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Oz: Boyar maddelerin kullanimiin yayginlasmasi, 6zellikle tekstil endiistrisinin gelismesi su kirliliginin
en 6nemli nedenlerinden bir olan boya kirliligini olusturmaktadir. Gliniimiizde metilen mavisi (MM), tekstil
endiistrisinde yaygin olarak kullanilan boyar maddedir. Bu ¢aligmada, atik olarak kabul edilen ham yer
fistigi kabugunun (YFK) adsorbent olarak kullanilarak metilen mavisinin (MM) giderim sartlari
incelenmistir. Herhangi bir iglem yapilmadan alinan YFK adsorbentinin farkli dozlarda (0,1, 0,5, 1, 2, 3, 5
g), isletme siirelerinde (5, 10, 15, 30, 45, 60, 90, 120, 150 dk), pH degerlerinde (2, 4, 6, 8, 10, 12) ve
sicakliklarinda (20, 25, 30, 35, 40 °C) giderim verimine etkileri aragtirtlmigtir. Yapilan ¢alismalarda, en
uygun adsorpsiyon sartlari: YFK miktar1 0,5 g, isletme siiresi 15 dakika, pH 4, sicaklik 20 °C olarak
bulunmustur. Izoterm modellerinin korelasyon degerleri incelendiginde en yiiksek korelasyon degeri
Langmuir izotermine (R?=0,9999) oldugu belirlenmistir. Gergeklesen adsorpsiyon mekanizmas: YFK ’nin
yiizeyinde tek bir tabaka halinde MM tutuldugu sonucuna vartlmistir. Herhangi bir islem yapilmadan
kullanilan YFK’nin yesil atik yonetimi yaklasimi ile boyar madde giderimi i¢in uygun bir adsorbent olarak
kullanilabilecegi belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, Metilen mavisi, Yer fistig1 kabugu, Yesil teknoloji

Investigation of Methylene Blue Removal from Water by Peanut Shell with a Waste Management
Approach

Abstract: The widespread use of dyestuffs, especially the development of the textile industry, creates dye
pollution, which is one of the most important causes of water pollution. Today, methylene blue (MB) is the
dyestuff widely used in the textile industry. In this study, the removal conditions of MM were examined by
using raw peanut shell (PS), which is considered as waste, as an adsorbent. PS adsorbent taken without any
treatment was used in different doses (0.1, 0.5, 1, 2, 3, 5 g) and operating times (5, 10, 15, 30, 45, 60, 90,
120, 150 min). The effects of pH values (2, 4, 6, 8, 10, and 12) and temperatures (20, 25, 30, 35, 40 °C) on
the removal efficiency were investigated. In the studies conducted, the most suitable adsorption conditions
were found to be: PS amount 0.5 g, operating time 15 minutes, pH 4, temperature 20 °C. When the
correlation values of the isotherm models were examined, it was determined that the highest correlation
value was the Langmuir isotherm (R?=0.9999). It was concluded that the realized adsorption mechanism
retained MB in a single layer on the surface of the PS. It has been determined that PS used without any
treatment can be used as a suitable adsorbent for dye removal with a green waste management approach.

Keywords: Adsorption, Methylene blue, Peanut shell, Green technology

* Aksaray Qniversitesi Miihendislik Fakiiltesi Cevre Miihendisligi Bolimii
" Aksaray Universitesi Teknik Meslek Yiiksek Okulu Elektronik ve Otomasyon Boliimii
[letisim Yazari: Hakan Celebi (hakancelebi@aksaray.edu.tr)

331


mailto:hakancelebi@aksaray.edu.tr
https://orcid.org/0000-0002-7726-128X
https://orcid.org/0000-0002-0570-7617
https://orcid.org/0000-0003-1950-5159
https://orcid.org/0000-0001-9647-0338
https://orcid.org/0000-0002-4415-6803

Celebi H., Tulun S., Simsek I., Bahadir T., Bilican I.: FK ile MM Gid. Atik Yén. Yak. inc.

1. GIRiS

Insanlarin yasam faaliyetleri sonucu olusan atiksularn %80° den fazlast herhangi bir aritim
yapilmadan alic1 ortamlara bosaltilmaktadir. Bunun sonucu olarak diinya ¢apinda hastaliklarin
%80’1 ve ¢ocuk oOliimlerinin %50’si standartlarin altindaki su kalitesinden kaynaklanmaktadir
(Lin ve dig., 2022). Endiistriyel atiksularda genelde organik kirletici bilesikler %70, agir metal
gibi toksik bilesikler %30 oranlarinda bulunur (Pamukoglu ve Kargi, 2007; Pamukoglu ve Kargi,
2006). Endiistriyel atiksularda birincil kirletici olarak boyar maddeler gelmektedir (Abdullah ve
dig., 2024). Farkli endiistrilerde c¢esitli tlirlerde boyar maddeler kullanilmaktadir. Bu
endiistrilerden ¢ikan atiksular uygun aritim yapilmadan ¢evreye salinan biiyiik miktarda sentetik
ve zararli boyalar icermektedir (Agarwal ve dig., 2016). Ozellikle boya ile kirlenmis sular,
anaerobik kosullar altinda kanserojen aminlerin ortaya ¢ikma olasiliginmi ifade ederken, bazi
boyalarin koyu rengi deniz canlilarin1 olumsuz yonlerden etkilemektedir (El-Kousy ve dig.,
2020). Endistriyel atiksu olugturmaya katkist en fazla olan endiistri, tekstil endiistrisi oldugu
yapilan istatistiksel ¢aligmalar ile belirlenmistir (Bryan ve dig., 2022). Tekstil endiistrisi diinya
capinda en 6nemli endiistriyel sektorlerden biridir. Bununla birlikte, tekstil atiksular1 genellikle
kuvvetli renklidir ve yiiksek tuzluluk, sicaklik, degisken pH ve yiiksek kimyasal oksijen ihtiyact
sergiler. Ticari olarak 100.000’den fazla boya ¢esidi bulunmaktadir. Diinya ¢apinda yilda yaklasik
700.000-1.000.000 ton boya iiretilmektedir (Wang ve dig., 2017). Pamuk, ahsap ve ipek
renklendirmesinde yaygin olarak kullanilan metilen mavisi (MM), tekstil endiistrisinde yaygin
olarak kullanilan boyar maddedir (Pamukoglu ve dig., 2022; Budnyak ve dig., 2018). MM
diizlemsel yapida olmasi, ¢ok diisiik konsantrasyonlarda bile zararli etkilere neden olacak sekilde
cozeltilerde kolaylikla toplanmasini ve yiiksek oranda ¢6ziiniir olmasini saglar. Yiiksek dozlarda
MM’ye maruz kalinmasi durumunda basta nefes darligi, gozlerde yanmaya, kusmaya, mide
bulantisina yol agabilir. Bu yiizden; bu boya atiklarinin aritilmasi ¢ok énemlidir (Liu ve dig.,
2018). Atiksularin aritilmasi i¢in filtrasyon, iyon degisimi, kimyasal ¢oktiirme, elektrokimyasal
aritma, pihtilastirma, flokiilasyon, ters ozmoz ve adsorpsiyon gibi cesitli yontemler
kullanilmaktadir (Vakili ve dig., 2023). Kullanilan bu yontemlerin birbirlerine gére avantaj ve
dezavantajlar1 bulunmaktadir. Kimyasal yontemler, maliyetin yiiksek olmasi ve fazla miktarda
aritma camuru olusturmasi nedeniyle boya atiksularinin aritiminda uygun olmayan bir yontem
olarak kabul edilmektedir. Ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon tiim boya atiksularinin aritiminda
kullanilabilse de, basing degerlerinin korunmasi i¢in yiiksek enerji ihtiyact ve membranlarin
kirlenmesine bagli olarak sik degistirilmesi gibi nedenler bu yontemin daha az kullanilmasina
katki saglar. Boyalarin biyolojik olarak diisiikk parcalanabilirligi, geleneksel biyolojik atiksu
aritma prosesini, boya igeren atiksuyun aritilmasinda verimsiz hale getirir. Bu nedenle, nispeten
ucuz ve kullanimi kolay, etkili, su bazl bir boya giderme igleminin gelistirilmesine ihtiya¢ vardir
(Manna ve dig., 2017). Boyalarin renkli sudan adsorpsiyonu ¢ok yonlii, ucuz, ¢evre dostu ve
yaygin olarak kullanilan bir yontemdir. Molekiil veya iyonlarin karbonik maddeler iizerine
adsorpsiyonu, diisiik maliyet ve yiiksek giderim etkinligi sundugundan umut verici bir
yaklagimdir (Siddiqui ve dig., 2018).

Vedula ve Yadav (2022) yapmis olduklar1 ¢aligmada atiksulardan MM boya giderimi igin
lignin kullanmiglardir. Calisma sonunda %95 giderim verimleri elde ediklerini raporlamiglardir.
Boyayla kirlenmis sulu ¢ozeltileri aritmak icin tarimsal endiistriyel atiklarm kullanilmasiyla
diisiikk maliyetli, verimli ve ¢evre dostu bir siire¢ gelistirmeyi amaglayan bir baska calismada,
hurma ¢ekirdeginin atik sulardan bazik mor 3 (BV3) ve bazik kirmiz1 2’yi (BR2) adsorbe etme
yetenegi kinetigi arastirilmistir. 15 dakika gibi kisa bir isletme siiresi sonunda her iki boya i¢inde
%76 nin iistiinde giderim verimleri saglamislardir (Wakkel ve dig., 2019). Youcef ve dig., (2019)
Cezayir’ de bulunan sedimanterin MM giderimin de temas siiresinin, karistirma hizinin etkisini
incelemek i¢in kinetik deneyler yapmislardir. 5 dakika igletme siiresi sonunda %97 giderim
verimi elde etmislerdir. Farkli yontemler kullanilarak MM giderim ¢aligmasi literatiir
taramalarinda fazlaca goriilmiis olmasina ragmen fisttk kabugunun hem atik olarak
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nitelendirilmesi hem de lignoseliilozik yapisina bagl olarak dogal bir aromatik polimer yapida
olmasi yenilik¢i bir adsorbent olarak MM giderim c¢aligmalarinda atik yonetimi kapsaminda
incelenmedigi belirlenmistir. Ozellikle sifir atik kapsaminda yapilan atik yonetim calismalart
acisindan YFK kullanilmas: siirdiiriilebilirlik saglayacaktir. Bu ¢alismamizda, ham fistik kabugu
(YFK) ile sentetik olarak hazirlanan MM atiksuyunun adsorpsiyon prosesinde isletme siiresi,
adsorbent miktari, sicaklik, pH parametrelerinin etkileri incelenmistir. Kinetik ve izoterm
calismalar1 yapilarak adsorpsiyon mekanizmasi agiklanmistir.

2. MATERYAL ve YONTEM
2.1. Malzemeler, Kimyasallar ve Analizler

Calismada adsorbent olarak kullanilan YFK Tiirkiye’nin Akdeniz bolgesindeki Osmaniye
Ilinde yetisen ham formdaki yer fistiklarmin kullanilmasi sonucu elde edilen dis kabuklart
kapsamaktadir. YFK, ogiitiiciide (Arnica, GH21520) pargalanmis, pargaciklar bir dizi elekten
elenmis ve bu ¢calismada sadece 212 um gbézenek capindan gecen kisim kullanilmistir. YFK distile
su ile 3 kez yikanarak igerisinde bulunan yabanci maddelerden dolayi ortaya c¢ikabilecek
muhtemel etkiler onlenmistir. Daha sonra etiivde (Memmert, UNB-400) 105 °C sicaklikta 3 saat
kurutulmustur. Kurutulan YFK agz1 kapakli plastik saklama kaplarinda deneysel caligsmalar
yapilana kadar muhafaza edilmistir (Sekil 1).

YFK Adsorbentinin Hazirlama Siireci

e

Yikama YFK Tozu

Kabuk Ayirma

Sekil 1:
YFK adsorbentinin hazirlanma siireci

YFK numunelerin kompozisyonlart EDS ve SEM kullanilarak karakterize edilmistir. Ayrica,
her numune Au/Pd (Auto, Ted Pella Inc.) ile kaplanarak enerji dagitici bir X-151m1 kullanan bir
spektroskopi sistemine sahip bir taramali elektron mikroskobuna (SEM, Fei Quanta FEG 250,
toplama gerilimi: 5 kV) yerlestirilmistir. Numunenin yiizeyini goriintiilemek ve i¢indeki kimyasal
bilesimleri degerlendirmek i¢in spektroskopi (EDS, Octane Pro, EDAX, AMETEK, Inc.: 20kV)
kullanilmigtir. Adsorbent igerisinde 1ilgilenilen 6zellikli fonksiyonel gruplarm bulunup
bulunmadigini belirlemek icin Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR, Thermo
Scientific-Nicolet iS20) cihazi ile analiz edilmistir. Adsorbentin alt spektrumlari, 4000 cm™’den
500 cm™’e kadar 4 cm™! spektral ¢oziiniirliik seviyesinde 32 taramanin birikmesiyle belirlenmistir.

Boyar madde olarak Metilen mavisi (MM), Sigma-Aldrich’ten %99 saflikta olacak sekilde
temin edilmistir. C;sHsCIN3S kimyasal bilesigi kullanilarak stok MM (1000 mg/L) ¢ozeltisi
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hazirlanmigtir. Hazirlanan bu stok ¢ozeltisinden 0,01, 0,1, 1, 5, 10 mg/L olacak sekilde ¢ozeltiler
hazirlanarak UV-Vis Spektrofotometresi (Shimadzu UV-VIS 1280) ile 664 nm dalga boyunda
adsorbent degerine karsin konsantrasyon grafigi olusturmustur (Sekil 2) Elde edilen grafikten
dogru denklemi ekle edilmis ve giderim verimleri bu denklemden hesaplanmustir.

2,0
1,64
y=0,1898x - 0,0079
R2=0,9986
81,21
[
-]
B
[*]
a
<0581
0,4

4 6
Konsantrasyon (mg/L)

Sekil 2:
Ara stok ¢ozeltileriyle hazirlanan absorbans-konsantrasyon grafigi

Deneysel calismada 10 mg/L konsantrasyona sahip MM kullanilmistir ve giderim verim
hesaplamalar1 bu deger iizerinden asagidaki formiiller kullanilarak hesaplanmustir.

Giderim Verimi (%) = Co—C) (1)
100
(Co—C) XV
- v 2
q -~ (2)

Burada, C, (mg/L) = Baglangi¢ MM konsantrasyonu, C, (mg/L) = Adsorpsiyon sonrast MM
konsantrasyonu, q (mg/g) = Adsorpsiyon kapasitesi, V(L) = Hacim, m(g) = Adsorbent agirligi.
Adsorpsiyon siirecinde optimum deneysel kosullar belirlendikten sonra elde edilen sonuglara gore
izoterm ve kinetik model degerlendirmeleri yapilmistir. Langmuir, Freundlich, Dubinin-
Radushkevich (D-R) ve Temkin izoterm modelleri ile Yalanci birinci derece, Yalanci ikinci
derece, intrapartikiil difiizyon ve Evolvich gibi kinetik modelleri kullanilmistir. Bu izoterm ve
kinetik modeller Bahadir ve dig., (2023) yaptig1 ¢alismada belirtikleri denklem ve esitlikler
kullanilarak gegeklestirilmistir. Her bir ¢dzeltinin pH degeri, 0,1 M NaOH veya 0,1 M HNOj3
ilave edilerek istenilen degerlere ayarlanmistir. Reaktif ¢ozeltilerin hazirlanmasinda kullanilan
tiim kimyasal bilesikler analitik safliktadir.

2.2. Deneysel Yontemler

Isletme siiresinin (5 dakikadan 150 dakikaya kadar), YFK dozunun (0,1, 0,5, 1,2, 3 ve 5 g),
sicakligim (20 °C’den 40 °C’ye) ve ¢ozeltinin pH’s1 (2, 4, 6, 8, 10 ve 12) olmak tlizere kesikli
adsorpsiyon deneyleri dort ayr1 boliimde gergeklestirilmistir. Deneysel adsorpsiyon ¢alismalari
250 mL’lik Erlenmeyer siseleri igerisinde kesikli sekilde yapilmistir. Belirlenen kosullarda
almana su 6rnekleri 4000 rpm’de 5 dakika santrifiij edilmistir (Beckman Coulter Allegra X-12R).
Daha sonra 664 nm dalga boyu ayarinda spektrofotometre cihazi kullanilarak siipernatant analizi
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yapilmigtir. Deneyler 3 tekrarli ortalama degerler olarak verilmistir. Calismada standart hatanin
0,01°den biiyiik oldugu durumlarda hatalar1 kontrol etmek amaciyla testler tekrarlanmistir.

3. SONUCLAR ve TARTISMALAR

3.1. YFK Karakterizasyonu

YFK ylizey morfolojik yapilarini belirlemek i¢in taramali elektron mikroskobu (SEM)
kullanilmigtir. Sekil 3°te YFK adsorpsiyon deneyleri 6ncesindeki goriintiileri verilmistir. Sekil 3’
te gorildiigii gibi farkli biiyiitme oranlarinda goriintiilen ham YFK’nin yiizeyinin kiigiik
boyutlarda goézenekli bir yapiya sahip oldugu gozlemlenmistir. Parcalanmis yapilar kristal
yapilardan daha c¢oktur. Bu yapilar basta boyar maddeler olmak fiizere farkli kirleticilere
tutulumuna imkan saglar. Ayrica YFK’nin elementel bilesimleri incelendiginde, C (%47,09 ) ve
O (%42,4) en ¢ok bulunan elementler olarak belirlenmistir.

Sekil 3:
YFK’min SEM goriintiisii

Adsorbent olarak kullanilan YFK’nin bag tiirlerini, yapilarim1 ve fonksiyonel gruplarim
belirlemek ve ayn1 zamanda MM adsorpsiyonundan sorumlu gruplari tespit etmek amaciyla FTIR
analizinden yararlanilmistir. FTIR analizleri, fonksiyonel gruplart adsorpsiyondan Once
(YFK’nin ham formu) ve adsorpsiyondan sonra (YFK+MM) tanimlamak i¢in gergeklestirildi ve
Sekil 3’te FTIR spektrumlar1 gdsterilmistir. Organik bazli YFK gibi adsorbentler tipik olarak,
farkli tepe konumlarinin tanimlandigi 4000-1500 cm™' bélgesinde, spesifik biikiilme ve esneme
titresimleri sergilemektedir. Adsorpsiyon islemi sirasinda numunelerin benzerligini agiklamak
icin parmak izi bolgesi olarak bilinen 1500-400 cm™ bolgesi degerlendirilmektedir.
Lignoseliilozik (selilloz, hemiseliiloz ve lignin varlig1) bir yapiya sahip olan YFK’nin, olduk¢a
karmasik bir pik dagilim gosterdigi iyi bilinmektedir. YFK, karboksil, karbonil, hidroksil ve
amino gruplarim iceren Ozellikli gruplarla karakterize edilmektedir. Sekil 4’ten, adsorpsiyon
oncesi YFK’min 3337, 1633, 1225 ve 1025 cm' gibi karakteristik piklere sahip oldugu
goriilmektedir. 3337 ¢cm! piki O-H ve N-H gerilmesine, 1633 cm! C=C germe ve N-H
biikiilmesine, 1225 cm™ C-O, C-N gerilmesi ve C=C biikiilmesine, 1025 cm™ C-N germe ve C=C
biikiilmesine isaret etmektedir. Adsorpsiyon sonrast MM+YFK i¢in FTIR dagilimlar1 3341, 1634,
1507, 1263 ve 1026 cm! spesifik pikleri tespit edilmistir. Adsorpsiyon éncesi numunede oldugu
gibi benzer pik dagilimlar1 ve fonksiyonel gruplar MM+YFK i¢in de gozlenmistir. MM+YFK
numunesinde bazi pik dagilimlarinda gerceklesen genisleme, kaybolma, esneme gibi degisimler
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MM’in YFK yiizeyine tutundugunu kanitlamaktadir. Sekil 4’te goriildiigii gibi YFK’nin esnek
FTIR spektrum baglar1 kolayca ayrilarak MM ile hizli tutunum gostermektedir.

Esnek C=C

MM+YFK
_—VYFK Esnek C-O

%T

4000 3600 3200 2800 2400 2000 1600 1200 800 400
Dalga Boyu (cm™)

Sekil 4:
YFK nin FTIR spektrumlar

3.2. YFK Miktarmin Giderim Verimine Etkisi

Adsorbent miktarinin giderim verimi tizerindeki etkisini belirlemek i¢in 0,1, 0,5,1,2,3,5 g
YFK kullanilmistir. YFK miktarinin fizibil giderim verimi elde edilmesi i¢in en uygun miktarin
belirlenmesi onemlidir. 150 rpm karistirma hizinda, 25 °C’de, 120 dakika isletme siiresinde
gergeklestirilen kesikli adsorpsiyon sartlar altinda YFK miktarindaki degisime bagli olarak
giderim verimleri Sekil 5’te verilmistir. 10 mg/L. MM baslangi¢c konsantrasyonunda YFK
miktarina bagl olarak giderim verimleri incelendiginde 0,1 g FK’de %58,7 giderim verimleri elde
edilmistir. YFK miktar1 daha da artirildiginda giderim verimleri en fazla %97,3 olarak
hesaplanmigtir. Bu durum 0,5 g YFK miktarindan sonraki artiglarin giderim verimine etkisinin
fazla olmadigin1 gostermistir. En uygun YFK miktar1 0,5 g olarak kabul edilmistir. Atik
biyokiitleden elde edilen aktif karbonlar kullanilarak MM mavisi gideriminin yapildig1 bir diger
calismada aktif karbon miktarinin artmasinin giderim verimine fazla etki etmedigi ve uygun
adsorbent dozlarinin diisiik segildigi belirtilmistir (Oziisoy, 2022). Her ne kadar adsorbent miktar1
ile adsorpsiyon arasinda bir dogru orant1 oldugu diisiiniilse de elde edilen bu sonugclar literatiirdeki
calismalara uygunluk gostermektedir.
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Sekil 5:
YFK miktarimin giderim verimine etkisi

3.3.Isletme Siiresinin Giderim Verimine EtKkisi

Isletme siiresi, YFK ile MM’ nin ayni ortamda kalma zamanin giderim verimine etkisini
belirlemek amaciyla calisilmistir. Temas siiresinin etkisi, 25 °C’de sabit YFK konsantrasyonunda

(0,5 g) 10 mg/L MM c¢ozeltisi kullanilmigtir. Sekil 6’da igletme siiresinin giderim verimlerine
etkisi gosterilmistir.

100

Giderim Verimi (%)

20+

5 10 15 90 120 150

30 45 60
Igletme Siiresi (Dakika)
Sekil 6:

Isletme siiresinin giderim verimine etkisi

Isletme siiresinin ilk periyodunda giderim hizli bir sekilde gerceklesmis ve YFK’nin esnek
baglar1 ¢abuk bir sekilde kopmus ve MM ile bag olusturmustur. Bu sebeple ilk 15 dakikalik
isletme siiresi sonunda %386,7’lik bir giderim verimi elde edilmistir. 60 dakika sonunda
adsorbsiyon ¢aligmasi dengeye ulasarak %94,8 giderim verimi saglanmistir. Daha uzun igletme
siiresi sonunda giderim veriminde ¢ok diisiik azalmalar gdzlenmistir. Isletme siiresinin ekonomik
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faktorlere etkisi dikkate alindiginda en uygun isletme siiresi 15 dakika olarak belirlenmis olup bu
isletme siiresinde giderim verimi %86,7 olarak tespit edilmistir. Bilgin ve Tulun (2015) da yapt1g1
calismada temas siiresinin ilk periyotlarinda giderim verimlerinin hizli gergeklestigini daha
sonraki siirelerde temas siiresinin artmasi ile giderim verimlerinin azaldigim bildirmislerdir.
Ozellikle esnek baglara sahip adsorbentlerin kullamldig1 calismalarda ilk isletme siirelerinde
giderim verimleri yiiksek oldugu ifade edilmistir.

3.4.pH Giderim Verimine Etkisi

Adsorpsiyon c¢alismalarinda ¢ozeltinin pH degerleri kullanilan adsorbent ile adsorbat
arasinda meydana gelecek tepkimelere etki etmesinden dolay1 6nemli bir parametredir. Bu
nedenle 2-12 gibi genis bir pH aralifinda ¢alisilmistir. YFK’nin MM giderim verimi {izerindeki
etkisi Sekil 7°de verilmistir.

100

B ) 0
e < i

Giderim Verimi (%)

N
e
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pH 2’den pH 4’e ¢iktiginda giderim verimi hizli bir sekilde artmistir. pH 2’°de giderim verimi
%48,8 iken pH 4’e ¢iktiginda giderim verimi %92,5 olarak belirlenmistir. pH 4’te giderim
verimindeki bu artis YFK ile MM arasinda fonksiyonel gruplar arasinda ¢ekim kuvvetinin
artmasindan dolayidir. Ayrica, pH degerinin zayif asit oldugu kosullarda YFK nin yiizeyi, -OH
ve -NH, gibi fonksiyonel gruplarin protonlanmasindan dolayr muhtemelen pozitif yiik
kazanmaktadir. Bu pozitif ylik, yogun baglanma bdlgeleri olusturabilmektedir ve MM molekiilleri
ile daha kolay tutunma saglanmaktadir. Sekil 7°de goriildiigii izere en uygun pH degeri 4 olarak
kabul edilmistir. MM’ nin katyonik bir boya olmasi asit degerlerden bazik degerlere dogru
adsorpsiyon veriminin artmasina neden olmustur. Cozeltinin pH degerinin daha da yiikseltilmesi
elektrostatik ¢cekim giiciine daha fazla etki etmediginin bir gostergesidir. Bayar (2018) MM ’nin
dogal kil ile adsorpsiyonu arastirdigi ¢aligmasinda, asidik pH degerlerinde adsorbentin ¢evresi
H30+ iyonlanyla ¢evrilmis olacagini, adsorbentin ylizey fonksiyonel gruplar pozitif yiiklii
olacagini belirtmistir. Bu durumun H3O" iyonlari, elektrostatik itmeden dolay1 ayni yiike sahip
MM katyonlarmin adsorbent yiizeyine yaklasmasini engelledigini, MM’nin adsorpsiyon
veriminin asidik pH degerlerinde disiik olacagimi, pH arttikca giderim veriminin artacagini
yapmis oldugu ¢alismada belirtmistir.
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3.5.Sicakhi@in Giderim Verimine Etkisi

Sicaklik molekiillerin hareketligine ve baglanma hizlarina etki eden bir faktordiir. Sicakligin
adsorpsiyona etkisini belirlemek i¢in 20 °C’den 40 °C’ye degisen sicaklik araliklari incelenmistir.
Sekil 8’de sicakligin giderim verimi {lizerine etkileri gosterilmistir.
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Sekil 8’e gore, sicakligin artmast MM giderim veriminde azda olsa artiglara neden olmustur.
Bu durum sicakligin MM ile YFK molekiillerin ¢ekim kuvvetine etkisinden kaynaklanmstir.
Sicakligin artmasiyla MM giderim verimi minimum diizeyde artar ancak bu artis cok dnemli
degildir. Literatiire gore sadece %4’liik bir degisiklik s6z konusudur (Biswas ve dig., 2019). Buna
dayanarak YFK’nin 20 °C oda sicakliginda adsorbent olarak kullanilmasinin avantajli oldugu
sonucuna varilabilir. Literatiirde elde edilen bir¢ok arastirma sonucu bu calisma ile uyumludur
(Burk ve dig., 2020; Dang ve dig., 2021; Gomez Aguilar ve dig., 2020; Bahadir ve dig., 2023).
Sekil 8’de en uygun sicaklik 20 °C olarak kabul edilmistir. Bu sicaklikta MM giderim verimi
%91,71dir. Tiirkyilmaz, (2018) da MM adsorpsiyon ve kinetigi ile yaptig1 ¢alismada, sicakligin
artmast ile beraber diisilik sicaklikta daha hareketsiz olan ve hacimce biiyilk MM molekiillerinin
hareketliliginde artma oldugunu bildirmis ve yiiksek sicakliklarda giderim veriminin arttigi
sonucuna varmistir. MM giderim verimliligi, sicaklik degisiminde hafif bir artis gdstermistir. Bu
artisgtn MM’in YFK vyiizeyindeki hizli tutunmasina ve difiizyonuna baglanabilir (Yadav ve
Dasgupta 2022). Silva ve dig. (2020), hedef boyar madde ile adsorbent ylizey arasindaki baglarin
zayiflamasinin daha yiiksek sicakliklarla baglantili oldugunu bildirmistir. Bu ¢alismada da benzer
bulgular elde edilmistir. Sonug olarak sicakligin termodinamik ve reaksiyon kinetigi tizerindeki
etkisi dogrusal olmayan degisken (pozitif-negatif) bir etkiye sahip olabilir. Ancak bazi
aragtirmacilar sicakligin etkisinin adsorbent dozu, pH ve temas siiresi gibi parametrelerin
etkisinden daha kiiclik oldugunu ileri siirmektedir (Muntean ve dig., 2023). Bununla birlikte,
sicaklik artiginin kirleticinin adsorpsiyonu {izerinde ¢ok ihmal edilebilir bir etkisi oldugu
gbzlenmistir. Literatiir incelendiginde bu konunun diger adsorbentler igin de bildirildigi
sOylenebilir. Kirlilik giderme verimliligi ile sicaklik arasindaki bu iliskinin nedeni heniiz agik
degildir. Kesin nedeni belirlemek icin daha fazla arastirmaya ihtiya¢ vardir ancak adsorpsiyon
kapasitesindeki veya kinetik aktivitedeki artis olasi bir neden olarak gosterilebilir (Celebi ve dig.,
2024; Silva ve dig. 2020).
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3.6.1zoterm ve Kinetik Modellerin Degerlendirmesi

Sabit sicaklikta adsorpsiyon davraniglarini belirlemek i¢in Langmuir, Freundlich, Temkin ve
Dubinin-Radushkevich (D-R) izoterm modelleri kullamlmstir. Izoterm modellerinin
uygunluguna korelasyon katsayilar1 (R?) degerleri karsilastirilarak karar verilmistir (Sekil 9). Bu
calismada YFK’nin MM adsorpsiyonu islemi sonucunda elde edilen C; (mg/L) ve q (mg/g)
degerleri kullanilarak izoterm modellerine uyumlulugu aragtirilmistir.
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Sekil 9:

YFK ile MM adsorpsiyonun izoterm grafikleri

Incelenen izoterm modellerinin korelasyon degerleri dikkate alindiginda en yiiksek
korelasyon degerinin Langmuir izotermine (R*= 0,9999) ait oldugu belirlenmistir. Langmuir
modeli, MM adsorpsiyonunun homojen yiizeylerde meydana geldigini gostermektedir. YFK gibi
karbonlu yapidaki adsorbentlerle boya adsorpsiyonu temel olarak gdzenekli yapiya ve kimyasina
baghidir (Seven, 2023). SEM goriintiileri de incelendiginde YFK’nin kabugunun homojen bir
yiizeye sahip oldugu goriilmektedir. Bu durumda Langmuir izotermine daha uygun olmasini
aciklayacak bir yaklagimdir. MM yiizeyde ince bir tabaka halinde homojen olarak tutunmustur.
Mevcut R? degerlerine gore, siralama Langmuir>Temkin>Freundlich>Dubinin-Radushkevich
seklindedir. Elde edilen izoterm ve kinetik parametrelerine ait spesifik degerler, R?> ve
matematiksel denklemler Tablo 1’de listelenmistir (Ho ve McKay, 1999; Hall ve dig., 1966;
Dubinin ve Radushkevich, 1947; Temkin ve Pyzhev, 1940; Langmuir 1916; Freundlich, 1906).
Ayirma faktorii (Rr), adsorpsiyon isleminin uygunlugunu belirler; burada 0<Ri<1,0 olumlu
adsorpsiyonu belirtir, Ri>1 olumsuz adsorpsiyonu temsil eder, Ri=1 dogrusal adsorpsiyonu
belirtir ve Ri=0 tersinmez adsorpsiyonu belirtir (Munagapati ve dig., 2022). Bu ¢alismada Tablo
1’e gore Ry ’nin 0-1 araliginda 0,032 degerine sahip oldugu bulundu ve bu durum ise MM’in YFK
iizerine adsorpsiyonunun olumlu dogasimi dogrular niteliktedir. Pozitif/olumlu adsorpsiyon
durumu MM molekiillerinin hizli bir sekilde YFK yiizeyine tutunma istegine ya da YFK’nin
fonksiyonel gruplarina atfedilebilir. Belirlenen maksimum adsorpsiyon kapasitesi qm, 20 °C’de,
15 dakika temas siiresi ve 10 mg/L’lik baslangic MM konsantrasyonu ile 0,887 mg/g olarak
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hesaplanmustir. Freundlich modeli, tersinir ve heterojen bir ylizeyde meydana gelen adsorpsiyonu
agiklamaktadir. R? degerlerine gore Freundlich, Langmuir’den sonra en iyi izotermdir. n degeri;
burada n>1 fiziksel, n<1 kimyasal ve n=1 dogrusal adsorpsiyonu temsil etmektedir (Khalid ve
dig., 2021). Sekil 10 ve Tablo 1’de gosterildigi gibi, MM ig¢in n sabiti 16,72 ile 1’den biiyiik
bulunmustur, bu da MM’in YFK iizerinde fiziksel adsorpsiyona egilim gosterdigini
aciklamaktadir. Ayrica, Freundlich izotermindeki 1/n katsayisi adsorpsiyon davranisinin
derecesini ve tipini saglar. Genel olarak 1/n=0 oldugunda geri doniissiiz bir siire¢, 0<1/n<1
pozitif/olumlu bir siire¢ ve 1/n>1 ise negatif bir siireci tanimlamaktadir (Amin ve dig., 2022). Bu
calismada optimum kosullar altinda 1/n katsayis1 0,059 degeri ile 0<1/n<1 aralifinda olup, bu
durum YFK vyiizeyine MM adsorpsiyonunun hizli ve pratik bir sekilde gergeklestigini
gostermektedir. Temkin ve D-R modellerine gore izoterm sabitlerindeki degisimler, MM igin
toplam ylizey adsorpsiyon enerjisinin etkilendigini gostermektedir (Khan ve dig., 2022). Bu,
MM’in YFK ile adsorpsiyon davraniginin fiziksel olabilecegini agiklamaktadir. Secilen izoterm
modellerinde R? degerlerine gore YFK yiizeyi MM arasinda homojen ve tek tabakali adsorpsiyon
mekanizmasinin baskin oldugu sdylenebilir. Siirecin tutunma hizin1 ve mekanizmasini tespit
etmek icin, yalanci birinci dereceden (YBD), yalanci ikinci dereceden (YID), Elovich ve
Intraparticle Diflizyon (ID) kinetik modelleri incelenmistir. Adsorpsiyon kinetiginin tam olarak
anlagilmas1 i¢in etkin adsorbat-adsorbent madde temas siiresi belirlenebilir ve adsorpsiyon
isleminin hizinin adsorpsiyonun basamagina gore belirlendigi de anlasilabilmektedir (Aydemir,
2023). Sekil 9’da kinetik denklemlerine gore elde edilen model grafikleri gdsterilmistir. MM
boyasinin YFK {izerine adsorpsiyonunun YiD modele uydugunu yansitir ¢iinkii YID hesaplanan
R? degeri uygulanan diger modellerden daha yiiksektir.
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Sekil 9:
YFK ile MM adsorpsiyonun kinetik grafikleri
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Tablo 1. YFK ile MM arasindaki izoterm ve Kinetik katsayilar

Modeller | Denklemler Katsayilar
1KLC 1 qm (Mg/g) 0,887
_ Qo = mLre R, = ——— | Ky (L/mg) 31,04
Langmuir 1+K.Ce 1+ KixCe TRT 0,032
R2 0,9999
Kr (L/mg) 1,098
. 16,72
Freundlich qe = KFIVC—e I11/11 06(;29
R2 0,9933
. K 0,056
Temkin de = qm In(Kt Ce) RzT 0,994
] ~ a2 B (mol?4?) 7E-09
D-R Ing. = Inqp, — Be R2 0,9748
~ _ ki(1/min) 0,077
YBD In(ge — q¢) =Inqe — k; X t R? 0,7903
) t 1 1 k i
YiD — = —+—t Rzz(g/mg/mm) 0’17 :
qt k2 X qe qw
ke 0,026
_ 0.5 2
ID qe =kg Xt R? 0,9154
. . a 2.10E+74
Evolvich qc =~ Inap + ~Int B 0,057
B § R2 0,8891

4. SONUCLAR

Bu g¢aligmada MM boyasinin YFK adsorbenti kullanilarak adsorpsiyon sartlar1 incelenmistir.
YFK’nin yiizey morfolojisi incelendiginde yiizeyinde gbézenekli yapilar belirlenmistir. Ayrica
YFK’nin bag tiirlerinin esnek yapida olmasi kirleticiler bag olusturmasi kolaylastirmistir. Hem
morfolojik 6zellikleri hem de bag tiirleri g6z 6niine alindiginda YFK iyi bir adsorbent olarak
kullanilacagr belirlenmistir. pH, temas siiresi, YFK miktar1 ve sicaklik faktorleri incelenerek
9%92,5’1ik giderim veriminin YFK i¢in en uygun adsorpsiyon sartlar1 su sekildedir: YFK miktar
0,5 g, isletme siiresi 15 dakika, pH 4, sicaklik 20 °C’dir. Bu kosullara gére musluk suyu ile
hazirlanan ve 10 mg/L MM igerigine sahip ¢ozeltide gergeklestirilen kesikli adsorpsiyon
deneyleri sonucunda %82,67’lik bir giderim verimi elde edilmistir. MM giderim verimindeki
yaklagik %10’luk disiisiin musluk suyunda bulunan anyon ve katyonlarin etkisinden
kaynaklandigi diisliniilmektedir. MM gideriminde en 6nemli faktoriin pH oldugu goériilmiistiir.
Asit degerlerden bazik degerlere dogru ¢ozeltinin pH degerlerinin degistirilmesi adsorpsiyon
veriminin artmasma neden olmustur. Izoterm modelleri incelendigin de, Langmuir i¢in R?
degerlerinin 1’¢ daha yakin oldugu goriilmiistiir. Ry degerleri 0 ile 1 arasinda ¢iktig1 igin,
adsorpsiyon Langmuir izotermine uygunlugu belirlenmistir ve bu uygunluga gore YFK’nin
yiizeyinde tek bir tabaka halinde MM tutuldugu sonucuna varilmistir. Kinetik hiz modelleri
incelendiginde adsorpsiyonun yalanci ikinci dereceye uygun oldugu goriilmiistiir. Sicaklik
arttikga k (hiz sabiti) degerlerin de arttig1 belirlenmistir. Siirdiirebilir atik yonetimi agisindan YFK
gibi tarim atiklarinin diigiik maliyetli, yiiksek verimli adsorbent olarak kullanilabilecegini
gostermistir. YFK nin oldukga iyi renk giderimi gergeklestirdigi gozlemlenmistir.
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