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OZET

Bu caligmada ilk olarak, serbest radikalik in-sitii polimerizasyon yontemi ile
hidrojel 6zellik gosteren yeni bir adsorbent olarak kullanilan poli(Aam-co-N-VI)/Nd
polimeri sentezlendi. Bu polimerin atiksulardan brilliant yellowu giderim performansi
arastirilmistir. Hidrojelin yapi aydinlatmasi fourier doniigiimlii kizildtesi spektroskopisi
(FT-IR) ile gergeklestirildi. Adsorbentin yiizey morfolojisi taramali elektron mikroskobu
(SEM-EDX) metodu ile atomik ve molekiiler yapist X-1gin1 kirinimi spektrumu (XRD) ile
arastirildi. Brilliant yellow adsorpsiyon verimliligi adsorbent madde miktar1, baslangi¢
brilliant yellow konsantrasyonu, sicaklik ve temas siiresi gibi degiskenler arastirilarak
kesikli sistemde incelenmistir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi 150 mg/L baslangic
brilliant yellow konsantrasyonu, 0,08 g/100 mL poli (Aam-co-N-VI1)/Nd dozaji, ¢ozeltinin
dogal pH’inda (9,45) ve 45 °C sicaklikta 183,68 mg/g olarak elde edilmistir. Adsorpsiyon
prosesi Langmuir izotermi ve hiz belirleme basamaklarindan biri olarak i¢ difiizyon ile
birlikte yalanci ikinci mertebe kinetigini takip etmistir. Adsorpsiyon prosesinin
endootermik ve kendiliginden oldugu bulunmustur. Adsorpsiyon prosesi iizerine segilen
parametrelerin etkilesim etkilerini belirlemek ve prosesin adsorpsiyon verimini optimize
etmek icin yanit yiizey yontemi (YYY)’nde bulunan merkezi kompozit tasarim (MKT)
kullanilmistir. Merkezi kompozit tasarim-yanit yiizey yontemine (MKT-YYY) dayali
ANOVA analizi, ikinci dereceden model tahmini ile deneysel degerler arasinda iyi bir
uyum oldugunu gdstermistir ve bunun sonucunda 0,9350’lik R? degeri elde edilmistir.
Design-Expert yazilimi ile yapilan sayisal optimizasyon sonuglarina gore, maksimum
giderim verimi, 0,08 g/100 mL poli(Aam-co-N-VI1)/Nd miktari, 81,68 mg/L baslangi¢
brilliant yellow konsantrasyonu ve 61,73 dk’lik reaksiyon siiresi i¢in %99,13 olarak
bulunmustur.

Elde edilen deneysel sonuglar, poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin sulu ortamdan
brilliant yellow boyasini yiiksek oranda uzaklastirmada etkili oldugunu géstermistir.

Anahtar kelimeler: Adsorpsiyon, brilliant yellow, polimerik adsorbent, neodimyum
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ABSTRACT
Synthesis of Neodymium Doped Polymer Composite and its Use for Dye Removal

In this study, firstly, poly(Aam-co-N-VI)/Nd polymer which is used as a new
adsorbent with hydrogel properties was synthesized by free radical in-situ polymerization
method. Brilliant yellow removal performance of this polymer from wastewater was
investigated. Structure elucidation of hydrogel was performed by Fourier transform
infrared spectroscopy (FT-IR). Surface morphology of adsorbent was investigated by
scanning electron microscope (SEM-EDX) method and atomic and molecular structure
was investigated by X-ray diffraction spectrum (XRD). Brilliant yellow adsorption
efficiency was investigated in batch system by investigating variables such as adsorbent
material amount, initial brilliant yellow concentration, temperature and contact time. The
highest adsorption capacity was obtained as 183.68 mg/g at the initial brilliant yellow
concentration of 150 mg/L, the dosage of 0.08 g/100 mL poly (Aam-co-N-VI)/Nd, the
natural pH of the solution (9.45) and the temperature of 45 °C. The adsorption process
followed the Langmuir isotherm and pseudo-second-order kinetics with internal diffusion
as one of the rate determining steps. The adsorption process was found to be endothermic
and spontaneous. The central composite design (CCD) in the response surface
methodology (RSM) was used to determine the interaction effects of the selected
parameters on the adsorption process and to optimize the adsorption efficiency of the
process. ANOVA analysis based on central composite design-response surface
methodology (CCD-RSM) showed that there was a good agreement between the second-
order model prediction and the experimental values, resulting in an R? value of 0.9350.
According to the numerical optimization results performed with Design-Expert software,
the maximum removal efficiency was found to be 99.13% for 0.08 g/100 mL poly(Aam-
co-N-VI)/Nd amount, 81.68 mg/L initial brilliant yellow concentration and 61.73 min
reaction time.

The experimental results obtained showed that the poly(Aam-co-N-VI)/Nd
hydrogel was effective in removing brilliant yellow dye from aqueous medium at a high
rate.

Key words: Adsorption, brilliant yellow, polymeric adsorbent, neodymium



1. GIRIS

Insanoglunun gereksinimleri, giiniimiiz diinyasinda hizla artmakta ve teknoloji, bu
talepleri karsilamak adina siirekli olarak gelismektedir. Bu ihtiyaglara uygun, yasami
kolaylastiran yeni lriinler iiretilmekte ve insanlar i¢in sunulmaktadir. Polimer iiretiminin
baslangic1 ve hiz kazanmasi, bu artan gereksinimlere yanit verilmesini saglamistir.
Polimerler, monomer ad1 verilen kii¢iik molekiillerin belirli bir diizende bir araya gelerek
olusturdugu biiyilkk molekiillerdir. Hafif, ucuz, sekillendirilmesi kolay ve tasinabilir
olmalar1 nedeniyle, lizerinde hala ¢ok sayida arastirma yapilan polimerler, pek ¢ok farkli
alanda ve cesitli amaglarla kullanilmaya devam etmektedir. Bu nedenle polimerlere 6zel
bir ilgi gosterilmektedir.

Boya, renk iireten bir kimyasaldir ve kumaslar, kagitlar ve rengi emen diger seyler
gibi cesitli malzemelere renk vermek icin kullanilabilir. Dogal boya kullaniminin kisa raf
Omiirleri, giineste ve yikamadan sonra hizla solma egilimleri ve sinirlt renk segenekleri gibi
dezavantajlar1 nedeniyle sentetik renklerin kullanimi gilinlimiizde daha popiiler hale
gelmistir. Giincel verilerde, yillik 7x10° ton/yil iiretimle 100.000’den fazla ticari boya
bilinmektedir. Endiistriyel talebi karsilamak i¢in yilda 1,6 milyon ton boya iiretildigi ve bu
hacmin 9%10-15’inin atiksu olarak atildigi tahmin edilmektedir. Sentetik boyalarin
kullanim1 dogal boyalarla ilgili bazi sorunlar1 ¢dzmiis olsa da, endiistriden sentetik
boyalarla kirlenmis atiksuyun yeterli aritma yapilmadan ¢evreye salinmasi, sentetik
boyalarin dogas1 geregi zararli olmasi nedeniyle ¢evre i¢in yeni endiseler yaratmustir.
Aragtirmalara gore, tekstil endiistrisi boya emisyonlarinin %54'tiinden sorumludur ve
cevresel boya desarjina katkida bulunan diger 6nemli faktorler arasinda boyama tesisleri
(%21), boya ve tabakhaneler (%8), kagit ve hamur endiistrileri (%10) ve boya tiretim
fabrikalar1 (%7) yer almaktadir.

Sentetik azo boyalar, milkemmel boyama Ozellikleri nedeniyle tekstil
endistrilerinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Yapilarina ve uygulamalarma gore
dogrudan, reaktif, dagitici, asidik, bazik ve digerleri dahil olmak iizere bir¢cok sinifa
ayrilmaktadir. Cok sayida tekstil endiistrisinden aritilmadan stirekli atiksu desarji, ¢cevre ve
insan saglig1 iizerinde zararl etkilere neden olmaktadir. Azo boyalar1 ve bozunma iiriinleri
kanserojen, teratojenik ve mutajenik dogalari nedeniyle son derece zehirlidir. Dahasi,
sentetik azo boyalara maruz kalmak, kisilerde genetik degisikliklere, cilt iltihabina, asir1

duyarlilik tepkilerine ve cilt tahrislerine neden olabilir ve bu da nihayetinde su kalitesinin



bozulmasi da dahil olmak {iizere diger derin sorunlara yol agmaktadir. Azo boyalari,
biyokimyasal ve kimyasal oksijen ihtiyacini artirarak su kiitlelerini bozar. Bu nedenle,
boya igeren atiksularin ¢evre lizerinde olumsuz etkiyi onlemek ve gelecek nesiller icin
ekosistemimizin siirdiiriilebilirligini korumak i¢in ¢evre dostu ve uygun maliyetli
teknolojiler kullanilarak etkili bir sekilde aritilmasi1 gerekmektedir.

Tipik olarak, boya atiksuyular1 koagiilasyon-flokiilasyon, aerobik veya anaerobik
aritma, elektrokimyasal aritma, membran filtrasyonu ve adsorpsiyon yontemleri
kullanilarak aritilir. Adsorpsiyon, prosesin etkinligi ve basitligi nedeniyle bu yontemlerin
en popiiler olanidir. Boya tiretim fabrikalarinda, yiiksek gozenekliligi ve genis yiizey alant
(5002000 m2/g) nedeniyle boya giderimi igin genellikle ticari aktif karbon
kullanilmaktadir. Ancak, ticari aktif karbon yiiksek iiretim maliyeti nedeniyle nispeten
pahalidir. Ayrica, aktif karbonun rejenerasyonu, bu aritma sisteminin isletme maliyetine
katkida bulunan yiiksek basingl akis gerektirmektedir. Bu yiiksek maliyet, boya giderimi
icin hem ekonomik hem de verimli olan alternatif adsorbentlerin aranmasina neden
olmustur.

Bu calismada anyonik bir azo boya olan brilliant yellowun gideriminde adsorbent
olarak kullanilmak iizere Poli(Aam-co-N-VI1)/Nd hidrojeli laboratuvar ortaminda

sentezlenmistir ve brilliant yellow boyasini aritim performansi degerlendirilmistir.

1.1. Boyar Maddeler

Boyalar genellikle biiyiik aromatik molekiillerdir ve siklikla birbirine bagl bir¢cok
halka igerirler. Boya molekiilii yapisindaki bir yan zincire bagli aromatik halka yapisi
rezonans ve dolayisiyla renk transferi i¢in gereklidir. Renkten sorumlu rezonans yapilari,
15181 gorliniir spektrumunda emilim bantlarinin kaymasina veya goriinmesine neden olan
yapilardir. Bir boyanin sentezinde, kimyasal yap1 ve rengin korelasyonu bir kromojen-
kromofor-okzokrom kombinasyonu ile elde edilir. Bir boya molekiiliinde ii¢ temel grup
bulunabilir, kromofor, okzokrom ve matris (Benkhaya ve ark. 2020). Bu nedenle, boyalar
en az bir doymamis bilesik (kromoforlar) ve bir fonksiyonel grup (okzokromlar) iceren
organik renklendiricilerdir. Yapida bulunan kromofor, benzen, naftalin veya antrasen
halkalari i¢eren aromatik bir yapi olmaktadir. Renk olusumundan sorumlu kromofor grubu
asagidaki radikallerle temsil edilir, azo (-N=N-); karbonil (=C=0); karbon (=C=C=C=);
karbon-azot (>C=NH veya -CH=N-); nitrozo (-NO veya N-OH); nitro (-NO veya =NO-



OH); ve kiikiirt (>C=S ve diger karbon-kiikiirt gruplari). Bunlar, bir kromojenle birlikte,
boyalarin kimyasal siniflandirmasinin temelini olusturur. Kromojen-kromofor yapisi
genellikle yeterli c¢oziintlirliik saglamak icin yetersiz oldugundan ve bdylece boya
malzemenin elyafina  yapisamadigindan, oksokromlara ihtiya¢  duyulmaktadir.
Oksokromlar boyanin rengini giiclendirir. Baglayici afinite gruplari olarak da bilinen
oksokromlar, amin (-NHXj), hidroksil (-OH), karboksil gruplart (-COOH), aldehitler (-
CHO), siilfonik asit (-SO3H) veya bunlarin tiirevleri olabilmektedir (Berradi ve ark.2019,
El-Sikaily ve ark.2012).

1.2. Boyalarin Simiflandirilmasi

Boyalarin miktar1 ve cesitliligi tarith boyunca arttigindan, bunlar1 siniflandirmak
elzem hale gelmistir. Yapilarina, kaynaklarina, renklerine, ¢oziiniirliiklerine ve uygulama
yontemlerine gore gesitli siniflandirmalar vardir. Temel olarak, en yaygin siniflandirma
kimyasal yapilarina ve uygulamalarina dayanmaktadir.

Iyonik ve iyonik olmayan boyalar, Sekil 1.1°de gésterildigi gibi boyalar igin iki ana
kategoridir. Rengin yani sira, boyalarin kimyasal yapisiyla iligkili fonksiyonel gruplar
onlar1 kategorize etmek i¢in kullanilir. Katyonik ve anyonik boyalar, iyonik boyalarin alt
kategorileridir. Vat boyalar ve dispersiyon boyalar, iyonik olmayan boyalarin iki
kategorisidir. Iyonik boyalar, genel olarak, reaktiflikleri ve kansere neden olma ozellikleri

nedeniyle daha ytiksek bir tehlike olusturur.

BOYALAR

. !

iyonik boyalar Iyonik olmayan
bayolar
{ | l | — l
Katyonik boyalar Anyonik boyalar vat boyalar disperse boyalar

asit reaktif boyalar Dogrudan boyalar
boyalar

Sekil 1.1. Boyalarin iyon yiikiine gore siniflandiriimasi (Hunger, 2003)
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1.2.1. Reaktif boyalar

Reaktif boyalar, daha ucuz direkt boyalara kiyasla yiiksek 1slak mukavemet elde
etmeyi mimkiin kilar. Ancak, iyi bir uyum elde etmenin zorlugu nedeniyle kullanimlari
her zaman mimkiin degildir. Bir diger 6zelligi, klor dayamikliginin ve asir1 kosullar
altindaki 1s1k hashiginin vat boyalarindan biraz daha diisiik olmasidir (Benkhaya ve ark.,
2017).

Reaktif boyalarin, alkali pH ve 1smin etkisi altinda uygulama siireci sirasinda
genellikle pamuk olan substrat/tekstil elyafi ile kovalent bag olusturan tek tekstil
renklendiricileri oldugu bilinmektedir. Reaktif boyalar, boyama siireci sirasinda elyafla
kovalent olarak baglanan vinil-siilfon, klorotriazin, trikloro pirimidin ve difloro-kloro
pirimidin gibi reaktif gruplar icerir. Adsorpsiyon sonugclari, reaktif boyalarin sulu ortamda
¢Oziiniir olmast ve daha biiyilk negatif yiilk yogunluguna sahip olmasit nedeniyle,
adsorpsiyon siirecinin anyonik boyalar ile adsorbentin pozitif yiikli yiizeyleri arasindaki
elektriksel ¢ekimle ilgili oldugunu gostermektedir (Rachakornkij ve ark., 2021).
Baslangicta, bu boyalar seliiloz lifleri i¢in tasarlanmisti, ancak gilinlimiizde pamuk, yiin ve
poliamid kumaslar i¢in kullanilmaktadir. Ayrica, protein ve poliamid lifler i¢in bazi reaktif
boyalar da ticari olarak mevcuttur. (Raval ve Shah, 2017). Renk Endeksinde yaklasik 1150
giris ve siirekli artan hacimlerle, reaktif boyalarin kiiresel renklendirme isindeki 6nemi
yeterince vurgulanamaz. 1956'dan 1971'e kadar (1969 hari¢) her yil en az bir yeni reaktif
grubun tanitilmasina ragmen, klorotriazinler ve vinil-siilfonlar, reaktif sistem alaninda esit
derecede iyi bilinen yerlesik bir konuma sahiptir. Boyalarin iiretim siireci sirasinda %1-2
oraninda kayip meydana geldigi, kullanim sirasinda ise boyalarin %1-10'unun tekrar
cevreye salindig1 tahmin edilmektedir. Reaktif boyalar i¢in tahmini kayip %4 civarindadir.
Diger kaynaklara gore, renklendirme siirecinden sonra, baslangi¢ boya yiikiiniin yaklasik
%10-50'si kullanilmadan kalmaktadir. Reaktif boyalarin diger boyalar arasinda en sorunlu
boyalar oldugu bilinmektedir, ¢iinkii bunlar geleneksel islem sistemlerinden etkilenmeden

ge¢me egilimindedir, bu nedenle giderilmeleri zor bir istir (Lazaridis ve ark., 2003).

1.2.2. Direkt boyalar

Direkt boya, tekstil endiistrisinin boyama ve baski siireclerinde hala en yaygin

olarak uygulanan boyadir. Direkt boyalar suda ¢oziiniir ve anyonik yapidadir ve tekstil



endistrisinde pamuk, viskon, ipek, yiin ve deri baski ve boyama islemlerinde %17'lik bir
paya sahiptir. Bu boyalar suda ¢0ziinlir anyonik boyalar olmasina ragmen, asit gruplari
elyafa baglanma araci olmadigindan asit boyalar1 olarak siniflandirilamazlar. Bu boyalar
herhangi bir sabitleme gerektirmediginden, direkt boyalar olarak adlandirilirlar. Baslica
kromofor tipleri sunlardir, azo, stilben, ftalosiyanin, dioksazin, formazan, antrakinon,
kinolon ve tiyazol. Direkt boyalarin kullanimi kolay, ¢ok cesitli renk ve tonlara sahip
olduklari, ancak yikamaya kars1 diisiik direngleri oldugu bilinmektedir (Benkhaya ve ark.,
2019).

1.2.3. Asit boyalar

Asit boyalar, adlarindan da anlasilacagi gibi, molekiillerinde bir veya daha fazla
asidik fonksiyon (SO3H ve COOH) igerir. Asit boyalar toplam boya tiiketiminin yaklagik
%30 ila %40'm1 olusturur. Tekstil, baski ve boyama, kagit, deri, gida, kozmetik, ilag ve
diger endiistrilerde (6rnegin naylon, yiin, ipek ve modifiye akrilik boyama) kullanilirlar
(Benkhaya ve ark., 2020).Boya molekiilleri yapisal olarak ¢ok farklidir ve genellikle bazi
metal kompleksleri icerir. Grubun tanimlayic1 Ozelligi, suda c¢oziiniirliigli saglayan
siilfonath gruplarin ve azo-kromofor sistemlerinin (en Onemli grup), antrakinon,

trifenilmetan veya bakir ftalosiyaninin varligidir (Benkhayave ark., 2017).

1.2.4. Katyonik-basic boyalar

Kagit, poliakrilonitril, modifiye naylonlar, modifiye polyesterler, katyon
boyanabilir polietilen tereftalat ve bir dereceye kadar tipta da kullanilir. Baglangigta ipek,
yiin ve tanen mordanli pamuk i¢in kullanilmaktadir. Bu suda ¢oziiniir boyalar ¢ozeltide
renkli katyonlar verir ve bu yiizden katyonik boyalar olarak adlandirilirlar. Baslica
kimyasal siiflar1 diazahemicyanin, triarilmetan, siyanin, hemisiyanin, tiazin, oksazin ve

akridindir (Kyzas ve ark., 2013).

1.2.5. Dispers boyalar

Esas olarak polyesterde ve bir 6l¢iide naylon, seliiloz, seliilloz asetat ve akrilik

elyaflarda kullanilir. Bunlar, sulu dispersiyondan hidrofobik elyaflar i¢in kullanilan, esasen



suda ¢oziinmeyen noniyonik boyalardir. Genellikle azo, antrakinon, stiril, nitro ve

benzodifuranon gruplari igerirler (Qin ve ark., 2020).

1.2.6. Vat boyalari

Bu tiir boyalar suda ¢ézlinmez. Baslica uygulamalar seliiloz elyaf, 6zellikle pamuk
boyama i¢indir. Uygulamalarinin dezavantaji, suda pratik olarak ¢dzlinmez olmalar1 ve
dolayisiyla seliiloz elyaflara karsi higbir afiniteleri olmamasi nedeniyle, kullanimlarinin zor
olmasidir (indirgeme ve oksidasyon mekanizmalar1). Geleneksel tank boyama
islemlerinde, boya alkali ortamda giiclii indirgeyici maddelerle indirgenir, bunlarin en
onemlisi sodyum ditionittir (Na,S,04) ( Balan ve ark., 2021).

Her bir boyanin spesifik 0Ozellikleri, uygulamasi ve toksisitesi Tablo 1.1°de

listelenmistir.

Tablo 1.1. Cesitli boyalarin spesifik 6zellikleri, uygulamalart ve toksisiteleri (Hunger,

2003).
Boya Ornekler Ozellikler Uygulama toksisite
Asidik Asit kirmizist 183, Suda ¢oziiniir, Naylon, yiin, ipek,  Kanserojen (iyi
asit turuncusu 10, anyonik kagit, deri, huylu ve kot
asit turuncusu 12, miirekkep huylu
asit turuncusu 8, asit puskiirtmeli bask1 tiimorler)
kirmizis1 73, asit
kirmizisi 18, metil
turuncu, amido
siyah1 10B, indigo
karmin
Katyonik Metilen mavisi, janus  Suda ¢6ziiniir, Kagit, Kanserojen (iyi
yesili, temel yesil 5,  ¢ozeltide kalan poliakrilonitril, huylu ve kotii
temel mor 10, renkli katyonlar. modifiye edilmis huylu tiimorler)
rodamin 6G Bazi boyalar naylonlar, modifiye

biyolojik aktivite

edilmis polyesterler,

gosterir tipta antiseptik
olarak
Dispers  Dispers turuncu 3, hidrofobik sulu Polyester, naylon, Alerjik (cilt),
Dispers kirmizi, dispersiyon igin seliiloz, seliiloz kanserojen

dispers kirmizi 1,
dispers sar1 1

suda ¢Ozlinmez,
iyonik degildir.

asetat, akrilik
elyaflar

Direkt Kongo kirmizisi,
direkt kirmizi 23,
direkt turuncu 39,
direkt mavi 86

Suda ¢oziiniir,
anyonik, metal
tuzlanyla selat
olugturarak yikama
hasligin1 artirir

Polyester, naylon,
seliiloz, seliiloz
asetat, akrilik
elyaflar

Mesane kanseri




Tablo 1.1 devamu

Reaktif Reaktif siyah 5, Son derece yiiksek Pamuk, yiin, Dermatit, alerjik
reaktif yesil 19, yikama haslig naylon, miirekkep konjonktivit,rinit,
reaktif mavi 4,reaktif  sayesinde Lif ile puskiirtmeli tekstil ~ mesleki astim
kirmizi 195, reaktif kovalent bag baski
kirmizi 198, reaktif olusumu,Direkt
mavi 19, reaktif boyalardan daha
kirmizi 120 parlak boyama

Vat Vat mavi 4, vat yesil ~ Alkali bir banyoda Seliilozik lifler -

11, vat turuncu 15, (NaOH)

vat turuncu 28, vat indirgedikten sonra

sar1 20 ¢Ozlniir tuzlar
kullanir

1.3. Anyonik Azo Boya Olarak Brilliant Yellow

Anyonik azo boyalar, kimyasal yapilarinda azo grubu (-N=N-) bulunduran ve
genellikle parlak, kalici renkler saglayan organik bilesiklerdir. Diinya ¢apinda, azo boyalar
endiistriyel kullanim i¢in yaklasitk 3000 farkli kombinasyonda sentezlenmektedir.
Literatiire gore, azo boyalar boya maddelerinin yaklasik %80'ini olusturur (Selvaraj ve
Ark., 2021). Azo boyalar tipik olarak aromatik birincil aminleri diazotize ederek ve amino
asitler ve hidroksi asitler gibi elektron agisindan zengin niikleofilik gruplarla birlestirilerek
yapilir. Bu boyalar, tekstil, kagit, plastik, deri ve miirekkep gibi genis bir endiistri
yelpazesinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Azo boyalarmm kimyasal yapisi, renk
yogunlugu ve kimyasal stabilite acisindan ¢esitlilik gdstermelerini saglamaktadir. Ozellikle
suyla 1yi ¢6ziinebilen anyonik yapilari, farkli yiizeylere kolayca baglanmalarini miimkiin
kilmaktadir (Ajmal ve ark., 2014; Kapoor ve ark., 2021).

Brilliant yellow (parlak sar1), anyonik azo boyalarin énemli bir 6rnegidir ve canli
sar1 rengi sayesinde endiistride sik tercih edilen bir boyadir. Bu boya, tekstil iirlinlerinden
plastik malzemelere kadar genis bir kullanim alanma sahiptir. Ozellikle pamuklu
kumaslarin boyanmasinda etkin bir rol oynar ve renk kaliciligi ile one ¢ikmaktadir.
Anyonik azo boyalarin yaygin kullanimina ragmen, ¢evresel etkileri ve saglik iizerindeki
potansiyel riskleri, bu tiir boyalarin kontrolsiiz sekilde kullanimini sinirlayan faktorler
arasinda yer almaktadir. Brilliant yellow ve diger azo boyalar, aritma siirecleriyle giivenli
hale getirilmeli ve ¢evreye olan zararlart minimize edilmelidir (Krishna Mohan ve ark.,
2016; Mittal ve ark., 2012).



1.3.1. Brilliant yellow boyar maddesinin kimyasal 6zellikleri

Anyonik yap; brilliant yellow, negatif yiiklii (anyonik) bir boya oldugu i¢in sulu
cozeltilerde ¢oziiniir ve genellikle iyonik baglarla yiizeylere tutunur.

Az0 grubu; boyanin yapisinda azo (-N=N-) grubu bulunur, bu da boyaya sar1 rengi
kazandirir.

Renk tonu; parlak sar1 renkte bir pigmenttir.

Coziiniirliik; su ve diger polar g¢oziiciilerde genellikle ¢oziiniirdiir (Ajmal ve ark.,
2014).

1.4. Azo Boyalarin Neden Oldugu Saghk, Cevre Sorunlar1 ve Toksisitesi

Tekstil endiistrisi, uygun atiksu aritimi yapilmadan su kiitlelerine desarj edilen azo
boyalar1 da iceren muazzam miktarda atiksu bertaraf eder. Bu azo boyalari, i¢cerdikleri cok
sayida zararli metal ve kimyasalin yan1 sira, ksenobiyotik ve diizensiz karakterlerinin bir
sonucu olan yiiksek pH’lart nedeniyle yasam flizerinde uzun siireli bir etkiye sahiptir
(Selvaraj ve ark., 2021). Aritilmamais atiksuya kiyasla, amino asit igeren aritilmis atik sular,
azo boyalar1 bertaraftan Once veya sonra parcalandifinda muhtemelen orijinal
bilesenlerinden ¢ok daha zararhidir (Khalaj ve ark., 2018; Mudhoo ve ark., 2020). Su
ekosistemlerinde tekstil boyalarinin varligi su bitkileri {izerinde olumsuz bir etkiye sahiptir.
Is1gin su ortaminin 151k bolgesine girmesini engeller (Liang ve ark., 2017). Sonug olarak,
sucul yasam alanlarinda degisiklikler ve sucul bitki Ortiisiine kiyasla fotosentezde diisiis
gibi dikkate deger ekolojik sonuglar olusur (Benkhaya ve ark., 2015). Dahasi, bu siv1 atik
maddelerle temas, bireylerde genetik degisikliklere, cilt iltithabina, asir1 duyarlilik
reaksiyonlarina ve cilt tahrislerine neden olabilir ve potansiyel olarak su kalitesinin
bozulmasi (hos olmayan koku ve renk bozulmasi olarak kendini gosterir) ve tehlikeli hale
gelmesi gibi cesitli 5Snemli sorunlara yol acabilir (Sarvajith ark., 2018). Ote yandan, suda
tekstil boyalarinin konsantrasyonunun artmasi oksijen seviyelerini diisiiriir, glines 1s1&1mnin
girmesini engeller ve sucul floraya ve hayvanlarin biyolojik aktivitesine zarar verir
(Ghaedi ark., 2015). Biyolojik olarak pargalanabilir olmamalart ve fizikokimyasal
bozunmaya karst direng gostermemeleri nedeniyle, azo boyalarinin yaklasik %60-70'i
zehirli, kanserojendir ve geleneksel aritma prosediirlerine direnglidir (Rawat ark., 2018).

Bu toksik elementlerin kontrolsiiz salinimi o6trofikasyona neden olur, bu da deniz



bitkilerinde fotosentezi etkiler ve uzun vadeli riskler olusturur. Ote yandan, boyalar ve
tekstil pigmentleri iceren atiksu parlak renklidir, dalgalanan bir pH'a sahiptir ve yliksek
miktarda toplam organik karbon (TOK), biyolojik oksijen ihtiyac1 (BOI), kimyasal oksijen
ihtiyac1 (KOI) ve askida pargaciklar icerir. Bu askida kalan maddeler, suyun baliklarin
solungaclarindan akisin1 engelleyerek gaz degisimini engeller ve bu da biiyiimede
azalmaya veya Oliime neden olabilir (Berradi ve ark., 2019). Reaktif azo boyalari, yavru
baliklarda solunga¢ mikroniikleuslarinin = olusumunu zamana baghh bir sekilde
hizlandirirken, eritrosit mikroniikleuslarinin {iretimini doza ve zamana baglh bir sekilde
hizlandirarak yetiskin baliklar lizerinde genotoksik etkilere sahip olabilir (Sharma ve ark.,
2022; Zheng ve ark., 2021).

Baliklar, hipoksinin bagisiklik sistemleri ve fizyolojik tepkileri iizerindeki zararli
etkileri nedeniyle bir¢ok hastaliga karsi hassastir. Sonug¢ olarak, kirli balik tiiketiminin
insan sagligi iizerinde olumsuz bir etkisi vardir (Zheng ve ark.., 2021). Boyalar ve
pigmentler gibi organik maddeler tekstil terbiye islemlerinden ¢ikan atiksu yoluyla ¢evreye
salindiginda, bakteriyel oksijen tiiketimini diizenleyen dogal sistemler bunu telafi edemez
(Wan ve ark., 2017). Durgun su kosullarinda, bakteriler 7-8 mg organik maddeyi
pargalaylp bir litre sudaki tiim oksijeni tiiketebildiginden, bu durum yetersiz
oksijenlenmeye yol acabilir (Lim ve ark.,, 2010). Organik atiklarin biriktigi su
kaynaklarinda hos olmayan bir tat, bakteri biiyiimesi, zararli aromalar ve renklenme vardir
(Khattab ve ark., 2018). Doymamis molekiillerin kimyasal reaktifligi ile kaliciliklart
arasindaki gii¢lii korelasyon nedeniyle, doymus bilesiklere kiyasla daha az dayaniklilik
gosterirler. Aromatik bilesikler daha fazla ikame ediciye sahip olduklarinda daha
dayaniklidir, halojen ikame edicilere sahip olduklarinda ise alkil grubu boyalar daha
kalicidir (Lim ve ark., 2010). Mikroalgler, birincil ireticiler olarak sucul ortamlarda
onemli bir rol oynar ve hem cevreye hem de ekonomiye fayda saglar. Bununla birlikte,
sucul ortamlarda boya kirliliginin varligi mikroalglerin gelisimini engeller ve besin zinciri
boyunca entlerin ve enerjinin iletilmesini bozar. Yiiksek toksisiteleriyle bilinen tekstil azo
boyalarinin, hem insanlarda hem de hayvanlarda kansere neden olma potansiyeli de dahil
olmak tizere ¢ok sayida hastaliktan sorumlu oldugu bulunmustur (Jin, 2021; Tounsadi ve
ark., 2020). Tekstil azo boyalari, dermatit ve merkezi sinir sistemi dahil olmak iizere bir
dizi hastalikla iliskilendirilmistir. Enzimlerin kendilerinin etkisiz hale gelmesine neden
olan enzimatik kofaktorlerin ikamesi, bu sorunlarin kaynagi olabilir (Wu 2021). Tekstil

boyalari, 6zellikle toza maruz kaldiginda yutuldugunda veya solundugunda ciltte ve



gozlerde tahrise neden olabilir (Clark, 2011). Ayrica, benzidin bazli azo boyalarmin
laboratuvar hayvanlarinda kanserojen ve insan mesanelerinde kanserojen oldugu

bulunmustur (Sen ve ark., 2016).

1.5. Atiksularda Boya Giderim Yontemleri

Temiz icme suyu elde etmek, antropojenik faaliyetler ve giivenli olmayan erisim
nedeniyle, giinlimiizde insanlar1 etkileyen en biiyiik kiiresel endiselerden biridir. 2030
yilina gelindiginde, diinya niifusunun yaklasik %47’si temiz su kitli§1 sorunuyla karsi
karsiya kalacaktir (Islam ve ark., 2021). Bu nedenle, giivenli ve saf igme suyu edinimini
saglamak i¢in mikroorganizmalar1 ve tekstil boyalari gibi organik Kirleticileri ortadan
kaldirmaya yonelik kiiresel talep artmaktadir. Ne yazik ki, cogu orta ve diisiik gelirli iilke
icin suyu temizlemek i¢in gereken kaynaklar pahalidir ve bu nedenle uygulanabilir
degildir. Tekstil endiistrisi kiiresel ekonomik biiyiimeye katkida bulunmaktadir; Cin,
Avrupa Birligi, Hindistan ve Amerika Birlesik Devletleri tiim tekstil tiirlerinin baglica
ihracatgilaridir (Atkar ve ark., 2021; Darwesh ark., 2021). Ayrica, diinya tekstil
tiketiminin  yaklagik %55'i Dbiiyikk bir tekstil {reticisi haline gelen Cin'den
kaynaklanmaktadir (Islam ark., 2021). Tekstil ve kagit endiistrileri, ¢evre ve halk saglig
tizerinde zararh etkisi olan 10.000°den fazla farkli sentetik boya ve pigment kullanmaktadir
(Al-Tohamy ve ark., 2020, Ali ve ark., 2022). Seliiloz malzemeler (6rnegin bitkilerden elde
edilen pamuk, suni ipek ve keten), ipek, yiin ve tiftik gibi protein kumaslar ve naylon,
akrilik ve polyester gibi sentetik kumaslar, tekstil fabrikalarinda 1slak ve kuru yontemler
kullanilarak dretilebilir (Ali vd., 2021b, Ali ve ark., 2021c). Yikama dongiisii, tekstil
boyama isleminin son agamasidir ve suya desarj edilen fazla renk ve pigmentlerin ortadan
kaldirilmasiyla sonuglanir ve boylece su kirliligine katkida bulunur (Tounsadi ve ark.,
2020, Wu ve ark., 2021). Dahasi, suya desarj edilen tekstil boyalar1 uzun siireler boyunca
cevrede ve yeralti su kaynaklarinda kalir. Sonug¢ olarak, siirdiiriilebilir bir siirecin
gelistirilmesi, renk giderme teknolojisinin ilerlemesi i¢in kritik dneme sahiptir.

Mevzuat agisindan, 6zellikle azo boyalart iceren atik sularin aritimi konusunda
heniiz diinya ¢apinda bir mutabakat yoktur. Tekstil endiistriyel atiklar1 tipik olarak 0,6 ila
0,8 g/L'lik bir boya konsantrasyonu icerir. Ancak, boyanin atiksuda kalicilig1 kirlilige yol
acar (Jadhav ve ark, 2007). Bu nedenle, bu tiir atiklar1 aritmak i¢in etkili bir boya giderme

islemi arama ve gelistirme gereksinimi vardir.
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Boyalarin giderilmesinin 6nemi bir dizi faktor tarafindan yonlendirilir; sagliga
zararhidirlar, siklikla mutajenik ve kanserojendirler, sulu ortamda fotosentetik aktiviteyi
engellerler ve ¢ok diisiik seviyelerde bile (<1 ppm) su kiitlelerinde olduk¢a goriiniir ve bu
istenmeyen bir durumdur; renk, su kalitesini etkileyen en belirgin parametredir (Crini, ve
ark., 2006; Chikri, ve ark., 2020). Son yillarda, boya atik su aritimi igin ideal teknolojiyi
bulmak i¢in ¢ok sayida arastirma yapilmistir. Son 30 yilda ¢ok sayida yontem incelenmis
olsa da, sahip olduklar1 smirlamalar nedeniyle giliniimiizde yalnizca birkag1 ilgili
endiistriler tarafindan gergekten uygulanmaktadir (Katheresan ve ark., 2018).

Boyalar1 sulu ortamdan uzaklastirmak i¢in kimyasal oksidasyon, fiziksel ayirma ve
biyolojik bozunma gibi gesitli aritma yontemleri kullanilmistir. Boya giderimi igin ¢esitli
teknikler hakkinda mevcut literatiir yiizdesini goOsteren pasta grafigi Sekil 1.2°de
verilmistir. Kullanilabilirligi, basitligi, yiiksek verimliligi ve ¢ok ¢esitli konsantrasyonlarda
Olceklenebilirligi nedeniyle adsorpsiyon teknolojisi mevcut aritma teknikleri arasinda ¢ok
fazla ilgi gormdistiir, aktif karbon aerojelleri, aktif karbon, grafen oksit, zeolit, bitki
kalintilar1 ve ¢ok duvarli karbon nanotiipler dahil olmak iizere ¢ok sayida boya adsorbani

arastirilmistir.

mikro filitrasyon aktif camur terlsuozmoz
0 s .
2% 1% digerleri
nano filtrasyon 3% 1 2%
r
ozonlama \
3%
pihtdasma

6%

Fenton
8%
Adsorpsiyon
58%

fotokataliz
16%

Sekil 1.2. Boya giderimi igin ¢esitli teknikler hakkinda mevcut literatiir yiizdesini gosteren
pasta grafigi.
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1.6.Adsorpsiyon

Bir fazda bulunan iyon ya da molekiillerin, bir diger fazin yiizeyinde yogunlagsmasi
ve birikmesi islemi adsorpsiyon olarak tanimlanir. Birikim gdsteren maddeye adsorbat
(adsorbent), adsorplayan maddeye adsorbant denilmektedir. Adsorpsiyon; sivi-sivi, sivi-
gaz, sivi-kat1 ya da gaz- kat1 gibi iki faz arasinda olusur. Bu iki faz1 ayiran yiizeyler “ara
yiizey” olarak isimlendirilir. Adsorpsiyon, oncelikle ylizey enerjisinin bir sonucu olarak
fiziksel kuvvetler veya kimyasal baglar nedeniyle meydana gelebilir. Genel olarak, kismen
aciga c¢ikmig ylizey pargaciklart diger pargaciklart pozisyona c¢ekme egilimindedir.
Adsorpsiyonu siiflandirmanin birkag¢ yolu vardir ve Sekil 1.3’de, adsorbent ile kirletici
arasinda olusan bagin (fiziksel veya kimyasal baglar) dogasina dayali bir siniflandirma

gosterilmistir (Uthven ve ark., 2015, Terry ve Noble, 2004).

Her fazin (siv1, kat1, gaz) molekiilleri arasindaki etkilesimler farkli baglar olusturabilir:
Birincil baglar ikincil baglar

e Spesifik, kimyasal adsorpsiyon, kemosorpsiyon e Fiziksel adsorpsiyon, fiziksel adsorpsiyon, van der Waals

. etkilesimleri uzun menzilli ancak zayiftir
e Elektron transferi, kovalent baglar

e Kimyasal bag veya Coulomb etkilesimi yoktur
o Cok katmanli, hizli

e Tek katmanli, yavas

o Kisa mesafelerde hareket edebilir
o Neredeyse her kat1 yiizeyde meydana gelir, geri doniistimlii

e Molekiiliin yapisim degistirir islem

e Geri dondiiriilemez

e Olusturulan bag enerjisi polarize edilebilirlige baghdir

Sekil 1.3. Adsorpsiyon baglarinin gesitleri ve adsorpsiyonun dogasi (URL-1)

Adsorpsiyon, endiistrilerin atik suda bulunan tehlikeli inorganik/organik kirleticileri
azaltmak i¢in kullandig ileri atiksu aritiminin en etkili siire¢lerinden biridir. Birgok tekstil

endistrisi, boya atiklarmin aritimi igin ticari aktif karbon kullanmaktadir. Bir¢ok
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aragtirmaci, dogal malzemelerden, endiistriyel kati atiklardan, tarimsal yan iirinlerden ve
biyosorbentlerden tiiretilen g¢esitli diisiik maliyetli adsorbanlarin Onciil olarak
kullanilmasinin uygulanabilirligini bilinmektedir.

Kat1 sorbentler kullanan adsorpsiyon teknikleri, o6zellikle geleneksel biyolojik
atiksu aritma islemlerinden neredeyse hic etkilenmeyenler olmak iizere, belirli kimyasal
kirletici smiflarin1 sulardan uzaklastirmak i¢in yaygin olarak kullanilir. Ancak, onerilen
tiim sorbent malzemeler arasinda, aktif karbon atik sudan kirleticilerin uzaklastirilmasi i¢in
en popiiler olanidir (Babel ve Kurniawan, 2003, Derbyshire ve ark., 2001, Ramakrishna ve
Viraraghavan, 1997). Son yillarda maliyetli aktif karbonun yerini alacak alternatif
sorbentlerin iiretimine yonelik arastirma ilgisi yogunlagsmistir. Dikkat, kirleticileri diisiik
maliyetle kirleticilerden arindirabilen cesitli dogal kat1 desteklere odaklanmistir

Adsorpsiyon siirecinin avantajlar1 arasinda adsorbanlarin yeniden kullanilabilirligi,
yiiksek verimlilik ve atiksudan boyanin giderilmesi i¢in gereken kisa siire yer alir (Li,
2019, Akpomie ve Conradie, 2020 ). Zeolitler, aliimina, silika jel ve aktif karbon dahil
olmak iizere ¢esitli adsorbanlar, atik sudan boya giderimi icin yaygin olarak
kullanilmaktadir. Biyopolimer zeolit adsorbani, sirasiyla %75,3, %81,2 ve %86,6'lik renk
giderim ytizdeleriyle Kristal Menekse (15 mg/L; pH 7,5), Bazik Fuksin (15 mg/L; pH 9,0)
ve Metilen Mavisi (15 mg/L; pH 8,0) gibi boya igeren atiksularin aritilmasinda
kullanilmistir (Brido, 2018 ). 25-500 mg/L boya konsantrasyonunda ve 0,025-0,1 g/L
adsorban doz araliginda adsorbent olarak kompozit parcaciklar1 kullanilarak %90'a kadar
Kongo Kirmizisi renk giderimi elde edilmistir (Madan ve ark, 2019).

Farkli adsorbent tiirleri ¢esitli sekillerde siniflandirilabilir; ancak en yaygin olanlari

asagida listelenmistir (Crini,ve ark., 20189),

Dogal malzemeler, talas, odun, tugla veya boksit;

—  Yap1 ve ozelliklerini gelistirmek i¢in islenmis dogal malzemeler, aktif karbonlar,
aktif allimina veya silika jel;

—  Uretilen malzemeler, polimerik recineler, zeolitler veya aliimino-silikatlar;

— Tarimsal kat1 atiklar ve endiistriyel yan {riinler, hurma ¢ekirdekleri, ugucu kiil veya
kirmizi camur;

— Biyosorbentler, kitosan, mantar veya bakteriyel biyokiitle.

Bir diger siiflandirma ise kokenlerine gore soyledir,
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— Dogal adsorbentler arasinda karbon, kil, kil mineralleri, zeolitler ve cevherler
bulunur. Bu dogal malzemeler genellikle nispeten ucuz, bol, bol ve kolayca elde
edilebilirdir;

— Sentetik adsorbentler, tarimsal {iriin ve atiklardan, evsel atiklardan, endiistriyel
atiklardan, kanalizasyon camurlarindan ve polimer adsorbentlerden iiretilen
adsorbentlerdir.

Bir adsorbentin sahip olmasi gereken 6zellikler; ¢esitli atik su parametreleri altinda
calisabilme yetenegi, maliyet etkinligi, cesitli kirleticilerin giderim kapasitesi, yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi, ¢esitli konsantrasyonlar icin yiiksek se¢icilik, yiiksek gdzeneklilik
ve Ozgll yiizey alani, yiliksek dayaniklilik, adsorbanin yeniden kullanilabilirligi,
rejenerasyon kolayligi, hizli kinetik ve biiylik miktarlarda mevcut olabilmedir (Mok ve
Ching, 2020).

1.6.1. Adsorpsiyon siirecini etkileyen faktorler

Sivi faz adsorpsiyonunun verimliligi ve dolayisiyla su aritma prosesinin optimum
calismasi ¢esitli parametrelere baglidir. Adsorpsiyonu etkileyen ve en ¢ok incelenen etki

faktorleri asagida aciklanmistir.

1.6.1.1. Baslangi¢ boya konsantrasyonunun etkisi

Baslangic boya konsantrasyonu, adsorpsiyon siirecini etkileyen en Onemli
faktorlerden biri olabilir, ¢linkii adsorban yiizeyindeki baglanma yerlerinin
bulunabilirligini azaltarak veya artirarak boya gideriminin verimliligini dolayli olarak
etkiler. Cogu zaman, boya giderme yiizdesi artan baglangi¢c boya konsantrasyonuyla azalir.
Bu olgu, adsorbent yiizeyindeki adsorpsiyon bolgelerinin doygunluguyla agiklanabilir. Bu
durumda, baslangi¢c konsantrasyonu arttikca, yiiksek baslangic boya konsantrasyonlarinda
yiiksek kiitle transferi itici giliciinden kaynaklanan adsorbentin kapasitesi de artar.
Coziinenin baslangi¢ konsantrasyonu, adsorpsiyon siireci i¢in bir itici gli¢ gorevi goriir ve
cOzeltiden (daha fazla boya miktariyla) adsorbentin serbest yiizeyine difiizyon ve kiitle
transferi siireglerini destekler (Al-Ghouti ve ark., 2020; Seow ve ark., 2016). Cozeltinin
konsantrasyonu artarsa ve bununla birlikte bagli malzeme miktar1 da benzer bir egilim

gosterirse, disiik baslangic c¢oOzelti konsantrasyonunda adsorbentin yiizey alani ve
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dolayistyla adsorpsiyon baglanma bolgelerinin sayist yiiksektir, bu nedenle kirletici iyonlar
veya molekiiller adsorbent yiizeyine kolayca baglanabilir. Daha yiiksek baslangi¢ ¢ozelti
konsantrasyonlarinda, toplam kullanilabilir adsorpsiyon bdlgeleri simirlidir ve bu da
kirleticilerin giderim yilizdesinde bir azalmaya neden olabilir. Daha yliksek baslangic
konsantrasyonlarindaki artis, artan itici gii¢lere atfedilebilir ( Tejada-Tovar, ve ark., 2021;
Mondalve ark., 2018). Diisiik konsantrasyonlarda, aktif bolgelerin boya molekiillerine
orani yiiksek olabilir ve bu da tiim molekiillerin adsorbentle etkilesime girmesine ve
¢ozeltiden neredeyse aninda uzaklastirilmasina olanak tanir. (de Farias Silva ve da Gama,
2020). Bir itici gii¢ olmasina ragmen, baslangi¢ konsantrasyonunun bir parametre olarak
acik, genellestirilebilir bir etkisi miimkiin degildir ¢linkii birka¢ deneysel kosul, incelenen
belirli kirletici ve adsorbent ilizerinde birlikte etki eder (Tejada-Tovar ve ark. 2021;
Mondal, ve ark., 2018).

1.6.1.2. Cozelti pH"in etkisi

pH adsorbentin kapasitesini ve prosesin verimliligini etkiler. pH, kirleticilerin
¢ozelti kimyasini, adsorbent i¢indeki fonksiyonel gruplarin aktivitesini, ¢dzeltide bir arada
bulunan iyonlarla rekabeti ve adsorbanin yiizey yiikiinii etkiler. Sulu ortamin pH' ayrica
adsorbanin ozelliklerini, adsorpsiyon mekanizmasini ve boya molekiillerinin ayrismasini
da etkileyebilir. Sadece adsorban degil, ayn1 zamanda boyanin kimyasal yapisi da
cozeltinin pH'1 ile degistirilebilir. pH, ylizey ylikiinli ve adsorbe edilen iyonun iyonlagsma
derecesini degistirir (Rapo, Szép ve Keresztesi, 2018, Brito ve Veloso, 2018). Pratik
uygulamalar, anyonik boyalarin asidik ortamda adsorbent ylizeyine daha etkili bir sekilde
baglandigini, katyonik boyalarin ise bazik ortamda daha etkili bir sekilde baglandigin
gostermektedir. Genellikle, sulu boya ¢ozeltisinin pH'1 HCl ve NaOH ile ayarlanir (Rapo,
Szép ve ark. 2018)

1.6.1.3. Adsorbent dozajinin etkisi

Adsorbent, belirli bir baslangi¢ konsantrasyonu icin adsorbent kapasitesini
belirlediginden, adsorbentin dozaji 6nemli bir parametredir (Sentiirk ve ark., 2020).
Kroeker kuralina gore, sabit bir baslangi¢c konsantrasyonu i¢in 6zgiil adsorplanan hacim,

artan adsorban kiitlesiyle azalmaktadir (Pernyeszi ve ark., 2019). Bu nedenle, adsorbent
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dozunun artirilmasi, boya gidermenin verimliligi ve performansiyla pozitif olarak
iligkilidir. Artan adsorbent dozuyla, sabit kirletici konsantrasyonlarinda, adsorpsiyon i¢in
daha fazla aktif yiizey alan1 mevcut olur ve daha fazla aktif adsorpsiyon alani mevcuttur
(Ma ve ark., 2020). Boya giderme islemi sirasinda, kapasite iki nedenden dolay1 azalabilir;
adsorpsiyon bolgeleri doymamis kalirken adsorpsiyon i¢in mevcut bdlge sayisi artmasi
veya adsorban partikiillerinin aglomerasyonu veya kiimelenmesi sonucu mevcut yiizey

alan1 azalir ve diftizyon yolu uzunlugu artar (Popa ve ark. 2021)

1.6.1.4. Adsorbent par¢acik boyutunun etkisi

Adsorpsiyon ¢alismalarinda diizenli olarak arastirllmasa da pargacik boyutu,
heterojen kimyasal reaksiyonlarda ve adsorpsiyonda Onemli bir faktér olmaktadir
(Stjepanovic ve Velic, 2021). Bir adsorbent partikiiliiniin biiyiikliigii, adsorpsiyon hizini
etkiler. Yani adsorpsiyon hizi, partikiil boyutu azaldikca artar. Burada adsorbentin gézenek
biiyiikliiklerinin artmas1 demek adsorbat molekiillerinin bu goézeneklere tutunabilme
thtimalinin artmas1 yani adsorpsiyonun artmasi demektir. Kiigiik parcacik boyutlar1 daha
yiiksek 0zgiil ylizey alaniyla sonuglanir. Bir kat1 malzemenin kiitle birimi basina toplam
yiizey alani olarak tanimlanan 6zgiil yiizey alani, sorpsiyon prosesleri igin 6énemli bir
ozelliktir. Ozgiil yilizey alani, pargaciklarm biiyiikliigiine, malzemenin yapisma ve
gozenekliligine baglidir. Adsorpsiyon kapasitesinin parcacik boyutuyla iliskisi iki kritere
baglhidir ve kriterler sunlardir; boya molekiiliiniin kimyasal yapis1 (iyonik yiikii) ve kimyasi
(hidrolize tiirler olusturma yetenegi) ve adsorbentin kendine 6zgii 6zelligi (kristalligi,

gozenekliligi ve polimerik zincirlerin sertligi) (Aljeboree ve ark., 2017).

1.6.1.5. Cozelti sicakhi@inin etkisi

Sicaklik reaksiyonun dogasimi endotermikten ekzotermige veya tam tersine
kaydirarak aritim siirecini etkiledigi i¢in 6nemli bir fiziko-kimyasal faktordiir (Yeow ve
ark., 2020). Ayrica adsorpsiyon miktarini artirabildigi veya azaltabildigi i¢in adsorpsiyon
tizerinde giliclii bir etkiye sahiptir. Sicaklik, adsorbent ve kirleticiye bagli olarak
sorpsiyonun verimliligini farkli sekilde etkileyebilir (El-Harby, ve ark., 2017). Sicaklik,
adsorbani, adsorpsiyon bolgelerini ve aktivitesini kimyasal olarak degistirebilir. Sicaklik

arttik¢a, kimyasal reaksiyon hizi da artar, bu nedenle sorpsiyon siireci kemisorpsiyon ise
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(AHyemisorpsiyon = —200 kJ/mol), daha yiiksek sicakliklarda daha yiiksek sorpsiyon
verimliligi goriilecektir. Ote yandan, siire¢ fiziksel bir adsorpsiyon ise (AHfiziksel adsorpsiyon =
—20 kJ/mol), daha yiiksek sicakliklar adsorpsiyonu olumsuz etkileyecektir. Sonug olarak,
yiiksek sicakliklarda daha iyi adsorpsiyon olmasi, prosesin endotermik, diisiik sicakliklarda

ise ekzotermik yapisini gosterebilir. (Szende ve ark., 2020)

1.6.1.6. Kat1 sorbentin aktivasyonu, yiizey modifikasyonu

Adsorpsiyon kapasitesini ve verimliligini arttirmak i¢in farkli tipte fiziksel ve
kimyasal yiizey modifikasyon yontemleri kullanilmaktadir. En yaygin fiziksel
modifikasyon yontemleri dondurma, kirma, kaynatma/isitma ve kurutmadir. Bu tiirler
yiizey modifikasyon tekniklerinin kullanimi genellikle eger biyokiitle kullanilacaksa
biyokiitlenin hiicre zarimi1 tahrip eder, kirletici alimindan sorumlu olabilecek hiicresel
icerigi serbest birakir. Fiziksel modifikasyon yontemleri genellikle ucuz ve basittir, ancak
kimyasal yontemler kadar etkili degildir. Kimyasal modifikasyon yontemleri arasinda
polimerizasyon, baglanma bdlgesinin modifikasyonu ve yikama (veya On islem)
denenmektedir. Bazi adsorbent tiirleri, kesme veya Oglitme gibi bazi basit islemlerden
sonra kararli adsorbent parcaciklari iiretir. Diger durumlarda, adsorbent, gerekli mekanik
ozelliklere sahip parcaciklar elde etmek icin sentetik bir polimer matrisinde sabitlenmeli

ve/veya silika gibi inorganik bir tasiyict malzemeye asilanmalidir (Abegunde ve ark.
2020).

1.7. 1-Vinilimidazol Monomeri Ozellikleri ve Yapisi

1-Vinilimidazol (N-Vinilimidazol), bir vinil grubu tasiyan azotlu bir heterosiklik
bilesiktir ve genellikle serbest radikalik polimerizasyon yontemiyle polimerlere
dondistiirtiliir. Bu monomer, bazik 6zellikleri nedeniyle suda ¢dziinebilen homopolimerler
olusturabilir ve bu polimerler, cesitli fonksiyonel Ozelliklere sahip kopolimerlere
doniisebilir. Bu kopolimerler, o6zellikle petrol sahast kimyasallar1 ve kozmetik
endiistrisinde yardimc1 maddeler olarak kullanilmaktadir. 1-Vinilimidazol, UV aklarinda,
miirekkeplerde ve yapistiricilarda reaktif bir seyreltici olarak gorev yapar. Ayrica, imidazol
halkasindan tiiretilen bu monomer, polimerizasyon reaksiyonlarina girerek, polimerlerin

ozelliklerinde  onemli  degisiklikler  yaratabilir. ~ Bu  &zellikler,1-vinilimidazol
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monomerlerinin genis bir uygulama yelpazesi sunmasini saglar. Ozetle, 1-vinilimidazol,
cok ¢esitli endiistriyel uygulamalarda kullanilabilen, polimerler i¢in islevsel ve reaktif
Ozelliklere sahip bir monomerdir (Bogdal, ve ark., 2000)

Son yillarda, vinil imidazol (V1) bazli hidrojeller, imidazol halkasindaki elektron
saglayici azot atomu sayesinde farkli molekiillerle giiclii baglanma egilimi gostermektedir.
Ayrica, imidazol gruplarinin zayif baz karakteri sayesinde kolayca protonlanarak pH'a
bagli hacim degisim davranisi sergileyebilirler. Bu o6zellik, 6zellikle biyomedikal ve
farmasotik uygulamalarda biiyiik ilgi gormelerini saglamaktadir. Bu tiir hidrojeller,
cevresel faktorlere duyarliliklari nedeniyle kontrollii ilag salinimi ve doku miihendisligi
gibi alanlarda kullanilmaktadir. (Tosun ve ark., 2019). Diger tiim vinil monomerlerine
benzer sekilde, vinilimidazoller —organik ortamda kolayca serbest radikal
homopolimerizasyonuna ugrayarak yiiksek molekiil agirlikli polimerler olustururlar (Caner

ve ark., 2007).

ﬁ
7

ClO® 'y

Sekil 1.4.Vinilimidazol halkasi
1.8. Hidrojeller

Hidrojeller, li¢ boyutlu ¢apraz bagli, ag yapili, hidrofilik ve yiiksek su tutma
kapasitesine sahip polimerlerdir. Bu polimerler, kendi kuru agirliklarinin yiizlerce kati
kadar su tutabilen gbzenekli yapilara sahiptirler (Boztepe ve ark., 2015). Hidrojellerin
adsorpsiyon Ozellikleri, genellikle iyonlasabilen fonksiyonel gruplarin varligindan
kaynaklanir. Bu fonksiyonel gruplar, hidrojelin suyla etkilesimini artirarak, boyar maddeler
ve diger iyonik bilesiklerin adsorplanmasina olanak tanir. Bu ozellikler, hidrojellerin
bircok endiistriyel ve ¢evresel uygulamalarda, 6zellikle su aritma ve boya kaldirma gibi
alanlarda kullanilabilmelerini saglar. (Saraydin ve ark., 2001; Duran ve ark., 1999).

Hidrojeller, suda ¢oziinmezler, ancak sulu ¢ozeltilerde suyu emerek biiyiik olciide
sisebilirler. Hidrojeller 1s1ya, pH'a, iyonik giice, elektrik ve manyetik alanlara duyarlidir ve

bu etkiler altinda dramatik ve geri doniisimlii hacim degisiklikleri gosterebilirler.
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Miikemmel 6zellikleri nedeniyle hidrojeller arastirmacilarin dikkatini ¢ekmis ve tarimdan
tibba kadar bir¢ok alanda potansiyel uygulamalar sergilemistir. Bir hidrojelin 6zelliklerini
ve uygulamalarini belirleyen en Onemli faktoérlerden biri su emme 6zellikleridir.
Hidrojellerin sisme davranisi, sismenin denge derecesi, difiizyon parametreleri ve c¢apraz
baglayici igerigi gibi gesitli parametrelerle iligkilidir (Erdem, 2016).

Calismamizda kullanilan vinilimidazol esasli (N-vinil imidazol) hidrojelleri notr
olmasina ragmen, polimerik omurgadaki imidazol gruplar1 zayif baz karakterine sahiptir.
Bu nedenle, p-VIm hidrojelleri asidik ¢ozeltilerde kolayca protonlanabildikleri i¢in sulu
¢ozeltinin pH degerlerine bagl olarak geri dontisiimli hacim degisiklikleri gosterir (Genc
ve ark., 2016). N-vinil imidazol (VIm) bazli hidrojeller 6nemli ilgi gérmistiir. Bu tiir
hidrojeller siklikla bir protein tasiyicist (Lemque ve ark.,1990], anyon degisim siiregleri
icin bir membran (Jilge ve ark.1993) ve sulu ¢ozeltilerden bazi agir metalleri

uzaklastirmak i¢in bir adsorban olarak kullanilir.

1.8.1. Hidrojel kompozitler

Hidrojel kompozitlerinin hazirlanmasi, ii¢ temel yontemle agiklanabilir,

I. Yontem, Bu yontemde, dolgu maddeleri bir veya birden fazla basamagi iceren bir
yaklagim ile 6nceden olusturulmus bir hidrojel matrisine hapsolur. Dolgu maddesinin,
hidrojel matrisle etkilesime girerek (6rnegin, sogurma yoluyla) hapsolmasi saglanir. Bu
etkilesim kuvvetleri sayesinde dolgu maddesi, hidrojel matrisine entegre edilir.

Il. Yontem, Bu yontemde, dolgu maddeleri polimer ¢ozeltisiyle karistirildiktan
sonra c¢apraz baglanir. Polimerler, fiziksel veya kimyasal capraz baglarla stabilize edilir ve
baz1 durumlarda dolgu maddesi, ¢apraz baglayici olarak islev gorebilir. Bu sekilde, dolgu
maddesi ve polimer ag1 arasinda giiclii bir bag olusur.

1. Yontem, Dolgu maddelerinin varliginda monomerlerin  eszamanl
polimerizasyonla c¢apraz baglanmasi saglanir. Bu yontem icin ¢apraz baglayicilarin
kullanim1 zorunludur. Monomerler ve dolgu maddeleri, polimerizasyon sirasinda capraz
baglanarak kompozit hidrojelin yapisini olusturur.

Tiim bu yontemler, kompozit hidrojellerin bir veya daha fazla polimer kullanilarak
sentezlenmesini ve farkli 6zelliklere sahip malzemelerin elde edilmesini saglar. Bu sayede,
cesitli endiistriyel ve biyomedikal uygulamalara uygun ozellestirilmis malzemeler

tiretilebilir (Y1lmaz, 2020).
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1.9. Brilliant Yellow Giderimi Uzerine Yapilmis Literatiir Calismalar

Krishna Mohan ve ark., (2016) yapmis olduklari ¢alismalarinda, asit aktive edilmis
kirmizi ¢amurun anyonik boya brilliant yellowa karsi sorpsiyon dogasi, simiile edilmis
sular kullanilarak pH, sorbent konsantrasyonu, calkalama siiresi, sicaklik ve boyanin
baslangi¢ konsantrasyonu gibi ¢esitli fizikokimyasal parametreler agisindan arastirilmis ve
kosullar boyanin maksimum sekilde uzaklastirilmasi i¢in optimize edilmistir. Boyanin
adsorpsiyonunda ortak iyonlarin etkilesimi arastirilmistir. Boyanin pH 2, ekstraksiyon
stiresi 25 dakika; karnigtirma siiresi 250 rpm, sicaklik 30°C, boyanin baslangic
konsantrasyonu 100 mg/L ve sorbent dozaji 0,6 g/100mL oldugu zaman tamamen
uzaklastirilldignr gozlenmistir. Adsorpsiyon verileri Langmuir, Freundlich, Temkin ve
Dubinin-Radushkevich izotermleri kullanilarak analiz edilmistir. Korelasyon katsayisi (R?)
ve boyutsuz ayirma faktorii (Rp) degerleri adsorpsiyonun Langmuir adsorpsiyonuna
uydugunu (R?=0,9914, R, =0,0290) dogrulamis olup, bu da tek tabaka olusumunu
gostermektedir; Temkin izotermi ve Dubinin-Radushkevich izotermleri ise adsorpsiyonun
fiziksel sorpsiyon dogasinda oldugunu gostermektedir. Yalanci-birinci mertebe, yalanci-
ikinci mertebe, Bangham gozenek difiizyonu ve Elovich denklemleri adsorpsiyon siirecinin
kinetigini belirlemek ic¢in uygulanmis ve adsorpsiyonun yalanci-ikinci mertebe kinetigini
izledigi bulunmustur. Termodinamik c¢alisma, boyanin adsorpsiyonunun endotermik bir
stirec oldugunu ve adsorpsiyonun sicaklik arttikca arttifini ortaya koymustur. Bu
aragtirmada gelistirilen prosediirler tekstil endiistrileri atiksularindan toplanan numunelere
uygulanmig ve aritimin basarili oldugu bulunmustur.

Tekin ve ark., (2016) yapmis olduklar1 bu calismalarinda, sulu ¢ozeltilerden
brilliant yellowun sepiyolit kullanilarak adsorpsiyonunu incelenmistir ve adsorpsiyon
denge izotermleri belirlenmistir. Yalanci-birinci mertebe ve yalanci-ikinci mertebe kinetik
modelleri uygulanmistir ve brilliant yellowun sepiyolit adsorpsiyonu en iyi yalanci-ikinci
mertebe kinetik modelle tanimlanmistir. Farkli sicakliklarda elde edilen deneysel veriler
gesitli izoterm modelleri kullanilarak analiz edilmistir; Koble—Corrigan izoterm modeli
tim sicakliklarda brilliant yellow adsorpsiyon verileri i¢in en iyi uyumu saglamigtir.
Brilliant yellowun sepiyolit adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri, adsorpsiyon
stirecinin kendiliginden ve ekzotermik nitelikte oldugunu gdsterilmistir.

Erdem ve ark., (2019) calismalarinda; Fe30,4,SiO2,NH, nanokompoziti, biri

triarilmetan boya (light green) ve digeri azo boya (brilliant yellow) olmak iizere iki
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anyonik boyanin adsorpsiyonu i¢in hazirlanmigtir.  Karakterizasyon sonuglari,
stiperparamagnetik Fe3Os nanopartikiillerinin silika ile kaplandigini ve manyetik
karakterini kaybetmeden amino gruplariyla basarili bir sekilde islevsellestirildigini
gostermistir. Adsorbent dozajinin, temas siiresinin, pH'm, sicakligin ve boya molekiiler
yapisinin adsorpsiyon tizerindeki etkileri aragtirilmigtir. Asidik pH hem light green hem de
brilliant yellow i¢in daha iyi olmustur, diger yandan alkali pH, elektrostatik cekime ek
olarak istifleme etkisinin katkisi nedeniyle brilliant yellow ile karsilastirildiginda light
green i¢in bir dereceye kadar uygun olmustur. Kinetik veriler, adsorpsiyon siirecinin itici
giiclinlin her iki sistemde de yalanci-ikinci mertebeden mekanizma ile agiklanabilecegini
gostermistir. Denge verileri, Freundlich izoterminden daha c¢ok Langmuir izotermiyle
uyumluydu ve Langmuir izoterm modelinden hesaplanan light green ve brilliant yellow
icin 30 °C’de ve ¢ozeltinin dogal pH’inda Fe304,Si02,NH;’ nin maksimum adsorpsiyon
kapasiteleri sirasiyla 40,2 ve 35,5 mg/g’dir. Sicaklik bagimliligiyla ilgili termodinamik
hesaplamalar, adsorpsiyon siirecinin kendiliginden ve ekzotermik oldugunu gostermistir.

Bingol ve ark., (2010) yaptiklar1 ¢alismalarinda, kesikli adsorpsiyon deneyleri sulu
cozeltilerden sepiyolit ile anyonik boya brilliant yellowun maksimum adsorpsiyon
kosullarini degerlendirmek i¢in 23 tam faktoriyel tasarim kullanilarak gerceklestirmislerdir.
Ug faktdr olarak sicaklik, c¢dzeltinin baslangic pH'1 ve dispersiyonun iyonik giicii
secilmistir. Maksimum adsorpsiyon elde etmek i¢in faktorlerin optimizasyonu, etki
grafikleri, normal olasilik grafikleri, etkilesim grafikleri, varyans analizi (ANOVA), Pareto
grafikleri, yiizey grafikleri ve kontur grafikleri dahil edilerek gerceklestirilmistir. Gerekli
toplam deney sayisini azaltmak i¢in tasarlanan istatistiksel tasarim deneyleri, segilen
kosullar altinda tiim parametrelerin %5'lik bir 6nem diizeyinde etkilendigini gdstermistir.
Ek olarak, bu parametreler arasindaki olasi etkilesimlerden bazilar1 da, 6zellikle birinci
dereceden olanlar, adsorpsiyon siirecini etkilemistir. Onerilen regresyon modeli deneysel
verilere ¢ok 1yi uymustur.

Aljeboree ve ark., (2022) yapmis olduklar1 ¢alismada, sulu ¢ozeltiden brilliant
yellowu gidermek i¢in ¢evre dostu ve ucuz biyosorbent malzeme olarak nar kabuklarini
kullanmislardir. Nar kabuklarmin karakterizasyonu, Nar kabuklarinin morfolojisini ve
kimyasal gruplarini analiz etmek i¢in brilliant yellow boyasinin adsorpsiyonundan énce ve
sonra FTIR ve FESEM gibi iki teknikle yapilmistir. Adsorpsiyon yontemini arastirmak icin
model olarak Freundlich izotermi ve Langmuir izotermi kullanilmigtir. Langmuir

modelinin deneysel sonucu daha iyi tanimladigi bulunmugstur. Elde edilen sonuglara gore,
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boyanin 50 mg/L konsantrasyonunda 0,1 g adsorbet miktarinda boyanin giderim yiizdesi
%90,68 olmustur.

Pourfaraj ve ark., (2017), calismalarinda; altigen mezogdzenekli MgAl katmanl
¢ift hidroksit (LDH), basit bir hidrotermal yontemle sentezlenmis ve kalsinasyon olmadan
dogrudan anyonik azo boya brilliant yellowun giderilmesinde adsorbent olarak
kullanilmistir. Adsorbent, XRD, FT-IR, SEM ve BET yiizey alami ile karakterize
edilmistir. MgAl LDH'nin altigen pulcuklar1 nanometrik yap1 taslariyla tretilmistir.
Brilliant yellowun giderim verimliligi ilizerinde temas siiresi, adsorbent miktari, ¢ozelti
pH"1 ve ¢ozelti sicakliginin etkilerini incelemek i¢in kesikli deneyler gerceklestirilmistir.
Brilliant yellowun MgAl LDH iizerine adsorpsiyonu pH'a bagli bulunmustur ve en yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi degeri pH 6’da gozlenmistir. Denge adsorpsiyon verileri Langmuir,
Freundlich ve Temkin izotermleri kullanilarak elde edilmistir. Sonuglar deneysel
adsorpsiyon verilerinin Langmuir ve Freundlich modellerine uydugunu gostermistir.
Brilliant yellowun MgAl LDH {izerine maksimum adsorpsiyon kapasitesinin 115 mg/g
oldugu bulunmustur. Adsorpsiyonun kinetik verileri, yalanci-birinci mertebe ve yalanci-
ikinci mertebe ile degerlendirilmis ve yalanci-ikinci mertebe modeli ile iyi tanimlanmustir.
AG°nin tiim sicakliklardaki negatif degerleri, adsorpsiyon siirecinin kendiliginden
oldugunu gostermistir. AH® ve AS® degerleri sirasiyla 19,3 kJ/mol ve 80,5 J/mol K olarak
hesaplanmistir. AH® 'mm pozitif degeri, adsorpsiyonun endotermik oldugunu gosterirken,
pozitif AS° degeri, adsorpsiyon sirasinda kati-¢ozelti arayliziinde artan diizensizligi

yansitmigtir.
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2. MATERYAL ve METOT

2.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler
e Baglaticilar, Serbest Radikalik Polimerizasyon baglaticisi  Amonyum
Persiilfat (APS)
e Inert gaz, Argon gazi
e Monomerler, Akrilamid ve 1-vinil imidazol
e Hidrojel olusturmak igin, N,N,N',N'-tetrametiletilendiamin (TEMED;
katalizor), N,N'-Metilenbisakrilamide (MBA; ¢apraz baglayici)

2.2. Kullanilan Cihazlar
e Tartimlar icin elektronik terazi, Radwag AS 220/X
e IR spektrumlari i¢in Jasco 6700 FT-IR spektrometresi
e Kurutma islemleri i¢gin Nuve EV-018 marka etiiv
e Polimerizasyon i¢in yag banyosu
e SEM goriintiileri i¢in Hitachi S-3500 cihazi
e XRD rontgen difraktometresi Riyacu miniflex-600 cihazi ile yapilmistir.

e UV-spektrofotometre Shimadzu, UV-1800

2.3. In-sitii yontemi ile Poli (Aam-co-N-V1)/Nd Hidrojelinin Sentezi

Bu c¢alismada polimerik adsorbent olarak, ¢oziinmeyen poli(Aam-co-N-VI)/Nd
hidrojel polimeri serbest radikalik polimerizasyon yontemi ile sentezlendi. Polimerik
kompoziti hazirlamak i¢in, 6nce 4 g Aam 2 mL distile suda ¢oziildi ve sonra 2 g N-
vinilimidazol monomeri ¢ozelti ortamina eklendi. Elde edilen bu monomer karigimina
toplam monomer miktarinin %5’i kadar NdCl; ¢6zelti ortamina eklenerek, ¢oziinmesi
saglandi. Ortama siras1 ile toplam mol miktarimin %1°1 kadar capraz baglayici; MBA,
reaksiyonu hizlandirmasi i¢cin TEMED (molce %2) ve APS baslaticis1 (molce % 2) karisim
icine eklenerek, argon gazindan gecirildi. 70 °C sabit sicaklifina ayarlanmis yag
banyosunda 3 saat boyunca reaksiyon devam ettirildi. Polimerizasyon tamamlaninca deney
tiipii kontrollii bir sekilde kirilarak hidrojel haline gelen polimer cikarildi. Uriindeki
safsizliklar1 uzaklagtirmak igin oda sicakliginda saf su ile siirekli yikandi. Hidrojelin

olusum reaksiyonu Sekil 2.1°de gésterilmistir.

23



o N <\/\£‘"

/ \

O D L N
N=\ 0 HN HN H,N I
I\ I ,CH, NdCl \
N/ + N 7 —_—
N 2 TEMED, APS, 70 °C
\ , f
= o HN
o o HZN\//\ \:O
/”\ “N ’“\
N
/ \
Y/

Sekil 2.1. Poli (Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin sentezi

L ] .
ot 0°®
Monomerler NdCI3 Capraz Baglayici

Sekil 2.2. Polimer/Nd hidrojel kompozitinin hazirlanmasi

Tablo 2.1. Poli (Aam-co-N-VI)/Nd hidrojel kompozitin
kimyasallarin formiilleri ve kisaltmalari

sentezinde kullanilan
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2.4. Adsorbat

Bu calismada adsorbat olarak brilliant yellow (kimyasal formiilii (CgsHi1gN4
Na,OsS,) ve molekiiler agirhg 624,55 g/mol) kullanilmistir ve kimyasal yapis1 Sekil

2.3.’de verilmistir

Sekil 2.3. Brilliant yellow’un kimyasal yapisi
2.5. Karakterizasyon Calismasi

Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin FT-IR spektrumlari, ATR ile Jasco 6700 marka
FT-IR spektrometresi ile belirlendi. Spektrumlar 4000-400 cm™ bélge igin kaydedilmistir.
Yiizey morfolojisi i¢in taramali elektron mikroskobu (SEM) analizi Hitachi S-3500 cihazi
ile, X-151m1 kirinimi spektrumu (XRD) bir rontgen difraktometresi (Riyacu miniflex-600)

cihazi ile yapilmigstir.
2.6. Kesikli Adsorpsiyon Deneyleri

Kesikli adsorpsiyon deneyleri, poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeli ile brilliant yellow
boyasinin sulu ¢ozeltilerden giderim performansini aragtirmak ve boyanin giderilmesi i¢in
optimum deneysel kosullar1 belirlemek amaciyla gerceklestirilmistir. Bu amagla, brilliant
yellow c¢ozeltileri ¢esitli baslangic konsantrasyonlarinda (25-150 mg/L) distile suda
coziilerek hazirlanmistir. Adsorpsiyon deneyleri, 250 mL’lik erlenlerde, 100 mL ¢alisma
hacminde gerceklestirilmistir. Yapilan On calismalarda c¢ozeltilerin dogal pH’inda
(pH=9,45) yiiksek giderim verimi elde edildigi i¢cin pH ayar1 yapilmamustir. Her bir erlene
sabitlenmis miktarda adsorbent (0,01-0,08 g/100 mL) eklenmistir ve sicaklik kontrollii
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calkalayicida (Zhicheng, ZHWY-200B), farkli sicakliklarda (25-45 °C) sabit karistirma
hizinda (250 rpm) calkalanmistir. Zamana bagh olarak ( 0,...,150 dk) alinan numuneler
5000 rpm’de 5 dakika santrifiijlenmistir (Niive, NF 200) ve sivi kisim brilliant yellow
analizi i¢in kullanmilmigtir. Birilliant yellow analizleri UV-spektrofotometre (Shimadzu,
UV-1800) cihaz1 kullanilarak 400 nm dalga boyunda 6l¢iilmiistiir. Tasarlanan deneysel
kosullarda brilliant yellow’un giderim verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (¢;, mg/g)

sirastyla Denklem 2.1 ve 2.2’den hesaplanmustir.

Co—C
Giderim verimi, % = % X 100 (2.1)
0

Y
e =~ (Co = Co) (2.2)

Bu denklemlerde; Co (mg/L), C; (mg/L), V ve m sirasiyla; baslangi¢ boya
konsantrasyonunu, t=t’de boya konsantrasyonunu, boya c¢ozeltisinin hacmini (L) ve

adsorbent kiitlesini (g) temsil eder.
2.7. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorbat miktar1 ile adsorbent arasindaki denge iligkisi, Langmuir ve Freundlich
izotermleri kullanilarak arastirilmistir.

Langmuir, homojen yiizeydeki lokalize bélgelerde meydana gelen maksimum
adsorpsiyonda bir monokatmanin olustugunu varsayar. Langmuir izoterminin dogrusal

sekli asagidaki gibidir (Cheung ve ark., 2001),

C 1 C
den — + den (2.3)
Qdden qu Om

Burada Cgen denge boya konsantrasyonudur (mg/L), ggen (M@/g) dengede adsorbe
edilen boya miktaridir, qm (mg/g) doygunlukta adsorbe edilen boya miktaridir ve b (g/L)
Langmuir sabitidir.

Freundlich izoterm modeli, heterojen ylizeyler iizerindeki adsorpsiyona dayanir ve

asagidaki gibi verilir ve su sekilde ifade edilir (Baup ve ark. 2000):
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Inqgen = INKp + ~InCqen (2.4)

Burada Ke (mg/g) (L/mg)Y", boya denge konsantrasyonunun birim degere sahip
oldugu durumda adsorpsiyon kapasitesiyle iligkili Freundlich sabitini gosterir ve n,
adsorpsiyonun denge konsantrasyonuna olan bagimlilik derecesini sembolize eder

Freundlich sabitleri, K (mg/g) ve n (boyutsuz), sirasiyla adsorpsiyon kapasitesi ve

adsorpsiyon yogunlugu ile iliskilidir.
2.8. Adsorpsiyon Kinetikleri

Adsorpsiyon kinetigi, boyanin adsorban malzemeye adsorpsiyon mekanizmasini,
boyanin adsorbanin pargacik yiizeyine adsorpsiyon hizini belirlemek ve farkli kosullarin
adsorpsiyon siirecinin hizi iizerindeki etkisini gostermek i¢in kullanilmistir. Bu amagla,
brilliant yellow boyasinin poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline adsorpsiyonunun kinetigini
anlamak i¢in yalanci-birinci mertebe kinetik model ve yalanci-ikinci mertebe Kinetik
model kullanilmastir.

Lagergren modeli olarak da bilinen yalanci-birinci mertebe kinetik model,
adsorpsiyon kapasitesine dayanan ilk adsorpsiyon hizi modeli olarak bilinir ve asagidaki

denklem ile ifade edilir (Lagergren 1898).

ln(qden - qt) = Inqgen — kit (2-5)

Burada g; (mg/g), t (dk) zamanindaki adsorpsiyon kapasitesidir. ky (1/dk), yalanci-
birinci mertebe kinetik modelin hiz sabitidir ve t’ye karsi In(Qeen-Qi) grafigi cizilerek
belirlenir.

Yalanci-ikinci mertebe kinetik model, adsorpsiyon kapasitesi ile konsantrasyon
arasindaki iligskiyi ikinci mertebeden gosteren modeldir ve agagidaki denklem ile ifade

edilir (Ho ve McKay 1998):

t_ 1 + 1 (2.6)
¢ K2Q3en  Yden '
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Burada k; (g/mg/dk) yalanci-ikinci mertebe kinetik modelin hiz sabitidir, t’ye karsi
t/g:’nin dogrusal grafiginin egiminden hesaplanir.

Adsorpsiyon ¢alismasindan elde edilen kinetik veriler, pargacik i¢i difiizyon modeli
(Weber ve Morris 1963) kullanilarak daha fazla analiz edildi. Bu model, adsorpsiyon

prosesinde hiz kontroliinii belirlemek i¢in kullanilir ve su sekilde ifade edilir:

qe = kit'/2 +C 2.7)

Burada ki (mg/g/dk®®), parcacik i¢i difiizyon sabitidir ve C, sinir tabakasi
kalnligiyla dogru orantili bir sabittir. Hem ki hem de C degerleri, gi'ye karst t*>’in

dogrusal egrisinin egim ve kesisiminden hesaplanarak bulunur.
2.9. Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorbentin yiizeyindeki boyalarin adsorpsiyonu ile iliskili karakteristik enerji
degisimi termodinamik parametrelerden elde edilebilir. Termodinamik parametreler; Gibbs
serbest enerjisi degisimi AG® (kJ/mol), entalpi degisimi AH® (kJ/mol) ve entropi degisimi
AS°® (kJ/mol K) olmak {iizere, asagidaki denklemler kullanarak {i¢ farkli sicaklikta (25, 35
ve 45 °C) brilliant yellow boyasmin poli(Aam-co-N-VI)/Nd adsorbenti {izerine

adsorpsiyonu i¢in hesaplanmustir.

AG® = AH® — T AS° (2.8)
K, = gje“ (2.9)
en
AS®  AH°
In KL = T — ﬁ (210)

Burada; T, mutlak sicaklik (K); R ideal gaz sabiti (8.314 J/mol/K) ve K_
adsorpsiyon denge sabitidir. 1/T’ye karst InK_ ’nin grafigi ¢izilerek termodinamik

parametreler elde edilmistir.
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2.10. Yanit Yiizey Yontemi ile Deneysel Dizayn

Deneysel yontemlerin istatistiksel dizayni1 kullanilarak yapilan optimizasyonda,
deneysel c¢alismalarda tiim parametreler aymi anda incelenebilir. Matematiksel
modellemenin bir uygulama alani olan yanit ylizey yontemi (YYY), ¢esitli faktorler altinda
farkli gézlemler arasindaki iliskiyi incelemek i¢in kullanilir. Bu yontem, deneysel verileri
teorik verilerle karsilastirarak farkli bagimsiz degiskenleri ve bagimli degisken degerlerini
optimize eder ve istatistiksel ve matematiksel teknikleri birlikte kullanir. YYY'de bagimlh
degiskenler ve bagimsiz degiskenler sirasiyla yanit ve faktor olarak degerlendirilir. YYY,
yanitin  birgok faktdrden etkilendigi siireclerin analizinde, modellenmesinde ve
optimizasyonunda kullanilir. YYY'de, yamiti etkileyen Onemli faktorlerin belirlenmesi
oncelikle deneysel tasarimlar yardimiyla gergeklestirilir. Bu calismada deneysel tasarim
modeli olarak merkezi kompozit tasarim (MKT) secilmistir. Giris parametreleri ile ilgili
yanit arasindaki etkilesim, Design Expert-7.0 yazilimi kullanarak karakterize edilmistir.
Adsorpsiyon prosesi li¢ bagimsiz girdi degiskenine gore tasarlanmis ve optimize edilmistir,
poli(Aam-co-N-VI)/Nd miktar1 (g/100 mL), baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonu
(mg/L) ve reaksiyon siiresi (dk). Bu faktorlerin kodlanmis ve gercek degerlerindeki
deneysel araliklar, Tablo 2.2’de verilmistir. Deneyler 45 °C sicaklik ve pH=9,45" de
gergeklestirilmistir.

Tablo 2.2. Bagimsiz faktorler ve seviyeleri

Faktorler Aralik ve degerleri

-a(-1,682) -1 0 +1 +a(+1,682)
A, Poli(Aam-co-N-V1)/Nd miktari, 0,01 0,028 0.055 0,082 0,10
(9/100 mL)
B, Baslangig brilliant yellow 25 38,38 87,50 121,62 150
konsantrasyonu, mg/L
C, Reaksiyon siiresi (dk) 10 48,51 80 161,49 150

Faktorler ile tepki arasindaki iliskiyi analiz etmek i¢in ikinci dereceden bir denklem
kullanilmigtir (Denklem (2.11) (Rakshitha ve ark., 2021).
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k k k
Y(%) = bO + Z biXi + Z biiXiZ + Z biiXin + €& (211)
i=1 i=1

i<j

Burada, y yanittir (giderim ylizdesi); X1, Xo,... Xk faktorlerdir, b; ... bx regresyon
analizi ile belirlenen katsayilardir; bjjxX; faktorler arasindaki etkilesimdir, biixi? modelin

egriligini tanimlar ve € hatadir.
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3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Poli (Aam-co-N-VI)/Nd Hidrojel Adsorbentinin Karakterizasyonu

Tez kapsaminda sentezlenen polimerin karakterizasyonu FT-IR analiz yontemi ile
yapildi. IR spektrumlari, ATR (azaltilmig toplam yansitma) ile Jasco 6700 FT-IR marka
spektrometresi ile yapildi. Filmler tarama igin preslenme yontemi ile olusturuldu.
Spektrumi 400 ile 4000 cm™ araliginda kaydedildi. Sekil 3.1.°de Poli(Aam-co-N-V1)/Nd
hidrojelinin adsorpsiyondan 6nce ve adsorpsiyondan sonraki halinin FT-IR spektrumunu
gostermektedir. Sentezlenen polimerin yapi1 karakterizasyonu sadece IR ile aydinlatilmistir.
Ciinki, hidrojel polimerlerin yapilari g¢apraz bagl aglardan olusmaktadir. Fiziksel veya
kimyasal ¢apraz baglar nedeniyle herhangi bir organik ¢oziiciide ¢ozliinmezler (Akkaya ve
Ulusoy, 2011). Hidrojel spektrumundan sirastyla; 3406 ve 3485 cm *, \NH, gruplarinin N-
H asimetrik ve simetrik gerilme piklerine atfedilir. ~1440 cm™ civarindaki pikler
akrilamitdeki —C-N titresiminden kaynaklanir. (Keskin, 2016). 1650 cm™’deki pik amid
karboniline (C=0) aittir. N-vinil imidazole halkasmna ait énemli pikler, 1494 cm™’de
imidazole ait halka i¢i C=N titresimini, 1230 ve 1085 cm™de halka i¢i C-N titresimlerini
gostermektedir. Yaklasik 915 em™de heterosiklik halkaya ait dis biikiilme titresimi
goriilmektedir.

FT-IR spektrumlarinda, polimerdeki amid I 1650 cm™"deki bandinin yani sira, 1646
cm ™t ve 1619 cm Mde iki yeni bant vardir; bu, hidrojeldeki amid gruplarmm NdCls'ten
Nd** iyonlarma koordine oldugunu gésterir. (Xie ve ark., 2002) FT-IR sepektrumundan da
goriilecegi gibi, adsorpsiyondan oOnce (a) ve adsorpsiyondan sonra (b) piklerde yani
maddenin yapisinda belirgin bir degisimin olmadigi ¢ok agiktir. Piklerde herhangi bir
degisim olmadig: i¢in calismadaki adsorpsiyon olaymnin ylizeydeki elektrostatik etkilesim
ile meydana geldigini gostermektedir. Bu da boya molekiilleri ile hidrojel kompozit

arasindaki van der Waals etkilesimi ile a¢iklanabilir (Tanyol ve ark., 2019).
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Sekil 3.1. Poli (Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin IR spektrumu, (a) adsorpsiyondan dnce, (b)
adsorpsiyondan sonra

3.2. Hidrojelin SEM-EDX Goriintiileri

SEM ile hidrojel kompozitin yiizey morfolojisi incelenmistir. Bu analizde, hidrojel
kompozitin adsorpsiyondan once ve adsorpsiyondan sonraki halinin yiizey o6zellikleri
belirlendi. Bu analiz i¢in numuneler altin ile kaplandi ve Hitachi S-3500 cihaz ile farkli
boyutlarda goriintiileri alindi. Sekil 3.2.(a)’da SEM analizine gore, adsorpsiyon
calisilmadan 6nce polimerin ¢ok dalgali bir yiizeye ve bircok yigina sahip oldugu ve
gozenekli bir yapida oldugu goriilmiistiir. Sekil 3.2b” de ise; brilliant yellow boyar maddesi
ile muamele edildiginde; polimer yiizeyinin adsorpsiyondan 6nceki haline gore gézenekli
ve dalgali goriintiisiiniin azaldigi goriilmiistiir. EDX metodunda, belirli bir nanometreden
mikron boyutlara kadar numune alaninin temel bilesimini belirlenir. (Ucar ve Acar, 2021).

Sekil 3.3’de Aam-co-N-VI/Nd hidrojelinin bilesimi belirlenmistir. Bu sonuglara
gore; polimerik adsorbentin yapisinda olan ve adsorpsiyondan sonraki atomlarin dagilimi

goriilmektedir.
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Sekil 3.2. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojel ~ kompozitinin SEM  goriintiileri,
a) adsorpsiyondan dnce b) adsorpsiyondan sonraki yiizey goriintiileri
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Sekil 3.3. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojel ~ kompozitinin  EDX  goriintiileri,
a)adsorpsiyondan 6nce, D) adsorpsiyondan sonra

3.3. XRD Olg¢iimleri

XRD hidrojel kompozitdeki Nd** ve boyar maddenin polimer matristeki dagilimi
polimerin ozelliklerini degistirmektedir. Tarama 20= 3°-90° araliginda yapilmistir.
Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojel kompozitin kristal yapisinin kirimim profili, Sekil 3.4’te
gosterilmistir. Nd*® XRD spektrumunda keskin pik ile karakterize edilir. En giiclii dért
tepe, Neodimyumun yaklasik olarak esit uzaklikta dokuz klor komsusuna ve ii¢ baslikli
ticgen prizmatik bir yapiya sahip oldugu toz deseninde 14.0, 24.1, 27.9, 42.4 °/20'de
goriiniir ( Kwag ve ark., 2005).
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Sekil 3.4. Poli(Aam-co-N-VI1)/Nd hidrojel kompozitinin XRD goriintiisii
3.5. Adsorpsiyon Uzerine Ortam Parametrelerinin Etkisi
3.5.1. Adsorbent madde miktarinin etkisi

Bir adsorbent olarak poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin miktari, adsorpsiyon
stireci i¢in onemli bir parametredir. Clinkii adsorbatin belirli bir baslangi¢ konsantrasyonu
adsorbentin kapasitesini belirler. Adsorbent madde miktarin etkisi galismalari, maliyeti
en aza indirmek ve brilliant yellow giderimine optimum performans: elde etmek igin
yiirititiilmiistiir. Brilliant yellow adsorpsiyonu iizerine adsorbent madde miktarinin etkisini
belirlemek icin deneyler, 100 mg/L baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunda, 9,45
pH’da, 45 °C sicaklikta ve 250 rpm karigtirma hizinda, farkli miktarlarda poli(Aam-co-N-
VI)/Nd hidrojeli (0,005-0,1 g/100 mL) kullanilarak gergeklestirilmistir. Elde edilen
deneysel sonuglar Sekil 3.5 ve Tablo 3.1°de gosterilmistir. Adsorbent miktarinin 0,005
2/100 mL’den 0,1 g/100 mL’ye arttirtlmasi brilliant yellow giderim verimini %25,53’den
%99,09’a yiikseltirken, dengede adsorpsiyon kapasitesini 510,64 mg/g’dan 99,09 mg/g’a
diistirmustiir.

Sonuglar, adsorbent miktarinin artmasinin boya giderme verimliligini artirdiginm
gostermektedir. Poli(Aam-co-N-V1)/Nd hidrojeli miktariyla boya giderimindeki artis,

mevcut adsorbent yiizeyinin ve adsorpsiyon boélgelerini artmasiyla ilgili olabilir. Bu
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sonuglar, artan adsorpsiyon yiizeylerinin mevcut fonksiyonel gruplari artirdigini ve

nihayetinde adsorpsiyon terminallerine daha basit erisim sagladigini bildiren 6nceki

caligmalarla uyumludur (Karyap ve ark., 2023). Bu calismada en yiiksek giderim verimleri
0,08 g/100 mL (%98,72) ve 0,1 g/100 mL (%99,09) adsorbent miktarlarinda elde edilmis

olup, birbirine yakindir. Bu nedenle optimum adsorbent miktart 0,08 g/100 mL olarak

kabul edilmistir ve sonraki ¢alismalarda 0,08 g/100 mL adsorbent miktarinda

gergeklestirilmistir.
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Sekil 3.5. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda adsorbent
miktarinin etkisi (pH=9,4, C,=100 mg/L, T=45 °C, KH=250 rpm)

Tablo 3.1. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellowun farkli adsorbent
miktarlarinda dengede adsorplanan brilliant yellow miktarlar1 ve % giderim
degerleri (pH=9,4, C,=100 mg/L, T=45 °C, KH=250 rpm)

Adsorbent miktar (g/100 mL) Oden (MQY/Q) Giderim (%)
0,005 510,64 25,53
0,01 501,71 50,17
0,03 285,70 85,71
0,05 186,06 93,02
0,08 125,58 98,72
0,1 99,09 99,09
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3.5.2. Baslangi¢c boya konsantrasyonunun ve temas siiresinin etkisi

Baslangig boya konsantrasyonu, adsorbent yiizeyindeki baglanma yerlerinin
bulunabilirligini azaltarak veya artirarak boya gideriminin verimliligini dolayli olarak
etkiledigi icin adsorpsiyon siirecini etkileyen en dnemli faktorlerden biri olabilir, Baglangi¢
boya konsantrasyonunun etkisi, boya konsantrasyonu ile adsorbent yilizeyindeki mevcut
yerler arasindaki dogrudan iliskiye baghdir. Genel olarak, boya giderim yiizdesi, adsorbent
yiizeyindeki adsorpsiyon yerlerinin doygunlugundan kaynaklanabilecek baslangic boya
konsantrasyonundaki artisla azalir. Ote yandan, baslangic boya konsantrasyonundaki artis,
adsorbanin kapasitesinde bir artisa neden olur ve bu, yiliksek baslangic boya
konsantrasyonunda kiitle transferi i¢in yiiksek itici kuvvetten kaynaklanabilir (Bulut ve
Aydin, 2006). Bu c¢aligmada 25-150 mg/L arasinda degisen farkli baslangic boya
konsantrasyonlarinda temas siiresi ile brilliant yellowun adsorpsiyon kapasitesindeki
degisim, sabit sicaklik (45 °C), adsorbent miktar1 (0,08 g/100 mL) ve pH’da (9,45)
incelenmistir ve sonuglar Sekil 3.6 ve Tablo 3.2°de sunulmustur. Sekilden goriilebilecegi
gibi tiim konsantrasyonlarda baslangigta adsorpsiyon hizinin daha hizli oldugu ve dengeye
varma siirelerinin baslangi¢ boya konsantrasyonu arttikca uzadig1 goriilmektedir. ilk temas
zamanindaki hizli adsorpsiyon, c¢ok sayida bos adsorban alanina ve yiiksek c¢oziinen
konsantrasyon gradyanina atfedilebilirken, artan zamanla birlikte daha yavas oran, mevcut
adsorpsiyon alanlarinin doygunluguna atfedilebilir (Krishna Mohan ve ark., 2016). Tablo
3.2°den goriildiigii gibi 45 °C’de brilliant yellowun baslangi¢ konsantrasyonu 25 mg/L’den
150 mg/L’ye yiikseldigi zaman boya giderim verimi %99,53’den %96,86’ya diismiistiir.
Gortildiigii gibi ¢alisilan tiim boya konsantrasyonlarinda giderim verimleri yiiksek

olmustur.
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Sekil 3.6. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda baslangig
boya konsantrasyonunun etkisi (m=0,08 g/100 mL, pH=9,45, T=45 °C, KH=250
rpm)

3.5.3. Sicakhigin etkisi

Sicakligin etkisi de onemli bir fiziko-kimyasal faktordiir, cilinkii reaksiyonun
dogasin1 endotermikten ekzotermige veya tam tersine kaydirarak aritim siirecini etkiler.
Ayrica, adsorpsiyon miktarini artirabildigi veya azaltabildigi i¢in adsorpsiyon iizerinde
giiclii bir etkiye sahiptir. Sicaklik, adsorbent ve Kkirleticiye bagli olarak sorpsiyonun
verimliligini farkli sekilde etkileyebilir. Bu g¢alismada sicakligin etkisi, 25-150 mg/L
baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonuna sahip boya ¢ozeltileri kullanilarak, 25, 35 ve
45 °C olmak tizere ii¢ farkli sicaklikta incelenmistir ve dengede elde edilen adsorpsiyon
kapasitesi degerleri ve baglangic brilliant yellow giderim verimleri Tablo 3.2°de
sunulmugtur. Tablo 3.2°de, sicakligin 25 °C 'den 45 °C 'ye ¢ikarilmasiyla galisilan tim
konsantrasyonlarda giderme verimliliginin artti§1 goriilmektedir. Sicakligin artirilmasiyla
giderme verimliliginin artmasi, daha yiiksek sicaklikta poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin
gozeneklerine boya molekiillerinin penetrasyonunun artmasiyla ve yiiksek molekiiler
hareketlilikle ve sonug olarak adsorbent ile adsorbat arasindaki temasin artmasiyla iligkili

olabilir (Giinay ve ark., 2013).
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Tablo 3.2. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda farkli
baslangi¢ derisimlerinde ve sicakliklarda elde edilen dengede adsorplanan
brilliant yellow miktarlar1 ve % giderim degerleri (m=0,08 g/100 mL,
pH=9,45, KH=250 rpm)

T, 25 °C T, 35 °C T, 45 °C

Co Cden % Co Qden % Co Qden %
(mg/L) (mg/g) Giderim (mg/L) (mg/g) Giderim (mg/L) (mg/g) Giderim
25 29,77 95,29 25 30,87 98,79 25 32,10 99,53

50 59,21 94,75 50 61,71 98,74 50 63,36 99,38

75 87,90 93,76 75 92,41 98,58 75 95,45 99,14
100 116,23 92,98 100 118,90 98,32 100 12558 98,72
150 172,16 91,82 150 178,91 95,42 150 183,68 96,86

3.6. Adsorpsiyon Denge Calismasi

Adsorpsiyon izotermlerinin incelenmesi, giderim sistemlerinde adsorbent ve
adsorbat arasindaki etkilesim Oriintiisiiniin tasarlanmasi, modellenmesi ve analiz edilmesi
icin gereklidir. Ek olarak, dogru bir adsorpsiyon mekanizmasina dayali denge izoterminin
uygun matematiksel gosterimi, adsorpsiyon sistemlerinin tasarlanmasinin en OSnemli
kismidir. Bu nedenle, adsorpsiyon izotermi deneyleri gergeklestirildi ve elde edilen veriler
adsorpsiyon kapasitesini degerlendirmek ve adsorbanin yiizeyinin dogasini tanimak igin
Langmuir ve Freundlich izotermleri aracilifiyla incelendi. Brilliant yellow igin
adsorpsiyon izoterm modelleri olusturmak amactyla 0,08 g/100 mL poli(Aam-co-N-VI)/Nd
adsorbent miktarinda, 25, 50, 75, 100, 150 mg/L'lik baslangic boya konsantrasyon
degerlerine sahip ¢ozeltilerde, 25, 35 ve 45 °C olmak iizere ii¢ farkli sicaklikta deneysel
Ol¢timler gerceklestirildi. Adsorpsiyon izotermlerinin grafikleri Sekil 3.7°de gosterilmistir.
Sekil 3.7 kullanilarak elde edilen Langmuir ve Freundlich izotermlerinin Kkorelasyon
katsayis1 ve adsorpsiyon sabitleri Tablo 3.3’te verilmistir. Tablo 3.3 incelendiginde her iki
izoterm i¢in de en yiiksek adsorpsiyon kapasitesi ve derecesine 45 °C’de ulasildig
goriilmektedir. 45 °C’de Langmuir parametreleri g, = 303,03 mg/g, b = 1,774 L/mg ve R?
(korelasyon katsayisi) = 0.997 olarak elde edilirken, Freundlich parametreleri Kg = 101,58
mg/g, n = 2,143 ve R?= 0,976 olarak elde edilmistir. Langmuir sabiti olan b degeri brilliant
yellow boyasinin baglanmasi i¢in adsorbentin ilgisini gdstermektedir. 45 °C’de bulunan en

yiiksek b degeri (1,774) bu sicaklikta brilliant yellowun adsorbente giiglii bir bigimde
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baglandigini gosterir. Freundlich modeli kullanilarak hesaplanan n degerlerinin tiimii 1'den

biiyliktiir ve bu da adsorpsiyon slirecinin kolayca gergeklestigini yansitmaktadir.

Adsorpsiyon kapasitesinin izafi 6l¢limii olarak kullanilan Kg degerleri artan sicaklik ile

yiikselmistir.
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Sekil 3.7. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda

adsorpsiyonunda farkli sicaklik degerlerinde (a) Langmuir (b) Freundlich
modeline gore elde edilen adsorpsiyon izotermleri (m=0,089/100 mL,
pH=9,45, KH=250 rpm)
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Izoterm denklemleriyle ilgili korelasyon katsayilarina gore (Tablo 3.3), Langmuir
modeli, deneysel verilerle Freundlich modelinden daha iyi oOrtiismektedir; bu da
sentezlenen Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinin yiizeyinde brilliant yellow adsorpsiyon
stirecinin homojen ve tek tabakali oldugunu ve ylizey alan1 doygunlugu ile sinirli oldugunu

gostermektedir.

Tablo 3.3. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda farkli
sicaklik degerlerinde Langmuir ve Freundlich modeline gore elde edilen
adsorpsiyon sabitleri

Langmuir modeli Freundlich modeli
T, °C am (Mg/g) b (L/mg) R? Ke (mg/g) n R?
25 181,82 0,092 0,999 27,17 1,286 0,958
35 285,71 0,411 0,995 74,82 1,853 0,921
45 303,03 1,774 0,997 101,58 2,143 0,976

3.7. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon sirasinda hiz kontrol adimlarin1 ve adsorpsiyon siirecinin dinamik
ozelliklerini anlamak igin, deneysel verilere sirasiyla Denklem (2.8) ve Denklem (2.9)’da
gosterilen Lagergren yalanci-birinci mertebe ve yalanci-ikinci mertebe kinetik modelleri
uygulanmistir. Ayrica kinetik sonuclar, denklem (2.10) ile gosterilen Weber ve Morris
tarafindan Onerilen parcacik ici diflizyon modeli kullanilarak daha fazla analiz edilmistir.
Kinetik deneyler farkli brilliant yellow konsantrasyonlarinda (25-150 mg/L), pH 9,45°de,
0,08 ¢g/100 mL poli(Aam-co-N-VI)/Nd adsorbent miktarinda, 25, 35 ve 45 °C sicaklikta
gerceklestirilmistir. 45 °C i¢in kinetik modellerin lineer egrileri Sekil 3.8(b—c)’de
gosterilmistir. 25, 35 ve 45 °C icin grafiklerden hesaplanan adsorpsiyon hiz sabitleri ve
Kinetik parametreler Tablo 3.4'de gosterilmistir.

Tablo 3.5°den yalanci-birinci mertebe kinetik model i¢in elde edilen korelasyon
katsayilarinin (RZ) diisiik oldugu goriilmektedir. Ayrica, deneysel (gen degerleri dogrusal
grafiklerden elde edilen hesaplanan degerlerle uyusmamistir. Bu, brilliant yellowun
poli(Aam-co-VI)/Nd ile adsorpsiyonunun yalanci-birinci mertebe kinetik modelini takip
etmedigini gosterir. Tablo 3.5'den, deneysel ve hesaplanan Qge, degerleri arasinda iyi bir
uyum oldugu goriilmektedir. Ayrica yalanci-ikinci mertebe kinetik modelden elde edilen

tim R? degerleri 1’e yakindir. Kinetik veriler, poli(Aam-co-VI)/Nd ile brilliant yellow
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adsorpsiyonunun yalanci-ikinci mertebe kinetik modele daha iyi uydugunu goéstermistir ve
bu da kimyasal adsorpsiyonun meydana geldigini gostermistir.

Adsorpsiyon reaksiyonunun hiz kontrol eden adimin1 analiz etmek i¢in parcacik ici
difiizyon modeli kullanilmistir. Parcacik i¢i difiizyon meydana gelirse Qi’ya karsi {0
egrileri dogrusal olacaktir. Hiz siirlama siireci yalnizca grafik orijinden gecerse pargacik
ici difiizyondan kaynaklanir. Aksi takdirde, pargacik ici difiizyonla birlikte bagka bir
mekanizma da s6z konusudur (Hameed ve ark., 2009). Parcacik i¢i difiizyon modeli
egrileri Sekil 3.8a’da, k;j degerleri (25, 35 ve 45 °C igin) Tablo 3.4’te verilmistir. Tablodan
goriildiigli gibi brilliant yellow konsantrasyonu ve sicaklik arttik¢a i¢ difiizyon hiz sabiti
artmaktadir. Boya adsorpsiyonu igin ii¢ asama gdzlemlenebilir. Ilk asama anlik bir
adsorpsiyondur ve muhtemelen boya ile adsorbanin dis ylizeyi arasindaki giiclii
elektrostatik ¢ekimden kaynaklanir. Ikinci asama, adsorbanin gdzenekleri boyunca boya
molekiillerinin partikiil i¢i diflizyonuna atfedilebilen kademeli bir adsorpsiyon asamasidir.
Uciincii asamada ozellikle yiiksek baslangic boya konsantrasyonlarma partikiil ici
diflizyonun yavaslamaya bagsladigi son denge asamasidir. Genel olarak, adsorpsiyon
stirecinde yer alan ii¢ tiir mekanizma vardir, film diflizyonu, partikiil difiizyonu ve adsorbat
molekiillerinin gozenekli adsorbentin i¢ kismina adsorpsiyonu. Ugiincii adimin ¢ok hizl
oldugu ve 6nemsiz oldugu varsayilir (Ahmad ve Rahnam, 2011). Tablo 3.4'te gosterildigi
gibi, partikiil diflizyon siirecinin kesisimi olan C sifira esit degildir. Bu, partikiil i¢i
diflizyonun tek hiz kontrol eden adim olmadigini, ancak sinir tabakasi difiizyonunun da bir
dereceye kadar adsorpsiyonu kontrol ettigini (Kang ve ark., 2009) ve bunun yalanci-ikinci

mertebe kinetik analiziyle tutarli oldugunu gostermektedir.

Tablo 3.4. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda farkli
baslangi¢ brilliant yellow derisimlerinde elde edilen i¢ difiizyon hiz sabiti

degerleri
T, °C
25 35 45

Co K; C R K; C R i C R?
(mg/L)  (ml(g dk*) (mg/(g dk"%) (mg/(g k")

25 3,592 2154 0,996 4,142 11,55 0,955 5,147 12,12 0,946
50 5,178 39,50 0915 9,525 16,39 0,950 11,060 17,09 0,944
75 12,205 38,14 0,957 15,460 4550 0,989 16,147 29,00 0,906

100 19,572 2543 0,971 19,738 38,01 0,954 22,992 29,60 0,978
150 21,585 64,50 0,984 24,448 68,37 0,927 29,297 51,00 0,960
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Sekil 3.8. 45 °C’de Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda
farkli baslangi¢ brilliant yellow derisimlerinde elde edilen (a) Pargacik igi
difiizyon modeli, (b) yalanci birinci dereceden kinetik modeli ve (c) yalanci
ikinci dereceden kinetik modeli grafikleri (pH=9,45, m=0,08 g/100 mL,
KH=250 rpm)
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Tablo 3.5. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda farkli
sicakliklarda elde edilen birinci ve ikinci mertebe hiz sabitlerinin ve deneysel
ve kinetik modellerden bulunan ggen degerlerinin karsilastirilmas: (pH=9,45,
m=0,08 g/100 mL, C,= 100 mg/L, KH=250 rpm).

Birinci mertebe kinetik model Ikinci mertebe kinetik model
T Oden, den Ky Qden, hes R’ ¢ Qden, hes R’
O (mg/g)  (1/dk) (mg/g) (9/mg.dk)  (mg/g)
25 116,23 0,1047 66,04 0,951 0,0026 119,04 0,999
35 118,90 0,1251 85,19 0,845 0,0040 122,25 0,999
45 125,58 0,1923 95,39 0,844 0,0046 123,45 0,999

3.8. Adsorpsiyon Termodinamikleri

Termodinamik  parametrelerin ~ fiziko-kimyasal adsorpsiyon reaksiyonunun
yonelimini ve uygulanabilirligini degerlendirebildigi iyi bilinmektedir. Termodinamik
parametreleri hesaplamak i¢in InK_ 'nin 1/T'ye karsi grafigi c¢izilmistir (Sekil 3.9) ve
grafikten elde edilen termodinamik parametreler; entalpi degisimi (AH®), entropi degisimi
(AS°) ve Gibbs serbest enerji degisimi (AG®) degerleri Tablo 3.6’da listelenmistir. Pozitif
AH® degeri (116,54 kJ/mol), brilliant yellow adsorpsiyonunun endotermik bir siireg
oldugunu gostermistir; bu da brilliant yellow aliminin artan ¢6zelti sicakligiyla arttigi daha
once elde edilen sonugclarla tutarlidir. AH® degerinin 40 kJ/mol'ii agmasi, brilliant yellowun
poli(Aam-co-VI)/Nd hidrojeline adsorpsiyonunun kimyasal adsorpsiyon oldugunu
gostermistir. AS®’nin pozitif degeri (0,482 kJ/mol K), poli(Aam-co-VI)/Nd hidrojelinin
brilliant yellowa olan afinitesini ve adsorpsiyon siireci sirasinda poli(Aam-co-VI)/Nd
hidrojeli ve brilliant yellowdaki bazi yapisal degisikliklerle kat1 ¢6zelti arayiiziinde artan
rastgeleligi gostermistir (Yao ve ark., 2014). Sicaklik 25 °C’den 45 °C’ye cikarildiginda
AG® degerleri -27,15’den -36,79 kJ/mol'e diismiistiir, bu da adsorpsiyon siireclerinin
kendiliginden gergeklestigini gostermistir (Moussout ve ark. 2016).

44



4 T T T T T
0,0031 0,00315 0,0032 0,00325 0,0033 0,00335 0,0034

1/T, K

Sekil 3.9. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonunda InK,_
degerlerinin 1/T ile degisimi (pH=9,45, m=0,08g/100 mL, KH=250 rpm)

Tablo 3.6. Farkli sicakliklarda Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeline brilliant yellow
adsorpsiyonunda elde edilen termodinamik sabitler

T AH° AG° AS°

°C) (kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/molK)
25 -27,15

35 116,54 -31,89 0,482

45 -36,79

3.9. Yamt Yiizey Modellemesi

Design Expert yazilimi, brilliant yellow giderimi i¢in giderim verimliligi (yanit) ile
bagimsiz degiskenler arasindaki iliskiyi gosteren ikinci dereceden model gelistirmek icin
kullanilmistir. Brilliant yellow giderimini modellemek i¢in elde edilen denklem asagidaki

gibidir,

y (%) = + 97,52 + 13,97A— 7,62B + 2,51C + 8,46AB
- 0,65AC—0,12BC— 9,74A%— 1,28B* - 1,55C> (3.1)

Brilliant yellow giderimi i¢in elde edilen giderim verimi degerleri (%) Tablo 3.7°de

verilmistir.
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Tablo 3.7. Merkezi kompozit tasarimi1 (MKT) ve brilliant yellow giderimi i¢in bulunan
deneysel yanitlar

Sira no Faktorler Giderim verimi
(%)
A B C
1 0,06 87,50 80,00 97,55
2 0,03 124,66 38,38 58,01
3 0,06 87,50 80,00 97,78
4 0,08 124,66 38,38 94,71
5 0,06 87,50 80,00 97,69
6 0,10 87,50 80,00 98,82
7 0,06 87,50 80,00 97,78
8 0.06 87,50 10,00 84,90
9 0,01 87,50 80,00 36,50
10 0,06 87,50 80,00 97,60
11 0,03 50,34 121,62 96,95
12 0,06 87,50 80,00 97,55
13 0,06 25,00 80,00 98,94
14 0,06 87,50 150,00 97,62
15 0,03 50,34 38,38 91,52
16 0,08 50,34 38,38 98,43
17 0,08 124,66 121,62 97,05
18 0,08 50,34 121,62 99,20
19 0,03 124,66 121,62 58,89
20 0,06 150,00 80,00 84,26

Uygulanan ikinci dereceden model i¢cin ANOVA sonuglar1 Tablo 3.8’de
sunulmustur. Her katsaymin énemi ve her bagimsiz degisken arasindaki etkilesimin giicii
p-degeri ve F-degeri ile belirlenir. Model parametreleri kabul edilebilir olmasi ig¢in p-degeri
0,05’ten kiigiik ve F-degeri 1’den biiylik olmalidir (El Hassani ve ark., 2017). Brilliant
yellowun poli(Aam-co-V1)/Nd hidrojeli ile adsorpsiyonuna iliskin ANOVA sonuglarina
gore, cok diisiik bir p-degeri (<0,0001) ve 15,99 olan F-degeri modelin 6nemini
dogrulamaktadir. Modeldeki adsorbe edilen brilliant yellow i¢in varyasyon miktarmin bir
Olgiisii olan R? (0,9350) ve modeldeki degisim miktarmin diizeltilmis terimlerle 6l¢iistinti
saglayan ayarlanmis R? (0,8765) oldukea yiiksektir ve bu sonu¢ model tarafindan tahmin

edilen teorik degerlerin deneysel verilerle tutarli oldugunu gostermektedir.
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Tablo 3.8.Varyans analizi (ANOVA)

Kaynak Kareler DF Ortalama F- degeri p-degeri
toplami kare Prob >
F
Model 5494.48 9  610.50 15.99 <0.0001
A- Poli(Aam-co-VI)/Nd miktar1 2666.21 1 2666.21 69.83 <0.0001
B- Baslangic brilliant yellow
konsantrasyonu 793.23 1 793.23 20.77 0.0010
C- Reaksiyon siiresi 86.13 1 86.13 2.26 0.1640
AB 572.40 1 57240 14.99 0.0031
AC 3.39 1 339 0.089 0.7717
3.209E-
BC 0.12 1 012 003 0.9559
A? 1367.00 1 1367.00 35.80 0.0001
B? 23.51 1 2351 0.62 0.4509
C? 34.83 1 3483 0.91 0.3620
Kalan 381.83 10 38.18

R?, 0,9350; R*Ayarlanmus, 0,8765; Yeterli hassasiyet, 13,789; CV%, 6,95

Prob > F degerinin 0,05’ten kiiciik olmasi, poli(Aam-co-V1)/Nd miktar1 (A) ve
baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunun (B) iki faktor etkilesimi (AB) ile birlikte en
onemli degiskenler oldugunu gosterir. Ayrica poli(Aam-co-V1)/Nd miktarmin (A) ikinci
dereceden etkisi istatistiksel olarak anlamlidir. Diisiik bir varyasyon katsayis1 (CV=%6,95)
degeri, yiiriitiilen deneysel degerlerin giivenilirligini vurgulamaktadir. Yeterli hassasiyet,
sinyal-giiriiltii oranin1 6lger. 4’ten biiylik oran arzu edilir. 13,789 orani, modelin tasarim
alaninda gezinmek i¢in kullanilabilecegini gosteren yeterli bir sinyal-giiriiltii oranim
gostermektedir (Sharma ve ark., 2017).

Brilliant yellow adsorpsiyonunu etkileyen parametrelerin {ic boyutlu yiizey
grafikleri ve iki boyutlu kontiir grafikleri Sekil 3.10(a-c)’de gosterilmistir.

Poli(Aam-co-N-V1)/Nd hidrojeline brilliant yellow adsorpsiyonu igin, Sekil
3.10(a)’daki grafikler, sabit reaksiyon siiresinde (80 dk), adsorpsiyon parametreleri olan
poli(Aam-co-V1)/Nd miktar1 ve baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonuna bagli olarak
degisimleri gostermektedir. Baslangicta, % boya gideriminin, adsorbent iizerindeki
kullanilabilir bos bdlgelerin sayisindaki artis nedeniyle adsorbent miktarindaki dozundaki
artigla arttigt bulunmustur. Ancak, optimum adsorbent miktarindan sonra doygunluk

saglanmistir ve adsorpsiyon verimliligi artan adsorbent miktariyla azalmistir. Bunun
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nedeni adsorbent miktarindaki artigla agregasyon etkisiyle yiizey alani azalan hidrojelin
daha az aktif bolge ve erisilebilir ylizeye sahip olmasidir. Mevcut durum literatiirdeki diger
calismalarla tutarlidir (Sukriti ve ark., 2016).

Sekil 3.10(b)’deki grafikler, sabit poli(Aam-co-N-VI1)/Nd miktarinda (0,06 g/100
mL), adsorpsiyon parametreleri olan baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonu ve
reaksiyon siiresine baglt olarak degisimleri gostermektedir. Boyanin baslangig
konsantrasyonunda artisla, % giderimin azaldig1 bulunmustur. Bu davranis, daha diisiik
boya konsantrasyonunda, yeterli adsorpsiyon i¢in hidrojel yiizeyinde ¢ok sayida bos alanin
mevcut olmasi ancak boya konsantrasyonunda artisla, bu tiir alanlarin sayisinin azalmasi
ve adsorpsiyon islemi i¢in daha fazla kullanilabilirligin olmamasiyla agiklanabilir. Ayrica,
daha diisiik baslangic boya konsantrasyonunda, ¢ozeltide cok sayida boya molekiilii
varliginda yiiksek sayida kati-sivi etkilesimi nedeniyle maksimum adsorpsiyon meydana
gelir ve bunlar hidrojelin yiizeyine aktarilir ve elektrostatik etkilesimle birlikte
adsorpsiyonu destekler (Mittal ve ark., 2016).

Sekil 3.10c’deki grafikler, sabit baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunda
(87,50 mg/L), adsorpsiyon parametreleri olan poli(Aam-co-N-V1)/Nd miktar1 ve reaksiyon
stiresine bagli olarak degisimleri géstermektedir. Giderim isleminin baslangicinda, hidrojel
yiizeydeki bol miktarda gézenek ve fonksiyonel grup, yeterli adsorpsiyon alani saglayarak
kirletici molekiillerin veya iyonlarin hidrojel ylizeye baglanmasin1 kolaylagtirir.
Adsorpsiyonun baglangicindan sonra, mevcut etkili adsorpsiyon alanlarinin sayis1 giderek
azalir ve dengeye ulasilana kadar adsorpsiyon oraninda bir azalmaya yol agar (Ismail ve

ark., 2024).

48



Giderim verimi (%)
150.00

a? 118.75
E
g
- D ELSSEEIERTSC oo
= & B4 22 1)/ e
o
G EEE
56.25 |
25.00 7
om 0.02 0.08 0.0e 0.10
A A
A A
(b) o L
Giderim verimi (%)

=
E
=
17}
= [&]
E s
@
k]
(G}
10.00 2500
25.00 55.25 87.50 11875 150.00
B:B
C . E ..
(©) Giderim verimi (%)

150.00
a? e 115.00
5 S
= L]

ity e e
= LRy
ottt

o b
z % i © aw
E o
=
[i7]
o
[G]

45.00

10.00

10.00 0.01
0.01 0.03 0.08 0.08 0.10

Sekil 3.10. Ug boyutlu yiizey grafikleri ve iki boyutlu kontiir grafikleri (A, Poli(Aam-co-

N-VI)/Nd miktari, B, Baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonu C- Reaksiyon
stiresi)
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Deneysel sonuglar Design-Expert yazilimi ile optimize edilmistir. Sayisal
optimizasyon sonuglarina gore, maksimum gidrim verimi, degiskenlerin optimum
degerinde, yani poli(Aam-co-N-V1)/Nd miktari, baslangig brilliant yellow konsantrasyonu
ve reaksiyon siiresi i¢in sirasiyla 0,08 g/100 mL, 81,68 mg/L ve 61,73 dk’da %99,13
olarak bulunmustur (Tablo 3.9). Elde edilen optimum kosullara dayali Brilliant yellow

giderme verimi, ti¢lii deneylerde %99,20 olarak elde edilmistir.

Tablo 3.9. Poli(Aam-co-N-VI)/Nd ile brilliant yellow adsorpsiyonunun proses
faktorlerinin optimum degerleri

Poli(Aam-co- Baslangig brilliant Reaksiyon Giderim
VI1)/Nd miktari yellow siiresi verimi
(9/100 mL) konsantrasyonu (dk) (%)
(mg/L)
Optimum deger 0,08 81,68 61,73 99,13

50



4. SONUCLAR VE ONERILER

Bu c¢alismada sulu ¢ozeltilerden brilliant yellow boyasinin uzaklastirilmast
Poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojeli ile arastirilmistir. Polimerin karakterizasyon ve analiz
sonuglar1 yapiyr ve adsorpsiyonun gergeklestigini destekler durumdadir. Calismada su
sonuclar elde edilmistir,

1- Cozeltinin dogal pH’inda (9,45) yiiksek giderim verimi (>%99) elde edilmistir
ve ¢Ozeltinin pH’1n ayarlanmasina gerek kalmamastir.

2- Adsorbent miktarmin brilliant yellowun adsorpsiyonu giderimi iizerine etkisinin
incelendigi deneyler 0,005, 0,01, 0,03, 0,05, 0,08, ve 0,10 g/100 mL adsorbent
miktarlarinda yapilmistir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi 0,005 g/100 mL poli(Aam-co-
VI)/Nd miktarinda dengede 510,64 mg/g olarak elde edilmistir ve en yiliksek giderim
verimi 0,1 g/100 mL poli(Aam-co-N-V1)/Nd miktarinda %99,09 olmustur.

3- Adsorpsiyon tizerine sicakligin etkisi 25, 35 ve 45 °C sicakliklarda incelenmistir.
100 mg/L baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunda 25, 35 ve 45 °C igin dengede
adsorpsiyon kapasiteleri sirastyla 114,05, 116,81 ve 120,15 mg/g olmustur. Giderim
verimleri ise sirastyla; %92,98, 98,32 ve 98,72 olarak hesaplanmustir.

4- Baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunun adsorpsiyon {iizerindeki etkisini
arastirmak ic¢in 25, 50, 75, 100 ve 150 mg/L brilliant yellow konsantrasyon degerlerinde
calisilmistir. Brilliant yellow konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan brilliant yellow
yiizdesinin distiigli, adsorbentin birim kiitlesi bagina adsorplanan brilliant yellow
miktarinin arttig1 belirlenmistir.

5- Adsorpsiyon verilerinin modellenmesinde Langmuir ve Freundlich izotermleri
kullanilmistir. Her iki modelin korelasyon katsayilar1 karsilastirildiginda adsorpsiyonun
Langmuir izotermi ile daha iyi bir uyum sagladigi goriilmiistiir. Langmuir esitliginden
hesaplanan maksimum adsorpsiyon kapasitesi 25, 35 ve 45 °C i¢in sirasiyla, 181,82 mg/g,
285,71 mg/g ve 303,03 mg/g olarak elde edilmistir.

6- Kinetik sonuglar, adsorpsiyon prosesinin hiz belirleme basamaklarindan biri
olarak i¢ difiizyon ile birlikte yalanci ikinci mertebe kinetigi ile tanimlanabilecegini
gostermistir.

7- Termodinamik veriler adsorpsiyon dogasinin endotermik ve kendiliginden

oldugunu gostermistir.
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8- YYY-MKT {i¢ parametrenin (poli(Aam-co-N-V1)/Nd miktari, baslangi¢ brilliant
yellow konsantrasyonu ve reaksiyon siiresi) optimizasyonu ve etkilesim etkisini belirlemek
icin kullanilmistir. Calismanin sonuglari, ikinci dereceden modeli takip ettigini
gostermistir.

9- Boyar maddeyi adsorplamis hidrojelin yiizey morfolojisi, adsorpsiyondan
onceki poli(Aam-co-N-VI)/Nd kompozitinden ¢ok farkli oldugu goriilmiistiir. Bu sonuglara
gore boyanmn polimerik adsorbentdeki varligindan bahsedebiliriz ve etkili bir sekilde
polimer yiizeyine adsorbe edildigini SEM ve EDX analizi ile sdylemek miimkiindiir.
NdCl3’lin polimer yapisindaki varligin1 da EDX ve XRD ile gormek miimkiindiir.

Yapilan bu ¢alismadan elde edilen sonuglar, anyonik boyalardan biri olan brilliant
yellowun poli(Aam-co-VI)/Nd hidrojeli kullanilarak atiksulardan yiiksek verimle
giderilebilecegini gdstermistir. 81,68 mg/L baslangi¢ brilliant yellow konsantrasyonunda
adsorbentte elde edilen renk degisiminin gorsel olarak karsilastirilmas: Sekil 4.1°de

gosterilmistir.

1 “

Sekil 4.1. Adsorpsiyondan (a) 6nce ve (b) sonra poli(Aam-co-N-VI)/Nd hidrojelinde renk
degisimi

Calisma sonucunda oneriler su sekilde siralanabilir,
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Bu calisma kesikli sistem kullanilarak gergeklestirilmistir. Daha sonraki
calismalarda adsorpsiyon kolon sistemi kullanilarak adsorbentin performansi
arastirilabilir.

Calismada brilliant yellowun sentetik ¢ozeltileri kullanilmistir. Daha sonraki
caligmalarda adsorbentin performansi gercek atiksu kullanilarak arastirilabilir.
Daha sonraki c¢alismalarda laboratuvarda sentezlenen poli(Aam-co-N-VI)/Nd

performansini daha iyi anlamak igin farkl kirleticiler kullanilabilir.
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