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Anahtar Kelimeler 0z

Adsorpsiyon Izotermi, Son zamanlarda su kirliliginde meydana gelen artis, artan ¢evresel endigeleri de beraberinde
Adsorpsiyon Kinetigi, getirmektedir. Bu nedenle kirleticilerin sulardan uzaklastirlmasi hem gevresel hem de insan

Hidrojel Boncuk, saglig1 acisindan giin gectikce 6nem kazanmaktadir. Kirleticilerin sulardan uzaklastirilmasi igin
Metilen Mavisi, uygulamas1 kolay ve diisiik maliyetli bir yéntem olan adsorpsiyon prosesi yogun olarak
Sodyum Aljinat. kullanilmaktadir. Adsorpsiyon prosesinde kullanilacak adsorbanlarin tasarimi ve gelistirilmesi

ise arastirmacilar arasinda biiyiik ilgi gérmektedir. Bu adsorbanlardan biri de aljinat bazh
hidrojel boncuklardir. Bu ¢alismada bakir (II) iyonlari ile ¢capraz baglanarak elde edilen aljinat
hidrojel boncuklar metilen mavisinin sudan uzaklastirilmasi i¢in kullanilmistir. Sodyum aljinat
ile bakir (II) iyonlar1 ¢apraz baglanarak Cu-Alg adi verilen aljinat hidrojel boncuklar
sentezlenmis ve FTIR ile karakterize edilmistir. Cu-Alg adsorban olarak kullanilarak kesikli
adsorpsiyon prosesi ile metilen mavisinin sudan uzaklastirilmasina adsorban dozu, pH, sicaklik,
temas siiresi ve boya konsantrasyonunun etkisi arastirilmistir. Denemeler sonucunda 0,1 g/50
mL adsorban dozu, 12 pH seviyesi, 30°C sicaklik, 120 dakika temas siiresi ve 10 mg/L metilen
mavisi konsantrasyonu optimum kosullar olarak belirlenmistir. Bu kosullarda, maksimum
metilen mavisi giderimi %90,07 olmustur. Ek olarak, c¢esitli kinetik izoterm modelleri
kullanilarak Cu-Alg hidrojel boncuklar iizerine metilen mavisi adsorpsiyonunun kemisorpsiyon
ve fizisorpsiyon yoluyla gerceklestigi gosterilmistir. Termodinamik analiz ile adsorpsiyon
slirecinin ekzotermik ve spontan bir yapi sergiledigi ortaya konulmustur.

REMOVAL OF METHYLENE BLUE DYESTUFF FROM SYNTHETIC
WASTEWATER USING Cu-Alg HYDROGEL BEADS

Keywords Abstract

Adsorption Isotherm, The recent increase in water pollution brings with it increasing environmental concerns. For
Adsorption Kinetics,  this reason, the removal of pollutants from water is becoming increasingly important in terms

Hydrogel Beads, of both environmental and human health. Adsorption process, which is an easy and low-cost
Methylene Blue, method for the removal of pollutants from water, is used extensively. The design and
Sodium Alginate. development of adsorbents to be used in the adsorption process is of great interest among

researchers. One of these adsorbents is alginate-based hydrogel beads. In this study, alginate
hydrogel beads obtained by crosslinking with copper (II) ions were used for the removal of
methylene blue from water. Alginate hydrogel beads called Cu-Alg were synthesized by
crosslinking sodium alginate with copper (II) ions and characterized by FTIR. The effect of
adsorbent dose, pH, temperature, contact time and dye concentration on the removal of
methylene blue from water by batch adsorption process using Cu-Alg as adsorbent was
investigated. As a result of the experiments, 0.1 g/50mL adsorbent dose, 12 pH level, 30°C
temperature, 120 minutes contact time and 10 mg/L methylene blue concentration were
determined as optimum conditions. Under these conditions, the maximum methylene blue
removal was 90.07 %. In addition, it was shown that methylene blue adsorption on Cu-Alg
hydrogel beads occurs via chemisorption and physisorption using various kinetic isotherm
models. Thermodynamic analysis revealed that the adsorption process was exothermic and
spontaneous.
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Highlights
e Cu-Alg hydrogel beads were synthesized and used as a new adsorbent for methylene blue removal.
e Removal efficiency above 90% was obtained for Cu-Alg.
e Theremoval kinetics of methylene blue with Cu-Alg was determined as a pseudo-second order model.
e Cu-Alg can be used as a cost-effective adsorbent instead of expensive commercial adsorbents.

Graphical Abstract
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Sekil./Figure. Cu-Alg Hidrojel Boncuklarin Sentezi Ve Sentetik Atik Sudan Metilen Mavisinin Uzaklastirilmasi (Synthesis Of
Cu-Alg Hydrogel Beads And Removal Of Methylene Blue From Synthetic Water)

Purpose and Scope

In this study, Cu-Alginate microspheres were synthesized using copper (II) ions and sodium alginate and used
for methylene blue removal. The effects of pH, adsorbent dose, dye concentration, and temperature on methylene
blue removal and adsorption capacity were investigated.

Design/methodology/approach

Kinetic and isotherm models were run under ideal conditions determined from the batch adsorption experiment.
The experimental data were assessed using a variety of adsorption kinetic models, including the pseudo-first-
order, pseudo-second-order, Elovich, and intra-particle diffusion kinetic models. The process was described
using common adsorption isotherm models such as Langmuir, Freundlich, Temkin, and Dubinin-Radushkevich.
Thermodynamic parameters such as enthalpy (AH®), entropy (AS°), and Gibbs free energy (AG°) were calculated.

Findings

As a result of the analysis, the optimum adsorption conditions were determined as 0.1 g/50 mL adsorbent dose,
12 pH level, 30 °C temperature, 120 minutes contact time and 10 mg/L methylene blue concentration. Under
these conditions, the maximum removal efficiency was 90.07% and the adsorption capacity was determined as
4.5 mg/g. The best fitted kinetic model and isotherm model were found to be the pseudo-second order kinetic
model and Temkin model, respectively. Thermodynamic analysis revealed that the adsorption process exhibited
an exothermic and spontaneous nature.

Originality

This study presents the adsorption of methylene blue on hydrogel beads as an economically adsorbent. Cu-Alg
hydrogel beads have become a new perspective on the development of materials in terms of the wastewater
treatment.

¥ Corresponding author: lalehanakyuz@aksaray.edu.tr, +90-382-288-2205
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1. Giris (Introduction)

Petrol kontaminasyonlari, sentetik organik boyalar ve biyolojik kirleticilerin neden oldugu su kirliligi, son
yillardaki hizli endiistriyel gelisme nedeniyle giderek daha ciddi bir hal almaktadir (Zhang vd., 2021a). Sentetik
organik boyalar 6zellikle tekstil, baski, plastik, kozmetik, polimerler ve tabaklama endiistrilerinde yaygin olarak
kullanilmakta ve 6nemli miktarda atik su ortaya ¢ikarmaktadir. Organik boyalarin ¢ogu biyolojik olarak
parcalanamayan, teratojenik, sitotoksik ve kanserojen olup insan sagligini ve deniz yasamini tehdit etmektedir
(Alhussain vd., 2024; Pamukoglu vd., 2024). Bu nedenle, boya atiklarinin etkili bir sekilde aritilmasi en 6nemli
arastirma konularindan biri haline gelmistir ve bu bilesikleri atik sulardan uzaklastirmak icin kimyasal, biyolojik
ve fiziksel olmak iizere gesitli teknikler gelistirilmistir (Jiang vd., 2023; Miraboutalebi vd., 2017). Bu teknikler
arasinda pihtilasma, fotokatalitik bozunma, iyon degisimi, membran filtreleme, ileri oksidasyon siiregleri ve
adsorpsiyon gibi yontemler bulunmaktadir. Adsorpsiyon, kullanim kolayligi, uygun maliyeti ve cevreye zarar
vermemesi nedeniyle su aritimi i¢in en iyi yontemlerden biri olarak kabul edilmektedir (Umesh vd., 2024).

Metilen mavisi, suda yiiksek oranda ¢oziinen, primer tiyazin yapiya sahip aromatik heterosiklik bir boyadir. Bir
amino otokrom birimine sahip polimetinin boya sinifina girer ve katyonik bir bilesiktir. Bir redoks indikatorii olan
metilen mavisi, oksitlenmis durumda karakteristik koyu mavi bir renge sahiptir ve indirgenmis formda renksizdir.
Her iki formun yapisi Sekil 1'de gosterilmistir. Metilen mavisinin rengi kromofor ve oksokrom gruplarina baglidir.
Kromofor grubu, merkezi aromatik heterohalka tizerindeki N-S konjuge sistemi iken, oksokrom grubu benzen
halkas1 Uzerinde serbest elektron ciftlerine sahip N iceren gruplardir (Khan vd., 2022). Metilen mavisi,
methemoglobinemi, idrar yolu enfeksiyonlari, plak sedef hastaligi, tiroid cerrahisi, kanser kemoterapisi ve
ensefalopati gibi durumlar1 tedavi eden ¢ok cesitli ilaglarda klinik olarak kullanilmasina ragmen belli bir
konsantrasyonun tizerinde 6nemli toksik etkilere sahiptir ve insan sagligina zararlidir (Cheng vd., 2020). Metilen
mavisi solunum sikintisi, karin rahatsizliklari, korlik, sindirim ve zihinsel bozukluklar gibi cesitli risklere neden
olmaktadir. Ayrica bulanty, ishal, kusma, siyanoz, sok, gastrit, sarilik, doku nekrozu ve kalp atis hizinda artisa neden
olarak dokularda erken hiicre 6liimiine ve cilt/goz tahrislerine yol agmaktadir (Khan vd. 2022). Tekstil
endiistrileri genellikle dogal su kaynaklarina yiiksek konsantrasyonda metilen mavisi saldigindan, insan sagligi
icin ciddi bir tehdide ve ¢evre tlizerinde yikici etkilere neden olabilir (Contreras vd., 2019; Yoldas vd., 2022). Bu
nedenle, metilen mavisini atik sudan uzaklastirmak ve ¢cevreyi yenilemek icin etkili ve diisiik maliyetli malzemeler

gelistirmek 6zellikle 6nemlidir.
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Sekil 1. Metilen Mavisinin indirgenis ve Yiikseltgenmis Formlarini igeren Kimyasal Yapisi (Chemical Structure of Methylene
Blue Including Reduced and Oxidized Forms)

Son zamanlarda, hidrojel kompozitlerin ¢evresel uygulamalarinda énemli bir artis olmustur (Thakur vd., 2018).
Hidrojeller, genellikle sentetik veya dogal polimerlerden (kolajen, jelatin, nisasta, aljinat vb.) elde edilen ve biiyiik
miktarda su absorpsiyon kapasitesine sahip olan ii¢ boyutlu polimerik aglardir (Zhao vd., 2013). Hidrojel bazh
kompozitler, yliksek absorpsiyon, gozeneklilik, yliksek dayaniklilik ve fotostabilite gibi islevsel 6zelliklere sahiptir.
Cok sayida hidrojel arasinda, sodyum aljinat bazli hidrojeller, kendi i¢lerindeki fizikokimyasal yapilar1 nedeniyle
bir¢ok uygulama alani bulmustur (Thakur vd., 2018). Aljinat bazli hidrojeller, kahverengi alglerden elde edilen ve
suda ¢oziinen bir biyopolimer olan sodyum aljinatin, iki degerlikli katyonlar varhiginda polimer zincirlerinin
capraz baglanmasi sonucu elde edilmektedir. Farkl katyonlar aljinat icin farkli afinite gostermekte ve baglanma
yetenegi Pb2+> Cu2+> Cd2+> BaZ*> Sr2+> Ca2*> Co2*> Ni?*> Zn?*> Mn?* seklinde siralanmaktadir (Russo vd., 2007).
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Kiire seklinde elde edilen bu aljinat hidrojellerin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri ¢capraz baglama yogunluguna,
capraz baglama tiiriine ve molekiiler agirliga baghdir. Elde edilen bu hidrojeller aljinat mikro boncuklar veya
aljinat mikrokiireler olarak adlandirilmaktadir (Eghbalifam vd. 2015). Capraz baglanma siirecinde, ¢ozelti
konsantrasyonu, pH degeri ve metal iyonu yogunlugu aljinat hidrojellerin stabilitesini, mekanik giiclinii, seklini ve
yapisini etkilemektedir (Chan vd., 2002).

Aljinat boncuklar, agir metaller, boyalar, organik/inorganik kirleticiler gibi cesitli su kirleticilerini uzaklastirmak
icin yaygin olarak kullanilmistir (Thakur, 2021). Bu calismada ise bakir (II) iyonlar1 kullanilarak Cu-Aljinat
mikrokiireler sentezlenmis, karakterize edilmis ve metilen mavisi gideriminde kullanilmistir. Metilen mavisi
giderimine pH, adsorban dozu, boya konsantrasyonu, sicakligin etkisi arastirilarak adsorpsiyon kapasitesi
karsilastirllmistir. Adsorpsiyon kinetigi ve izotermleri aciklanarak, termodinamik sabitleri hesaplanmis ve olasi
adsorpsiyon mekanizmasinin izerinde durulmustur.

2. Materyal ve Yontem (Material and Method)
2.1. Kimyasallar (Chemicals)

Deneylerde kullanilan bakir (II) nitrat trihidrat (%99), sodyum aljinat, etanol ve metilen mavisi, Sigma-Aldrich'ten
satin alinmis ve satin alindigi sekilde, kullanilmadan 6nce herhangi bir ek saflastirma isleminden gecirilmemistir.
Boya stok ¢ozeltisinin hazirlanmasinda Merck firmasindan temin edilen metilen mavisi (C16H1sN3CIS, MA = 319,86
g/mol) kullanilmistir. Cozeltilerin pH’larinin ayarlanmasinda ise 0,1 M H2S04 (%95) ve 0,1 M NaOH (%97)
kullanilmistir. Calisma boyunca tiim ¢ozeltiler ultra saf su kullanilarak hazirlanmistir.

2.2. Cu-Alg Hidrojel Boncuklarin Hazirlanmasi (Preparation of Cu-Alg Hydrogel Beads)

Aljinat hidrojel boncuklar, Bahsis vd. (Bahsis vd., 2020) tarafindan rapor edilen yontemde kiiciik degisiklikler
yapilarak sentezlenmistir. Homojen bir sodyum aljinat ¢6zelti elde etmek i¢in, 1 g sodyum aljinat 100 mL saf su
icinde 24 saat oda sicakliginda karistirilarak bir jel hazirlanmistir. Ardindan, sodyum aljinat ¢ozeltisi 25 °C'de
yavas karistirma altinda %1’lik Cu(NO3)2.3H20 ¢ozeltisine 15 mL/h akis hizi olacak sekilde damla damla eklenerek
Cu-Aljinat (Cu-Alg) hidrojel boncuklar elde edilmistir. Elde edilen hidrojel boncuklar ¢apraz baglanmanin
tamamlanmasi i¢in 24 saat boyunca ¢6zeltide kalmistir. Olgunlasma stiresinin ardindan boncuklar fazla Cu?*
iyonlarini uzaklastirmak icin deiyonize su ve etil alkol ile birkag¢ kez yikanmistir. Boncuklar daha sonra 80°C'de 4
saat boyunca kurutulmustur. Elde edilen boncuklar FT-IR analizi ile karakterize edilmigtir.

2.3. Kesikli Adsorpsiyon Siireci (Batch Adsorption Process)

Adsorpsiyon calismalar1 Cu-Alg'in adsorpsiyon denge kosullarini belirlemek ve metilen mavisinin giderim
performansini arastirmak i¢in gerceklestirilmistir. Calismanin ilk asmasinda metilen mavisi i¢cin 0,05-10 mg/L
araliginda degisen derisimlerde kalibrasyon egrisi olusturulmustur. Calismanin tamaminda giris ve ¢ikis boya
derisimleri Shimadzu UV-1280 marka spektrofotometre ile metilen mavisi icin belirlenen maksimum absorbans
dalga boyu olan 664 nm’de 6l¢iilmiistiir. Metilen mavisinin Cu-Alg lizerindeki adsorpsiyonun degerlendirilmesi
icin pH, adsorban dozu, sicaklik, giris konsantrasyonu ve temas siiresi gibi prosesin isleyisinde 6nemli olan
parametreler arastirllmistir. Tim detayli ¢alisma kosullar1 Tablo 1’de o6zetlenmistir. Kesikli modda
gerceklestirilen tiim adsorpsiyon ¢alismalarinda, erlenmayer igerisine 50 mL hacmindeki boya ¢ozeltileri ve
adsorban eklendikten sonra, ZHICHENG (ZHWY-200B) model termo ¢alkalayicida 150 rpm hizla homojen bir
sekilde karistirma yapilmistir. Adsorpsiyon prosesinin tamamlanmasinin ardindan Cu-Alg’'in boya ¢6zeltisinden
tam olarak ayrilmasi icin tim numuneler 10 dakika boyunca 5000 rpm'de santrifiij edilmis ve UV
spektrofotometrede absorbanslari dlcililerek boya derisimleri belirlenmistir.

Tablo 1. Adsorpsiyon Prosesinde incelenen Parametreler i¢in Calisma Kosullar1 (Operating Conditions For The Parameters
Studied In The Adsorption Process)

Metilen mavisi Temas
incelenen H Adsorban Dozu baslangic Siiresi Sicaklik
Parametreler P (g/50 mL) konsantrasyonu (°Q)
(dak.)
(mg/L)
pH 4-6-8-10-12 0,1 10 120 30
Adsorban Dozu 12 0,025-0,05-0,1-0,2-0,4 10 120 30
Metilen mavisi
baslangi¢ 12 0,1 5-10-20-40-50 120 30
konsantrasyonu
Temas Siiresi 12 0,1 10 0-240 30
Sicaklik 12 0,1 10 120 20-30-40-50
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Adsorpsiyon kapasitesi (qe) (mg/g) esitlik (1) ve metilen mavisi giderim verimi (%) ise esitlik (2) kullanilarak
hesaplanmistir.
(Co—C)*V
go = —— W

Co—C
Giderim verimi(%) = (%) X 100 2)
0

Burada; Cove Ce (mg/L) sirasiyla giris ve ¢ikis metilen mavisi konsantrasyonlari, V (L) ¢6zeltinin hacmi ve m (g)
Cu-Alg kiitlesini ifade etmektedir.

2.4. Kinetik, izoterm ve Termodinamik Model Calismalan (Kinetic, Isotherm and Thermodynamic Model
Studies)

Adsorbent malzemenin davranisini ve metilen mavisi ile etkilesim mekanizmasini 6grenmek amaciyla elde edilen
deneysel veriler dogrultusunda, farkli kinetik ve izoterm modelleri degerlendirilmistir. Kinetik ¢alismalarinda
Yalanci1 Birinci Derece, Yalanci ikinci Derece, intrapartikul Difiizyon ve Elovich kinetik modelleri, izoterm
calismalarinda ise Freundlich, Langmuir, Temkin ve Dubinin-Radushkevich (D-R) modelleri kullanilmistir. Ayrica
farkli sicaklik kosullarinda c¢alisilan adsorpsiyon prosesi i¢in entalpi degisimi (AH®), entropi degisimi (AS®) ve
serbest enerji degisimi (AG°®) gibi termodinamik parametreleri hesaplanmistir. Kinetik, izoterm ve termodinamik
degerlendirmelerinde kullanilan tiim esitlikler Tablo 2’de 6zetlenmistir.

Tablo 2. Kinetik Ve izoterm Modellerinde Kullanilan Esitlikler (Equations Used In Kinetic And Isotherm Models)

Kinetik Modeller Esitlikler Kaynak Parametreler
Yalanci Birinci Derece In(q. — q¢) (Alivd., 2022) ge: Denge adsorpsiyon kapasitesi (mg g?)
=In(q,) — kit 0 t zamanindaki adsorbsiyon kapasitesi (mg g
Yalanci ikinci Derece t 1 t (Ali vd, 2022; Li D)
E - @ + a vd., 2019) ki: Yalanci birinci derece kinetic sabiti (min™)
Elovich 1 1 (Eltaweil vd., 2021) ks: Yalanci ikinci derece kinetic sabiti (g mg™*
“=3 (In(ap) + Eln t min?)
Intrapartikiil Difiizyon qr = kigt®® + ¢ (Kaur vd., 2021) t: Temas siiresi (min)

a: Baslangig adsorpsiyon hizi (mg g’'min™)
B: Yiizey kaplama sabiti (g mg?)
kq: Intrapartikiil Diflizyon sabiti

izoterm Modeller Esitlikler C.: Adsorbat konsantrasyonu (mg L)
Langmuir C. 1 Ce (Ali vd,, 2022) ge: Adsorpsiyon Kapasitesi (mg g*)
Z " gmK, ﬁ gm: The maksimum adsorpsiyon kapasitesi (mg
Freundlich 1 (Livd, 2019) g?) ) . o
Ing. =InKg +—InC, K., Kr: Langmuir ve Temkin sabitleri(L mg)
. : e -1
Temki RT Eltaweil vd, 2021 Kg: Freundlich sabiti (mg g™)
emen ge = b—ln(KrCe) (Eltaweil v ) br: Temkin sabiti (J mol)
T n: Heterojenite faktori
T - — _ 2 >
Dubinin-Radushkevich (D-R) Ing, =Ingq,, — Kpr(€%) g((})griay Gurer vd., R: Gaz sabiti (J/mol.K)
) T: Sicaklik (K)
Kpr: Spesifik D-R sabiti,
£&: Polanyi potansiyeli
K, = 9e (Eltaweil vd., 2021; | AH: Adsorpsiyon entalpisi (k]-mol-1)
Ce Veerakumar  vd., | 4S: Entropi (J-mol-1K-1)
. . AS®  AH® 2019) AG: Gibbs serbest enerjisi (k]-mol-1)
Termodinamik Inkp = "R RT Kp: Adsorpsiyon afinitesi
AG = —RT InK,

3. Sonuglar Ve Tartisma (Results and Discussion)
3.1. Karakterizasyon Calismalar1 (Characterization Studies)

Aljinat polimerinin bakir(Il) iyonlariyla basarili bir sekilde capraz baglandigin1 dogrulamak ve metilen mavisi
adsorpsiyonu sonucunda meydana gelen degisimi belirlemek i¢cin Cu-Alg hidrojel boncuklarin metilen mavisi
adsorpsiyonundan once ve sonra FT-IR spektroskopisi ile incelenmistir. Cu-Alg ve Cu-Alg-MM (Cu-Alg-metilen
mavisi) ye ait FT-IR spektrumu Sekil 2’de verilmistir. Cu-Alg hidrojel boncuklarin adsorpsiyondan énce FT-IR
spektrumunda, karakteristik olarak sirasiyla O-H asimetrik gerilme titresimleri, alifatik C-H gerilme titresimleri,
asimetrik ve simetrik—COO" gerilme titresimleri ve simetrik C-0-C gerilme titresimlerine karsilik gelen 3400, 2980,
1582,1403 ve 1021 cm-! civarinda pik gozlenmistir. Cu-Alg hidrojel boncuklarin FT-IR spektrumu Cu?* bazli aljinat
boncuklar i¢in tipik sonuglar sergilemektedir (Lee vd., 2020). Metilen mavisi adsorpsiyonundan sonra yaklasik
2980 cm! civarinda gozlenen asimetrik C-H gerilme titresimlerine ait pik metilen mavisinin aromatik yapisi ve N
atomuna bagl metil gruplarinin etkisi ile daha siddetli bir sekilde gdzlenmistir. 1403 cm-!’ de gdzlenen pik metilen
mavisi molekiilleri ile aljinat hidrojel boncuklar arasindaki etkilesim nedeniyle daha diisiik dalga sayisina (1392
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cml) kaymistir (Sonmez and Akyuz, 2024). Ayrica metilen mavisinin 1300 cm'de gozlenen karakteristik C-N
gerilme piki adsorpsiyondan sonra Cu-Alg’ in spektrumunda kaydedilmistir. Bu sonu¢ metilen mavisi
adsorpsiyonun oldugunu dogrulamaktadir.

101 Cu-Alg —_—
Cu-Alg-MM———
100
= 99
=R
98
97
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000
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Sekil 2. Metilen Mavisi Adsorpsiyonundan Once Ve Sonra Cu-Alg Hidrojel Boncuklarin FT-IR Spektrumlar1 (FT-IR Spectra Of
Cu-Alg Hydrogel Beads Before And After Methylene Blue Adsorption)

3.2. pH Etkisi (Effect of pH)

Adsorpsiyon siireci, ¢ozeltinin pH'indaki degisiklikten biiyiik 6lciide etkilenir. Cozelti pH'inin etkisi genellikle
reaksiyon karisiminda bulunan iyonlara ve adsorpsiyon ylizeyiyle elektrostatik etkilesimlere baglidir. Ayrica
adsorbanlarin yilizeye baglanma yerlerini etkiler (Mouni vd., 2018; Mousavi vd., 2023). Bu ¢alismada, metilen
mavisinin Cu-Alg iizerindeki adsorpsiyonu pH 4, 6, 8, 10 ve 12 degerlerinde incelenmistir. Sekil 3’de, metilen
mavisinin cesitli pH seviyelerindeki giderim verimleri ve adsorpsiyon kapasiteleri goériilmektedir.
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Sekil 3. Adsorpsiyon Kapasitesi Ve Giderim Verimi Uzerine Ph’in Etkisi (Effect Of Ph On Adsorption Capacity And Removal
Efficiency)

pH degerinin 4’den 10’a kadar ki artisinin giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesinde 6nemli bir artisa neden
olmadig1 gdzlemlenmistir. Bununla birlikte pH 10'dan 12'ye ytkseltildiginde sirasiyla ge degerinin 0.97mg/g’'dan
4,27 mg/g'a, giderim veriminin ise % 19,44’den % 85,33’e ulastig1 goriilmektedir. Metilen mavisi i¢in farkh
adsorbanlar kullanilarak yapilan bazi ¢alismalarda yiiksek pH degerlerinde giderim veriminin ve qe degerinin bu
calismaya paralel bir sekilde artis gosterdigi gozlenmistir (Kavci vd., 2023; Miraboutalebi vd., 2017; Mouni vd.,
2018; Pawar vd., 2018; Yang vd., 2011). Bu durumun Cu-Alg ile metilen mavisi arasindaki elektrostatik etkilesimin
artisindan kaynaklandig1 soylenebilir. Clinkii metilen mavisi gibi katyonik boyalar suda ¢6ziindiigii zaman
cozeltide pozitif yiiklii iyonlarin bulunmasina neden olmaktadir. Dolayisiyla yiizey yiiki pozitif olan adsorbanlar
ile metilen mavisinin etkilesimi daha diistik olmaktadir. Ancak boya ¢6zeltisinin pH'nin artirilmasiyla adsorban
ylizeyinde negatif yiik yogunlugu artmakta ve metilen mavisinin pozitif yiikiinden dolay1 adsorban ve boya
arasindaki elektrostatik ¢ekim artmaktadir (Vadivelan and Kumar, 2005). pH’'nin artmasiyla birlikte, Cu-Alg
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yapisindaki aljinat molekiillerinin karboksilik asit gruplarinda deprotonasyon meydana gelmekte ve negatif yiikli
karboksilat gruplar1 olusmaktadir. Bu durum katyonik yapidaki metilen mavisi ile Cu-Alg arasindaki etkilesimi
artirmaktadir. Bu nedenle pH 12 de adsorpsiyon kapasitesi ve giderim verimi belirgin bir sekilde yiikselmektedir.

3.3. Adsorban Miktarinin Etkisi (Effect Of Adsorbent Dosage)

Adsorban miktarinin metilen mavisi boyasinin adsorpsiyon kapasitesi ve giderim verimliligi Gizerindeki etkileri
Tablo 1' de listelenen kosullar icin incelenmistir. Calismanin bu asamasinda, 0,025-0,4 g arasinda degisen
miktarlardaki Cu-Alg, 50 mL hacmindeki metilen mavisi ¢ozeltilerine ilave edilmis ve 30 °C’de, 150 rpm karistirma
hizinda, 120 dak. siireyle karistirllmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 4’de 6zetlenmistir. Metilen mavisinin
adsorpsiyonunda giderim verimi, adsorban dozunun 0,025 g/50 mL'den 0,2 g/50 mL’ye artmasiyla %85,36'dan
%91,55'e ylkselmistir. Bununla birlikte adsorban dozu 0,4 g/50 mL'ye arttirildiginda ise giderim veriminin
%387,7 e diistiigii gozlenmemistir. Benzer ¢alismalarda da adsorban miktari arttik¢a, adsorbanin etkili adsorpsiyon
bolgelerinin yiizey alanin biiyiidiigii ve dolayisiyla da metilen mavisinin doygunluk seviyesine yaklasana kadar
giderim veriminin artig1 tespit edilmistir (Eltaweil vd., 2021; Pawar vd. 2018). Adsorpsiyon kapasitesindeki
degisim ise, giderim veriminin tersidir (Sekil 4). Adsorban miktariicin ¢alisilan en diisiik konsantrasyon olan 0,025
g/50 mL Cu-Alg konsantrasyonunda adsorpsiyon kapasitesi 17,07 mg/g olarak belirlenirken, en yiiksek adsorban
miktar1 olan 0,4 g/50 mL’'de 1,10 mg/g’a diismiistiir. Difiizyon bolgelerinin tam olarak acgiga ¢ikmasi nedeniyle
diisiik adsorban dozajinda en yiiksek adsorpsiyon kapasitesi gozlenmistir. Elde edilen veriler dogrultusunda
ozellikle giderim veriminde 0,1 g/50 mL adsorban dozunun tizerindeki degerlerde 6nemli bir artisin olmamasi
sebebiyle bu doz optimum olarak belirlenmistir. Ayrica pH=10 da yapilan calismaya ait grafik Sekil 4’ te verilmistir.
Grafikten gorildiigii gibi giderim verimi 0,1g/50 mL adsorban dozu i¢in % 10,96 olarak belirlenmistir. Adsorban
dozunun etkisi dikkate alindiginda pH=10 ve pH=12 arasinda giderim veriminde 6nemli bir fark ortaya ¢ikmistir.
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Sekil 4. Adsorpsiyon Kapasitesi Ve Giderim Verimi Uzerine Adsorban Miktarinin Etkisi (Effect Of Adsorbent Amount On
Adsorption Capacity And Removal Efficiency)

3.4. Metilen Mavisinin Baslangi¢c Konsantrasyonunun Etkisi (Effect Of Initial Concentration Of Methylene
Blue)

Metilen mavisinin baslangi¢ konsantrasyonunun, Cu-Alg tlizerindeki adsorpsiyonuna etkisi, ilk iki asamada
belirlenen optimum kosullar olan pH=12 ve 0,1 g/50 mL adsorban dozunda, 30 °C’de ve 120 dak. temas siiresinde
5-50 mg/L araliginda degisen konsantrasyonlarda gergeklestirilmistir. Metilen mavisi konsantrasyonlarina karsi
% giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesini gosteren degerler Sekil 5'te sunulmustur. Cu-Alg, 10 mg/L metilen
mavisi konsantrasyonunda %90,1 maksimum giderim verimi saglarken, ¢alisilan en yiiksek boya konsantrasyonu
olan 50 mg/L’'de %77,4 giderim verimi elde edilmistir. Giderim verimi artan boya konsantrasyonuna kars diisiis
egilimdedir. Adsorpsiyon kapasitesi incelendiginde ise Sekil 5'te gosterildigi gibi, baslangi¢c konsantrasyonu 5
mg/L'den 50 mg/L 'ye ¢iktikca, adsorbe edilen metilen mavisi miktar1 2,25 m/g'dan 19,35 m/g'a yiikselmistir.
Daha yiiksek baslangi¢c konsantrasyonlari, metilen mavisinin ¢ozeltilerden ylizeye tasinmasi icin daha biyiik bir
itici glic olusturmustur. Ciinkii ¢6zelti icindeki madde miktar: arttik¢a, yiizeye transfer egilimi de artar (Kavci vd,,
2023; Miraboutalebi vd., 2017).
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Sekil 5. Adsorpsiyon Kapasitesi Ve Giderim Verimi Uzerine Metilen Mavisi Baslangi¢c Konsantrasyonun Etkisi (Effect Of Initial
Methylene Blue Concentration On Adsorption Capacity And Removal Efficiency)

3.4.1. Adsorpsiyon izotermleri (Adsorption Isotherms)

Cozeltide kalan ve sabit sicaklikta dengede adsorbanin ylizeyine aktarilan adsorbat konsantrasyonlar1 arasindaki
iliskinin grafiksel gosterimine adsorpsiyon izotermi denir. Farkli izoterm modelleri, adsorpsiyon siirecinin tek
katmanli, ¢ok katmanli veya enerji bazli olup olmadigini tanimlamaktadir (Ahmad and Danish, 2022). Bu
calismada, metilen mavisinin Cu-Alg ile adsorpsiyonundan elde edilen veriler analiz edilmis ve adsorpsiyon
mekanizmasini tanimlamak i¢in Freundlich, Langmuir, Temkin ve D-R (Dubinin-Radushkevich) modelleri
kullanilmistir. Bu izotermler kullanilirken boyar madde derisimi 5-10-20-40 ve 50 mg/L olarak degistirilmis,
sicaklik ise 30 °C’de sabit tutulmustur. Her bir model icin elde edilen adsorpsiyon izoterm grafikleri Sekil 6’da
verilmistir. Tablo 3’te ise izoterm modelleri icin elde edilen parametreler 6zetlenmistir.

Tablo 3. izoterm Model Parametreleri Ve Korelasyon Katsayilari (Isotherm Model Parameters And Correlation Coefficients)

izoterm Modelleri Parametreler Degerler
Kr (mg g1) 3,625
Freundlich 1/n 0,715
R2 0,956
qm, cal (mg g1) 32,016
Langmuir Ry 0,197
K1 (L mg) 0,127
R2 0,924
br (] mol1) 0,430
Temkin Kr (L mg1) 1,982
R2 0,983
Kpr 0,400
Dubinin-Radushkevich (D-R) E (kj mol1) 1,118
R2 0,946

Sekil 6’da goriildiigii gibi en yiliksek R% degerleri Temkin modeli icin 0,983 olarak belirlenmistir. Bu izoterm,
adsorpsiyonun ¢ok katmanl bir stire¢ oldugunu varsayar. Adsorbatin sivi fazdaki asir1 yiiksek ve asir1 diisiik
konsantrasyon degerleri goz ardi edilir (Wang and Guo, 2020). Tiim molekiillerin adsorpsiyon 1sisinin (AH) yiizey
kaplamas: arttikca dogrusal olarak azalacagi varsayimina dayanir. Ayrica, ara konsantrasyon araliklarina sahip
adsorbat cozeltileri i¢cin en uygundur (Sentirk, 2023). Freundlich izotermi i¢in ise RZ degeri 0,956 olarak
belirlenmistir. Freundlich izotermi genellikle heterojen bir adsorban yiizeyinde ¢ok katmanli adsorpsiyon i¢in
kullanilir. Langmuir adsorpsiyon izotermi ise adsorban yilizeyinin homojen noktalardan olustugunu ve
boyarmadde molekiillerinin adsorbanin yiizeyinde tek bir tabaka halinde adsorbe edildigini varsayar. Adsorban
ylzeydeki tiim noktalar boya molekiilleri ile doldugunda ise sistem dengeye ulasir (Ali vd., 2022; Pawar vd., 2018).
Freundlich izotermi Langmuir izoterm modelinin aksine, adsorpsiyonun tek katmanli olusumla sinirli olmadigi ve
¢ok katmanli adsorpsiyona da uygulanabildigi bir modeldir. Bu modelde, adsorbanin yiizeydeki farkli bolgeler,
adsorpsiyon i¢in farkl 1silara ve afinitelere sahip olabilir. Bu da yiizeyin heterojen oldugunu, yani adsorpsiyonun
her bolgede ayni sartlarda gerceklesmedigini gosterir (Al-Ghouti and Da'ana, 2020). Freundlich izotermi i¢in tespit
edilen Kr degeri, adsorbentin adsorpsiyon kapasitesini ifade ederken, n degeri yiizeyin heterojenligine bagl olarak
adsorpsiyon yogunlugunu belirtir. 1/n degeri ise konsantrasyonun adsorpsiyon kapasitesi iizerindeki etkisini
yansitir. 1/n degeri 0 ile 1 arasinda oldugunda adsorpsiyon siireci olumlu, bu deger 1'den biiyiik oldugunda,
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adsorpsiyon veriminin diistiigli ve islemin olumsuz oldugu kabul edilir. 1/n degeri 1 oldugunda ise adsorpsiyon
geri dondiriilemez hale gelir (Al-Ghouti and Da'ana, 2020; Temel, 2024). Metilen mavisinin Cu-Alg ile
adsorpsiyonun gerceklestirildigi bu ¢alismada 1/n degeri 0,715, Kr ise 3,625mg/g olarak tespit edilmisidir. 1/n
degerinin 0-1 araliginda olmasi adsorpsiyon siirecinin olumlu oldugunu ve absorbat-adsorbent arasindaki yiiksek
bag kuvvetini belirtmektedir. Karthiga Devi vd. (2016) tarafindan yapilan bir calismada yesil sentez ile sentezlenen
glimiis nanopartikiiller kullanilarak elde edilen kompozit aljinat hidrojel boncuklar metilen mavisi gideriminde
kullanilmis ve Freundlich izotermi icin en yiiksek R? degeri elde edilmistir.
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Sekil 6. Cu-Alg icin Lineer izoterm Modeller (A) Freundlich, (B) Langmuir, (C) Temkin, (D) Dubinin-Radushkevich (Linear
Isotherm Models For Cu-Alg (A) Freundlich, (B) Langmuir, (C) Temkin, (D) Dubinin-Radushkevich)

3.5. Temas Siiresinin EtKisi (Effect Of Contact Time)

Adsorpsiyon silirecinde temas siiresi, adsorpsiyon dengesini ve kinetik hizini anlamada ve belirlemede kritik bir
faktordiir. Sekil 7°de metilen mavisinin Cu-Alg ile adsorpsiyon calismasindan elde edilen sonuglar 6zetlenmistir.
Temas siiresi icin gerceklestirilen deneysel calismalar 30 °C’'de, 0,1 g/50 mL adsorban dozunda, 10 mg/L baslangi¢
boya konsantrasyonunda ve pH=12 kosullarinda yiiriitiilmustir. Elde edilen sonuclar dogrultusunda metilen
mavisinin Cu-Alg lizerindeki adsorpsiyonunda ilk 0-120 dakikalik zaman araliinda hem giderim veriminde hem
de adsorpsiyon kapasitesinde diizenli bir artis goriilmiistiir. 120. dakika sonunda giderim verimi %83,48,
adsorpsiyon kapasitesi ise 4,17 mg/g olarak belirlenmistir. Bu silireden sonra adsorpsiyon yiizdesi ve giderim
veriminde énemli bir degisiklik olmadigindan, bu durum denge kosullarina ulasildigin1 géstermektedir. Temas
sliresi icin genel gézlem, giderim yiizdesinin ve adsorpsiyon kapasitesinin, siire¢ denge durumuna ulasana kadar
arttigidir. Adsorbanin yiizeyinde baslangicta daha fazla aktif nokta bulunmasi ve metilen mavisi boyasinin sulu ve
kat1 fazlar arasindaki kiitle transfer direncinin asilmasi nedeniyle, boyanin uzaklastirilmasi temas siiresindeki
artisla kademeli olarak artmistir. Denge noktasindan sonra, adsorban yiizeyinde bulunan tiim aktif noktalar
doygun hale gelir ve artik uzaklastirma gerceklesmez. Temas stiresinin daha fazla uzamasi ise, adsorbanin ytizde
giderimini veya adsorpsiyon kapasitesini 6nemli miktarda etkilemez. Bu durum literatiirde yer alan adsorpsiyon
calismalari ile benzerlik gostermektedir (Ahmad and Danish, 2022; Prasad vd., 2023; Saravanan vd., 2020).
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Sekil 7. Adsorpsiyon Kapasitesi Ve Giderim Verimi Uzerine Temas Siiresinin Etkisi (Effect Of Contact Time On Adsorption
Capacity And Removal Efficiency)

3.5.1. Adsorpsiyon Kinetigi (Adsorption Kinetics)

Adsorpsiyon kinetigi stirecin denge zamaninin belirlenmesine ve reaksiyon mekanizmasinin daha iyi
anlasilmasina yardimci olur (Munagapati vd., 2022). Metilen mavisinin Cu-Alg iizerine adsorpsiyonu, yalanci
birinci derece, yalanci ikinci derece, intrapartikiil difiizyon ve Elovich gibi zamana bagl kinetik modelleri ile analiz
edilmistir. Kinetik modellerin dogrusal grafikleri Sekil 8’de ve bu grafiklerden hesaplanan kinetik parametreler ise
Tablo 4’de sunulmustur. Yalanci birinci derece icin 0,91, yalanci ikinci derece i¢in 0,96, intrapartikil difiizyon i¢in
0,88 ve Elovich kinetik modeli icin 0,72 korelasyon katsayilar1 (R?) elde edilmistir. Bu sonuglar dogrultusunda
yalanci ikinci derece reaksiyon kinetik modelinin deneysel verilerle daha iyi bir korelasyon sundugu
gorilmektedir. Bununla birlikte, hesaplanan denge adsorpsiyon kapasitesi (4,74 mg/g), deneylerden elde edilen
denge adsorpsiyon kapasitesine daha yakin bulunmustur. Bu sonug, metilen mavisinin Cu-Alg ile adsorpsiyon
prosesinin belirleyici adiminin kemisorpsiyon oldugu anlamina gelmektedir ve sinir tabakasi direncinin boya
adsorpsiyonunu siirlamadigini ileri siirmektedir (Meili vd., 2019). Ayrica yalanci ikinci derece reaksiyon kinetik
modele uyum, metilen mavisinin Cu-Alg ile adsorpsiyonunun boya konsantrasyonuna ve adsorbandaki serbest
alanlarin sayisina bagli oldugunu goéstermistir (Kavci vd., 2023). Metilen mavisi i¢cin farkli adsorbanlar kullanilarak
yapilan bircok ¢alismada da en uygun kinetik modelin yalanci ikinci derece kinetik modeli oldugu tespit edilmistir
(Eltaweil vd., 2021; Kavci vd., 2023; Meili vd., 2019). Pawar vd. (2018) tarafindan yapilan bir ¢alismada kil ve
sodyum aljinat ile sentezlenen kompozit hidrojel boncuklar metilen mavisi adsorpsiyonu i¢in kullanilmis yalanci
birinci derece ve yalanci ikinci derece kinetik modellerin adsorpsiyon kinetigi icin en uygun modeller oldugu
belirlenmistir.

Tablo 4. Kinetik Model Parametreleri Ve Korelasyon Katsayilari (Kinetic Model Parameters And Correlation Coefficients)

Kinetik Modelleri Parametreler Degerler
T ki (min-1) 0,018
Yalanci Birinci Derece R? 0,910
qe cal (mg g1) 4,741
Yalana ikinci Derece k2 (g mg-min-1) 0,090
R2 0,960
a (mg giminl) 5,136
Elovich B (g mg?) 1971
R2 0,714
kia (mg g1 min 95) 0,208
intrapartikiil Difiizyon a(mggl) 1,359
R? 0,879
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Sekil 8. Cu-Alg icin Lineer Kinetik Modeller (A) Yalanci Birinci Derece, (B) Yalanci ikinci Derece, (C) Elovich, (D)intrapartikiil
Difiizyon (Linear Kinetic Models For Cu-Alg (A) Pseudo First Order, (B) Pseudo Second Order, (C) Elovich, (D) Intra-Particle
Diffusion)

3.6. Sicakligin Etkisi ve Adsorpsiyon Termodinamigi (Effect of Temperature and Adsorption
Thermodynamics)

Sicaklik, adsorpsiyon siirecini degistirebilen, adsorbanlarin etkinligini ve adsorpsiyon kapasitelerini etkileyebilen
onemli bir faktordiir (Ahmad and Danish, 2022). Endiistriyel iiretim siireclerinden desarj edilen boya atik
sularinin  sicakliklary, adsorbanin adsorpsiyon performansini etkileyen genis bir aralikta degisiklik
gostermektedir. Bu nedenle de, adsorbanin farkli sicakliklardaki etkisini incelemek, pratik uygulamalar igin
o6nemlidir (Zhang vd., 2021b). Metilen mavisinin Cu-Alg ile adsorpsiyonun arastirildig1 bu ¢alismada; sicakligin
etkisi Tablo 1'de belirtilen kosullar altinda 20-30-40 ve 50 °C’deki sicakliklarda yiiriitilmistiir. Elde edilen
sonuglar Sekil 9’da goriildiigii tizere sicakligin 20 °C’den 30 °C’ye artisina paralel olarak sirasiyla giderim verimi
%73,43’den % 83,47’ye, adsorpsiyon kapasitesiise 3,672 mg/g’dan 4,17 mg/g’a yiikkselmistir. 30 °C’'nin tizerindeki
sicaklilarda ise 6nemli bir degisim gézlenmemistir. Sicakligin etkisini tanimlamak i¢in yapilan analizler sonucu
elde edilen degerler dogrultusunda Gibbs serbest enerji degisimi (AG°), entropi degisimi (AS°) ve entalpi degisimi
(AH®) dahil olmak tizere termodinamik degiskenlerin degerleri hesaplanmistir. Bu parametreler adsorpsiyon
prosesinin uygulanabilirligi hakkinda 6nemli bilgiler saglamaktadir (Ahmad and Danish, 2022).
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Sekil 9. Adsorpsiyon Kapasitesi Ve Giderim Verimi Uzerine Sicakligin Etkisi (Effect Of Temperature On Adsorption Capacity
And Removal Efficiency)

Termodinamik hesaplamalari sonucu elde edilen degerler Tablo 5’de 6zetlenmistir. Tablodan goriildigi gibi AH®
-2,33 kJ/mol ve AS°ise 18,12 j/mol K olarak belirlenmistir. Negatif AH® degeri ekzotermik siireci ifade etmektedir.
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Pozitif AS° degeri ise Cu-Alg’ in metilen mavisine karsi adsorban olarak yiiksek afinitesini géstermektedir.
Adsorpsiyon stireci boyunca adsorban-adsorbat araytiziinde diizensizlik ve rastgeleligin arttigini ifade etmektedir
(Sentiirk, 2023). AG° degerlerinin negatif olmasi, belirtilen sicakliklarda adsorpsiyonunun kendiliginden
gerceklestigini ifade etmektedir. AG® degerleri-20 ile 0 k] /mol arasinda olan adsorpsiyon stiregleri spontan fiziksel
prosesler iken, -80 ile -400 k] /mol arasinda olan prosesler kemisorpsiyon siirecleridir (Fernandes vd.,2010). Buna
gore, Tablo 5'teki negatif AG® degerleri dikkate alindiginda metilen mavisinin Cu-Alg tizerine adsorpsiyonunun
fizisorpsiyon ve spontan bir sekilde gerceklestigi desteklenmektedir. Ayni1 zamanda 30 °C de en yiiksek negatif AG®
degeri elde edilmistir. Bu durum 30 °C de metilen mavisinin Cu-Alg tizerine adsorpsiyonunun uygulanabilir
oldugunu dogrulamistir.

Tablo 5. Termodinamik Parametreleri (Thermodynamic Parameters)

AG°
AH° AS° (k]/mol)
(kJ/ mol) (J/ mol K) Sicaklik (°C)
20 30 40 50
-2,33 18,12 -2,48 -4,08 -3,11 -3,35

3.7. Muhtemel Adsorpsiyon Mekanizmasi (Possible Adsorption Mechanism)

Cu-Alg hidrojel boncuklarin yiizeyine metilen mavisi adsorpsiyonu pH=12" de maksimum diizeye ulasmistir. Cu-
Alg yapisinda bulunan aljinatin karboksilik gruplar1 pH=12" de deprotonasyona ugrayarak negatif yiikli
karboksilat gruplarina doniistiiglinden metilen mavisinin katyonik yapida olan N atomu ile elektrostatik etkilesim
meydana gelmektedir. Ayn1 durum c¢alisma ekibimiz tarafindan Cr-MOF-Alg hidrojel boncuklar ile yapilan
calismada da gozlenmistir (Sonmez and Akyuz, 2024). Ayrica metilen mavisinin aromatik halkasi ile aljinatin -
COO™ gruplar1 arasinda n-m etkilesimleri ve metilen mavisinin m-aromatik halka donoérleri ile Cu-Alg’in m alict
gruplar: arasindaki m-mt etkilesimleri olmas1 kuvvetle muhtemeldir. Buna ek olarak, aljinatin -OH gruplar1 (H-
dondrleri) ile metilen mavisinin N atomlar1 (H-alicilar1) arasinda hidrojen baglarinin olusumunu icermektedir. FT-
IR spektrumunda O-H bandinda meydana gelen genisleme de H baglar1 olusumundaki artis1 dogrulamaktadir.

4. Sonug ve Oneriler (Conclusion and Recommendations)

Bu c¢alismada, metilen mavisi boyar maddesinin Cu-Alg lizerine adsorpsiyon mekanizmasi kesikli adsorpsiyon
teknigi kullanilarak arastirilmigtir. Bu amagla sodyum aljinat ile bakir (II) iyonlar: ¢apraz baglanarak Cu-Alg ad1
verilen aljinat hidrojel boncuklar sentezlenmis ve FTIR ile karakterize edilmistir. Elde edilen adsorban lizerine
metilen mavisinin adsorpsiyonu pH, adsorban dozu, giris boya konsantrasyonu, temas siiresi ve sicaklik gibi
adsorpsiyon slirecinin isleyisi icin 6nemli olan parametreler dikkate alinarak incelenmistir. Analizler sonucunda
optimum adsorpsiyon kosullari; 0,1 g/50 mL adsorban dozu, 12 pH seviyesi, 30 °C sicaklik, 120 dakika temas
stiresi ve 10 mg/L metilen mavisi konsantrasyonu olarak belirlenmistir. Bu kosullar altinda maksimum giderim
verimi %90,07, adsorpsiyon kapasitesi ise 4,5 mg/g olarak belirlenmistir. Calisma kosullar1 arasinda 6zellikle pH
degerinin 10°dan 12’ye artmasiyla giderim veriminde biiytk bir degisim gézlemlenmistir. Bunun nedeni Cu-Alg
yapisindaki karboksilik asit gruplarinin deprotonasyonunun artmasi sonucunda yiiksek sayida negatif karboksilat
grubunun olusumu ve dolayisiyla katyonik metilen mavisi ile etkilesiminin artmasi olarak acgiklanabilir. Ayrica
¢alisilan en diisiik adsorban dozu olan 0,025 g/50 mL Cu-Alg dozunda bile %85,36 metilen mavisi gideriminin
saglanmasi, adsorbanin ekonomik olarak kullanilabilirligine katki saglamaktadir. Metilen mavisinin Cu-Alg ile
adsorpsiyonunda elde edilen deneysel veriler i¢in yapilan kinetik ¢alismasinda, en iyi uyumu yalanci ikinci derece
reaksiyon kinetik modeli gostermistir. Bu durum, hiz smirlayict adimin difiizyondan ziyade kemisorpsiyon
olabilecegini isaret etmektedir. izoterm calismalarinda ise en iyi korelasyon katsayilari sirayla Temkin modeli icin
0,983 ve Freundlich izotermi i¢in ise 0,956 olarak belirlenmistir. Bu iki modelin yiiksek korelasyon katsayilari
gostermesi, adsorpsiyon mekanizmasinin hem fiziksel hem de kimyasal etkilesimleri icerebilecegini gosterebilir.
Ayrica adsorban ylizeyinin heterojen yapida oldugunu ve yiizey enerjisinin degisen adsorpsiyon bélgelerinde
farklilastigini ifade eder. Termodinamik ¢alismalari sonucunda ise AH®, AS° ve AG® degerlerine gore adsorpsiyonun
spontan ve ekzotermik olarak gerceklestigi belirlenmistir. Sonuc¢ olarak elde edilen Cu-Alg malzemesi metilen
mavisinin adsorpsiyonunda yenilikgi, etkili ve giivenilir bir adsorban malzeme olarak degerlendirilebilir.
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