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Bu c¢alismanin amaci, sulu ¢ozeltiden metilen kirmizisinin uzaklastirilmasidir. Bu caligmada adsorban olarak
silikajel kullanilmistir. Farkli pH’larda (2, 3, 4, 7, 10) 20 mg adsorban ile ¢aligmalar yapilmistir. Deneysel veriler,
Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich-Kaganer (DKR), Temkin ve Brunauer-Emmett-Teller (BET)
denklemleri kullanilarak analiz edilmis ve bu denklemlerin sabitleri belirlenmistir. 20 mg/L’lik boya ¢ozeltilerinin
Langergren yalanci birinci derece ve yalanci ikinci derece hiz denklemine uygunlugu denenmistir. Termodinamik
parametrelerden adsorpsiyon entalpisi (AH®), Gibbs serbest entalpisi (AG®) ve adsorpsiyon entropisi (AS®) degerleri
hesaplanmigtir. Sonug olarak, elde edilen veriler adsorpsiyonun fiziksel, ekzotermik ve kendiliginden yiiriiyen bir
olay oldugunu gostermistir.
Anahtar Kelimeler: Boyar Madde, Metilen Kirmizisi, Izoterm, Kinetik, Silika jel.

Adsorption of Methylene Red in Solution on Silica Gel: Equilibrium Isotherm and
Kinetic Studies

ABSTRACT

The aim of this study was to remove methylene red from the aqueous solution. In this study, silicagel was used as
adsorbent.The experiments were made with 20 mg adsorbents at different pH (2, 3, 4, 7, 10). The experimental data
were analyzed using Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich-Kaganer (DKR),Temkin ve Brunauer-Emmett-
Teller (BET) isotherm equations and the constants of these equations were determined. The suitability of 20 mg/L
dye solution to Langergren pseudo-first order and pseudo-second order rate equations were tested. Thermodynamic
parameter such as change of free energy, entalphy and entropy of adsorption were calculated. As a result, the data
obtained indicated that adsorption is a physical, exothermic and spontaneous.
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GIiRIiS OH gruplan  katyonik  boya  adsorpsiyonunu

Metil kirmizisi, su, eter etanol ve silika jel asetik asitte
¢ozililen mono-azo anyonik boyadir. Bu boya genellikle
tekstil ve diger endistrilerde kullanilmaktadir. Metil
kirmizi gozlere, deriye ve sindirim sistemine zarar
vermektedir [1]. Boya uzaklastirmada oksidasyon [2],
elektrokoagiilasyon/elektrodiyaliz [3], fotokataliz [4],
ters ozmoz/nano filtrasyon [5] gibi bircok yontem
kullanilabilmektedir. Ancak, bu yontemler olduk¢a
pahali oldugu i¢in kullanim alani oldukg¢a sinirhdir. Sulu
ortamlardan boya uzaklagtirmak i¢in adsorpsiyon ¢ok
kullanilan ydntemlerdendir. Bu ydntemin yaygin olarak
kullanilma  sebepleri;  deneysel islemin  kolay
yapilabilmesi, verimlilik, diisiik maliyet ve gerektiginde
adsorplayict maddenin yeniden kullanilabilmesidir [6].
Bu nedenlerden dolayr son zamanlarda boyar
maddelerin adsorpsiyon yontemi ile uzaklastirilmasi ile
ilgili yapilan ¢aligmalar hizla artmaktadir [7].

Silika gel, silikanin gézenekli ve amorf halidir. Silisyum
ve oksijenin gozeneklerde diizensiz bir sekilde ii¢
boyutlu hareketi s6z konusudur. Bu materyal; termal ve
kimyasal stabiliteye sahip, diisiik maliyetli, tekrar
kullanilabilme o&zellikli, sisme direnci ve segicilik
Ozelligi olan bir maddedir [8]. Silika jel yiizeyindeki —

kolaylastirmaktadir. Sulu ¢ozeltiden metil kirmizini
uzaklastirmak i¢in birgok materyal kullanilabilir. Bu
calismada yliksek yiizey alani ve ucuz materyal olmasi

dikkate alinarak silika jel iizerinde adsorpsiyon
incelenmistir.
MATERYAL ve YONTEM

Bu ¢aligmada 0.038 mm tanecik boyutunda silikajel
adsorban olarak kullanilmigtir. Elde edilen adsorban
deneylerden oOnce desikatorde muhafaza edilmistir.
Adsorbat olarak kullanilan metil kirmizi (Sigma)
oncelikle 1000 mg/L’lik stok g¢o6zeltisi hazirlanmistir.
Adsorsiyon c¢alismalarinda kullanilan ¢o6zeltiler stok
cozeltiden seyreltilerek hazirlanmistir.  Adsorpsiyon
izotermlerini tespit caligmalari 10-50 mg/L derisim
araliginda oda sicakliginda, 2, 3, 4, 7 ve 10 pH degerleri
kullanilarak yapilmistir. Kinetik caligmalarda ise 20
mg/L’lik ¢ozeltiler kullamlmistir. Her bir adsorpsiyon
islemi her derisimden 10’ar ml ¢ozelti alinip uygun
zamana kadar 20 mg adsorban madde ile karistirilarak
yapilmigtir. Santrifiijle ayrilan cozeltilerde
adsorlanmadan  kalan madde mikarn1 UV-Vis
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spetrometresi  (Hitachi model) kullanilarak tespit
edilmistir. Adsorpsiyon olaymin sicaklikla degisimini
saptamak igin 25 °C ve 40 °C’ler de denemeler
yapilmistir. Adsorpsiyon olayt sonucu dengedeki
adsorplanan madde miktari, qe,, asagidaki formiille

hesaplanmustir:
(Eg—c 0w
§e= "o M)
Bu denklemde, Cy ve C, (mg/L) sirasiyla boyanin
cozeltideki baglangi¢c ve denge derisimidir. V ¢ozeltinin
hacmi (L), W ise kullanilan adsorbentin kiitlesidir.

BULGULAR ve TARTISMA

izoterm Modelleri

Adsorpsiyon denemelerinde elde edilen deneysel
verilerin  hangi adsorpsiyon izotermine uydugu
Oonemlidir. Adsorpsiyon izoterm denklemleri
adsorpsiyon olayr hakkinda fikir verdigi ig¢in bu tiir
¢alismalar yapilmaktadir [9]. Bu incelemede 25 °C ve
40 °C sicaklikta adsorpsiyon izotermleriyle ilgili
caligmalar yapilmistir. Adsorpsiyon izoterm
denklemlerinden  Langmuir  izotermi;  adsorbent
yiizeyinin tamamen aym oldugunu, adsorpsiyonun
adsorbent iizerinde tek tabaka halinde tutuldugunu ve
adsorbent yiizeyindeki enerji dagilimininda homojen
oldugunu kabul etmektedir.Bu izoterm dengedeki kati
ve sivi fazdaki madde derisimleri arasindaki iligkiyi
aciklamakta onemli oranda kullanilan bir denklemdir
[10]. Freunlich izotermi ¢ok tabakali tersinir heterojen
adsorpsiyonu aciklar. Heterojen yiizeylerde adsorpsiyon
is1s1 ve afiniteninde esdeger olmadigimi belirtir [11].
Dubinin-Kagener-Radushkevich (DKR) izotermi
adsorbentteki  gozeneklerin  dolma mekanizmasini
aydmlatir ve adsorpsiyonun fiziksel veya kimyasal olup
olmadigir hakkinda fikir verir [12]. Temkin izotermi

Maksimum baglanma enerjisi olacak sekilde baglanma
enerjisinin uniform olarak dagildigin1 belirtmektedir
[13]. Brunauer, Emmett ve Teller (BET) izotermi ¢ok
tabakal1 adsorpsiyon i¢in gelistirilen bir denklemdir.
Langmuir izotermi

Langmuir izotermi Adsorpsiyon dengesiyle ilgili
olaylar1 agiklamak i¢in kullanilan bir denklemdir. Bu
izotermin ¢6zeltiden adsorpsiyonla ilgili lineer denklemi
asagidaki gibi verilmektedir [14]:

11 .1 @)

qe quLCe qm
Bu denklemde, g, dengede birim adsorplayici agirligi
bagina adsorplanan madde miktarin1 (mg/g), Qm
maksimum adsorpsiyon kapasitesini, Ce dengede
adsorplanmadan ¢ozeltide kalan ¢6ziinen derigimini
(mg/L), K_ ise Adsorpsiyon 1sistyla ilgili bir degeri
gostermektedir. Bu izotermle adsorpsiyonu
degerlendirmek i¢in Webber ve Chakkravorti tarafindan
tanimlanan boyutsuz ayirma sabiti olarak R, kullanilir.
Matematiksel ifadesi denklem 3’deki gibi olan bu
faktoriin degeri 0-1 arasinda olursa olayin bu izoterme
uydugu kabul edilmektedir. Sifirdan kiigiik degerler ise
izoterme uyum olmadigim gostermektedir [15].

R =—— ®)

1+K.C,

25 °C’de cesitli pH’da ve 40 °C¢de pH 7°de Langmuir
izotermiyle ilgili veriler sekil 1 ve 2’de verilmistir.
Adsorpsin izoterminin sabitleriyle ilgili veriler ise tablo
1’de verilmektedir. Tablo1’de verilen dogru denklemleri
incelendiginde kaymalarinin negatif oldugu
gozlenmektedir. Bu veriler, baz1 pH’da uydun ilgilesim
(R?) degerleri elde edilse bile makul olabilecek
Langmuir izoterm sabitlerini belirleme imkanim
vermemektedir. Bundan dolayr adsorpsiyon olayinin

adsorbent ylizeyindeki adsorpsiyon artistyla ~ Langmuir izotermiyle ag¢iklamasi yapilamamaktadir.
molekiillerin  1sisindaki  azalisi  agiklamaktadir.
0,300
—~ 0,250 A
= as | ¥=0.1997x-0,0018
o 0, .
£ R? = 0,9754
=) 0,150 H
éﬁ 0,100 o
¥ 0,050 -
0,000 T T T T T
0,000 0,200 0,400 0,600 0,800 1,000 1,200 1,400
1/C.(dm>’mg™)

Sekil 1. 40 °C sicaklikta silikajel iizerinde metil kirmizis1 ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Langmuir izotermi (pH=7).
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Sekil 2. Cesitli pH’da silikajel iizerinde metil kirmizisi1 ¢dzeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Langmuir izotermleri (25 °C).

Tablo 1. Cesitli pH’ larda silikajel tizerinde metil kirmmzis1 ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Langmuir izoterm parametreleri

T°C) pH am(mg g7) Ky (dm® mg™) R R’ DENKLEM
40 7 -55.5556 -0.0090 1.8182 0.9754 y=0.1997x-0.018
25 2 -9.6154 -0.0854 -0.3058 0.7264 y=1.2179x-0.104
25 3 -11.4811 -0.0795 -0.3361 0.7136  y=1.096x-0.0871
25 4 -11.7371 -0.0831 -0.3170 0.7008 y=1.0257x-0.0852
25 7 -14.6413 -0.3152 -0.0678 0.9563 y=0.2167x-0.0683
25 10 -11.4548 -0.3858 -0.0547 0.9516 y=0.2263x-0.0873
Freundlich izotermi edilebilir [17]. 0-1 arasindaki n degerleri de genellikle
) ) o ] ) ~ bu izoterm i¢in uygun deger olarak kabul edilebilir.
Freundlich izoterminin dogrusal ifadesi asagidaki  preundlich izoterminin grafikleri sekil 3 ve 4’de

sekilde verilmektedir [16]:

(4)

Bu denklemde,Kg adsorbentin adsorpsiyon kapasitesiyle
ilgili bir sabit (L/g), Ce dengede adsorplanmadan
¢ozeltide kalan ¢o6ziinen derisimi (mg/L), q. dengede
birim adsorplayict agirligi basma adsorplanan madde
miktarini (Mg/g), n ise adsorpsiyon siddetiyle ilgili bir
sabittir. n degerinin 1’den biiyilk olmas1 adsorsiyonun
bu izoterme uydugunun gostergesi olarak kabul

Ing, =InK; +1InCe
n

verilmistir. Bu izotermin sabitleriyle ilgili veriler ise
tablo 2’de verilmistir.

Tablo 2°deki veriler incelendiginde en yiiksek
korelasyon katsayist (R?) degerinin (0.9873) 25 °C, pH
7’de verilen deger oldugu goriilmektedir. Frendlich
izoterm sabitlerinden n’nin 0-1 arasi degerleri de
adsorpsiyonun bu izotermle izah edilebilecegini
gostermektedir. Adsorpsiyon kapasitesiyle ilgili sabit
olan adsorpsiyon kapasitesi (Kf) maksimum degeri pH
10’da vermektedir.

Tablo2. Cesitli pH’ larda silikajel {izerinde metil kirmizis1 ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Freundlich izoterm parametreleri

TCC) pH Ke(dm3g™) n R? DENKLEM

40 7 4.9416 0.9260 0.9703 y=1.0799x+1.5977
25 2 0.6417 0.6202 0.9232 y=1.6125x-0.4436
25 3 0.7745 0.6333 0.8994 y=1.5789x-0.2551
25 4 0.6179 0.5806 0.8412 y=1.7224x-0.4814
25 7 7.6255 0.5667 0.9873 y=1.7645x+2.0315
25 10 8.6486 0.5235 0.9555 y=1.9110x+2.1574
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Sekil 3. 40°C sicaklikta silikajel iizerinde metil kirmizis1 ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Freundlich izotermi.

Inge

& pH=2

= pH=3

pH=4

InCe

Sekil 4. Cesitli pH’ larda silikajel {izerinde metil kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Freundlich izotermleri(25 0C).

Dubinin-Kagener-Radushkevich (DKR)
izotermi

Dubinin-Kagener-Radushkevich  (DKR) izoterminin

¢ozeltiden adsorpsiyonla ilgili lineer ifadesi asagidaki
gibi verilmektedir [18]:

qe = qm exp(_KDKRgZ) (5)

Bu denklemde, g, dengede birim adsorplayici agirligi
bagina adsorplanan madde miktar1 (mg/g), qm dengede

adsorbentin birim kiitlesi bagina maksimum adsorplanan
madde miktar1 (mmol g%), Kpkr Dubinin-Kagener-
Radushkevich adsorpsiyon kapasitesi (mmol®kJ?), E ise
adsorpsiyon enerjisini (kJ mol™) ifade etmektedir. Bu
izoterm  denkleminden vyararlanarak  Adsorpsiyon
enerjisi asagidaki ifadeden hesaplanabilir. Bu denklemle
hesaplanacak olan adsorpsiyon enerjisi (E) degerlerinin
8’den kiigiik olmasi fiziksel adsorpsiyon oldugunun
gostermektedir [19].

1 (6)
Bu denklemde ¢ degeri ise e=RT In (1/C,) formiiliinden
belirlenmistir.
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Metilen kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili  hesaplamalar ise tablo 3’te verilmistir.
izoterm grafikleri sekil 5 ve 6’da; sabitlerle ilgili

0,000 T T
-0,50,00E+00 1,00E+08 2,00E+08 3,00E+08
-1,000 A
-1,500 A
-2,000 A *>
-2,500 A
-3,000 A
-3,500 qy =-2E-08x- 0,4291 *
-4.000 A R?* = 0,9642

-4.500 A
-5,000

Inq.

£2(J/mmol)?

Sekil 5. 40 °C sicaklikta silikajel iizerinde metil kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Dubinin- Kagener Radushkevich
: ; psty! g g
(DKR) izotermi.

*pH=2
2,00E+08 | |mpH=3
pPH=4
pH=7
. 1,50E+08 A *pH=10
(=
=
1,00E+08 -
5 00E+07
-6,000 -5,000 -4,000 -3,000 -2,000 -1,00 0,000

e2(J/mmol)?

Sekil 6. Cesitli pH’ lardasilikajel {izerinde metil kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Dubinin- Kagener—Radushkevich
(DKR) izotermleri (25 °C).

Tablo 3 incelendiginde 3.857-5.439 kJ/mol araliginda  Korelasyon katsayisi (R?) degerleri de (0,8657-0,9684)
degisen  adsorpsiyon  enerjisi  (E)  degerleri  izoterm modelinin gegerliligini gostermektedir.
adsorpsiyonun  fiziksel —oldugunun gostermektedir.

Tablo 3. Cesitli pH’ lardasilikajel tizerinde metil kirmizis1 ¢6zeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Dubinin- Kagener-Radushkevich
(DKR) parametreleri

TCC) pH  gm(mmol g?) Korr(mmol*kJ™2) E(kJmolY) R? DENKLEM

40 7 0.6511 1.69.10° 5.439 0.9642  y=-1.69.10°x-0,42
25 2 0.5162 2.82.10°® 4.210 0.8657  y=-2.82.10"x-0.66
25 3 1.0324 3.36.10°® 3.857 0.9108  y=-3.36.10"%x+0.03
25 4 1.0728 3.30.10°® 3.892 0.9063  y=-3.30.10"%x+0.07
25 7 5.9793 2.78.10°® 4.240 0.9939  y=-2.78.10%+1.78
25 10 10.0412 2.99.10°® 4.089 0.9684  y=-2.99.10%x+2,31

585



Temkin izotermi Bu denklemde, g, dengede birim adsorplayici agirligi

basina adsorplanan madde miktar1 (mg/g), Ce dengede

adsorplanmadan ¢ozeltide kalan ¢6ziinen derisimi

RT RT ™) (mg{ L), by adsqrpsiyon 1s1_s1y1?1 ilgi_li b1r s?lbiti (_k._l/mol),

d. =b—InAT +b—ln C, Ag ise adsorpsiyon kapasitesiyle ilgili bir sabiti (L/g)

T T gostermektedir. Temkin izotermiyle ilgili veriler tablo
4’te, izoterm grafikleri ise sekil 7 ve 8’de verilmistir.

Temkin izoterminin ¢o6zeltiden adsorpsiyonla ilgili
dogrusal ifadesi denklem 7’de verilmektedir(20):

Tablo 4. Cesitli pH” larda silikajel iizerinde metil kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Temkin parametreleri

T(°C) pH AL/ g) b(kJ/mol) R? DENKLEM
40 7 1.1543 150.595 0.8988 y=17.280x+2.479
25 2 0.3798 120.763 0.9586 y=20.516x-19.864
25 3 0.4079 119.148 0.9494 y=20.794x-18.64
25 4 0.4257 116.850 0.9652 y=21.203x-18.11
25 7 1.2456 78.424 0.8536 y=31.592x+6.9364
25 10 1.1911 61.607 0.9541 y=40.216x+7.034
45,000
.
e 17,28x + 2,479
a y = 1 X + 1
35,000 R?=0,8988
30,000 -
25,000 -
& 20,000 -
o
iy 15,000 -
E 10,000
LE)
o 5400 -
o.pe0” . . . .
-0,5 000 0,500 1,000 1,500 2.000 2500
InC,
Sekil 7. 40 °C sicaklikta silikajel iizerinde metil kirmiz1 ¢ézeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Temkin izotermi.
’ *pH=2
120,000 - mpH=3
100,000 - pH=4
pH=7
80,000 - * pH=10
60,000 -
) 40,000 -
(=]
E;, 20,000 -
” et
-0,500 0.0 1,000 1,500 2,000 2,500 3,000
-20, 006
InC,

Sekil 8. Cesitli pH’larda silikajel iizerinde metil kirmizis: ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Temkin izotermleri (25°C).
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Tablo 4’te goézlenen en biiyiik adsorpsiyon 1s1
kapasitesi (br) degeri 40 °C olup bu veri sicaklik
artistyla adsorpsiyonun 1sisinin artifinin gostergesidir.
Adsorpsiyon kapasitesinin bir 6l¢iisii olan adsorpsiyon
kapasitesinin (A7) en biiyiik degeri 25 °C ‘de (pH 7)
elde edilmistir. Bu verilerin adsorpsiyonun ekzotermik
olduguyla ilgili destek bilgileri kuvvetlendirmektedir.

Brunauer, Emmett ve Teller (BET) izotermi

Brunauer, Emmett ve Teller (BET) izoterminin
¢ozeltiden adsorpsiyonla ilgili lineer matematiksel
denklem ve izotermler sekil 9 ve 10” da verilmistir [21].

. _1,kic ®)
(Co-Ca] ka, ka, Co

Bu denklemde k; yiizeyle etkilesim enerjisini aciklayan
bir sabiti (L/mg), Cy adsorbamin tek tabakasinin
doygunluk derisimini (mg/L) ve qn teorik doyma
kapasitesini (mg/g) gostermektedir, Tablo5
incelendiginde korelasyon katsayilarmm (R?) degerleri
adsorpsiyonu  BET izotermi ile agiklanabilirligi
biiyiiklilkte olmasina karsin elde edilen negatif degerler
bu izoterm verileriyle saglikli bir degerlendirme yapma
imkanini ortadan kaldirmaktadir.

0,0400
D -
= 0,0300 y = 0,4956x - 0,0649
(&) 2 _
.O 0’0200 . R - 0,906
o
O 0,0100 A
0,0000 : : : :
0,0000 0,0500 0,1000 0,1500 0,2000 0,2500
C./C,

Sekil 9. 40 °C sicaklikta silikajel iizerinde metil kirmizisi ¢ézeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Brunauer, Emmett ve Teller (BET)

izotermi.
0,8000
& pH=2
0,6000 -
= pH=3
pH=4
0,4000 -
pH=7
< 0,2000 - x pH=10
<
o
(=2
3
O 0,0000 T T
0,0p00 0,4000 0,5000 0,6000
-0,2000 -
-0,4000 -
-0,6000
Ce/Co

Sekil 10. Cesitli pH” da silikajel iizerinde metil kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Brunauer, Emmett ve Teller (BET)

izotermleri (25 °C).

Tablo 5. Cesitli pH’ lar da silika jel {izerinde metil kirmizis1 ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili Brunauer, Emmett ve Teller

(BET) izotermi parametreleri

TCC) pH am(mg g ™) k (L mg™) R? DENKLEM

40 7 2.3218 -6.6364 0.9060 y=0.4956x-0.0649
25 2 48.3092 0.9798 0.9953 y=-0.9564x+0.0211
25 3 7.4683 -2.8837 0.9796 y=1.8032x-0.4643
25 4 0.6849 -3.1605 0.9549 y=1.9188x-0.4612
25 7 -2.4728 15.1461 0.9491 y=-0.4311x-0.0267
25 10 2.7012 -17.4623 0.9332 y=0.3914x-0.0212
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Kinetik incelemeler

Kinetik ¢alismalar ¢ozeltiden adsorbent yiizeyine gog
eden adsorplanan maddenin adsorpsiyon dengeye
gelene kadar ki siiregteki mekanizmayir anlamamizi
saglamaktadir.

Lagergren Yalanci Birinci Derece Kinetik Denklemi
20 mg/L metil kirmizist ¢ozeltisinden 10 ml alinarak
denge zamani kurulana kadar 20 mg silikajel iizerinde
karigtirllmasiyla ve denge zamania kadar belli
stirelerde alinan numunelerin analizleri yapilarak elde

edilen adsorpsiyon verilerinin Lagergren denklemine
gore veriler hesaplanip degerlendirilmesiyle olusturulan
grafik asagida verilmektedir.
kit 9
I ~q,) =logg, — 2
og(d, —a,) =loga,, 2.303

Yukarida verilen Lagergren [22] denkleminin sabitleri
incelendiginde qn= 2,3334 m/g, k; ise 0,1545 (dk™)
olarak belirlenmistir. Dogru denklemi ve korelasyon
katsayis1 (R?) sekil 11 ve 12°de verilmistir.

0,000 T T T T T
T ( ¥ 60 70
3
é’- -2,000 A
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Sekil 11. Silikajel {izerinde 20 mg/L metil kirmizisi ¢ozeltisinin adsorpsiyonu ile ilgili Lagergren yalanci birinci derece

denkleminin grafigi (25 °C)
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Sekil 12. Silikajel tizerinde 20 mg/L metilen kirmizisi ¢ozeltilerinin adsorpsiyonu ile ilgili yalanci ikinci derece denkleminin

grafigi (25 °C).

Yalanci ikinci Dereceden Kinetik Denklemi

t 1 1

- = 5 +7t (10)
q  kyln

qm

Denklemiyle verilen yalanci ikinci dereceden hiz ifadesi
[23] ilgili kinetik parametreler saptanirken uygun
dogrusal grafik ¢izilip kinetik denklemin sabitleri
belirlenmistir. Korelasyon katsayisinin 1 ¢iktigr bu
incelemeden belirlenen hiz sabiti (k,) 0,0333 g mg™ dk™
incelenen derisimde dengede adsorplanan maksimum
miktar1  gosteren  (qy) 18,4843 mg/g  olarak

hesaplanmigtir. Kinetik hiz verilerinin yalanci II. derece
denkleme uydugu korelasyon verilerinden
goriilmektedir.

SONUC

Bu caligmamizda, AG® ile gosterilen Gibbs serbest
enerjisinin degerleri 25 °C’de -6,4271 kJ/mol, 40 °C’de
ise -4,4561 kJ/mol olarak tespit edilmistir. Gibbs serbest
enerjisindeki negatif  degerler adsorpsiyonun
kendiliginden olmaya egimli oldugunu gostermektedir.
Sicaklik artisiyla azalan deger disiik sicakliga egimli
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oldugunu gostermektedir. -34.65 kJ/mol olarak
belirlenen entalpi (AH®) degeri ekzotermik olaym
oldugunu gostermektedir. -95.7523 J/molK olarak
hesaplanan entropinin (AS®) negatif degeri Adsorpsiyon
esnasinda  molekiillerin  diizenliliginin  arttigin
gostermektedir.

Sonug olarak, belli baslangic pH’ lari, sicaklik uygun
temas siirelerinde silka jel tiizerinde metil kirmizi

maddesinin adsorsiyonuyla ilgili veriler
degerlendirilmistir. Adsorpsiyon izotermleriyle yapilan
hesaplamalarla en uygun adsorsiyonun oldugu
pH’lardaki  korelasyon katsayilari (R?)  dikkate

alindiginda adsorpsiyon olaymnin en iyi Freundlich ve
DKR izotermi ile izah edilecegi belirlenmistir. Kinetik
veriler yalanct II. derce hiz denklemine uymaktadir.

Termodinamik veriler incelendiginde kendiliginden
yirliyen  ekzotermik  bir  adsorpsiyon  oldugu
belirlenmistir. =~ DKR  denkleminden  hesaplanan

adsorpsiyon enerjisi (E) degerleri de olaymn fiziksel
adsorpsiyon oldugunu gostermektedir.
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