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OZET

KiTOSAN/MONTMORILLONIT NANOKOMPOZITi UZERINDE MALAHIT
YESILi BOYAR MADDESININ ADSORPSIYON OZELLIKLERININ
INCELENMESI

Mert CETIN
Canakkale Onsekiz Mart Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitiisii
Matematik ve Fen Bilimleri Egitimi Anabilim Dal1 Yiiksek Lisans Tezi
Danisman: Dog. Dr. Yeliz OZUDOGRU
24/06/2025, 51

Bu  calismada,  kitosanin, = montmorillonitin ~ ve  farkli  oranlardaki
kitosan/montmorillonit kompozitlerinin sulu ¢ozeltide bulunan malahit yesili boyar
maddesinin giderimi {izerindeki verimlilikleri incelenmis ve maksimum adsorplama
kapasiteleri karsilastirilmistir. Denemeler sirasinda, farkli derisimlerdeki
kitosan/montmorillonit kompozitlerinin, ortam pH’inin, silirenin, malahit yesili boyar
maddesinin derisim etkileri ve sicaklik gibi faktorlerin etkisi incelenmis, optimum
adsorplama parametreleri belirlenip boyar maddenin farkli kimyasallar ile geri alim
denemeleri yapilmistir. Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri ile adsorplama olay1
incelenip, termodinamik analizler uygulanmistir. FTIR ve SEM analizleri ile kitosan,
montmorillonit ve kitosan/montmorillonit kompozitlerinin yiizeyinde boyar maddenin
adsorplanmas1 sonrasinda meydana gelen degisimler incelenmistir. Elde edilen sonuglara
gore, kitosanin maksimum adsorplama kapasitesi 120 mg/g, montmorillonitin 116 mg/g
iken %20 lik kitosan/montmorillonit kompozitinin maksimum adsorplama kapasitesi 400
mg/ g olarak bulunmustur. Yapilan sicaklik ¢alismalarinda, sicakligin artmasi ile adsorplama
kapasitelerinin azaldig1 goriilmiistiir. Izoterm calismalarinda ise, yiizeyde birden fazla tiirde
adsorpsiyon alan1 olmasi nedeni ile Freundlich izoterm modeline daha ¢ok uydugu
belirlenmistir. Yapilan kinetik ¢calismalarinda ise, Pseudo ikinci derece kinetic modele daha
cok uyum sagladig1 gozlenmistir. Geri alim denemelerinde ise, HNO3 ve HCl ile %95 ‘in
tizerinde geri alim saglanmistir. Yapilan FTIR analizlerinde ise, kitosan ile montmorillonitin

etkilesmesinin, -NH, -OH, C=0 ve C-O baglarinda gerceklestigi, kitosan/montmorillonit

v



kompozitlerine MY (Malahit Yesili) boyar maddesinin baglanmasinin ise, daha ¢ok OH
bagindan kaynaklandigi goriilmiistiir. SEM analizlerinde ise, kitosana montmorillonitin
baglanmasi sonucunda, yilizeydeki catlaklar ve piirlizler azalmis, yap1 daha homojen bir
goriiniime ulasmig, boyar madde baglanmasi sonrasinda ise yiizeyde daha ¢ok piiriizlii
bolgeler goriilmustiir. Sonug¢ olarak, kitosana montmorillonit baglanarak kompozit
olusturulmasinin, malahit yesili boyar maddesinin adsorplama kapasitesini arttirdigi

saptanmistir.

Anahtar Kelimeler: Montmorillonit, Kitosan, Adsorpsiyon, Malahit yesili, Boyar

madde



ABSTRACT

REMOVAL OF MALACHITE GREEN DYE BY ADSORPTION ONTO
CHITOSAN-MONTMORILLONITE NANOCOMPOSITE: KINETIC,
THERMODYNAMIC AND EQUILIBRIUM STUDIES

Mert CETIN
Canakkale Onsekiz Mart University
School of Graduate Studies
Department of Mathematics and Science Education Master's Thesis
Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Yeliz OZUDOGRU
24/06/2025, 51

In this study, the efficiencies of chitosan, montmorillonite, and
chitosan/montmorillonite composites in various ratios for the removal of malachite green
dye from aqueous solutions were investigated, and their maximum adsorption capacities
were compared. During the experiments, the effects of factors such as the concentration of
chitosan/montmorillonite composites, pH, contact time, concentration of malachite green
dye, and temperature were examined, and recovery attempts of the dye with different

chemicals were performed.

The adsorption process was analyzed using Langmuir and Freundlich isotherm
models, and thermodynamic analyses were applied. Changes occurring on the surface of
chitosan, montmorillonite, and chitosan/montmorillonite composites after dye adsorption

were investigated using FTIR and SEM analyses.

According to the results, the maximum adsorption capacity of chitosan was found to
be 120 mg/g, montmorillonite was 116 mg/g, while the maximum adsorption capacity of the
20% chitosan/montmorillonite composite was found to be 400 mg/g. Temperature studies
showed that adsorption capacities decreased with increasing temperature. Isotherm studies
revealed that the Freundlich isotherm model fit the data better due to the presence of multiple
types of adsorption sites on the surface. Kinetic studies observed that the data fit the pseudo-
second-order kinetic model better. In recovery attempts, more than 95% recovery was
achieved with HNO3s and HCI. FTIR analyses showed that the interaction between chitosan
and montmorillonite occurred in the -NH, -OH, C=0, and C-O bonds, while the binding of

vi



the MY dye to chitosan/montmorillonite composites was mostly due to the OH bonds. SEM
analyses revealed that the binding of montmorillonite to chitosan reduced surface cracks and
roughness, resulting in a more homogeneous structure, and after dye binding, more rough
areas were observed on the surface. As a result, it was determined that the formation of a
composite by binding montmorillonite to chitosan increased the adsorption capacity for

malachite green dye.

Keywords: Montmorillonite, Chitosan, Adsorption, Malachite Green, Dye
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BIRINCIi BOLUM
GIRIS

Artan niifiis ve sanayilesme sonucunda ¢evre kirliligi biiylik boyutlara ulagsmis ve
kirlilik ile miicadelede klasik yontemlerin yerine yeni yontemlerin gelistirilmesiyle <’ Yesil
kimya’’nin dogmasma neden olmustur. Cevre kirliligiyle beraber su kirliligide ciddi
anlamda biiylimistiir. Canlilarin yagamsal faaliyetlerini siirdiirebilmeleri agisindan su
kaynaklar1 biiyiik 6neme sahiptir. Cisimlerin yiizeyinin dis tesirlerden korunmasi ya da giizel
bir goriinlim kazanmasi ig¢in renkli hale getirilmesinde kullanilan maddeye ‘boya’ denir
(Goze, 2013). Kagat, tekstil ve plastik gibi bir¢cok endiistride fazlaca su kullanilmaktadir ve

ayrica uiriinleri renklendirmek i¢in kimyasal ve boyalar kullanilmaktadir (Buminoglu, 2014).

Bu boyalar cevreye karisarak canli hayatin1 olumsuz etkilemektedir. Atik sularda
bulunan az miktarda boyalar bile sucul yasami olumsuz olarak etkilemektedir. Su
kaynaklarinin korunabilmesi i¢in boyar maddelerin aritilarak sudan uzaklastirilmasi
gerekmektedir. Boyalarin kimyasal yapilarindan dolay1 uzaklagtirilmalar1 zaman almaktadir
(Goniiler, 2012). Atik sularin boyalardan arindirilmasinda flokiilasyon, nétralizasyon, iyon
derisimi, kimyasal oksidasyon ve adsorpsiyon gibi yontemler kullanilmaktadir. (Gupta ve
Ali, 2008). Adsorpsiyon teknigi iyi bilinen bir ayirma islemidir. Diisiik maliyeti ve
verimliligiyle son yillarda diger tekniklere gore daha cok tercih edilmektedir. Kitosan sulu
cozeltilerden boyalarin armndirilmasinda galigsmalarda kullanilan dogal bir aminopolimerdir
(Buminoglu, 2014) Baska adsorbanlara gore daha ucuz, kolay temin edilmesinden dolay1 ve
baglayici 06zelligi sayesinde biyoabsorban olarak kullanildigi pek ¢ok calisma
bulunmaktadir. (Alintig vd., 2022; El-Kousy vd., 2020; Kittinaovarat vd., 2010) Kilin su
tutma ve iyon degistirme kapasitesi yiiksek oldugundan adsorpsiyon yontemlerinde
kullanilmas1 en uygun maddedir. Literatiirde en ¢ok kullanilan killerden bir tanesi
montmorillonit (MMT) kilidir. Bunun sebebi, Montmorillonit kilinin tabakalar1 arasinda su
ve farkli iyonlarin bulunmasidir. (Utracki, L. A., 2004). Katyonlarin olmasi nedeni ile
katmanlar aras1 bosluk genisler ve buradaki serbest hidroksil gruplarina polimer baglanabilir.
Kilin organik olarak modifiye edilmesi ile ortamda bulunan katyonlar yer degistirebilir

(Cankaya ve Sokmen, 2017).



Chitosan, deniz kabuklularinin kabuklarinda bol miktarda bulunan bir biyopolimerdir
ve dogada bol miktarda bulunmasi, ¢evre dostu olmasi ve diger biyopolimerlere kiyasla
iistiin ozelliklere sahip olmasi nedeniyle adsorban olarak tercih edilmektedir (Cankaya ve
Sokmen, 2016). Chitosan'in karboksil ve amino gruplarinin olmamasi, onu adsorpsiyon
kapasitesi nedeniyle boya giderimi i¢in uygun hale getirmektedir (Fan, vd., 2012).
Chitosan'in hidrofilikligi, biyouyumlulugu, biyobozunurlugu ve antibakteriyel 6zellikleri, bu
malzemeye olan arastirma ilgisini artirmistir (Bekei vd., 2008, Chen vd., 2007, Kittinaovarat
vd., 2010). Chitosan'in bol bulunabilirligi ve ¢evre dostu yapisi, biyobozunurlugu ve diger
biyopolimerlere kiyasla iistiin kimyasal-fiziksel 6zellikleri, onu endiistride tercih edilen bir

malzeme haline getirmektedir.

Biyopolimerler, canli organizmalar tarafindan olusturulan, sentetik olmayan organik
polimerlerdir ve yapistiricilar, emiciler, tekstil ve yapisal malzemeler gibi cesitli sektorlerde

kullanilmaktadir (Cankaya ve S6kmen, 2017).

Aktif karbon, adsorpsiyon 6zellikleri nedeniyle atik su aritiminda kullanilmaktadir,
ancak yiliksek maliyeti daha uygun maliyetli adsorbanlara olan tercihi artirmistir (Kyzas vd.,
2011). Chitosan ve montmorillonit, etkinlikleri ve erisilebilirlikleri nedeniyle uygun
alternatifler sunmaktadir (Ayalew ve Aragaw, 2020). Kille boya giderimi lizerine yapilan
cok sayida calisma bulunmasina ragmen (Ai vd., 2011, Baskaralingam vd., 2006, Khenifi
vd., 2007), kil-chitosan biyokompozitleri {izerine yapilan arastirmalar, bulunabilirlikleri,
diistik isletme maliyetleri ve yeniden kullanilabilme potansiyelleri nedeniyle son yillarda
artmistir (Chakraborty vd., 2022). Tablo 1’de malachite green (MY), montmorillonit (MMT)
ve chitosan (CT) hakkinda bilgiler verilmistir.



Tablo 1
MY, MMT ve kitosanin yapisal 6zellikleri
Ozellik MY MMT Kitosan

Kimyasal C23H25CIN2 2A1203.8S102.2H20.n H20  C56H103N9039
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Bu calisma, ¢evreye zarar vermeyen polimer maddesi olan kitosanin hem kendi
basina hem de farkli oranlarda montmorillonit kullanarak kitosan/montmorillonit
kompozitlerinin sucul ortamda bulunan malahit yesili boyar maddesinin uzaklagtirilmasini
amaclamigstir. Bu baglamda hem kitosanin tek basina, hem montmorillonitin tek bagina hem
de kitosan/montmorillonit kompozitlerinin adsorplama kapasiteleri arasindaki farklar
incelenmistir. Adsorpsiyon siirecinde pH, sicaklik, adsorpsiyon siiresi ve malahit yesili
derisiminin etkileri incelenmistir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesi belirlenmis olup
Langmuir ve Freundlich izoterm denklemleri kullanilarak karsilastirmalar yapilmistir. Boyar
maddenin kitosan ve modifiyesinde hangi baglara baglandigin1 belirlemek i¢in FTIR,
adsorpsiyon sonunda kitosan ve modifiyesinin ylizey degisikliklerini gézlemlemek i¢cin SEM

analizleri yapilmistir.

1.1. Cevre Kirliligi

Sanayilesme, kentlesme ve tarimsal faaliyetlerin artis1 ile birlikte ¢evre kirliligi,
giiniimiiziin en 6nemli sorunlarindan biri haline gelmistir. Endiistriyel atiklar, tarimsal
kimyasallar ve evsel atiklar dogrudan veya dolayli olarak su kaynaklarma karisarak

ekosistemleri olumsuz etkilemektedir (Sirajudheen vd., 2021). Su kirliligi, icme ve kullanma



su kaynaklarini tehdit etmenin yani sira, sucul organizmalar ve insan saglig1 iizerinde de

ciddi etkilere sahiptir.

Su kirliliginin baslica nedenleri arasinda sanayi atiklari, tarimsal giibreler ve
pestisitler, evsel atiklar, petrol dokiilmeleri ve plastik atiklar yer almaktadir. Bu kirleticiler,
suyun fiziksel, kimyasal ve biyolojik yapisin1 bozarak ekosistemin dengesini bozmaktadir
(Géniiler, 2012). Ozellikle, tekstil, kagit, deri ve boya endiistrileri tarafindan yayilan boyar
maddeler, su kaynaklarinda renklenmeye neden olarak hem estetik hem de ekotoksikolojik
problemler olusturmaktadir. Bununla birlikte kanserojen, mutajenik, inert 6zelliklerinden

dolay1 tehlikeli organik kirleticiler sinifinda yer almaktadir.

Boyar maddeler, genellikle kompleks kimyasal yapilara sahip oldugu i¢in dogada
kolayca bozunmaz ve uzun siire su ortaminda kalabilir. Bu nedenle, su kaynaklarina ulasan
boyar maddelerin etkin bir sekilde giderilmesi biiyiik 6nem tagimaktadir. Boyarmaddelerin
atik sulardan giderimi i¢in flokulasyon/koagiilasyon, iyon degisimi elektrokimyasal,
fotokimyasal bozundurma, ters ozmoz, ultrafiltrasyon adsorpsiyon ve kimyasal oksidasyon
gibi cesitli fiziksel/kimyasal metotlarla, biyolojik aritma yontemleri kullanilabilmektedir
(Gupta, 2008 ). Ancak tiim bu yontemler pahalidir, yiiksek enerji tiiketir ve sadece kiigiik
olcekli alanlar i¢in gecerlidir (Mani vd., 2019)

Adsorpsiyon, diisiik maliyeti, kullanim kolayligt ve miikkemmel performansi
nedeniyle arzu edilen bir yaklagim olarak kabul edilir. Adsorpsiyonda, ucuz adsorban atiklar,

boyalarin uzaklastirilmasinda etkili alternatif yontem olarak kullanilabilir.

1.1.1. Toprak Kirliligi

Toprak kirliligi, dogal toprak yapisin1 bozan ve ekosistem dengesini tehdit eden
zararli maddelerin topraga karismasi sonucu olusan bir ¢evre sorunudur. Endiistriyel
faaliyetler, tarimsal ilag ve giibre kullanimu, evsel atiklar ve madencilik faaliyetleri gibi insan
kaynakli etkenler toprak kirliliginin temel nedenlerindendir. Bu kirleticiler, topragin
kimyasal ve fiziksel yapisin1 bozarak tarimsal verimliligi diisiirmekte, yer alti sularim
kirletmekte ve biyogesitliligi olumsuz etkilemektedir. Ozellikle yirminci yiizy1lin ortalarina

dogru hizli niifus artis1 ile birlikte, tarim ve diger alanlardaki sanayi ve teknolojinin hizla



gelismesine paralel olarak, toprak kirliligi de artmaya baglamistir (Kiziloglu Algan ve Bilen,

2005).

Agir metaller, pestisitler ve petrol tlirevi atiklar, toprak kirliliginin en yaygin
unsurlar1 arasindadir. Ozellikle sanayi bolgelerinde ve yogun tarmmsal faaliyetlerin
gorildiigi alanlarda bu kirliligin etkileri daha belirgin hale gelmektedir. Toprak kirliliginin
giderilmesi i¢in fiziksel, kimyasal ve biyolojik aritma yontemleri uygulanmaktadir. Son
yillarda, adsorpsiyon temelli yontemler, kirleticilerin giderilmesinde etkili ve ¢evre dostu bir

alternatif olarak 6ne ¢cikmaktadir.

1.1.2. Hava Kirliligi

Hava, canlilar i¢in su ve besinler gibi hayati 6neme sahip bir gaz karisimidir. Temiz
hava, %78.09 azot, %20.95 oksijen, %0.093 argon ve %0.03 karbondioksit icerir. Duman,
toz ve kirletici gazlar ise normal havada bulunmaz ya da ¢ok azdir. Tiim insanlarin temiz
havaya erisimi, temel bir insanlik hakkidir. Kirlilik 6zellikle endiistriyel tesislerden,
konutlarda 1sinma amach yakit tiketiminden ve motorlu tasit egzozlarindan
kaynaklanmaktadir (Bayram vd., 2006). Hava kirliligi, etkilerinin en hizli goriildiigii kirlilik
tirtidiir. Dogal nedenlerle baslayan hava kirliligi, glinlimiizde insan faaliyetleriyle biiyiik bir
sorun haline gelmistir. Kentlesme, sanayilesme ve niifus yogunluguna bagli olarak, niifusun
fazla ve sanayilesmis bolgelerde kirlilik oran1 ytliksekken, niifusun az ve sanayi faaliyeti

olmayan bolgelerde kirlilik oran1 diigmektedir.

1.1.3. Su Kirliligi

Su kirliligi, glinlimiizde kiiresel bir sorun haline gelmistir ve bu sorunu ¢6zmek i¢in
su kaynaklar1 politikalarinin siirekli olarak gdzden gecirilmesi gerekmektedir. Su kirliligi
nedeniyle diinya ¢apinda 6liimler ve hastaliklar yaganmakta, her giin yaklasik 14.000 kisi su
kirliligi yliziinden hayatin1 kaybetmektedir. Hem gelismis hem de gelismekte olan iilkeler su
kirliligi sorunlariyla karst karsiyadir. Su kalitesi, yagis, iklim, toprak tipi, bitki Ortiisi,
jeoloji, akis kosullari, yer alti suyu ve insan faaliyetleri gibi bircok faktdérden

etkilenmektedir. Su kirliliginin baslica kaynaklari, sanayinin gelisimi, sehirlesme ve niifus



artisl, zirai ilaglar ile kimyasal giibreler, belediyelerin kanalizasyon ve kati atiklari,

endiistriyel ve ticari faaliyetlerle olusan siv1 veya kati atiklar ve toksik maddelerdir.

Bu toksik maddelerden birisi de boyalardir. Cisimlerin yiizeyinin dis tesirlerden
korunmasi ya da giizel bir goriiniim kazanmasi i¢in renkli hale getirilmesinde kullanilan
maddeye ‘boya’ denir (Gdze, 2013). Kagit, tekstil ve plastik gibi bir¢cok endiistride fazlaca
su kullanilmaktadir ve ayrica irilinleri renklendirmek icin kimyasal ve boyalar
kullanilmaktadir (Buminoglu, 2014). Bu boyalar ¢evreye karigsarak canli hayatin1 olumsuz
etkilemektedir. Atik sularda bulunan az miktarda boyalar bile sucul yasami olumsuz olarak
etkilemektedir. Su kaynaklarinin korunabilmesi i¢in boyar maddelerin aritilarak sudan
uzaklastirilmasi gerekmektedir. Boyalarin kimyasal yapilarindan dolay1 uzaklastiriimalari
zaman almaktadir (Goniiler, 2012). Atik sularin boyalardan arindirilmasinda flokiilasyon,
notralizasyon, iyon derisimi, kimyasal oksidasyon ve adsorpsiyon gibi yoOntemler
kullanilmaktadir. (Gupta ve Ali, 2008). Adsorpsiyon teknigi 1yi bilinen bir ayirma islemidir.
Diisiik maliyeti ve verimliligiyle son yillarda diger tekniklere gore daha cok tercih

edilmektedir.

Kitosan sulu ¢ozeltilerden boyalarin arindirilmasinda ¢aligmalarda kullanilan dogal
bir aminopolimerdir (Buminoglu, 2014). Baska adsorbanlara gore daha ucuz, kolay temin
edilmesinden dolay1 ve baglayici 6zelligi sayesinde biyoabsorban olarak kullanildig: pek ¢ok

caligma bulunmaktadir (Alint1g vd., 2022; El-Kousy vd., 2020; Kittinaovarat vd., 2010).

Su tutma ve 1iyon degistirme kapasitesi yiiksek oldugundan adsorpsiyon
yontemlerinde kullanilmasi en uygun maddelerden birisi de kildir. Literatiirde en ¢ok
kullanilan killerden bir tanesi montmorillonit (MMT) kilidir. Bunun sebebi, Montmorillonit
kilinin tabakalar1 arasinda su ve farkli iyonlarin bulunmasidir. (Utracki, L. A., 2004).
Katyonlarin olmasi nedeni ile katmanlar aras1 bosluk genisler ve buradaki serbest hidroksil
gruplarina polimer baglanabilir. Kilin organik olarak modifiye edilmesi ile ortamda bulunan

katyonlar yer degistirebilir (Cankaya ve Sokmen, 2017).



1.2. Adsorpsiyon

Genis uygulama alanina sahip bir yontem olan adsorpsiyon, iki faz arasindaki ara
yiizeylerde gerceklesen bir tutunma olayidir. Diger bir deyisle, atom, iyon ya da molekiillerin
sabit bir ylizeye tutunmasidir. Bu sabit ylizey, adsorplayici ya da adsorbent olarak
adlandirilirken, tutunan madde ise adsorplanan ya da adsorbat olarak bilinir. Adsorbent
secerken, cevre dostu olmali, geri kazanilabilir, toksik etkisi olmamali, kolayca temin
edilebilir, kararli bir yapiya sahip olmali, genis bir yiizey alanina sahip olmali ve diislik

maliyetli olmalidir (Balci, 2018).

Cozlinmiis pargaciklar ile adsorbent ylizeyi arasindaki etkilesim tiirline bagli olarak ii¢

farkl1 adsorpsiyon tipi tanimlanir:

1.2.1. Fiziksel Adsorpsiyon

Van der Waals kuvvetleriyle gergeklesir ve genellikle diisiik sicakliklarda meydana
gelir. Baglar zayif ve tersinirdir, yani adsorplanan bilesen ¢ozelti derisimi degistiginde
yilizeyden ayrilabilir. Adsorpsiyon, iyonik gii¢ ve molekiiler biiyiikliige bagl olarak se¢imli
gerceklesir. Ayni yiikteki kiigiik iyonlar daha kolay adsorbe edilir. Yiizeye baglanan iyonlar

baska iyonlarla degistirildiginde bu siire¢ iyon degisimi olarak adlandirilir.

1.2.2. Kimyasal Adsorpsiyon

Adsorplanan madde ile adsorbent yiizeyi arasinda kimyasal bir reaksiyon gerceklesir.
Genellikle yiiksek sicakliklarda meydana gelir ve tersinmez bir yapidadir. Adsorplanan

maddeler yiizeyde tek katman halinde baglanir ve serbest hareket edemez.
1.2.3. Iyonik Adsorpsiyon
Yiizeydeki yiiklii bolgeler ile ¢ozelti icerisindeki iyonlarin elektrostatik kuvvetlerle

cekilmesiyle olusur. Fiziksel, kimyasal ve iyonik adsorpsiyon ¢ogu zaman birbirinden tam

olarak ayrilmaz ve birlikte ya da ardisik olarak gergeklesebilir (Aras, 2007).



1.3. Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler

Adsorpsiyon siireci, adsorbentin yiizey alani, tanecik boyutu, nem orani, sicaklik
(kalsinasyon), pH, iyon etkisi, yiizey modifikasyonu, ¢alkalama hizi ve temas siiresi gibi

cesitli fizikokimyasal faktorlerden etkilenir.

Adsorbentin yiizey alani arttik¢a, adsorbat ile temas ylizeyi genisler ve adsorpsiyon
miktar1 dogru orantili olarak artar. Gozenekli yapi, adsorbat molekiillerinin tutunmasini
kolaylastirdigindan, gozeneklilik arttikga adsorpsiyon kapasitesi ylikselir. Adsorbentin
parcacik boyutuyla adsorplama kapasitesi ters orantilidir (Giirten, 2008).

Adsorbatin iyon yiikii ve c¢oziniirliigli, adsorpsiyon siirecini etkileyen Onemli
faktorlerdir. Anyonik ve katyonik yapidaki adsorbatlar elektriksel etkilesimlere bagli olarak
farkli adsorpsiyon davraniglar1 gosterirken, nétral bilesikler genellikle daha yiiksek
adsorpsiyon kapasitesine sahiptir. Coziiniirligli yiiksek adsorbatlar, ¢oziicii ile giiglii baglar
olusturdugundan, adsorpsiyon miktari azalir. Yani, polarite adsorpsiyon olayinda 6nemlidir,
polar bilesikler polar ortamlarda daha iyi adsorplanir. Bu nedenle, polar bir madde, polar bir

adsorbent tarafindan daha etkili bir sekilde tutulabilir (Y1ldiz, 2014).

Ortamin pH seviyesi de adsorpsiyonu etkiler; hidrojen ve hidroksit iyonlariin
fazlalig1 adsorpsiyonu olumsuz yonde etkileyebilir. Bu nedenle, genellikle notral ortamlarda

adsorpsiyon daha verimli gerceklesir.

Adsorbat ve adsorbent arasindaki yiizey geriliminin azalmasi, adsorpsiyon siirecini
olumlu yonde etkileyerek yayilim yiizeyini genisletir. Siirecin ekzotermik ya da endotermik
olmasi, sicaklik degisiminin adsorpsiyon iizerindeki etkisini belirler. Ekzotermik
adsorpsiyonda sicaklik artis1 adsorpsiyonu azaltirken, endotermik stireglerde sicaklik arttikga

adsorpsiyon miktar1 da artar. (Kogkaya, 2016).

Adsorpsiyon igleminde sicaklik, siirecin verimliligini etkileyen 6nemli bir faktordiir.
Adsorpsiyonun sicaklia bagli degisimi, taneciklerin hareketliligi ve adsorpsiyon
mekanizmasinin endotermik (1s1 alan) veya ekzotermik (1s1 veren) olmasina gore degisir. Eger

adsorpsiyon ekzotermik bir siire¢se, sicaklik ile ters orantilidir; yani sicaklik azaldik¢a



adsorpsiyon kapasitesi artar. Cogu uygulamada adsorpsiyon tepkimeleri ekzotermik

karakterde oldugundan, diisiik sicakliklarda adsorplama kapasitesi genellikle daha ytiksektir.

Fiziksel adsorpsiyon, entalpide meydana gelen degisimlerin yogunlagsma veya
kristalizasyon reaksiyonlariyla iliskilidir ve genellikle tersinir bir siirectir. Bu nedenle,
sicaklik arttikca adsorpsiyon kapasitesi azalir. Ancak, adsorbentin sicakligi arttikca yiizey
alan1 genisleyebilir. Bununla birlikte, 573 K’nin {izerinde adsorbentin yapisinda bozunmalar
meydana gelebileceginden, belirli bir sicaklik esiginin iizerinde adsorpsiyon kapasitesi

azalabilir. Daha ytiksek sicakliklarda 1sitma ise adsorbentin yiizeyini tahrip edebilir.

Kimyasal adsorpsiyon ise genellikle tersinmez bir siirectir ve daha yiiksek sicaklik
gerektirir. Adsorpsiyonun gergeklesmesi ve yiiksek verim elde edilebilmesi i¢in ortam

sicakliginin belirli bir seviyeye ¢ikarilmasi gerekebilir (Firat, 2007).

1.4. Adsorpsiyon Izotermi

1.4.1. Langmuir izotermi

Langmuir izoterm modeli kat1 madde yilizeyinin tamamini kapsayan adsorplanmis
gaz halindeki fazin monomolekiiler tabaka olusturmasina sebep olur (Sarikaya, 2003). Bu
durumun agiklanabilmesi i¢in Irving Langmuir, teorik diislinceleri kullanarak, Langmuir
izotermi denilen modeli bulmustur. ilk olarak 1916 yilinda, Langmuir gaz fazinda bulunan
maddelerin kat1 maddelerin yiizeyinde gergeklestirilen adsorpsiyonu agiklayan bir izoterm
gelistirmistir. Gelistirdigi bu model sayesinde de ilk kez tek tabakali adsorpsiyondan
bahsetmistir (Langmuir, 1916). Langmuir izoterm modeli, gecmisten giinlimiize kadar
arastirmacilar tarafindan yaygin bir sekilde kullanilan adsorpsiyon izoterm modeli olarak

karsimiza ¢ikmaktadir.

Langmuir izoterminin varsayimlar1 Sarikaya’ya (Sarikaya, 2003) gore su sekilde

siralanabilir:

* Adsorbent yiizeyinin elastiklik 6zelligi gdstermesi ylizeye ¢arpip adsorplanmadan

geri donmesini saglar.



= Aktif merkezlerin hepsinin birbirine esit enerjide olmasi adsorpsiyon yontemiyle

molekiilii alma egiliminin esit olmasini saglar.

* Yiizey homojendir.

= Biitiin aktif merkezler maksimum bir adet adsorplanacak molekiilii bulundurabilir.

» Adsorpsiyon dengesi dinamik dengedir, yani bir d; zamani i¢inde adsorplanan gaz

miktari, kat1 yilizeyden ayrilan gaz miktarina esittir.

» Adsorpsiyonunun gerg¢eklesme hizi, madde miktartyla ve katinin Ortiilmemis

ylizeyi ile orantilidir.

» Adsorplanmis molekiiller ¢oziinmiis halde degildir, ¢oziinme saglanirsa teori

genellestirilebilir ve gelistirilebilir.

Bu varsayimlara gore Langmuir izotermi Esitlik (1.1) ile gosterilir (Langmuir, 1916)

Ceo 1 4l (1.1)

de JdmaL dm

1.1 esitlikle gosterilen denklemdeki simgelerden q,., adsorblanan madde miktarini
(mg/g), C, dengedeki ¢ozeltide adsorplanmadan kalan madde derisimini (mg/L), qp,
maksimum adsorbsiyon kapasitesini ve a; de adsorpsiyon enerjisi ile 1lgili Langmuir sabitini

gostermektedir.

Langmuir izotermi nonlineer denklemi (1.2) ile gosterilir:

KLCe

Qe = (1+ap).Ce (1.2)
Langmuir izotermi lineer denklemi (1.3) ile gosterilir:

Ce 1 aj,

G Ly () ¢ 3
de Ky, Ky, € (13)
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Denklem 1.3° de gosterilen simgelere gore C./q, degerinin, C, degerine karsi
degisiminin grafiginin ¢izilmesiyle ortaya ¢ikan dogrunun egimini a; / K; sabitinin degerini
verirken, kesim noktast da 1 / K; sabitinin degerini verecektir. g, adsorbentin birim
kiitlesinde adsorplanan madde miktar1 (mg/g adsorbent), C, adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltide
kalan maddenin konsantrasyonu (mg/L), a; Langmuir sabiti (L/mg), K; adsorbatin
adsorptivitesine bagli olan sabit (L/g) dir. Q4 iS¢ Adsorbentin maksimum adsorplama

kapasitesi (mg/g) olarak gosterilir.

CJqe

Kesim al/KL

noktasi=1/Kr

A J

Sekil 1. Langmuir izotermi
1.4.2. Freundlich izotermi

Freundlich izoterm modeli, atik sularin aritma sirasinda ve adsorbent maddelerin
ozelliklerinin belirlenmesinde arastirmacilar tarafindan ¢ok fazla tercih edilen bir izoterm
modelidir. Adsorbent sayesinde adsorplanan madde miktarinin derisimle veya basingla artis
gostermez. 1906 yilinda c¢ok katli izoterm modelinden ilk defa Freundlich bahsetmistir.
Gelistirilen bu modele gore; heterojen yiizeylerde adsorpsiyon olayr ¢ok katli olarak
gerceklesmektedir. Bu sdylenenlere ek olarak Freundlich izoterm modeli logaritmik olarak

da hesaplanabilmektedir. (Freundlich, 1906).

Freundlich izoterm modelinin logaritmik denklemi (1.4) ile gosterilmistir:

qe = K,/ (1.4)
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Denklem 1.4°de verilenlere gore C, adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltide kalan boyar madde
konsantrasyonunu (mg/L), q, birim adsorbent {izerine adsorplanan madde miktarini (mg/g)
K; adsorpsiyonun kesin bir isaretidir. Adsorbat ile adsorbent arasindaki iligkinin giictinii
gosterir. n degeri ise adsorpsiyon yogunlugunun bir ifadesidir. Genellikle n degerlerinin 1-
10 arasinda olmasi iyi bir adsorpsiyon oldugunun bir gostergesidir. 1/n degeri, heterojenite
faktoridiir ve 0-1 araliginda degerler alir. Yiizey ne kadar heterojense, 1/n degeri o kadar
sifira yakin olur. Heterojen yiizeylerde gerceklestirilen adsorpsiyon olayinda Freunlich

izoterm modeli Langmuir izoterm modeline gore daha iyidir.

Freundlich izoterm denkleminde esitligin her iki yaninin da logaritmasini alarak

lineer hale getirilirse elde edilen denklem (1.5) ile gosterilir:
log g, =log Ky + nslog C, (1.5)
1.5 ile gosterilen esitlikteki, lineer regresyon analizine gore log q, degerlerine karsi

¢izilen log C, degerlerinin olusturdugu grafikteki dogrunun egimi 1/n; degerini ve dogrunun

y eksenini kestigi nokta da log K degerini vermektedir.

logge

F

Kesim /EEHTF I/n

noktasi=logK;

k J

logC.

Sekil 2. Freundlich izotermi

Kaynak: Chiou ve Li, 2002

Sekil 2°de gosterilen log C, ‘nin log q.’ye kars1 degisiminin grafi§inden Ky ve n
sabitleri bulunur. Grafikten elde edilen dogrunun y eksenini kesim noktasi log K¢ ‘yi, egimi
de 1/n’i vermektedir. Bulunan bu degerler Freundlich izoterm modelinin sabitleri olarak

adsorpsiyonun daha iyi anlasilabilmesini saglamaktadir.
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Her iki izoterm modellerine de bakildiginda, Freundlich izoterm modelinde derigim
ile adsorplanan madde miktar1 dogru orantilidir. Yani derisim arttikca, dengede adsorplanan
madde miktarlar1 artar. Ayn1 zamanda Freundlich izoterm modeli heterojen ytlizeylerdeki
adsorpsiyon olayini daha iyi ifade eden bir model olarak adlandirilabilir. Langmuir izoterm
modeli ise, adsorban olarak kullanilan materyalin yiizeyinde bulunan aktif merkezdeki tek
tabakal1 adsorpsiyonu kabul eden ve belirli kirletici derisiminin yiizey doygunluga ulastigini
teorik olarak kabul eden bir izoterm modelidir. Deneysel dengenin degerlendirilmesi i¢in

calisilan derisim aralig1 dikkat edilerek her iki model de kullanilabilir (Dogan, 1989).
1.5. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon olayindaki dengenin saglanmasi i¢in harcanmasi gereken zamani
belirleyen teorik temele adsorpsiyon kinetigi denir. Adsorpsiyon olayindaki kiitle aktarimi
ve hangi kimyasal tepkime mekanizmalarinin kullanilacaginin belirlenebilmesi i¢in bir¢ok
kinetik model gelistirilmistir. Lagergren’in yalanci birinci dereceden kinetik modeli;
adsorban olarak kullanilan materyal ylizeyinde bulunan bosluk sayisinin adsorpsiyonun

hiziyla dogru orantili oldugu sdylemektedir.

Adsorpsiyonun hiz potansiyelini ve mekanizmasini belirlemek i¢in bir¢ok farkli
kinetik modeli kullanilmaktadir. Yalanct birinci dereceden kinetik modeli Lagergren

tarafindan kesfedilmistir ve asagidaki esitlikle hesaplanmaktadir (Lagergren, 1898).

dge
—¢ = k1(qe — qr) (1.7)
t

Formiiliin integrali alindiginda;

In(qe — q¢) =Inq, — k4t (1.8)

1.7 ve 1.8’ de verilen denklemlerdeki simgelerden g, denge aninda adsorbentin birim
agirligr basina adsorblanan boyar madde miktarini (g/mg), g, herhangi bir t aninda
adsorbentin birim agirli§1 basina adsorplanan boyar madde miktarini (g/mg) ve k,=birinci

derece kinetik modelinin hiz sabitini (1/dakika) gostermektedir.
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Yukaridaki formiilden In(q, — q;) ’ye karsin t grafikleri c¢izilmektedir. Cizilen
grafikden y eksenini kestigi noktadan k; ve g, degerleri bulunmaktadir. Bu kinetik modeli
belirli siireler icin gecerli olmaktadir. Sonsuz zamanda adsorbentin denge aninda
adsorblanan boyar madde miktar1 bilinemeyeceginden hesaplama dogru yapilmamis

olacaktir (Lagergren, 1898).

log(ge- q)

F 3

" Fim= =k, /7
Kesim A ki/2,303

noktasi=logq.

v

Sekil 3. Yalanci birinci derece grafigi

Sorpsiyon hizi ikinci mertebe ise, yalanci ikinci mertebe kimyasal sorpsiyon kinetik

hiz denklemi su sekildedir:

d
—£=k(qe — q)° (1.9)

Denklem 1.9°da verilen g, t anindaki adsorpsiyon kapasitesini (mg/g), g, maksimum

adsorpsiyon kapasitesini (mg/g) ve k, yalanci ikinci mertebe hiz sabitini (g/mg.dk) gosterir.

/g

&

Kesim /E"m: 1/ge

noktasi=1/ksq.

”

Sekil 4. Yalanci ikinci derece grafigi
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IKiNCi BOLUM
KURAMSAL CERCEVE

Diinyamizin gelismesiyle hizla artan sanayilesme ve niifus yogunluguyla beraber, su
kaynaklarinin kirletilmesi biiyiik bir ¢cevre sorunu haline gelmistir. Ozellikle tekstil, gida,
kozmetik gibi sektorlerden olusan atik sular, su kirliligine yol agarak ekosistemlere ve canli
sagligina ciddi tehditler olugturmaktadir. Ciddi tehditlere yol acan su kirliligini azaltmak igin
egitsel programlar yapilmakta ve ¢esitli kampanyalar diizenlenmektedir. (Shiklomanov,
1991). Ozellikle tekstil endiistrisinden dogan toksit boyar maddelerin giderilmesi canlilar
icin hayatsal 6neme sahiptir ve bu toksit maddelerin sucul ortamlardan giderimi i¢in birgok

yontem kullanilmaktadir (Dogar vd., 2010).

Boyalar kagit, plastik ve kozmetik gibi {riinlerin renklendirilmesi i¢in gilinliik
yasamda sik sik kullanilmaktadir. Boyalar bir baglayici ile karismis fakat ¢oziinmemis
karisimlardir (Goze,2013). Boyalar ¢evreye karisip ¢evreyi ve insan hayatini olumsuz

etkilemektedir. Bundan dolay1, boyar maddelerin aritilmasi biiylik 6nem tagimaktadir.

Bu nedenle, boyar maddelerin sudan uzaklastirilmasi i¢in, koagiilasyon, oksidayon,
filtrasyon, mebran ayirma, kimyasal islem gibi pek ¢ok yontem denenmektedir. Bu
yontemlerden verimi yiiksek ve ucuz maliyetli yontem olan adsorpsiyon yontemi son

yillarda ¢ok fazla tercih edilmektedir (Kavci, 2021).

Adsorpsiyon teknigi iyi bilinen bir ayirma islemidir. Diislik maliyeti ve verimliligiyle
son yillarda diger tekniklere gére daha ¢ok tercih edilmektedir. Kitosan sulu ¢ozeltilerden
boyalarin arindirilmasinda ¢alismalarda kullanilan dogal bir aminopolimerdir (Buminoglu,
2014) Baska adsorbanlara gore daha ucuz, kolay temin edilmesinden dolay1 ve baglayici
0zelligi sayesinde biyoabsorban olarak kullanildigi pek ¢ok ¢alisma bulunmaktadir. (Alint1g
vd., 2022; El-Kousy vd., 2020; Kittinaovarat vd., 2010).

Bu boyar maddelerden birisi olan malahit yesili, su iirlinleri yetistiriciliginde, tekstil
ve kagit endiistrisinde, gida renklendirmede, pamuk, ahsap ve ipek boyamak i¢in kullanilan
sentetik katyonik bir boyadir (Ahmad ve Kumar, 2010). Insan ve hayvanlarin gdzlerinde

kalic1 yaralanmalara, (Rafatullah vd., 2010), solunum, bulanti, kusma ya da zihinsel
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karisikliklara neden olabilmektedir (Hameed vd., 2007). Bu olumsuz etkiyi ortadan
kaldirmak i¢in arastirmacilar yillardan beri boyar maddelerin sulu ortamlardan giderimi i¢in
bir¢ok yontem denemektedir (Dogar vd., 2010). Bu yontemlerin i¢inde adsorpsiyon yontemi
digerlerine gére hem daha iyi sonu¢ vermektedir hem de daha ekonomiktir (Ho ve McKay,

2003).

Atik sularin artilmasinda adsorpsiyon Ozelliklerinden dolayr aktif karbon
kullanilmaktadir fakat ekonomik olmamasi durumundan dolayr daha ucuz adsorbentler
tercih edilmeye baglanmistir (Kyzas vd., 2011). Kitosan ve montmorillonit bu agidan yeterli
uygunlugu saglamaktadir ve erisilebilirlikleri ¢ok kolaydir (Ayalew ve Aragaw, 2020).
Adsorpsiyon c¢aligmalarinda kil ile boyar madde giderimi i¢in yapilan pek ¢ok arastirma
olmasina ragmen (Ai vd., 2011; Baskaralingam, 2006; Khenifi vd., 2007) kil-kitosan
biyokompozitleri ile yapilan caligmalar, malzemelerin bulunabilirligi, diisiik isletme
maliyeti ve daha sonraki kullanim i¢in yeniden iiretilebilme yetenekleri nedeniyle son

yillarda artmaya baglamistir (Chakraborty vd., 2022).

Cesitli arastiricilar, sucul sistemden boyar madde giderimi i¢in farkli adsorbentler ile
adsorpsiyon denemeleri yapmislardir (Ozudogru, 2017; Ayalew ve Aragaw, 2020). Regine,
zeolit, aktif karbon, kitosan ve kil minerali gibi pek ¢ok adsorbentler suda bulunan kirliligin
giderimi i¢in kullanilmaktadir (Atinisik Taga¢ ve Yurdakog, 2018; Nitayaphat ve Jintakosol,
2015; Zhu vd., 2016, Yuan vd., 2010).

Hindistancevizi lifi aktif karbonu (CPAC), kitosan ve sodyum dodesil siilfat (SDS)
kullanilarak yeni bir kompozit adsorban sentezlenen bu calismada kompozit, cesitli
spektroskopik ve mikroskobik tekniklerle karakterize edilmistir. Adsorpsiyon g¢aligmalari,
toksik bir boyar madde olan malahit yesilinin (MY) atik sudan uzaklastirilmasina
amaclanmistir. Optimum adsorpsiyon kosullar1 belirlenmis ve adsorpsiyon siirecinin
Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri ile yalanci ikinci dereceden kinetik modele
uydugu bulunmustur. Sonuglar, CPAC bazli kompozitin malahit yesili giderimi i¢in etkili ve

ekonomik bir adsorban oldugunu gostermistir (Arumugam vd., 2019).
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Incelenen bu calismada, ucucu kiiliin sulu ¢ozeltideki reaktif Chemactive D Black N
boyar maddesini adsorplama etkinligi, adsorbent dozu ve baslangic boyar madde
konsantrasyonuna bagli olarak incelenmistir. Adsorpsiyon, Langmuir izotermine daha iyi
uyum gosterdigi goriilmiistiir. Dogal pH'da (pH = 5.40) adsorpsiyon kapasitesi 6.75 mg/g
olarak bulunmustur. Boyar madde giderim oranlari, baslangic boyar madde
konsantrasyonlarina gore sirastyla %100, %98, %98, %82.5 ve %66.31 bulunmustur (Eren
ve Acar, 2004).

Malahit Yesili boyar maddesi Agave Amerikana bitkisinden elde edilen liflerle sulu
cozeltisinden uzaklastirilan bu ¢alismada, pH, iyon, sicaklik ve adsorbent miktarinin
adsorpsiyon kapasitesine etkileri incelenmistir. Termodinamik parametreler, olayin
kendiliginden gerceklestigini belirlemistir. Adsorbent miktar1 arttikca adsorpsiyon
kapasitesinin de arttig1r goériilmiistiir. Boyanin katyonik 6zellik gostermesi nedeniyle, pH
arttikga daha fazla boya adsorplanmistir. Na+ derisiminin artmasiyla adsorpsiyon belli bir
seviyeye kadar artmis, ancak tuz derisimi ¢ok yiiksek oldugunda adsorpsiyon azalmistir

(Ertas, 2013).

Bir diger ¢aligmada, igde meyvesi ¢ekirdeginden elde edilen aktif karbon kullanilarak
metilen mavisi, rthodamine B ve malahit yesili boyar maddelerinin sulu ¢6zeltiden
adsorpsiyonu incelenmistir. Deneylerde sicaklik, pH ve baslangic boyar madde
konsantrasyonunun adsorpsiyon verimine etkileri gozlemlenmistir. Elde edilen verilerin
Langmuir ve Freundlich izoterm modellerine uygunlugu arastirilmis, ayrica adsorpsiyon

kinetigi ve termodinamigi de incelenmistir.

Misir kogani pargaciklari ile yapilan bir ¢calismada azo boyar madde Direct Yellow
27 (DY27) su aritma kapasitesi biyosorpsiyon yoluyla incelenmistir. Biyosorpsiyon,
cozeltinin pH"1 ve parcacik boyutuyla ters orantili olup, temas siiresi ve boyar madde
konsantrasyonu arttik¢a arttig1 gériilmiistiir. Yalanci ikinci dereceden kinetik model en 1yi
uyumu gostermis olup, Redlich-Peterson izotermi denge biyosorpsiyonunu agiklamistir.
Biyosorpsiyon siireci ekzotermik, kendiliginden gerceklesen ve fiziksel adsorpsiyon
ozellikleri gdstermistir. Misir kogani, DY27'nin biyosorpsiyonunda etkili bir adsorban olarak
kullanilacagi ve 0.1 M NaOH ile desorbe edilebilir oldugu kanisina varilmistir (Morales vd.,

2018).
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Neem talasinin kullanildigi bu ¢alismada talas (Azadirachta indica) malahit yesili
boyar maddesinin sulu ¢ozeltiden uzaklastirilmasi i¢in adsorban olarak kullanilmistir.
Deneyler, karistirma siiresi, boyar madde konsantrasyonu, adsorban dozu, pH ve sicaklik
gibi  farkli  kosullarda gerceklestirilmistir. Boyar madde giderimi, baslangic
konsantrasyonunun azalmasi ve adsorban miktarinin artmasi ile daha yiliksek oranda
gorilmistiir. Boyar madde adsorpsiyonunun kademeli bir siire¢ oldugu belirlenmistir.
Langmuir adsorpsiyon modeli ile denge izotermleri analiz edilmistir ve maksimum

monolayer adsorpsiyon kapasitesinin 4.354 mg/g oldugu bulunmustur (Khattri vd., 2009).

Yagdan arindirilmis kahve c¢ekirdekleri (DCB), malahit yesili (MY) boyar
maddesinin atik sudan giderimi i¢in adsorban olarak incelenen bu ¢aligmada ise degreasing
islemi, kahve c¢ekirdeklerinin ylizey alanim1i ve go6zenekliligini artirarak adsorpsiyon
kapasitesini yiikselttigi goriilmiistiir. Adsorpsiyon, yalanci ikinci dereceden kinetik modele
uyum gostermis ve Freundlich ile Langmuir izoterm modellerine uygun bulunmustur.
Termodinamik analizler, silirecin kendiliginden ve endotermik oldugunu gostermistir.

Sonuglar, DCB'nin MY giderimi i¢in etkili bir adsorban oldugunu kanitlamistir.

Alg {iiretim atiklarindan elde edilen Chlorella bazli biyokiitle, malahit yesili (MY)
giderimi i¢in diisilk maliyetli bir biyosorbent olarak kullanilan bu c¢alismada adsorpsiyon
siireci, c¢esitli parametreler agisindan incelenmis ve MY gideriminin baslangi¢
konsantrasyonu ile biyosorbent miktarina bagli oldugu belirlenmistir. Siirecin yalanci ikinci
dereceden kinetik modele uydugu ve elektrostatik etkilesimlerle gergeklestigi bulunmustur.
Sonuglar, Chlorella bazli biyokiitlenin, ticari aktif karbonla kiyaslandiginda MY giderimi

i¢in etkili ve ekonomik bir biyosorbent oldugunu gdstermistir (Tsai vd., 2010).

Su tutma ve iyon degistirme kapasiteleri yiiksek olan ve partikiilleri suda
kendiliginden dagilabilen hidratlasmis aliiminyum veya magnezyum silikatlara kil
mineralleri denir (Utracki, 2004). Literatlirde en ¢ok kullanilan diisiik maliyetli olan ve
yiiksek katyon degistirme kapasitesine sahip olan killerden bir tanesi de montmorillonit
(MMT) kilidir (Altintig vd., 2022). Bunun nedeni, MMT kilinin tabakalar1 arasinda su ve
farkli iyonlari bulunmasidir. Katyonlarin olmasi nedeni ile katmanlar aras1 bosluk genisler
ve buradaki serbest hidroksil gruplarina polimer baglanabilir. Kilin organik olarak modifiye

edilmesi ile ortamda bulunan katyonlar yer degistirebilir (Cankaya ve Sokmen, 2017).
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Kabuklu deniz hayvanlarinin kabuklarinda bol miktarda bulunan kitosan ise, dogada
bol bulunmasi ve ¢evreye zararsiz olmasindan dolay1 ve diger biyopolimerlere gore iistlin
ozellikler gostermesi nedeniyle tercih edilen bir adsorbenttir (Cankaya ve Sokmen, 2016).
Kitosanda karboksil ve amino gruplarinin olmamasindan dolayr kitosanin adsorpsiyon
giicliniin boyar madde giderimi i¢in uygun biyopolimer kanisina varilmistir. (Fan vd., 2012).
Kitosanin, hidrofiliklik, biyouyumluluk, biyobozunurluk ve antibakteriyel 6zellikler gibi
bir¢ok 6zelliginin bulunmasi, artan arastirmalara yol agmistir (Bekei vd., 2008; Chen vd.,
2007; Kittinaovarat vd., 2010). Dogada kaynaklar1 bol olan ve gevreye zararsiz olmasindan
dolay1 kitosan, biyolojik olarak ayristirilabilir olmasi ve kimyasal-fiziksel Ozellikleri
bakimindan diger biyopolimerlere gore iistiin 6zellikler gostermesi sebebiyle endiistride
tercih edilen bir maddedir. (Cankaya ve S6kmen, 2016). Biyopolimerler, herhangi bir sentez
sonucu olusmamis, tabiatta var olan organik polimerlerdir. Yapiskan, emici, tekstil, glicli
yapt materyalleri ve bilisim materyali gibi pek ¢ok sektdrde kullanilabilmektedir (Cankaya
ve S6kmen, 2017).

Cesitli arastirmalar, kitosan ve montmorillonit bazli kompozitlerin, sulu ¢ozeltilerden
cesitli kirletici maddeleri, 6zellikle renkli boyar maddeleri ve agir metalleri yiiksek verimle
uzaklastirabilecegini gostermektedir. Ornegin, kitosan-montmorillonit kompozitlerinin
malahit yesili (MY) boyasini uzaklastirma kapasitesinin, sicaklik ve pH gibi faktorlere bagl
olarak degistigi belirlenmistir. Bu kompozitlerin, Langmuir izoterm modeli ile uyumlu bir
adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu ve yiiksek iyonik giiciin bile adsorpsiyonu

etkilemedigi gozlemlenmistir (Kagar, 2014).

Bir diger ¢alismada, kitosan—montmorillonit (MMT) kompozitlerinin, As** iyonunun
diisiikk konsantrasyonlardan etkili bir sekilde uzaklastirilmasi arastirilmistir. Kompozitler,
0.006 pg/ml metal iyonu icin %42 verim gostermistir. En yliksek As3+ adsorpsiyon
kapasitesi, pH 8.0'da ve 298 K'de 48.7 mg/g olarak elde edilmistir. Adsorpsiyon verilerinin
Langmuir ve Freundlich modelleri ile uygunlugu test edilmis ve Freundlich modeli daha
uygun sonuglar vermistir. Adsorpsiyon kinetikleri, ilk 10 dakikada intra-parcacik
diflizyonunun, sonraki siirecte ise kimyasal adsorpsiyonun hiz sinirlayict adim oldugunu

gostermistir (Anjum vd., 2013).
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Incelenen bu c¢alismada ise Kitosan boncuklari, malahit yesili (MY) boyar
maddesinin sulu ¢ozeltiden uzaklastirilmasi i¢in sentezlenmistir. Sicaklik (303-323 K) ve
pH (2-11) gibi faktdrlerin etkisi incelenmis ve optimum pH degeri 8'de %99 MY giderimi
saglanmistir. Adsorpsiyon siireci yalanci ikinci dereceden kinetik modele uymakta olup,
Langmuir modeli daha iyi uyum gostermistir. Aktivasyon enerjisi 85.6 kJ/mol bulunmus,
adsorpsiyon siireci kimyasal bir siire¢ olarak degerlendirilmistir. FTIR analizi, MY ve

kitosan boncuklar1 arasindaki etkilesimleri incelemistir (Bekgi vd., 2008).

Yukaridaki g¢alismalar incelendiginde boyar madde giderimi ig¢in arastirmacilar
genellikle organik maddeleri tercih ettikleri gozlemlenmistir. Calismalarda olumsuz
sonuglara rastlanilmamis olup genellikle hep yiiksek veriler elde ettikleri goriilmistiir.
Arastirmacilar malahit yesilini genellikle atik maddeler ile uzaklastirmaya ¢alismis olup
basar1 saglamislardir. Adsopsiyon olayinda tek bir faktore bagli kalmayip adsorban dozu,

ph, sicaklik ve zaman gibi farkli kosullarda dl¢timledikleri goriilmiistiir.
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UCUNCU BOLUM
ARASTIRMA YONTEMI

3.1. Biyomas ve Modifikasyonu

3.1.1. Kitosan Boncuklarmin Hazirlanmasi

Kitosan, %2 (w/v) lik asetik asit ¢ozeltisinde ¢oziilerek 1 M NaOH kullanilarak
kitosan boncuklari elde edildi. Alkolle yikanarak etiivde 50°C de kurutuldu.

3.1.2. Kitosan/MMT Kompozitlerinin Hazirlanmasi

Kitosan-montmorillonit kompozit boncuklari, 50 mL %2 (v/v) asetik asit ¢ozeltisinde
1 g kitosana, kitosan ¢ozeltisinin farkli oranlarinda (kitosan / MMT olacak sekilde; % 1, %
5, %10, %15 ve %20) montmorillonit eklenerek hazirlandi. Elde edilen ¢bzelti 24 saat
karigtirildi.  Kitosan-montmorillonit ¢o6zeltisi, bir siringa araciligiyla derisik NaOH
cozeltisine damlatildi ve kompozit boncuklar elde edildi. Boncuklar, deiyonize su ile
yikanarak etiivde 500C de kurutuldu. Kitosan/MMT kompozitleri Altintig vd., 2022
metoduna gore modifiye edilerek yapilmistir. Biyokiitlelerde, kitosan yerine CT,
montmorillonit yerine de MMT kisaltmalari kullanilmistir. CT grubu K ile, % 1 lik CT/MMT
grubu L ile, %5 lik CT/MMT grubu M ile, %10 luk CT/MMT grubu N ile, % 15 lik CT/MMT
grubu O ile, %20 lik CT/MMT grubu P, MMT ise T ile gosterilmistir.

3.2. Kullanilan Kimyasallar ve Cihazlar

Kullanilan tim kimyasallar, analitik hassasiyette olup, malahit yesili (MY) Merck
firmasindan, kitosan, Sigma Aldrich firmasindan temin edilmistir. Tiim ¢ozeltiler distile su
ile hazirlanmistir. Adsorpsiyon deneyleri i¢in stok MY ¢ozeltisi (1000 ppm) hazirlanmais,
farkli konsantrasyonlardaki MY c¢ozeltileri de (5, 10, 20, 50, 100, 150 ve 200 mg/L) stok
cozeltiden seyreltilmistir. MY c¢ozeltilerinin pH degerleri, 0.1 M HC1 veya 0.1 M NaOH
kullanilarak ayarlanmistir. Adsorpsiyon denemeleri sonucunda, drneklerdeki boyar madde
konsantrasyonlari, Specord S 600, Analytik Jena marka spektrofotometre kullanilarak 615
nm’de Sl¢iilmiistiir. Adsorpsiyon denemeleri i¢in Mikrotest MSC 30 model sicaklik ayarlh

calkalamali1 su banyosu kullanilmistir.
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3.3. Biyomasin Karakterizasyonu

3.3.1. Fourier Transform Infrared Spektroskopi (FTIR)

FTIR analizi i¢in, her bir biyokiitle 60° C’de agirlig1 sabit kalincaya kadar etlivde
kurutulmus, 1 mg biyokiitle, 100 mg KBr ile pelet haline getirilmistir. Biyokiitlenin
karakterizasyonda aralik olarak 400-4000 cm™ kullanilmustir.

3.3.2. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Boyar maddelerin adsorpsiyonundan 6nce ve sonra CT, MMT ve CT/MMT
kompozitlerinin yiizeyinde meydana gelen degisiklikleri gézlemlemek i¢in 5-7 kV voltaj
araliginda taramali elektron mikroskobu (SEM, FEI, QUANTA FEG 250) kullanilarak

morfolojik karakterizasyon yapilmistir.
3.4. Adsorpsiyon Denemeleri

Adsorpsiyon yontemi olarak kesikli ekstraksiyon yontemi kullanilmistir. 50 mg CT,
MMT ve CT/MMT kompozitleri 50 mL’lik falkon tiiplerine konularak 10 mL’lik boyar
madde ¢ozeltisi (10 ppm) ilave edilerek, 250 rpm hizindaki c¢alkalamali su banyosunda 60

dakika siire ile calkalanmistir. Calkalanmis 6rnekler, spektrofotometrede 6lglilmiistiir.
3.5. pH Denemeleri

pH denemeleri icin, 50 mg CT, MMT ve CT/MMT kompozitleri, 10 ppm 10 ml MY
cozeltisi iceren falkon tiiplerine bes farkli pH degerinde (2, 3, 5, 7 ve 9) eklenmistir. Tiipler,
oda sicakliginda sicaklik ayarli ¢alkalamali su banyosunda 60 dakika siire ile 250 rpm

hizinda galkalanmis ve spektrofotometrede okunmustur.

% Tutunma kapasitesi Esitlik (1)’e gore hesaplanmustir.

C -C
%Tutunma = ———= * 100 (1)
C

o
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Denklemdeki C, degeri baslangic MY boyar madde ¢dzeltisinin derisimini (mg/L),

C. ise dengedeki MY boyar madde ¢ozeltisinin derisimini (mg/L) vermektedir.
3.6. Siire Denemeleri

Stire denemelerinde, 50 mg CT, MMT ve CT/MMT kompozitleri falkon tiiplerinde
bulunan 10 mL’lik 10 ppm MY boyar madde ¢ozeltilerine ilave edilerek calkalamali su
banyosunda 250 rpm hizinda farkli siirelerde (10-25-50-100-150-200 ve 300 dk)
calkalanmus, stireye bagh q; degerleri Esitlik (2)’ye gore hesaplanmustir.

_G-C),,

I (2)

q:

Denklemdeki g; degeri, adsorblanan MY boyar madde miktarin1 (mg/g), C, ve C.
sirastyla baslangi¢ ve dengedeki MY boyar madde derisimini (mg/L), V" ¢6zelti hacmini (L),
M ise biyokiitlenin kiitlesini (g) gostermektedir.

3.7. Adsorpsiyon izotermleri

Farkli derisimlerde (5-10-20-50-100-150-200 mg/L) bulunan 10 ml.lik MY boyar
madde c¢ozeltileri 50 mg CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerine ilave edilerek
adsorplamanin en yiiksek oldugu pH ve silirede 250 rpm de ¢alkalanmistir. Denemeler ii¢

farkli sicaklikta (25, 35 ve 45 °C) yapilmustir.

Adsorbent yiizeyinde olusan adsorpsiyon olayi, Langmuir ve Freundlich izoterm
modelleri ile agiklanmistir. Langmuir izoterm modeli Esitlik (3)’ de gosterilmistir:

(Langmuir, 1918):

€)
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Burada g., adsorplanan MY boyar madde miktarin1 (mg/g), C. dengedeki ¢ozeltide
adsorplanmadan kalan MY boyar madde derisimini (mg/L), g» maksimum adsorbsiyon
kapasitesini ve a; de adsorbsiyon enerjisi ile ilgili Langmuir sabitini gostermektedir. Lineer
regresyon analizine gore C,./ q. degerinin C, degerine karsi ¢izilen grafikteki dogrunun egimi

1/gm degerini, dogrunun kesim noktasi ise // gmar degerini vermektedir.

Cok tabakal1 adsorbsiyon modelinden iiretilerek heterojen ylizeyler i¢in uygulanan

Freundlich izoterm modeli Esitlik (4)’de gosterilmistir: (Freundlich, 1906).

ge = Ky Ce “4)

Burada, ge denge aninda biyokiitle tizerine adsorplanan MY boyar madde miktarini
(mg/g), Kradsorbsiyon kapasitesini (mg/g), nr Freundlich izoterm sabitini, C. denge halinde
cozeltide kalan MY boyar madde konsantrasyonunu (mg/L) ifade etmektedir.

Esitlik (4)’de her iki tarafin logaritmasinin alinmasi ile lineer hale gelen yeni denklem

Esitlik (5)’de gosterilmistir.

log ge=log Ky + 1/ nylog C. (5)

Bu esitlikte, log g. degerlerine karsi cizilen log C. degerlerinin olusturdugu grafikteki
dogrunun egimi //ns degerini ve dogrunun y eksenini kestigi nokta da log Ky degerini

vermektedir. //nrdegeri sifira ne kadar yakinsa yiizey o kadar heterojen demektir.

3.8. Adsorpsiyon Kinetigi

Sulu fazdaki boyar maddelerin adsorpsiyon siireci, kinetik modeller kullanilarak
aciklanabilir. Bu baglamda, boya maddelerin biyokiitle {izerindeki adsorpsiyon hizini analiz

etmek icin, deneysel veriler Lagergren yalanci birinci dereceden (Esitlik (6)) ve Ho yalanci

ikinci dereceden hiz (Esitlik (7)) denklemleri kullanilarak yorumlanmastir.
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Lagergren yalanci birinci dereceden dinamik model (Lagergren 1898):

In(ge-qt) = Inqe — k1t (6)

Ho yalanci ikinci dereceden kinetik model (McKay ve Ho 1999):

t 1 t
— )= +— 7
(qt) k.qé = qe @

Burada ki, yalanci birinci dereceden kinetik model sabiti (1/dk); k», yalanci ikinci
dereceden kinetik model sabiti (g/mg.dk); qt, t aninda adsorpsiyon kapasitesi (mg/g ) ve ge,

maksimum adsorpsiyon kapasitesini (mg/g) gostermektedir.
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DORDUNCU BOLUM
ARASTIRMA BULGULARI

4.1. Calisma Egrisi

Calisma egrisi i¢in, 1-10 ppm arasindaki MY boyar maddesinin ¢ozeltileri
hazirlanarak spektrofotometrede 615 nm’de OSlgiilmiistiir. Elde edilen ¢alisma egrisinin
Lambert-Beer yasasina uydugu bulunmustur (Sekil 1). Burada, x boyar MY boyar
maddesinin derisimini (ppm) ve y ise, adsorbans degerlerini gostermektedir. MY igin R?

degeri 0.9930 olarak bulunmustur.

Galisma Egrisi

1,2
~®
1 .
*
0,8 ’
o
0,6 -
0,4 o
y =0,1138x - 0,0083
e 2
02 R? = 0,993
0 o®
0 2 4 6 8 10 12

Sekil 5. MY boyar maddesinin ¢aligsma egrisi

4.2. pH Denemeleri

pH, adsorpsiyon siirecini etkileyen en 6nemli faktorlerden biridir. Ciinkii; ayn1 anda
hem adsorbanin yiizey ylikiinli, hem adsorbanin fonksiyonel gruplarinin iyonizasyon
derecesini, hem de adsorpsiyon mekanizmasini etkileyebilmektedir (Elmoubarki vd., 2015).
Calismada kullanmilan CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerinin pH’a baglh MY boyar
maddesini tutma kapasiteleri arastirilmistir. Adsorpsiyona bagli olarak hesaplanan %
Tutunma degerleri Sekil 2°de gosterilmistir. Buna gore, K ve P grubunun pH’1n artmasi ile
MY boyar maddesinin % tutunma degerinin de arttigin1 goriilmektedir. L grubunda ise,

pH’1n artmasi ile % tutunma degerinin azaldigi belirlenmistir. Diger gruplarda ise pH
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degisiminden ¢ok etkilenmedigi saptanmistir. Genel olarak bakildiginda, tiim gruplarda %

tutunmanin %80’in lizerinde oldugu goriilmektedir.

Genel olarak, diisiik pH degerlerinde (asidik kosullar) kitosanin pozitif yiikli
amonyum gruplari, boyar madde molekiillerinin negatif yiiklii kisimlarin1 ¢ekerek
adsorpsiyonu artirir. H' iyonlarmin varhiginda, kitosandaki amino gruplar (R-NHb>)
protonlanir. Ancak pH arttik¢a (bazik kosullar), kitosanin yiizey yiikiindeki azalma, boyar
madde molekiilleriyle etkilesimin azalmasina yol acabilir. Boyar madde molekiillerinin daha
az iyonize oldugu bazik ortamlarda, ara yiizey etkilesimleri zayiflayarak adsorpsiyon
kapasitesini azaltabilmektedir. Buna karsilik, MY gibi bazik boyalar daha az iyonize olma
egiliminde olmalar1 nedeni ile, bazik ortamlarda kitosanin yiizey yiikiindeki azalmaya
ragmen, bu boyalarin adsorpsiyon kapasitesinde onemli bir degisiklik olmamaktadir. Bu
nedenle, CT ve CT/MMT kompozitlerinin % tutunma degerlerinin pH degisiminden pek
etkilenmedigi goriilmektedir. MMT, bir tir kil minerali olup, tabakalar arasinda
degistirilebilir katyonlar icermektedir. Bu katyonlar, MMT nin sisme kabiliyetini ve yiizey
yiikiinii belirlemektedir. Bu nedenle MMT nin yiizey 6zellikleri, pH'a bagli olarak ¢ok fazla
degismemektedir (Biswas vd., 2021). Bu durum ayni zamanda da MMT tabanl
kompozitlerin pH'a kars1 daha stabil olmasini saglamaktadir. Bu nedenle de CT/MMT
kompozitlerinde ve MMT de pH’a bagh olarak ¢ok fazla degisim goriilmemektedir. Bu
sonuglarin Altintig vd., 2022, Altintig vd., 2021 ¢alismalarini1 desteklemektedir.

100 - — » _» el
| = >t
90 - M A 7 /Lk;:‘ - /////.
r 80- f. T
R /
70-
60 /"
.
50 T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
pH

Sekil 6. MY boyar maddesinin CT, CT/MMT kompozitleri ve MMT iizerinde pH’a bagl %

tutunma degerleri (%R)
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4.3. Siire Denemeleri

Stire denmelerinde, CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerinin % tutunmasinin en ytiksek
oldugu pH’larda farkl siirelerde (10-300 dakika) adsorpsiyon denemeleri yapilmistir. Elde
edilen verilerin sonuglar1 Sekil 7°te gosterilmistir. Tiim gruplarda, adsorplamanin ¢ok hizli
bir sekilde gerceklestigi goriilmektedir. K grubu i¢in qt degeri, 1,94 mg/g dan (ilk 10 dak.da)
1,97 mg/g’a, L ve M igin 1,96 mg/g dan 1,98 mg/g a, O i¢in 1,94 mg/g dan 1,97 mg/g a
yiikseldigi diger gruplarda ise, ilk 10 dakika sonra sistemin neredeyse dengeye geldigi
goriilmektedir. Benzer sonugclar, fakli ¢aligmalarda da goriilmektedir (El-Kousy vd., 2020,
Minisy vd., 2021)

1,99 o _p— —_— &
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% e —®
1,98 =7 —
ey . §F——n—= - —-
g 1974 m';{f"
& )
19%-4 % " =K
4 o L
s A M
/ ' v N
1054 |
’ / (0]
,‘),/ P
T
1,94 ‘

0 50 100 150 200 250 300
Time (min)
Sekil 7. MY boyar maddesinin CT, CT/MMT kompozitleri ve MMT iizerinde siireye bagl
qt degerleri

4.4. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon izotermi, adsorpsiyon ¢alismalarinin 6nemli bir yonii olup, analitlerin
adsorbana olan egilimlerini ve mekanizmasini1 gostermektedir (Aramesh et al., 2021). Bu
nedenle, ¢alismanin bu boliimiinde, % tutunmanin en iyi oldugu pH ve siirede CT, MMT ve
CT/MMT kompozitlerine farkli derisimlerdeki MY boyar maddelerin ¢ozeltileri eklenmis,
tic farkli sicaklikta derisim denemeleri yapilmistir. Sekil 8, her bir grup icin, MY boyar

maddesinin Langmuir adsorpsiyon izoterm egrisini (25°C), Sekil 9, her bir grup icin, MY
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boyar maddesinin Freundlich adsorpsiyon izoterm egrisini (25°C), Sekil 10, her bir grup i¢in,
MY boyar maddesinin Langmuir adsorpsiyon izoterm egrisini (35°C), Sekil 9, her bir grup
icin, MY boyar maddesinin Freundlich adsorpsiyon izoterm egrisini (35°C), Sekil 12, her bir
grup i¢in, MY boyar maddesinin Langmuir adsorpsiyon izoterm egrisini (45°C), Sekil 13
ise, her bir grup icin, MY boyar maddesinin Freundlich adsorpsiyon izoterm egrisini (45°C)
gostermektedir. Tablo 2 ise, CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerinin Langmuir ve
Freundlich izoterm sabitleri ile regresyon katsayilar1 gostermektedir. MY ig¢in tim
sicakliklarda korelasyon katsayist (R?) degerine dayali olarak Freundlich izoterminin
Langmuir modelinden daha iyi uyum sagladigi yani MY adsorpsiyonunun fiziksel oldugu
goriilmektedir. Bununla birlikte, adsorpsiyon yiizeyinin homojen olmadigini ve farkl
bolgelerde farkli adsorpsiyon enerjilerinin bulundugunu gdstermektedir. Yiizeyde birden
fazla tiirde adsorpsiyon alani olmasi nedeni ile de Freundlich izotermine daha ¢ok uydugu

belirlenmistir.

CT’ye MMT baglanmasi sonucu adsorplama kapasitesinin ilave edilen MMT yiizdesi
artik¢a arttig1 goriilmistiir. CT ve MMT nin birleserek kompozit olusturmasi yiizey alaninin
artmasina yol agabilmektedir. CT’nin dogal yapis1 ve MMT nin katmanli yapisi, birlikte
kullanildiginda daha biiyiik bir yiizey alani olusturabilmektedir. Bu genis yiizey alan1 da MY
boyar maddesinin daha fazla adsorplanabilmesi i¢in daha fazla yiizey alan1 saglamaktadir.
CT’nin pozitif yikleri ile MMT’nin negatif yiikleri etkileserek adsorpsiyon kapasitesini
arttirmigtir. Benzer sonuglar El-Kousy vd., 2020°de de saptanmistir. Tiim gruplarda,
sicakligin artmasi ile qmax degerinin azaldigi, yani MY boyar maddesinin adsorplanmasinin
egzotermik oldugu belirlenmistir. Buna gore en yiiksek adsorplama kapasiteleri, 25°C” de K
grubu i¢in; 120,48 mg/g, L grubu i¢in; 92,59 mg/g, M grubu i¢in; 181,818 mg/g, N grubu
icin; 200 mg/g, O grubu i¢in; 243,90 mg/g, P grubu icin; 400 mg/g, T grubu i¢in ise; 116,28
mg/g oldugu saptanmistir. Sonug olarak, CT’ye MMT baglanmas1 MY boyar maddesinin

adsorplama kapasitesini arttirdig1 saptanmustir.

Tablo 2°de ise, MY boyar maddesinin ¢esitli adsorbanlar {izerindeki adsorpsiyon
kapasiteleri karsilastirilmistir.  Ozellikle CT/MMT (%20) kompozitlerinin pek ¢ok
adsorbentten daha yiliksek MY boyar maddesini adsorplama kapasitesine sahip oldugu

gorilmiistiir.
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Sekil 8. MY boyar maddesi i¢in Langmuir adsorpsiyon izoterm egrisi (25°C)
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Sekil 10. MY boyar maddesi icin Langmuir adsorpsiyon izoterm egrisi (35°C)
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Sekil 13. MY boyar maddesi i¢in Freundlich adsorpsiyon izoterm egrisi (45°C)

Tablo 2

06 08

1,0 1,2
log C,(mgL™")

14 16 18

CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerinin Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri ve

regresyon katsayilari (R?)

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli
Biyokiitle | Sicaklik (°C) gm(mglg) ar Ri? ny Ky(mg/g) RF
K 25 120,48 4,98x1073 0.9265 0,922 1,586 0,998
35 111,11 0,0154 0,8329 0,901 1,660 0,9998
45 109,89 0,0102 0,9076 1,099 1,17 0,9998
L 25 92,59 0,0491 0,9063 0,9086 5,026 0,9983
35 68,27 0,093 0,944 0,881 7,633 0,9986
45 52,63 0,111 0,9261 0,853 7,342 0,998
M 25 181,818 | 5,77x1073 0,8826 0,957 1,037 0,9994
35 69,93 0,0529 0,939 1,205 3,364 0,9988
45 2331 0,0527 0,8391 0,739 1,170 0,9955
N 25 200 0,0278 0,8415 0,952 5,8966 0,9996
35 50,761 0,0597 0,8819 0,8477 3,398 0,9968
45 29,29 0,2336 0,9759 0,9167 8,151 0,9957
(¢} 25 243,90 0,0287 0,8449 0,949 7,340 0,9999
35 169,491 0,0523 0,9247 1,044 8,204 0,999
45 83,33 5,2x1073 0,7946 0,905 2,685 0,9976
P 25 400 0,0173 0,8747 0,9636 7,071 0,9998
35 263,158 0,0236 0,8864 0,966 6,515 0,9996
45 105,263 0,0534 0,8106 0,924 6,288 0,9971
T 25 116,28 9,2x1073 0,8879 0,966 12,109 0,9982
35 48,07 0,0976 0,8988 0,8605 5,789 0,9916
45 20,040 0,222 0,9195 0,713 7,057 0,9954
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Tablo 3

CT, CT/MMT ve MMT nin farkli adsorbentlerle MY boyar maddesini adsorpsiyon

kapasitelerinin karsilastirilmast

Adsorbent gmax (Mg/g)  Referans

Chitosan ionic liquid beads 8.07 Naseeruteen vd., (2018)
cross-linked chitosan—poly(acrylic acid) 45455 Yildirim vd., 2020
—bentonite

chitosan-coated

montmorillonite 400.00 Altintig vd., 2022
Montmorillonite 238,07 Altintig vd., 2022
Activated carbon 26,19 Arivoli vd., 2008
Metal oxide nanoparticles

(Z00) 310,50 Kumar vd., 2013
Cellulose modified with maleic anhydride o Vhou vd.,

(CMA)

rattan sawdust 62.7 Hameed ve El-Khaiary 2008
Bentonite 178.6 Bulut vd., 2008
Natural red clay 84,75 Sevim vd., 2019
CS/graphene oxide 1,6 mmol/g |Yan vd., 2016
chitosan—-montmorillonite/

polyaniline nanocomposite H Minisy vd., 2021

Safi raw clay 156,43 Elmoubarki vd., 2015
Safi decanted clay 176,37 Elmoubarki vd., 2015
Berrechid raw clay 86,55 Elmoubarki vd., 2015
Berrechid decanted clay 109,82 Elmoubarki vd., 2015
Kitosan (K) 120,48 Bu ¢alisma
CT/MMT (%]1) (L) 92,59 Bu ¢alisma
CT/MMT (%5) (M) 181,818 Bu ¢alisma

CT/MMT (%10) (N) 200 Bu calisma
CT/MMT (%]15) (0) 243,90 Bu calisma
CT/MMT (%20) (P) 400 Bu ¢alisma

MMT (T) 116,28 Bu calisma
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4.5. Adsorpsiyon Kinetigi

Kinetik, adsorbanlarin adsorpsiyon dinamiklerini karakterize etmede temel bir rol
oynamaktadir. Boya molekiillerinin ekstraksiyon kinetigini incelemek i¢in birinci dereceden
ve vyalanci ikinci dereceden kinetik gibi ¢esitli adsorpsiyon kinetik modelleri
incelenmektedir. Kinetik siirecin uygunlugu, kimyasal bir adsorpsiyon mekanizmasinin,
korelasyon katsayisi degerlerinin 1’e en yakin oldugu durumlarda gosterildigini belirtir

(Hien vd., 2020).

Sonuglara gore (Tablo 4), tiim gruplarda, adsorpsiyon siirecinin ikinci derece kinetik
modele daha iyi uydugu goriilmektedir. Bu da adsorpsiyon siirecinin daha ¢ok kimyasal
adsorpsiyon mekanizmasi ile kontrol edildigini gostermektedir. CT nin MMT ile kompozit
olusturmasi sonucunda, yiizey alani artmis ve bunun sonucunda da daha fazla adsorplama
kapasitesine sahip oldugu goriilmiistiir. P grubundaki k, degerinin (12,581 g/mgmin) en
yiiksek olmasi, MY boyar maddesinin en hizli bir sekilde adsorplandigin1 ve kimyasal
adsorpsiyon mekanizmasinin bu grupta daha baskin oldugunu gosterir ki, zaten zamana bagli
olarak cizilen q; degerlerinin grafigi (Sekil 3) bunu dogrulamaktadir. Ancak, P grubundaki
bu yiiksek ka degeri, bu kompozitin ¢ok hizli bir adsorpsiyon siireci gosterdigini ve belki de
bu hizin daha biiyilik bir kapasite saglamak yerine ylizeyde doygunluga hizla ulasmasina
neden olabilecegini ve bundan dolay1 da diisiik bir g2 degerine sahip oldugunu (1,241 mg/g)
gosterebilir. ki degerinin en diisiik oldugu grup ise, N grubudur (ki= 0,2667). Bu sonug,
birinci derece kinetik modelin en az etkili oldugu grubun N grubu oldugunu gdstermektedir.
CT/MMT kompozitlerinin ise, genel anlamda saf kitosan (CT) ve saf kilden (MMT) daha iy1
performans sergiledigi goriilmektedir. N grubunun en yiiksek, T grubunun ise en diisiik
adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu goriilmektedir. L, M ve N gruplarinda kendi i¢lerinde
adsorpsiyon kapasitesi artarken, O ve P gruplarinda azalma gozlenmistir. Kompozitler, saf
bilesenlere gore genel olarak daha iistiin performans gostermelerine ragmen, bu bilesenlerin
oranlarima dikkat edilmesi gerekmektedir. Langmuir izoterm modelinde en yiiksek
adsorplama kapasitesine sahip olan grup P grubu iken, Pseudo ikinci derece kinetik modeline
gore de N grubunun olmasi da, izoterm modellerindeki farkliliklardan kaynaklanmaktadir.
Langmuir izoterm modeli, adsorplanan molekiiller arasinda etkilesim olmadigini
varsaymaktadir. Bu nedenle, Langmuir izoterm modeline gore, P grubunda adsorplama

kapasitesi en yiiksek ¢ikmis olabilir. Ancak, CT/MMT kompozitlerinde, yiizeyde pek ¢ok
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etkilesim olmaktadir. Bu nedenle de, Pseudo ikinci derece kinetik modeline gére de en
yiksek adsorplama kapasitesine sahip olan grup N grubudur. Bununla birlikte, Langmuir
izoterm modeli, ylizeyin homojen oldugu varsayimina dayanirken, kinetik izotermler yiizey
heterojenligini daha iyi yansitabilmektedir. P ve N gruplariin farkli izoterm modellerinde
farkli sonuglar gostermesi, bu gruplarin yiizey 6zellikleri ile ilgili de olabilmektedir. P grubu,
daha homojen yiizey 6zelliklerine sahipken (Sekil 9) N grubu da daha hizli bir kinetik siirece
sahip olabilir.

R1%? ve R»? degerlerinin birbirine yakin olmasi (M ve N’de), adsorbanin hem fiziksel
hem de kimyasal baglanma mekanizmalarina katkida bulunabilecegini gostermektedir. Bu,
adsorpsiyon siirecinin baglangicta fiziksel adsorpsiyonu igerdigini ve sonrasinda kimyasal
adsorpsiyona gecis yapabilecegini veya her iki mekanizmanin da eszamanl olarak etkili

olabilecegini géstermektedir.
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Sekil 14. Pseudo birinci derece ve Pseudo ikinci derece kinetik modelleri
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Tablo 4

Pseudo birinci derece ve Pseudo ikinci derece kinetic sabitleri

Pseudo birinci derece kinetic model Pseudo ikinci derece kinetic model
Biyokiitle | ge(mg/g) ki(1/min) R,? q(mgg | ka(g/mgmin) R,?
x107°

K 0,0174 3,927 0,78526 | 1,977 2,536 :

L 0,0316 0,887 1
0,89851 | 1,983 1,939

M 0,0448 0,697 1
0,95907 | 1,986 1,502

N 0,0504 0,2667 1
0,88775 | 1,991 3,388

0O 0,0397 1,697 1
0,94956 | 1,975 1,081

P 0,0168 0,767 1
0,80168 | 1,241 12,581

T 0,014 o 0,9034 1,991 3,345 !

4.6. Geri Alim Denemeleri

Desorpsiyon ¢alismalari i¢in, 0,05 g CT, MMT ve CT/MMT kompozitleri 10 ppm'lik
10 mL MY boyar madde cozeltilerine ilave edilerek oda sicakliginda 30 dakika siire ile
calkalanmistir. Adsorbe olmus MY boyar maddeleri, 10 mL hacminde farkli ¢ozeltiler
kullanilarak (0,5 M HNOs, 0,5 M HCI, 0,5 M NaOH ve etanol) desorbe edilmistir.
Desorpsiyon iglemi farkli zaman araliklarinda (10, 20 ve 30 dakika) yapilmistir. Adsorpsiyon
sonrasi ve desorpsiyon sonrast boyar madde derisimleri bulunarak % geri alim degerleri
hesaplanmistir. Elde edilen bulgular Tablo 5'te gosterilmistir. Tablo 5'e gore, en yiiksek geri
alim, K grubunda 30 dakikada etanol ile (% 28,35), L grubunda 30 dakikada etanol ile (%
51,45), M grubunda 30 dakikada 0,5 M HCl ile (% 58,68), N grubunda 30 dakikada hem 0,5
M HCI (%99,64) hem de 0,5 M HNOs ile (% 99,12) gerceklesmistir. N grubunda, 0,5 M
HCl ve 0,5 M HNOgs ile ilk 10 dakikada bile %90°1n {izerinde geri alim gerceklesmistir. O
grubunda da ilk 10 dakikada hem 0,5 M HCI hem de 0,5 M HNOs ile %95’in ilizerinde geri
alim saptanmistir. Etanol ile ise 30 dakikada %99,89’a ulasmustir. P grubunda da, en iyi geri
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alimlar 0,5 M HCI ve 0,5 M HNOs ile gerceklesmistir (%99). T grubunda da 0,5 M HCl

disinda geri alim yiizdeleri %95’in tizerindedir. MMT (T grubu) nin pH degisiminden pek

etkilenmemesi nedeni ile hem asidik hem de bazik ¢ozeltiler ile geri alim yiizdesi fazladir.

Sonug olarak baktigimizda, K, L ve M gruplar1 disinda % 95 ‘in {lizerinde bir geri alim

saglanmustir.

Tablo 5

Farkli geri alim siirelerinde ve farkli eluent ¢ozeltileri ile elde edilen % geri alim oranlar

Biyokiitle | Eluent Geri alim % Geri alim | Biyokiitle | Eluent Geri alim % Geri
stiresi (dak.) stiresi (dak.) alim
K 05M 10 7,85 (0] 0.5M 10
HCl HCI 98,29
20 9,70 20 99,08
30 10,87 30 99,06
05M 10 8,23 0.5M 10
HNO3 HNO3 95,99
20 9,49 20 98,80
30 9,93 30 99,49
05M 10 0.5M 10
NaOH 9,02 NaOH 5,90
20 12,73 20 8,01
30 15,24 30 10,75
Ethanol 10 24,97 Ethanol 10 80,44
20 26,64 20 90,39
30 28,35 30 99,89
L 05M 10 P 0.5M 10
HCI 7,66 HCI 87,27
20 8,57 20 98,017
30 9,43 30 99,90
05M 10 0.5M 10
HNO; 7,28 HNO3 85,93
20 7,70 20 93,47
30 8,67 30 99,76
05M 10 05M 10
NaOH 11,12 NaOH 12,02
20 16,18 20 12,99
30 17,10 30 13,29
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Tablo 5’in devami

Ethanol 10 11,53 Ethanol 10 11,198
20 27,67 20 14,45
30 51,45 30 16,65
M 05M 10 0.5M 10
HCI 20,69 HCl 12,54
20 22,81 20 14,19
30 58,68 30 22,32
05M 10 0.5M 10
HNO; 29,99 HNO;3 97,73
20 30,60 20 98,014
30 47,16 30 98,58
05M 10 05M 10
NaOH 8,53 NaOH 93,51
20 9,12 20 95,12
30 9,48 30 98,47
Ethanol 10 8,47 Ethanol 10 84,73
20 9,25 20 95,56
30 9,55 30 98,23
N 0.5M 10
HCI 94,44
20 97,47
30 99,64
05M 10
HNO; 95,41
20 97,06
30 99,12
05M 10
NaOH 13,82
20 14,65
30 15,14
Ethanol 10 21,07
20 25,94
30 35,42
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4.7. Biyomasin Karakterizasyonu

4.7.1. FTIR Analizi

Biyomasin karakterizasyonunda en yaygin olarak kullanilan analiz FTIR analizidir.
Ciinkii bu yontemlerle adsorban ve adsorbe edilen malzeme arasindaki etkilesimi
anlasilmaktadir. Kitosanin boyar madde adsorpsiyonu oncesi spektrumunda (Sekil 8)
goriilen 3412 cm "daki pik, N-H ve O—H gerilme titresimlerini ve hidrojen baglarini, 3285
cm"'deki pik ise C-H gerilmesini gostermektedir. 1653 cm"'deki pik ise, amiderdeki C=O
gerilme titresimlerine isaret eder. 1538 cm"'deki pik C-N gerilme titresimine aittir (Ngah ve
Fatinathan, 2008). 1338 cm"'deki pik, HC—OH biikiilme titresimi ile ilgilidir (Kusmono vd.,
2019). 1019 cm"'deki giiclii bant ise C—O gerilme titresimlerine ait olmakla birlikte,
kitosanin polisakkarit yapisin1 gostermektedir (De Vasconcelos vd., 2006). 927 cm"'deki
pik, C-O-C baglarmin varhigini, 864 cm"deki pik ise kitosandaki H-C-H baglarin
gostermektedir. MMT’ nin boyar madde adsorpsiyonu 6ncesi spektrumda goriilen 3394
cm'deki pik, kil yiizeyindeki Si-O-Al ile sudaki zayif O-H titresimi ile ilgilidir. 1017
cm'deki pik Si-O titresimi ile ilgilidir. 796 cm 'deki pik ise, oktahedral (Si-O-Si)
baglanmasi ile ilgilidir (Altint1g vd., 2022). CT/MMT kompozitinde goriilen 3353 cm"'deki
pik, OH ve NH baglari ile ilgilidir (Bahrudin vd., 2020). 2917 cm "deki pik CH gerilmesine
aittir. 1654 cm "deki pik amide I ve amide II deki C=O ve 1057 cm"deki pik, C-N
titresimlerine aittir. Benzer pikler diger calismalarda da goriilmektedir (Ngah vd., 2008,
Altintig vd., 2022, Bahrudin vd., 2020). MY boyar maddesi adsorpsiyonu sonrasinda,
kitosanda goriilen 3352 cm "'deki pik, MY deki aromatik halkadan kaynaklanmaktadir. 2918
cm "deki pik ise, C-H gerilmesine, 1644 ve 1377 cm "deki pikler ise, MY ile kitosan
arasindaki etkilesimden kaynaklanmaktadir. MMT’ye MY boyar maddesi adsorpsiyonu
sonrasina gorillen 3625 cmdeki pik, O-H gerilmesinden kaynaklanmaktadir. 1631
cm "deki pik ise, MY’deki C=N gerilmesinden kaynaklanmaktadir. CT/MMT
kompozitlerine MY boyar maddesinin adsorpsiyonu sonrasinda goriilen 3376 cm ''deki
genis bant, hem kitosanin OH ve NH gruplar1 hem de MMT’nin OH gruplari ile MY ’nin
etkilesimlerinin bir kombinasyonunu gosterir. Genisleme veya kayma, bu {i¢ bilesigin
kompleks etkilesimlerini yansitmaktadir. 1634 cm 'deki Amide I bandi, kitosan ve
MMT’nin MY ile etkilesiminden dolay1 dnemli degisiklikler gosterebilir. Bu, C=O ve C-N
titresimlerinde yeni kimyasal baglarin olustugunu gdsterebilmektedir. 1001 cm"'deki ise,

MMT deki silikat gruplarmin titresimleri ile ilgilidir. Bu sonuglar, CT ile MMT nin
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etkilesmesinin, -NH, -OH, C=0 ve C-O baglarinda gergeklestigini gostermektedir.
CT/MMT kompozitlerine MY boyar maddesinin baglanmas1 ise, daha ¢cok OH bagindan

kaynaklanmaktadir.

CT ile MMT nin birbirleriyle etkilesime girerek yapisal modifikasyonlar olusturmus
ve MY boyar maddesinin bu yapilarin iizerine yiiklenerek yeni o6zellikler kazandigi
saptanmistir. CT- MY boyar maddesinin bu yapilarla etkilesimi hem kitosan hem de
MMT nin yiizey kimyasini1 degistirir, bu da spektrumda goriilen yer degistirmelere ve bant
genislemelerine yol agmaktadir. Sonug¢ olarak, FTIR spektrumlarinda farkli bilesenlerin
birlesimi ile ortaya ¢ikan etkilesimler ve bunlarin fonksiyonel gruplar lizerindeki etkileri
acikca gozlemlenebilir. Benzer sonuglar Bahrudin vd., (2020), Ngah vd., (2008), Kumirska
vd., (2010), Kurczewska vd., (2022) yaptiklari ¢alismalar ile ortiismektedir.

SN
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B - T — .'_-’\‘_\_-_ ol
’IN ‘\v \ - r"l
oy P Y i
J/ “__ Chitosan ~IN Y AN
- —— .
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Is .-':\\‘
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— N \ I:,nvf \ N
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‘ N
‘\
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o MMT+MG - J___,—/ T
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Sekil 15. CT, MMT ve CT/MMT kompozitlerinin boyar madde adsorpsiyonu &ncesi ve

sonras1 FTIR goriintiileri
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4.7.2. SEM Analizi

Kitosan kompozitinin boyar madde adsorpsiyon sonrasi yiizeylerinde meydana gelen
degisikliginin gozlenebilmesi icin Orneklere SEM analizi uygulanmis ve Sekil 16 da
gosterilmistir.  Saf  kitosanin  ylizeyi piiriizlii ve heterojen goriiniirken, boya
adsorpsiyonundan sonra yiizey daha homojen hale gelmistir. Kitosan yiizeyinin piiriizlii
olmasi1 yiiksek bir ylizey alan1 saglayarak daha fazla boyar maddenin adsorplanmasini
saglamaktadir (Sekil 9a). Boya adsorpsiyonundan sonra, kitosanin yiizeyine boya
molekiillerinin baglanmasi sonrasinda, yiizey daha homojen ve kompakt bir goriiniime sahip
olmustur. Yiizey diizensizlikleri azalirken, daha biiyiik ve belirgin yapilar olusmus ve bu da
boya parcaciklarinin kitosan matrisine entegre oldugunu gostermistir. Boya yiikli ylizeyin
kompakt yapisi, boya parcaciklarinin diizgiin bir sekilde dagildigini gostermektedir. Boyar
madde adsorpsiyonu sirasinda yiizeyin piiriizlii ve diizensiz bir yapidan daha homojen ve
kompakt bir yapiya donlismesi, boya molekiillerinin etkili bir sekilde baglandigini
belirlemistir (Sekil 9.b).

MMTin saf halinde yiizeyin oldukca piiriizlii ve parcaciklarin birbirinden daha
ayrik oldugu goriilmektedir. Yiizeydeki yapilarin, parca biiyiikliiklerinin farkli boyutlarda
oldugu saptanmistir (Sekil 9.c). MMT’ye MY yiiklemesi sonrast MMT yiizeyinin, daha
yogun ve homojen bir yapiya sahip oldugu goriilmektedir. Pargaciklar arasindaki bosluklar
azalmis ve yapilar daha ¢ok birbirine yaklasmisti. MY ytiklemesi, yiizeydeki yapilari bir
araya getirerek daha kompakt daha yogun bir yap1 olusturmustur. Bu da, MY 'nin MMT
ylizeyine etkili bir sekilde yiiklendigini ve yilizeyde fiziksel bir biitlinliik sagladigim
gostermektedir. MY 'nin yiliklenmesi, MMT'nin daha piiriizsiiz, birlesik ve siki bir yapiya

kavusmasina neden olmustur (Sekil 9.d).

Kitosana MMT ilavesi sonrasi ise, kitosanin ylizey morfolojisi onemli o6lgiide
degismistir. Yiizeydeki c¢atlaklar ve piiriizler daha az belirgin hale gelmis ve yiizey daha
homojen bir yapiya kavusmus. MMT, kitosan yiizeyinde bir dolgu maddesi gibi davranmis
ve yiizeydeki bosluklar1 doldurarak daha diizgiin bir yap1 olusturmustur. Bu durum, kitosan
ve MMT'nin basarili bir sekilde birlestirildigini ve MMT'nin kitosan ylizeyinde yapisal
biitiinliigii artirdigini gostermektedir (Sekil 9.e). Kitosan/ MMT kompozitesine MY boyar

maddesi baglandiginda ise, yiizeydeki piiriizlilik ve yogunluk, Onceki yapilarla
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karsilastirildiginda daha belirginlesmistir. Bu yapt hem polimer hem kil hem de boyar madde

iceriginin etkisiyle oldukca karmasik ve yogun bir yiizey olusturmustur (Sekil 9.1).

b. Chitosan + MY / h. Chitosan +

f. Chitosan + MMT + f. Chitosan + MMT +

Sekil 16. Kitosan, MMT ve kitosan + MMT kompozitlerinin boyar madde adsorpsiyonu

oncesi ve sonrast SEM goriintiileri
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BESINCI BOLUM
SONUC VE ONERILER

5.1. Sonug¢

Bu c¢alismada, kitosanin, = montmorillonitin ~ ve  farkli  oranlardaki
kitosan/montmorillonit kompozitlerinin sulu ¢6zeltide bulunan malahit yesili boyar
maddesinin giderimi iizerindeki verimlilikleri incelenmis ve maksimum adsorplama
kapasiteleri karsilagtirllmistir. Bununla birlikte pH, siire, boyar madde ¢6zeltisinin derigim
ozellikleri ve sicaklik gibi faktorlerin adsorpsiyon {iizerindeki etkileri incelenmis ve
maksimum adsorplama kapasiteleri belirlenmistir. Elde edilen veriler, FTIR ve SEM
analizleri ile desteklenmistir. Yapilan analizlerden pH degisiminin etkisi incelendiginde, her
bir grubun %80’in iizerinde adsorplama kapasitesine sahip oldugu goriilmekle birlikte,
kitosan/montmorillonit kompozitlerinin oldugu gruplarin % tutunmalarinin daha fazla
oldugu saptanmistir. Siire denemelerine bakildiginda ise, MY 'nin adsorplanmasinin her
grupta da ¢ok hizli gergeklestigi goriilmiistiir. Yapilan izoterm calismalarinda ise, sicakliin
artmasi ile adsorplama kapasitelerinin azaldigi, yani olaymn egzotermik olarak gerceklestigi
belirlenmistir. En yliksek adsorplama kapasiteleri (25 °C’de) K grubu i¢in 120 mg/g, L. grubu
icin 92 mg/g, M grubu i¢in 181 mg/g, N grubu i¢in 200 mg/g, O grubu i¢in 234 mg/g, P
grubu i¢in 400 mg/g, T grubu icin 116 mg/g oldugu bulunmustur. Kitosana montmorillonit
baglamas: sonrasinda olusturulan kitosan/montmorillonit kompozitlerinin adsorplama
kapasitelerinin kitosana ya da montmorillonitte gére daha fazla oldugu saptanmistir. Bu
kompozitlerde kitosan miktar1 arttikca adsorplama kapasitelerinin de arttig1 belirlenmistir.
Pseudo-ikinci derece modelinin, MY boyar maddesinin adsorpsiyon siireclerini daha iyi
acikladig1 saptanmistir. Bu durum, MY 'nin daha hizli ve etkili bir sekilde adsorbe oldugunu,
gostermektedir. Desorpsiyon ¢alismalarinda, K, L ve M grubu disinda, 6zellikle HCI ve
HNO3 ile %95’in lizerinde geri alim gerceklesmistir. Yapilan FTIR analizlerinde ise, kitosan
ile montmorillonitin etkilesmesinin, -NH, -OH, C=0O ve C-O baglarinda gerceklestigi,
kitosan/montmorillonit kompozitlerine MY boyar maddesinin baglanmasinin ise, daha ¢ok
OH bagindan kaynaklandig1 goriilmiistiir. SEM analizlerinde ise, kitosana montmorillonitin
baglanmas1 sonucunda, yiizeydeki catlaklar ve piiriizler azalmis, yapt daha homojen bir
goriiniime ulagmig, boyar madde baglanmasi sonrasinda ise yilizeyde daha ¢ok piiriizlii

bolgelerin goriildigii saptanmustir.
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Sonug olarak, kitosana montmorillonit baglanarak kompozit olusturulmasi, malahit
yesili boyar maddesinin adsorplanma miktarini arttirmis ve sucul ortamda bulunan malahit
yesili boyar maddesinin etkin bir sekilde giderilmesi konusunda potansiyel bir adsorban

olarak kullanilabilecegini gostermektedir.

5.2. Oneriler

Bu c¢alisma sonucunda elde edilen bulgular, kitosan/montmorillonit kompozitlerinin
malahit yesili boyar maddesinin gideriminde etkili bir adsorban olarak kullanilabilecegini
gostermistir. Ancak bu ¢alismanin daha da gelistirilmesine yonelik olarak asagidaki 6neriler

sunulmaktadir:;

Farkli boyar maddelerle karsilastirmali ¢alismalar yapilabilir. Ozellikle katyonik,
anyonik ve notr karakterli farkli boyar maddeler kullanilarak kompozitlerin secici

adsorpsiyon kapasiteleri belirlenebilir.
Adsorbanin yeniden kullanilabilirligi iizerine dongiisel caligmalar yapilabilir.
Boylece kompozit malzemenin siirdiiriilebilirlii  ve uzun vadeli verimliligi

degerlendirilebilir.

Kompozitlerin yapisal kararliligina iliskin caligmalar genisletilebilir. Farkli pH,

sicaklik ve iyonik ortamlar altinda malzemenin stabilitesi test edilebilir.

Gergek atiksu Orneklerinde uygulama yapilabilir. Tekstil veya boya sanayisine ait

gercek atiksular kullanilarak, gelistirilen kompozitin pratikteki etkinligi degerlendirilebilir.

BET analizleri ile ylizey alan1 ve gdzenek yapisi belirlenebilir. Boylece adsorpsiyon

kapasitesine dogrudan etki eden fiziksel parametreler ortaya konabilir.

Hazirlama siirecinde yesil kimya yaklasimi benimsenebilir. Kompozit iiretiminde

cevreye duyarli ve siirdiiriilebilir yontemler tercih edilerek ¢evresel etki azaltilabilir.
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Farkli kil tiirleri ile kiyaslamali ¢aligmalar yapilabilir. Montmorillonit disinda
bentonit veya kaolinit gibi kil mineralleri ile hazirlanan kompozitlerin adsorpsiyon

performanslari karsilastirilabilir.

Matematiksel modelleme ve simiilasyon ¢alismalar1 yapilabilir. Elde edilen deneysel

veriler kullanilarak adsorpsiyon siireci yazilimlar araciligiyla modellenebilir.

Kompozitlerin mikrobiyal etkileri arastirilabilir. Ozellikle antibakteriyel 6zellik
gosterip gostermedikleri test edilerek su arittiminda ¢ok yonlii kullanim potansiyeli

degerlendirilebilir.

Calismanin bulgulari, kitosan/montmorillonit kompozitlerinin ¢evre dostu ve etkili
bir adsorban malzeme olarak kullanilabilecegine isaret etmektedir. Gelecek ¢aligmalarda
yukarida belirtilen 6nerilerin dikkate alinmasi, hem akademik hem de uygulamali bilimsel

katkinin artirilmasina olanak saglayacaktir.
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