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Arastirma Makalesi / Research Article

Everzol Yellow 3RS Boyar Maddesinin Gidya Uzerine Adsorpsiyonu: Kinetik ve
Izoterm Cahsmalar:

Fulya AYDIN TEMEL'"

Oz

Bu ¢alismada, Gidya kullanilarak Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyon prosesi ile giderimi aragtirilmistir.
Adsorpsiyon siirecine pH’in (3-11), temas suresinin (5-300 dakika), adsorban dozunun (2-16 g/L), baslangig
konsantrasyonunun (10-50 mg/L) ve sicakligin (25-60°C) etkisi incelenmistir. Adsorpsiyon prosesinde 10 g/L adsorbent
dozu, orijinal pH degeri, 90 dakika temas siiresi, 10 mg/L boyar madde konsantrasyonu ve ortam sicakligi optimum
maksimum giderim veriminin (%90.96) saglandigi kosullar olarak belirlenmistir. Gidya Uzerindeki adsorpsiyon surecinin
mekanizmasini anlamak igin kinetik ve denge modelleri uygulanmistir. Kinetik ve izoterm deneylerinden elde edilen
sonuglara gére, Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin Gidya iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon kinetigi ikinci derece
reaksiyon modeli modeli ile adsorpsiyon dengesi ise Freundlich izoterm modeli ile iyi bir sekilde tanimlanmustir. Bu, hiz
smirlayict adimin difiizyondan ziyade kemisorpsiyon olabilecegi ve hem film difiizyonu hem de parcacik i¢i diflizyon
stireclerinin kayda deger oldugu anlamina gelmektedir. Ayrica, adsorpsiyon mekanizmasinin diizgiin bir dagilim
gostermedigini ve tek bir katmanla sinirhi olmadigini gdstermistir. Sonug olarak, Gidya’nin potansiyel bir adsorbent
olarak boyar madde gideriminde kullanilabilir oldugu goriilmiistir.

Anahtar Kelimeler: Everzol Yellow 3RS, Gidya, Adsorpsiyon, Kinetik, izoterm, Aritim.

Adsorption of Everzol Yellow 3RS dyestuff onto Gyttja: Kinetic and Isotherm
Studies

Abstract

In this study, the removal of Everzol Yellow 3RS dye by adsorption process was investigated by using Gyttja. The effects
of pH (3-11), contact time (5-300 min), adsorbent dose (2—-16 g/L), initial concentration (10-50 mg/L), and temperature
(25-60°C) on the adsorption process were investigated. In the adsorption process, 10 g/L adsorbent dose, original pH
value, 90 minutes contact time, 10 mg/L dye concentration, and ambient temperature were determined as the conditions
where the maximum removal efficiency (90.96%) was achieved. To understand the mechanism of the adsorption process
on Gyttja, kinetic and equilibrium models were applied. According to the results obtained from the kinetic and isotherm
experiments, the adsorption kinetics for the adsorption of Everzol Yellow 3RS dye onto Gyttja were well described by
the pseudo-second-order reaction model and the adsorption equilibrium by the Freundlich isotherm model. This means
that the rate-limiting step may be chemisorption rather than diffusion, and both film diffusion and intra-particle diffusion
processes are significant. It also showed that the adsorption mechanism is not uniformly distributed and is not limited to
a single layer. As a result, it was observed that Gyttja can be used as a potential adsorbent in dyestuff removal.

Keywords: Everzol Yellow 3RS, Gyttja, Adsorption, Kinetic, Isotherm, Treatment.
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1. Giris

Tekstil sektorii son 20 yilda artan ihtiyaglar dogrultusunda gelisen teknoloji nedeniyle en
onemli imalat sanayilerinden biri haline gelmistir (Buscio ve ark., 2019). Bununla birlikte, Uretim
stirecinde oldukga fazla su tiiketen tekstil endiistrisi, alict ortama desarj edilmeden dnce aritilmasi
gereken bliyiik miktarlarda atiksu Uretmektedir (Zazou ve ark. 2019). Tekstil endiistrisi atiksuyu,
liflerdeki diizenli safsizliklar ve farkli islemlerde kullanilan kimyasallar nedeniyle bilesim agisindan
biiyiik 6l¢iide degiskenlik gostermekle birlikte baslica kirletici renklendirici maddelerdir (Barredo-
Damas ve ark. 2005; Khandegar ve Saroha, 2013). Bununla birlikte, yiizey aktif maddeler, inhibitor
bilesikler, aktif maddeler, klor bilesikleri, tuzlar, fosfat, kat1 maddeler gibi organik ve inorganik
Kirleticileri icermektedir (GilPavas ve ark., 2012; Sala ve Gutiérrez-Bouzan, 2014). Bu tiir atiksularin
alic1 sulara atilmasi su canlilarindaki fotosentetik aktiviteyi onemli 6l¢iide etkilemektedir (Kuleyin
ve Aydin, 2011). Bu nedenle, onemli ¢evre kirletici kaynagi olan tekstil endiistrisinde
stirdiiriilebilirligin saglanmasi temel kaygilardan biri haline gelmistir (de Oliveira Neto ve ark., 2019).
Tekstil endiistrisi atiksularmin aritilmasi, ylizey sularinda ve yeralti sularinda meydana gelebilecek
potansiyel kirlilik nedeniyle énemli bir cevresel gereksinimdir.

Tekstil atiklarindan renk giderimi i¢in hem biyolojik hem de fiziko/kimyasal yontemler
kullanilmaktadir (Barredo-Damas ve ark., 2005). Fiziko-kimyasal yontemler adsorpsiyon (Ciice ve
Aydin Temel, 2021; Kuleyin ve Aydin, 2011; Yadav ve ark., 2022), pihtilasma/topaklastirma
(Barredo-Damas ve ark., 2005; Ihaddaden ve ark., 2022; Liu ve ark., 2022), membran filtrasyonu
(Balcik-Canbolat ve ark., 2019; Capar ve ark., 2006; Kim ve ark., 2005) ve elektro-kimyasal
yontemlerdir (Akbal ve Kuleyin, 2011; Kuleyin ve ark., 2021; Salazar ve ark., 2019).

Endiistriyel proseslerde aymrma ve saflagtirma amaglariyla yaygm olarak kullanilan
adsorpsiyon, 6zellikle ucuz bir adsorbanin varliginda cazip bir alternatif yontemdir (Aydin Temel ve
ark., 2018b; Ciice ve Aydin Temel, 2021). Basit tasarimi/esnekligi ve diisiik ilk yatirim maliyeti ile
cesitli kirleticiler i¢in yiiksek giderim kapasitesi saglayan adsorpsiyon prosesi rengin giderilmesinde
etkili bir proses olarak uygulanmaktadir. Tekstil atiklarindan renk gideriminde ugucu kil (Bharath
Balji ve ark., 2022), talas (Mallakpour ve ark., 2023), kil (Abbou ve ark., 2023), zeolit (Ameri ve
ark., 2023), moringa tohumu atig1 (Soliman ve ark., 2019), muz, salatalik ve patates (Stavrinou ve
ark., 2018), ceviz kabugu (Zazycki ve ark., 2018) ve yer fistig1 kabugu (Sumanjit ve ark., 2016) gibi
diisiik maliyetli adsorbanlar aktif karbona alternatif olarak kullanilmistir.

Gidya, linyit katmanlar1 iizerinde yer alan komiir seviyesine ulasmamis dogal bir organik
materyaldir. YUksek diizeyde karbon, htimik asit ve mikro-makro besin maddeleri icerir (Civit, 2010).
Gidya, Tiirkiye’nin Afsin-Elbistan havzasindan yilda yaklasik 13-15 megaton c¢ikarilmaktadir.

Topragin fiziksel ve kimyasal yapisinin rehabilitasyonuna destek olur. Literatiirde Gidya’nin toprak
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1slahi {izerindeki etkisini arastiran ¢alismalar bulunmasina ragmen adsorpsiyon g¢alismalar1 oldukga
siirlidir. Cu(Il) iyonlarini sulu ¢ozeltilerden uzaklastirmak i¢in Gidya'nin sorpsiyon 6zelliklerinin
incelendigi bir ¢alismada Gyttja'nin sorpsiyon kapasitesi 11.76 mg/g bulunmustur. Denge verilerinin
kinetik incelemesi, Cu(Il) iyonlar yalanc ikinci dereceden kinetik modeli iyi agiklanmistir (Dikici
ve ark., 2010). Organomineral giibre yapiminda kullanilan gidya, leonardit ve kompostun Zn
sorpsiyon 6zelliklerininin incelendigi diger ¢calismada maksimum sorpsiyon kapasitesi Gidya i¢in
14.10 mg/g bulunmustur (Saltali ve Alhashemi, 2022). Endiistriyel atiksudan Ni(Il)’nin Gidya
lizerine adsorpsiyonunun incelendigi bir ¢alismada en iyi uygunluk gosterden kinetik modelinin
yalanci ikinci derece reaksiyon modeli oldugu bildirilmistir (Aydin Temel, 2017).

Calismanin temel amaci, Gidya’nin sulu ¢ozeltilerden Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin
uzaklastirilmasinda adsorplama kapasitesinin belirlenmesidir. Adsorpsiyonu etkileyen parametreler
(pH, adsorban dozaji, temas siiresi ve baslangi¢ konsantrasyonu) etkisi incelenmis ve bu parametreler
icin optimum kosullar degerlendirilmistir. Gidya iizerindeki adsorpsiyon siirecinin mekanizmasini
daha iyi anlamak icin kinetik (Elovich, partikil ici difiizyon, yalanci birinci derece reaksiyon ve
yalanci ikinci derece reaksiyon) modelleri ve denge (Langmuir, Freundlich, Tempkin ve Dubinin-

Radushkevich) modelleri uygulanmustir.

2. Materyal ve Metot

2.1. Adsorbent

Gidya materyali Afsin-Elbistan bolgesinden alinmistir. Tiirkiye'nin Gidya zenginligi, Maden
Tetkik ve Arama (MTA) Genel Miidiirliigii ve Tiirkiye Komiir Isletmeleri Kurumu (TKI) Genel
Miidiirliigii gibi kurum/kuruluslarin Afsin — Elbistan Bdlgesi’nde linyit arama ve elde etme
caligmalar1 sirasinda ortaya ¢ikarilmistir. Ortalama 13-15 milyon ton/yil Gidya materyali
¢ikarilmaktadir (Aydin Temel et al., 2018). Temin edilen Gidya materyali i¢in elek analizi yapilarak
250-500 pum boyutuna sahip materyal calismalarda kullanilmistir. Gidyanin yiizey kosullarini tahmin
etmek i¢in SEM ve EDAX analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 1). Sekil 1(a)’da goriildiigii gibi Gidya
diizensiz, poroz ve pargali bir ylizey yapisina sahiptir. Gidya bu yapisi ile atiksu aritimi i¢in alternatif
bir adsorbent olarak kullanilabilirligini gostermektedir. Sekil 1(b)’de EDAX analiz sonuglari

verilmistir. Buna gore Gidya, Si, S, O, Ca, ve Al bilesenlerinden olusmaktadir.
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Sekil 1. Gidya materyaline ait SEM (a) ve EDAX (b) analiz sonuglar1

2.2. Adsorbat

Everzol Yellow 3RS (Reactive Yellow 176) boyar maddesi tekstil endiistrisinde kullanilan bir
boyar maddedir. Everzol Yellow 3RS boyar maddesi, Everlight Chemical Industrial Corporation
(Taiwan)’dan almmustir. Sekil 2°de Reactive Yellow 176 boyar maddesinin kimyasal yapisi
verilmistir (Shen ve ark., 2016) Boyar madde distile su ile 24 saat karistirild1 ve daha sonra siiziilerek
adsorpsiyon ¢alismalarinda kullanilmustir.
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Sekil 2. Reactive Yellow 176 boyar maddesinin kimyasal yapis1

2.3. Kesikli adsorpsiyon ¢calismalar:

Bu calismada, adsorbent dozu, pH, temas siiresi, baslangi¢c konsantrasyonu ve sicakligin
Gidya’nin sulu c¢ozeltilerden Everzol Yellow 3RS boyar maddesini giderimindeki etkinligi
aragtirllmugtir. Adsorpsiyon denemeleri 50 mg/L sentetik atiksu ile oda sicakliginda ve 150 rpm
karigtirma hiz1 ile orbital calkalayicida gergeklestirilmistir. Karisimin fazlari 6000 rpm’de santrifiij
ile ayrilmis ve kapasiteler, artik boya igeriklerinin kolorimetrik analizi ile belirlenmistir. pH, ¢oklu
parametre olger elektrotu igeren bir dijital iyon analiz cihazi kullanilarak 1 N NaOH veya 1 N H2SO4
ile ayarlanmigtir. Adsorpsiyon verimi ve gram adsorbent basina adsorbe edilen Everzol Yellow 3RS

boyar madde miktari sirasiyla Esitlik (1) ve (2) ile hesaplanmustir.

kev
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burada, Co baglangi¢ Everzol Yellow 3RS boyar maddesi konsantrasyonu (mg/L), Ct t suresindeki
Everzol Yellow 3RS boyar maddesi konsantrasyonu, M adsorbent miktar1 (g), V atiksu hacmi (L) ve

g (mg/g) ise adsorbentin birim kiitlesi basina degistirilen adsorbat miktaridir (Aydin Temel ve ark.,
2018c).

2.4. Adsorpsiyon kinetik ve izoterm modelleri

Adsorbent malzemenin davranigini 6grenmek amaciyla farkli kinetik ve izoterm modelleri test
edilmistir. Modellerin tirettigi tahminler ile deney sonuglar1 arasindaki uygunluk, belirleme katsayisi
(R?) ile agiklanmistir. R? degeri yiiksek olan modelin adsorpsiyon mekanizmasimi daha basaril sekilde
acikladigi anlamina gelmektedir. Everzol Yellow 3RS boyar maddesi adsorpsiyonunu arastirmak igin
bilinen kinetik modellerden Elovich, partikiil i¢i difiizyon, yalanc1 birinci derece reaksiyon ve yalanci
ikinci derece reaksiyon modelleri ile Langmuir, Freundlich, Tempkin ve Dubinin-Radushkevich
adsorpsiyon izoterm modelleri kullanilmistir.

Elovich modeli, heterojen yapilara sahip adsorban malzemeler iizerinde meydana gelen
kemisorpsiyonu agiklamaktadir (Esitlik 3) (Aydin Temel ve Kuleyin, 2016). Partikil i¢i difuzyon
modeli, adsorpsiyon sirecinde (film diflizyonu, partikul ici diflizyon ve adsorpsiyon) adsorbent
partikiillerine adsorbatin transferini agiklar (Esitlik 4) (Aydin Temel, 2018). Yalanci birinci derece
reaksiyon modeli, fiziksel adsorpsiyonun ve adsorbandaki adsorpsiyon bdlgelerinin doluluk oraninin,
kullanilmayan bolgelerin sayisiyla dogru orantili oldugunu varsayar (Esitlik 5) (Elver ve ark., 2023).
Yalanct ikinci derece reaksiyon modeli, adsorpsiyon prosesinde adsorbat ve adsorbent arasindaki
elektron degisimi nedeniyle kimyasal adsorpsiyonun baskin oldugunu varsayar (Esitlik 6 ve 7)
(Salman ve ark., 2014).

qe = %ln(a,b’) + %lnt @)
qr = kigt?+C 4)
In(qe — q¢) = Inq, — kyt ()
1 t (6)

= +
9 k2.q:  q.
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Burada, t temas suresi (dak), a kemisorpsiyon hizi (mg/g dk), f yilizey kaplamasi ve
kemisorpsiyon i¢in aktivasyon enerjisi ile ilgili bir katsay1 (g/mg), kid hiz sabiti (mg/g sa'/?), C simnir
tabakas1 boyutuna iligkin bir katsayi, e adsorbanlarin denge adsorpsiyon kapasitesi (mg/g), ki
Lagergreen hiz katsayisi (1/dak), h giris adsorpsiyon orani (mg/g dak), k2 modelin adsorpsiyon hiz
sabitidir (g/mg dak).

Langmuir modeli, adsorpsiyon siirecinin homojen, tek katmanli ve adsorban yiizeyinde enerji
acisindan esdeger oldugunu varsaymaktadir (Esitlik 8) (Chen ve Zhang, 2014). Freundlich modeli,
adsorpsiyon siirecinin heterojen oldugunu, aktif bdlgelerin ve bunlarin enerjilerinin adsorban
ylizeyinde {stel dagilimmi varsayar (Esitlik 9) (Aydin Temel ve ark., 2022). Tempkin modeli,
adsorpsiyon siirecinin diizgiin bir sekilde dagildigini1 ve molekiillerin adsorpsiyon 1sisinin dogrusal
olarak azaldigin1 varsayar (Esitlik 10) (Olgun ve Atar, 2012). Dubinin—Radushkevich modeli,
adsorpsiyonun dogasini test etmek i¢in kullanilan genel bir izoterm modelidir (Esitlik 11 ve 12)
(Salman ve ark., 2016).

)= Gor)+ ) K

1
logq, = log K + <E) log C,, ©)
RT RT
Qe = TanT + Tln(]e (10)
Ing, = Inqy, — .882 (11)
(12)

1
e =RTIn (1 +C—>

e

Burada, ge, adsorbanlarin denge sogurma kapasitesi (mg/g), KL adsorbat ve adsorpsiyon
bolgeleri arasindaki afinitenin 6l¢limiinii veren bir model sabiti (L/mg), Ce adsorbat konsantrasyonu
(mg/L), Co adsorbatin giris konsantrasyonu (mg/L), gm adsorbanlarin hesaplanan emme kapasitesi
(mg/g) ve RL adsorban ile adsorbat arasindaki etkilesimi agiklamak i¢in kullanilan bir ayirma faktorii
(boyutsuz), Kr adsorban kapasitesi (mg/g) ile ilgili sabit, n heterojenlik derecesi (L/g), R gaz katsayis1
(8.3145 J/mol K), T ¢ozelti sicakligi (K), b adsorpsiyon isisina (J/mol) bagl bir sabit, Kt baglanma
enerjisine iliskin denge baglanma katsay1si, 8 adsorpsiyon enerjisine dayal bir katsay1 (mol?/Kj?), ¢

Polanyi potansiyelidir.
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3. Bulgular ve Tartisma

3.1. pH etkisi

Cozeltinin pH degeri iyonize boya molekiillerinin elektrostatik yiiklerini kontrol eder. pH
degeri diisiik oldugunda ¢ozelti pozitif olarak yiiklenmekte ve anyonik boyanin adsorbsiyonunu
arttirmaktadir (Vargas ve ark., 2011). pH degerindeki artig, adsorbent yiizeyindeki H* iyonlarinin
¢ozeltiye salinmasina neden olur. Bu nedenle adsorbent ve boya molekiilleri arasindaki etkilesimler
artar. Cozeltinin ara yiizeyindeki pozitif yik azaldiginda ise, negatif yikli adsorbent katyon
adsorpsiyonu ile desteklenir.

100

80

60

40

Giderim verimi (%)

20

pH

Sekil 3. Gidya'nin Everzol yellow 3RS boyar maddesinin giderim verimini iizerinde pH etkisi (Boyar madde
konsantrasyonu: 50 mg/L, adsorbent dozu:10 g/L, karistirma hizi: 150 rpm, sicaklik: 25°C)

Bu ¢alismada, Gidya’nin Everzol yellow 3RS boyar maddesi adsorpsiyon performans: iizerinde
pH degisiminin etkisi arastirilmistir. Optimum pH degerini tespit etmek amaciyla 150 rpm karistirma
hizinda, 25°C sicaklikta, 50 mg/L boya konsantrasyonu kullanilarak 90 dakika i¢in farkli pH (3-11)
degerlerinde deneyler yiiriitillmiistiir. Sekil 3, farkli baslangic pH degerlerinde Gidya’nin Everzol
yellow 3RS boyar maddesinin giderim verimini gostermektedir. Sekil 3’den goriildiigii gibi, Everzol
yellow 3RS boyar maddesinin dengedeki adsorpsiyon kapasitesi, artan pH ile nemli 6lgiide degisim
gostermemistir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi ¢ézeltinin kendi pH degerine oldukga yakin olan
baslangic pH degerinde 2.94 mg/g olarak hesaplanmistir. Bununla birlikte, en diisiik adsorpsiyon
kapasitesinin ise pH 11’de 2.56 mg/g oldugu belirlenmistir. Elde edilen sonuglara goére, pH
degisiminin Everzol yellow 3RS boyar maddesi giderim verimi iizerindeki etkisinin 6nemli olmadig1
gozlenmistir. Bu nedenle sonraki tiim deneyler pH ayarlamasi yapilmaksizin yiiriitiilmiistiir. Pirina

kullanilarak Everzol yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyonunun yiiriitiildiigli bir calismada da



Karadeniz Fen Bilimleri Dergisi 14(1), 194-210, 2024 201

pH degisiminin renk giderimi iizerinde etkili bir degisime neden olmadig1 belirtilmistir (Oden ve ark.,
2017). CTAB ve HDTMA kullanilarak hazirlanan yiizey aktif maddeyle modifiye edilmis zeolitler
tarafindan Reactive Yellow 176 nin adsorpsiyonu i¢in benzer sonuglar elde edilmistir (Karadag ve
ark., 2007).

3.2. Adsorbent dozunun etkisi

Gidya’nin Everzol yellow 3RS boyar maddesi adsorpsiyon performansi iizerinde adsorbent
dozunun etkisi arastirilmistir. Optimum adsorbent dozunun belirlenmesi amaciyla 2 ila 16 g/L Gidya
dozu araligi, 150 rpm’lik karigtirma hizi ve 25°C sicaklikta, pH ayarlamasi olmadan 90 dakika siire
ve 50 mg/L sabit baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu ile deneyler yiiriitiilmistiir. Adsorbent
dozunun Everzol yellow 3RS boyar maddesi giderimi {izerindeki etkilerinin karsilastiritlmasi Sekil
4’te verilmistir.

Sekil 4’te goriildiigii gibi adsorbent dozunun artmasiyla boyar madde giderim verimi de
artmistir. Gidya’nin Everzol yellow 3RS boyar maddesi giderim verimliligi, adsorbent dozunun 2
g/L’den 16 g/L’ye ¢ikartilmasiyla adsorpsiyon veriminin %24 ten %88’ e yiikseldigi goriilmektedir.
Bununla birlikte, adsorpsiyon kapasitesi 5.63’den 2.53 mg/g’a diismiistiir. Adsorpsiyon
kapasitesindeki durum goz oniinde bulundurularak materyalin etkin bir sekilde kullanilmasi igin

caligmanin sonraki adimlarinda adsorbent dozu olarak 2.93 mg/g kapasite ile 10 g/L segilmistir.
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Sekil 4. Gidya’nin Everzol yellow 3RS boyar maddesinin giderim verimini iizerinde adsorbent dozunun etkisi
(Boyar madde konsantrasyonu: 50 mg/L, karistirma hizi: 150 rpm, sicaklik: 25°C)

GoOrdes bdlgesinden temin edilen zeolit ile Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin
adsorpsiyonunun incelendigi bir ¢calismada optimum adsorbent dozu 50 g/L olarak belirlenmistir

(Armagan ve ark., 2004). Dogal sepiyolit ve zeolit ile Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin
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gideriminin arastirildig1 bir ¢alismada 25 mg/L boyar madde konsatrasyonu i¢in her iki adsorbent i¢in

optimum dozun 50 g/L oldugu belirtilmistir (Ozdemir ve ark., 2004).

3.3. Temas suresinin etkisi

Temas siiresi degisiminin adsorpsiyon prosesi iizerindeki etkisinin ve adsorpsiyonun denge
zamaninin belirlenmesi i¢in bu c¢aligma yapilmistir. Everzol yellow 3RS boyar maddesinin
adsorpsiyonu uzerinde 10-300 dakika arasinda degisen temas siiresinin etkisi, 25°C sicaklikta, 150
rpm karistirma hizinda, 50 mg/L baslangi¢ boya konsantrasyonunda, 10 g/L adsorbent dozu ve pH

ayarlamasi yapilmaksizin gergeklestirilmistir (Sekil 5).
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Sekil 5. Gidya’nin Everzol yellow 3RS boyar maddesinin giderim verimini iizerinde temas siiresinin
etkisi(Boyar madde konsantrasyonu: 50 mg/L, karistirma hizi: 150 rpm, sicaklik: 25°C, adsorbent dozu: 10
g/L)

Everzol yellow 3RS boyar maddesinin giderim verimliligi ve birim adsorbent basina
uzaklastirilan madde miktari ilk 40 dakikada hizli bir artig gostererek sirasiyla %50.63 ve 2.42 mg/g
olmustur. 90. dakikaya kadar nispeten artis gostererek giderim verimi %61.52’ye birim adsorbent
basina adsorplanan madde miktar1 ise 2.93 mg/g’a ¢ikmustir. Sekil 5’den de goriilecegi lizere temas
stiresinin devam etmesiyle giderim veriminde Onemli bir gelisme goézlenmemistir. Bu nedenle
90.dakikadaki giderim ve q: degerleri denge degerleri olarak kabul edilmistir. Gordes zeoliti tizerine
Everzol Yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyonunda denge siiresi 4 saat olarak belirlenmis ve

giderim verimi %35 olarak hesaplanmistir (Armagan ve ark., 2004).
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3.4. Boya konsantrasyonu sicakhk etkilesimi

Adsorbe edilen Everzol yellow 3RS boyar madde miktar1 baslangigtaki adsorbat
konsantrasyonunun bir fonksiyonudur. Bu bdliimde, sicaklik degistirilerek (25-60°C) Everzol yellow
3RS boyar maddesinin Gidya Uzerine adsorpsiyon kapasiteleri, 10-50 mg/L arasinda degisen farkli
baslangi¢ konsantrasyonlar1 ile degerlendirilmek iizere incelenmistir. Everzol yellow 3RS boyar
maddesinin adsorpsiyonu 90 dakika temas suresi, ti¢ farkli sicaklikta, 150 rpm karigtirma hizinda, bes
farkli baslangic boya konsantrasyonunda, 10 g/L adsorbent dozu ve pH ayarlamas1 yapilmaksizin
gercgeklestirilmistir. Baslangi¢ boyar madde konsantrasyonlarinin Gidya iizerindeki etkileri Sekil 6°da

gosterilmektedir.

1009 1 25°C = 40°C m60°C
T ! T
T T
i
0 T T T T
10 20 30 40 50

Boyar madde konsantrasyonu (mg/L)

i [e2] o
o o o
1 1 1

Giderim verimi (%)

N
o
1

Sekil 6. Giderim verimi tlizerine boyar madde konsantrasyonu sicaklik iligskisi (Boyar madde
konsantrasyonu: 50 mg/L, karigtirma hizi: 150 rpm, adsorbent dozu: 10 g/L)

Adsorbentin adsorpsiyon kapasitesi artan boyar madde konsantrasyonuyla 0.88’den 2.69
mg/g’a yiikselirken, giderim verimleri artan baslangi¢ konsantrasyonuyla birlikte azalmistir. Daha
diisiik baslangi¢ konsantrasyonlarinda, boyar maddenin, adsorbent iizerindeki baglanma bolgeleriyle
temas edebildigi ve dolayisiyla giderim verimleri diger durumlara goére daha iyi oldugu
goriilmektedir. Bununla birlikte, giderim verimliligi, daha yiliksek baslangi¢ konsantrasyonlarinda
smirlt adsorpsiyon bdlgeleri nedeniyle azalmistir.

Sicaklik degisiminin es zamanli incelendigi bu asamada sicaklik artis1 ile giderim veriminde
artis gozlenmektedir. Adsorpsiyonun veriminin sicaklikla artmasi, boya molekiillerinin
hareketliliginin arttigini ve artan sicakligin Gidya’nin i¢ yapisinda bir sigsme etkisi yaratarak blyuk
boya molekiillerinin daha fazla niifuz etmesini sagladigini gostermektedir (Acemioglu, 2004).
Sicakligin olumlu etkisi, iki boyanin dogal ve modifiye zeolitler tarafindan adsorpsiyonu igin

kemisorpsiyon mekanizmasinin bir gostergesi olmasidir (Tsai ve ark., 2004). CTAB ve HDTMA
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kullanilarak hazirlanan ylizey aktif maddeyle modifiye edilmis zeolitler tarafindan Reactive Yellow
176 nin adsorpsiyonu i¢in benzer sonuclar elde edilmistir (Karadag ve ark., 2007).

Tim sicaklik degerlerinde en iyi giderim verimi 10 g/L boyar madde konsantrasyonunda
belirlenmis olup 25°C i¢in %90.96, 40°C i¢in %93.78 ve 60°C i¢in %93.78 hesaplanmistir. Giderim
verimleri birbirlerine oldukc¢a yakin olmakla birlikte sicaklik degisimi yapilmaksizin %90’ 1n tizerinde
giderim basarilabilecegi goriilmistiir. Buna gore, atiksu adsorpsiyon initesine verilmeden once
giderim veriminin ve adsorbentin Omriiniin arttirilmast  i¢in  baslangi¢ boyar madde

konsantrasyonunun diisiiriilmesi uygun olacaktir.

3.4. Adsorpsiyon kinetik modelleri

Adsorpsiyon kinetigi proses tasarimi, pratik uygulamalar ve operasyon kontrol sistemleri i¢in
oldukga 6nemlidir. Everzol yellow 3RS boyar maddesinin Gidya’ya adsorplanma mekanizmasini
tahmin etmek icin Elovich modeli, partikiil i¢i difiizyon, yalanci birinci derece reaksiyon ve yalanci
ikinci derece reaksiyon modeli uygulanmistir. Kinetik parametreler sz konusu kinetik modellerin
dogrusal grafiklerinden hesaplanmistir. Modellere ait grafikler Sekil 7’de kinetik modellerin sabitleri
ve korelasyon katsayilari ise Tablo 1’de sunulmustur.

Yalanci ikinci derece reaksiyon kinetik modeli digerlerine gore daha iyi korelasyon katsayisina
(0.9988) sahiptir. Bununla birlikte, hesaplanan denge adsorpsiyon kapasitesi (qe), deneylerden elde
edilen denge adsorpsiyon kapasitesine daha yakin bulunmustur. Bu sonug, adsorpsiyon prosesinin
belirleyici adiminin kemisorpsiyon oldugu anlamina gelmektedir.

Difiizyon mekanizmasin1 anlamak i¢in deneysel veriler partiikiil i¢i diifiizyon modeline
uygulandi (Sekil 7(d)). Grafikler adsorpsiyonun birden fazla adimdan olustugunu géstermektedir. Her
durumda deneylerin ilk ve son asamalarinda adsorpsiyonun degisken kapsam1 nedeniyle parsellerin
ikili dogas1 saglandi. Bu, son kisimdaki adsorpsiyonun par¢acik i¢i difiizyon oldugu, birinci kistmdaki
adsorpsiyonun ise film diflizyonu oldugu gercegine atfedilebilir. Bununla birlikte, diiz ¢izgilerin
orijinden ge¢cmedigi (C # 0) goriilmektedir. Daha biiyiik kesisme, hiz kontrol adiminda ylizey
adsorpsiyonunun katkis1 olacagi anlamina gelir (Aydin Temel and Kuleyin, 2016; Elver et al., 2023).
Her durumda orijinden sapmalar, Everzol yellow 3RS boyar maddesinin gdzeneklerdeki
diflizyonunun adsorpsiyon prosesinin mekanizmasini kontrol eden tek belirleyici faktor olmadigini
gostermektedir. Bu nedenle Everzol yellow 3RS boyar maddesinin Gidya Uzerine adsorpsiyonunda
hem film diflizyonu hem de partikiil i¢i difiizyon siirecleri 6nemlidir. Adsorpsiyon mekanizmasi

karmasiktir ve harici art1 pargacik i¢i diflizyon, gercek adsorpsiyon siirecine katkida bulunur.
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Sekil 7. Everzol yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyonunda yalanci birinci derece reaksiyon (a),
yalanci ikinci derece reaksiyon (b), Elovich (c) ve partikil ici diflizyon (d) modeli

Sonug olarak, yalanci ikinci derece reaksiyon kinetik modelinin deneysel verilerle daha iyi bir
korelasyon sundugu go6zlemlendi. Bu nedenle hiz smirlayict adimin difiizyondan ziyade

kemisorpsiyon olabilecegini diislindiirmektedir.

Tablo 1. Kinetik model sabitleri ve korelasyon katsayilari

Pseudo-first-order

Pseudo-second-order

Ky Qe R? ks h Qe R?
0.037 2.132 0.9943 0.013 0.181 3.668 0.9988
Elovich Intraparticle Diffusion Model
a p R? Kid 1 Cs R:? Kid,2 C R2?
0.914 1.717 0.9876 0.221 0983 0.9814 0.084 2161 0.9604
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3.5. Adsorpsiyon izoterm modelleri

Adsorpsiyon izoterm modelleri, adsorbattaki molekiiller veya iyonlar ile adsorbanin ylizey
bolgeleri arasindaki iligkileri tanimlamak i¢in dnemlidir ve bir adsorpsiyon sisteminin tasarimini
optimize etmek i¢in denge egrileri i¢in en uygun korelasyonun olusturulmasi gereklidir (Chen ve
Zhang, 2014). Gidya Uzerine Everzol yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyonundan elde edilen
deneysel veriler Langmuir, Freundlich, Tempkin ve Dubinin-Radushkevich adsorpsiyon izoterm
modellerine uygulanmistir. Adsorpsiyon izoterm grafikleri cizilmis (Sekil 8) ve izoterm sabitleri,
izoterm modellerinin dogrusal denklemleri (Esitlik 8-12) kullanilarak hesaplanmistir (Tablo 2).
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Sekil 8. Everzol yellow 3RS boyar maddesinin adsorpsiyonunda Langmuir (a), Freundlich (b),
Tempkin (c) ve Dubinin—Radushkevich (d) modeli

Sekil 8°de goriildiigii gibi, tiim sicaklik degerlerinde Freundlich izoterm modeli diger modellere
gore deneysel verilerle daha iyi uyum saglamistir (R?2 > 0.98). Kt ve n’nin biiyiikliikleri, Everzol
yellow 3RS boyar maddesinin sulu ¢ozeltiden kolay ayrildigini gosterir. Kr degeri, adsorbentin
adsorpsiyon kapasitesinin bir gostergesidir; 1/n konsantrasyonun adsorpsiyon kapasitesi izerindeki
etkisini gosterir ve n degeri heterojenlik derecesine gore degisen adsorpsiyon yogunlugunu gosterir.
1/n >1 ise adsorpsiyon kimyasal bir islemdir ve elverissizdir, 1/n = 1 ise adsorpsiyon dogrusal ve
tersinmezdir; 0 < 1/ n < 1 adsorpsiyon uygundur ve 1/ n < 1 ise fiziksel bir adsorpsiyon surecinin

gerceklestigini ifade eder (Ciice ve Aydin Temel, 2021). n degerinin 1 olmasi dogrusal adsorpsiyonu
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ve tiim bolgeler icin esit adsorpsiyon enerjilerini gosterir. N<l degerleri, ylizey konsantrasyonu
arttikca marjinal adsorpsiyon enerjisinin azaldigin1 gostermektedir (Salman et al., 2016). Buna gore,
tiim sicaklik degerleri i¢in olusturulan dogrusal denklemlerde 1/n degerlerinin 0-1 arasinda oldugu
goriilmektedir. Dogrusal denklemlerinden n degerleri 25°C i¢in 2.85, 40°C i¢in 2.70 ve 60°C igin ise
2.41 olarak hesaplanmistir. Bu veriler, absorbat ve adsorbent arasindaki yiiksek bag kuvvetini
belirtirken, ayn1 zamanda adsorbent yiizeyinin heterojen ve adsorpsiyonun uygun oldugunu
gostermektedir.

Tablo 2. izoterm model sabitleri ve korelasyon katsayilari

Langmuir Tempkin

o KL R? b Ki R?
25°C 3.004 0.294  0.9826 4446.735 4.721 0.9760
40°C 3.423 0.426  0.9944 3973.795 5.989 0.9910
60°C 3.918 0.349 0.9735 3596.218 4.604 0.9686

Freundlich Dubinin-Raduskevich

K¢ n R? Om B R?
25°C 1.079 2.853  0.9997 2.140 3E-07 0.8161
40°C 1.142 2.703  0.9861 2.477 2E-07  0.8449
60°C 1.500 2411  0.9957 2.620 2E-07  0.8360

4. Sonuclar ve Oneriler

Bu ¢alismada, Everzol yellow 3RS boyar maddesinin Gidya {izerine adsorpsiyon mekanizmasi
kesikli adsorpsiyon teknigi ile arastirilmigtir. Yiiksek diizeyde karbon igeren Gidya’nin potansiyel bir
adsorbent olarak kullanilabilir oldugu goriilmistiir. Everzol yellow 3RS boyar maddesinin Gidya ile
etkili bir sekilde giderimi i¢in en uygun kosullar arastirilmis ve en iyi giderimin pH ayarlamasi
yapmaksizin, 90 dakika temas siiresinde, 10 g/L adsorbent dozu ile gergeklestigi bulunmustur.
Bununla birlikte, boyar madde konsantrasyonunun azalmasi ve ortam sicakliginin artmasi1 Gidya’nin
boyar madde giderim kapasitesini arttirmistir. Deneysel verilerdeki en iyi korelasyon, yalanci ikinci
derece reaksiyon kinetik modeli ile saglanmistir. Bu, hiz smirlayic1 adimin difiizyondan ziyade
kemisorpsiyon olabilecegi anlamina gelir. Bununla birlikte hem film difiizyonu hem de pargacik igi
diflizyon siirecleri kayda deger bulunmustur. Freundlich izotermi, adsorpsiyon mekanizmasini
tanimlamak i¢in daha uygun sonuglar vermistir. Bu, adsorpsiyon sisteminin diizgiin bir dagilim
gostermedigini ve tek bir katmanla smirli olmadigini géstermistir. Bununla birlikte, boyar madde ile
doygunluga ulagsmis adsorbente rejenerasyon isleminin uygulanmasi ekstra maliyet ve daha diisiik
verim anlamina gelmektedir. Ayrica, konsantre atik suyun aritimi diisiiniildiigiinde rejenerasyon

isleminin uygulanmasi dezavantaja doniismektedir. Bu nedenle adsorpsiyon prosesinden sonra
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adsorbentin uygun yontemleri ile bertaraf edilmesi 6nerilmektedir. Atiksu adsorpsiyon {initesine
verilmeden 6nce giderim veriminin ve adsorbentin dmriiniin arttirilmasi i¢in baslangi¢ boyar madde

konsantrasyonunun diisiiriilmesi uygun olacaktir.
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