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ANTIBAKTERIYEL BOR BIiLESIKLERININ SENTEZI VE
KARAKTERIZASYONU
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Fen Bilimleri Enstitiisii
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Danmisman: Prof. Dr. Yiiksel ABALI

Bu caligmada, antibakteriyel oOzellik gosteren bor bilesiklerinin sentezi,
karakterizasyonu ve seramik iizerine uygulamalari aragtirllmistir. Sentezlemeyi
hedefledigimiz Giimiis Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat bilesikleri i¢in proje
kapsaminda gerekli reaksiyon malzemeleri olan Giimiis Nitrat (AgNO3), Bakir Nitrat
Cu(NOg3)2.3H,0, Cinko Nitrat Zn(NO3),.6H,O ve Disodyum Tetraborat
Dekahidrat(Boraks) (Na;B;07.10 H,0) piyasadan temin edildi. Ayrica ham seramik
ve sir malzemeleri de Manisa’da faaliyet gosteren Matel Hammadde San. Tic. A.S
Serel Seramik Fabrikasindan temin edildi.

Metal Boratlar; sulu ortamda geri sogutucu diizeneginde, Nitrat Tuzlarinin ve
Boraksin 4 farkli Sicaklik, Mol Orani, Zaman ve Karistirma Hizinda reaksiyona
sokularak sentezlendi. Sentezlenen iriinlerin X Ismi1 Difraksiyonu (XRD),
Termogravimetrik Analiz (TGA), Diferansiyel Taramali1 Kalorimetre (DSC), Fourier
Doéniistimlic Kizilotesi (FTIR), Enerji Dagilimhi X Ism1 Spektroskopisi (EDX),
Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), Ultraviyole ve Gorlinir Bolge
Spektrofotometresi (UV-VIS) ve Indiiktif Eslesmis Plazma Spektroskopisi (ICP-
OES) ile yapilari karakterize edildi.

Daha sonra, sentezlenen borat bilesikleri Serel Seramik A.S.den temin edilen
ham sir malzemesine %1 oraninda eklenerek, 1x1 cm boyutlarinda hazirlan seramik
parcalarina uygulandi ve belirli bir sicaklik araliginda firmlandi. Firinlanan seramik
pargalari, Ankara Haci Bayram Universitesi Polatli Fen Edebiyat Fakiiltesi Biyoloji
Boliimiinde Staphylococcus aureus(S.a.) - Escherichia coli (E.c) bakteri ekimleri
yapilarak antibakteriyel 6zellikleri incelendi.

Elde edilen sonuglara gore; Borat Bilesiklerinin, Nitrat/Boraks mol orani 2/1
ve 90 °C de en iyi sentezlendigi goriildi. Bu kosullarda sentezlenen Borat
Bilesiklerinin eklendigi sirrin uygulandig seramik pargalar1 antibakteriyel 6zellikler
gostermistir.

Anahtar  kelimeler:  Antibakteriyel Bilesikler, Giimiis Borat,
Nanoparcaciklar, Seramik Sirri, Antibakteriyel Seramikler
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BORON COMPOUNDS

Osman AGUS
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In this study; synthesis, characterization and applications of boron
compounds with antibacterial properties on ceramics were investigated. Silver
Nitrate (AgNQO3), Copper Nitrate Cu(NO3),.3H,0, Zinc Nitrate Zn (NO3),.6H20 and
Disodium Tetraborate Decahydrate (Borax) (Na,B407.10 H,O) were provided from
the market for synthesis Silver Borate, Copper Borate and Zinc Borate Compounds.
In addition, raw ceramics and glaze materials were provided from Matel Hammadde
San. Tic. A.S Serel in Manisa.

The borates were synthesized by reacting the nitrate salts and the borax
which prepared in the aqueous medium. Reactions were occured in the reflux reactor
by changing the 4 different parameters of temperature, mole ratio, time and mixing
speed. Properties of the synthesized products were characterized by X-Ray
Diffraction (XRD), Thermogravimetric Analysis (TGA), Differential Scanning
Calorimetry (DSC), Fourier Transform Infrared (FTIR), Energy Dispersive X Ray
Specttroscopy (EDX), Scanning Electron Microscopy (SEM), UV Visible
Absorption (UV-VIS) and Inductive Coupled Plasma Spectroscopy (ICP-OES).

Then, the synthesized borate compounds were added to different pieces of
raw glaze obtained from Serel Seramik A.S., applied to the pieces of ceramics
prepared in 1x1 cm dimensions and baked in a certain temperature regime. The
baked ceramic fragments were examined for their antibacterial properties by
staphylococcus aureus (Escherichia coli) - Escherichia coli (E.c) bacteria cultivation
at the Department of Biology of Polatli Faculty of Science and Letters, in Gazi
University.

According to the results obtained; Borate Compounds are syntesized
Nitrate / Borax molar ratio 2/1 and at 90 °C at optimum condition. The ceramic
fragments exhibited antibacterial properties.

Key words: Antibacterial Compounds, Silver Borate, Nanoparticles,
Ceramic Sludge, Antibacterial Ceramics
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1. GIRIS

Boratlar, borik asidin tuzlar1 olarak tanimlanir ve Borik Oksit(B2O3) igerirler
[1]. Boratlar gesitli yontemler ile sentezlenebilir. Giimiis Borat; giimiis nitrat tuzunun
ve boraksin sulu ¢ozeltilerinin reaksiyonu sonucu sentezlenirken [2], Cinko Borat;
borik asit ve g¢inko oksit [3,4] ile boraks ve ¢inko nitrattan [5] sentezlenir. Bakir
Borat ise bakir nitrat ve boraksin sulu ¢ozeltilerinin ¢oktiiriilmesi [6] ve borax ile

bakir siilfat ¢ozeltilerinin fosfat ester ortaminda reaksiyonundan [7] sentezlenir.

Diinyada her gegen giin artan saglik problemleri bilim adamlarinin
calismalarini bu alana ¢evirmektedir. Bilingli tiiketicilerin saglik dostu {irlinlere karsi
ilgileri artmakta, bu {riinlerin iiretimi ve kullanilmasi her gegen giin artmaktadir.
Medikal aletlerde, saglik sektoriinde, tekstilde, gida paketleme triinlerinde, vitrifiye

ve seramik endiistrisinde olmak iizere farkli birgok alanda kullanilmaya baslanmistir

[8].

Ag™, Cu™, Zn™ gibi bazi metal iyonlari bakterilerin yapisina girerek
metabolizmalarini bozarak bakterileri etkisiz hale getirmektedir[9]. Antibakteriyel
sir, icerisine antibakteriyel etki gosteren Giimiis (Ag), Cinko (Zn) ve Bakir (Cu)

iyonlarinin uygun kosullarda eklenmesi ile elde edilmektedir [10].

Seramik sanayisinde kullanilan sirlar, borat ve silikat bilesimleri karisimidir.
Kaplayici bir tabaka saglayacak sekilde hazirlanan sirlar, asit ve sularda ¢ézliinmeye
kars1 direng, siyrilmalara karg1 dayaniklilik, su gecirgenliginin olmamasi gibi bir

takim ozellikleri tagimalar1 gerekmektedir.

Sirlar icin hammaddeler molekiil formiilleri diisiiniilerek siiflandirildiginda;
* Borat ve silikat bilesikleri i¢ceren ve cams1 maddeler olusturmasi igin SiO; ve
B,0s ile eriyerek bilesime bazik oksitleri saglayan maddeler
* Al,0O3 saglayan maddeler
* B,O3 ve SiO; saglayan maddeler olarak siniflandirabiliriz.
Biitiin bu maddelere kristallestiriciler, opaklastiricilar, ya da renklendiriciler

gibi 6zellikli katk1 maddeleri de eklenebilir [11].



Bu ¢aligmada Antibakteriyel 6zellik gosteren Gilimiis, Bakir ve Cinko’nun 4
farkli parametre (Sicaklik, Mol Orani, Zaman ve Karistirma Hizi) denenerek Giimiis
Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat sentezinin optimum kosullar1 belirlendi. Daha
sonra sentezlenen triinler ilk olarak %]1 oraninda seramik sirrina eklendi, firinlandi
ve antibakteriyel testler uygulanarak antibakteriyel 6zellik gosterdigi goriildii. Son
olarak, sentezlenen iirlinler %1 den farkli oranlarda sir malzemesine eklenerek en iyi

antibakteriyel 6zellik gosterdigi kosullar belirlendi.



2. GENEL BILGILER
2.1.  Bor, Bor Mineralleri, Boratlar ve Kullanim Alanlari

2.1.1. Bor

Periyodik cetvelde B simgesi ile gosterilen Bor’un, Atom Numarasi 5, Atom
Agirligi 10,81 dir. Metalle ametal arasi yari iletken 6zelligine sahip bir elementtir.
Periyodik tablonun 1lI. periyot 3A grubundaki ilk ve en hafif elementidir. Temel
elektron dizilisi 15> 2s* 2p' seklindedir. Elmastan sonra ametaller arasinda

elektropozitifligi en yiiksek olan element Bor’dur [12].

Borun izotoplari 8B, 10B, nB, 12B, 3 seklinde siralnabilir. 1zot0plar1ndan en
kararhlart °Bve B dir. Bu izotoplarindan g dogada % 19,1-20,3 arasinda
bulunurken, !B izotopu % 79,7-80,9 arasinda bulunmaktadir. izotoplarindan g,
yiksek termal nétron tutma Ozelligine sahiptir. Bundan dolayr niikleer enerji
santrallerinde ve niikleer malzemelerin yapiminda kullanilmaktadir. Tirkiye'de de

1% 1zotop orani yiiksek bor mineralleri bulunmaktadir.

3
Bor, yogunlugu 2,34 g/cm olan, 2200 °C de eriyen ve bu eriyen kiitle

sogutuldugunda oldukga sert ve kirilgan bir {iriiniin elde edildigi bir elementtir. Oda
sicakliginda zayif bir iletkendir ancak sicakligi artirildiginda iletkenligi de g¢ok
artmaktadir. Sivi bor 2550 °C’de kaynar. Bor havada isitildiginda, yesil alevle
yanarak bor oksit (B,0,) meydana gelir [13].

Bor’un ¢esitli metal veya ametal elementlerle yaptigi bilesikler ¢ok farkl
ozellikler gostermektedir, bu yiizden bor bilesiklerinin bir¢ok endiistride kullanilir.
Bor, bilesiklerinde metal dis1 bilesikler gibi davranir. Ancak saf bor, karbon gibi

elektrigi iletir.

Bor saf element olarak ilk defa, Fransiz kimyacilar J.L. Gay-Lussac ve
Baron L.J. Thenard ile ingiliz kimyaci H. Davy tarafindan 1808 yilinda
sentezlenmistir. Bor, amorf ve kristalin polimorf olmak tiizere, farkli allotropik

yapilarda bulunur. Kristalin polimorflardan en ¢ok calisilan yapilar Alfa ve beta



rombohedral yapilardir. Alfa rombohedral yapilar, 1200 °C'nin iizerinde bozulur ve
1500 °C'de beta rombohedral yapi olusturur. Amorfyapt yaklasik 1000 °C'nin
lizerinde beta rombohedrale doniisiir. Bor ergime noktasinin iizerinde 1sitilip tekrar

kristallestirildiginde beta rombohedral yapiya doniisiir.

Bor floriir, bor oksit ve hidrojen floriiriin reaksiyonundan elde edilir.

Sentezlenen bor floriir suda hidroliz olur.

B,0, + 6HF—>2BF, +3H,0 (2.1.1.1)

BF, +3H,0— >B(OH), +3HF  (2.1.1.2)

Bor floriir, halojen tuzlarinin tersinr bir asit floriirii gibi davranir. Bu
reaksiyon, bor elementinin ametal yapiya sahip bir element olarak kabul edilmesini

saglayan bir reaksiyondur.

Borun; azot, oksijen ve diger halojenler ile yaptig1 bilesikleri de 6nemlidir.

Bor halojentirler ile BX, yapisint olusturur. Bu yapilar Lewis asidi olarak davranir.

BF,(g)+ NH,(g)——>F,B—NH,(k) (2.1.1.3)

Bor halojeniirler hidroliz olurlar.

BCl,(g) + H,0—>B(OH), +3HCI  (2.1.1.4)

Borik Asit; Borun, oksijenli bilesikler ile yaptig1 en basit bilesiktir [B(OH),].
Zayif bir asit olan borik asit proton transfer reaksiyonlarinda Bronsted asidi olarak
hareket eder.

B(OH), +2H ,0«—>H,0" +[B(OH),]” (2.1.1.5)

Borik asit, alkollerle reaksiyona girince borat esterlerini olusturur. Silfiirik
asidin su gekici 6zelliginin olmasi nedeniyle, reaksiyonun iriinler yoniine gitmesini

saglar.



Bor ile azot ile reaksiyona girmeye yatkindir. Bor nitriir (BN), bor oksidin
(B,O,) amonyakla (NH,) yiiksek sicaklikta reaksiyonu sonucu elde edilen Azotlu bir
bilesigidir.

B,O, +2NH,——2BN +3H,0  (2.1.1.6.)

Norbid, diger adi borkarbiir (CB4) olan oldukga sert bir malzeme olup
zimpara tagi olarak kullanilmaktadir. Bu bilesik, bor ve karbonun elektrikli firinda

reaksiyonu sonucu elde edilir.

Asidik oksit igeren Borlu bilesikler, metallerin lehimlenmesinde ve lehimden

once oksit tabakasinin temizlenmesinde kullanilir.

Bor hidrojen ile reaksiyona girdiginde hidroboran bilesikleri olusmaktadir.

Bunun yaninda BH3 bilesikleri heniiz elde edilmemekle birlikte, B2H6, B 4H10, B6H10,

B.H,,» B,,H,, gibi bilesikleri bulunmaktadir. Bu yapilara boran denir. Bu bilesikler

¢ok yiiksek yanma 1silarina sahiptirler ve yanma hizlari ¢ok fazladir. B,H, gaz, B.H,

sivi, B, jH,, ise katidir. Boranlarin B H  , yapisinda olanlari dayaniklidir. Bu

10" '14 n+4
bilesiklerin farkli tiirevleri roket ve jet motorlarinda yiiksek enerji saglayan yakit

olarak kullanilmaktadir.

Kimya laboratuvarlarinda cam malzeme olarak kullanilan pyrex malzemeler
camdan yapilmaktadir. Bu malzemelerin imalatinda, silikat icerikli bor bilesikleri
kullanilmaktadir. Bor bilesiklerinin seramik sanayisinde ve polimer kimyasinda da
onemli bir yeri vardir. Seramik yapiminda kullanilan bor nitriir basta olmak iizere

birgok bor bilesiklerinin kullanimi 6nemli bir yer tutmaktadir.

Polimerik bor bilesikleri, farkli maddelerle reaksiyona giren bor

monomerlerinin sentezlendikten sonra polimerlestirilmesi ile sentezlenmektedir.

Literatiir caligmalari incelendiginde daha ¢ok bor igerikli alkenli polimerlere
ve borlu bilesiklerin kendisiyle olusturdugu polimerlere rastlanilmaktadir [14]. Bor
ayrica fosfor, kiikiirt ve silisyum ile de reaksiyona girerek ¢esitli dogrusal ve halkali

bilesikler olusturmaktadir.



Bor’un Titanyum ve Kadmiyum gibi bazi gecis metalleri ile verdikleri
bilesikler de bulunmaktadir [15].

Bor, yeryiiziinde yaygin olarak en ¢ok bulunan 51. elementtir. Bor dogada
serbest olarak bulunmaz. Yeryiiziinde 230 civarinda bor minerali oldugu
bilinmektedir. Turmalin yaygin olarak bulunan bor minerallerinden bir tanesi olup
iceriginde %10'a kadar bor icerebilmektedir. Alkali ve toprak alkali bor
minerallerinden olan tinkal (NayB40,.10H,0), kernit (Na;B4O;. 4H,0),
kolemanit (Ca;BsO11. 5H,0) ve iileksit (NaCaBsOg. 8H,0) sanayide kullanilan
minerallerden bazilaridir. Ticari maden rezervleri Diinya genelinde sinirli olup en

cok rezerve Tiirkiye ve ABD sahiptir.

Borun kimyasal o6zellikleri, morfolojik yapisina ve tane biiyikliigiine
baglidir. Mikron boyutlarindaki amorf bor daha kolay reaksiyona girerken kristal
yapidaki bor kolay reaksiyon vermez. Bor ve suyun yiiksek sicaklikta reaksiyonu
sonucu borik asit olusurken, mineral asitleri ile reaksiyonunda, sicakliga ve derisime

bagl olarak patlayici olabilir ve ana {irlin olarak borik asit olusur [16].

2.1.2. Bor Mineralleri

Diinyada en ¢ok bor rezervleri Tirkiye, Rusya ve ABD’de olup diinyadaki
ticari bor rezervleri 4 bolgede toplanmistir. Bu bolgeler; ABD’nin giineyinde
bulunan Mojave Colii, Giiney Amerika’da bulunan And Kemeri, Tiirkiye de bulunan
Giiney-Orta Asya Kemeri ve Dogu Rusya’dir [17,18]. Diinyadaki onemli Bor
Mineralleri ve Bor igerigi Tablo 2.1.2.1 de verilmistir. Diinya Bor rezervleri de

2.1.2.2 de verilmistir.


http://www.boren.gov.tr/

Tablo 2.1.2.1 Onemli Bor mineralleri [16].

%

ADI FORMULU B.,Os
Tinkal(ham boraks) | Na;0.2B,03.10 H,O (Na,B;07.10H,0) 36,6
Tinkalkonit Na,0.2 B,03.5 H,0O (Na; B4O7.5H,0) | 47,8
Kernit Na,0.2 B,03.4 H,0 (Na; B4O7.4H,0) | 51,0
Uleksit Na20.2Ca0.5B,03.16H,0(Na,Ca;B10015.16H20) | 430
Kolemanit 2Ca0.3 B,03.5 H,0 (CazB6011.5H,0) | 50,9
Moyerhofferit 2Ca0.3 B,03.7 H,0 (Ca2B6011.7H0) | 46,7
Inyoit 2Ca0.3B,0;.13 H,0 (Ca,Bs011.13H,0) | 37,6
Panderimit 4Ca0.5 B,037 H,O (CayB19019.7H,0) 50,0
Kurnakovit 2Mg0.3 B,03.15 H,0 (Mg 2B¢011.15H,0) | 37,3
Borasit (Stasfurit) | 6Mg0O.MgCy, 8 B,O3 (2Mg3BsO15. MgCy2) | 62,6
Datolit CaBSiO,4 (OH) 21,8
(dogal bk st B (OH) 5623

Tablo 2.1.2.2. Diinya Bor rezervlerinin dagilimi [16].

) TOPLAM | TOPLAM
ULKE REZERV REZERV
(Bin ton B.O)) (% B.O.)
Tiirkiye 953.300 72,8
Rusya 100.000 7,6
A.B.D. 80.000 6,1
Cin 47.000 3,6
Sili 41.000 3,1
Sirbistan 24.000 1,8
Peru 22.000 1,7
Bolivya 19.000 1,5
Kazakistan 15.000 1,1
Arjantin 9.000 0,7
TOPLAM 1.310.300 100,0




Tirkiye’de ki bor rezervleri Eskisehir-Kirka, Balikesir-Bigadi¢, Bursa-
Kestelek ve Kiitahya-Emet’de bulunmaktadir. Tiirkiye'de rezerv agisindan en zengin
bor mineralleri tinkal (Na;0.2B,03.10H,0) ve kolemanit (2Ca0.3B,03.5H,0)’ tir.
Tinkal yataklar1 Eskisehir-Kirka'da, kolemanit yataklar1 ise Kiitahya-Emet ve
Balikesir-Bigadi¢ civarinda bulunmaktadir. Uleksit minerali ise Balikesir-Bigadic’te
az miktarda da olsa bulunmaktadir. Ayrica Bursa-Kestelek‘te iileksit yan iiriin olarak
elde edilmektedir [18,19].

Tablo 2.1.2.3. Tiirkiye Bor rezervlerinin dagilimi (Mineral Bazinda) [16].

CEVHER CINSi TOPLAM (TON)
EMET (Kolemanit-Uleksit) 1.815.291.000
KIRKA (Tinkal) 832.676.000
BIGADgfegi‘geman“' 631.865.000
KESTELEK (Kolemanit) 5.555.000
TOPLAM 3.285.087.000

2.1.2.1. Boraks (Tinkal)

Dogada genellikle saydam ve renksiz bi¢gimde bulunur. Ancak igerisindeki
bazi maddeler nedeniyle sar1, pembe ve gri renklerde de bulunabilir. Mohs sertligi
2-2,5 ve ozgil agirhgt 1,7 g/cm®. Agik ocaktan gikarilan kolemanitin B;O3 igerigi
%12-29 araligindadir. Suyunu kaybettikten sonra kolaylikla tinkalkonite doniisebilen
Tinkal, tilkemizde Eskisehir-Kirka civarlarinda bulunmaktadir [12].

2.1.2.2. Kolemanit

Kolemanit (2Ca0.3B,03.5H,0); mineral bakimindan olduk¢a zengin bir bor
¢esididir. Mohs sertligi 4-4,5 ve ozgiil agirhg 2,42 g/em® diir. Agik ocaktan
¢ikarilan kolemanit % 27 — 32 araliginda B,Oj3 igerir. Bor mineralleri i¢inde en
yaygin olani kolemanitdir. Kil biinyesinde; biiyiik, parlak ve seffaf kristaller halinde
bulunur. Suda yavas bir sekilde, HCI asitte ise hizli bir sekilde ¢oziiniir. Kristal hali
diger boratlardan daha serttir. Kurak iklim bolgelerinde ve tuz gollerinde boraks ile

birlikte bulunur [12].



2.1.2.3. Uleksit

Mineral bakimindan olduk¢a zengindir. Borik Asit ve Boraks iiretiminde
onemli rol oynamaktadir. Saf halde cikarilan Uleksit; lifsel, masif, koni, pamuk
yumag1 ve ¢ubuk goriiniimiiyle dogada yer almaktadir. Saf olan Uleksit beyaz rengin
tonlarinda goriilmektedir. Rengi ipek parlakliginda bulunan Uleksit de vardir. Mohs
sertligi 2,5 ve dzgil agirhig 1,95-2 gr/em®tiir. Kiitahya/ Emet ¢evresinde bulunan
bor yataklarinda ii¢ farkli diizeyde Uleksit bulunmaktadir. Kiitahya/Emet de
kolemanit ve hidroborasit ile birlikte bulunurken, Kirka’da boraks, kolemanit ve

inyonit ile birlikte bulunur. Uleksit minerali ise Arjantin’de bulunmaktadir [12].

2.1.2.4. Probertit

Kirli beyaz ve agik sar1 renklerinde olup 1s1n ve life benzer sekilli kristaller
halinde bulunur. Kimyasal formiilii NaCaBs07(OH)4-3H,0, 6zgiil agirligi 2,14 glem?
ve Mohs sertligi 3,5 dur. Probertit mineralinin boyutlar1 5 mm ile 5 cm arasinda
degismektedir. Yapisinda %49,56 oraninda borat igerir. Borat grubunun 6nemli bir

bor cevher mineralidir [12].

2.1.2.5. Kernit (Razorit)

Kimyasal bilesimi Na,B;07.4H,0 olan Kernit, dogada renksiz ve seffaf
halinde bulunurken yapisi uzunlamasina igne seklinde olan kiime kristallere benzer.
Mohs sertligi 3 ve 6zgiil agirligr 1,95 glcms’ diir. Soguk suda oldukca az ¢ozlniir.
Kernit yataklarmin biiylik bir kism1 Arjantinde bulunmaktadir. Arjantinin yaninda

Tiirkiye, ABD ve Cin'de de vardir [12].

2.1.2.6. Hidroborasit

Kimyasal bilesimi CaMgBgO;1.6H,O olan Hidroborasit’in yapisi, igne
seklindeki olup, Kristalleri rasgele yerlesmis ve birbirini kesen guruplar halinde
bulunur. Lifsi bir dokuya sahip olan Hidroborasitin Mohs sertligi 2-3 ve 6zgiil
agirhign 2,167 g/cm® diir. Genelde beyaz renkli olan Hidroborasit, igindeki saf
olmayan maddelere bagl olarak sar1 ve kirmizi renklerde goriilebilir. Kolemanit,
iileksit, probertit ile birlikte bulunur. Hidroborasit mineralinin biiyiik bir cogunlugu
kolemanit ile birlikte Arjantinde bulunmaktadir. Hidroborasit genelde seramik
sanayinde kullanilmaktadir. Tiirkiye ve Kazakistan’da Hidroborasit mineralleri
bulunmaktadir [12].



2.1.2.7. Pandermit

Kimyasal bilesimi CasB10019.7H,O olan Pandermitin rengi beyaz ve tek
parga seklinde, kirectagsina benzeyen bir mineraldir. Mohs sertligi 3-3,5 ve ozgiil
agirhgn 2,42 g/lem®  diir. Bilesimindeki B,Os igerigi %49,8 olan Pandermit
Tiirkiye'de Sultangayir1 ve Bigadic yorelerinde bulunmaktadir [12].

2.1.3. Metaller ve Metal Boratlar

2.1.3.1. Giimiis Metali

Glimiis periyodik tablonun 5. Periyot, I B grubunda yer alan, beyaz renkli,
kolaylikla islenebilen, tel ve levha haline getilebilen bir metalidir. Atom numarasi
47, atom kiitlesi 107,87 g/mol ve yogunlugu 10,49 g/cm?® diir. Erime noktasi 961 °C,
kaynama noktas1 2162 °C dir. Giimiisiin M.O. 3000 yillarmnda Misirlilar tarafindan
bulundugu varsayilmaktadir. Giimiis, altindan daha kolay, bakirdan daha zor
oksitlenen bir metaldir. Oksitlenme konusunda oksijenden ve sudan etkilenmeme
sebebi ozon ve ortamdaki kiikiirttiir. Asit ve bazi organik maddelere karsi asinma
konusunda direngli olup ancak nitrik asit ve derisik siilfiirik asitte erir. Dogada
serbest olarak bulunur. Dogal giimiis yataklarinda saf olarak az miktarda bulunurken,
altin, bakir, civa ve diger metallerle (¢inko, nikel, kursun) alagimlar halinde bulunur.
[k ¢aglardan bu zamana kadar bilinmekte ve islenmektedir. Diinyadaki en biiyiik
giimiis {ireticileri Meksika, Arjantin, ABD, Kanada ve Japonyadir. Ulkemizde
Murgul ve Ergani bakir yataklarinda yan tirlin olarak iretilir. Giimiis iyi bir iletken
oldugundan, Kkolayca tel ve levha haline gelebildiginden dolay: elektrik ile ilgili
alanlarda kullanilmaktdir. Siis esyas1 yapiminda da altindan sonra en ¢ok kullanilan
metaldir. Bilesikleri yaygin olarak fotografcilikta, dis¢ilik alaninda, pil iretiminde,
yanik tedavisinde ve para basiminda kullanilir. Giimiis fulminat ise gli¢li bir
patlayici olmasinin yaninda cam yapistirict malzemesi olarak da kullanilabilir. Belirli
oranlarda bakirla karistirilarak metal kasik, c¢atal bigak ve tabak gibi mutfak
malzemeleri yapiminda kullanilir. Ayrica iyi bir mikrop 6ldiriici ve antibakteriyel
Ozellige sahip oldugu i¢in uzun siire saklanmasi gereken su ve gida iiriinleinin
korunmasinda kullanilir.  Giiniimiizde uzay teknolojisinde, su saflastirma

sistemlerinde ve ilag sanayisinde kullanimi artan bir {irindiir.
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Glimiis oksit (Ag,0), glimiis siilfiir (AgS), glimiis siyaniir (AgCN) ve giimiis
nitrat (AgNO03) Giimiisiin belli basli en ¢ok bilinen bilesikleridir. Ayrica giimiis kloriir
(AgCl), glimiis bromiir (AgBr), giimiis iyodir (Agl) gibi halojeniirler de

bulunmaktadir.

2.1.3.2. Bakir Metali

Bakir periyodik tablonun 4. Periyot, | B grubunda yer alan, mavi ve agik gri
renginde, erime noktasi diisiik ve kirilgan olan bir ge¢is metalidir. Atom numarasi
29, atom kiitlesi 63,54 g/mol ve yogunlugu 8,94 g/cm® diir. Erime noktas: 1084 °C,
kaynama noktas1 2300 °C dir. Bakir M.O. 8000 yilindan beri bilinen kirmizimtirak
renkte kolayca islenebilen bir metaldir. Aktif metal olmadigi icin dogada serbest
olarak da bulunur. Iletkenligi ¢ok iyi oldugu icin elektrik sanayi ve mutfak esyalari
yapiminda sik sik kullanilir. Bakir saf halde iken yumusak oldugundan dolayi iletken
maddeler disinda kullanilmasi i¢in alasim haline getirilmesi gerekir. Bilinen bakir

alasimlar1 bronz, piring, can metali, aliiminyum tuncu, giimiis ve nikel paradir.

Bakir bilesiklerinde +1 ve +2 degerlik alabilir. Bakir I Oksit ve Bakir I
Hidroksit bakirin +1 degerlik aldig: bilesiklerdir. Bakir IT Oksit, Bakir II Hidroksit ve
Bakar II Siilfat bakirin +2 degerlik aldig1 bilesiklerdir [19].

Bakir dogada metal olarak bir¢ok alanda daginik sekilde bulunabilir. Birgok
kaya ve toprakta bulundugu gibi, okyanus ¢amurunda ve deniz kumlarinda da
bulunabilir. Bakir mineral dagilimi dogada bes ayri sekilde gozlenir: 1-Siilfitli
Yataklar: Kalkopirit, kalkosin, kovellin, bornit igerir. 2-Karbonatli Yataklar: Azurit,
malakit minerallerini igerir. 3-Silikatli Yataklar: Krizokol ve dioptaz minerallerini
igerirler. 4-Nabit Bakir. 5- Yeni Mineral Lapeyreit (kimyasal formiilii CuzO[AsO3
(OH)] H20.

Bir rezerv %6 ve daha fazla bakir igeriyorsa mineral agisindan zengin sayilir.
Diinya da en ¢ok bakir yataklarimin bulunugu yerler A.B.D., Sili, Peru, Afrika, Cin,
Rusya ve Avustralya olarak bilinmektedir. Ulkemizde de Ergani, Murgul ve Kiirede

bulunmaktadir.

11



Bakir havayla temas edince, yesilimtirak bir renk alir. Buna bakir pasi veya
yesili ad1 verilir. Bu yesilimtirak renk, bazi1 eski yapilarin damlar1 ve bronz yap1 ve
heykellerin belirgin rengidir. Bakir esyalarin parlakligini korumak igin sik sik
kalaylayarak parlatmak gerekir. Bakir, kizil renk alincaya kadar isitildiginda
siyahlagir ve oksit verir. Kiikiirt buharmin ve klorun iginde yanan Bakir iizerinde,
derisik ve kaynak siilfiirik asit oldukga etkilidir. Ayrica bakir, sulandirilmis nitrik
asitte de kolaylikla erir. Non-manyetik 6zellige sahiptir. Bakirin mukavemeti diisiik,

dolayzs1 ile dokiim ve kaynak kabiliyeti de ¢ok iyi degildir.

Bakir Bilesiklerinden Bakir I Kloriir; petrol endiistrisinde katalizér olarak,
Bakir II Kloriir; Tekstil boyaciliginda, fotograf¢ilikta, petrol endiistrisinde koku
giderici olarak, Bakir IT Oksit; suni ipek sanayisinde, seramik tiretiminde, renkli cam
tiretiminde, Bakir Il Asetat; tekstil boyalarinda ve mantar 6ldiiriicii olarak, Bakir
Arsenat; ahsap korumalarinda, Bakir Karbonat; boya ve vernik sanayisinde, Bakir 11
Siilfat; zirai ilag olarak, yilizme havuzlarinda parazitlere karsi, azo boyalarin

imalatinda ve ahsap korumasinda kullanilan baslica bilesikleridir.

Bakir, pirometalurjik, hidrometalurjik ve elektrometalurjik yontemler ile

minerallerinden saf olarak tretilmektedir.

2.1.3.3.Cinko Metali

Periyodik tablonun II B grubu iiyesi olan Cinkonun, rengi agik gri olup, erime
noktas1 diisiik ayrica kirillgan olan bir gec¢is metalidir. Atom numaras1 30, atom
kiitlesi 65,41 g/moldiir. Yogunlugu 7,14 g/cm?® olan ginkonun erime noktasi 420 °C
ve kaynama noktast 907 °C dir. Ayn1 zamanda yumusak, kolay islenebilen ve
maliyeti az bir metaldir. Cinko, M.O. 2000°1i yillarda ilk olarak Cinliler ve Romalilar
tarafindan alasim elementi olarak, piring iiretiminde kullanilmistir. Kimyasal olarak
aktif olmas1 ve diger metallerle kolayca alagim yapabilme 6zelligi ile sanayide birgok
alasimin ve bilesigin {iretiminde kullanilmaktadir. Elektropozitif olmasindan dolay:
ozellikle demir-gelik {irinlerinin ve diger metallerin asinmaya karsi korunmasinda
kullanilmaktadir. Cinko metali, galvaniz, pres dokiim isleri ile piring-bronz, ¢inko
oksit ve diger ¢inko igeren alagimlarda da kullanilmaktadir. Bunlarin yaninda cati
yalittminda, deniz kenarindaki yapilarda, toprak korozyonuna karsi, otomobillerde ve

gemilerde yaygin olarak kullamlmaktadir. Uretilen ¢inko, %50 oraninda galvanizli
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celiklerde, %20 oraninda piring iiretiminde, %15 oraninda dokiim endiistrisinde, %8
oraninda ¢inko oksit {iretiminde ve %7 oraninda yari mamul {irlinlerde
kullanilmaktadir [20]. Cinko metali; aliiminyum, ¢elik ve bakirdan sonra diinyada

yillik tiiketimi en fazla olan metallerden biridir.

Cinkonun bilesiklerinde yiikseltgenme basamaginin +2 oldugu goriilmektedir.
Cinko, amonyak, amin siyaniir ve halojenli bilesikler ile kompleks bilesikler
olustururken ¢ogu bilesiklerinde kovalent bag yapar. Coziinmesi mineral asitlerinde
H, cikisiyla gerceklesir. Nitrik asitle reaksiyonu sonucunda NOx gazi ¢ikist
gerceklesir. Bundan dolay1 toz ¢inko ¢ok etkili bir indirgendir. Agik havada, normal
sicaklikta birakilan ¢inko metalinin yiizeyinde koruyucu bir katman olustugundan bu
sicakliklarda halojenlere karsi bile mukavemet gosteri. Hidroklorik Asit (HCI) gazi
¢inkoyu hizli bir sekilde korozyona ugratir. Toz ¢inkonun reaksiyon verme kapasitesi
oldukga fazla olmasina ragmen yanict olmadigi goriilmektedir. Oksijen, klor ve
kiikiirt gibi elementlerle yiiksek sicakliklarda ¢ok hizli reaksiyona girer. Civa ile
reaksiyonunda sert bir amalgam olusturur. Cinkonun kloriir ve siilfat tuzlari suda
yiiksek oranda ¢oziiniirken, ¢inko oksit, silikat, fosfat ve organik kompleksleri suda
hi¢ ¢oziinmez ya da c¢ok yavas ¢oOziiniirler. Cinko oksidin teknik ve ekonomik
anlamda degerli bir bilesiktir. Organik bir bilesigi olan ¢inko sabunu 6nemli bir
kullanima sahiptir. Kuru pil kutularinda ve basim iglerinde kullanilan diger bir
iirlinde ¢ekme ¢inkodur. Galvanik anotlu katodik koruma sistemlerinde ¢inko anotlar
saf olarak, gemilerin ve deniz i¢i ¢elik yapilarin korozyonunu onlemek amaciyla
kullanilir. %1 bakir ve %0,1 titanyum igeren ¢inko levhalar, cati1 kaplama islerinde
kullanilir. Alagim i¢ine az miktarda ilave edilen titanyum, ¢inko ile metalimsi bir

bilesik olusturarak, korozyona kars1t mukacemeti artirir.

Cinko tozu son yillarda, inorganik ve organik boya imalatinda da
kullanmilmaktadir. Uretilen bu boyalarin yapisinda %90’dan fazla ¢inko tozu
bulunmaktadir. Buradaki ¢inko metali aymi zamanda katodik koruma da

gerceklestirir [21].

Teknolojinin gelismesi ile birlikte son zamanlarda, ¢inko metali, kompozit

malzemelerin imalatinda hammadde girdisi olarak yerini almistir. Uzay endiistrisi,
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robotlarin gelistirilmesi ve otomatik kontrol sistemlerinde kullanimi gecen giin

artmaktadir [20].

2.1.3.4. Boratlar

Boratlar bor ile oksijen atomlarinin baglanmasiyla olusan, yapisinda B-O
veya B-O-H gruplarini igeren yapilardir. Basit boratlar her bor atomunun ti¢ oksijen
atomuna baglanmasi ile olusur. Bu nedenle H3BOj3 gibi bor tiirleri yapilarinda sadece
trigonal BOs> iinitelerini icerirler. Bircok kompleks borat yapilarinda BOj;
birimlerinin yaninda BO4 birimleri de vardir [22]. Polimerik boratlar, ana yapi
bloklar1 (FBB) olarak adlandirilan belli ve tekrarlanabilen polimerik alt birimleri
icerir. Bu temel yapilar, tekrarlanan ksimdaki bor atomunun 3 veya 4 koordinasyon

sayisina gore siiflandirilir.

Hidratli Borat ve Hidratsiz Borat olmak iizere iki sinif borat vardir. Hidratl
boratlar, biinyesinde B-O-H ve H,O birimlerini barindiran boratlardir. Bu nedenle
tamam1 hidrath olan temel borat birimleri B(OH); ve [B(OH);] dir. Ug
koordinasyonlu bor atomunun oksijen atomu ile baglanmasi ile trigonal-BO3 grubu,
dort koordinasyonlu bor atomunun oksijen atomu ile baglanmasi ile tetragonal-BO,

grubu olusur.

Hekzaboratlar, yapilarinda 3 tane BO3 ve 3 tane BO, grubu igeren yapilardir.
Yapidaki metal katyonu ise H,O molekiilleri ve OH gruplar ile koordinelidir
[23,24].

2.1.3.5. Giimiis Boratlar

Glimiis Borat H.Rose tarafindan yumusak bir 1sida eriyen, su iginde
ayrismadan az ¢dziinebilen, giin 151gina maruz kaldiginda kararan, bir toz olarak
tanimlanir. Glimiis Borat, glimiis nitratin gii¢lii bir ¢dzeltisi ve boraksin doygun
¢ozeltisi ile birlikte beyaz pul seklinde ¢oktiiriiliir. Ikinci ¢dzelti kendi agirhginin 30
veya 40 kat1 kadar su ile seyreltilir ve ilk ¢ozelti ile karistirilirsa bir siire sonra

bulaniklik olur ve giimiis oksit yavas yavas birikir [2].
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Bunun yaninda Edward Nashes Boulous Giimiis Boratlarin i¢indeki Ag,O
oraninin durumuna gore renginin degistigini belirtmistir. Yap i¢indeki Ago,O miktar1

arttikca rengi beyazdan kahverengiye dogru donmektedir [25].

Glimiis Boratlar {izerine yapilan c¢alismalar odukca az olup en ¢ok calisilan
konu Giimiis Borat camlaridir. Bunla ilgili yapilan ¢alismalarda; Weyl [26] eger
silikat camina az miktarda giimiis oksit (% 0,1 Ag,0) eklenirse, Ag” iyonlarmin cam
yapisina, Na' iyonlarininkine benzer bir sekilde yiiklerinin ve boyutlarmmn benzerligi
nedeniyle katildigr belirtmistir. Glimiisiin camlarda ¢oziintirliigiine iliskin Onceki
caligmalar oksijen basincina, erime sicaklifina ve camin bilesimine baglilik
gostermistir. Yiiksek erime sicakliklari sebebiyle glimiis iceren silikat camlarin

eritilmesi zordur [27, 28].

2.1.3.6. Bakir Boratlar

Bakir Boratlar, yapisinda bakir, bor ve oksijen atomlar1 iceren bor
bilesikleridir. Bakir Borat bilesikleri arasinda CuB,0,; CuBO;, Cu3B,0g,
Cuy[BO(OH);](OH)3, Cu3BgO12H,0 ve CusBgO;, gibi boratlar bulunmaktadir. Bu
bilesikler kristalografik yapilari, manyetik 6zellikleri ve optik cihazlardaki bilesenleri

nedeniyle kullanilmistir [29].

2Cu0.B203.3H,0 ve 3Cu0. 2B,03 nH,O (n =5, 4, 2, 1) gibi ince taneli ve
mavi renkte, uzun siirede olusan sulu Bakir Boratlarin yaninda [30] bazi sentetik
boratlar da bulunmaktadir. Bu boratlar; Nag {Cu; [B16024 (OH) 10]} 12H,0 [31] KsH
{CusO [B2Os3, (OH) g]} 32H,0 [32] ve Cu (NH3) 4B4O;6H,0 [33] seklinde
tanimlanabilir. Sentetik Bakir Boratlarin ¢ogu suda ¢oziinmez, ¢ozeltilerden ince
pargaciklar1 ve safsizliklar1 absorblar. Bundan dolay1 bu boratlarin gercek yapilarini

bulmak oldukg¢a zordur.

Bakir Borat bilesikleri ahsap koruma {iriinlerinde, bocek 6ldiiriicli ilaglarda,

petrol ve seramik boyalarinda olmak tizere bazi liriinlerde kullanilmaktadir.

2.1.3.7. Cinko Boratlar
Cinko Boratlar, bor igerikli xZnO.yB203zH20 yapisindaki iriinlere denir.

PVC, poliolefin, elostomer, poliamit ve epoksi reginelerinde kullanilmaktadir.
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Halojen igeren sistemlerde de antimon oksitle birlikte kullanilmaktadir. Halojensiz
sistemlerde ATH (aliiminyum trihidroksit) ve MH (Magnezyum hidroksit) ile birlikte
kullanilir. Cinko Borat; halojen kaynaklarinin bozunmasin1i hizlandiran ¢inko
oksihalidler iistiinde etkilidir. Ayrica borat orani1 azaldik¢a daha diisiik ergime cami
olusur ki bu da yapiy1 daha dengeli bir duruma getirir. Endotermik reaksiyon olmasi,
kavrulmus yapr Ustiinde su olusumunda etkilidir. Yapilan calismalarda, alev
geciktirici olarak kullanilan Cinko Borat igeren {irlinlerin yanmasi ile sulu
bilesiklerin olustugu goriilmiistiir. Bunun sonucunda kalintiyr orterek oksitlenmesini
engelleyen camsi bir fazin olustugu ve kalintiyr orttiigii gozlemlenmistir. Bunun
yaninda ayni amagla kullanilan ve malzeme yiizeyini 6rten antimon oksidin (daha
¢ok buhar fazinda alev durdurucu olan) camsi bir faz olusumuna etkisinin ¢ok az
oldugu belirlenmistir. Yangindan sonra bina igindeki metal alasimin korozyona
ugramasina neden olan ve klor igeren iriinlerden Hidroklorik Asit (HCI) gaz1 da
Cinko Borat kullanimi ile kontrol altina alinmaktadir. Agiga ¢ikan HCI gazi
asagidaki reaksiyona gore notralize edilmektedir.

27n0.3B,0, +12HCI——> Zn(HO)CI + ZnCl, +3BCl, + 3HBO, +4H,0
(2.1.3.7.1)

Polimerlerik malzemelerde alev geciktirici madde olarak kullanilan ve
halojen icermeyen malzemelerin basinda, ATH [AI(OH)3, Al,O3. 3H,0] gelmektedir.
Bu {irliniin kullanilmasinin sebebi 350 °C civarinda yanma esnasinda endotermik

dehidratayon gostermesidir.

Cinko Boratlar, beyaz renkli ve graniil goriiniimde olup pargacik boyutu 8-20
um civaridadir. 550 °C civarinda erime noktasina sahip ve pH’t 7,6 olan bir
malzemedir. Cinko Boratlarin alev geciktirici malzeme olarak kullanilmasinin
yaninda, ahsap malzemelerin korunmasinda bocek dldiiriicii olarak, bor silikatin ham
maddelerinde ve seramik endiistrisinde erime noktasi diisiiriicii (flux) olarak da

kullanilmaktadir [34].
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Tablo 2.1.3.1. Anorganik borat bilesikleri ve kullanim alanlar1 [35].

Anorganik Boratlar Kullamim Alanlari
1 Alliiminyum Borat Cam ve seramik endiistrileri
Al2B4012.3H20
Amonyum pentaborat Bor igeren kimyasallarda ara tiriin, denizathlarda
2 (NH4)4B10016.8H20 “kontrol” isleri. Elektrolitik yogunlastirict ve kagit
kaplama endiistrisinde
3 Amonyum tetraborat Ure-formaldehit regine iiretimi, yanmaz esya {iretimi
(NH4)2B407.4H20
4 Baryum metaborat Boya, plastik, tekstil ve kagit endiistrileri
(BaB204.2H20)
5 Kobalt tetraborat Sentetik reginelerin tuzlanmasinda katalizor olarak
CoB407.xH20
6 Bakir metaborat Yag pigmentleri, bocek ilaglar
CuB204
Disodyum oktaborat Ahsap, kereste ve diger seliilozik malzemelerde
7 NazBsO13.4H20 yanma engelleyici; piiskiirtme giibresi; ahgap ve
kerestelerin korunmasi alanlarinda.
Lityum tetraborat X-1sinlari yayilimi analizi, Cam yapma
8 LiB4O7
uygulamalar1
9 Magnezyum Koruyucu, antiseptik, mantar ilact
metaborat MgB204
10 Manganez tetraborat Tutucu ve matbaa miirekkebi kurutucusu olarak
MnB4O7,xH20
1 Potasyum pentaborat Paslanmaz celik de demir dig1 metaller i¢in kaynak
KzB1015:5H-0 ve lehim yapilmasi
12 Potasyum tetraborat Lehim ve 6zel kaynak flaks1 olarak kazein igin
K2B10s6.4H20 ¢oziicii ve diyazo tip ¢ozeltilerde
Sodyum metaborat Fotograf kimyasallari, yapistiricilar, tekstil isleme
13 NazB204.xH20; x: 0, bilesenleri, deterjan ve temizleyiciler ile tarim
4ve8 ilaglarmin iiretiminde
Sodyum perborat Bidon boyalarinda yiizey aktif madde olarak, tekstil
NaBOs endiistrisinde beyazlagtirici, mikrop oldiirtici,
14 elektrolitik kaplama olarak, deodorantlarda, dis¢ilik
malzemelerinde, ¢amasirhane deterjanlari, sag
yapimi maddelerinde, dis tozu ve takma dis
temizleyicisi {irlinlerinde
Cinko Boratlar Tutusma sicakligim yiikseltici ve yanmay geciktirici
15 ZnB204.2H20 malzeme olarak
Zn2Bs011.7H20
Zn3B109.5H20

2.1.4. Bor Bilesiklerinin Sanayideki Genel Kullanim Alanlar:

2.1.4.1. Cam ve Cam Elyafi Sanayi

Bor; pencere cami ve sise cami gibi alanlarda nadiren kullanilmaktadir. Ozel
camlarda ise borik asit degsmeyen bir malzeme olup, 1siya karst yalitim gerektiren
cam triinlerine eklenmektedir. Camin sicaklik ile genlesmesini biiyiik 6l¢iide azaltir.

Asite ve cizilmeye karsi korur, yiiksek sicaklik ve ani sicaklik degisimlerine karsi
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dayaniklilig1 saglar. Bu sebeplerden dolay1 bor bilesikleri cam endiistrisinde énemli
bir yer tutar. Camin saydamligini ve parlakligini arttirdigi igin boraks, kolemanit ve
borik asit halinde karisik olarak ilave edilir [36,37].

2.1.4.2. Temizleme Sanayi

Giglii bir beyazlatici olmasinin yaninda antibakteriyel etki gostermesi, pH’1
dengeleyerek suyu yumusatmas: ve aktif oksijeni dengelemesi gibi sebeplerle bor
bilesikleri temizlik driinlerinde Onemli bir yere sahiptir. Antibakteriyel ve su
yumusatict etkisi nedeniyle sabun ve deterjanlara %10 boraks dekahidrat ve
beyazlatici etkisini arttirmak i¢in toz deterjanlara %10-20 oraninda sodyum perborat
eklenmektedir [36-38].

2.1.4.3. Seramik ve Emaye Sanayi

Seramiklerin sirlanmasinda ve emaye endiistrisinde de bor bilesikleri
kullanilmaktadir. Saydamligi ve parlakligi arttirir. Emayelerin akigkanligini ve
doygunlagma 1sisim1  azalttigi  igcin  bu driinlerde boroksit %20’ye kadar
kullanilmaktadir. Borlu bilesikler seramigi ¢izilmeye karsi dayanikli hale getirdigi
i¢in kolemanit seklinde %3-24 arasinda degisen miktarlarda seramik sirlarina eklenir.

Seramik boyalarinin iiretiminde de bakir metaborat bilesigi kullanilir [36-38].

Seramik sirlarinda kullanilan diger bor bilesikleri; Bor oksit, boraks,
kolemanit ve sodyumlu diger bor bilesikleridir. Bor oksit, cam ve malzeme arasinda
1sisal uyumu saglayarak sirin 1sisal genlesme kat sayisini diizenler. Sirlara, bor
eklenmesinin 6nemli bir faktori de, sir olusumunun ilk agamalarinda camsi yapinin
olusmasimi saglamaktir. Sira borlu iriinlerin eklenmesi ile seramiklerin mekanik
giici ve ¢izilmeye kars1 muklavemeti artar. Ayrica Bor, kimyasal maddelerin ve

suyun etkilerine karsi mukavemeti artirir [34].

2.1.4.4. Metalurji

Borlu bilesikler demir-gelik endiistrisinde kullanilan hammaddelerin ergime
sicakligimi distirtir. Sertligi yiiksek oldugu icin Kesici ve asindirict malzemelerde
kullanilir. Manyetik alan siddeti yiiksek olan magnetlerin i¢inde de Bor kullanilir.
Ayrica kaplama endiistrisinde elektrolitlerin olusturulmasi ve lehim iglemlerinde de

Borlu bilesikler kullanilmaktadir. Boratlar; yiiksek sicakliklarda diizgiin, yapiskan,
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koruyucu ve temiz bir sivi olusturdugu i¢in demir dig1 metal endiistrisinde koruyucu
amacli malzeme olarak kullanilirlar. Borik asit nikel kaplamada kullanilirken
fluoborat ve fluoborik asit gibi tiriinler ise kalay, kursun, bakir, nikel gibi demir dis1
metaller igin elektrolit olarak kullanilmaktadir. Ferrobor da alasimlarda, geligin

sertligini arttirict olarak kullanilmaktadir [37].

2.1.4.5. Niikleer Sanayi

Bor karbiir 2450 °C’de eriyen, kimyasal reaksiyonlara ve radyasyona kars1
duyarsiz, cok sert bir malzemedir. Ozgiil agirhg 2,4 g/cm® olan bor karbiir, elmas ve
bor nitriir’den sonra en sert ve dayanikli malzemedir. Bu 6zellikleri nedeni ile ugak
ve diger askeri araglarin yapiminda kullanilmaktadir. Yine bor karbiir nétron emici
olmast nedeni ile niikleer enerji santrallerinde, denetim c¢ubuklar1 yapiminda
kullanilan 6nemli bir maddedir [39]. Niikleer enerji santrallerinde de bor iceren
celikler, borkarbiirler ve bor-titanyum alagimlari kullanilir. Reaktorlerin kontrol
mekanizmalarinda, sogutma havuzlarinda ve reaktorlerin acil olarak kapatilma
durumlarinda Bor (10B) kullanilir. Ayrica niikleer atiklarin depolanma esnasinda
dogaya olan =zararli etkiyi azaltmak i¢in bor minerali olan ‘kolemanit’
kullanilmaktadir. Baz1 gii¢ reaktorlerinde sogutma suyuna borik asit ilave edilirek

asir1 reaktivitenin oniine gegilebilir [36].

2.1.4.6. Tarim ve Giibre Sanayii

Bor, bitki gelisimi i¢in temel besin maddelerinden bir tanesidir. Bitkilerde;
koklerin diizenli biiylimesini saglamanin yaninda fotosentez miktarini, sekerin
hormon faaliyeti iizerine etkisini ve havadan emilen karbondioksit miktarini arttirir.
Bor’un diger bir islevi de hiicre biiylimesi ve yapisina katki saglamaktir. Bitkilerde
bor eksikligi hiicre duvarlarini inceltici etki yapar. Bu nedenle tarim uygulamalarinda
susuz boraks ve boraks pentahidrat igeren karigik giibreler kullanilarak bu durumun
Oniline gegilebilir. Suda g¢abuk erime Ozelligine sahip sodyum pentaborat veya
disodyum oktoboratin tarim tiiriinlerinin iistiine piiskiirtiilme suretiyle uygulanir [37].
Bitkilerde borun ¢igek agmaya, polen dollenmesine, aktif tuz absorbsiyonuna, hiicre
dollenmesine, hormon hareket ve etkinligine tesir ettigi bilinmektedir. Bitkilerde bor
eksikligi oldugunda, yapraklari kivrilir, sararir, tepe tomurcuk ve siirgiinii olur, ¢igek
acmaz ve kok gelisemez. Bor fazlaliginda ise, yapraklarda sararmalar, yanmalar

olusur, kenarlar kurur ve biiylime durur dolayisi ile verim diiser [40].
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Bor, giibrelerden baska, mikro besin olarak da kullanilmaya baglanmuistir.
Topraga uygulanacak bor miktari; bitkinin ¢esidine, giibrenin uygulanma sekline,
yagis miktarina, kireglenme durumuna ve topragin organik madde igerigine bagl
olarak degisiklik gosterir. Bor, genellikle agirlik¢a %0,02 oraninda verilmekte ve her

giibreye ilave edilebilmektedir [34].

2.1.4.7. Yanmay1 Geciktirici Maddeler

Borik asit ve borat bilesikleri seliilozik maddelere ve atese karsit direng
gosterirler. Boratli bilesikler, alev alma noktasina gelmeden, seliilozdaki su
molekiillerini uzaklastirarak olusan alevin yiizeyini kaplar. Bunun sonucunda daha
ileri bir yanmay1 engellerler. Bor bilesikleri plastiklerde yanmay1 geciktirici olarak
her gegen giin artan oranlarda kullanilmaktadir. Bu sekilde kullanilan borlu
bilesiklerinin basinda, Cinko Borat, baryum metaborat, amonyum fluoborat ve bor
fosfatlar gelmektedir [40].

2.1.4.8. Saghk

Bor Notron Yakalama Terapisi (BNTC) o6zellikle beyin kanserlerinin
tedavisinde kullanilan 6nemli bir tedavi yontemidir. Bu yontemde hasta hiicreler
secilerek yok edilir ve saglikli hiicrelere zarar minimum diizeyde olur. Bu nedenle

BNTC yontemi tercih edilen bir yontemdir [41].

2.1.4.9. Tekstil
Borlu iirlinler, yanmay1 geciktirici ve antibakteriyel 6zellige sahip olmasi
nedeni ile cam elyaf seklinde, tekstil sektoriinde, kumas boyalarinda ve aprelemede

de her gegen giin artan oranda kullanilmaktadir [42,43].

2.1.4.10. Enerji

Ticari olarak iretilip kullanilan sodyum bor hidriir iyi bir hidrojen tastyicisi
ve depolayicist olarak bilinir. Bu 06zelliginden dolayr kagit hamurunun
beyazlatilmasinda, tekstil artiklarinin indirgenmesinde, agir metallerin atik sulardan

uzaklastirilmasi gibi bir¢ok alanda da kullanilmaktadir.

Sodyum bor hidriiriin, yanict ve patlayict olmamasi, ¢evre dostu bir iiriin

olmasi, ylik ve yolcu tasima yeri agisindan problem olusturmamasi bu alandaki diger
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tirtinlere gore avantajli bir lirlin olmasini saglamaktadir. Ayrica reaksiyon sonucu
olusan sodyum metaboratin tekrar sodyum bor hidriire doniistiiriilebilmesi,
hidrojenin depolanmasi, elde edilen hidrojenin sodyum borhidriir ve sudan gelmesi
sayilabilecek diger avantajlaridir. Yakin gelecekte hidrojenin yakit olarak yaygin bir
sekilde kullanimasi ile birlikte Borun enerji alaninda 6nemli bir {iriin haline gelecegi
varsayllmaktadir. Bor, hidrojeni depolama 6zelliginin yaninde, yakit pillerinde

dogrudan yakit olarak da kullanilmaktadir [16].

2.1.4.11. Cimento

Kolemanit, ¢imento iiretiminde agirlikca %8 oraninda kullanilarak pigirme
sicakligini diisiirmekte ve ¢imentonun kalite standardini artirmaktadir. Bor igeren
¢imento; dayaniklilik, su ve gaz porozitesi, hidratasyon 1sis1 gibi parametreler
acisindan portland ¢imentosuna gore daha iyi 6zellikler gostermektedir. Hidratasyon
isisinin diisiik olmasi nedeni ile kiitle betonlarinda sogutma ihtiyacini 6nemli oranda

diistirmektedir.

Kolemanitin ¢imento iiretiminde kullanilmasi ile atmosfere salinan karbon
dioksit miktart %25-30 oraninda diismektedir. Borlu ¢imento iiretimi, Kyoto

protokoliiniin getirdigi yiikiimliiliikler ¢ergevesinde ¢imento sektorii i¢in ¢ok dnemli
bir durumdur [16].

2.1.4.12. Ahsap Koruma
Borlu bilesikler, ahsap malzemelerin, bdoceklenme ve buna benzer ahsap
omriinii kisaltic1 etkenleri onlemekte, ayrica alev almasini geciktirmektedir. Suda

¢oziinen ve coziinmeyen cesitli bor bilesikleri ve borlu karisimlar bu amaclarla

kullanilabilir [12].

2.2. Antibakteriyel Malzemeler
Bakteri; canli viicudunda, toprakta, havada ve tiim yiizeylerde bulunabilen
ve uygun kosullar olustugu zaman hizli bir sekilde ¢ogalan mikroorganizmalardir.
Bakteriler; gelismeleri igin, yeterli nem ve sicakligin yaninda bir besin kaynagina
ihtiya¢ duyarlar. Canlilar1 yasadig1 ortam, bakteriler ile temasta bulundugumuz ve
hastaliklara yol acan yerlerdir. Yasam sartlarinin degismesi, beslenme diizeni ve

ulasim gibi etkenler, bakterilerin, bireyden bireye kolayca gegisine ve bulasici
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hastaliklarin artmasina sebep olur. Bakteri miktarinin belli oranin iizerine ¢ikmasi
durumunda, kisisel ve ¢evresel ozelliklere bagli olarak degisik siddetlerde bulasici
hastaliklar ortaya ¢ikar. Bu nedenle, yasadigimiz ve ¢alistigimiz ortamlarda
kullandigimiz triinlerin hijyenik olmasi, ortamin hastalik olusturacak bakterilerden
temizlenmesi biiyiikk 6nem tagimaktadir [9]. Bakterilerin yasam faaliyetlerini
durduran veya cogalmasini onleyen malzemelere antibakteriyel malzeme denir.
Malzemelere antibakteriyel 6zellik kazandirmak malzemenin kimyasal ve fiziksel
Ozelliklerine baghdir. Malzemeye; katkilama yapma, kaplama yapma, aktif ve pasif
sistemlerden en uygun yontem belirlenerek uygulama yapilir ve malzemeye
antibakteriyel 06zellik kazandirilir. Son yillarda pek cok alanda kullanilabilecek
antibakteriyel malzeme gelistirilmistir. Bu malzemeler kimyasal yapilarina, ¢aligma
sistemlerine, canli ve dogaya karsi etkilerine, uygulandiklart firiine tutunma
ozelliklerine, farklt dis etken dayamikliliklarina, fiyatlarina ve bakterilerle
etkilesimlerine gore degisiklik gostermektedirler. Antibakteriyel uygulamalarda
kullanilan en yaygin etken maddelerin basinda Giimiis, Bakir ve Cinko Metalleri

gelmektedir [44].

Basta Ag+l, Cu+2, Zn*? olmak iizere bir takim metal iyonlar1 bakterilerin
metabolizmalarina girmekte ve enzimlerini etkisiz hale getirerek bakterilerin
yapilarint bozmakta ve ¢ogalmalarini engellemektedir. Bazi sistemler de hidrojen

peroksit olusturarak bakterilerin 6lmesine sebep olmaktadir [45].

Metal iyonlarinin bakterilere karsi farkli sekilde etki gdstermektedir. Metal
iyonlarinin bakterilere kars1 gosterdikleri direng siralamas;

Ag>Hg>Cu>Cd>Cr>Pb>Co>Au>2Zn>Fe>Mn>Mo>Sn
seklindedir [46].

Glimiis, Bakir ve Cinko yiizyillardir antibakteriyel olarak kullanilmis ve
calismalara konu olmustur. Antibakteriyel 6zellik gosteren malzemeler Seramiklere,
Cesitli Metal Yiizeylere, Polimerlere, Tekstil, Plastik, Boya ve Tibbi Saglik
Uriinlerin biinyelerine katilarak bu iiriinlere antibakteriyel 6zellik kazandirmistir [44-
46].
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Ozellikle giimiisiin, birgok bakteriyi etkisiz hale getiren ve bakterinin canlilik
faaliyetini sonlandirici 6zelligi bulunmaktadir. Bu nedenle giimiis igeren bir¢ok
bilesik antibakteriyel uygulamalarinda kullanilmaktadir. Giimiisiin diger metallere
gore daha sik kullanilmasinin nedeni bakterilere kars1 oldukca etkili olmasi, viicuda
kars1 zararli etkilerinin ¢cok az olmasi ve ¢cogu malzemeye gore daha kolay iiretim

isleminin olmasidir.

“Su ve ark. 2007 yaptiklar1 ¢alismada, Giimiis iceren nano hidroksiapatitin,
antibakteriyel seramik i¢in ticari sir ile karigtirilip iyon degistirme reaksiyonu ile
sentezlemistir. Giimiis iyonlar1 bakterilerin DNA yapisint  bozarak kopya
ozelliklerinin kaybolmasina neden olur. Hidroksiapatitin kristal yapisindan dolay1
metalik iyonlar1 adsorpe etme egilimindedir. Bu nedenle antibakteriyel ajan
hazirlamak i¢in giimiis iyonlar1 ve hidroksiapatit kullanilmistir. Deneysel sonuglar

antibakteriyel 6zelligin oldugunu géstermistir [47].

“Noguera ve ark. 2010” yaptig1 ¢alismada seramik kuponlarda nanopartikiil
Glimiis’iin bakteriyel 6zellikleri arastirmistir. Sirlanmis porselen karolar iizerine
serografi yardimiyla miirekkep igerisine karistirilan giimiis iceren kaolenle uygulama

yaptlmistir. Numunelerin antibakteriyel 6zelligi goriilmiistiir [48].

Cinkonun da yiiksek konsantrasyonlarda c¢esitli  bakterilere karsi

antibakteriyel 6zellik gosterdigi belirtilmektedir [49,50].

Bakirin’da sterilize edici ve hijyenik 6zelligi ylizyillardir bilinen ve toplumlar
tarafindan, igme suyu ve cesitli enfeksiyonlara karsi tedavi amagla kullanilan bir
metal oldugu bilinmektedir [51]. Son yiizyilda antibakteriyel olarak kullanimi artmis

ve hala kullanim1 devam etmektedir [52].

“Sadeghnejad ve ark. 2014” polietilen film iizerine antibakteriyel glimiis
nanoparg¢aciklarini kaplayarak S. Aureus ve E. Coli bakterilerine kars1 antibakteriyel
film elde etmislerdir [53].

“Akhavan 2010 galismasinda sol jel metodu ile bakir igeren ve Escherichia

coli bakterisine kars1 abtibakteriyel ince silika filmleri sentezlemistir [54].
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“Perelshtein ve ark. 2009” CuO nanopargaciklari sentezleyerek pamuk

tizerinde uygulamalarini gergeklestirmistir [55].

“Magyari ve ark. 2014” antibakteriyel oOzelliklere sahip biyoaktif
10B,03—30Na,0—60P,0, cam sentezlemis, % 0,2 - 1 mol araliginda Ag,O igeren
tiriiniin % 1,5 ve 2 mol araliginda Ag,O igeren iiriinden daha antibakteriyel 6zellik

gosterdigini tespit etmistir [56].

“Jaiswal ve ark. 2012” methyltriethoxysilane igerisine Gilimiis, Bakir ve
Cinko (Ag, Cu, Zn) Nitrat ekleyerek polietilen plakalara kaplama yapmis ve
antibakteriyel testleri yapmistir. Ag® igeren iiriiniin daha antibakteriyel oldugunu

tespit etmistir [57].

“Dasa ve ark. 2013” termal ayrisma metodu ile CuO nanopargaciklarini
sentezlemis UV, XRD ve TEM analizleri ile karakterizasyonunu inceleyerek, farkli
bakteriler lizerine antibakteriyel testler uygulamistir. Test sonuclarina gore {iriiniin
Eschericia coli ve Pseudomonas aeruginosa bakterisilerine karsi etkili bir

antibakteriyel 6zellik gosterdigi gorilmistiir [58].

“Dias ve ark. 2006” hava ve 1s18a dayanikli giimiis kompleksinin
izolasyonunda, yiiksek oranda florlanmig antibakteriyel silver(l) tris(pyrazolyl)borate
sentezleyerek, bu {irintin S. Aureos bakterisine karsi AgNO;s; den daha fazla

antibakteriyel oldugunu gostermistir [59].

“Mageshwari ve ark. 2013” geri sogutma diizeneginde herhangi bir yiizey
aktif madde olmadan nano yapida CuO sentezlemistir. CuO nanoyapilarinin gram
pozitif (Bacillus Subtilis, Bacillus Thuringiensis) ve gram negatif (Salmonella
Paratyphi, Salmonella Paratyphi-a, Salmonella Paratyphi-b, Escherichia coli ve
Pseudomonas Aeruginosa) bakterilerine kars1 antibakteriyel etkinligini test etmistir.
Ayrica, CuO nanoyapilariin, Aspergillus Niger, Rhizopus Oryzae, Aspergillus
Flavus, Cladosporium Carrionii, Mucor, Penicillium Notatum ve Alternaria
Alternata’ya karst antifungal aktivitesini test etmistir. Sonuglar, CuO nanoyapilari,
patojenik bakteri ve mantarlara karsi etkili bir antibakteriyel madde oldugunu

gostermistir [60].
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Bor katkilt TiO, (B / TiO,) nano malzemelerin goriiniir 151k 1s1masi altinda ve
icinde antibakteriyel etkinligini aragtirmistir. Sol-gel metodu ile sentezledigi tirtiniin
karakterizasyonunu yapmistir.  Antibakteriyel calismada Candida Albicans
(ATCC10231), Gram-negatif Escherichia Coli (ATCC25922) ve Gram Pozitif
Staphylococcus Aureus (ATCC6538) a kars testler yapmis ve yiliksek oranda etkili
oldugunu goéstermistir [61].

“Sohrabnezhad ve ark. 2014” CuO-montmorillonit (CuO-MMT) nano
kompoziti termal ayristirma yontemleri ile sentezlemis ve karakterize etmislerdir.
CuO-MMT nanokompozitin antibakteriyel etkinligini Escherichia Coli'ye kars1 test

etmis ve nano kompozitin etkili bir bakteri yok edici oldugunu gostermistir [62].

“Pandiyarajan ve ark. 2013” CuO nanopartikiillerini Sol-gel yontemi ile oda
sicakliginda  sentezlemis ve antibakteriyel ¢alismalar1  Shigella flexneri,
Staphylococcus Aureus, Staphylococcus Epidermidis, Salmonella Typhimurium,
Bacillus Subtilis, Escherichia Coli, Vibrio Kolera, Pseudomonas Aeruginosa’a karsi
yapmustir. S. Flexnerive ve B. Subtilis, CuO nanopartikiillerine karsi daha az

hassasiyet gosterdigini belirlemistir [63].

“Jan ve ark. 2014” nano boyutta metal oksitleri (ZnO, CuO, SnO; ve CeO,)
birlikte ¢okeltme yontemi ile sentezlemis ve karakterizasyonunu yaparak E. Coli
bakterisine kars1 antibakteriyel testler yapmistir. Yapilan testlerde antibakteriyel

ozellik siralamasinin ZnO > SnO; >Ce0O,; >CuO seklinde oldugunu gostermislerdir

[64].

“Sathyamoorthy ve ark. 2013” mikro yapida CuO yu geri sogutucu
diizneginde herhangi bir aktif madde olmadan sentezlemisler ve bakterilere karsi
antibakteriyel testleri yapmislardir. Sonuglar CuO’nun hiyerarsik mimarisinin

antibakteriyel aktivite gibi iyi fotokatalitik oldugunu gostermistir [65].

“Moritz ve ark. 2013” de yaymlamis olduklar1 yaymn ile Antibakteriyel
Nanoparcalarin sentezi, sentez yoOntemleri, oOzellikleri, bu {irlinlerin c¢alisma
mekanizmalart ve wuygulama alanlarin1 belirterek antibakteriyel c¢alismalari

anlatmiglardir [66].
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2.3. Nanoteknoloji ve Nanopartikiiller

Nanoteknoloji ifadesi ilk defa 1974 yilinda Norio Taniguchi tarafindan, “ileri
diizey duyarlilikla mevcut teknolojilerin kiiciiltiilmesine dayali bir teknoloji”
seklinde tamimlanmistir [67]. Boyutlar1 100 nanometrenin (nm) altinda olan
nanopargcaciklar, hacim olarak daha biiyilk malzemelerden farkli ve {iistiin kabul
edilen oOzellikler gostermektedirler. Nano boyutlu partikiiller, sahip olduklar
ozellikler sayesinde elektrik-elektronik, biyomedikal, otomotiv ve kimya alanlari

basta olmak iizere birgok alanda kullanilmaktadir [68].

Nanoboyutlu malzeme olarak ifade edilen yapilar; nanopartikiiller, nanoteller,

nanotiipler, nanogubuklar, nanokristaller veya nano film gibi farkli {iriinlerden

olusmaktadirlar [69,70].

Boyutlar1 100 nm ve altinda kalan malzemeler nanopartikiil olarak adlandirilir
ve nanoboyutlu malzemelerin yani nanoteknolojinin temelini olustururlar [71].
Nanoyapili malzemelerin tiretimini kapsayan nanoteknoloji alanindaki ilk basamak
nanopartikiillerin sentezidir. Nanoteknolojik malzemelerin temel yapisini olusturan

nanopartikiiller genis bir kimyasal aralik ve morfolojide sentezlenebilirler.

Nanoteknolojik uygulamalarin artmasi ile birlikte nanopartikiiller, pek ¢ok
tiiketici tarafindan kullanilmaya baslanmistir [72]. Glimiis basta olmak iizere, metal
nanopartikiiller sahip olduklar1 6zellikler sayesinde elektrik-elektronik, malzeme
bilimi, nanotip gibi yeni teknolojilerde genis kullanim alanina sahip olmaya

baglamigtir [73,74].

Gumiis NP'leri  (AgNP) ev aletlerinde, antimikrobiyal, antiviral
uygulamalarda [75], Platinyum (Pt) NP'leri antikanserojen ve biyomedikal
uygulamalarda [76], Altin (Au) NP'ler sensor, antimikrobiyal, ilag verme, DNA
etiketleme ve kanser tedavisi ile ilgili ¢aligmalarda [77], Demir (Fe) NP’leri
antikanserojen uygulamalarda, Bakir (Cu) NP’leri antimikrobiyal uygulamalarda,
Paladyum (Pd) NP’leri biyokataliz uygulamalarda, Selenyum (Se) NP’leri
antimikrobiyal ve antikansorejen uygulamarda, Cinko (Zn) NP’leri kozmetiklerde
[78] kullanilmaktadir.
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Nanopartikiil sentezinde; yukaridan asagi “top down” ve asagidan yukari
“bottom up” olmak {lizere iki yontem bulunmaktadir [79]. Yukaridan asagiya
yonteminde hacimsel malzemeye disaridan mekaniksel ve/veya kimyasal islemler ile
enerji verilir. Bunun sonucunda malzeme nano boyuta kadar inebilecek kiigiik
pargalara ayrilir. Yukaridan asagiya yontemine verilecek en iyi ornekler; mekanik
oglitme ve asindirma olabilir. Bu yontemlerde klasik 6giitme islemlerinden ¢ok daha
fazla enerji tiiketimi gergeklestiginden bunlara yiiksek enerjili 6giitme veya yliksek
hiz degirmenleri de denebilir. Bu yontemde mikro diizeye ulasmak igin daha biiyiik
malzemelerden {iretime baglanir. Kuru 0giitme yontemiyle bugdaymn un haline
getirilmesi ve bdylece su tutma yeteneginin artirilmasi bu yonteme iyi bir 6rnek
olarak verilebilir [80]. Yapilan bir ¢alismada yesil ¢ay pargaciklarinin boyutunun
1000 nm'ye kadar kiiciiltilmesi ile yesil cayda sindirim ve absorbsiyonun
kolaylastig1, bunun sonucunda oksijeni uzaklastiran enzimlerin faaliyetlerinin arttigi,

bagka bir ifade ile antioksidan etkinin arttig1 goriilmiistiir [81].

Yontemin temeli atom ve molekiiller ile organik veya inorganik yap1
olusturmaya dayanmaktadir. Nano yapilar1 birlestirmek icin ¢evredeki kuvvetlerden
ve DNA gibi biyolojik sistemlerin kendi kendine birlesme 6zelliginden yararlanilarak
karbon nanotiiplerin kontrolii saglanmaktadir. Bu yontemin uygulanma sebebi,
atomik veya molekiiler boyuttaki yapilar1 kimyasal reaksiyonlar ile biiyliterek
partikiil olusumunun gerceklestirilmesi olarak belirtilmektedir. Nano metal ve
alagimlarinin Uretiminde kullanilan ilk yontem olan gaz yogunlastirma teknigi
asagidan yukariya yaklasimiyla c¢aligmaktadir. Kimyasal buhar kaplama, kimyasal
buhar yogunlastirma, sol jel ve sprey piroliz yontemleri de bu yaklagimin iyi bilinen

diger metotlaridir [82].

2.4. Seramik Uretimi

Seramik, inorganik malzemelerin bir araya gelmesi ile olusan bilesimlerin
sekil verildikten sonra sirlanarak veya sirlanmayarak belirli birsicaklik rejiminde
sertlesip dayaniklilik kazanancaya kadar firinlanmasi ile elde edilen malzemelerdir
[83]. Porselen, cam, ¢imento, fayans, kiremit, tugla, ¢dmlek, drenaj borulari, zimpara
taslar1, ferroelektrikler, ametal manyetikler, sentetik tek kristaller ve uzay roketleri

seramik {irtinleri olarak adlandirilabilir [84]. Seramikler iki ana sinifa ayrilirlar;
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2.4.1. Geleneksel Seramik Malzemeler:

Geleneksel seramik liriinlerinin igine tugla, fayans, porselen, ¢anak-¢omlek,
kiremit, refrakterler, camlar, ¢imento, elektrik yaliim malzemeleri girmektedir.
Geleneksel Seramikler dogadaki hammaddelerden hazirlanirlar. Ug¢ ana bilesen
icerirler. Bu bilesenler;

kil (kaolin: Al;,03.2S10,.2H,0),

silika (saf kum,SiO,) ve

feldispattir (K»O ya da Na,O.Al,03.65i05).

Kil, bir miktar safsizlik iceren hidratize aliiminyum silikattir. Yag ve ince iken
plastik, kurudugunda serttir. Uygun sicakliga ¢iktiginda sertlesir. Dogada bol
miktarda bulunan kil ve killi topraklar ¢cok eski ¢aglardan beri ¢anak, ¢oémlek ve buna
benzer esyalarmm yapiminda kullaniimaktadir. Killer 6z suya sahip aliiminyum
silikatlar (Al,03.2Si0,.2H,0) olup, bilesiminde az miktarlarda TiO,, Fe,O3, MgO,
Ca0O, NayO, ve K;O gibi bagka oksitleri de ihtiva ederler. Saf kil olan kaolen
(Al,03.25i0,.2H,0)  kimyasal yapisina  sahiptir.  Seramigin en  Onemli
hammaddesidir. Seramigin ana hammaddesini olusturan killerin, kuruma ve ¢ekme

ozellikleri, plastiklik, kuru mukavemet, pisme rengi gibi 6zellikleri onemlidir.

Plastik olduklarindan, ¢amurun kuru mukavemetini artirirlar, Siki olarak
piserler, %7 ye kadar camura katilabilirler, miimkiin oldugunca beyaz veya hafif sar1

renkte pisirilmelidirler [84].

Kaolin, ¢amurun beyazlaticis1 ve ayni zamanda ¢amurun temel iskeletini
olusturur. Camurda kaolin miktar1 arttikca mukavemet artar ve pisme sicaklig
yiikselir. Kaolin iri taneli olursa ¢amurun gegirgenligi artar, kuru kiiciilme azalir ve
bunun sonucunda ¢ekme azalir. Kaolin, saglik gerecleri sersmik biinyesinde %25-30,

duvar seramik kaplama malzemelerinde %15-20 oraninda kullanilmaktadir [84].

Silika (flint, SiO,), feldispat (KO ya da NayO.Al,03.6Si0,), boraks
(Na,B;07.10H,0), borik asit (HsBO3), sodyum nitrat (NaNO3), potasyum karbonat
(K2CO3), flospar (CaFy), kriyolit (NasAlFs), demir ve kursun oksit gibi diger
minerallerin birlesimi ile degisik seramik iiriinleri elde edilebilir. Bu tiir karisimlarda,

silis ates direncini saglayici, feldispat ise eritici rol oynar.
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Geleneksel seramikler karmasik bir mikro yapiya sahip olduklarindan
icerdikleri fazlar bolgelere gore farklilik gosterebilir. Bu nedenle geleneksel

seramiklerin 6zellikleri de farklidir.

Feldispat; icinde belirli sayida alkali bulunduran aliimina silikat olarak
tanimlanir. Feldispat magmatik bir kayactir. Seramik ¢amurunda belirli pisme
sicakligima ¢ikildiginda ¢amurlar1 pekistirerek eriticilik 6zelligi gosterir. Ayrica
seramik sirinda da kullanilan 6nemli bir eriticidir [83]. Feldispat, pisme esnasinda
eriyerek erimeyen diger maddeler arasindaki bosluklari doldurur [85]. Camurun

pisme sirasinda ergimesini saglar ve camsi faza gegirir.

Kuvars-kuvars kumu; Kuvars yeryziinde Oksijenden sonra en ¢ok bulunan
sislisyum bilesimidir [86]. Seramik biinyenin ayni1 kil gibi plastik ve yapiy1 yiiksek
sicakliklarda ayakta tutan hammadeye ihtiyact vardir. Kuvars seramik biinyenin
kuruma kii¢lilmesini diisiiriir, plastikligi diizenler ve pisme sirasinda deformasyon

olmadan gaz ¢ikigini saglar. Camura koyulan miktar arttikca sertlik artar [87].

2.4.2. Tleri Teknoloji Seramik Malzemeler:

Ileri teknoloji seramikler geleneksel seramiklere gore daha yiiksek saflik
derecesine ve daha kontrollii bilesime sahiptirler. Bu malzemeler, modern, ince,
teknik ve yiiksek teknoloji seramikleri gibi farkli sekillerde de adlandirilabilirler.
Ileri teknoloji seramikleri igin kullanilan hammaddeler genel olarak yapay veya
dogal hammaddelerin saflastirilmasiyla elde edilirler. Saf ya da safa ¢ok yakin
aliminyum oksit (aliimina, Al,O3), zirkonya (ZrO,), magnezya (MgO), berilya
(BeO), silisyum karbiir (SiC) ve silisyum nitriir (SizNy) gibi bilesenlerden olusur.

Ileri Teknoloji Seramiklerini geleneksel seramiklerden ayiran en 6nemli
ozellik tek (AlOs, ZrO,, SisNg) veya iki fazdan (MgO-Al;03,Y205-
Zr0O,,Na,0.5Al,03) olusmasidir. Geleneksel seramikler ise birgok fazdan
olusmaktaydi. Bu farklilik daha oOncede bahsedildigi gibi bu seramiklerin
hammaddelerinden kaynaklanmaktadir. Bir ileri teknoloji seramiginin;

v' Kiristal yapisi ¢ogunlukla basittir,
v" Ortalama tane boyutu geleneksel seramiklere gore daha kiigiiktiir,

v' Istenmeyen madde oran1 diisiiktiir (yiiksek safliktadir)
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v" Ozellikleri daha iyi denetlenebilir.

fleri teknoloji seramiklerinde genellikle, aliiminyum, silisyum, titanyum
oksitleri-nitriirleri veya karbiirleri gibi basit maddelerin ikili bilesimleri kullanilir. Bu
hammaddelerin hemen hemen hepsi yerkabugunda yaygin olarak bulunabilir.
Cikarilmasi, isletilmesi ve temini olduke¢a kolaydir. Buna karsin bu maddelerin toz ya
da lif haline getirilmesi ve sanayi Olgeginde bigimlendirilmesi agir ekipman ve

tesisler gerektirmektedir.

Devlet Planlama Teskilatinin yaymlamis oldugu Tiirkiye Sanayi Politikasi
raporuna gore iilkemizde ekonomik kalkinmaya katki sunan sektorlerin basinda
otomotiv, tekstil, yiyecek, tip, eczacilik, cam ve seramik endiistrisi gelmektedir. Bu
raporda da belirtildigi {izere Tiirkiye’deki tiretilen seramiklerin basinda kaplama
malzemeleri ve vitrifiye tirlinleri gelmektedir. Bunlardan kaplama {irlinleri ihracatin

yaklagik %60’ 11 olugturmaktadir [88].

Seramik sirlari, normal sicakliklarda yiiksek akiskansizlifa sahiptirler.
Kristallesme noktasi altindaki sicakliklarda akici (liquide) olup, “CAM” olarak
adlandirilan camsi maddelerin 6nemli bir bolimiinii olustururlar. Bir takim mineral

oksitlerinde de camlagma 6zelligi goriiliir.

Glinliimiiz seramiklerinde kullanilan modern sirlar, borat ve silikat bilesimleri

karisimidir. Seramik biinyede ortiicii bir tabaka saglayacak sekilde hazirlanan sirlar;

. Asitlerde oldugu gibi sularda da ¢éziinmeme,

" Kullanim siirecinde asit ve sularla deginebilme / temas edebilme;

. Siyrilmalara karsi mukavemetli olma;

. Su gecirgenliginin bulunmamast;

. Kilcal sir catlamalari1 ve 6teki sir hatalarina karsi dayanikli olma;

. Kiristal sirlar1 ve dekoratif goriiniimlerin elde edilmesine yatkin olma;
. Belirlenen 1silarda ergime 6zelliklerine sahip olmahidirlar [11].

Seramikte, sirlar i¢cin her zaman kaliteli niteliklerin elde edilmesi imkansizdir. Bir
sirin yapisinda yiiksek oranda silis bulunmasi sirin sertlik ve dayamkliligini artirir. Ama

bu oran genellikle pisirim 1sisin1 da ylikseltir. Buna karsilik, alkali oksit agisindan
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(Na;O, K;O v.b.) zengin bir sirin erimesi daha fazladir. Ama daha yiiksek bir
genlesme katsayilart oldugundan ve normal hamurlar iistiinde kullanildiklarinda sir
catlamalarina sebep olabilirler [11].
Sirlar i¢in kullanilan ham maddeler;
a) Borat ve silikat bilesikleri igererek cams1 maddeler olusturmasi icin SIO;
ve B,0j ile birlikte ergiyerek, bazik oksitleri saglayan maddeler;
b) Al,O3 saglayan maddeler;

c) B,03 ve SiO; saglayan maddeler olarak sayilabilir.

Biitiin bu maddelere, kristallestiriciler, opaklastiricilar veya renklendiriciler
gibi 6zel nitelikli katki maddeleri de eklenebilir [11].
Iyi bir sirmn elde edilmesinde aranilan ana kosul, sirin, sikica yapismasi gerektigi
seramik biinyeye tam olarak uyum saglamasidir. Hamurun ve sirin nitelikleri,
firinlandiktan sonra iki ayr1 yapinin bir biitiin olabilecekleri bigimde birbirine uyum

saglamasidir.

Bir sir, her zaman bir hamura uyum saglamak zorunda olmayabilir.
Bunlardan hamur ya da sirdan birinin 6tekine uygun, uyumlu olmasi gerekir. Bunun
yaninda, herhangi bir sirin alinarak, herhangi bir ¢amurun istiinde eritilmesi de
yeterli degildir. Kilcal sir catlamalari, pargalarin bazi kisimlariin lekelenmesine,
hatta biitiiniiyle bozulmasina kadar giden bir takim sir hatalarinin ortaya ¢ikmasina
sebep olur. Sirlamada basarili olunmasi igin sir ve hamur bilesimlerinin genlesme
katsayilarinin  birbirine yaklasik sekilde ayarlanmasi gerekir. Diger taraftan,
kullanilan hammaddeler veya bunlar arasindaki kimyasal tepkimelerin sonucu ortaya
cikan maddeler, genlesme katsayilar1 arasindaki farkin dengede tutulmasi
bakimindan yeteri kadar esneklige ve mekanik bir mukavemete sahip olmalidirlar.
Bununla yaninda, sir ve hamur arasindaki uyumluuk, yalnizca bilesimlerinin degil,

ayni zamanda kendi i¢ gerilimlerinin de bir islevidir [11].

Sirlama; Daldirma, Piiskiirtme, Akitma, Fir¢a ve buna benzer yontemlerinden

biri ile gergeklestirilir;

Daldirma metodu ile sir kaplama, seramik biinye veya kuru malzemenin sulu

sir i¢gine daldirilarak ¢ikartilmasi sonucu sirin seramik biinye lizerinde film tabakasi

31



seklinde kalinlik olusturmasidir. Kalinlig1 ince olan seramik biinyenin sirlanmasi,
seramik bilinyenin pisirimi sonrasi daldirma yontemi ile yapilabilirken kalinlig1 fazla

olan seramik biinyenin sirlanmasi, kurutma sonrasi, daldirma yontemi ile yapilabilir.

Piiskiirtme yontemi ile sirlama, seramik biinye veya kuru malzemenin {izerine
sulu sir karisiminin piskiirtiilerek, seramik biinye {izerinde ince sir tabakasi
olusturulmasidir. Sir, biinye iistline 6zel piiskiirtme tabancalar1 ile atilir ve bu
tabancalara Pistole adi verilir. Bu tabancanin agiz acikligi, basinci, sirin yogunlugu,
puskiirtme mesafesi sirlamay etkileyen faktorlerdir. Piiskiirtme yontemi ile sirlama

otomatik ya da elle gerceklestirilebilir.

Akitma yontemi, sirin siirekli olarak beslenen bir haznenin alt kesit agikligindan,
stirekli bir film olusturacak sekilde akmasi sonucu seramik biinye iizerinde ince sir

tabakasi1 olusturulmasidir.

Firga ve benzeri malzemeler ile sirlama, seramik biinye yiizeyine firca ve
benzeri malzemeler ile sirin, ince tabaka halinde striilmesidir. Sir karistirildiktan
sonra bir kaba alinarak sirlanacak malzemenin tozu alinir. Firga sir i¢ine daldirilir ve
sirlanacak irlin lizerine striliir. Stirme sirasinda sir kalinligmin her yerde aymi

olmas1 6nemlidir [89].

Seramik biinyeye sir kaplama islemi yapip firinlandiktan sonra kabuklanma,
capak ve cukur olusumu, bulgurlasma, parlama eksikligi ve donuk dalgali iiriinler,
yapismus parcalar, sir damlalari, kiikiirtlesme (Igneli kristallerin olusumu), silikat
kristalleri olusumu, kalin sir, kii¢iik leke olusumu, kilcal ¢atlama ve pullanma gibi sir

hatalar1 goriilebilir [11].

Antibakteriyel 6zellikli sir, icinde antibakteriyel etki gosteren ozellikte Ag,
Zn, Cu iyonlarinin uygun sartlarda katilmasi ile elde edilmektedir [10].

“Evcin ve ark. 2009” yapmis olduklar1 bir ¢alismada, Sol Jel Yontemiyle
diisiik sicaklikta sir iiretimi gerceklestirmislerdir. Kursun icermeyen bir sir recetesi
ile sol-jel yontemiyle baslangi¢ maddeleri olarak alkoksitler, ¢oziinebilir nitrat ve

tuzlar kullanilarak sirlar hazirlanmistir.  Kurutulan tozlar porselen havanda
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ogiitiilerek, su ile karigtirilmis ve seramik biinye iizerine uygulanmistir. 850 - 1050°C
sicakliklart arasinda firinlanarak pisirilmis ve sirlanmis yiizeyler elde edilerek

karakterizasyonu yapilmistir [90].

2.5. Taguchi Metodu

Taguchi metodu, iriin ve yontemdeki degiskenligi en aza indirmeyi
hedefleyen deneysel bir tasarim metodudur. Burada amag iiriinde ve {iretim
asamasinda, degiskenleri olusturan ve kontrol edilemeyen etkenlere karsi, kontrol
edilebilen etkenlerin diizeylerinin en uygun versiyonunu se¢mektir [91]. Bu metot;
tirtinlerin kalitesinin iyilesmesinde etkili olmasinin yaninda, kaliteyi gelistirmede

daha az sayida deneme ile daha iyi sonu¢ alma olanagi vermektedir [91,92].

Japon bilim adam1 Genichi Taguchi, 1980°1i yillarda yonteme yeni bir yaklasim
getiren, cevre sartlarindan etkilenmeyen, diisiik varyasyona sahip, saglam iriin ve
yontem tasarimi i¢in kendi ismi ile adlandirilan metodu gelistirmistir [93]. Bu metot;
deneylerin yapilmasi ve yorumlanmasinda verimin artmasini saglayacak bir ¢dziim
gelistirdigi i¢in, deneyden Once yapilan galigsmalar ile deney sayilarinda 6nemli
derecede azalma saglamaktadir [92]. Kalite kontrol ¢alismalarindan yola ¢ikilarak
gelistirilen Taguchi Metodu daha sonralar1 yeni tiriin tasarimi ve Ar-Ge ¢aligsmalarinda

da yogun bi¢imde kullanilmaya baglanmistir.

Taguchi Metodu su sekilde 6zetlenebilir;

1- Rekabetin oldugu bir ekonomide Kaliteyi siirekli gelistirmek ve maliyetleri
azaltmak isletmelerin kaliciligi biiyiik 6nem arz etmektedir. Siirekli bir kalite
gelistirme programi uygulandiginda iriin hedef degerlerinden Sapmalar
stirekli azalir.

2- Bir triiniin kalitesine ait 6nemli bir detay da iirtiniin toplumun tamaminda
meydana getirdigi kayiptir. Bir iiriiniin performansindaki bir sapmadan dolay1
tiiketicide meydana getirdigi kayip sapmanin karesi ile dogru orantilidir.

3- Bir driniin maliyeti ve Kkalitesi, iriiniin tasarimi Ve {retim yontemi
tarafindan belirlenir. Uriiniin imalat éncesini (Pazar pay1 arastirma, tasarim Ve
yontem gelistirme) ve imalati esnasinda yapilan faaliyetler ile sonrasini

ayiran ve bu basamaklara Offline ve On-line Kalite Kontrol adlarmi veren
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Taguchidir. Her iki asamay1 da kendi i¢lerinde sistem, parametre ve tolerans
tasarimi basamaklarina ayirmistir.

Bir driniin  performansindaki sapmayr en aza igin  riiniin
performans karakteristikleri tizerinde etkili olan degiskenlerin lineer olmayan
etkilerini kontrol altma almak gerekir. Istatistiksel olarak dizayn edilen
deneyler iirin veya yontemlere ait performans sapmalarint azaltmak icin
kullanilir [93,94].

Taguchi metodunun kullanimindaki temel amag; hedeflenen deger

cevresindeki degisken sayisini azaltmaktir. Bu yontemin temeli de deney tasarimina
dayanmakta olup kesirli faktoriyel deney tasarimi metoduna, robust tasarim ve
ortogonal diziler gibi kavramlari1 da ilave etmektir. Taguchi ve tam faktoriyel tasarim
metotlar1 ile yapilacak deney sayilar1 arasindaki farklar Tablo 2.5.1." de
gosterilmistir. Tablo da ortogonal dizi (O.D), L harfiyle gosterilirken L* den sonraki

say1 ise deneme sayisini gostermektedir.

Tablo 2.5.1. Taguchi ile tam faktoriyel tasarim deney sayis1 bakimindan

arasindaki fark [95]
Ortogonal Dizi | Faktor ve Seviye Tam Faktoriyel
(0.D) Sayist Tasarim Deneme Sayisi
L4 3 Faktor 2 Seviyeli 8
L8 7 Faktor 2 Seviyeli 128
L9 4 Faktor 3 Seviyeli 81
L16 15 Faktor 2 Seviyeli 32768
L27 13 Faktor 3 Seviyeli 1594323

2.5.1. Taguchi Metodu Uygulama Adimlari

Taguchi metodunu bir {iriin ya da siirecte basarili bir sekilde uygulayabilmek

icin sistematik bir yaklagim izlemek gerekir.

Taguchi metodunun deneysel tasarim basamaklari [96]:

1. Problemin tespit edilmesi,
2. Kalite karakteristiklerinin tespit edilmesi,

3. Kontrol Faktdrlerinin tespit edilmesi,
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4. Faktor diizeylerinin tespit edilmesi,

5. Uygun ortogonal dizinin se¢ilmesi,

6. Deneylerin gerceklestirilmesi,

7. Istatiksel Analiz ve Deney Sonuglarinin degerlendirilmesi,

8. Dogrulama deneylerinin gerceklestirilmesi.

Tablo 2.5.1.1. Taguchi ortogonal dizi se¢im tablosu [97]

SEVIVE SAYISI
2 3 4 5

p=2 |s5=2 P=2 |5=3 P= 54 =2 5=5
P=3 |s=2 |4 |P=3 [5=3 [|g |P=3_|5=¢ P= S5 | e
P=q4 |S5=2 P=4 |S=3 P=4  [S=4 |,.qs [P=4 S=
p=5 |s5=2 P=5 |5=3 P=5  [5=¢ p=5 5=5
P=6_|S=2 |3 |P=6_|S=3 P=f |5=4 P=f 5=5
p=7 |s5=2 P=7 [5=3 |48 [P=7_|S5=4 P= 5=5
P=8 |s=2 P=8 |5=3 =8 |5=4 P=5 5=5
P=9 [s=2 P=3 [5=3 p= S=4 |3 |P=9 $=5 | cg
P=10 |S=2 |qq |P=10 |S=3 P=10 |S=4 P=10  [s=5
P=11 |5=2 P=11 |S=3 || 5o P=11  |s=5
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p=25 |5=2
B=2E |5=2 132
p=27 |5=2
p=28 |s=2
p=29 |5=2
P=30 |S=2
p=31 |s5=2

“Abali ve ark. 2011” Dolomit cevherinin HCI igerisindeki ¢6ziinmesinin
optimizasyonu calismasinda dolomit (CaCO3MgCO3) cevherinin HC1 ¢ozeltisinde
¢oziinmesinin ideal kosullar1 belirlemek i¢in Taguchi metodunu kullanmislardir.
Deney parametreleri; reaksiyon sicakligi, kati-sivi orani, asit konsantrasyonu,
reaksiyon siiresi ve karistirma hizi olarak belirlenmistir. Deneyde 5 degisken ve bu

degiskenlere karsilik gelen 5 farkli degisken seviyelerini incelemek igin 3125
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deneme yapilarak ulasilabilecek sonuglara, L25(55)’li ortogonal dizi ile 25 deneme

yapilarak ulasilmistir [98].

“Demir ve ark. 2003” Sitrik asit ¢ozeltisi i¢erisinde magnezitin ¢dziinmesinin
Optimizasyonu calismalarinda Erzurum-Oltu yoresinden elde edilen magnezitin,
sitrik asit ¢Ozeltisinde ¢oziinmesine ait optimum kosullar1 L16 (45)’ It ortogonal
dizini kullanarak belirlemislerdir. Taguchi metodu ile asit konsantrasyonu, reaksiyon
siiresi, reaksiyon sicakligi, partikiil boyutu ve kati-sivi oran1 degisken olarak
belirlenmistir. Ideal ¢alisma sartlari; asit konsantrasyonu 2 M, reaksiyon siiresi 120
dakika, reaksiyon derecesi 75 °C, kati-sivi oran1 0,125 g/mL ve tanecik boyutu —319
um olarak bulmustur [99].

“Abal1 ve ark. 2006” H,SO,4 Cozeltisinde magnezitin ¢oziinmesinin optimum
kosullarinin belirlenmesi ¢alimalarinda Erzurum-Hasankale yoresinden elde edilen
magnezitin (MgCQO3), H,SO4 ¢ozeltisinde ¢6ziinmesinin ideal kosullarini belirlemek
icin Taguchi metodunu kullanilmistir. Deney degiskenleri olarak reaksiyon sicakligi,
kati-s1v1 orani, asit konsantrasyonu, reaksiyon siiresi ve karistirma hizi belirlenmistir.
Optimizasyon g¢alismalari i¢in 5 degisken ve bu degiskenlere bagli 5 fakli seviyeyi
incelemek amaciyla 5x5x5x5x5=3125 deneme yapmalar1 gerekirken, L25 (55)’ li
Ortogonal dizinini kullanarak 25 deneme yapmuislardir [100].

“Abali ve ark. 2006” Kolemanitin asetik asit c¢ozeltilerinde ¢dziinmesinin
optimizasyonu adli ¢aligmaslarinda Bandirmada faaliyet gosteren borik asit
fabrikasindan elde edilen kolemanit (2Ca0.3B,03.5H,0) cevherinin asetik asit
¢ozeltisinde ¢oziinmesini Taguchi metodu ile belirlemislerdir. ideal ¢alisma sartlari;
reaksiyon sicakligr 35 °C, kati/sivi oran1 5/100 (g/ml), asit konsantrasyonu % 10,
karistirma hiz1 200 devir/dak ve reaksiyon siiresi 10 dakika olarak bulunmustur. Buu

ideal ¢alisma sartlarinda % 84,57’ lik B,O3 verimi elde edilmistir [101].

“Copur 2002” Konsantre ZnS’ iin HNOs3 ¢ozeltisinde Zn ve Cu’ nun
Coziinmesinin Bir Optimizasyon Calismasinda Rize-Cayeli yoresinden elde edilen
konsantre ¢inko siilfiiriin HNOj3 igerisinde ¢oziinmesi sonucu ¢ozeltiye gecen Zn, Cu
ve Fe miktarin1 belirlemek i¢in Taguchi yontemini kullanmistir. Caligmada ideal

calisma sartlarin1 belirlemek i¢in 5 degisken ve bu degiskenlere bagh 5 seviyeden
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olusan L25 (55)’ li ortogonal dizini kullanmistir. Taguchi yontemine gore elde edilen
ideal ¢aligma sartlar1; reaksiyon sicakligi 55 °C, kati-sivi orami 0,1 ve asit
konsantrasyonu 7 mol.dm™, reaksiyon siiresi 50 dakika ve karigtirma hizi 700 min *

dir [102].

2.6. Bilesiklerin Karakterizasyonu

2.6.1. XRD - X- Ismlar1 Kirmnim

XRD kii¢iik tane boyutuna sahip numunelerin kristal yap1 6zelliklerine gore
tanimlanmasinda kullanilan bir yontemdir. X-lsinlar1  kirinimi ile  yapilan
karakterizasyon ile yapiyr olusturan her bir faza ait kirinimlarin Miller indisleri
hesaplanir ve bu fazlara ait yapisal Ozellikler hakkinda bilgiler elde edilir. Bu
yontemle elde edilen verilerin yorumlanmasi ile yapiy1 olusturan, bilinmeyen kristal
fazin nitel mineralojisi, karisim halindeki kristal fazlarin nitel mineralojisi, Kristalin
malzemelerin kristalinite ozellikleri (diizenli, diizensiz), Kristal birim hiicre
parametrelerinin tespit edilmesi ve kristallerin termal genlesme katsayilar1 gibi

bilgiler de saglanabilir.

Kristal yapilardaki atomlarin yerlesimleri ile kristal tabakalar1 arasindaki
uzakligin belirlenmesinde de uygulanan bir tekniktir. Ayrica X-Isinlart kirinimi
teknigi ile metallerin, polimer malzemelerin ve diger katilarin fiziksel 6zellikleri

daha iyi anlagilir [103].

X-lsinlarmin kristaller tarafindan kirinima ugradigimi Alman fizik¢i Von
Laue, gerceklestirdigi deneyler ile 1912 yilinda ortaya koymustur. Bu deneylerden
sonra Ingiliz fizik¢i W. L. Bragg 1913 yilinda kirinim igin gerekli olan kosullar1 daha
basit matematik formunda belirtmistir. Kristal {izerine gonderilen X-Isini, kristal
diizlemleri tarafindan yansimaktadir. Bragg yasasina gore, gelen dalga ile kirinima
ugramis ve yansiyan dalga arasindaki agi eger birbirine esit ise, kirinim deseni
olusur. Gelen 151n, d araliklarla dizilmis kristal diizlemlerinden yansimaktadir. Ayrica
gelen 1s1n ile sacilan 151n, diizlem ile 0 agis1 yapmaktadir. Béyle bir durumda komsu
iki diizlemden sacilan 1sinlar arasinda 2dsin® olarak ifade edilen yol farka
olusmaktadir. Yapict girisimin olmasi i¢in yol farki taniminin dalga boyunun tam

katlarina (n)) esit olmasi gerekmektedir [104].
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2.6.2. SEM — Taramal Elektron Mikroskobu
Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), Elektronlari kullanarak numune
ylizeyinden yliksek ¢oziiniirliiklii, i¢ boyutlu goriintiilerini almaya yarayan bir

tekniktir.

Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) yonteminde kati numunenin yiizeyi
yiiksek enerjili elektron demetiyle taranir. Bu yontem, elektron demetindeki
elektronlarin 6rnek yiizeyindeki atomlar ile yaptig1 fiziksel etkilesimler sonucu
ortaya ¢ikan sinyallerin goriintiiye doniistiiriilmesi temeline dayanir. Bu sinyallerin
kaynagy, ikincil elektronlar, geri sacilmig elektronlar, Auger elektronlar1 ve X-1sinlar1
fotonlaridir. SEM analizleri i¢in ikincil elektronlar ve geri sagilmis elektronlardan
gelen sinyaller kullanilir. Yayilan X-1sinlari, elemente ve elektronun kabuguna 6zgii
dalga boyuna ve enerjiye sahip oldugu i¢in, yiizey hakkinda hem nitel hem de nicel
bilgi saglar. Auger elektronlart ise, Auger elektron spektroskopisinin dayanagin
olusturur. SEM ile kat1 maddelerin yiizey analizg, bilesimi ve elektriksel iletkenligi

gibi 6zelliklerine ait bilgiler de elde edilir [103].

2.6.3. FTIR - Fourier Doniisiimlii Infrared Spektroskopisi

Fourier Doniistimlii Infrared Spektroskopisi (FTIR) ile molekiiler bag analizi
yapilir. Bu teknik ile kati, sivi, gaz ve c¢ozelti halindeki organik bilesiklerin
yapisindaki fonksiyonel guruplar belirlenir. Iki bilesigin ayni olup olmadig1, yapidaki
baglarin durumu ve baglanma yerleri ile yapinin aromatik yada alifatik olup olmadigi

belirlenebilir.

Kiziltesi  (IR)  spektroskopisi, organik veya inorganik bilesiklerin
analizinde kullanilan bir yontemdir. IR spektrumlari, numuneyi olusturan atomlar
arasindaki baglarin titresimiyle olusan frekanslarina karsilik gelen absorpsiyon
pikleri ile numunenin yapisim1 gostermektedir. Her maddenin kendine 6zgii bir
spektrumu vardir. 2000 cm™ den sonraki béliime parmak izi bolgesi denir ve
Organik madde spektrumlar1 bu boélgede daha ayrintilidir. Bunun sayesinde bu

maddeler hakkinda daha ayrintili bilgi edinilebilir.

FTIR spektroskopisi teknigi kati, sivi ve gaz numunelerin analizinde

kullanilan bir yontemdir. FTIR analizi yapilacak katt numuneler i¢in li¢ farkh
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hazirlama teknigi kullanilmaktadir. Bu tekniklerden birincisinde 6rnek KBr (130 °C’
de 4 saat kurutularak elde edilen) ile karigtirilarak ince bir disk haline getirilmektedir.
Ikinci yontemde ise KBr kullanilmadan énce numune ince bir film tabaka haline
getirilmektedir. Soliisyon teknigi denilen tigiincli yontem de ise numune bir ¢oziicii
icerisinde ¢ozillerek analize hazirlanmaktadir. Ince film veya disk tekniginde
numunenin kalitatif ve kantitatif analizi yapilmaktadir. Soliisyon yOnteminde ise
¢oziinmiis maddelerin kalitatif analizi yapilmaktadir [105]. Bu ¢alismada sentezlenen

borat bilesiklerine ait karakteristik pikler Tablo 2.6.3.1. de verilmistir.

Tablo 2.6.3.1 Borat bilesiklerinin karakteristik bantlari [106].

Karakteristik Bant (cm™)

O-H gerilme band1 3300-3600

H-O-H egilme band1 1640-1660

B3-0 asimetrik titresim bandi 1300-1400
B3-0O diizlem dis1 egilme band1 738-764

B-O-H diizlem ig¢i egilme bandi 1180-1250
B4-0 simetrik titresim band1 800-810
Karakteristik B4-O bandi 970-1020
B3-0O ve B4-O egilme band1 510-590

2.6.4. EDX - Enerji Dagilimh X-Isim1 Spektroskopisi
Enerji Dagilimli X-Isin1 Spektroskopisi (EDX) ile herhangi bir numunede ve
numune iizerinde elementlerin dagilimi tamimlanir. Ornegin iizerine elektron demeti

gonderilerek analiz islemi yapilir.

Enerji Dagilimli X-Ism1 (EDX) spektrometresinde, yiiksek enerjili birincil
elektronlar 6rnege carptiginda, ikincil elektronlar sagilir. Yiiksek yoriingedeki bir
elektron, X-Isim1 yayarak sagilan elektronun yerini alir. Yayilan X-Isinlari, her
element ve kabuk icin kendine 6zgii bir enerjiye ve dalga boyuna sahiptir. Taramali
Elektron Mikroskobunda, X-Isinlarmin karakteristik enerji diizeyleri belirlenip,

ornek yiizeyinin nicel ve nitel analizi yapilmaktadir [104].
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Enerji Dagilimh X- Isin1 (EDX) spektrometresinde sayag olarak, silikon veya
germanyum kristalinden yapilan yari iletken diyotlar kullanilir. Kristalin p-tipi
tabakasi, X-lsinlarinin geldigi yondedir ve dis katman elektriksel iletkenligi
saglamak icin altin tabaka ile kaplidir. Bu katmanin disinda X-Isinlarin1 gecirme
Ozelligi gosteren ince berilyum bir pencere bulunmaktadir. Bir X-Isini, yari iletken
kristale geldigi zaman enerjisini degerlik bandindaki elektrona aktararak, elektronu
serbest birakir ve boylece elektron ¢iftleri olusur. Elektron ciftlerinin sayis1 gelen X-
Isinlarinin enerjisi ile dogru orantili oldugundan, X-Isinlarimin enerjisi elektronik
islemlerle tespit edilir. Belirli bir sayma siiresinden (ortalama 100 s) sonra spektrum
ekrana aktarilir. Dolayis1 ile Ornegin igerisinde bulunan elementlerin dagilim

goriintiisii elde edilir [107].

2.6.5. TGA - Termogravimetrik Analiz

Termogravimetrik Analiz (TGA), bir 6rnegin artan sicaklik sonucu kiitlesinde
meydana gelen agirlik degisimlerini kantitatif olarak veren bir yontemdir. Bir
maddenin dehidrasyonu veya bozunmasi sirasindaki kiitle degisimleri, sicakliga ya
da zamana bagli olarak gozlemlenebilir. Numunenin kiitlesindeki degisim yiiksek

sicakliklarda fiziksel veya kimyasal baglarin kopmasi sonucu meydana gelmektedir.

Termogravimetrik analizde, numunenin sicakligi ¢evre sartlarindan
baslayarak 1200 °C‘ye ulasana kadar isitilirken kiitle degisimi de siirekli olarak
izlenir. Kiitlenin sicakliga karsi ¢izilen grafigi ¢izilir ve bu grafige "termogram" adi
verilir. Bu termogramlar ile kalitatif ve kantitatif analizler yapilir. Termogravimetrik
analiz cihazinda, hassas bir analitik terazi, bir firin, firin sicakligin1 kontrol edici,

programlayici ve bir de kaydedici bulunur [108].

2.6.6. DSC - Diferansiyel Taramah Kalorimetre

Diferansiyel Taramali Kalorimetre (DSC); 1s1 analizi yapmayr saglayan
termal analitik bir yontemdir. Bu yontemde kalorimetre, numune isitilirken ve
sogutulurken veya sabit bir sicaklikta tutulurken sogurulan ya da salinan enerji
miktarini Olger. Bu teknikle numunedeki faz degisimi sirasindaki 1s1 transferinin
miktar1 hesaplanir.

Diferansiyel Taramali Kalorimetrede (DSC) numune ve referansin sicakliklari

diizenli bir hizla artirilir. Her ikisinin sicaklifinin ayni olmasi ic¢in 6rnek veya
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referansa disardan gereken miktarda 1s1 takviyesi yapilir. ilave edilen 1s1 kayit altina
alinarak ornekte olusan endotermik veya ekzotermik reaksiyonlar sonucu kaybedilen
veya kazanilan 1s1 belirlenir. Diferansiyel Taramali Kalorimetrede (DSC) 1siticilar
numune ve referans kaplarinin olduk¢a yakinina yerlestirilir. Termokaplar bir
sicaklik farki algiladiginda, 6rnek ve referanstan hangisi soguk ise, soguk olanin
sicakligi digeri ile aym1 seviyeye gelene kadar 1s1 verilir. Isitma hizi numune

sicakliginin fonksiyonu olarak kaydedilir [108].

2.6.7. UV-VIS Ultraviyole ve Goriiniir Bolge Molekiiler Absorbsiyon
Spektroskopisi

Molekiiler Absorbsiyon Spektroskopisi (UV), bir numunedeki fonksiyonel

gruplarin tanimlanmasinda ve ayn1 zamanda fonksiyonel gruplar iceren bilesiklerin

nicel analizinde kullanilir. UV-VIS spektroskopisi bir¢ok organik ve inorganik

numunenin analizinde kullanilmaktadir.

Ultraviyole ve Gorliniir Isik Absorbsiyon (UV-VIS), spektroskopi bir 1s1n
demetinin Ornekten gectikten ya da bir ornek yiizeyinden yansitildiktan sonraki
azalmasmin Ol¢iilmesine dayana bir analiz yontemidir. Isik siddetindeki azalma
absorblanmanin arttigin1 gosterir. Numunenin konsantrasyonu, belirli bir dalga
boyundaki absorbsiyonu 0lgiilerek bulunur. UV-VIS spektroskopi ¢ogunlukla
cozeltideki molekiiller ile inorganik iyon ve komplekslerin 6lgtimiinde kullanilan bir
tekniktir. Birgok molekiil UV veya VIS dalgaboylarimi1 absorblar. Absorbsiyon
sonucunda olusan spektrum molekiiliin temel yapisin1 gosteren bir¢ok absorblama

bantlarindan olusur.

UV-VIS, 100-800 nm arasi dalga boylart olan 1smlarn kullanildig
spektroskopik bit tekniktir. 100-400 nm arasina ultraviyole (mordtesi), 400-800 nm

arasina ise goriiniir bolge denilmektedir.

UV-Goriiniir bolge 1smlarinin bir molekiil ya da cok atomlu iyonlar
tarafindan absorbsiyonu ile molekiiliin bag elektronlar1 veya degerlik elektronlar

temel seviyeden daha yiiksek enerjili bir orbitale geger ve uyarilmis molekiil olusur
[103].
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Atomlarin birbirine yaklagmasi sonucu molekiiller olusurken, diger taraftan
enerjileri birbirine esit veya yakin olan benzer atomik orbitallerin Ortiismesi ile
molekiiler orbitaller olusur. Molekiildeki bu elektronlar molekiiler orbitale Hund

kuralina gore yerlesir [109].

2.6.8. ICP-OES Indiiktif Eslesmis Plazma- Optik Emsisyon
Spektroskopisi

Indiiktif Eslesmis Argon Plazma-Optik Emisyon Spektroskopisi (ICP-OES);

sulu ¢ozeltilerde ¢oziinmiis haldeki elementlerin analizlerinde kullanilan bir tekniktir.

Cihaz, elektromanyetik indiiksiyonla yiiksek sicakliklara (6000-10000 °K) ulastirilan

argon plazmasi tarafindan numunenin uyarilmasi, uyarilan bu elementlerin yaydiklar

karakteristik dalga boylarina ve emisyon siddetine gore belirlenmesi prensibine gore

calisir. ICP-OES ile bir¢ok elementin nitel ve nicel analizleri yapilabilir.

Cift yonlii goriintiileyici optikler iceren dedektor sistemi sayesinde genis bir
aralikta ppb-ppm hassasiyetinde Ol¢iimler yapilabilir. Ayrica hidriir olusturma
yontemi kullanilarak arsenik gibi agir metallerin de analizleri hassas bir sekilde

yapilabilir [109].

2.7. Katilarin Kristal Yapilar ve Kristal Sistemler

Kati haldeki maddeler amorf katilar ve kristal yapili katilar olmak {izere iki
sinifa ayrilirlar. Atomlar kendini tekrar eden diizenli bir sekilde dizilmesi ile bir yap1
olustururlar ve bu yapiya kristal yapr adi verilir. Kristal yapilar kendisinin tiim
geometrik Ozelliklerini tasiyan birim hiicreleri ile tanimlanirlar. Metallerin tiimii,
bircok seramik malzeme ve bazi polimerler kristal yapidadirlar. Kristaller Metalik,
Iyonik, van der Wals ve Kovalent kristaller olmak iizere dort guruba ayrilirlar. Eger
atomlarin belli bir diizende dizilisleri yoksa bu yapilara Amorf yapilar denir. Amorf
yapilarda gelizsigiizel bir dizilis ve yap1 bulunmaktadir. Amorf yapilar goriiniis
olarak katilara benzerler fakat bazi fiziksel 6zellik bakimindan da sivilara benzerler.
Bu maddeler orta ve diisiik sicakliklarda olduk¢a biiyiik viskozite degerine
sahiptirler. Cam, plastik, lastik, ¢esitli regineler ve bazi sermik malzemeler amorf
yapilara 6rnek verilebilir. Kristal yapilarda belli bir eirme sicakligi bulunurken amorf

yapilarda erime belirli bir sicaklikta olmaz. Dolayisi ile amorf yapilarin erime
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sicakligr yoktur. Erime belirli bir sicaklikta baslar ve belrili bir sicaklikta biter.

Erimenin bagladig: ilk sicakliga Cams1 Gegis Sicaklig1 denir.

Atom veya atom gruplarmin ii¢ boyutlu olarak dizilmeleri ile Kristal Orgiisii
meydana gelir. Bu kristal 6rgii yapilar1 “Birim Hiicre” ad1 verilen yan yana gelerek
basit geometrik diizen olusturan yapilardan olusur. Birim hiicreleri katinin krsital
Orglisiine ait tiim simetrik 6zelliklerini gosterir. Birim hiicreleri x, y, z, eksenleri
tizerindeki a, b, ¢ atom uzakliklar1 ve eksenler tizerindeki a, B3, y agilar1 ile tanimlanur.
Basit bir birim hiicre yapis1 Sekil 2.7.1 de gosterilmistir. X 1sinlar1 ve elektron
mikroskobu c¢aligmalarna gore a, b ve c uzunluklart ile a, B, y agilarinin
biiyiikliiklerine gore 7 adet kristal kafes sistemi ve 14 farkli birim hiicre oldugu
bilinmektedir (Tablo 2.7.1) [110].

Bor mineralleride farkli kristal yapilarda bulunmaktadir. En ¢ok kullanilan
Bor minerallerinden; Boraks, Borik Asit, Kernit ve Kolemanit Monoklinik kristal

yapisinda, Uleksit ve Pandermit Triklinik kristal yapisindadir.

Metal boratlarin yapisinda mononiikleer, bi, tetra veya pentaniikleer gibi
biiyiik boyutlu yapilanmalar igermektedir. Bu yapilar igerdikleri BO3 koordinasyon
guruplarina gore Ortoboratlar, Piroboratlar, Metaboratlar ve BOjz guruplarinin
yapidaki biitlin koselere yerlestigi iki boyutlu zincir seklinde farkli yapilar
olusturarak adlandirilirlar. Metal boratlar da farkli kristal yapilarda goriilebilirler.

Bakir Borat triklinik, Cinko Borat monoklinik ve Guimiis Borat hekzagonal kristal

et
gt

Sekil 2.7.1. Kristal 6rgi sisteminin birim hiicre yapisi

yapisinda bulunmaktadir.

O

%

1
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Tablo 2.7.1. Kristal sistemler ve birim hiicre yapilar

_— KRISTAL ORGU | BIRIM HUCRE KRISTAL ORGU
ORGE SISTEMI KENAR GEOMETRIK YAPILARI
. . GEOMETRIK UZUNLUKLARI (BRAViS KAFES
SISTEMI 5 i
YAPISI VE ACILAR SISTEMLERI)
Kiibik a=b=c Basit Kiibik
a=p=y=90° Hacim Merkezli Kiibik
Yiizey Merkezli Kiibik
Tetragonal a=b#c Basit Tetragonal
a=p=y=00° Hacim Merkezli Tetragonal
Ortorombik a#b#c Basit Ortorombik
o=p=y=90° Hacim Merkezli Ortorombik
Taban Merkezli Ortorombik
Yiizey Merkezli Ortorombik
Monoklinik a#b#c Basit Monoklinik
a=p=90°, y#90° Taban Merkezli Monoklinik
Triklinik a#b#c Basit Triklinik
aAPAY#90°
Rombohedral a=b=c Basit Rombohedral
o=P=y#£90°
Hekzagonal a=b#c; Basit Hekzagonal

o=p=90°,y=120°
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3. DENEYSEL KISIM

3.1. Materyal

Calismamizda Guimiis Borat sentezi i¢in Giimiis Nitrat (AgNOs, puriss. p. a. >
99,5 %) ve Disodyum Tetra Borat Dekahidrat (Boraks- Na,B;07.10H,0, Merck),
Bakir Borat sentezi igin Bakir Nitrat (Cu(NO3),.3H,0, Merck) ve Disodyum Tetra
Borat Dekahidrat (Boraks- Na;B40;.10H,0, Merck), Cinko Borat i¢in Cinko Nitrat
(Zn(NO3),.6H,0, Merck) ve Disodyum Tetra Borat Dekahidrat (Boraks-
Na,B407.10H,0, Merck) kullanilmgtir.

Antibakteriyel test calismalarinda, kiiltiirlerinin aktiflestirimesi i¢cin Nutrient
Agar (Merck), bakterilerin tiretilmesi igin gerekli olan kat1 besiyeri, Muller Hinton
Broth (MHB) (Merck) kullanilmistir. Bakterilerin gelisim kinetigi ¢calismasinda ise
Nutrient Broth Besiyeri (NB) (Merck) kullanilmistir

Sentez islemleri Calal Bayar Univeritesi Kimya Béliimii Fizikokimya
Aragtima Laboratuvarinda geri sogutucu diizeneginde gerceklestirilmistir. Sentez
sonrasi elde edilen Boratlar’in karakterizasyon ¢alismalarinda, XRD analizleri Celal
Bayar Universitesi Deneysel Fen Bilimleri Uygulama ve Arastrima Merkezi
(DEFAM) ve Izmir Yiiksek Teknoloji Enstitiisi Malzeme Arastirma Merkezinde
(IYTE-MAM) bulunan Philips X’Pert Pro marka cihaz ile SEM ve EDX ¢aligmalari
Izmir Yiiksek Teknoloji Enstitiisii Malzeme Arastirma Merkezinde (IYTE-MAM)
bulunan Philips XL 30S FEG marka cihaz ile TGA ve DSC c¢aligmalar1 Ortadogu
Teknik Universitesi Kimya Béliimiinde bulunan Shimadzu DTG-60 marka cihaz ile
FTIR ¢aligmalari Celal Bayar Universitesi Deneysel Fen Bilimleri Uygulama ve
Arastrima Merkezinde (DEFAM) bulunan Agilent 600 serisi marka cihaz ile UV VIS
calismalar1 Celal Bayar Universitesi Deneysel Fen Bilimleri Uygulama ve Arastrima
Merkezinde (DEFAM) bulunan Agilent Cary 60 UV-Vis Spektrofotometresi ile
Mekanik Testler Celal Bayar Universitesi Deneysel Fen Bilimleri Uygulama ve
Arastrima Merkezinde (DEFAM) bulunan Shimadzu AG-X plus 250 kN marka cihaz
ile yapilmistir. Seramiklerin firinlama islemleri Celal Calal Bayar Univeritesi Kimya
Bolimii Fizikokimya Arastima Laboratuvarinda bulunan Magmateherm 1200 °C
Basic Extended Ultimate Superior marka Kiil Firininda gergeklestirilmistir. Tanecik

boyutu hesaplamalar1 Image J Launcher programinda SEM gériintiileri {izerinden
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yapilmigtir. Karakterizasyon sirasinda kullanilan cihazlar Sekil 3.1.1 de

gosterilmistir.

Daha sonra sentezlenen iiriinler Serel Seramik Sanayi A.$’den elde edilen
ham sir malzemesine katilmis ve ayni yerden temin dilen seramik biinyeye
uygulanarak firmlanmustir. Uriinlerin - Antibakteriyel testleri de Haci Bayram

Universitesi Polath Fen Edebiyat Fakiiltesi Biyoloji Béliimiinde yapilmustir.

Termal Analiz (DSC/TGA) UV-VIS Cihazi

FTIR Spektrofotometresi ICP Spektrofotometresi

Sekil 3.1.1. Karakterizasyon ¢alismalarinda kullanilan cihazlar
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3.2. Yontem

3.2.1. Giimiis Borat Sentezi

Giimiis Borat, Taguchi Metoduna gore Tablo 3.2.1.1 de verilen parametreler
kullanilarak, Boraks ve gilimilis nitrat tuzunun sulu ortamda geri sogutucu
diizeneginde reaksiyonu sonucunda sentezlenmistir (Sekil 3.2.1.1). Reaksiyonlarda 4
farkli parametre ve 4 farkli degisken kullanilmistir. Kullanilan parametreler Sicaklik,
Zaman, Mol Orami ve Karistirma hizidir. Deneyler sonucunda her bir Giimiis
Borat’dan 16 farkli numuneden ikiser tane {iriin sentezlenmistir. Deneyler sonucunda
elde Gimiis Boratlara deney numaralari ile birlikte giimiis elementini ve borati
simgeleyen harfler verilerek kodlanmistir. Deney numaralari, tabloda hizasinda

beliritilen kosullarda sentezlendigini gdstermektedir.

Sentezlenen Giimiis Boratlar siizge¢ kagidinda siiziildiikten sonra, oda
sicakliginda birkag giin kurumaya birakilmis ve ardindan yap: karakterizasyonu igin

analizleri yapilmistir.

KURUTMA

Sekil 3.2.1.1. Giimiis Borat’in sentez basamaklar1
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Tablo 3.2.1.1. Giimiis Borat sentezinde kullanilan parametreler.

SEI Sicaklik | Z Karistima H
1CaKil aman aristima mizi
Numarasi - - (IXIO’} /()Bracl)n) E )
.. ° saa rom
Uriin Kodu g /B2Us p
AgB 1 45 °C 2 1/2 200
(0,01/0,02)
AgB 2 45 °C 4 1/1,5 400
(0,01/0,015)
AgB 3 45 °C 8 1/1 500
(0,01/0,01)
AgB 4 45 °C 12 2/1 800
(0,02/0,01)
AgB 5 60 °C 2 1/1,5 600
(0,01/0,015)
AgB 6 60 °C 4 172 800
(0,01/0,02)
AgB 7 60 °C 8 2/1 -
(0,02/0,01)
AgB 8 60 °C 12 1/1 200
(0,01/0,01)
AgB 9 75 °C 2 1/1 800
(0,01/0,01)
AgB 10 75 °C 4 2/1 500
(0,02/0,01)
AgB 11 75 °C 8 112 400
(0,01/0,02)
AgB 12 75 °C 12 1/1,5 200
(0,01/0,015)
AgB 13 90 °C 2 2/1 P
(0,02/0,01)
AgB 14 90 °C 4 1/1 200
(0,01/0,01)
AgB 15 90 °C 8 1/1,5 800
(0,01/0,015)
AgB 16 90 °C 12 1/2 -
(0,01/0,02)
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3.2.2. Bakir Borat Sentezi

Bakir Borat, Taguchi Metoduna gore Tablo 3.2.2.1 de verilen parametreler
kullanilarak, Boraks ve bakir nitrat tuzunun sulu ortamda geri sogutucu diizeneginde
reaksiyonu sonucunda sentezlenmistir (Sekil 3.2.2.1). Reaksiyonlarda 4 farkl
parametre ve 4 farkli degisken kullanilmigtir. Kullanilan parametreler Sicaklik,
Zaman, Mol Orani ve Karigtirma hizidir. Deneyler sonucunda her bir Bakir
Borat’dan 16 farkli numuneden ikiser tane {iriin sentezlenmistir. Deneyler sonucunda
elde Bakir Boratlara deney numaralart ile birlikte bakir elementini ve borati
simgeleyen harfler verilerek kodlanmigtir. Deney numaralari, tabloda hizasinda

belirtilen kosullarda sentezlendigini gostermektedir.

Sentezlenen Bakir Boratlar siizge¢ kagidinda siiziildiikten sonra, oda
sicakliginda birka¢ giin kurumaya birakilmis ve ardindan yap1 karakterizasyonu igin

analizleri yapilmistir.

KURUTMA

Sekil 3.2.2.1 Bakir Borat’in sentez basamaklari

49



Tablo 3.2.2.1. Bakir Borat sentezinde kullanilan parametreler

SEI Sicakhk Z TG H
1CaKil aman aristuima riizi
Numarasi - - (g/[(:lz j)lra'agl) E )
. ° saa u rom
Uriin Kodu 253 P
CuB 1 45 °C 2 1/2 200
(0,01/0,02)
CuB 2 45°C 4 1/1,5 200
(0,01/0,015)
CuB 3 45 °C 3 11 500
(0,01/0,01)
CuB 4 45 °C 12 2/1 800
(0,02/0,01)
CuB5 60 °C 2 1/15 500
(0,01/0,015)
CuB 6 60 °C 4 1/2 800
(0,01/0,02)
CuB7 60 °C 8 2/1 200
(0,02/0,01)
CuB 8 60 °C 12 1/1 400
(0,01/0,01)
CuB9 75 °C 2 11 800
(0,01/0,01)
CuB 10 75 °C 4 2/1 500
(0,02/0,01)
CuB 11 75 °C 8 1/2 400
(0,01/0,02)
CuB 12 75 °C 12 1/1,5 200
(0,01/0,015)
CuB 13 90 °C 2 2/1 200
(0,02/0,01)
CuB 14 90 °C 4 1/1 200
(0,01/0,01)
CuB 15 90 °C 8 1/1,5 800
(0,01/0,015)
CuB 16 90 °C 12 172 500
(0,01/0,02)
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3.2.3.Cinko Borat Sentezi

Cinko Borat, Taguchi Metoduna gore Tablo 3.2.3.1 de verilen parametreler
kullanilarak, Boraks ve ¢inko nitrat tuzunun sulu ortamda geri sogutucu diizeneginde
reaksiyonu sonucunda sentezlenmistir (Sekil 3.2.3.1). Reaksiyonlarda 4 farkli
parametre ve 4 farkli degisken kullanilmigtir. Kullanilan parametreler Sicaklik,
Zaman, Mol Oram1 ve Karigtirma hizidir. Deneyler sonucunda her bir Cinko
Borat’dan 16 farkli numuneden ikiser tane iiriin sentezlenmistir. Deneyler sonucunda
elde Cinko Boratlara deney numaralar1 ile birlikte ¢inko elementini ve borati
simgeleyen harfler verilerek kodlanmigtir. Deney numaralari, tabloda hizasinda

belirtilen kosullarda sentezlendigini gostermektedir.

Sentezlenen Cinko Boratlar siizge¢ kagidinda siiziildiikten sonra, oda
sicakliginda birka¢ giin kurumaya birakilmis ve ardindan yap1 karakterizasyonu igin

analizleri yapilmistir.

KURUTMA

Sekil 3.2.3.1. Cinko Borat’in sentez basamaklar1
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Tablo 3.2.3.1. Cinko Borat sentezinde kullanilan parametreler

— Sicakhik Z TG H
1CaKil aman aristima riizi
Numarasi - - (IZVI(:g j);agl) E )
. ° saa n rom
Uriin Kodu L P
ZnB 1 45 °C 2 1/2 200
(0,01/0,02)
ZnB 2 45 °C 4 1/1,5 400
(0,01/0,015)
ZnB 3 45 °C 8 1/1 500
(0,01/0,01)
ZnB 4 45 °C 12 2/1 800
(0,02/0,01)
ZnB5 60 °C 2 11,5 500
(0,01/0,015)
ZnB 6 60 °C 4 1/2 800
(0,01/0,02)
ZnB7 60 °C 8 2/1 200
(0,02/0,01)
ZnB 8 60 °C 12 11 200
(0,01/0,01)
ZnB 9 75 °C 2 11 800
(0,01/0,01)
ZnB 10 75 °C 4 21 500
(0,02/0,01)
ZnB 11 75 °C 8 1/2 400
(0,01/0,02)
ZnB 12 75 °C 12 1/1,5 200
(0,01/0,015)
ZnB 13 90 °C %) 2/1 400
(0,02/0,01)
ZnB 14 90 °C 4 1/1 200
(0,01/0,01)
ZnB 15 90 °C 8 1/1,5 800
(0,01/0,015)
ZnB 16 90 °C 12 1/2 600
(0,01/0,02)
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3.2.4. Boratlarin Sir Malzemesine Eklenerek Seramige Uygulanmasi

Sentezlenen boratlar Manisa’da faaliyet gosteren Serel Seramik A.S. den
temin edilen ham sir malzemesine agirlikga %1 oraninda eklenerek (Sekil 3.2.4.a),
yine ayni fabrikadan temin edilen lcmxlcm ebatlarinda hazirlanan ham seramik
malzemesine uygulanmustir (Sekil 3.2.4.b). Seramikler Celal Bayar Universitesi Fen
Edebiyat Fakiiltesi Kimya Boliimii Fizikokimya Arastirma Laboratuvarinda bulunan
kiil firminda firinlanmastir (Sekil 3.2.4.c).

’lq !lﬂ;lllll
ﬂ-nl....
Q g ...c_..l..

Sekil 3.2.4 (b) Sekil 3.2.4 (c

Sekil 3.2.4.1 (a) Ham sir malzemesine agirlik¢a %1 borat ekleme
(b) 1x1 cm seramik iizerine uygulama
(c) Firinlama sonrasi

3.2.5. Seramiklerin Antibakteriyel Testleri
Firmnlanan seramik pargalarm antibakteriyel testleri Gazi Universitesi Polatli
Fen Edebiyat Fakiiltesi Biyoloji boliimiinde Escherichia coli ve Staphylococcus

aureus bakterileri kullanilarak yapilmstir.

3.2.5.1 Esherichia Coli
E. coli, memeli hayvanlarin kalin bagirsaginda yasayan bakteri tiirlerinden bir

tanesidir. Bagirsakta yasayan, E. coli'nin ¢evresel sularda varlig1 diski kirlenmesinin
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bir belirtisidir. E. coli, genel olarak bakteri biyolojisinin anlasilmasi amaciyla

tizerinde sikca calisilmis bir model organizma olmustur.

Gram-negatif bir bakteri olan E. coli endospor olusturmaz. E. coli bakterisi
cubuk seklinde olup, ebatlar1 1-2 pm uzunlugunda ve 0,1-0,5 um ¢apindadir. Memeli
hayvanlarin bagirsaklarinda yasadigi igin en iyi viicut sicakliginda ¢ogalir [111].

3.2.5.2 Staphylococcus Aureus

Micrococcaceae familyasina ait olan S. aureus bakterisi gram pozitif ve
hareketsizdirler. Spor olusturmayan bakteri yaklasik 1 pum ¢apinda anaerob bir
bakteri tiirtidiir. S. aureus bakterisinin en uygun iireme 1sis1 30-37 °C dir. Optimum
pH ortam1 7 -7,5 arasindadir. Insanlarda goriilen deri enfeksiyonlarinin sebebi S.

aureus bakterisidir. S. aureus i¢in en 6nemli kaynak insandir [112].

3.2.6.Mikroorganizmalarin Aktiflestirilmesi

-80 °C’de bekletilen stok ATCC Kkiiltiirlerinin aktiflestirimesi amaciyla
Nutrient Agar (Merck, Almanya) besiyeri igeren petrilere ekim yapilarak ¢alisma
kiltiirleri olusturulmustur. Bu besiyeri hazirlanirken 40 gr besiyeri, 1 L dH20 i¢inde
¢oziilmils ve pH’1 7°ye ayarlanmistir. Nanomalzemenin antibakteriyel aktivite tesbiti
i¢in "dilisyon yontemi" ile bakteri sayilarinin belirlenmesinde, bakterilerin tiretilmesi
icin gerekli olan kat1 besiyeri, Muller Hinton Broth (MHB) (Merck, Almanya)
kullanilmistir. Bakterilerin gelisim kinetigi calismasinda ise Nutrient broth besiyeri

(NB) (Merck, Almanya) kullanilmigtir.

3.2.7. Mikroorganizmalarin Standardize Edilmesi

Analiz 6ncesinde ATCC bakteri kiiltiirleri dncelikle kolonilerin elde edilmesi
amaciyla agarli ortamina ekilmis, 37 °C’de 24 saat inkiibasyondan sonra izole olmus
kolonilerden, steril sartlarda %0,9’luk serum fizyolojik icine aseptik kosullarda
alinmistir. Hazirlanan bakteri siispansiyonlari, cihazla 0,5 McFarland bulanikliga

ayarlanmistir.

Antibakteriyel aktivitenin incelenmesi Gram-pozitif S. aureus (ATCC 6538)
ve Gram-negatif E. coli (ATCC 25922) bakteri suslari kullanilarak
gergeklestirilmistir.
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3.2.8. Nanomalzemenin Sterilizasyonu, Antibakteriyel Aktivite

Nanomalzemeler 121 °C sicaklikta, 1 atm basingta ve 15 dakika otoklavda
sterilizasyon islemine tabi tutulmustur. Daha onceden %70 etanol igerisinde
bekletilerek steril edilmis 50 ml’lik santrifiij tiiplerine yerlestirilmistir. Bir gece
stireyle besi ortaminda iiretilmis olan bakteri suslar1 santrifiij tiiplerine alinarak 3000
rpm’de de 5 dakika santrifiijlenmigtir. Steril PBS ile seyreltilen bakterilerin UV
absorbansi Olg¢lilmiis ve 600 nm dalga boyunda absorbansi 1.0 olacak sekilde
ayarlanmistir (109 CFU ml'l). Elde edilen bakteri siispansiyonu PBS ile 100 kat
seyreltilmig (107 CFU ml'l) ve bulunan her bir 6rnek lizerine 1 ml eklenerek 37
°C’de c¢alkalamali inkiibatorde 30 rpm’de 24 saat siire ile inkiibe edilmistir. Bu siire
sonunda oOrneklerden elde edilen bakteri siispansiyonu seyreltmeler yapilarak
ornekten 0,1 ml alinarak agar ortamina aktarilmis ve 37 °C’de 24 saat inkiibasyonun
ardindan bakteri kolonilerinin sayimi gergeklestirilmistir. Antibakteriyel aktivite
hesab1 amaciyla nanomalzeme eklenmemis sadece bakteri kiiltiiri igeren Ornekler
kontrol olarak kullanilmistir. Antibakteriyel aktivite asagida verilen formiil ile

belirlenmistir [113].
Antibakteriyel aktivite (%) = (A-B)/A x 100 (3.2.8.1)

A kontrol 6rnegi, B ise nanomalzeme inokiilasyonundan alinan kolonilerdir.

55



4. ARASTIRMA BULGULARI VE TARTISMA

4.1. Giimiis Borat

Taguchi Metodu 4x4 sistemine gore ikiser tane sentezlenen 16 farkli Gilimiis
Borat numunelerin XRD sonuglar1 Sekil 4.1.1 ve Sekil 4.1.16 arasindaki grafiklerde
verilmig ve literatiirdeki Giimiis Borat XRD verileri karsilastirilarak en uygun
ortamda sentezlenen Giimiis Borat tespit edilmistir. Bu durumda en uygun iiriiniin
AgB13 kodlu {iriin oldugu, literatiirdeki 96-150-9895 JCPDS kart numarali Giimiis
Borat’in XRD wverileri ile karsilastirildiginda olusmasi gereken pik siddetlerinin
olustugu ve iirliniin sentezlendigi goriillmektedir (Sekil 4.1.17). Literatiire gore 33,2-
33,7-34,1-38,1-48,9 ve 64,3 (O) 2 teta degerinde olusmasi gereken pik siddetleri
sentezledigimiz iiriinde de olusmustur. Yapilan XRD analiz sonuglarina gore olusan

Giimiis Borat yapisinin Hekzagonal kristal formunda oldugu tespit edilmistir [114].

Daha sonra farkli parametrelerin karsilastirilmasi yapilmistir. Sicakligi sabit
tutup mol oranlarina gére kiyaslama yaptigimizda; calistigimiz en diisiik sicaklik
olan 45 °C de, ortamdaki giimiis nitrat az oldugunda Giimiis Borat olusmamaktadir.
Glimiis Nitrat/Boraks mol orant 2/1 oldugunda Giimiis Borat olusumu
gerceklesmektedir (Sekil 4.1.18). Sicakligt 60 °C ye ¢ikardigimizda ortamdaki
giimiis nitratin varligl az olsa bile Giimiis Borat olusumu 45 °C ye gore kismen daha
iyl olmakla birlikte yine en iyi olusum Giimiis Nitrat/Boraks mol oran1 2/1 olan
AgB7 ye ait olan grafikte goriilmektedir (Sekil 4.1.19). Sicaklik 75 °C ye ¢iktiginda
tim mol oranlarindan Giimiis Borat olusumunun net bir sekilde olustugu
gbzlemlenmekle birlikte yine en iyi olusumun Giimiis Nitrat/Boraks mol orani 2/1
olan AgB10 numarali garfige ait oldugu goriilmektedir (Sekil 4.1.20). 90 °C
sicaklikta da Giimiis Borat olusumunun tiim mol oranlarinda gerceklestigi

gozlemlenmektedir (Sekil 4.1.21).

Mol oranlarin1 sabit tutup sicakliga gore kiyaslama yaptigimizda ise; Glimiis
Nitrat/Boraks mol oranmin 1/2 oldugu ortamda en iyi Giimiis Borat olusumunun 90
°C de AgB16 ya ait oldugu goriilmektedir (Sekil 4.1.22). Giimiis Nitrat/Boraks mol
oraninin 1/1,5 oldugu ortamda da sicakligin artmasi ile Glimiis Borat olusumunun
gerceklestigi net bir sekilde gozlemlenmektedir (Sekil 4.1.23). Ortamdaki giimiis

nitrat1 biraz daha artirip Giimiis Nitrat/Boraks mol oraninin 1/1 yaptigimizda Glimiis
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Borat olusumu daha net bir sekilde goriilmektedir (Sekil 4.1.24). Giimiis
Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1 yaptigimizda tiim sicakliklarda Giimiis Borat
olusumunun gerceklestigi goriilmektedir (Sekil 4.1.25). Bu durumda en iyi Giimiis
Borat olusumunun Giimiis Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1 ve 90 °C de ger¢eklestigi
goriilmektedir. Belirtilen mol oraninda sicaklik ve zaman etkisi beraber
degerlendirildiginde, diisiik sicaklikta (45 °C) 12 saat reaksiyon sonucunda Giimiis
Borat tam olarak olugsmazken, yiiksek sicaklikta (90 °C) de 2 saat gibi kisa zamanda
Glimiis Borat net bir sekilde olusmaktadir. (Sekil 4.1.26). Giimiis nitrat tuzunun
suda iyi bir sekilde ¢ozilinliyor olmasi sicaklik arttikga her mol oraninda Giimiis
Boratin olusumunu saglamaktadir. Diisiik sicakliklarda ise ortamdaki giimiis’iin fazla

olmasi Giimiis Borat’in olusumunu saglamaktadir.

XRD verilerine gore en iyi olusum gosteren kosulda (Gilimiis Nitrat/Boraks
mol oranm1 2/1, 90 °C ve 2 saat) sentezlenen AgB13 ile farkli bir kosulda (Giimiis
Nitrat/Boraks mol orani 1/2, 90 °C ve 12 saat) sentezlenen AgB16’nin Taramal
Elektron Mikroskobu (SEM) ile morfolojileri incelenmis ve karsilastirma yapilmistir.
Yapilan incelemede her iki {iriinin de kiiresel oldugu ve baska higbir safsizlik
icermedigi goriiliirken, AgB13’iin yapisinin daha net (Sekil 4.1.27), AgB16’nin ise
daha bulanik oldugu goriilmustiir (Sekil 4.1.28).

SEM  gorintiilerinden  yapilan  Olglimlerden, sentezlenen = AgB13
partikiillerinin tanecik boyutunun ortalama 321 nm (Sekil 4.1.29) oldugu goriiliirken
AgB16 partikiillerinin daha biiyiik ve ortalama 900 nm (Sekil 4.1.30) oldugu

belirlenmistir. AgB13 taneciklerinin nanopartikiil oldugu tespit edilmistir.

Yapilarin molekiiler bag karakterizasyonunu incelemek amaci ile yapilan
FTIR analizinde AgB13 yapisinin (Sekil 4.1.31) ve AgB16 yapisinin (Sekil 4.1.32)
FTIR spektrumlar1 verilmis ve sonuglari degerlendirilmistir. Her iki iiriinde de
3400cm™ civarindaki band O-H gerilmesini, 1600 cm™deki zayif bant, kristal suyu
igeren bilesigin H - O - H biikme modunu [115],890 ve 1350 cm™'deki giiclii pikler,
sirasiyla B-O4 ve B-Og3 birimlerinin B-O gerilmesinden kaynaklanmaktadir. Parmak
izi bolgesinde bulunan 510-590 cm™ civarindaki bantlar borat agindaki B-O-B
baglantilarinin biikiilmesini gosterir [116,117]. Sonug olarak her iki iiriinde de borat

yapisinda olusmasi gereken baglar olusmustur. Ancak gerek XRD analizlerinden

57



gerek SEM goriintiilerinden ve tanecik boyutlarindan Giimiis Nitrat/Boraks mol orani
2/1, 90 °C ve 2 saat siire ile sentezlenen AgB13 iiriiniiniin as1l Giimiis Borat yapis1

oldugu degerlendirilmektedir.

Sentezlenen Giimiis Borat’in EDX Analizi (H hari¢) ile Cu kaynagi
kullanilarak kalitatif analizi gergeklestirilmis olup, L yoriinge elektronlarindan
kaynaklanan pikler ve veriler Sekil 4.1.33 de goriilmektedir. EDX verilerine goére
yapidaki Ag, B ve O yiizdelerinin siras1 % 47,92 - %14,54 ve %29,36 oldugu
goriilmektedir. Bu ylizdeler yapidaki Ag:B:O mol oranlarinin sirasi ile 2:6,23:8,50

oldugunu gostermektedir.

Gilimiis Boratin Termogram grafikleri incelendiginde ilk su kaybinin 185,27
°C’de, ikinci su kaybinin 376,32 °C’de, iiciincii su kaybinin da 483,82 °C’de toplam
%12,70 lik su kayb1 oldugu hem TGA egrisinde hem de DTA egrisindeki endotermik
pikler ile gézlemlenmis ve yapida kristal su varliginin oldugu tespit edilmistir (Sekil

4.1.34).

Yapidaki %12,70 lik su kayb1 ve EDX verileri birlikte degerlendirildiginde
Ag,0.2B,03.3H,0 yapisindaki %12 lik su kiitlesine esdegerdir.

Hem EDX verilerindeki mol oranlar1 (2:6,23:8,50) hem Termogram
verilerindeki  kiitle kayiplar1  birlikte hesaplandiginda  yapmin  formiiliin
Ag,0.2B;03.3H,0 oldugu degerlendirilmekte olup olusum reaksiyonu 4.1.1 deki

gibi onerilmektedir.

2AgNO, + Na,B,0,.10H,0——»Ag,0.2B,0,.3H,0 + 2NaNO, + 7H,0  (4.1.1.)

Reaksiyon siiresince ortamin pH’1 ve reaksiyon sonucunda iiriiniin siiziilmesi
ve yikanmasi ile olusan siiziintiiniin ICP-OES analizi ile 100 ml siiziintiideki Giimiis

ve Bor miktarlari tespit edilmistir (Tablo 4.1.1).
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Tablo 4.1.1. Siiziintiideki Ag ve B miktarlari ile ortam pH’1

Ornek Adi Ag B pH
ICP-OES sonrasi (g/L) 3,21gAg/L 4419BJ/L
ICP-OES sonrasi (mol) 0,029 mol Ag 0,040 mol B 6-7
Teorik olarak hesaplanan (mol) | 0,018 mol Ag 0,036 mol B

Esitlik 4.1.1 de verilen rekasiyona gore, giren ve ¢ikan iirlinlerin agirliklar: ve
buna bagli olarak mol sayilar1 tizerinden reaksiyon verimi %57 olarak
hesaplanmistir. Reaksiyon sonrasi gergeklestirilen siizme sonucu olusan ¢ozeltinin
ICP-OES analizi sonucunda ¢ozeltide kalan Ag ve B iizerinden hesaplanan mol
miktarlar1 ile teorik olarak hesaplanan Ag ve B mol miktarlar1 karsilastirilmistir.

Degerlerin birbirine yakin oldugu goriilmiistiir.

Glimiis Borat bilesiginin 200-800 nm arasinda gerceklestirilen UV — VIS
analizi sonucu absorbsiyon spektrumlari (Sekil 4.1.35) de goriilmektedir. Bu
bilesigin fotonlar1 yaklasik 390-400 nm absorbladig: tespit edilmistir. Bu durum
nanopargaciklarin boyutundan kaynaklanmaktadir. 400 nm den sonra 6nemli bir

degisiklik olmadigindan dolay1 yiizey etkilerinin goriilmedigi soylenebilir [118].

Sentezledigimiz Gilimiis Borat iirlinlinlin ham sir malzemesine eklenerek
seramik {iizerine uygulanacak ve 1200 °C ye c¢ikacak olmasindan dolay1 iiriiniin
yapisinin bozulup bozulmadigini anlamak i¢in; numunenin 1000 °C ye ¢ikarak
yapilan TGA analizi sonrasi tekrar XRD analizi gergeklestirilmis ve yapisinin

bozulmadig: goriilmiistiir (Sekil 4.1.36).

Glimiis Borat’in ham sir malzemesine eklenmesi ve seramige uygulanarak
firinlandiktan sonra elde edilen seramige uygulanan mekanik test sonucunda, katkisiz
sir eklenmis seramigin mukavemeti 14,99 N/mm? iken, %1 AgB13 eklenen sirm
uygulandigi seramigin mukavemeti 12,08N/mm? olarak Olctlmiistiir (Sekil 4.1.37).
AgB13 eklenen seramigin mukavemeti, katkisiz seramige gore biraz diisse de kabul
edilebilir siirlarda oldugu goriilmektedir. Seramiklerde basing dayanimini artiracak

karigimlar kullanilarak bu diren¢ daha da artirilabilir.
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Sekil 4.1.19. 60 °C de mol oranlarina gére Giimiis Borat olusumu
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Sekil 4.1.20. 75 °C de mol oranlarina gére Giimiis Borat olusumu
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Sekil 4.1.22. Giimiis Borat olusumunun sicaklikla degisimi Ag*/B,O3 mol oran1 1/2
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Sekil 4.1.26. Giimiis Borat olusumuna zaman ve sicakligin etkisi
Ag*/B,03 mol oran1 2/1
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Sekil 4.1.27. Sentezlenen AgB13’iin SEM goriintiileri a)5 pm b) 10 um
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Sekil 4.1.28. Sentezlenen AgB16’nin SEM goriintiileri a)10 um b) 100 um
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Sekil 4.1.29. Sentezlenen AgB13’iin pargacik boyutu dagilimlari
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Sekil 4.1.30. Sentezlenen AgB16’nin pargacik boyutu dagilimlari
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Sekil 4.1.31. Sentezlenen AgB13’iin FTIR sprektrumu.
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Sekil 4.1.32. Sentezlenen AgB16’nin FTIR sprektrumu.
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Sekil 4.1.34. Sentezlenen AgB13’iin termogrami1

71



Absorbsiyon

0y34 T T : T T T T T

0,32

Amax=399 nm

0,30
0,28 4

0,26

0,24 +

0,22 4

0,20 * I 4 I k I i | y I 4 I : | s I d | g I 3
250 300 350 400 450 500 550 600 650 700 750 800
Dalgaboyu (nm)

Sekil 4.1.35. Sentezlenen AgB13’tin UV-VIS spektrumu

120 — 1

'|[——AgB13

100 -

)

b
(@) ()
o o
1 . 1

NN
o
1 A

Pik Siddeti (k.

[

o
o
N
o

2teta (0)

Sekil 4.1.36. TGA ile 1000 °C’ye ¢ikmis AgB13 iirliniin XRD analizi.
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Sekil 4.1.37. Sentezlenen AgB13’iin seramik sirina eklenmesi ile olusan mukavemet
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4.2 Bakir Borat

Taguchi Metodu 4x4 sistemine gore ikiser tane sentezlenen 16 farkli Bakir
Borat numunelerin XRD sonuglar1 Sekil 4.2.1 ve Sekil 4.2.16 arasindaki grafiklerde
verilmis ve literatiirdeki Bakir Borat XRD verileri karsilagtirilarak en uygun ortamda
sentezlenen Bakir Borat tespit edilmistir. Bu durumda en iyi iriiniin CuB13 kodlu
tirlin oldugu, literatiirdeki 96-210-5419 JCPDS kart numarali [119] Bakir Borat’in
XRD verileri ile karsilastirildiginda olugsmasi gereken pik siddetlerinin olustugu ve
riiniin sentezlendigi goriilmektedir (Sekil 4.2.17). 96-210-5419 numarali JCPDS
kartina gore 23,9-29,51-34,5-39,06-42,4 ve 48,04 (O) 2 teta degerinde olusmasi
gereken pik siddetleri sentezledigimiz iiriinde de olusmustur. XRD sonuglarina gore

olusan Bakir Borat yapisinin Triklinik kristal formunda olustugu tespit edilmistir [6,

7,29].

Daha sonra farkli parametrelerin karsilastirilmasi yapilmistir. Sicakligi sabit
tutup mol oranlarina gére kiyaslama yaptigimizda; calistigimiz en diisiik sicaklik
olan 45 °C de ortamdaki Bakir Nitrat az oldugunda Bakir Borat kismen olugsmaya
baslamistir. Bakir Nitrat/Boraks mol orani 2/1 oldugunda Bakir Borat olusumu tam
olarak gerceklesmektedir (Sekil 4.2.18). Sicaklig1 60 °C ye ¢ikardigimizda ortamdaki
Bakir Boratin olusumu yine ortamdaki bakir nitratin varligi ile orantili oldugu
goriilmektedir. Sicakligin artmasinin Bakir Borat olusumun katki yapmadig
goriilmektedir. Yine en 1yi olusum Bakir Nitrat/Boraks mol orani 2/1 olan CuB7 ye
ait olan grafikte goriilmektedir (Sekil 4.2.19). Sicaklik 75 °C ye ¢iktiginda da ayni
sekilde Bakir Borat olusumunun sicaklikla degil mol orani ile dogru orantili oldugu
goriilmektedir. En iyi olusumun Bakir Nitrat/Boraks mol orani 2/1 olan CuB10
numarali garfige ait oldugu goriilmektedir (Sekil 4.2.20). Bakir Borat olusumunun
sicakliktan bagimsiz olustugu tespit edilse de karakterizasyon ve antibakteriyel test
calismalarinda 90 °C sicaklikta Bakir Nitrat/Boraks mol orami 2/1 olan CuB13
yapisinin analizlerini gergeklestirdik (Sekil 4.2.21).

Mol oranlarin1 sabit tutup sicaklifa gore kiyaslama yaptifimizda ise;
BakirNitrat/Boraks mol oraninin 1/2 oldugu ortamda Bakir Borat olusumunun higbir
sicaklikta tam olarak gergeklesmedigi (Sekil 4.2.22). Bakir Nitrat/Boraks mol
oraninin 1/1.5 oldugu ortamda Bakir Borat olusumunun kismen gerceklesmeye

basladig1 gozlemlenmektedir (Sekil 4.2.23). Ortamdaki bakir nitrat1 biraz daha artirip
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Bakir Nitrat/Boraks mol oraninin 1/1 yaptigimizda Bakir Borat olusumu daha net bir
sekilde gorlilmektedir (Sekil 4.2.24). Bakir Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1
yaptigimizda tiim sicakliklarda Bakir Borat olusumunun gerceklestigi net bir sekilde
gorilmektedir (Sekil 4.2.25). Bu durumda en iyi Bakir Borat olusumunun Bakir
Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1 oldugu ve her sicaklikta gerceklestigi ve olusumun
sicakliga bagli olmaksizin ortamdaki bakir nitratin varligr ile ilgili oldugu
sOylenebilir. Belirtilen mol oraninda sicaklik ve zaman etkisi beraber
degerlendirildiginde, her sicaklikta Bakir Borat’in tam olarak olustugu, yiiksek
sicaklikta (90 °C) de 2 saat gibi kisa zamanda Bakir Borat net bir sekilde olustugu
goriilmektedir (Sekil 4.2.26). Bakar II bilesiklerinin suda iyi ¢6zliniiyor olmasi Bakir
Borat bilesiginin diisiik sicakliklarda bile kolay bir sekilde olustugunu

gostermektedir

XRD verilerine gore en iyi olusum gdsteren kosulda (Bakir Nitrat/Boraks mol
orani 2/1, 90 °C ve 2 saat) sentezlenen CuBl13 ile farkli bir kosulda (Bakir
Nitrat/Boraks mol orani 1/2, 90 °C ve 12 saat) sentezlenen CuB16 iiriiniiniin
Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) ile morfolojileri incelenmis ve karsilastirma
yapilmistir. Yapilan incelemede CuB13’lin daha diizgiin dikdortgensel ve tanecik
boyutlarinin birbirine yakin oldugu goriliirken (Sekil 4.2.27) CuB16’nin daha
gelisigiizel ve tabaka seklinde oldugu gorilmiistir (Sekil 4.2.28.). SEM

goriintiilerine gore her iki yapiin da baska bir madde igermedigi goriilmektedir.

Sentezlenen CuB13 partikiillerinin SEM goriintiisiinden yapilan dl¢timlerinde
tanecik boyutlarinin ortalama 754 nm oldugu belirlenmistir (Sekil 4.2.29). CuB16
partikiillerinin diizensiz ve tabaka seklinde olusan yapisindan dolay1 partikiillerin
boyutlar1 tam olarak Olgiillememis, ancak tabaka kalinliklar1 150-200 nm arasinda

Olgtilmiistiir.

Yapilarin molekiiler bag karakterizasyonunu incelemek amaci ile yapilan
FTIR analizinde CuB13 yapisinin (Sekil 4.2.30) ve CuB16 yapisinin (Sekil 4.2.31)
FTIR spektrumlar1 verilmis ve sonuglari degerlendirilmistir. FTIR spektrumlari
incelendiginde 3250-3500 cm™ arasindaki band O-H gerilme titresimini
gostermektedir. 1600 cm™ deki bant H-O-H bagmi ki bu bant yapidaki suyun
varligin1 géstermektedir [115]. Bu sonu¢ TGA ve EDX sonucu 6nerilen yapidaki 8
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mol suyunda varligint da desteklemektedir. Parmak izi bolgesinde bulunan 1350-
1250 cm™ deki pikler B-O gerilme titresimini, 1089-983 cm™ deki pikler asimetrik
B4-O gerilmesini, 942-866 cm™ arasindaki pikler simetrik B3-O gerilmesi verirken
782-730 cm™ civarinda bulunan pik ise simetrik Bs-O gerilmesini gosteren
karakteristik borat pikleridir [29]. Bu sonuglara gore CuB13 yapisindaki FTIR pikleri
daha net ve keskin bir sekilde gozlenirken, CuB16 yapisindaki piklerde aym
keskinlik ve netlik goriilmemektedir. XRD, SEM ve FTIR analizlerinden Bakir
Nitrat/Boraks mol orani 2/1, 90 °C ve 2 saat siire ile sentezlenen CuB13 tiriiniiniin

asil Bakir Borat yapisi oldugu degerlendirilmektedir.

EDX Analizi (H hari¢) ile sentezledigimiz tirlinlerin Cu kaynagi kullanilarak
kalitatif analizi gerceklestirilmis olup, L yoriinge elektronlarindan kaynaklanan
pikler ve veriler Sekil 4.2.32 de goriilmektedir. EDX verilerine gore yapidaki Cu, B
ve O yiizdelerinin siras1 % 16,10-%10,04 ve %70,63 oldugu goriilmektedir. Bu
yiizdelere gore yapidaki Cu:B:O mol oranlarinin 1:3,68:17,66 oldugu hesaplanmaigtir.

Bakir Boratin termogram grafikleri incelendiginde ilk ve tek su kaybinin
260,73 °C’de gergeklestigi hem TGA egrisinde hem de DTA egrisindeki endotermik
pikler ile gbzlemlenmis ve yapida kristal su varligi tespit edilmistir (Sekil 4.2.33).

Yapidaki % 40,51 lik su kaybi EDX grafigi birlikte degerlendirildiginde
Cu0.2B,03.8H,0 yapisindaki % 39,7 lik su kiitlesine esdegerdir.

Hem EDX verilerindeki mol oranlar1 (1:3,68:17,66) hem termogram
verilerindeki  kiitle kayiplar1  birlikte  hesaplandiginda  yapinin  formiiliin
Cu0.2B,03.8H,0 oldugu degerlendirilmekte olup olusum reaksiyonu 4.2.1 deki gibi

Onerilmektedir.

Cu(NO,),.3H,0 + Na,B,0,.10H,0 —>Cu0.2B,0,.8H,0 + 2NaNO, +5H,0
(4.2.1)
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Reaksiyon siiresince ortamin pH’1 ve reaksiyon sonucunda iiriiniin siiziilmesi
ve yikanmasi ile olusan siiziintiiniin ICP-OES analizi ile 100 ml siiziintiideki Bakir

ve Bor miktarlari tespit edilmistir (Tablo 4.2.1).

Tablo 4.2.1. Siiziintiideki Cu ve B miktarlari ile ortam pH’1

Ornek Adi Cu B pH
ICP-OES sonrasi (g/L) 574gCul/L 5749gBI/L
ICP-OES sonrasi (mol) 0,009 mol Cu 0,053 mol B 2-3
Teorik olarak hesaplanan (mol) 0,014 mol Cu 0,056 mol B

Esitlik 4.2.1 de verilen rekasiyona gore, giren ve ¢ikan iiriinlerin agirliklari ve
buna bagli olarak mol sayilar1 tizerinden reaksiyon verimi %57 olarak
hesaplanmistir. Reaksiyon sonrasi gergeklestirilen siizme sonucu olusan ¢ozeltinin
ICP-OES analizi sonucunda ¢ozeltide kalan Cu ve B iizerinden hesaplanan mol
miktarlar1 ile teorik olarak hesaplanan Cu ve B mol miktarlar1 karsilastirilmstir.

Degerlerin birbirine yakin oldugu goriilmiistir.

Bakir Borat bilesiginin UV — VIS absorpsiyon spektrumlar1 (Sekil 4.2.34) de
goriilmektedir. Bu bilesik yaklasik 400 — 600 nm arasinda fotonlar1 emer. Bu
bilesigin fotonlar1 yogun olarak yaklasik 420 nm absorbladigi goriilmiistiir. Bu

durum nanoparg¢aciklarin boyutundan kaynaklanmaktadir.

Bunun yaninda seramik sirria eklenerek seramik iizerine uygulanacak ve
1200 °C ye ¢ikacak olan {iriinlin yapisinin bozulup bozulmadigini anlamak icin
numunenin yaklasik 1000 °C nin iizerine ¢ikarak TGA analizi sonrasi tekrar XRD

analizi gerceklestirilmis ve yapisinin bozulmadig: goriilmiistiir (Sekil 4.2.35).

CuB13’in ham sir malzemesine eklenmesi ve seramige uygulanarak
firinlandiktan sonra elde edilen seramige uygulanan mekanik test sonucunda, katkisiz
sir eklenmis seramigin mukavemeti 14,99 N/mm? iken, %2 CuB13 eklenen sirin
uygulandigi seramigin mukavemeti 203,21 N/mm? olarak Olctlmiistiir (Sekil 4.1.36).
CuB13 eklenen seramigin mukavemeti, katkisiz seramige gore oldukca yiikseldigi
goriilmektedir. Boylelikle hem mukavemeti yiiksek hem antibakteriyel seramik
tretilmistir.
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Sekil 4.2.7. 60 °C de mol orami 2/1 siire 8 saat

78

1804 "CuB2 (1)
——CuB2 (2)
160
—~140
s
<120
B
8100
o
x
3 804
60
10 20 30 40 50 60 70 80
2 teta (0)

Sekil 4.2.2. 45 °C de mol orami 1/1,5 siire 4 saat

60 . . . "CuBA (7)
—— CuB4 (2)]
= ]
=
el
i)
o 4
5 20-
]W\*th -
0 T T T T T T
10 20 30 40 50 60 70 80
2 teta (0)

Sekil 4.2.4. 45 °C de mol oran1 2/1 siire 12 saat
180 ;

——'CuB6 (1)
CuB6 (2)

-

160 -

140-

120 1

pik siddeti (k.b.)
)
o

80
60 -
404 T T T T T T
10 20 30 40 50 60 70 80
2 teta (0)

Sekil 4.2.6. 60 °C de mol oran1 1/2 siire 4 saat
160 ; .

" [——cuB8 (1)
——CuB8 (2)
140 - A
51204
=3
© 100
hel
k=]
wn
% 804
60
10 20 30 40 50 60 70 80
2 teta (0)
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Sekil 4.2.13. 90 °C de mol oram 2/1 siire 2 saat
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Sekil 4.2.16. 90 °C de mol oran1 1/2 siire 12 saat
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Sekil 4.2.17. Literatiirdeki Bakir Borat ve deneysel CuB13 iiriiniin karsilastirilmasi
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Sekil 4.2.18. 45 °C de mol oranlarina gore Bakir Borat olusumu
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Sekil 4.2.19. 60 °C de mol oranlarina gore Bakir Borat olusumu
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Sekil 4.2.20. 75 °C de mol oranlarina gore Bakir Borat olusumu
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Sekil 4.2.21. 90 °C’de mol oranlarina gére Bakir Borat olusumu
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Sekil 4.2.22. Bakir Borat olusumunun sicaklikla degisimi Cu*?/B,03 mol oran1 1/2

82



— CuB 2 (45°)
CuB 5 (60°) 1

304 CuB 12 (75°)]
CuB 15 (90°)
S
=3
= 20
©
5.2 i
753
X
o

N
o
1

I ' I s T ¢ T ! I ) ¥ T 2 |

10 20 30 40 50'60 70 80
2 teta (0)

Sekil 4.2.23. Bakir Borat olusumunun Sicaklikla degisimi Cu*?/B,03 mol oram 1/1,5
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Sekil 4.2.24. Bakir Borat olusumunun Sicaklikla degisimi Cu*?/B,03 mol oran1 1/1
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Sekil 4.2.26. Bakir Borat olusumuna zaman ve sicakligin etkisi
Ccu*? B,O3z; mol orani 2/1
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Sekil 4.2.27. Sentezlenen CuB13’{in SEM goriintiileri a)10 pm e) 20 pm
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Sekil 4.2.28. Sentezlenen CuB16’nin SEM goriintiileri a)10 pm ¢) 20 pm
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Sekil 4.2.29. Sentezlenen CuB13’{in parcacik boyutu dagilimlar
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Sekil 4.2.30. Sentezlenen CuB13’iin FTIR spektrumu
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Sekil 4.2.32. Sentezlenen CuB13’iin EDX analizi
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Sekil 4.2.35. TGA ile 1000 °C’ye ¢ikmis CuB13 iiriiniin XRD analizi
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Sekil 4.2.36. Sentezlenen CuB13’{in seramik sirina eklenmesi ile olusan mukavemet
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4.3.Cinko Borat

Taguchi Metodu 4x4 sistemine gore ikiser tane sentezlenen 16 farkli Cinko
Borat numunelerin XRD sonuglar1 Sekil 4.3.1 ve Sekil 4.3.16 arasindaki grafiklerde
verilmis ve literatiirdeki Cinko Borat XRD verileri karsilastirilarak en uygun ortamda
sentezlenen Cinko Borat tespit edilmistir. Bu durumda en iyi iiriiniin ZnB13 kodlu
tirtin oldugu, 96-720-4694 JPDS kart numarali [120] Cinko Borat’in XRD verileri ile
karsilastirildiginda olusmasi gereken pik siddetlerinin olustugu ve {iriiniin
sentezlendigi gorilmektedir (Sekil 4.3.17). 96-720-4694 JPDS numarali karta gore
22,1-28,1- 33,5- 36,3- 37,2- 42-9 ve 65,9 (O) 2 teta degerinde olusmasi gereken pik
siddetleri sentezledigimiz iiriinde de olusmustur. XRD sonuglarina gore olusan Cinko

Borat yapisinin Monoklinik kristal formunda olustugu tespit edilmistir [121-123].

Daha sonra farkli parametrelerin karsilastirilmasi yapilmistir. Sicakligi sabit
tutup mol oranlarina gore kiyaslama yaptigimizda; c¢alistigimiz en diisiik sicaklik
olan 45 °C de Cinko Boratin tiim mol oranlarinda olugsmadigi, sadece Nitrat/Boraks
oraninin 2/1 oldugu ZnB4 kodlu reaksiyonda kismen olusmaya baglamistir. (Sekil
4.3.18). Sicaklign 60 °C ye cikardigimizda Cinko Boratin olusumunun kismen
basladig1 goriilmektedir. Sicakligin artmasinin Cinko Borat olusumuna katki yaptigi
goriilmektedir. (Sekil 4.3.19). Sicaklik 75 °C ye c¢iktiginda da ayni sekilde Cinko
Borat olusumunun sicaklikla dogru orantili oldugu goriilmektedir. Hemen hemen
tiim mol oranlarinda iirin olusumu net bir sekilde goriilmektedir. (Sekil 4.3.20). 90
°C sicaklikta da Cinko Borat olusumunun tiim mol oranlarinda tamamen olustugu

gozlemlenmektedir (Sekil 4.3.21).

Mol oranlarmi sabit tutup sicakliga gore kiyaslama yaptigimizda ise; Cinko
Nitrat/Boraks mol oraninin 1/2 oldugu ortamda Cinko Borat olusumunun sicaklik
arttikca net bir sekilde olustugu goriilmektedir (Sekil 4.3.22). Ayni sekilde Cinko
Nitrat/Boraks mol oraninin 1/1,5 oldugu ortamda Cinko Borat olusumunun yiiksek
sicakliklarda olustugu gozlemlenmektedir (Sekil 4.3.23). Ortamdaki ¢inko nitrati
biraz daha artirip Cinko Nitrat/Boraks mol oraminin 1/1 (Sekil 4.3.24) ve Bakir
Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1 (Sekil 4.3.25) yaptigimizda da Cinko Borat
olusumunun yiiksek sicakliklarda olustugu daha net bir sekilde goriilmektedir. Bu
durumda en iyi Cinko Borat olusumunun Cinko Nitrat/Boraks mol oranmin 2/1

oldugu ve 90 °C sicaklikta gergeklestigi ve olusumun mol oranina degil sicakliga
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bagli oldugu sdylenebilir. Belirtilen mol oraninda sicaklik ve zaman etkisi beraber
degerlendirildiginde, her sicaklikta Cinko Borat’in tam olarak olusmadigi, yiiksek
sicakliklarda Cinko Borat’in net bir sekilde olustugu goriilmektedir (Sekil 4.3.26).
Cinko iceren bilesiklerin yiiksek sicakliklarda reaksiyon verme egiliminde olmasi

Cinko Borat olusumunun yiiksek sicakliklarda olmasini saglamaktadir.

XRD verilerine gore en iyi olusum gosteren kosulda (Cinko Nitrat/Boraks
mol oranm1 2/1, 90 °C ve 2 saat) sentezlenen ZnB13 ile farkli bir kosulda (Cinko
Nitrat/Boraks mol orant 1/2, 90 °C ve 12 saat) sentezlenen ZnB16 {iriiniiniin
Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) ile morfolojileri incelenmis ve karsilagtirma
yapilmistir. Yapilan incelemede ZnB13 yapisinin ince ¢ubuklar seklinde oldugu
goriilirken (Sekil 4.3.27), ZnB16 yapisinin kiiresel oldugu (Sekil 4.3.28)

goriilmektedir. Her iki yapinin da bagka safsizlik icermedigi goriilmiistiir.

Sentezlenen ZnB13 partikiillerinin SEM goriintiisiinden yapilan dl¢iimlerinde
2 boyutlu tanecik kalinliklarinin 210 nm ile 280 nm arasinda degisen degerlerde
oldugu belirlenirken, ZnB16 yapisinin tanecik boyutunun ortalama 1338 nm oldugu
belirlenmistir (Sekil 4.3.29).

Yapilarin molekiiler bag karakterizasyonunu incelemek amaci ile yapilan
FTIR analizinde ZnB13 yapisinin (Sekil 4.3.30) ve ZnB16 yapisinin (Sekil 4.3.31)
FTIR spektrumlar1 verilmis ve sonuclari degerlendirilmistir. FTIR spektrumlari
incelendiginde 3250-3500 cm™ arasindaki bant O-H gerilme titresimini, 1600 cm™
deki zayif bant, kristal suyu igeren bilesigin H - O - H biikkme modunu
gostermektedir[5]. 1250 cm™ deki bant B-O-H egilmesini [122], 1000 cm™ deki bant
asimetrik B4-O gerilmesini, 600 cm™ deki bant ise ii¢yiizli-dortyiizlii bor-oksijen
koordinasyonunun gosterrmektedir (Sekil 4.3.30) [5]. Sonug olarak her iki tirtinde de
borat yapisinda olusmasi gereken baglar olusmustur. Ancak gerek XRD
analizlerinden gerek SEM goériintiilerinden ve tanecik boyutlarindan Cinko
Nitrat/Boraks mol oram1 2/1, 90 °C ve 2 saat siire ile sentezlenen ZnB13 triintinin

as1l Cinko Borat yapis1 oldugu degerlendirilmektedir.
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EDX Analizi ile sentezledigimiz triinlerin Cu kaynagi kullanilarak kalitatif
analizi gergeklestirilmis olup, L yoriinge elektronlarindan kaynaklanan pikler ve
elementlerin verileri. Sekil 4.3.32 de goriilmektedir. EDX verilerine gore yapidaki
Zn, B ve O yiizdelerinin siras1 % 25,29 - %21,25 ve %53,46 oldugu goriilmektedir.
Bu  yiizdelere goére yapidaki Zn:B:O mol oranlarmin 1:5,15:8,78 oldugu

hesaplanmustir.

Cinko Boratin termogram grafikleri incelendiginde ilk ve tek su kayiplarinin
494,83 ve 593,55 °C’de gergeklestigi hem TGA egrisinde hem de DTA egrisindeki
endotermik pikler ile gdzlemlenmis ve yapida kristal su varligi tespit edilmistir (Sekil

4.3.33).

Yapidaki % 13,35 lik su kayb1 EDX grafigi birlikte degerlendirildiginde
Zn0.2B;,03.2H,0 yapisindaki % 14 liik su kiitlesine esdegerdir.

Hem EDX verilerindeki mol oranlar1 (1:5,15:8,78) hem Termogram
verilerindeki  kiitle kayiplar1  birlikte hesaplandiginda  yapmin  formiiliin
Zn0.2B,03.2H,0 oldugu degerlendirilmekte olup olusum reaksiyonu 4.3.1. deki gibi

onerilmektedir.

Zn(NO,),.6H,0 + Na,B,0,.10H,0—>Zn0.2B,0,.2H,0 + 2NaNO, +14H,0
(4.3.1)

Reaksiyon siiresince ortamin pH’1 ve reaksiyon sonucunda iiriiniin siiziilmesi
ve yikanmasi ile olusan siiziintliiniin ICP-OES analizi ile 100 ml siiziintiideki Cinko

ve Bor miktarlari tespit edilmistir (Tablo 4.2.1).

Tablo 4.3.1. Siiziintiideki Zn ve B miktarlari ile ortam pH’1

Ornek Adi Zn B pH
ICP-OES sonrasi (g/L) 9,379gZn/L 3,68gB/L
ICP-OES sonras1 (mol) 0,014 mol Zn 0,034 mol B 4-5
Teorik olarak hesaplanan (mol) 0,007 mol Zn 0,028 mol B
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Esitlik 4.3.1 de verilen rekasiyona gore; giren ve ¢ikan iiriinlerin agirliklar: ve
buna bagli olarak mol sayilar1 {izerinden reaksiyon verimi %64 olarak
hesaplanmistir. Reaksiyon sonrasi gerceklestirilen siizme sonucu olusan ¢dzeltinin
ICP-OES analizi sonucunda ¢ozeltide kalan Zn ve B iizerinden hesaplanan mol
miktarlart ile teorik olarak hesaplanan Zn ve B mol miktarlar1 karsilastirilmistir.

Degerlerin birbirine yakin oldugu goriilmiistiir.

Cinko Borat bilesiginin goriinilir bolgedeki tipik sogurma spektrumlart (Sekil
4.3.34) de goriilmektedir. Bu bilesik yaklasik 300 nm’ye kadar fotonlar1 emer. Bu
durum, yar iletkenlerin ve camsi malzemelerin 6zelligidir. Bu absorbsiyon 6zelligi
yapmin i¢indeki oksijen bag dayanimi ile belirlenir. Cam agindaki herhangi bir
oksijen baginin degismesi absorbsiyon karakterini degistirir. Cinko-borat camlarinda

¢inko igeriginin artmasi, absorbsiyonu yiiksek enerjilere dogru kaydirir [124].

Bunun yaninda seramik sirna eklenerek seramik iizerine uygulanacak ve
1200 °C ye ¢ikacak olan iirlinlin yapisinin bozulup bozulmadigini anlamak igin
numunenin yaklasik 1000 °C nin tizerine ¢gikarak TGA analizi sonrasi tekrar XRD

analizi gerceklestirilmis ve yapisinin bozulmadigi goriilmistiir (Sekil 4.3.35).

ZnB13’lin ham sir malzemesine eklenmesi ve seramige uygulanarak
firinlandiktan sonra elde edilen seramige uygulanan mekanik test sonucunda, katkisiz
sir eklenmis seramigin mukavemeti 14,99 N/mm? iken, %4 ZnB13 eklenen sirin
uygulandig seramigin mukavemeti 45,75 N/mm? olarak l¢iilmiistiir (Sekil 4.3.36).
ZnB13 eklenen seramigin mukavemeti, katkisiz seramige gore daha yiiksek oldugu
goriilmektedir. Seramik sirlarima eklenen Cinko Boratin yapiyr hem antibakteriyel

hem de dayanikli yaptig1 belirlenmistir.
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Sekil 4.3.18. 45 °C de mol oranlarina gore Cinko Borat olusumu
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Sekil 4.3.20. 75 °C de mol oranlarina gére Cinko Borat olusumu
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Sekil 4.3.22. Cinko Borat olusumunun sicaklikla degisimi Zn*? | B,O3 mol orani 1/2
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Sekil 4.3.24. Cinko Borat olusumunun Sicaklikla degisimi Zn*? | B,0Osmol orani 1/1

100



[ ——znB 4 5%
30 - ZnB 7 (60°C) |
ZnB 10 (75°CH
ZnB 13 (90°C)
o
x 20+
=
©
]
(]
< 104
o
0 i I v I b I d I i 1 i I

10 20 30 40 50 60 70 | 80
2 teta (0)

Sekil 4.3.25. Cinko Borat olusumunun Sicaklikla degisimi Zn*? | B,O3 mol orani 2/1

35 T T T T T T T T s

. ZnB 4 (12 saat-45C)
30 - ZnB 7 (8 saat - 60°C)

| ZnB 10 (4 saat - 75°C)-
25 - ZnB 13 (2 saat - 90°C)

Pik Siddeti (k.b.)
- N
(@) ] o

-
o
| f

O 2 I & I : I 4 I . I Y 1 g
10 20 30 40 50 60 70 80

2 teta (0)

Sekil 4.3.26. Cinko Borat olusumuna zaman ve sicakligin etkisi

Zn*?/ B,O3; mol oran1 2/1

101



: EL ‘“ 3 b k> & ¢ A
HV spot | det mag [] HFW WD pressure
20.00kV | 5.0 | BSED | 5000x | 829 pum | 9.6 mm | 110 Pa
gy ' ™ ':""‘,“ 2% .‘ X a—

I ;f:’;; ; ::

A " - 55 3 3 4 p
P RBURE N Y A
= H ¥ e s o
HV spot | det mag [] HFW
20.00kV | 5.0 | BSED | 2 500 x | 166 pm

Sekil 4.3.27. Sentezlenen ZnB13’iin SEM goriintiileri 2)20 um e) 40 um
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Sekil 4.3.28. Sentezlenen ZnB16’nin SEM goriintiileri a) 10 um b) 30 um
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Sekil 4.3.30. Sentezlenen ZnB13’iin FTIR spektrumu.
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Sekil 4.3.32. Sentezlenen ZnB13’iin EDX analizi
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Sekil 4.3.34. Sentezlenen ZnB13’iin UV- VIS spektrumu
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Sekil 4.3.35. TGA ile 1000 °C’ye ¢ikmis ZnB13 tiriiniin XRD analizi.
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Sekil 4.3.36. Sentezlenen ZnB13’{in seramik sirrina eklenmesi ile olusan mukavemet
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4.4. Seramikleri Sirlama ve Firinlama

Sentezlenen Borat numunelerinin karakterizasyonu yapildiktan sonra, Manisa
Serel Seramik A.S.den temin edilen katkisiz sirrin igerisine agirlik¢a farkli oranlarda
Hammadeler (Boraks, Glimiis Nitrat, Bakir Nitrat ve Cinko Nitrat) ile sentezlenen
Glimis Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat ilave edilmis ve ayni yerden temin edilen
ham seramik pargalarina uygulanmistir. Tablo 4.4.1 de belirtilen sicaklik araliginda

firmlanmustir.

Ik olarak higbir katk1 malzemesi ilave edilmeden ham sir malzemesi 1x1 cm
seramik pargasina ilave edilmis ve firinlanarak hatasiz, seramik biinye ile tam olarak

uyum saglayan, camsi bir sir tabakasi elde edilmistir (Sekil 4.4.1.a)

Daha sonra metal boratlar1 sentezlemek ig¢in kullanilan hammaddelerden
Boraks %1 (Sekil 4.4.1.b), Giimiis Nitrat %1 (Sekil 4.4.1.c), Bakir Nitrat %1 ve %2
(Sekil 4.4.2), Cinko Nitrat %1 ve %4 (Sekil 4.4.3) oraninda sir malzemesine ilave
edilip firinlanmasi ile seramikler olusturulmustur. Sir malzemesine boraks, giimiis
nitrat ve ¢inko nitrat ilave edilerek hazirlanan seramik biinyede hatasiz ve camsi bir
tabaka olusurken, bakir nitratli sir malzemesi ilave dilen seramik biinyenin tam
olarak olusmadigi goriilmektedir. Bakir nitratli sir malzemesini %1 oraninda ilave
ettigimizde sir hatalar1 yok denecek kadar az iken bakir nitrat oranini %2 ye

cikardigimizda sir tabakasinin olusmadigi goriilmiistiir.

Sentezlenen Giimiis Borat1 %0,25 - %0,5 ve %1 oranlarinda sir malzemesine

ilave edip firinladigimizda hatasiz, camsi bir sir tabakasi elde edildigi goriilmektedir.

(Sekil 4.4.4)

Sentezlenen Bakir Borat’t %1 - %15 - %2 ve %3 oranlarinda sir
malzemesine ilave edip firmladigimizda % 1 - %1,5 ve %2 oranlarinda eklenen
seramik biinyelerde mavi camsi ve kabul edilebilir sir hatalar1 gézlemlenirken, %3
oranma ¢iktigimizda sir tabakasinin hatali oldugu ortasinda catlak ve cukurlar
olustugu, fazla orandaki Bakir Boratin seramik biinye ile uyum saglamadig

gorillmiistiir. (Sekil 4.4.5)
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Sentezlenen Cinko Borat’t %1 - %15 - %2 ve %4 oranlarinda sir
malzemesine ilave edip firinladigimizda tiim oranlarinda eklenen seramik biinyelerde

uyum sagladig1 saglikli bir sir tabakasinin olustugu goriilmiistiir. (Sekil 4.4.6)

Genel olarak bakildiginda sir malzemesine uygulanan (%2 iizerindeki Bakir
Nitrat ve %3 Bakir Borat haricindeki) hammadde ve sentezlenen borat bilesiklerinin
sir ile birlikte uyumlu bir sekilde seramik biinye ile biitiinlestigi goriilmiustiir.
Uygulanan sicaklik araliginin da dogru secildigi seramik biinyelerdeki camsi yapidan

anlasilmstir.

Tablo 4.4.1: Seramiklerin firinlanma siirecindeki Sicaklik araligi

Sicaklik Artisi: 3° C/ dk Sicaklik Diisiisii: 5° C / dk
200 °C 65 dk 700 °C 60 dk
500 °C 60 dk 500 °C 60 dk
900 °C 120 dk 300 °C 60 dk
1200 °C 100 dk 200 °C 60 dk

%1 Boraks %1 Gumius Nitrat
Katkili Sir Katkili Sir

bl C

Sekil 4.4.1. a) Ham sir (katkisiz) malzemesi ile iiretilen seramik
b) Sir malzemesine %1 Boraks eklenerek iiretilen seramik
c) Sir malzemesine % 1 Giimiis Nitrat eklenerek iiretilen seramik
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%1 Bakir Nitrat | * % Bakir Nirat
Katkili Sir 3 Katkih Sir

Sekil 4.4.2. a) Sir malzemesine % 1 Bakir Nitrat eklenerek tiretilen seramik
b) Sir malzemesine % 2 Bakir Nitrat eklenerek iiretilen seramik

%4 Cinko Nitrat

%1 Cinko Nitrat

Katkili Sir Katkil Sir
ol o

Sekil 4.4.3. a) Sir malzemesine % 1 Cinko Nitrat eklenerek tiretilen seramik
b) Sir malzemesine % 4 Cinko Nitrat eklenerek iiretilen seramik

%0,25 Giimiis Borat | |§ %0,5 Giimiis Borat %1 Giimii Borat
Katkih Sir Katkili Sir Katkili Sir

Sekil 4.4.4. a) Sir malzemesine % 0,25 Giimiis Borat eklenerek tiretilen seramik
b) Sir malzemesine % 0,5 Giimiis Borat eklenerek iiretilen seramik
¢) Sir malzemesine % 1 Giimiis Borat eklenerek iiretilen seramik
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d
Sekil 4.4.5. a) Sir malzemesine % 1 Bakir Borat eklenerek iiretilen seramik

b) Sir malzemesine % 1,5 Bakir Borat eklenerek iiretilen seramik
¢) Sir malzemesine % 2 Bakir Borat eklenerek tretilen seramik
d) Sir malzemesine % 3 Bakir Borat eklenerek tiretilen seramik

PO | AR Bl e
%1 Cinko Borat %1,5 Cinko Borat
| Katkili Sir b‘ Ktlll Sir

| %2 Cinko Borat %4 Cinko Borat
Katkili Sir } Katkihi Sir
- d‘— —_—

Sekil 4.4.6. a) Sir malzemesine % 1 Cinko Borat eklenerek iiretilen seramik
b) Sir malzemesine % 1,5 Cinko Borat eklenerek iiretilen seramik
¢) Sir malzemesine % 2 Cinko Borat eklenerek iiretilen seramik
d) Sir malzemesine % 4 Cinko Borat eklenerek iiretilen seramik

Cc
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4.5.Antibakteriyel Testler

Firinlanan numunelere Hac1 Bayram Veli Universitesi, Polatli Fen Edebiyat

Fakiiltesi Biyoloji Boliimiinde Antibakteriyel aktivite testleri uygulanmistir.

Ik olarak sentezlenen iiriinlerden AgB13, CuB13 ve ZnB13 kodlu Nitrat
/Boraks mol orani 2/1 olan ve AgB16, CuB16 ve ZnB16 kodlu Nitrat/Boraks orani
1/2 olan iiriinlerin %1 oraninda seramik sirina katilmasi ile elde edilen seramiklere
Escherichia coli ve Staphylococcus aureus bakterilerine karsi antibakteriyel test

uygulanmis ve sonuglar Sekil 4.5.1 ile Sekil 4.5.2 de verilmistir.

Elde edilen sonuglara gore AgB13 (Gilimiis Nitrat/Boraks mol orant 2/1)
eklenen seramik pargasi S.aureus bakterisine kars1 %99,3 antibakteriyel etki (Sekil
45.1), E. Coli bakterisine karsi %100 gibi yiikksek oranda antibakteriyel etki
gostermistir (Sekil 4.5.2).

CuB13 (Bakir Nitrat/Boraks mol oran1 2/1) eklenen seramik pargasi S.aureus
bakterisine karsi %80,6 antibakteriyel etki (Sekil 4.5.1), E. Coli bakterisine kars1 %2
oraninda antibakteriyel etki gostermistir (Sekil 4.5.2).

ZnB13 (Cinko Nitrat/Boraks mol oran1 2/1) eklenen seramik pargasi S.aureus
bakterisine kars1 %1,6 gibi diisiik bir oranda antibakteriyel etki gosterirken (Sekil
4.5.1), E. Coli bakterisine kars1 %66,4 oraninda antibakteriyel etki gostermistir (Sekil
4.5.2).

AgB16, CuB16 ve ZnB16 kodlu Nitrat/Boraks orani 1/2 olan, ortamdaki
Glimiis, Bakir ve Cinko oranlariin daha diisiik oldugu triinlerin eklendigi seramik
parcalarin yiiksek oranda antibakteriyel olmadigi, dolayisi ile antibakteriyel 6zelligin

ortamdaki Glimiis, Bakir ve Cinkonun varlig1 ile dogru orantili oldugu gériilmektedir

(Sekil4.5.1, Sekil 4.5.2).

Daha sonra AgB13, CuB13 ve ZnB13 kodlu iiriinlerden farkli oranlarda

seramik sirrina eklenerek antibakteriyel testler uygulanmstir.
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AgB13 (Glumiis Nitrat/Boraks mol orani 2/1) {irliniiniin %1 olarak eklenmesi
ile olusan seramik pargasi S.aureus bakterisine karsit %99,3 antibakteriyel etki, E.
Coli bakterisine kars1 %100 gibi yiiksek oranda antibakteriyel etki gostermisti. Daha
sonra seramik sirrina %0,25 ve %0,5 oraninda AgB13 eklenmis ve antibakteriyel test

uygulanmigstir.

Katkisiz sir ile %0,25 - %05 ve %1 AgB13 eklenen seramiklerin
antibakteriyel test sonuglari S.aureus bakterisine karsi Sekil 4.5.3’de, E. Coli
bakterisine kars1 Sekil 4.5.4 de verilmistir. Sonuglara gore %1 eklenen AgB13 iin
yiikksek oranda antibakteriyel oldugu goézlemlenirken, bu oran %0,25 ve %0,5 e
diistiigiinde antibakteriyel 6zelligin kayboldugu goriilmektedir.

CuB13 (Bakir Nitrat/Boraks mol oran1 2/1) eklenen seramik pargasi S.aureus
bakterisine kars1 %80,6 antibakteriyel etki, E. Coli bakterisine karsi %2 oraninda
yiiksek olmayan bir antibakteriyel etki gostermisti. Bu oran sirasi ile %1,5 - %2 ve
%3 e cikarilarak antibakteriyel testler gerceklestirilmistir. Sonuglara gore %1
eklendiginde S.aureus bakterisine kars1t %80,6 oraninda antibakteriyel etki gOsteren
iriin %1,5 eklendiginde %98,9 antibakteriyel etki, %2 ve %3 eklendiginde %2100
antibakteriyel etki gostermistir (Sekil 4.5.5). E. Coli bakterisine karst %1
eklendiginde %2 antibakteriyel etki gosteren iiriin %]1,5 eklendiginde %15
antibakteriyel etki, %2 eklendiginde %25 antibakteriyel etki ve %3 eklendiginde
%85 antibakteriyel etki gostermistir (Sekil 4.5.6).

ZnB13 (Cinko Nitrat/Boraks mol orani 2/1) eklenen seramik parcasi S.aureus
bakterisine kars1 %1,6 antibakteriyel etki, E. Coli bakterisine kars1 %66,4 oraninda
yiiksek olmayan bir antibakteriyel etki gostermisti. Bu oran sirasi ile %1,5 - %2 ve
%4 e cikarillarak antibakteriyel testler gerceklestirilmistir. Sonuglara gore %l
eklendiginde S.aureus bakterisine karst %1,6 oraninda antibakteriyel etki gosteren
iriin  %]1,5 eklendiginde %12,5 antibakteriyel etki, %2 eklendiginde %42
antibakteriyel etki ve %4 eklendiginde %99,8 antibakteriyel etki gostermistir (Sekil
4.5.7). %1 eklendiginde E. Coli bakterisine kars1 %66,4 antibakteriyel etki gosteren
irin - %1,5 eklendiginde %87 antibakteriyel etki, %2 eklendiginde %100
antibakteriyel etki ve %3 eklendiginde %100 antibakteriyel etki gostermistir (Sekil
4.5.8).
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Sonug¢ olarak sirlara ilave edilen %1 AgBI13, %2 CuB13 ve %4 ZnBI13
nanopargaciklar ile %99-100 civarinda antibakteriyel 6zellik saglanmigtir. Sira ilave
edilen %1 AgB13 ile ortamda % 0,49 giimiis, %2 CuB13 ile ortamda % 0,35 bakir ve
%4 ZnB13 ile ortamda % 0,99 c¢inko bulunmaktadir. Aynm1 oranda antibakteriyel
ozelligi saglamak i¢in en fazla ¢inko ya ihtiya¢ duyulurken, daha sonra sirasi ile

giimiis ve bakir’a ihtiya¢ duyulmaktadir.

Boratlarin sentezinde hammadde olarak kullanilan Boraks, Giimiis Nitrat,
Bakir Nitrat ve Cinko Nitratin %1 oraninda eklenmesi ile olusturulan sir ile kaplanan
seramiklerin de antibakteriyel testleri yapilmis sonuglar Sekil 4.5.9 ve Sekil 4.5.10 da
verilmistir. S.aureus bakterisine karsi yapilan antibakteriyel testte Boraks %12
antibakteriyel etki, Giimiis Nitrat %35 antibakteriyel etki, Bakir Nitrat %72,5
antibakteriyel etki ve Cinko Nitrat %7 antibakteriyel etki gostermistir (Sekil 4.5.9).
E. Coli bakterisine kars1 yapilan antibakteriyel testte Boraks %5 antibakteriyel etki,
Gumiis Nitrat %65 antibakteriyel etki, Bakir Nitrat %100 antibakteriyel etki ve
Cinko Nitrat %2 oraninda antibakteriyel etki gostermistir (Sekil 4.5.10).

Sekil 4.5.11°de iiretilen nanomalzemenin her iki bakteri tlirliniin gelisim
kinetigi lizerine etkisi verilmektedir. Her iki bakteri de 24 saat sonunda kontrol yani
nanomalzeme igermeyen ortamdaki optik yogunluk (OD) degeri E. coli i¢in OD:
1,23, S. aureus igin ise OD 1,04 degerine ulasilmistir. Fakat nanomalzeme ile
bakteriler inkiibasyona birakildiklarinda OD degerlerinde azalma goriilmektedir, bu

durumda nanomalzemenin bakteri gelisimini azalttig1 sonucuna ulasilmaktadir.
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Stapylococcus Aureus inhibisyon %99,3 inhibisyon %80,6 inhibisyon %1,6

Sekil 4.5.1. %1 Borat eklenen seramiklerin S. aureus bakteri testi

S=2 BL-E22

Escherichia coli Inhibisyon %100 Inhibisyon %97,3 Inhibisyon % 66,4

Sekil 4.5.2. %1 Borat eklenen seramiklerin E. Coli bakteri testi
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1S ‘
Inhibisyon %99,3

Inhibisyon %23

Sekil 4.5.3. AgB13 eklenen seramiklerin S. Aureus bakteri testi

AgB13 - E. coli

inhibisyon %28,6 Inhibisyon % 100

Sekil 4.5.4. AgB13 eklenen seramiklerin E. Coli bakteri testi
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CuB13 - S. Aureus

] B ‘
Inhibisyon %100 Inhibisyon %100

Sekil 4.5.5. CuB13 eklenen seramiklerin S. Aureus bakteri testi

CuB13 - E. coli

Inhibisyon %8

Inhibisyon %25

Sekil 4.5.6. CuB13 eklenen seramiklerin E. Coli bakteri testi
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ZnB13 - S. Aureus

inhibisyon %42 inhibisyon %998
Sekil: 4.5.7. ZnB13 eklenen seramiklerin S. Aureus bakteri testi

ZnB13 - E. coli

I-L‘

Inhibisyon % 66,4

inhibisyon %100 Inhibisyon %100

Sekil 4.5.8. ZnB13 eklenen seramiklerin E. Coli bakteri testi
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Hammaddelerin S. Aureus Antibakteriyel Testleri
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Inhibisyon %72.5

Sekil 4.5.9. Hammadde eklenen seramiklerin S. Aureus bakteri testi

Hammaddelerin E. Coli Antibakteriyel Testleri
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inhibisyon %100 Inhibisyon %2
Sekil 4.5.10. Hammadde eklenen seramiklerin E. Coli bakteri testi
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OD 600 nm

1,2 -
S. aureus

08 -
0,6 -
04 -
0,2
0

Katkisiz  AgB16 CuB16 ZnB16 AgB13 CuB13 ZnB13  Kontrol

OD 600 nm

E. coli
1,4 -

1,2 -

0,8 -

0,6 -

0,4 -

0,2 -
0

Katkisiz  AgB16 CuB16 ZnB16 AgB13 CuB13 ZnB13  Kontrol

Sekil 4.5.11. Boratlarin her iki bakteri tiiriiniin gelisim kinetigi tizerine etkisi.
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5.  SONUC VE ONERILER
Bu caligsmada antibakteriyel 6zellik gosteren Metal Boratlar (Giimiis Borat,
Bakir Borat ve Cinko Borat) sentezlenmis, karakterizasyonu yapilmis ve seramik

lizerine uygulama yapilarak antibakteriyel testler uygulanmstir.

Dort farkli parametre ve dort farkli degisken olarak sicaklik, mol orani,
zaman ve karistirma hizi uygulanarak sentezlenen Boratlarin genelde yliksek sicaklik
ve Nitrat/Boraks mol oraninin 2/1 oldugu reaksiyon ortaminda olustugu XRD
analizlerinden tespit edilmistir. Literatiirdeki orijinal Boratlarin XRD grafikleri ile

karsilagtirilarak olugsmasi beklenen ana piklerin olustugu gézlemlenmistir.

EDX ve Termogravimetrik analizlerin yardimiyla sentezlenen Boratlarin
yapilar1 ve formiilasyonlar1 bulunmustur. Reaksiyon mekanizmalart ve yapi
formiilleri onerilmistir. Guimiis Borat i¢in; Ag,0.2B,03.3H,0, Bakir Borat igin;
Cu0.2B,03.8H,0, Cinko Borat i¢in; Zn0O.2B,03.2H,0 formiilleri 6nerilmistir. SEM

goriintiileri ile de yapinin igerisinde herhangi bir safsizligin olmadig goriilmiistiir.

FTIR analizi ile yapilarin bag olusumlar1 incelenmis {li¢ yapida da

karakteristik Borat baginin pikleri gézlemlenmistir.

Reaksiyon sonrasinda yikanan ve siiziilen siiziintiilerin ICP analizi ile

stiziintiideki maddelrerin ppm derecesinde miktarlar1 tespit edilmistir.

Sentezlenen Borat numunelerinin karakterizasyonu yapildiktan sonra, Manisa
Serel Seramik A.S.den temin edilen katkisiz sirrin igerisine ilk olarak agirlikca %1
oraninda ilave edilip, ayni yerden temin edilen ham seramik pargalarina uygulanmis
ve firinlanmistir. Katkili ve katkisiz sir akitma yontemiyle sirlanmig farklh sicaklik
rejimlerinde firmlanmustir. Uriinlerin gdzle yapilan muayenesinde fiziksel olarak
sirla ilgili hatalar sir ¢atlagi, sir kavlamasi, sir atmalarina rastlanmamistir. Biitiin
numunelerde kabul edilebilir sir tabakasi elde edilmistir. Bu sir hatalarinin meydana
gelmemesi sirin biinye ile uyumlu oldugu, firm sicaklik rejiminin  dogru
belirlendiginin gostergesidir. Firin ortaminda meydana gelebilecek sir hatalarinin
goriilmemesi firinlama siirelerinin ve sicaklik artisinin da optimum o6zelliklerde

oldugunu gostermektedir
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Firmlanan numunelere Haci Bayram Veli Universitesi, Polatli Fen Edebiyat

Fakiiltesi Biyoloji Boliimiinde Antibakteriyel aktivite test uygulanmistir.

%1 eklenerek olusturulan seramik firiinlerin Antibakteriyel 6zellikleri goz
Oniine alindiginda antibakteriyel bir yilizey olusturmasi nedeni ile bakterilerin yasam
kosullarii1 ortadan kaldirmistir. %1 eklenen AgB13 katkili sirli  ylizeyler
antibakteriyel testlerde en iyi sonuglar1 vermistir. %1 CuB13 ve %1 ZnB13 katkil
sirlhi yiizeyler de antibakteriyel testlerde nispeten antibakteriyel 6zellik gostermis
ancak istenilen diizeyde sonu¢ vermemistir. CuB13 ve ZnB13 katkili sirda %1 olan
oranin daha fazla artirilmasi durumunda antibakteriyel testlerin daha iyi sonug

verecegi diisliniilmiistiir.

Daha sonra, %1 oraninda eklenen AgB13 iirlinliniin S.aureus bakterisine karsi
%99,3, E. Coli bakterisine karst %100 gibi yiiksek oranda antibakteriyel etki
gosterdigi i¢in bu oran %0,5 ve %0,25 e distiriilerek antibakteriyel testler
uygulanmustir. %0,25 AgB13 eklenen sir, S.aureus bakterisine karst %13, E. Coli
bakterisine karsi %23 antibakteriyel etki gostermistir. %0,5 AgB13 eklenen
seramiklerin antibakteriyel test sonuglarina gore S.aureus bakterisine karst %12°de,
E. Coli bakterisine kars1 %28,6 antibakteriyel etki gostermistir. Sonuglara gore %1
eklenen AgBI13 iin yiiksek oranda antibakteriyel oldugu gozlemlenirken, bu oran
%0,25 veya %0,5 e distiigiinde antibakteriyel 6zelligin kayboldugu goriilmektedir.
Bu durum antibakteriyel 6zelligin sira eklenen AgB13 iin miktar1 ile dogru orantili

oldugunu gostermektedir.

%1 oraninda eklenen CuB13 fiiriiniinlin S.aureus bakterisine kars1 %80.6, E.
Coli bakterisine kars1 %2 oranlarinda antibakteriyel etki gdsterdigi i¢in bu oran %1,5
- %2 ve %3 e ¢ikarilarak antibakteriyel testler uygulanmistir. %1,5 CuB13 eklenen
sir, S.aureus bakterisine kars1 %98,9, E. Coli bakterisine karst %15 antibakteriyel
etki gostermistir. %2 CuB13 eklenen seramiklerin antibakteriyel test sonuclarma
gore S.aureus bakterisine karsi %100, E. Coli bakterisine kars1 %25 antibakteriyel
etki gostermistir. %3 CuB13 eklenen seramiklerin antibakteriyel test sonucglarina
gore S.aureus bakterisine karsi %100, E. Coli bakterisine kars1t %85 antibakteriyel
etki gostermistir. Sonuglara gore, S.aureus bakterisine karst %1,5 eklenen CuB13 ile

optimum oranda antibakteriyellik saglanmig, E. Coli bakterisine kars1 %3 oraninda
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bile kabul edilebilir antibakteriyellik saglanmamistir. CuB13 E. Coli bakterisine kars1
yeterince antibakteriyel 6zellik gostermedigi goriilmiistiir. Eklenen CuB13 oranini
daha da artirdigimizda seramik iizerinde sir hatalar1 olustugundan, daha yiiksek
oranlara ¢ikilmamistir. Bu durum antibakteriyel 6zelligin sira eklenen CuB13 iin

miktari ile dogru orantili oldugunu gostermektedir.

%1 oraninda eklenen ZnB13 iiriinliniin S.aureus bakterisine kars1 %1,6, E.
Coli bakterisine karst %66,4 oranlarinda antibakteriyel etki gésterdigi i¢in bu oran
%1,5 - %2 ve %4 e cikarilarak antibakteriyel testler uygulanmistir. %1,5 ZnB13
eklenen sir, S.aureus bakterisine karsi %12,5, E. Coli bakterisine karst %87
antibakteriyel etki gostermistir. %2 ZnB13 eklenen seramiklerin antibakteriyel test
sonuglarina gore S.aureus bakterisine karsi %42, E. Coli bakterisine karst %100
antibakteriyel etki gostermistir. %4 ZnB13 eklenen seramiklerin antibakteriyel test
sonuglarina gore S.aureus bakterisine karst %99,8, E. Coli bakterisine karst %100
antibakteriyel etki gdstermistir. Sonuglara gore, S.aureus bakterisine karst %4
eklenen ZnB13 ile optimum oranda antibakteriyellik saglanmig, E. Coli bakterisine
karst1 %2 oraninda eklenen ZnB13 ile yiiksek oranda antibakteriyellik
saglanmamustir. Bu durum antibakteriyel 6zelligin sira eklenen ZnB13 iin miktar ile

dogru orantili oldugunu gostermektedir.

Boratlar sentezlenirken hammadde olarak kullanilan Boraks, Giimiis Nitrat,
Bakir Nitrat ve Cinko Nitratin sir regetesine %1 oraninda eklenmesi ile olusturulan
seramiklerin de antibakteriyel testleri yapilmistir. Sonuglara gore S.aureus
bakterisine kars1 Boraks %12, Gimiis Nitrat %35, Bakir Nitrat %72,5 ve Cinko
Nitrat %7 antibakteriyel etki gosterirken, E. Coli bakterisine karsi Boraks % 5,
Gilimiis Nitrat %65, Bakir Nitrat %100 ve Cinko Nitrat %2 antibakteriyel etki
gostermistir. Eklenen Bakir Nitrat her ne kadar yiiksek oranda antibakteriyel etki
gosterse de firmlama sonucu sir olusmadigr gozlemlenmistir (sekil 4.4.11). Bu
durumda kullanilan hammaddelerin tek basina sir regetesinde kullanilmasi ile

antibakteriyel etki géstermedigi gorilmiistiir.

Gelisim kinetigi ile antibakteriyel analiz sonuglar1 paralellik gostermektedir.
Gr(+) bakterilerin hiicre duvar1 Gr(-) bakterilerin hiicre duvarina gore daha kalin

peptidoglikan igerdiginden dolay1 (4), E. coli bakterisinin biiylime kinetigi S. aureus
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bakterisine gore daha diisiik OD degerlerine azalarak ulagmistir. Gelisim kinetigi

verileri ile antibakteriyel analizler birbirini destekler niteliktedir.

Genel olarak biitlin sonuglar goz oniline alindiginda; iiretilen katkisiz sir
kaplanmis 6rnegin E. coli bakterisine %5, S. aureus bakterisine ise antibakteriyel etki
gostermemistir. Bu sonuclar bize sir ile kaplanmis 6rnegin antibakteriyel etkide
katkis1 olmadigini gostermektedir. Diger ornekler sirasi ile artan miktarlarda Giimiis
Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat ile kaplanmis sir 6rnekleridir. Borat bilesikleri ile
kaplanmis nanomalzemenin, hem E. coli hem de S. aureus bakterisine antibakteriyel
etkisi oldugu sonucuna ulasilmistir. E. coli bakterisine en yiiksek antibakteriyel etki
gosteren ornek Giimiis Borat katkili (katki orani: Glimiis nitrat / borat; 2-1)’dir. Ayn
ornek S. aureus ile yapilan antibakteriyel aktivite analizinde de en yiiksek aktivite
gosteren ornek olarak bulunmustur ve 6rnek bakteriye %100 antibakteriyel aktivite

gostermistir.

Bu ¢alismada elde edilen sonuglar;

e Giimiis Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat basariyla sentezlenmistir.

e Antibakteriyel oOzellikler agisindan en iyi sonucu sirastyla Giimiis Borat,
Bakir Borat ve Cinko Borat vermis olup bu bilesikler kullanilarak yapilan sir
numuneleri antibakteriyel testlerden gegmistir.

e AgB13 igeren sir recetelerinde en iyi sonug S. aureus ve E. Coli’ ye kars1 %1

e (CuB13 igeren sir regetelerinde en iyi sonug S. aureus® e kars1 %2, E. Coli’ye
kars1 %3

e ZnBI13 iceren sir regetelerinde en iyi sonug S. aureus® e karst %4, E. Coli’ye
kars1 %2 oranlarinda elde edilmistir.

Bu calismalar 15181nda;
e  Sir regetelerine farkli oranlarda Gilimiis, Bakir ve Cinko Borat eklendiginde

antibakteriyel 6zellik gosteren seramikler iiretilebilir.

Bu ¢aligma ile lilkemizin en 6nemli yeralti zenginligini olusturan ve ticari
oalrak getirisi yliksek olan bor minerallerinden elde edilen bor bilesiklerinin (Gilimiis
Borat, Bakir Borat ve Cinko Borat) antibakteriyel Ozellikte oldugu ve seramik

sektoriinde sir ile birlikte kullanilarak katma degerinin artirilacag: tespit edilmistir.
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