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OZET

Bu calismada atik yumurta kabuklarindan hidroksiapatit (YKHAp) partikiilleri adsorbent olarak sentezlenmis ve
Malahit Yesili (MY) iizerine etkileri arastirilmisgtir. Adsorpsiyon deneyleri Tepki Yiizey Yontemi (TYY)
kullanilarak tasarlanmis ve pH, YKHAp dozu, MY derisimi, temas siiresi i¢in optimum sartlar belirlenmistir.
YKHAp partikiillerinin karakterizasyonu i¢in SEM-EDX ve FTIR analizleri yapilmigtir. Adsorpsiyonun hangi
mekanizmaya uyumlu oldugunu belirlemek igin izoterm ve kinetik hesaplamalar1 yapilmis ve elde edilen
sonuglarda YKHAp’m MY adsorpsiyonunun Freundlich, Tempkin ve Scatchard izotermine ve adsorpsiyon
kinetiginin partikiil i¢i diftizyon Kinetik modeline uydugu tespit edilmistir. YKHAp ile MY gideriminde renk
Olgtimleri Pt-Co ve Renklilik Sayisi (RES) degerlerine gore yapilmis ve degerlendirilmistir Optimum kosullar
altinda (pH;6,0, YKHAp dozu; 15 g/L, 50 ppm MY derisimi) % 93 oraninda MY giderim verimi elde edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, Hidroksiapatit, Malahit Yesili, Renk, Yumurta Kabugu
ABSTRACT

In this study, hydroxyapatite (YKHAp) particles from the waste egg shells were synthesized as adsorbent materials,
and their potentials on the removal of Malachite Green (MG) were investigated. Adsorption experiments were
designed using Response Surface Method (RSM) and optimum conditions were determined for MG removal. SEM-
EDX and FTIR analyses were performed for the characterization of YKHAp particles. The isotherms and kinetics
were calculated to determine the mechanism of adsorption, and the results showed that MG adsorption of YKHAp
particles were more suitable for Freundlich, Tempkin and Scatchard isotherms and intraparticle diffusion model.
Color measurements were made and evaluated according to Pt-Co and DFZ (European norm for colour-
Durchsichts Farb Zahl) values. The maximum adsorption efficiency of MG in 50 ppm (93 %) was obtained at pH
6.0 and adsorbent dosage of 15 g/L and DFZ and Pt-Co results appropriate to the standards.
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GIRIS
Diinya genelinde gida atiklari, toplam belediye kati1 atiklarmin %30-75’ini olusturdugu bildirilmektedir. Aym
zamanda yillik yaklasik olarak %4,4’liik bir artig egilim gostermekte ve 2025 yilina kadar 2,2 milyar tona ulasacagi

tahmin edilmektedir (Luo, Wu, Zhang, Fang, Xue, ve Cao, 2018; Mehariye, Patel, Obulisamy, Punniyakotti ve
Wong, 2018; Luo, Feng, Zhang, Li, Chen, Whang ve Chang, 2014). Yumurta kabugu (YK), siirekli olarak evlerde,
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restoranlarda ve endiistrilerde iiretilen popiiler biyo-atiklardan biridir (Sanosh, Abukhadra, Rabia, Elkader ve EI-
Halim, 2009) ve fazla miktarda olusmaktadir. Ozellikle atik tavuk yumurta kabuklariin bilimsel arastirmalar igin
hammadde olarak segilmesi; yenilenebilir, ucuz ve bol miktarda bulunmasi gibi birgok Onemli avantajlari
bulunmaktadir (Yang, Zhang, Sun, Cheng, Li ve Tsang, 2019; Gardezi ve Joseph, 2015; Geng, Wu, Al-Enizi,
Elzatahry ve Zheng, 2015). Yumurta kabuklarinin gézenekli yapisi, organik-inorganik bilesimi ve yiizey geometrisi
gibi essiz 6zellikleri nedeniyle boyalarin ve inorganik iyonlarin adsorpsiyonu, biyodizel {iretimi, enerji depolama
gibi bircok uygulamalarda kullanilmaktadir (Waheed, Butt, Shehzad, Adzahan, Shabbir, Suleria ve Aadil, 2019;
Yang vd., 2019).

Boyalar, insan saglig1 iizerinde mutajenik ve kanserojen etkilerinden dolay1 tehlikeli organik kirleticiler arasinda
yer almaktadir (Sallam, El-Subruiti ve Eltaweil, 2018; El-Subruiti, Eltaweil ve Sallam, 2019). Boya endiistrilerinde
yilda 10,000 tondan fazla boya kullanilmasi ve bu boyalarin da yaklasik olarak % 10-15’inin su ortamina desarj
edilmesi ciddi kiiresel sorun olusturmaktadir (Dawood ve Sen, 2014). Katyonik boya grubunda bulunan ve suda
cok iyi ¢oziinen Malahit Yesili (MY), tekstil endiistrisinde renklendirmede, gida ve kagit endiistrisinde yaygin
olarak kullanilmaktadir (Rao, 1995). MY ’ler, sularda mikroorganizmalar tarafindan pargalanmasi zor ve toksik
ozellik gostermektedir (Srivastava, Sinha ve Roy, 2004). Birgok arastirmaci tarafindan dogal ve sentetik
adsorbentler kullanarak boya ve agir metal giderimi igin etkili ve diisik maliyetli adsorpsiyon yontemi
onerilmektedir (Abukhadra, Dardir, Shaban, Ahmed ve Soliman, 2018; Shaban, Abukhadra, Rabia, Elkader ve EI-
Halim, 2018). Ozellikle, kat1 ve biyolojik adsorbentlerin kullanimii igeren adsorpsiyon teknikleri, geleneksel
biyolojik aritma islemlerine direngli kimyasal kirleticilerin bertarafi i¢in uzun zamandir uygulanmaktadir (Crini,
Peindy, Gimbert ve Robert, 2007).

Kalsiyum fosfatlar, biyouyumluluklari, biyobozunurluklar1 ve biyoaktiviteleri nedeniyle ayricalikli biyomalzemeler
siifinda yer almaktadir (Ibrahim, Labaki, Giraudon ve Lamonier, 2020). Hidroksiapatitler (HAp) kalsiyum fosfat
grubunda bulunan ve morfolojik-kompozisyon bakimindan insan kemiginin ve dokularinin inorganik kismina
benzemektedir (Fihri, Len, Varna ve Solhy, 2017). HAp’lar birgok yontemlerle sentezlenebilir bu yontemlerden
biri de balik kemikleri, yumurta kabuklari, sigir kemikleri, biyomolekiiller veya biyomembranlar varliginda
biyojenik kaynaklara dayali sentezdir (Gomes, Santos, Neves ve Menezes, 2019; Erdem, Dogan, Metin, Baglar,
Turkoz, Turk ve Nezir, 2020). Su arittim uygulamalarinda HAp, kirleticiler igin yiiksek adsorpsiyon kapasitesi,
yiiksek etkinlik, diisiik fiyat ve redoks kosullar altinda yiiksek stabilitesi gibi 6zellikleri nedeniyle miikemmel
malzemedir (Pandi ve Viswanathan, 2014; Pandi ve Viswanathan, 2015).

Bu c¢alismada, sulardan Malahit Yesili’nin gideriminde atik yumurta kabuklarindan sentezlenen hidroksiapatit
partikiillerinin  (YKHAp) adsorbent materyali kullanilarak giderimi amaglanmistir. HAp partikiillerinin
karakterizasyonu tespit etmek i¢cin SEM-EDX ve FTIR analizleri yapilmistir. Adsorpsiyon deneyleri, optimum
kosullar1 belirlemek igin Tepki Yiizey Yontemi (TYY) metodu kullanilarak tasarlanmis, degisken parametreler
olarak pH, adsorbent dozu, MY derisimi ve temas siiresi se¢ilmis ve ANOVA istatistiksel analizi ile deneysel
degiskenler degerlendirilmistir. Adsorpsiyon mekanizmasinin hangi izoterm tipine uygun oldugunu belirlemek i¢in
elde edilen deneysel veriler Langmuir, Freundlich, Tempkin, Scarhard, Harkins-Jura ve D-R izotermleri agisindan
incelenmistir. Adsorpsiyon hizini belirlemek i¢in {i¢ farkli (yalanci birinci derece, yalanci ikinci derece ve partikiil
i¢i difiizyon) kinetik model kullanilmis ve katsay1 hesaplamalar1 yapilmugtir.

MATERYAL METOT

YKHAp sentezi Wang vd. (2018) ve Apalangya vd. (2018) calismalarindan modifiye edilerek sentezlenmistir.
Mersin Universitesi Ciftlikkéy Kampiisiiniin biinyesinde bulunan yemekhaneden temin edilen yumurta kabuklari,
hekzan ve saf su ile ytkanmis ve gece boyunca 80 °C’de etiivde kurutulmustur. Kurutulan yumurta kabuklar toz
haline getirilmistir. Toz haline gelen yumurta kabugu partikiillerinin {izerine damla damla 0,05 M HNOs ilave
edilmis ve 15 dk boyunca manyetik karistiricida karistirilmigtir. Daha sonra manyetik karistirict kullanilarak 0,16
M’lik Di Amonyum Fosfat ¢ozeltisi 60 °C’ye ulasana kadar karistirilmis, yumurta kabuklarindan elde edilen
Kalsiyum Nitrat ¢ozeltisine damla damla Amonyum Fosfat ¢ozeltisi ilave edilmistir. Karigimin pH’1 10,0 olana
kadar 5 M’lik Amonyum Hidroksit (NH,OH) ilavesi yapilmis ve 24 saat siireyle oda sicakliginda bekletilmistir.
Olusan beyaz ¢okelti ultra saf su ile nétr pH’a ulagana kadar yikanmis ve santrifiij yardimiyla sivi fazdan
ayrilmistir. Ardindan etiivde 80°C’de kurutularak muhafaza edilmistir (Wang, Liu, Lu, Yang ve Yang, 2018;
Apalanga, Rangari, Jeelani, Dankyi, Yaya ve Darko, 2018). Olusan hidroksiapatit sentez denklemi asagida
verilmistir.



KSU Miihendislik Bilimleri Dergisi, 23(3), 2020 143 KSU J Eng Sci, 23(3), 2020
Arastirma Makalesi Research Article
P. Belibagh, Y. Uysal

CaCO3+2HNO;—» Ca(NO3)2 + CO, + H,0
5Ca(NOs); + (NH,)2.HPO, —»Cayo(PO4)6(OH),

Kesikli Adsorpsiyon Deneyleri

Deneylerde kullanilan tiim kimyasallar analitik saflikta olup, deneyler orbital karistiricida 250 rpm hizinda ve oda
sicakliginda (25+1°C) yiiritiilmiistiir. Hazirlanan ¢ozeltilerin pH’1 0,1M NaOH ve 0,1M HCI ile ayarlanmustir.
Deneyler i¢in 1000 ppm’lik MY standart c¢ozeltisi kullanilmistir. Deneyler 100 mL’lik erlenlerde
gerceklestirilmistir.

TYY, bagimh degiskenleri farkli bagimsiz degiskenlerle optimize ederek teorik ve deneysel verileri karsilastirmak
icin istatistiksel ve matematiksel tekniklerin kullanildig1 bir yontemdir (Ecer ve Sahan, 2018; Taheri, Moghaddam
ve Arami 2012). Bu yontem ile daha az deneyler yapilarak daha ayrintili bilgiler elde edilebilir. TYY metodunda
Tablo 1°de belirtilen araliklar girilerek deney setleri olusturulmus ve optimum degerler belirlenmistir.

Tablo 1. TYY Modelinin Tiim Degiskenleri ve Degerleri

Degiskenler Grafikte Degiskenlerin Diisiik Yiiksek
Karsihg o Arahk Arahk
Birimi Degeri Degeri
pH A - 6,00 8,00
YKHAp dozu B g/L 0,25 1,25
MY Derisimi C mg/L 25,00 75,00
Temas Siiresi D Saat 2 4

Biitiin deney setleri sonunda numuneler 4000 rpm hizinda 5 dakika boyunca santrifiij islemine tabii tutulup daha
sonra spektrofotometrede (Hach-Lange DR 3900) Renklilik Sayis1 (RES) ve Platin-kobalt (Pt-Co) renk birimleri
baz alinaeak gerceklestirilmistir.

Dengedeki adsorpsiyon kapasitesi (ge) ve MY giderim verimi (%), V; ¢ozelti hacmi (L), M; YKHAp adsorbent
dozu (g) C, ve C, sirastyla MY baslangi¢ derisimi ve son derisim (mg/L) olmak tizere Pt-Co ve RES % giderim
verim degerleri verilen denklemlere gore hesaplanmigtir (Denk 1 ve 2);

% = £ 4 100 (1)

e

Deney sonuglarinda 6lgiilen absorbans degerleri asagidaki denklemde yerine yazilarak RES-436, RES-525 ve RES-
620 degerleri hesaplanmustir;

RES (\) = g* f )

A: A dalga boyunda numunenin absorbans degeri (okunan absorbans), d: Kiivet kalinligt (mm), f: Spektral
absorbans degerini m™ biriminde elde etmek i¢in faktor (£=1000), RES (L): A dalga boyundaki RES degeri (m™)

BULGULAR ve TARTISMA

YKHAp Partikiillerinin Karakterizasyonu

SEM fotograflari, yiizeyin fiziksel morfolojisi hakkinda 6nemli bilgiler vermektedir. Sekil 1 (a-c)’de YKHAp’in
20,000 ve 10,000 kat biiyiitiilmiis SEM goriintiileri verilmektedir. SEM goriintiilerine gére YKHAp’1n yapisinda

bulunan gozeneklerin ve tiibiilerin bloke oldugu ve diizensiz bir yapiya sahip oldugu goriilmektedir. YKHAp’nin
ortalama boyutunun yaklasik 600 nm oldugu belirlenmistir. Sekil 1d’de YKHAp’in EDX gériintiisii verilmektedir.
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EDX sonuglarina gére YAKHAp i yapisinda % 61,89 oraninda oksijen, % 22,94 oraninda kalsiyum, % 14,98
oraninda karbon ve % 0,19 oraninda magnezyum atomlar1 bulunmaktadir.

EHT =20.00kV Signal A = SE1

— Mag= 10.00 KX EHT =2000kV Signal A= SE1 Mag = 20.00 K X

d

Series unn. C norm. C Atom. C
[wt.$] ([wt.$] [at.$]

estieman B ' 7.
8k WAG: Tdbec Hv: 20% 1p WoRB2 min 2 ¥

f— Mag = 20.00 K X EHT =20.00kV  Signal A = SE1

Sekil 1. YKHAp’in SEM ve EDX Goriintiileri

Sekil 2°de YKHAp’mn FT-IR degerleri verilmektedir. 2516,48 cm™de olusan pik C-H baglarina ve 1794,24 cm™
olusan gerilme piki CO3? baglarina karsilik gelmektedir. 1393 cm™ ve 872,31 cm™deki keskin pikler CaO ve
CaCO; varligimt dogrulayan C-O baglarina denk gelmektedir. Bu pikler yumurta kabugunun dogal yapisinda
bulunan karbonat minarelinin mevcudiyetinden kaynaklanmaktadir. 712,27 cm™de olusan pik YKHAp’m
iiretiminde kullanilan ve HAp’1n yapisinda bulunan PO,’den kaynakli P-O baglarina denk gelmektedir.
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Sekil 2. YKHAp FT-IR spekturumu
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Adsorpsiyon Deney Sonuclart
Malahit Yesili Gideriminde pH, Doz ve MY Derisim Etkisi (Pt-Co)

Adsorbentin adsorpsiyon kapasitesi, ¢ozeltinin pH'1 ile yakindan iligkilidir (Yang vd., 2018). TYY deneylerinden
elde edilen YKHAp partikiillerinin Malahit Yesili giderim verimi iizerine pH etkisini gosteren {i¢ boyutlu (3D)
grafik Sekil 3(a-c)’de verilmistir. Sekil 3a’da goriildiigi gibi pH arttik¢a zamanla giderim verimi azalmaktadir. En
iyi giderim verimi 2 saat (120 dk) temas siiresi sonunda pH 6,0°da elde edilmistir. pH 6,0’da MY protonlu
formunda (MY™) bulunur ve adsorban yiizeyi negatif yiiklere sahiptir (Pourjavadi, Doulabi ve Doroudian, 2014)
boylece YKHAp'in yapisinda bulunan PO,® grubu ile pozitif yiiklii boya arasindaki elektrostatik etkilesimi
olustugu diisiinebilir. pH>7,0’de MY, —OH polar gruplari i¢eren karbinol baz formundadir (Zhang, Yin, Lan ve
Zhang, 2016) ve hidroksil iyonlar1 YKHAp yiizeyinde boya molekiilleri ile rekabet eder (Lee, Kim ve Shin, 2013).
Bundan dolay1 pH arttik¢a giderim veriminde azalma gériilmektedir. Onceki ¢alismalarda da benzer sonuglar elde
edilmisgtir (Wan-Ngah, Ariff, Hashim ve Hanafiah, 2010; Sha, Chowdhury, Gupta ve Kumar, 2010; Jalil,
Triwahyono, Yaakob, Azmi, Sapawe, Kamarudin ve Hameed, 2012; Wei, Liu, Zhao, Chen, Wang, Ma ve Liu,
2014; Zhang, Wei, Zhang ve Cui, 2017; Lee vd., 2013).

Sekil 3b’de YKHAp partikiil dozu artikga zamanla giderim verimi azalmistir, bu durum MY konsantrasyonun
zamanla azaldig1 ve ortamda adsorbe edecek MY konsantrasyonun bulunmamast ile agiklanabilir. Sekil 3c’de 37,5
mg/L MY baslangi¢ konsantrasyonunda ilk 2,5 saatlik temas siiresi sonucunda giderim veriminin maksimum
seviyede oldugu ancak zamanla diistiigii; 62,5 mg/L baslangic MY konsantrasyonunda ilk 3 saat boyunca giderim
veriminin zamanla arttig1 ancak siire arttik¢a giderim verimin sabitlendigi gézlenmistir. Sekil 3¢’de 3,5 saat temas
stiresi sonunda MY konsantrasyonu arttikca giderim verimi artmustir.
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Sekil 3. Malahit Yesili Gideriminde pH, Doz ve MY Derisim Etkisi

Malahit Yesili Gideriminde Doz-pH Etkisi (RES)

TYY deneylerinden elde edilen YKHAp partikiillerinin Malahit Yesili giderim verimi {izerine pH’a bagl doz
etkisini gosteren ti¢ boyutlu (3D) grafik Sekil 4(a-c)’de verilmistir. Sekil 4a’da (436 nm) genel anlamda pH 7,0’ye
kadar biitiin dozlarda giderim veriminin arttigi, pH 7,5’den sonra ise giderim verimin azaldig1 goriilmektedir.
Maksimum giderim verimi pH 7,0°de 0,7 g YKHAp dozunda elde edilmistir. Sekil 4b’de (525 nm) doz ve pH
degerleri arttik¢a giderim veriminleri de artmig ve maksimum giderim verimi pH 7,5’da 1 g YKHAp dozunda elde
edilmistir. Sekil 4c’de (620 nm) ayni1 sekilde doz ve pH arttik¢a giderim verimi de artmistir ve en yiiksek giderim
verimi pH 7,5’da 1 g YKHAp dozunda elde edilmistir.

RES biriminin 3 farkli dalga boyu (436, 525, 630 nm) igin gergeklestirilen renk analizlerinin, alici ortam
standartlar1 ve caligma sonucu degerleri Tablo 2°de verilmektedir. Tablo 2’ye bakildiginda YKHAp partikiillerinin
Malahit Yesili gideriminde {i¢ dalga boyunda da Avrupa Normu RES standartlarinin sinir degerinin altinda oldugu
goriilmektedir.
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Sekil 4. Malahit Yesili Gideriminde Doz-pH Etkisi

Tablo 2. RES Avrupa Normu ENISO 7887 Renk Parametresi Alict Ortam Standartlar1 ve Calisma Sonuglari

RENK

Avrupa Normu RES

Calisma Sonucu

Spektrofotometre RES Ol¢iim

(m™) Degeri (m™)
436 nm (Sar1) 7 0,35
525 nm (Kirmizi) 5 0,19
620 nm (Mavi) 3 1,95

ANOVA Varyans Analizi

Sekil 5’de, Malahit yesili giderim kapasitesi i¢in deneysel degerlere kars1 6ngoriilen degerler gosterilmektedir. Elde
edilen deneysel degerler tahmin edilen degerlere olduk¢a yakindir (R>=93,57) ve bu durum, degisken parametreler
(pH, doz, derisim) ile Malahit Yesili adsorpsiyonu arasindaki korelasyonun basarili oldugunu géstermistir.

Ongériilen Degerler vs Deneysel Degerler
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Sekil 5. Ongoriilen ve Deneysel Malahit Yesili Giderim Kapasitelri
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Verimliligi (%) temsil eden model denklemi, denklemin altindaki kodlanmis birimler i¢cin pH (A), YKHAp
adsorban dozu (B), pH-MY Derisimi (AC), pH-temas siiresi (AD), YKHAp adsorban dozu-MY Derisimi (BC),
YKHAp adsorban dozu-temas siiresi (BD) ve MY derisimi-temas siiresi (CD) fonksiyonlari olarak ifade edilmistir:

Verim(%)=167,13683-5,06097A-43,11909B-0,677628AC+10,11098AD+0,908683BC—
41,91697BD+0,628268CD

Tablo 3’de ANOVA varyans analiz tablosu verilmektedir. Tablo 3 degerleri incelendiginde; 37,95 F degeri,
modelin anlamli oldugunu gostermektedir. Bu biiyiikliikteki F degerinin karsiligi yalnizca % 0,01'dir. 0,001'den
kiigiik P-degerleri, model terimlerinin dnemli oldugunu gosterir. Bu durumda YKHAp partikilleri ile MY
gideriminde pH, YKHAp dozu, pH-YKHAp dozu, pH-MY derisimi, pH-Temas Siiresi, YKHAp dozu-MY
Derisimi, YKHAp dozu-Temas Siiresi, MY Derisimi-Temas Siiresi 6nemli model terimleridir. 0,1000'den biiyiik
degerler ise model terimlerinin 6nemli olmadigini gosterir. MY derisiminin bu ¢alisma i¢in 6nemli bir model terimi
olmadig1 sdylenebilir.

Tablo 3. ANOVA varyans analiz tablosu

Source Sum of Df Mean F-value p-value
Squares Square

Model 1485,74 10 148,57 37,95 <0.0001
A-pH 85,20 1 85,20 21,76 <0.0002
B-YKHAp Doz 93,86 1 93,86 23,98 <0.0001
C-MY Derisimi 14,33 1 14,33 3,66 <0,0709
D-Temas Siiresi 20,06 1 20,06 5,13 < 0,355

AB 68,09 1 68,09 17,39 <0,0005
AC 286,99 1 286,99 73,31 <0,0001
AD 102,23 1 102,23 26,11 <0,0001
BC 129,02 1 129,02 32,96 <0,0001
BD 439,26 1 439,26 112,21 <0,0001
CD 246,70 1 246,70 63,02 <0,0001

Adsorpsiyon Izotermleri

Malahit Yesilinin YKHAp partikiilleri ile adsorpsiyon izotermleri Langmuir, Freundlich, Temkin, Scatchard,
Harkins-Jura ve Dubinin—Radushkevich (D-R) izoterm modellerine gore incelenmistir. Grafikler TYY modeli
sonucunda elde edilen veriler dogrultusunda ¢izilmis (Sekil 6a-f) ve izoterm sabitleri Tablo 4’de verilmistir.

Bir adsorpsiyonun hangi izotermle daha iyi agiklandiginin bulunmasi i¢in deneysel olarak elde edilen veriler tim
izoterm denklemlerine uygulanip grafige dokdiliir. Verilerin dogrusal bir grafik olusturdugu korelasyon katsayisi
R?nin 0.95’den biiyiikk oldugu izoterm ¢esidi, o adsorpsiyon i¢in en uygun olamdir. Cizelgeden kolerasyon
degerlerine bakildiginda, Malahit Yesili giderimi i¢cin YKHAp partikiillerinin adsorpsiyon izotermlerinin
Freundlich (R?=0,9912), Tempkin (R?=0,9982), Scatchard (R*=0,9958) ve D-R (R*=0,9713) izotermleri ile
uyustugu gézlenmistir.
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Sekil 6.a) Freundlich izoterm Modeli, b) Langmuir izoterm Modeli, ¢c) Tempkin izoterm Modeli, d) Scarthard
Izoterm Modeli, e) Harkins-Jura izoterm Modeli f) D-R izoterm Modeli
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Tablo 4. izoterm Modelleri ve sabitleri

Langmuir izoterm Modeli Freundlich izoterm Modeli
1 1 1

- = 4+ —
4. bg,C. qn

1
Inq. = InK¢ + HInCe

Q 0,43 K¢ 4,94
B/R, 0,33/0,05 n 0,38
R? 0,9476 R’ 0,9912
Tempkin izoterm Modeli Scarthcard izoterm Modeli
R.T 1 B 1
(Je = E . ln(AT. Ce) E = <K) - (K) IOgCe
B, 4,33 Ks 0,14
K+ 0,05 Qs 1,93
R? 0,9982 R’ 0,9958
Harkin-Jura izoterm Modeli D-R izoterm Modeli
— 2
%=%—%*log€e Inqe = InQ, —B*E
A 0,16 B 0,0006
B 3,62 Qs 9,27
R? 0,9208 R? 0,9713

e: adsorbent miktari, b: Langmuir izoterm sabiti, C,: denge derisimi qy,: adsorpsiyon kapasitesi, K¢ and n:
Freundlich izoterm sabiti, T: Sicaklik, by and A;: Tempkin izoterm sabiti, A and B: Harkins-Jura izoterm
sabiti, Qs: maks. adsorpsiyon kapasitesi, B: D-R izoterm sabiti, K,: Baglanma sabiti.

Adsorpsiyon Kinetikleri

Malahit Yesili ile YKHAp partikiil adsorpsiyon kinetikleri Pseudo birinci derece kinetik, Pseudo ikinci derece
kinetik ve partikiil i¢i difiizyon modellerine goére incelenmistir. Elde edilen kinetik sabitleri Tablo 5° de
gosterilmistir. YKHAp partikiillerinin kinetik modelleri Sekil 7 (a-c)’da verilmistir.

24

° R?=0,9975 0,35 R?=0,9808 ° o
y=0,1462x-1,6253 y=0,1462x-1,6253

22 4 R?=0,9913
y=18,1724x-47,4785

20 4

18 4

log (q.-q)
N
N
3
G

a)

15 2,0 25 3,0 35 4,0 4,5 15 2,0 25 3,0 35 4,0 4,5 14 16 18 2,0

t(sa) t(sa) t

Sekil 7. a) Pseudo Birinci Derece Kinetik b) Pseudo ikinci Derece Kinetik ve c¢) Partikiil-i¢i Difiizyon Kinetik
Modelleri

Tablo 5’de gosterildigi gibi 1. Derece kinetik modelinin kolerasyon katsayisi 0,9975, 2. Derece kinetik modelinin
kolerasyon katsayis1 0,9808 ve partikiil i¢i difiizyon modelinin kolerasyon katsayist 0,9913 olarak hesaplanmistir.
Bu hesaplamalara gore adsorpsiyonunun birinci derece ve partikiil i¢i difiizyon kinetik modellere uygun oldugu
belirlenmistir.
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Tablo 5. Kinetik Modelleri ve sabitleri

I. Derece Kinetik Modeli Il. Derece Kinetik Modeli  Partikiil-i¢i Difiizyon Kinetik

Modeli
k, ge R’ k, ge R? Ky C R’

(I/min)  (mglg) (I/min)  (mg/g) (9.dk>°)  (mg/g)

0,35 2,80 0,9975 6,7 2,63 0,9808 18,17 15,7 0,9913
— 0,5

log(qe—qt)=logqe—% i= [kz*—lqu]Jrq_le*t de = kpt™ +C
*t

Je: Dengedeki adsorbe edilen madde miktar1 (mg/g), qi: t zamaninda birim adsorban {iizerine
adsorplanan adsorbat miktar1 (mg/g), t: Zaman (dakika), k;: Langergren adsorpsiyon hiz sabiti
(dakika™), k,: Yalanc1 ikinci dereceden adsorpsiyon hiz sabiti (g/mg.dakika), C: Partikiil igi difiizyon
modeli i¢in denge oran sabiti, k,: partikiil-i¢i hiz sabiti.

SONUC

Bu calismada, yumurta kabuklarindan hidroksiapatit (YKHAp) partikiillerinin sentezi basarili bir sekilde
gerceklestirilmis ve Malahit Yesili adsorpsiyonundaki etkileri aragtirilmigti. YKHAplarin, yilizey morfolojisi
(SEM-EDX) ve elementel (FTIR) analizi sonucunda gozenekli, tiibiilerin kismi bir sekilde bloke ve heterojen bir
yapida oldugu gozlenmis ve ayni zamanda YKHAp partikiillerinin tane boyutlarinin yaklasitk 600 nm oldugu
belirlenmistir. Malahit Yesili gideriminde, pH, YKHAp partikiillerinin dozu ve baslangic MY derisimi gibi
parametrelerin etkisi, TYY modeli ile tasarlanan deneyler ile arastirilmis ve optimum kosullar belirlenmistir.
Adsorpsiyon mekanizmasini belirlemek i¢in izoterm ve kinetik grafikleri ¢izilmistir. Izoterm sonuglarma gére, MY
adsorpsiyonunun adsorbent maddesi olarak YK kullanildiginda Freundlich, Tempkin ve Scatchard izoterm
modeline ve reaksiyon kinetiginin partikiil i¢i difiizyon kinetik modeline uygun oldugu bulunmustur. Tiim veriler
ozetlenirse, YKHAp partikiillerinin sulardan Malahit Yesili’ni adsorpsiyon prosesi ile gideriminde, pH 6,0, 15 g/L
YKHAp dozu ve 50 mg/L Malahit Yesili konsantrasyonunda % 93 verime ulastig1 tespit edilmistir.
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