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OZET

Bu c¢alismada, siiperparamanyetik demir oksit nanopartikiil temelli iki yeni
adsorbentin sentezlenmesi ve sentezlenen bu adsorbentlerin bazi agir metal ve boyar
maddelerin sulu ¢o6zeltiden uzaklastirilmasinda kullanilmasi amaglanmistir. Adsorbent
sentezi i¢in ilk Once demir oksit nanopartikiiller sentezlenmistir. Ardindan
nanopartikiillerin kararliigim1 saglamak i¢in silika ve aminopropiltrietoksisilan ile
kaplanmistir. Kaplama isleminden sonra nanopartikiiller poliamidoamin dendrimeri ve
amonyum purpurat ile modifiye edilerek birinci adsorbent elde edilmistir. Poliamidoamin
dendrimeri ve amonyum purpurat ile modifikasyon islemi ikinci kez tekrar edilerek ikinci
adsorbent de elde edilmistir. Adsorbentlerin sentez asamalarinda her basamaktan sonra
karakterizasyon islemleri yapilarak sentezin dogrulugu kanitlanmistir. Hazirlanan her iki
adsorbent, Pb(II), Ni(Il), Co(Il) ve Cr(IIl) agir metalleri ile Alizarin Saris1 ve Eriokrom
Siyah1 T boyarmaddelerinin  sulu ¢ozeltiden uzaklastirilmasinda  kullanilmigtir.
Adsorpsiyona temas sliresinin, sicakligin, pH’in, adsorbent miktarinin ve baslangic
konsantrasyonunun etkileri incelenmis olup adsorpsiyon verileri Langmuir ve Freundlich
adsorpsiyon izotermlerinde degerlendirilmistir. Langmuir ve Freundlich sabitleri
hesaplanmistir. Ayrica deneysel c¢aligmalar sonucu elde edilen kinetik veriler Pseudo
birinci ve ikinci derece hiz denklemlerine uygulanarak adsorpsiyonlarin hiz sabitleri
hesaplanmistir. Calismadan elde edilen sonuglara gore adsorbentler hem agir metallerin
hem de boyarmaddelerin uzaklastirilmasinda etkili olmuslardir. Adsorpsiyon islemlerinin
tamamlanmasinin ardindan tez ¢alismasinda sentezlenen nanopartikiillerin antibakteriyel
etkisi de incelenmistir. 9 farkli bakteri kullanilarak diliisyon yontemiyle antibakteriyel
etkileri belirlenmistir. Calismada sentezlenen nanopartikiillerin, bazi bakteri tiirlerine karsi
antimikrobiyal etkilerinin de oldugu kanitlanmstir.

Anahtar Kelimeler: demir oksit nanopartikiiller, PAMAM, adsorpsiyon, miireksit,

agir metal, boyarmadde, dendrimer, antimikrobiyal etki.

VI



SUMMARY

Prepation of The Superparamagnetic Iron Oxide Nanoparticles
Modified with Polyamidoamin Dendrimers and Using Them in Adsorption of some
Heavy Metals and Dyestuffs

In this study, two new adsorbents based on superparamagnetic iron oxide
nanoparticle were synthesized and they were employed for the removal of some heavy
metals and dyes from aqueous solution. First, FesOs nanoparticles were prepared for the
synthesis of adsorbents. Then, FesOs was coated with silica and
aminopropyltriethoxysilane to ensure the stability of the nanoparticles. After coating, the
nanoparticles were modified with polyamidoamine dendrimer and ammonium purpurate to
obtain the first adsorbent. Modification with polyamidoamine dendrimer and ammonium
purpurate was repeated for the second time and a second adsorbent was obtained. The
synthesis of the adsorbents has been proved by the characterization processes after each
step. Both adsorbents were used to remove Pb (II), Ni (I1), Co (Il) and Cr (l1I) heavy
metals and Alizarin Yellow and Eriochrom Black T dyestuffs from aqueous solution. The
effects of contact time, temperature, pH, adsorbent amount and initial concentration to the
adsorption were investigated and adsorption datas were evaluated to Langmuir and
Freundlich adsorption isotherms. Langmuir and Freundlich constants were calculated. In
addition, kinetical datas obtained as a result of experimental studies were applied to Pseudo
first and second order Kkinetic equations and rate constants of adsorptions were calculated.
According to the results of the study, adsorbents were effective in removing both heavy
metals and dyestuffs. Following the completion of adsorption processes, the antibacterial
effect of nanoparticles synthesized in the thesis study was also investigated. Antibacterial
effects were determined by dilution method using 9 different bacterias. It has proven that
the nanoparticles synthesized in this study have also anti-bacterial effects against some
bacterias.

Keywords: lIron Oxide Nanoparticles, PAMAM, Adsorption, Murexide, Heavy
Metal, Dyestuff, Dendrimer, Antimicrobial effect.

\1



SEKILLER LISTESI

Sayfa No
Sekil 1.1. Langmuir dOZrusal 1ZOtETMI........ccveiiiiieiiiieiiiie et 10
Sekil 1.2. Freundlich dogrusal IZOTErMI .........cooveiiiiiiiiiiiicee e 11
Sekil 1.3. Pseudo birinci derece hiz denkleminin ¢izgisel sekli..........ccccovviiiiiiiinniennnnne 13
Sekil 1.4. Arrhenius denkleminin ¢izgisel $ekli........ccccvviiiiiiiiiiiiiii e, 14
Sekil 1.5. Pseudo ikinci derece hiz denkleminin gizgisel sekli.........ccccoviviiiiiniiiiiinnnnnn. 15
Sekil 1.6. Hematit, manyetit ve maghemitin kristal yapilart...........cccooeiiiiiniininiiicnnnn, 18
Sekil 1.7. Bir dendrimerin Gi¢ ana biriMi.........coiiverieiienieenesieseese e sie e 26
Sekil 2.1. Manyetik nanopartikiil olusumunun sematik goSterimi.........cccevververiveenneninnnne 36

Sekil 2.2. Fe304-MNPs-G1-Mu adsorbentinin sentez basamaklarinin sematik gdsterimi.. 38

Sekil 2.3. Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentinin hazirlaniginin sematik gosterimi ............... 39
Sekil 2.4. Alizarin Saris1 boyarmaddesinin molekiil yapist ........c.coocvvvveiiiiiiiieniieseenn 43
Sekil 2.5. Eriokrom Siyah1 T boyarmaddesinin molekiil yapisi...........ccoovviiiiiniiinnnnnn, 43
Sekil 3.1. Manyetik Fe3O4 nanopartikiillerin FT-IR Spektrumu .........cccooceiviiiiinivnininnnn, 45
Sekil 3.2. Silika ile kaplanmis FesOs manyetik nanopartikiillerin (FesOs@SiO2) FT-IR

] 0121 S (1] T SRR 46
Sekil 3.3. APTES ile kaplanmis (Fes04@SiO2@APTES) manyetik nanopartikiillerin FT-

IR SPEKITUMU ...ttt st te et reenae e 46
Sekil 3.4. PAMAM ile modifiye edilmis manyetik nanopartikiillerin FT-IR spektrumu .. 47
Sekil 3.5. Fes04-MNPs-G1-Mu adsorbentinin FT-IR spektrumu..........ccocoovviiiniiinncnn, 48
Sekil 3.6. Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentinin FT-IR spektrumu..........ccocooovvniniiienenn, 48

Sekil 3.7. Fe304, Fe304/SiO2 ve Fe304/SiO2/APTES nanopartikiillerin XRD grafigi......... 49
Sekil 3.8 Fe304/SiO2/APTES/IPAMAM ve Fe304/SiO2/APTES/PAMAM/Mu

nanopartikiillerin XRD grafigi.......c.cccooriiiiiiiiiiii e 50

Sekil 3.9. Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentinin XRD grafifi.........ccocevveriiivinieneniiniennen, 50

Sekil 3.10. Fe3O4 nanopartikiillerin SEM gOrintlisil ........coovcvviieriiiiiieiiiicicececsee 51

Sekil 3.11. Fe3O4 manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi ..........ccccvvvviiiiiiinnnnnn, 52
Sekil 3.12. a) FesO4 b) Fe304/SiO2 c) FesO4/SiO2/APTES d) Fes04/SiO2/APTES/IPAMAM

e)Fe30s-MNPs-G1-Mu f) Fe30s-MNPs-G2-Mu SEM goriintiileri .................. 52

Sekil 3.13. Silika kapli manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi...........c.ccoccvvvennne. 53

Sekil 3.14. Fe304s@SiO2@APTES kapli manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi . 53

Vil



Sekil 3.15.

Sekil 3.16.

Sekil 3.17.

Sekil 3.18.

Sekil 3.19.

Sekil 3.20.

Sekil 3.21.

Sekil 3.22.

Sekil 3.23.

Sekil 3.24.

Sekil 3.25.

Sekil 3.26.

Sekil 3.27.

Sekil 3.28.

Sekil 3.29.

Sekil 3.30.

Sekil 3.31.

Sekil 3.32.

a) Fe304 b) Fe304/Si0: ¢) Fe304/SiO2/APTES d) Fez04/Si0O2/APTES/PAMAM
e)Fe304-MNPs-G1-Mu f) Fe30s-MNPs-G2-Mu TEM goriintiileri .................. 54
Fe304, Fe304@SiO2 ve Fes04@SiO2@APTES nanopartikiillerinin VSM

e 1 4 A RO UPRRUPRSPPRPRN 55
Fe304@SiO.@APTES@PAMAM, Fe30s-MNPs-G1-Mu, FesOs-MNPs-G2-Mu
nanopartikiillerinin VSM grafifi.......ccccccooiiiiiiiiiiiiiiiiece e 56
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi

- Y0 AdSOTPSIYON GIAfIGT...eiiiiiiiiiiiieie e 57
FesO4-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in sicaklia bagli temas siiresi
0o ATIET v et 58
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi... 59
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna pH’1n etkisi..........cccocverunenee. 60
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST .t 61
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece
denkleminin @rafifi........cccooieiiiiiiiiiii i 61
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(I1) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin
GLATIET 1t 62
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denkleminin Grafigi......cccocvviiiiiiiiiic 63
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi -
% AdSOTPSIYON Erafil ...ceovviiiiiiiieiii e 64
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi-

0 P oA 2 4 PSSP PP TR PR 64
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi... 65
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna pH i etkisi..........c.cceevrvennnn. 66
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST . 67
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece kinetik
denkleminin @rafifi........ccooiiiiiiiiii i 68
Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi -
% AdSOTPSIYON SrafiZl ....ccviiviiiiiiiiieiii e 69



Sekil 3.33.

Sekil 3.34.

Sekil 3.35.

Sekil 3.36.

Sekil 3.37.

Sekil 3.38.

Sekil 3.39.

Sekil 3.40.

Sekil 3.41.

Sekil 3.42.

Sekil 3.43.

Sekil 3.44.

Sekil 3.45.

Sekil 3.46.

Sekil 3.47.

Sekil 3.48.

Sekil 3.49.

Sekil 3.50.

Sekil 3.51.

Sekil 3.52.
Sekil 3.53.

FesO4-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi
0o LATIEL . ve it 70
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi... 71
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonuna pH’1n etkisi .........cccccvvervnennne 72
FesO4-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST .t 73
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece

kinetik denkleminin @rafigi.........ccccovviiiiiiiiiiiiiii 74
FesO4-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi

- % AdSOIPSIYON GIafifi....cciveiiiiiiiiieiiiie e 75
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi

— Qe GIATIGT . .eiiiie e 75
FesO04-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi ... 76
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna pH’1n etkisi........ccc.ceevrvennn. 77

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
etkisLgme........ ... . ... . W W, 78
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
kinetik denkleminin grafifi.........c.cccooviiiriiiiiiiiii e 79
Fes04-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - %
AdSOrpSiyon GrafiSi.....ccccviieiiiiiiiiiiiieii e 80
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi — fe grafigi.... 81
Fes04-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi... 82
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonuna pH’1n etkisi ...........ccccvrvennnnn 83
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna baglangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST 1.ttt 84
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denkleminin @rafifi.......ccooiiiiiiiii 85
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi
- % AdSOrpSiyon Erafifi......cccccoviiiiiiiiiiiiieiiei e 85
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi
— e ZIATIGT c.eiiiie e 86
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi... 87
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonuna pH’ 1 etkisi ...........ceevreennns 88



Sekil 3.54.

Sekil 3.55.

Sekil 3.56.

Sekil 3.57.

Sekil 3.58.

Sekil 3.59.

Sekil 3.60.

Sekil 3.61.

Sekil 3.62.

Sekil 3.63.

Sekil 3.64.

Sekil 3.65.

Sekil 3.66.

Sekil 3.67.

Sekil 3.68.

Sekil 3.69.

Sekil 3.70.

Sekil 3.71.

Sekil 3.72.

FesO4-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST .t 89
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co (I1) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denKkleminin GrafiZi......cocviiiiuieiiiie e 90
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas

stiresi - % adSOTpsiyon Grafifi.......cccoceviieiiiiiiiiiiiiie e 91
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas

SUTEST — (e ZIATIZTurieiuveieiiiieiiie sttt ettt e et e et e e nrbee e 91
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(111) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi.. 92
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonuna pH 1 etkisi...........ccccvrvennen. 93

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(I1l) adsorpsiyonuna baglangi¢ konsantrasyonunun
BEKIST 1.ttt 94
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece
denkleminin GrafiZi.......cccooerieiiiiiiie e 95
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (I1) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin
grafiGiler. . 4 . A A A W . W 96
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(111) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denkleminin GrafiZi.......ccooveiieiiiiiiie e 96
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1I) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas

stiresi - % AdsSOrpsiyon grafifi......cccccoccviiiiiiiiiiiiniiii i 97
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu i¢in sicaklia bagli temas

SUreS — Qe EIafIZI...oiieiiiieiiiei s 97
Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1I) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi. 98
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(I1I) adsorpsiyonuna pH’mn etkisi...........ceevrnennns 99
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna baslangi¢

KonsantrasyonUuNUN EKIST .........cooiiiiiiiieieese e 100
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece
denkleminin @rafigi........ccociiiiiiiiiiii s 101
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(111) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin
EEATIZT 1. e 102
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denkleminin @rafigi........ccociiiiiiiiiiii s 103
Alizarin saris1 boyar maddesine ait ¢calisma grafigi........cccccvvviiiiiiiciinnnne, 103

Xl



Sekil 3.73.

Sekil 3.74.

Sekil 3.75.

Sekil 3.76.
Sekil 3.77.

Sekil 3.78.

Sekil 3.79.

Sekil 3.80.

Sekil 3.81.

Sekil 3.82.

Sekil 3.83.
Sekil 3.84.

Sekil 3.85.

Sekil 3.86.

Sekil 3.87.
Sekil 3.88.

Sekil 3.89.

Sekil 3.90.

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin sarisi1 adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - %
adsorpsiyon grafigi (298 K)) ....ooiiiiiiiiiiiie e

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin saris1 adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - (e

GLAfIZ1 (298 K))uviiiiiiiiieecie s

Fes04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin
BEKIST . s 106
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna pH’1n etkisi ........... 107
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna baslangi¢
KoNSantrasyonUNUN ELKIST ........cveviiiriieie e 108
Fes04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo birinci
derece denklem grafigi (298 K) ....oocvviiiiiiiiiiiiiieiieee e 109
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci
derece denklem grafigi (298 K)) .....ccovviiiiiiiiiiiiiiiesiei e 109
Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarisi adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - %
adsorpsiyon grafigi (298 K) .....ooiiiiiiiiiiiiiciiecee e 110
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin saris1 adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - Qe
ErafiZl (298 K .oooiiiiiiieie e 110

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarisi adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin
BEKIST 1.t 111
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna pH’1n etkisi ........... 112
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna baslangic
KonsantrasyonUuNUN EKIST .........ccoiiiiiieiiieesie e 113
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo birinci
derece denklem grafigi (298 K)) ....ooovviiiiiiiiiiiiiiiiei e 114
Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci
derece denklem grafigi (298 K) ...ooooiiiiiiiiiiie e 115
Eriokrom Siyahi1 T boyar maddesine ait ¢alisma grafigi..........ccccovvrvvicreennnnn 115
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonu i¢in temas siiresi

- % adsorpsiyon grafigi (298 K) .....cccooiiiiiiiiiiiiiiie 116
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu igin temas siiresi

- Qe Srafifi (298 K) oo 117
Fe3sO4-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi1 T adsorpsiyonuna adsorbent
MIKLATININ EKIST .uviiiiiiciicc e 118

Xl



Sekil 3.91.
Sekil 3.92.

Sekil 3.93.

Sekil 3.94.

Sekil 3.95.

Sekil 3.96.

Sekil 3.97.

Sekil 3.98.
Sekil 3.99.

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonuna pH’1n etkisi .... 119
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonuna baslangic
KonsantrasyonuNUN ELKIST ........cvcveiieiieieiiese e 120
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi1 adsorpsiyonuna ait pseudo

birinci derece denklem grafigi (298 K) .....ovovvviiiiiiiiiiiiiiee e 121
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci
derece denklem grafigi (298 K) ...coovviiiiiiiiiiiiiiiiinie e 121
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in temas siiresi

- % adsorpsiyon grafigi (298 K) ...cccuriiiiiiiiiiiiieie e 122
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in temas siiresi

- Qe Srafifi (298 K) .ooiueiiiii i 122
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna adsorbent

INIKEATIIIIN ETKIST «. oot e eeeeee ettt e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e eeeeeeenneaeneaeeeees 123

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna pH’1n etkisi .... 124
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonuna baslangi¢
KonsantrasyonuNUN ELKIST .......c..ecveiieiieieiicse e 125

Sekil 3.100. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyah1 adsorpsiyonuna ait pseudo

birinci derece denklem grafigi (298 K) ....oovovviiiiiiiiiiiiic e 126

Sekil 3.101. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyah1 adsorpsiyonuna ait pseudo

ikinci derece denklem grafigi (298 K) ....ccoocvviiiiiiiiiiiiiis 127

Sekil 3.102. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

FZ O O NI e e 128

Sekil 3.103. FesO4-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

FZOTRIIN ettt e e 129

Sekil 3.104. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

FZ O O NI oo e 130

Sekil 3.105. FesO4-MNPs-G2-Mu ile Pb(I1) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

FZOTB M oot eenene 131

Sekil 3.106. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

FZ O O NI oo ————— 132

Sekil 3.107. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

FZOTB M oot eenene 133

X1



Sekil 3.108. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

[F40] (=] 10 ST TSSO P PP UV PR PR PP 134
Sekil 3.109. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel
(1401 (=11 0 1 ST U TP PP PP PRPPPPPPROR 135

Sekil 3.110. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Coll) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

[F40] (=] 10 ST TSSO P PP UV PR PR PP 136
Sekil 3.111. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Coll) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel
(1401 (=11 0 1 ST U TP PP PP PRPPPPPPROR 137

Sekil 3.112. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

TZOTEIMI o 138
Sekil 3.113. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

IZOTBIM L. 139
Sekil 3.114. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

TZOTEIMI oo s 140
Sekil 3.115. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir

CIZEISC] 1ZOTEIINL 1.ttt ennee s 141
Sekil 3.116. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich

CIZEISEL 1ZOTEIIMI ... 142
Sekil 3.117. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Langmuir

CIZEISEl 1ZOEIMI ...t 143
Sekil 3.118. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich

CIZEISE] 1ZOLEIINL 1.t 144
Sekil 3.119. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

CIZEISEl 1ZOEIMI ...t 145
Sekil 3.120. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

CIZEISE] 1ZOLEIINL 1.t 146
Sekil 3.121. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

CIZEISEL 1ZOEIMI ..t 147

Sekil 3.122. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

CIZEISE] 1ZOLEIINL 1.ttt 148
Sekil 3.123. Fe304-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Pb(Il) iyonlarini adsorpladiktan
SoNraki FT-IR SPEKIFUMIU ......ooiviiiiic e 149

XV



Sekil 3.124. Fes04-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Ni (II) iyonlarin1 adsorpladiktan
soNraki FT-1R SPEKEIUMU .......ccoiiiiiiiiicee e
Sekil 3.125. Fe304-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Co (II) iyonlarin1 adsorpladiktan
SONraki FT-1R SPEKLIUMU .....ccvviiieieiie e
Sekil 3.126. Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Pb (II) iyonlarini adsorpladiktan
soNraki FT-1R SPEKEIUMU ........coiiiiiiiicc e
Sekil 3.127. Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Ni (II) iyonlarini adsorpladiktan
SONraki FT-1R SPEKLIUMU .....ccvviiieiieiie e
Sekil 3.128. Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Co (II) iyonlarini adsorpladiktan
SONraki FT-1R SPEKIIUMU .......ocviiiiiiiieies e

XV



Tablo 1.1.

Tablo 1.2.

Tablo 3.1.

Tablo 3.2.

Tablo 3.3.
Tablo 3.4.

Tablo 3.5.

Tablo 3.6.

Tablo 3.7.

Tablo 3.8.

TABLOLAR LiSTESI

Sayfa No
Adsorpsiyon ve ilgili alanlariin pratik uygulamalari...........ccccoeeeeiiiiniiieennnn, 15
Temel adsorban CeSILICIT........uviiiiiiie i e 16
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik
VEITIEIT .o 58
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
etKISINE @It VETIIET ..o 59
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler.... 60

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢

konsantrasyonunun etkising ait VEriler ...........cccoovvveiiiiie i 61
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(I1) adsorpsiyonu pseudo birinci ve ikinci

derece M1z SADILICTT ..o..veiuvieiiiiiic e 62
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik

VEITIEIT ..ot 65
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin

ELKISING AIT VEITIEK ... s 66
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler.... 67

Tablo 3.9. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun
etKISINE @It VETIIET ..o 68
Tablo 3.10. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Kads2 degerleri................... 69
Tablo 3.11. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik
VEIIBIT L. 70
Tablo 3.12. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
tKiSINE @it VETIIET ... 71
Tablo 3.13. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler .. 72
Tablo 3.14. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu igin baglangi¢
konsantrasyonunun etkisine ait Veriler...........ccccoovvevii i, 73
Tablo 3.15. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu igin Kads,2 Sabitleri ................... 74
Tablo 3.16. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Ni(IT) adsorpsiyonu igin temas siiresi-sicaklik

Tablo 3.17.

VEITIBIT .o 76
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin

BEKISINE QIT VOITIOE ..t 77

XVI



Tablo 3.18.
Tablo 3.19.

Tablo 3.20.
Tablo 3.21.

Tablo 3.22.

Tablo 3.23.
Tablo 3.24.

Tablo 3.25.
Tablo 3.26.

Tablo 3.27.

Tablo 3.28.
Tablo 3.29.

Tablo 3.30.
Tablo 3.31.

Tablo 3.32.

Tablo 3.33.
Tablo 3.34.

Tablo 3.35.
Tablo 3.36.

Tablo 3.37.

Tablo 3.38.

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler .. 78
Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢

konsantrasyonunun etkising ait VEriler...........ccoccvvveveiieiieeic e, 79
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Kags 2 hiz sabitleri .............. 80
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik
VEITIBIT .ttt 81
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
EKISING AIT VEIIIEI ... 82

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler . 83
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢

konsantrasyonunun etkising ait VEriler...........coocvvveviiieiiecie e, 84
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna ait Kags 2 hiz sabitleri............ 84
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in temas stiresi-sicaklik
1YL= ] =] o SRS 86
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
ETKISING AIT VEITIEE ... 87

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler . 88
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in baslangic

konsantrasyonunun etkisine ait VEriler..........cccoviiiiieiiic e, 89
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri................... 90
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik
VEIIBIT L. 92
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Cr(I1I) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
tKiSINE @it VETIIET ... 93

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler. 93
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in baglangi¢

konsantrasyonunun etkisine ait VEriler.........cccovviiiiiiiii e, 94
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri ................... 95
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik
VEIIBIT L. 98
Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1I) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin
etKISING &1L VEIIIEr ... 99

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler100

XVII



Tablo 3.39.

Tablo 3.40.

Tablo 3.41.

Tablo 3.42.

Tablo 3.43.

Tablo 3.44.

Tablo 3.45.

Tablo 3.46.

Tablo 3.47.

Tablo 3.48.

Tablo 3.49.

Tablo 3.50.
Tablo 3.51.

Tablo 3.52.

Tablo 3.53.

Tablo 3.54.

Tablo 3.55.

Tablo 3.56.

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Cr (1I) adsorpsiyonu i¢in baslangic

konsantrasyonunun etkising ait Veriler..........cccocoovieiiiiiiiene e 101
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri ................. 102
Alizarin Sarisi ¢alisma grafigine ait Veriler..........cccvvvvvviiiiiiiiii e, 104
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait temas siiresi
VEITIEIT oo 105
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait adsorbent

MIKEATT VETTIEIT...cviiiiiiiic 106
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pH etkisi

VEITIBIT L. 107
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait baslangig
KONSANEIaSYONU VEIIEIT ...c..evvieiciecic e 108
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait temas siiresi
VEITIBIT L. 111
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait adsorbent

MIKEATT VETTIETT. .. 112
Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pH etkisi

VEIIBIT L. 113
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait baglangig
KONSANEIaSYONU VEIIENT .....ecuviiicie et 114
Eriokrom Siyahi T ¢aligma grafigine ait veriler...........ccocoviviiiiiiiiinicnnn, 116
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait temas

SUTEST VETIIOTT ..ttt 117
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait adsorbent
MIKEATT VETTIETT....eiiiiiiicce e 118
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait pH etkisi
VEIIBIT L. 119
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait baslangic
KONSaNtrasyonU VEIIEI .......cvviiiicic e 120
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait temas

SUTEST VETIIOTT ..ttt 123
Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait adsorbent
MIKEATT VETTIETT. ... 124

XVIII



Tablo 3.57.

Tablo 3.58.

Tablo 3.59.

Tablo 3.60.

Tablo 3.61.

Tablo 3.62.

Tablo 3.63.

Tablo 3.64.

Tablo 3.65.

Tablo 3.66.

Tablo 3.67.

Tablo 3.68.

Tablo 3.69.

Tablo 3.70.

Tablo 3.71.

Tablo 3.72.

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait pH etkisi

VEITIEIT oo 125
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait baslangi¢
KONSANIaSYONU VEITIENT ..c.veciveciicie et 126
Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

1ZOEIMI VEITIEIT ..o 128
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri

(298 K)ottt bbbt 128
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o 129
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri

(298 K) 1ottt s et bbb bbb 129
Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o 130
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri

(298 K) ettt bbb bbbt 130
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o 131
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri

(298 K) ettt ettt 131
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o e 132
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri

(298 K) ettt bttt 132
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o 133
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri

(298 K) .ottt et 133
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..ot 134
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri

(298 K) .ottt et 134

XIX



Tablo 3.73.

Tablo 3.74.

Tablo 3.75.

Tablo 3.76.

Tablo 3.77.

Tablo 3.78.

Tablo 3.79.

Tablo 3.80.

Tablo 3.81.

Tablo 3.82.

Tablo 3.83.

Tablo 3.84.

Tablo 3.85.

Tablo 3.86.

Tablo 3.87.

Tablo 3.88.

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel
izotermi verileri
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri
(298 K)
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

izotermi verileri
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri
(298 K)
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

izotermi verileri
Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri
(298 K)
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

izotermi verileri
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(IlI) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri

(298 K)
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel

1ZOEIMI VETTIEIT ..o
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri
(298 K)

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel

izotermi verileri
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(I1I) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri

(298 K)
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir

C1ZZ1SE] 1ZOtEIMI VETTIETL .. veiiiiiiii e
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir
SADILIENT (298 K) ..ttt
Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich
C1ZZ1SE] 1ZOtEIMI VETTIETL ... veiiiiieii e

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich
sabitleri (298 K)

XX



Tablo 3.89.

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir

C1zgiSel 1ZOtermi VETIIET L. c..viviiiiiiiiciiicec e 143
Tablo 3.90. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Langmuir

SADILIENT (298 K) ..ottt 143
Tablo 3.91. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Freundlich

C1zgiSel 1ZOtermi VETIIeT L. c..viueiiiiiiiiciiicie s 144
Tablo 3.92. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Freundlich

SADILIENT (298 K) ..ottt 144
Tablo 3.93. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

C1zgiSel 1ZOterMI VETIIETT .. .viuviiiiiiiicsiece e 145
Tablo 3.94. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

SADILIENT (298 K) ..ot 145
Tablo 3.95. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

C1zg1Sel 1ZOterMI VETTIET L. c.viveiiieii i 146
Tablo 3.96. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

SADILIENT (298 K) ..ot 146
Tablo 3.97. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

C1zgiSel 1ZOterMI VETIIETT .. .viuviiiiieiic e 147
Tablo 3.98. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir

SADILIENT (298 K) ..o 147
Tablo 3.99. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

C1ZZ1SE] 1ZOtEIMI VETTIETL .. veiiiiiiiiccic e 148
Tablo 3.100. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich

SADILIENT (298 K) ..o e 148
Tablo 3.101. Tiim adsorpsiyonlara ait Langmuir ve Freundlich sabitleri ....................... 149
Tablo 3.102. Adsorbentlerin antimikrobiyal aktivitelerine ait sonuglar..............c.cccene.. 153

XXI



APTES
Ce

Co

DAP
DMSO
FT-IR
ICP-OES
MNPs
Mu

mg

nm
PAMAM
Qe

SEM

TEM
TEOS
UV-VIS

VSM
XRD

SEMBOLLER LiSTESI

: Aminopropiltrietoksisilan

: Dengede ¢ozeltide kalan madde miktar1
: Baslangi¢ konsantrasyonu

: Diaminopropan

: Dimetil siilfoksit

: Fourier transform Infrared Spectroscopy
- Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometer
: Manyetik nanopartikiiller

: Miirexide (amonyum purpurat)

: Miligram

: Nanometre

: Poliamidoamin

: Dengede adsorplanan madde miktar1

: Scanning Electron Microscopy

- Sicaklik

: Transmission Electron Microscopy

: Tetraetilortosilikat

: Ultraviolet Visible Spectroscopy

: Hacim

- Vibrating Sample Magnetometer

: X-Ray Diffractometer

: Dalga boyu

XXII



1. GIRIS

Giliniimiizde teknolojinin ve bilimin geldigi nokta beraberinde bazi problemleri de
dogurmustur. Ekolojik dengenin bozulmasina sebep olan ¢evre sorunlarinin basinda su
kirliligi gelmektedir. Organik olan boyarmaddeler ile inorganik olan agir metaller, canli
yasami i¢in vazgeg¢ilmez olan su kaynaklarimizi kirleten maddeler arasinda bulunmaktadir.

Agir metaller, genellikle yiiksek yogunluklu, diisiik derisimlerde bile zehirli olabilen
metalik elementlerdir. Bozunmaz ya da yok edilemezler. Yiyecekler, igme suyu veya hava
yoluyla viicudumuza niifus ederler. Her ne kadar bakir, ¢inko ve selenyum gibi baz1 agir
metallerin belirli bir oranda insan saglig1 igin gerekli oldugu bilinse de yiiksek derisimlerde
zehirlenmelere yol acabilirler. Agir metaller, endiistriyel ve tiiketici atiklarindan veya
asidik yagmurlar yoluyla topragi pargalayarak nehirlere, gollere ve yeralti sularina
karigarak bir su kaynagina girebilirler. Bu durum, hem ¢evreye hem de canlilarin sagligina
olumsuz etkiler birakir.

Tekstil endiistrisinde genellikle sentetik boyar maddeler kullanilmaktadir. Sentetik
boyarmaddelerin iyi teknik 6zelliklere sahip olmasinin yani sira bu alanda caliganlara ve
cevreye oldukga zararli etkileri oldugu da bilinmektedir. Boyar maddelerin ¢ogunun rengi
151k, su ya da ¢esitli kimyasallardan bile etkilenmeden kalir. Endiistride kullanilan biiyiik
molekiillii organik bilesiklerden olusan boyarmaddeler, islem gordiikleri siralarda atik
sulara karigarak sudaki canli hayata, insan sagligina ve ¢evreye olumsuz etkiler birakirlar.

Hem agir metallerin hem de boyarmaddelerin zararli etkilerinden dolayi atik sulardan
uzaklastirilmasi hayati 6nem tasimaktadir. Bunun i¢in bazi1 fiziksel ya da kimyasal
yontemler kullanilmaktadir. Kimyasal ¢oktiirme, iyon degisimi, ters ozmoz ve adsorpsiyon
yontemleri 0rnek olarak verilebilir. Bu yontemler arasinda adsorpsiyon, basit olmasi,
yiiksek maliyetli olmamas1 ve diislik derisimlerde bile etkili olmas1 gibi 6zelliklerinden
dolay1 son zamanlarda daha fazla tercih edilen yontemdir. Adsorpsiyon islemi sivi veya
kat1 fazin yiizeyinde y18in derisimine kiyasla ¢ok sayida molekiiler tiirlin birikmesi
olgusudur. Adsorpsiyon i¢in bir adsorplayict madde gereklidir. Son yillarda bu alanda
yapilan ¢alismalar, etkili adsorplayici maddeler (adsorbent) arayisina yonelik ¢alismalardir.
Aktif Karbon en ¢ok bilinen adsorbentlerden biridir. Bunun yani sira killer, kitosin,
zeolitler, bazi endiistriyel veya tarimsal atiklar da c¢aligmalar da adsorbent olarak

kullanilmiglardir. Son yillarda nano teknolojinin gelismesiyle nano-adsorbentler de



sentezlenmeye baslanmistir. Nanoteknoloji; nano boyutlu yap1 taglar1 kullanilarak, istenilen
yapida ve iglevsellikte materyaller ve sistemler iizerine ¢alismaktadir. Nanopartikiiller,
nanomateryal Uretimi i¢in kullanilan en 6nemli yap1 taslarindandir. Olduke¢a kiigiik
boyutlarda ve yiiksek yiizey alanina sahip olmalari, onlar1 diger malzemelere kiyasla {istiin
kilmakta olup biyoteknoloji, ilag, otomotiv, kimya, elektrik, elektronik, farmakoloji gibi
alanlarda da kullanilmalarina olanak saglamaktadir. Nanopartikiillerin karakteristik
Ozellikleri  sentezlendikleri baslangic materyalinin  Ozelliklerine gore farklilik
gostermektedir. Metalik nanopartikiiller oldukca reaktif olmalarindan kaynakli hava ile
uzun siire temas etmeleri durumunda okside olurlar. Bu nedenle metalik nanopartikiillerin
kararli yapisin1 korumak i¢in onlar yiizey aktif maddelerle kaplamak gerekir.

Bu c¢alismada; Fe3Os temelli manyetik nanopartikiiller sentezlenmis ve
poliamidoamin dendrimeriyle modifiye edilerek bazi agir metal (Pb (11), Ni (I1), Co (1) ve
Cr (II)) ve boyar maddelerin (Alizarin Yellow, Ericrom Black T) sulu ¢dzeltiden
uzaklagtirllmasi i¢in, yeni ve etkili materyallerin gelistirilmesi amaclanmistir.
Nanopartikiillerin poliamidoamin dendrimeriyle modifikasyon asamalarinda aminopropil
uclarina sahip manyetik nanopartikiiller sentezlendikten sonra Miireksit (amonyum
purpurat) ile etkilestirilmis ve iki yeni adsorbent elde edilmistir. Sentezlenen iki yeni
adsorbentin (G1 ve G2) hazirlanmasi islemlerinde her basamakta karakterizasyon islemleri
yapildiktan sonra diger basamaga gecilmistir. Sentezlenen adsorbentler daha sonra agir
metal ve boyarmadde adsorpsiyonunda kullanilmigtir. Adsorpsiyon deneylerinde ¢alkalama
(batch) yontemiyle; pH, temas siiresi, adsorbent miktari, baslangic konsantrasyonu ve
sicakligin adsorpsiyona etkisi incelenmistir. Kinetik ¢alisma sonucu elde edilen veriler
pseudo birinci ve ikinci derece kinetik denklemlerine uygulanmis ve adsorpsiyon hiz
sabitleri belirlenmistir. Ayrica adsorpsiyon deneysel verileri Freundlich ve Langmuir

izotermlerine uygulanip adsorpsiyonu hangi izotermin temsil ettigi belirlenmistir.

1.1. Agir Metaller

Agir metaller, nispeten yiiksek atom agirlig1 veya atom sayisina ve nispeten yiiksek
bir yogunluga sahip olan metalik elementler olarak tanimlanir. 20'den fazla agir metal
vardir, ancak sadece birkag¢ tanesi insan sagligi i¢cin 6zel bir énem tasir: kursun (Pb),
kadmiyum (Cd), civa (Hg), krom (Cr) ve inorganik arsenik (As). Bu agir metaller, birgok

calisma bolgesinde mevcut olan en tehlikeli metallerin basindadir. Cok zehirlidirler ve ¢ok



diisiik derisimlerde bile zararl etkilere neden olabilirler. Bunlar gida zincirinde ve viicutta
birikirler ve yumusak (6rnegin, bobrek) ve sert dokularda (6rnegin, kemik) depolanabilirler
[1]. Agir metaller; dogal olarak olusan bilesikler olmakla birlikte, pestisitler, piller,
alagimlar ve tekstil boyalar1 liretimi gibi endiistriyel uygulamalarda kullanilmalarindan
otiirti insan sagligr ve ekosistem iizerinde ciddi tehditler meydana getirebilmektedirler [2].
Cinko (Zn), demir (Fe), molibden (Mo), cobalt (Co), bakir (Cu) ve mangan (Mn) gibi bazi
agir metallerin belirli bir miktarina insanlar gereksinim duysa da bunlarin da asiri
miktarlar1 zararlidir [3]. Asirt maruz kalma, insanlarda belirli bozukluklara yol agabilir.
Hasarin derecesi, dogaya, doza ve maruz kalma siiresine baglidir. Akut hasar ile kronik
hasar toksisite mekanizmalarina gore farklilik gosterir. Plazmadaki agir metaller, difiize
olmayan ve iyonize formlarda bulunur. Iyonize formu zehirlidir ve akut toksisite {iretir [1].
Topragin ve suyun kalitesini, ekosistemi ve insan sagligin1 korumak i¢in agir metallerin
uzaklastirilmast gerekmektedir. Fiziksel ve kimyasal agir metal ayirma teknolojileri, cogu
zaman yerel ekosisteme zarar verir, ¢ok pahalidir ve biiyiikk miktarda tehlikeli atigin
kullanilmasini gerektirir [2].

Asagida calismada kullanilan agir metallerin kullanim alanlart ile etkileri hakkinda
bilgi verilmistir.

Kursun agir metalinin en fazla kullanildigr alan akii ve pil iiretimidir. Ayrica,
sanayide siilfiirik asit sentezinde, boya endiistrisinde, miknatis, cam ve miirekkep
tiretiminde de kullanilir. Bir insanin kursun partikiillerini solumasi, yutmasi veya emmesi
arasinda sagliga verdigi zarar agisindan pek bir fark olmasa da solundugu zaman viicut
daha fazla kursun absorbe etmis olur. Insan viicudu igerisinde kursun, kemikler, kan ve
dokularda emilir ve depolanir. Kalic1 olarak orada kalmaz, siirekli i¢sel bir maruz kalma
kaynag1 olarak orada saklanir [4]. Kursun zehirlenmesi, bir kisi kisa bir siire boyunca ¢ok
yiiksek seviyelerde kursuna maruz kalirsa gerceklesebilir. Kursuna maruz kalan kisilerde
karin agris1, kabizlik, yorgunluk, bas agrisi, sinirlilik, istah ve hafiza kaybu, el ve ayaklarda
agr1 veya karincalanma ve giicsiizliikk bas gosterebilir. Cok yiiksek miktarda maruz kalma
ise O0liime sebebiyet verebilir [5].

Nikel, iceren malzemeler giinliik yasamimizda 6nemli bir rol oynamaktadir. Gida
hazirlama ekipmanlari, cep telefonlari, tibbi cihazlar, ulasim, binalar, elektrik iiretimi gibi
bircok alanda nikel kullanilmaktadir. Nikel, diger malzemelerle karsilastirildiginda daha
1yi korozyon direnci, daha iyi tokluk, yiliksek ve diisiik sicakliklarda daha iyi dayanim ve

bir dizi 6zel manyetik ve elektronik 6zellikler sundugu igin segilir [6]. Ayrica; seramik,



kaplama, elektronik, ugak ve motorlu tasit endiistrilerinde de nikel kullanilir [7]. Nikelin
sebep oldugu en yaygin goriilen saglik bozuklugu tiirleri solunum, deri ve kardiyovaskiiler
hastaliklardir [8].

Krom, yer kabugunda bol miktarda bulunur ve ¢evreye yaygin olarak dagilir. Isiya
dayanikli malzemelerde ve kimyasallarda, dayanikli ve piiriizsiiz yiizeylerin elde edilmesi
ve korozyonun Onlenmesi i¢in kaplama olarak kullanilir. Paslanmaz ve alagimli ¢eliklerin
imalati, madencilik, boya, elektrokaplama, pigment, deri tabaklama, seramik, tekstil
boyama vb. endiistri alanlarinda da oldukg¢a kullanilan bir metaldir. Bliylik atmosferik
krom emisyonlart metal iireten endiistrilerden, komiir yakith tesislerden, belediye yakma
firmlarindan ve sogutma kulelerinden; suya verilen krom ise tekstil ve deri tabaklama
endiistrilerinden kaynaklanir. Insan veya hayvanlara zararli etkileri nadiren ortam
havasindaki veya kamu i¢gme suyundaki kromdan kaynaklansa da en c¢ok mesleki
maruziyet hasar birakir. Cr (III), Cr (VI)’ya oranla daha az toksik olsa da tozuna veya
buharina asir1 maruz kalmak, cilt lezyonlari ile karaciger ve bobrek hasari tiretir [9].

Kobalt, dayanikli ve oksitlenmeye kars1 direngli bir metaldir. Bu yiizden elektrolizle
kaplama isleminde kullanilir. Ayrica, cam, boya, pil elektrotlar1 ve seramik sanayilerinde,
manyetik ve paslanmaz c¢elik eldesinde, gaz tiirbin jeneratorlerindeki alagimlarin
tiretiminde kullanilir. Toz halinde havada bulunan kobaltin solunmasi veya tuzlarinin
deriye temas etmesi sonuncunda kobalt zechirlenmesi gergeklesir. Kobaltin belirli
miktarlarda yasamsal faaliyetlere katkis1 olsa da uzun siire maruz kalinmasi durumunda
deride kizariklik, alerjik reaksiyonlar, kalict bronsit gibi rahatsizliklara sebep olabilir

[10,11].

1.2. Boyarmaddeler

Boyar maddeler, genellikle uygulandiklar alt-tabakaya bir afinite (ilgi) gosteren,
renklendirilmis, iyonize edici ve aromatik, organik bilesiklerdir. Boyar maddelerle yapilan
renklendirme iglemi boya ile yapilan renklendirme isleminden farklidir. Farkli boyama
yontemleri kullanilarak ¢ogunlukla ¢ozelti veya siispansiyon halinde uygulanirlar. Boyar
maddelerin timii organik bilesikler olup uygulandiklar1 yiizeyle siirekli ve kalic1 olarak
birlesip cismin yiizeyi ile kimyasal ya da fizikokimyasal bir iligkiye girerek birlesirler. Bu

birlesme sonucunda cismin yiizey yapisinin degismesini saglarlar. Boyarmadde ile



boyanan ylizey yikama, kazima veya silme gibi fiziksel islemler sonucunda baslangictaki
renksiz haline getirilemez [12].

Boyar maddeler; suda ¢oziinlip ¢6ziinmemesine gore, boyama Ozelliklerine gore ve
kimyasal yapilarina goére degisik siniflara ayrilirlar. Suda ¢oziinebilen boyarmaddelerin
yapisinda tuz olusturabilecek en az bir tane grup bulunur. Bu grup baslangigta boyar
maddenin yapisinda yoksa sonradan ilave edilerek de suda ¢oziniirliigi saglanabilir.
Icerdigi tuz olusturabilen grubun yapisina gore suda ¢dziinebilen boyar maddeler anyonik,
katyonik ve zwitter iyon karakterli olmak tizere {i¢ sinifa ayrilir.

Boyarmaddeler kimyasal yapilarina gore siniflandirilirken, molekiiliin temel yapisi
g0z oniinde bulundurulurken, molekiiliin kromojen ve renk verici 6zellikteki kismi da esas
kabul edilebilir. Asagida boyarmaddelerin kimyasal siniflandirilmasi verilmistir.

Kimyasal yapisina gére boyarmaddeler,

e Azo Boyarmaddeleri

¢ Nitro ve Nitrozo Boyarmaddeleri

e Polimetin Boyarmaddeleri

e Arilmetin Boyarmaddeleri

¢ Aza annulen Boyarmaddeleri

¢ Karbonil Boyarmaddeleri

o Kiikiirt Boyarmaddeleri
olmak {izere yedi gruba ayrilir [13].

Tekstil endiistrisinde yiiksek miktarlarda boyarmadde ile yardimci maddeler
(yaklasik 10.000 c¢esit) kullanilmaktadir. Sektorde kullanilan tiim boyarmaddelerin
yarisindan fazlas1 azo boyarmaddelerdir. Azo boyarmaddeler, en az bir ancak genellikle
her ikisi de aromatik grup olan iki radikale bagli en az bir ve en fazla dort azo grubu
igerirler [14]. Genel olarak, diisiik biyolojik bozunurluga sahip olan boyarmaddeler, atik su
aritma tesisinden geger ve sudaki yiiksek ¢oziiniirliiklerinden dolay1 ¢evreye salinir [15].
Ayrica tekstil endistrisindeki islemlerde biiyiik miktarlarda su kullanilmaktadir. Bu durum,
bu miktarlarda suyun kirlenmesi sonucunu dogurur [16].

Atik su arntma yontemleri; fiziksel, kimyasal ve biyolojik yontemler olarak tice
ayrilir. Fiziksel yoOntemler: sedimantasyon, siizme, yiizdiirme, kopiik fraksiyonu,
koagulasyon, ters osmoz, solvent ekstraksiyonu, adsorpsiyon, damitma, membran aritma
yontemleridir. Kimyasal yontemler: ndtralizasyon, indirgeme, oksidasyon, kataliz, iyon

degisimi, elektroliz’dir. Biyolojik yontemler ise; stabilizasyon (dengeleme), biyolojik



golet, damlatmali filtreler, aktif ¢amur, anaerobik sindirim, mantar tedavisi, flokiilasyon

gibi yontemlerdir [17].

1.3. Adsorpsiyon

Adsorpsiyon; sivi veya kati fazin yiizeyinde ¢ok sayida molekiiler tiiriin birikmesi
olayidir. Adsorpsiyon islemi sivi veya kat1 fazin ylizeyinde dengede olmayan veya kalici
kuvvetlerin bulunmasindan dolayr ortaya ¢ikar. Bu dengede olmayan artik kuvvetler,
yiizeyle temas ettigi molekiiler tiirleri cekme ve tutma egilimindedirler. Yani adsorpsiyon
aslinda bir ylizey olayidir.

Adsorpsiyon islemi adsorplanan ve adsorplayici olmak iizere iki bilesen igerir.
Adsorplayici; ylizeyinde adsorpsiyonun gergeklestigi madde, adsorplanan ise adsorplayici
tarafindan adsorplanan maddedir (adsorbat: adsorbe olan, adsorban: yiizeyine tutunulan).
Adsorbat ve adsorban arasindaki etkilesime gore adsorpsiyon ikiye ayrilir. Bu etkilesim
Van Der Waals baglar1 gibi zayif kuvvetlerle ya da kimyasal baglarla olabilir. Kimyasal
bagl etkilesimin oldugu adsorpsiyon kimyasal adsorpsiyon; fiziksel etkilesimin oldugu

adsorpsiyon ise fiziksel adsorpsiyondur [18].

1.3.1. Kimyasal Adsorpsiyon

Adsorbat ile adsorban yiizeyindeki fonksiyonel gruplarin arasinda olusan kimyasal
bag aracilifiyla tek tabakali olarak gerceklesen adsorpsiyon tiiriidiir. Yiizey ile adsorban
arasinda giiglii etkilesim gerektirdigi i¢in her adsorpsiyon olayinda gergeklesmez.
Kimyasal adsorpsiyonun entalpisi yiiksektir (200-400 kJ mol™?). Kimyasal reaksiyon
gerceklestiginden kimyasal adsorpsiyonun hizim1 aktiflesme enerjisi belirler. Tiim
sicakliklarda gerceklesebilir. Ancak sicakligin artmasiyla kimyasal adsorpsiyon dnce artar
sonra azalir. Kimyasal adsorpsiyon gilicli bag olusumundan kaynaklandigi igin

tersinmezdir.

1.3.2. Fiziksel Adsorpsiyon

Adsorban iizerinde adsorbatin zayif Van Der Waals kuvvetleri araciligiyla ¢ok

tabakali olarak tutunmasi olayidir. Kimyasal bag olusumu gerekmediginden adsorpsiyon



1s1s1 tipki gazlarin yogunlagma 1sis1 mertebesindedir. Diigiik sicakliklarda gerceklesir ve
herhangi iki maddenin arasinda olusabilir. Sicaklik arttik¢a fiziksel adsorpsiyon azalir.
Fiziksel adsorpsiyon tersinirdir ve sicakligin yiikseltilip basincin disiiriilmesiyle
adsorplanan madde kolaylikla desorplanabilir. Fiziksel adsorpsiyonun entalpi degeri

diisiiktiir (20-40 kJ mol-2).

1.3.3. Degisim Adsorpsiyonu

Iyonlarin, elektrostatik ¢ekim kuvvetleri araciligryla yiiklii olan alanlara tutunmasi
seklinde gergeklesen adsorpsiyon tiiriidiir. Iyon degisimi adsorpsiyonu da denilir. Burada
zit yiiklere sahip adsorban yiizeyi ile adsorbat birbirini ¢ekerek tutunur. Kiiciik ¢aptaki

iyonlar ile elektriksel yiikii fazla olan iyonlar daha fazla tutunurlar [18,19].

1.3.4. Cozeltiden Adsorpsiyon

Kat1 yiizeyler sadece gazlar degil, ¢ozeltide ¢6ziinmiis maddeleri de bazi durumlarda
¢oziiciiyli de adsorbe eder. Coziinen maddenin molekiil kiitlesi biiyiidiik¢e, adsorpsiyon
artacagindan, molekiil kiitlesi biiyiik olan bir ¢o6ziinen, onceden adsorplanmis kii¢iik
molekiil kiitleli ¢oziineni yerinden ¢ikarip kendisi adsorplanmaya egilimlidir. Coziiciiniin
hi¢ adsorplanmamas1 halinde, adsorpsiyon sonucunda 6l¢iilen derisim azalmasi ¢ozilinenin
adsorplanan miktarina esittir. Buna pozitif adsorpsiyon denir. Yalniz ¢oziiciiniin
adsorplanmasi halinde ise adsorpsiyon sonucunda ortamda ¢dziinenin derisimi artmis gibi
gorliniir. Bu tiir adsorpsiyona da negatif adsorpsiyon denir. Gazlarin katilar tarafindan
adsorpsiyonunda, adsorpsiyon iizerinde sadece kati ile gaz arasindaki kuvvetler rol oynar.
Fakat ¢ozeltiden adsorpsiyonda durum karigiktir. Adsorplayici yiizey c¢iplak kalamaz ya
¢Oziicii ya da ¢coziinmiis madde tarafindan daima ortiiliidiir.

Organik bilesiklerin adsorpsiyonunu etkileyen temel etkenler: polarlanirlik, yap1 ve
molekiil kiitlesidir. Yiiksekce polar molekiiller genellikle suda ¢ok ¢oziiniir. Coziliniirliigii
yiiksek olan molekiiller, giicliikle adsorplanabildiginden adsorpsiyon kolayligini azaltir.
Yiiksek molekiil kiitleli bilesikler genellikle daha az ¢oziiniir ve bunun sonucu olarak daha
kolay adsorplanir. Benzer sekilde, yiizeyin ¢ekim kuvveti, biiylik adsorplanan molekiil i¢in
daha biiyiiktiir ve onlar daha kolay adsorplanir. Ancak bu kural, adsorplanan molekiil,

adsorplayicinin gdzenek boyutundan daha kii¢lik oldugu zaman gecerlidir.



Genelde sivi-katt ara ylizeyindeki yarigmali adsorpsiyona etki eden etmenler

sunlardir:

1) Polar katilar tizerinde polar bilesiklerin, polar olmayan bilesiklere gore daha
kuvvetle adsorplandigini ve bunun tersinin de polar olmayan katilar i¢in dogru
oldugu soylenebilir.

2) Homojen bir yiizey, ikili bir karisimin bir bilesenini 6tekinden daha kuvvetli
olarak adsorplayabilirse, bu durum U seklinde bir karma izotermle sonuglanir.
Oksit adsorplayicilarda genelde durum boyledir.

3) Baska etkiler mevcut olmadiginda verilen bir ¢dziinen madde, genel olarak zayif
coziciilerdeki c¢ozeltilerinden kuvvetli ¢oziiclilerdekine oranla daha kuvvetli
adsorplanabilir. Boylece ¢oziiniirliik arttik¢a adsorpsiyon azalir [20].

Cozeltiden adsorpsiyonun kapasitesini etkileyen bazi parametreler mevcuttur.

Asagida bu parametrelerden bahsedilmistir.

a) Ortamin pH Degeri

Adsorpsiyon ortaminin pH degeri adsorpsiyon kapasitesini etkileyen Onemli bir
parametredir. Hidroksil ve hidronyum iyonlar1 adsorbent tarafindan kuvvetli olarak
adsorplanan iyonlardir. Bu yilizden ortamdaki diger iyonlarin adsorbsiyonu sulu ¢6zeltinin
pH’indan etkilenir. Ayrica pH iyonlasmayr az miktarda da olsa etkiler. Diisiik pH
degerlerinde organik asitler daha fazla adsorplanabilirken, yiliksek pH degerlerinde de
organik bazlar daha fazla adsorplanabilme ozelligi gosterirler. Ancak c¢ogunlukla notr

ortamlarda adsorpsiyon hizinin arttig1 belirlenmistir [21,22,23].

b) Sicaklhik

Adsorpsiyon ortami sicakliktan etkilenir. Genellikle adsorpsiyon islemi sicaklik
arttikga azalir yani ekzotermiktir. Ancak reaksiyon 1s1 alan yani endotermik ise sicakligin
artmastyla adsorpsiyon kapasitesi artar. Adsorpsiyonda agiga ¢ikan 1s1 fiziksel adsorpsiyon

icin yogunlagsma 1s1s1 seviyesinde, kimyasal adsorpsiyon i¢inse kimyasal tepkime 1sis1

seviyesinde olur [22,23,24].

C) Yiizey Alam
Adsorpsiyon yiizeyde cereyan eden bir olay oldugu i¢in adsorbentin yiizey alani

oldukca oOnemlidir. Spesifik (0zgiil) ylizey alani adsorpsiyon i¢in elverisli olan alan



demektir. Bunun biiyiikliigii ne kadar fazla ise adsorpsiyon kapasitesi o kadar biiyiiktiir. Iyi
bir adsorbent; partikiil boyutu kii¢iik olup, yiizey alan1 gézenekli ve genis olan adsorbenttir
[22,23,25].

d) Adsorbent Molekiiliiniin Biiyiikliigii

Adsorpsiyon, molekiillerin gozeneklere girmesiyle gerceklesen bir olaydir. Bu
ylizden adsorbent molekiillerinin boyutunun adsorplayicinin  gézenek biiyiikliigiine
uygunlugu c¢ok onemlidir. Bu uygunluk arttikca adsorpsiyon artar. Ayrica adsorplanan
maddenin molekiil boyutu arttikca ¢oziiniirliigli azalacagi i¢in adsorbe olma sanst molekiil

boyutu daha kii¢iik olan maddelere oranla artar.

e) Adsorbatin Ozellikleri

Adsorbat olarak kullanilan maddenin sahip oldugu 6zellikler de adsorpsiyonu etkiler.
Omegin adsorbatin ¢oziiciide ¢oziinebilen bir madde olmasi daha az adsorbe olmasina
sebep olur. Cozintirligiin yiikksek olmasi adsorbat ile ¢oziicii arasinda bir bag oldugu
anlamma geldiginden adsorpsiyon azalir. Coziicliniin su oldugu durumlarda hidrofilik
(suda ¢oziinebilen) veya hidrofobik gruplar iceren bir adsorbentin hidrofobik (suda az
¢oOziinebilen) ucu daha fazla adsorbe olacaktir. Birden fazla cesitli molekiillerin oldugu bir
ortamdaki adsorbent, saf olarak tek basina bulundugu ortama gore daha az adsorbe olur.
Ciinkii boyle bir ortamda bulunan iyonlarin adsorpsiyonu yarigmali olacaktir. Adsorbatin
iyonlagma 6zelligi de adsorpsiyonu etkiler. Yiikli molekiiller daha az adsorbe olurken, notr
olanlar daha fazla adsorbe olur. Ayrica polar olan bir adsorbent yine polar olan bir
adsorplayici lizerinde daha fazla tutunur [22,23,24].

Adsorpsiyon ve desorpsiyon terimleri genellikle denge durumlarina gelinen yonii
gostermek i¢in kullanilir. Denge basimci veya yigin konsantrasyonu ile verilen
adsorpsiyon-desorpsiyon yaklasimiyla adsorbe edilen miktar ile desorbe edilen miktar ayni
seviyeye getirilmediginde adsorpsiyon histeresisi ortaya c¢ikar [26]. Sicaklik sabit olmak
kaydiyla, adsorplanan maddenin miktar1 ile adsorplanmadan ¢o6zeltide geriye kalan
maddenin dengedeki derisimi veya basmci arasindaki iligkiyi gosteren grafige izoterm
denir. Izotermler, adsorpsiyonun sabit sicaklikta dengedeki durumunu ifade ederler.
Izotermler, adsorpsiyon isleminin siirecini en iyi sekilde ifade etmelerine ragmen
adsorpsiyon hiz1 hakkinda bilgi vermezler. Ayrica izotermlerden, adsorbentin gozenekliligi

ve yiizey yapist hakkinda da bilgi edinilebilir [18].



Cozeltiden adsorpsiyonda sik¢a kullanilan izoterm modelleri, Langmuir ve

Freundlich izoterm modelleridir. Asagida bu izoterm modelleri hakkinda bilgi verilmistir.

Langmuir Izoterm Modeli: Bu model, adsorpsiyonu; adsorbatin nicel olarak
adsorbentin dis ylizeyinde tek tabaka halinde tutunmasi olarak agiklar ve bu tabakanin
dolmasi ile adsorpsiyon son bulur. Boylece, Langmuir kati ve sivi fazlar arasindaki
iyonlarin denge dagilimini temsil eder [27]. Langmuir izotermine gore; adsorbent
ylizeyinde smirli sayida etkin adsorpsiyon alanlar1 vardir ve yiizey homojendir.
Adsorplanmis molekiiller arasinda etkilesim olmayip, molekiiller kat1 yilizeyi etrafinda da
hareket etmezler.

Langmuir izoterminin dogrusal denklemi,
=+ (1.1)

seklindedir. Burada; qe dengede adsorplanan madde miktar1 (mg g?), C. ise adsorplanan
maddenin dengedeki derisimini (mg L) ifade etmektedir. gm ile b ise sirasiyla maximum
adsorpsiyon kapasitesi ve adsorpsiyon enerjisiyle ilgili olan Langmuir sabitleridir. gm
degerinin biiylik olmast adsorblayan maddenin adsorplama kapasitesinin biiyiik oldugu ve
genis bir ylizey alanina sahip oldugu anlamina gelir. b sabiti ise adsorpsiyon 1sis1 ile
orantil1 olan ve sicaklikla ilgili bir sabittir.

Sekil 1.1°de goruldiigii gibi Langmuir dogrusal denkleminde bulunan Ce degerlerine
karsi Ce/e degerleri grafige gegirildiginde elde edilen dogrunun egim ve kayma

degerlerinden Langmuir sabitleri (qm ve b) hesaplanir [28].

Ce
= | 1
G Egim= —
Cfm
r 1
ayma = b

—_—

Sekil 1.1. Langmuir dogrusal izotermi
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Freundlich izoterm Modeli: Freundlich izoterm modeli, heterojen yiizeyler igin
adsorpsiyon karakteristigini tanimlamak igin tiiretilmistir. Burada Langmuir izoterminde
oldugu gibi adsorpsiyon tek tabaka ile siirli degildir. Bu izoterme gore adsorplanan miktar
once hizla artar, adsorplayici ylizeyi doygunluga ulastiktan sonra ise daha yavas bir artis
gosteririr.

Freundlich izoterminin dogrusal denklemi asagidadir:
log ge=log k + 1 logCe (1.2)
n

Denklemde; e, adsorplanan madde miktar1 (mg g?), Ce, adsorplanmadan kalan
maddenin ¢ozeltideki derisimi (mg L™?) ve k ile n de sirasiyla adsorbanin adsorplama
yetenegi ile adsorbatin adsorplanma egilimiyle orantili olan Freundlich sabitleridir.
Deneysel verilerden elde edilen log Ce degerlerine karsilik log qe degerleri grafige gegirilir

(Sekil 1.2.) ve elde edilen dogrunun egiminden n sabiti, kaymasindan da k sabiti hesaplanir
[29].

log g,

1
Egim =—
n

Kayma=logk

— logC,
Sekil 1.2. Freundlich dogrusal izotermi
Deneyler sonucunda elde edilen biitiin veriler adsorpsiyon izoterm denklemlerine

uygulanir. Hangi izotermin denkleminin grafigi dogrusal olursa adsorpsiyon siirecinin o

izoterme uygun oldugu anlasilmis olur [18].

11



1.3.5. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetiginin anlasilmasi ile etkin adsorplanan-adsorplayici denge temas
siiresi yani alikoyma siiresi bulunur. Adsorpsiyon isleminin hizina etki eden adsorpsiyon
basamaklarinin anlasilmasi i¢in énemli bir adimdir. Bir ¢ozeltide bulunan adsorplananin
adsorplayici tarafindan adsorplanmasi isleminde dort ana basamak vardir:

1. Gaz ya da sivi fazda bulunan adsorplanan, adsorplayiciy1r kapsayan bir film
tabakasi siirina dogru diflize olur. Bu basamak, adsorpsiyon diizeneginde belirli
bir hareketlilik oldugu i¢in ¢ogunlukla ihmal edilir.

2. Film tabakasmna gelen adsorplanan buradaki durgun kisimdan gegerek
adsorplayicinin gozeneklerine dogru ilerler.

3. Sonra adsorplayicinin goézenek bosluklarinda hareket ederek adsorpsiyonun
meydana gelecegi yiizeye dogru ilerler.

4. En son olarak da adsorplananin adsorplayicinin goézenek yiizeyine tutunmasi
meydana gelir.

Eger adsorplayicinin bulundugu faz hareketsiz ise, 1. basamak en yavas ve
adsorpsiyon hizin1 belirleyen basamak olabilmektedir. Bu nedenle, eger akiskan hareket
ettirilirse, ylizey tabakasinin kalinligi azalacagi i¢in adsorpsiyon hizi artacaktir. Son
basamak Ol¢iilemeyecek kadar hizli oldugundan ve ilk basamak da iyi bir karigtirma
oldugu diisiiniilerek adsorpsiyon hizina aksi bir etki yapmayacaklari icin 2. ve 3.
basamaklar hiz belirleyicidir. 2. basamak adsorpsiyon isleminin ilk birka¢ dakikasinda, 3.
basamak ise adsorpsiyon isleminin geri kalan daha uzun bir siiresinde meydana geldigi
icin, adsorpsiyon hizin1 tam olarak etkileyen basamagin 3.basamak oldugunu
sOyleyebiliriz.

Cozeltiden adsorpsiyonda hiz sabitinin belirlenmesinde pseudo birinci dereceden ve
pseudo ikinci dereceden kinetik denklemler deneysel verilere uygulanmaktadir.

Birinci Derece Kinetik Denklemi:

Bu denklem Lagergren denklemi olarak da bilinmektedir ve su sekilde ifade edilir:

kads,1

log(qge —q) =loqgqe — —= .t (1.3)

2,303

Burada e dengede adsorplanmis madde miktar1 (mg g*), q herhangi bir t aninda
adsorplanmis madde miktar1 (mg g%), Kags1 (dak™®) adsorpsiyon hiz sabitidir. t degerlerine
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karsilik log (qe-q) degerleri grafige gecirilirse (Sekil 1.3), elde edilen dogrunun egiminden

adsorpsiyon hiz sabiti kags 1 ve kayma degerinden denge adsorpsiyon kapasitesi ge bulunur:

—_— L':'gl:qc'qj

Sekil 1.3. Pseudo birinci derece hiz denkleminin ¢izgisel sekli

Lagergren denkleminin deneysel verilere uygulanabilmesi i¢in, denge adsorpsiyon
kapasitesi ge mutlaka bilinmelidir. ge’nin bilinmedigi (ya da belirlenemedigi) bazi
durumlarda, adsorpsiyon olay1 6l¢iilemeyecek derecede yavastir. Ayrica, qe; herhangi bir t
aninda adsorplanmis madde miktar1 olan (mg g1)’den biiyiik olmalidir. Bu nedenle, gercek
denge adsorpsiyon kapasitesi ge, t=c0 i¢in deneysel verilerin ekstrapolasyonu veya deneme-
yanilma yontemi ile belirlenir.

Birinci dereceden adsorpsiyon hiz sabiti Kadgs1 sicakligin bir fonksiyonu olarak
Arrhenius denkleminde kullanildiginda, adsorpsiyon enerjisi hesaplanabilir.

Arrhenius denkleminin ¢izgisel sekli,

Ea 1

logkads,1 =log A — 23038 X T (1.4)

olup, A; adsorpsiyon olaymin frekans faktorii, R; evrensel gaz sabiti (8,314 J mol*
K1), T; mutlak sicaklik (K) ve Ea ise adsorpsiyonun aktivasyon enerjisidir. 1/T degerleri
log Kadgs1 degerlerine karsilik grafige gegirildiginde (Sekil 1.4), elde edilen dogrunun
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egiminden, adsorplanan maddenin adsorplanabilme enerjisine karsilik gelen aktivasyon

enerjisi (Ea) belirlenir.

IOg kads.1

|

T

Sekil 1.4. Arrhenius denkleminin ¢izgisel sekli

Aktivasyon enerjisinin biiytikliigii, adsorpsiyonun fiziksel veya kimyasal olusu ile
ilgili bilgi verir. Fiziksel adsorpsiyonda, dengeye cabuk ulasilir ve olay tersinirdir. Clinkii

adsorplayict adsorplanan arasindaki kuvvetler zayif ve bdylece adsorplanabilme
enerjisine karsilik gelen aktivasyon enerjisi (Ea) diisiiktiir (Genellikle 4,2 kJ mol™*’den daha
kiiciiktiir).

Kimyasal adsorpsiyon ise spesifik bir olaydir ve adsorplayici-adsorplanan arasindaki
etkilesimler kuvvetlidir, bundan dolayr kimyasal adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi
yiiksektir ve genellikle kimyasal tepkime 1s1s1 mertebesindedir (8,4 kJ mol™* — 83,7 kJ mol-
Y. Ayrica aktivasyon enerjisinin biiyiikliigii sicakliga bagh olarak degisir.

Pseudo ikinci Derece Denklemi

Birgok adsorpsiyon olayinda, Lagergren birinci dereceden hiz denklemi, dengeye
gelene dek gecen siirenin tiim zaman araliklarina uygulanmaz ve genellikle denge temas
stiresinin ilk 20-30 dakikasina tam olarak uyar. Fakat pseudo ikinci dereceden hiz
denklemi (veya Ho-McKay denklemi) denge temas siiresinin tiimii i¢in uygulanabilir.
Pseudo ikinci derece hiz denklemine gdre adsorpsiyon kapasitesi adsorplayict lizerinde
bulunan aktif bolgelerin sayisi ile orantilidir ve kinetik hiz yasasi sOyle ifade edilir:

t 1

t
q " kads,2 .qe2 + q_e (1.5)
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Burada Kags adsorpsiyon hiz sabiti (g mg™ dk™), ge denge aninda adsorplanan madde
miktar1 ve q ise herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktar1 (mg g) dir. t degerlerine
karsilik t/q degerleri grafige gecirildiginde, elde edilen dogrunun (Sekil 1.5) egiminden
denge adsorpsiyon kapasitesi ge ve kayma degerinden adsorpsiyon hiz sabiti Kads2 bulunur
[20].

t/q

t
e

Sekil 1.5. Pseudo ikinci derece hiz denkleminin ¢izgisel sekli [20].

1.3.6. Adsorpsiyon Uygulamalari

Adsorbanlarin, hava kirliligini azaltmada ya da yararlh maddelerin geri
kazanilmasinda kullanilmasi yoluyla adsorbsiyon islemi ¢evre kirliligi kontroliine 6nemli
miktarda katkilar saglamaktadir. Adsorpsiyon siireci, yiiksek giivenilirlik, enerji
verimliligi, tasarim esnekligi ve teknolojik olgunluk o6zellikleri sayesinde ayristirma ve
saflagtirma islemleri i¢in ¢ok kullanigh olmaktadir. Adsorpsiyon ve ilgili alanlarinin en

onemli pratik uygulamalari Tablo 1.1.’de verilmistir [30].

Tablo 1.1. Adsorpsiyon ve ilgili alanlarinin pratik uygulamalart [31].

Alan Uygulama
Baca gazi aritimi SOy, NOx ve civa emisyonu uzaklastirilmasi
Atik su aritimi Organik maddeler, azot ve fosfor uzaklastirilmasi

Igme suyu iiretimi | Su kaynaklarinin iyilestirilmesi, ileri atik su artimi vb.

I¢ mekan hava kalitesinin iyilestirilmesi ve teknolojik hava kirleticilerinin

Kurutucu giderilmesi ile kurutucu materyallerin birlikte adsorpsiyonuna bagli olarak
Nem giderme kurutucularin ¢ikardigr veya 6ldiirdiigli mikroorganizmalarin sayisinin
azaltilmasi

Kiiresel
HTese” 181 “Greenhouse” gazlariin (COz, CHs, N2O) emisyon kontrolii; CH4 kullanimi

kontroli
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Adsorpsiyonun gelisimi ve uygulamalart laboratuvar ve endiistriyel oOlgeklerde
uygulanan adsorbanlarin iiretiminde kullanilan teknolojinin gelisiminden ayr1 olarak
diisiiniilemez. Adsorbanlar, ¢ok ¢esitli kimyasal formlarda ve farkli geometrik ylizey

yapilarinda olabilirler. Tablo 1.2’de temel adsorban tiirleri verilmistir [30].

Tablo 1.2. Temel adsorban ¢esitleri [31].

Karbon adsorbanlar: Mineral adsorbanlar Diger adsorbanlar

Aktif aliimina

Metal oksitler

Aktif karbonlar

Mezokarbon

) ) Metal hidroksitleri Sentetik polimerler
Mikroboncuklar, fulerinler ) )
Zeolitler Kompozit adsorbanlar
Karbonlu bilesikler o )
Kil mineralleri

Nanomateryaller

Gozenekli kil heteroyapilar1 (PCHs)

Adsorban gozeneklerinin genis bir 6zgiil ylizey alanina sahip olmasi biiyiik bir
adsorpsiyon kapasitesi saglar. Sinirli bir hacimde biiyiik bir i¢ yilizey alaninin yaratilmasi
kacinilmaz olarak, adsorpsiyon yiizeyleri arasinda ¢ok sayida kiigiik boyutlu gozenekler
ortaya c¢ikarmaktadir. Aktif karbon ve zeolit gibi malzemeler, hassas gézenek boyutu
dagilimlari ile 6zel olarak tasarlanabilir ve bu nedenle belirli bir ayirma uygulamasi igin

ayarlanabilirler [32,33].

1.4. Nanoteknoloji

Yunanca “ciice” anlamina gelen nano kelimesi metrenin milyarda birine tekabiil eden
bir 6l¢ii birimi olarak (nanometre = 10° m) kullanilmaktadir [34]. Nano yapilar
mikroskopla bakmak icin bile oldukga kiiciik olan yapilardir. Biiyiikligii 1 ila 500 nm
araliginda olan maddeler nano 6lgekteki maddelerdir [35].

Nanoteknoloji ise nano boyutunda yeni yapilarin olusturulmasi, bu yapilarin, atomik
ve molekiiler seviyede kontroliiniin saglanmasi, ilizerinde yapisal degisiklikler yapilarak
yeni Ozelliklerin eklenmesi veya islevsellik kazandirilmasi ile ilgilenen uygulama alanidir
[36].

Yiizey alan1 / hacim oraninin iri taneli yapilara gore yiiksek olmasi nanopartikiilleri
istiin kilan oOzellikleridir. Ayrica, termal, mekanik, optik, manyetik ve elektriksel

Ozellikleri de diger maddelerinkinden daha farklidir [37,38]. Nanoteknoloji sayesinde
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maddenin kimyasal ozellikleri degistirilmeksizin iletkenlik, dayaniklilik, atom yapisi,
rengi, esnekligi, tepkiselligi gibi bircok 0Ozelliginde farklilasmalar gergeklestirilebilir.
Dolayisiyla, amag¢ ve ihtiyaglara uygun olarak, daha dayanikli, daha iletken, daha hizl,

daha esnek gibi bircok yeni 6zellige sahip yapilar tiretmek miimkiin olabilecektir [39].

1.4.1. Nanoteknolojinin Kullamildig1 Alanlar

Nanoteknoloji, bir¢ok teknoloji ve endiistri sektoriinii 6nemli 6lgiide iyilestirmeye,
hatta devrim yapmaya yardimci oluyor. Bu alanlar: bilgi teknolojisi, elektronik,

tasimacilik, ilag, ulagim, enerji, gida giivenligi, ¢cevre bilimi gibi alanlardir [40].

1.4.2. Nanopartikiiller

1 um’den kiigiik boyutta olan tanecikler nanopartikiil olarak adlandirilir [41].
Nanopartikiiller, ¢gagimizin en 6nemli materyalleri arasindadir. Bu konudaki ¢aligmalar giin
gectikge artmaktadir [42].

Nanopartikiiller, benzer biliylik 6lcekli malzemelere gore ¢ok daha biiylik yilizey
alanlarina sahiptir. Bir maddenin kiitlesi basina ylizey alani arttik¢a, maddenin daha biiyiik
bir kism1 g¢evreleyici maddeyle temas edebilir ve boylece reaktivitesi artar [43]. Ayrica,
genis ylizey alam1 diger uygulama alanlarinin yani sira nanopartikiilleri, su aritma ve
desalinasyon i¢in ideal adaylar yapar. [44].

Sekil olarak kiiresel, boru seklinde veya diizensiz halde olabilen nanopargaciklar
dogal ve sentetik olmak {izere ikiye ayrilir. Sentetik nanopartikiiller de kimyasal

bilesimlerine gore organik ve inorganik olmak tizere ikiye ayrilir. [45].

1.4.3. Demir Oksit Nanopartikiiller

Demir oksit nanopartikiiller, yaklasik 1 ila 100 nanometre ¢apa sahip demir oksit
parcaciklaridir. Dogada farkli formlarda bulunabilir. Ancak en ¢ok bulunanlari; manyetit
(Fe304), oksitlenmis form olan maghemit (y — Fe2O3) ve hematitit’tir (0-Fe203). Hematit
bilinen en eski demir oksittir. Kayalarda ve toprakta bulunur. Hematit, ince boliinmiis
halde ise kan kirmizi, kaba kristalin seklinde ise siyah veya gri renktedir. Ortam

kosullarinda oldukca kararlidir ve genellikle diger demir oksitlerin doniigim
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reaksiyonlarinin son iirlinlidiir. Manyetit ise genellikle siyah demir oksit, manyetik demir
cevheri, yiik tasi, demirli ferrit veya herkiil tasi olarak bilinir. Aralarinda en giicli
manyetik 0zellik gosteren manyetittir. Maghemite, manyetitin ayrigma iirlinii olarak veya
diger demir oksitlerin 1sitilmasi iiriinii olarak toprakta olusur [46,47]. Hematitte, oksijen
iyonlart birbirlerine yakin altigen bir diizendedir ve Fe (III) iyonlar1 oktahedral bolgeleri
doldurmustur. Manyetit ve maghemitte ise oksijen iyonlar1 kiibik bir diizendedir. Manyetit,
oktahedral ve tetrahedral bolgeler arasinda rastgele dagitilmis Fe (III) iyonlar1 ve
oktahedral bolgelerdeki Fe (II) iyonlar1 ile ters spinel yapidadir. Maghemit ise
manyetitinkine benzer, ancak katyonun alt tabanindaki bosluklarla birlikte spinel bir
yaptya sahiptir [48].
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Sekil 1.6. Hematit, manyetit ve maghemitin kristal yapilar1 [49].

Manyetik demir oksit nanopartikiiller yiiksek kimyasal aktiviteye sahip
olduklarindan, havada (6zellikle manyetit) kolayca oksitlenirler. Oksitlenme sonucu
manyetiklik ve dispersite 6zellikleri azalir. Bu nedenle, yiizeylerinin uygun maddelerle
kaplanmas1 ve manyetik demir oksit nanopartikiillerin kararlilifinin korunmasi i¢in bazi
etkili koruma stratejilerinin gelistirilmesi ¢ok Onemlidir. Bu stratejiler bazi organik
molekiillerle (kiiciik organik molekiiller, yiizey aktif maddeler, polimerler ve
biyomolekiiller) kaplama ya da inorganik tabakalarla (silika, metal veya ametal elementler,
metal oksit veya metal siilfit) kaplama yapilmasidir. Birgok durumda, kaplama islemi
sadece manyetik demir oksit nanopartikiilleri kararli kilmakla kalmayip, ayn1 zamanda

daha fazla islevsel olmasini da saglar [50].
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1.4.4. Demir Oksit Nanopartikiillerin Sentez Yontemleri

Son yillarda sekil olarak kontrol edilebilen, kararli, biyo-uyumlu ve monodispers
demir oksit nanopartikiillerin verimli sentezi i¢in ¢ok ¢esitli yontemler gelistirilmistir.
Bunlardan en ¢ok kullanilanlari; birlikte ¢oktiirme, termal bozulma, mikroemiilsiyon,
hidrotermal sentez ve sonokimyasal sentez yoOntemleridir. Bunlara ek olarak,
nanopartikiiller, elektrokimyasal sentez, lazer piroliz teknikleri, mikroorganizma veya
bakteriyel sentez (6zellikle manyetotaktik bakteriler ve demir azaltici bakteriler) gibi diger

yontemlerle de hazirlanabilir.

1.4.4.1. Birlikte Coktiirme Yontemi

FesOs veya y-Feo03 elde etmek igcin en geleneksel yontem, birlikte c¢oktiirme
yontemidir. Bu yontemde, oda sicakliginda veya yiiksek sicaklikta yiiksek bazik ¢ozeltiler
icinde 2:1 mol oraninda Fe (III) ve Fe (II) iyonlarinin karigtirtlmasiyla manyetit ya da
maghemit elde edilir. Burada demir oksit nanopartikiillerin boyutu ve sekli kullanilan
tuzun tirtine (kloriirler, siilfatlar, nitratlar, perkloratlar, vb.), demir ve demir iyonlari
oranina, reaksiyon sicakligina, pH degerine ve iyonik kuvvete baghdir. Ayrica, ortama ve
karistirma hizi, ¢ozeltilerin damlatilma hizi gibi diger reaksiyon parametrelerine de
baghdir. Bu yontem, nano boyutlu demir oksit pargaciklarinin fiziksel ve kimyasal
ozelliklerini 6nemli Olcilide etkilemektedir. FesO4 nanopartikiiller ortam kosullarinda ¢ok
kararli degildir ve Fe20s'e kolayca oksitlenir veya asidik bir ortamda c¢oziiliirler. Bu
nedenle havadaki olas1 oksidasyonu dnlemek icin, FesO4 nanopartikiillerin sentezi anerobik
kosullarda (oksijensiz ortam) yapilmalidir [50,51]. Son zamanlarda, birgok yeni yayin, es
boyutlu nanopartikiilleri elde etmek i¢in verimli yollar tarif etmistir, reaksiyon ortamina
dekstran veya polivinil alkol (PVA) gibi yiizey aktif maddeler eklenilmis veya parcaciklar
sonraki bir asamada kaplanmistir [52,53].

Birlikte ¢coktiirme yonteminin reaksiyonu asagidaki gibidir [54].

Fe*2 + 2Fe* + 80OH™ — Fe304 + 4H,0

Eger reaksiyon azot atmosferi altinda yapilmazsa oksijen varligindan dolay1

asagidaki reaksiyonlar gergeklesebilir.
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Fe304 + 1/4 Oz + 9/2 H20 — 3Fe (OH)3
2Fe3 O4 +1/2 O 2 — 3Fe203

Bu yiizden birlikte ¢oktiirme reaksiyonu azot atmosferi altinda yapilir [54].

1.4.4.2. Termal Bozulma Yontemi

Bu yontem, demir komplekslerinin, oleik asit esliginde kaynama noktas1 yiiksek olan
bir ¢oziicii i¢erisinde yiiksek sicaklikta karigtirilmasi esasina dayanir [50].

Hyeon ve arkadaslari, bir caligmalarinda, toksik ve pahali demir pentakarbonil yerine
ucuz ve toksik olmayan demir kloriir kullanarak es boyutlu demir oksit nanopartikiilleri
elde etmek igin sentetik bir yontem bildirmislerdir. Demir-oleat kompleksi ve bir yiizey
aktif madde ihtiva eden bir organik ¢dzeltiyi, ¢ozliciiniin kaynama noktasina kadar yavas
yavas 1sitmiglardir. Tek bir reaksiyon ile herhangi bir boyut se¢me islemi yapilmasina
gerek kalmadan 40 g kadar es boyutlu demir oksit nanopartikiilleri elde etmislerdir [55].

Ayrica, termal bozulma yontemi genellikle nanokiip ve nanokiire gibi farkli sekillere

sahip demir oksit nanopartikiilleri hazirlamak igin de kullanilir [56].

1.4.4.3. Mikroemiilsiyon Yontemi

Mikroemiilsiyon, mevcut ylizey aktif madde ortaminda iki karigmayan fazin (su ve
yag) termodinamik olarak kararli bir izotropik dagilimidir. Yiizey aktif madde molekiilleri,
yag fazinda ¢oziinmiis ylizey aktif madde molekiillerinin hidrofobik kuyruklar1 ve sulu
fazdaki hidrofilik bas gruplari ile yag ve su arasindaki arayiizde bir tek tabaka olusturabilir
[57].

Bu yontemde misel olusturulmasi ve her iki fazin da kararli olmasi gerekliligi vardir.
Misel i¢inde biiyiitillen partikiiller, aseton ya da etil alkol gibi ¢oziiciiler eklenerek
coktiiriiliir. Su ve yiizey aktif maddenin kullanilan oranina goére miselin boyutu degisir
[58].

1.4.4.4. Hidrotermal Sentez Yontemi

Mikroemiilsiyon ve termal bozunma yontemleri genellikle karmasik islemler ve

yiiksek sicaklik gerektirir. Bunlara alternatif olarak hidrotermal sentez yonteminde, kapali
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bir kapta, yiiksek buhar basincinda (genellikle 0,3-4 MPa arasi) ve yiiksek sicakliktaki
(genellikle 130-250 °C) sulu ¢ozelti iginde maddeyi kristallendirmek igin cesitli yas
kimyasallar gereklidir. Bu teknik ayn1 zamanda serbest, tek kristal pargaciklarini biiyiitmek
i¢in kullanilmistir ve bu siiregte olusan partikiiller diger yontemlerle elde edilenlere gore
daha iyi bir kristallige sahiptir [50].

Demir oksit nanopartikiilerin, sekil ve boyut kontrollii olarak sentezlenmesini
saglayan hidrotermal sentez yonteminde FeCls, etilen glikol, sodyum asetat ve polietilen
glikol kullanilir. Kaynama noktasi yiiksek olan etilen glikol ¢6ziicii olarak kullanilirken,
yizey aktif madde olarak da polietilen glikol kullanilir. Nanopartikiillerin etrafinin
yiikklenmesini ve dolayisiyla elektrostatik itme olusturarak nanopartikiillerin birlesmesini

onleme gorevini sodyum asetat goriir [59].

1.4.4.5. Sonokimyasal Yontem

Rekabetei bir alternatif olarak, sonokimyasal yontem, sira dis1 6zelliklere sahip yeni
malzemeler iiretmek i¢in yaygin bir sekilde kullanilmistir. Ultrasonun kimyasal etkileri
akustik kavitasyondan (yani sivida kabarciklarin olusumu, biiyiimesi ve etkisiz ¢okmesi)
kaynaklanir. Kabarcikli patlamanin ¢okmesi, ¢oken balonun gaz fazinda adyabatik
sikistirma veya sok dalgast olusumu yoluyla lokal bir sicak nokta yaratir. Bu sicak
noktalarda olusan kosullar, 5000 K gecici sicaklik, 1800 atm basing ve 1010 K s™'den fazla
sogutma hiz1 olarak deneysel yolla belirlenmistir [60]. Bu asir1 kosullar, yeni fazi
olusturmak i¢in gerekli olup, monodispers (tek dagilimli) nanopartikiilleri hazirlamaya
egilimli olan aglomerasyon (kiimelenme) i¢in bir kesme etkisine sahiptir. Bu yontem cesitli
nanokompozitlerin sentezi i¢in uygulanmistir ve c¢ok yonliliigi demir oksit

nanopartikiillerin hazirlanmasinda basariyla gosterilmistir [61].

1.4.4.6. Sol-jel Yontemi

Sol — jel yontemi, manyetik nanopartikiiller de dahil olmak tizere saf, stokiyometrik
ve monodispers nanopartikiilleri sentezlemek icin sulu faz icinde gergeklestirilen bir
tekniktir. Bu yontem ayni zamanda nanopartikiil sentezi i¢in yararhidir ve "sol" olarak
adlandirilan bir kolloidal sistemi olusturmak i¢in ¢esitli reaktif ligandlar ile ¢evrelenmis

metal Onciileri, metal veya metalsi elementlerin hidroliz ve polikondensasyon
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reaksiyonlarina dayanmaktadir. "Sol", daha sonra, ¢oziicii uzaklastirilarak veya "jel" adi
verilen bir sivi fazi igeren bir agin olusumuna yol acan kimyasal reaksiyonla kurutulur.
Sol-jel yontemi, biiyiik Olgekli, nispeten dar boyut dagilimi ile saf, stokiyometrik,
monodispers ve biiyiik boyutlu nanopartikiilleri (onlarca yiizlerce nanometre) sentezlemek
icin kullanilabilir. Bu sentezleme siireci ile ilgili bazi avantajlar; nanopartikiillerin iyi
boyut kontrolii, nanopartikiillerin yapisin1 dnceden belirleme olasiligi, deneysel kosul ve
saf amorf fazlarla partikiil elde etme olasiligidir. Aslinda kati halde (toz) manyetik

pargaciklar tiretmek i¢in daha uygun bir metottur [62].

1.4.5. Demir oksit Nanopartikiillerin Yiizey modifikasyonu

1.4.5.1. Organik Molekiiller ile Modifikasyon

Organik bilesikler genellikle kiimelenmeyi Onlemek icin hazirlama islemleri
sirasinda veya sonrasinda demir oksit nanopartikiillerin yilizeyini pasiflestirmek icin
kullanilirlar. Manyetik demir oksit nanopartikiiller, herhangi bir uygun yiizey kaplamasinin
yoklugunda, genis yiizey alani-hacim oranmna sahip hidrofobik yiizeylere sahiptir ve
nanopartikiiller arasindaki hidrofobik etkilesimler, bunlarin kiimelenmesine neden olur ve
bu durum da pargacik boyutunu arttirir. Demir oksit nanopartikiiller ilizerine kaplanan
organik bilesikler, partikiillere ¢esitli alanlarda ytiksek potansiyelli uygulama firsati sunar.
Modifikasyonda kullanilan organik molekiillerin iki gorevi vardir. Birincisi, manyetik
demir oksitlerin manyetikligini korumak, ikincisi ise organik molekiiliin diger 6zelliklerini

korumaktir [50].

1.4.5.2. Kii¢iik Molekiiller ile Yiizey Aktif Maddeler

Yiizey oOzelliklerine gore, kiigiik molekiiller veya yiizey aktif maddelerle modifiye
edilmis demir oksit nanopartikiiller; yagda coziinebilen, suda ¢oziinebilen ve amfifilik
olmak iizere {i¢ tiire ayrilabilir. Diger bir yontem, yagda ¢oziinebilir tipin suda ¢oziiniir tip
fonksiyonellestirilmis demir oksit nanopartikiillere doniistiiriilmesidir ve ligand degisim

reaksiyonu, bu amaci ger¢eklestirmede baslica yaklagimdir [50].
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1.4.5.3. Polimerler

Polimerle kaplamanin avantaji, itme kuvvetlerini arttirmasindan dolay1r manyetik ve
Van Der Waals ¢ekme kuvvetleri arasinda denge kurulmasini saglamasidir. Polimer ile
kaplanan nanopartikiiller baz1 06zel fiziksel veya kimyasal oOzellikler kazanir.
Nanopartikiillerin manyetik doygunlugu polimerle kaplandiktan sonra azalir. Polimerle
kaplama materyalleri dogal ve sentetik materyaller olmak {izere ikiye ayrilir.

Gupta ve arkadaglar1 bir ¢alismalarinda, manyetik c¢ekirdekli ve hidrofilik polimerik
kabuklu bir poli(etilenglikol) (PEG) ile modifiye edilmis siiperparamanyetik demir oksit
nanopartikiilleri ~ hazirlamak  i¢cin  mikroemiilsiyon  polimerizasyon  yontemini
kullanmislardir. PEG ile modifiye edilmis bu nanopartikiillerin ortalama biiyiikliigiiniin dar

ebat dagilimi ile yaklagik 40—50 nm oldugu belirlenmistir [63].

1.4.5.4. Biyolojik Molekiiller

Protein, polipeptit, antikor, biyotin ve avidin gibi cesitli biyolojik molekiiller,
nanopartikiillerin spesifik olarak sentezlenmesini saglamak i¢in bazi fonksiyonel ug
gruplart yoluyla dogrudan veya dolayli olarak demir oksit nanopartikiillerin yiizeyine
baglanabilir.

Nanopartikiillerin biyolojik maddelerle kaplanmasi iki asamali bir iglemdir. Birincisi;
kiigiik molekiiller veya polimerize edilmis nanopartikiillerin sentezlenmesi, ikicisi ise daha

sonra kimyasal bag veya fiziksel adsorpsiyon ile biyomolekiillere baglanmasidir [64].

1.4.5.5. inorganik Bilesikler

Demir oksit nanopartikiillerin inorganik bilesiklerle modifiye edilmesi, antioksidan
ozelliklerini biiyiik ol¢iide arttirir ve ilgili uygulama alanlarinin kapsamini genisletir. Bu
nanopartikiiller, kataliz, biyo-etiketleme ve biyo-ayirma uygulamalarinda kullanilirlar.
Inorganik bilesiklerle modifikasyonda, silika, metal, ametal, metal oksitler ve siilfitler
kullanilir. Kaplama isleminde hem nanopartikiillerin manyetik 6zellikleri hem de inorganik

bilesiklerin 6zellikleri korunur.
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1.4.5.6. Silika

Silika, modifiye edilmis demir oksit nanopartikiillerini hazirlamak i¢in en yaygin
kullanilan bilesiktir. Silika kapli demir oksit nanopartikiillerin ¢esitli avantajlar1 vardir. Bu
kaplama, c¢ozelti i¢indeki demir oksit nanopartikiillerine sadece kararlilik saglamakla
kalmaz, ayn1 zamanda parcaciklar arasi etkilesimleri de onler ve kiimelenme olusmasini
engeller.

Stober yontemi, sol-jel prosesi ve aerosol piroliz, silika ile demir oksit
nanopartikiillerin kaplanmasi i¢in kullanilan yontemlerdir.

Ma ve digerleri, sol-jel ve Stober yontemleri ile FexOy@SiO2 ¢ekirdek-kabuk
nanopartikiilleri ~ sentezlemislerdir. Ilk  &nce siiperparamanyetik  demir  oksit
nanopartikiilleri, manyetik cekirdegi c¢evresinden izole etmek i¢in silika ile kaplamislar.
Ardindan, boya molekiillerini ikinci bir silika kabugunun i¢ine katmislar. Bu silika kabuk,
boya molekiillerinin, fotostabiliteyi iyilestirmek ve ¢ok yonlii ylizey fonksiyonlarina izin
verme iglevini goriir. Sonugta, silika kaplamasindan sonra doygunluk manyetizasyonunun

azaldig1 tespit edilmistir [65].

1.4.5.7. Metal veya Ametal

Demir oksit nanopartikiillerini korumak i¢in bir baska kolay yol, altin, giimiis, platin,
paladyum, demir, karbon vb. saf bir tek metal veya ametal kabuklarin kontrollii
oksidasyonudur. Tek metal veya ametal tabakanin kontrolii, demir oksitlerin 6zellikle
biyomedikal ve katalizor uygulamalarinin kapsamini genisletmek i¢in muazzam bir etkiye
sahiptir.

Mandal ve digerleri bir ¢aligmalarinda, demir oksit nanopartikiillerin kararli hale
getirilmesi i¢in sirasiyla altin (Au) ve giimiis (Ag) ile dogrudan altin ve giimiisti indirgeme
yoluyla kaplamislardir [66].

Son zamanlarda manyetik kayit ve manyetik miirekkep malzemelerinin uygulama
beklentilerini dikkate alarak, ¢ogu g¢alisma, karbonla kaplanmis demir oksit manyetik
nanopartikiilerin gelistirilmesine odaklanmistir. Ornegin Wang ve digerleri, sulu glikoz,
oleik asit ve manyetik nanopartikiil ¢ozeltisini 1sitmak suretiyle FesO4/C nano kompozitini

hazirlamiglardir [67]. Dantas ve digerleri Fe3O4/C kompozitlerini sentezlemisler ve Fenton
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reaksiyonunda heterojen katalizér olarak tekstil atik suyunun temizlenmesinde
kullanmiglardir [68].

1.4.5.8. Metal Oksit/Sulfiir

Esas olarak benzersiz fiziksel veya kimyasal 6zelliklerinin 6nemi nedeniyle metal
oksitler veya metal siilfiirlerle modifiye edilen demir oksit nanopartikiiller ile ilgili bol
miktarda arastirma yapilmistir. Genel olarak, arastirmalar ZnO, MgO, CaO, SnO2, Al>O3
[69] gibi materyaller, demir oksitler, CoO, NiO, CoFe>O4 [70] gibi manyetik materyaller
ve TiOz, ZnS, Y203 gibi optik ve elektriksel fonksiyonel materyaller iizerinde
yogunlagmustir [71]. Metal oksitle kaplanan demir oksit nanopartikiiller, genellikle metal

oksitlerin 6zel 6zelliklerini de alirlar.

1.5. Dendrimerler

Dendrimerler, agac benzeri kollar veya dallardan olusan iyi tanimlanmis, homojen ve
monodispers yapiya sahip nano boyutlu, radyal olarak simetrik molekiillerdir.
Dendrimerler ayn1 zamanda "kaskat molekiilleri" olarak da adlandirilabilir, ancak bu terim
"dendrimer" kelimesi kadar kabul gérmemistir [72,73]. Kiigiik bir molekiil veya dogrusal
bir polimer ¢ekirdegi etrafinda inga edilen simetrik dallanma birimleri iceren neredeyse tek
kutuplu makromolekiiller olan dendrimerler, sadece bir mimari motiftir ve bilesik
degildirler. Poliiyonik dendrimerler, kalic1 bir sekle sahip degildir ve artan jenerasyonlarin
bir fonksiyonu olarak boyut, sekil ve esneklikte degisikliklere ugrayabilirler [74,75].

Dendrimerlerin  son gruplart fonksiyonel hale getirilebilir, bdylece bunlarin
fizikokimyasal veya biyolojik 6zellikleri degistirilir. Bu 06zelliklerinden dolayr bir¢ok
uygulamada kullanilabilirler [76]. Antikanser terapileri ve tanisal goriintilleme igin
dendritik makromolekiillerin ortaya c¢ikan rolii dikkat c¢ekicidir. Bu iyi tanimlanmis
malzemelerin avantajlari, onlar1 en yeni makromolekiiler nano 6lgekli dagitim cihazlarn
siifina dahil eder [77]. Dendritik makromolekiiller, ¢apta dogrusal olarak artma egilimi
gosterirler ve dendrimer iiretiminin artmasiyla daha kiiresel bir sekil alirlar. Bu nedenle
dendrimerler, polimer boyutu, yiikii ve bilesiminin, lipit iki tabakali etkilesimler,

sitotoksisite, i¢sellestirme, kan plazma retansiyon siiresi, biyolojik dagilim ve filtrasyon
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gibi biyolojik ozellikler iizerindeki etkilerini agik bir sekilde incelemek i¢in ideal bir
tastyict arag¢ adayi haline gelmistir [78].

Dendrimer molekiillerinin yapisi, ¢ekirdek olarak etiketlenmis bir merkezi atom veya
atom grubuyla baglar. Bu merkezi yapidan, "dendron" adi verilen diger atomlarin dallar
cesitli kimyasal reaksiyonlarla biiyilir [79]. Dendrimerler, ¢cogu lineer polimerler ile elde
edilemeyen bir kontrol seviyesi ile hazirlanabilir [80].

Kimyasi, yeni kimyanin en ¢ekici ve aceleyle biiyliyen alanlarindan biri olan
dendrimerler, yeni bir polimerik madde sinifi olarak kabul edilirler. Dendrimer kimyasinin
da, diger Ozel arastirma alanlar1 gibi, kendi terimleri ve kisaltmalari vardir. Ayrica,
dendrimer yiizeyinde meydana gelen farkli kimyasal olaylar1 tanimlamak i¢in daha kisa bir
yapisal isimlendirme uygulanir. Ornegin “dendrigraft”lar, monodispers olarak yapilabilen
dendrimerler gibi bir dendritik polimer smifidir. Sekil 1.15°de goriildigi gibi, bir
dendrimer, iki molekiilii birbirine baglayan ¢ekirdek, u¢ gruplart ve alt birimler olmak

tizere ii¢ ana boliimden olusur [81].

ic bosluklar (potansiyel komplekslegme
bolgeleri)

&4 ug gruplar

(polivalent tanima
bolgeleri)
¢ekirdek

Sekil 1.7. Bir dendrimerin ii¢ ana birimi [81].

Dendrimer, bir cekirdek, cekirdek etrafindaki dallanma birimleri ve dallanmig
fonksiyonel grup olarak da adlandirilan yiizey gruplarindan olusurlar. Dendrimerlerin
cesitliligi fonksiyonel gruplarla saglanmaktadir. Dallanma birimleri ise dendrimerlerin
tekrarlt bir sekilde biiylimesini saglamaktadir. Dendrimerlerin polimerizasyon derecesi,
gerceklestirilen tekrarlama dongiisii sayisini ifade eden jenerasyon sayisi (G) kavramiyla

belirtilir. Jenerasyon sayisi g¢ekirdekten dis ylizeye dogru ilerleyen dallanma noktalari
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sayisinin hesaplanmasi ile kolayca tespit edilebilir. Dallanma noktasi dendrimer biiylimesi
ile orantisal bir artis gdstermektedir. Ornegin baglanma noktas1 olmayan bir dendrimer
sifirinct jenerasyon (G-0) olarak adlandirilmaktadir.

Molekiil yapilar1 ve ylizeylerinin farkliligi nedeniyle konvansiyonel lineer
polimerlerle karsilastirildiklarinda bazi belirgin gelismis Ozellikler gosterirler. Cozeltide
lineer zincirler bobin halindedir, dendrimerler ise i¢i dolu top gibidir. Bu dendrimerlerin
reolojik Ozelliklerinde 6nemli bir etkiye sahiptir. Kiiresel olmak icin yeterince biiylik olan
dendrimerler yiiksek hacimlidir. Birgok zincir uglarinin varligi, yiiksek ¢Oziiniirlik ve
reaktiflik saglar. Isik altindaki yapraklar gibi dendrimerin aga¢ benzeri yapist da acik
yiizey alanini arttirmayi saglamaktadir. Boylece biiyiik bir kismi yiizeyde kalan ve yiiksek
molekiiler ylizey/hacim oranlarina sahip molekiiller olusturulabilir. Dendrimerlerde sayisiz
yiizey gruplarin varligi, yiizey gruplarimin ¢oziiciiyle ya da molekiillerle cesitli es zamanl
etkilesimini kolaylastirir ve bunun sonucu olarak yiiksek ¢oziiniirlik ve reaktiflik egilimi
gosterirler. Polimerin yiizeyinde yer alacak fonksiyonel gruplarin yeri, sayist ve cinsini
kontrol etme yetenegi, bu yapilarin modifikasyonunda da bircok degisiklige izin
vermektedir. Bu modifikasyon ya fonksiyonlu grubun dendrimerlerin i¢ kismina baglanip,
fonksiyonel grubun o6zelliklerini kazanmasi ya da dendrimerin dis yiizeyine fonksiyonel
gruplarin kimyasal olarak baglanmasi ile gerceklestirilmektedir. Dendrimerlerin yiizey
grup numarasi geometrik olarak artarken, dendrimer ¢ap1 lineer olarak artar. G1 jenerasyon
icin 1.1 nm, G8 jenerasyon i¢in 9 nm caplarinda olmaktadir.

Cekirdegin, kabuklarin ve 6zellikle de yiizey tabakalarinin kimyasal 6zelliklerinin
degistirilmesiyle, dendrimer Ozellikleri belirli bir uygulamaya yonelik olacak sekilde
degistirilebilir. Dendrimer cekirdeginin birbirini takip eden reaksiyonlarla dallanmasi ve
gerekli fiziksel ve kimyasal yiizey 6zelliklerini saglayan son gruplarin eklenmesi birbirini
takip eden ¢ok basamakli reaksiyonlarin sonucunda olusur. Bu sekilde bir dendrimer
molekiilii istenilen 6zelliklere sahip olarak tasarlanmaktadir. Dendrimer molekiiliindeki bu
ozellikler nedeniyle; biyolojik hiicrelere farkli molekiillerin taginmasi, 151k toplama ve

enerji elde sistemleri, tekstil gibi ¢esitli alanlarda uygulama imkani bulmustur [82].

1.5.1. Dendrimerlerin Kullanildig1 Yerler

Dendrimerlerin es ylizey gruplari, miikkemmel kapsiillenme ozellikleri ve biiyiik

oranda kontrol edilebilir kimyalar1, belirli ilag tasima uygulamalarinda kullanilmalar1 i¢in
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olduk¢a uygundur. Yiizey gruplarmma bagli olarak ilag molekiiler dendrimerin igine
yiiklenebilir. Dendrimerler ya dendritik yapi iginde ila¢ enkapsiilasyonu ile ya da
elektrostatik veya dendrimerin kovalent baglarla ilacin en sonundaki fonksiyonel gruba
etkilesimi ile ilag tastyict olarak islev gorebilmektedir. Oldukg¢a genis kullanim alanlarina
sahip dendrimerlerin; son yillarda tekstil alaninda da uygulamalar1 hiz kazanmistir.
e Genetik tedavilerde, DNA molekiillerini hiicreye tasiyan nano robot gorevi
yaparlar.
e Dendrimer ve dendrimer polimerleri kullanilarak anti kanser ilaglar elde
edilmisgtir.
e HIV ve benzeri cinsel yolla bulasan hastaliklara karsi cinsel iligki sirasinda aktif
koruma saglamaktadir [82].
e Dendrimer bazli metal selatlar manyetik rezonans goriintiileme kontrast ajanlari
olarak gorev yapar.
e PAMAM (Poliamidoamin) dendrimerleri, ila¢ dagitim sistemleri i¢in ¢oziiniirligi

artirmada potansiyel uygulamalara sahiptir [81].

1.6. Kullamlan Spektroskopik Yontemler

FT-IR Spektroskopisi:

Infrared spektroskopisinin gliniimiizde en yaygin kullanilan tiirii Fourier Doniigtimlii
Infrared spektroskopisidir. FT-IR’da molekiiler bag karakterizasyonu yapilarak, organik
bilesiklerin yapisindaki fonksiyonel gruplar, yapidaki baglarin durumu, baglanma yerleri,
yapinin aromatik veya alifatik olup olmadigi belirlenebilmektedir. Bu yontemde veri
zaman alanindan frekans alanina aktarilir, degisik frekanslarda absorpsiyonlar grafige

dokdiliir.

X-Isinlari1 Difraktometresi (XRD):

Katilarin kristal yapisi, atomlarin veya molekiillerin geometrik bir diizende
yerlesmesiyle olusur. X-1smn1 kirmimi, kristal yapili karmasik bilesiklerin yapisin
saptamak, geometrik diizenin belirlenmesi yani nitel olarak analizi i¢in kullanilan bir
yontemdir. Kristal yapr iizerine X-1smm1 diisiiriildiigiinde 1smlar, maddenin kristal

yapisindan dolay1 sagilirlar. Bu sag¢ilim, kirmnim olarak adlandirilir. XRD analizlerinde
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kullanilan numune tekrar tekrar analiz edilebilir. Analiz sonrasi numunede hasar olusmaz

[83].

Taramali Elektron Mikroskobu (SEM):

Taramal1 elektron mikroskobu, vakum ortaminda olusturulan ve elekromanyetik
lenslerle ¢ok kiiciik bir alana odaklanan yiiksek enerjili elektronlarla yilizeyin taranmasi
prensibiyle ¢alisir. Elektron demetinin numune ile olan etkilesiminden ortaya c¢ikan
1simalar veya geri yansiyan elektronlar sinyal giliclendiricilerden gecirildikten sonra gelen

sinyaller dijital sinyallere ¢evrilip bilgisayar monitdriine verilmektedir.

Gegirimli Elektron Mikroskobu (TEM):

Gegirimli Elektron Mikroskobu veya TEM (Transmission Electron Microscopy)
cismin i¢inden gegirilen yiiksek enerjili elektronlarin goriintiillenmesi prensibine dayanir.
Elektron mikroskobu, optik mikroskoba kiyasla ¢ok daha kiigiik ayrintilar1 gérmeye olanak
tanir. Genel olarak, kiigiik 6l¢cekli malzeme karakterizasyonu i¢in akla gelen ilk cihaz optik
mikroskoptur. Optik mikroskop, bilim adamlarina, ¢ogu numunelerde bir ilk inceleme

imkani verir ve bir inceleme sirasinda rutin dokiimantasyon i¢in kullanilabilir [84].

Titresimli Ornek Manyetometresi (VSM):

Titresimli 6rnek manyetometresinin ¢aligma prensibi, manyetik Ornek titrestiginde
meydana gelen aki degisimi ile birlikte bir elektromanyetik kuvvetin olustugunu ifade eden
Faraday yasasina dayanmaktadir. VSM ile manyetik malzemenin miknatislanma egrileri
veya histerisis egrileri elde edilebilmektedir. VSM’in ¢alisma sicakligi oldukga genistir.
Kullanilan ¢ubugun yiiksek ve diisiik sicakliklara dayanikli olmasi sayesinde diisiik

sicakliklarda ve yiiksek sicakliklar 6l¢iim yapilabilmektedir [85].

1.7. Literatiirdeki Calismalar

Lyubutin ve digerleri (2018), demir oksit nanopartikiilleri grafen’le modifiye
etmislerdir. Raman ve Mossbauer spektroskopisi, grafen oksit’le modifiye edilen manyetik
FesO4'lin stokiyometrik olmadigini ve Y-Fe2Oz maghemit fazinin goriindiigiinii ortaya
koymustur. Termik islemle grafen oksidin daha sonra indirgenmesi, maghemit igeriginin
fraksiyonunda bir artigsa yol agmis ve ek olarak, 500 © C'nin iizerinde tavlanmis numunede

hematit faz1 o-Fe203 goriilmistiir. Nanokompozitin ¢ekirdek-kabuk yapisinda oldugu
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belirlenmistir. Manyetigin grafene elektron dondrii olarak davrandigi ve grafen ile demir
oksit arasinda yiik transfer etkilesimi oldugunu tespit etmislerdir [86].

Gruskiene ve digerleri (2018), demir oksit nanopartikiileri sentezlemis ve X-Ray ile
karakterizasyonunu yapmuslardir. Daha sonra partikiilleri sitrik, askorbik gallik veya
glukuronik asit ile modifiye etmislerdir. Ardindan, nanopartikiiller basit bir adsorpsiyon
yontemi kullanilarak nisin ile fonksiyonel hale getirilmistir. Nisin, gida muhafazasi i¢in
gida katki maddesi olarak onaylanmis bilinen bir bakteriyozdur. Gram-pozitif bakterilere
karst genis spektrumlu bir antimikrobiyal aktivite sergiler. Nisin yliklemesi FT-IR
spektrumlari, termogravimetrik analiz, dinamik 131k sacilmasi ve atomik kuvvet
mikroskopi yontemleri ile dogrulanmistir. Sonugta nisin ylikli demir oksit manyetik
nanopartikiillerin, zeta potansiyeli ve hidrodinamik cap Olc¢timleri ile degerlendirildiginde
en az alt1 hafta kararli kaldig1 gézlenmistir ve nanopargaciklarin gram-pozitif bakterilere
kars1 antimikrobiyal aktivite gosterdigi belirlenmistir [87].

Ozel ve digerleri (2018), demir oksit nanopartikiilleri sentezledikten sonra tartarik
asit ve askorbik asit ile hava atmosferinde oda sicaklifinda birlikte ¢oktiirme yontemi ile
modifiye etmislerdir. Kaplama maddelerinin, nanopartikiilleri oksidasyona karsi basarili
bir sekilde korudugunu manyetik doygunluk degerlerinden belirlemislerdir. Ms degeri, 12
hafta boyunca ~62 emu g olarak neredeyse sabit kalmistir ve daha sonra 48 hafta
boyunca ~57 emu g e diismiistiir. Kaplanmus siiperparamanyetik nanopartikiillerin yiiksek
doygunluk manyetizasyonuna ve oksidasyona karsi yiiksek kararliliga sahip oldugu
sonucuna varmislardir. Daha sonra sentezleyip modifiye ettikleri nanopartikiiller ile ¢iplak
nanopartikiillerin biyouyumluluk ¢aligmalarini, farkli parcacik konsantrasyonlari ile MTT
analizi ile test etmislerdir. MTT test sonuc¢larindan, kaplanmis nanoparcaciklarin toksik
olmadiklarin1 ve bu nedenle potansiyel biyomedikal uygulamalar igin biyo-uyumlu
olduklarini gozlemlemislerdir [88].

Sathya ve digerleri (2017), indirgeyici bir madde olarak coriandrum sativum yaprak
ekstrati kullanarak demir oksit nano partikiilleri ultrason destekli yesil sentez yontemi ile
sentezlemiglerdir. UV spectra ve SEM (Taramali Elektron Mikroskobu) ile
karakterizasyonunu gercgeklestirmislerdir. SEM analizinden partikiillerin, 20 ila 90 nm
arasinda degisen boyuttaki kiiresel pargaciklar oldugunu belirlemislerdir. Yaprak
ekstratinin ve sentezlenen nanopartikiillerin antimikrobiyal aktivitesini, micrococcus
luteus, staphylococcus aureus ve aspergillus niger patojenlerine karsi g¢alismislardir.

Ultrasonik demir oksit nanopartikiillerin, manyetik karistirict yontemiyle ve coriandrum
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sativum yaprak ekstrat1 ile sentezlenen demir oksit nanopartikiillerle karsilastirildiginda
daha yiiksek temizleme aktivitesi ve antimikrobiyal aktivite gosterdigini belirlemislerdir
[89].

Pesqueira ve digerleri (2018), oleik asit yiizey modifikasyonu ile kararli hale
getirilmis demir Karbiir@demir oksit ¢ekirdek-kabuk nanopartikiillerini (ICIONPS) organik
sonosentez yontemiyle sentezlemiglerdir. Bu giiclii sentez yolunun, diisiik yogunluklu
ultrasonik banyo kullanilarak oktanol i¢inde Fe(CO)s gibi organometalik bir Onciiniin
sonokimyasal reaksiyonuna dayanmakta oldugunu bildirmislerdir. Nanoparcaciklarin
caplarini, yaklasik 25 nm'de bir hidrodinamik c¢ap ve yaklasik 0.27'lik bir polidispersite ile
yaklagik 6.38 nm + 1.34 olarak Ol¢miislerdir. Nanopartikiillerin ¢ekirdek-kabuk yapisi,
HR-TEM ve XPS karakterizasyon araglari kullanilarak dogrulanmistir ve yapisinda
cekirdek olarak demir karbiir (FesC) ile kabuk olarak da bir manyetit (y-Fe203) oldugu
bulunmustur. Nanopartikiillerin hidrofobik 6zellik gosterdigi ve ferromanyetik bir davranis
sergiledigini ortaya koymuslardir. Demir oksitler ve demir karbiir fazlarindan elde edilen
ozelliklerine bagli olarak sentezledikleri nanopartikiillerin, terapotik ajan gibi cesitli
uygulamalarda potansiyel olarak kullanilabilecegini gostermislerdir [90].

Soares ve digerleri (2016), kimyasal ¢oktiirme ve termal ayrisma ile yontemleriyle
demir oksit nanopartikiilleri sentezlemislerdir. Sentezledikleri nanopartikiilleri, kitosan ile
farkli molekiil agirliklarinda modifiye etmislerdir. Karakterizasyon islemleri kitosanin
partikiillerin kristallenmesini, kimyasal bilesimini ve siliperparamanyetik o6zelliklerini
etkilemeden hidrodinamik c¢apin1 arttirdigini  gostermistir. Nano-kompozit, Fe3Os
nanopartikiillerinin 1sitma yeteneginin kitosandan 6nemli 6lciide etkilenmedigini gosteren
numunelere alternatif bir akim manyetik alan uygulanarak manyetik hipertermi i¢in test
edilmistir. Kitosan kapli demir oksit nanopartikiillerin manyetik hipertermi i¢in uygun
oldugunu belirlemislerdir [91].

Petters ve Dringen (2015), dimerkaptosiiksinat (DMSA) kapli demir oksit
nanopartikiillerini,  kiiltiirli  primer sican serebellar graniil noronlar1 {izerine
uygulamiglardir. Bu nanopartikiillerin ortalama hidrodinamik ¢aplarmin, inkiibasyon
ortaminda ve % 10 fetal dana serumu yoklugunda ya da varliginda sirasiyla 80 nm ve 120
nm oldugunu belirlemislerdir. Néronlarin 6 saate kadar demir oksit nanopartikiillere akut
maruz kalmasi hiicre morfolojisini degistirmemis veya hiicre canlihigini tehlikeye
atmamigstir, ancak noronlar gecikmis toksisiteye neden olan zaman ve konsantrasyona bagl

bir sekilde biiylik miktarlarda demir oksit nanopartikiil biriktirmislerdir. Her iki
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inkiibasyon kosulu i¢in, hiicresel demir icerigindeki artis, inkiibasyon sicakhiginin 4 ° C'ye
disiiriilmesiyle o6nemli oOlgiide azaltilmistir. Endositoz yolaklarin inhibitorlerinin
uygulanmasi serum yoklugunda néronal demir oksit nanopartikiil birikimini etkilemezken,
klatrin aracili endositoz inhibitorleri serum varliginda demir oksit nanopartikiil birikimini
onemli 6l¢iide azaltmistir. Bu veriler 1518inda, DMSA-kapli demir oksit nanopartikiillerin
kiiltiir noronlart i¢in akut olarak toksik olmadigini ve partikiiller etrafindaki bir protein
koronasinin noronlarla etkilesimlerini kuvvetle etkiledigini bildirmislerdir [92].

Parveen ve digerleri (2018), partikiil boyutu 10-30 nm olan demir oksit
nanopartikiilleri tannik asit kullanarak yesil bir yaklasimla modifiye etmislerdir. Bu
nanopartikiilleri X-1gmn1 difraktometresi (XRD), yiiksek ¢oziiniirlikli alan emisyon
taramali elektron mikroskobu (FESEM) ve transmisyon elektron mikroskobu (TEM) ile
karakterize etmislerdir. Hazirlanan demir oksit nanopartikiilleri trichothecium roseum,
cladosporium herbarum, penicillium chrysogenum, alternaria alternata ve aspergillus
niger’e kars1 antifungal aktiviteleri agisindan da degerlendirmislerdir. Spor ¢imlenmesinin
engellenmesi ve kiiltiir ortamindaki farkli demir oksit nanopartikiil konsantrasyonlarinin
neden oldugu mantar patojenlerinin inhibisyon bdlgesinin belirlenmesi araciligiyla
antifungal aktivitelerine bakilmistir. Bu calismada, Fe,Os nanopartikiillerinin, test edilen
tim mantar patojenlerine karst dnemli bir antimikotik aktivite gosterdigi gdzlenmistir.
Demir oksit nanopartikiillerinin kristal yapida oldugu, safsizliklardan armmus, kararl
oldugu ve antifungal aktivitelere sahip oldugu anlasilmistir. Hazirlanan demir oksit
nanopartikiillerin penicillium chrysogenum ve aspergillus niger'e karsi en etkili oldugu
bulunmustur [93].

Sidiropoulou ve digerleri (2018), calismalarinda karasal ortamlar i¢in bir biyo-
isaret¢i olarak kullanimini arastirmak amaciyla kara salyangozu Helix aspersa tlizerindeki
oksidatif strese bagli olarak demir oksit nanopartikiiller ve zeolit kapli demir oksit
nanopartikiillerin tetikledigi biyolojik yanitlarin degerlendirilmesini amag¢lamiglardir. Her
iki nanopartikiiliin de morfolojisi ve yapisini karakterize etmislerdir. Salyangoz gidalarini
bir dizi demir oksit nanopartikiil ve zeolit kapli demir oksit nanopartikiil konsantrasyonu
ile desteklemislerdir ve hemosit lizozomal membranlarin % 50 destabilizasyonunu
(dengesizlestirme), notr kirmizi alikoyma (NRRT50) testi ile analiz etmislerdir. Daha
sonra, salyangozlar 20 giin boyunca NRRT50 degerlerinin yarisina esit nanopartikiil
konsantrasyonlari, (demir oksit nanopartikiiller igin 0.05 mg L™, 1, 5, 10 ve zeolit kaplh

demir oksit nanopartikiiller icin 1 mg L) ile beslenmistir. Her iki nanopartikiiliin de,
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tedavi edilmeyen hayvanlara kiyasla, salyangozlarin hemositlerinde oksidatif strese neden
oldugu belirlenmistir. Sonuglar, test edilen parametrelerin eszamanli kullaniminin,
nanopartikiil toksisitesinin degerlendirilmesi i¢in olas1 glivenilir biyo-isaretgiler
olusturabilecegini gostermistir. Bununla birlikte, gelecekte giivenli kullanimlarin
saglamak icin demir oksit nanopartikiillerin atilmasi ve zehirli etkisinin aydinlatilmasi i¢in

daha fazla aragtirma yapilmasi gerektigini bildirmislerdir [94].
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2. MATERYAL VE METOD

2.1. Materyal

2.1.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler

FeCl2.4H.0 (Merck)

FeClz.6H20, NH3.0OH, Toluen, Dimetilsiilfoksit (DMSO) (Sigma-Aldrich)
Tetraetilortosilikat (TEOS), 3-Aminopropiltrietoksisilan (3-APTES) (Merck)
Metilakrilat, Diaminopropan (DAP), Amonyum purpurat (Miireksit) (Merck)
Etanol, Metanol, Aseton, %25°lik amonyak, HCI, NaOH (Merck)

Nikel (I1) nitrat hekzahidrat (Ni(NOz)2.6H20) (Sigma-Aldrich)

Krom (111) nitrat nanohidrat (Cr(NOz)3.9H20) (Sigma-Aldrich)

Kursun (II) nitrat (Pb(NO3)2) (Sigma-Aldrich)

Kobalt (11) nitrat hekzahidrat (Co(NOz)2. 6.H20) (Sigma-Aldrich)

Alizarin Saris1 ve Eriokrom Siyahi T (Sigma-Aldrich)

2.1.2. Kullanilan Alet ve Cihazlar

Nanopartikiillerin hazirlanmasi sirasinda; Heidolph MR Hei-Standart marka
magnetik karistirici, Zhicheng ZHWY-200 B marka inkiibator karistirict, MP Mini Pure
marka saf su cihazi, Sonics marka sonikatdr, Hanna Instrument HI 221 marka pH metre
kullanildi. Partikiiller, Memmert marka etiiv’de kurutuldu. Adsorpsiyon deneyleri, JP
Selecta marka UR 6032011 model su banyolu ¢alkalayicida yapildi.

Nanopartikiillerin karakterizasyonunda; Thermo Scientific marka Nicolet IS5 model
Fourier Transform Infrared (FT-IR), Bruker marka D8 Advance model X-Isinlari
Difraktometresi (XRD), Zeiss marka EVO MA10 model Taramali Elektron Mikroskobu
(SEM), FEI marka Tecnai G2 Spirit Biotwin model Yiiksek Kontrastli Gegirimli Elektron
Mikroskobu (CTEM), Cryogenic Limited PPMS marka Titresen Ornek Manyetometresi
(VSM) cihazlart kullanildi. Ayrica agir metal tayininde Agilent ICP-OES 725 cihazi,
boyarmadde analizinde ise Perkin Elmer Lambda 35 UV-Vis Spektrofotometre cihazi
kullanildi.



2.2. Metod

Bu c¢alismada sulu c¢ozeltiden bazi agir metallerin ve boyar maddelerin
uzaklastirilmasinda kullanilmak tizere iki yeni adsorbent sentezlendi. Sentezlenen bu
adsorbentlerin her asamasinda karakterizasyon islemleri yapildi. Ardindan adsorpsiyon

calismasina gecildi.

2.2.1. Birinci adsorbentin (FesOs-MNPs-G1-Mu) Sentezi

Birinci adsorbentin sentezi i¢in Once siiperparamanyetik demir oksit nanopartikiiller
sentezlendi. Nanopartikiillerin kararli olmasi ve yiizey modifikasyonunun yapilmasi igin
silika ve APTES ile kaplandi. Kaplama isleminden sonra ise PAMAM ve miireksit ile
modifiye edildi. Béylece birinci adsorbent (FesOs-MNPs-G1-Mu) elde edildi.

2.2.1.1. FesOs Manyetik Nanopartikiillerin (FesOs MNPSs) Sentezi

Demir oksit nanopartikiilleri, birlikte ¢oktiirme yontemine gore hazirlandi. Buna gore
3,1736 g FeCl..4H20 (0,016 mol) ile 7,5684 g FeCl3.6H.O (0,028 mol) 320 mL saf suda
¢oziildii. Burada, Fe*?/Fe*® molar orani 1.75 olmalidir. Hazirlanan bu karisim azot
atmosferi altinda ve 80 °C’de 1 saat boyunca karistirildi. Sonra 40 mL NH4OH karisima
hizlica ilave edildi ve 1 saat daha azot atmosferine tabi tutuldu. Daha sonra ¢oken siyah
renkteki partikiiller siiziildii. pH degeri 7 olana kadar defalarca saf suyla yikandi. pH’1
ayarlanan nanopartikiiller miknatis yardimiyla ayrildi ve 70 °C’de kurutuldu [95]. Sekil

2.1’de manyetik nanopartikiil olusumu sematik olarak gosterilmektedir.

Fe*2 + 2Fe* + 80H — Fe304 + 4H,0
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proton giderme

Fe** + H,0 —————  Fe(OH) >
proton giderme » )
Fe** +H,0 > Fe(OH),*
Fe(OH) >
oksidasyon i
+ S . O manyetit
dehidras
8", :c yon Fes0,
Fe(OH),*?

Sekil 2.1. Manyetik nanopartikiil olusumunun sematik gdsterimi [96].

Eger reaksiyon azot atmosferi altinda yapilmazsa asagidaki reaksiyonlar da
gerceklesebilir.

Fe*? + 2Fe*® + 80H™ — Fe304 + 4H20

Fe304 + 1/40; + 9/2H20 — 3Fe(OH)3

2Fe304 + 1/202 — 3 Fe203

Bu yiizden reaksiyonun azot atmosferi altinda gergeklestirilmesi onemlidir [97].
Ayrica deneysel calismalar akan N2 gazinin sadece kritik olan oksidasyonu korumakla
kalmayip diger yontemlerle karsilastirildiginda partikiill boyutunu da azalttigim
gostermistir [98].

2.2.1.2. Manyetik Demir Oksit Nanopartikiillerin Silika ile Kaplanmasi

Hazirlanan manyetik demir oksit nanopartikiillerin yiizeyini silika ile kaplamak igin
Stober metodu kullanildi. Buna gore; 2 g demir oksit nanopartikiil, 160 mL etanol, 40 mL
saf su ve 5 mL %25°lik amonyaktan olusan karisima eklendi. Karisim 15 dakika boyunca
sonikatorde karistirildi. Ardindan 5 mL TEOS damla damla ilave edildikten sonra 12 saat

boyunca karistirilmaya devam edildi. 12 saatin sonunda silika ile kaplanan nanopartikiiller
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(FesO4@Si0y) siiziiliip saf su ile yikand1 ve daha sonraki islem i¢in 60 °C’de kurumaya
birakildi [99].

2.2.1.3. Silika Kaph Manyetik Nanopartikiilerin APTES ile kaplanmasi

0,5 g Fe304@SiO2, 50 mL etanol igine birakildi ve 1 saat sonikatorde karigtirildi. 1
saatin sonunda 4,2 g APTES ilave edilip 20 saat boyunca mekanik olarak oda sicakliginda
tekrar karismaya birakildi. Sonra, olusan Fe304@SiO2@APTES nanopartikiiller miknatisla
ayrilip su ve etanolle birkac kez yikandi. Daha sonra 70 °C’de kurumaya birakild: [100].

2.2.1.4. Nanopartikiillerin PAMAM ile Modifikasyonu

APTES ile kaplanmis 2 g nanopartikiil 100 mL metanol i¢inde yarim saat boyunca
sonikatorde karigtirildi. Sonikatorde karistirma esnasinda 20 mL metil akrilat yavasca
karisima eklendi. Yarim saatin sonunda karisim bu kez mekanik karistiricida 8 saat
karistirildi. 8 saat sonra nanopartikiiller siiziilip 6 defa metanolle yikandi. Sonra yine
nanopartikiillerin tizerine 40 mL metanol ve 8 ml 1,3-diaminopropan (DAP) eklendi ve
yarim saat sonikatore tabi tutulduktan sonra 3 saat de oda sicakliginda karistirildu.
Karigtirma islemi sonunda nanopartikiiller yine miknatisla ayrilip metanolle birka¢ kez
yikandi ve kurutuldu. Bu basamagin sonunda elde edilen nanopartikiiller, birinci

jenerasyon dendrimer anlaminda FesO4-MNPs-G1 adiyla adlandirildi [101].

2.2.1.5. PAMAM Kaplanmis Nanopartikiillerin Miireksit ile Modifikasyonu

Birinci adsorbentin elde edilecegi son basamakta simdiye kadar sentezlenen
PAMAM ile kaplanmis nanopartikiiller son olarak miireksit (amonyum purpurat) ile
modifiye edildi. Bunun i¢in, 10 mmol miireksit, 10 g kuru Fe30s-MNPs-G1
nanopartikiiller ve 100 mL dimetil siilfoksit (DMSO) karigimi hazirlandi. Bu karigim, 120
C’de 24 saat boyunca reflux edildi. Ardindan nanopartikiiller siiziiliip miireksitin siyah
rengi kaybolana kadar metanolle yikandi ve 80 °C’de 7 saat boyunca kurutuldur. Béylece
birinci adsorbent Fe30s-MNPs-G1-Mu sentezlendi. Sekil 2.2°de sentez basamaklari

sematik olarak gosterilmektedir.
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Sekil 2.2. Fe30,-MNPs-G1-Mu adsorbentinin sentez basamaklarinin sematik gosterimi
2.2.2. Tkinci Adsorbentin (FesOs-MNPs-G2-Mu) Sentezlenmesi

Ikinci adsorbentin hazirlanmasinda besinci basamak sonunda elde edilmis olan
aminopropil uglarina sahip manyetik nanopartikiiller (FesOs-MNPs-G1) bir kez daha metil
akrilat (MA) ile ve daha sonra 1,3-DAP ile etkilestirilereck PAMAM ile ikinci kez modifiye
edilerek FesOs-MNPs-G2 sentezlendi. Daha sonra da Miireksit ile etkilestirilerek ikinci
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adsorbent olan Fe30s-MNPs-G2-Mu hazirland:. ikinci adsorbentin hazirlanmasi ile ilgili
ilave reaksiyonlar Sekil 2.3’ de verilmektedir.
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Sekil 2.3. Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin hazirlaniginin sematik gosterimi
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2.2.3. Adsorbentlerin Karakterizasyonu

Adsorbentler sentezlenirken her basamak sonrasi karakterizasyon islemlerine tabi
tutuldu. Karakterizasyon islemleri, Infrared Spektroskopisi (FT-IR), X-isinlar
Difraksiyonu (XRD), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), Gegirimli Elektron
Mikroskobu (TEM) ve Titresimli Orek Manyetometresi (VSM) ile yapildi. Tez
kapsaminda sentezlenen nanopartikiillerin yapilar1 Dicle, Firat, inénii Universiteleri ile
Orta Dogu Teknik Universitesi merkezi laboratuvarlarinda bulunan cihazlar ile

aydinlatildi.

2.2.4. Agir Metaller ile Yapilan Adsorpsiyon Calismalar:

Sentezlenen adsorbentlerle sulu ¢ozeltiden agir metalleri uzaklastirmaya yonelik

adsorpsiyon deneyleri i¢in ilk dnce agir metallerin sulu stok ¢ozeltileri hazirlandi:

o Kursun cozeltisi: 1000 mg L (ppm)’lik stok ¢ozelti hazirlamak icin 1,6 g
Pb(NOs3), tartilarak 1 L’lik balon jojede saf suyla ¢oziildiikten sonra hacmi 1 L’ye
tamamlandi. Boylece stok ¢6zelti hazirlanmis olup daha sonraki deneylerde
kullanilmak tizere farkli derisimlere seyreltilerek kullanildi.

e Nikel Cézeltisi: 1000 mg L™ (ppm)’lik stok cdzelti hazirlamak icin 4,95 g
Ni(NOz3)2.6H20 tartilarak 1 L’lik balon jojede saf suyla ¢oziildiikten sonra hacmi
1 L’ye tamamlanda.

o Krom Cozeltisi: 7,69 g Cr(NOs)s. 9H20 tartilarak 1 L’lik balon jojede saf suyla
coziildiikten sonra hacmi 1 L’ye tamamland.

o Kobalt Cozeltisi: 4,94 g Co(NO3).. 6H20 tartilarak 1 L’lik balon jojede saf suyla
coziildiikten sonra hacmi 1 L’ye tamamlandi.

Adsorpsiyon deneyleri c¢alkalama yontemiyle yapildi. Calkalama sonucunda

¢ozeltilerde adsorplanmadan geriye kalan agir metal konsantrasyonu Batman Universitesi
Merkezi Arastirma Laboratuvarin’nda bulunan ICP-OES cihazi ile belirlendi. Adsorplanan

madde miktar1 denklem 2.1, adsorpsiyon yiizdesi ise denklem 2.2 kullanilarak hesaplandi.

_ (co—ce)v
m

Qe (2.1)
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(co-cCe)

% Adsorpsiyon = x 100 (2.2)

Burada;

Oe: birim adsorban iizerinde adsorplanan madde miktar1 (mg g')

Co: ¢dzeltinin baslangi¢ konsantrasyonu (mg L)

Ce: ¢ozeltide adsorplanmadan kalan madde konsantrasyonu (mg L)
V: ¢ozeltinin hacmi (L)

m: adsorbent miktar1 (g)

olarak verilmektedir.

2.2.4.1. Temas Siiresi ve Sicakhgin Adsorpsiyona Etkisinin Belirlenmesi

Her bir metalin her iki adsorbentle adsorpsiyonlarina temas siiresi ve sicakligin
etkisini belirlemek icin stok ¢dzeltilerden seyreltilerek hazirlanmis 100 mg L™*’lik 200 ml
metal ¢ozeltilerine 0,05 g adsorbent ilave edildi. Degisik zamanlarda alinan numunelerde
bulunan metal konsantrasyonu ICP-OES cihazi ile belirlendi. Cihazdan elde edilen Ce
degerleri yardimiyla adsorplanan madde miktar1 (qe) hesaplandi (Denklem 2.1). Temas

stiresine karsilik % Adsorpsiyon ve ge degerleri grafige gecirilerek sonuglar yorumlandi.

2.2.4.2. Adsorbent Miktarinin Adsorpsiyona Etkisinin Belirlenmesi

Hazirlanan 1000 mg L™lik stok metal ¢ozeltileri seyreltilerek 100 mg L™’lik metal
¢ozeltileri hazirlandi. Bu ¢6zeltiden 50°ser mL’lik metal ¢ozeltileri alinip her birine degisik
miktarlarda adsorbentler ilave edildi ve temas siireleri boyunca ¢alkalandi.

2.2.4.3. pH’1n Adsorpsiyona Etkisinin Belirlenmesi

Adsorpsiyona pH’mn etkisini belirlemek i¢in degisik pH’larda hazirlanan 50°ser

mL’lik metal ¢ozeltileri 0,05 g adsorbentle denge temas siiresince ¢alkalandi. Cozeltilerin

pH’larin1 ayarlamak i¢in 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH ¢ozeltileri kullanildi.
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2.2.4.4. Baslangic Konsantrasyonunun Adsorpsiyona Etkisinin Belirlenmesi

Stok c¢ozeltilerden hazirlanan farkli konsantrasyonlardaki metal ¢ozeltilerinden 50
mL aliip tizerine 0,05 g adsorbent ilave edildi. Cozeltiler denge temas siireleri boyunca
calkalandiktan sonra adsorplanmadan kalan metal iyonlar1 konsantrasyonlar1 ICP-OES

cihazi ile belirlendi.

2.2.4.5. Adsorpsiyonu Temsil Eden izotermlerin Belirlenmesi

Baslangi¢ konsantrasyonunun belirlenmesi deneylerinin sonuglarindan elde edilen
veriler kullanilarak her bir adsorpsiyon i¢in Langmuir ve Freundlich izotermleri ¢izildi.
Izotermler yardimiyla her bir adsorpsiyon i¢in Langmuir sabitleri (qm Ve b) ve Freundlich
sabitleri (k ve n) hesaplandi. Adsorpsiyona hangi izotermin uydugu belirlenmis oldu.

2.2.4.6. Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi

Kinetik deneylerin sonucunda elde edilen veriler, Pseudo birinci ve ikinci derece
kinetik denklemlerine uygulandi. Bunun sonucunda adsorpsiyonlarin kinetiginin hangi
denkleme uydugu belirlendi ve uydugu denklemden elde edilen hiz sabitleri hesaplandi.
Ayrica, pseudo birinci derece kinetik denklemine uygunluk gdsteren adsorpsiyonlarin

aktivasyon enerjileri de Arrhenius denkleminden yararlanarak hesaplandi.

2.2.5. Boyarmaddeler ile Yapilan Adsorpsiyon Calismalari

Calismada Alizarin saris1 ve Eriokrom siyah1 T boyar maddeleri kullanildi. Alizarin
sarist anyonik (asidik) bir azo boyarmaddedir. Molekiill formiili CisHgN3NaOs “tir.

Molekiil yapisi (5-(3-nitrofenilazo)-2- hidroksibenzoik asit sodyum tuzu) Sekil 2.4’de

gosterilmektedir.
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Sekil 2.4. Alizarin Saris1 boyarmaddesinin molekiil yapisi

Eriokrom siyah1 T boyarmaddesi de azo grubundan olup molekiil formiili

C20H12N307SNa’dir. Molekiil yapist Sekil 2.5°de gosterilmektedir.

CI]Na
0=S=0

Re®
OH

OH

. l N=N

Sekil 2.5. Eriokrom Siyahi T boyarmaddesinin molekiil yapisi

fIk 6nce her iki boyar maddenin 1000 mg L™Y’lik stok ¢ozeltileri hazirlandi. Daha
sonraki deneylerde bu c¢ozeltiler seyreltilerek kullanildi. Adsorpsiyon ¢alismasina
gecmeden Once her iki boyar maddenin maximum ¢aligma dalga boyu belirlendi. Bunun
icin SHIMADZU UV - 160 UV-Vis Spektrofotometre cihazi kullanildi. Daha sonra
belirlenen dalga boylarinda boyar maddelerin farkli derisimlerine karsilik gelen
absorbanslar (A) belirlendi. Belirlenen bu absorbans degerleri ile Lambert - Beer
denklemine (Denklem 2.3) gore absorbansa kars1 derigim verileri grafige gegirilerek her bir

boyar maddeye ait caligma egrisi grafigi ¢izildi.

A=E1C (2.3)
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Calisma egrisi ¢izildikten sonra adsorpsiyon calismalara gecildi. Adsorpsiyon
calismalarinda yine, temas siiresi, adsorbent miktari, pH ve baslangi¢ konsantrasyonunun
etkileri incelendi. Kinetik veriler kinetik denklemlere uygulandi. Ardindan izoterm

calismasina gecildi.

2.2.6. Nanopartikiillerin Antimikrobiyal Aktivitesinin Belirlenmesi

Antimikrobiyal aktivite, mikroorganizmalara karsi antibakteriyel aktivitenin
varligiin ve derecesinin belirlenmesiyle tayin edilir. Mikroorganizmalarin antimikrobiyal
madde duyarliligi, temelde iki farkli tayin yontemi ile belirlenebilir. Bu yontemler;
dilisyon ve diflizyon yontemleridir. Difiizyon yOnteminin prensibi, test materyalinin
agarda difiize olmasina ve diflize oldugu mesafe kadar test mikroorganizmalarini inhibe
etme esasimna dayanir. Bu yontemin birbirinin yerine gegebilir tarzda kullanilan, disk
difiizyon ve ¢ukur agar diflizyon yontemleri olarak adlandirilan iki alt grubu vardir. Tez
calismasinda diliisyon yontemi kullanildi. Diliisyon yontemi; antimikrobiyal maddenin s1vi
veya kati besiyerlerinde (agarlarda) bir seri halinde seyreltilmesi ve her bir seyreltme
ortamina, duyarlilig1 belirlenecek bakterinin belirli sayida hiicre iceren siispansiyonundan
esit miktarda ilave edilmesidir. Deney serileri uygun sicaklikta (35-37 °C’de) ve bakterinin
{iremesi i¢in uygun siire (16-20 saat) inkiibe edildi. Uremeyi baskilayan en diisiik madde
konsantrasyonu MIK (Minimal Inhibisyon Konsantrasyonu) olarak kabul edilir. Tiiplerdeki
tireme gozle degerlendirildi. Boylece iiremenin olmadig1 son dilusyon MIK degeri olarak

kabul edildi. Bu noktanin kesin olmasi i¢in, test ikili paralel olarak yapildi [102].
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3. BULGULAR
3.1. Adsorbentlerin Karakterizasyonuna Ait Bulgular
FT-IR spektrumlari:

Birinci basamakta sentezlenen manyetik Fe3O4 nanopartikiillerin FT-IR spektrumu
Sekil 3.1’de gosterilmektedir.

e e
e ]
-
T __'__.-/-
& J‘«—'"' B o |
- u
& .-/‘ I'I
T, ~
[ N - |I
\\_H_______-—" \
|
*T . 1
45 J I|
I|,
o |
1
'\ -\'I
30 I:
[
1]
a2 B - - . - . - . . . - . II‘-JI -
ann 3 30 = 24 i 1500 1600 14 1200 1000 ] Ly 4300

Sekil 3.1. Manyetik Fe3O4 nanopartikiillerin FT-IR spektrumu

FesO4 nanopartikiillerin FT-IR spektrumuna bakildiginda; Fe3O4’ilin varligi 530 cm’
1*de goriilen Fe-O bagina ait absorpsiyon bandindan anlasiimaktadir. 3500 cm™’de goriilen
genis bant ise nanopartikiilerin adsorpladiklari sudan kaynakli O-H gerilme titresimine
aittir [103,104].

Sekil 3.2 silika kapli manyetik nanopartikiillerin FT-IR spektrumuna aittir. Manyetik
Fes3O4 nanopartikiiller silika ile kaplandiktan sonra 797 cm™ ve 1097 cm™ civarlarinda iki
yeni pik goriilmektedir. Bu pikler de Si-O-Si ve Si-O-Fe baglar1 simetrik titresimlerini
gostermektedir [105,106]. Sekil 3.2’de ortaya ¢ikan bu pikler manyetik nanopartikiillere

silika baglandigin1 kanitlamaktadir.
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Sekil 3.2. Silika ile kaplanmis FesO4 manyetik nanopartikiillerin (Fe3O4@SiO;) FT-IR spektrumu
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Sekil 3.3. APTES ile kaplanmig (Fes0:@SiO2@APTES) manyetik nanopartikiillerin FT-IR
spektrumu

Sekil 3.3°de APTES ile kaplanmis nanopartikiillerin FT-IR  spektrumu
gosterilmektedir. 3419 cm™’deki N-H gerilme piki, 1628 cm™*deki serbest NH. pikleri ve

2911 cm™’deki C-H gerilme titresimine ait piklerden nanopartikiillere APTES baglandig1
anlasilmaktadir [107,108].
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Sekil 3.4. PAMAM ile modifiye edilmis manyetik nanopartikiillerin FT-IR spektrumu

Sekil 3.4°’de PAMAM ile modifiye edilmis manyetik nanopartikiillerin FT-IR
spektrumu goriilmektedir. Buna gore; -CO-NH- bag titresimleri 1430-1600 cm™’de, NH>
bagi titresimleri 3200-3600 cm™’de ve C-H bag titresimleri de 2904 cm™de
bulunmaktadir [109].
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Sekil 3.5. Fe304-MNPs-G1-Mu adsorbentinin FT-IR spektrumu
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Sekil 3.6. Fe30,-MNPs-G2-Mu adsorbentinin FT-IR spektrumu

Sekil 3.5 ve 3.6’da sirasiyla birinci ve ikinci adsorbentlerin, FT-IR spektrumu
goriilmektedir. 1000-1400 cm™* dalga boyu araligindaki pikler C-C, C-N, C-O baglarina ait

piklerdir. N-H bag: pikleri 3410 cm™’de ve C=0 bagina ait pikler de 1642 cm™’de yer
almaktadir [110].
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XRD Analizleri:
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Sekil 3.7. Fe30,4, Fe30./SiO; ve Fe304/SiO2/APTES nanopartikiillerin XRD grafigi

Sekil 3.7 manyetik demir oksit nanopartikiillerin XRD grafigini gostermektedir.
Grafige bakildiginda demir oksit’in kiibik spinel yapisina ait olan pikler 20°da 30.4°, 35.5°,
43.5°, 53.7°, 57.5° ve 63°°de goriilmektedir. Bu pikler ayn: zamanda ingilizce ad: Joint
Corporation of Powder Diffraction Standards (JCPDS) olan X-isin1 toz kirimim
dosyalarinda demir oksit i¢in (kart no: 19-0629) belirtilen x-151m1 kirinim verileri ile
ortismektedir [110].

Sekil 3.8°de PAMAM ve miireksit ile kaplanmis nanopartikiillerin yani birinci
adsorbentin, Sekil 3.9 ise ikinci adsorbentin XRD grafikleri goriilmektedir. Grafiklerden de
anlasilacagi iizere, manyetik demir oksit nanopartikiillerin silika ve APTES ile kaplanmasi
sonrasinda  PAMAM ve miireksitle modifiye edilmesi Karakteristik  pikleri
degistirmemistir. Sadece piklerin yogunlugu ve siddetinde bir miktar degisme olmustur. Bu
durum, demir oksit nanopartikiillerin kaplanip modifiye edildikten sonra da kristal

yapisinin bozunmadigini gostermektedir [111].
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Sekil 3.8 Fe304/SiO2/APTES/PAMAM ve Fez04/SiO2/APTES/PAMAM/Mu nanopartikiillerin XRD
grafigi
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Sekil 3.9. Fe304,-MNPs-G2-Mu adsorbentinin XRD grafigi.
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SEM Analizleri:

Sekil 3.10°da Fe3sO4 manyetik nanopartikiillerin SEM goriintiisii goriillmektedir. Buna
gore partikiiller kiibik spinel yapidadir ve boyutlar1 35.85 ila 41.56 nm araligindadir. Fe ve
O elementlerinin varligi da Sekil 3.11°deki EDX (Enerji yayilimli X-151n1 Analizi)
grafiginden belli olmaktadir. EDX sonuglarina gore, demir oksit nanopartikiiller, agirlik¢ca
%27,89 oraninda O ve %72, 11 oraninda da Fe igermektedir.

)@(: 41.66 nm
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Sekil 3.10. Fe304 nanopartikiillerin SEM goriintiisii
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Sekil 3.11. Fe30O4 manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi

Sekil 3.12°de ise tiim partikiillerin SEM goriintiisii bir arada goriilmektedir. Buna gore
manyetik nanopartikiillerin kaplandik¢a partikiil boyutunun arttig1 gériilmektedir.

Sekil 3.12. a) FesO4 b) Fe304/SiO; ) Fe304/SiO2/APTES d) Fes04/SiO-/APTES/PAMAM e)Fes04-MNPs-
G1-Mu f) Fe304-MNPs-G2-Mu SEM goriintiileri
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Spectrum 1
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Sekil 3.13. Silika kapli manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi

Sekil 3.12 (b) ve 3.13’de sirasiyla silika kapli manyetik demir oksit nanopartikiillerin
SEM goriintiisii ve EDX grafigi goriilmektedir. Grafikten demir oksit nanopartikiillere
silika baglandig1 goriilmektedir. Agirlikca % 42,64 O elementi, % 16,31 Silisyum ve %

41,04 de Fe igerdigi yine cihazdan ¢ikan sonuglarda verilmistir.
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Sekil 3.14. Fes04@SiO2@APTES kapli manyetik nanopartikiillerin EDX analiz grafigi

Sekil 3.12 (c) ve 3.14’de silika ve APTES kapli demir oksit manyetik
nanopartikiillerinin SEM goriintiisi ve EDX grafigi goriilmektedir. Buna gore
nanopartikiillere APTES baglandig1 grafikte goriilen N atomunun varligindan
anlagilmaktadir. Agirlikca % 1,59 N, % 38,35 O, % 8,75 Si ve % 51,31 de Fe varligi

cihazdan alinan sonuclarda verilmektedir.
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Sekil 3.12 (d)’de PAMAM ile modifiye edilmis nanopartikiillerin ve Sekil 3.12 (e)
ile 3.12 (f)’de ise birinci ve ikinci adsorbentlerin SEM goriintiileri goriillmektedir. Buna

gore manyetik nanopartikiillerin kaplandikc¢a partikiil boyutunun arttig1 goriilmektedir.

TEM Analizleri:
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Sekil 3.15. a) Fe304 b) Fe304/SiO; ) Fes04/SiO2/APTES d) Fe304/SiO/APTES/PAMAM e)Fez0;-MNPs-
G1-Mu f) Fe304-MNPs-G2-Mu TEM goériintiileri

Sekil 3.15’de nanopartikiillerin TEM goriintiileri gosterilmektedir. SEM ve TEM
goriintiileri nanopartikiillerin morfolojik yapist ve boyut dagilimi hakkinda bilgi verir.
TEM goriintiilerine gére de demir oksit nanopartikiillerinin kiibik spinel yapida oldugu
anlagilmaktadir. Nanopartikiillerin kiimelenmis ve gozenekli oldugu goriilmektedir.
Goriintiilerde goriilen siyah kisim nanopartikiillerin ¢ekirdek kismi, etrafindaki gri bolgeler

ise kaplamanin oldugunu belli eden kabuk kismidir [112].
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VSM Analizleri:
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Sekil 3.16. Fe304, Fes04@SiO; ve Fes04@SiO2@APTES nanopartikiillerinin VSM grafigi

Sekil 3.16 ilk iic basamakta sentezlenen nanopartikiillerin VSM grafigine aittir.
Demir oksit nanopartikiillerinin manyetik 6zellikleri Titresen Ornek Manyetometresi cihazi
ile ol¢tilmiistiir. Nanopartikiillerin kuvvetli manyetik 6zellik gosterdigi VSM grafiginden
goriilmektedir. Ancak, partikiiller silika ve APTES ile kaplandiktan sonra manyetik

ozellikleri bir miktar azalmistir.
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Sekil 3.17. Fe:0,@SiO@APTES@PAMAM,  Fes04-MNPs-G1-Mu,  Fes04-MNPs-G2-Mu
nanopartikiillerinin VSM grafigi

Demir oksit nanopartikiillerin PAMAM ve miireksitle modifiye edilmesinden sonra
manyetik ozelliginin bir miktar azaldigi goriilse de hala devam ettigi Sekil 3.17°de
goriilmektedir. Baslangicta FesOs nanopartikiillerin manyetik satiirasyonu 51,6 emu g*
iken PAMAM ile modifiye edildikten sonra 44,5’e, miireksit eklendikten sonra da 44,4
emu g degerine diigmiistiir. Ikinci adsorbentin manyetik saturasyon degeri ise yine 44,4
emu g?! olarak &lgiilmiistir. Nanopartikiillerin ~ kaplandiktan sonra  manyetik
saturasyonunun diigmesinin sebebi kaplamanin manyetik alana karsi adeta bir kalkan

gorevi gérmesinden kaynaklanmaktadir [112].
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3.2. FesO4-MNPs-G1-Mu ile Pb (11) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonunda temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi i¢in 100 mg L™ ’lik 100 mL Pb (II) ¢dzeltisi hazirland: ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca calkalandi. Farkli zamanlarda ¢ozeltiden alinan numunelerde
kalan metal iyonu konsantrasyonu (Ce¢) ICP-OES cihaziyla olgiildi. Ce degerlerinin
Ol¢iimiinden sonra adsorplanan metal iyon konsantrasyonlart hesap yoluyla belirlendi.
Calisma ti¢ ayr sicaklikta (298, 308 ve 318 K) yapildi. Sekil 3.18 ve 3.19°da goriilen
zamana karst % adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri ¢izildi. Bu adsorpsiyona ait

veriler de Tablo 3.1°de verilmistir.
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Sekil 3.18. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(ll) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi -
%Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.19. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi-ge grafigi

Tablo 3.1. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(ll) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318K

Zaman C. (mglY) Qe Adsorpsiyon C. (mlLY) Qe Adsorpsiyon C. (mgL Oe Adsorpsiyon
(dk) (mgg™) | Yiizdesi (%) (mgg™) | Yiizdesi (%) (mgg™) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

10 2,878 194,244 | 97,122 1,248 197,504 | 98,752 1,974 196,052 | 98,026

20 0,765 188,546 | 99,235 1,377 187,383 | 98,623 1,625 186,912 | 98,375

30 1,691 176,956 | 98,309 1,326 177,613 | 98,674 1,536 177,235 | 98,464

45 1,75 167,025 98,25 1,246 167,881 98,754 1,623 167,24 98,377

60 1,319 157,889 | 98,681 1,116 158,214 | 98,884 1,465 157,656 | 98,535

75 0,845 148,732 | 99,155 1,305 148,042 | 98,695 1,296 148,056 | 98,704

90 1,964 137,25 98,036 1,298 138,182 | 98,702 2,427 136,602 | 98,573

120 0,677 129,119 | 99,323 1,275 128,342 | 98,725 1,069 128,61 98,931

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L™lik 50 mL Pb(II) ¢dzeltilerine 0,125; 0,25; 0,5; 0,75 ve 1 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Sekil 3.20°de
goriilen adsorbent miktarina karsi % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gegirildi. Bu

deneylere ait veriler de Tablo 3.2°de gosterilmektedir.
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Sekil 3.20. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.2. Fes0,-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
0,125 2,736 38,905 97,264
0,25 2,475 19,505 97,525
0,5 2,172 9,782 97,828
0,75 1,467 6,568 98,533
1 0,952 4,952 99,048
pH Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg L™Y’lik Pb(II) ¢ozeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 4.5 ve
5 olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim

saat boyunca karistirildi. Sekil 3.21°de pH degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri

grafigi goriilmektedir. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.3’de verilmektedir.
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Sekil 3.21. Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna pH’1n etkisi

Tablo 3.3. Fes04,-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

Ph Ce(mg L) ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
2 5,437 94,563 94,563
3 3,924 96,076 96,076
4 1,909 98,091 98,091
4,5 1,339 98,661 98,661
5 1,044 98,956 98,956

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L konsantrasyonlarinda Pb (ll)
¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat karistirildi. Baslangic konsantrasyonu degerlerine
kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafigi Sekil 3.22°de gosterilmektedir. Bu deneylere ait

veriler de Tablo 3. 4’de verilmektedir.
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Sekil 3.22. Fe;0,-MNPs-G1-Mu ile Pb(11) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi

Tablo 3.4. Fes0,-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait veriler

Co(mg LY Ce(mg L) ge (Mg g1) Adsorpsiyon (%)
25 0,058 24,942 99,768

50 0,389 49,611 99,222

100 1,339 98,661 98,661

150 5,326 144,674 96,45

200 8,435 191,565 95,782

Kinetik  verilerin  Degerlendirilmesi:  FesO4-MNPs-G1-Mu  ile  Pb(ll)
adsorpsiyonuna ait kinetik verilerin Pseudo birinci derece Kkinetik denklemine

uygulanmasiyla Sekil 3. 23’deki grafik elde edildi.
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Sekil 3.23. Fe3s04,-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece denkleminin
grafigi
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Bu grafikteki dogrularin egiminden ii¢ sicaklik i¢in kags1 Sabitleri hesaplandi. Tablo
3.5’de kads1 degerleri verilmistir. Elde edilen Kags1 degerleri Arrhenius denkleminde
degerlendirildi.  Arrhenius  denkleminin  grafigi  Sekil 3.24’de  gériilmektedir.
Adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi 0,96 kJ mol™ olarak hesaplandi.
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Sekil 3.24. Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Pb(I1) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin grafigi

Tablo 3.5. Fes0.-MNPs-G1-Mu ile Pb(11) adsorpsiyonu pseudo birinci ve ikinci derece hiz sabitleri

T (K) Kads1 (dk?) Kads2 (g mgidk?)
298 0,0177 0,0082
308 0,0175 0,0071
318 0,0177 0,0075

Yine kinetik verilerin Pseudo ikinci derece kinetik denklemine uygulanmasiyla Sekil
3. 25°deki grafik elde edildi.
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Sekil 3.25. FesO0s-MNPs-G1-Mu ile Pb(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denkleminin

grafigi

Bu grafikten elde edilen dogrularin kayma degerinden ti¢ sicaklik igin Kads2 sabitleri
hesaplandi. Elde edilen kags 2 degerleri Tablo 3.5’de verilmistir.

3.3. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Pb (11) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb (Il) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi i¢in 100 mg L™ ’lik 100 mL Pb (II) ¢dzeltisi hazirland: ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca galkalandi. Sekil 3.26 ve 3.27 sirasiyla, zamana karst %

adsorpsiyon ve zamana karsi ge grafiklerine aittir. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3. 6’da

verilmektedir.
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Sekil 3.26. Fe30,-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonu igin sicakliga bagli temas siiresi - %

Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.27. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi-ge grafigi

64



Tablo 3.6. Fes04,-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318 K

Zaman C. Qe Adsorpsiyon C. Oe Adsorpsiyon | C. (mgL" Oe Adsorpsiyon

(dk) (mgL?) (mgg™®) | Yiizdesi (%) (mgL?) (mgg™®) | Yiizdesi (%) h (mgg?) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

10 1,507 196,986 98,49 1,734 393,064 98,266 0,606 397,576 99,394
20 1,598 186,963 98,4 1,544 383,978 98,456 1,126 385,608 98,874
30 1,628 177,069 98,372 1,912 372,734 98,088 0,903 376,568 99,097
45 1,125 168,087 98,875 1,401 364,816 98,599 1,378 364,901 98,622
60 0,761 158,782 99,239 2,008 352,771 97,992 1,809 353,487 98,191
75 0,581 149,128 99,419 1,581 344,466 98,419 1,356 345,254 98,644
90 0,764 138,93 99,236 1,347 335,42 98,653 0,701 337,616 99,299
120 0,556 129,277 99,444 1,758 324,198 98,242 0,572 328,112 99,428

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek igin 100 mg L™lik 50 mL Pb (II) ¢dzeltilerine 0,125; 0,25; 0,5; 0,75 ve 1 g

adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Sekil 3.28

adsorbent miktarina karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafigine aittir. Deneysel veriler

ise Tablo 3.7’de verilmektedir.
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Sekil 3.28. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi
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Tablo 3.7. Fes04,-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktar1 (g) | Ce (mg L?) ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
0,125 1,206 39,517 98,794
0,25 1,316 19,736 98,684
0,5 1,744 9,825 98,256
0,75 2,58 6,494 97,42
1 1,938 4,903 98,062
pH Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek icin 100
mg L"lik Pb(Il) ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 4.5 ve
5 olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim
saat boyunca karistirildi. pH degerlerine karst % adsorpsiyon ve ge degerleri Sekil 3.29°da
goriildiigii gibi grafige gegirildi. Bu deneylere ait veriler ise Tablo 3.8’de goriilmektedir.
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Sekil 3.29. Fe;04,-MNPs-G2-Mu ile Pb(11) adsorpsiyonuna pH’in etkisi

pH
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Tablo 3.8. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce (mg LY ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
2 8,309 91,691 91,691
3 1,874 98,126 98,126
4 2,097 97,903 97,903
4,5 1,454 98,546 98,546
5 1,177 98,823 98,823

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonuna baslangig konsantrasyonunun
etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L konsantrasyonlarinda Pb (Il)
cozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Sekil 3.30°da goriildigii gibi
baslangi¢ konsantrasyonu degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gegirildi.

Deneysel veriler ise Tablo 3.9°da verilmektedir.
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Sekil 3.30. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Pb(11) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi
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Tablo 3.9. Fes04,-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait veriler

Co(mg L) Ce (mg LY ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
25 0,006 24,994 99,976
50 0,33 49,67 99,34
100 1,177 98,823 98,823
150 4,84 145,1599 96,773
200 7,696 192,304 96,152
Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe30s-MNPs-G2-Mu ile  Pb

adsorpsiyonuna ait kinetik veriler hem Pseudo birinci derece kinetik denklemine hem de
pseudo ikinci derece kinetik denklemine uygulandi. Ancak sadece pseudo ikinci derece
Kinetik denklemine uygunluk gosterdi. Sekil 3.31°’de Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb (II)

adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece kinetik denkleminin grafigi goriilmektedir.

2
1,8 - ry
i
=~ 1,6 - [ ]
.%o |
[ ]
%" 1,4 -
3 r € 298K
T 5
= 1,2 4 308K
1 - 318 K
0,8 T T T
20 40 60 80 100

t (dk)

Sekil 3.31. Fes0s,-MNPs-G2-Mu ile Pb(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece Kinetik

denkleminin grafigi

Bu grafikten elde edilen dogrularin kayma degerinden i¢ sicaklik i¢cin Tablo 3.10 ‘da

verilen Kags 2 sabitleri hesaplandi.
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Tablo 3.10. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(I1) adsorpsiyonu igin kags 2 degerleri

T (K) Kads2 (g mg™ dk?)
298 0,0064
308 0,0069
318 0,0070

3.4. FesOs-MNPs-G1-Mu ile Ni (I1) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni (I) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi igin 100 mg L™ ’lik 100 mL Ni (II) ¢dzeltisi hazirland1 ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca ¢alkalandi. Sekil 3.32 ve 3.33’de Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile Ni
(11) adsorpsiyonuna ait zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri ile Tablo

3.11°de ise bu deneylere ait veriler goriilmektedir.
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Sekil 3.32. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonu igin sicakliga bagli temas siiresi - %
Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.33. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in sicaklifa bagli temas siiresi-ge grafigi

Tablo 3.11. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318K

Zaman C ) Qe Adsorpsiyon Cs Oe Adsorpsiyon C. Oe Adsorpsiyon

(dk) (mf;L (mgg?) | Yiizdesi (%) | (mgL?) (mgg?) | Yiizdesi (%) | (mgL') (mgg?) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

10 8,942 364,232 91,058 9,29 362,84 90,71 10,25 359 89,75
15 9,421 353,258 90,579 9,789 351,822 90,211 10,27 349,947 89,73
20 9,232 344,918 90,768 9,298 344,66 90,702 9,906 342,357 90,094
40 9,182 336,026 90,818 9,552 334,657 90,448 9,847 333,566 90,153
60 9,577 325,522 90,423 9,564 325,569 90,436 10,24 323,136 89,76
80 9,372 317,198 90,628 9,471 316,851 90,529 10,37 313,705 89,63
100 8,938 309,61 91,062 9,477 307,778 90,523 9,869 306,445 90,131
120 9,041 300,164 90,959 9,973 297,089 90,027 10,16 296,472 89,84

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

FesOs-MNPs-G1-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek igin 100 mg L™’lik 50 mL Ni (II) ¢ozeltilerine 0,125; 0,25; 0,5; 0,75 ve 1 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Sekil 3.34°de
Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna ait adsorbent miktarina karsi %
adsorpsiyon ve Qe degerleri grafigi, Tablo 3.12°de ise bu deneylere ait veriler

gorilmektedir.
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Sekil 3.34. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.12. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
0,125 9,777 36,089 90,223
0,25 9,267 18,146 90,733
0,5 9,343 9,065 90,657
0,75 9,342 6,043 90,658
1 9,529 4,523 90,471
pH Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek igin 100
mg L’lik Ni (IT) ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim
saat boyunca karigtirildi. Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile Ni (Il) adsorpsiyonuna ait pH
degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve ge degerleri grafige gecirildi. Bu grafik Sekil 3.35’de

goriilmektedir. Deneysel veriler ise Tablo 3.13’te goriilmektedir.
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Sekil 3.35. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna pH’m etkisi

Tablo 3.13. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce (mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
2 8,097 91,903 91,903

3 10,6 89,4 89,4

4 9,851 90,149 90,149

5 9,597 90,403 90,403

6 9,728 90,722 90,722

etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L konsantrasyonlarmda Ni (I1)
¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Bu adsorpsiyona baslangig
konsantrasyonunun etkisini gosteren grafik Sekil 3.36°da, bu deneylere ait veriler ise Tablo

Baslangi¢ Konsantrasyonunun Etkisi:

FesOs-MNPs-G1-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna baglangi¢ konsantrasyonunun

3.14’de gortulmektedir.
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Sekil 3.36. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna baslangi¢c konsantrasyonunun etkisi

Tablo 3.14. Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait

veriler
Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg g} Adsorpsiyon (%)
25 2,43 22,57 90,28
50 4,182 45,818 91,636
100 9,278 90,722 90,722
150 14,6705 135,3295 90,22
200 19,93 180,07 90,035
Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe3O0s-MNPs-G1-Mu ile Ni

adsorpsiyonuna ait kinetik veriler sadece Pseudo ikinci derece kinetik denklemine

uygunluk gésterdi. Denklemin grafigi Sekil 3.37°de goriilmektedir.
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Sekil 3.37. Fes0,-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece Kkinetik
denkleminin grafigi

Pseudo ikinci derece kinetik denkleminin grafiginin kayma degerinden hesaplanan

Kads,2 degerleri Tablo 3. 15°de verilmistir.

Tablo 3.15. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in kads 2 Sabitleri

T (K) Kads2 (g mgt dk?)
298 3,1.10°
308 2,4.10°
318 2,1.10°

3.5. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Ni(11) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhi@in Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi i¢in 100 mg L™ ’lik 100 mL Ni (II) ¢bzeltisi hazirland1 ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca galkalandi. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna
temas siiresi ve sicakligin etkisine ait zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana karsi qe
grafikleri Sekil 3.38 ve 3.39°da verilmektedir. Deneylere ait veriler de Tablo 3.16’da

goriilmektedir.
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Sekil 3.38. Fe30,-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonu igin sicakliga bagli temas siiresi - %

Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.39. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in sicaklifa bagli temas siiresi — Qe grafigi
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Tablo 3.16. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu igin temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318 K

Zaman C. (mgL Qe Adsorpsiyon C. (mglY) Qe Adsorpsiyon C. (mgl) Je Adsorpsiyon

(dk) (mgg™) | Yiizdesi (%) (mgg™?) | Yiizdesi (%) (mgg™) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

10 10,78 356,88 89,22 9,3 362,8 90,7 10,51 357,96 89,49
15 11,13 346,593 88,87 9,524 352,856 90,476 9,645 352,384 90,355
20 10,07 341,734 89,93 9,93 342,266 90,07 10,21 341,202 89,79
40 10,63 330,669 89,37 9,775 333,832 90,225 10,04 332,852 89,96
60 10,36 322,704 89,64 9,675 325,17 90,325 10,14 323,496 89,86
80 10,45 313,425 89,55 9,884 315,406 90,116 9,99 315,035 90,01
100 10,67 303,722 89,33 9,874 306,428 90,126 10,37 304,742 89,63
120 10,19 296,373 89,81 9,745 297,841 90,255 10,45 295,515 89,55

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

FesOs-MNPs-G2-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek icin 100 mg L™Y’lik 50 mL Ni (II) ¢dzeltilerine 0,05; 0,1; 0,15; 0,25 ve 0,5 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Sekil 3.40, Fe3Os-
MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini gosteren grafige

aittir. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.17’de verilmektedir.
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Sekil 3.40. Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi
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Tablo 3.17. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu igin adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg L) ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
0,05 10,02 89,98 89,98
0,1 10,01 44,995 89,99
0,15 10,24 29,92 89,76
0,25 9,221 18,155 90,779
0,5 9,435 9,056 90,563
pH Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg L™"lik Ni (II) ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim

saat boyunca karistirildi. Sekil 3.41, FesOs-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonuna pH’1n

etkisini gosteren grafiktir. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.18’de goriilmektedir.
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Sekil 3.41. Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonuna pH’in etkisi
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Tablo 3.18. Fe;04-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce (mg L) ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
2 9,292 90,708 90,708

3 11,32 88,68 88,68

4 10,84 89,16 89,16

5 10,44 89,56 89,56

6 10,11 89,89 89,89

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

FesOs-MNPs-G2-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun
etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L konsantrasyonlarmda Ni (II)
¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Fe3Os-MNPs-G2-Mu ile Ni (1)
adsorpsiyonu i¢in baglangic konsantrasyonunun etkisine ait grafik Sekil 3.42’de

goriilmektedir. Deneylere ait veriler ise Tablo 3.19°da verilmektedir.
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Sekil 3.42. Fe;0,-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi
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Tablo 3.19. Fe3s0s-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait

veriler
Co(mg L) Ce (mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
25 2,376 22,624 90,496
50 4,459 45,541 91,082
100 10,11 89,89 89,89
150 14,43 135,57 90,38
200 19,08 180,92 90,46
Kinetik  Verilerin  Degerlendirilmesi:  Fe3Os-MNPs-G2-Mu  ile  Ni(ll)

adsorpsiyonuna ait kinetik veriler sadece Pseudo ikinci derece kinetik denklemine

uygunluk gosterdi. Sekil 3.43’de pseudo ikinci derece denkleminin grafigi goriillmektedir.
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Sekil 3.43. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonuna
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denkleminin grafigi

ait pseudo ikinci derece Kkinetik

Pseudo ikinci derece kinetik denkleminin grafiginin kayma degerinden hesaplanan

Kads 2 h1z sabitleri Tablo 3.20’de verilmistir.
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Tablo 3.20. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in kags 2 hiz sabitleri

T (K) Kags2 (g mg* dk?)
298 2,9.10°

308 2,7.10°

318 2.10°

3.6. FesO4-MNPs-G1-Mu ile Co (1) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi igin 100 mg L™’lik 100 mL Co (II) ¢dzeltisi hazirlandi ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca g¢alkalandi. Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna
temas siiresi ve sicakligin etkisini gdsteren, zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana kars1
Qe grafikleri sirasiyla Sekil 3.44 ve Sekil 3.45°de goriilmektedir. Deneylere ait veriler de
Tablo 3.21°de verilmektedir.
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Sekil 3.44. Fes04,-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - % Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.45. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(IT) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi — Qe grafigi

Tablo 3.21. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318 K
Zaman C. (mgl Qe Adsorpsiyon C. (mglY Oe Adsorpsiyon C. (mgl) Qe Adsorpsiyon
(dk) (mgg™) | Yiizdesi (%) (mgg™) | Yiizdesi (%) (mgg™) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
10 7,73 369,08 92,27 8,327 366,692 91,673 11,01 355,96 88,99
15 8,058 358,573 91,942 7,879 359,271 92,121 11,15 346,515 88,85
20 8,131 349,102 91,869 8,082 349,288 91,918 10,31 340,822 89,69
40 8,024 340,311 91,976 8,17 339,771 91,83 10,49 331,187 89,51
60 8,018 331,135 91,982 8,133 330,721 91,867 10,04 323,856 89,96
80 7,942 322,203 92,058 8,192 321,328 91,808 10,24 314,16 89,76
100 8,379 311,511 91,621 8,32 311,712 91,68 10,8 303,28 89,2
120 7,972 303,692 92,028 8,619 301,557 91,381 10,73 294,591 89,27

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L*1ik 50 mL Co (IT) ¢ozeltilerine 0,05; 0,1; 0,15; 0,25 ve 0,5 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Fe3Os-MNPs-G1-
Mu ile Co (IT) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini gosteren grafik Sekil 3.46°da

goriilmektedir. Deneylere ait veriler de Tablo 3.22°de verilmektedir.
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Sekil 3.46. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.22. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
0,05 7,814 92,186 92,186
0,1 7,954 46,023 92,046
0,15 8,018 30,66 91,982
0,25 7,885 18,423 92,115
0,5 7,674 9,232 92,326
pH Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg L*’lik Co (II) ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim
saat boyunca karistirildi. FesOs-MNPs-G1-Mu ile Co (II) adsorpsiyonu i¢in pH’in etkisine
ait grafik Sekil 3.47°de goriilmektedir. Bu deneylere ait veriler ise Tablo 3.23’de

verilmektedir.
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Sekil 3.47. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Co(lIl) adsorpsiyonuna pH’in etkisi

Tablo 3.23. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler
pH Ce(mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
2 3,125 96,875 96,875

3 7,648 92,352 92,352

4 7,731 92,269 92,269

5 7,59 92,41 92,41

6 8,159 91,841 91,841

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fes04-MNPs-G1-Mu
etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L™ konsantrasyonlarinda Co(II)
cozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karigtirildi. Bu adsorpsiyona baslangig

konsantrasyonunun etkisini gosteren grafik Sekil 3.48’de goriilmektedir. Bu deneylere ait

veriler de Tablo 3.24’de verilmektedir.
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Sekil 3.48. Fe;0s,-MNPs-G1-Mu ile Co (I1) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi

Tablo 3.24. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co (ll) adsorpsiyonu icin baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait

veriler
Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg g} Adsorpsiyon (%)
25 2,685 22,315 89,26
50 5,012 44,988 89,976
100 8,159 91,841 91,841
150 13,591 136,409 90,939
200 18,43 181,57 90,785
Kinetik  Verilerin  Degerlendirilmesi:  Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile  Co(ll)

adsorpsiyonuna ait deneysel veriler sadece pseudo ikinci derece kinetik denklemine
uygunluk gosterdi. t’ye karsi t/q degerleri grafige geg¢irildiginde Sekil 3.49 elde edildi.
Grafikteki dogrularin kayma degerlerinden her sicakliktaki kads2 hiz sabitleri hesaplandi.
Hesaplanan bu degerler Tablo 3.25’de verilmektedir.

Tablo 3.25. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna ait Kags 2 hiz sabitleri

T (K) Kads2 (g mg* dk?)
298 3,1.10°

308 2,6.10°

318 2.10°
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Sekil 3.49. Fe30s,-MNPs-G1-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denkleminin

grafigi

3.7. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Co(l1) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

FesO4-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin

belirlenmesi icin 100 mg L™’lik 200 mLCo(II) ¢dzeltisi hazirland1 ve 0,05 g adsorbentle

karistirthp iki saat boyunca calkalandi. Sekil 3.50 ve 3.51°de goriilen zamana karsi %

adsorpsiyon ve zamana kars1 qe grafikleri ¢izildi. Bu deneylere ait veriler Tablo 3.26’da

verilmektedir.
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Sekil 3.50. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu igin sicakliga bagl temas siiresi - %

Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.51. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi — ge grafigi

Tablo 3.26. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(I1) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318K
Zaman C. Qe Adsorpsiyon C. Qe Adsorpsiyon C. Oe Adsorpsiyon
(dk) (mgL™h) | (mgg?l) | Yiizdesi (%) (mgLY) | (mgg?) | Yiizdesi (%) | (mgL™) | (mgg?l) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
10 58,83 164,68 41,17 8,31 366,76 91,69 10,95 356,2 89,05
15 53,06 183,066 46,94 8,516 356,787 91,484 10,79 347,919 89,21
20 53,76 175,712 46,24 8,134 349,09 91,866 10,81 338,922 89,19
40 48,92 188,996 51,08 8,46 338,698 91,54 10,36 331,668 89,64
60 48,65 184,86 51,35 8,735 328,554 91,265 10,49 322,236 89,51
80 49,12 178,08 50,88 8,63 319,795 91,37 10,76 312,34 89,24
100 50,48 168,368 49,52 8,734 310,304 91,266 10,8 303,28 89,2
120 50,63 162,921 8,668 301,395 91,332 10,61 294,987 89,39

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek icin 100 mg L*lik 50 mL Co(II) ¢ozeltilerine 0,05; 0,1; 0,15; 0,25 ve 0,5 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Adsorbent
miktarina kars1 % adsorpsiyon ve Qe degerleri Sekil 3.52’de goriilen grafige gegirildi. Bu

deneylere ait veriler de Tablo 3.27°de verilmektedir.
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Sekil 3.52. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.27. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktar1 (g) | Ce (mg L?) ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
0,05 54,38 45,62 45,62
0,1 60,47 19,765 39,53
0,15 59,87 13,376 40,13
0,25 56,94 8,612 43,06
0,5 58,26 4,174 41,74

pH Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg L"’lik Co(II) ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardimiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
olarak ayarlandi. Her bir ¢6zeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim

saat boyunca karistirildi. pH degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri Sekil 3.53’de

goriilen grafige gecirildi. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.28’de verilmektedir.
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Sekil 3.53. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Co(lIl) adsorpsiyonuna pH’in etkisi

Tablo 3.28. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce(mg LY ge (Mg g?) Adsorpsiyon (%)
2 34,56 65,44 65,44
3 55,18 44,82 44,82
4 50,39 49,61 49,61
5 47,79 52,21 52,21
6 53,48 46,52 46,52

Baslangi¢ Konsantrasyonunun Etkisi:

FesOs-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonuna baslangic konsantrasyonunun
etkisini belirlemek icin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L™ konsantrasyonlarinda Co(II)
c¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karigtirildi. Baglangic konsantrasyonu
degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafigi Sekil 3.54’de, bu deneylere ait
veriler de Tablo 3.29°da goriilmektedir.
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Sekil 3.54. Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi

Tablo 3.29. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢ konsantrasyonunun etkisine ait

veriler
Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg g} Adsorpsiyon (%)
25 15,15 9,85 39,4
50 28,24 21,76 43,52
100 53,48 46,52 46,52
150 55,263 94,737 63,158
200 63,73 136,27 68,135
Kinetik  Verilerin  Degerlendirilmesi:  FesOs-MNPs-G2-Mu  ile  Co(ll)

adsorpsiyonuna ait deneysel veriler pseudo ikinci derece Kkinetik denkleminde
degerlendirildi. t’ye karsit t/q degerleri grafige geg¢irildiginde Sekil 3.55 elde edildi.
Grafikteki dogrularin kayma degerlerinden Tablo 3.30°da verilen Kags2 hiz sabitleri

hesaplanda.
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Sekil 3.55. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Co (Il) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denkleminin
grafigi

Tablo 3.30. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co (II) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri

T (K) Kads2 (g mg?t dk?)
298 2,5.10°
308 5,6.10°
318 5,6.10°

3.8. FesOs-MNPs-G1-Mu ile Cr(111) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhgin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr (IIT) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi igin 100 mg L™ ’lik 200 mL Cr (III) ¢dzeltisi hazirland1 ve 0,05 g adsorbentle
karistirtlip iki saat boyunca ¢alkalandi. Sekil 3.56 ve 3.57°de goriilen zamana kars1 %

adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri ¢izildi. Bu deneylere ait veriler Tablo 3.31°de

verilmektedir.
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Sekil 3.56. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(IIl) adsorpsiyonu icin sicakliga bagli temas siiresi - %

adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.57. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in sicakliga bagli temas siiresi — ge grafigi
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Tablo 3.31. Fe;04-MNPs-G1-Mu ile Cr(I1) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318 K
Zaman (dK) C. Oe Adsorpsiyon | C. (mgL- Oe Adsorpsiyon | C. (mgL- Qe Adsorpsiyon
(mgLY) | (mggl) | Yiizdesi (%) h (mgg™) | Yiizdesi (%) h (mgg™) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0
10 0,159 399,364 99,841 0,083 399,668 99,917 3,807 384,772 96,193
15 0,251 | 389,0211 99,749 0,245 389,044 99,755 5,093 370,137 94,907
20 0,074 379,718 99,926 0,054 379,794 99,946 3,976 364,891 96,024
40 0,085 369,685 99,915 0,086 369,681 99,914 3,93 355,459 96,07
60 0,032 359,884 99,968 0,07 359,748 99,93 4,594 343,461 95,406
80 0,131 349,541 99,869 0,037 349,87 99,963 4,379 334,673 95,621
100 0,193 339,343 99,807 0,159 339,459 99,841 3,299 328,783 96,701
120 0,302 329,003 99,698 3,824 317,38 96,176 4,523 315,074 95,477

Adsorbent Miktarimin Etkisi:
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L*’lik 50 mL Cr (IIT) ¢ozeltilerine 0,05; 0,1; 0,15; 0,25 ve 0,5 g

adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Adsorbent

miktarina kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafigi Sekil 3.58°de, bu deneylere ait veriler
de Tablo 3.32’de goériilmektedir.
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Tablo 3.32. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(I1) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarimin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg L) ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
0,05 4,39 95,61 95,61
0,1 4,15 47,925 95,85
0,15 4,077 31,974 95,923
0,20 4,436 23,891 95,564
0,25 3,739 19,252 96,261
pH Etkisi:

olarak ayarlandi. Her bir ¢6zeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim
saat boyunca karistirildi. pH degerlerine karst % adsorpsiyon ve ge degerleri Sekil 3.59°da

goriilen grafige gecirildi. Deneylere ait veriler ise Tablo 3.33’de verilmektedir.

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg LY°lik Cr (III) ¢ozeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardinmiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
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Sekil 3.59. Fe;04,-MNPs-G1-Mu ile Cr(l11) adsorpsiyonuna pH’n etkisi

Tablo 3.33. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(I1T) adsorpsiyonu igin pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce(mg LY ge (Mg g} Adsorpsiyon (%)
2 2,317 97,683 97,683

3 3,269 96,731 96,731

4 2,835 97,165 97,165

5 4,833 95,167 95,167

6 2,77 97,23 97,23
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Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fes04-MNPs-G1-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna baslangi¢c konsantrasyonunun
etkisini belirlemek igin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L™ konsantrasyonlarinda Cr (lII)
coOzeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Baglangic konsantrasyonu
degerlerine karsi % adsorpsiyon ve ge degerleri Sekil 3.60’da goriilen grafige gegirildi. Bu

deneylere ait veriler de Tablo 3.34’°de verilmektedir.
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Sekil 3.60. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Cr(111) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi

Tablo 3.34. Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Cr(IIl) adsorpsiyonu i¢in baslangi¢c konsantrasyonunun etkisine ait

veriler
Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg g} Adsorpsiyon (%)
25 0,967 24,033 96,132
50 1,942 48,058 96,116
100 2,317 97,683 97,683
150 4,557 145,443 96,962
200 6,306 193,694 96,847

Kinetik  Verilerin  Degerlendirilmesi:  Fe304-MNPs-G1-Mu ile  Cr(llI)
adsorpsiyonuna ait deneysel veriler pseudo birinci derece Kkinetik denkleminde

degerlendirildi. t’ye kars1 log (qe-q) degerleri grafige gegirildiginde Sekil 3.61 elde edildi.
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Sekil 3.61. Fe3s0s-MNPs-G1-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece denkleminin
grafigi

Bu grafigin egiminden Tablo 3.35’de verilen Kags1 degerleri hesaplandi. Kads1 hiz
sabitleri Arrhenius denkleminde degerlendirilerek Sekil 3.62’de goriilen grafik elde edildi.

Adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi 2,58 kJ mol™ olarak hesaplandi.

Tablo 3.35. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri

T (K) Kads,1 (dk) Kags,2 (g mg* dk?)
298 0,0083 2,7.10°
308 0,0078 2,3.10°
318 0,0078 2,1.10°%
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Sekil 3.62. Fe;0s,-MNPs-G1-Mu ile Co (I1) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin grafigi

Yine Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Cr (I11) adsorpsiyonuna ait deneysel veriler pseudo
ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye karst t/q degerleri grafige
gecirildiginde Sekil 3.63 elde edildi. Grafikteki dogrularin kayma degerlerinden Tablo

3.35’de verilen her sicakliktaki kads,2 h1z sabitleri hesaplandi.
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Sekil 3.63. Fez0,-MNPs-G1-Mu ile Cr(lIl) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denkleminin
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3.9. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresi ve Sicakhigin Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna temas siiresi ve sicakligin etkisinin
belirlenmesi igin 100 mg L™*’lik 200 mL Cr (III) ¢dzeltisi hazirland1 ve 0,05 g adsorbentle
karistiritlip iki saat boyunca calkalandi. Sekil 3.64 ve 3.65’de goriilen zamana karsit %
adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri ¢izildi. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.36’da

verilmektedir.
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Sekil 3.64. Fe30,-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu ig¢in sicakliga bagli temas siiresi - %

Adsorpsiyon grafigi
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Sekil 3.65. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1) adsorpsiyonu igin sicaklia bagli temas siiresi — (e grafigi
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Tablo 3.36. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1I) adsorpsiyonu i¢in temas siiresi-sicaklik verileri

298 K 308 K 318 K

Zaman C. Oe Adsorpsiyon C. Oe Adsorpsiyon C. Oe Adsorpsiyon

(dk) (mgLY) (mgg?) | Yiizdesi (%) | (mgLY) (mgg?) | Yiizdesi (%) | (mgL™) | (mgg?) | Yiizdesi (%)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0

10 2,67 389,32 97,33 3,291 386,836 96,709 3,46 386,16 96,54
15 0,114 389,555 99,886 3,658 375,733 96,342 4,125 373,912 95,875
20 0,169 379,357 99,831 2,204 371,624 97,796 2,981 368,672 97,019
40 0,052 369,807 99,948 2,727 359,91 97,273 4,108 354,8 95,892
60 0,594 357,861 99,406 3,591 347,072 96,409 4,421 344,084 95,579
80 3,254 338,611 96,746 3,548 337,582 96,452 4,384 334,656 95,616
100 0,292 339,007 99,708 3,141 329,32 96,859 3,961 326,532 96,039
120 0,455 328,498 99,545 3,452 318,608 96,548 4,221 316,07 95,779

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L*’lik 50 mL Cr (IIT) ¢ozeltilerine 0,05; 0,1; 0,15; 0,25 ve 0,5 g
adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Adsorbent
miktaria kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gegirilerek Sekil 3.66 elde edildi. Bu

deneylere ait veriler de Tablo 3.37°de verilmektedir.
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Sekil 3.66. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi
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Tablo 3.37. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu i¢in adsorbent miktarinin etkisine ait veriler

Adsorbent miktari (g) Ce (mg L) ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
0,05 4,39 95,61 95,61
0,1 4,15 47,925 95,85
0,15 4,077 31,974 95,923
0,20 4,436 23,891 95,564
0,25 3,739 19,252 96,261
pH Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek i¢in 100
mg LY’lik Cr (III) ¢ozeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH yardinmiyla 2, 3, 4, 5 ve 6
olarak ayarlandi. Her bir ¢6zeltiye 0,05 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda yarim
saat boyunca karistirildi. pH degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige
gegirilerek Sekil 3.67 elde edildi. Bu deneylere ait veriler ise Tablo 3.38’de verilmektedir.
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Sekil 3.67. Fes04,-MNPs-G2-Mu ile Cr(l111) adsorpsiyonuna pH’in etkisi
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Tablo 3.38. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in pH’1n etkisine ait veriler

pH Ce (mg LY ge (Mg gh) Adsorpsiyon (%)
2 4,476 95,524 95,524

3 3,644 96,356 96,356

4 4,35 95,65 95,65

5 2,517 97,483 97,483

6 2,196 97,804 97,804

cozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki her bir ¢ozeltiye 0,05 g adsorbent ilave
edilerek oda sicakliginda yarim saat boyunca karistirildi. Baglangic konsantrasyonu

degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gecirilerek Sekil 3.68 elde edildi.

Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonuna baslangi¢c konsantrasyonunun
etkisini belirlemek igin 25, 50, 100, 150 ve 200 mg L™ konsantrasyonlarinda Cr (lII)

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Bu deneylere ait veriler de Tablo 3. 39°da verilmektedir.
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Sekil 3.68. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi
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Tablo 3.39. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu i¢in baglangi¢ konsantrasyonunun etkisine ait

veriler

Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg gb) Adsorpsiyon (%0)
25 0,029 24,971 99,884

50 1,042 48,958 97,916

100 4,476 95,524 95,524

150 5,828 144,172 96,114

200 7,726 192,274 96,137

Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe30s-MNPs-G2-Mu ile  Cr  (lll)

adsorpsiyonuna ait deneysel

veriler

pseudo birinci

derece Kkinetik denkleminde

degerlendirildi. t’ye kars1 log (qe-q) degerleri grafige gecirildiginde Sekil 3.69 elde edildi.
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Sekil 3.69. Fe3s0s-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece denkleminin

grafigi

Bu grafigin egiminden ii¢ sicaklik i¢cin hesaplanan kadgsy degerleri Tablo 3.45°de

verilmektedir. Kags1 hiz sabitleri Arrhenius denkleminde degerlendirilerek Sekil 3.70’de

goriilen grafik elde edildi. Adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi 1,53 kJ mol? olarak

hesaplandi.
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Tablo 3.40. Fe;04-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonuna ait hiz sabitleri

T (K) Kads,1 (dk) Kags2 (g mg* dk?)
298 0,0083 5,7.10°
308 0,0080 3,2.10°
318 0,0080 2,5.10°
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Log k4
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0,00315

0,0032 0,00325 0,0033 0,00335

4

y =-80x - 1,8303
R?=0,75

1/T (KY)

Sekil 3.70. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(111) adsorpsiyonuna ait Arrhenius denkleminin grafigi

Yine Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Cr (I11) adsorpsiyonuna ait deneysel veriler pseudo

ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi t/q degerleri grafige

gecirildiginde Sekil 3.71 elde edildi. Grafikteki dogrularin kayma degerlerinden Tablo

3.45°de verilen her sicakliktaki kags,2 h1z sabitleri hesaplandi.
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Sekil 3.71. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denkleminin

grafigi

3.10. Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 Boyarmaddesi Adsorpsiyonuna Ait
Bulgular

Calisma Grafiginin Belirlenmesi:

Alizarin saris1 boyarmaddesinin maksimum calisma dalga boyu 385 nm olarak
belirlendi. Bu dalga boyunda, farkli miktardaki Alizarin Saris1 derisimlerine kars1 dlgiilen
absorbans degerleri grafige gegirilerek Sekil 3.72°de goriilen ¢alisma grafigi ¢izildi. Tablo

3.41°de galisma grafigine ait veriler verilmektedir.
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Sekil 3.72. Alizarin saris1 boyar maddesine ait ¢aligma grafigi
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Tablo 3.41. Alizarin Sarisi ¢alisma grafigine ait veriler

C(mgL? Absorbans
20 0,123

30 0,17

40 0,219

50 0,266

60 0,313

70 0,361

80 0,408

90 0,455

100 0,503

Temas Siiresinin Etkisi:

Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisinin
belirlenmesi igin 100 mg L™Y’lik 250 mL Alizarin Saris1 ¢ozeltileri hazirland1 ve 3 g
adsorbentle karistirilip on saat boyunca 25 °C’de ¢alkalandi. Farkli zamanlarda
cozeltilerden alinan numunelerde kalan boyarmadde konsantrasyonu (Ce) UV-Visible
cihaziyla elde edilen absorbans degerlerinin konsantrasyon degerlerine doniistiiriilmesiyle
belirlendi. Ce degerlerinin olgiimiinden sonra adsorplanan boyarmadde konsantrasyonu
hesap yoluyla belirlendi. Sekil 3.73 ve 3.74’de sirasiyla zamana kars1 % adsorpsiyon ve
zamana kars1t qe grafikleri goriilmektedir. Tablo 3.42°de ise deneylere ait veriler
verilmektedir.
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Sekil 3.73. Fe304,-MNPs-G1-Mu ile Alizarin sarist adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - % adsorpsiyon
grafigi (298 K)
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Sekil 3.74.

Zaman (saat)

10 12

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin sarisi adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - (e grafigi (298 K)

Tablo 3.42. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait temas siiresi verileri

Zaman (saat) Ce(mg LY ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
1 18,08 6,82 81,92
2 14,68 7,11 85,32
3 13,19 7,23 86,81
4 12,13 7,32 87,87
5 11,7 7,36 88,3
6 10,85 7,43 89,15
7 10,42 7,46 89,58
8 9,57 7,53 90,43
9 9,57 7,53 90,43
10 9,57 7,53 90,43

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L lik 25 mL Alizarm saris1 ¢ozeltilerine 0,05; 0,1; 0,2; 0,3; 0,4 ve

0,5 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat boyunca karigtirildi. Adsorbent

miktarma kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gecirilerek Sekil 3.75 elde edildi. Bu

deneylere ait veriler de Tablo 3.43’de verilmektedir.
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Sekil 3.75. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.43. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait adsorbent miktar: verileri

Adsorbent miktar (g) Ce(mg LY ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
0,05 27,23 36,38 72,77
0,1 16,17 20,96 83,83
0,2 511 11,86 94,89
0,3 1,28 8,23 98,72
0,4 0,63 6,21 99,37
0,5 0,21 4,99 99,79

pH Etkisi:

Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek
icin 100 mg L™Y’lik 25 mL Alizarin Saris1 ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH
yardimiyla 2, 4, 6, 8 ve 10 olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek
oda sicakliginda sekiz saat boyunca karistirildi. pH degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve e
degerleri grafige gegirilerek Sekil 3.76 elde edildi. Bu deneylere ait veriler ise Tablo
3.44’de verilmektedir.
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Sekil 3.76. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna pH’in etkisi

Tablo 3.44. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi1 adsorpsiyonuna ait pH etkisi verileri

pH Ce(mg LY ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
2 24,68 6,277 75,32
4 13,19 7,23 86,81
6 3,19 8,07 96,81
8 2,13 8,15 97,87
10 1,28 8,22 98,72

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna  baslangic
konsantrasyonunun etkisini belirlemek ig¢in 50, 100, 150, 200 ve 250 mg L*
konsantrasyonlarinda Alizarin Sarisi ¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki her
bir ¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat boyunca karigtirildi.
Baslangic konsantrasyonu degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige

gecirilerek Sekil 3.77 elde edildi. Deneylere ait veriler Tablo 3.45°de verilmektedir.
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Fes04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna baslangic konsantrasyonunun

Tablo 3.45. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi1 adsorpsiyonuna ait baglangi¢ konsantrasyonu verileri

Co(mg LY Ce(mg L) ge (Mg g} % Adsorpsiyon
50 1,48 4,04 97,04

100 8,51 7,62 91,49

150 37,02 9,415 75,32

200 51,49 12,37 74,225

250 60,42 15,79 75,808

Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi

adsorpsiyonuna ait 298 K sicakligindaki deneysel veriler pseudo birinci derece kinetik

denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi log (qe-q) degerleri grafige geg¢irildiginde Sekil
3.78 elde edildi. Grafigin egiminden 298 K sicakligindaki kags1 hiz sabiti 2,3.10%* dk

lolarak hesaplandi.
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Sekil 3.78. Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece denklem
grafigi (298 K)

Yine Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin sarisi adsorpsiyonuna ait deneysel veriler
pseudo ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye kars1 t/q degerleri grafige
gecirildiginde Sekil 3.79 elde edildi. Grafikteki dogrunun kayma degerinden 298 K
sicakligindaki kads2 hiz sabiti 0,01 g mg™ dk? olarak hesaplandi.
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R?=0,9999
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Sekil 3.79. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denklem
grafigi (298 K)
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3.11. Fe3sOs-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 Boyarmaddesi Adsorpsiyonuna Ait
Bulgular

Temas Siiresinin Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisinin
belirlenmesi i¢cin 100 mg L™Y’lik 250 mL Alizarin Saris1 ¢ozeltileri hazirland1 ve 3 g
adsorbentle karistirilip on saat boyunca 25 °C’de calkalandi. Sekil 3.80 ve 3.81°de sirasiyla
zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri goriilmektedir. Tablo 3.46°da ise

deneylere ait veriler verilmektedir.
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Sekil 3.80. Fe30,-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarist adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - % adsorpsiyon
grafigi (298 K)
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Sekil 3.81. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarisi adsorpsiyonu igin temas siiresi - (e grafigi (298 K)
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Tablo 3.46. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna ait temas siiresi verileri

Zaman (saat) Ce(mg LY ge (Mg gh) % Adsorpsiyon
1 8,08 7,66 91,92
2 7,87 7,68 92,13
3 7,71 7,69 92,29
4 7,44 7,71 92,56
5 7,02 7,74 92,98
6 6,81 7,76 93,19
7 6,59 7,78 93,41
8 6,17 7,82 93,83
9 6,17 7,82 93,83
10 6,17 7,82 93,83

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna adsorbent miktariin etkisini
belirlemek icin 100 mg L™’lik 25 mL Alizarm saris1 ¢dzeltilerine 0,05; 0,1; 0,2; 0,3; 0,4 ve
0,5 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat boyunca karistirildi. Adsorbent
miktarina karg1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gegirilerek Sekil 3.82 elde edildi.

Deneylere ait veriler ise Tablo 3.47°de verilmektedir.

100 P P
0] e ¢ * ¢
80 -
E 70 -
£ 60 -
s
50 -
g |
2 40 - ® % Ads
o
v
'g 30 A - Mge
20 -
10 n
0 T T T T T
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

Adsorbent miktari (g)

Sekil 3.82. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin saris1 adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi
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Tablo 3.47. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna ait adsorbent miktar1 verileri

Adsorbent miktari (g) Ce(mg LY ge (Mg gh) % Adsorpsiyon
0,05 8,93 45,535 91,07
0,1 7,44 23,14 92,56
0,2 5,32 11,835 94,68
0,3 5,53 7,872 94,47
0,4 511 5,93 94,89
0,5 511 4,74 94,89
pH Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna pH’in etkisini belirlemek
icin 100 mg L™V’lik 25 mL Alizarin Saris1 ¢ozeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve 0,1 M NaOH
yardimiyla 2, 4, 6, 8 ve 10 olarak ayarlandi. Her bir ¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek
oda sicakliginda sekiz saat karistirildi. pH degerlerine kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri
grafige gecirilerek Sekil 3.83’deki grafik elde edildi. Bu deneylere ait veriler de Tablo
3.48’de verilmektedir.
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Sekil 3.83. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna pH’in etkisi
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Tablo 3.48. Fe;04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonuna ait pH etkisi verileri

pH Ce(mg L) ge (Mg g} % Adsorpsiyon
2 8,72 7,6 91,28
4 8,51 7,62 91,49
6 7,87 7,67 92,13
8 8,08 7,66 91,92
10 9,57 7,53 90,43

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile  Alizarin  Saris1  adsorpsiyonuna  baslangi¢
konsantrasyonunun etkisini belirlemek icin 50, 100, 150, 200 ve 250 mg L*
konsantrasyonlarinda Alizarin Sarisi ¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki her
bir ¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirildi.
Baslangic konsantrasyonu degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige
gegirilerek Sekil 3.84’de goriilen grafik elde edildi. Bu deneylere ait veriler ise Tablo
3.49°da verilmektedir.
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Sekil 3.84. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna baslangic konsantrasyonunun

etkisi
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Tablo 3.49. Fe;04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna ait baglangi¢ konsantrasyonu verileri

Co(mg L) Ce(mg LY ge (Mg gh) % Adsorpsiyon
50 511 3,74 89,78

100 8,29 7,64 91,71

150 14,25 11,31 90,5

200 234 14,71 88,3

250 33,83 18,014 86,448

Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarisi
adsorpsiyonuna ait 298 K sicakligindaki deneysel veriler pseudo birinci derece kinetik
denkleminde degerlendirildi. t’ye kars1 log (qe-q) degerleri grafige gegirildiginde Sekil
3.85 elde edildi. Grafigin egiminden 298 K sicakhigindaki kags1 hiz sabiti 9,6. 102 dk™
olarak hesaplandi.
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Sekil 3.85. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece denklem
grafigi (298 K)

Yine Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin saris1 adsorpsiyonuna ait deneysel veriler
pseudo ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi t/q degerleri grafige
gecirilerek Sekil 3.86 elde edildi. Grafikteki dogrunun kayma degerinden 298 K
sicakligindaki kads 2 h1z sabiti 0,038 g mg? dk* olarak hesaplandi.
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Sekil 3.86. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece denklem
grafigi (298 K)

3.12. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyali T Boyarmaddesi
Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Caliyma Grafiginin Belirlenmesi:

Eriokrom Siyah1 T boyarmaddesinin maksimum ¢aligma dalga boyu 620 nm olarak
belirlendi. Bu dalga boyunda, farkli miktardaki Eriokrom Siyahi1 T derisimlerine karsi
Olciilen absorbans degerleri grafige gecirilerek Sekil 3.87’de goriilen calisma grafigi
cizildi. Calisma grafigine ait veriler de Tablo 3.50’de verilmektedir.
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Sekil 3.87. Eriokrom Siyah1 T boyar maddesine ait ¢aligma grafigi
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Tablo 3.50. Eriokrom Siyahi T ¢alisma grafigine ait veriler

C(mgL? Absorbans
20 0,133
30 0,199
40 0,265
50 0,331
60 0,397
70 0,463
80 0,529

Temas Siiresinin Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisinin
belirlenmesi i¢in 100 mg L™*’lik 250 mL Eriokrom Siyahi T ¢ozeltileri hazirland1 ve 3 g
adsorbentle karistirilip on saat boyunca 25 °C’de ¢alkaland. Sekil 3.88 ve 3.89°da sirasiyla
zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana kars1 qe grafikleri goriilmektedir. Tablo 3.51°de ise

deneylere ait veriler verilmektedir.
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Sekil 3.88. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu igin temas siiresi - %
adsorpsiyon grafigi (298 K)
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Sekil 3.89. Fes0s,-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in temas siiresi - Qe grafigi
(298 K)

Tablo 3.51. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait temas siiresi verileri

Zaman (saat) Ce(mg LY ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
1 7,72 7,69 92,28
2 7,12 7,74 92,88
3 6,36 7,8 93,64
4 6,06 7,828 93,94
5 5,75 7,854 94,25
6 5,45 7,879 94,55
7 53 7,891 94,7
8 53 7,891 94,7
9 53 7,891 94,7
10 53 7,891 94,7

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin
etkisini belirlemek i¢in 100 mg L*’lik 25 mL Eriokrom Siyah1 T ¢ozeltilerine 0,05; 0,1;
0,2; 0,3; 0,4 ve 0,5 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat boyunca
karistirildi. Adsorbent miktarina karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gecirilerek
Sekil 3.90°da goriilen grafik elde edildi. Bu deneylere ait veriler Tablo 3.52°de

verilmektedir.
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Sekil 3.90. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi

Tablo 3.52. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait adsorbent miktar1 verileri

Adsorbent miktar1 (g) | Ce(mg L™) ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
0,05 10,76 44,62 89,24
0,1 8,33 22,917 91,67
0,2 8,18 11,477 91,82
0,3 6,82 7,765 93,18
0,4 6,66 5,83 93,34
0,5 6,51 4,674 93,49
pH Etkisi:

Fe304-MNPs-G1-Mu
belirlemek icin 100 mg L’lik 25 mL Eriokrom Siyah1 T ¢dzeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve
0,1 M NaOH yardimiyla 2, 4, 6, 8 ve 10 olarak ayarlandi. Her bir ¢6zeltiye 0,3 g adsorbent
ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirildi. pH degerlerine kars1 % adsorpsiyon

ve (e degerleri grafige gecirilerek Sekil 3.91°de goriilen grafik elde edildi. Bu deneylere ait

veriler Tablo 3.53 de verilmektedir.
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Sekil 3.91. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna pH’mn etkisi

Tablo 3.53. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait pH etkisi verileri

pH Ce(mg LY ge (Mg g?) % Adsorpsiyon
2 9,09 7,575 90,91

4 11,51 7,374 88,49

6 12,57 7,285 87,43

8 17,42 6,881 82,58

10 20,3 6,641 79,7

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

Fe30s-MNPs-G1-Mu  ile  Eriokrom Siyah1i T adsorpsiyonuna baglangic
konsantrasyonunun etkisini belirlemek igin 50, 100, 150, 200 ve 250 mg L%
konsantrasyonlarinda Eriokrom Siyaht T ¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyondaki
her bir c¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirilda.
Baslangic konsantrasyonu degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige
gecirilerek Sekil 3.92°de goriilen grafik elde edildi. Deneylere ait veriler Tablo 3.54’de

verilmektedir.
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Tablo 3.54. Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait
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Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna baslangi¢ konsantrasyonunun

baslangic konsantrasyonu

verileri

Co(mg LY Ce(mg L) ge (Mg g} % Adsorpsiyon
50 5,15 3,737 89,7

100 8,03 7,66 91,97

150 17,42 11,048 88,38

200 31,51 14,04 84,245

250 53,93 16,339 78,428

Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi

adsorpsiyonuna ait 298 K sicakligindaki deneysel veriler pseudo birinci derece kinetik

denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi log (qe-q) degerleri grafige gegirildiginde Sekil
3.93 elde edildi. Grafigin egiminden 298 K sicakligindaki kads1 hiz sabiti 2,3. 10* dk*

olarak hesaplandi.
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Sekil 3.93. Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece
denklem grafigi (298 K)

Yine Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait deneysel veriler
pseudo ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye kars1 t/q degerleri grafige
gecirildiginde Sekil 3.94 elde edildi. Grafikteki dogrunun kayma degerinden 298 K
sicakligindaki kads 2 h1z sabiti 0,046 g mg™ dk* olarak hesaplanda.
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Sekil 3.94. Fe304;-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denklem grafigi (298 K)
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3.13.  Fe3s04-MNPs-G2-Mu  ile Eriokrom Siyamm T Boyarmaddesi
Adsorpsiyonuna Ait Bulgular

Temas Siiresinin Etkisi:

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisinin
belirlenmesi i¢in 100 mg L™’lik 250 mL Eriokrom Siyahi T ¢6zeltileri hazirlandi ve 3 g
adsorbentle karistirilip on saat boyunca 25 °C’de calkalandi. Sekil 3.95 ve 3.96°da sirasiyla
zamana kars1 % adsorpsiyon ve zamana karsi qe grafikleri goriilmektedir. Tablo 3.55’de ise

deneylere ait veriler verilmektedir.
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94 - V'S
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% adsorpsiyon
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92,5 -

92 T T T T T

Zaman (saat)

Sekil 3.95. Fe30s;-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu igin temas siiresi - %
adsorpsiyon grafigi (298 K)
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Sekil 3.96. Fes04,-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahit T adsorpsiyonu igin temas siiresi - Qe grafigi
(298 K)
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Tablo 3.55. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait temas siiresi verileri

Zaman (saat) Ce(mg LY) ge (Mg gh) % Adsorpsiyon
1 7,12 7,74 92,88
2 6,81 7,765 93,19
3 6,66 7,778 93,34
4 6,36 7,803 93,64
5 6,06 7,828 93,94
6 5,6 7,866 94,4
7 4,84 7,93 95,16
8 4,84 7,93 95,16
9 4,84 7,93 95,16
10 4,84 7,93 95,16

Adsorbent Miktarinin Etkisi:

Fe3s04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin
etkisini belirlemek i¢in 100 mg L*’lik 25 mL Eriokrom Siyahi T ¢ozeltilerine 0,05; 0,1;
0,2; 0,3; 0,4 ve 0,5 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirildi.
Adsorbent miktarma kars1 % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige gegirilerek Sekil 3.97 elde
edildi. Bu deneylere ait veriler de Tablo 3.56’da verilmektedir.

100 .
0. o ® * . .
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207 & ® % Ads
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S 30 - a
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10 - [ |
O T T T T T
0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6

Adsorbent miktari (g)

Sekil 3.97. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi
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Tablo 3.56. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait adsorbent miktari verileri

Adsorbent miktari (g) Ce(mg LY ge (Mg gh) % Adsorpsiyon
0,05 11,06 44,47 88,94
0,1 7,12 23,22 92,88
0,2 6,36 11,705 93,64
0,3 6,21 7,815 93,79
0,4 5,61 5,89 94,39
0,5 5,45 4,72 94,55
pH Etkisi:

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonuna pH’mn etkisini
belirlemek i¢in 100 mg L™ ’lik 25 mL Eriokrom Siyah1 T ¢ozeltilerinin pH’1 0,1 M HCI ve
0,1 M NaOH yardimiyla 2, 4, 6, 8 ve 10 olarak ayarlandi. Her bir ¢6zeltiye 0,3 g adsorbent
ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirildi. pH degerlerine kars1 % adsorpsiyon
ve (e degerleri grafige gecirilerek Sekil 3.98’de goriilen grafik elde edildi. Bu deneylere ait

veriler ise Tablo 3.57°de verilmektedir.
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Sekil 3.98. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna pH’in etkisi
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Tablo 3.57. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait pH etkisi verileri

pH Ce(mg L) ge (Mg g} % Adsorpsiyon
2 4.7 7,94 95,3

4 6,06 7,83 93,94

6 6,36 7,8 93,49

8 6,51 7,79 93,64

10 6,82 7,765 93,18

Baslangic Konsantrasyonunun EtKisi:

FesOs-MNPs-G2-Mu  ile  Eriokrom Siyah1 T adsorpsiyonuna baslangi¢
konsantrasyonunun etkisini belirlemek icin 50, 100, 150, 200 ve 250 mg L*
konsantrasyonlarinda Eriokrom Siyahi T ¢ozeltileri hazirlandi. Farkli konsantrasyonlardaki
her bir ¢ozeltiye 0,3 g adsorbent ilave edilerek oda sicakliginda sekiz saat karistirildi.
Baslangic konsantrasyonu degerlerine karst % adsorpsiyon ve qe degerleri grafige
gecirilerek Sekil 3.99’da goriilen grafik elde edildi. Bu deneylere ait veriler de Tablo
3.58’de verilmektedir.
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Adsorpsiyon verimi

Sekil 3.99. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna baslangi¢c konsantrasyonunun

etkisi
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Tablo 3.58. Fe30s;-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonuna ait baslangi¢ konsantrasyonu

verileri

Co(mg L) Ce(mg L) ge (Mg gb) % Adsorpsiyon
50 5 3,75 90

100 6,21 7,81 93,79

150 14,4 11,3 90,4

200 25,6 14,53 87,2

250 31,81 18,18 87,276

Kinetik Verilerin Degerlendirilmesi: Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom siyahi

adsorpsiyonuna ait 298 K sicakligindaki deneysel veriler pseudo birinci derece kinetik

denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi log (qe-q) degerleri grafige gegirildiginde Sekil
3.100 elde edildi. Grafigin egiminden 298 K sicakligindaki kags1 hiz sabiti 0,013 dk*

olarak hesaplandi.

0,36
0,355
0,35
0,345
0,34
0,335
0,33
0,325
0,32
0,315
0,31

Log (q.-q)

y =-0,0059x + 0,3626
R?=0,9355

100 200

300 400
t (dk)

500

Sekil 3.100. Fe30.,-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait pseudo birinci derece
denklem grafigi (298 K)

Yine Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait deneysel veriler

pseudo ikinci derece kinetik denkleminde degerlendirildi. t’ye karsi t/q degerleri grafige
gecirildiginde Sekil 3.101 elde edildi. Grafikteki dogrunun kayma degerinden 298 K
sicakligindaki kads2 h1z sabiti 0,04 g mg™ dk* olarak hesaplandi.
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Sekil 3.101. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi adsorpsiyonuna ait pseudo ikinci derece
denklem grafigi (298 K)

3.14. Adsorpsiyon izotermlerine Ait Bulgular

Her bir adsorbent - agir metal / boyarmadde adsorpsiyonuna ait veriler Langmuir ve
Freundlich adsorpsiyon izotermlerinde degerlendirildi. Langmuir izotermine uyan
adsorpsiyonlar i¢in Langmuir sabiti qm ¢izgisel izotermin egiminden; b sabiti ise kayma
degerinden hesaplandi. Freundlich izotermine uyan adsorpsiyonlar i¢in ise Freundlich

sabiti n Freundlich cizgisel izoterminin egiminden; k sabiti de kayma degerinden

hesaplandi.

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(IT) i¢in Langmuir izotermi:

Sekil 3.102°de Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait Langmuir ¢izgisel
izoterm grafigi ve Tablo 3.59’da ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir ¢izgisel
izoterminin egiminden hesaplanan Om ve kayma degerinden hesaplanan b Langmuir

sabitlerinin degerleri de Tablo 3.60’da verilmektedir.
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Sekil 3.102. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(IT) adsorpsiyonu igin Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.59. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(Mg g™) Celde (g L)
0,058 24,942 0,0023
0,389 49,611 0,0078
1,339 98,661 0,0135

5,62 162,817 0,0345
8,435 191,565 0,044

Tablo 3.60. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g*) b (L mg™)

208,333 0,941

Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Pb(I) i¢in Freundlich izotermi:

Sekil 3.103’de Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait Freundlich ¢izgisel
izoterm grafigi ve Tablo 3.61°de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Freundlich
cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan k

Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.62’de verilmektedir.
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Sekil 3.103. Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.61. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) e (mg g*) Log Ce. Log Qe
0,058 24,942 -1,2365 1,3969
0,389 49,611 -0,41 1,6955
1,339 98,661 0,1267 1,9941
5,62 162,817 0,75 2,2117
8,435 191,565 0,926 2,2823

Tablo 3.62. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

2,4

80,0018

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izotermi:

Sekil 3.104’de Fe3Os-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonuna ait Langmuir ¢izgisel
izoterm grafigi ve Tablo 3.63’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir ¢izgisel
izoterminin egiminden hesaplanan qm ve kayma degerinden hesaplanan b Langmuir

sabitlerinin degerleri de Tablo 3.64’de verilmektedir.
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Sekil 3.104. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.63. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg LY) Qe (mg g*) Celge (g L)
1,507 196,986 0,0076
1,598 186,963 0,0085
1,628 177,069 0,0091
1,125 168,087 0,0066
0,761 158,782 0,0047
0,581 149,128 0,0038
0,764 138,93 0,0054
0,556 129,277 0,0043

Tablo 3.64. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g b (L mg?)

232,558 2,5294

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(IT) Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi:
Sekil 3.105°de Fe3O4-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait Freundlich ¢izgisel

izoterm grafigi ve Tablo 3.65’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Freundlich
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cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan k

Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.66’da verilmektedir.
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Sekil 3.105. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.65. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(mg g™) Log Ce Log ge
1,507 196,986 0,1781 2,2944
1,598 186,963 0,2035 2,2717
1,628 177,069 0,2116 2,2481
1,125 168,087 0,0511 2,2255
0,761 158,782 -0,1186 2,2008
0,581 149,128 -0,2358 2,1735
0,764 138,93 -0,1169 2,1427
0,556 129,277 -0,2549 2,1115

Tablo 3.66. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

3,3921

162,742

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(IT) icin Langmuir Izotermi:
Sekil 3.106°da Fes04-MNPs-G1-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna ait Langmuir ¢izgisel

izoterm grafigi ve Tablo 3.67°de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir ¢izgisel
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izoterminin egiminden hesaplanan gm ve kayma degerinden hesaplanan b Langmuir

sabitlerinin degerleri de Tablo 3.68’de verilmektedir.
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Sekil 3.106. Fe3s0s-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢cin Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.67. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

y =0,0077x + 0,0343
R?=0,9384

9,5 10 10,5
C.(mgL?)

11

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Celge (9 L)
8,097 91,903 0,0981
9 86,4553 0,1041
9,597 90,403 0,1061
9,851 90,149 0,1092
10,6 89,4 0,1185

Tablo 3.68. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g*)

b (Lmg?)

129,870

0,2244

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) icin Freundlich Izotermi:

Sekil 3.107°de Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni (1) adsorpsiyonuna ait Freundlich
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.69’da ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.
Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.70’de verilmektedir.
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Sekil 3.107. Fe3s0s-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.69. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) e (Mg g*) Log Ce Log qe
2,43 22,57 0,3856 1,3535
4,182 45818 0,6213 1,661

9,278 90,722 0,9674 1,9577
19,93 180,07 1,2995 2,2554
7,079 68,75 0,85 1,8373

Tablo 3.70. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

1,0358

10,392

izoterm grafigi ve Tablo 3.71°de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir ¢izgisel

izoterminin egiminden hesaplanan qm ve kayma degerinden hesaplanan b Langmuir

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(IT) icin Langmuir Izotermi:
Sekil 3.108’de Fes04-MNPs-G2-Mu ile Ni (II) adsorpsiyonuna ait Langmuir ¢izgisel

sabitlerinin degerleri de Tablo 3.72’de verilmektedir.
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Sekil 3.108. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.71. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(mg g?) Celge(g L)
9,645 352,384 0,0273
10,04 332,852 0,0301
10,14 323,496 0,0313
10,37 304,742 0,034

10,45 295,515 0,0353

Tablo 3.72. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g*) b (L mg™)

101,010 0,1449

Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Ni (IT) i¢in Freundlich izotermi:

Sekil 3.109°da Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni (lI) adsorpsiyonuna ait Freundlich
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.73’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.
Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.74’te verilmektedir.
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Sekil 3.109. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.73. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

y =0,9756x + 0,9986
R%=0,9966

0,8 1 1,2

log C,

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
2,376 22,624 0,3758 1,3545
4,459 45541 0,6492 1,6584
10,11 89,89 1,0047 1,9537
19,08 180,92 1,2805 2,2574
7,94 75,26 0,9 1,8766

Tablo 3.74. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Ni(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

1,025

9,9678

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) icin Freundlich izotermi:

Sekil 3.110’da Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile Co (Il) adsorpsiyonuna ait Freundlich
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.75’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.

Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.76’da verilmektedir.
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Sekil 3.110. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Coll) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.75. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢gin Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
2,685 22,315 0,4289 1,3485
5,012 44,988 07 1,653
8,159 91,841 1,9116 1,963
18,43 181,57 1,2652 2,259
12,589 128,233 11 2,108

Tablo 3.76. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

0,9044

7,8

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) icin Freundlich Izotermi:
Sekil 3.111’de Fe3Os-MNPs-G2-Mu ile Co (Il) adsorpsiyonuna ait Freundlich

cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.77’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.

Freundlich cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.78’de verilmektedir.
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log g,

Sekil 3.111. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Coll) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.77. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co(II) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

2,5

1,5

0,5

2
2
y=1,6319x + 0,9813
R?=0,9116
1,2 14 1,6 1,8
Log C,

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
15,15 9,85 1,1804 0,9934
28,24 21,76 1,4508 1,3376
53,48 46,52 1,7281 1,6676
63,73 136,27 1,8043 2,1344
39,81 42,632 16 1,6297

Tablo 3.78. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Co(ll) adsorpsiyonu igin Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

0,6127

9,5785

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) i¢in Freundlich izotermi:
Sekil 3.112°’de Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr (Ill) adsorpsiyonuna ait Freundlich
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.79’da ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.

Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.80°de verilmektedir.
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Sekil 3.112. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.79. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
0,967 24,033 -0,0145 1,3808
1,942 48,058 0,2882 1,6817
2,317 97,683 0,3649 1,9898
6,306 193,694 0,7997 2,2871
3,981 127,32 0,6 2,1049

Tablo 3.80. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Cr(IIT) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n k

0,8899 26,964

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(II) i¢in Langmuir izotermi:

Sekil 3.113’de Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (I1l) adsorpsiyonuna ait Langmuir
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.81°de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir
cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan qm ve kayma degerinden hesaplanan b

Langmuir sabitlerinin degerleri de Tablo 3.82’de verilmektedir.
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Sekil 3.113. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(I11) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.81. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(Mg g™) Celde (g L)
0,029 24,971 0,0011
1,042 48,958 0,0212
4,476 95,524 0,0468
7,726 192,274 0,0401
3,162 99,747 0,0317

Tablo 3.82. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g b (L mg?)

204,08 0,4016

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(II) i¢in Freundlich izotermi:

Sekil 3.114’de Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (Ill) adsorpsiyonuna ait Freundlich
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.83’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.
Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma degerinden hesaplanan

k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.84’de verilmektedir.
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Sekil 3.114. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Cr(IIT) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.83. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(IIT) adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg LY Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
0,029 24,971 -1,5376 1,3974
1,042 48,958 0,0178 1,6898
4,476 95,524 0,6508 1,9801
7,726 192,274 0,8879 2,2839
3,162 99,747 05 1,9989

Tablo 3.84. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr(III) adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n k

3,074 68,596

Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi icin Langmuir izotermi:

Sekil 3.115’de Fe3O4-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait Langmuir
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.85°de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir
cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan gm ve kayma degerinden hesaplanan b

Langmuir sabitlerinin degerleri de Tablo 3.86’da verilmektedir.
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Sekil 3.115. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.85. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(Mg g™) Celde (g L)
1,48 4,04 0,3663

8,51 7,62 1,1167
37,02 9,415 3,932

51,49 12,37 4,1624
60,42 15,79 3,8264

Tablo 3.86. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g b (L mg?)

15,384 0,105

Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi icin Freundlich Izotermi:

Sekil 3.116’da Fe30s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait
Freundlich c¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.87°de ise bu grafige ait veriler
goriilmektedir. Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma

degerinden hesaplanan k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.88’de verilmektedir.
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Sekil 3.116. Fes0s-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.87. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Sarisi1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
1,48 4,04 0,1702 0,6063
8,51 7,62 0,9299 0,8819
37,02 9,415 1,5684 0,9738
51,49 12,37 1,7117 1,0923
60,42 15,79 1,7811 1,1983

Tablo 3.88. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n k

3,115 3,589

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi icin Langmuir izotermi:

Sekil 3.117°de Fe3O4-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait Langmuir
cizgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.89°da ise bu grafige ait veriler goriilmektedir. Langmuir
cizgisel izoterminin egiminden hesaplanan gm ve kayma degerinden hesaplanan b

Langmuir sabitlerinin degerleri de Tablo 3.90’da verilmektedir.
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Sekil 3.117. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.89. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) de(Mg g™) Celde (g L)
511 3,74 1,3663

8,29 7,64 1,085

14,25 11,31 1,2599

23,4 14,71 1,5907
33,83 18,014 1,8779

Tablo 3.90. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

gm(mg g™)

b (L mg?)

42,918

0,022

Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi icin Freundlich Izotermi:

Sekil 3.118’de Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonuna ait
Freundlich ¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.91°de ise bu grafige ait veriler
goriilmektedir. Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma

degerinden hesaplanan k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.92°de verilmektedir.
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Sekil 3.118. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

Tablo 3.91. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarisi1 adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi verileri

Ce(mg L) Qe (Mg g*) Log Ce Log qe
511 3,74 0,7084 0,5728
8,29 7,64 0,9185 0,883

14,25 11,31 1,1538 1,0534
23,4 14,71 1,3692 1,1676
33,83 18,014 1,5293 1,2556

Tablo 3.92. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Alizarin Sarist adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n

k

1,26

1,217

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T i¢in Langmuir izotermi:
Sekil 3.119°da Fe30s4-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna ait

Langmuir ¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.93’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.

Langmuir ¢izgisel izoterminin e§iminden hesaplanan qm ve kayma degerinden hesaplanan

b Langmuir sabitlerinin degerleri de Tablo 3.94’de verilmektedir.

144




C./q.(gL?)

1 P y =0,0437x + 0,8944
R*=0,9638

0 10 20 30 40 50 60
Ce(mgL?)

Sekil 3.119. Fe3s0s-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.93. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

verileri

Ce(mg L™) Qe (mg g*) Celge (g L)
5,15 3,737 1,3781

8,03 7,66 1,0483
17,42 11,048 1,5767
31,51 14,04 2,2443
53,93 16,339 3,3006

Tablo 3.94. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir sabitleri (298 K)

am(mg g*) b (L mg™)

22,883 0,049

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T i¢in Freundlich izotermi:

Sekil 3.120°de Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna ait
Freundlich c¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.95°de ise bu grafige ait veriler
goriilmektedir. Freundlich ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma

degerinden hesaplanan k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.96’da verilmektedir.
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Sekil 3.120. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi1 T adsorpsiyonu i¢in Freundlich c¢izgisel

izotermi

Tablo 3.95. Fe304-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

verileri

Ce(mg L) de(mg g™) Log Ce Log ge
5,15 3,737 0,7118 0,5725
8,03 7,66 0,9047 0,8842
17,42 11,048 1,241 1,0432
31,51 14,04 1,4984 1,1473
53,93 16,339 1,7318 1,2132

Tablo 3.96. Fes04-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu igin Freundlich sabitleri (298 K)

n k

1,724 1,845

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T i¢in Langmuir izotermi:

Sekil 3.121°’de Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna ait
Langmuir ¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.97’de ise bu grafige ait veriler goriilmektedir.
Langmuir ¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan qm ve kayma degerinden hesaplanan

b Langmuir sabitlerinin degerleri de Tablo 3.98’de verilmektedir.
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Sekil 3.121. Fe3s0s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

Tablo 3.97. Fes0s,-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Langmuir ¢izgisel izotermi

verileri

Ce(mg L) de(Mg g™) Celde (g L)
5,0 3,75 1,3333

6,21 7,81 0,7951

14,4 11,3 1,2743

25,6 14,53 1,7618
31,81 18,18 1,7497

Tablo 3.98. Fes04-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu igin Langmuir sabitleri (298 K)

gm(mg g™)

b (L mg?)

35,211

0,031

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T i¢in Freundlich izotermi:
Sekil 3.122’de Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonuna ait

Freundlich c¢izgisel izoterm grafigi ve Tablo 3.99’da ise bu grafige ait veriler

goriilmektedir. Freundlich c¢izgisel izoterminin egiminden hesaplanan n ve kayma

degerinden hesaplanan k Freundlich sabitlerinin degerleri de Tablo 3.100’de verilmektedir.
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Sekil 3.122. Fe30s;-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyaht T adsorpsiyonu i¢in Freundlich cizgisel

izotermi

Tablo 3.99. Fe304-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich ¢izgisel izotermi

verileri

Ce(mg L) de(mg g™) Log Ce Log ge
5,0 3,75 0,6989 0,574
6,21 7,81 0,793 0,8926
14,4 11,3 1,053 1,0526
25,6 14,53 1,1622 1,1622
31,81 18,18 1,2595 1,2593

Tablo 3.100. Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonu i¢in Freundlich sabitleri (298 K)

n k

0,932 1,195

Tablo 3.101°de de tiim adsorpsiyon islemlerine ait Langmuir ve Freundlich sabitleri

toplu olarak verilmektedir.
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Tablo 3.101. Tiim adsorpsiyonlara ait Langmuir ve Freundlich sabitleri

Langmuir Sabitleri

Freundlich sabitleri

gm(mg g™) b (Img ) k N

Pb*2 208,333 0,941 80,0018 2,4
- Ni*? 129,870 0,2244 10,392 1,0358
5 Co*? - - 7,8 0,9044
E Cr - - 26,964 0,8899
§ Alizarin | 15,384 0,105 3,589 3,115
o Sarist

Eriokrom | 22,883 0,049 1,845 1,724

Siyah1 T

Pb*2 232,558 2,5294 162,742 3,3921
- Ni*2 101,010 0,1449 9,9678 1,025
S Co*? - - 9,5785 0,6127
'g Crt 204,08 0,4016 68,596 3,074
§ Alizarin | 42,918 0,022 1,217 1,26
«i Sarist

Eriokrom | 35,211 0,031 1,195 0,932

Siyah1 T

spektrumlart ¢ekildi. FT-IR spektrumlar1 adsorpsiyon olayinin hangi gruplar arasinda

Adsorpsiyon sonrasi adsorbentlerin FT-IR spektrumlari:

Adsorpsiyon g¢alismalarinin tamamlanmasinin ardindan adsorbentlerin tekrar FT-IR

olduguna dair ipuglan verir.

Sekil 3.123, 3.124 ve 3.125, Fe3s04-MNPs-G1-Mu adsorbentinin sirasiyla Pb(II),

Ni(II) ve Co(II) iyonlarint adsorpladiktan sonraki FT-IR spektrumlarina aittir.
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Sekil 3.123. Fe30s-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Pb(II) iyonlarini adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu
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Sekil 3.124. Fe304-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Ni (II) iyonlarini adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu
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546.82

Sekil 3.125. Fe3s04-MNPs-G1-Mu adsorbentinin Co (II) iyonlarimi adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu

Sekil 3.126, 3.127 ve 3.128 ise FesOs-MNPs-G2-Mu adsorbentinin sirasiyla Pb(II),
Ni(II) ve Co(II) iyonlarin1 adsorpladiktan sonraki FT-IR spektrumlarina aittir.
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Sekil 3.126. Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Pb (II) iyonlarini adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu
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Sekil 3.127. Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Ni (II) iyonlarini adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu
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Sekil 3.128. Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Co (II) iyonlarmi adsorpladiktan sonraki FT-IR

spektrumu

3.15. Nanopartikiillerin Antimikrobiyal Aktivitelerine Ait Bulgular

Adsorbentlerin antimikrobiyal aktiviteleri, Escherichia coli ATCC 25922, Klebsiella
pneumoniae ATCC 4352, Proteus mirabilis ATCC 14153, Pseudomonas aeruginosa ATCC
27853, Enterococcus faecalis ATCC 29212, Staphylococcus aureus ATCC 29213,
Staphylococcus epidermidis ATCC 12228, Candida parapsilosis ATCC 22019, Candida
albicans ATCC 10231'e kars1 Minumum Inhibitér Konsantrasyon (MIiK) degerleri Clinical
Laboratory Standards Institute (CLSI) kriterleri dogrultusunda microdiliisyon yontemiyle

saptanmigtir. Bu aktiviteye ait sonuclar Tablo 3.102°de verilmistir.
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Tablo 3.102. Adsorbentlerin antimikrobiyal aktivitelerine ait sonuglar

P. E.coli K. P. E. S. S. C. (o
aeruginos | ATCC pneumonia mirabili faecali epidermidi aureu albican parapsilosi
a ATCC 2592 e ATCC sATCC sATCC sATCC s sATCC sATCC
27853 2 4352 14153 12228 ATCC 22019
29212 29213 10231
1.ADSORBENT - - - - - - 625 312,5 78,12
2.ADSORBENT - - - - - - 625 - 625
2. - - - - - - 625 - 625
ADSORBENT+PB+
2
FE304 KONTROL - - - - - - - - 625
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4. SONUCLAR VE TARTISMA

a) Adsorbentlerin Karakterizasyonuna Ait Sonuclar:

Manyetik demir oksit nanopartikiillerinin sentezlendigi, Sekil 3.1°de verilen FT-IR
spektrumundaki 530 cm™’de gorillen Fe-O bagina ait absorpsiyon bandindan
anlasilmaktadir. Manyetik FesO4 nanopartikiiller silika ile kaplandiktan sonra 797 cm™ ve
1097 cm* civarlarinda iki yeni pik goriilmektedir (Sekil 3.2). Bu pikler de Si-O-Si ve Si-
O-Fe baglar simetrik titresimlerini gostermektedir. Sekil 3.2°de ortaya ¢ikan bu pikler
manyetik nanopartikiillere silika baglandigini kanitlamaktadir. Sekil 3.3’de APTES ile
kaplanmis nanopartikiillerin varligi 3419 cm™’deki N-H gerilme piki, 1628 cm™’deki
serbest NH, pikleri ve 2911 cm™deki C-H gerilme titresimine ait piklerden
anlagilmaktadir. Sekil 3.4°’de PAMAM ile modifiye edilmis manyetik nanopartikiillerin
FT-IR spektrumu goriilmektedir. Buna gore; -CO-NH- bag titresimleri 1450-1600 cm”
1*de, NH2 bagi titresimleri 3200-3600 cm™’de ve C-H bag titresimleri de 2904 cm™’de yer
almaktadir. Sekil 3.5 ve 3.6°da sirasiyla Fe304-MNPs-G1-Mu ve Fe304-MNPs-G2-Mu’nun
FT-IR spektrumu goériilmektedir. 1000-1400 cm™ dalga boyu araligindaki pikler C-C, C-N,
C-O baglarina ait piklerdir. N-H bag1 pikleri 3410 cm™’de ve C=0 bagma ait pikler de
1642 cm™de yer almaktadir. Sekil 3.7 manyetik demir oksit nanopartikiiller ile silika ve
APTES kaph partikiillerin XRD grafigini gostermektedir. Grafige bakildiginda demir
oksitin kiibik spinel yapisina ait olan pikler 20°da 30.4°, 35.5°, 43.5° 53.7°, 57.5° ve
63%°de goriilmektedir. Sekil 3.10°da demir oksit manyetik nanopartikiillerin SEM
gorintisiine bakildiginda partikiillerin  kiibik spinel yapisi gorilmektedir. Fe ve O
elementlerinin varligi da EDX analiz grafiginden (Sekil 3.11) belli olmaktadir. Sekil 3.12
(b) ve 3.13’de sirasiyla, silika kapli manyetik demir oksit nanopartikiillerin SEM gériintiisii
ve EDX grafigine aittir. EDX analizi sonucundan demir oksit nanopartikiillere silika
baglandigi goriilebilmektedir. Sekil 3.12 (c) ve 3.14°de silika ve APTES kapli demir oksit
manyetik nanopartikiillerinin SEM goriintiisii ve EDX grafigi goriilmektedir. Buna gore
nanopartikiillere APTES baglandig1 grafikte goriilen N atomunun varligindan
anlasilmaktadir. Sekil 3.12 (d) ve 3.12 (e)’de sirasiyla, PAMAM ve miireksit ile modifiye
edilmis demir oksit nanopartikiillerin, Sekil 3.12 (f)’de ise Fes04-MNPs-G2-Mu’nun SEM
goriintiileri gorlilmektedir. Buna gére manyetik nanopartikiillerin kaplandik¢a partikiil
boyutunun arttig1 goriilmektedir. Ayrica, demir oksit nanopartikiillerinin TEM

gorlintiilerinden de kiibik spinel yapida oldugu anlasilmaktadir. Demir oksit



nanopartikiillerin kuvvetli manyetik o6zellik gosterdigi VSM grafiginden (Sekil 3.16)
goriilmektedir. Manyetik 6zelligin nanopartikiillerin silika ve APTES ile kaplandiktan
sonra da devam ettigi Sekil 3.16’dan goriilebilmektedir. Demir oksit nanopartikiillerin
PAMAM ve miireksitle modifiye edilmesinden sonra da manyetik o6zellik gostermeye
devam ettigi Sekil 3.17°den goriilmektedir. Karakterizasyon islemleri sonuglarindan

adsorbentlerin basaril1 bir sekilde sentezlenmis oldugu anlasilmaktadir.

b) Pb(IT) Adsorpsiyonuna Ait Sonuglar:

Fes04-MNPs-G1-Mu ile Pb (II) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
ilk 10 dk i¢inde maksimum degerine ulasmistir (Sekil 3.18-19). Daha sonraki dakikalar
icinde ge degerlerinin azalmasinin bir sebebi, adsorbentin manyetik 6zelliginden dolay1
stirekli kiimelenme egiliminde olmasi iken diger sebep ise oksitlenme etkisidir. Oksijen
adsorbente kimyasal olarak tutundugu i¢in metal iyonlarnin tutunmasini azaltmistir.
Maksimum adsorplanan Pb (II) miktarlar1 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla
194,244; 197,505 ve 196, 052 mg g'1 olmustur (Tablo 3.1) Yani sicaklik artisiyla
adsorplanan miktar Once artmis sonra yine azalmistir. Ancak sicaklik degisimiyle
adsorplanan miktarlardaki degisimler ¢ok biiyiik olmadigindan sicakligin adsorpsiyona
etkisinin olmadig1 sdylenebilir. Adsorbent miktar1 arttikca adsorpsiyon yiizdesi onemli
oranda degismemis fakat adsorplanan Pb (II) miktar1 azalmistir (Sekil 3.20). 0,125 g
adsorbent kullamldiginda 38, 905 mg g™ Pb (II) adsorplanmistir (Tablo 3.2). Bu durum,
adsorbent miktarinin artisiyla adsorplayicinin kendi yiizeyini orterek aktif merkezlerini
pasifize etmesinden kaynaklaniyor olabilir. pH degerinin artmasiyla adsorpsiyon yiizdesi
ile birlikte adsorplanan Pb (II) miktar1 da artmistir (Sekil 3.21). pH 5’te adsorpsiyon
yiizdesi 98, 956, adsorplanan Pb (II) miktar1 (qe) ise 98, 956 mg g (Tablo 3.3) olarak
maksimum seviyeye ulagsmistir. pH degeri adsorpsiyon i¢in 6nemli bir parametredir. Ciinkii
aktif adsorpsiyon alanlarinda bulunan fonksiyonel gruplarin adsorbent yiizeyinden
ayrigmasi, adsorbentin yiizey yiikii ve malzemelerin iyonlagsma derecesi pH degerinden
etkilenir. pH 2 degerinden arttikca, adsorbentin ylizey yiikii giderek daha negatif hale
gelmistir. Adsorbentin daha yiiksek pH degerlerinde bu yiizey negatifligi, metalin
adsorpsiyonunu biiyiik dl¢iide etkilemistir. Negatif ylizey yiikii, adsorbentin biinyesindeki
H* iyonlarinin suyla birleserek H3O" olarak salinmasina neden olur. Bu nedenle, baglanma
bolgesi olarak islev goren bu parcalanmis fonksiyonel gruplar, metal iyonlar1 tarafindan

kolayca erisilebilir hale gelir ve daha iyi adsorbe olur. Ayrica, diisik pH degerlerinde
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adsorplanan miktarin diisiik olmasi ortamda fazlaca bulunan protonlarin, ylizeydeki aktif
merkezlere metal iyonlarindan daha ¢ok tutunmasindan da kaynaklanmaktadir. Boyle bir
sonu¢ daha onceki bazi ¢alismalarda da goriilmiistiir [113]. pH 6 degerinden sonraki pH
degerlerinde Pb (II) iyonlarinin ¢6kmesinden dolayr pH 2-5 araliginda c¢alisilmstir.
Baglangi¢ Pb (II) konsantrasyonunun artmasiyla adsorpsiyon yiizdesi bir miktar azalmig
ancak adsorplanan metal iyonu miktar1 artmistir (Sekil 3.22). 200 mg L baslangic
konsantrasyonunda adsorplanan Pb (IT) miktar1 191, 565 mg g™ olmustur (Tablo 3.4). Bu
durum  konsantrasyonun artmasiyla metal iyonlarmin  sayisinin  artisindan
kaynaklanmaktadir. Adsorpsiyona ait kinetik veriler pseudo birinci derece ve ikinci derece
denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.23-24). Bu grafiklerin egim ve
kayma degerlerinden hesaplanan hiz sabitleri de Tablo 3.5‘de verilmistir. Arrhenius
denklemine ait grafik Sekil 3.25’de gosterilmistir. Bu grafigin egiminden adsorpsiyonun
aktivasyon enerjisi 0,96 kJ/mol olarak hesaplanmistir. Aktivasyon enerjisinin biliytkligii
de adsorpsiyonun fiziksel oldugunu gdostermektedir.

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Pb(II) adsorpsiyonunda ise sicaklik arttikca adsorplanan Pb
(IT) miktart artmistir (Sekil 3.26-27). Maksimum adsorplanan Pb (II) miktarlar1 298, 308 ve
318 K sicakliklarinda sirasiyla 196,986; 393,064 ve 397,576 mg g iken adsorpsiyon
yiizdeleri de sirasiyla 99,444; 98, 653 ve 99,428 olmustur (Tablo 3.6). Sicaklik arttik¢a
adsorplanan miktarin artmasi ya metal c¢ozeltisinin viskozlugunun azalmasi sonucu
ortamdaki iyonlarin hareketliliginin artmasindan ya da adsorplayict ile adsorplanan
arasindaki etkilesimin artmasindan kaynaklanmaktadir. Sonu¢ olarak adsorpsiyon
endotermiktir. Adsorbent miktarin etkisine bakilacak olursa; adsorbent miktar1 arttik¢a
adsorplanan Pb (II) miktar1 azalmis, adsorpsiyon yiizdesi 6nemli oranda degismemistir.
(Sekil 3.28). 0,125 g adsorbent kullanildiginda 39, 517 mg g Pb (II) adsorplanmus, 1 g
adsorbent kullanildiginda ise bu miktar 4, 903 mg g™ degerine diismiistiir (Tablo 3.7). Bu
durum yine, adsorbent miktarinin artistyla adsorplayicinin kendi yiizeyini oOrterek aktif
merkezlerini pasifize etmesinden kaynaklaniyor olabilir [114]. Adsorpsiyonun en fazla
oldugu pH degeri ise pH 5°tir (Sekil 3.29). pH 5’te adsorplanan Pb (II) miktar1 98,823 mg
g, adsorpsiyon yiizdesi ise 98, 823 tiir (Tablo 3.8). pH degerinin 2°den 5’e yiikselmesiyle
adsorplanan miktarin artmasmin sebebi ise Fe30s-MNPs-G1-Mu adsorbentine iliskin
aciklanan gerekge ile aynidir. Baslangig Pb (II) konsantrasyonunun artmasiyla adsorpsiyon
yiizdesi azalmis ancak adsorplanan metal iyonu miktar1 artmistir (Sekil 3.30). 200 mg L
baslangi¢ konsantrasyonunda adsorplanan Pb(II) miktar1 192, 304 mg g olmustur (Tablo
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3.9). Bu durum yine, konsantrasyonun artmasiyla metal iyonlarinin sayisinin artisindan
kaynaklanmaktadir. Adsorpsiyona ait kinetik veriler sadece pseudo ikinci derece
denklemine uygunluk gostermistir (Sekil 3.31). Bu grafigin kayma degerlerinden
hesaplanan Kags2 hiz sabitleri de Tablo 3.10°da verilmistir. kags2 hiz sabitleri de
adsorpsiyonun sicaklik arttik¢a hizlandigini géstermektedir.

Fe304-MNPs-G1-Mu, Fez0s-MNPs-G2-Mu adsorbentine oranla daha fazla Pb (lI)
adsorplamistir. Adsorpsiyon izotermlerine bakildiginda FesOs-MNPs-G1-Mu ile Pb (1)
adsorpsiyonunun, hem Langmuir (Sekil 3.102) hem de Freundlich (Sekil 3.103)
izotermlerine uydugu goriilmektedir. Cizgisel izoterm grafiklerinden yararlanilarak
hesaplanan Langmuir sabitleri (gm ve b) degerleri Tablo 3.60’da, Freundlich sabitleri (k ve
n) degerleri ise Tablo 3.62’de verilmistir. Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Pb(ll) adsorpsiyon
sonuglart da hem Langmuir (Sekil 3.104) hem de Freundlich (Sekil 3.105) izotermine
uymaktadir. Ancak Langmuir ¢izgisel izotermin korelasyon sayis1 (R?) (Langmuir izotermi
icin 0,9663; Freundlich izotermi i¢in 0,8241), daha biiyiikk oldugundan Langmuir
izotermine daha fazla uydugu sdylenebilir. Cizgisel izoterm grafiklerinden yararlanilarak
hesaplanan Langmuir sabitleri (gm ve b) degerleri Tablo 3.64’de, Freundlich sabitleri (k ve
n) degerleri ise Tablo 3.66’da verilmistir. Langmuir ve Freundlich sabitlerinin degerlerine
bakildiginda da Fe3Os-MNPs-G2-Mu i¢in degerler daha biiyiik oldugundan bu adsorbentin
daha fazla Pb (II) adsorpladigi dogrulanmaktadir. Freundlich izotermindeki k sabiti ile
Langmuir izotermindeki b sabiti adsorplayicinin adsorbente olan ilgisini gosterirler.
Freundlich izotermindeki n sabiti ile Langmuir izotermindeki gm sabiti ise adsorplanan
maddenin yiizeye olan ilgisini ifade eder. Bu sabitlerin degerlerine gore; Pb(Il) iyonlarinin
Fes04-MNPs-G2-Mu adsorbentine ilgisi daha fazla iken bu adsorbentin de Pb(II) iyonlarini

adsorplama kapasitesi daha fazladir denilebilir.

c¢) Ni(IT) Adsorpsiyonuna Ait Sonuclar:

FesO4-MNPs-G1-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
yine 10 dk’da maksimuma ulagmistir (Sekil 3.32-33). Maksimum adsorplanan Ni(ll)
miktarlar1 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla 364,232; 362,84 ve 359 mg g*
olmustur (Tablo 3.11). Yani en ¢ok 298 K sicakliginda Ni(II) iyonlar1 adsorplanmistir. Cok
bliyiik miktarlarda azalma olmasa da sicaklik yiikseldik¢e adsorplanan miktar azalmistir.
Yani adsorpsiyon ekzotermiktir. Adsorbent miktar: arttik¢a adsorpsiyon yiizdesi ¢ok kiiciik
miktarda degisiklik gostermisken (hemen hemen sabit), adsorplanan Ni(II) miktarlari
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azalmistir (Sekil 3.34). 0,125 g adsorbent kullamldiginda 36, 089 mg g Ni(ll)
adsorplanmistir (Tablo 3.12). Bu durum yine adsorbent miktarinin artisiyla adsorplayicinin
kendi yiizeyini Orterek aktif merkezlerini pasifize etmesinden kaynaklaniyor olabilir. pH
degerinin artmasiyla adsorpsiyon yiizdesi ile adsorplanan Ni(II) miktar1 6nemli bir
degisiklik gostermemistir (Sekil 3.35). pH 2’de adsorpsiyon yiizdesi 91, 903, adsorplanan
Ni(II) miktar1 (qe) ise 91, 903 mg g (Tablo 3.13) olarak maksimum seviyeye ulasmustir.
En az Ni(II) adsorpsiyonu ise pH 3 degerinde % 89,4 adsorpsiyon yiizdesiyle 89,4 mg g
olarak belirlenmistir. Goriildiigii gibi, adsorplanan miktarlarin pH 2-6 araligindaki degisimi
cok biiylik miktarlarda degildir. Dolayisiyla, bu pH araliginda adsorpsiyona pH’mn etkisi
cok onemli degildir diye diistiniilebilir. Baslangi¢ Ni(II) konsantrasyonunun artmasiyla
adsorplanan metal iyonu miktar1 (qe) artmistir, adsorpsiyon yilizdesi Onemli oranda
degisiklik gostermemistir (Sekil 3.36). Bu durum, baslangi¢ konsantrasyonunun etkisinin
pek fazla olmadigin1 gosterir. 200 mg L baslangi¢ konsantrasyonunda adsorplanan Ni(II)
miktar (qe) 180, 07 mg g olmustur (Tablo 3.14). Adsorpsiyona ait kinetik veriler sadece
pseudo ikinci derece denklemine uygunluk gostermistir (Sekil 3.37). Bu grafigin kayma
degerlerinden hesaplanan kags2 hiz sabitleri de Tablo 3.15‘de verilmistir. Bu hiz sabiti
degerlerine gore de adsorpsiyon hizi sicaklik arttik¢a azalmigtir.

FesO4-MNPs-G2-Mu ile Ni(Il) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
yine 10 dk’da maksimuma ulagsmustir (Sekil 3.38-39). Maksimum adsorplanan Ni(ll)
miktarlar1 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla 356,88; 362,8 ve 357,96 mg g*
olmustur (Tablo 3.16) En ¢ok 308 K sicakliginda Ni(Il) adsorplanmis olsa da aradaki
farklar ¢ok az oldugundan adsorpsiyona sicakligin etkisi ¢ok fazla olmamistir. Adsorbent
miktar arttik¢a, adsorpsiyon yiizdesi kiigiik miktarda degisiklik gostermisken (% 89,98 ila
% 90,779 arasinda) adsorplanan Ni(IT) miktarlar1 azalmistir (Sekil 3.40). Bu durum yine
yukarida agiklanan sebepten kaynaklanmaktadir. En yiiksek adsorpsiyon yiizdesi, 0,25 g
adsorbent kullanildiginda % 90,779’a ulagsmigken, adsorplanan Ni(II) miktari (qe) en fazla
0,05 g adsorbent kullanildiginda 89,98 mg g’e ulasmustir (Tablo 3.17). pH degerinin
etkisine bakildiginda; adsorplanan miktar en yiiksek pH 2’de qe degeri 90,708 mg g* ve
adsorpsiyon yiizdesi % 90,7 (Sekil 3.41) iken en diisiik pH 3’de qe degeri 88,68 mg g ve
adsorpsiyon yiizdesi % 88,68’dir (Tablo 3.18). pH 2 ila 6 aralifinda adsorplanan
miktarlarin arasindaki farklar ¢ok az oldugundan adsorpsiyona bu aralikta pH’in ¢ok fazla
etkisi olmamistir. Baslangi¢ Ni(II) konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan metal iyonu

miktar1 (qe) artmistir, adsorpsiyon ylizdesi ise ¢ok dnemli miktarda degismemistir (Sekil

158



3.42). En fazla adsorplanan Ni(II) miktar1 (qe), 200 mg L baslangi¢ konsantrasyonunda
180, 92 mg g olmustur, adsorpsiyon yiizdesi ise en fazla % 91,082 degeriyle baslangic
konsantrasyonu 50 mg L? iken olmustur (Tablo 3.19). 25 ila 200 mg L™ baslangig
konsantrasyonlar1 araliginda, adsorpsiyon yiizdesinin az miktarda degismesi de yine
baslangi¢ konsantrasyonunun etkisinin pek fazla olmadigini gosterir. Adsorpsiyona ait
kinetik veriler sadece pseudo ikinci derece denklemine uygunluk gostermistir (Sekil 3.43).
Bu grafigin kayma degerlerinden hesaplanan kadgs2 hiz sabitleri de Tablo 3.20°de
verilmistir. Hiz sabitlerinin degerlerine gore sicaklik arttikca adsorpsiyon hizi azalmistir.
Bu sonuglara gore FesOs-MNPs-G1-Mu, Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentine gore az
bir farkla daha fazla Ni(Il) adsorplamistir. Adsorpsiyon izotermlerine bakildiginda FezOs-
MNPs-G1-Mu ile Ni(ll) adsorpsiyonunun, hem Langmuir (Sekil 3.106) hem de Freundlich
(Sekil 3.107) izotermlerine uydugu goriilmektedir. Cizgisel izoterm grafiklerinden
yararlanilarak hesaplanan Langmuir sabitleri (qm ve b) degerleri Tablo 3.68’de, Freundlich
sabitleri (k ve n) degerleri ise Tablo 3.70’de verilmistir. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Ni(ll)
adsorpsiyon sonuglart da hem Langmuir (Sekil 3.108) hem de Freundlich (3.109)
izotermine uymaktadir. Cizgisel izoterm grafiklerinden yararlanilarak hesaplanan
Langmuir sabitleri (qm ve b) degerleri Tablo 3.72°de, Freundlich sabitleri (k ve n) degerleri
ise Tablo 3.74’da verilmistir. Langmuir ve Freundlich sabitlerinin degerlerine bakildiginda
da Fe30s-MNPs-G1-Mu i¢in degerler daha biiyiik oldugundan bu adsorbentin daha fazla
Ni(II) adsorplamis oldugunu desteklemektedir. [zoterm sabitlerinin degerlerine gére; Ni(II)
iyonlarinin Fe30s-MNPs-G1-Mu adsorbentine ilgisi daha fazla iken bu adsorbentin de

Ni(II) iyonlarint adsorplama kapasitesi daha fazladir denilebilir.

d) Co(IT) Adsorpsiyonuna Ait Sonuglar:

Fe304-MNPs-G1-Mu ile Co(Il) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
yine 10 dk i¢inde maksimuma ulagmistir (Sekil 3.44-45). Maksimum adsorplanan Co(ll)
miktarlar1 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla 369,08; 366,692 ve 355,96 mg g'1
olmustur (Tablo 3.21) Yani en ¢ok 298 K sicakliginda Co(Il) adsorplanmistir. Sicaklik
yiikseldik¢e adsorplanan miktar azalmistir. Yani adsorpsiyon ekzotermiktir. Adsorbent
miktar1 arttikca adsorpsiyon yiizdesi % 91,982 ila % 92, 326 gibi kiigiikk bir aralikta
degisiklik gostermis, adsorplanan Co(II) miktarlar ise yine adsorbent miktarinin artisiyla
adsorplayicinin kendi yiizeyini Orterek aktif merkezlerini pasifize etmesinden kaynakli

azalmgtir (Sekil 3.46). 0,05 g adsorbent kullanildiginda 92, 186 mg g ile ge, en yiiksek
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degerine ulasmustir, 0,5 g adsorbent kullamldiginda ise 9,232 mg g ile ge en diisiik
degerdedir (Tablo 3.22). pH degerinin artmasiyla hem adsorpsiyon yiizdesi hem de
adsorplanan Co(II) miktar1 azalmistir (Sekil 3.47). pH 2’de adsorpsiyon yiizdesi 96, 875,
adsorplanan Co(II) miktar1 (qe) ise 96, 875 mg g (Tablo 3.23) olarak maksimum seviyeye
ulagmistir. En az Co(II) adsorpsiyonu ise pH 6 degerinde % 91,841 adsorpsiyon yiizdesiyle
91,841 mg g? olarak belirlenmistir. Co (II) iyonlarmn, suda hidroliz reaksiyonlarina
maruz kaldiklar1 ve artan pH ile ¢6ziinmeyen sulu kompleksler olusturduklari iyi
bilinmektedir [115]. Bu durum, Co (II) iyonlarinin adsorbent iizerinde adsorpsiyon
davranigini anlamak i¢in 6nemlidir. pH’1n artisiyla olusan bu komplekslerin varligindan
dolay1 Co (II) iyonlar1 adsorpsiyonu azalmistir. Baglangic Co (II) konsantrasyonunun
artmasiyla adsorplanan metal iyonu miktar1 (qe) artmistir, adsorpsiyon yiizdesi ise dnemli
miktarda degisiklik géstermemistir (Sekil 3.48). En fazla adsorpsiyon 200 mg L baslangic
konsantrasyonunda (ge = 181, 57 mg g?), en az adsorpsiyon ise 25 mg L7 baslangic
konsantrasyonunda (ge = 22, 315 mg g?) gergeklesmistir (Tablo 3.24). Adsorpsiyona ait
kinetik veriler pseudo ikinci derece denklemine uygunluk gostermistir (Sekil 3.49). Bu
grafigin e8im ve kayma degerlerinden hesaplanan hiz sabitleri de Tablo 3.25°de
verilmistir.

Fe304-MNPs-G2-Mu ile Co (II) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
298 K sicakliginda daha ge¢ maksimuma ulagsmistir, en fazla adsorpsiyon 308 K
sicakliginda gergeklesmistir (Sekil 3.50-51). Maksimum adsorplanan Co (II) miktarlari
298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla 188,996; 366,76 ve 356,2 mg g olmustur
(Tablo 3.26). Sicakligin 298 K’den 308 K’e ¢ikarilmasiyla adsorplanan miktardaki artig
cok fazla iken 308 K’den 318 K’e ¢ikarilmasiyla az miktarda artis olmus, en ¢cok 308 K
sicakliginda Co (II) adsorplanmistir. Diisiik sicaklikta adsorpsiyon verimi oldukcga diisiik
olmustur. Adsorbent miktar1 arttikga adsorpsiyon yiizdesi diizenli bir azalis
gostermemisken, adsorplanan Co (II) miktarlar1 ise azalmistir (Sekil 3.52). 0,05 g
adsorbent kullanildiginda 45,62 mg g? ile ge en yiikksek degerine ulasmistir, 0,5 g
adsorbent kullanildiginda ise 4,174 mg g* ile g, en diisiik degerdedir (Tablo 3.27). pH
etkisine bakildiginda (Sekil 3.53), pH 2’de adsorpsiyon yiizdesi % 65,44, adsorplanan Co
(II) miktar1 (qe) ise 65,44 mg g (Tablo 3.28) olarak maksimum seviyeye ulagmstir. pH 3,
4, 5 ve 6’da ise daha diisiik ve birbirine yakin miktarlardaki degerlerde Co (II)
adsorplanmistir. Fe304-MNPs-G1-Mu i¢in agiklanan sebepten dolay1 pH artis1 adsorplanan

Co (II) miktarlarin1 azaltmigtir. Baglangic Co (II) konsantrasyonunun artmasiyla hem
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adsorpsiyon ylizdesi hem de adsorplanan metal iyonu miktari (qe) artmustir (Sekil 3.54). En
fazla adsorpsiyon 200 mg L? baslangi¢ konsantrasyonunda (qe = 136,27 mg g, %A =
68,135), en az adsorpsiyon ise 25 mg I baslangi¢c konsantrasyonunda (qe = 9,85 mg g},
%A = 39.4) gerceklesmistir (Tablo 3.29). Adsorpsiyona ait kinetik veriler sadece pseudo
ikinci derece kinetik denklemine uygunluk gostermistir (Sekil 3.55). Bu grafigin kayma
degerlerinden hesaplanan kagds2 hiz sabitleri de Tablo 3.30 ‘da verilmistir. Hiz sabitlerinin
degerlerine gore adsorpsiyonun hizi, sicakligin 298 K’den 308 K’e yiikselmesiyle artmistir.

Bu sonuglara gore 298 K sicakliginda FesOs-MNPs-G1-Mu, FezOs-MNPs-G2-Mu
adsorbentine gore daha fazla Co (II) adsorplamistir. 308 ve 318 K sicakliklarinda ise her
iki adsorbent hemen hemen esit miktarlarda Co (II) adsorplamistir. Adsorpsiyon
izotermlerine bakildiginda her iki adsorbentle yapilan adsorpsiyonun da sadece Freundlich
(Sekil 3.110-111) izotermlerine uydugu goriilmektedir. Cizgisel izoterm grafiklerinden
yararlanilarak hesaplanan Freundlich sabitleri (k ve n) degerleri FesOs-MNPs-G1-Mu i¢in
Tablo 3.76’da, Fe3Os-MNPs-G2-Mu i¢in Tablo 3.78’de verilmistir. Freundlich sabitlerinin
degerlerine bakildiginda, Fe3Os-MNPs-G1-Mu icin Freundlich sabiti n degerinin daha
biiylik; FesOs-MNPs-G2-Mu i¢in de Freundlich sabiti k degerinin daha biiyiik oldugu
goriiliir. Buna gore, Co (II) iyonlarinin FesOs-MNPs-G1-Mu adsorbentine ilgisi daha fazla
iken Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin Co (II) iyonlarin1 adsorplama kapasitesi daha
yiiksektir.

e) Cr (ITI) Adsorpsiyonuna Ait Sonuglar:

FesO4-MNPs-G1-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
10 dk’da dengeye ulasmistir (Sekil 3.56-57). Maksimum adsorplanan Cr (III) miktarlar
298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirastyla 399,364; 399,668 ve 384,772 mg g olmustur
(Tablo 3.31). Sicaklik 318 K’e cikarildiginda adsorplanan miktarda kiigiik bir azalma
olmakla birlikte, 298 ve 308 K sicakliklarinda adsorplanan miktar arasindaki fark
onemsenmeyecek kadar azdir. 308 K’den sonraki sicaklik degerlerinde adsorpsiyon
azalmistir. Yani Cr (III) adsorpsiyonu ekzotermiktir. Adsorbent miktar1 arttikca
adsorpsiyon yiizdesindeki degisim ¢ok biiyiikk olmamakla birlikte, adsorplanan Cr (III)
miktarlar1 azalmistir (Sekil 3.58). 0,05 g adsorbent kullamldiginda 95,61 mg g? ile ge en
yiiksek degerine ulasmistir. 0,25 g adsorbent kullanildiginda ise 19,252 mg gt ile ge en
diisiik degerdedir (Tablo 3.32). Sekil 3.59°dan, pH’in 2 ile 6 aralifindaki degisiminin

adsorpsiyonu 6nemli oranda etkilemedigi goriilebilmektedir. pH 6’da adsorpsiyon yiizdesi
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% 97,23, adsorplanan Cr (III) miktar1 (qe) ise 97,23 mg g* (Tablo 3.33) olarak maksimum
seviyeye ulasmistir. pH’in artmasi ortamin negatif ylikiiniin artmasini saglar. Cr (III)
iyonlarinin adsorpsiyonu elektrostatik ¢ekim kuvvetinden dolayr gerceklestiginden pH 2 ila
6 araliginda adsorpsiyon artar. Ote yandan pH yiikseldik¢e hidroliz reaksiyonlar1 sonucu
ortamda Cr(OH)*2, Cr(OH)2*, Crz(OH).** ve Cr3(OH)4™ gibi yeni tiirler olusur [116].
Toplam Cr(l11) iyonu konsantrasyonu 100 mg It ve pH 3 oldugunda ¢oziinmiis tiirlerin
oram1 Cr*® (%87), Cr(OH)*? (%11) ve Crz(OH).™* (%2) seklindedir. pH 4 oldugunda ise bu
tiirlerin oran1 su sekilde degisir: Cr*® (%30), Cr(OH)*™ (%40), Cr(OH):** (%26) ve
Cr3(OH)s™ (%4) [117]. Adsorbent yiizeyi hidroksilli Cr iyonlarma daha fazla ilgi
gostereceginden pH 6’dan sonra adsorpsiyon azalacaktir. Bu yiizden Cr (III) iyonlarinin
adsorpsiyon c¢alismalar1 genellikle pH 2-6 arasinda c¢alisihir. Bagslangig Cr (III)
konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan metal iyonu miktar1 (qe) artmistir, adsorpsiyon
yiizdesi ise pek degisiklik gostermemistir. (Sekil 3.60). En fazla adsorpsiyon 200 mg L*
baslangi¢ konsantrasyonunda (qe = 193,694 mg g, %A = 96,847), en az adsorpsiyon ise
25 mg L7 baslangic konsantrasyonunda (qe = 24, 033 mg g?, %A = 96,132)
gerceklesmistir (Tablo 3.34). Adsorpsiyona ait kinetik veriler pseudo birinci derece ve
ikinci derece denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.61-63). Bu
grafiklerin egim ve kayma degerlerinden hesaplanan hiz sabitleri de Tablo 3.35°‘de
verilmistir. Hiz sabitlerinin degerlerine gore adsorpsiyon hizi sicaklikla azalmistir.
Arrhenius denklemine ait grafik Sekil 3.62’de gosterilmistir. Bu grafigin egiminden
adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi 2,58 kJ mol? olarak hesaplanmistir. Aktivasyon
enerjisinin buiytikliigii de adsorpsiyonun fiziksel oldugunu gostermektedir.
Fe304-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonu sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon
10 dk’da maksimuma ulasmigtir (Sekil 3.64-65). Maksimum adsorplanan Cr (l11)
miktarlar1 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda sirasiyla 389,32; 386,836 ve 386,16 mg g*
olmustur (Tablo 3.36). Bu sonuglardan anlasilacagi gibi adsorpsiyon ekzotermiktir.
Adsorbent miktar1 arttikca adsorpsiyon yiizdesi onemli bir degisiklik gostermeyip,
adsorplanan Cr (IIT) miktarlar1 ise azalmistir (Sekil 3.66). 0,05 g adsorbent kullanildiginda
95,61 mg g? ile ge, en yiiksek degerine ulasmistir, 0,25 g adsorbent kullanildiginda ise
19,252 mg g ile ge en diisiik degerdedir (Tablo 3.37). pH etkisine bakildiginda (Sekil
3.67), hem adsorpsiyon ylizdesinin hem de adsorplanan miktarin bu aralikta biiyiik oranda
degismedigi goriilmektedir. pH 6’da adsorpsiyon yiizdesi % 97,23, adsorplanan Cr (III)

miktari (qe) ise 97,23 mg g olarak maksimum seviyeye ulagsmisken, pH 2’de adsorpsiyon
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yiizdesi % 95,524 ve adsorplanan Cr (III) miktar1 (qe) ise 95,524 mg g olarak minimum
seviyededir (Tablo 3.38). Bu durum yine Fe3O4s-MNPs-G1-Mu ile ilgili agiklanan sebebe
baglhidir. Baslangi¢ Cr (III) konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan metal iyonu miktari
(Qe) artmustir, adsorpsiyon yiizdesi ise 6nemli bir degisiklik gostermemistir (Sekil 3.68). En
fazla adsorpsiyon 200 mg L baslangi¢ konsantrasyonunda (qe = 193,694 mg g?, %A =
96,847), en az adsorpsiyon ise 25 mg L™ baslangi¢ konsantrasyonunda (qe = 24, 033 mg g
1 %A = 96,132) gerceklesmistir (Tablo 3.39). Adsorpsiyona ait kinetik veriler pseudo
birinci derece ve ikinci derece denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.69-
71). Bu grafiklerin egim ve kayma degerlerinden hesaplanan hiz sabitleri de Tablo 3.40°da
verilmistir. Hiz sabitlerinin degerlerine gore adsorpsiyon hizi sicaklik arttikca azalmistir.
Arrhenius denklemine ait grafik Sekil 3.70’de gosterilmistir. Bu grafigin egiminden
adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi 1,53 kJ mol? olarak hesaplanmistir. Aktivasyon
enerjisinin biiylikliigl de adsorpsiyonun fiziksel oldugunu gostermektedir.

Bu sonucglara gore ilk iki sicaklikta Fe3Os-MNPs-G1-Mu, FesOs-MNPs-G2-Mu
adsorbentine gore biraz daha fazla Cr (III) adsorplamistir. 318 K’de ise Fe3Os-MNPs-G2-
Mu az bir farkla daha fazla Cr (III) iyonu adsorplamistir. Adsorpsiyon izotermlerine
bakildiginda Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile yapilan adsorpsiyonun sadece Freundlich (Sekil
3.112) izotermine uydugu gorilmektedir. FesOs-MNPs-G2-Mu ile Cr (111) adsorpsiyonu
ise hem Langmuir hem de Freundlich izotermine uygunluk gostermistir (Sekil 3.113-114).
Fe3s04-MNPs-G1-Mu ile Cr (IIT) adsorpsiyonunun Freundlich ¢izgisel izoterm grafiginden
yararlanilarak hesaplanan Freundlich sabitleri (k ve n) Tablo 3.80’de verilmistir. Fe3Os-
MNPs-G2-Mu ile Cr (III) adsorpsiyonu i¢in ¢izgisel izoterm grafiklerinden yararlanilarak
hesaplanan Freundlich sabitleri (k ve n) degerleri Tablo 3.84’de, Langmuir sabitleri ise
Tablo 3.82’de verilmistir. Freundlich sabitlerinin degerlerine bakildiginda, Fe3Os-MNPs-
G2-Mu i¢in Freundlich sabitlerinin degerlerinin daha biiyiik oldugu goriiliir. Yani Fe3Os-
MNPs-G2-Mu adsorbentinin Cr (III) iyonlarin1 adsorplama kapasitesi daha fazla olup, Cr

(IIT) iyonlarinin da bu adsorbente ilgisi daha fazladir.
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f) Alizarin Saris1 Adsorpsiyonuna Ait Sonuclar:

Sekil 3.72, Alizarin Saris1 boyarmaddesine ait ¢aligma grafigini ve Tablo 3.41 de bu
grafige ait verileri ifade etmektedir. Bu grafige gore, cihazdan alinan absorbans degerleri
konsantrasyona c¢evrilerek diger hesaplamalar yapilmistir. Fe3Os-MNPs-G1-Mu ile
Alizarin Saris1 boyarmaddesinin adsorpsiyonunun sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon 8.
saatin sonunda dengeye ulasmistir (Sekil 3.73-74). Tablo 3.42°de adsorpsiyona ait, 298 K
sicakliginda, zamana gore % adsorpsiyon ve adsorplanan miktar (ge) degerleri verilmistir.
Buna gore adsorpsiyon verimi % 90,43 ve maksimum adsorplanan miktar da 7, 53 mg g
olarak hesaplanmistir. Adsorbent miktarinin adsorpsiyona etkisi incelendiginde (Sekil
3.75), adsorbent miktarinin artisiyla adsorpsiyon yilizdesinin arttigt ancak adsorplanan
madde miktarinin azaldigi goriilmektedir. Adsorpsiyon yiizdesinin artisi, adsorpsiyon
bolgelerinin sayisinin artisindan kaynaklanirken, adsorplanan miktarin azalmasi da
adsorplanmadan kalan bolgelerin olmasindan kaynaklanmaktadir. 0,5 g adsorbent
kullanildiginda adsorpsiyon yiizdesi 99,79a ulasirken adsorplanan Alizarin Saris1 miktari
(0e) ise 4,99 mg gt°dir (Tablo 3.43). pH’m adsorpsiyona etkisi incelenirken 2, 4, 6, 8 ve 10
pH degerlerinde calisilmistir. Sekil 3.76, pH etkisini gosteren grafige aittir. Bu grafige
gore, pH 2’den 10’a yiikselirken adsorpsiyon yiizdesi ve adsorplanan miktar dnce artmis
sonra sabit denilebilecek kadar az artig gostermistir. Yani pH 6’dan sonra adsorpsiyonu
cok fazla etkilememistir denilebilir. Bagka bir deyisle bazik ortamda adsorpsiyon verimi
artmistir. Boyar madde adsorpsiyonunda pH etkisi agir metal adsorpsiyonlarina gore daha
azdir. Clinkii boyarmaddelerin molekiillerinin biiytikliigli gibi 6zellikleri karsisinda pH
etkisinin onemi azalmaktadir. Alizarin Sarisinin baglangi¢ konsantrasyonunun etkisini
belirlemek igin 50, 100, 150, 200 ve 250 mg L konsantrasyonlarinda deneyler yapilmistir.
Sekil 3.77, baslangi¢ konsantrasyonunun etkisini gosteren grafige aittir. Bu grafige gore
baslangi¢ konsantrasyonu arttik¢a, adsorpsiyon yiizdesi azalmis ancak adsorplanan miktar
artmistir. 50 mg L' baslangic konsantrasyonunda adsorpsiyon yiizdesi 97,04 iken
adsorplanan miktar 4,04 mg g*’dir. Baslangi¢ konsantrasyonu 250 mg L™ oldugunda ise
adsorpsiyon yiizdesi 75,808’ diiserken, adsorplanan miktar artarak 15,79 mg g™ olmustur
(Tablo 3.45). Baslangi¢c konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan madde miktarinin
artmasi, boyarmadde ile adsorbent arasindaki etkilesimin fazla oldugunu gosterir.
Adsorpsiyona ait 298 K sicakligindaki kinetik veriler pseudo birinci derece ve ikinci

derece denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.78-79). Bu grafiklerin
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egim ve kayma degerlerinden 298 K sicakligindaki hiz sabitleri kags1 2,3.10* dk! olarak ve
Kads2 ise 0,01 g mgtdk? olarak hesaplanmustir.

Fes0s-MNPs-G2-Mu ile Alizarin sarisi  boyarmaddesinin  adsorpsiyonunun
sonuglara bakildiginda, adsorpsiyon yine 8. saatin sonunda dengeye ulagmustir (Sekil
3.80-81). Tablo 3.45’de adsorpsiyona ait, 298 K sicakliginda, zamana gore % adsorpsiyon
ve adsorplanan miktar (ge) degerleri verilmistir. Buna gore adsorpsiyon verimi % 93,83 ve
maksimum adsorplanan miktar da 7, 82 mg g olarak hesaplanmistir. Adsorbent miktarmin
adsorpsiyona etkisi incelendiginde (Sekil 3.82), adsorbent miktarinin artisiyla adsorpsiyon
yiizdesinin once arttig1 sonra sabit oldugu ancak adsorplanan madde miktarinin azaldigi
goriilmektedir. Fe3O4-MNPs-G1-Mu adsorpsiyonunda oldugu gibi adsorpsiyon yiizdesinin
artis1, adsorpsiyon bolgelerinin sayisinin artisindan kaynaklanirken, adsorplanan miktarin
azalmas1 da adsorbentin miktarinin artmasiyla kendi yiizeyini Orterek aktif adsorpsiyon
alanlarin1 azaltmasindan kaynaklanmaktadir. 0,5 g adsorbent kullanildiginda adsorpsiyon
yiizdesi 94,89’a ulasirken adsorplanan Alizarin Saris1 miktar1 (qe) ise 5,11 mg gPdir
(Tablo 3.47). Sekil 3.83, pH etkisini gosteren grafiktir. Bu grafige gore, pH 2’den 10’a
yiikselirken adsorpsiyon yilizdesi ve adsorplanan miktar ¢ok kiiciik miktarlarda degisiklik
gostermistir. Bu durum 2 ila 10 arasinda degisen pH degerlerinin adsorpsiyonu ¢ok fazla
etkilemedigini gostermistir. pH 2 iken adsorpsiyon yiizdesi 91,28 ve adsorplanan
boyarmadde miktar1 7,6 mg g? iken; pH 10 oldugunda adsorpsiyon yiizdesi 90,43 ve
adsorplanan boyarmadde miktar1 ise 7,53 mg g olmustur (Tablo 3.48). Bu degerlerden de
anlasilacagi gibi pH’1n adsorpsiyon iizerindeki etkisi ¢ok az olmustur. Sekil 3.84, baslangic
konsantrasyonunun etkisini gosteren grafige aittir. Bu grafige gore, baslangig
konsantrasyonu arttik¢a adsorpsiyon yiizdesi 6nce artmis sonra azalmis ancak adsorplanan
miktar artmistir. 50 mg L baslangig konsantrasyonunda adsorpsiyon yiizdesi 89,78 iken
adsorplanan miktar 3,74 mg g’dir. Baslangi¢ konsantrasyonu 250 mg L™ oldugunda ise
adsorpsiyon yiizdesi 86,448’¢ diiserken, adsorplanan miktar artarak 18,014 mg g*
olmustur (Tablo 3.49). Baslangic konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan madde
miktarinin artmasi, boyarmadde ile adsorbent arasindaki etkilesimin fazla oldugunun
gostergesidir. Adsorpsiyona ait 298 K sicakligindaki kinetik veriler pseudo birinci derece
ve ikinci derece denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.85-86). Bu
grafiklerin egim ve kayma degerlerinden 298 K sicakligindaki hiz sabitleri kags1 9,6.10

dk? olarak ve Kags2 ise 0,038 g mg™ dk? olarak hesaplanmustir.
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Elde edilen sonuglara gore FesOs-MNPs-G2-Mu adsorbenti FesOs-MNPs-G1-Mu
adsorbentine gore Alizarin Sarisin1 biraz daha fazla adsorplamistir. Diger parametrelerin
her iki adsorpsiyona da etkileri hemen hemen benzerdir. Adsorpsiyon izotermlerine
bakildiginda her iki adsorbentle yapilan adsorpsiyonun da hem Langmuir (Sekil 3.115-
117) hem de Freundlich (Sekil 3.116-118) izotermlerine uydugu goriilmektedir. Fe3Os-
MNPs-G1-Mu ile Alizarin Saris1 adsorpsiyonuna ait Langmuir ¢izgisel izoterm grafiginden
yararlanilarak hesaplanan Langmuir sabitleri (qm ve b) Tablo 3.86’da (qm= 15,384 mg g*
ve b= 0,105) ve Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentine ait Langmuir sabitleri ise Tablo 3.90’da
(gm= 42,918 mg g* ve b= 0,022) verilmistir. Bu degerlere gore FesOs-MNPs-G2-Mu igin
hem gm hem de b sabiti degerleri daha biyiiktir. Bu durum Fe304-MNPs-G2-Mu
adsorbentinin daha fazla Alizarin Saris1 adsorplamasini dogrulamaktadir. Cizgisel izoterm
grafiklerinden yararlanilarak hesaplanan Freundlich sabitleri (k ve n) degerleri Fe3Os-
MNPs-G1-Mu i¢in Tablo 3.88’de (k= 3,589 ve n= 3,115); Fes04-MNPs-G2-Mu i¢in Tablo
3.92°de (k=1,217 n= 1,26) verilmistir. Her iki adsorpsiyonun da (R? degerleri daha biiyiik

oldugu i¢in) Freundlich izotermine daha fazla uygunluk gosterdigi goriilmektedir.

g) Eriokrom Siyah1 T Adsorpsiyonuna Ait Sonuclar:

Sekil 3.87, Eriokrom Siyahi T boyarmaddesine ait ¢alisma grafigini ve Tablo 3.50 de
bu grafige ait verileri ifade etmektedir. Bu grafige gore, cihazdan alinan absorbans
degerleri konsantrasyona cevrilerek diger hesaplamalar yapilmistir. FesOs-MNPs-G1-Mu
ile Eriokrom Siyah1 T boyarmaddesinin adsorpsiyonunun sonuglarina bakildiginda,
adsorpsiyon 7. saatin sonunda dengeye ulasmistir (Sekil 3.88-89). Tablo 3.51°de
adsorpsiyona ait, 298 K sicakliginda, zamana gore % adsorpsiyon ve adsorplanan miktar
(Qe) degerleri verilmistir. Buna gore adsorpsiyon verimi % 94,7 ve maksimum adsorplanan
miktar da 7, 891 mg g* olarak hesaplanmistir. Adsorbent miktarmin adsorpsiyona etkisi
incelendiginde (Sekil 3.90), adsorbent miktarinin artisiyla adsorpsiyon ylizdesinin arttig
ancak adsorplanan madde miktarinin azaldigi goriilmektedir. Adsorpsiyon yiizdesinin
artig1, adsorpsiyon bdlgelerinin sayisinin artisindan kaynaklanirken, adsorplanan miktarin
azalmast da yine yukarida agiklanan sebepten kaynaklanmaktadir. 0,5 g adsorbent
kullanildiginda adsorpsiyon yilizdesi 93,49’a ulasirken adsorplanan Eriokrom Siyahi T
miktari (qe) ise 4,674 mg g™ °dir (Tablo 3.52). pH’1n adsorpsiyona etkisi incelenirken 2, 4,
6, 8 ve 10 pH degerlerinde ¢alisilmistir. Sekil 3.91, adsorpsiyona pH’in etkisini gosteren
grafige aittir. Bu grafige gore, pH 2’den 10’a ylikselirken adsorpsiyon yiizdesi ile birlikte
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adsorplanan miktar da azalmistir. Yani pH 2’den sonra adsorplanan miktar yavas yavas
azaldigindan adsorpsiyon asidik ortamda daha verimli olur denilebilir. pH 2 iken
adsorpsiyon yiizdesi 90,91 ve adsorplanan boyarmadde miktar1 7,575 mg g* iken pH 10°da
adsorpsiyon yiizdesi 79,7 ve adsorplanan boyarmadde miktar1 6,641 mg g™’e diismiistiir
(Tablo 3.53). Sekil 3.92, baslangi¢ konsantrasyonunun etkisini gosteren grafige aittir. Buna
gore, baslangic konsantrasyonu 50 mg L™ ’den 100 mg L™"’e artinca adsorpsiyon yiizdesi
89,7°den 91,97’ye yiikselmis ancak sonraki konsantrasyon artiglariyla birlikte azalmistir.
Bununla birlikte baslangi¢ konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan boyarmadde miktari
da artmistir. 50 mg L™ baslangig konsantrasyonunda adsorpsiyon yiizdesi 89,7 iken
adsorplanan miktar 3,737 mg g'>’dir. Baslangi¢ konsantrasyonu 250 mg L oldugunda ise
adsorpsiyon yiizdesi 78,428’¢ diiserken, adsorplanan miktar artarak 16,339 mg g*
olmustur (Tablo 3.54). Baslangic konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan madde
miktarinin artmasi, boyarmadde ile adsorbent arasindaki etkilesimin fazla oldugunu
gosterir. Adsorpsiyona ait 298 K sicakligindaki kinetik veriler pseudo birinci derece ve
ikinci derece denklemlerinin ikisine de uygunluk gostermistir (Sekil 3.93-94). Bu
grafiklerin egim ve kayma degerlerinden 298 K sicakligindaki hiz sabitleri Kags1 2,3.10™
dk! olarak ve Kags2 ise 0,046 g mg™ dk? olarak hesaplanmustir.

Fe30s-MNPs-G2-Mu ile Eriokrom Siyahi T boyarmaddesinin adsorpsiyonunun
sonuglarina bakildiginda, adsorpsiyon yine 7. saatin sonunda dengeye ulagmustir (Sekil
3.95-96). Tablo 3.55’de adsorpsiyona ait, 298 K sicakliginda, zamana gore % adsorpsiyon
ve adsorplanan miktar (ge) degerleri verilmistir. Buna gére adsorpsiyon verimi % 95,16 ve
maksimum adsorplanan miktar da 7, 93 mg g olarak hesaplanmistir. Adsorbent miktarmin
adsorpsiyona etkisi incelendiginde (Sekil 3.97), adsorbent miktarinin artistyla adsorpsiyon
ylizdesinin arttigi ancak adsorplanan madde miktarinin azaldigir goriilmektedir. 0,5 g
adsorbent kullanildiginda adsorpsiyon yiizdesi 94,55’e ulasirken adsorplanan Eriokrom
Siyah1 T miktar1 (qe) ise 4,72 mg g¥’dir (Tablo 3.56). pH’in adsorpsiyona etkisi
incelenirken 2, 4, 6, 8 ve 10 pH degerlerinde calisilmistir. Sekil 3.98, pH etkisini gosteren
grafige aittir. Bu grafige gore, pH 2’den 10’a ylikselirken adsorpsiyon yiizdesi ile birlikte
adsorplanan miktar ¢ok kii¢iik de olsa azalmistir. Degisim ¢ok kii¢iik miktarlarda oldugu
icin pH’1n adsorpsiyona ¢ok fazla etkisi olmamistir denilebilir. Ph 2 iken adsorpsiyon
yiizdesi 95,3 ve adsorplanan boyarmadde miktar1 7,94 mg g iken pH 10°da adsorpsiyon
yiizdesi 93,18 ve adsorplanan boyarmadde miktar1 7,765 mg g'1’e diismiistiir (Tablo 3.57).

Sekil 3.99, baslangi¢ konsantrasyonunun etkisini gosteren grafige aittir. Buna gore,
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baslangi¢ konsantrasyonu 50 mg L"2’den 100 mg L™’e artinca adsorpsiyon yiizdesi 90’dan
93,79’a ylikselmis ancak sonraki konsantrasyon artiglariyla birlikte azalmistir. Bununla
birlikte, baslangi¢c konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan boyarmadde miktar1 da
artmistir. 50 mg L baslangi¢ konsantrasyonunda adsorpsiyon yiizdesi 90 iken adsorplanan
miktar 3,75 mg g’dir. Baslangi¢ konsantrasyonu 250 mg L™ oldugunda ise adsorpsiyon
yiizdesi 87,276’ya diiserken, adsorplanan miktar artarak 18,18 mg g olmustur (Tablo
3.58). Baslangi¢ konsantrasyonunun artmasiyla adsorplanan madde miktarinin artmasi,
boyarmadde ile adsorbent arasindaki etkilesimin fazla oldugunu gosterir. Adsorpsiyona ait
298 K sicakligindaki kinetik veriler pseudo birinci derece ve ikinci derece denklemlerinin
ikisine de uygunluk gostermigtir (Sekil 3.100-101). Bu grafiklerin egim ve kayma
degerlerinden 298 K sicakligindaki hiz sabitleri kags1 0,013 dk® olarak ve Kags2 ise 0,04 g
mg? dk?! olarak hesaplanmistir.

Elde edilen sonuglara gore Fe3Os-MNPs-G2-Mu adsorbenti Fes0s-MNPs-G1-Mu
adsorbentine gore Eriokrom Siyaht T boyarmaddesini biraz daha fazla adsorplamustir.
Diger parametrelerin her iki adsorpsiyona da etkileri hemen hemen benzerdir. Adsorpsiyon
izotermlerine bakildiginda her iki adsorbentle yapilan adsorpsiyonun da hem Langmuir
(Sekil 3.119-121) hem de Freundlich (Sekil 3.120-122) izotermlerine uydugu
goriilmektedir. FesOs-MNPs-G1-Mu ile Eriokrom Siyahi T adsorpsiyonunun Langmuir
cizgisel izoterm grafiginden yararlanilarak hesaplanan Langmuir sabitleri (qm ve b) Tablo
3.94’de (qm= 22,883 mg g' ve b= 0,049) ve FesOs-MNPs-G2-Mu adsorbentine ait
Langmuir sabitleri ise Tablo 3.98’de (qm= 35,211 mg g ve b= 0,031) verilmistir. Bu
degerlere gore FesOs-MNPs-G2-Mu adsorbenti i¢in qm daha biiyiik, Fe3Os-MNPs-G1-Mu
adsorbenti i¢in de b sabiti daha biiyiiktiir. Cizgisel izoterm grafiklerinden yararlanilarak
hesaplanan Freundlich sabitleri (k ve n) degerleri FesOs-MNPs-G1-Mu adsorbenti igin
Tablo 3.96’da (k= 1,845 ve n= 1,724); Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbenti i¢in Tablo
3.100°de (k=1,195 n= 0,932) verilmistir. izotermlerin R? degerlerine gore; FesOs-MNPs-
G1-Mu adsorbenti ile yapilan adsorpsiyon Langmuir izotermine, FesOs-MNPs-G2-Mu
adsorbenti ile yapilan adsorpsiyon da Freundlich izotermine daha fazla uygunluk

gostermektedir.
Tablo 3.100’de adsorbentlerin biitiin adsorplananlarla ilgili Langmuir ve Freundlich

sabitleri goriilmektedir. Buna gore; her iki adsorbentin de agir metallerden en fazla Pb*?’yi,

boyarmaddelerden ise en fazla Eriokrom siyahi T’yi adsorplama kapasitesi yiiksektir.
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Ikinci olarak da Ni*2 iyonlar1 her iki adsorbent tarafindan iyi derecede adsorplanmistir. b
sabiti degerlerine bakilinca da Pb*2 agir metalinin 2. adsorbente ilgisinin daha fazla oldugu
goriliiyor. Adsorbentlerin her ikisi de agir metalleri boyarmaddelere goére daha fazla
adsorplamistir. Boyarmaddelerin molekiillerinin biiyiik olusu bu duruma sebep olmustur.
Co*2 iyonlarinin her iki adsorbentle ve Cr*® iyonlarmin da birinci adsorbentle adsorpsiyonu
disindaki tiim adsorpsiyonlar hem Langmuir hem de Freundlich izotermlerine uygunluk
gostermistir.

Sekil 3.123, 3.124 ve 3.125 Fe30s4-MNPs-G1-Mu adsorbentinin sirasiyla Pb(II),
Ni(II) ve Co(II) iyonlarin1 adsorpladiktan sonraki FT-IR spektrumlarini géstermektedir. Bu
spektrumlar Sekil 3. 5’deki FesOs-MNPs-G1-Mu’ya ait spektrumla kiyaslandiginda 1400
cm™’deki C-O bag titresimine ait pikin adsorpsiyondan sonra olmadigi goriilmektedir.
Buna gore; adsorpsiyon, biiyiik bir olasilikla adsorbentin iizerindeki O™ iyonlar ile agir
metallerin + yiikleri arasinda olusan elektrostatik ¢ekim kuvvetinden kaynaklanmustir.

Sekil 3.126, 3.127 ve 3.128 Fe304-MNPs-G2-Mu adsorbentinin sirasiyla Pb(II),
Ni(IT) ve Co(Il) iyonlarin1 adsorpladiktan sonraki FT-IR spektrumlarini géstermektedir.
Yukarida Fe30s-MNPs-G1-Mu adsorbenti i¢in bahsedilen durum aynen Fe30s-MNPs-G2-
Mu adsorbenti i¢in de gegerlidir.

h)Antimikrobiyal Aktivite Sonuglari

Tablo 3.101°deki antimikrobiyal aktivite etkisinin sonuglarina gore;

C. parapsilosis ATCC 22019 bakterisi iizerine; Fe3O4 nano partikiilii (kontrol) dahil
tim absorbentler antimikrobiyal aktivite gostermis olup en yiiksek aktiviteyi birinci
adsorbent sergilemistir.

C. albicans ATCC 10231 bakterisi iizerine kontrol FesOs nano partikiiliine karsi
birinci adsorbent, ikinci adsorbent ve Pb*? tutmus absorbent denenmistir. Elde edilen
sonuca gore birinci adsorbent haricinde diger tiim absorbentler aktivite gostermemistir.

S. aureus ATCC 29213 bakterisi tizerine kontrol FesOs nano partikiiliine karsi
birinci adsorbent, ikinci adsorbent ve Pb*? tutmus absorbent denenmistir ve tiim
adsorbentler aktivite gostermistir. Yani, birinci adsorbent C. Parapsilosis, C. albicans ve S.
Aureus bakterilerine kars1 bakteriyel inhibisyon gdstermistir. Pb*? baglamaksizin bu etkiyi

gostermistir.
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5. ONERILER

Bu c¢alisma ile demir oksit nanopartikiillerin birlikte c¢oktiirme yontemiyle
sentezlendikten sonra modifiye edilmesiyle birlikte, kullanilan agir metalleri ve
boyarmaddeleri adsorplamada basarili oldugunu gosterdik. Ayrica, sentezledigimiz
nanopartikiillerin antibakteriyel aktivite gdstermede de etkili oldugunu kanitladik. Bununla
birlikte, daha sonraki ¢alismalarda ayni1 nanopartikiillerin, tez i¢inde bahsi gecen diger bazi
yontemlerle de sentezi denenebilir. Demir oksit nanopartikiillerin baska maddelerle
modifikasyonu ile farkli maddelerin adsorpsiyonunda kullanilmasi da ileride denenebilecek
calismalar arasinda olabilir.

Calismada, PAMAM dendrimerinin birinci ve ikinci jenerasyon modifikasyonunu
gerceklestirdik. Bu jenerasyonlar arttirilarak, demir oksit nanopartikiillerin 6zelliklerinin
nasil degistigi incelenebilir. Nanoteknoloji, uygulama alanlart ¢ok olan ve siirekli gelisen
yeni bir ¢aligma alanidir. Bu gelismelerin 1s18inda, sentezlenen nanopartikiiller, baska baz1
uygulama alanlarinda da kullanilarak farkli ¢caligmalar yapilabilir.

Suyun canlilar i¢in hayati 6nemde oldugu bilinse de son yillarda sanayi ve
teknolojinin gelismesiyle su kaynaklarinin kirletilmesi ne yazik ki giin gectikce
artmaktadir. Adsorpsiyon g¢alismalari, zararli maddeleri sudan uzaklastirmada kullanilan
ekonomik bir yontemdir. Dolayisiyla calismamizda canlilarin saghigina zararli olan bazi
agir metallerin ve boyar maddelerin sulu ¢ozeltiden uzaklastirilmasi i¢in yeni ve etkili iki

yeni adsorbent hazirlayarak ¢evre sagligina da katkida bulunmus olduk.
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