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Öz 

Bu çalışmanın amacı, tekstil endüstrisinde yaygın olarak kullanılan bir boyarmadde olan Reaktif Mavi 21 

(RM21)’in atık sulardan adsorpsiyon yöntemiyle uzaklaştırılmasında kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozitinin adsorban olarak kullanılabilirliğinin araştırılmasıdır. 

Adsorpsiyon üzerine, başlangıç RM21 derişimi, adsorban miktarı, sıcaklık ve adsorpsiyon denge süresi 

gibi çeşitli deneysel parametrelerin etkileri incelenmiştir. Adsorpsiyon verileri çeşitli adsorpsiyon 

izoterm modelleri ve kinetik modelleri kullanılarak değerlendirildi ve RM21 boyar maddesinin kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine adsorpsiyonunun en iyi Redlich-

Peterson izoterm modeline uyduğunu ve adsorpsiyon kinetiğininin ise yalancı ikinci derece kinetik 

eşitliğini takip ettiği bulunmuştur. ΔG°, ΔH° ve ΔS° gibi termodinamik adsorpsiyon parametreleri de 

hesaplanarak adsorpsiyon işleminin endotermik ve istemli olduğu tespit edilmiştir. Bu çalışmanın 

sonuçları, RM21 boyarmaddesinin sulu çözeltilerden uzaklaştırılmasında kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozitinin etkili bir adsorban olarak kullanılabileceğini göstermiştir. 

 

Adsorption, Kinetics and Thermodynamics of Reactive Blue 21 Textile 
Dyestuff Using Copper Doped Zinc Oxide Nanocomposite Decorated on 
Kaolinite Surface 

Keywords 
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Abstract 

The aim of this study is to investigate the potential use of copper-doped zinc oxide nanocomposites 

decorated on kaolinite surfaces as an adsorbent for the removal of Reactive Blue 21 (RM21), a 

commonly used dye in the textile industry, from wastewater via the adsorption method. The effects of 

various experimental parameters such as initial RM21 concentration, adsorbent dosage, temperature, 

and adsorption equilibrium time on the adsorption process were examined. The adsorption data were 

evaluated using various adsorption isotherm and kinetic models, and it was found that the adsorption 

of RM21 dye onto the copper-doped zinc oxide nanocomposite decorated on kaolinite surfaces 

followed the Redlich-Peterson isotherm model and the adsorption kinetics followed a pseudo-second-

order kinetic equation. Thermodynamic adsorption parameters such as ΔG°, ΔH°, and ΔS° were also 

calculated, and the adsorption process was found to be endothermic and spontaneous. The results of 

this study demonstrate that copper-doped zinc oxide nanocomposites decorated on kaolinite surfaces 

can be effectively used as an adsorbent for the removal of RM21 dye from aqueous solutions. 
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1. Giriş 

Son yıllarda, hızlı nüfus artışı ve sanayileşmenin 

ilerlemesi, çevre üzerinde olumsuz sonuçlar 

doğurmakta ve doğal kaynakların tükenmesine yol 

açmaktadır. Sanayileşmenin bir sonucu olarak 

birçok kirletici türünün çevreye salınması çevrenin 

kalitesini düşürmüştür. Endüstriyel atıklar, atık 

sular, ağır metaller, yapay tarımsal gübreler, 

deterjanlar, pestisitler ve tekstil endüstrisinde 

kullanılan boyarmaddeler doğal dengeyi bozan 

birçok faktörler arasındadır (Markandeya et al. 

2022, Velusamy et al. 2021, Xu et al. 2020, Mia et al. 

2019). Tekstil endüstrileri, nihai ürünlerini 

renklendirmek için boyarmaddeler kullanmakta ve 

büyük miktarlarda organik madde ve renk içeren 

atıklar üretilmektedir (Lellis et al. 2019). Karmaşık 

aromatik yapılara sahip bu maddelerin varlığı 

fotosentez aktivitesini azaltarak sulu ortamı 

olumsuz etkilemektedir.  Ayrıca, bu aromatik 

bileşiklerin çoğu cilt tahrişine ve solunum 

problemlerine neden olmakta ve insanlarda kanser 

ile hücre mutasyon risklerini de artırmaktadır. Bu 

sebeple, boyarmadde içeren atık sular, çevreye 

atılmadan önce etkin bir arıtma işleminden 

geçirilmesi gerekmektedir (Al-Tohamy et al. 2022, 

Hassan and Carr 2018).  

Reaktif boyarmaddeler tekstilde, başta selülozik 

lifler olmak üzere, yün, ipek ve poliamid gibi birçok 

lifin renklendirilmesinde kullanılan bir boyarmadde 

sınıfıdır. Yüksek haslıkları, kolay uygulama 

yöntemleri ve görünür spektrumda tüm renkleri 

başarılı bir şekilde verebilmeleri reaktif 

boyarmaddeleri selülozik lifler grubunun en önemli 

üyesi olan pamuk lifinde öne çıkarmaktadır 

(Özdemir ve Tutak 2016). Reaktif boyarmaddeler, 

pamuk lifinde özellikle yıkama haslığı başta olmak 

üzere iyi haslık özellikleriyle birleştiren önemli bir 

boyar madde sınıfı olarak görülmektedir. 

Boyarmadde molekülünde bulunan fonksiyonel 

gruplar ile selülozik lif üzerindeki hidroksil gruplar 

arasında bir kovalent bağ oluşmaktadır. Boyar 

maddeler boyama ortamında bulunan su molekülü 

ile hidroliz reaksiyonu vererek lifleri boyama 

yeteneğini kaybetmektedir ve bu durum reaktif 

boyarmaddelerin en önemli dezavantajı olarak 

görülmektedir (Ghaffar et al. 2019, Bamfield 2001, 

Broadbent 2001). 

C40H25CuN9O14S5 formülüne sahip Reaktif Mavi 21 

(RM21) boyar maddesinin yüksek kararlılık, 

optimum çözünürlük ve uzun raf ömrü gibi özellikleri 

sebebiyle tekstil endüstrisinde yaygın olarak 

kullanılmaktadır (Aksu ve Isoglu 2007, Vaghela and 

Nath 2020). Oldukça kararlı aromatik yapısı 

nedeniyle RM21 boyarmaddesinin yapısını bozmak 

zordur. RM21 boyarmaddesinin çeşitli tekstil 

endüstrilerinden su kaynaklarına karışması, biyolojik 

olarak bozunmamaları, toksisiteleri ve 

mutajenlikleri nedeniyle ciddi bir endişe haline gelir. 

Böylece canlıların ölümüne neden olacağı için 

ekosisteme zarar verir.  RM21 boyasının kimyasal 

yapısı Şekil 1'de gösterilmiştir (Ahmad et al. 2019).  

Şekil 1. RM21 boyasının kimyasal yapısı 

Atık sulardan boyarmaddelerin uzaklaştırılması için 

pıhtılaşma/flokülasyon, membran filtrasyonu, ters 

ozmoz, foto bozunma, ozonlama ve adsorpsiyon gibi 

birçok yöntem kullanılmaktadır (Liu et al. 2019, 

Bilińska et al. 2019, El-Bindary et al.  2016, Luo et al. 

2022, Kızıltaş 2022, Tekin et al. 2020). Belirtilen bu 

yöntemlerin bazı avantajları ve dezavantajları 

bulunmaktadır. Bu yöntemler arasında adsorpsiyon, 

uygulanabilirliği kolay, yüksek verimli, diğer 

geleneksel yöntemlere göre daha zahmetsiz, düşük 

maliyetli ve çevre dostu olması sebepleriyle en çok 

tercih edilen yöntemdir (Senthil Rathi ve Senthil 

Kumar 2021, De Gisi et al. 2016).  

https://pubchem.ncbi.nlm.nih.gov/#query=C40H25CuN9O14S5
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Boyar maddelerin adsorpsiyon yöntemi ile atık 

sulardan giderimi için birçok adsorban 

kullanılmaktadır. Aktif karbon, alümina, zeolitler ve 

silika jel ticari olarak kullanılan bazı adsorbanlardır. 

Bu tür adsorbanların adsorpsiyon kapasiteleri 

beklentileri karşılamasına rağmen hem yüksek 

adsorpsiyon kapasitesine sahip hem de düşük 

maliyetli adsorban malzemeler geliştirme ihtiyacı 

hala bulunmaktadır. Bu sebeple birçok araştırma 

gurubu bu alandaki laboratuvar çalışmalarını devam 

ettirmektedir (Hamad and Idrus 2022, Nasar and 

Mashkoor 2019, Bayramoğlu et al. 2020, Zhou et al. 

2019, Yagub et al. 2014). Son zamanlarda, küçük 

parçacık boyutuna, büyük yüzey alanına ve çok 

sayıda aktif merkez sayısına sahip nanoyapılı metal 

oksitlerin adsorban olarak kullanılmasına yönelik 

çalışmalar git gide artmaktadır (Sun et al. 2012, 

Naseem and Durrani, 2021). Kil, zeolit, aktif karbon, 

grafen ve karbonnanotüp gibi çeşitli destek 

yüzeylerinde dekore edilen nanometal oksitler 

kullanılarak elde edilen adsorbanların bu yolla 

adsorplama kapasitesi arttırılmıştır (Kibanova et al. 

2012, Alswat et al. 2022, Pala et al. 2022, Gan et al. 

2019). Elde edilen bu nano metal kompozitlerin 

sinerjik etkisinden ötürü, bireysel metal oksitlere 

nispeten daha yüksek adsorpsiyon kapasitesilerine 

sahip olduğu görülmüştür (Eskandari et al. 2021, 

Ayanda et al. 2013, Lu ve Chiu 2006). Kadmiyum 

sülfür, tungsten trioksit, titanyum oksit ve çinko 

oksit gibi nanometal oksitler, düşük maliyetleri, 

yüksek yüzey alanı, iyi kararlılıkları, az toksisiteleri, 

uzun süre bozulmadan kalabilmeleri ve mükemmel 

adsorpsiyon kapasiteleri nedeniyle 

nanokompozitlerin sentezinde en yaygın olarak 

tercih edilen metaloksitlerdir (Mahmood 2022, 

Patra et al. 2022, Chandrabose et al. 2021, Binaeian 

et al. 2020, Stengl and Krˇalov´a 2011, Muthuvela et 

al. 2020).  

Kaolin, bentonit ve montmorillonit gibi killer 

nanokompozit sentezinde yaygın olarak kullanılan 

başlıca desteklerdir (Ewis et al. 2022, Fadillah et al. 

2020). Kaolin, oldukça termik karalılığa, iyi bir yüzey 

alanına ve tabakalalı yapıya sahip olmasından dolayı 

kil destekli nanokompozitlerin sentezinde tercih 

edilen önemli bir kil türüdür. Nanometal oksitlerin 

kaolin yüzeyinde dağılımıyla; nanoyapıların saf 

haline nispeten gerek agregasyonlarının ve parçacık 

boyutlarının azalması gerekse destek olarak 

kullanılan kaolinin uygun bir yüzey sağlamasından 

ötürü elde edilen kaolin destekli nanokompozitlerin 

adsorpsiyon kapasiteleri artmaktadır (Khan et al. 

2015, Rind et al. 2023).  

Bu çalışmada kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır 

katkılı çinko oksit nanokompoziti kullanılarak tekstil 

sanayisinde kullanılan RM21 boyar maddesinin 

adsorpsiyon yöntemi ile giderimi araştırılmıştır. 

Başlangıç boyar madde derişimi, adsorban miktarı, 

sıcaklık ve temas süresi gibi çeşitli parametreler ile 

RM21 boyar maddesinin giderilmesi için en uygun 

şartların belirlenerek adsorpsiyon izotermi, kinetik 

ve termodinamik verileri elde edilerek 

değerlendirilmiştir. 

2. Materyal ve Metot 

2.1. Materyal 

Adsorpsiyon çalışmaları için boyar madde olarak 

Reaktif Mavi 21 (Sigma-Aldrich) katı formda ve toz 

halinde alınmıştır. Belirli derişimlerde boyarmadde 

çözeltileri hazırlamak için stok çözeltiler kullanılarak 

gerekli seyreltmeler yapılmıştır. Çözeltiler 

hazırlanırken de-iyonize su kullanılmıştır. 

2.2. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı 

ZnO nanokompozitinin üretilmesi  

 

Adsorban olarak kullanılan kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı ZnO nanokompoziti, birlikte 

çöktürme metodu ile hazırlanmıştır ve sentez 

yöntemi önceki çalışmamızda ayrıntılı olarak 

verilmiştir (Keleş Güner ve Çağlar 2020).  

2.3. Adsorpsiyon Çalışması 

Daha önce üretilen kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı ZnO nanokompoziti üzerinde RM21 

boyar maddesi için gerçekleştirilen adsorpsiyon 

deneyleri manyetik karıştırıcıda homojen karışım 

sağlanarak yapılmıştır (Keleş Güner ve Çağlar 2020). 

Temas süresinin belirlenmesi için aynı başlangıç 

RM21 derişimi (25mgL-1), adsorban miktarı (30mgL-

1) ve sıcaklıktaki (250C) boyar madde ve adsorban 

farklı erlenler içerisine konularak kendi pH’sında 
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(pH7) manyetik karıştırıcıya yerleştirilip belirli 

zaman aralıklarında (0-120 dakika) boya derişimi 

ölçümleri UV-Vis spektrofotometre (PG Instruments 

T80+) ile yapılmıştır. Denge süresinin 

belirlenmesinin ardından, adsorpsiyon 

deneylerinde, başlangıç RM21 derişimi, adsorban 

miktarı ve sıcaklık gibi parametrelerin etkisi 

araştırılmıştır. Spektrofotometrik okumalar RM21 

boyar maddesinin maksimum dalga boyu olan 666 

nm’ de absorbans değerleri ölçülerek yapılmıştır. 

Çözeltide kalan boyar madde miktarlarının tespit 

edilmesi amacı ile belirli derişimlere karşılık gelen 

absorbans değerlerinin çizildiği kalibrasyon eğrisi 

kullanılmıştır. Adsorpsiyon deneylerinde başlangıç 

boyar madde derişimleri 15, 25 ve 35mgL-1 olarak, 

adsorban madde miktarı 5, 10, 15, 20, 25, 30 ve35 

mgL-1 olarak, sıcaklık çalışmaları ise 25, 35 ve450C 

olarak çalışılmıştır. Deney esnasında belirlenen 

zaman aralıklarında numune alınmış ve 5000rpm’de 

3 dakika santrifüj edilerek partiküllerin karışımdan 

ayrılması sağlanmıştır. Daha sonra örnekler 

spektrofotometrede RM21 derişiminin belirlenmesi 

için analiz edilmiştir. Numunelerin alınması ve 

analizleri sistem dengeye ulaşıncaya kadar devam 

etmiştir. 

% Giderim ve denge adsorpsiyon kapasitesi 

Denklem (1) ve (2) kullanılarak hesaplanmıştır 

(Kumbhar et al. 2022). 

%𝐺𝑖𝑑𝑒𝑟𝑖𝑚 = 
(𝐶𝑂−𝐶𝑒)

𝐶𝑒
𝑥100   (1) 

qe=
(𝐶𝑜−𝐶𝑒)

𝑀
𝑥𝑉     (2) 

burada Co ve Ce (mgL-1) sırasıyla RM21 boyasının 

başlangıç ve denge derişimleri, V (L) çözelti hacmi ve 

M (g) adsorbanın kütlesidir. 

2.4. Karakterizasyon  

Sentezlenen numunenin karakterizasyon kısmı daha 

önceki yayınımızda detaylı bir şekilde incelenmiştir 

(Keleş Güner ve Çağlar 2020). RM21 

boyarmaddesinin adsorpsiyonundan sonraki 

SEM-EDX ve FT-IR analizleri alınmıştır. Bölüm 

3.5.’ te yorumlanmıştır. Numunelerin SEM/EDX 

analizleri alan emisyon taramalı elektron 

mikroskobu (Quanta FEG 450-FEI) kullanılarak, FTIR 

spektrumları ise Thermo Nicolet 6700 

spektrofotometre ile 4 cm-1 çözünürlükte 4000–400 

cm–1 bölgesinde ölçülmüştür. 

3. Bulgular ve Tartışma 

3.1. Adsorpsiyon Parametrelerinin Etkisi 

3.1.1. Adsorban Miktarının Etkisi 

Kullanılan adsorban miktarının RM21 boyasının 

giderimi üzerinde büyük etkisi vardır. Adsorban 

miktarının etkisi 25 mgL-1 başlangıç RM21 

derişiminde, 250C sıcaklıkta, adsorban miktarının 5 

mgL-1 ila 35 mgL-1 aralığında değiştiği ortamlarda 

incelenmiştir. Elde edilen sonuçlar Şekil 2’de 

verilmiştir. 

Şekil 2ʼde görüldüğü gibi, adsorban miktarı arttıkça 

boyar madde giderim oranı da kademeli olarak 

artmaktadır. 5 mgL-1 adsorban kullanıldığında RM21 

giderimi %16,1 iken; miktar 35mgL-1’e çıkarıldığında 

RM21 giderimi %97,2 olarak elde edilmiştir. 

Kullanılan adsorban miktarının artırılmasıyla 

adsorpsiyonda etkili yüzey aktif merkezlerinin sayısı 

da artacağından adsorbanın birim kütlesi başına 

adsorplanan boyar madde miktarı da artmaktadır 

(Şekil 2).  Adsorban miktarının 35 mg’a kadar 

artması ile boyanın neredeyse tamamına yakınının 

giderilmesi sebebiyle, daha sonraki kinetik ve 

termodinamik çalışmalarının daha verimli devam 

etmei amacıyla adsorplayıcı miktarı olarak 30 mgL-1 

seçilmiştir. 

Şekil 2. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitinin RM21 gideriminde adsorban 

miktarının etkisi 
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3.1.2. Başlangıç RM21 Boyar Madde Derişiminin 

Etkisi 

Başlangıç RM21 derişiminin etkisini araştırmak 

amacıyla, çözelti pH’ında (pH 7), adsorban miktarı 

30 mgL-1, sıcaklık 25°C, başlangıç RM21 derişimleri 

15, 25 ve 35 mgL-1 ile bir seri deney yapılmış ve 

sonuçlar Şekil 3'de verilmiştir. 

 
Şekil 3. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitinin RM21 gideriminde boyar madde 

derişiminin etkisi 

 

Başlangıç boya derişim miktarının artması, kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozit yüzeyindeki tutunma kapasitesinin 

düşmesine böylece giderimin azalmasına sebep 

olmuştur (Kul et al. 2022). Başlangıç boya 

derişiminin 35 mgL-1'den 15 mgL-1'ye 

düşürülmesiyle, RM21’in giderimi, %73,1'den 

%96,2'ye (Şekil 3) artmıştır. Bu durum, artan boya 

derişimiyle adsorban yüzey aktif merkezlerinin işgal 

edilmesinin artması sonucu adsorpsiyon miktarının 

azalması ile ilişkilidir. Buna ilaveten, çözelti 

içerisinde artan boyarmadde derişimi 

boyarmaddelerin agregasyonuna, dolayısı ile 

adsorpsiyon alanlarındaki bağlanma kapasitesinin 

azalmasına sebep olurken, düşük boyar madde 

derişimleri, boya moleküllerinin birbirleri ile 

etkileşimde bulunmaması nedeniyle yüzey kütle 

transferinin yüksek olmasına ve boyanın 

adsorpsiyonunun hızla ilerlemesine sebep 

olmaktadır (Demir ve Kalpaklı, 2020). Başlangıç 

boyar madde miktarının 15 mg’a azalmasıyla 

boyanın tamamına yakınının giderilmesi sebebiyle, 

daha sonraki kinetik ve termodinamik çalışmalarının 

daha verimli yürütülebilmesi için başlangıç 

boyarmadde miktarı olarak 25 mgL-1 seçilmiştir. 

3.1.3. Sıcaklığın Etkisi 

Sıcaklık, adsorpsiyon sürecini etkileyen en önemli 

faktörlerden biridir. Sıcaklıktaki değişiklik, kirletici 

maddenin sudaki çözünürlüğünü etkilediği gibi 

kirleticinin giderilme miktarını da etkiler. RM21 

giderimi üzerine sıcaklığın etkisini belirlemek 

amacıyla, adsorban miktarı 30 mgL-1 ve başlangıç 

boya derişimi 25 mgL-1 olarak ayarlanmış ve 

adsorpsiyon giderimi farklı sıcaklıklar (25, 35 ve 

45°C) için incelenmiştir (Şekil 4). 

 

 
Şekil 4. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitinin RM21 gideriminde sıcaklığın 

etkisi 

 

Şekil 4' te görüldüğü gibi, RM21 boyar maddesinin 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitin üzerindeki adsorpsiyon 

kapasitesi artan sıcaklıkla artmıştır; bu durum sulu 

çözeltiden kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır 

katkılı çinko oksit nanokompozit yüzeyine RM 21 

boyar maddesinin adsorpsiyonunun endotermik bir 

süreç olabileceğini göstermiştir (Bensalah et al. 

2021). 90 dakikada, boya giderim verimi 25°C’de 

%86,22 iken, 45°C'de %97,61'e yükseldiği 

görülmektedir. 

3.2. Adsorpsiyon İzotermleri 

Hem teorik hem de pratik açıdan önemli olan 

adsorpsiyon izotermleri, sabit sıcaklıkta adsorbe 

edilen bir maddenin miktarı ile denge çözeltisindeki 

derişimi arasındaki ilişkiyi ortaya koyar. Genel 
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olarak, adsorpsiyon izotermi, adsorbatların 

adsorbanlarla nasıl etkileşime girdiğini açıklar. Bu 

nedenle, denge verilerinin teorik veya deneysel bir 

denklemle korelasyonu, bir adsorpsiyon sisteminin 

pratik tasarımı ve çalışması için esastır (Karaoğlu et 

al. 2009, Alkan et al. 2005). Birçok izoterm modeli 

vardır ve bu çalışma için, Langmuir, Freundlich, 

Temkin, Jovanovich, Halsey ve Redlich-Peterson 

izoterm modelleri seçilmiştir.  

3.2.1. Langmuir İzotermi 

Langmuir izotermi, adsorban yüzeyinin eş değer 

aktif merkezler içerdiği varsayımıyla ve tek tabakalı 

homojen adsorpsiyonu açıklamak için türetilmiştir. 

Langmuir adsorpsiyon izoterminin 

doğrusallaştırılmış matematiksel formu aşağıdaki 

şekilde ifade edilir (Küçük 2021, Zheng et al. 2013). 

𝐶𝑒

𝑞𝑒
=

1

𝑞𝑚
𝐶𝑒 +

1

𝑞𝑚𝐾𝐿
                                                      (3) 

Burada, Ce/qe değerinin, Ce değerine göre değişimi 

grafiğe geçirilerek, qm grafiğin eğiminden, KL ise y 

eksenini kestiği noktadan hesaplanır (Şekil 5a). KL 

değeri Langmuir sabitini (L.mg-1), qm büyüklüğü ise 

adsorbanın tek tabaka kapasitesini ifade eder. 

 

Langmuir modeline göre RM21 boyar maddesinin 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozite adsorpsiyonunda korelasyon 

katsayısı (R2 ) 0,9994 olarak hesaplanmıştır ve qm 

adsorpsiyon tek tabaka kapaitesi 40,48 mg.g-1 ve 

Langmuir izoterm sabiti KL değeri ise 2,35 olarak 

bulunmuştur (Çizelge 1). Yapılan deneysel çalışmada 

en yüksek adsorpsiyon kapasitesi 25°C’de 5mgL-1 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozit için 90. dakikada 40 mg.g-1 

olarak tespit edilmiştir. Bu durum Langmuir 

izoterminin tahmin ettiği maksimum adsorpsiyon 

kapasitesinin deneysel çalışma ile uyum içinde 

olduğunu ortaya koymuştur (Bayramoğlu et al. 

2009). 

Adsorpsiyonun elverişliliğini bulmak için boyutsuz RL 

(dağılma) sabiti hesaplanır (Eşitlik 4). RL>1 olması 

elverişli olmayan, RL=1 olması lineer, 0<RL<1 olması 

elverişli ve RL=0 olması ise tersinmez adsorpsiyonu 

gösterir (Sarı ve Soylak 2006): 

𝑅𝐿 =
1

1+𝐾𝐿𝐶0
        (4) 

Burada, RL, dağılma sabitini, ifade eder.  

Elde edilen RL değerleri, 15-35 mgL-1'lik farklı boya 

derişimleri için 0.92-0.98 aralığındaydı; bu durum, 

RM 21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit 

üzerine elverişli adsorpsiyonunu gösterir. 

3.2.2. Freundlich izotermi 

Freundlich izotermi, aktif bölgelerin heterojen 

dağılımını varsayar ve çok katmanlı adsorpsiyonu 

destekler (Kalam et al. 2021). Freundlich izoterm 

modeli doğada ampiriktir ve buna göre, daha güçlü 

bağlanma bölgeleri önce işgal edilir ve artan site 

işgal miktarı ile bağlanma kuvveti azalır. Freundlich 

denkleminin lineer formu aşağıda verilmiştir 

(Kumbhar et al. 2022, Ncibi et al. 2007):  

𝑙𝑛𝑞𝑒 = 𝑙𝑛𝐾𝐹 +
1

𝑛
𝑙𝑛𝐶𝑒                                         (5) 

lnqe’nin lnCe’ye karşı değişimi Şekil 5b'de 

gösterildiği gibi grafiğe dökülmesiyle, eğimden n, 

doğrunun y eksenini kestiği noktadan da KF bulunur.  

KF çok katmanlı adsorpsiyon kapasitesiyle ilgilidir. 

Adsorbanın heterojenliğiyle değişen “n” 

adsorpsiyon yoğunluğunu belirtir. “n” değerinin 1’ 

den küçük olması çalışılan derişim aralığında 

adsorpsiyon yoğunluğunun uygun olduğunu, “n” 

değerinin 1’ den büyük olması ise çalışılan ve daha 

üstündeki derişimler için adsorpsiyon yoğunluğunun 

daha uygun olduğu anlamına gelmektedir. 1/n 

heterojenite faktörüdür ve 0-1 aralığında değerler 

alır. Yüzey ne kadar heterojense, 1/n değeri o kadar 

sıfıra yakın olur (Eren et al. 2010). Birin altındaki 1/n 

değeri, normal bir Langmuir izotermini gösterirken, 

birinin üzerindeki 1/n değeri ise kooperatif 

adsorpsiyonun göstergesidir (Alkan et al. 2005).  

RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine 

adsorpsiyonunda elde edilen sonuçlar Çizelge 1’de 

verilmiştir. 0,0452 olarak elde edilen 1/n değeri, 

kompozitin yüzey heterojenliğini ifade eder. 

Korelasyon katsayılarına (R2) bakılırsa gerçekleşen 

adsorpsiyonun Freundlich izotermine nazaran 
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Langmuir izotermine daha iyi uyum sağladığını 

göstermiştir (Nandi et al. 2009, Rais 2009). 

3.2.3. Temkin İzotermi: 

Temkin izotermi, çözelti içerisindeki tüm 

moleküllerin adsorpsiyon ısısı dikkate alınarak 

geliştirilmiştir ve aşağıdaki şekilde ifade edilir 

(Zewde ve Geremew 2022). 

𝑞𝑒 =
𝑅𝑇

𝑏
𝑙𝑛𝐾𝑇 +

𝑅𝑇

𝑏
𝑙𝑛𝐶𝑒                             (6) 

Şekil 5c'de gösterildiği gibi qe değerinin lnCe 

değerine göre değişim grafiği çizilerek, eğimden b ve 

doğrunun grafiğin y eksenini kestiği noktadan KT 

değerleri elde edilir. Burada T, sıcaklık (K), R, 

evrensel gaz sabiti (J.mol-1K-1), b adsorpsiyon 

entalpisi (J.mol-1) ve KT, denge bağlama sabitidir (L.g-

1).  

 

Bir adsorpsiyon işleminde, adsorban yüzeyindeki 

tutunma arttıkça adsorban moleküllerinin reaksiyon 

ısısı doğrusal olarak azalır. Bu durum adsorban ve 

adsorban molekülleri arasındaki etkileşimler 

nedeniyle olur. Bu izoterm modelinin 

kullanılmasının sebebi, adsorpsiyon reaksiyonu 

sırasındaki ısı düşüşünü belirlemektir. Bu izoterm 

modeli, reaksiyonun bağlanma enerjisinin tahmin 

edilmesini sağlar (Demir et al. 2022). Çizelge 1'de 

0,9337 R2 değerlerinden görüldüğü gibi, Temkin 

izoterm modeli RM21 boyarmaddesinin kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitine adsorpsiyonu için adsorpsiyon 

ısısı düşüşünü tanımlamada kullanışlıdır.  

 

3.2.4. Jovanovich İzotermi: 

 

Jovanovich izotermi, Langmuir izotermine benzer 

olarak tek tabakalı bir adsorpsiyonu tanımlar fakat 

Langmuir izoterminde olmayan adsorbat ve                

adsorban arasındaki etkileşimlerin de önemli olduğu 

varsayılmaktadır (Kiełbasa et al. 2021, Saloğlu 2019). 

Jovanovich izoterminin lineer formu aşağıda 

verilmiştir: 

ln⁡𝑞𝑒 = 𝑙𝑛⁡𝑞𝑚 − 𝐾𝐽𝐶𝑒                                               (7) 

Şekil 5d'de gösterildiği gibi lnqe değerinin Ce 

değerine göre değişim grafiği çizilerek, eğimden KJ 

ve doğrunun grafiğin y eksenini kestiği noktadan qm 

değerleri elde edilir. Burada KJ, Jovanovich sabitini, 

qm, adsorbanın maksimum adsorpsiyon tek tabaka 

kapasitesini ifade eder. 

 

Çizelge 1. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı 

çinko oksit nanokompozit adsorpsiyonu için izoterm 

parametreleri (Şartlar; temas süresi: 90 dakika, başlangıç 

boyar madde derişimi: 25mgL-1, adsorban miktarı: 30mgL-

1, sıcaklık: 25oC). 

Model Parametre Değer 

Langmuir 

Qm 40,48 

KL 2,35 

RL 0,94 

R2 0,9994 

Freundlich 

1/n 0,0452 

n 22,12 

KF 34,48 

R2 0,942 

Temkin 

b 1477,1 

KT 7,78x108 

R2 0,9337 

Jovanovich 

KJ -0,0071 

qm 35,02 

R2 0,9441 

Halsey 

n -22,12 

KH 9,57x10-35 

R2 0,942 

Redlich-Peterson 

β 0,9548 

A 34,48 

R2 0,9999 

 

 

Bu modelin fiziksel adsorpsiyondaki uygulaması 

sınırlıdır. Bu model, mobil ve tek tabakalı yüzeylerde 

adsorbat molekülleri arasında gerçek etkileşimlerin 

olmadığı durumlarda uygulanabilir. Adsorbat 

derişimi yüksekse, doyma noktasına ulaşmak 

mümkün olabilir. Öte yandan, düşük adsorbat 

derişimlerinde, bu model Henry yasasına indirgenir. 

Langmuir modeli ile karşılaştırıldığında, Jovanovich 

modeli doygunluğa daha yavaş bir yaklaşım 

sergilemektedir (Al-Ghouti ve Da’ana 2020). 0,9441 

R2 değerinden de görüldüğü gibi RM21 

boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine 

adsorpsiyonu verileri Jovanovich modeli ile 

eşleşmiştir. 
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3.2.5. Halsey İzotermi: 

Halsey izoterm modeli, çok katmanlı adsorpsiyon 

sistemini değerlendirir ve yüzeyden nispeten büyük 

bir mesafede yoğunlaşmasını tanımlar. Halsey 

modeli, Freundlich izoterm modeline benzer 

şekilde, çok katmanlı adsorpsiyon ve adsorpsiyon 

ısısının üniform olmayan bir şekilde dağıldığı 

heterojen yüzeyler için uygundur (Gholitabar ve 

Tahermansouri 2017). Halsey izoterminin lineer 

formu:  

ln 𝑞𝑒 =
1

𝑛
𝑙𝑛⁡𝐾𝐻 +

1

𝑛
𝑙𝑛

1

𝐶𝑒
                            (8) 

 

 
Şekil 5. Farklı izoterm modellerinin lineer çizimleri (a) Langmuir (b) Freundlich (c) Temkin (d) Jovanovich (e) Halsey (f) 

Redlich- Peterson. 

 

Şekil 5e'de gösterildiği gibi lnqe değerinin ln 1/Ce 

değerine göre değişim grafiği çizilerek, eğimden n ve 

doğrunun grafiğin y eksenini kestiği noktadan KH 

değerleri elde edilir. Burada KH ve n Halsey izoterm 
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sabitleridir ve hesaplanan değerler freundlich 

izotermine benzer şekilde 0,9441 R2 korelasyon 

katsayısı ile Çizelge 1’de gösterilmiştir. Halsey ve 

Freundlich izoterm modelleri, diğer izoterm 

modellerine nispeten, RM21 boyarmaddesinin 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitine adsorpsiyonu için verileri 

makul ölçüde iyi yorumlayamamıştır. Bu sebeple, 

Halsey ve Freundlich modellerinin çok katmanlı 

adsorpsiyon varsayımı, çalışılan derişim aralığında 

deney ile uyum içinde değildir. 

3.2.6. Redlich – Peterson İzotermi 

Redlich – Peterson izotermi, hem Langmuir hem de 

Freundlich izotermlerini kapsayan melez bir 

izotermdir. Adsorpsiyon mekanizması ideal bir tek 

katmanlı adsorpsiyon mekanizmasını izlemez. Bu 

izoterm hem homojen hem de heterojen 

ortamlarda çalışır (Simonic et al. 2022). Redlich – 

Peterson izoterminin lineer formu: 

𝑙𝑛
𝐶𝑒

𝑞𝑒
= 𝛽𝑙𝑛⁡𝐶𝑒 − 𝑙𝑛𝐴                                         (9) 

Şekil 5f'de gösterildiği gibi lnCeqe
-1 değerinin ln Ce 

değerine göre değişim grafiği çizilerek, eğimden β ve 

doğrunun grafiğin y eksenini kestiği noktadan A 

değerleri elde edilir (Çizelge 1). A değeri Redlich – 

Peterson izoterm sabiti, β ise Redlich – Peterson 

izoterminin 0 – 1 arasında değişen üstel değeridir.  

Redlich – Peterson izotermi düşük derişimde 

Langmuir'e yaklaşırken, yüksek derişimde 

Freundlich'e yaklaşır (El-Desouky et al. 2021, Haladu 

2022). 0,9999 R2 korelasyon katsayı değerlerinden 

görüldüğü gibi, Redlich – Peterson izoterm modeli 

RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine 

adsorpsiyonunu en iyi açıklayan izoterm modelidir. 

 

Tüm uygulanan izotermlerin R2 değerleri 

karşılaştırıldığında, Redlich-Peterson > Langmuir >  

Jovanovich > Freundlich = Helsey > Temkin olduğu 

görülmüştür. Hem Langmuir hem de Redlich-

Peterson'ın RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine 

dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitine adsorpsiyonunu deneysel 

verilerini temsil etmek için en uygun izoterm 

olduğunu doğrular. Bu durum, Langmuir izoterm 

modelinden hesaplanan qm ve deneysel olarak elde 

edilen qe değerlerinin uyumlu olması ile de 

desteklenmektedir. RM21 boyarmaddesinin kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitine doğrusal olmayan modeller 

kullanılarak, tek tabakalı adsorpsiyonununun daha 

iyi gerçekleştiği belirlenmiştir. 

3.3. Adsorpsiyon Kinetiği 

Adsorbat gideriminin gerçekleştiği mekanizmayı 

bilmek için kinetik çalışmalar önem arz eder. 

Adsorpsiyon prosesinin hızına etki eden adsorpsiyon 

basamaklarının ortaya konulması için önemli bir 

aşamadır (Kumbhar et al. 2022, Özdemir 2015). 

Deneysel sonuçlar, yalancı birinci dereceden, yalancı 

ikinci dereceden, parçacık içi difüzyon ve Elovich 

kinetik modellerine göre çalışılmıştır. 

2.6.1. Yalancı Birinci Derece Kinetik 

Yalancı birinci dereceden kinetik model Lagergren 

tarafından geliştirilmiştir ve aşağıdaki gibi ifade 

edilir (Lagergren 1898, Nazifa et al. 2017): 

𝑙𝑛(𝑞𝑒 − 𝑞𝑡) = 𝑙𝑛𝑞𝑒 − 𝑘1𝑡               (10) 

Burada, qt, herhangi bir anda adsorbanın birim 

kütlesi başına adsorplanan madde miktarı (mgg-1),  

k1, Yalancı birinci derece kinetik hız sabiti (dak-1), t, 

temas süresidir. Şekil 6a’da gösterildiği gibi, ln(qe-qt) 

değerinin süreye göre değişim grafiği çizilerek grafik 

yardımıyla k1 ve teorik qe değerleri elde edilir. Hız 

sabiti k1 eğimden, teorik qe ise doğrunun grafiğin y 

eksenini kestiği noktadan hesaplanmıştır. 

Hız sabiti, maksimum adsorpsiyon kapasitesi ve 

korelasyon katsayısı değerleri Çizelge 2 ve 3'de 

gösterilmektedir. Bunlar, Şekil 6a'da gösterildiği gibi 

ln(qe-qt) ile temas süresi grafiği çizilerek elde 

edilmiştir. 
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Şekil 6. Kinetik modeller (a) Yalancı birinci dereceden (b) Yalancı ikinci dereceden (c) Parçacık içi difüzyon (d) Elovich. 

 

Çizelge 2 ve 3'te, Yalancı Birinci Derece Kinetik 

modeli için hesaplanan ve teorik qe (mg/g) 

değerlerinin birbiriyle örtüşmediği açıktır. Ayrıca 

korelasyon katsayısı (R2) değerleri Yalancı İkinci 

Derece Kinetik modele nazaran düşüktür, bu da 

adsorpsiyon verilerinin, Yalancı birinci dereceden 

kinetik modeline kötü uyum sağladığını göstermiştir.  

2.6.2. Yalancı İkinci Derece Kinetik 

Yalancı ikinci dereceden kinetik model aşağıdaki gibi 

ifade edilir (Saeed et al. 2022). 

𝑡

𝑞𝑡
=

1

𝑘2𝑞𝑒
2 +

𝑡

𝑞𝑒
                                        (11) 

Burada, k2, yalancı ikinci derece kinetik hız sabitidir 

(dak-1). Şekil 6b’de olduğu gibi, tqt
-1 değerinin süreye 

göre değişim grafiği çizilerek grafik yardımıyla k2 ve 

teorik qe değerleri elde edilir. Teorik qe eğimden, k2 

ise doğrunun grafiğin y eksenini kestiği noktadan 

hesaplanır. 

 

Hız sabiti, maksimum adsorpsiyon kapasitesi ve 

korelasyon katsayısı değerleri Çizelge 2 ve 3'de 

gösterilmiştir. 

 

Çizelge 2 ve 3’ten görüldüğü gibi yalancı ikinci 

dereceden kinetik korelasyon katsayıları tüm 

adsorban miktarları ve başlangıç boyar madde 

derişimlerinde ~0.999 olarak belirlenmiştir. Ayrıca 

deneysel çalışma ile elde edilen qe değerleri ile 

teorik olarak elde edilen qe değerlerinin benzer 

oldukları tespit edilmiştir. Yapılan çalışmanın yalancı 

ikinci dereceden kinetik model ile uyum içerisinde 

olduğu kanıtlanmıştır. 

2.6.3. Partikül İçi Difüzyon  

Weber ve Morris tarafından önerilen partikül içi 

difüzyon modeli, adsorpsiyonun adsorbat 

moleküllerinin adsorban üzerine kütle transferi 

yoluyla gerçekleştiği esasına dayanır. Bu denklemin 

lineer formu aşağıdaki denklemde olduğu gibi yazılır 
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(Weber ve Morris 1963, Baldermann and Stamm 

2022, Demir et al. 2022). 

𝑞𝑡 = 𝑘𝑖𝑑√𝑡 + 𝐶                                       (12) 

Burada, kid, hız sabiti, C, sınır tabaka kalınlığı 

hakkında bilgi veren model sabitlerdir. Şekil 6c’de 

gösterildiği gibi, qt değerinin √𝑡’ ye göre değişim 

grafiği çizilerek grafik yardımıyla kid ve C değerleri 

elde edilir. kid eğimden, C ise doğrunun grafiğin y 

eksenini kestiği noktadan hesaplanır. 

 

Şekil 6c’ de, yedi derişimin hepsi için, grafikler iki 

adımlı çoklu doğrusallık göstermiştir. Doğrusal 

çizimin ilk kısmı, sınır tabakası difüzyonuna, ikincisi 

ise partikül içi difüzyona ve kimyasal reaksiyona 

atfedilir. Her iki eğim çizgisinin orjinden geçmemesi, 

film difüzyonu ve partikül içi difüzyonun aynı anda 

meydana geldiğini göstermiştir (Nandi et al. 2009, 

Gad ve El Sayed 2009).  

 

Çizelge 2 ve 3'de şekil 6c’de ki doğrulardan elde 

edilen kid1, kid2, C1 ve C2 sayısal değerleri verilmiştir. 

Bu değerlerden, adsorpsiyonun ilk adımı olan sınır 

tabakası difüzyonunun, ikinci adım olan partikül içi 

difüzyon adımına nazaran daha hızlı (kid1>kid2) ve 

nispeten daha kolay (C1<C2) gerçekleştiği 

görülmektedir. 

 

 

Çizelge 2. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit adsorpsiyonu için kinetik 

parametrelerinde adsorban miktarının etkisi (Şartlar; temas süresi: 90 dakika, başlangıç boyar madde derişimi: 25mgL -

1, sıcaklık: 25oC). 

Kinetik Parametreleri 

Adsorban Madde Miktarı 

5 mg 10 mg 15 mg 20 mg 25 mg 30 mg 35 mg 

Deneysel  

Değerler 

qe 40 39,55 38,8 38,13 37,01 35,82 34,62 

Yalancı Birinci Derece 

k1 0,0556 0,061 0,0574 0,0632 0,0628 0,058 0,0619 

qe 24,86 27,06 25,75 26,87 21,33 21,58 20,42 

R2 0,9787 0,9742 0,9738 0,986 0,9687 0,9769 0,9803 

Yalancı İkinci Derece 

k2 0,0047 0,0050 0,0048 0,0049 0,0074 0,0060 0,0069 

qe 42,19 41,67 40,98 40,32 38,46 37,59 36,23 

R2 0,9997 0,9998 0,9998 0,9998 0,9999 0,9999 0,9999 

Partikül içi Difüzyon 

kid1 2,2993 2,2163 2,2432 2,4187 1,815 2,034 1,9638 

C1 22,676 22,907 21,839 20,446 23,775 20,859 20,497 

R2 0,9916 0,9702 0,9714 0,9636 0,8851 0,9726 0,966 

kid2 0,5142 0,5176 0,5324 0,3479 0,3414 0,4296 0,2645 

C2 35,112 34,709 33,785 34,85 33,812 31,762 32,109 

R2 0,9991 0,9644 0,9888 0,9958 0,9704 0,9965 0,9962 

Elovich 

α 233,13 275,77 196,89 156,59 1143,15 317,35 411,99 

β 0,21 0,21 0,21 0,20 0,27 0,24 0,26 

R2 0,9765 0,9783 0,9795 0,961 0,9296 0,9679 0,9522 
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Çizelge 3. Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı 

çinko oksit nanokompozit adsorpsiyonu için kinetik 

parametrelerinde başlangıç RM21 boyar madde derişimi 

etkisi (Şartlar; temas süresi: 90 dakika, adsorban 

miktarı:30mgL-1, sıcaklık: 25oC). 

Kinetik Parametreleri 

RM21 Miktarı 

15 mg 25 mg 35 mg 

Deneysel 

Değerler 

qe 23,98 35,82 42,63 

Yalancı Birinci Derece 

k1 0,0622 0,058 0,0537 

qe 15,49 21,58 25,86 

R2 0,9839 0,9769 0,9735 

Yalancı İkinci Derece 

k2 0,0087 0,0060 0,0044 

qe 25,25 37,59 45,04 

R2 0,9999 0,9999 0,9999 

Partikül içi Difüzyon 

kid1 1,5071 2,034 2,4531 

C1 13,145 20,859 24,129 

R2 0,9651 0,9726 0,9842 

kid2 0,2319 0,4296 0,6788 

C2 21,79 31,762 36,215 

R2 0,9958 0,9965 0,9957 

Elovich 

α 133,88 317,35 261,87 

β 0,34 0,24 0,19 

R2 0,9508 0,9679 0,9728 

 

2.6.4. Elovich Kinetik Model 

Genellikle heterojen adsorpsiyon yüzeylerine sahip 

sistemler için geçerli olan Elovich denklemi, kimyasal 

adsorpsiyon sürecini açıklamak için yaygın olarak 

kullanılmaktadır (Boulika, et al. 2022). Elovich 

denklemi: 

𝑞𝑡 =
1

𝛽
ln(𝛼𝛽) +

1

𝛽
𝑙𝑛𝑡                             (13) 

Burada, α, ilk adsorpsiyon hızı, β, desorpsiyon 

sabitidir. Şekil 6d’de olduğu gibi, qt değerinin lnt’ ye 

göre değişim grafiği çizilerek grafik yardımıyla α ve β 

değerleri elde edilir. β eğimden, α ise doğrunun 

grafiğin y eksenini kestiği noktadan hesaplanır.   

 

Yapılan izoterm çalışmalarında en iyi uyumu Redlich-

Peterson izotermi göstermiştir. Bu izoterm düşük 

derişimlerde çalışmamızda da olduğu gibi Langmuir 

izotermine indirgenirken yüksek derişimlerde 

Freundlich izotermine indirgenmektedir. Ayrıca 

Freundlich izoterminde bulunan sıfıra yaklaşan 1/n 

değeride kompozitimizin yüzey heterojenliğini işaret 

etmiştir. Bu bilgiler ışığında Elovich kinetik modelin 

uygulanmasına karar verilmiştir. Elovich denklemi, 

reaksiyon sırasında aktivasyon enerjisinde büyük 

değişiklikler olan süreçleri iyi tanımlayabilen ampirik 

bir denklemdir (Xu et al. 2023). Şekil 6d de 

görüldüğü gibi elovich kinetik model grafiği, partikül 

içi difüzyon model grafiğine benzerdir. Bu uyum, 

farklı difüzyon aşamalarına karşılık gelen çoklu 

doğrusal segmentlerin tanımlanabileceğini 

ispatlamıştır (Viana et al. 2023). 

Çizelge 2 ve 3’te Elovich kinetik denklem 

parametreleri α ve β değerleri ile korelasyon 

katsayıları (R2) verilmiştir. Çizelge 2 ve 3’te verilen 

korelasyon katsayıları (R2) karşılaştırıldığında RM21 

boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine 

adsorpsiyonunun kinetik uyumu yalancı ikinci 

derece > Partikül İçi Difüzyon > Yalancı Birinci 

Deerce > Elovich olarak tespit edilmiştir. 

3.4. Adsorpsiyon Termodinamiği 

Adsorpsiyon termodinamiği, adsorpsiyon işleminin 

sonucunda elde edilen entalpi, entropi, serbest 

enerji değişimi ve denge sabiti büyüklüklerinin 

vasıtasıyla incelenir. Bu termodinamik parametreler 

aşağıdaki eşitliklerde gösterilmiştir (Haladu 2022, 

Bensalah et al. 2021). 

ΔG° = −RTln𝐾𝑐 = ∆𝐻° − 𝑇∆𝑆°                        (14) 

𝐾𝑐 =
𝐶𝑎

𝐶𝑒
                     (15) 

𝑙𝑛𝐾𝑐 =
𝛥𝑆°

𝑅
−

𝛥𝐻°

𝑅
×

1

𝑇
                   (16) 

Burada, ΔG°, standart Gibbs serbest enerjisi; T, 

Sıcaklık (K); Kc, adsorpsiyon denge sabiti; ΔH°, 

standart entalpi; ΔS°, standart entropi değerlerini 
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ifade etmektedir. ΔH° ve ΔS° sırasıyla, şekil 7a’da 

gösterilen lnKc’ye karşı T-1’nin grafiğinin eğiminden 

ve doğrunun y eksenini kestiği noktadan hesaplanır.

 

  

Şekil 7. RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit üzerine 
adsorpsiyonunda; a) Sıcaklığın adsorpsiyona etkisi (b) ln (kc)’ ye karşı 1/T grafiği 

Tüm sıcaklıklarda elde RM21 boyar maddesinin 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitine adsorpsiyonu için Gibbs 

serbest enerjileri (ΔG°) Çizelge 4'te listelenmiştir. 

ΔG° değerleri tüm sıcaklıklarda negatif bulunmuş ve 

negatif bulunan bu değerler, RM21 

boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozitine 

adsorpsiyonunun kendiliğinden oluştuğunu 

doğrulamıştır (Chowdhury et al. 2011). Sıcaklık 

yükseldikçe ΔG°'ın mutlak değerinin artması, RM21 

boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş 

bakır katkılı çinko oksit nanokompozit üzerindeki 

afinitesinin yüksek sıcaklıkta daha yüksek olduğunu 

göstermiştir. RM21 boyarmaddesinin kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitine adsorpsiyonunun artan sıcaklıkla 

arttığı Şekil 7b'de gösterilmiştir (Chowdhury et al. 

2011, Kumbhar et al. 2022). ΔH°'ın pozitif değeri, 

adsorpsiyon işleminin endotermik olduğunu 

doğrulamıştır (Kaveeshwar et al. 2018). ΔS°'ın pozitif 

değeri, RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine 

dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompoziti için afinitesi olduğunu ve 

adsorpsiyon sırasında katı-çözelti arayüzünde 

düzensizliğin arttığını yansıtmıştır (Naseem et al. 

2021)

 

Çizelge 4. 25-35-45 °C için RM21 adsorpsiyon kinetiği sayısal verileri. 

 

Termodinamik Sabitleri 

Sıcaklık 

(K) 
lnKc 

ΔG° 

(Jmol-1) 

ΔH° 

(Jmol-1) 

ΔS° 

(Jmol-1K-1) 

30 mg Adsorban 

25 mg RM21 

298,15 2,317 -5566,56 69054,42 250,28 

308,15 3,004 -7829,276 

318,15 4,073 -10774,91 
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3.5. Adsorpsiyon Sonrası SEM-EDX ve FT-IR 

Verilerinin Değerlendirilmesi 

RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit 

üzerine adsorpsiyonu sonrası SEM-EDX spektrumları 

ve FT-IR spektrumları sırasıyla Şekil 8 ve Şekil 9’da 

verilmiştir. Adsorpsiyon sonrası SEM görüntülerinde 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitin morfolojik yapısının 

değişmediği, kaolin tabakaları üzerinde bakır katkılı 

çinkooksit nanoçubuklarının varlığı görülmektedir 

(Keleş Güner ve Çağlar 2020). EDX spektrumunda Si, 

Al, O ve K elementleri kaolinden, Cu, Zn ve O 

elementleri bakır katkılı çinko oksitten, C, N, O, Cu 

ve S elementlerinin varlığı ise adsorbe olan RM 21 

boyarmaddesinden kaynaklanmaktadır (Keleş 

Güner ve Çağlar 2020).  

Kaolinin 3688, 3648 ve 3618 cm-1’deki IR bandları 

yapısal hidroksillerin gerilmesinden, 935, 910 ve 788 

cm-1’deki IR bandları ise yapısal hidroksillerin 

eğilmelerinden, 1024 ve 996 cm-1’de güçlü IR 

bandları Si-O-Si gerilmelerinden, 750, 641, 523 ve 

456 cm-1’deki IR pikleri Si-O, Al-O-Si ve Si-O-Si eğilme 

titreşimlerinden, 475cm-1’deki pik ise bakır katkılı 

çinko oksitin metal-oksijen gerilmesinden 

kaynaklanmaktadır (Keleş Güner ve Çağlar 2020). 

RM21 boyar maddesinin adsorpsiyonundan sonra 

boya molekülünden kaynaklanan IR pikleri 

gözlenmiştir (Şekil 9b). 3690 ve 3620 cm-1’deki pikler 

RM21’in O-H gerilmelerinden, 3446 cm-1’deki pik 

RM21’in O-H ve N-H gerilmelerinden, 3020 cm-1’deki 

omuz piki RM21’in aromatik C-H gerilmelerinden, 

2923 ve 2852 cm-1’deki pikler RM 21’in alifatik C-H 

gerilmelerinden, 1650, 1453 ve 1384 cm-1’deki pikler 

ise RM21’in aromatik halka titreşimleri ve C-H 

eğilmelerinden kaynaklanmaktadır (Şekil 9b). 

 

 

 

Şekil 8. RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit üzerine 

adsorpsiyonu sonrası; a-b-c) SEM görüntüleri, d) EDX verileri 
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Şekil 9. RM21 boyarmaddesinin kaolin yüzeyine dekore 

edilmiş bakır katkılı çinko oksit nanokompozit üzerine 

adsorpsiyonu öncesi (a) ve sonrası (b) FT-IR spektrumları 

4. Sonuç 

Kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompoziti bu çalışmada RM21 boyasını su 

ortamından uzaklaştırmak için başarıyla 

kullanılmıştır. Adsorpsiyon deneylerinden elde 

edilen sonuçlar, RM21 boyarmaddesinin kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitine adsorpsiyonunun, Redlich- 

Peterson izotermi tarafından daha iyi açıklandığı 

bulunmuştur. İzotermlerin RM21 boyarmaddesinin 

kaolin yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko 

oksit nanokompozitine adsorpsiyonununu 

korelasyon katsayılarına (R2) göre uyum 

sıralamasının Redlich-Peterson > Langmuir >  

Jovanovich > Freundlich = Helsey > Temkin olduğu 

tespit edilmiştir. Kinetik çalışmalara göre, 

adsorpsiyon süreci, yalancı ikinci derece kinetik 

modele 0,9999 korelasyon katsayısı (R2) ile uyum 

sağlamıştır. ΔG°, ΔH° ve ΔS° değerleri adsorpsiyon 

işleminin uygun, endotermik ve kendiliğinden 

olduğunu gösterir. 

RM21'u atık sudan uzaklaştırmak için kaolin 

yüzeyine dekore edilmiş bakır katkılı çinko oksit 

nanokompozitini kullanımının etkili bir adsorban 

seçimi olduğu sonucuna varılmıştır. 
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