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ÖZET 
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Antibiyotikler, mikroorganizmaların çoğalmasını ve büyümesini azaltan veya inhibe 

eden, ve insan bulaşıcı hastalıklarının, hayvancılık endüstrisinin ve su ürünleri 

yetiştiriciliğinin tedavisinde faydalı olan kimyasallardır. Uygulamadan sonra 

antibiyotikler vücutta sadece kısmen metabolize edilirken, geri kalan antibiyotikler 

atılır. Belediye sistemlerinin ve ilaç işletmelerinin kanalizasyon arıtma tesisleri, bu 

antimikrobiyalleri uzaklaştırmak için yeterince verimli değildir. Ampisilinin farmasötik 

atık sudan uzaklaştırılması oldukça pahalıdır, ancak bu atıksu çevreye salınmadan önce 

uygun şekilde arıtılmalıdır. Antibiyotik içeren atık suların arıtımı için mevcut prosesler 

arasında adsorpsiyon prosesi etkili ve verimli bir yöntem olarak kabul edilmektedir. 

Sunulan çalışmada epiklorhidrin ile çapraz bağlanmış kitosan tanecikleri, karboksimetil 

selüloz çözeltisinde bekletildikten sonra sitrik asit ile çapraz bağlanmıştır. Elde edilen 

tanecikler ile ampisilin adsorpsiyon çalışmaları gerçekleştirilmiştir. Ayrıca, taneciklerin 

karakterizasyonu FTIR, BET ve SEM/EDX analizleri ile gerçekleştirilmiştir. 
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Antibiotics, are chemicals that reduce or inhibit the proliferation and growth of 

microorganisms, and are useful in the treatment of human infectious diseases, the 

livestock industry, and aquaculture. After administration, antibiotics are only partially 

metabolized in the body, while the remaining antibiotics are excreted. The sewage 

treatment plants of municipal systems and pharmaceutical businesses are not efficient 

enough to remove these antimicrobials. Removal of ampicillin from pharmaceutical 

wastewater is very expensive, but this wastewater must be properly treated before it is 

released into the environment. Among the existing processes for the treatment of 

antibiotic-containing wastewater, the adsorption process is accepted as an effective and 

efficient method. In the present study, epichlorhydrin cross-linked chitosan particles 

were kept in carboxymethyl cellulose solution before cross-linked with citric acid. 

Ampicillin adsorption studies were carried out with the obtained particles. In addition, 

the characterization of the particles was carried out by FTIR, BET, and SEM/EDX 

analyses. 
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1. GİRİŞ 

1.1 Antibiyotikler 

Antibiyotikler; bakteriler, protozoanlar, mikroalgler, virüsler ve mantarlar dahil olmak 

üzere mikroorganizmaların çoğalmasını ve büyümesini azaltan veya engelleyen 

kemoterapötik ajanlardır (Bilal et al. 2020). Antibiyotikler, hayvanlarda ve insanlarda 

hastalıkların tedavisinde yaygın olarak kullanıldığı gibi, hayvanların büyüme oranlarını 

artırmak amacıyla gıda alanında da uygulanmaktadır (Balarak et al. 2020). Dünya 

çapında tahmini antibiyotik tüketimi yılda 1 × 105 ile 2 × 105 ton arasındadır (Dutta and 

Mala 2020).  

Antibiyotikler; spektrum, etki mekanizması veya kimyasal yapısına göre birkaç sınıfa 

ayrılabilir. Çizelge 1.1’de kimyasal yapılarına göre başlıca antibiyotik sınıfları 

sunulmaktadır (Homem and Santos 2011, Phoon et al. 2020). 

Antibiyotikler, antibakteriyel olan naftol kimyasal grubunu içeren aromatik yapı 

nedeniyle yüksek antimikrobiyal aktiviteye sahiptir. Bununla birlikte, sağlık tedavi 

prosedürlerinde uygulanan antibiyotik dozlarının yaklaşık %50-90’ı organizmalar 

tarafından emilmez ve kanalizasyon sistemlerinde insanlar ve hayvanlar tarafından 

elimine edilir. Bu moleküller karmaşık bir kimyasal yapıya sahiptir ve doğal çevre ve 

kanalizasyon koşulları kimyasal yapılarını parçalamak için yeterli değildir. Bu nedenle, 

kanalizasyonda biriken antibiyotik miktarı ciddi bir çevre sorunudur (Balarak et al. 

2020, Dutta and Mala 2020).  

Birçok araştırma farmasötik ürünlerin çamurda, toprakta, çökeltilerde, yüzey sularında, 

yer altı sularında, balçıklarda, akan sularda, suda yaşayan ve karada yaşayan 

hayvanlarda ve bitkilerde bulunduğunu doğrulamıştır (Bilal et al. 2020, Phoon et al. 

2020). Antibiyotikler kimyasal yapıları gereği birçok kimyasala, oksitleyici ajana ve 

ısıya karşı dirençlidirler ve biyolojik olarak parçalanamazlar. Bu nedenle, bir kez su 

ortamına salınan antibiyotiklerin atık sulardan uzaklaştırılması zordur. Kirleticilerin 
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sudan uzaklaştırılması için birçok yöntem mevcuttur ve bunların en önemlileri ters 

osmoz, iyon değişimi, çöktürme ve adsorpsiyondur (Balarak et al. 2020). 

Çizelge 1.1 Başlıca antibiyotik sınıfları 

Sınıf Temel yapı Formülü 

Aminoglikozidler İlacın bir heksoz çekirdeğine 

bir glikosidik bağ ile 

birleştirilen iki veya daha fazla 

amino şekerden oluşur. 

 

Karbapenemler  Yapı penisiline benzer ancak 

kükürt pozisyonu bir karbon ile 

değiştirilmiştir. 

 

Sefalosporinler  Biri çekirdeğe bağlı (R3) ve 

diğeri karbamat grubunu 

esterleştiren (R1) olmak üzere 

2 yan zincirin bağlı olduğu bir 

sefem çekirdeğinden oluşur. 
 

Linkomisinler Actinomyces Streptomyces 

lincolnensis tarafından üretilen 

karbonhidrat içeren antibiyotik. 

 

Makrolidler Hidroksil gruplarına glikosidik 

olarak bağlı 1 veya daha fazla 

sakarit içeren yüksek oranda 

ikame edilmiş monosiklik 

lakton. 
 

Penisilinler  Bir yan zincirin bağlı olduğu 

bir β-laktam halkasına bağlı bir 

tiyazolidin halkasından oluşur. 

 

Kinolonlar  Bu yapı, bir keton ve 

karboksilik asit grubu ile 

kaynaşmış 2 halkadan oluşur. 

 

Sülfonamidler Bir amin grubuna bağlı sülfonil 

grubundan oluşur. 

 

Tetrasiklinler  4 halka içeren bir 

oktrahidronaotasen halka 

iskeletinden oluşur. 
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1.2 Ampisilin (AMP) 

AMP, hem gram-pozitif hem de gram-negatif bakterilerin neden olduğu enfeksiyonları 

tedavi etmek için yaygın olarak kullanılan bir beta-laktamdır. Kimyasal yapısı Şekil 

1.1’de verilmektedir (Ha et al. 2021). AMP, amino penisilin ailesinin bir parçasıdır ve 

spektrum ve aktivite düzeyi açısından amoksisiline kabaca eşdeğerdir (Rahardjo et al. 

2011).  

AMP, aktif çoğalma sırasında hücre duvarının sentezini inhibe ederek 

mikroorganizmalara karşılık gösterir. AMP; gonore, idrar yolu enfeksiyonları, kulak, 

burun ve boğaz enfeksiyonları gibi çok çeşitli hastalık ve enfeksiyonları tedavi etmek 

için kullanılmaktadır. Diğer antibiyotiklere göre daha az toksisitesi ve yan etkileri 

nedeniyle AMP genellikle hamile, emziren kadınlar ve yeni doğanlar için 

kullanılmaktadır (Ha et al. 2021). AMP güçlükle parçalanmaktadır, idrarda ve insan 

dışkısında hala aktif bileşik olarak kalmaktadır (Glover et al. 1996). AMP’nin ortamda 

bulunması, AMP’ye dirençli bakterilerin çoğalması nedeniyle bazı potansiyel sorunlara 

yol açmaktadır. Escherichia coli izolatlarının yaklaşık %35-40’ı AMP’ye dirençlidir, 

ayrıca tüm Klebsiella pneumoniae izolatlarının %95’inden fazlası benzer şekilde bu 

antibiyotiğe doğal olarak dirençlidir (Şekil 1.1) (Glover et al. 1996). 

 

Şekil 1.1 AMP’nin kimyasal yapısı (Glover et al. 1996)  
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1.3 Doğadaki Antibiyotiklerin Kaynağı 

Son yıllarda, veterinerlik ve beşeri tıpta antibiyotik kullanımı yaygınlaşmakta ve bu tür 

bileşiklerle suyun kontaminasyonu olasılığı artmaktadır. İnsan ve hayvan tedavisinde 

kullanılan antibiyotikler farklı matrislerde tespit edilmiştir. Bu kirleticiler, çeşitli girdi 

kaynakları tarafından sürekli olarak ana bileşikler, metabolitler/bozunma ürünleri veya 

her ikisi şeklinde doğal çevreye boşaltılmaktadır (Homem and Santos 2011). 

Antibiyotikler gübre olarak tarlalara dağıtıldığında, gübre toprağı ve dolayısıyla yüzey 

ve yeraltı sularını akış veya sızıntı yoluyla kirletebilir. Benzer şekilde, insan 

antibiyotikleri çevreye atılım (idrar ve dışkı) yoluyla, kanalizasyon şebekesine girerek 

atık su arıtma tesislerine ulaşmaktadır. Bu tesislerin çoğu, antibiyotik gibi yüksek 

derecede polar mikro kirleticileri gidermek için tasarlanmamıştır. Bu nedenle yüzey 

sularına taşınabilirler ve yıkandıktan sonra yeraltı sularına ulaşabilirler. Nihayetinde, 

kirlenmiş yüzey suları, yine bu bileşikleri uzaklaştırmaya hazır olmayan içme suyu 

arıtma tesislerine girerek su dağıtım sistemlerine ulaşabilir. Atık su arıtma tesislerinde 

üretilen çamur, toprak gübrelemesinde uygulanır ve gübre kullanımı ile aynı sorunlara 

neden olabilir. Bir diğer önemli kontaminasyon kaynağı da, veteriner antibiyotiklerin su 

ürünleri yetiştiriciliğinde uygulama yoluyla doğrudan salınmasıdır. Doğrudan 

kanalizasyon şebekesine boşaltılan veya düzenli depolama alanlarında biriken 

kullanılmamış/son kullanma tarihi geçmiş ilaçların uygun olmayan şekilde bertaraf 

edilmesi, üretimden kaynaklanan atık sular veya üretim veya dağıtım sırasında kazara 

dökülmeler de önemli kontaminasyon noktaları olarak kabul edilebilir (Homem and 

Santos 2011). 

Son yıllarda çevre matrislerinde antibiyotiklerin varlığı araştırılmaktadır. Aslında, 

antibiyotikler nedeniyle bildirilen ilk su kontaminasyonu (yüzey suyu) vakası, 1982’de 

İngiltere’de Watts ve arkadaşlarının bir nehirde 1 mg/L konsantrasyonlarda makrolidler, 

tetrasiklinler ve sülfonamidler saptadığı zamandır (Sarmah et al. 2006). Bu vakadan 

sonra sucul ekosistemlerde (yüzey suları, yer altı suları, deniz suları, içme suları, arıtma 

tesisi atık suları ve hastane atıksuları) antibiyotik kalıntılarının oluşumu ile ilgili birçok 

çalışma rapor edilmiştir. Karasal matrislerde ve biyosolidlerde de antibiyotikler tespit 
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edilmiştir. Toprak analizleri sonucu gübre uygulanmasını takiben birkaç ay boyunca bu 

matriste ölçülebilir antibiyotik kalıntılarının varlığı ortaya çıkmıştır. Havuç, marul, yeşil 

soğan, lahana, salatalık ve mısır gibi sebze ve tahıllarda da bu kalıntılara ilişkin olumlu 

bulgular bildirilmiştir (Homem and Santos 2011). 

1.4 Adsorpsiyon 

Atık sudaki kirletici konsantrasyonuna ve prosesin maliyetine bağlı olarak organik 

bileşiklerin uzaklaştırılması için çok çeşitli kimyasal ve fiziksel yöntemler 

kullanılmaktadır: geleneksel yöntemler (biyolojik prosesler, filtrasyon, 

koagülasyon/flokülasyon/sedimentasyon), oksidasyon prosesleri (klorinasyon, 

ozonasyon, fotoliz, yarı iletken fotokataliz, elektrokimyasal proses), adsorpsiyon, 

membran prosesleri (ters osmoz, nano ve ultrafiltrasyon, iyon değişimi) veya 

birleştirilmiş süreçler (Homem and Santos 2011). 

Adsorpsiyon, su arıtımı için olası teknikler arasında kirleticilerin uzaklaştırılması ve 

arıtılması için çok dikkat çekici tekniklerden biri olarak gösterilmektedir. Adsorpsiyon, 

kimyasalların biriktiği veya sıvıdan katı faza adsorbe edildiği bir kütle transfer 

işlemidir. Bu proses, içme suyunu arıtmak için geliştirilmiştir, böylece kokuya neden 

olan bileşikler ortadan kaldırılır, su lezzetli hale getirilir, renk oluşturan organiklerin, 

sentetik organik kimyasalların ve yan ürün öncülerinin dezenfeksiyonunun ortadan 

kaldırılması sağlanır. Bunun yanı sıra ağır metaller ve perklorat gibi tehlikeli inorganik 

maddeleri de uzaklaştırabilir (Phoon et al. 2020). 

Adsorpsiyon teorisinde, adsorpsiyon için yüzey oluşturan katı madde adsorban ve 

adsorbe edilecek türler ise adsorbat olarak ifade edilir. Adsorpsiyon prosesi şu adımları 

içermektedir: (i) kütlede çözünen madde taşınması- adsorbanı çevreleyen durgun sıvı 

film tarafından adsorbat hareketi, (ii) film difüzyonu-film boyunca adsorbat taşınması, 

(iii) gözenek difüzyonu- gözenekli yapı aracılığıyla aktif bölgelere adsorbat difüzyonu 

(gözenekte ve/veya adsorban yüzeyinde moleküler difüzyon), (iv) adsorpsiyon- adsorbat 

ve gözenekli yapı arasındaki etkileşim (Homem and Santos, 2011). 
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Adsorbatlar, yüzey adsorbanlarına fiziksel bir çekim veya kimyasal reaksiyon yoluyla 

bağlanabilir. Fiziksel adsorpsiyon; hidrojen bağı, dipol etkileşimi ve van der Waals 

kuvvetleri ile gerçekleşir. Adsorbat ve adsorban arasında elektron alışverişi yoktur. 

Bunun nedeni, fiziksel adsorpsiyonun aktivasyon enerjisi gerektirmemesi, ancak 

genellikle dengeye ulaşmak için çok zaman gerektirmesidir. Fiziksel adsorpsiyon geri 

dönüşümlü ve spesifik olmayan bir süreçtir. Bu arada, hem adsorbat hem de adsorban 

molekülleri arasındaki kimyasal bağdan kaynaklanan kimyasal adsorpsiyon sonuçları 

geri dönüşümsüz olduğu kadar spesifiktir. Adsorbat ve adsorbent arasındaki bağlayıcı 

kovalent bağ, zayıf bir kimyasal adsorpsiyondur, güçlü kimyasal adsorpsiyon ise 

genellikle iyonik bağ ile bağlanır (Phoon et al. 2020). 

1.5 Adsorpsiyon Kapasitesi 

Bir adsorpsiyon prosesinde denge anındaki adsorpsiyon kapasitesi (qe: mg/g) aşağıda 

verilen kütle-denge eşitliği Eşitlik (1.1) ile hesaplanır. 

 

𝑞𝑒 =
(𝐶0 − 𝐶𝑒). 𝑉

𝑚⁄              (1.1) 

 

Burada, C0 ve Ce: sıvı fazda başlangıç ve denge anındaki adsorbat konsantrasyonu 

(mg/L), V: adsorbat çözeltisinin hacmi (L) ve m: adsorbanın ağırlığıdır (g). 

1.6 Adsorpsiyon Kinetiği 

Adsorpsiyon kinetiği, adsorpsiyonun etkinliğini tanımlayan önemli bir faktördür. 

Adsorpsiyon kinetiği temel olarak çözünenin adsorplanma hızını ve adsorbatların katı-

sıvı arayüzünde kalma süresini tanımlamaktadır (Musah et al. 2022). Adsorpsiyon kütle 

transferi kinetiği üç adım temel alınarak oluşturulur (Lazaridis and Asouhidou 2003): (i) 

adsorban partiküllerini çevreleyen sıvı film boyunca difüzyon, yani harici difüzyon veya 

film difüzyonu, (ii) gözeneklerde ve/veya gözenek duvarları boyunca bulunan sıvıda 

difüzyon, sözde dahili difüzyon veya partikül içi difüzyon, ve (iii) adsorbat ve aktif 

bölgeler arasında adsorpsiyon ve desorpsiyon, yani kütle etkisi. Adsorpsiyon kinetiğini 
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açıklamak için en sık kullanılan modeller yalancı birinci dereceden (Lagergren) ve 

yalancı ikinci dereceden kinetik modellerdir. 

1.6.1 Yalancı birinci dereceden (Lagergren) kinetik model  

Bu model, 1898'de Lagergren tarafından, oksalik asit ve malonik asidin odun kömürü 

üzerine sıvı-katı faz adsorpsiyonunun kinetik sürecini açıklamak için sunulmuştur (Qiu 

et al. 2009). Bu model, belirli bir reaksiyon süresinde adsorbat alımında meydana gelen 

değişim hızının, adsorbatın zamanla uzaklaştırıldığı konsantrasyon ve hızdaki farkla 

doğru orantılı olduğunu kabul eder (Musah et al. 2022). Model aşağıdaki denklemle 

Eşitlik (1.2) temsil edilmektedir (Edet and Ifelebuegu 2020). 

ln(𝑞𝑒 − 𝑞𝑡) = 𝑙𝑛 𝑞𝑒 − 𝑘1. 𝑡                              (1.2)       

Burada, qe ve qt (mg/g), denge ve t (sa) zamanındaki adsorpsiyon kapasiteleridir. k1 (sa-

1) kinetik model için yalancı birinci dereceden hız sabitidir. ln(qe-qt) ile t arasında 

çizilen lineer doğrunun kesim noktası ln qe, eğimi ise k1 değerini vermektedir. 

1.6.2 Yalancı ikinci dereceden kinetik model 

Yalancı ikinci dereceden kinetik model, hız sınırlayıcı adımın kimyasal soğurma veya 

kemisorpsiyon olduğu varsayımına dayanır ve tüm adsorpsiyon aralığındaki davranışı 

tahmin eder. Bu durumda adsorpsiyon hızı, adsorbat konsantrasyonuna değil 

adsorpsiyon kapasitesine bağlıdır (Sahoo and Prelot 2020). Bu modelin Lagergren 

birinci mertebesine göre önemli bir avantajı, denge adsorpsiyon kapasitesinin modelden 

hesaplanabilmesidir, bu nedenle teorik olarak deneyden adsorpsiyon denge kapasitesini 

değerlendirmeye gerek yoktur. Yalancı ikinci dereceden kinetik için diferansiyel 

denklem Eşitlik (1.3) şu şekilde verilir (Sahoo and Prelot 2020). 

𝑡

𝑞𝑡
=

1

𝑘2𝑞𝑒2 +  
𝑡

𝑞𝑒
                                                   (1.3) 
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k2, yalancı ikinci dereceden adsorpsiyonun (g.mg-1.sa-1) hız sabitidir. t/qt ile t arasında 

çizilen lineer doğrunun kesim noktası 1/k2.qe
2, eğimi ise 1/qe değerini vermektedir. 

1.7 Adsorpsiyon İzotermleri 

Adsorpsiyon izotermleri, adsorbat ve adsorban arasındaki etkileşimi tanımlamada 

faydalıdır. Adsorbanın optimum adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesinde önemli 

roller oynar ve bir adsorbanın ne kadar verimli adsorbe edilebileceğini gösterir, ayrıca 

adsorbanın uygulamasının geçerliliğinin tahmin edilmesini sağlarlar. İzotermler ayrıca 

çözeltide bulunan malzemeye bağlı olarak adsorbanın yüzeyine bağlanan adsorbat 

miktarını temsil eder ve adsorpsiyon için bir sistem tasarlamada önemli 

gereksinimlerdir (Musah et al. 2022). Adsorpsiyon izotermleri birçok matematiksel 

formda tanımlanır, bazıları adsorpsiyonun basitleştirilmiş fiziksel tanımlarına 

dayanırken diğerleri ampiriktir ve deneysel verileri ilişkilendirmek zorundadır (Obaid 

2020). Sonuçları karşılaştırmak ve sorpsiyon mekanizmaları hakkında ön bilgileri 

çıkarmak için birçok izoterm modeli kullanılır. Langmuir ve Freundlich izoterm 

modelleri en çok kullanılan modellerdir. 

1.7.1 Langmuir adsorpsiyon izotermi  

Langmuir modeli, çok çeşitli izoterm deneysel verilerine uyması nedeniyle en yaygın 

kullanılan izoterm modelidir. Langmuir adsorpsiyon izotermi ilk önce gazdan katı faza 

adsorpsiyonu tanımlamak için geliştirilmiş, ancak daha sonra katı-sıvı arayüzünde 

dikkate alınmıştır (Langmuir 1916). Langmuir modelinin matematiksel gelişimi dört 

varsayıma dayanmaktadır (Sahoo and Prelot 2020): (i) Yüzey homojendir, bu da tüm 

bölgelerin enerji açısından eşdeğer olduğu anlamına gelir, (ii) Adsorpsiyon tek tabakalı 

bir işlemdir ve her bölge yalnızca bir adsorbat molekülünü adsorbe edebilir, (iii) 

Adsorbe edilmiş moleküller arasında yanal etkileşim yoktur, (iv) Adsorpsiyon geri 

dönüşümlüdür. Belirtilen varsayımlardan Langmuir adsorpsiyon izotermi aşağıdaki 

eşitlik Eşitlik (1.4) ile ifade edilir (Islam et al. 2021). 
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𝐶𝑒

𝑞𝑒
=  

1

𝑏.𝑞𝑚𝑎𝑥
+ 

𝐶𝑒

𝑞𝑚𝑎𝑥
                                                        (1.4) 

Burada, qmax: tek katmanlı adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) ve b: Langmuir sabitidir 

(L/mg). Ce/qe ile Ce arasında çizilen doğrunun kesim noktası 1/(b.qmax), eğimi ise 1/qmax 

değerini vermektedir. 

Langmuir adsorpsiyon izotermi, denge parametresi (RL) kullanılarak da ifade edilebilir 

Eşitlik (1.5) (Musah et al. 2022). 

𝑅𝐿 =  
1

1+𝑏𝐶𝑜
                                                       (1.5) 

Co (mg/L) en yüksek başlangıç konsantrasyonudur. 

1.7.2 Freundlich adsorpsiyon izotermi  

Freundlich adsorpsiyon izotermi, heterojen yüzeyler üzerindeki denge sorpsiyonuna 

dayanır. Bu izoterm, adsorpsiyon bölgelerinin adsorpsiyon ısısına göre üstel olarak 

dağıldığı varsayımından türetilmiştir (Sampranpiboon et al. 2014). Freundlich 

adsorpsiyon izotermi Eşitlik 1.6 ile ifade edilir: 

ln(𝑞𝑒) = 𝑙𝑛 𝐾𝑓 +  (
1

𝑛
) . 𝑙𝑛𝐶𝑒                                  (1.6) 

Burada, Kf adsorpsiyon kapasitesini gösteren bir sabittir.  n, adsorpsiyon enerjisi ile 

ilgili bir sabittir,  1/n değeri adsorpsiyon işlemi ile ilgili karakteristik bilgi verir. 0-1 

aralığında olan 1/n değeri elverişli adsorpsiyonun göstergesidir. 
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1.8 Adsorpsiyon Prosesinde Kullanılan Adsorbanlar  

Adsorpsiyon, iyi bilinen bir denge ayırma işlemidir. Bunun için kullanılan adsorbanlar 

mineral, organik veya biyolojik kökenli olabilir. Aktif karbonlar, zeolitler, killer, silika 

boncuklar, endüstriyel yan ürünler, tarımsal atıklar, biyokütle ve polimerik malzemeler 

farklı adsorbanlara örnektir (Abdel-Halim and Al-Deyab 2011, Phoon et al. 2020).  

Son zamanlarda, doğal polimerler içeren daha ucuz ve daha etkili adsorbanların 

geliştirilmesi için çok sayıda yaklaşım incelenmiştir. Bunlar arasında aljinik asit, nişasta 

ve türevleri, kitosan ve siklodekstrin gibi polisakkaritler özel ilgiyi hak etmektedir. Bu 

biyopolimerler, polimer zincirlerinde reaktif kimyasal grupların varlığından 

kaynaklanan özel yapıları, fiziko-kimyasal özellikleri, kimyasal kararlılıkları, yüksek 

reaktiviteleri ve ağır metal iyonlarına karşı mükemmel seçicilikleri nedeniyle 

adsorbanlar olarak ilginç ve çekici bir alternatif sunmaktadır. Ayrıca, bol miktarda 

bulunan, yenilenebilir ve biyolojik olarak parçalanabilen bir kaynak olan 

polisakkaritlerin, çok çeşitli moleküller ile fiziksel ve kimyasal etkileşimler yoluyla 

birleşme kapasitesine sahip oldukları iyi bilinmektedir. Bu nedenle, polisakkarit 

türevleri üzerine adsorpsiyon, su dekontaminasyonunda tercih edilen düşük maliyetli bir 

prosedür olabilir (Abdel-Halim and Al-Deyab 2011). 

Sunulan çalışmadan kitosan (CS) ve bir selüloz türevi olan karboksimetil selüloz 

(CMC) adsorban hazırlamak için kullanılmıştır. 

1.8.1 Kitosan (CS) 

CS, birincil ortamda kitinden üretilen ve mantarlar, kabuklular ve böcekler gibi 

biyolojik kaynaklardan elde edilen selülozdan sonra en bol bulunan biyopolimerdir 

(Abd El-Monaem et al. 2022). Çevre dostu bir biyopolimer sınıfı olarak CS bazlı 

bileşikler, başta farmasötikler olmak üzere birçok kirletici için büyük adsorpsiyon 

potansiyeline sahiptir (Abd El-Monaem et al. 2022). Bu nedenle, CS ve türevleri, atık 
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sudan antibiyotik kalıntılarının uzaklaştırılması için oldukça aktif biyosorbentler olarak 

dikkatleri üzerine çekmiştir (Karimi-Maleh et al. 2021). 

CS, biyolojik olarak parçalanabilirlik, ıslatılabilirlik, biyouyumluluk, antimikrobiyal 

aktivite, toksik olmama, düşük maliyet ve erişilebilirlik gibi birçok olağanüstü özelliğe 

sahiptir (Farrokhi et al. 2019). CS’nin fiziksel ve kimyasal özellikleri kaynak ve 

hazırlama yöntemlerine göre değişir ve bu da fonksiyonel özelliklerini etkiler. CS’nin 

yapısında çok sayıda amino ve hidroksil grubunun varlığı, fiziksel çözünürlüğünü ve 

elektrostatik yükünü iyileştirmek için kimyasal modifikasyonunu büyük ölçüde artırır 

(Ayati et al. 2016). Polisiklik özelliği, farklı molekül türleri ile etkileşime girmesine izin 

verir. Yüksek oranda reaktif serbest fonksiyonel grup ile birleştiğinde, katyonik doğası 

ve hidrofobikliği, çok çeşitli metal iyonları, boyalar ve makromoleküller için yüksek 

bağlama kapasitesine sahip bir mükemmel adsorban olmasını sağlar (Tanhaei et al. 

2017). 

CS’nin çözünürlüğünün düşük olması, birçok uygulamada sınırlayıcı bir faktördür, bu 

nedenle CS’nin çözünürlüğünün arttırılması, bu sorunun çözülmesi için kritik öneme 

sahiptir (Snyman et al. 2002). CS ayrıca yeni biyolojik aktiviteleri katalize etmek ve 

mekanik özelliklerini iyileştirmek için modifiye edilebilir (Zhu et al. 2016). CS’yi 

modifiye etmek için çapraz bağlama ve aşılama gibi kimyasal işlemler kullanılabilir 

(Sanchez-Salvador et al. 2021). 

CS, genellikle karides, yengeç ve ıstakoz kalıntıları, mantar miselleri ve yeşil algler gibi 

doğal kaynaklardan elde edilen kitinden türetilir (Da Silva Alves et al. 2021). Bu 

biyopolimer böceklerin dış iskeletlerinde ve mantar hücre duvarlarında da bulunabilir. 

Kabukluların kabuğu protein, inorganik tuzlar, kitin ve lipidlerden oluşur. İlk olarak, 

kabuklar daha küçük boyutlara öğütülür ve başta kalsiyum karbonat olmak üzere 

mineraller, seyreltik hidroklorik asit ile ekstraksiyon ve ardından kalsiyum klorürün 

çökeldiği bir ortam sıcaklığında karıştırılarak çıkarılır (Bakshi et al. 2020). Proteinler, 

seyreltik sulu sodyum hidroksit ile çözündürülerek ve işlemde, N-asetil gruplarının 

polimer omurgası içinde rastgele hidrolize edilmesiyle çıkarılır. Proteinler, pH’ı 4’e 

düşürerek ve ardından çökeltileri kurutarak geri kazanılabilir (Bakshi et al. 2020). CS, 
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%40-45 sodyum hidroksit içinde 120 °C’de 1-3 saat boyunca oksijen hariç tutularak 

deasetilasyon ile elde edilir (Bakshi et al. 2020). Alkali konsantrasyonu, zaman ve 

sıcaklığın üç parametresi, deasetilasyonun derecesini belirleyen faktörlerdir (Bakshi et 

al. 2020). CS, kitinin enzimatik veya alkalin yöntemlerle deasetilasyonu ile elde 

edilebilir. Ancak enzimatik yöntem sadece laboratuvar ölçeğiyle sınırlı kalmışken, 

alkalin yöntem kısa işlem süresi, basitliği ve düşük işletme maliyeti nedeniyle 

endüstriyel ölçekte daha yaygın olarak kullanılmaya başlanmıştır. 

• CS’nin yapısı 

CS, β-(1→4)-2-asetamido-d-glikoz ve β-(1→4)-2-amino-d-glikoz birimlerinden oluşan 

ve ikincisi genellikle %80’i geçen bir kopolimerdir (Yoon et al. 2000). Şekil 1.2’de 

CS’nin tekrarlanan birimleri görülmektedir (Kumar et al. 2020). CS’nin yapısı, karbon-

2'deki hidroksilin asetamido veya amino grupları ile değiştirildiği selüloza benzer 

(Ibrahim et al. 2011). Karbon, hidrojen ve oksijen içeren diğer polisakkaritlerden farklı 

olarak kitin ve CS, ticari ilgilerinin sebebi olan (% 6,89) azotu ek olarak içerirler (Xia et 

al. 2011). CS doğadaki tek katyonik polisakkarittir. Hidroksil gruplarının ve yüksek 

oranda reaktif amino gruplarının veya bunların molekül içi ve moleküller arası hidrojen 

bağları için güçlü bir eğilime sahip N-asetil muadili bolluğu, doğrusal agregatların ve 

sert kristalli alanların oluşmasına neden olur (Bakshi et al. 2020). 

 

Şekil 1.2 CS’nin yapısı 
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• CS’nin özellikleri 

 

Moleküler Ağırlığı: CS’nin moleküler ağırlığı, polimer molekülü başına monomerik 

birimlerin sayısı ile ilişkili bir özelliktir. Deasetilasyon işlemi, moleküler ağırlıkta bir 

değişikliğe neden olur, kaynağa ve hazırlama prosedürüne bağlı olarak, CS’nin ortalama 

moleküler ağırlığı 50 ila 2000 kDa arasında değişebilir (Da Silva Alves et al. 2021). CS 

düşük moleküler ağırlıklı, orta moleküler ağırlıklı ve yüksek moleküler ağırlıklı olarak 

sınıflandırılabilir. Genel olarak CS’nin moleküler ağırlığı, kitosanın yüksek moleküler 

ağırlığının daha düşük moleküler ağırlığa dönüştürüldüğü depolimerizasyon teknikleri 

kullanılarak değiştirilebilir (Da Silva Alves et al. 2021). Bu moleküler ağırlık 

modifikasyonları, CS’nin ayrılmaz yapısını koruyabildikleri için önemlidir (De Farias et 

al. 2019). Moleküler ağırlık; çözünürlük, viskozite, kristallik, gerilme mukavemeti, 

adsorpsiyon ve elastikiyet dahil birçok fizikokimyasal özelliği etkilediğinden, bu 

özelliğin kontrolü, değerlendirilmesi ve modifikasyonları esastır. Sonuç olarak 

moleküler ağırlık, CS kullanılan uygulamalar üzerinde önemli bir etkiye sahiptir (Da 

Silva Alves et al. 2021). 

Çözünürlük: CS’nin çözünürlüğünü etkileyen ana faktörler deasetilasyon derecesi ve 

molekül ağırlığıdır. Kitinin yüksek derecede asetilasyon nedeniyle hidrofobik olması 

onu suda ve çoğu organik çözücüde çözünmez hale getirerek uygulamalarını azalttığı 

bilinmektedir (Da Silva Alves et al. 2021). Öte yandan, daha yüksek deasetilasyon 

derecesi seviyeleri ile moleküler zincirdeki daha fazla amino grubu, daha yüksek 

çözünürlük dereceleri vermek üzere protonlanır (Kubota and Eguchi 1997). Bununla 

birlikte, moleküler ağırlıktaki bir artış, zincirlerdeki molekül içi ve moleküller arası 

hidrojen bağlarında bir artışa neden olarak zincirlerin dolaşıklığına ve çözünürlüğün 

azalmasına neden olur (Chang et al. 2015). CS zayıf asitlerde çözünür ancak pH 7’nin 

üzerinde çözünmez. Amino gruplarının varlığından dolayı pH’ın CS’nın yüklü durumu 

ve özellikleri üzerinde önemli bir etkisi vardır. Düşük pH’da, CS’nin amino grupları 

protonlanır ve pozitif yüklü hale gelir, bu da çözünebilir bir katyonik polielektrolite yol 

açar. Ancak pH 6’nın üzerine çıktıkça CS’nin amino grupları deprotone olur, 

biyopolimer yükünü kaybeder ve bu da çözünmez bir yapı verir. Çözünür-çözünmez 

geçiş, yaklaşık pH 6,5’te (amino grubunun pKa değeri) meydana gelir. Bu özellik CS’ı 
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doğada bulunan az sayıdaki katyonik polielektrolitten biri (pKa ≈ 6.5) yapar (Da Silva 

Alves et al. 2021). 

Yüzey Alanı ve Parçacık Boyutu: CS’nin yüzey alanı ve parçacık boyutu, CS’nin 

gözenekliliği, gözenek hacmi ve gözenek boyutu dağılımı ile ilgili önemli özelliklerdir 

(Da Silva Alves et al. 2021). Erişilebilir alanlar ve gözenekli bir yapı gerektiğinden, 

yüzey alanı ve parçacık boyutu adsorpsiyon uygulamaları için temeldir (Vieira et al. 

2019). Bu nedenle, CS’nin kimyasal ve fiziksel modifikasyonları sayesinde yüzey alanı 

arttırılarak potansiyel uygulama alanları geliştirilebilir (Santos et al. 2013). 

• CS’nin çapraz bağlanması 

Çapraz bağlanma, bir polimer zincirini diğerine bağlayan bir bağ veya kısa bir bağ 

dizisidir. Doğal polimerler daha fazla çözünürlüğe sahiptir, mukavemeti yoktur ve 

düşük termal stabiliteye sahiptir (Mane et al. 2015). Bu nedenle, bu özelliklerin 

iyileştirilmesi, geniş polimer uygulanabilirliği için esastır.  

Polimer çapraz bağlanması, çapraz bağlanmanın doğasına bağlı olarak tersinir veya 

tersinmez olabilir. Üç tür çapraz bağlama yöntemi vardır. Bu yöntemler kimyasal, 

fiziksel ve biyolojik çapraz bağlamadır (Maitra and Shukla 2014). Her yöntemin 

kendine göre avantajları ve dezavantajları vardır. Kimyasal çapraz bağlanma geri 

döndürülemez ve tersine çevrilemezken, fiziksel ve biyolojik çapraz bağlanma sıcaklık, 

basınç, ışık, elektrik, manyetik alan, stres uygulayarak veya pH’ı değiştirerek tersine 

çevrilebilir (Mane et al. 2015). 

Kimyasal çapraz bağlanma, kovalent bağ oluşumu gibi birincil kuvvetlerin bir 

fonksiyonu iken fiziksel çapraz bağlanma, iyonik, hidrofobik, hidrojen bağı etkileşimi, 

stereo-kompleksleşme, supramoleküler kimya gibi ikincil kuvvetlerin bir fonksiyonudur 

ve bunlar iyi bilinen çapraz bağlanma yöntemleridir (Mane et al. 2015).  
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Çapraz bağlı CS, kimyasal veya fiziksel yollarla modifiye edilmiş bir CS türüdür. 

Çapraz bağlanma işlemi, polimer zincirleri arasında kimyasal veya fiziksel bağların 

oluşumunu içerir, bu da daha sert ve çözünmez bir yapı sağlar (Maitra and Shukla 

2014). Çapraz bağlı CS; su arıtma, gıda endüstrisi, tarım ve biyomedikal alan gibi çok 

çeşitli alanlarda kullanılmaktadır (Sanchez-Salvador et al. 2021). CS’nin çapraz 

bağlanması, kimyasal veya fiziksel olarak gerçekleştirilebilir. Kimyasal çapraz bağlama, 

CS molekülleri arasında kovalent bağlar oluşturan glutaraldehit veya epiklorhidrin 

(EPC) gibi kimyasal ajanların kullanımını içerir (Miretzky and Cirelli 2009). CS’nin 

EPC ile reaksiyonu, CS’nin hidroksil grubu ile EPC’nin epoksi grubu arasında bir eter 

bağının oluşumunu içerir ve bu da bir CS epoksit oluşumuyla sonuçlanır (Adriano et al. 

2008). Bu reaksiyon, tipik olarak reaksiyon hızını ve verimini arttırmak için sodyum 

hidroksit gibi bazik bir katalizör varlığında gerçekleştirilir. Şekil 1.3’de CS’nin EPC ile 

çapraz bağlanma reaksiyonu verilmektedir (Chen et al. 2008). 

 

Şekil 1.3 CS’nin EPC ile çapraz bağlanma reaksiyonu 

1.8.2 Karboksimetilselüloz (CMC) 

CMC, çeşitli gıda, farmasötik ve endüstriyel uygulamalarda koyulaştırıcı, stabilizatör ve 

emülgatör olarak yaygın bir şekilde kullanılan suda çözünür, anyonik bir selüloz 

türevidir (Rahman et al. 2021). CMC, bitki hücre duvarlarında bulunan bir polisakkarit 

olan selülozun monokloroasetik asit ile reaksiyona sokulması ve daha sonra elde edilen 

CMC’nin sodyum hidroksit ile nötralize edilmesi yoluyla kimyasal olarak modifiye 
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edilmesiyle üretilir. Bu işlem, selüloz molekülüne bağlı karboksimetil grupları (-

OCH2COO-) içeren bir polimerik malzeme ile sonuçlanır (Hollabaugh et al. 1945). 

Moleküler düzeyde, CMC ve selüloz arasındaki en büyük fark, saf selüloz altyapısında 

bulunan bazı hidroksil gruplarından hidrojen atomlarının yerini alan CMC yapısındaki 

bazı anyonik karboksimetil gruplarıdır (Şekil 1.4) (Rahman et al. 2021). Kolay ve düşük 

maliyetli sentez süreci, bol miktarda hammadde, karakteristik yüzey özellikleri, 

mekanik dayanıklılık, farklı şekillendirilebilirlik, ayarlanabilir hidrofiliklik, viskozite ve 

reolojik özellikler nedeniyle CMC ve CMC bazlı hibrit malzemeler biyomedikal, ilaç, 

inşaat, gıda, kozmetik ve petrol endüstrilerinde geniş bir uygulama alanı bulmaktadır 

(Rahman et al. 2021). 

 

Şekil 1.4 Selüloz ve CMC arasındaki temel yapısal fark 

• CMC’nin çapraz bağlanması 

 

CMC’nin çapraz bağlanması, üç boyutlu bir ağ oluşturmak için CMC moleküllerinin 

kimyasal olarak birbirine bağlama işlemidir (Braihi et al. 2014). Çapraz bağlanma, 

CMC’nin mekanik ve termal kararlılığını geliştirir ve kimyasal işlemlerle bozunmaya 

karşı direncini artırır (Nasution et al. 2022). Sitrik asit (CA) ve epoksi reçineler gibi 

dikarboksilik asitlerle kimyasal çapraz bağlama ve iyonlaştırıcı radyasyon gibi yüksek 

enerjili yöntemlerin kullanımı yoluyla fiziksel çapraz bağlama dahil olmak üzere 

CMC’yi çapraz bağlamak için çeşitli yöntemler vardır. CA ile kimyasal çapraz 
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bağlanmada, CMC’nin karboksil grupları ile CA’nın hidroksil grupları arasında ester 

bağları oluşur (Nasution et al. 2022). Bu bağlar, çapraz bağlı bir CMC malzemesiyle 

sonuçlanan üç boyutlu bir CMC moleküller ağı oluşturur. Çapraz bağlanma derecesi, 

CA’nın konsantrasyonu ve reaksiyon süresi ayarlanarak kontrol edilebilir. Daha yüksek 

CA konsantrasyonları ve daha uzun reaksiyon süreleri, daha yüksek derecede çapraz 

bağlanma ile sonuçlanır. Çapraz bağlı CMC’nin muhtemel reaksiyonu ve yapısı Şekil 

1.5’de verilmiştir (Aswathy et al. 2022). 

 

Şekil 1.5 CMC ve CA arasındaki muhtemel çapraz bağlanma reaksiyonu  
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2. LİTERATÜR ÖZETİ 

Farmasötik kalıntılar, özellikle antibiyotikler, yeni ortaya çıkan çevresel kirleticiler için 

inatçı biyobirikimli bileşikler olarak sınıflandırılmakta olup, bu nedenle antibiyotikler 

toksik ve tehlikeli kimyasallar olarak kabul edilmektedir (Ahmed et al. 2015). 

Adsorpsiyon, atık sudan antibiyotik kalıntılarını uzaklaştırmak için düşük maliyetli ve 

etkili bir yöntemdir (Akhil et al. 2021). Yapılan çalışmada kullanılan antibiyotik olan 

AMP’nin, adsorpsiyon yöntemiyle atık sudan uzaklaştırılması ile ilgili literatürde 

sunulan çalışmalara ait sonuçlar aşağıda verilmektedir. 

Rahardjo ve diğerleri, AMP’nin sulu çözeltiden doğal ve organo-bentonit ile 

adsorpsiyonunu çalışmışlardır. Adsorpsiyon çalışması kesikli sistemde çeşitli 

sıcaklıklarda (30°C, 40°C ve 50°C) gerçekleştirilmiştir. Bentonitin modifikasyonu 

setiltrimetilamonyum bromid surfaktanı kullanılarak 600 W’da 5 dakika mikrodalga 

ısıtma ile gerçekleştirilmiştir. Malzemelerin fiziksel ve kimyasal karakterizasyonları 

FTIR, elemental analiz ve X-Ray ışını kırınım analizi ile yapılmıştır. Denge verilerini 

ilişkilendirmek için sıcaklığa bağımlılık biçimleriyle birlikte yaygın olarak kullanılan 

izoterm modelleri (Langmuir, Freundlich, Sips ve Toth) kullanılmıştır. Toth modelinin 

bu çalışmada kullanılan diğer modellere göre denge verilerini daha iyi temsil edebildiği 

görülmüştür. Pozitif yüklü organo-bentonit ile negatif yüklü AMP arasındaki 

elektrostatik etkileşim, giderim etkinliğini artırmıştır. Gerçek farmasötik atık sudan 

AMP giderimi, organo-bentonitin çevresel iyileştirme için endüstriyel uygulamada 

alternatif adsorban olarak kullanılmasının uygulanabilirliğini değerlendirmek için de 

yürütülmüştür (Rahardjo et al. 2008). 

Nairi ve diğerleri, yaptıkları çalışmada yüzey işlevselleştirme nedeniyle gözenek boyutu 

ve kimyasal özelliklerde farklılık gösteren mezogözenekli silika matrislerinden AMP 

adsorpsiyonu ve salınmasını incelemişlerdir. Sonuçlar, karmaşık mekanizmaların ve 

etkileşimlerin ilaç yükleme ve salımını ele aldığını göstermiştir. Karşılaştırılan 

malzemeler ya farklı gözenek boyutuna ancak benzer yüzey yüküne veya benzer 

gözenek boyutuna ancak farklı yüzey yüküne sahiptir. Hem AMP adsorpsiyonunun 
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(izotermler ve kinetikler) hem de salınımının gözenek boyutundan çok yüzey yükünden 

etkilendiği ortaya çıkmıştır (Nairi et al. 2017). 

Del Vecchio ve diğerleri, granüle aktive karbon ile AMP adsorpsiyonunu 

gerçekleştirmişlerdir. Bu araştırmadaki sonuçlara göre, pH 6’nın kimyasal ve 

elektrostatik etkileşimleri artırarak proses için en uygun olduğu kanıtlanmıştır. 

Uygulanan koşullarda önerilen faz temas süresi 120 dakikadır. Bu sürede en iyi 

uzaklaştırma oranı %73 bulunmuştur (AMP'nin eşdeğer kalıntı konsantrasyonu: 5,4 

mg/L). Kinetik çalışması sırasında, yalancı birinci dereceden model, deneysel verilere 

(r2= 0,99) daha uyumlu bulunmuş ve deneysel değerle çakışan 3,1 mg/g’lık bir qe değeri 

öngörülmüştür. Adsorpsiyon izotermlerinden Langmuir modeli, 288 K ve 298 K’de 

sisteme çok uygun bulunmuştur, bu da kimyasal adsorpsiyon ve maksimum adsorpsiyon 

kapasitesi önerirken, Sips modelinin sistemi 308 K’de modellemek için daha doğru 

olduğu belirlenmiştir. AMP adsorpsiyonunun belirli bir noktada sıcaklıktan etkilendiği 

ve termodinami, sürecin beklendiği gibi endotermik ve entropik olduğu bulunmuştur. 

Genel sonuçlar, prosesin uygulanabilirliğine ve hastane atık suyu ve farmasötik 

endüstriyel atık su gibi AMP içeren suların arıtımında granüle aktif karbonun uygulama 

potansiyeline işaret etmiştir (Del Vecchio et al. 2019). 

Yapılan tez çalışmasında, AMP adsorpsiyonunda kullanılmak üzere EPC ile çapraz 

bağlanmış CS tanecikleri, CMC çözeltisinde bekletildikten sonra CA ile çapraz 

bağlanmıştır. Hazırlanan bu taneciklerin karakterizasyonu FTIR, BET ve SEM/EDX 

analizleri ile gerçekleştirilmiş ve AMP adsorpsiyon kinetiği ve izotermleri 

incelenmiştir. 
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3. MATERYAL VE METOT 

3.1 Adsorban Sentezinde Kullanılan Materyaller 

Bu çalışmada kullanılan CS, CH3COOH, NaOH, EPC, CMC, CA, AMP ve HCl Sigma-

Aldrich ürünüdür. Adsorban hazırlarken yapılan saflaştırma işlemlerinde destile su 

kullanılmıştır. 

3.2 Polimerik Adsorban Sentezi İçin Kullanılan Metot 

1 g CS, 30 mL %5 (h/h)’lik CH3COOH içinde 40°C’de çözündükten sonra 0,5 M NaOH 

çözeltisine şırınga ile damlatılmıştır ve anında jelleşmiş taneciklerin oluşumu 

gözlenmiştir. Oluşan CS tanecikleri 24 sa NaOH çözeltisinde bırakıldıktan sonra destile 

su ile yıkanmıştır. Elde edilen CS tanecikleri, 3 sa boyunca 60°C’de 0,01 M’lık EPC 

çözeltisinde çapraz bağlanmanın gerçekleşmesi için bekletilmiştir. Süre sonunda 

tanecikler, çözelti nötr hale gelene kadar destile su ile yıkanmıştır. Ayrı bir yerde 1 g 

CMC, 50°C’de 50 mL suda çözdürülmüştür. Ardından, su ile yıkanan CS tanecikleri 

hazırlanan CMC çözeltisinde 24 sa kompleks oluşumu için bekletilmiştir. CS 

taneciklerinin bulunduğu çözeltiye süre sonunda 0,2 g CA ilave edilerek 80°C’de 2 sa 

çapraz bağlanması için karıştırılmıştır. Elde edilen son ürün olan adsorban CS-CMC 

olarak isimlendirilmiştir. 

3.3 Karakterizasyon Çalışmaları 

Hazırlanan polimerik adsorbanın yapısal karakterizasyonu için ATR ünitesine sahip 

olan Fourier dönüşümlü infrared (FTIR) spektroskopisi (Bruker Tensor II) 

kullanılmıştır. Adsorbanın yüzey alanı BET cihazı (Quantachrome Nova Touch LX4) ile 

tespit edilmiştir. Adsorbanın morfolojisi taramalı elektron mikroskobu/enerji dağıtıcı X 

ışını spektroskopisi (SEM/EDX- Carl Zeiss Sigma 300 VP) ile incelenmiştir. 
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3.4 Adsorpsiyon Denemeleri  

Yapılan çalışmada adsorpsiyon denemeleri için kesikli sistem kullanılmıştır. Öncelikle, 

adsorpsiyon kinetiğini incelemek amacıyla yaklaşık 10 mg CS-CMC adsorbanı, çözelti 

pH’ı 7 olan 250 ppm’lik çözeltide denge değerine ulaşana kadar 25°C’de bekletilmiştir.    

Adsorpsiyon izotermini belirlemek için ise çözelti başlangıç konsantrasyonu 50, 100, 

150, 200 ve 250 ppm olan çözeltilerde yine çözelti pH’ı 7 ve yaklaşık 10 mg CS-CMC 

adsorbanı kullanılarak 25°C’de AMP adsorpsiyonu için deneysel çalışmalar 

yürütülmüştür. AMP konsantrasyonu UV−Vis spektrofotometre (Shimadzu UV-1800) 

kullanılarak 260 nm dalga boyu için hesaplanmıştır. AMP adsorpsiyon kapasitesi, 

adsorpsiyon kinetiği ve adsorpsiyon izotermleri Bölüm 1.5- Bölüm 1.7’de anlatıldığı 

gibi belirlenmiştir. 



22 
 

4. BULGULAR VE TARTIŞMA 

4.1 FTIR Analizi Sonuçları 

Yapılan çalışmada hazırlanan EPC ile çapraz bağlanmış CS, CS-CMC adsorbanı, AMP 

ve AMP adsorplamış CS-CMC adsorbanlarına ait FTIR spektrumları Şekil 4.1-Şekil 

4.4’te sunulmuştur. EPC ile çapraz bağlanmış CS taneciğine ait FTIR spektrumunda 

(Şekil 4.1) 3289 ile 3357 cm-1 aralığında görülen geniş bant OH ve NH2 gruplarının 

varlığını göstermektedir. 1025 ve 1150 cm-1’de görülen pikler alkolik C-O ve C-N 

gerilme titreşimleridir. 2920 ve 2874 cm-1’de gözlenen pikler ise sırasıyla asimetrik ve 

simetrik CH2 gruplarına karşılık gelmektedir. C-N ve C-O-C gerilmelerine atfedilen 

pikler ise sırasıyla, 1375 ve 1269 cm-1’de görülmektedir (Kim et al. 2012).  

 

Şekil 4.1 EPC ile çapraz bağlanmış CS taneciğine ait FTIR spektrumu   

Şekil 4.2’de çapraz bağlanmış CS’nin çapraz bağlanmış CMC ile oluşturduğu kompleks 

taneciğe ait FTIR spektrumu görülmektedir. Spektrumda çapraz bağlı CS’ye ait pikler 

dışında 1723 cm-1’de görülen pik serbest karboksilik asit gruplarının karbonil bandına 
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ve çapraz bağlanma süresinde oluşan ester yapının karbonil gruplarına atfedilmektedir 

(Mali et al. 2018, Aswathy et al. 2022).    

 

Şekil 4.2 CS-CMC kompleks taneciğe ait FTIR spektrumu 

Şekil 4.3’te adsorplanan ilaç AMP’ye ait FTIR spektrumu verilmektedir. AMP, farklı 

fonksiyonel gruplarının karakteristik piklerine sahiptir. 3296 cm-1’deki pik N-H gerilme 

titreşiminden, 2972 cm-1’deki pik ise aromatik C-H gerilme titreşiminden 

kaynaklanmaktadır. 1601 cm-1’deki pik, ikincil amid grubunun C=O gerilme titreşimine 

atfedilmektedir. Karbonil (C=O) gerilme ve karboksilat anyonu gerilme titreşimleri 

sırasıyla 1761 ve 1672 cm-1’de gözlenmektedir. 1455 ve 1395 cm-1’deki pikler C-H 

eğilme titreşimlerinden kaynaklanmaktadır (Mundargi et al. 2008). Şekil 4.4’te AMP 

adsorplamış CS-CMC adsorbanına ait FTIR spektrumu verilmektedir. AMP 

adsorplamış CS-CMC adsorbanına ait spektrum adsorpsiyona uğramamış taneciklerin 

spektrumundan farklı değildir. CS-CMC adsorbanına ait spektrumda gözlenen 

karakteristik pikler dışında AMP’ye ait piklerde mevcuttur, ancak bu pikler birbirleriyle 

girişim yaptıkları için belirgin değildir. 
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Şekil 4.3 Adsorplanan ilaç AMP’ye ait FTIR spektrumu  

 

Şekil 4.4 AMP adsorplamış CS-CMC adsorbanına ait FTIR spektrumu 
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4.2 BET Analizi Sonuçları 

Yapılan BET analizi sonucuna göre, kompleks adsorban CS-CMC’nin adsorpsiyon 

öncesi spesifik yüzey alanı 7,30 m2/g iken, adsorpsiyon sonrası 22,72 m2/g 

bulunmuştur. 

4.3 SEM/EDX Analiz Sonuçları 

Hazırlanan CS-CMC adsorbanının adsorpsiyon öncesi ve sonrasına ait SEM görüntüleri 

Şekil 4.5 ve Şekil 4.6’da sunulmuştur. Görüntüler değerlendirildiğinde, adsorpsiyon 

öncesi CS-CMC numunesinin poroz olmayan hafif pürüzlü bir yüzey morfolojisine 

sahip olduğu, adsorpsiyon sonrasında ise yüzey tabakasında kalınlaş olduğu 

belirlenmiştir. Adsorpsiyon öncesi ve sonrası numunelere ait EDX analizi sonuçları 

Şekil 4.7 ve Şekil 4.8’de sunulmuştur.  Analize göre, adsorpsiyon öncesi % ağırlık 

değerleri: % 42,95 karbon, % 6,97 azot ve % 50,08 oksijen iken adsorpsiyon sonrası % 

ağırlık değerleri adsorplanan AMP’nin yapısındaki kükürtten dolayı % 47,70 karbon, % 

6,41 azot, % 41,76 oksijen ve % 4,13 kükürt olarak değişmiştir. 

 

 

Şekil 4.5 Adsorpsiyon öncesi CS-CMC numunesine ait SEM görüntüleri 

 



26 
 

 

Şekil 4.6 Adsorpsiyon sonrası CS-CMC numunesine ait SEM görüntüleri 

 

Şekil 4.7 Adsorpsiyon öncesi CS-CMC numunesine ait EDX analizi sonucu 

 

Şekil 4.8 Adsorpsiyon sonrası CS-CMC numunesine ait EDX analizi sonucu 

4.4 Adsorpsiyon Sonuçları 

Adsorpsiyon kinetiğini incelemek için yaklaşık 10 mg CS-CMC adsorbanı, pH’ı 7 olan 

250 ppm’lik çözeltide denge değerine ulaşana kadar 25°C’de bekletilmiştir. Zamana 

bağlı olarak adsorpsiyon kapasitesindeki artış Şekil 4.9’da verilmektedir. Elde edilen 
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sonuca göre proses 28. saatten sonra kapasite artışı göstermeyip, dengeye ulaşmaktadır 

ve bu saatteki adsorpsiyon kapasitesi 231,41 mg/g olarak bulunmuştur.  

 

Şekil 4.9 Sürenin adsorpsiyon kapasitesi üzerine etkisi 

Adsorpsiyon prosesinin kinetik parametrelerini belirlemek için Bölüm 1.6’da verilen 

eşitlikler kullanılmıştır. Elde edilen sonuçlar Çizelge 4.1 ve Şekil 4.10 ile Şekil 4.11’de 

sunulmuştur. Buna göre, yalancı ikinci dereceden model kullanılarak hesaplanan qe 

değeri ile deneysel olarak elde edilen qe değeri birbirine daha yakın olduğu ve daha 

yüksek r2 değerine sahip olduğu için bu model daha uyumlu bulunmuştur. 

Çizelge 4.1 AMP adsorpsiyonuna ait kinetik model parametreleri 

Kinetik modeller Hesaplanan parametreler 

Yalancı birinci dereceden k1= 0,1313 sa-1 

qe= 153,88 mg/g 

r2= 0,9514 

Yalancı ikinci dereceden k2= 1,24×10-3 g/mg.sa 

qe= 256,41 mg/g 

r2= 0,9966 
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Şekil 4.10 AMP adsorpsiyonuna ait yalancı birinci dereceden model grafiği 

 

Şekil 4.11 AMP adsorpsiyonuna ait yalancı ikinci dereceden model grafiği 

Adsorpsiyon izotermini incelemek için çözelti başlangıç konsantrasyonu 50, 100, 150, 

200 ve 250 ppm olan çözeltilerde yine pH 7 ve yaklaşık 10 mg CS-CMC adsorbanı 

kullanılarak 25°C’de AMP adsorpsiyonu için deneysel çalışmalar yürütülmüştür. 

Dengedeki çözelti konsantrasyonuna bağlı olarak adsorpsiyon kapasitesindeki değişim 

Şekil 4.12’de verilmektedir. Elde edilen sonuçlar prosesin dengeye geldiği süre olan 28 

y = -0,1313x + 5,0362

R² = 0,9514
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sa sonundaki verilerdir. Bu verilere göre qe değerleri başlangıçtaki çözelti 

konsantrasyonunun artmasıyla artış göstermektedir. 

 

Şekil 4.12 Ce - qe grafiği 

Adsorpsiyon prosesinin izoterm parametrelerini belirlemek için Bölüm 1.7’de verilen 

eşitlikler kullanılmıştır. Elde edilen sonuçlar Çizelge 4.2 ve Şekil 4.13 ile Şekil 4.14’de 

sunulmuştur. Buna göre, Langmuir modeline ait RL değerinin 0 ile 1 aralığında olması 

ve daha yüksek r2 değerine sahip olması bu modelin daha uyumlu olduğunu 

göstermiştir.  

Çizelge 4.2 AMP adsorpsiyonuna ait izoterm model parametreleri 
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Şekil 4.13 AMP adsorpsiyonuna ait Langmuir izoterm grafiği 

 

Şekil 4.14 AMP adsorpsiyonuna ait Freundlich izoterm grafiği  
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5. SONUÇ VE ÖNERİLER  

Yapılan çalışmada, sulu çözeltilerden çapraz bağlı CS ve CMC ile hazırlanan kompleks 

adsorban tanecikleri ile AMP adsorpsiyonu gerçekleştirilmiştir. Hazırlanan adsorbanın, 

adsorpsiyon öncesi ve sonrasındaki fiziksel ve morfolojik karakterizasyonu FTIR, BET 

ve SEM/EDX analizleri ile ortaya konmuştur. Uygulama koşullarında önerilen temas 

süresi 28 sa olarak belirlenmiştir. Yapılan kinetik çalışmalar prosesin yalancı ikinci 

dereceden kinetik model ile daha uyumlu olduğunu göstermiştir. Elde edilen deneysel 

verilere göre denge adsorpsiyonunun Langmuir izotermine uyduğu tespit edilmiştir. 

Elde edilen bu sonuçlar, prosesin uygulanabilirliğine ve hastane atık suyu ve farmasötik 

endüstriyel atık su gibi AMP içeren suların arıtımında CS-CMC adsorbanının uygulama 

potansiyelini göstermektedir.  
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