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OZET

ENDUSTRIYEL iISLENMiS COREKOTUNUN POSASINDAN
HAZIRLANAN AKTiF KARBONUN CESITLI METAL FERRIT
NANOKOMPOZITLERININ (M(Mn,Co,Cu)Fe;04@AK) SENTEZLENMESI,
KARAKTERIZASYONU VE ONLARIN SUDAN BAZI KiRLILIKLERI
UZAKLASTIRMADA ADSORPTIF PERFORMANSLARININ
INCELENMESI

AVSAR TEYMUR, Yekbun
Doktora, Kimya Boliimii
Danisman: Prof. Dr. Fuat GUZEL
Haziran 2025, 182 sayfa

Aktif karbon, yiiksek yiizey alani, gézenekli yapisi ve 6zel yiizey reaktivitesi nedeniyle hava
ve su kirliligi kontroliinde adsorplayicilar, kimya ve petrokimya endiistrilerinde katalizorler,
gida ve ilag endistrilerinde ariticilar gibi cesitli alanlarda kullanilmaktadir. Ayrica, aktif
karbon organik ve inorganik kirleticileri sudan hizla adsorplayabilir. Ancak aktif karbonun
yiiksek maliyetli olmasi nedeniyle son zamanlarda oOzellikle bitkisel kokenli evsel ve
endiistriyel atiklardan daha ucuz maliyetli aktif karbon iiretme ¢aligmalar1 hiz kazanmistir.
Fakat aktif karbonu ayirmanin geleneksel yontemi olan filtrasyon, filtrelerin tikanmasina veya
karbon kaybina neden olabilir. Ayrica aktif karbon su aritiminda kullanildiktan sonra proses
camuru ile birlikte atilir ve ikincil kirlilige neden olur. Son yillarda, aktif karbonun bu
dezavantajlarinin iistesinden gelmek icin, manyetik aktif karbonun iiretilmesine ve ardindan
manyetik parcaciklarin ayrilmasi i¢in hizli ve etkili bir teknik olarak kabul edilen manyetik
ayirma teknolojisinin uygulanmasina biiyiik ilgi gosterilmektedir. Bu tez caligmasinda,
endiistriyel islenmis ¢orekotu posasindan ilk kez K>COs aktivasyonu ile hazirlanan aktif
karbon ve onun degisik manyetik metal ferritnanokompozitleri (M(Mn, Co, Cu)Fe,O4@ AK)
sentezlendi. Sentezlenen adsorplayicilar, proximate, aproximate, azot gazi adsorpsiyon-
desorpsiyon, SEM-EDX, XRD, VSM, Raman, FTIR, Boehm titrasyonu, pH,.., verim gibi
fizikokimyasal analizlerle karakterize edildi. Ayrica, bunlarin c¢evre c¢alismalarinda
kullanilabilirligini test etmek tizere endiistriyel atik sularda sikc¢a rastlanan MM boyarmaddesi,
Pb(Il) agir metali, OTS antibiyotigi gibi bazi kirleticileri uzaklagtirmada adsorplama
performanslari incelendi ve kinetik ile izoterm modellemeleri yapildi. Bundan baska, kirletici
kimyasallar1 geri kazanmak ve/veya atik adsorplayiciyr yeniden kullanilabilme verimini
belirlemek i¢in desorpsiyon ¢aligmalar yapildi.

Anahtar Kelimeler: Aktif karbon, Manyetik nanokompozit, Karakterizasyon,
Cozeltiden adsorpsiyon
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ABSTRACT

SYNTHESIS AND CHARACTERIZATION OF VARIOUS METAL FERRITE
NANOCOMPOSITES (M(Mn,Co,Cu)Fe204@AC) OF ACTIVATED CARBON
PREPARED FROM THE PULP OF INDUSTRIALLY PROCESSED BLACK
CUMIN (NIGELLA SATIVA) AND INVESTIGATION OF THEIR
ADSORPTIVE PERFORMANCE IN REMOVING SOME IMPURITIES
FROM WATER

AVSAR TEYMUR,Yekbun
PhD in Department of Chemistry
Supervisor: Prof. Dr. Fuat GUZEL

June 2025, 182 pages

Due to its high surface area, porous structure and special surface reactivity, activated carbon
is well used in a variety of areas such as adsorbents in air and water pollution control, catalysts
in the chemical and petrochemical industries, and purifiers in the food and pharmaceutical
industries. In addition, activated carbon can quickly adsorb organic and inorganic pollutants
from water. However, due to the high cost of activated carbon, the efforts to produce cheaper
activated carbon, especially from plant-based domestic and industrial wastes, have gained
accelerate recently. But filtration, the traditional method for separating activated carbon, may
cause the blockage of filters or the loss of carbon. Moreover, activated carbon has been
discarded with the process sludge after use in water treatment, resulting in the secondary
pollution. In recent years, to overcome the disadvantages of activated carbon, great attention
has been paid to the production of magnetic activated carbon followed by the application of
magnetic separation technology, which is considered a fast and effective technique for the
separation of magnetic particles. In this thesis, activated carbon and its various magnetic metal
ferrite nanocomposites (M(Mn, Co, Cu)Fe;O4-CAK) prepared by K,CO; activation from
industrially processed black cumin pulp were synthesized for the first time. The synthesized
adsorbents were characterized by physicochemical analyses such as proximate, aproximate,
nitrogen gas adsorption-desorption, SEM-EDX, XRD, VSM, Raman, FTIR, Boehm titration,
pHpzc, and yield. In addition, to test their usability in environmental studies, their adsorption
performance in removing some pollutants such as MM dye, Pb(II) heavy metal, and OTS
antibiotic, which are frequently found in industrial wastewater, was investigated and kinetic
and isotherm modeling was performed. Furthermore, desorption studies were conducted to
recover pollutant chemicals and/or determine the efficiency of reusing the waste adsorbent.

Keywords: Activated carbon, Magnetic nanocomposite, Characterization, Adsorption
from solution
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1. GIRIS

Son yillarda, 6zellikle az gelismis tilkelerde, artan kontrolsiiz kentlesmeler ve diinya
niifusunun artmasiyla birlikte artan ihtiyaglar nedeniyle tekstil, boya, kozmetik, gida,
ilag gibi cesitli imalat ve isleme sanayi dallar1 plansiz bir sekilde gelismektedir.
Sayilar1 artan endiistriyel isletmelerin denetimsizlik sonucu ¢evreye biraktig: atiklar,
bilingsiz tiiketimin insanlar arasinda yayginlasmasi, doga bilincinin giin gectikge

azalmasi ¢evre kirliligine neden olmaktadir.

Cevre kirliliginin en 6nemli nedenlerinden biri de sanayilesmenin, zehirli atiklar ve
sera gazlari olusturarak hava, toprak ve su kalitesini etkilemesidir (Rathod vd., 2024).
Su, toprak ve vahsi yasamin kirlenmesi, bu ekosistemlerdeki bakteriler iizerinde
evrimsel baskinin artmasina katkida bulunarak, mikrobiyal topluluklar1 degistiren ve
tiirler arasindaki dengeyi bozan direng¢ genleri rezervuari yaratir. Bu bozulma,
kirlenmis su ile sulanan iriinlerin tiiketilmesi ve hayvanlarin kirli suya ve topraga
maruz kalmastyla hayvan popiilasyonlarinda diren¢ gelisimine yol agabilen ve
zoonotik (hayvandan insana gegen) hastaliklarin bulagsma riskini arttiran, zincirleme
etkiler yaratan ve kendini siirdiirebilen bir mekanizma olusturabilir (Van Boeckel vd.,
2015; Monaco vd., 2025). Diinya ekosistemlerini ve ¢esitliligini koruyan en énemli ve
degerli kaynaklardan biri olan su, hemen hemen tiim yasam formlar1 tarafindan
tiikketilmekte ve bunun yaklasik %70' tarim ve diger ticari amaglarla kullanilmaktadir
(Sharma vd., 2022; Chong vd., 2023). Diinya Saghk Orgiitii (DSO), diinya ¢apinda
yaklasik 1,2 milyar insanin glivenli igme suyuna erisemedigini, ayrica her y1l yaklasik
1,7 milyon insanin su kirliliginden 6ldiigilinii bildirmistir (Gul vd., 2022; Sharma vd.,
2022; Algassem vd., 2024). Su kirliligi genellikle gida, tekstil, ilag ve metalurji gibi
endiistrilerden ¢ikan biiyiik miktardaki aritilmamis atik sularin yilizey ve yeralti su
kaynaklarma desarj edilmesiyle olusur (Kumar vd., 2022). Atik su, oksijen
tilkenmesine, 6trofikasyona ve suda yasayan canlilarin besin zincirlerinin bozulmasina
neden olan besin maddeleri, agir metaller, patojenler ve kimyasallar gibi tiim yaygin
kirleticileri tasir. Kirli su kaynaklarindan gelen atik suya 6n aritma yapilmadan maruz
kalmak kolera, dizanteri ve hepatit gibi su kaynakli hastalik riskini arttirmaktadir.
Diinya Saglik Orgiitii'niin (DSO) verilerine gore, karada meydana gelen hastaliklarin
yaklagik yiizde 40" su kirliliginden kaynaklanmaktadir (Machineni 2019; [jaz vd.,
2025).



Tath su kaynaklarmin giderek azalmasi nedeniyle atik sularin aritim teknolojilerine
yonelik talep ¢ok yiiksek seviyelere ulagsmistir. Atik suyun yeniden kullanimi ve geri
dontisiimii, su kithgimin azaltilmasi, ekosistemlerin korunmasi ve siirdiiriilebilir
kalkinma saglanmast ile ilgilidir (Kaviya vd., 2022). Saglikli, kirlenmemis topraklar
ve temiz su, Diinya'daki tiim yasami destekler ve insan sagligi i¢in gereklidir (Miinzel

vd., 2025).

Su kaynaklarinda bulunan ¢esitli kirleticiler; boyalar, ilaglar, giibreler, yag, gres vb.
gibi organik nitelikte olabilecegi gibi agir metaller gibi inorganik nitelikte de olabilir.
Bu bilesiklerin uzun siireli varligi, kansere, solunum yolu rahatsizliklarina, kalp atis
hizinin artmasina neden olarak insan i¢in ciddi bir tehdit olusturmaktadir. Bu nedenle,
bu toksik bilesiklerin atik sudan etkili bir sekilde uzaklastirilmast igin ultrafiltrasyon,
¢oOziicii ekstraksiyonu, ¢okeltme, elektroliz, oksidasyon/ozonizasyon, koagiilasyon,
adsorpsiyon, iyon degisimi, ters ozmoz gibi ¢esitli aritma teknikleri uygulanmaktadir
(Akhtar vd., 2025). Bu yontemler arasinda adsorpsiyon, digerlerine gore diisiik
maliyet, pratiklik ve yiiksek verim gibi avantajlar1 nedeniyle su aritiminda simdiye
kadar etkili ve ¢evre dostu bir yontem olarak tercih edilmektedir. Ayrica bu yontemin
kullanilabilirligini arttirmak i¢in etkili ve diisiik maliyetli adsorplayicilarin iiretilmesi
ve kullanilmasi olduk¢a 6nemlidir (Zhang vd., 2019; Wu vd., 2021). Bu amagla, diger
adsorplayicilara gore cok daha fazla adsorpsiyon kapasitesine sahip olan AK
tretiminde siirdiiriilebilir bir onciil olarak endiistriyel ve tarimsal-endiistriyel kati
atiklarin degerlendirilmesine olan ilgi her gegen giin artmaktadir (Danish ve Ahmad
2018). AK, yiiksek yiizey alan1 ve gdzenekli yapisindan dolayi sulu ¢ozeltilerden ¢ok
cesitli organik ve inorganik kirleticilerin adsorpsiyonu i¢in olduk¢a uygundur (Divahar
vd., 2024). Ancak AK’nin, atik su aritiminda kullanildiktan sonra proses ¢amuruyla
birlikte atilarak ikincil kirlilige yol agmasi ve ayristirilmasinda kullanilan filtrasyon
yontemindeki filtrelerin tikanmasi gibi dezavantajlart nedeniyle pratik kullanimini
sinirlamaktadir (Shao vd., 2012). Son yillarda, bu dezavantajlar1 ortadan kaldirmak
icin manyetik AK’nin sentezlenmesine ve ardindan manyetik parcaciklarin
ayrilmasinda hizli ve etkili bir yontem olarak kabul edilen manyetik ayirma

teknolojisinin uygulanmasi biiyiik ilgi cekmektedir (Sirajudheen vd., 2021).



Bu doktora tezi ¢alismasi kapsaminda, endiistriyel islenmis ¢érekotunun posasindan
(CP) ilk kez K2CO3 aktivasyonunu ile ekonomik, siirdiiriilebilir ve ¢evre dostu AK
(CAK) ve onun degisik manyetik spinel ferrit nanokompozitleri (Mn/Co/Cu)Fe20s-
CAK sentezlendi. Oncelikle, CAK sentezinin optimal kosullarin1 belirlemek igin
kimyasal aktivator emdirme orani, sicaklik ve siire parametrelerinin etkileri incelendi.
Bu parametrelerin optimizasyonu, her bir kosul i¢in 77 K’de belirlenen azot gazi
adsorsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gozenek boyut dagilimi egrilerinden belirlenen
BET yiizey alani (Sser), toplam gbézenek hacmi (Vr), mikrogdzenek hacmi (Vmikro),
mezogdzenek hacmi (Vmezo,) mikrogdzenek hacim katkisi (% Vmikro), mezogdzenek
hacim katkist (%Vmezo) ve ortalama gozenek yarigapt (Dp) gibi gdzenek
parametrelerinin onlarin gdzenek yapilarina olan optimal etkisine bagli olarak
gergeklestirildi. CP icin TG/DTG analizi ve ondan tiretilen CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-
CAK i¢in proksimate, ultimate, Boehm titrasyonu ve pHysy analizi, BET, SEM-EDX
ve elementel haritalamasi, VSM analizi, Raman spektroskopisi, XRD spektroskopisi,
FTIR spektroskopisi gibi fizikokimyasal teknikleri ile karakterize edildi. Ayrica CAK
ve (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n ¢evre calismalarinda kullanilabilirligini test etmek
tizere endiistriyel atik sularda sikg¢a rastlanan metilen mavisi (MM) boyar maddesi,
oksitetrasiklin hidrokloriir (OTS) antibiyotigi, kursun (II) nitrat Pb(Il) agir metali gibi
kirleticileri adsorplama performanslar1 incelendi. Bundan baska, kirletici kimyasallari
geri kazanmak ve/veya atik adsorplayiciy1 yeniden kullanilabilme verimini belirlemek

i¢cin desorpsiyon ¢alismalari yapildi.

1.1 Su Kirleticileri ve Giderme Yontemleri Hakkinda Genel Bilgiler

Su kirliligi, kimyasal bilesikler, patojenler, organik ve inorganik maddeler, 1s1, ¢Gp,
radyoaktif maddeler gibi kirletici olarak adlandirilan ¢esitli zararli maddeler nedeniyle
su kaynaklarmin kirlenmesi olay1 olarak tanimlanmaktadir (Singh 2024). Ozellikle
boyar madde, antibiyotik, agir metal {iretim ve islenmesinden kaynaklanan atiklar su

kirliligine yol agan kaynaklarin baginda gelmektedir.

Su kirliliginin 6nemli bir kaynagi da tekstil, deri, gida ve kozmetik gibi ¢esitli
endiistrilerden kaynaklanan boya kirliligidir. Boyalar kimyasal yapilari, kokenleri ve
uygulamalar1 gibi c¢esitli kriterlere gore simiflandirilabilirler. Boyalar kimyasal

yapilarima gore azo, antrakinon, ftalosiyanin, trifenilmetan, asidik, bazik ve reaktif
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olmak tizere tlice ayrilirlar. Koken kaynaklarina gore boyalar dogal boyalar ve sentetik
boyalar olarak siniflandirilabilir. Boyalar tekstil boyalari, deri boyalari, gida boyalari,
miirekkep boyalar1 ve sa¢ boyalar1 olarak siniflandirilabilir (Cigeroglu vd., 2024).
Boya kirleticileriyle iligkili ¢evresel ve saglik tehlikeleri arasinda 1s1k
penetrasyonunun azalmasi, fotosentezin bozulmasi, oksijen transferinin engellenmesi,
kanserojenlik ve mutagenezi yer almaktadir. Boya kirleticilerinin su kiitlelerine
atilmadan once uygun sekilde aritilmasi, ciddi saglik sorunlarinin ve gevre risklerinin
en aza indirgenmesi i¢in gereklidir (Salahshoori vd., 2024). Organik boyalar, karmasik
aromatik yapilar1 ve olaganiistii kararliliklar1 nedeniyle atik su kirleticileri olarak
Oonemli bir zorluk teskil etmektedir. Bu maddeler kii¢iik miktarlarda bile hem ¢evre
hem de insan saglig1 lizerinde zararh etkilere neden olabilir. Yillik yaklasik 7x10° ton
organik boya iiretilmekte ve bunun yaklasik 10° tonu atik olarak cevreye
salinmaktadir. Su kaynaklarina sentetik boyalarin verilmesinde kauguk, deri, plastik,

tekstil, boya, matbaa, kozmetik, kadgit hamuru ve gida sanayi gibi sektdrler rol

oynamaktadir (Bahadi vd., 2024).

Antibiyotikler muhtemelen insan sagligini iyilestirmek i¢in su ana kadar gelistirilen en
basarili ilag ailesidir. En sik kullanilan antibiyotikler fizikokimyasal 6zelliklerine gore
makrolidler, beta-laktamlar, silfonamitler ve tetrasiklinler olarak siniflandirilmaktadir
(Maghsodian vd., 2022). Bu temel uygulamanin yani sira antibiyotikler, hayvan ve
bitki enfeksiyonlarinin dnlenmesi ve tedavisi ile hayvancilikta biiyiimenin tesvik
edilmesi amactyla da kullanilmaktadir (Martinez 2009). Antibiyotikler, insanlar1 ve
hayvanlar1 bulasic1 hastaliklardan korumak ve tedavi etmek amaciyla yaygin olarak
kullanilmakta olup, diinya ¢apindaki iiretiminin yilda yaklasik 100,000 tona ¢iktigi
bildirilmektedir (Saremi vd., 2020; Shen vd., 2020). Antibiyotiklerin yaygin kullanimu,
bunlarin ¢evrede kalint1 olarak siklikla tespit edilmesine yol agmaktadir. Antibiyotik
kirliliginin ortamda bulunan bakteriler lizerinde segici bir baskiya yol agarak ve
antibiyotik direng genlerinin gelismesini ve yayilmasini tesvik ederek biyolojik
cesitlilik ve ekolojik isleyisi olumsuz yonde etkiledigi bilinmektedir (Kovalakova vd.,
2020; Briissow 2024). Antibiyotikler karmasik yapilar1 ve biyolojik olarak
parcalanmama gibi Ozellikleri nedeniyle cevrede birikme egilimindedir. Yapilan

arastirmalara gore, insan ve hayvanlar tarafindan tiiketilen antibiyotik dozlarinin %50



ile %90'min idrar ve diski yoluyla tamamen metabolize olmadan kanalizasyon

sistemine atildig bildirilmistir (Khan vd., 2021; Abolghasemi vd; 2025).

"Agir metaller" terimi, nispeten yiikksek yogunluga sahip olan ve diisiik
konsantrasyonda bile toksik veya zehirli olan herhangi bir metalik elementi ifade
etmektedir (Treatment 2004). Bu metaller yogunluklari 5 g cm>'ten biiyiik oldugunda
siklikla "sessiz katiller (silent killers)" olarak adlandirilirlar (Orji vd., 2018). Agir
metal kirliligi madencilik, tarim, volkanik patlamalar, endiistriyel faaliyetler, fosil
yakit yakimi ve toksik atik bertarafindan kaynaklanmaktadir. Sulu ortamda bulunan
en tehlikeli kirleticiler arasinda yer alan bu metaller toksik ve kanserojendirler. Bu
tehlikeli maddelerin sergiledigi toksisite seviyesi, canli organizmalarin bunlara maruz
kalma miktarina ve siiresine baglidir. (Abd Elnabi vd., 2023). Civa, kursun, arsenik ve
kadmiyum gibi metaller 6zellikle tehlikelidir ve dogal yollarla par¢alanmalar1 zordur.
Ornegin, kursun-asitli akii imalatindan veya eski endiistriyel tesislerdeki kursun igeren
boyalardan atik suya kursun sizabilir. Civa kirliligi, komiirle calisan elektrik
santrallerinden ve atik yakma tesislerinden ¢ikan atiklarin desarj edilmesi, ayrica
floresan lambalar ve termometreler gibi civa igeren iiriinlerin uygunsuz sekilde
bertaraf edilmesi yoluyla meydana gelebilir. Giibre ve pestisit kullanimi gibi tarimsal
uygulamalar da kadmiyum gibi agir metallerin su kaynaklarina karismasina neden
olabilirken, toprakta bulunan dogal agir metal birikintilerinin erozyonu da bu
metallerin ylizey akisinda ve atik sularda bulunmasina katkida bulunabilir (Gu vd.,
2020; Akhter vd.,2025). Agir metaller bitkilerde, hayvanlarda ve insanlarda birikerek
norolojik bozukluklara, iireme sorunlarna, kansere yol acarak, ekosistemlere ve

biyolojik ¢esitlilige zarar vermektedir (Kadim vd., 2022).

Su kirliliginin giderilmesinde kimyasal, biyolojik ve fiziksel aritmalar olmak iizere ii¢
temel yaklasim vardir. Kimyasal aritma oksidasyon ve rediiksiyon mekanizmalarini,
biyolojik aritma aerobik ve anaerobik mikroplar kullanilarak yapilan dezenfeksiyon
ile enzimatik siiregleri, fiziksel aritma ise adsorpsiyon ve radyasyon mekanizmalarin

icermektedir (Marimuthu vd., 2020).

Kimyasal aritma, atik suyun aritilmasi siirecini kolaylastirmak i¢in bir dizi tepkimede

kimyasallarin kullanilmas1 anlamia gelir. Kimyasal aritma teknolojisinde, atik su



i¢erisinde bulunan ¢6ziinmiis kirleticilerin, 6zel olarak hedeflenen maddeler eklenerek
ayristiritlmasi saglanmaktadir. Kimyasal atik su aritma tekniklerinden bazilari iyon
degisimi, koagiilasyon, flokiilasyon, kimyasal oksidasyon, ileri oksidasyon,
ultraviyole (UV) 151k ve ozonla dezenfeksiyon, notralizasyon ve ¢oktiirmedir.
Kimyasal aritma teknikleri arasinda, kimyasal oksidasyon yontemi, kirleticileri
zararsiz ve kontrol edilebilir bir forma donistiirmek i¢in kimyasal oksidanlarin
kullanildig1 yeni bir teknoloji olarak ortaya ¢ikmustir (Ahmed vd., 2021). ileri
oksidasyon iglemi, genellikle su aritiminda kullanilir ve sicaklik, basing, UV 15181 ve
oksitleyici maddelerin belirli kosullar altinda ¢alisirlar. Bu islem, kirlenmis suyu etkili
bir sekilde aritan hidroksil radikalleri gibi giiclii bir oksitleyici maddenin yerinde
tiretilmesine dayanmaktadir (Samsami vd., 2020). Yagh atik sularin aritiminda
koagiilasyon, flokiilasyon ve elektrokimyasal teknolojiler kullanilmaktadir. Rafineri
atik sularindaki fenolik bilesikler gibi refrakter organik kirleticilerin par¢alanmasinda
heterojen fotokataliz gibi ileri oksidasyon prosesleri kullanilmaktadir (Kato ve Kansha
2024). Kimyasal aritim, elektrokimyasal teknolojiler hari¢, biyolojik ve fiziksel
islemlerle karsilastirildiginda genellikle daha pahalidir (Dos Santos vd., 2007).

Biyolojik aritma, bitkiler, mantarlar, algler vb. gibi organizmalarin kullanilarak atik
sulardaki kirliliklerin giderildigi en yaygin konvansiyonel su aritma teknolojilerinden
biridir (Girijan ve Kumar 2019). Baskin bakteriler ve mantarlar, organik atiklari
kolaylikla basit forma doniistiiriirler. Biyolojik aritma mikroorganizmalarin etkisi ile
aerobik ve anaerobik kosullarda olmak iizere iki ana yolla gerceklestirilir. Aerobik
kosullarda mikroplar siv1 atiklarin biyolojik igerigini pargalarlar. Aerobik bakteriler
atik su aritma iglemlerinde siklikla kullanilir ¢linkii bakteriler atik sudaki toksik
kirleticileri parcalamak ic¢in sudaki serbest oksijeni kullanirlar. Atik su aritiminda
cogunlukla anaerobik bakteriler kullanilarak ¢amur miktar1 smirlandirilmakta ve

metan gazi iiretimi saglanmaktadir (Sathya vd., 2023).

Fiziksel aritma, kirleticilerin biyokimyasal oOzelliklerini degistirmeden atik su
igerisindeki kirliliklerin uzaklastirilmasi1 anlamina gelmektedir. Bu tiir aritma
mekanizmalar1 herhangi bir kimyasal veya biyolojik etkenin etkisini géz ardi
etmektedir. Fiziksel aritma yontemleri olarak; eleme, ¢okeltme, yilizeyden ayirma, iyon

degisimi, termal aritma, membran, adsorpsiyon teknolojileri kullanilmaktadir. Bu
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aritma yontemi kiitle transferi stratejisine dayanmaktadir. Fiziksel tekniklerin
kullanilmasinin en biiyiik avantaj1 basit ekipmanlar kullanilmasi, diisiik maliyet, daha
az kimyasal gereksinimi ve kat1 atik olusumunun diger yontemlere gore oldukca diisiik
olmasidir (Ahmed vd., 2021). Ancak bu yontemler toksik sonuglar vermesi, ikincil
camur olusumu ve kismi uygulama gibi dezavantajlari nedeniyle her zaman uygun
degildir. Tyon degisimi, su kaynagindaki bir veya daha fazla istenmeyen kirleticinin,
ayni elektrik yiikiinlin daha az veya sakincasiz parcaciklariyla degistirilerek
uzaklagtirilldigi bir atiksu aritma teknigidir. Giderilecek kirleticinin yiikiine gore
katyonik ve anyonik degisim prosesleri olarak siniflandirilir. Iyon degisimi, sudaki
kirleticileri gidermede yiiksek verimli olmasi nedeniyle tercih edilmektedir (Thakare
ve Jana 2015). Membran teknolojisi, kirleticileri boyutlarina ve niteliklerine gore bir
membrandan filtreleme esasina dayanmaktadir. Adsorpsiyon, fiziksel aritma
yaklagimlarimin etkili tekniklerinden biridir. Aliimina, zeolitler, AK ve silika jel gibi
cok sayida adsorplayici, endiistriyel atik sulardan kirlilik gideriminde yaygin olarak
kullanilmaktadir (Akpomie ve Conradie 2020; Cao vd., 2021; Kishor vd., 2021).

1.2 Adsorpsiyon Hakkinda Genel Bilgiler

Adsorpsiyon terimi, iki faz arasindaki ara ylizde (sivi-kat1 ara yiizii veya gaz-kat1 ara
yiizil) bir maddenin birikmesini ifade eder. Ara yiizeyde biriken maddeye adsorplanan,
adsorpsiyonun gergeklestigi katiya ise adsorplayici adi verilir. Adsorpsiyon, kimyasal
ve fiziksel adsorpsiyon olmak iizere ikiye ayrilir. Kimyasal adsorpsiyon
(kemisorpsiyon), adsorplanan molekiilleri veya iyonlar1 ile adsorplayici ylizey
arasinda genellikle elektron alisverisi nedeniyle olusan giiglii kimyasal iligkilerin
olusumu ile gosterilir. Bu nedenle kimyasal adsorpsiyon genellikle tersinmezdir.
Fiziksel adsorpsiyon (fizisorpsiyon), adsorplanan ve adsorplayici arasindaki zayif van
der Waals pargacik ici baglari ile karakterize edilir. Bu nedenle ¢ogu zaman tersinirdir
(Dabrowski 2001; Allen ve Koumanova 2005). Fizisorpsiyon, adsorpsiyon yiizeyinde
birden fazla adsorplanan tabakasinin olusmasiyla gergeklesirken kemisorpsiyon ise tek
tabakali olacak sekilde gerceklesir (Ullah vd., 2024). Adsorplayicilarin, organik
bilesikleri, kompleks bilesikleri ve agir metalleri adsorplamasinda elektrostatik
etkilesimler, m-m etkilesimleri, asit-baz ectkilesimleri ve van der Waals etkilesimleri

onemli rol oynamaktadir.



Gaz adsorpsiyonu, gaz molekiillerinin kat1 yiizeyinde genellikle fiziksel baglarla
tutunmasidir. Cozeltiden adsorpsiyon ise, sivi ¢ozeltisinde bulunan iyon veya
molekiillerin kat1 yiizeyine tutunmasidir. Gaz adsorpsiyonu siirecinde, adsorplayicinin
ylizey alan1 ve gozenekliligi, adsorplayici ylizeyindeki aktif noktalar gibi parametreler
onemli rol oynarken ¢ozeltiden adsorpsiyonda bu parametrelere ek olarak pH, ¢alisma
sicakligl, adsorplayict miktari, adsorplayicinin yiizey yiikii, adsorplanan derisimi ve

temas siiresi gibi parametreler etkilidir (Asghar vd., 2024).

1.2.1 Gaz adsorpsiyonu

Gaz adsorpsiyonu, AK, zeolit, katalizor, metal-organik yapili malzemelerin 6zgiil
ylzey alanini, mikro/mezogézenekliligini belirlemek i¢in kullanilir. Kolayca
bulunabilen ve adsorptif olarak kullanilabilen ¢ok sayida gaz ve buhar arasinda azot
evrensel olarak ideal bir adsorplanan olarak kabul edilmektedir. Gézenek boyutu
analizi i¢in azot adsorpsiyonunun kullanimi 1940'larin sonlarina dayanmaktadir. Gaz
adsorpsiyon manometrisi, sivi azot sicakliginda (77 K) azotun adsorpsiyon
izotermlerinin belirlenmesinde kullanilan yontemdir (Sing 2001). Freundlich,
Langmuir ve Brunauer-Emmett-Teller (BET) izoterm modelleri, adsorpsiyon izoterm

verileri degerlendirilirken yaygin olarak kullanilmaktadir.

Freundlich izoterm modeli: Freundlich izoterm modeli tersinir ve ideal olmayan
adsorpsiyon siirecini ac¢iklamaktadir. Bu izoterm modelinde, adsorpsiyon 1sis1 ve
ilgilerinin heterojen ylizey iizerinde esit olarak dagilmasina gerek yoktur. Langmuir
izoterm modelinin aksine Freundlich modeli, ¢ok katmanli adsorpsiyona uygulanmasi
miimkiin olan tek katmanli olusumla sinirli degildir (Freundlich, 1907). Bu
adsorpsiyon izoterm modeli gaz fazinda heterojen ylizeylere sahip sistemler igin

uygulanabilir. Denklem 1.1, Freundlich denkleminin ¢izgisel halini géstermektedir.
an:1nKF+llnP (1.1)
n

Langmuir izoterm modeli: Langmuir izoterm modeli, baslangicta AK gibi kat1 faz
adsorplayicilar iizerindeki gaz adsorpsiyonunun tanimlanmasi igin gelistirilmistir.

Langmuir teorisine gore, kati1 ylizey iizerindeki adsorpsiyon siireci, molekiillerin



ylzeye siirekli bombardimani ile bu molekiillerin yiizeyden desorpsiyon veya
buharlagmasi arasindaki kinetik prensibe dayanmaktadir ve ylizeyde sifir birikim orani
vardir (Langmuir, 1916). Bu izoterm modelinin bir diger varsayimi ise adsorpsiyon-
desorpsiyon siirecinin tersinir olmasidir. Bu izoterm modeli, homojen bir yiizeyde tek
katmanli adsorpsiyon oldugunu varsaymaktadir. Denklem 1.2, Langmuir denkleminin

cizgisel halini gostermektedir.

< |~

L. P (1.2)
V.oV,

Brunauer-Emmett-Teller (BET) izoterm modeli: 1938 yilinda Brunauer, Emmet ve
Teller gaz halindeki maddeler i¢in ¢ok katmanli adsorpsiyon teorisine dayanan bir
adsorpsiyon izotermini 6nermisler. BET teorisinin temel unsuru, gazin malzemenin
ylizeyine adsorpsiyonu ile ilgilidir. BET izoterminin baslica uygulamalarindan biri,
gbzenekli adsorplayicilarin 6zgiil yiizey alani, gozenek boyutu ve seklinin tahminidir.
BET teorisi Langmuir teorisiyle yakindan iligkilidir. BET teorisinde, tiim katmanlarin
dengede oldugu ve birbirleriyle etkilesime girmedigi ¢ok katmanli bir adsorpsiyon

varsayilir, bu nedenle Langmuir denklemi her katman i¢in kullanilabilir (Brunauer vd.,

1938). Denklem 1.3, BET denkleminin ¢izgisel halini gostermektedir.

P I (c-D1P

= + (1.3)
V(P,—-P) V.c VP

Brunauer ve arkadaslar1 fiziksel adsorpsiyon sistemleri i¢in bes tip izoterm

tanimlamiglar. Daha sonra Sign tarafindan eklenen bir izoterm tipi ile 6 tip adsorpsiyon

izotermi tanimlanmigtir (Brunauer vd.,1940; Sing vd., 1985). Sekil 1.1, alt1 farkhi

izoterm tipini gostermektedir.
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Sekil 1.1 Adsorpsiyon ve desorpsiyon izotermlerinin [UPAC siniflandirilmasi

Bu izoterm tipleri asagidaki gibi karakterize edilmektedir;

Tip I izoterminin mikrogdzenekli katilar i¢in iki deseni vardir. Tip I(a), mikro
gbzenek genisligi =1 nm'nin altinda olan malzemeler i¢in elde edilirken, Tip I(b), hem
daha genis mikro gozenekler hem de dar mezo gozenekler (<=2,5 nm) igeren katilar

i¢in elde edilir.

Tip II izotermi gdzeneksiz veya makro gozenekli malzemelere karsilik gelir.

Tip III izotermi adsorplayici ile adsorplanan arasindaki etkilesimler zayif oldugunda

edilir.

Tip IV izoterminin gézenek genisligi ile iliskili iki deseni vardir. Gézenek genislik
bliyiikliigli, malzemenin adsorpsiyon karakteristigi ve sicakligina bagli olan kritik
geniglikten biiyiikse Tip IV(a) elde edilir. Daha kii¢iik genislikte mezogdzeneklere
sahip malzemeler i¢in Tip IV(b) izotermi gozlemlenir ve bu, mezogdzenekli

malzemeler icin yaygindir.

Tip V izoterminin sekli, tip III izoterminin sekline benzer sekilde diisiik P/Po
araliklarinda goriiliir. Bu durum, zayif adsorplayici-adsorplanan etkilesimlerine
baglanmaktadir. Daha yiiksek bagil basinglarda, tip IV(a) durumunda oldugu gibi
histerezis goriilebilir. Burada molekiiler kiimelenmeyi gozeneklerin dolmasi takip

etmektedir.

10



Tip VI izotermi, olduk¢a homojen gozeneksiz ylizeylere sahip malzemelerin ¢ok
katmanl1 adsorpsiyonu i¢in tipiktir. [zoterm, malzemeye, gaza ve sicakliga bagl olarak

degisen kademeli bir egri seklindedir.

Yiiksek basingta izotermlerin digbiikey sekli, molekiiler boyut 6lgeginde adsorbanin
kilcallarinda yogunlasan bilesenlerin siv1 hali ile iliskilendirilebilir. Kilcal yogunlasma
mekanizmasi, polar olmayan molekiillerden olugan adsorplanan ve iyonik adsorplayici
iceren sistemlerde ¢ok molekiiler bir adsorpsiyon tabakasinin olusmasina neden olur
(Ebadi vd., 2009). Fiziksel adsorpsiyon izotermlerinin ¢ok katmanl araliginda yer
alan, tekrarlanabilir, kalici histerezis dongiileri genellikle kilcal yogunlasma ile
iligkilidir. IUPAC tarafindan H1, H2(a,b), H3 ve H4 tipleri olarak siniflandirilan
histerezis dongiileri, Sekil 1.2°de gosterilmektedir (Sing vd., 1985; Thommes vd.,
2014; Thommes vd., 2015).

H1 H2(b)

H3

v

Bagil basmc(P/Po)

Adsorplanan gaz hacmi {cm?/g)

Sekil 1.2 TUPAC’nin histerezis siniflandirmasi

H1 Tipi histerizis dongiileri, silikalarda ve mezogodzenekli karbonlarda oldugu gibi

dar bir aralikta diizglin mezog6zenek gosteren malzemelerde bulunur.

H2 Tipi histerezis dongiileri, karmasik gozenek yapilarinda gozlenir. H2(a)
dongiisiinde gozlenen dik desorpsiyon kolu kavitasyon kaynakli buharlagmaya
atfedilebilir. H2(b) histerizis dongiisli gozenek tikanikligiyla iligkilidir, ancak boyun
genisliklerinin boyut dagilimi oldukga biiyiiktiir.
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H3 Tipi histerezis dongiisiiniin adsorpsiyon kolu Tip II izotermine benzer desorpsiyon

kolunun alt sinir1 kavitasyon kaynakli P/Po'da bulunur.

H4 Tipi histerizis dongiisii adsorpsiyon kolu Tip I ve II'nin bir bilesimidir.

HS Tipi histerizis hem a¢ik hem de kismen tikali mezo gozenekler igeren belirli

gozenek yapilariyla iligkilidir.

1.2.2 Cozeltiden adsorpsiyon ve modelleme

Cozeltiden adsorpsiyon, sivi fazdaki ¢oziinen molekiillerin kati bir adsorplayicinin
yluzeyinde birikmesidir ve bu durum Ozellikle kati-sivi  ara yiizeyinde
gerceklesmektedir (Ruthven 1984). Adsorpsiyon izoterminin sekli, adsorplayici-
adsorplanan arasindaki etkilesimlerin dogasini belirlemek i¢in kullanilan 6nemli bir
deneysel aragtir. Bu amagla, ¢ozeltiden adsorpsiyon izotermleri Giles ve arkadagslar
tarafindan S, L, H ve C tipleri olmak iizere dort ana gruba simiflandirilmistir (Giles vd.,

1974). Sekil 1.3, Giles’in izoterm siiflandirilmasini gostermektedir.

5 L H C

-

(B

=
Py

/\h' - /‘_"'\\“- max

Adsorplanan denge ortamindaki cizelti derisimi (mg/L)

Adsorplananin adsorplayic viizevindeki denge derisimi (mg/L)

Sekil 1.3 Giles izoterm siniflandirilmasi



S Tipi: S-egrisi "igbirlik¢i adsorpsiyonu" gosterir. Bu izoterm tipine gore ¢Oziinen
molekiiller, siralar veya kiimeler halinde adsorplanma egilimindedir. Diizlemsel
aromatik molekiiller s6z konusu oldugunda, aromatik c¢ekirdeklerin yiizeye dik a¢1

yapacak sekilde hizalanarak birlestigi ifade edilmektedir.

L Tipi: En yaygin goriilen izoterm tipidir. Adsorplayict ylizeyinde sinmirli sayida
baglanma bdlgesine sahip, genellikle tek katmanli olan adsorpsiyonu temsil
etmektedir. L tipi izotermde, baslangicta adsorpsiyon orani yliksektir. Derisim arttik¢a
adsorpsiyon yavaglayarak sabit bir maksimum degere ulagsmaktadir. Bu durum,
adsorplayici yiizeyinin zamanla doygunluga ulagmasindan dolay1 gézlenmektedir.
Sekil 1.3°de goriildiigii lizere L tipi izoterm egrisi, baslangicta dik bir sekilde
yiikselmekte ardindan yatay bir hal almaktadir.

H Tipi: Adsorplanan ile adsorplayici ilgisinin yiiksek oldugu durumda goézlenen
izoterm tipidir. Sekil 1.3’deki egri incelendiginde, baslangi¢ egiminin ¢ok dik oldugu
sonrasinda hemen doygunluga ulastig1 goriilmektedir. L tipi izoterminden bile daha
yiiksek baslangic egimi gostermektedir. Zit yiiklii bir yilizeye adsorpsiyon yapan iyonik

miseller bu tiir egriler verir.

C Tipi: Adsorplayict ile adsorplanan arasinda sabit bir etkilesimin oldugu izoterm
tipidir. Sekil 1.3’de goriildiigii lizere baslangi¢ e§imi sabittir ve derisim arttikca
dogrusal olarak yiikselmektedir. Bu tip izoterm adsorplananin, adsorplayicinin mikro

gbzeneklerine niifuz etmesi ile agiklanmaktadir.

1.2.2.1 Kinetik modelleme

Adsorpsiyon siireclerinde kinetik ¢alisma, dengeye ulasmak i¢in gereken siireyi
belirlemek ve siirecin hiziyla ilgili sabitleri belirlemek i¢in olduk¢a dnemlidir (Ahmad
vd., 2007; Chen vd., 2019). Kinetik modeller, deneysel verilere uyum saglamak i¢in
yaygin olarak kullanilmaktadir ve en iyi uyumu saglayan model, adsorpsiyon siirecine
iliskin daha detayli bilgiler saglamaktadir. Sik kullanilan modeller arasinda Lagergren
(Lagergren 1898), Ho-McKay (Ho-McKay 1998) ve Weber-Morris (Weber-Morris
1963) kinetik modelleri yer almaktadir (Gao vd., 20221; Zhang vd., 2021). Bu

modellere ait dogrusallastirilmis denklemler Tablo 1.1°de gdsterilmistir.
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1.2.2.2 izoterm modelleme

Adsorpsiyon izotermleri, sabit sicaklik kosullar1 altinda adsorplananin ortamda kalan
denge ile adsorplanan derisimleri arasindaki nicel iligkiyi tanimlamaktadir.
Adsorplayicinin ilgisini degerlendirmek ve QOm'yl hesaplamak i¢in kullanilmaktadir
(Kumar vd., 2023). Deneysel denge izoterm verilerinin farkli izoterm modellerinde
degerlendirilmesiyle adsorpsiyon mekanizmasi aydinlatilmaktadir. Yaygin olarak
kullanilan modeller arasinda Freundlich (Freundlich 1906) ve Langmuir (Langmuir
1918) izoterm modelleri yer almaktadir. Bu modellere ait dogrusallastirilmis

denklemler Tablo 1.1°de gosterilmistir.

1.2.2.3 Adsorpsiyon termodinamigi

Calisilan adsorpsiyon sistemlerinin termodinamik davranisint belirlemek i¢in
genellikle Tablo 1.1°de belirtilen denklemler kullanilarak, farkli sicakliklardaki
deneysel verilerin hesaplanmasiyla gerceklestirilebilir (Liu vd., 2019). Gibbs serbest
enerji degisimi (4G°), ortalama entalpi degisimi (4H°) ve ortalama entropi degisimi
(4S8°) gibi parametreler adsorpsiyon siirecinin tanimlanmasinda olduk¢a 6nemlidir. Bir
adsorpsiyon siireci i¢cin 4G° degerinin negatif ve pozitif olmasi sirasiyla siirecin
kendiliginden gerceklestigini ve gerceklesmedigini gostermektedir. 4H®, siiregteki
enerji degisimini yansitir; 4H° degerinin negatif ve pozitif olmasi sirasiyla siirecin
ekzotermik ve endotermik bir dogada oldugunu gostermektedir. A4S°, tepkime
esnasinda sistem diizensizligindeki degisimi tanimlamaktadir; 45° degerinin pozitif ve
negatif olusu sirasiyla diizensizlikteki artmay1 ve azalmayi ifade etmektedir (Mei vd.,

2025).
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Tablo 1.1 Calismada kullanilan kinetik, izoterm ve termodinamik denklemler

Kinetik Modeller Denklem Grafik Egim Kayma
Lagergren: In(Q, -0,)=InQ, -kt In(Q,-Q,)vs.t ki InQu
t 1 1 t 1 1
Ho-McKay: —= st—1 — Vs.t — >
0 k0, O, 0, Q, k,Q,
Weber-Morris: Q =k, " +C QO vs. t1? kid
Izoterm Modeller
. 1 1
Freundlich: InQ, =InK, +—InC, InQu vs. InCq — InKr
n ng
C C
Langmuir: Cao_ 1, LCd —L vs. Ca L L
o, 9, 0, 0, Q. Q,b
Termodinamik

Gibbs-Helmholtz  AG® = —-RTInK?

C()
K? =1000(K, M ,y); Ki=Qm.b; y=—
8.

AH’ AS° o o
+— InK; vs 1 AH AST

InK; =-
RT R T R R

" ki (1/dk): Lagergren modeli igin hiz sabiti; k> (g/mg dk): Ho-McKay modeli i¢in hiz sabiti; kiq (mg/g
dk!?): Weber-Morris modeli i¢in hiz sabiti; I (mg/g): Smir tabakasi kalinhigi sabiti; Qa: Dengeye
ulasildigindaki adsorpsiyon kapasitesi, Q: Herhangi bir t anindaki adsorpsiyon; Om (mg/g): Maksimum
adsorpsiyon kapasitesi; b: Langmuir sabiti; Kr: Adsorpsiyon kapasitesine bagli Freundlich denge sabiti;
n: Adsorpsiyon yogunluguna bagli Freundlich sabiti; 4G° (kJ/mol): Gibbs serbest enerji degisimi; AH°
(kJ/mol): Ortalama entalpi degisimi; A4S° (kJ/mol K): Ortalama entropi degisimi; KL : Adsorpsiyon
denge sabiti; R (8.314 J/mol/K): Evrensel gaz sabiti and 7 (K): Mutlak sicaklik; K : Boyutsuz denge

sabiti; My (g/mol): Adsorplananin molekiiler agirligs; y: standart kosullar altinda seyreltik ¢ozeltiler igin
1,0 oldugu varsayilan adsorplananin boyutsal olmayan aktivite katsayisi; C’: 1 mol/L olarak alinan
standart adsorplanan konsantrasyonu; g.: Seyreltik ¢ozeltiler i¢in denge katsayisi 1'e esittir.
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1.3 Aktif Karbon Hakkinda Genel Bilgiler

AK, yiiksek ylizey alanina ve gelismis i¢ gdzenek yapisina sahip olan karbonca zengin
malzemeler ailesinin adidir. AK'lar, iretildigi Onciil madde tiiriine ve {retim
kosullarina bagh olarak farkli ylizey alanlarina, gozeneklilige ve yiizey kimyasal
Ozelliklerine sahiptir. Bu o0zellikler onlar1 birgok uygulama ig¢in tercih edilen
malzemeler haline getirir. Atik su aritiminda en eski, en yaygin kullanilan ve en
popliler adsorplayici olarak bilinmektedirler (Danish ve Ahmad 2018). Son yillarda
ilag, elektrokimyasal cihazlarda elektrot malzemeleri, toprak 1slahi, katalizor destegi,
enerji ve gaz depolama gibi ¢esitli endiistriyel uygulama alanlarinda da 6nemli bir yere
sahip olduklar1 bilinmektedir (Di Stasi vd., 2021). Bu nedenle AK tiiketimi, diinya
niifusu ile birlikte artan talepler karsisinda gelisen teknoloji ve kentlesme nedeniyle
hizla artmaktadir. AK pazar hacminin 2026 yilina kadar yaklasik 6,24 milyar ABD
dolarina ulasacagi tahmin edilmektedir (Baytar vd., 2018; Patra vd., 2021). AK'lar,
fiziksel aktivasyon ve tek-¢ift asamali kimyasal aktivasyon teknikleri ile
tiretilmektedir. Lignoselillozik malzemelerin hammadde olarak kullanilmasi
durumunda genellikle tek asamali kimyasal aktivasyon tercih edilmektedir. Bu amacla,
hammadde c¢ogunlukla inorganik asitler (HCl, H3POs ve H2SO4) ve metal tuzlar
(ZnCl2, FeCls) gibi toksik ve asindirici aktiflestirici maddelerle emdirildikten sonra
karigim termokimyasal bir igleme tabi tutulmaktadir (Theydan vd., 2012; Canales-
Flores vd., 2021). Ticari AK’lar genellikle pahali, yenilenemeyen ve her yerde
bulunmayan odun, turba, bitlimlii kdmiir ve antrasit gibi yiiksek karbon i¢erigine sahip
onciill maddelerden iiretilmektedir. Ozellikle cevre sorunlarmin ¢oziimiinde
adsorplayict malzemelere olan talebin artmasiyla birlikte ekonomik maliyetin de
artmasi arastirmacilart son zamanlarda AK iiretmek i¢in diisiik maliyetli alternatif
onciill madde arayisina yoneltmektedir. Atik biyokiitlelerden stirdiiriilebilir AK
tiretimine iliskin bir¢cok ¢alisma literatiirde bildirilmistir. Bunlardan bazilar1 bugday
samanlari (Di Stasi vd., 2021), ¢imen atiklar1 (Abdulhameed vd., 2021), nar kabuklari
(Saadi vd., 2022), portakal kabuklar1 (Foo ve Hameed 2012), {iziim ¢ekirdekleri
(Okman vd., 2014), kahve kabuklar1 (Mamani vd., 2019) ve digerleri. Bu ¢calismalarda
da AK’larin, yiiksek yiizey alani, iistiin gozenekli yap1 ve ylizey kimyasal 6zellikleri
gibi avantajlar1 nedeniyle sudaki kirleticileri gidermede yiiksek performans gosterdigi
kanitlanmistir. Ancak toz AK’larin ayristirilmasinda kullanilan geleneksel yontem

olan filtrasyon yontemi, filtrelerin tikanmasina veya karbon kaybina neden olmaktadir.
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Ayrica toz AK’lar, ¢ok kiiclik boyutlu olmalar1 nedeniyle geleneksel olarak su ve
atiksu aritiminda kullanildiktan sonra proses camuruyla birlikte atilarak ikincil
kirlilige neden olma dezavantajina sahiptir. Bu dezavantajlar1 ortadan kaldirmak icin
son zamanlarda AK esasli manyetik spinel ferrit nanokompozitlerin sentezlenmesine
ve daha sonra manyetik ayirma teknolojisi kullanilarak ayrilmasina biiyiik 6nem

verilmektedir.

1.4 Spinel Ferrit Kompozitler Hakkinda Genel Bilgiler

Spinel ferrit malzemeler, genel kimyasal formiilii AB204 olan, spinel yapilarina sahip
metal oksitlerdir. Burada A ve B, sirasiyla tetrahedral (A konumu) ve oktahedral (B
konumu) konumlarinda bulunan c¢esitli metal katyonlarim1 temsil etmektedir. Metal
katyonlarin kristal yapidaki tiirleri, miktarlar1 ve yerlesimleri ferritlerin fizikokimyasal
Ozellikleri iizerinde Onemli etkiye sahiptir. Manyetik spinel ferrit kompozitler
(MFe204, M: Zn, Mn, Co, Ni, Cu, ve Mg vb.), yiiksek yiizey alani, gozeneklilik ve
0zel siipermanyetik davranig gibi 6zellikleri ve ¢evrede ikincil kirlilik birakmadan
yiiksek adsorpsiyon performans: sergilemesinden dolay1 son zamanlarda biiyiik ilgi

gormektedir (Reddy ve Yun 2016; Kefeni ve Mamba 2020).

Kimyasal formiilii MnFe204 olan manganez ferrit, en yaygin spinel ferritlerden biridir.
Diisiik maliyetli, toksik olmayan ve yiiksek doygunluk miknatislanmasina sahip olan
manganez ferrit nanopartikiilleri ve bunlarin tiirev kompozitleri, bugiine kadar sentetik
boyalar, agir metaller ve antibiyotikler gibi ¢esitli kirleticilerin adsorpsiyonunda
kullanilmistir (Jung vd., 2018; Adel vd., 2021). Manganez ferrit 6nemli manyetik
ozelliklere (diisiik koersivite, orta derecede doyma miknatislanmasi), iyi kimyasal

kararliliga, yliksek gecirgenlige ve mekanik sertlige sahiptir (Dippong vd., 2021).

Kimyasal formiilii CoFe204 olan kobalt ferrit, yiiksek koersivite, yiiksek doygunluk
miknatislanmas1 ve kimyasal kararlilik ozelliklerine sahiptir (Liang vd., 2019;
Mmelesi vd., 2021). Bu o6zelliklerden dolayr manyetik depolama ve bir dizi bagka
uygulama i¢in kullanilabilir. Biyomedikal uygulamalarda manyetik ayirma, manyetik
rezonans gorilintiileme, manyetik olarak yonlendirilmis ilag dagitimi ve kanser tedavisi

icin kullanilabilir. Endiistriyel uygulamalarda adsorpsiyon veya fotokatalitik bozunma
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yoluyla kirleticilerin giderilmesi i¢in kullanilabilir (Patil ve Kokate 2018; Li vd.,
2020).

Kimyasal formiilii CuFe204 olan bakir ferrit, nispeten yliksek Curie sicakligi, doyma
miknatislanmasi, goriiniir 151k bolgesinde enerji sogurmasi, kimyasal kararlilik ve
gecirgenlik gibi avantajlar1 nedeniyle c¢ok yonlii bir manyetik malzeme olarak
bilinmektedir. Ayrica su aritiminda, sensorlerde, fotokatalizorlerde ve hava temizleme

sistemlerindeki ¢esitli uygulamalari nedeniyle 6zel ilgi gormektedir (Ali vd., 2020).

1.5 Corekotu Hakkinda Genel Bilgiler

Corekotu (Nigella Sativa L.), Ranunculaceae familyasindan 14 tiirii kapsayan tek yillik
bir bitki cinsidir. Diinyanin farkli bolgelerinde, 6zellikle Akdeniz, Dogu Avrupa, Bati
Asya ve Ortadogu iilkelerinde yaygin olarak yetistirilmektedir (Tiruppur vd., 2010).
Ulkemizde de iiretimi oldukca fazladir. Iceriginde %30-40 yag, %20-30 protein, %25-
40 karbonhidrat bulunmaktadir. Diinyanin bir¢ok yerinde kanser, diyabet, nérolojik
rahatsizliklar, hipertansiyon, astim, bas agrisi, grip, enfeksiyonlar vb. gibi cesitli
hastaliklara karsi bitkisel tedavi olarak kullanilmaktadir (Mehraj vd., 2022). Cok
sayida tibbi faydasi oldugu tespit edilen ¢orekotu, son zamanlarda agirlikli olarak
timokinon ve alfa-hederin gibi biyoaktif bilesenler i¢ceren ekonomik yemeklik yag elde
etmek i¢in yaygin olarak yetistirilmektedir (Jassey vd., 2022). Bu yagin 6liim hari¢ her
derde deva oldugu inanci son zamanlarda halk arasinda daha da yayginlagmistir. 2018
yilinda ¢orek otu yagmin pazar biiyiikliigi 15 milyon dolarin iizerindeyken, 2025
yilinda 6nemli bir artis beklenmektedir (Haque vd., 2022). 1 litre ¢érekotu yagi elde
etmek i¢in 2,5-3 kg siyah kimyona ihtiya¢ vardir.

1.6 Cahsmada Kullanilan Su Kirleticileri Hakkinda Genel Bilgiler

Metilen mavisi (MM), fenotiazin sinifina ait katyonik bir boyar maddedir. Boya
sanayisinde en ¢ok kullanilan boyar maddelerden biri olan metilen mavisi (MM), ipek,
yiin, pamuk ve kagidin renklendirilmesinde yaygin olarak kullanilmaktadir. MM,
solunum sikintisi, karin rahatsizliklari, korliik, sindirim ve ruhsal bozukluklar gibi
insan saglig1 agisindan cesitli risklere yol agmaktadir. Ayrica bulanti, ishal, kusma,

gastrit, sarilik, doku nekrozu ve kalp atis hizinda artisa neden olarak dokulardaki erken
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hiicrelerin 6liimiine ve cilt/goz tahrislerine yol agmaktadir. MM boyasi igeren atik
suyun c¢evreye desarj edilmeden Once aritilmasi, su kalitesi tizerindeki zararl etkileri

nedeniyle biiylik onem tagimaktadir (Khan vd., 2022).

Oksitetrasiklin (OTS), tetrasiklin grubu antibiyotiklerden biridir. Genel olarak diisiik
fiyat1 ve genis spektrumlu antibakteriyel aktivitesi nedeniyle, hayvanlarda ve
insanlarda bagirsak hastaliklar1 ve solunum yolu enfeksiyonlarinin tedavisinde yaygin
olarak kullanilmaktadir (Tran vd., 2020). Ancak OTS, kararl1 dort halkal1 molekiiler
yapistyla yiiksek kararliliga ve diisiik biyolojik parcalanabilirlige sahiptir. Dolayisiyla
insan veya hayvan viicudunda tam olarak sindirilememekte ve pargalanamamaktadir.
Bunlarin ¢ogu digk: ve idrar yoluyla ¢evreye atilmakta ve ciddi su kirliligi sorunlarina

yol agmaktadir (Zhang vd., 2020).

Kursun (Pb(II)), genellikle pillerde, boyalarda, fotograf malzemelerinde ve
patlayicilarda kullanilan bir agir metaldir (Yahya vd., 2020). Atmosferde nispeten
diisiik miktarlarda bulunan, parcalanmayan bir metaldir. Ancak atmosferdeki Pb(II)
iyon diizeyleri, kontrolsiiz antropojenik faaliyetler madencilik, metalurji ve c¢elik
endistrilerinin geligmesi sonucu siirekli artmaktadir (Mitra vd., 2022; Hattali vd.,
2023). Pb(Il) iyonlarmin besin zinciri veya i¢gme sular1 yoluyla insan viicudunda
belirtilen sinir degerden (0,05 mg/L) fazla birikmesi; kansizlik, mide-bagirsak sancisi,
karaciger ve bobrek hastaliklari, beyin hasari, kanser gibi ¢esitli saglik sorunlaria yol

acabilir (Kefeni vd., 2017 Wang vd., 2023).
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2. ONCEKI CALISMALAR

Baytar ve arkadaslari, ham madde olarak aycicegi kabugundan ilk kez hem mikrodalga
hem de konvansiyonel piroliz yontemlerini art arda uygulayarak ZnCl aktivasyonu ile
aktif karbon hazirlamiglar. Mikrodalga giicliniin, mikrodalga islem siiresinin,
konvansiyonel 1sitma siiresinin, konvansiyonel 1sitma sicakliginin ve ZnCl2
konsantrasyonunun aktif karbonun 06zellikleri iizerindeki etkilerini arastirmislar.
Hazirlanan aktif karbonlarin karakterizasyonu i¢cin TG/DTG, BET, SEM ve FT-IR
analizleri yapmiglar. 500 W mikrodalga giicliinde, 30 dakikalik mikrodalga islem
siiresinde, 45 dakika aktivasyon siiresinde, 500 °C aktivasyon sicakliginda ve 1:1
ZnCl2 konsantrasyonunda hazirlanan aktif karbonun maksimum yiizey alaninin ve
toplam gdzenek hacminin sirastyla 1511 m%/g ve 0,35 cm®/g oldugunu belirtmisler.
Adsorpsiyonu etkileyen pH, izoterm, kinetik, termodinamik ve desorpsiyon gibi bazi
parametreleri arasgtirmiglar. Ayrica adsorpsiyon izoterminin tipini belirlemek igin
Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon izotermlerini kullanmiglar. Aktif karbonun
metilen mavisini maksimum adsorplama kapasitesini Langmuir adsorpsiyon izotermi
ile 30°C'de 240 mg/g olarak belirtmisler. Kinetik analizi, yalanci birinci mertebeden
ve yalanci ikinci mertebeden modeller ile degerlendirmisler. Adsorpsiyon kinetiginin
yalanci birinci mertebeden adsorpsiyona uygunlugunu belirtmisler. AH®, AG® ve AS°

termodinamik parametrelerini hesaplamiglar (Baytar vd., 2018).

Abdulhameed ve arkadaslari, ¢imen atigindan K>COs destekli piroliz ydntemini
kullanarak yiiksek mezogdzeneklilige sahip aktif karbon iiretmisler ve sulu ¢ozeltiden
metilen mavisi boyar maddesinin adsorpsiyonunu c¢alismislar. Hazirlanan aktif
karbonun karakterizasyonu i¢in BET, XRD, TGA, FTIR gibi analizleri yapmaislar.
BET analizi sonucunda aktif karbonun 1245,6 m?/g yiizey alanma sahip oldugunu
belirtmisler. Aktif karbonun metilen mavisi adsorpsiyonundan daha yiiksek
performans elde etmek amaciyla aktif karbon dozu, pH, sicaklik ve zaman gibi
adsorpsiyonun temel parametrelerini Box—Behnken tasarim (BBD) yo6ntemini
kullanalarak optimize etmisler. Adsorpsiyon denge verilerini, Langmuir modelinde
degerlendirerek optimize edilmis islem sicakligi olan 45 °C'de maksimum adsorpsiyon
kapasitesinin 364,2 mg/g oldugunu belirtmisler. Ayrica sentezledikleri aktif karbon ile
metilen mavisi arasindaki ylizey etkilesimlerini incelemisler (Abdulhameed vd.,

2021).
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Foo ve arkadaslari, alternatif bir 6nciil madde olarak portakal kabugunu kullanarak,
mikrodalga destekli K2COs3 aktivasyonu yoluyla aktif karbon sentezlemisler. Kimyasal
emdirme orani, mikrodalga giicii, mikrodalga 1sinlama siiresi gibi parametrelerin aktif
karbonun verimine ve adsorpsiyon yetenegine etkisini arastirmiglar. Sentezledikleri
aktif karbonun karakterizasyonu icin zeta potansiyel ol¢iimii, BET, SEM, FTIR ve
elementel analizleri yapmislar. Optimum kosullarda, aktif karbon veriminin % 80.99
ve metilen mavisini adsorplama kapasitesinin 382,75 mg/g oldugunu belirtmisler. BET
yiizey alan1 ve gdzenek hacmini sirasiyla 1104,45 m?*/g ve 0,615 m?/g olarak tespit
etmigler. Denge verilerini Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich, Redlich-
Peterson ve Toth izotermleri modellerine ve kinetik verileri yalanci birinci
mertebeden, yalanci ikinci mertebeden ve Elovich kinetik modellerine uygulamislar.
Sonug olarak, adsorpsiyon izoterminin Langmuir izoterm modeli ve adsorpsiyon
kinetiginin ise yalanci ikinci mertebeden kinetik modeli ile en iyi uyum sagladiginm

belirtmisler (Foo vd., 2012).

Abbas ve arkadaslar1, hurma ¢ekirdeklerinden mikrodalga destekli K2COs3 aktivasyonu
ile aktif karbon sentezlemisler. Ham hurma cekirdekleri ve sentezledikleri aktif
karbonun metilen mavi boyar maddesini adsorplama yeteneklerini incelemisler.
Mikrodalga 1s1ma siiresinin, 1g1ma giicliniin ve emdirme oraninin aktif karbonun
verimine ve metilen mavisini adsorplama yetenegine iliskin etkileri incelemisler.
Sentezledikleri aktif karbonun BET yiizey alan1 ve toplam gdzenek hacmini sirasiyla
1144,25 m?%g ve 0,656 m?/g olarak belirtmisler. Ham hurma g¢ekirdegi ve aktif
karbonun denge verilerinin Freundlich ve Temkin izotermlerine kiyasla Langmuir
izotermiyle iyi bir uyum gosterdigini belirtmisler. Ayrica ham hurma cekirdeginin ve
aktif karbonun metilen mavi boyar maddesini maksimum adsorplama kapasitelerini

strastyla, 256,15 ve 485,44 mg/g oldugunu bulmuslar (Abbas vd., 2016).

Novais ve arkadaglar, ilk kez aktivator olarak ticari sodyum hidroksitin yerine kagit
hamuru ve kagit endiistrisinden gelen alkali atik suyu kullanarak, mantar esaslh aktif
karbon iiretmisler. Urettikleri aktif karbonun o6zgiil yiizey alaninin 1670 m?/g
belirtmisler. Cevre dostu olan bu aktif karbonu, metilen mavisi adsorpsiyonunda
kullanmiglar. Metilen mavisi adsorpsiyonunun verimi iizerinde temas siiresinin,

metilen mavisi baglangi¢ konsantrasyonunun ve adsorplayict miktarinin etkisini
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incelemisler. Urettikleri aktif karbonun, metilen mavisini adsorplama kapasitesini 350
mg/g olarak bulmuslar. Iki endiistriyel yan iiriin olan alkali attk su ve mantari
kullanarak iirettikleri aktif karbonun, atik sulardan boyar maddeleri gidermek icin

ucuz ve ¢evre dostu oldugunu belirtmisler (Novais vd., 2018).

Thabede ve arkadaglari, ¢orek otu ¢ekirdeginden karbon (CK) hazirlamislar.
Hazirladiklar1 bu karbonu % 10’luk ve % 20’lik siilfiirik asit (H2SOs) ile aktive ederek
(CAK-10) ve (CAK-20) olarak adlandirilan yeni adsorplayicilar elde etmisler. CK,
CAK-10 ve CAK-20’nin sulu ¢ozeltiden kursun (Pb(I)) iyonlar1 ve metilen mavisi
(MM) boyasinin adsorpsiyonunu incelemisler. Adsorplayicilari, SEM, FTIR, TGA,
XRD ve BET analizleri ile karakterize etmisler. Konsantrasyon, temas siiresi, sicaklik
ve pH parametrelerinin Pb(II) iyonlarinin ve MM boyalarinin adsorpsiyonuna olan
etkisini incelemisler. CK, CAK-10 ve CAK-20 tarafindan maksimum adsorplanan
Pb(Il) miktarlarim sirasiyla 17.19, 17.71 ve 17.98 mg/g bulmuslar. CK, CAK-10 ve
CAK-20 tarafindan maksimum adsorplanan metilen mavi boyar madde miktarini ise
11,63, 12,71 ve 16,85 mg/g bulmuslar. CK, CAK-10 ve CAK-20 adsorplayicilar
tizerindeki Pb(IT) ve MM adsorpsiyon denge verilerinin Freundlich izoterm modeline
uydugunu belirtmisler. Yaptiklar1 kinetik ¢alismalar ile, Pb(II) iyonlarinin ve MM
boyasinin CK iizerindeki adsorpsiyonunun yalanci birinci dereceden modele, CAK-10
ve CAK-20 verilerinin ise yalanci ikinci dereceden modele uydugunu belirtmisler

(Thabede vd., 2020).

Huang ve arkadaglari, ham madde olarak lotus ¢igegi sapim1 kullanarak H3POas
aktivasyonuyla mikrodalga (Mik-LSAK) ve geleneksel 1sitma (LSAK) yontemleriyle
aktif karbonlar sentezlemisler. Mik-LSAK ve LSAK’nin karakteristik ve adsorpsiyon
Ozelliklerini karsilagtirmiglar. Mik-LSAK’1, 700 W 1s1ma giiciinde ve 15 dakika
stiresinde mikrodalga firmn igerisinde liretmisler. LSAK’1ise 450 °C'de 1 saat boyunca
kiil firninda tek adimda karbonize ederek iiretmisler. Mik-LSAK'm 1434 m?/g yiizey
alanina ve 1,337 cm?/g mikro gézenek hacmine, LSAK'n ise 1220 m*/g yiizey alani
ve 1,191 cm’/g mikro gdzenek hacmine sahip oldugunu belirtmisler. Ayrica, Mik-
LSAK'm LSAK'dan daha yiiksek oranda mezogoézeneklilie sahip oldugunu
belirtmigler. Boehm titrasyonu ve FTIR analiz sonuglarina gére Mik-LSAK’1n daha
kiiciik asidik oksijen fonksiyonelligine sahip oldugunu belirtmisler. Mik-LSAK’1n
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LSAK’a gore daha yiiksek pHpzc’ye sahip oldugunu bulmuslar. Her iki adsorplayici
i¢cin de adsorpsiyon kinetiginin, yalanci ikinci dereceden modele ve adsorpsiyon denge
verilerinin ise Langmuir izoterm modeline uydugunu belirtmisler. Mik-LSAK ve
LSAK’m oksitetrasiklin antibiyotigini maksimum adsorplama kapasitelerini sirastyla
564,97 mg/g ve 537,63 mg/g olarak bulmuslar. Ayrica 1sitma yontemine bagh olarak
aktif karbonlarin dokusal ve kimyasal 6zelliklerinde olusan farkliliklarin adsorpsiyon

kapasitesi ile iliskili oldugu tespit etmisler (Huang vd., 2011).

Kan ve arkadaslari, optimum atmosfer kosullarinin incelenmesi amaciyla sirasiyla azot
(NAK), hava (HAK) ve buhar (BAK) atmosferlerinde ¢ay atiginin H3PO4 aktivasyonu
ile aktif karbonlar hazirlanmislar. Ug aktif karbonun fizikokimyasal 6zelliklerini N2
adsorpsiyon/desorpsiyon ve Fourier doniistimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR) ile
karakterize etmisler. HAK, NAK ve SAK’in Brunauer-Emmett-Teller (BET) yiizey
alanlarin1 sirasiyla 880, 824 ve 785 m?/g olarak belirtmisler. Ayrica, SAK’mn
oksitetrasiklini (OTC) adsorplama kapasitesinin NAK ve HAK’tan daha ytiksek
oldugunu belirtmisler. Her ti¢ aktif karbonun OTC adsorpsiyonu i¢in denge verilerinin
Freundlich izoterm modeliyle, adsorpsiyon kinetiginin ise yalanci ikinci dereceden
kinetik modeliyle uyumlulugunu belirtmisler. Elde ettikleri sonuglara gdére hava
atmosferinde hazirlanan aktif karbonun (HAK)’1n en biiyiik BET yiizey alanina, buhar
atmosferinde hazirlanan aktif karbonun (BAK)’1n ise en iyi adsorpsiyon kapasitesine

sahip oldugunu belirtmisler (Kan vd., 2017).

Giraldo-Gutiérrez ve arkadaslari, seker kamis1 posasindan elde ettikleri aktif karbonun
sulu ¢ozeltiden Pb(Il) ve Cr(VI) adsorpsiyonunu caligmislar. Sentezledikleri aktif
karbonun maksimum adsorplama kapasitesinin dogrudan karboksilik gruplarla orantili
oldugunu belirtmisler. Cozelti pH’sinin adsorpsiyon tizerindeki etkisini incelemisler.
Sonug olarak, adsorpsiyon kapasitesinin ¢ozelti pH'ina 6nemli 6l¢iide bagl oldugu;
Pb(II) ve Cr(VI) i¢in en yiiksek adsorpsiyonun sirasiyla pH 4 ve pH 5'te gerceklestigi
bulmuslar (Giraldo-Gutiérrez vd., 2008).

Boudrahem ve arkadaslari, kahve atigindan ZnCl> kimyasal aktivasyonu ile
hazirladiklar1 aktif karbonu seyreltik sulu ¢ozeltilerden Pb(II)'nin adsorpsiyonu i¢in

kullanmiglar. Temas siiresi, Pb(II)'nin baslangi¢ konsantrasyonu, ¢ozelti pH'"1, iyonik

23



siddet ve sicaklik gibi parametrelerin adsorpsiyona etkilerini incelemisler. 25 °C
sicaklikta, ¢ozelti pH’sinin 5,8 ve konsantrasyonunun 10 mg/L oldugu sulu ¢ozeltiden
aktif karbonun maksimum adsorpladigr Pb(II) miktarin1 63 mg/g olarak bulmuslar.
Kinetik verileri, yalanct birinci ve yalanci ikinci dereceden kinetik modellerinde
degerlendirerek yalanci ikinci dereceden modele uydugunu belirtmisler. Ayrica
adsorpsiyon denge verilerini Langmuir, Freundlich ve Temkin izoterm modellerinde
degerlendirmisler. Freundlich izoterm modelinin digerlerinden daha iyi bir uyum
sagladigini belirtmigler. Yaptiklar1 ¢alismadan elde ettikleri sonuglara gore, kahve
atigindan tirettikleri aktif karbonun sulu ¢6zeltilerden Pb(II) iyonlarini uzaklastirmada

etkili bir adsorplayici oldugunu belirtmisler (Boudrahem vd., 2009).

Mouni ve arkadaslari, kayis1 ¢ekirdeginden H2SO4 kimyasal aktivasyonuyla aktif
karbon hazirlamiglar. Farkli ¢ozelti konsantrasyonlarinda, adsorplayici boyutunda ve
dozunda Pb** adsorpsiyonu ¢alismalarmi yapmuslar. Pb** iyonu adsorpsiyonunun
pH'dan biiyiik olcilide etkilendigini belirtmisler. Kayisi ¢ekirdeginden hazirlanan aktif
karbonun ¢ozelti pH's1 6,0 iken maksimum Pb?* adsorpsiyon kapasitesini gosterdigini
bulmuslar. Adsorpsiyon denge verilerini Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon izoterm
modelleri ile degerlendirmisler. Denge verilerinin Langmuir ve Freundlich izoterm
modellerine iyi uyum sagladigini belirtmisler. Adsorpsiyon kinetik verilerini, yalanci
birinci ve yalanci ikinci dereceden kinetik modellerinde degerlendirerek yalanci ikinci
dereceden modele uydugunu belirtmisler. Hazirladiklar1 aktif karbonun maksimum

adsorpladigi Pb** iyonu miktarini 21,38 mg/g olarak bulmuslar (Mouni vd., 2014).

Sajjadi ve arkadaslari, Antep fistig1 atigindan sirastyla NH4sNO3 ve NaOH ile iki
ardisik kimyasal aktivasyonuyla aktif karbon hazirlamislar. Once NH4sNO3 sonrasinda
NaOH ile aktivasyon asamalarinda emdirme orani, aktivasyon siiresi ve sicakligi
degistirerek L2s Taguchi deney tasarimini kullanmislar. Hazirladiklari aktif karbonun
Pb(IT) adsorpsiyonunun denge, kinetik ve termodinamik yonleri izerinde kapsamli bir
calisma gerceklestirmisler. Sonug¢ olarak, yliksek Pb(II) adsorpsiyon kapasitesine
(190,2 mg/g), yiiksek adsorpsiyon hizina ve termodinamik uygunluguna sahip olan
aktif karbonun atik sulardan kursun gideriminde yararli bir alternatif olduguna

ulagsmislar (Sajjadi vd., 2019).
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Jawad ve arkadaslari, misir koganindan H2SO4 kimyasal aktivasyonuyla aktif karbon
hazirlayarak, sulu ¢ozeltiden metilen mavisi (MM) adsorpsiyonu i¢in adsorplayict
olarak  kullanmislar. Misir kocanindan  sentezledikleri  aktif  karbonun
karakterizasyonunu; FTIR, XRD, Brunauer-Emmett-Teller (BET), pHpz analizleri ile
yapmislar. Adsorplayici dozu (0,02-0,20 g), ¢ozelti pH'1 (3-10), baslangic MM
konsantrasyonlar1 (50-300 mg/L) ve temas siiresi (0-360 dakika) gibi parametrelerin
adsorpsiyona olan etkilerini incelemisler. Denge verilerinin, Langmuir ve Temkin
modellerine kiyasla Freundlich modeli ile iyi bir sekilde uyum sagladigini belirtmigler.
Misir koganindan sentezledikleri aktif karbonun 303 K’de maksimum adsorpladig:
MB miktarinin 216,6 mg/g oldugunu bulmuslar. Adsorpsiyon kinetik verilerinin,
yalanci birinci dereceden kinetik modeline iyi bir sekilde uyum sagladigini
belirtmisler. AH°, AS° ve AG° gibi termodinamik adsorpsiyon parametrelerini
hesaplayarak, MB'nin aktif karbon yiizeyine adsorpsiyonunun endotermik ve

kendiliginden gerceklestigini belirtmisler (Jawad vd., 2018).

Tuli ve arkadaslari, ¢cay atigint H3PO4, KOH ve ZnCl: ile ayr1 ayn aktive ederek (H-
AK), (K-AK) ve (Z-AK) olarak isimlendirdikleri {i¢ farkli aktif karbon sentezlemisler.
Aktivasyon ic¢in kullandiklar1 maddelerin, hazirladiklar1 aktif karbonlarin
fizikokimyasal ve adsorptif 6zelliklerine olan etkisini incelemisler. Sentezledikleri
aktif karbonlarin karakterizasyonu i¢in FTIR, FESEM, XRD, TGA, BET, SEM/EDX
analizlerini yapmisglar. H-AK’1n metilen mavisini (MM) adsorplama kapasitesinin K-
AK ve Z-AK’dan daha yiiksek oldugunu bulmuslar. H-AK ve Z-AK i¢in denge
adsorpsiyon verilerinin Freundlich izoterm modeline iyi uyum sagladigini, K-AK i¢in
ise Langmuir izoterm modeline uyum sagladigini belirtmisler. Tiim adsorplayicilar
icin adsorpsiyon kinetik verilerinin yalanci ikinci dereceden kinetik modeline uyum

sagladigini belirtmisler (Tuli vd., 2020).

Jawad ve arkadaslari, tropikal meyve olan mangosten kabuklarindan aktif karbon
(MSKAK) {iretmisler. MSKAK hazirlanmasinda mikrodalga destekli H3POa
aktivasyonu islemini uygulamislar. Yiizey alani 681,41 m*g olan MSKAK’nin
mezogodzenekli bir yapiya sahip oldugunu belirtmisler. Sentezledikleri aktif karbonu,
metilen mavisi (MM) boya gideriminde adsorplayici olarak kullanmiglar. MSKAK’nin

MM boyar maddesini maksimum adsorplama kapasitesini 163,6 mg/g olarak
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bulmuglar. Ayrica termodinamik bulgulardan, adsorpsiyonun kendiliginden ve

endotermik oldugunu belirtmigler (Jawad vd., 2022).

Bouchelkia ve arkadaslari, hurma ¢ekirdeklerinden aktif karbon (HCAK) iiretmisler.
Sentezledikleri aktif karbonu, fiziko-kimyasal yontemlerle karakterize etmisler.
HCAK’yi, metilen mavisinin (MM) giderilmesinde diisiik maliyetli bir adsorplayici
olarak kullanmiglar. HCAK nin metilen mavisini maksimum adsorplama kapasitesini
387,606 mg/g olarak bulmuslar. Yalanci ikinci mertebeden kinetik modelin,
adsorpsiyon olgusunu daha 1iyi tamimladigini belirtmisler. Termodinamik ve
mekanizma ¢alismalar1 sonucunda, MM adsorpsiyonunun kendiliginden, endotermik,
esas olarak fiziksel nitelikte oldugunu ve elektrostatik, H-baglar1 ile birlikte m-n
istiflenme etkilesimleri gibi yiizey etkilesimleriyle gerceklestigini belirtmisler
(Bouchelkia vd., 2023).

Vasiraja ve arkadaglari, Hindistan’da bulunan Prosopis Juliflora bitkisinin saplarindan
ZnCl2 kimyasal aktivasyon yoluyla aktif karbon (PJSK) iireterek, tekstil endiistrisi
atiklarindan metilen mavisi (MM) boyasinin uzaklastirilmasini caligmislar. Verim, pH,
iletkenlik, nem icerigi, kiil icerigi, ugucu madde ve sabit karbon icerigi gibi fiziko-
kimyasal ozellikleri hesaplamiglar. Ayrica SEM/EDX, FTIR, BET analizlerini
yapmuslar. BET analizi sonucuna goére PSJK’nin yiizey alaninm 85.508 m?/g oldugu
belirtmisler. 5,4 dk temas siiresi ve 85 mg adsorplayict dozaji gibi optimum proses
parametrelerinde % 99,05 MM adsorpsiyon verimine ulastiklarini belirtmigler. Ayrica
kinetik verileri, yalanci birinci mertebeden ve yalanci ikinci mertebeden kinetik
modellerde degerlendirmisler. Adsorpsiyon kinetiginin yalanci ikinci mertebeden
modeli ile miikemmel bir uyum gosterdigini belirtmisler. Denge izoterm verilerini
Langmuir ve Freundlich denklemlerinde degerlendirmisler. Langmuir denkleminin
denge verilerini en 1iyi sekilde temsil ettigi bulmuslar. Ayrica sentezledikleri
adsorplayicinin, MB gideriminde dort ardisik adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinden
sonra %73,34'liikk bir yeniden kullanim verimliligi gosterdigini belirtmisler (Vasiraja

vd., 2023).

Sun ve arkadaslari, Arundo donax Linn bitkisinden H4P207 (Pirofosforik asit)

aktivasyonu ile aktif karbon hazirlamislar. Optimum hazirlama kosullar1 belirlemisler.
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Gelismis mezogozenekli aktif karbon elde etmisler. Sentezledikleri aktif karbonun
1463 m*/g BET yiizey alanina sahip oldugunu belirtmisler. Optimum karbon iizerinde
OTC'min adsorpsiyon termodinamigini c¢aligmiglar. Denge izoterm verilerinin
Langmuir modeli denge verilerine en iyi sekilde uydugunu ve OTC'nin sentezlenen
aktif karbon tizerindeki adsorpsiyonunun kendiliginden ve istemli bir siire¢ oldugunu

belirtmisler (Sun vd., 2013).

Gueu ve arkadaslari, Hindistan cevizi (HA) ve palmiye (PA) agacinin g¢ekirdek
kabugundan elde edilen aktif karbonlar iizerinde kursun (Pb) adsorpsiyonunu
caligmiglar. Baslangic Pb konsantrasyonunun, temas siiresinin ve sicakligin
adsopsiyon lizerindeki etkilerini incelemisler. Sentezledikleri her iki aktif karbonun
adsorpsiyon kapasitelerinin baglangi¢ kursun konsantrasyonuyla arttigini belirtmisler.
60 °C'de Pb iyonunun maksimum adsorplanan miktarlarint HA ve PA i¢in sirasiyla
4,38 ve 3,77 mg/g oldugunu bulmuslar. Maksimum adsorpsiyonlarin 60 °C, pH 4 ve
100 mg/L'lik bir Pb baslangi¢ konsantrasyonunda elde edildigini belirtmisler (Gueu
vd., 2007).

Ahmed ve arkadaslari, aktif karbon yiizeyinde sentezlenen karbon nanofiberlerin
kursun iyonlarini (Pb**) gidermek i¢in kullanmislar. Karbon nanofiber dozunun, pH'm,
temas siiresinin ve karigtirma hizinin adsorpsiyon kapasitesine etkisini incelemisler.
En iyi kosullarin; 0,25 g/L. nanofiber dozu, 5,5 pH, 60 dakikalik temas siiresi ve 200
rpm karistirma hizi oldugunu belirtmisler. Ayrica yar iletken atik su 6rneginden
kursun iyonlariin %67'sinin basarili bir sekilde uzaklastirildigini bulmuslar (Ahmed

vd., 2015).

Yue ve arkadaslari, misir sap1 biyokomiirii (MSBK), KOH (HMSBK) ve KMnO4
(MKSBK) ile modifiye edilmis misir sap1 biyokomiirlerini oksitetrasiklin (OTC)
giderimi i¢in kullanmiglar. MSBK, HMSBK ve MKSBK'nin OTC’yi maksimum
adsorplama kapasitelerini sirasityla degerleri sirasiyla 26,21, 48,30 ve 200,4 mg/g
olarak bulmuslar. OTC gideriminde ¢ok katmanli yiizey kemisorpsiyonun baskin
oldugunu belirtmisler. Kimyasal adsorpsiyonun esas olarak hidrojen baglari, n-n

etkilesimi ve komplekslesmeye dayandigini ifade etmisler (Yue vd., 2023).
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Ashiq ve arkadaslari, metoksi modifiye kaoliniti oksitetrasiklin (OTC)'nin sulu
ortamdan wuzaklagtirilmast ve geri kazanilmasi i¢in yeni adsorplayici olarak
kullanmiglar. OTC adsorpsiyonu {izerinde pH, iyonik kuvvet, baslangi¢
konsantrasyonu ve temas siiresinin etkisini incelemek i¢in toplu adsorpsiyon deneyleri
gerceklestirmisler. Metoksi modifiye kaolinitin, OTC’yi maksimum adsorplama

kapasitesini 36 mg/g olarak bulmuslar (Ashiq vd., 2021).

Song ve arkadaslari, Cin'in Tianjin kentindeki atiksu aritma tesisinden aktif ¢amur
temin etmisler. Oksitetrasiklinin (OTC) aktif ¢amur {izerindeki adsorpsiyon
mekanizmasin1 arastirmiglar. Oksitetrasiklinin  (OTC) aktif c¢amur {izerindeki
adsorpsiyonunu  Langmuir, Freundlich ve Temkin izoterm modellerinde
degerlendirmigler. En iyi uyumun Freundlich modeli oldugunu belirtmisler. Aktif
camurun OTC’yi maksimum adsorplama kapasitesini 90,9 mg/g olarak bulmuslar.
Adsorpsiyon siirecinin pH'a olduk¢a bagimli oldugu ifade etmisler. FTIR ve XPS
analizlerine gore, OTC'nin aktif ¢amur {lizerindeki adsorpsiyon mekanizmalarinin

katyon degisimi ve ylizey komplekslesmesi oldugunu ifade etmisler (Song vd., 2014).

Harja ve arkadaslari, hidroksiapatit (HA) nanoparcacikli adsorplayict malzeme olarak
kullanarak, oksitetrasiklinin (OTC) sulu ortamdan adsorpsiyonu {izerine bir ¢alisma
yapmislar. Maksimum OTC uzaklastirma oraninit %97,58 olarak bulmuslar. OTC nin,
HA iizerindeki adsorpsiyonunun yalanci ikinci mertebeden kinetik modeline daha iyi
uyum sagladigini belirtmisler. Yiizey komplekslesmesinin, OTC'nin HA iizerindeki
adsorpsiyonunun ana mekanizmasi oldugunu ifade etmisler. Elde ettikleri sonuglara
gore, adsorplayici olarak hidroksiapatit (HA) kullaniminin OTC adsorpsiyonu igin
uygun oldugunu belirtmisler (Harja vd., 2018).

Gao ve arkadaslari, Grafen oksiti (GO), tetrasiklin antibiyotiginin sulu ¢ozeltiden
uzaklastirilmast i¢in kullanmiglar. Tetrasiklinin, m—n etkilesimi ve katyon—m bagi
yoluyla GO yiizeyine giiglii bir sekilde baglandigini belirtmisler. Adsorpsiyon
izotermini Langmuir ve Temkin modellerinde degerlendirmisler. Izoterm verilerinin
Langmuir modeline daha iyi uyum sagladigimi ve hesaplanan adsorpsiyon
kapasitesinin maksimum degerinin 313 mg/g oldugunu belirtmisler. Ayrica

adsorpsiyon kinetiginin, yalanci ikinci mertebe modeline miikemmel sekilde
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uydugunu ifade etmisler. Tetrasiklinin GO {izerindeki adsorpsiyon kapasitesinin pH

ve Na* konsantrasyonunun artmasiyla azaldigini belirtmisler (Gao vd., 2012).

Zhang ve arkadaslari, sulu ¢ozeltiden oksitetrasiklin (OTC) ve tetrasiklinin (TC)
uzaklagtirilmas1 i¢in birlikte ¢Oktlirme yontemini kullanarak Fe3Os@grafen
(Fes04@G) manyetik nanokompozitini sentezlemisler. OTC ve TC'nin adsorpsiyon
izotermleri ve kinetiklerini incelemisler. Ayrica Fe3O4@G dozajinin, ¢ozelti pH'inin
ve iyon giicliniin adsorpsiyon siireci lizerindeki etkisini de degerlendirmisler.
Adsorpsiyon denge verilerine gére Langmuir modelinin Freundlich modelinden daha
1yi uydugunu ve iyi bir adsorpsiyon hiz sabitiyle adsorpsiyon siirecini tanimlamak icin
sO6zde birinci dereceden modelin, sdzde ikinci dereceden modele gére daha uygun
oldugunu belirtmisler. Fe304@G’nin gol, musluk ve havuz suyundaki OTC'yi giderim
verimlerini sirastyla %95,45, %96,68, %89,82 ve TC’yi giderim verimlerini ise
sirastyla %98,77, %98,23 ve %89,09 olarak bulmuslar. Hazirlamis olduklar
kompozitin sulu ¢ozeltiden tetrasiklin antibiyotiklerin uzaklastirilmasi i¢cin umut

vadeden bir materyal olarak degerlendirilebilecegini ifade etmisler (Zhang vd., 2017).

Fuat ve Cumali, yabani otlardan elde edilen biyokdomiir ve manganez ferrit
nanopartikiillerinin (MnFe204) birlikte kimyasal ¢oktiirme yontemini kullanarak
manyetik olarak ayrilabilen magnetic biyokdmiir nanokompoziti sentezlenmisler.
MYOK'un doygunluk miknatislanma degerini 19.7 emu/g olarak bulmuslar. Ayrica
sulu ¢ozeltiden Pb(Il) adsorpsiyonunu ¢alismislar. Optimum adsorpsiyon kosullarini
belirlemek amaciyla, ¢ozelti pH'1, Pb(II) konsantrasyonu, etkilesim siiresi ve sicaklik
gibi parametrelerin etkilerini ¢aligmiglar. Kinetik ve izoterm adsorpsiyon verilerinin
sirastyla Langmuir izoterm ve yalanci ikinci mertebeden kinetik modellerle iyi uyumlu
oldugu bulmuslar. magnetic nanokompoziti’in maksimum Pb(II) adsorpsiyon
kapasitesinin biyokomiir'e gore yaklasik 2,6 kat daha fazla oldugu gozlemlemisler.
Adorpsiyon sirasinda gergeklesen etkilesimin dogasini agiklamak amaciyla
hesaplamis olduklar1t AG°, AH®, AS® gibi termodinamik parametrelerden, siirecin

endotermik ve kendiliginden gerceklestigini belirtmisler (Fuat ve Cumali 2021).

Chen ve arkadaslari, Cin'in Hunan eyaletindeki atik su aritma tesisinden temin ettikleri

camurdan MnFe2O4 kompozitleri ile hidrotermal camur biyokomiirii hazirlamiglar.
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Ozgiil yiizey alaninm 129,29 m%*/g ve doygunluk miknatislanma degerinin 29.24 emu/g
oldugunu belirtmigler. Sulu fazdan kursunu adsorbe ettigi maksimum miktar1 174.216

mg/g olarak bulmuslar (Chen vd.,2021).

Kardar ve arkadaglari, MnFe2O4 ve takovit aliiminosilikat mineralini birlikte ¢oktiirme
yontemi ile manyetik takovit-aliiminosilikat adsorplayiciyr sentezlemisler.
Sentezledikleri nanokompoziti, ¢esitli matrislerden Pb** iyonlarmm 6n derisimine
uygulamiglar. Numune pH'1, temas siiresi, adsorplayici miktari ve numune hacmi gibi
on derisim verimliligini etkileyen cesitli parametreleri incelemisler. On derisim
yonteminin hizli, basit ve etkili oldugunu belirtmisler. Adsorplayicinin maksimum
adsorpsiyon kapasitesini 69,9 mg/g olarak bulmuslar. Onerdikleri yontemin su ve gida
orneklerinde eser miktarda bulunan Pb** iyonlarmin tayininde basariyla uygulandigin

ifade etmisler (Kardar vd., 2016).

Ren ve arkadaslari, homojen mikrokaristirma teknigi ile hidrojen bagi kurularak hizl
ve basarili bir sekilde CoFe204-graphene oksit (CoFe204-GO) hazirlamiglar. Homojen
mikro karistirmanin, iyi dagilabilirligine en cok katkida bulunan etken oldugunu
belirtmisler. CoFe204-GO'yu, Pb(Il) adsorpsiyonunda kullanmislar. CoFe204-GO'nun
Pb(II) iizerindeki adsorpsiyon davranigini Langmuir izoterm modeli ve Elovich modeli
ile tanimlamiglar. 1000 mg/mL'lik baglangic Pb(II) konsantrasyonunda ve pH 6'da
CoFe204-GO'nun maksimum adsorplama kapasitesini 459,8 mg/g olarak bulmuslar

(Ren vd., 2023).

Gao ve arkadaslari, sudan Pb(II) giderimi i¢in etkili bir adsorplayici gorevi goren yeni
L-sistein modifiyeli MnFe204 nanokompoziti (MnFe204-Cys) sentezlemisler. Yiiksek
yercekimi teknolojisiyle, carpan akisli donen dolgulu yatak (IS-RPB) reaktoriinii
kullanarak hazirlanan MnFe204-Cys'nin, geleneksel karigtirmali reaktore kiyasla daha
yiiksek kristallige ve doygunluk miknatislanmaya (57,16 emu/g) sahip oldugunu
belirtmisler. MnFe204-Cys'nin BET 6zgiil yiizey alaninmn 169,63 m?%g oldugunu
belirtmisler. Pb(Il)'nin MnFe204-Cys iizerindeki adsorpsiyon davranisini, sirasiyla
yalanci ikinci mertebeden kinetik ve Temkin izoterm modelleri ile uyumlu oldugunu
belirtmigler. Maksimum adsorpsiyon kapasitesini 137,45 mg/g olarak bulmuglar (Gao

vd., 2022).
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Ahmed ve Ahmaruzzaman, kimyasal ¢oktiirme teknigini kullanarak Fe3Os-komiir
kompozitini sentezlemisler ve bunu sulu ¢6zeltiden metilen mavisi adsorpsiyonu i¢in
kullanmuslar. Sentezledikleri kompozitin, 387,3 m*/g yiizey alamina sahip
mezogodzenekli bir yapiya sahip oldugunu belirtmisler. Ayrica kompozitin doygunluk
miknatislanma degerinin 14,85 emu/g oldugunu belirmisler. Fe3Os-komiir
kompozitinin, metilen mavisini maksimum adsorplama kapasitesini 97.49 mg/g olarak
bulmuslar. Yalanci ikinci dereceden kinetik modelinin ve Temkin izoterminin,
adsorpsiyon verilerini en 1yi sekilde temsil ettigini belirtmisler (Ahmed ve

Ahmaruzzaman 2015).

Fan ve arkadaslari, manyetik kitosan/grafen oksitten olusan yeni bir manyetik
kompozit sentezlemisler. Metilen mavisine kars1 manyetik adsorplayici olarak
kullanmiglar. Manyetik kompozit biyoadsorplayiciyr SEM, FTIR ve XRD o6l¢iimleri
ile karakterize etmisler. Manyetik kitosan/grafen oksit iizerindeki metilen mavisi
adsorpsiyonuna pH, temas siiresi ve sicaklik gibi parametrelerin etkisini arastirmislar.
Kinetik verilerin, yalanci ikinci mertebeden kinetik modele uyum sagladigini
belirtmisler. Denge verilerinin Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri ile iyi bir
sekilde modellemisler. Maksimum adsorplama kapasitesini 180,8 mg/g olarak

bulmuslar (Fan vd., 2012).

Rubangakene ve arkadaslari, yesil bezelye kabuklarindan, yesil bezelye
biyokomiiriinii ve birlikte ¢oktiirme sentez yontemi ile nano-ferromanyetik yesil
bezelye esasli biyokOmiiriinii sentezlemisler. Sentezlemis olduklari malzemeleri,
metilen mavisi boyar maddesinin adsorpsiyonunda kullanmiglar. Her bir
adsorplayicinin, metilen mavisi giderim kapasitesini, malzeme dozaj1 (50-250 mg/150
mL), pH (2-12), baslangi¢ derisimini (50-250 mg/L), temas siiresi (0-90 dk) ve sicaklik
(20-60 °C) gibi cesitli parametrelerde degerlendirmigler. Onlarin sirasiyla 0.6836,
372,54 ve 147,88 m*/g BET yiizey alanlarina sahip oldugunu belirtmisler ve ayrica
metilen mavisini maksimum adsorplama miktarlarin1 163,93, 217,4 ve 175,44 mg/g

olarak bulmuslar (Rubangakene vd., 2023).
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Adeogun, manganez ferrit tozu iizerine desteklenmis aktif komiiriin (AC-MnFe20a4),
sulu ¢ozeltiden metilen mavisi boyasmmin uzaklastirilmasindaki potansiyelini
arastirmistir. Baslangic  metilen mavisi derisimini, pH ve sicaklik gibi cesitli
parametrelerinin adsorpsiyon siirecine olan etkilerini incelemistir. Metilen mavisinin
AC-MnFe204 tlizerindeki adsorpsiyonu i¢in optimum kosullarin zamana ve pH'a bagh
oldugunu bulmustur. Kinetik siireci, sézde ikinci mertebeden modelin, izoterm
stirecini ise Freundlich izoterm modelinin en iyi sekilde agikladigini gostermistir. AC-
MnFe204'lin metilen mavisini maksimum adsorplama miktarint 77,4 mg/g olarak

bulmustur (Adeogun 2020).

Tran ve arkadaslari, metilen mavisinin grafen esasli nanokompozit adsorplayici
tizerindeki adsorpsiyonu, kinetik ve termal parametreler agisindan degerlendirmisler.
Basit bir elektrokimyasal yontem kullanarak atik kuru pil elektrodundan grafen (Gr)
hazirlamislar ve hazirlanan grafeni, basit bir es-¢oktirme yontemi ile
Fe3Ou/kitosan/grafen nanokompozitinin iiretiminde kullanilmislar. Kinetik verilerinin
yalanci ikinci mertebeden modele uyum sagladigini belirtmigler. AH®nin pozitif
degeri (27,348 kJ/mol) ile siirecin endotermik nitelikte oldugunu ve AG°nin tiim
sicakliklardaki negatif degerleri ile de adsorpsiyon olgusunun kendiliginden meydana

geldigini ifade etmisler (Tran vd., 2020).

Wu ve arkadaglari, atik bambu tozundan polietilenimin ile modifiye edilmis manyetik
gozenekli biyokomiirden olusan yeni bir adsorplayict sentezlemisler. Atik sudaki
kongo kirmizisinin giderilmesinde kullanmiglar. Adsorpsiyon siirecinin, Elovich
kinetik modeline uygun oldugunu ve hiz kontrol adiminin birden fazla asama ile
belirlendigini ifade etmisler. Ayrica adsorpsiyon izoterm verilerinden,
Adsorpsiyonunun Freundlich izoterm modeline iyi uydugunu belirlemisler.
Termodinamik agidan adsorpsiyon siirecinin endotermik ve kendiliginden
gergeklestigini belirtmigler. Adsorplayicinin maksimum adsorpsiyon kapasitesini

435.9 mg/g olarak bulmuslar (Wu vd., 2021).

Liang ve arkadaslari, CoFe2O4/aktif karbon kompoziti kolay, tek adimli ve diisiik
sicaklikta geri akiglama yoluyla hazirlamislar. Kompoziti, gentian mor boyar

maddesinin giderilmesinde adsorplayici olarak test etmisler. Adsorpsiyon siirecine
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iyonik siddet, sicaklik, ¢ozelti pH'1, adsorplayict dozaji, temas siiresi ve baslangic GM
konsantrasyonunun etkilerini arastirmislar. Adsorpsiyon siirecini yalanci ikinci
mertebeden kinetik model ile tanimlamislar. Denge adsorpsiyon verilerinin Langmuir
modeline iyi uyum sagladigini ve maksimum adsorpsiyon kapasitesinin 303 K'de
184,2 mg/g oldugu bulmuslar. Termodinamik verilere gore, adsorpsiyonun
kendiliginden, fiziksel ve endotermik bir siire¢ oldugunu belirtmisler (Liang vd.,

2019).

Al-Musawi ve arkadaslari, cok duvarli karbon nanotiipii CoFe204 nanopartikiilleri ile
kaplayarak MWCNT/CoFe20s sentezlemisler ve bisfenol A giderimi i¢in adsorplayici
olarak kullanmislar. pH (3-11), baslangi¢ dersimini (25-100 mg/L), adsorplayici
dozajmin (0,1-1,5 g/L), temas siiresinin (0-240 dk) ve sicakligin (283-328 K)
adsorpsiyon iizerindeki etkisini arastirmiglar. Bisfenol A gideriminde, en iyi sonucu
(%99) asidik kosullarda (pH=3) elde ettiklerini ve denge durumuna 150 dakikalik
temas siiresinde ulastiklarini belirtmisler. Adsorpsiyon izoterm ve kinetik verilerinin
sirastyla Langmuir ve yalanci ikinci mertebeden modellerine uydugunu ifade etmisler.
Sentezlenen nanokompozitin maksimum bisfenol A adsorplama kapasitesinin 328
K'de 416,6 mg/g oldugu bulmuslar. Optimum kosullar altinda %99 oraninda bisfenol

A giderim verimini elde ettiklerini belirtmisler (Musawi vd., 2022).

Jiang ve arkadaglari, toksik olmayan Suaeda biyokdmiiriinden manyetik biyokomiir
hazirlamislar ve sudan oksitetrasiklin uzaklastirilmasinda kullanmiglar. Manyetik
biyokdmiiriin adsorpsiyon kapasitesini 82,8 mg/g bulmuslar. Sentezledikleri manyetik
biyokdmiiriin doygunluk miknatislanma degerinin 16,2 emu/g oldugunu belirtmisler.
Ayrica, adsorpsiyon mekanizmasinin H-baglari, n-m, elektrostatik ve komplekslesmeyi

igerdigini belirtmisler (Jiang vd., 2024).

Feng ve arkadaslari, sarimsak kabugundan tek asamali pirolizle manyetik biyokdmiir
(MASB) sentezlemisler ve paraben, oksitetrasiklin, metronidazol adsorpsiyonu icin
kullanmiglar ve maksimum adsorplama kapasitelerini sirasiyla 415, 822 ve 287 mg/g

olarak bulmuslar (Feng vd., 2022).

33



Ai ve arkadaglari, manyetik ayirma performansina sahip yeni bir adsorplayici olan
montmorillonit/CoFe204 kompozitini, kolay, tek adimli, diisiik sicaklikta geri
akislama yontemiyle hazirlamiglar. Kompozitin adsorpsiyon 6zelliklerini, adsorbat
olarak metilen mavisini kullanarak incelemisler. Cozelti pH'imin, baslangic
derisiminin, temas siiresinin ve sicakligin etkilerini arastirmuslar. izoterm ve kinetik
verilerinin sirasiyla Langmuir ve yalanci ikinci mertebeden modellerine uyum
gosterdigini ifade etmisler. Maksimum adsorplama kapasiteni 97,75 mg/g olarak

bulmuslar (Ai vd., 2011).

Fan ve arkadaslari, tetraetilenpentamin ile modifiye edilmis kitosan/CoFe204
pargaciklari hazirlamiglar. Pb(II) ve Cu(Il) iyonlarinin adsorpsiyonunu incelemisler.
Hazirlamis olduklari parcaciklarin doygunluk miknatislanma degerinin 63,83 emu/g
oldugunu belirtmisler. Adsorpsiyon kinetiginin yalanci ikinci mertebeden kinetik
modeli ile uyumlu oldugunu ifade etmisler. Adorpsiyon izotermlerini, Langmuir ve
Freundlich izoterm modellerinde degerlendirmisler. Hem Cu(Il) hem de Pb(II)
adsorpsiyonu i¢in Langmuir modelinin daha iyi uyum sagladigini belirtmisler. Cu(Il)
ve Pb(Il)'yi maksimum adsorplama kapasitesinin sirasiyla 168,1 ve 228,3 mg/g
oldugunu bulmuslar (Fan vd., 2017).

Wang ve arkadaslari, fistik kabugundan aktive edici madde olarak hidroklorik asit
kullanarak tek adimli bir yontemle diisiik maliyetli manyetik aktif karbon
sentezlemisler. Metilen mavisinin giderilmesindeki etkinligini arastirmislar. Izoterm
ve kinetik verilerinin sirastyla Langmuir ve yalanci ikinci mertebeden modellerine
uydugunu ifade etmisler. Denge verilerinin en iyi sekilde Langmuir izotermi ile temsil
edildigini ve 298 K'de maksimum tek tabaka adsorpsiyon kapasitesinin 201,6 mg/g
oldugunu bulmuslar. Termodinamik verilerine gére adsorpsiyonun kendiliginden ve

endotermik bir siire¢ oldugunu belirtmisler (Wang vd., 2018).

Saning ve arkadaslari, celik iiretimi sonucunda elde edilen demir hurdasindan
manyetik kompozit iiretmisler. Kompoziti, demir hurdas1 ve ticari aktif karbonu
kalsiyum aljinat jeline dahil ederek hazirlamislar. Hazirladiklart bu manyetik
kompoziti atik sulardan metilen mavisi ve kursun (II) iyonlarimi gidermek igin

kullanmiglar. Adsorplayicinin, Langmuir izoterm modelinden hesaplanan maksimum
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adsorpsiyon kapasitesini metilen mavisi i¢in 476,2 mg/g ve kursun (II) iyonlar1 i¢in

163,9 mg/g olarak bulmuslar (Saning vd., 2024).

Wang ve arkadaslari, manyetik asfalt esasl aktif karbonu (MAAK), kolay tek adimli
bir yontemle hazirlamislar ve metilen mavisi adsorpsiyonu i¢in kullanmiglar. 2880
m?/g BET yiizey alanma, 1.,809 cm®/g toplam gdzenek hacmine ve 15,81 emu/g
doygunluk miknatislanmaya sahip oldugunu belirtmisler. Maksimum metilen mavisi
adsorplama kapasitesini 710 mg/g oldugunu bulmuslar. Langmuir izoterminin ve
yalanci ikinci mertebeden kinetik modelin deneysel verilere en 1yi sekilde uydugunu
belirtmisler. Elde ettikleri termodinamik parametrelerden adsorpsiyon siirecinin

kendiliginden ve endotermik oldugunu ifade etmisler (Wang vd., 2023).

Huang ve arkadaglari, manyetik grafen oksit ve MgAl katmanli ¢ift hidroksit
nanokompozitini tek kapta basit bir solvotermal yontemle sentezlemisler. Ozgiil yiizey
alaninm 78,1 m%*/g oldugunu belirtmisler. Sulu ¢ozeltilerdeki kursun (Pb**), bakir
(Cu?*) ve kadmiyum (Cd**) adsorpsiyonunda kullanmuslar. izoterm ve kinetik
verilerinin sirastyla Langmuir ve yalanci ikinci mertebeden modellerine uydugunu
belirtmigler. Maksimum Pb?*, Cu?* ve Cd** adsorplama kapasitesini sirastyla 192,3,

23,0 ve 45,1 mg/g oldugunu bulmuslar (Huang vd., 2018).

Zhou ve arkadaslari, makademya findik kabuklarindan FeCls destekli manyetik
biyokdmiir hazirlamislar ve sulu ¢dzeltiden Cu®* ve Pb** giderimi icin kullanmislar.
Adsorpsiyon kinetik ve izoterm verilerinin yalanci ikinci mertebeden kinetik ve
Langmuir modeliyle iyi uyum gosterdigini belirtmisler. Adsorplayicinin, Langmuir
izoterm modelinden hesaplanan maksimum adsorpsiyon kapasitesini Cu** i¢in 339,8

mg/g ve Pb** icin 200,4 mg/g olarak bulmuslar (Zhou vd., 2024).

Yahya ve arkadaglari, badem kabuklarindan hazirladiklar: aktif karbonu kobalt ferrit
destekli manyetik aktif karbona doniistiirerek, atik sudan Cr(IT) ve Pb(Il) iyonlarinin
uzaklastirilmasinda kullanmuglar. Izoterm verilerin Freundlich modeline daha iyi
uyum sagladigini bulmuslar. Her iki metal i¢in elde edilen kinetik verilerin yalanci

ikinci mertebe modeline daha iyi uyum sagladigini belirtmigler. Maksimum Pb(II) ve
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Cr(II)'yi adsorplama kapasitesini sirasiyla 6,3 ve 23,6 mg/g olarak bulmuslar (Yahya
vd., 2020).

Eniola ve arkadaslari, sulu g¢ozeltiden oksitetrasiklin hidrokloriir antibiyotiginin
adsorptif olarak uzaklastirilmasi i¢in modifiye edilmis bakir ferrit/NiMgAl katmanh
cift hidroksit (CuFe204/NiMgAI-LDH) kompoziti gelistirmisler. Cozelti pH'sinin,
baslangi¢ derisiminin, tepkime siiresinin ve sicakligin adsorpsiyona olan etkilerini
incelemigler. Hazirlanan malzemelerin maksimum adsorpsiyon kapasitelerini;
CuFe204/NiMgAl-LDH kompoziti (192 mg/g) > NiMgAl-LDH (48,7 mg/g) >
CuFe204 (44,6 mg/g) seklinde siralamiglar. Adsorpsiyon kinetik ve izoterm verilerinin
yalanci ikinci mertebeden kinetik ve Langmuir modeliyle iyi uyumlu oldugunu
belirtmigler. Termodinamik verilerden adsorpsiyon siirecinin kendiliginden ve

endotermik oldugunu belirtmisler (Eniola vd., 2020).

Gao ve arkadaslari, misir saplarindan hazirlamis olduklart  biyokomiiriin,
oksitetrasiklin adsorpsiyon kapasitesini arttirmak amaciyla nano-manganezdioksit
(nMnQO2) ile modifiye edilmis biyokdmiirii sentezlemisler. Biyokdmiir ile onun
modifeye edilmis hali karsilastirildiginda oksitetrasilini adsorplama kapasitesini

0,0151 mmol/g'dan 0,0867 mmol/g'a yiikseldigini belirtmisler (Gao vd., 2018).

Roosta ve arkadaslari, aktif karbon iizerine yiiklenen altin nanopartikiilleri ile
adsorpsiyon yoluyla sulu ¢ozeltiden metilen mavisinin uzaklastirilmasinin
optimizasyonunu ¢aligmislar. Sentezledikleri nanomalzemeyi SEM, XRD ve BET gibi
farkli teknikler kullanarak karakterize etmisler. Adsorpsiyon kinetik ve izoterm
verilerinin yalanci ikinci mertebeden kinetik ve Langmuir modeliyle iyi uyumlu

oldugunu ifade etmisler (Radushkevich vd., 2014).

Lakkaboyana ve arkadaslari, sulu ¢ozeltiden metilen mavisi giderimi i¢in aktif karbon
(AK@CuO-NTs) tlizerine dekore edilmis bakir oksit nanotellerinin sentezlemisler.
Adsorpsiyon denge deneysel verilerine gore, 328 K'de maksimum adsorpsiyon
kapasitesinin 141,7 mg/g oldugunu ve Langmuir izoterm modelline uygun oldugunu
ifade etmisler. Termodinamik sonuglara gore adsorpsiyon siirecinin kendiliginden ve

endotermik yapida oldugunu belirtmisler (Lakkaboyana vd., 2019).
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Gan ve arkadaslari, iki boyutlu grafen benzeri TiO2@C nanotabakalar1 hazirlamiglar
ve metilen mavisi ile Pb** adsorpsiyonunda kullanmislar. 417 m?/g yiizey alanina sahip
oldugunu belirtmisler. Maksimum Pb** ve MM'yi adsorplama kapasitesini sirastyla

444.8 ve 417 m*/g olarak bulmuslar (Gan vd., 2019).

Chella ve arkadaglari, grafen manganez ferrit kompoziti (MnFe204-G) solvotermal bir
islemle sentezlemisler. Sulu ¢ozeltiden Pb(Il)) ve Cd(II) iyonlarinin adsorpsiyonunu
test etmisler. Pb(Il) ve Cd(Il) iyonlar1 i¢in maksimum adsorplama kapasitesini

sirastyla 100 ve 76,9 mg/g olarak bulmuslar (Chella vd., 2015).

Shi ve arkadaglari, ceviz kabuklarindan piroliz islemiyle biyokomiirden gézenekli bir
adsorplayict hazirlamislar ve tetrasiklinin uzaklastirilmasinda kullanmuslar. Ozgiil
ylizey alammnin 1713,9 m?g oldugunu belirtmisler. Maksimum oksitetrasilin
adsorplama kapasitesini 607 mg/g olarak bulmuslar. Yalanci ikinci dereceden kinetik
ve Langmuir izoterm modellerinin, adsorpsiyon siirecini tanimlamak i¢in uygun

olugunu belirtmisler (Shi vd., 2023).

37



3. MALZEME VE YONTEM

3.1 Kullamlan Kimyasallar

AK tretiminde aktive edici madde olarak K2CO3; MnFe204-CAK iiretimi i¢in FeCls,
MnCl2, NaOH; CoFe204-CAK iiretimi i¢in (Co(NO3)2.6H20), (Fe(NO3)3.9H20),
NaOH; CuFe20s4-CAK fiiretimi i¢in CuClz, FeCl3, NaOH; adsorpsiyon performansini
test etmek icin adsorplanan olarak MM, OTS, Pb(II); Boehm titrasyonu i¢in NaHCOs3,
NaOH, HCI, NaxCOs, Ci14H14N3NaOs3S, CioH1404 kullanildi. Kimyasallar Sigma-
Aldrich sirketinden temin edildi. Ayrica, MM, OTS ve Pb(Il)’nin 6zellikleri Tablo
3.1’de gosterilmistir. AK iiretiminde kullanilan ytiksek safliktaki azot gazi ile atomik
adsorpsiyon cihazinda 6l¢iim almirken kullanilan yiiksek safliktaki asetilen gazi

Diyarbakir MSG firmasindan temin edildi.

Tablo 3.1 MM, OTS ve Pb(Il)’nin genel 6zellikleri

MM oTS
Kimyasal yapist: Gt CHy T e o
Kimyasal sinft: Katyonik boya Antibiyotik
Molekiil formiilii: Ci16H1sCIN3S.3H20 C22H24N209.HCI
Molekiil agirligi (g/mol): 319,86 496,89
Coziintirliik (g/L) 43,6 6,9
Iyonlasma: Bazik Asidik, bazik, zwitter iyon
Molekiiler boyutu (nm) 1,43x0,61x0,4 1,26%0,82%0,53
Amax (nm): 665 274

Pb(II)
Kimyasal sinft: Agir metal
Molekiil agirligi (g/mol): 207,2
Coziintirliik (g/L) 543
Standart indirgenme potansiyeli (eV): -0,130
Iyonik yaricap (nm): 0,181
Amax (nm): 283
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3.2 Corekotu Posasindan Aktif Karbon ve Onun Mangan, Kobalt ve Bakir
Ferrit Kompozit Materyallerinin Sentezlenmesi

Corekotu posasindan aktif karbon materyalinin sentezlenmesi:

Adsorplayici olarak kullanilacak AK’nin hazirlanmasinda hammadde olarak
endiistriyel islenmis ¢orekotu posast kullanildi. Corekotu posalari, Diyarbakir'da
bulunan yerel bir ¢orek otu yagi iiretim tesisinden temin edildi. Posalar, kirlilikten
arindirilmak amaciyla ¢esme suyu ile bir¢ok kez yikandi. Sonrasinda ultra saf su ile
durulanarak oda sicakliginda kurutuldu. AK'lerin hazirlanmasinda, kimyasal aktivator
olarak K2COs3 kullanildi. AK’nin hazirlama kosullarini optimize etmek i¢in, kimyasal
aktivator emdirme orani (gk2cos/gce), sicaklik ve slirenin hazirlanan AK'lerin gézenek
karakteristiklerine olan etkileri incelendi. Bu etkilerin optimizasyonu, her bir kosul
i¢in 77 K’de belirlenen azot gazi adsorsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gozenek boyut
dagilimi egrilerinden belirlenen Sser, Vr, Vi, VM, % Vm, % VM ve Dp degerlerine bagl
olarak gerceklestirildi. AK’lerin hazirlanmas: asagida belirtilen kosullarda
gerceklestirildi.

Kimyasal aktivatoriin emdirme orani etkisini incelemek i¢in; ¢orek otu posasi ile
K2COs kimyasal aktivatori agirlikca (gkecos/gep) (1:1, 2:1, 3:1 ve 4:1) emdirme
oranlarinda karistirilarak gamurumsu hale getirildi ve etkilesmenin tamamlanmasi i¢in
etiivde 105 °C sicaklikta 24 saat bekletildi. Sonra 500 °C sicaklikta ve 100 mL/dk akis
hizinda %99,9 safliktaki N2 gazi ortaminda tiip firinda AK’ler hazirlandi. Hazirlanan
AK’ler, suda ¢oziinmeyen kiil ve diger safsizliklarin icerigini gidermek i¢in 0,1 mol/L
HCl ile 1 saat 100 °C karistirildiktan sonra siiziildii ve ortam pH’s1 ultra saf su yaklasik
pH’sina gelinceye kadar yikandi. Daha sonra bir gece 105°C etiivde kurutuldu ve 100-
140 mesh boyut araligina getirildi. Hazirlanan AK’ler AK1, AK2, AK3, AK4 olarak

simgelendirildi.

Karbonizasyon/aktivasyon sicakligi etkisini incelemek igin; ¢orek otu posasi
belirlenen optimal karbonizasyon/aktivasyon emdirme orani olan 1:1 oraninda K2COs3
ile doyurularak yine 100 mL/dk akis hizinda %99.9 safliktaki N2 gazi ortaminda
sirastyla 500, 600, 700, 800, 900, 1000 °C sicakliklarinda karbonize/aktivize edildi.
Hazirlanan AK’lar AKS500, AK600, AK700, AK800, AK900, AK1000 olarak

simgelendi.
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Karbonizasyon/aktivasyon siiresi etkisini incelemek i¢in; ¢orek otu posast 1:1
oraninda K>COs3 ile doyurularak 100 mL/dk akis hizinda %99.9 safliktaki N2 gaz1
ortaminda belirlenen optimal karbonizasyon/aktivasyon sicakligi olan 900 °C’ de
sirastyla 0,5, 1, 2, 3 saat karbonize/aktivize edildi. Hazirlanan AK’ler AKO,5s,
AK1,0s, AK2,0s, AK3,0s olarak simgelendi. Bu islemlerden sonra sentezlenen
materyal CAK olarak isimlendirildi.

Corekotu posasindan mangan ferrit kompozit materyalinin sentezlenmesi:
Corekotu posasindan mangan ferrit kompozit materyali, mikrodalga destekli birlikte
¢Oktiirme ydntemi kullamlarak sentezlendi (Prabhakaran vd., 2018). Oncelikle 2,5 M
20 ml sulu NaOH ¢ozeltisi hazirlandi ve 1:2 mol oraninda 40 ml FeCls ve MnCl2
¢ozeltisi karigimi ile karistirildi. Bu karisim 100 ml hacimli teflon behere aktarildi.
Manyetik karistici tizerine alinan teflon beher igerisine 0,39 g CAK eklendi ve yarim
saat boyunca karistirildi. Daha sonra teflon beher, 3 dk boyunca 600 W giiciindeki
mikrodalga 1sinlamasia birakildi. Koyu kahve renkli bu karisim siiziildii, yaklasik
pH’1 7 oluncaya dek ultra saf su ile yikandi, etiiv igerisinde 105 °C’ de 24 saat
kurutuldu. Kurutulan numune MnFe204-CAK olarak kodlanarak koyu renkli bir cam

malzeme icerisinde muhafaza edildi.

Corekotu posasindan kobalt ferrit kompozit materyalinin sentezlenmesi:
Corekotu posasindan kobalt ferrit kompozit materyali, mikrodalga destekli birlikte
¢Oktiirme yontemi kullanilarak sentezlendi (Prabhakaran vd., 2018). Oncelikle 2,5 M
20 ml sulu NaOH c¢o6zeltisi hazirlandi ve 1:2 mol oraninda 40 ml Co(NO3)2.6H20,
Fe(NO3)3.9H20 ¢ozeltisi karigimi ile karigtirildi. Bu karisim 100 ml hacimli teflon
behere aktarildi. Manyetik karistici tizerine alinan teflon beher igerisine 0,39 g CAK
eklendi ve yarim saat boyunca karistirildi. Daha sonra teflon beher, 3 dk boyunca 600
W giiciindeki mikrodalga 1simnlamasina birakildi. Koyu kahve renkli bu karisim
stiziildii, yaklasik pH’1 7 oluncaya dek ultra saf su ile yikandi, etiiv i¢erisinde 105 °C’
de 24 saat kurutuldu. Kurutulan numune CoFe204-CAK olarak kodlanarak koyu renkli

bir cam malzeme icerisinde muhafaza edildi.
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Corekotu posasindan bakir ferrit kompozit materyalinin sentezlenmesi:

Corekotu posasindan bakir ferrit kompozit materyali, mikrodalga destekli birlikte
¢oktiirme yontemi kullanilarak sentezlendi (Prabhakaran vd., 2018). Oncelikle 2,5 M
20 ml sulu NaOH c¢ozeltisi hazirland1 ve 1:2 mol oraninda 40 ml FeCls ve CuCl2
¢oOzeltisi karisimi ile karistirildi. Bu karistm 100 ml hacimli teflon behere aktarildi.
Manyetik karistici lizerine alinan teflon beher igerisine 0,39 g CAK eklendi ve yarim
saat boyunca karistirildi. Daha sonra teflon beher, 3 dk boyunca 600 W giiciindeki
mikrodalga 1sinlamasina birakildi. Koyu kahve renkli bu karisim siiziildii yaklasik
pH’1 7 oluncaya dek ultra saf su ile yikandi, etiiv i¢erisinde 105 °C’ de 24 saat
kurutuldu. Kurutulan numune CuFe204-CAK olarak kodlanarak koyu renkli bir cam

malzeme igerisinde muhafaza edildi.

3.3 Sentezlenen Materyallerin Bazi Fiziksel ve Kimyasal Yontemlerle
Karakterizasyonu

Corekotu posasinin, AK {iiretiminde hammadde olarak kullanimini test etmek icin
proksimate, ultimate ve biyokimyasal bilesen (selilloz, hemiseliiloz, lignin ve
ekstraktif) analizleri yapildi. Proksimate analiz ASTM standartlarina gére (D 3172-
3175), ultimate analiz ise elementel analiz cihaz1 (LECO-CHNS-932) ile
gerceklestirildi. Biyokimyasal bilesen igerikleri TAPPI (T264 om-88, T222 om-88 ve
T203 om-83) standartlarina gore belirlendi. Ayrica en diisiik karbonizasyon sicakligini
belirlemek i¢in Shimadzu TGA/DTA-60H model termal gravimetrik (TG/DTG) cihazi
kullanilarak termal kararlilik analizi yapilmigtir. Ser, Vr, Vmic ve Dp gibi gozenek
ozellikleri, 77 K'de N2 adsorpsiyon-desorpsiyon analiz verileri kullanilarak
Micromeritics, TriStar IT 3030 Plus model otomatik yiizey alan1 ve gzeneklilik analiz
cihazi ile elde edildi. Yiizey morfolojisi ve elementel kompozisyon, enerji dagilimli
X-151m1 spektrometresi (Beuker-125 eV EDX) ile donatilmig LEO-EVO 40 model
taramali elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak analiz edildi. Materyalin kristal
yapisi, Rigaku - D/Max 2200 model X Ismi kirinimi (XRD) cihazi kullanilarak
belirlendi. Grafitlesme durumunun ortaya ¢ikarilmasi amaciyla Renishaw model
Raman mikroskobu kullanilarak Raman spektroskopik analizi gergeklestirildi. Yiizey
fonksiyonel gruplar1 Perkin Elmer spectrum 100 model FT-IR spektrofotometresi
kullanilarak belirlendi. NaHCO3, Na2CO3 ve NaOH gibi farkli bazik kuvvetteki

kimyasallar kullanilarak, Boehm (Boehm 2002) sec¢ici notrallestirme yontemi ile
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ylzeydeki laktonik, fenolik ve karboksilik gibi asidik gruplarin miktarlar1 ve bunlar
kullanilarak toplam asidik ve toplam bazik miktarlar1 belirlendi. Yiizey yiikiiniin sifir
oldugu durumdaki pH (pHysy), Khan ve arkadaslar1 (Khan vd., 2022) tarafindan
belirtilen metodolojiye gore belirlendi. Kirleticilerin adsorpsiyonundan sonra
kullanilan adsorplananlarin ortamdaki denge derisimleri, onlarin maksimum dalga
boylarinda Perkin Elmer-Lamda 25 model UV—Vis ve Perkin Elmer AAnalyst, 100A
model atomik absorpsiyon spektrofotometreleri ile belirlendi. Sentezlenen metal ferrit
kompozit materyallerin manyetik davraniglari, Quantum Design PPMS cihazi

kullanilarak oda sicakliginda + 30 kOe'lik bir manyetik alanla belirlendi.

3.4 Sentezlenen Materyallerin Kullanilan  Kirleticileri  Adsorplama
Performansina Iliskin Calismalar

Adsorpsiyon kapasitesi, 50 mL'lik cam siselerde MM, OTS ve Pb(Il) ile sentetik olarak
kirletilmis su sistemlerinin ayr1 ayri iyilestirilmesi icin sicaklifi ayarlanabilir
calkalayici su banyosunda (WiseBath-Wisd-23 modeli) 120 rpm hizinda karistirilarak
toplu adsorpsiyon deneyleri gergeklestirilerek belirlendi. Temel islem faktorlerinin
adsorpsiyonlarina olan etkisi, parametreler tek tek degistirilerek, her bir adsorplananin
dogal pH degerinde MM (5,55), OTS (2,92), Pb(Il) (5,06) sabit tutularak arastirildi.
MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonundan sonraki denge derigimleri, AK’nin ve metal
ferrit kompozitlerin sivi ortamdan sirasiyla filtre ve harici bir miknatis (0,7 T) ile
ayirdiktan sonra Amax’larinda UV-vis ve AAS spektrofotometreleri ile belirlendi.
Kinetik caligmalar, baslangi¢ derigimleri 650, 700 ve 800 mg/L olan MM, OTS, Pb(II)
c¢ozeltilerinin 50 mL'sinde 0,05 g adsorplayict igeren adsorpsiyon sistemlerinin, dogal
pH'larinda, 25 °C'de, 5-360 dakikalik adsorpsiyon zaman araliklarinda 120 rpm'de
karistirilmasiyla gergeklestirildi.

Bu deneylerin glivenilirligini arttirmak i¢in deneyler {li¢ kez tekrarlandi ve ortalamalari
alinarak, kinetik modelleme ve etkin hiz kontrol basamaginin belirlenmesi i¢in yaygin
olarak kullanilan Lagergren’in yalanci birinci derece, Ho-McKay’in yalanci ikinci
derece kinetik ile Weber-Morris’in parcacik i¢i difiizyon modellerinin Tablo 1.1°deki
cizgisel denklemlerinde degerlendirildi. Ayrica, izoterm modellemesi i¢in ise yaygin
olarak kullanilan Freundlich ve Langmuir izoterm modellerinin Tablo 1.1°deki

cizgisel denklemlerinde degerlendirildi. Ayrica, incelenen adsorpsiyon sistemlerinin
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termodinamik davramigini belirlemek icin Gibbs serbest enerjisi (AG°, klJ/mol),
ortalama standart entalpi (AH°, kJ/mol) ve ortalama standart entropi (AS°, kJ/mol K)
degisimleri gibi termodinamik parametreler Tablo 1.1°de verilen denklemlerden

hesaplandi.

Adsorpsiyon kinetigi ve izoterm verileri agisindan en iyi uyumu saglayan model, (Qd.d,
ve Qun, mg/g) ve (N) asagida verilen denklemlerde degerlendirilerek (R?) ve (Aq%)
gibi istatiksel parametreler belirlendi (Shi vd., 2023).

R’ = 1_[271 (Qd,zl _Qd,h)z/zzil (Qd»h)z _((Z:l:l Qd"’)z/N)z] G-b

Aq(%) = 100\/21 (0, -0u)/0,.F IN-1 (32)

3.5 Desorpsiyon Calismalari

MM, OTS ve Pb(ll) adsorpsiyonlarinda kullanilan adsorplayicilarin tekrar
kullanilabilirligini belirlemek icin toplu adsorpsiyon-desorpsiyon ¢alismalari yapildi.
Oncelikle, her bir adsorplanan i¢in 0,5 M’lik HC1, HNO3 ve CH3OH c¢ozeltileri ve saf
su kullanilarak seri 6n desorpsiyon testleri yapilarak etkili bir desorbent se¢ildi. Daha
sonra secilen desorbent ile adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisii gergeklestirildi.
Adorpsiyon deneyleri, 0,05 g adsorplayic1 ve 650 mg/L adsorplanan ¢ozeltilerinden
50 mL igeren 100 mL'lik bir balon jojede, 120 rpm karistirma hizi, dogal pH degeri ve
25 °C sicaklikta 2 saat ¢alkalanarak gerceklestirildi. Her adsorpsiyon deneyinden sonra
ortamdaki kullanilmig adsorplayici toplandi ve 105 °C’de etiiv igerisinde bir gece
kurutuldu. Daha sonra segilen etkili desorbent ile adsorplayici ylizeyindeki
adsorplananlarin uzaklastirilmasi i¢in desorpsiyon testleri yapildi. Bu adsorpsiyon-
desorpsiyon testleri dongii sayist yedi olacak sekilde oyunca tekrarlandi. Adsorpsiyon

ve desorpsiyon verimleri agagida verilen denklemlerden hesaplanmustir:

Cc,-C
Adsorpsiyon verimliligi (%) = % .100 (3.3)

0

Desorpsiyon verimliligi (%) = % 100 (3.4)

a
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 Corekotu Posasinin Termogravimetrik/Diferansiyel Termal Analiz
Sonuclariin Degerlendirilmesi

Sekil 4.1, CP’nin N2 gazi akisi altinda 25 °C ile 1000 °C arasindaki 6nemli dort asamali
agirhik kaybmi gosteren TG/DTG termogramini gostermektedir. 11k asamadaki (225
°C'nin altinda) agirlik kaybi yaklasik %8,6 olup, bu esas olarak hammaddenin
yluzeyinde bulunan nem ve ucucu bilesiklerin  uzaklastirilmasindan
kaynaklanmaktadir. Yaklasik %54’lik bir agirlik kaybinin gozlendigi ikinci agama
(225-440 °C araliginda) ise biiyiik oranda seliiloz ve hemiseliilozun parcalanmasi ve
cok az miktarda da ligninin olugsmasiyla ger¢ceklesmektedir. Yaklasik %22 oraninda
bir agirlik kaybimin gozlendigi li¢lincli asama (440-880 °C araliginda) ise yapidaki
ligninin bozunmasindan kaynaklanmaktadir. Dérdiincli asamada (880 °C'nin {istiinde)
onemli bir agirlik kaybi (%1,33) gozlenmemektedir. Dolayisiyla, CP'den termal olarak
kararli AK iiretmek i¢in minimum karbonizasyon sicakliginin 880 °C olduguna karar
verilmistir. Ayrica, DTG termograminda 75-180 °C arasindaki genis endotermik tepe
ve 280-880 °C arasindaki ekzotermik tepeler sirasiyla yapidan nem ve ugucu
maddelerin ayrigmasina, seliiloz ve hemiseliiloz bilesenlerinin bozunmasina ve lignin
yapisinin yanmasina karsilik gelmektedir (Loya-Gonzélez vd., 2019, Koyuncu vd.,
2022).
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4.2 Corekotu Posas1 ve Ondan Uretilen Materyallerin Fiziksel ve Kimyasal
Analiz Sonuclarimin Degerlendirilmesi

4.2.1 Biyokimyasal bilesen, proksimate ve ultimate analiz

Tablo 4.1°de, CP’ye ait biyokimyasal bilesen, proksimate ve ultimate analiz sonuglari
goriilmektedir. Bu tabloya gore CP’nin igerdigi seliiloz, hemiseliiloz, lignin ve
ekstraktif madde igerigi sirasiyla %7,54, %45,81, %21,73, %24,92°dir. Biyokiitlenin
seliilloz, hemiseliilloz ve lignin igeriklerinin, AK’nin goézenekliligine ve sertligine
katkida bulunan bilesenler oldugu bilinmektedir. AK {iiretiminde hammadde olarak
kullanilacak biyokiitlenin toplam seliilloz ve hemiseliiloz igerigi, lignin iceriginden
fazla ise iirlin oldukca gbzenekli bir ylizey yapisina sahiptir (Selvaraju ve Bakar,
2017). Buna gore CP'nin seliiloz ve hemiseliiloz igerigi toplaminin (%53,35) lignin
igeriginden (%21,73) fazla olmasi, gozenekli ve yiiksek i¢ ylizey alanina sahip AK
tiretiminde hammadde olarak kullanilabilecegini gostermektedir. Tablodan gortildiigii
tizere CP; %7,07 kiil, %79,04 ucucu madde ve %38,59 sabit karbon i¢ermektedir.
Ultimate analiz sonucuna goére, CP'nin beklendigi gibi ¢ogunlukla %42,85 karbon,
%7,57 hidrojen ve %43,34 oksijenden olustugu goriilmektedir. Bu sonuglar, CP'nin
karbon adsorban iiretimi i¢in umut verici bir Onciil olarak kabul edilebilecegini
gostermektedir. Ayrica, diistik kiil icerigi ve makul miktardaki karbon igerigi, CP’nin
yiiksek gozeneklilige sahip karbon adsorbent {iiretimi icin uygun oldugunu da
gostermektedir (Giizel vd., 2015). Tablo 4.1 incelendiginde, CP’nin sabit karbon
iceriginin malzemedeki toplam karbon miktarini gosteren karbon igeriginden daha
diisiik oldugu gozlenmektedir. Sabit karbon igerigi, karbonizasyon sirasinda ugucu
madde ile serbest birakildiktan sonra karbonun kalan kismi1 oldugu i¢in malzemedeki

toplam karbon miktarindan daha diisiiktiir (Almahbashi vd., 2021).

Tablo 4.1 CP’nin biyokimyasal bilesen, proksimate ve ultimate analiz sonuglari

Biyokimyasal bilesen Seliilloz? Hemiseliilloz? Lignin? Ekstraktif madde ?

7,54 45,81 21,73 24,92
Proksimate Nem ? Kiil @ Ucucu madde ? Sabit karbon P
5,30 7,07 79,04 8,59
Ultimate (0 H? N? S? o’ o/C H/C
4285 7,57 5,74 0,50 43,34 1,01 0,18

@ Kuru sekilde, ® Farktan
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Tablo 4.2, CP’den iiretilen farkli nanog6zenekli karbonlu materyallerin proksimate ve
ultimate analiz sonuglarini gostermektedir. CP’nin CAK’a doniistiiriilmesiyle nem,
kiil, ucucu madde iceriginin sirastyla %5,30'dan %0,82'ye, %7,07'den %6,73'e ve
%79,04'ten %8,31'e diistiigii ve sabit karbon igeriginin ise %38,59'dan %384,14'e
yiikseldigi gozlenmektedir. CAK’mn karbon (%) icerigindeki artis, CP’nin K2CO3
destekli karbonizasyon islemiyle CAK’a basarili bir sekilde doniistiirildiigtini
gostermektedir. Ayrica ultimate analiz sonuglari, CP’nin CAK’a doniismesiyle C, H,
N, S ve O miktarlarinin sirastyla %42,85’ten %67,76’ya, %7,57’den %0,44 e,
%35,74’ten  9%0,55’e, %0,50’den %0,04’e ve %43,34’ten %31,21’e degistigini
gostermektedir. H, N, O ve S igerigindeki azalma, karbonizasyon sirasinda yapidan
ucucu maddelerin uzaklastirilmasindan kaynaklanmaktadir. Benzer gozlemler
onceden yapilmis bazi ¢aligmalarda da bildirilmistir (Loya-Gonzélez vd., 2019;
Abdulhameed vd., 2021; Saadi vd., 2022). Karbonize triinlerin C, H, N, S ve O
element bilesimleri, aromatikliklerini ve polaritelerini yansitmaktadir. Genel olarak,
karbonize iirliniin hammaddesine gore H/C ve O/C oranlarindaki azalma, sirasiyla
artan aromatikligi, azalan oksijen iceren fonksiyonel gruplar1 ve azalan polariteyi
temsil etmektedir (Tu vd., 2021). Tablo 4.1 ve Tablo 4.2 incelendiginde, CP’nin
CAK’a doniismesiyle H/C ve O/C oranlarinin sirasiyla 0,18'den 0,01'e, 1,01'den
0,46'ya diistiiglinii gézlenmektedir. Karbonizasyon sirasinda H/C ve O/C oranlarinda
goriilen Onemli azalma, dehidratasyon ve dekarboksilasyon tepkimeleri sonucu
yapinin indirgenmesinden kaynaklanmaktadir. Bu azalmalar aromatikligin arttigini ve
yapidaki polaritenin azaldigini gostermektedir (Liu vd., 2018; Khoshbouy vd., 2019;
Xiong vd., 2019). Elde edilen sonuglara gore CP’nin nem igerigi her ii¢ manyetik
kompozitten ((Mn/Cu/Co)Fe204-CAK) daha yiiksektir. Bunun nedeni, CP’nin daha
fazla ylizey suyuna sahip olmasidir. Ayrica, onlarin sabit karbon igeriginin CP’den
daha diisiik olmasi manyetik 6zelliginden kaynaklanmaktadir. Bu durum CP’nin
manyetik kompozitlere gore daha kararli dokusal yapiya sahip oldugunu
gostermektedir (Saygili vd., 2015). Karbonlu materyallerin i¢erdigi kiil miktar1, 550-
650 °C’de kil firiminda yakma islemi ile belirlenir. Belirtilen sicaklik,
Fe?*/Cu**/Co**/Mn?* iyonlarinin uzaklasmasi icin diisiik oldugundan manyetik
kompozitlerin kiil miktar1 yiiksek ve sabit karbon miktar1 diigiik olarak tespit

edilmistir. Ayrica, ultimate analiz yapilirken sadece C, H, N, S ve O elementlerinin
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analizleri yapilabildigi i¢in manyetik kompozitlerin yapisinda var olan Fe, Cu, Co, Mn

elementlerinden dolay1 O ve O/C igerigi hesaplanamamuistir.

Tablo 4.2 CP’den iiretilen degisik nanog6zenekli karbonlu materyallerin proksimate ve ultimate analiz
sonuglari

Proksimate Nem ? Kiil @ Ucucu madde ? Sabit karbon ?
CAK 0,82 6,73 8,31 84,14
MnFe204-CAK 2,39 30,31 2,26 65,04
CuFe204-CAK 2,85 37,46 2,45 58,24
CoFe204-CAK 2,62 38,06 2,16 57,16
Ultimate c? H? N@ Sa o’ o/C H/C
CAK 67,76 0,44 0,55 0,04 31,21 0,46 0,01
MnFe204-CAK 44,74 0,54 0,42 0,02 - - 0,01
CuFe204-CAK 32,24 0,49 0,41 0,03 - - 0,01
CoFe204-CAK 42,16 048 0,39 0,02 - - 0,01

a Kuru sekilde, ® Farktan

4.2.2 Corekotu posasindan iiretilen materyallerin gozenek yapi analizi

Karbonlu materyallerin gdzenek 6zelliklerinin belirlenmesi uygulama alani agisindan
onemlidir. AK‘nin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve histerezis sekilleri,
adsorpsiyon ve diger uygulamalarda kullanilabilecek bir gozenek yapisina sahip olup

olmadig1 hakkinda 6n bilgi saglar.

4.2.2.1 CAK’1n gozenek yap1 analizi

AK’nin tretim kosullari, tretilen AK'lerin N2 gazi adsorpsiyon desorpsiyon
izotermleri ve gozenek boyutu dagilim egrilerinden (Sekil 4.2(a,b), Sekil 4.3(a,b),
Sekil 4.4(a,b)) belirlenen Sser, Vr ve Dp gibi gozenek 6zellikleri (Tablo 4.3) tlizerinde
farkli emdirme orani, karbonizasyon sicakligi ve siiresi gibi islem degiskenlerinin
maksimum etkilerine gore optimize edildi. Karbonizasyon sicakligi (500 °C) ve siiresi
(1 saat) sabit tutularak farkli emdirme orani degerlerinde (0:1, 1:1, 2:1, 3:1 ve 4:1
K2COs/CP, g/g) iiretilen AK'lerin Sser, VT ve Dp degerlerinin degisimi Tablo 4.3'de
gosterilmistir. AK’nin Sser, Vr ve Dp degerleri emdirme oranmin 0:1'den 1:1'e
cikarilmastyla sirasiyla 19'dan 410 m?/g'a, 0,016'den 0,267 cm?/g'a ve 0,8'den 2,2
nm'ye artarken, daha yliksek emdirme oranlarinda da azalma gozlenmistir. Bu artislar

su sekilde aciklanabilir: Aktivasyon maddesi K2COs, asagidaki tepkime
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denklemlerinde (Denklem 4.1-4.3) belirtildigi gibi, 750 °C'den (potasyumun bozunma
sicakligl) daha yiiksek bir sicaklikta, karbon atomlar1 tarafindan K, K20, CO ve CO2
formlarina indirgenmektedir (Foo ve Hameed, 2012; Loya-Gonzalez vd., 2019).
Olusan metalik potasyumun karbon katmanlarina niifuz etmesi ve yapidan gaz
halindeki iriinlerin salinmasi, mevcut gozeneklerin genislemesine ve/veya yeni
gbzeneklerin olusmasina neden olmaktadir (Deng vd., 2010; Marrakchi vd., 2017).
1:1'in lizerindeki emdirme oranlarinda tretilen AK'lerin gézenek O6zelliklerindeki
azalmalar biiyiik olasilikla yiizeylerinde biriken metalik potasyumun goézenek
duvarlariin tahribati sonucu gézenek yapilarinin bozulmasindan kaynaklanmaktadir
(Deng vd., 2010; Foo ve Hameed, 2012). Bundan dolay1 sonraki agamalarda yapilan

optimizasyon deneyleri i¢cin emdirme orani 1:1 olarak secilmistir.

K>CO3—K20 +CO21 (4.1)
KoCO3+2C—2K+3CO1 4.2)
K20+C—2K+CO1 4.3)
3.0
*[b] —#-C0
i E — - — AK1
£ "z | — A —AK3
g :;'2-0 IF? — - AKA
F Zish
= g
: groq
E S i
ﬁ % 0.5 Hil
. e
0.0
0.0 0.2 04 06 0.8 1.0 1 2 3 4 5 B
Bagil basmg (P/P ) Gizenek capi (nm)

Sekil 4.2 CP’den farkli emdirme oranlarinda iiretilen AK’lerin azot gazi adsorpsiyon-desorpsiyon
izotermi(a) ve gbzenek boyut dagilimi(b) ¢izimleri

Emdirme orani (1:1 K2CO3/CP, g/g) ve siire (1 saat) sabit tutularak farkli sicakliklarda
(500, 600, 700, 800, 900 ve 1000 °C) iiretilen AK'lerin Sger, Vr ve Dp degerlerinin
degisimi Tablo 4.3'de gosterilmistir. 500 ile 900 °C arasindaki karbonizasyon
sicakliklarinda AK'lerin Sger, Vr ve Dp degerleri sirasiyla 410 ile 2211 mz/g, 0,267 ile

1,262 cm’/g ve 2,2 ile 2,8 nm arasinda artmaktadir. Bu artig, yeni gdzeneklerin
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olusmasi, lignoseliilozik yapinin bozulmasi ve artan sicaklikla CP yapisindaki ugucu
maddelerin ortadan kalkmasi nedeniyle olabilir (Zhou vd., 2017). Ancak 900 °C'nin
lizerindeki sicaklikta Sser, Vr ve Dp sirastyla 2211°den 472 m*/g’ye, 1,262°den 0,322
cm’/g’a ve 2,8°den 1,8 nm’ye diigmiistiir. Bu azalma, karbonizasyon sicakligmimn
artmasiyla gbézenek duvarlarinin biiziilmesinden ve/veya tahrip olmasindan
kaynaklaniyor olabilir (Lua vd., 2006). Bundan dolayr AK {iretimi i¢in optimum
sicaklik 900 °C olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.3 CP’den farkli karbonizasyon sicakliklarinda iiretilen AK’lerin azot gazi adsorpsiyon-
desorpsiyon izotermi(a) ve gozenek boyut dagilimi(b) ¢izimleri

Emdirme oran1 (1:1 K2COs/CP, g/g) ve karbonizasyon sicakligi (900 °C) sabit
tutularak farkli siirelerde (0,5, 1,0, 2,0 ve 3,0 saat) iiretilen AK'lerin Sgser, Vr ve Dp
degerlerinin degisimi Tablo 4.3°de gosterilmistir. Karbonizasyon siiresinin 0,5 saatten
1,0 saate ¢ikarilmasiyla AK'lerin Sser, Vr ve Dp degerleri sirastyla 1733’ten 2211
m?%/g’a, 0,909°dan 1,262 cm?®g’a ve 2,1’den 2,8 nm’ye yiikselmistir. Bu durum,
karbonizasyon  siiresinin uzamasi sonucu numune yapisindan karbonun
uzaklagsmasindan dolay1 yeni mikro ve mezo gozeneklerin olusmasi ile aciklanabilir.
Karbonizasyon siiresinin 1,0 saatten 3,0 saate ¢ikarilmasiyla Sser, Vr ve Dp sirasiyla
2211°den 1896 m%/g’a, 1,262°den 1,139 cm?/g’a ve 2,8’den 2,1 nm’ye diismiistiir. Bu
azalmanin biiyiik olasilikla ytliksek sicakligin, uzun siireli karbonizasyon siiresince
gbzeneklerin biiziilmesi veya gozenek duvarlarinin tahribati izerinde daha fazla etkiye

sahip olmasindan kaynaklandigr diisiinlilmektedir. Benzer gozlemler, bazi
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arastirmacilar tarafindan da vurgulanmistir (Lua vd., 2006; Pallarés vd., 2018).

Bundan dolay1 AK iiretimi i¢in optimum siire 1,0 saat olarak belirlenmistir.

Ayrica, iretim kosullarinin AK'lerin verimleri iizerindeki etkisi Tablo 4.3'de
sunulmustur. Emdirme oraninin 1:1'den 4:1 g/g'ye, karbonizasyon sicakliginin 500'den
1000 °C'ye ve karbonizasyon siiresinin 0,5'ten 3,0 saate c¢ikarilmasiyla verim
diismektedir. Daha dnce de belirttigimiz gibi bu azalmalar, CP ile K2CO3 arasindaki
yiiksek sicakliklardaki reaksiyonlar sirasinda karbonlu malzemenin CO ve CO2'ye
dontigmesi sonucu 6nemli miktarda karbon kayb1 yasanmasindan kaynaklanmaktadir.
Benzer gozlemler bazi aragtirmacilar tarafindan da bildirilmistir (Danish vd., 2014;

Basaleh ve Al-Malack, 2018).
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Sekil 4.4 CP’den farkli karbonizasyon siirelerinde tiretilen AK’lerin azot gaz1 adsorpsiyon-desorpsiyon
izotermi(a) ve gozenek boyut dagilimi(b) ¢izimleri
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Tablo 4.3 CP’den tiretilen AK’lerin gézenek karakteristiklerine iiretim kosullarinin etkisi

Uretim Numune Gozenek karakteristikleri

kosullar kodu

EO S Z Sger Vr Vo  Vm Vm VM Dp Verim
(g/e) (°C) (sa) (m%g) (cm’/g) (cm’/g) (%) (cm’/g) (%) (nm) (%)

Emdirme oraninin etkisi
- 500 1,0 Char 19 0,016 0,006 35,95 0,010 64,05 2,8 22.8
1,0 500 1,0 AK1,0 410 0,267 0,159 59,6 0,108 404 2,2 228

2,0 : ! AK2,0 329 0,167 0,110 659 0,057 34,1 2,1 18,7
3,0 ! ! AK3,0 256 0,138 0,095 68,8 0,043 31,2 20
12,6

4,0 ! ! AK4,0 117 0,090 0,068 75,6 0,022 244 19 11,7
Karbonizasyon sicakliginin etkisi

1,0 600 " AK600 556 0,359 0,245 68,3 0,114 31,8 24 174
! 700 " AK700 815 0,484 0,336 694 0,148 30,6 2,2 14,7
! 800 " AKS800 1455 0,902 0,483 53,5 0419 46,5 24 11,1
! 900 " AK900 2211 1,262 0,502 39,8 0,760 60,2 2,8 5,8
: 1000 " AKI1000 472 0,322 0,129 40,1 0,193 599 1,8 0,6

Karbonizasyon siiresinin etkisi

! 900 0,5 AKO,5s 1733 0,909 0,615 67,6 0,294 324 2,1 69
! p 20 AK2,0s 1942 1,195 0,535 44,8 0,659 552 2,6 5,1
! ! 30 AK3,0s 1896 1,139 0,794 69,7 0,345 30,3 2,1 22

EO: emdirme orani, S: sicaklik Z: zaman

Ozetle, Tablo 4.3’den de anlasilacag: iizere en yiiksek Sger (2211 m%/g), Vr (1,262
cm’/g) ve Dp (2,8 nm) degerlerine sahip AK'ye, emdirme oran1 1:1, karbonizasyon
sicakligr 900 °C ve karbonizasyon siiresi 1 saat kosullarinda ulagilmistir. Optimum
kosullarda tiretilen {irtin CAK olarak isimlendirilmistir. CAK’1n gézenek karakteristigi
Tablo 4.4°de gosterilmistir. CAK'in N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve
gbzenek boyutu dagilimlart (i¢ kisimdaki kiiciik sekil) Sekil 4.5°de gosterilmektedir.
Bu egrilerden belirlenen Sper (2211 m?%/g), Vr (1,262 cm?/g), Dp (2,8 nm), mikro
gozeneklilik (Vmik / V1 % 100) (%39,8) ve mezo gozeneklilik (100 - (% Vmix)) (%60,2)
gibi gozenek o6zellikleri Tablo 4.4'de belirtilmistir. Sekil 4.5 incelendiginde, CAK’1n
N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterminden, diisiikk bagil basinglarda (P/Po) (<0,4)
adsorplanan hacimde ani bir artigla ve orta P/Po'dan (0,4-0,90) itibaren kademeli olarak
genisleyen bir histerezis dongiisii (H4) ile Tip-1 ve Tip-IV karigimina benzedigi
goriilebilir. [UPAC siniflandirmasina gore, Tip I izotermi genellikle mikro gozenekli

(<2 nm) malzemeleri temsil ederken, Tip IV ve H4 histerezis halkas1 mezo gozenekli

51



(2-50 nm) malzemeleri temsil etmektedir (Sing vd., 1985; Tran vd., 2020). Bu durum,
Sekil 4.5°de (i¢ kisimdaki kiiciik sekil) gosterilen 0,1 ile 5,9 nm arasinda degisen bir
gbdzenek boyutuna ve 2,8 nm'lik bir Dp’ye (Tablo 4.4) sahip olmasi1 gergegiyle
desteklenmektedir. Bu sonuglar, CP'nin gelismis mikro ve/veya mezogdzenekli
yuksek i¢ yiizey alanli ticari AK iiretiminde alternatif bir hammadde oldugunu

gostermektedir.
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Sekil 4.5 CAK’a iliskin azot gazi adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gdzenek boyut dagilimi(i¢
kisimda) ¢izimleri

Tablo 4.4 CAK’m optimal kosullardaki gozenek karakteristigi

SBET Vr Vi Vi Vm VM Dy Verim
(m%/g) (cm¥g)  (cm¥/g) (%) (ecm'/g) (%) (nm) (%)
2211 1,262 0,502 39,8 0,760 60,2 2.8 5,8
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4.2.2.2 MnFe;04-CAK’1n gozenek yapi analizi

MnFe204-CAK'm 77 K'deki N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve gozenek boyutu
dagilimu (i¢ kisimdaki kiictik sekil) egrileri Sekil 4.6’da gosterilmektedir. Bu sekildeki
analiz verilerinden belirlenen gozenek 6zellikleri de Tablo 4.5’de verilmektedir. Sekil
4.6 incelendiginde, MnFe>04-CAK’1n N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterminin, mikro
ve mezo gozeneklerin bir arada varligini belirten Tip I ve Tip IV ile sirasiyla H3
histerezis dongiistine sahip mezo gozeneklerin baskinligini yansitan Tip IV'e benzedigi

goriinmektedir.

Bu tablodan, MnFe2O4-CAK’1n SBeT, VT, Vinik, Vimez, Vimik (%) ve Vimez (%) degerlerinin
sirastyla 781 m%/g, 0,553 cm®/g, 0,167 cm?/g, 0,386 cm?/g, %30,2 ve %69,8 oldugu
goriilmektedir. Tablo 4.4 ve Tablo 4.5°daki degerler kiyaslandiginda, CAK'in
MnFe204-CAK'a doniistiiriilmesi durumunda Ser, Vr, Vmik, Vmez ve Vmik (%)
degerlerinin sirastyla 2211'den 781 m?/g'a, 1,262'den 0,553 cm®/g'a, 0,502'den 0,167
cm’/g'a, 0,760'tan 0,386 cm’/g'a ve %39,8'den %30,2'ye diistiigii goriilebilir. Bu
azalmalar, MnFe204 nanopartikiillerinin CAK'mm agik gézeneklerini tikamasindan
kaynaklanmaktadir. Ayrica, Vimes (%) ve Dp degerleri sirastyla %60,2'den %69,8'e ve
2,8'den 2,9 nm'ye yikseldigi goriilmektedir. Bu artisin  ise MnFe204
nanopartikiillerinin mikro go6zeneklere girmesi sonucu olusan genislemeden

kaynaklandig: diisiiniilmektedir.
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Sekil 4.6 MnFe;04-CAK’a iliskin azot gazi adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gdzenek boyut
dagilimi (i¢ kisimda) ¢izimleri

Tablo 4.5 MnFe,04-CAK’1n optimal kosullardaki gézenek karakteristigi

SBET Vr Vi Vi VM VM Dp Verim
(m?/g) (cm¥/g) (cm’/g) (%) (ecm'/g) (%) (nm) (%)
781 0,553 0,167 30,2 0,386 69,8 2.9 16,2

4.2.2.3 CoFe;04-CAK’1n gozenek yapi analizi

CoFe204-CAK'i 77 K'deki N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve gézenek boyutu
dagilimi (i¢ kisimdaki kiigiik sekil) egrileri Sekil 4.7°de gosterilmektedir. Bu sekildeki
analiz verilerinden belirlenen gozenek 6zellikleri de Tablo 4.6’da verilmektedir. Sekil
4.7 incelendiginde, CoFe204-CAK’1n N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterminin, Tip I
ve Tip [V’iin bir karisimi oldugu ve H3 histerezis dongiisiine sahip mezo gozeneklerin
varligina isaret ettigi, sirastyla mikro ve mezo gozeneklerin bir arada oldugunu
gosterdigi goriilmektedir. Bu durum, Tablo 4.6’da listelenen gozenek ozellikleriyle
dogrulanmaktadir. Bu tablodan, CoFe204-CAK’1n SBeT, VT, Vmik, Vinez, Vinik (%), Vimez
(%) ve Dp degerlerinin sirastyla 729 m?/g, 0,426 cm®/g, 0,164 cm?®/g, 0,262 cm?/g,
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%38.,5, %61,5 ve 2,4 nm oldugu goriilmektedir. Tablo 4.4 ve Tablo 4.6’daki degerler
kiyaslandiginda, CAK'mn CoFe204-CAK'a doniistiiriilmesi durumunda Sser, V1, Viik,
Vinez Ve Vmik (%) degerlerinin sirastyla 2211'den 729 m*/g'a, 1,262'den 0,426 cm?/g'a,
0,502'den 0,164 cm?®/g'a, 0,760'tan 0,262 cm’/g'a ve %39,8'den %38,5’e diistiigii
goriilebilir. Bu azalmalar, CoFe204 nanopartikiillerinin CAK'in agik gdzeneklerini

tikamasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 4.7 CoFe>04-CAK’a iligkin azot gazi adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gézenek boyut
dagilimi (i¢ kisimda) ¢izimleri

Tablo 4.6 CoFe;04-CAK’n optimal kosullardaki gézenek karakteristigi

SBET Vr Vi Vi Vm VM Dy Verim
(m?*/g) (cm’/g) (ecm¥/g) (%) (ecm’g) (%) (nm) (%)
729 0,426 0,164 38,5 0,262 61,5 2.4 16,2
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4.2.2.4 CuFe204-CAK’1n gozenek yap analizi

CuFe204-CAK'n 77 K'deki N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve gdzenek boyutu
dagilimu (i¢ kisimdaki kiictik sekil) egrileri Sekil 4.8”de gosterilmektedir. Bu sekildeki
analiz verilerinden belirlenen gozenek 6zellikleri de Tablo 4.7°de verilmektedir. Sekil
4.8 incelendiginde, CuFe204-CAK’mn N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterminin,
IUPAC’1n katilarin gézenek yapilar1 ve dagilimlarina gore izoterm ve gozenek boyutu
dagilimi histerezis dongiisii siniflandirmasindan H3 histerezis dongiisiine sahip, Tip II
ve Tip IV izoterm tiplerinin bir karigimini yansittigr goriilmektedir (Sing vd., 1985).
Bu durum, Tablo 4.7°de listelenen gozenek ozellikleriyle dogrulanmaktadir. Bu
tablodan, CuFe204-CAK’1n SBeT, VT, Vmik, Vinez, Vmik (%), Vmez (%) ve Dp degerlerinin
sirastyla 455 m?/g, 0,280 cm®/g, 0,099 cm?/g, 0,181 cm®/g, %35,5, %64,5 ve 2,5 nm
oldugu goriilmektedir. Bunlar, mezo gozeneklerin baskin oldugu bir dokusal yapiya
sahip oldugunu gostermektedir. Ayrica bu dokusal 6zellikler, makromolekiiler organik
kimyasallarla kirlenmis sularin aritilmasinda etkili bir adsorbent olacagini da
gostermektedir. Tablo 4.4 ve Tablo 4.7°daki degerler kiyaslandiginda, CAK'm
CuFe204-CAK'a doniistliriilmesi durumunda Sser, V1, Vmik, Vmez ve Vmik (%)
degerlerinin sirasiyla 2211'den 455 mz/g'a, 1,262'den 0,280 cm3/g'a, 0,502'den 0,099
cm®/g'a, 0,760'tan 0,181 cm’/g'a ve %39,8'den %35,5’e diistiigii goriilebilir. Bu
azalmalar, CuFe204 nanopartikiillerinin CAK'm agik gdzeneklerini tikamasindan

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 4.8 CuFe,04-CAK’a iligkin azot gazi adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gézenek boyut
dagilimi (i¢ kisimda) ¢izimleri

Tablo 4.7 CuFe;04-CAK’mn optimal kosullardaki gézenek karakteristigi

SBET Vr Vi Vi VM VM Dy Verim
(m?/g) (cm¥g)  (cm¥/g) (%) (ecm'/g) (%) (nm) (%)
455 0,280 0,099 39,58 0,181 64,5 2.5 18,4

4.2.3 Taramah elektron mikroskobu-enerji dagitict X-isi1m (SEM-EDX) ve
elementel haritalama analizi

CP, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n SEM goriintiileri, EDX spektrumlar1 ve
elementel haritalamalar1 Sekil 4.9-4.13°de gosterilmektedir. Sekil 4.9°daki CP’ye ait
SEM goriintiisii incelendiginde, CP’nin gozeneksiz ve diizensiz yumusak bir ylizeye
sahip oldugu gorilmektedir. Sekil 4.10°daki CAK’a ait SEM goriintiisti
incelendiginde, CAK’1n ¢esitli boyutlarda acik gozeneklere sahip bal petegi benzeri
bir yiizeye sahip oldugu goriilebilir. Bu gozenekler, karbonizasyon sirasinda seliiloz
ve hemiseliillozun termal ayrismastyla ugucu maddelerin (CO, CO2, H2, CH4) ve
karbon olmayan elementlerin (Zr, Ca, K, P, Mg, S, Cu) kil olarak ortamdan

uzaklastirilmasi sonucu olusan bosluklardir. CAK'in bu acik gézenekleri, mikro ve
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mezo gozenekli yapilara agilan kapicik gorevini géormektedir. Bu gozenek yapisi
adsorpsiyon, kataliz ve elektrokimyasal enerji depolama uygulamalarinda
kullanilabilecegini  gdstermektedir. SEM-EDX goriintiileri, CAK’in  goézenek

parametre sonuglari tarafindan da desteklenmektedir.

5 cps/eV
Element [wt%0]
5 Carhon 62.41
F Oxygen 2341
4 Zirconium  6.28
Cu .- ey Calcium 2.94 -
3 Potassium  1.74
Phosphorus 1.47
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1 Total:100.00
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Sekil 4.10 CAK’a iliskin SEM-EDX goriintiisii ve elementel haritalama

Ayrica, Sekil 4.9 ve Sekil 4.10°da CP ve CAK'in elementel bilesimini gésteren EDX
spektrumlar1 goriilmektedir. CP'nin yiiksek oranda karbon (%62,41) ve oksijen
(%23,41 agirlik) igermesi de onun AK iiretimi i¢in uygun bir hammadde oldugunu
gostermektedir. Ayrica, karbonizasyon sonrasi oksijen ve diger elementlerin miktari
azalirken karbon miktar1 artmistir, bu da karbonca zengin bir yapinin olustugunu

desteklemektedir.
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Sekil 4.11 MnFe;04-CAK’a iligkin SEM-EDX goriintiisii ve elementel haritalama

Sekil 4.11°deki SEM goriintiisii incelendiginde, MnFe204-CAK’a ait olan gozenek
kapiciklarinin MnFe2Os4 ile kaplandigi ve agik renkli piiriizlii bir yiizeye sahip oldugu
goriilmektedir. Bu durum, EDX spektrumlarinda ve element haritalama goriintiilerinde
Fe (%12,14) ve Mn (%6,68) elementlerinin varligiyla da desteklenmektedir. Benzer
gozlemler, daha Once bazi arastirmacilar tarafindan yiiriitilen ¢alismalarda da

kaydedilmistir (Podder ve Majumder, 2016; Rambabu vd., 2020; Minale vd., 2021).

cpsieV
il iy e A W&
3l C-\O Fe. Element Wt% Fe .
| Carbon 48.34
2 Ferrous 29.42
7 Cobalt 14.52
1 Nitrogen 2.16
|  Oxygen 5.56
ey A AR | . : " :[oml . 1100.00 . ” .
Mag=10.00 KX EHT=20.00 kV Signal=SE1 WD=11m 1 2 k] 4 KV s 6 7 S

Sekil 4.12 CoFe,04-CAK’a iliskin SEM-EDX goriintiisii ve elementel haritalama

Sekil 4.12°de verilen CoFex04-CAK’a ait SEM goriintlisii incelendiginde farkli
genisliklerde, diizensiz dagilmis gozenekler igeren bir ylizey gozlenmektedir. Aym
zamanda CAK ylizeyinin daha koyu olmasi, CoFe204 nanopartikiillerinin yiizeyde
belirli bolgelerde kiimelenmesi sonucu ylizeyin daha parlak goriinmesini saglamast,
CoFe204-CAK’1n basartyla sentezlendigini gostermektedir. Ayrica, EDX spektrumu

ve elementel haritalama goriintiileri incelendiginde, CAK’in ana elementleri olan
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karbon (%48,34) ve oksijen (%5,56) elementlerinin yani sira demir (%29,42) ve kobalt

(%14,52) elementlerinin bulunmas1 da yiizeyin CoFe20O4 ile kaplandiginm

dogrulamaktadir.

cpsieV
’\EO Element wt(%)
HCE Carbon 38.58 Fe|
" Ferrous 36.32
il Copper 18.10
Nitrogen 1.52
5 Oxvgen 5.48
; “._ Total 100.00
0,00 KX EHT= " Signal A=%E1 WD=11mna 0 5 I T I 1
T

Sekil 4.13 CuFe,04-CAK a iligkin SEM-EDX goriintiisii ve elementel haritalama

Sekil 4.13’de verilen CuFe204-CAK’a ait SEM goriintiisii incelendiginde, ylizeyin
cesitli boyutlarda gozenekler icerdigi gozlenmektedir. CAK’1n koyu renkli ylizeyinin,
yiizeyde CuFe204 nanopartikiillerinin kiimelenmesi nedeniyle daha parlak goriinmesi,
CuFe204-CAK'In  basariyla  sentezlendigini  gostermektedir.  Ayrica, EDX
spektrumunda ve elementel haritalama goriintiistinde, CAK’a ait temel elementler olan
C (%38,58) ve O (%5,48) elementlerinin yani sira Fe (%36,32) ve Cu (%18,10)
elementlerinin de bulunmasi, ylizeyin CuFe204 nanopartikiilleri ile kapli oldugunu

dogrulamaktadir.
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4.2.4 X-smm difraksiyonu (XRD) spektroskopi analizi

CP, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n 10° < 26 < 90° araligindaki XRD spektrumlari
Sekil 4.14-4.18°de gosterilmektedir. Sekil 4.14’deki CP’ye ait XRD spektrumu
incelendiginde, 20 = 17,3-26,5° araliginda genis bir kirinim agisina sahip oldugu
gozlenmektedir. Bunun dogada bulunan lignoseliillozik malzemelerdeki karbonun
hekzagonal yapisinin kristaliyografik diizlemine (002) karsilik geldigi bilinmektedir
(JCPDF Kart1, No.04-018-7559).

(002) — P
£
s
=
S
3
w
€
w

10 20 30 40 50 60 70 80 90

20 (derece)

Sekil 4.14 CP’ye iliskin XRD spektrum ¢izimi
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Sekil 4.15°deki CAK’a ait XRD spektrumu incelendiginde, CP’ye ait olan ag1
tepesinin ortadan kalkti§1 ve bunun yerine 20 = 40—85° araligindaki grafit karbonu
yansitan yeni keskin kirinim ag1 tepelerinin ortaya ¢iktigi gézlenmektedir. CAK'da bu
ac1 tepesinin kaybolmasi, biiylik olasilikla ytliksek sicakliktaki karbonizasyon sirasinda
lignoseliilozik yapinin tamamen bozulmasindan kaynaklanmaktadir. Bu durum,
gelismis gozeneklilige sahip karbonlu bir malzeme oldugunu desteklemektedir. Yeni
piklerin olugsmasi karbonun amorf halden kristal hale gectigini gostermektedir. Benzer

gbozlemler, daha Once bazi arastirmacilar tarafindan yiiriitiilen ¢alismalarda da

bildirilmistir (Vidovix vd., 2019; Salomoén vd., 2022; Gohr vd., 2022).

—— GAK

Isin siddeti (a.u)

10 20 30 40 50 60 70 80 90
20 (derece)

Sekil 4.15 CAK’a iligkin XRD spektrum ¢izimi
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Sekil 4.16 MnFe2O4 ve MnFe:04-CAK’a ait 20=10-80" araligindaki XRD
spektrumunu gostermektedir. Bu sekilden, MnFe20O4 ve MnFe204-CAK’1n XRD
modellerinin hemen hemen benzer oldugu goriilmektedir. Ayrica, 20 = 17,9°, 29,7°,
35,1°,43,3°,51,7°, 56,2°, 61,8° ve 74,6° nin karakteristik tepe noktalarinin, sirasiyla
(111), (220), (311), (400), (422), (511), (440) ve (533) spinel MnFe2O4 kristal
diizlemleriyle (JCPDF kart No. 73—1964) iyi bir uyum igerisinde oldugu goriilmektedir
(Chen vd., 2019; Rambabu vd., 2020). Bu durum, CAK ve MnFe2O4'in mikrodalga
destekli kimyasal birlikte-¢oktiirme yoluyla MnFe20s-CAK’a basarilt bir sekilde

dontstiiriildiigiinii dogrulamaktadir.

— MnFe:0y

— MunFe04-CAK 40 533

Isin siddeti (a.u)

10 20 30 40 50 60 70 80
20 (derece)

Sekil 4.16 MnFe;04 ve MnFe,04-CAK ’a iligkin XRD spektrum ¢izimi
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Sekil 4.17, CoFexOs4 ve CoFex0s4-CAK’a ait 26=10-80" araligindaki XRD
spektrumunu gostermektedir. Bu sekilden, XRD spektrumlarinin hemen hemen
ortiistiigii goriilmektedir. Ayrica, 20 = 18.9°, 30.4°, 35.3°, 43.7°, 54.1°, 57.3° ve
62.8°’nin karakteristik tepe noktalarinin, sirasiyla (111), (220), (311), (400), (422),
(511) ve (440) kiibik spinel CoFe204 kristal diizlemleriyle (JCPDS kart no. 22-1086)
1yi bir uyum igerisinde oldugu goriilmektedir. Bundan bagka, 23,1 ve 43,5'lik iki farkli
kirinim agilarinin bazi aragtirmacilar tarafindan yapilan ¢alismalarda da sentezlenen
CoFe204 yiiklii karbonlu malzemelerde gozlenen kompozit yapidaki AK’ye ait oldugu
belirtilmistir (Karthikeyan vd., 2020; Wu vd., 2021).

CoFe204
CoFe204-CAK

I

Isin siddeti (a.u)

10 20 30

40 50 60 70 80
20 (derece)

Sekil 4.17 CoFe,04 ve CoFe,04-CAK ’a iligkin XRD spektrum ¢izimi
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Sekil 4.18, CuFexOs4 ve CuFex04-CAK’a ait 26=10-80" araligindaki XRD
spektrumunu gostermektedir. Bu sekilden, 26 = 29.93°, 35.41°, 38.87°,43.07°, 57.21°
ve 62.63°'deki karakteristik tepe noktalarinin sirasiyla (220), (311), (222), (400), (511)
ve (440) spinel CuFe2Os kristal diizlemleriyle (JCPDS No. 25-0283) iyi bir uyum
igerisinde oldugu goriilmektedir (Zhang vd., 2007; Leichtweis vd., 2021; Wendari vd.,
2023). Bu durum, AK’nin CuFe204 nanopartikiilleri ile manyetik nanokompozite
dontisiimiiniin basaril bir sekilde gerceklestigini dogrulamaktadir. Ayrica, 21,3-24,6°
arasindaki zayif pikler, muhtemelen sentez islemi sirasinda ¢ok az miktarda Cu(Il)
oksitin (CuQO)’ya indirgenmesinden kaynaklanan (Cu20)’nun varligin1 géstermektedir

(Zhang vd., 2007).

—— CuFe, O, 311
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Sekil 4.18 CuFe,04 ve CuFe,04-CAK ’a iligkin XRD spektrum ¢izimi
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4.2.5 Raman spektroskopi analizi

CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n grafitlesme derecesini degerlendirmek icin
kaydedilen Raman spektrumlar1 Sekil 4.19-4.22°de gdsterilmektedir. Sekil 4.19’daki
CAK’a ait Raman spektrumu incelendiginde, 1347 cm™! (D-bant) ve 1689 cm™ (G-
bant) seviyelerinde iki belirgin pik goézlenmektedir. D- ve G-bantlari, sirasiyla
diizensiz veya kusurlu karbon yapilarinin ve bazi diizenli katmanli grafit sp?
hibritlesmis karbon atomlarinin varligini belirtmektedir (Huang vd., 2019). Sekilden,
CAK’1n Raman spektrumunda gii¢clii D bandiyla birlikte gdzlenen genis tepeli G bandi,
onun amorf yapida oldugunu goéstermektedir. Ayrica, D- ve G-piklerinin yogunluk
oranlar1 (In/lg) kullanilarak grafitlesme derecesi belirlenmektedir (Choi vd., 2019).
CAK igin bu oran 0,80 olarak bulunmustur. Bu diisiik /p/lc degeri, diisiik grafitli
diizensiz karbon yapisina sahip oldugunu gostermektedir. Bunun nedeni, daha 6nce
yapilan bir ¢alismada da belirtildigi gibi biiylik olasilikla yiizeyinde daha fazla
aromatik yap1 ve oksijen agisindan zengin fonksiyonel gruplarin olusumuna yol agan

daha az karbon igeren kusur bulunmasindandir (Oginni vd., 2019).

—— GAK

Raman siddeti (a.u.)

1000 1200 1400 1600 1800 2000
Raman kaymasi (cm’)

Sekil 4.19 CAK’a iliskin Raman spektrum ¢izimi
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Sekil 4.20, MnFe204-CAK’1in diizensiz yapisini yansitan Raman spektrumunu
gostermektedir. Bu sekilden, 1382 cm™ (D-bant) ve 1610 cm™! (G-bant) seviyelerinde
iki genis ve keskin belirgin pik gozlenmektedir. D- ve G- bantlar1 sirasiyla, sp®
hibritlesmis karbonun gerilme titresimine ve halkalar ile zincirlerdeki tiim sp? atom
ciftlerinin uzayan C-C bagina karsilik gelmektedir (Cuesta vd., 1994; Medhat vd.,
2021). MnFe204-CAK ve CAK’a ait D bantlarim1 kiyasladigimizda hafif bir tepe
kaymas1 gozlenmektedir. Bu kayma, CAK yilizeyine yiiklenen MnFe204
nanopartikiillerinden kaynaklanmaktadir. Ayrica yapisal diizensizlik derecesini ifade
eden yogunluk orami (In/lg) 0,85 olarak hesaplanmistir. Bu orandaki artis, CAK
yapisinin MnFe204 nanopartikiillerinin yiiklenmesiyle daha diizensiz ve kusurlu bir

yapiya doniistiigiinii gdstermektedir (Rambabu vd., 2020; Wen vd., 2021).
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Sekil 4.20 MnFe,04-CAK’a iligkin Raman spektrum ¢izimi
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Sekil 4.21, CoFe204-CAK’1n Raman spektrumunu gostermektedir. Bu sekilden, 1352
cm! (D-bant) ve 1589 cm™! (G-bant) seviyelerinde iki genis ve keskin belirgin pik
gozlenmektedir. D-bandi, hekzagonal simetrinin kaybindan kaynaklanan diizensizlik
nedeniyle sagilmaya neden olan sp® yapisal kusurlarindan kaynaklanmaktadir (Asadi
vd., 2022). G-bandi, sp? hibrit yiizeyindeki karbon atomlarinin gerilme titresimini
tanimlamaktadir (Liao vd., 2021). Ayrica grafitlesme derecesini gosteren yogunluk
orani (Ip/lc) 0,85 olarak hesaplanmistir. Bu oranin CAK’a gore artmasi, CoFe20s-
CAK’mn daha diizensiz ve kusurlu bir yapiya sahip oldugunu gostermektedir. Bu
durum, CAK yapisinda  CoFexOs4 nanopartikiillerinin ~ bulunmasindan

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 4.21 CoFe,04-CAK’a iligkin Raman spektrum ¢izimi
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Sekil 4.22, CuFe204-CAK’1n Raman spektrumunu gostermektedir. Bu sekilden, 1342
cm! (D-bant) ve 1589 cm™! (G-bant) seviyelerinde iki genis ve keskin pik oldugu
goriilmektedir. D-bandi, diizlem dis1 titresimden kaynaklanan grafit yapidaki bir
kusuru temsil ederken, G-bandi sp? orbitalindeki C-C bagmin diizlem igi titresiminden
kaynaklanmakta ve grafit yapiy1 gostermektedir (Cuesta vd., 1994; Avraham vd.,
2024). Ayrica, yapisal bozuklugun derecesini gosteren yogunluk oranmi (/n/lc), 0,84
olarak hesaplanmigtir. Bu oraninin CAK’a gore artmasi, CuFe204-CAK’1n daha

diizensiz ve kusurlu bir yapiya sahip oldugunu gostermektedir.
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Sekil 4.22 CuFe,04-CAK’a iliskin Raman spektrum ¢izimi
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4.2.6 Fourier doniisiimlii kizilotesi (FTIR) spektroskopi analizi
Sekil 4.23-4.26, CP, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’in FTIR spektrumlarini

gostermektedir.
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Sekil 4.23 CP ve CAK’a iliskin FTIR spektrumu

Sekil 4.23, CP ve CAK’a ait FTIR spektrumlarini gostermektedir. 3278,11 cm " deki
pik, CP'nin seliilozik yapisindan kaynaklanan hidroksil gruplarimin (OH) gerilme
titresiminden kaynaklanmaktadir (Thabede vd., 2020). CP’ye ait spektrumda gozlenen
292425 ve 2857,14 cm "'deki spektrumlar metil gruplarinin C-H simetrik ve asimetrik
gerilme titresimlerinden kaynaklanmaktadir (Puziy vd., 2002). CAK’da bu iki pikin
olmamasi K2COj3 aktivasyonu ile hidrojenin uzaklastirilmasindan kaynaklanmaktadir.
Tablo 4.1-4.2'de verilen ultimate analiz sonucundaki verilerden CP ve CAK'n
hidrojen igerigi farkinin CP'nin hidrojen igerigine boliinmesiyle hesaplanan
%94,19'luk azalma bunu dogrulamaktadir (Mahmood vd., 2017). CAK'a ait 1810,70
cm "'deki pik, polar fonksiyonel gruplarin neden oldugu aromatik halkadaki C-H
gerilme titresimiyle iliskilidir (Puziy vd., 2002). CP'ye ait 1636,20 cm ™! pik ve her iki
numuneye ait 1547,34 cm ""deki pikler, sirasiyla (-C=0) ve (-NH) amid grubunun
asimetrik-simetrik gerilme titresimlerinden kaynaklanmaktadir. CP'ye ait 1413,47
cm "'deki pik karboksilik grubun -OH gerilmesinden kaynaklamirken, CP'ye ait
1240,08 cm™!"deki pik ve CAK'm 1215,39 cm™ ! deki piki C-O gerilme titresimlerinden
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kaynaklanmaktadir (Siddiqui vd., 2018). CP'ye ait 1042,56 cm ™! ve CAK a ait 998,67
cm ’de gozlenen pikler, lignin yapisindaki aromatik C-H diizlem igi biikiilme
titresimleridir (Uner vd., 2018). CP’ye ait 809,38 cm ''deki spektrum C-H
tiirevlerinden kaynaklanmaktadir (Ovchinnikov vd., 2016). Ayrica, CP'ye ait 537.15
cm !, CAK’a ait 570.70 ve 543.27 cm™"deki pikler aromatik halkadaki diizlem dis1 C-
H biikiilme titresimlerinden kaynaklanmaktadir (Cruz vd., 2017).
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Sekil 4.24 MnFe,;04-CAK ’a iligkin FTIR spektrumu

Sekil 4.24, MnFe204-CAK’a ait FTIR spektrumlarin1 gdstermektedir. MnFe2Os-
CAK’a ait spektrum incelendiginde, 3205,74 cm™'deki pikin O-H gerilme ve
biikiilmesine ait oldugu gdzlenmektedir (Niu vd., 2020). Ayrica, 1894,61 cm™'deki pik
aromatik halkanmn C-H gerilme titresimine, 1554,54 cm''deki pik C=C gerilme
titresimine, 1018,05 cm™'deki pik C-O-C gerilme titresimine aittir (Puziy vd., 2002;
Rambabu vd., 2020; Wang vd., 2021). 578,16 cm™""deki giilii pik ve 452.12 cm V' deki
zayif pik sirasiyla, oktahedral ve tetrahedral bolgelerdeki Fe-O ve Mn-O bag
titresimlerine atfedilebilir (Kumar vd., 2014; Jung vd., 2018; Pang vd., 2019). Bu
durum, MnFe204 nanopartikiillerinin karbon matrisiyle basarili bir sekilde birlestigini

ve dolayisiyla MnFe204-CAK’1n basarili bir sekilde sentezlendigini dogrulamaktadir.
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Sekil 4.25 CoFe,04-CAK’a iliskin FTIR spektrumu

Sekil 4.25, CoFe204-CAK ’a ait FTIR spektrumlarimi gostermektedir. 3437,1 cm™’deki
pik -OH gerilme titresimidir. 1559,05 cm™* deki pik, amid grubunun (-NH) gerilme
titresimine atfedilmektedir. 585.89 cm™’deki keskin pik, spinel oksitlerin Fe/Co-O

tetrahedral gerilme bolgesine aittir (Mahmoud vd., 2022). Bu durum, CoFe204-
CAK’1n basariyla sentezlendigini dogrulamaktadir.
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Sekil 4.26 CuFe,04-CAK’a iligkin FTIR spektrumu

Sekil 4.26, CuFe204-CAK a ait FTIR spektrumlarmi gostermektedir. 3427,11 cm™
deki pik -OH gerilme titresimine aittir. 1517,34 cm™"deki tepe noktas1 amid gruplarinin
gerilme titresimine (-NH) aittir. 566,57 cm™’deki ve 462,96 cm™!'deki pikler, sirasiyla
Fe-O ve Cu-O metal-oksijen baglarinin spinel yapilarina atfedilir (Rouhani vd., 2018).
Bu durum, CuFe204-CAK’1n basariyla sentezlendigini dogrulamaktadir.

4.2.7 Boehm titrasyonu ve pHysy analizi

CP, CAK ve (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK 1n yiizeyinde bulunan fonksiyonel gruplar, nicel
olarak Boehm titrasyonu ile belirlenir. Tablo 4.8, CP, CAK ve (Mn/Co/Cu)Fe20s4-
CAK’a iligkin Boehm titrasyonu analiz sonuglar1 ile Sekil 4.27’den belirlenen pHysy
degerlerini gostermektedir. Boehm titrasyon verileri incelendiginde, CP’nin 0,53
mEq/g karboksilik, 0,22 mEq/g fenolik, 0,42 mEq/g laktonik gruplar1 igerdigi ve 1,17
mEq/g toplam asitlik ile 1,01 mEq/g toplam bazliga ve 6,38 pHysy degerlerine sahip
oldugu goriilmektedir. Bu veriler, CP’nin ylizeyinin zayif asidik oldugunu
gostermektedir. Bunu pHysy degeri de dogrulamaktadir. Ayni tablodan CAK’a iligskin
veriler incelendiginde, 0,47 mEq/g karboksilik, 0,20 mEq/g fenolik, 0,41 mEq/g
laktonik gruplar icerdigi ve 1,08 mEq/g toplam asitlik ile 1,19 mEq/g toplam bazliga

ve 8,52 pHysy degerlerine sahip oldugu goriilmektedir. Bu veriler, CAK’1n yiizeyinin
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bazik oldugunu gostermektedir. Bunu onun pHysy degeri de dogrulamaktadir.
MnFe204-CAK ’a iligkin sonuglar incelendiginde, 0,52 mEq/g karboksilik, 0,08 mEq/g
fenolik, 0,51 mEq/g laktonik gruplar igerdigi ve 1,11 mEq/g toplam asitlik ile 1,13
mEq/g toplam bazliga ve 7,32 pHysy degerlerine sahip oldugu goriilmektedir. Bu
veriler yiizeyin nétral oldugunu belirtmektedir. CoFe204-CAK’a iliskin sonuglar
incelendiginde, 0,54 mEq/g karboksilik, 0,01 mEq/g fenolik, 0,51 mEq/g laktonik
gruplari igerdigi ve 1,06 mEq/g toplam asitlik ile 1,07 mEq/g toplam baziklik ve 8,20
pHysy degerlerine sahip oldugu goriilmektedir. Bu sonuglar, CoFe:04+-CAK’1n
ylzeyinin zayif bazik karaktere sahip oldugunu belirtmektedir. CuFe204+-CAK’a
iliskin sonuglar incelendiginde, 0,53 mEq/g karboksilik, 0,01 mEq/g fenolik, 0,50
mEq/g laktonik gruplar igerdigi ve 1,04 mEq/g toplam asitlik ile 1,18 mEq/g toplam
baziklik degerlerine ve pHysy degerinin 8,24 oldugu goriilmektedir. Bu sonuglar da
CuFe204-CAK’1in  ylizeyinde agirlikli olarak bazik gruplarin  bulundugunu

gostermektedir.

Tablo 4.8 CP, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe,0s-CAK ’a iliskin yiizey nicel analiz sonuglari

Fonksiyonel gruplar Toplam asitlik Toplam baziklik pHysy
(mEq/g) (mEq/g) (mEq/g)
Karboksilik Fenolik Laktonik
CP 0,53 0,22 0,42 1,17 1,01 6,38
CAK 0,47 0,20 0,41 1,08 1,19 8,52
MnFe204-CAK 0,52 0,08 0,51 1,11 1,13 7,32
CoFe204-CAK 0,54 0,01 0,51 1,06 1,07 8,20
CuFe04-CAK 0,53 0,01 0,50 1,04 1,18 8,24
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Sekil 4.27 CP, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe,0s-CAK’a iliskin pHysy ¢izimleri
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4.2.8 VSM analizi

Sekil 4.28-30, sentezlenen MnFe204, CoFe204, CuFe204, MnFe204-CAK, CoFe20s-
CAK ve CuFe204-CAK numunelerinin manyetik davranigini gosteren manyetik
histerezis dongiileri ve bunlardan belirlenen onlarin Ms, Mr ve Hc degerlerini
(sekillerin i¢ kisimlarinda) gostermektedir. Sekil 4.28 incelendiginde, MnFe2O4 ve
MnFe204-CAK nanopartikiillerinin Ms, Mr ve Hc degerlerinin sirasiyla 29,4'ten 14,6
emu/g'a, 4,1'den 2,5 emu/g'a ve 140,0'dan 100,0 Oec'ye diistiigii goriilmektedir. Bu
azalmalar biiyiik olasilikla, sentez kosullar1 altinda manyetik olmayan manganez (I1I)
oksit (Mn203) olusumu ile MnFe204-CAK’a manyetik 6zellik kazandiran MnFe204
nanopartikiillerinin sayisindaki azalmadan kaynaklanmaktadir (Shao vd., 2012).
Ayrica, MnFe204-CAK’1n manyetik davranigi, Sekil 4.28’1n i¢ kismindaki kiiciik
fotografta goriildiigii gibi harici bir miknatisla test edilmistir. Yapilan bu test
sonucunda, MnFe204-CAK’1n 15 saniye gibi kisa siirede cam kabin yiizeyine dogru
tamamen toplandigi gozlemlenmistir. Bu da giicli manyetik 06zelliklere sahip

oldugunu desteklemektedir.
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Sekil 4.28 MnFe,04 ve MnFe,04-CAK’a iliskin VSM ¢izimleri
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Sekil 4.29 incelendiginde, CoFe204 ve CoFe204-CAK’ 1 Ms, M: ve Hc degerlerinin
sirastyla 44,68 ve 23,29 emu/g, 11,74 ve 5,49 emu/g ve 740,0 ve 693,3 Oe oldugu
goriilmektedir. CoFe204 nanopartikiillerine kiyasla CoFe204-CAK’ 1n bu degerlerinin
diisiik olmasinin nedeni daha 6nce bazi arastirmacilar tarafindan yapilan ¢aligmalarda
da belirtildigi gibi kompozitin yapisinda bulunan manyetik olmayan aktif karbonun
varligindan kaynaklanmaktadir (Liang vd., 2019; Al-Musawi vd., 2022). Ayrica,
CoFe204-CAK’1n manyetik davranisi, Sekil 4.29’1n i¢ kismindaki kiiclik fotografta
goriildiigii gibi harici bir miknatisla test edilmistir. Yapilan bu test sonucunda,
CoFe204-CAK’1n 15 saniye gibi kisa silirede cam kabin yiizeyine dogru tamamen
toplandig1 gozlemlenmistir. Bu da gilicli manyetik o6zelliklere sahip oldugunu

desteklemektedir.
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Sekil 4.29 CoFe,04 ve CoFe,04-CAK a iliskin VSM ¢izimleri
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Sekil 4.30 incelendiginde, CuFe204 ve CuFe:0s4-CAK’1in S-seklindeki manyetik
histerezis halkalar1 oldugu goézlenmektedir. Bu onun siiperparamanyetik davranig
sergileyecegini gostermektedir (Karimipourfard vd., 2019). Ayrica, CuFe:0s4 ve
CuFe204-CAK nanokompozitinin Ms, Mr ve Hc degerlerinin sirasiyla 23,98 ve 15,01
emu/g, 1,22 ve 0,73 emu/g ve 120,0 ve 80,0 Oe oldugu gozlenmektedir. Daha dnceki
calismalarda da belirtildigi gibi, CuFe204-CAK’ m bu degerlerinin CuFe204’den
diisiik olmasinin nedeni sentez sirasinda bakir (II) oksit (CuO) ve kuprit (Cu20) gibi
manyetik olmayan bakir oksitlerin olusmasindan kaynaklanmaktadir (Zhang vd.,
2007; Kodasma vd., 2020). Ayrica, CuFe204-CAK’ 1n manyetik davranisi, Sekil
4.30’m i¢ kismindaki kiigiik fotografta goriildiigli gibi harici bir miknatisla test
edilmistir. Yapilan bu test sonucunda, CuFe2O4-CAK’1n 15 saniye gibi kisa siirede
cam kabin ylizeyine dogru tamamen toplandig1 gézlemlenmistir. Bu da giiglii manyetik

ozelliklere sahip oldugunu desteklemektedir.
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Sekil 4.30 CuFe,04 ve CuFe,04-CAK’a iliskin VSM ¢izimleri
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43 MM, OTS, Pb(II) Adsorpsiyon Sonuclarinin Degerlendirilmesi

4.3.1 Adsorplayict miktarimn etkisi

CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK dozajlarinin kullanilan kirleticilerin (MM, OTS,
Pb(II)) sudan giderimine olan etkisi Sekil 4.31-4.34°de gosterilmektedir. Bu sekiller
incelediginde, CAK ve (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK miktar1 0,05 g’dan 0,1 g’a ¢iktikca
MM, OTS ve Pb(Il)’nin adsorbe edilen miktarlarinin (Qd) azaldig1r gézlenmektedir.
Bu azalma, adsorplayici dozajinin artmasiyla birlikte adsorpsiyon bolgelerinin
Ortlismesi veya kiimelenmesi nedeniyle MM, OTS ve Pb(Il) iyonlarinin
baglanabilecegi toplam adsorpsiyon ylizey alanindaki azalmadan kaynaklaniyor
olabilir. Daha 6nce yayimlanmis ¢alismalarda da benzer gozlemler bildirilmistir (Sun
vd., 2021; Gohr vd., 2022; Farooq vd., 2022). Bu sonuglardan yola ¢ikilarak, bundan
sonraki ¢alismalarda maksimum CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK dozaj1 0,05 g olarak
secildi.

—e— MM
—v— OTS
600 1 Pb (II)
500+
o
()]
E
[}
T 400 +
300 |
CAK
200 1 1 1 1 1 1
005 006 007 008 009 0.0

m (g)
Sekil 4.31 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina adsorplayict miktarmin etkisi gizimleri
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Sekil 4.32 MnFe;O4-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarina adsorplayici miktarinin etkisi
¢izimleri
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Sekil 4.33 CoFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarina adsorplayicit miktarinin etkisi
¢izimleri
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Sekil 4.34 CuFe;0s-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarina adsorplayict miktarimin etkisi
¢izimleri

4.3.2 CAK, (Mn/Co/Cu)Fe;04-CAK tarafindan MM, OTS ve Pb(Il)
adsorpsiyonlarimin kinetik analizi-Kinetik modellemesi

Sekil 4.35-4.38’de CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n MM, OTS, Pb(II) kirleticilerinin
gideriminde kirletici derisimlerinin/adsorpsiyon siiresinin etkisi gosterilmektedir. Bu
sekiller incelendiginde CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK tarafindan MM, OTS ve Pb(II)
iyonlarinin adsorbe edilen miktar1 (Qt), 120 dakikaya kadar hizla, 180 dakikaya kadar
ise yavas bir sekilde artmakta ve daha sonra hemen hemen degismemektedir. Bu
degisim biiyiilk olasilikla adsorplayici ylizeyinde, adsorplanan maddenin
tutunabilecegi cok sayida bos aktif baglanma bdlgelerinin bulunmasindan dolay1
baslangigta adsorpsiyonun hizli olmasindan ve daha sonra yiizeyin adsorplanan
iyonlarla doygunluga ulasmasi nedeniyle denge adsorpsiyon zamanina kadar
yavaglamasindandir. Ayrica, Sekil 4.35-4.38 den goriildiigii gibi MM, OTS ve Pb(Il)
iyonlarinin baslangigtaki kirletici derisimleri 650'den 800 mg/L'ye ciktik¢a, bunlarin
CAK ve (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK tarafindan adsorplanan miktarlari artmaktadir. Bu
artis, kirletici derisimlerinin artmasiyla ¢6zelti fazindan adsorplayici yiizeyine dogru
kiitle yonelimine karsi direncini asacak sekilde yiiriitiicii kuvvetin 6nemli 6l¢iide

artmasindan kaynaklaniyor olabilir. Benzer gozlemler, daha dnce farkli arastirmacilar
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tarafindan yayinlanan ¢alismalarda da kaydedilmistir (Nasuha vd., 2010; Maneerung
vd., 2016; Minale vd., 2021; Sun vd., 2021; Farooq vd., 2022).
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Sekil 4.35 CAK iizerindeki MM, OTS ve Pb(II)'nin adsorpsiyonuna kirletici derigsimlerinin/adsorpsiyon
stiresinin etkisi
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Sekil 4.36 MnFe,Os-CAK iizerindeki MM, OTS ve Pb(Il)nin adsorpsiyonuna kirletici
derisimlerinin/adsorpsiyon siiresinin etkisi
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Sekil 4.37 CoFe,Os4-CAK {izerindeki MM, OTS ve Pb(Il)'nin adsorpsiyonuna Kkirletici
derisimlerinin/adsorpsiyon siiresinin etkisi
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Sekil 4.38 CuFe;04-CAK {izerindeki MM, OTS ve Pb(I)nin adsorpsiyonuna Kkirletici
derisimlerinin/adsorpsiyon siiresinin etkisi

Sekil 4.35-4.38, incelenen adsorpsiyon sistemlerine ait farkli adsorpsiyon siirelerinde
ve derisimlerindeki dogrusal olmayan kinetik egrilerini gostermektedir. Bu
sekillerdeki kinetik bulgular, Tablo 1.1° de verilen Lagergren ve Ho-McKay kinetik
modellerinin dogrusal denklemlerinde degerlendirilmistir. Sekil 4.35-4.38'deki kinetik
verilerin, kullanilan kinetik modellerin dogrusal denklemlerinde degerlendirilmesiyle
cizilen dogrusal ¢izimlerden (Sekil 4.39-4.46) kinetik parametreler, Ag(%) ve R?
degerleri belirlenmis ve Tablo 4.9-4.12°da verilmistir. Bu tablodan, ¢aligilan
adsorpsiyon sistemlerinin en yiiksek R* ve diisiik Ag(%) degerleri ile Ho-McKay
kinetik modeline uydugu goriilmektedir. Ayrica, her adsorpsiyon sistemi i¢in
belirlenen deneysel adsorplanan miktarlar (Q4) ile Ho-McKay kinetik modelinden
hesaplanan adsorplanan miktarlarin (Qn) birbirine ¢ok daha yakin olmasi, bunlarin bu

modele uydugunu dogrulamaktadir.
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Sekil 4.39 CAK tizerinde degisik MM, OTS ve Pb(II) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina iligkin ¢izgisel
Lagergren kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.40 CAK tizerinde degisik MM, OTS ve Pb(II) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina iligkin ¢izgisel
Ho-McKay kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.41 MnFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(II) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Lagergren kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.42 MnFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Ho-McKay kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.43 CoFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Lagergren kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.44 CoFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iligkin ¢izgisel Ho-McKay kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.45 CuFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Lagergren kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.46 CuFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iligkin ¢izgisel Ho-McKay kinetik ¢izimleri
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Tablo 4.9 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II)’nin degisik baslangi¢ derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iligkin kinetik parametreler

Modeller: Lagergren Ho-McKay

Co Qdad Qan kix10? R*>  Aq% Qdan  kx10° R? Aq%
MM

650 646 299 24 09977 5,71 667 3,0 10,9998 1,32

700 660 261 2,7 0,9824 5,05 669 23 0,9999 0,81

800 648 350 1,5 0,9623 4,42 716 1,1  0,9995 0,14
OTS

650 634 214 1,8 0,9561 3,72 625 3,8 0,999 1,71

700 649 228 1,3 0,9724 3,17 667 1,9 0,9994 1,05

800 760 265 1,5 0,9413 2,88 769 1,6  0,9998 0,61
PbII)

650 358 54 21 0,9609 5,15 357 15,1 10,9999 1,31

700 362 86 1.8 0,9695 4,45 370 8,0 10,9998 0,84

800 378 91 22 09711 3,39 385 7,4 00,9997 0,54

T (Co: mg/L; Qaa: mg/g; Qapn: mg/g; ki: 1/min; k»: g/mg min)
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Table 4.10 MnFe;04-CAK {iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baglangi¢c derisimlerindeki
adsorpsiyonlarina iligkin kinetik parametreler

Modeller: Lagergren Ho-McKay

Co Qdad Qdn kix10? R* Aq% Qan kx10® R*  Aq%
MM

650 183 30 1,7 0,8764 5,81 185 20,7 09998 1,77

700 190 31 1,6 0,9858 4,67 192 18,4 0,9997 0,97

800 200 45 1,2 0,9869 3,76 205 9,9 09997 0,88
OTS

650 273 95 1,5 0,9692 6,51 277 5,3 09998 1,93

700 290 106 1,7 0,9849 5,38 294 50 09997 1,17

800 300 105 1,4 09833 4,22 303 45 09995 0,88
Pb(II)

650 195 100 1,6 0,9889 5,87 204 42 09992 1,34

700 202 95 1,7 09834 499 208 4,7 09995 1,01

800 210 77 1,7 09681 4,10 212 7,2 09999 0,55

T (Co: mg/L; Qaa: mg/g; Qapn: mg/g; ki: 1/min; k»: g/mg min)

88



Table 4.11 CoFe;04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baslangi¢c derisimlerindeki
adsorpsiyonlarina iligkin kinetik parametreler

Modeller: Lagergren Ho-McKay

Co Qdad Qan kix10? R?  Aq% Qan kx10® R?  Aq%
MM

650 295 148 13 0,9941 5,71 300 2,8 0,9905 2,01

700 315 150 1,5 0,9915 5,05 322 3,1 09989 1,55

800 325 154 1,7 09734 4,42 333 3,4 0,9992 0,91
OTS

650 294 103 1,4 09741 3,72 303 4,1 0,9995 1,71

700 328 108 1.6  0.9823 3,17 333 5,1 0,9998 1,05

800 331 110 2.0 09879 2,88 344 5,8 0,9997 0,61
PbII)

650 212 125 1.7 0.9876 5,15 222 3,5 09993 1,31

700 222 126 1.9  0.9859 4,45 232 3,5 09991 0,84

800 230 131 2.0 09885 3,39 238 5,2 09997 0,54

T (Co: mg/L; Qaa: mg/g; Qapn: mg/g; ki: 1/min; k»: g/mg min)
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Table 4.12 CuFe;04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baslangi¢c derisimlerindeki
adsorpsiyonlarina iligkin kinetik parametreler

Modeller: Lagergren Ho-McKay

Co Qdda Qan kix10? R*  Aq% Qan k2x10° R?  Aq%
MM

650 180 35 1,8 09977 499 181 13,3 0,9998 1,98

700 230 42 14 08701 4,06 232 16,8 0,9997 1,12

800 239 48 1,3 09238 3,33 243 12,3 0,9998 0,52
OoTS

650 150 20 1,5 0,9645 3,87 151 2,7  0,9998 1,91

700 205 89 14 09449 341 212 4,2 09981 1,22

800 225 55 1,0 09673 3,22 226 7,0 10,9993 0,74
Pb(II)

650 205 121 1.4  0,9849 5,34 212 3,0 10,9980 1,66

700 214 104 1,2 09893 4,99 222 34 09987 1,32

800 220 98 1,5 0,9498 3,54 227 4,6  0,9998 0,87

T (Co: mg/L; Qaa: mg/g; Qan: mg/g; ki: 1/min; k»: g/mg min)

Lagergren ve Ho-McKay kinetik modelleri adsorpsiyon siirecindeki etkin hiz adimini
belirleyemediginden, buna iliskin kinetik veriler Weber Morris (Weber ve Morris
1963) teorisine dayali parcacik i¢i diflizyon modelinde analiz edilmektedir. Genel
olarak, adsorpsiyon siirecinin hiz1 sinir tabakasi difiizyonu veya pargacik i¢i diflizyon
adimlariyla kontrol edilir (Lee vd., 2022). Bu modele gore, cizilen grafik orijinden
gecen diiz bir dogru seklindeyse, hizi kontrol eden adimin yalnizca pargacik igi
difiizyon adiminin ve aksi durumda ise diger adimlarin da etkili oldugu karmasik bir
mekanizma iizerinden gergeklestigi ifade edilmektedir (Gao vd., 2013). Ayrica C
degerinin sifira yakin olmasi da mekanizmada parcacik i¢i diflizyon adimmin daha
etkin hiz kontrol adim1 oldugunu, aksi takdirde diger adimlarin da etkili oldugunu
belirtilmistir (Ahmed vd., 2017). Sekil 4.35-4.38'deki kinetik veriler, Tablo 1.1°de
verilen Weber-Morris'in pargacik i¢i diflizyon modeli denkleminde degerlendirilerek
Sekil 4.47-4.50 ¢izilmistir. Bu sekillerin, incelenen zaman araliklarinda orijinden

gecmeyen lic adiml grafiklerden olustugu goriilebilir. Bu durum, sadece pargacik i¢i
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difiizyon admmmin degil, ayni zamanda diger adimlarin da adsorpsiyon
mekanizmasinda hiz kontrol adimi olarak etkili oldugunu goéstermektedir. Bu
sekillerdeki ikinci dogrusal ¢izgilerin egim ve kesisim degerlerinden sirasiyla kia ve C
parametreleri hesaplanmis olup Tablo 4.13-4.16’da  verilmistir. Bu tablo
incelendiginde, sinir tabaka kalinligini yansitan kia ve C sabiti degerleri MM, OTS ve
Pb(I) derisimlerinin artmasiyla birlikte artmaktadir. kia degerlerinin artmasi, biiyiik
olasilikla, derisimle artan sinir tabaka kalinliginin etkisini azaltmak i¢in yiiriitiicii
kuvvetin artmasindan kaynaklanmaktadir. Bu da, MM, OTS ve Pb(Il) iyonlarinin
¢Ozelti ortamindan adsorplayici yiizeyine yonelmesini engellemektedir (Tan vd.,
2008). Ayrica, C degerlerinin sifirdan biiyilik olmalar1 ve artan adsorplanan derisimiyle
birlikte artmasi da hiz kontrol adiminda sadece parcacik i¢i diflizyon adimin etkili
olmadigini desteklemektedir. Sonug olarak, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK iizerindeki
MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarinin hiz kontrol basamaginda sadece parcacik igi

difiizyon adiminin etkili olmadig1 diger adimlariin da etkili oldugu ifade edilebilir.

700 800 9
30 poan)

MM aﬁ BEEEE @/Q oo a A LA

600
700
o o o oo

S 500 ./-/. 360 ===
£ f
E 400
(¢}

Q, (mg/g)
Q, (mglg)
g

300

200 B 650 ppm 400 @® 650 ppm A 650 ppm
H 700 ppm ® 700 ppm A 700 ppm
@ 800 ppm © 800 ppm A
100 pp 300 PP 270 . . 800 ppm
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
"2 (min)"2 "2 (min)"2 2 (min)"?

Sekil 4.47 CAK tizerinde degisik MM, OTS ve Pb(II) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina iligkin ¢izgisel
Weber-Morris kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.48 MnFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(II) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Weber-Morris kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.49 CoFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iligkin cizgisel Weber-Morris kinetik ¢izimleri
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Sekil 4.50 CuFe,04-CAK iizerinde degisik MM, OTS ve Pb(Il) derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iliskin ¢izgisel Weber-Morris kinetik ¢izimleri

Table 4.13 CAK tizerinde MM, OTS ve Pb(I)’nin degisik baslangi¢ derisimlerindeki adsorpsiyonlarina
iligkin Weber-Morris kinetik parametreleri

Co 650 700 800
MM

kid 5,6 7,3 7,9

C 275 296 300

R? 0,9926 0,9994 0,9996
OTS

kid 4,7 14,8 18,1

C 410 412 476

R? 0,9805 0,9932 0,9865
Pb(II)

kid 5,0 7,6 7,9

C 275 296 301

R? 0,9926 0,9924 0,9996
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Table 4.14 MnFe;04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baglangi¢ derisimlerindeki

adsorpsiyonlarina iligkin Weber-Morris kinetik parametreleri

Co 650 700 800
MM

kia 0,9 1,3 2,8

C 168 166 158

R? 0,9948 0,9986 0,9865
OTS

kid 3,8 4,5 5.8

C 198 215 216

R? 0,9464 0,9962 0,9945
Pb(II)

kia 4,7 3,7 2,3

C 127 148 174

R? 0,9904 0,9909 0,9845

Table 4.15 CoFe;04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baslangi¢c derisimlerindeki

adsorpsiyonlaria iliskin Weber-Morris kinetik parametreleri

Co 650 700 800
MM

kid 10,9 8,9 8,1

C 156 185 209

R? 0,9905 0,9911 0,9981
OTS

kid 7,0 6,7 6,0

C 206 230 245

R? 0,9881 0,9894 0,9928
Pb(II)

kid 9,7 9,9 6,4

C 93 99 148

R? 0,9896 0,9944 0,9897
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Table 4.16 CuFe;04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik baslangi¢c derisimlerindeki
adsorpsiyonlarina iligkin Weber-Morris kinetik parametreleri

Co 650 700 800
MM

kid 3,7 1,1 2,0

C 135 211 209

R? 0,9828 0,9697 0,9446
OTS

kid 1,1 7,6 3,2

C 133 98 173

R? 0,9404 0,9879 0,9504
Pb(II)

kid 8,3 5,0 2,5

C 88 135 178

R? 0,9821 0,9946 0,9958

433 CAK, (Mn/Co/Cu)Fe;04-CAK tarafindan MM, OTS ve Pb{II)
adsorpsiyonlarinin izoterm verilerinin analizi ve modellenmesi

Adorpsiyon izoterminin sekli, adsorplayict ile adsorplanan arasindaki etkilesimlerin
dogasini belirlemek i¢in kullanilan 6nemli bir deneysel aragtir. Bu amagla ¢ézeltiden
adsorpsiyon izotermleri, Giles ve arkadaglar1 tarafindan S, L, H ve C-tipleri olmak
tizere dort ana grupta simiflandirilmistir (Giles vd., 1974). Sekil 4.51-4.54, CAK,
(Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1in 20, 30 ve 40 °C sicakliklarindaki MM, OTS, Pb(II)
adsorpsiyon sistemlerinin dogrusal olmayan izoterm ¢izimlerini gdstermektedir. Bu
cizimlerin, belirtilen siiflandirmalardan L-tipi izotermine benzedigi, bu CAK,
(Mn/Co/Cu)Fe204-CAK ile MM, OTS ve Pb(Il) arasinda yiiksek bir afinite oldugunu

dogrulamaktadir.
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Sekil 4.51 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki izoterm
cizimleri
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Sekil 4.52 MnFe,O04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iligkin degisik
sicakliklardaki izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.53 CoFe,04-CAK tizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
izoterm gizimleri
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Sekil 4.54 CuFe,04-CAK tizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
izoterm ¢izimleri

Sekil 4.51-4.54’deki denge adsorpsiyon verilerinin en iyl uyum sagladigi modeli
belirlemek icin, Tablo 1.1°de verilen yaygin olarak kullanilan Freundlich (Freundlich
1906), Langmuir (Langmuir 1918) izoterm modellerinde degerlendirilmesiyle ¢izilen
dogrusal ¢izimlerden (Sekil 4.55-4.62) izoterm parametreler belirlenmis ve Tablo
4.17-4.20’de verilmistir. Kr ve n, sirasiyla adsorbanin adsorpsiyon kapasitesine ve
adsorpsiyon afinitesine ait Freundlich sabitleridir. Om ve K1, sirasiyla adsorbanin birim
agirlig1 basina adsorplanan maksimum kirletici miktar1 ve adsorpsiyon enerjisine bagli
olarak adsorpsiyon dengesi ile iliskili Langmuir izoterm sabitleridir. Genel olarak, bir
adsorpsiyon sistemi i¢in //n ve RL degerinin 1’den kiiciik veya 1’den biiylik olmasi,
kirleticinin adsorban iizerinde sirasiyla istemli ve istemsiz sekilde adsorplandigini
gostermektedir (Ji vd., 2019). Tablo 4.17-4.20 incelendiginde, calisilan adsorpsiyon
sistemlerinin yiiksek R? ve diisiik 4g (%) degerleri ile Langmuir izoterm modeline
uydugu goriilmektedir. CAK, (Mn/Co/Cu)Fe20s-CAK’iIn MM ve OTS i¢in Om
degerlerinin sistem sicakliginin artmasiyla artmasi, Pb(Il) i¢cin ise azalmasi, bunlarin
adsorpsiyonunun  sirastyla endotermik ve ekzotermik dogada oldugunu
gostermektedir. Ayrica her kirletici i¢in, Freundlich izotermindeki //n ve Langmuir
izotermindeki RL degerlerinin birden kiigiik olmas1 ve bu degerlerin sicaklik arttik¢a
MM ve OTS ig¢in azalmasi, Pb(Il) i¢in ise artmasi sirastyla yliksek sicakliklarda

adsorpsiyon isleminin istemli ve istemsiz oldugunu belirtmektedir.
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Sekil 4.55 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iligskin degisik sicakliklardaki
Langmuir izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.56 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(ll) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
Freundlich izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.57 MnFe;O04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik
sicakliklardaki Langmuir izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.58 MnFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iligkin degisik
sicakliklardaki Freundlich izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.59 CoFe>O4-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
Langmuir izoterm ¢izimleri

5.8
Pb(ll)
5.6
o oﬂ!
<)
- =
5.4
° ® 20°C
- B 30°C ® 30°C A 30°C
5.4 : ‘ m 40°C ‘ ‘ . ©® a0°C 5.2 ‘ ‘ A 40°C
5.8 6.0 6.2 6.4 66 56 58 60 62 64 66 58 60 62 64 66 638
inC, InC, InC,

Sekil 4.60 CoFe>O4-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
Freundlich izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.61 CuFe>O4-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
Langmuir izoterm ¢izimleri
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Sekil 4.62 CuFe,04-CAK tizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina iliskin degisik sicakliklardaki
Freundlich izoterm ¢izimleri
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Tablo 4.17 CAK {izerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik sicakliklardaki adsorpsiyonlarina iligkin
izoterm parametreleri

Modeller: Freundlich Langmuir

T Ke Im R? Aq% Om KL R? Aq%  RL
MM

293 490 0,07 0,8776 3,96 714 0,291 0,9996 1,01 0,004

303 548 0,05 0,8235 2,90 734 0,441 0,9998 0,76 0,003

313 554 0,04 0,8541 2,66 752 0,335 0,9996 0,33 0,002
OTS

293 289 0,28 0,8650 4,12 833 0,060 0,9952 145 0,021

303 496 0,20 0,8450 3,01 909 0,191 0,9960 0,97 0,006

313 212 0,11 0,8531 2,96 911 0,230 0,9912 0,57 0,005
Pb(II)

293 6 0,44 0,8137 5,52 556 0,007 09977 1,63 0,338

303 10 0,52 0,8758 3,91 476 0,003 0,9955 0,90 0,525

313 19 0,62 09755 2,77 303 0,003 0,9938 0,64 0,543

"T: K; Ke: (mg/g)(L/mg)'™; Om: mg/g; Ki: L/mg
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Tablo 4.18 MnFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II)’nin degisik sicakliklardaki adsorpsiyonlarina

iliskin izoterm parametreleri

Modeller: Freundlich Langmuir

T Ke 1n R? Aq% On K R*  Aq% RL
MM

293 2 084 0,7025 5,07 500 0,032 0,9665 1,77 0,69

303 3 081 0,8418 4,67 526 0,011 09691 132 043

313 7 043 0,8098 4,22 588 0,335 0,9859 0,89 0,34
OTS

293 11 0,59 0,7551 6,88 555 0,062 0,9924 1,99 0,265

303 65 0,31 0,7967 5,12 588 0,066 0,9893 1,56 0,263

313 77 0,29 0,8012 4,65 591 0,011 0,9925 1,33 0,161
Pb(I)

293 2 0,65 0,8534 5,66 294 0,004 0,9963 1,87 0,571

303 3 0,68 0,8771 4,86 278 0,003 09852 141 0,627

313 1 0,777 0,8769 3,34 263 0,002 09701 1,18 0,698

TT: K; Kr: (mg/g)(L/mg)'"™; Om: mg/g; Ki: L/mg
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Tablo 4.19 CoFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik sicakliklardaki adsorpsiyonlarina
iliskin izoterm parametreleri

Modeller: Freundlich Langmuir

T Ke 1n R? Aq% Om KL R*  Aq% RL
MM

293 3 0,73 0,7771 4,99 588 0,021 0,9598 1,64 0,58

303 7 0,61 0,7387 4,13 625 0,024 0,9506 1,33 0,52

313 12 0,55 0,7219 2,89 667 0,026 0,9733 0,98 0,49
OTS

293 20 044 0,8121 3,85 556 0,028 0,9064 1,33 0,519

303 32 0,38 0,7626 3,45 666 0,036 09791 1,02 0,429

313 75 0,26 0,8322 2,59 775 0,048 0,9849 0,89 0,355
Pb(I)

293 9 0,54 0,7449 5,34 455 0,003 09746 1,56 0,099

303 13 0,46 0,7762 4,88 400 0,004 09641 1,32 0,498

313 17 0,41 0,7899 3,67 370 0,003 09501 1,21 0,535

TT: K; Kr: (mg/g)(L/mg)'"™; Om: mg/g; Ki: L/mg

102



Tablo 4.20 CuFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin degisik sicakliklardaki adsorpsiyonlarina
iliskin izoterm parametreleri

Modeller: Freundlich Langmuir

T Ke 1n R? Aq% On K R*  Aq% RL
MM

293 5 0,64 08499 3,88 526 0,025 0,9639 1,88 0,55

303 6 0,62 0,7695 3,68 556 0,038 0,9689 1,13 0,44

313 9 0,58 0,7764 2,24 625 0,064 0,9631 0,99 0,31
OTS

293 20 044 0,8121 3,85 556 0,028 0,9064 1,33 0,519

303 32 0,38 0,7626 3,45 666 0,036 09791 1,02 0,429

313 75 0,26 0,8322 2,59 669 0,048 0,9849 0,89 0,355
Pb(I)

293 23 0,35 0,7794 4,16 345 0,004 0,9325 2,98 0,547

303 18 0,38 0,7971 3,44 333 0,003 0,9324 1,69 0,578

313 8 0,50 0,7325 2,70 323 0,002 09539 1,32 0,627

TT: K; Kr: (mg/g)(L/mg)'"™; Om: mg/g; Ki: L/mg

4.3.4 MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarinin termodinamik analizi

Termodinamik parametreler, incelenen adsorpsiyon siirecinin endotermik ve/veya
ekzotermik ve kendiliginden olup olmadigi hakkinda bilgi verir. Incelenen
adsorpsiyon sistemleri i¢in Gibbs serbest enerji degisimi (4G°), ortalama entalpi
degisimi (AH°) ve ortalama entropi degisimi (45°) termodinamik parametreleri, Tablo
1.1°de verilen denklemlerde degerlendirilerek ve buna gore cizilen van't Hoff
grafiklerinin (Sekil 4.63-4.66) egim ve kesisim degerlerinden belirlendi ve Tablo 4.21-
4.24°te verildi. Tabloda verilen caligilan adsorpsiyon sistemleri i¢in AG° degerlerinin
negatif olmasi islemlerin kendiliginden gergeklestigini vurgulamaktadir. Ayrica, MM
ve OTS i¢in bu degerlerin mutlak biiyiikliiklerinin sicaklik arttik¢a arttig1, Pb(Il) i¢in
ise azaldig1 goriilmektedir. Bu durum, sicaklik artisiyla birlikte adsorpsiyonun
sirastyla daha istemli ve istemsiz oldugunu dogrulamaktadir. Bu bulgular, Tablo 4.17-
4.20°de verilen Om degerlerinin yiiksek sicakliklarda MM ve OTS i¢in daha yiiksek,
Pb(Il) i¢in ise daha diisiik olmas1 gergegiyle tutarhidir. CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK
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tizerinde MM ve OTS i¢in ortalama 4H° degerleri pozitif, Pb(Il) i¢in ise negatiftir. Bu
da adsorpsiyon siireclerinin sirasiyla endotermik ve ekzotermik nitelikte oldugunu
ifade etmektedir. Ayrica, Tablo 4.17-4.20°de verilen Om degerlerinin sicaklik arttikca
MM ve OTS i¢in artmast, Pb(II) i¢in ise azalmasi bu durumu dogrulamaktadir. Ayrica,
calisilan sistemler i¢in diizensizligin 6lgiisii olan 4S° degerleri MM ve OTS icin
pozitif, Pb(I) i¢in ise negatiftir. Bu da adsorpsiyon sistemlerindeki diizensizligin
sirastyla arttigini ve azaldigini gostermektedir. Ayrica, pozitif ve negatif 45° degerleri
adsorpsiyon sistemlerinde adsorban-¢ozelti ara yiiziinde sirasiyla giiclii ve zayif
afiniteyi yansitmaktadir (Xu vd., 2020). Tablo 4.17-4.20°de verilen Om degerlerinin
MM ve OTS icin Pb(Il)’den daha yiiksek olmasi da bu durumu dogrulamaktadir.
Benzer gozlemler bazi arastirmacilar tarafindan da bildirilmistir (Oleszczuk vd., 2009;

Xu vd., 2020).
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Sekil 4.63 CAK tizerinde MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarina van’t Hoff ¢izimleri
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Sekil 4.64 MnFe;04-CAK {izerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina van’t Hoff ¢izimleri
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Sekil 4.65 CoFe,04-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlarina van’t Hoff ¢izimleri
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Sekil 4.66 CuFe;O4-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarina van’t Hoff ¢izimleri

Tablo 4.21 CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II)’nin adsorpsiyonlarina iliskin termodinamik parametreler

T (K) Termodinamik parametreler
4G° AH° AS8°
(kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/mol K)
MM
293 -27,81 18,89 0,11
303 -29,35
313 -31,01
OTS
293 -25,21 47,99 0,25
303 -28,80
313 -30,20
Pb(II)
293 -17,81 -40,06 -9,24
303 -16,26
313 -16,20
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Tablo 4.22 MnFe,0s-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(II)’nin adsorpsiyonlarina iligkin termodinamik
parametreler

T (K) Termodinamik parametreler

AG° AH° AS°

(kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/mol K)
MM
293 -4,73 12,47 0,05
303 -5,29
313 -5,91
OTS
293 -19,56 21,92 0,14
303 -20,35
313 -22,41
Pb(II)

293 -16,29 -17,76 -0,01
303 -16,05
313 -15,93
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Tablo 4.23 CoFe;0s-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin adsorpsiyonlarina iligkin termodinamik
parametreler

T (K) Termodinamik parametreler
AG° AH° AS°
(kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/mol K)
MM
293 -15,9 7,94 0,08
303 -16,7
313 -17,5
OTS
293 -17,6 20,4 0,12
303 -18,8
313 -19,3
PbII)
293 -19.4 -42.4 -0,21
303 -17,1
313 -16,7
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Tablo 4.24 CuFe;0s-CAK iizerinde MM, OTS ve Pb(Il)’nin adsorpsiyonlarina iligkin termodinamik
parametreler

T (K) Termodinamik parametreler
AG° AH° AS°
(kJ/mol) (kJ/mol) (kJ/mol K)
MM
293 -16,3 35,5 0,02
303 -17,9
313 -19,8
OTS
293 -16,5 23,1 0,13
303 -17,8
313 -18,9
PbII)
293 -16,3 -19,3 -0,01
303 -16,0
313 -15,8

4.3.5 MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlar: sonrasinda CAK, (Mn/Co/Cu)Fe,04-
CAK’a ait SEM/EDX ve elementel haritalama analizi

Sekil 4.67-4.70, MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonundan once ve sonra CAK,
(Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1In - SEM-EDX goriintiilerini  gostermektedir. Her Dbir
adsorplananin adsorpsiyonundan sonra adsorplayicilarin SEM goriintiileri, degisik
boyuttaki gozenek kapiciklarinin kapanmasi sonucu ylizey goriintiisiiniin koyu renkten
actkk renge donmesi adsorpsiyonu dogruladigmmi  gostermektedir. CAK,
(Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’m MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonu sonrasi EDX
spektrumlarinda, karbon ve oksijen elementlerinin yani sira her birinin yapisinda
strastyla kiikiirt, klor ve kursun spektrumlarinin bulunmasi da onlarin adsorplandigin

dogrulamaktadir.

109



cps'eV
4

N
Element  wt%
Carbon 8821
\'m'ngru 0.56
Oxygen 1122
Total 100,00
2 4 6
keV'
B o '
e Flement wit%
Carbon 7267
Nirogen 6,60
Sulfur §29
Chlovine 218
Orvgen 13.26
Total 100.00
2 1 6 s
kel
a
Flement wit%
Carbon 7556
Chlorine (.68
Nimrvogen 0.22
Oxygen 2352
Total 100.00
2 1 6 S
keV
»
Flement wt%
Carbon 7578
Lead 9.60
Nitragen 203
Oxygen 12,59
Total 100.00
: i : :
kel

110

Sekil 4.67 CAK’in MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlar1 dncesi ve sonrasina ait SEM-EDX gériintiileri
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Sekil 4.68 MnFe,04-CAK’1in MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlart dncesi ve sonrasina ait SEM-EDX

goriintiileri
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Sekil 4.69 CoFe 04-CAK’in MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlar1 6ncesi ve sonrasina ait SEM-EDX
goriintiileri
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Sekil 4.70 CuFe;04-CAK’in MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlar1 dncesi ve sonrasina ait SEM-EDX
goriintiileri
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4.3.6 MM, OTS ve Pb(II) adsorpsiyonlari sonrasinda CAK, (Mn/Co/Cu)Fe;0O4-
CAK’a ait FTIR analizi

Sekil 4.71-4.74, MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonlari oncesi ve sonrasi CAK,
(Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1in  FTIR  spektrumlarin1 = gostermektedir. Sekil 4.71
incelendiginde, CAK'lm daha onceden bolim 4.2.6’da belirttigimiz gibi FTIR
spektrumundaki 1810,70, 1547,34, 1215,39, 998,67 ve 570,70 ile 543,27 cm™! tepe
noktalar sirastyla C-H gerilme titresimi, N-H simetrik gerilme titresimi, C-O gerilme
titresimi, lignin yapisinda aromatik C-H diizlem i¢i biikiilme titresimi ve aromatik
halkada C-H diizlem dis1 biikiilme titresimleri ile iliskilidir (Wu vd., 2020). MM
adsorpsiyonu sonrasindaki FTIR spektrumundaki piklerde kaymalar gézlenmektedir.
1377,43 ve 1215,13 cm "deki pikler sirasiyla aromatik nitro bilesigi ve S=O gerilme
titresimine aittir. Bu pikler, CAK ylizeyinde MM molekiillerinin varligini
gostermektedir (Nasuha vd., 2010). OTS ve Pb(II) adsorspsiyonlari sonrasina ait olan
FTIR spektrumundaki pik yogunlugunun arttig1 goriilmektedir. OTS yiikli CAK’a ait
olan 3059,04 cm "'deki pik, simetrik N-H gerilme titresiminden, 2885,79 cmdeki
pik ise C-H gerilme titresiminden kaynaklanmaktadir (Cruz vd., 2017). Ayrica, pik
yogunlugundaki degisim, CAK ile oksitetrasiklin arasindaki ylizey adsorpsiyonunu ve
hidrojen bagin1 gostermektedir (Petit ve Puskar 2018). Pb(II) yiiklii CAK’a ait 3171,11
cm 'deki pik, asimetrik N-H gerilme titresiminden kaynaklanirken, 2891,59'daki pik
ise CH3 simetrik gerilmesinden kaynaklanmaktadir. Ayrica, OTS ve Pb(Il) yiikli
CAK’in  FTIR piklerinin yogunlugundaki artig, bunlarin CAK {izerinde
adsorpsiyonunu dogrulamaktadir (Eniola vd., 2020).
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Sekil 4.71 CAK ve MM, OTS, Pb(II) adsorspsiyonlar1 sonrasindaki CAK’a iliskin FTIR spektrumu

Sekil 4.72 incelendiginde MnFe204-CAK’a ait olan 3205,74, 1554,54, 1018,05,
578,16 ve 452,12 cm’'deki O-H, C=C, C-O-C, Fe-O ve Mn-O piklerinin MM
adsorpsiyonu sonrasinda sirastyla 3202,32, 1582,62, 1002,59, 574,82 ve 464,42 cm™"”
e kaydig1 gozlenmektedir. Bu durum, MM ile MnFe204-CAK iizerindeki fonksiyonel
gruplar arasindaki etkilesimi dogrulamaktadir (Gautam vd., 2017; Adeogun 2019).
OTS adsorpsiyonundan sonraki pikler incelendiginde O-H gerilme ve biikiilme piki
olarak atfedilen MnFe204-CAK a ait olan 3205,74°deki pikin, 3321,26 cm’ye kaydigi
gozlenmektedir. Ayrica, 1894,61, 1554,54 ve 1018,05 cm™’deki C-H, C=C ve C-O-C
piklerinin, OTS adsorpsiyonundan sonra sirasiyla 1890,09, 1551,32 ve 1007,12 cm™’e
kaydig1 gozlenmektedir. Yeni piklerin olugsmasi ve mevcut piklerin kaymasi, OTS'nin
MnFe204-CAK tarafindan adsorpsiyonunu dogrulamaktadir (Puziy vd., 2002; Niu vd.,
2020; Rambabu vd., 2020; Wang vd., 2021). Pb(Il) adsorpsiyonu sonrasinda ise
MnFe204-CAK’a ait olan 3205,74 pikin 3210,07 cm™’e kaydig1 goriilmektedir. Bu
durum O-H ve Pb(II) etkilesiminden kaynaklaniyor olabilir. Ayrica, 1554,54, 1018,05
ve 578,16 cm ""deki C = C, C-O-C ve Fe-O tepe noktalar1, Pb(Il) adsorpsiyonundan
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sonra sirastyla 1570,33, 1017,02 ve 566,14 cm e kaydig1 gézlenmektedir (Hu vd.,
2019; Niu vd., 2020; Suwunwong vd., 2021).
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Sekil 4.72 MnFe,04-CAK ve MM, OTS, Pb(II) adsorspsiyonlari sonrasindaki MnFe,04-CAK’a iliskin
FTIR spektrumu

Sekil 4.73’deki CoFe204-CAK’1n adsorpsiyon dncesi ve sonrast FTIR spektrumlari
karsilastinldiginda, 3437,09 cm™’deki -OH gerilme pikinin MM, OTS ve Pb(Il)
adsorpsiyonundan sonra sirastyla 3322,46, 3310,22 ve 3182,07 cm'e kaydig
gozlenmektedir. MM adsorpsiyonu sonrasinda gozlenen 1216,42 cm™’deki tepe
noktasinin S=0O gerilme titresimine bagl oldugu diisiiniilmektedir (Nasuha vd., 2010).
Bu pik MM’nin CoFe204-CAK ylizeyinde adsorbe edildigini gostermektedir. OTS
adsorpsiyonu sonrasinda gozlenen 1559,7 ve 1452,14 cm!'deki pikler, sirasiyla OTS
molekiiliiniin amid grubuna karsilik gelen C=0 ve N-H baglarinin gerilme titresimine
baglanabilir (Rakshit vd., 2013). CoFe204-CAK’1n 3437,09 cm "’deki ~OH gerilme
tepe noktasinin Pb(II) adsorpsiyonundan sonra 3182,07 cm™ e kaymasi, Pb(II) ve O-
H arasindaki etkilesimden kaynaklaniyor olabilir (Hu vd., 2019). Yeni spektrumlarin
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olusumu ve mevcut spektrumlarin kaymasi, CoFe204-CAK ile MM, OTS, Pb(II)

molekiilleri arasinda iyi bir etkilesim oldugunu gdstermektedir.

CoFe204-CAK
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Sekil 4.73 CoFe,04-CAK ve MM, OTS, Pb(Il) adsorspsiyonlar1 sonrasindaki CoFe>O4-CAK’a iligkin
FTIR spektrumu

Sekil 4.74°deki CuFe204-CAK’1n adsorpsiyon dncesi ve sonrast FTIR spektrumlari
incelendiginde, -OH gerilme piki olarak atfedilen CuFe0s-CAK’a ait olan 3427,11
cm'deki pikin MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlarindan sonra sirasiyla 3405,05,
3208,46, 3155,01 cm e kaydign gozlenmektedir. MM adsorpsiyonu sonrasinda
gozlenen 1223,51 cm " deki pik S=O gerilme titresimine atfedilmektedir (Nasuha vd.,
2010). Bu pik MM’ nin CuFe20s4-CAK ylizeyinde adsorbe edildigini gostermektedir.
OTS adsorpsiyonu sonrasinda gozlenen 1570,01 cm™’deki pik, OTS molekiiliiniin
amid grubuna karsilik gelen N-H baginin gerilme titresimine ait olabilir. Ayrica
1448,28 cm™’deki pik, OTS molekiiliiniin metil gruplarina atfedilebilir (Eniola vd.,
2020). CuFe204-CAK’m 3427,11 cm "deki —OH gerilme pikinin Pb(II)
adsorpsiyonundan sonra 3155,01 cm e kaymasi, Pb(Il) ile O-H arasindaki
etkilesimden kaynaklamiyor olabilir (Hu vd., 2019). Ayrica CuFe204-CAK
spektrumunda gozlenen Fe-O ve Cu-O'ya ait piklerin MM, OTS ve Pb(II)

117



adsorpsiyonlarindan sonra kaydigi gozlenmistir. Yeni spektrumlarin olusmasi ve
mevcut spektrumlarin kaymasi, onlarin CuFe204-CAK ylizeyinde adsorbe edildigini

dogrulamaktadir.
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Sekil 4.74 CuFe,04-CAK ve MM, OTS, Pb(Il) adsorspsiyonlari sonrasindaki CuFe,Os-CAK’a iligkin
FTIR spektrumu

4.4 Desorpsiyon Sonu¢larinin Degerlendirilmesi

Bir adsorplayicinin tekrar kullanilabilirligi, onun uygulamalarda ¢evre dostu haline
gelmesi icin ¢ok Onemli 6zelligidir (Sirajudheen vd., 2021). Sekil 4.75(a), CAK
tarafindan adsorplanan MM, OTS ve Pb(Il) iyonlarinin desorpsiyonu ig¢in etkili
kimyasal desorbent se¢imi ¢aligmalarindan elde edilen HCl ile desorpsiyon verimlilik
ylizdelerinin sirasiyla %82,1, %88,8 ve %91,9 oldugunu gostermektedir. Sekil 4.76(a),
MnFe204-CAK tarafindan adsorplanan MM, OTS ve Pb(II) iyonlarinin desorpsiyonu
icin etkili desorbent se¢imi ¢aligmalarindan belirlenen HCl ile maksimum desorpsiyon

verimlerini sirastyla %96,0, %92.2 ve %90,9 oldugunu gostermektedir. Sekil 4.77(a),
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CoFe204-CAK tarafindan adsorplanan MM, OTS ve Pb(Il) iyonlarinin desorpsiyonu
i¢in etkili desorbent se¢imi ¢aligsmalarindan belirlenen HCI ile maksimum desorpsiyon
verimlerini sirasiyla %92,5, %68,1 ve %90,6 oldugunu gdstermektedir. Sekil 4.78(a),
CuFe204-CAK tarafindan adsorplanan MM, OTS ve Pb(Il) iyonlarmin desorpsiyonu
i¢in etkili desorbent se¢imi ¢aligsmalarindan belirlenen HCI ile maksimum desorpsiyon
verimlerini sirastyla %94,2, %77,0 ve %93,1 oldugunu gostermektedir. Bu verilerden
yola ¢ikarak incelenen kirleticiler i¢in etkili kimyasal desorbent olarak HCI se¢ilmistir.
HCl’in etkili ¢oziici olmasi, muhtemelen sulu ortama verdigi yliksek
elektronegatiflige sahip kloriir iyonlar1 tarafindan yilizeyden tuzlar halinde
uzaklastirilmasindan kaynaklanmaktadir. Sekil 4.75(b), her kirletici i¢cin HCl ile yedi
kez gerceklestirilen adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisii grafiklerini gostermektedir. Bu
sekil, CAK’m MM ve OTS i¢in dort defa, Pb(Il) icin ise li¢ defa yliksek yeniden
kullanilabilirlige sahip oldugunu ve sonraki dongiilerde kademeli olarak azaldigini
gostermektedir. Sekil 4.76(b), HCI ile sekiz kez gerceklestirilen MM, OTS, Pb(II)
adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinii gostermektedir. Bu sekil, MnFe204-CAK’1n MM
ve OTS i¢in bes defa, Pb(II) i¢in ise dort defa yiliksek verimli yeniden kullanilabilirlige
sahip oldugunu, sonraki dongiilerde ise bu oranin giderek azaldigini gostermektedir.
Sekil 4.77(b), HCI ile yedi kez gerceklestirilen MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyon-
desorpsiyon dongiisiinii gostermektedir. Bu sekil, CoFe204+-CAK’1n MM, OTS ve
Pb(Il) i¢in dort defa yiiksek yeniden kullanilabilirlige sahip oldugunu ve sonraki
dongiilerde kademeli olarak azaldigini géstermektedir. Sekil 4.78(b), HCl ile sekiz kez
gerceklestirilen MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyon-desorpsiyon  dongiisiinii
gostermektedir. Bu sekil, CuFe204-CAK’1in MM, OTS ve Pb(Il) i¢in dort defa yiiksek
yeniden kullanilabilirlige sahip oldugunu ve sonraki dongiilerde kademeli olarak
azaldigim1 gostermektedir. Bu azalmalarin muhtemelen adsorpsiyon-desorpsiyon
dongili sayisimnin artmasiyla ylizeydeki adsorpsiyon yerlerinin asinmasi sonucu

adsorpsiyon 6zelliginin giderek kaybolmasindan kaynaklandig: diistiniilmektedir.
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Sekil 4.75 Farkli desorbentlerin MM, OTS, Pb(Il)’nin desorpsiyon verimleri (a) ve MM, OTS,

Pb(1l)’nin CAK’1n adsorpsiyon verimlilikleri i¢in yeniden kullanilabilirlik dongiileri iizerindeki etkisi
(b)

a 100, 960 EHCI mHNO: WCH:0H mH:0
- 92,2 90,9
90 F
80 |
Tl
3 w0l
.a'
£ 50 ¢
o
3 40 |
a
30 F
20 F
10 +
]
MM 0TS
b 100 ; 96 0914 Desorbent: HC1 MM 929 Desorbent: HC1 OTS 90,9 Desorbent: HC1 Ph(II)
%559 1 81525 86,0
— 80 i 76 78,6
B 85.3 52,5
T a0 39,1 41,1
g 33.1 28.9
= 24.0
" 20 18.8 17,6
0 1 2 3 4 5 6 7 01 2 3 45 6 7 0 1 2 3 4 5 6 7
Dingii sayist

Sekil 4.76 Farkli desorbentlerin MM, OTS, Pb(Il)’nin desorpsiyon verimleri (a) ve MM, OTS,

Pb(I)’nin  MnFe;04-CAK’mn adsorpsiyon verimlilikleri igin yeniden kullanilabilirlik dongiileri
iizerindeki etkisi (b)
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Dangii sayis1

Sekil 4.77 Farkli desorbentlerin MM, OTS, Pb(Il)’nin desorpsiyon verimleri (a) ve MM, OTS,

Pb(Il)’nin CoFe>04-CAK’1in adsorpsiyon verimlilikleri i¢in yeniden kullanilabilirlik dongiileri
iizerindeki etkisi (b)
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Dingii sayisi

Sekil 4.78 Farkli desorbentlerin MM, OTS, Pb(Il)’nin desorpsiyon verimleri (a) ve MM, OTS,
Pb(Il)’nin CuFe;04-CAK’mn adsorpsiyon verimlilikleri i¢in yeniden kullanilabilirlik doéngiileri

tizerindeki etkisi (b)
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4.5 Adsorpsiyon Mekanizmasi

Adsorpsiyon mekanizmasi, ylizey sifir yiikii (pHysy) ve ortam pH degerlerine baglh
olarak ylizey oOzelliklerinin degismesi ile agiklanabilir. Ortam pH'sinin pHysy
degerinden biiylik veya kiiclik olmasina bagli olarak adsorplayici yiizeyi sirasiyla
negatif ve pozitif olarak yiiklenir (Al-Degs vd., 2000). Tablo 4.8’e baktigimizda CAK,
MnFe204-CAK, CoFe204-CAK ve CuFe20s-CAK’m pHysy degerleri sirastyla 8,52,
7,32, 8,20 ve 8,34°diir. Bu nedenle, incelenen Kkirleticilerin adsorpsiyonu CAK,
MnFe204-CAK, CoFe204-CAK ve CuFe204-CAK’1n pHysy degerlerinden daha diisiik
bir pH'da gergeklestiginden adsorplayicilarin yiizeyi pozitiftir. MM, OTS ve Pb(II)
sirastyla MM*, OTS*, Pb** formundadir yani adsorpsiyonun gergeklestigi pH'larda
pozitif yiiklidiirler (Yue vd., 2023). Buna gore, pozitif yiikli kirletici iyonlar,
adsorplayici yiizeylerindeki protonlanmis hidroksil ve/veya karboksil gruplar
tarafindan itilir ve bunlarin adsorpsiyonu muhtemelen yiizeydeki protonlar arasindaki
iyon degisimi yoluyla gerceklesmektedir. Bu bilgiler dogrultusunda, Sekil 4.79-
4.82°de CAK, MnFe204-CAK, CoFe204-CAK ve CuFe204-CAK yiizeyleri ile MM,

OTS ve Pb(II)’nin olas1 baglanma mekanizmasi gosterilmektedir.

¥
|

O=C- OH,

Sekil 4.79 CAK yiizeyinde MM, OTS, Pb(II)’nin olasi baglanma mekanizmasi
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InFe204-CAK

Sekil 4.80 MnFe,04-CAK yiizeyinde MM, OTS, Pb(Il)’nin olas1 baglanma mekanizmasi

HO-C=0""

R O
CoFe204-CAK :«
Yiizeyi u

Sekil 4.81 CoFe,04-CAK Yiizeyinde MM, OTS, Pb(Il)’nin olas1 baglanma mekanizmasi
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Sekil 4.82 CuFe,04-CAK yiizeyinde MM, OTS, Pb(II)’nin olast baglanma mekanizmasi
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu doktora tezi ¢aligmasi kapsaminda elde edilen sonuglar 6zetce asagidaki sekilde

vurgulanabilir.

CP ve CAK’1n karakterizasyon ve adsorpsiyon incelemelerine iliskin ¢iktilar:

>

CP, diistik kiil, yiliksek sabit karbon ve yliksek ucucu madde icerigi nedeniyle
AK iiretiminde umut vadeden bir 6nciil maddedir.

CP, tek asamali K2COs3 kimyasal aktivator destekli karbonizasyon yontemi ile
optimize edilmis kosullar (emdirme orani: 1:1 gcp/gkacos; karbonizasyon
sicakligi: 900 °C; karbonizasyon siiresi: 1 saat) altinda ytiksek kaliteli AK
(CAK)'a basariyla dontistiiriildii.

CP’nin 0,18 olan H/C oranmnin karbonizasyon islemi sonrasinda 0,06'ya
diismesi, karbon tabakasinin aromatizasyonunun arttigini, dolayisiyla
grafitlesmenin arttigin1 géstermektedir. Ayrica, diislik 6zgiil O/C oran1 (0,46)
ve (O + N)/C oram1 (0,47), swrastyla yiiksek ylizey hidrofobilikligini ve
ylzeydeki polar gruplarin varligin1 gostermektedir.

XRD ve Raman analiz sonuglart CAK'in grafitli yapiya sahip karbonlu bir
malzeme oldugunu gdstermistir.

CAK’in N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterminin genis histerezis egrisine
sahip Tip I ve Tip IV’lin kompozisyonuna benzemesi, mezogdzenekli bir
yapiya sahip oldugunu gostermektedir.

N2 gaz1 adsorpsiyon-desorpsiyon analiz sonuglari, CAK'in 2211 m?/g Sger,
1.262 cm®/g Vr, %39.8 mikrogdzeneklilik, %60.2 mezogdzeneklilik ve 2.8 nm
Dr gozenek Ozelliklerine sahip oldugunu gdstermistir.

CAK’1m FT-IR spektrumlari, Boehm titrasyon analiz sonuglar1 ve pHysy degeri
bazik ylizey 6zelligine sahip oldugunu ortaya koymustur.

Mevcut calisma bulgulari, CAK''n sulu ortamdan MM, OTS ve Pb(Il)
tyonlarini gidermede oldukga etkili bir adsorplama yetenegine sahip oldugunu
vurgulamaktadir.

Incelenen deneysel degiskenlerin, CAK ile incelenen kirleticilerin
adsorpsiyonu {izerindeki etkisine gore optimal giderim kosullari, her
adsorpsiyon sistemi i¢in 0,05 g CAK dozu, 180 dakikalik adsorpsiyon siiresi,
MM ve OTS i¢in 313 K, Pb(Il) i¢in 293 K ortam sicaklig1 olarak belirlendi.
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CAK-MM, OTS, Pb{I) adsorpsiyonuna ait kinetik veriler Ho-McKay
modeline uymaktadir ve bu durum Q,a degerlerinin Qi degerleriyle uyumlu
olmasiyla dogrulanmaktadir. Her bir kirleticinin adsorpsiyon hizi, sadece
gozenek i¢i diflizyon adimini degil diger adimlar1 da etkilemektedir.

CAK’1n her kirletici i¢in farkl sicakliklardaki izoterm sonuglar1 Langmuir
izoterm modeline olduk¢a 1yi uyum gostermektedir ve bu modelden MM, OTS
ve Pb(Il)'nin maksimum adsorbe edilen miktarlar1 sirasiyla 751,9, 910,1 ve
555,6 mg/g olarak belirlenmistir.

Termodinamik parametreler, MM ve OTS ile Pb(Il) adsorpsiyon siire¢lerinin
kendiliginden, sirastyla endotermik ve ekzotermik oldugunu gostermistir.
CAK, MM ve OTS adsorpsiyonlari icin dort defaya kadar, Pb(II) adsorpsiyonu
icin ise li¢ defaya kadar yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip bir adsorplayici

olarak yeniden kullanildi.

Sonug olarak, bu ¢alismadaki bulgular, CP'nin su aritim1 uygulamalarinda yiiksek

ylizey alanli mezog6zenekli CAK iiretmek icin siirdiiriilebilir bir kaynak olarak

uygulanabilirligini gostermektedir.

MnFe>04-CAK’1n karakterizasyon ve adsorpsiyon incelemelerine iliskin ¢iktilar:

>

CAK'!n MnFe204-CAK'a donlistimii Sser, V1, Dp ve Vmez (%) gibi gdzenek
parametrelerin azaltmistir.

MnFe204-CAK 'm Sger degeri 781 m?/g, Dp degeri 2,9 nm, Vmez (%) degeri
%69,8 ve doygun miknatislanma degeri 14,6 emu/g'd1r.

Incelenen deneysel degiskenlerin, MnFe204-CAK ile incelenen kirleticilerin
adsorpsiyonu iizerindeki etkisine gore optimum giderim kosullari, her
adsorpsiyon sistemi i¢in 0,05 g MnFex04-CAK dozu, 180 dakikalik
adsorpsiyon stiresi, MM ve OTS i¢in 313 K, Pb(II) i¢in 293 K ortam sicaklig1
olarak belirlendi.

MnFex04-CAK-MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonuna ait kinetik veriler Ho-
McKay modeline uymaktadir.

MnFe204-CAK’1n her bir adsorlananin adsorpsiyonunda hiz kontrol adima,
sadece madde i¢i difiizyon adiminin degil, ayn1 zamanda digerlerinin de etkili

oldugu karmasik bir mekanizma yoluyla gerceklesmektedir.
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MnFe204-CAK'in kullanilan adsorplananlar i¢in farkli sicakliklardaki izoterm
sonuglart Langmuir izoterm modeline olduk¢a iyi uyum gostermektedir ve bu
modelden MM, OTS ve Pb(Il)'nin maksimum adsorbe edilen miktarlar
sirastyla 588, 591 ve 294 mg/g olarak belirlenmistir.

Termodinamik parametreler, MnFe:04-CAK ''n MM ile OTS ve Pb(Il)
adsorpsiyon siire¢lerinin kendiliginden, sirasiyla endotermik ve ekzotermik
oldugunu gostermistir.

MnFe204-CAK, harici bir miknatis kullanilarak birkag saniye igerisinde
herhangi bir ikincil kirlilik birakmadan adsorpsiyon sisteminden tamamen
uzaklasmaktadir.

MnFe204-CAK, MM ve OTS adsorpsiyonlart i¢in bes defaya kadar, Pb(II)
adsorpsiyonu i¢in ise dort defaya kadar yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip
bir adsorplayici olarak yeniden kullanildi.

CoFe204-CAK’1n karakterizasyon ve adsorpsiyon incelemelerine iliskin ¢iktilar:

>

CoFe204-CAK’m, Sper degeri 729 m?/g, Dp degeri 2,4 nm, Ve, (%) degeri
%61,5 ve doygun miknatislanma degeri 23,9 emu/g’dir.

Incelenen deneysel degiskenlerin, CoFe204-CAK ile incelenen Kkirleticilerin
adsorpsiyonu lizerindeki etkisine gore optimum giderim kosullari, her
adsorpsiyon sistemi i¢in 0,05 g CoFe204-CAK dozu, 180 dakikalik
adsorpsiyon stiresi, MM ve OTS i¢in 313 K, Pb(II) i¢in 293 K ortam sicakligi
olarak belirlendi.

CoFe204-CAK-MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonuna ait kinetik veriler Ho-
McKay modeline uymaktadir.

CoFe204-CAK’1n her bir adsorlananin adsorpsiyonunda hiz kontrol adimi,
sadece madde i¢i diflizyon adiminin degil, ayn1 zamanda digerlerinin de etkili
oldugu karmasik bir mekanizma yoluyla gerceklesmektedir.

CoFe204-CAK'in her kirletici igin farkli sicakliklardaki izoterm sonuglari
Langmuir izoterm modeline olduke¢a 1yi uyum gostermektedir ve bu modelden
MM, OTS ve Pb(I1)'nin maksimum adsorbe edilen miktarlar1 sirasiyla 667, 775
ve 455 mg/g olarak belirlenmistir.
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>

Termodinamik parametreler, CoFe:0s-CAK 'm MM ile OTS ve Pb(Il)
adsorpsiyon siireclerinin kendiliginden, sirasiyla endotermik ve ekzotermik
oldugunu gostermistir.

CoFe204-CAK, harici bir miknatis kullanilarak birka¢ saniye igerisinde
herhangi bir ikincil kirlilik birakmadan adsorpsiyon sisteminden tamamen
uzaklasmaktadir.

CoFe204-CAK, MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlart i¢in dort defaya kadar
yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip bir adsorplayici olarak yeniden

kullanildi.

CuFe204-CAK’1n karakterizasyon ve adsorpsiyon incelemelerine iliskin ¢iktilar:

>

CuFe204-CAK’m, Sper degeri 455 m?/g, Dp degeri 2,5 nm, Ve, (%) degeri
%64,5 ve doygun miknatislanma degeri 15,01 emu/g’d1r.

Incelenen deneysel degiskenlerin, CuFe204-CAK ile incelenen Kkirleticilerin
adsorpsiyonu Tlizerindeki etkisine gore optimum giderim kosullari, her
adsorpsiyon sistemi i¢in 0,05 g CuFe204-CAK dozu, 180 dakikalik
adsorpsiyon stiresi, MM ve OTS i¢in 313 K, Pb(Il) i¢in 293 K ortam sicaklig1
olarak belirlendi.

CuFe204-CAK-MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonuna ait kinetik veriler Ho-
McKay modeline uymaktadir.

CuFe204-CAK-MM, OTS, Pb(Il) adsorpsiyonuna ait kinetik veriler Ho-
McKay modeline uymaktadir.

CuFe204-CAK’m her bir adsorlananin adsorpsiyonunda hiz kontrol adimu,
sadece madde i¢i difiizyon adiminin degil, ayn1 zamanda digerlerinin de etkili
oldugu karmasik bir mekanizma yoluyla ger¢eklesmektedir.

CuFe204-CAK';n her kirletici i¢in farkli sicakliklardaki izoterm sonuglari
Langmuir izoterm modeline oldukga iyi uyum gostermektedir ve bu modelden
MM, OTS ve Pb(Il)'nin maksimum adsorbe edilen miktarlar1 sirastyla 625, 669
ve 345 mg/g olarak belirlenmistir.

Termodinamik parametreler, CuFe:0s-CAK 'm MM ile OTS ve Pb(Il)
adsorpsiyon siireglerinin kendiliginden, sirasiyla endotermik ve ekzotermik

oldugunu gostermistir.
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» CuFe204-CAK, harici bir miknatis kullanilarak birka¢ saniye igerisinde
herhangi bir ikincil kirlilik birakmadan adsorpsiyon sisteminden tamamen
uzaklasmaktadir.

» CuFe204-CAK, MM, OTS ve Pb(Il) adsorpsiyonlar1 i¢in dort defaya kadar
yuksek adsorpsiyon kapasitesine sahip bir adsorplayici olarak yeniden
kullanildi.

Tablo 5.1-5.4’te, CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n MM, OTS ve Pb(II)’yi maksimum
adsorplama kapasitelerinin literatiirde bildirilen diger adsorplayicilarla bir
karsilastirilmasi verilmistir. CAK, (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’1n sulu ¢ozeltilerden MM,
OTS ve Pb(Il) kirleticilerini adsorplama kapasitesi, bu tablolarda belirtilen diger
adsorplayicilarla karsilastirildiginda ¢ok daha iyi oldugu goriilmektedir. Bu
karsilastirmadan, hazirlanan (Mn/Co/Cu)Fe204-CAK’in ortamda ikincil kirlilik
yaratmadan sudan MM, OTS ve Pb(II)’yi gidermedeki iistiin performansindan dolay1
attk su artiminda siirdiiriilebilir ve ucuz ¢evre dostu bir adsorplayici olarak

kullanilabilir.
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Table 5.1 CAK'm MM, OTS ve Pb (II)'yi maksimum adsorplama kapasitelerinin literatiirde bildirilen
bazi ticari ve diger biyokiitle esasli karbonlu adsorplayicilarla karsilastirilmasi

Adsorplanan Adsorplayici T(K) pH O (mmg/g) Referans
MM CAK 313 5,5 752 Bu ¢alisma
Misir kogani-AK 333 5,6 217 Jawad vd.,2018
Cay atig1-AK 298 - 357 Tuli vd., 2020
Mangosten kabuklari-AK 298 6,0 164 Jawad vd., 2022

Hurma ¢ekirdegi-AK 298 7,0 501 Bouchelkia vd., 2023

OTS CAK 313 29 0911 Bu c¢alisma
Lotus sap1-AK 298 2,8 565 Huang vd., 2011
Cay atig1-AK 313 - 374 Kan vd., 2017

Cok duvarli karbon nanotiipler 295 7,0 190 Oleszczuk vd., 2009

Pb(II) CAK 293 5,1 556 Bu ¢alisma
Hindistan cevizi kabugu-AK 333 4,0 4 Gueu vd., 2007
Kahve atig1-AK 298 5,8 63 Boudrahem vd., 2009
Karbon nanotiip 298 5,0 17 Li vd., 2002
Karbon nanofiber 298 5,5 167 Ahmed vd., 2015

+AK: Aktif karbon
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Table 5.2 MnFe,04-CAK''n MM, OTS ve Pb (II)'yi maksimum adsorplama kapasitelerinin literatiirde
bildirilen bazi ticari ve diger biyokiitle esash karbonlu adsorplayicilarla karsilagtirilmasi

Adsorplanan Adsorplayici T(K) pH O (mmg/g) Referans
MM MnFe204-CAK 313 5,5 588 Bu ¢alisma
Misir kogani-AK 333 5,6 217 Jawad vd.,2018
Cay atigi-AK 298 - 357 Tuli vd., 2020
MnFe204-AK 333 40 77 Adeogun vd., 2020
Manyetik MWNC-AK 298 7,0 12 Gong vd., 2019
OTS MnFe204-CAK 313 29 591 Bu ¢alisma
Muisir sap1-BC 318 3,0 26 Yue vd., 2023
Kaolinit 293 6,0 36 Ashiq vd., 2021
Cay Atigi-AK 313 - 374 Kan vd., 2017
Pb(I) MnFe204-CAK 293 5,1 294 Bu ¢alisma
Hindistan cevizi kabugu-AK 333 4,0 4 Gueu vd., 2007
Kahve atig1-AK 298 5,8 63 Boudrahem vd., 2009
Karbon nanotiip 298 5,0 17 Li vd., 2002
Karbon nanofiber 298 5,5 167 Ahmed vd., 2015

+AK: Aktif karbon, TBC: Biochar
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Table 5.3 CoFe,04-CAK''n MM, OTS ve Pb (II)'yi maksimum adsorplama kapasitelerinin literatiirde
bildirilen bazi ticari ve diger biyokiitle esasl karbonlu adsorplayicilarla karsilagtirilmasi

Adsorplanan Adsorplayici T(K) pH Om(mg/g) Referans
MM CoFe204-CAK 313 5,5 667 Bu calisma
Manyetik MWCN 298 7,0 12 Gong vd., 2009
Manyetik AK/Alg 298 7,0 476 Saning vd., 2024
Manyetik fistik kabugu 333 6,5 202 Wang 2018
Manyetik Asfalt-AK 298 - 710 Wang 2023
OTS CoFe204-CAK 313 29 775 Bu ¢alisma
Fe304@Grafen 298 7,0 336 Yue vd., 2023
K2FeO4-BC 298 6,0 115 Tian vd., 2023
Mg-Fe/ suaeda-BC 303 - 83 Jiang vd., 2024
Pb(I) CoFe204-CAK 293 5,1 455 Bu ¢alisma
CoFe204-Citosan 303 6,0 228 Fan vd., 2017
Manyetik AK/Alg 298 5,0 164 Saning vd., 2024
CoFe20s-Badem Kabugu AK 333 5,0 6,0 Yahya vd., 2020

TAK: Aktif karbon; CoF: CoFe,O4; GO: grafen oksit; BC: Biochar; MWCNT: ¢ok duvarli nanotiipii
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Table 5.4 CuFe,04-CAK''n MM, OTS ve Pb (II)'yi maksimum adsorplama kapasitelerinin literatiirde
bildirilen bazi ticari ve diger biyokiitle esash karbonlu adsorplayicilarla karsilastirtlmasi

Adsorplanan Adsorplayici T(K) pH Om(mg/g) Referans
MM CuFe204-CAK 313 5,5 625 Bu calisma
Au yiikli-AK 333 - 104 Roosta vd., 2014
Cu-MOF 298 - 99 Lau vd., 2015
CuO nanotelleri-AK 333 - 14 Lakkaboyana vd., 2019
TiO2@C nanotabaka 298 - 441 Gan vd., 2019
OTS CuFe204-CAK 313 29 669 Bu ¢alisma
CuF/NiMgAl-LDH 323 40 192 Eniola vd., 2020
Fe304@Graphene 313 29 336 Zhang vd., 2017
MnO2/Misir sap1 BC 303 7,0 40 Gao vd., 2018
Pb(I) CuFe204-CAK 293 5,1 345 Bu ¢alisma
TiO2@C nanotabaka 333 - 4,0 Gan vd., 2019
Fe3Os@Citosan 298 - 63 Chella vd., 2015
MnF/grafen 298 - 17 Chella vd., 2015

'CuF: CuFe,04; MnF: MnFe,04; AK: Aktif karbon; BC: Biochar; LDH: Katmanlh ¢ift hidroksit

133



KAYNAKLAR

Abbas, A. F., ve/and Ahmed, M. J. (2016). Mesoporous activated carbon from date
stones (Phoenix dactylifera L.) by one-step microwave assisted K2CO3

pyrolysis. Journal ~ of  Water  Process  Engineering, 9, 201-207.
doi:org/10.1016/j.jwpe.2016.01.004.

Abd Elnabi, M. K., Elkaliny, N. E., Elyazied, M. M., Azab, S. H., Elkhalifa, S. A.,
Elmasry, S.,... Mahmoud, Y. A. G. (2023). Toxicity of heavy metals and recent
advances in their removal: a review. Toxics, 11(7), 580.
doi:org/10.3390/toxics11070580.

Abdulhameed, A. S., Hum, N. N. M. F., Rangabhashiyam, S., Jawad, A. H., Wilson,
L. D., Yaseen, Z. M.,... ALOthman, Z. A. (2021). Statistical modeling and
mechanistic pathway for methylene blue dye removal by high surface area and
mesoporous grass-based activated carbon using K2CO3 activator. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 9(4), 105530.
doi:org/10.1016/j.jece.2021.105530.

Abdulhameed, A. S., Hum, N. N. M. F., Rangabhashiyam, S., Jawad, A. H., Wilson,
L. D., Yaseen, Z. M.,... ALOthman, Z. A. (2021). Statistical modeling and
mechanistic pathway for methylene blue dye removal by high surface area and
mesoporous grass-based activated carbon using K2CO3 activator. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 9(4), 105530.
doi:org/10.1016/j.jece.2021.105530.

Abdulhameed, A. S., Hum, N. N. M. F., Rangabhashiyam, S., Jawad, A. H., Wilson,
L. D., Yaseen, Z. M.,... ALOthman, Z. A. (2021). Statistical modeling and
mechanistic pathway for methylene blue dye removal by high surface area and
mesoporous grass-based activated carbon using K2CO3 activator. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 9(4), 105530.
doi:org/10.1016/j.jece.2021.105530.

Abolghasemi, S., Nasiri, A., Hashemi, M., Rajabi, S.,... Rahimi, F. (2025). Magnetic
nanocomposites: innovative adsorbents for antibiotics removal from aqueous

environments—a  narrative review. Applied Water  Science, 15(2), 30.
doi:org/10.1007/s13201-025-02360-1.

Adel, M., Ahmed, M. A., ve/and Mohamed, A. A. (2021). A facile and rapid removal
of cationic dyes using hierarchically porous reduced graphene oxide decorated
with manganese ferrite. FlatChem, 26, 100233.
doi:org/10.1016/j.flatc.2021.100233.

Adeogun, A. 1. (2019). Removal of methylene blue dye from aqueous solution using
activated charcoal modified manganese ferrite (AC-MnFe204): Kinetics,
isotherms, and thermodynamics studies. Particulate Science and Technology.
doi:org/10.1080/02726351.2019.1626516.

Adeogun, A. 1. (2020). Removal of methylene blue dye from aqueous solution using
activated charcoal modified manganese ferrite (AC-MnFe204): Kkinetics,
isotherms, and thermodynamics  studies. Particulate  Science  and
Technology, 38(6), 756-767. doi:org/10.1080/02726351.2019.1626516.

134


https://doi.org/10.1016/j.jwpe.2016.01.004
https://doi.org/10.3390/toxics11070580
https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.105530
https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.105530
https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.105530
https://doi.org/10.1016/j.flatc.2021.100233
https://doi.org/10.1080/02726351.2019.1626516
https://doi.org/10.1080/02726351.2019.1626516

Ahmad, A. A., Hameed, B. H.,... Aziz, N. (2007). Adsorption of direct dye on palm
ash: Kinetic and equilibrium modeling. Journal of hazardous materials, 141(1),
70-76. doi:org/10.1016/j.jhazmat.2006.06.094.

Ahmed, M. J. K., ve/and Ahmaruzzaman, M. (2015). A facile synthesis of Fe3Os—
charcoal composite for the sorption of a hazardous dye from aquatic
environment. Journal  of  Environmental  Management, 163,  163-173.
doi:org/10.1016/j.jenvman.2015.08.011.

Ahmed, M. J., Islam, M. A., Asif, M.,... Hameed, B. H. (2017). Human hair-derived
high surface area porous carbon material for the adsorption isotherm and kinetics
of  tetracycline  antibiotics. Bioresource = Technology, 243,  778-784.
doi:org/10.1016/j.biortech.2017.06.174.

Ahmed, S. F., Mofijur, M., Nuzhat, S., Chowdhury, A. T., Rafa, N., Uddin, M. A.,...
Show, P. L. (2021). Recent developments in physical, biological, chemical, and
hybrid treatment techniques for removing emerging contaminants from

wastewater. Journal of hazardous materials, 416, 125912.
doi:org/10.1016/j.jhazmat.2021.125912.

Ahmed, Y. M., Al-Mamun, A., Al Khatib, M. A. F. R., Jameel, A. T.,... AlSaadi, M.
A. H. A. R. (2015). Efficient lead sorption from wastewater by carbon
nanofibers. Environmental chemistry letters, 13, 341-346. doi:10.1007/s10311-
015-0509-3.

Ai, L., Zhou, Y.,... Jiang, J. (2011). Removal of methylene blue from aqueous solution
by  montmorillonite/CoFe204  composite  with  magnetic  separation
performance. Desalination, 266(1-3), 72-717.
doi:org/10.1016/j.desal.2010.08.004.

Akhtar, M., Sarfraz, M., Ahmad, M., Raza, N.,... Zhang, L. (2025). Use of low-cost
adsorbent for waste water treatment: Recent progress, new trend and future
perspectives. Desalination and Water Treatment, 321, 100914.
doi:org/10.1016/j.dwt.2024.100914.

Akhter, F., Pinjaro, M. A., Ahmed, J., Ahmed, M., Arain, H. J., Ahsan, M. J.,...
Sanjrani, I. A. (2025). Recent advances and synthesis approaches for enhanced
heavy metal adsorption from wastewater by silica-based and nanocellulose-based
3D structured aerogels: a state of the art review with adsorption mechanisms and
prospects. Biomass = Conversion  and  Biorefinery, 15(5),  6585-6614.
doi:org/10.1007/s13399-024-05469-6.

Akpomie, K. G., ve/and Conradie, J. (2020). Advances in application of cotton-based
adsorbents for heavy metals trapping, surface modifications and future
perspectives. Ecotoxicology — and  Environmental  Safety, 201,  110825.
doi:org/10.1016/j.ecoenv.2020.110825.

Al-Degs, Y., Khraisheh, M. A., Allen, S. J.,... Ahmad, M. N. (2000). Effect of carbon
surface chemistry on the removal of reactive dyes from textile effluent. Water
research, 34(3), 927-935. doi:org/10.1016/S0043-1354(99)00200-6.

135


https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2006.06.094
https://doi.org/10.1016/j.jenvman.2015.08.011
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2017.06.174
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2021.125912
https://doi.org/10.1016/j.desal.2010.08.004
https://doi.org/10.1016/j.dwt.2024.100914
https://doi.org/10.1016/j.ecoenv.2020.110825
https://doi.org/10.1016/S0043-1354(99)00200-6

Ali, R. M., Elkatory, M. R.,... Hamad, H. A. (2020). Highly active and stable
magnetically recyclable CuFe204 as a heterogenous catalyst for efficient
conversion of waste frying oil to Dbiodiesel. Fuel, 268, 117297.
doi:org/10.1016/j.fuel.2020.117297.

Allen, S.J., ve/and Koumanova, B. (2005). Decolourisation of water/wastewater using
adsorption. Journal of the university of chemical technology and

metallurgy, 40(3), 175-192.

Almahbashi, N. M. Y., Kutty, S. R. M., Ayoub, M., Noor, A., Salihi, I. U., Al-Nini,
A.,... Ghaleb, A. A. S. (2021). Optimization of preparation conditions of sewage
sludge based activated carbon. Ain Shams Engineering Journal, 12(2), 1175-
1182. doi:org/10.1016/j.asej.2020.07.026.

Al-Musawi, T. J., Mengelizadeh, N., Ganji, F., Wang, C.,... Balarak, D. (2022).
Preparation of multi-walled carbon nanotubes coated with CoFe204
nanoparticles and their adsorption performance for Bisphenol A
compound. Advanced Powder Technology, 33(2), 103438.
doi:org/10.1016/j.apt.2022.103438.

Algassem, B., Banat, F., Palmisano, G.,... Haija, M. A. (2024). Emerging trends of
ferrite-based nanomaterials as photocatalysts for environmental remediation: A

review and synthetic perspective. Sustainable Materials and Technologies,
e00961. doi:org/10.1016/j.susmat.2024.e00961.

Asadi, R., Abdollahi, H., Boroumand, Z., Kisomi, A. S., Darvanjooghi, M. H. K.,
Magdouli, S.,... Brar, S. K. (2022). Intelligent modelling for the elimination of
lanthanides (La3+, Ce3+, Nd3+ and Eu3+) from aqueous solution by magnetic
CoFe204 and CoFe204-GO spinel ferrite nanocomposites. Environmental
Pollution, 309, 119770. doi:org/10.1016/j.envpol.2022.119770.

Asghar, N., Hussain, A., Nguyen, D. A., Ali, S., Hussain, L., Junejo, A.,... Ali, A.
(2024). Advancement in nanomaterials for environmental pollutants remediation:
a systematic review on bibliometrics analysis, material types, synthesis pathways,

and related mechanisms. Journal of Nanobiotechnology, 22(1), 26.
doi:org/10.1186/s12951-023-02151-3.

Ashiq, A., Walpita, J.,... Vithanage, M. (2021). Functionalizing non-smectic clay via
methoxy-modification for enhanced removal and recovery of oxytetracycline
from aqueous media. Chemosphere, 276, 130079.
doi:org/10.1016/j.chemosphere.2021.130079.

Avraham, E. S., Malik, B., Yarmolenko, A., Konar, R., Remennik, S., Taguri, G. C.,...
Nessim, G. D. (2024). High performance, binder-free electrodes with single atom
catalysts on doped nanocarbons for electrochemical water splitting synthesized

using one-step thermally controlled delamination of thin films. Journal of
Materials Chemistry A, 12(39), 26749-26761. doi:10.1039/D4TA04701J.

Bahadi, S. A., Drmosh, Q. A.,... Onaizi, S. A. (2024). Adsorptive removal of organic
pollutants from aqueous solutions using novel GO/bentonite/MgFeAl-LTH
nanocomposite. Environmental Research, 248, 118218.
doi:org/10.1016/j.envres.2024.118218.

136


https://doi.org/10.1016/j.fuel.2020.117297
https://doi.org/10.1016/j.asej.2020.07.026
https://doi.org/10.1016/j.apt.2022.103438
https://doi.org/10.1016/j.susmat.2024.e00961
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2021.130079
https://doi.org/10.1039/D4TA04701J
https://doi.org/10.1016/j.envres.2024.118218

Basaleh, A. A., ve/and Al-Malack, M. H. (2018). Utilization of municipal organic solid
waste for production of activated carbon in Saudi Arabia. Arabian Journal for
Science and Engineering, 43, 3585-3599. doi:org/10.1007/s13369-018-3075-8.

Baytar, O., Sahin, O.,... Saka, C. (2018). Sequential application of microwave and
conventional heating methods for preparation of activated carbon from biomass
and its methylene blue adsorption. Applied Thermal Engineering, 138, 542-551.
doi:org/10.1016/j.applthermaleng.2018.04.039.

Boehm, H. P. (2002). Surface oxides on carbon and their analysis: a critical
assessment. Carbon, 40(2), 145-149. doi:org/10.1016/S0008-6223(01)00165-8.

Bouchelkia, N., Tahraoui, H., Amrane, A., Belkacemi, H., Bollinger, J. C., Bouzaza,
A.,... Mouni, L. (2023). Jujube stones based highly efficient activated carbon for
methylene blue adsorption: Kinetics and isotherms modeling, thermodynamics
and mechanism study, optimization via response surface methodology and
machine learning  approaches. Process  Safety and  Environmental
Protection, 170, 513-535. doi:org/10.1016/j.psep.2022.12.028.

Boudrahem, F., Aissani-Benissad, F.,... Ait-Amar, H. (2009). Batch sorption
dynamics and equilibrium for the removal of lead ions from aqueous phase using
activated carbon developed from coffee residue activated with zinc
chloride. Journal  of  environmental  management, 90(10),  3031-3039.
doi:org/10.1016/j.jenvman.2009.04.005.

Brunauer, S., Deming, L. S., Deming, W. E.,... Teller, E. (1940). On a theory of the
van der Waals adsorption of gases. Journal of the American Chemical
society, 62(7), 1723-1732. doi:org/10.1021/ja01864a025.

Brunauer, S., Emmett, P. H.,... Teller, E. (1938). Adsorption of gases in
multimolecular layers. Journal of the American chemical society, 60(2),309-319.
doi:org/10.1021/ja01269a023.

Briissow, H. (2024). The antibiotic resistance crisis and the development of new
antibiotics. Microbial Biotechnology, 17(7), e14510. doi:org/10.1111/1751-
7915.14510.

Canales-Flores, R. A.,... Prieto-Garcia, F. (2020). Taguchi optimization for
production of activated carbon from phosphoric acid impregnated agricultural
waste by microwave heating for the removal of methylene blue. Diamond and
Related Materials, 109, 108027. doi:org/10.1016/j.diamond.2020.108027.

Cao, G., Wang, R., Ju, Y., Jing, B., Duan, X., Ao, Z.,... Ho, S. H. (2021). Synchronous
removal of emulsions and soluble organic contaminants via a microalgae-based

membrane system: performance and mechanisms. Water Research, 206, 117741.
doi:org/10.1016/j.watres.2021.117741.

Chella, S., Kollu, P., Komarala, E. V. P., Doshi, S., Saranya, M., Felix, S.,... Grace, A.
N. (2015). Solvothermal synthesis of MnFe204-graphene composite—
Investigation of its adsorption and antimicrobial properties. Applied Surface
Science, 327, 27-36. doi:org/10.1016/j.watres.2021.117741.

137


https://doi.org/10.1016/j.applthermaleng.2018.04.039
https://doi.org/10.1016/S0008-6223(01)00165-8
https://doi.org/10.1016/j.psep.2022.12.028
https://doi.org/10.1016/j.jenvman.2009.04.005
https://doi.org/10.1021/ja01864a025
https://doi.org/10.1021/ja01269a023
https://doi.org/10.1111/1751-7915.14510
https://doi.org/10.1111/1751-7915.14510
https://doi.org/10.1016/j.diamond.2020.108027
https://doi.org/10.1016/j.watres.2021.117741
https://doi.org/10.1016/j.watres.2021.117741

Chen, L., Zuo, L., Jiang, Z., Jiang, S., Liu, K., Tan, J.,... Zhang, L. (2019).
Mechanisms of shale gas adsorption: Evidence from thermodynamics and
kinetics study of methane adsorption on shale. Chemical Engineering
Journal, 361, 559-570. doi:org/10.1016/j.cej.2018.11.185.

Chen, Q., Zheng, J., Yang, Q., Dang, Z.,... Zhang, L. (2019). Insights into the
glyphosate adsorption behavior and mechanism by a MnFe204@ cellulose-
activated carbon magnetic hybrid. ACS Applied Materials & Interfaces, 11(17),
15478-15488. doi:org/10.1021/acsami.8b22386.

Chen, Y., Xu, F., Li, H., Li, Y., Liu, Y., Chen, Y.,... Chen, L. (2021). Simple
hydrothermal synthesis of magnetic MnFe20O4-sludge biochar composites for
removal of aqueous Pb2+. Journal of Analytical and Applied Pyrolysis, 156,
105173. doi:org/10.1016/j.jaap.2021.105173.

Choi, S. W, Tang, J., Pol, V. G.,... Lee, K. B. (2019). Pollen-derived porous carbon
by KOH activation: effect of physicochemical structure on CO2
adsorption. Journal of CO2 Utilization, 29, 146-155.
doi:org/10.1016/j.jcou.2018.12.005.

Chong, Z. T., Soh, L. S.,... Yong, W. F. (2023). Valorization of agriculture wastes as
biosorbents for adsorption of emerging pollutants: Modification, remediation and
industry application. Results in Engineering, 17, 100960.
doi:org/10.1016/j.rineng.2023.100960.

Cigeroglu, Z., El Messaoudi, N., Senol, Z. M., Baskan, G., Georgin, J.,... Gubernat,
S. (2024). Clay-based nanomaterials and their adsorptive removal efficiency for
dyes and antibiotics: a review. Materials Today Sustainability, 26, 100735.
doi:org/10.1016/j.mtsust.2024.100735.

Cruz, G. J. F., Kubonova, L., Aguirre, D. Y., Matéjova, L., Peikertova, P., Troppova,
L,... Obalova, L. (2017). Activated carbons prepared from a broad range of
residual agricultural biomasses tested for xylene abatement in the gas phase. ACS
Sustainable Chemistry & Engineering, 5(3), 2368-2374.
doi:org/10.1021/acssuschemeng.6b02703.

Cuesta, A., Dhamelincourt, P., Laureyns, J., Martinez-Alonso, A.,... Tascon, J. D.
(1994). Raman microprobe studies on carbon materials. Carbon, 32(8), 1523-
1532. doi:org/10.1016/0008-6223(94)90148-1.

Dabrowski, A. (2001). Adsorption—from theory to practice. Advances in colloid and
interface science, 93(1-3), 135-224. doi:org/10.1016/S0001-8686(00)00082-8.

Danish, M., ve/and Ahmad, T. (2018). A review on utilization of wood biomass as a
sustainable precursor for activated carbon production and application. Renewable
and sustainable energy reviews, 87, 1-21. doi:org/10. 1016/j.rser.2018.02.003.

Danish, M., Hashim, R., Ibrahim, M. M.,... Sulaiman, O. (2014). Optimized
preparation for large surface area activated carbon from date (Phoenix dactylifera

L) stone biomass. Biomass and bioenergy, 61, 167-178.
doi:org/10.1016/j.biombioe.2013.12.008.

138


https://doi.org/10.1016/j.cej.2018.11.185
https://doi.org/10.1021/acsami.8b22386
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2021.105173
https://doi.org/10.1016/j.jcou.2018.12.005
https://doi.org/10.1016/j.rineng.2023.100960
https://doi.org/10.1016/j.mtsust.2024.100735
https://doi.org/10.1016/0008-6223(94)90148-1
https://doi.org/10.1016/S0001-8686(00)00082-8
https://doi.org/10.1016/j.biombioe.2013.12.008

Deng, H., Li, G., Yang, H., Tang, J.,... Tang, J. (2010). Preparation of activated
carbons from cotton stalk by microwave assisted KOH and K2CO3
activation. Chemical Engineering Journal, 163(3), 373-381.
doi:org/10.1016/j.cej.2010.08.019.

Di Stasi, C., Greco, G., Canevesi, R. L., Izquierdo, M. T., Fierro, V., Celzard, A.,...
Manya, J. J. (2021). Influence of activation conditions on textural properties and
performance of activated biochars for pyrolysis vapors upgrading. Fuel, 289,
119759. doi:org/10.1016/j.fuel.2020.119759.

Dippong, T., Levei, E. A., Goga, F.,... Cadar, O. (2021). Influence of Mn2+
substitution with Co2+ on structural, morphological and coloristic properties of
MnFe204/Si02 nanocomposites. Materials Characterization, 172, 110835.
doi:org/10.1016/j.matchar.2020.110835.

Divahar, R., Meenambal, T., Mary, J. S., Raj, P. A., Sangeetha, S. P.,... Anand, S. A.
A. (2024). Lemon peel activated carbon: A sustainable solution for lead ion

removal from E-waste bioleachate. Sustainable  Chemistry  for the
Environment, 6, 100094. doi:org/10.1016/j.scenv.2024.100094.

Dos Santos, A. B., Cervantes, F. J.,... Van Lier, J. B. (2007). Review paper on current
technologies for decolourisation of textile wastewaters: perspectives for
anaerobic  biotechnology. Bioresource  technology, 98(12),  2369-2385.
doi:org/10.1016/j.biortech.2006.11.013.

Ebadi, A., Soltan Mohammadzadeh, J. S.,... Khudiev, A. (2009). What is the correct
form of BET isotherm for modeling liquid phase adsorption?. Adsorption, 15, 65-
73. do0i:10.1007/s10450-009-9151-3.

Eniola, J. O., Kumar, R., Al-Rashdi, A. A.,... Barakat, M. A. (2020). Hydrothermal
synthesis of structurally variable binary CuAl, MnAl and ternary CuMnAl
hydroxides for oxytetracycline antibiotic adsorption. Journal of Environmental
Chemical Engineering, 8(2), 103535. doi:org/10.1016/j.jece.2019.103535.

Eniola, J. O., Kumar, R., Mohamed, O. A., Al-Rashdi, A. A.,... Barakat, M. A. (2020).
Synthesis and characterization of CuFe204/NiMgAl-LDH composite for the
efficient removal of oxytetracycline antibiotic. Journal of Saudi Chemical
Society, 24(1), 139-150. doi:org/10.1016/j.jscs.2019.11.001.

Fan, C., Li, K., Li, J., Ying, D., Wang, Y.,... Jia, J. (2017). Comparative and
competitive adsorption of Pb (II) and Cu (II) using tetraethylenepentamine
modified chitosan/CoFe204 particles. Journal of Hazardous Materials, 326,
211-220. doi:org/10.1016/j.jhazmat.2016.12.036.

Fan, L., Luo, C., Sun, M., Li, X., Lu, F.,... Qiu, H. (2012). Preparation of novel
magnetic chitosan/graphene oxide composite as effective adsorbents toward

methylene blue. Bioresource technology, 114, 703-706.
doi:org/10.1016/j.biortech.2012.02.067.

Farooq, S., Al Maani, A. H., Naureen, Z., Hussain, J., Siddiga, A.,... Al Harrasi, A.
(2022). Synthesis and characterization of copper oxide-loaded activated carbon
nanocomposite: Adsorption of methylene blue, kinetic, isotherm, and

139


https://doi.org/10.1016/j.cej.2010.08.019
https://doi.org/10.1016/j.fuel.2020.119759
https://doi.org/10.1016/j.matchar.2020.110835
https://doi.org/10.1016/j.scenv.2024.100094
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2006.11.013
https://doi.org/10.1016/j.jece.2019.103535
https://doi.org/10.1016/j.jscs.2019.11.001
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2016.12.036
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2012.02.067

thermodynamic study. Journal of Water Process Engineering, 47, 102692.
doi:org/10.1016/j.jwpe.2022.10269.

Feng, Z., Zhai, X.,... Sun, T. (2022). Sustainable and efficient removal of paraben,
oxytetracycline and metronidazole using magnetic porous biochar composite
prepared by one step pyrolysis. Separation and Purification Technology, 293,
121120. doi:org/10.1016/j.seppur.2022.121120.

Foo, K. Y., ve/and Hameed, B. H. (2012). Preparation, characterization and evaluation
of adsorptive properties of orange peel based activated carbon via microwave
induced K2CO3  activation. Bioresource  technology, 104,  679-686.
doi:org/10.1016/j.biortech.2011.10.005.

Freundlich, H. (1906). Uber die adsorption in 16sungen. Zeitschrift fiir physikalische
Chemie, 57(1), 385-470. doi:org/10.1515/zpch-1907-5723.

Fuat, G., ve/and Cumali, Y. (2021). Synthesis, characterization, and lead (II) sorption
performance of a new magnetic separable composite: MnFe204 @ wild plants-
derived biochar. Journal of Environmental Chemical Engineering, 9(1), 104567.
doi:org/10.1016/j.jece.2020.104567.

Gan, W, Shang, X., Li, X. H., Zhang, J.,... Fu, X. (2019). Achieving high adsorption
capacity and ultrafast removal of methylene blue and Pb2+ by graphene-like
TiO2@ C. Colloids and Surfaces A: Physicochemical and Engineering
Aspects, 561, 218-225. doi:org/10.1016/j.colsurfa.2018.10.079.

Gao, L., Li, Z., Yi, W., Li, Y., Zhang, P., Zhang, A.,... Wang, L. (2021). Impacts of
pyrolysis temperature on lead adsorption by cotton stalk-derived biochar and

related mechanisms. Journal of Environmental Chemical Engineering, 9(4),
105602. doi:org/10.1016/j.jece.2021.105602.

Gao, M., Zhang, Y., Gong, X., Song, Z.,... Guo, Z. (2018). Removal mechanism of
di-n-butyl phthalate and oxytetracycline from aqueous solutions by nano-

manganese dioxide modified biochar. Environmental Science and Pollution
Research, 25, 7796-7807. doi:org/10.1007/s11356-017-1089-5.

Gao, Y., Li, Y., Zhang, L., Huang, H., Hu, J., Shah, S. M.,... Su, X. (2012). Adsorption
and removal of tetracycline antibiotics from aqueous solution by graphene
oxide. Journal of colloid and interface science, 368(1), 540-546.
doi:org/10.1016/j.jcis.2011.11.015.

Gao, Y., Qi, G.,, Yan, W., Guo, D., Jiao, W.,... Liu, Y. (2022). Preparation of L-
cysteine modified MnFe204 nanoparticles based on high-gravity technology and

application for the removal of lead. Journal of Environmental Chemical
Engineering, 10(2), 107193. doi:org/10.1016/j.jece.2022.107193.

Gao, Y., Yue, Q., Gao, B., Sun, Y., Wang, W., Li, Q.,... Wang, Y. (2013).
Comparisons of porous, surface chemistry and adsorption properties of carbon
derived from Enteromorpha prolifera activated by H4P20O7 and KOH. Chemical
Engineering Journal, 232, 582-590. doi:org/10.1016/j.cej.2013.08.011.

140


https://doi.org/10.1016/j.seppur.2022.121120
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2011.10.005
https://doi.org/10.1515/zpch-1907-5723
https://doi.org/10.1016/j.jece.2020.104567
https://doi.org/10.1016/j.colsurfa.2018.10.079
https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.105602
https://doi.org/10.1016/j.jcis.2011.11.015
https://doi.org/10.1016/j.jece.2022.107193

Gautam, S., Shandilya, P., Priya, B., Singh, V. P., Raizada, P., Rai, R.,... Singh, P.
(2017). Superparamagnetic MnFe204 dispersed over graphitic carbon sand
composite and bentonite as magnetically recoverable photocatalyst for antibiotic
mineralization. Separation and  Purification Technology, 172, 498-511.
doi:org/10.1016/j.seppur.2016.09.006.

Giles, C. H., D'Silva, A. P.,... Easton, I. A. (1974). A general treatment and
classification of the solute adsorption isotherm part. II. Experimental

interpretation. Journal of colloid and interface science,47(3), 766-T778.
doi:org/10.1016/0021-9797(74)90253-7.

Giles, C. H., Smith, D.,... Huitson, A. (1974). A general treatment and classification
of the solute adsorption isotherm. I. Theoretical. Journal of colloid and interface
science, 47(3), 755-765. doi:org/10.1016/0021-9797(74)90252-5.

Giraldo-Gutiérrez, L., ve/and Moreno-Pirajan, J. C. (2008). Pb (II) and Cr (VI)
adsorption from aqueous solution on activated carbons obtained from sugar cane
husk and sawdust. Journal of Analytical and Applied Pyrolysis, 81(2), 278-284.
doi:org/10.1016/j.jaap.2007.12.007.

Girijan, S., ve/and Kumar, M. (2019). Immobilized biomass systems: an approach for
trace organics removal from wastewater and environmental remediation. Current
Opinion in Environmental Science & Health, 12, 18-29.
doi:org/10.1016/j.coesh.2019.08.005.

Gohr, M. S., Abd-Elhamid, A. I., El-Shanshory, A. A.,... Soliman, H. M. (2022).
Adsorption of cationic dyes onto chemically modified activated carbon: Kinetics
and thermodynamic study. Journal of Molecular Liquids, 346, 118227.
doi:org/10.1016/j.molliq.2021.118227.

Gong, J. L., Wang, B., Zeng, G. M., Yang, C. P., Niu, C. G., Niu, Q. Y.,... Liang, Y.
(2009). Removal of cationic dyes from aqueous solution using magnetic multi-

wall carbon nanotube nanocomposite as adsorbent. Journal of hazardous
materials, 164(2-3), 1517-1522. doi:org/10.1016/j.jhazmat.2008.09.072.

Gu, S., Fu, B.,... Ahn, J. W. (2020). Simultaneous removal of residual sulfate and
heavy metals from spent electrolyte of lead-acid battery after precipitation and
carbonation. Sustainability, 12(3), 1263. doi:org/10.3390/su12031263.

Gueu, S., Yao, B., Adouby, K.,... Ado, G. (2007). Kinetics and thermodynamics study
of lead adsorption on to activated carbons from coconut and seed hull of the palm
tree. International Journal of Environmental Science & Technology, 4, 11-17.

Gul, A., Ma’amor, A., Khaligh, N. G.,... Julkapli, N. M. (2022). Recent advancements
in the applications of activated carbon for the heavy metals and dyes

removal. Chemical Engineering Research and Design, 186, 276-299.
doi:org/10.1016/j.cherd.2022.07.051.

Giizel, F., Saygili, H., Saygili, G. A.,... Koyuncu, F. (2015). New low-cost nanoporous
carbonaceous adsorbent developed from carob (Ceratonia siliqua) processing
industry waste for the adsorption of anionic textile dye: Characterization,

141


https://doi.org/10.1016/j.seppur.2016.09.006
https://doi.org/10.1016/0021-9797(74)90253-7
https://doi.org/10.1016/0021-9797(74)90252-5
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2007.12.007
https://doi.org/10.1016/j.coesh.2019.08.005
https://doi.org/10.1016/j.molliq.2021.118227
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2008.09.072
https://doi.org/10.3390/su12031263
https://doi.org/10.1016/j.cherd.2022.07.051

equilibrium and kinetic modeling. Journal of Molecular Liquids, 206, 244-255.
doi:org/10.1016/j.molliq.2015.02.037.

Haque, M., Singh, R., Nadeem, A., Rasool, S., Wani, J. A., Khan, A.,... Zehra, U.
(2022). Nigella sativa: A promise for industrial and agricultural economic
growth. In Black seeds (Nigella sativa) (pp. 439-460). Elsevier.
doi:org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00010-X.

Harja, M., ve/and Ciobanu, G. (2018). Studies on adsorption of oxytetracycline from
aqueous solutions onto hydroxyapatite. Science of the Total Environment, 628,
36-43. doi:org/10.1016/j.scitotenv.2018.02.027.

Hattali, A., Bouras, O.,... Hanini, S. (2023). Sorption efficiency of Pb** ions using
(bio) nano-composite magnetic gelled beads. Materials Today: Proceedings, 78,
760-766. doi:org/10.1016/j.matpr.2022.10.233.

Ho, Y. S., ve/and Mckay, G. (1998). Kinetic models for the sorption of dye from
aqueous solution by wood. Process safety and environmental protection, 76(2),
183-191. doi:org/10.1205/095758298529326.

Hu, L., Yang, Z., Cui, L., Li, Y., Ngo, H. H., Wang, Y.,... Du, B. (2016). Fabrication
of hyperbranched polyamine functionalized graphene for high-efficiency
removal of Pb (II) and methylene blue. Chemical Engineering Journal, 287, 545-
556. doi:org/10. 1016/j. cej. 2015. 11. 059.

Huang, G. G., Liu, Y. F., Wu, X. X.,... Cai, J. J. (2019). Activated carbons prepared
by the KOH activation of a hydrochar from garlic peel and their CO2 adsorption
performance. New Carbon Materials, 34(3), 247-257. doi:org/10.1016/S1872-
5805(19)60014-4.

Huang, L., Sun, Y., Wang, W., Yue, Q.,... Yang, T. (2011). Comparative study on
characterization of activated carbons prepared by microwave and conventional

heating methods and application in removal of oxytetracycline (OTC). Chemical
Engineering Journal, 171(3), 1446-1453. doi:org/10.1016/j.cej.2011.05.041.

Huang, Q., Chen, Y., Yu, H., Yan, L., Zhang, J., Wang, B.,... Xing, L. (2018).
Magnetic graphene oxide/MgAl-layered double hydroxide nanocomposite: one-
pot solvothermal synthesis, adsorption performance and mechanisms for Pb2+,
Cd2+, and Cu2+. Chemical Engineering Journal, 341, 1-9.
doi:org/10.1016/j.cej.2018.01.156.

ljaz, S., Kausar, A., Igbal, M., El Messaoudi, N., Miyah, Y., Knani, S.,... Graba, B.
(2025). Advances in extraction of silica from rice husk and its modification for

friendly environmental wastewater treatment via adsorption technology. Journal
of Water Process Engineering, 71, 107187. doi:org/10.1016/j.jwpe.2025.107187.

Jassey, A., Imtiyaz, Z., Jassey, S., Imtiyaz, M.,... Rasool, S. (2022). Antiviral effects
of black seeds: Effect on COVID-19. In Black Seeds (Nigella Sativa) (pp. 387-
404). Elsevier. doi:org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00004-4.

Jawad, A. H., Mohammed, S. A., Mastuli, M. S.,... Abdullah, M. F. (2018).
Carbonization of corn (Zea mays) cob agricultural residue by one-step activation

142


https://doi.org/10.1016/j.molliq.2015.02.037
https://doi.org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00010-X
https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2018.02.027
https://doi.org/10.1016/j.matpr.2022.10.233
https://doi.org/10.1205/095758298529326
https://doi.org/10.1016/j.cej.2011.05.041
https://doi.org/10.1016/j.cej.2018.01.156
https://doi.org/10.1016/j.jwpe.2025.107187
https://doi.org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00004-4

with sulfuric acid for methylene blue adsorption. Desalination and Water
Treatment, 118, 342-351. doi:org/10.5004/dwt.2018.22680.

Jawad, A. H., Saber, S. E. M., Abdulhameed, A. S., Reghioua, A., ALOthman, Z. A.,...
Wilson, L. D. (2022). Mesoporous activated carbon from mangosteen (Garcinia
mangostana) peels by H3PO4 assisted microwave: Optimization,
characterization, and adsorption mechanism for methylene blue dye
removal. Diamond and Related Materials, 129, 109389.
doi:org/10.1016/j.diamond.2022.109389.

Ji, B., Wang, J., Song, H.,... Chen, W. (2019). Removal of methylene blue from
aqueous solutions using biochar derived from a fallen leaf by slow pyrolysis:

Behavior and  mechanism. Journal  of  Environmental  Chemical
Engineering, 7(3), 103036. doi:org/10.1016/j.jece.2019.103036.

Jiang, W., Cai, Y., Liu, D., Yu, X.,... Wang, Q. (2024). Enhanced adsorption
performance of oxytetracycline in aqueous solutions by Mg-Fe modified suaeda-
based magnetic biochar. Environmental Research, 241, 117662.
doi:org/10.1016/j.envres.2023.117662.

Jung, K. W, Lee, S. Y.,... Lee, Y. J. (2018). Facile one-pot hydrothermal synthesis of
cubic spinel-type manganese ferrite/biochar composites for environmental

remediation of heavy metals from aqueous solutions. Bioresource
technology, 261, 1-9. doi:org/10.1016/j.biortech.2018.04.003.

Kadim, M. K., ve/and Risjani, Y. (2022). Biomarker for monitoring heavy metal
pollution in aquatic environment: An overview toward molecular
perspectives. Emerging Contaminants, 8, 195-205.
doi:org/10.1016/j.emcon.2022.02.003.

Kan, Y., Yue, Q., Li, D.,, Wu, Y.,... Gao, B. (2017). Preparation and characterization
of activated carbons from waste tea by H3PO4 activation in different atmospheres

for oxytetracycline removal. Journal of the Taiwan Institute of Chemical
Engineers, 71, 494-500. doi:org/10.1016/j.jtice.2016.12.012.

Kardar, Z. S., Beyki, M. H.,... Shemirani, F. (2016). Takovite-aluminosilicate @
MnFe204 nanocomposite, a novel magnetic adsorbent for efficient

preconcentration of lead ions in food samples. Food Chemistry, 209, 241-247.
doi:org/10.1016/j.foodchem.2016.04.013.

Karimipourfard, D., Eslamloueyan, R.,... Mehranbod, N. (2019). Novel
heterogeneous degradation of mature landfill leachate using persulfate and

magnetic CuFe204/RGO nanocatalyst. Process Safety and Environmental
Protection, 131, 212-222. doi:org/10.1016/j.psep.2019.09.009.

Karthikeyan, P., Vigneshwaran, S., Preethi, J.,... Meenakshi, S. (2020). Preparation of
novel cobalt ferrite coated-porous carbon composite by simple chemical co-

precipitation method and their mechanistic performance. Diamond and Related
Materials, 108, 107922. doi:org/10.1016/j.diamond.2020.107922.

143


https://doi.org/10.5004/dwt.2018.22680
https://doi.org/10.1016/j.diamond.2022.109389
https://doi.org/10.1016/j.jece.2019.103036
https://doi.org/10.1016/j.envres.2023.117662
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2018.04.003
https://doi.org/10.1016/j.emcon.2022.02.003
https://doi.org/10.1016/j.jtice.2016.12.012
https://doi.org/10.1016/j.foodchem.2016.04.013
https://doi.org/10.1016/j.psep.2019.09.009
https://doi.org/10.1016/j.diamond.2020.107922

Kato, S., ve/and Kansha, Y. (2024). Comprehensive review of industrial wastewater
treatment techniques. Environmental Science and Pollution Research, 31(39),

51064-51097. doi:org/10.1007/s11356-024-34584-0.

Kaviya, S. (2022). Recent advances in water treatment facilities for wastewater reuse
in the urban water supply. Current Directions in Water Scarcity Research, 6,361-
379. doi:org/10.1016/B978-0-323-91838-1.00027-0.

Kefeni, K. K., ve/and Mamba, B. B. (2020). Photocatalytic application of spinel ferrite
nanoparticles and nanocomposites in wastewater treatment. Sustainable
materials and technologies, 23, €00140. doi:org/10.1016/j.susmat.2019.e00140.

Kefeni, K. K., Mamba, B. B.,... Msagati, T. A. (2017). Application of spinel ferrite
nanoparticles in water and wastewater treatment: a review. Separation and
Purification Technology, 188, 399-422. doi:org/10.1016/j.seppur.2017.07.015.

Khan, A. H., Aziz, H. A., Khan, N. A., Hasan, M. A., Ahmed, S., Farooqi, I. H.,...
Mahtab, M. S. (2021). Impact, disease outbreak and the eco-hazards associated
with pharmaceutical residues: a critical review. International Journal of
Environmental Science and Technology, 1-12. doi:org/10.1007/s13762-021-
03158-9.

Khan, 1., Saeed, K., Zekker, 1., Zhang, B., Hendi, A. H., Ahmad, A.,... Khan, 1. (2022).
Review on methylene blue: Its properties, wuses, toxicity and
photodegradation. Water, 14(2), 242. doi:org/10.3390/w14020242.

Khan, T. A., Nouman, M., Dua, D., Khan, S. A.,... Alharthi, S. S. (2022). Adsorptive
scavenging of cationic dyes from aquatic phase by H3PO4 activated Indian jujube
(Ziziphus mauritiana) seeds based activated carbon: Isotherm, kinetics, and
thermodynamic study. Journal of Saudi Chemical Society, 26(2), 101417.
doi:org/10.1016/j.jscs.2021.101417.

Khoshbouy, R., Takahashi, F.,... Yoshikawa, K. (2019). Preparation of high surface
area sludge-based activated hydrochar via hydrothermal carbonization and
application in the removal of basic dye. Environmental Research, 175, 457-467.

doi:org/10.1016/j.envres.2019.04.002.

Kishor, R., Purchase, D., Saratale, G. D., Saratale, R. G., Ferreira, L. F. R., Bilal, M.,...
Bharagava, R. N. (2021). Ecotoxicological and health concerns of persistent
coloring pollutants of textile industry wastewater and treatment approaches for
environmental safety. Journal of Environmental Chemical Engineering, 9(2),

105012. doi:org/10.1016/j.jece.2020.105012.

Kodasma, R., Palas, B., Ersoz, G.,... Atalay, S. (2020). Photocatalytic activity of
copper ferrite graphene oxide particles for an efficient catalytic degradation of
Reactive Black 5 in water. Ceramics International, 46(5), 6284-6292.
doi:org/10.1016/j.ceramint.2019.11.100.

Kovalakova, P., Cizmas, L., McDonald, T. J., Marsalek, B., Feng, M.,... Sharma, V.
K. (2020). Occurrence and toxicity of antibiotics in the aquatic environment: A
review. Chemosphere, 251, 126351.
doi:org/10.1016/j.chemosphere.2020.126351.

144


https://doi.org/10.1016/B978-0-323-91838-1.00027-0
https://doi.org/10.1016/j.susmat.2019.e00140
https://doi.org/10.1016/j.seppur.2017.07.015
https://doi.org/10.3390/w14020242
https://doi.org/10.1016/j.jscs.2021.101417
https://doi.org/10.1016/j.envres.2019.04.002
https://doi.org/10.1016/j.jece.2020.105012
https://doi.org/10.1016/j.ceramint.2019.11.100
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2020.126351

Koyuncu, F., Giizel, F.,... Inal, 1. I. G. (2022). High surface area and supermicroporous
activated carbon from capsicum (Capsicum annuum L.) industrial processing
pulp via single-step KOH-catalyzed pyrolysis: Production optimization,
characterization and its some water pollutants removal and supercapacitor
performance. Diamond and Related Materials, 124, 108920.
doi:org/10.1016/j.diamond.2022.108920.

Kumar, A., Patra, C., Kumar, S.,... Narayanasamy, S. (2022). Effect of magnetization
on the adsorptive removal of an emerging contaminant ciprofloxacin by magnetic
acid activated carbon. Environmental Research, 206, 112604.
doi:org/10.1016/j.envres.2021.112604.

Kumar, P., Patel, A. K., Singhania, R. R., Chen, C. W, Saratale, R. G.,... Dong, C. D.
(2023). Enhanced copper (II) bioremediation from wastewater using nano

magnetite (Fe304) modified biochar of Ascophyllum nodosum. Bioresource
Technology, 388, 129654. doi:org/10.1016/j.biortech.2023.129654.

Kumar, S., Nair, R. R., Pillai, P. B., Gupta, S. N., Iyengar, M. A. R.,... Sood, A. K.
(2014). Graphene oxide—-MnFe204 magnetic nanohybrids for efficient removal

of lead and arsenic from water. ACS applied materials & interfaces, 6(20),
17426-17436. doi:org/ 10.1021/am504826q.

Lagergren, S. (1898). About the theory of so-called adsorption of soluble substances.

Lakkaboyana, S. K., Khantong, S., Asmel, N. K., Yuzir, A.,... Wan Yaacob, W. Z.
(2019). Synthesis of copper oxide nanowires-activated carbon (AC@ CuO-NWs)
and applied for removal methylene blue from aqueous solution: kinetics,

isotherms, and thermodynamics. Journal of Inorganic and Organometallic
Polymers and Materials, 29, 1658-1668. doi:org/10.1007/s10904-019-01128-w.

Langmuir, I. (1916). The constitution and fundamental properties of solids and liquids.
Part 1. Solids. Journal of the American chemical society, 38(11), 2221-2295.
doi:org/10.1021/ja02268a002.

Langmuir, 1. (1918). The adsorption of gases on plane surfaces of glass, mica and
platinum. Journal of the American Chemical society,40(9), 1361-1403.
doi:org/10.1021/ja02242a004.

Langmuir, 1. (1918). The adsorption of gases on plane surfaces of glass, mica and
platinum. Journal of the American Chemical society,40(9), 1361-1403.
doi:org/10.1021/ja02242a004.

Lau, Y. Y., Wong, Y.S., Teng, T. T., Morad, N., Rafatullah, M.,... Ong, S. A. (2015).
Degradation of cationic and anionic dyes in coagulation—flocculation process
using bi-functionalized silica hybrid with aluminum-ferric as auxiliary
agent. RSC Advances, 5(43), 34206-34215. doi:org/10.1039/C5RA01346A.

Lee, S. Y., Kim, H., Jang, H., Hwang, M. J., Lee, K. B., Choi, J. W.,... Jung, K. W.
(2022). Fabrication of manganese ferrite (MnFe204) microsphere-coated
magnetic biochar composite for antimonate sequestration: characterization,
adsorption behavior, and mechanistic understanding. Applied Surface
Science, 578, 152005. doi:org/ 10. 1016/j.apsusc. 2021. 152005.

145


https://doi.org/10.1016/j.diamond.2022.108920
https://doi.org/10.1016/j.envres.2021.112604
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2023.129654
https://doi.org/10.1021/ja02268a002
https://doi.org/10.1021/ja02242a004
https://doi.org/10.1021/ja02242a004
https://doi.org/10.1039/C5RA01346A

Leichtweis, J., Silvestri, S., Welter, N., Vieira, Y., Zaragoza-Sanchez, P. 1., Chavez-
Mejia, A. C.,... Carissimi, E. (2021). Wastewater containing emerging
contaminants treated by residues from the brewing industry based on biochar as
a new CuFe204/biochar photocatalyst. Process Safety and Environmental
Protection, 150, 497-509. doi:org/10.1016/j.psep.2021.04.041.

Li, Y. H., Wang, S., Wei, J., Zhang, X., Xu, C., Luan, Z.,... Wei, B. (2002). Lead
adsorption on carbon nanotubes. Chemical physics letters, 357(3-4), 263-266.
doi:org/10.1016/S0009-2614(02)00502-X.

Li, Z., Dai, J., Cheng, C.,... Suo, Z. (2020). Synthesis and magnetic properties of
chromium doped cobalt ferrite nanotubes. Materials Research Express, 7(8),
086102. doi:10.1088/2053-1591/abae26.

Liang, Y. D, He, Y. J,, Wang, T. T.,... Lei, L. H. (2019). Adsorptive removal of
gentian violet from aqueous solution using CoFe20O4/activated carbon magnetic

composite. Journal of  water  process engineering, 27, 77-88.
doi:org/10.1016/j.jwpe.2018.11.013.

Liao, Z., Su, H. Y., Cheng, J., Sun, G. T., Zhu, L.,... Zhu, M. Q. (2021). CoFe204-
mesoporous carbons derived from Eucommia ulmoides wood for
supercapacitors: Comparison of two activation method and composite carbons
material synthesis method. Industrial Crops and Products, 171, 113861.
doi:org/10.1016/j.indcrop.2021.113861.

Liu, L., Huang, Y., Zhang, S., Gong, Y., Su, Y., Cao, J.,... Hu, H. (2019). Adsorption
characteristics and mechanism of Pb (II) by agricultural waste-derived biochars

produced from a pilot-scale pyrolysis system. Waste Management, 100, 287-295.
doi:org/10.1016/j.jwpe.2018.11.013.

Liu, X., Hu, Q., Fang, Z., Zhang, X.,... Zhang, B. (2009). Magnetic chitosan
nanocomposites: a useful recyclable tool for heavy metal ion
removal. Langmuir, 25(1), 3-8. doi:org/10.1021/1a802754t.

Liu, Y., Ma, S.,... Chen, J. (2018). A novel pyro-hydrochar via sequential
carbonization of biomass waste: Preparation, characterization and adsorption
capacity. Journal of Cleaner Production, 176, 187-195.
doi:org/10.1016/j.jclepro.2017.12.090.

Loya-Gonzalez, D., Loredo-Cancino, M., Soto-Regalado, E., Rivas-Garcia, P., de
Jestis Cerino-Cordova, F., Garcia-Reyes, R. B.,... Estrada-Baltazar, A. (2019).
Optimal activated carbon production from corn pericarp: a life cycle assessment
approach. Journal of Cleaner Production, 219, 316-325.
doi:org/10.1016/j.jclepro.2019.02.068.

Lua, A. C., Lau, F. Y.,... Guo, J. (2006). Influence of pyrolysis conditions on pore
development of oil-palm-shell activated carbons. Journal of analytical and
applied pyrolysis, 76(1-2), 96-102. doi:org/10.1016/j.jaap.2005.08.001.

Machineni, L. (2019). Review on biological wastewater treatment and resources
recovery: attached and suspended growth systems. Water science and
technology, 80(11), 2013-2026. doi:org/10.2166/wst.2020.034.

146


https://doi.org/10.1016/j.psep.2021.04.041
https://doi.org/10.1016/S0009-2614(02)00502-X
https://doi.org/10.1016/j.jwpe.2018.11.013
https://doi.org/10.1016/j.jwpe.2018.11.013
https://doi.org/10.1021/la802754t
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2017.12.090
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2019.02.068
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2005.08.001
https://doi.org/10.2166/wst.2020.034

Maghsodian, Z., Sanati, A. M., Mashifana, T., Sillanpada, M., Feng, S., Nhat, T.,...
Ramavandi, B. (2022). Occurrence and distribution of antibiotics in the water,
sediment, and biota of freshwater and marine environments: a
review. Antibiotics, 11(11), 1461. doi:org/10.3390/antibiotics11111461.

Mahmood, T., Ali, R., Nacem, A., Hamayun, M.,... Aslam, M. (2017). Potential of
used Camellia sinensis leaves as precursor for activated carbon preparation by
chemical activation with H3PO4; optimization using response surface

methodology. Process Safety and Environmental Protection, 109, 548-563.
doi:org/10.1016/S0008-6223(01) 00317-7.

Mahmoud, M. E., Abouelanwar, M. E., Mahmoud, S. E. M.,... Salam, M. A. (2022).
Adsorption behavior of silver quantum dots by a novel super magnetic CoFe204-

biochar-polymeric  nanocomposite. Journal of Colloid and Interface
Science, 606, 1597-1608. doi:org/10.1016/j.jcis.2021.08.102.

Mamani, A., Ramirez, N., Deiana, C., Giménez, M.,... Sardella, F. (2019). Highly
microporous sorbents from lignocellulosic biomass: Different activation routes

and their application to dyes adsorption. Journal of Environmental Chemical
Engineering, 7(5), 103148. doi:org/10.1016/j.jece.2019.103148.

Maneerung, T., Liew, J., Dai, Y., Kawi, S., Chong, C.,... Wang, C. H. (2016).
Activated carbon derived from carbon residue from biomass gasification and its
application for dye adsorption: Kkinetics, isotherms and thermodynamic
studies. Bioresource technology, 200, 350-359.
doi:org/10.1016/j.biortech.2015.10.047.

Marimuthu, S., Antonisamy, A. J., Malayandi, S., Rajendran, K., Tsai, P. C.,
Pugazhendhi, A.,... Ponnusamy, V. K. (2020). Silver nanoparticles in dye
effluent treatment: A review on synthesis, treatment methods, mechanisms,
photocatalytic degradation, toxic effects and mitigation of toxicity. Journal of
Photochemistry and Photobiology B: Biology, 205, 111823.
doi:org/10.1016/j.jphotobiol.2020.111823.

Marrakchi, F., Bouaziz, M.,... Hameed, B. H. (2017). Adsorption of acid blue 29 and
methylene blue on mesoporous K2CO3-activated olive pomace boiler

ash. Colloids and Surfaces A: Physicochemical and Engineering Aspects, 535,
157-165. doi:org/10.1016/j.colsurfa.2017.09.014.

Martinez, J. L. (2009). Environmental pollution by antibiotics and by antibiotic
resistance  determinants. Environmental  pollution, 157(11), 2893-2902.
doi:org/10.1016/j.envpol.2009.05.051.

Medhat, A., El-Maghrabi, H. H., Abdelghany, A., Menem, N. M. A., Raynaud, P.,
Moustafa, Y. M.,... Nada, A. A. (2021). Efficiently activated carbons from corn

cob for methylene blue adsorption. Applied Surface Science Advances, 3,
100037. doi:org/10.1016/j.apsadv.2020.100037.

Mehraj, T., Elkanayati, R. M., Farooq, I.,... Mir, T. M. (2022). A review of Nigella
sativa and its active principles as anticancer agents. Black Seeds (Nigella Sativa),
91-118. doi:org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00012-3.

147


https://doi.org/10.3390/antibiotics11111461
https://doi.org/10.1016/j.jcis.2021.08.102
https://doi.org/10.1016/j.jece.2019.103148
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2015.10.047
https://doi.org/10.1016/j.jphotobiol.2020.111823
https://doi.org/10.1016/j.colsurfa.2017.09.014
https://doi.org/10.1016/j.envpol.2009.05.051
https://doi.org/10.1016/B978-0-12-824462-3.00012-3

Mei, Y., Zhuang, S.,... Wang, J. (2025). Adsorption of heavy metals by biochar in
aqueous solution: A review. Science of The Total Environment, 968, 178898.
doi:org/10.1016/j.scitotenv.2025.178898.

Minale, M., Guadie, A., Liu, Y., Meng, Y., Wang, X.,... Zhao, J. (2021). Insight into
adsorption behavior of chlortetracycline and cadmium in aqueous solution using
a novel manganese ferrite loaded swine manure hydrochar. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 9(6), 106785.

doi:org/10.1016/j.jece.2021.106785.

Mitra, S., Chakraborty, A. J., Tareq, A. M., Emran, T. B., Nainu, F., Khusro, A.,...
Simal-Gandara, J. (2022). Impact of heavy metals on the environment and human

health: Novel therapeutic insights to counter the toxicity. Journal of King Saud
University-Science, 34(3), 101865. doi:org/10.1016/j.jksus.2022.101865.

Mmelesi, O. K., Masunga, N., Kuvarega, A., Nkambule, T. T., Mamba, B. B.,...
Kefeni, K. K. (2021). Cobalt ferrite nanoparticles and nanocomposites:
Photocatalytic, antimicrobial activity and toxicity in water treatment. Materials

Science in Semiconductor Processing, 123, 105523.
doi:org/10.1016/j.mssp.2020.105523.

Monaco, A., Caruso, M., Bellantuono, L., Gatti, R. C., Fania, A., Lacalamita, A.....
Bellotti, R. (2025). Measuring water pollution effects on antimicrobial resistance

through explainable artificial intelligence. Environmental Pollution, 367,
125620. doi:org/10.1016/j.envpol.2024.125620.

Mouni, L., Belkhiri, L., Zouggaghe, F.,... Tafer, M. (2014). Removal of Pb (II) from
aqueous solution by adsorption using activated carbon developed from Apricot

stone: equilibrium and kinetic. Desalination and Water Treatment, 52(34-36),
6412-6419. doi:org/10.1080/19443994.2013.812992.

Miinzel, T., Hahad, O., Lelieveld, J., Aschner, M., Nieuwenhuijsen, M. J., Landrigan,
P. J.,... Daiber, A. (2025). Soil and water pollution and cardiovascular
disease. Nature Reviews Cardiology, 22(2), 71-89. doi:org/10.1038/s41569-024-
01068-0.

Nasuha, N., Hameed, B. H.,... Din, A. T. M. (2010). Rejected tea as a potential low-
cost adsorbent for the removal of methylene blue. Journal of hazardous
materials, 175(1-3), 126-132. doi:org/10.1016/j.jhazmat.2009.09.138.

Niu, Z., Feng, W., Huang, H., Wang, B., Chen, L., Miao, Y.,... Su, S. (2020). Green
synthesis of a novel Mn—Zn ferrite/biochar composite from waste batteries and
pine  sawdust for Pb 2+ removal. Chemosphere, 252,  126529.
doi:org/10.1016/j.chemosphere.2020.126529.

Novais, R. M., Caetano, A. P., Seabra, M. P., Labrincha, J. A.,... Pullar, R. C. (2018).
Extremely fast and efficient methylene blue adsorption using eco-friendly cork

and paper waste-based activated carbon adsorbents. Journal of cleaner
production, 197, 1137-1147. doi:org/10.1016/j.jclepro.2018.06.278.

Oginni, O., Singh, K., Oporto, G., Dawson-Andoh, B., McDonald, L.,... Sabolsky, E.
(2019). Influence of one-step and two-step KOH activation on activated carbon

148


https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2025.178898
https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.106785
https://doi.org/10.1016/j.jksus.2022.101865
https://doi.org/10.1016/j.mssp.2020.105523
https://doi.org/10.1016/j.envpol.2024.125620
https://doi.org/10.1080/19443994.2013.812992
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2009.09.138
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2020.126529
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2018.06.278

characteristics. Bioresource technology reports, 7, 100266.
doi:org/10.1016/].biteb.2019.100266.

Okman, I., Karagéz, S., Tay, T.,... Erdem, M. (2014). Activated carbons from grape
seeds by chemical activation with potassium carbonate and potassium
hydroxide. Applied Surface Science, 293, 138-142.
doi:org/10.1016/j.apsusc.2013.12.117.

Oleszczuk, P., Pan, B.,... Xing, B. (2009). Adsorption and desorption of
oxytetracycline and carbamazepine by multiwalled carbon
nanotubes. Environmental  science &  technology, 43(24), 9167-9173.
doi:org/10.1021/es901928q.

Orji, O. A., Edosa, I. V. O., Ogbemudia, 1., Omokaro, S. O.,... Elenwo, C. E. (2018).
Assesement of Some Heavy Metals in Soils and Plants Growth in
Dumpsites. IOSR J. of Environ. Sci.,, Toxi. and Food Tech, 12(3), 17-23.
doi:10.9790/2402-1203031723.

Ovchinnikov, O. V., Evtukhova, A. V., Kondratenko, T. S., Smirnov, M. S., Khokhlov,
V.Y.,... Erina, O. V. (2016). Manifestation of intermolecular interactions in

FTIR spectra of methylene blue molecules. Vibrational Spectroscopy, 86, 181-
189. doi:org/10.1016/j.vibspec.2016.06.016.

Pallarés, J., Gonzalez-Cencerrado, A.,... Arauzo, I. (2018). Production and
characterization of activated carbon from barley straw by physical activation with
carbon dioxide and steam. Biomass and  bioenergy, 115, 64-73.
doi:org/10.1016/j.biombioe.2018.04.015.

Pang, Y., Kong, L., Chen, D.,... Yuvaraja, G. (2019). Rapid Cr (VI) reduction in
aqueous solution using a novel microwave-based treatment with MoS2-
MnFe204 composite. Applied Surface Science, 471, 408-416.
doi:org/10.1016/j.apsusc.2018.11.180.

Patil, B. A., ve/and Kokate, R. D. (2018). Synthesis and design of magnetic parameters
by Ti doping in cobalt ferrite nanoparticles for nanoelectronics
applications. Procedia Manufacturing, 20, 147-153.
doi:org/10.1016/j.promfg.2018.02.021.

Patra, B. R., Nanda, S., Dalai, A. K.,... Meda, V. (2021). Taguchi-based process
optimization for activation of agro-food waste biochar and performance test for
dye adsorption. Chemosphere, 285, 131531.
doi:org/10.1016/j.chemosphere.2021.131531.

Petit, T., ve/and Puskar, L. (2018). FTIR spectroscopy of nanodiamonds: Methods and
interpretation. Diamond and Related Materials, 89, 52-66.
doi:org/10.1016/j.diamond.2018.08.005.

Podder, M. S., ve/and Majumder, C. B. (2016). Studies on the removal of As (III) and
As (V) through their adsorption onto granular activated carbon/MnFe204
composite: isotherm studies and error analysis. Composite Interfaces, 23(4), 327-
372. doi:org/10.1080/09276440.2016.1137715.

149


https://doi.org/10.1016/j.biteb.2019.100266
https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2013.12.117
https://doi.org/10.1021/es901928q
https://doi.org/10.1016/j.vibspec.2016.06.016
https://doi.org/10.1016/j.biombioe.2018.04.015
https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2018.11.180
https://doi.org/10.1016/j.promfg.2018.02.021
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2021.131531
https://doi.org/10.1080/09276440.2016.1137715

Prabhakaran, T., Mangalaraja, R. V.,... Denardin, J. C. (2018). Controlling the size
and magnetic properties of nano CoFe204 by microwave assisted co-
precipitation method. Materials ~ Research  Express, 5(2), 026102.
doi:org/10.1088/2053-1591/aaa73f.

Puziy, A. M., Poddubnaya, O. 1., Martinez-Alonso, A., Sudrez-Garcia, F.,... Tascon,
J. M. D. (2002). Synthetic carbons activated with phosphoric acid: 1. Surface
chemistry and ion binding properties. Carbon, 40(9),  1493-1505.
doi:org/10.1016/S0008-6223(01)00317-7.

Rakshit, S., Elzinga, E. J., Datta, R.,... Sarkar, D. (2013). In situ attenuated total
reflectance Fourier-transform infrared study of oxytetracycline sorption on

magnetite. Journal of environmental quality, 42(3), 822-827).
doi:org/10.2134/jeq2012.0412.

Rambabu, K., Bharath, G., Hai, A., Luo, S., Liao, K., Haija, M. A.,... Naushad, M.
(2020). Development of watermelon rind derived activated carbon/manganese
ferrite ~ nanocomposite  for  cleaner  desalination by  capacitive

deionization. Journal of cleaner production, 272, 122626.
doi:org/10.1016/j.jclepro.2020.122626.

Rathod, S. V., Saras, P.,... Gondaliya, S. M. (2024). Environmental pollution: threats
and challenges for management. In Eco-Restoration of Polluted
Environment (pp. 1-34). CRC Press. doi:org/10.1201/9781003423393-1.

Reddy, D. H. K., ve/and Yun, Y. S. (2016). Spinel ferrite magnetic adsorbents:
alternative future materials for water purification?. Coordination Chemistry
Reviews, 315, 90-111. doi:org/10.1016/j.ccr.2016.01.012.

Ren, H., Li, H., Fan, H., Qi, G.,... Liu, Y. (2023). Facile synthesis of CoFe204-
graphene oxide nanocomposite by high-gravity reactor for removal of Pb
(I1). Separation and Purification Technology, 305, 122472.
doi:org/10.1016/j.seppur.2022.122472.

Roosta, M., Ghaedi, M., Daneshfar, A., Sahraei, R.,... Asghari, A. (2014).
Optimization of the ultrasonic assisted removal of methylene blue by gold
nanoparticles loaded on activated carbon wusing experimental design

methodology. Ultrasonics sonochemistry, 21(1), 242-252.
doi:org/10.1016/j.ultsonch.2013.05.014.

Rouhani, S., Rostami, A., Salimi, A.,... Pourshiani, O. (2018). Graphene
oxide/CuFe204 nanocomposite as a novel scaffold for the immobilization of
laccase and its application as a recyclable nanobiocatalyst for the green synthesis

of arylsulfonyl benzenediols. Biochemical Engineering Journal, 133, 1-11.
doi:org/10.1016/j.bej.2018.01.004.

Rubangakene, N. O., Elkady, M., Elwardany, A., Fujii, M., Sekiguchi, H.,... Shokry,
H. (2023). Effective decontamination of methylene blue from aqueous solutions
using novel nano-magnetic biochar from green pea peels. Environmental
Research, 220, 115272. doi:org/10.1016/j.envres.2023.115272.

150


https://doi.org/10.1088/2053-1591/aaa73f
https://doi.org/10.1016/S0008-6223(01)00317-7
https://doi.org/10.2134/jeq2012.0412
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2020.122626
https://doi.org/10.1201/9781003423393-1
https://doi.org/10.1016/j.ccr.2016.01.012
https://doi.org/10.1016/j.seppur.2022.122472
https://doi.org/10.1016/j.ultsonch.2013.05.014
https://doi.org/10.1016/j.bej.2018.01.004
https://doi.org/10.1016/j.envres.2023.115272

Ruthven, D. M. (1984). Principles of adsorption and adsorption processes. John
Wiley & Sons.

Saadi, W., Rodriguez-Sanchez, S., Ruiz, B., Najar-Souissi, S., Ouederni, A.,... Fuente,
E. (2022). From pomegranate peels waste to one-step alkaline carbonate activated
carbons. Prospect as sustainable adsorbent for the renewable energy
production. Journal of Environmental Chemical Engineering, 10(1), 107010.
doi:org/10.1016/j.jece.2021.107010.

Sajjadi, S. A., Meknati, A., Lima, E. C., Dotto, G. L., Mendoza-Castillo, D. I,
Anastopoulos, I.,... Hosseini-Bandegharaei, A. (2019). A novel route for
preparation of chemically activated carbon from pistachio wood for highly

efficient Pb (II) sorption. Journal of Environmental Management, 236, 34-44.
doi:org/10.1016/j.jenvman.2019.01.087.

Salahshoori, 1., Wang, Q., Nobre, M. A., Mohammadi, A. H., Dawi, E. A.,...
Khonakdar, H. A. (2024). Molecular simulation-based insights into dye pollutant

adsorption: a perspective review. Advances in Colloid and Interface Science,
103281. doi:org/10.1016/j.cis.2024.103281.

Salomon, Y. L., Georgin, J., Franco, D. S., Netto, M. S., Piccilli, D. G., Foletto, E.
L.,... Dotto, G. L. (2022). Adsorption of atrazine herbicide from water by

diospyros kaki fruit waste activated carbon. Journal of Molecular Liquids, 347,
117990. doi:org/10.1016/j.molliq.2021.117990.

Samsami, S., Mohamadizaniani, M., Sarrafzadeh, M. H., Rene, E. R.,... Firoozbahr,
M. (2020). Recent advances in the treatment of dye-containing wastewater from

textile industries: Overview and perspectives. Process safety and environmental
protection, 143, 138-163. doi:org/10.1016/j.psep.2020.05.034.

Saning, A., Thanachayanont, C., Suksai, L., Watcharin, W., Techasakul, S.,
Chuenchom, L.,... Dechtrirat, D. (2024). Green magnetic carbon/alginate
biocomposite beads from iron scrap waste for efficient removal of textile dye and
heavy metal. International Journal of Biological Macromolecules, 261, 129765.
doi:org/10.1016/j.ijbiomac.2024.129765.

Saremi, F., Miroliaei, M. R., Nejad, M. S.,... Sheibani, H. (2020). Adsorption of
tetracycline antibiotic from aqueous solutions onto vitamin B6-upgraded biochar

derived from date palm leaves. Journal of Molecular Liquids, 318, 114126.
doi:org/10.1016/j.molliq.2020.114126.

Sathya, R., Arasu, M. V., Al-Dhabi, N. A., Vijayaraghavan, P., Ilavenil, S.,...
Rejiniemon, T. S. (2023). Towards sustainable wastewater treatment by

biological methods—A challenges and advantages of recent technologies. Urban
Climate, 47, 101378. doi:org/10.1016/j.uclim.2022.101378.

Saygili, G. A., Saygili, H., Koyuncu, F.,... Giizel, F. (2015). Development and
physicochemical characterization of a new magnetic nanocomposite as an

economic antibiotic remover. Process Safety and Environmental Protection, 94,
441-451. doi:org/10.1016/j.psep.2014.10.005.

151


https://doi.org/10.1016/j.jece.2021.107010
https://doi.org/10.1016/j.jenvman.2019.01.087
https://doi.org/10.1016/j.cis.2024.103281
https://doi.org/10.1016/j.molliq.2021.117990
https://doi.org/10.1016/j.psep.2020.05.034
https://doi.org/10.1016/j.ijbiomac.2024.129765
https://doi.org/10.1016/j.molliq.2020.114126
https://doi.org/10.1016/j.uclim.2022.101378
https://doi.org/10.1016/j.psep.2014.10.005

Selvaraju, G., ve/and Bakar, N. K. A. (2017). Production of a new industrially viable
green-activated carbon from Artocarpus integer fruit processing waste and
evaluation of its chemical, morphological and adsorption properties. Journal of
cleaner production, 141, 989-999. doi:org/10.1016/].jclepro.2016.09.056.

Shao, L., Ren, Z., Zhang, G.,... Chen, L. (2012). Facile synthesis, characterization of
a MnFe204/activated carbon magnetic composite and its effectiveness in
tetracycline removal. Materials Chemistry and Physics, 135(1), 16-24.
doi:org/10.1016/j. matchemphys.2012.03.035.

Sharma, A., Mangla, D.,... Chaudhry, S. A. (2022). Recent advances in magnetic
composites as adsorbents for wastewater remediation. Journal of Environmental
Management, 306, 114483. doi:org/10.1016/j.jenvman.2022.114483.

Shen, Q., Wang, Z., Yu, Q., Cheng, Y., Liu, Z., Zhang, T.,... Zhou, S. (2020). Removal
of tetracycline from an aqueous solution using manganese dioxide modified
biochar derived from Chinese herbal medicine residues. Environmental
Research, 183, 109195. doi:org/10.1016/j.envres.2020.109195.

Shi, Q., Wang, W., Zhang, H., Bai, H., Liu, K., Zhang, J.,... Zhu, W. (2023). Porous
biochar derived from walnut shell as an efficient adsorbent for tetracycline

removal. Bioresource Technology, 383, 129213.
doi:org/10.1016/j.biortech.2023.129213.

Siddiqui, S. I., Rathi, G.,... Chaudhry, S. A. (2018). Acid washed black cumin seed
powder preparation for adsorption of methylene blue dye from aqueous solution:

thermodynamic, kinetic and isotherm studies. Journal of Molecular Liquids, 264,
275-284. doi:org/10.1016/j.molliq.2018.05.065.

Sing, K. (2001). The use of nitrogen adsorption for the characterisation of porous
materials. Colloids and Surfaces A: Physicochemical and Engineering
Aspects, 187, 3-9. doi:org/10.1016/S0927-7757(01)00612-4.

Sing, K. S. (1985). Reporting physisorption data for gas/solid systems with special
reference to the determination of surface area and porosity (Recommendations
1984). Pure and applied chemistry, 57(4), 603-619.
doi:org/10.1351/pac198557040603.

Singh, S. (2024). Water pollution in rural areas: Primary sources and associated health
issues. In Water Resources Management for Rural Development (pp. 29-44).
Elsevier. doi:org/10.1016/B978-0-443-18778-0.00011-8.

Sirajudheen, P., Karthikeyan, P., Ramkumar, K., Nisheetha, P.,... Meenakshi, S.
(2021). Magnetic carbon-biomass from the seeds of Moringa oleifera@
MnFe204 composite as an effective and recyclable adsorbent for the removal of
organic pollutants from water. Journal of Molecular Liquids, 327, 114829.
doi:org/10.1016/j.molliq.2020.114829.

Song, X., Liu, D., Zhang, G., Frigon, M., Meng, X.,... Li, K. (2014). Adsorption
mechanisms and the effect of oxytetracycline on activated sludge. Bioresource
Technology, 151, 428-431. doi:org/10.1016/j.biortech.2013.10.055.

152


https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2016.09.056
https://doi.org/10.1016/j.%20matchemphys.2012.03.035
https://doi.org/10.1016/j.jenvman.2022.114483
https://doi.org/10.1016/j.envres.2020.109195
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2023.129213
https://doi.org/10.1016/j.molliq.2018.05.065
https://doi.org/10.1016/S0927-7757(01)00612-4
https://doi.org/10.1351/pac198557040603
https://doi.org/10.1016/B978-0-443-18778-0.00011-8
https://doi.org/10.1016/j.molliq.2020.114829
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2013.10.055

Sun, T., Xu, Y., Sun, Y., Wang, L., Liang, X.,... Jia, H. (2021). Crayfish shell biochar
for the mitigation of Pb contaminated water and soil: Characteristics,

mechanisms, and applications. Environmental  Pollution, 271, 116308.
doi:org/10.1016/j.envpol.2020.116308.

Sun, Y., Yue, Q., Gao, B., Wang, Y., Gao, Y.,... Li, Q. (2013). Preparation of highly
developed mesoporous activated carbon by H4P20O7 activation and its adsorption

behavior for oxytetracycline. Powder technology, 249, 54-62.
doi:org/10.1016/j.powtec.2013.07.029.

Suwunwong, T., Danwittayakul, P., Thanomsilp, C., Siriwat, P., Chantrapromma,
S.,... Phoungthong, K. (2021). The removal of Pb2+ ion by MnFe204/waste tea
leaves biochar and mechanism of adsorption. Materials Research Express, 8(1),
015505. doi:org/ 10.1088/ 2053- 1591/ abd4b2.

Tan, I. A. W., Ahmad, A. L.,... Hameed, B. H. (2008). Adsorption of basic dye on
high-surface-area activated carbon prepared from coconut husk: Equilibrium,

kinetic and thermodynamic studies. Journal of hazardous materials, 154(1-3),
337-346. doi:org/ 10. 1016/j. jhazm at. 2007. 10.031.

Thabede, P. M., Shooto, N. D.,... Naidoo, E. B. (2020). Removal of methylene blue
dye and lead ions from aqueous solution using activated carbon from black cumin

seeds. South African Journal of chemical engineering, 33(1), 39-50.
doi:org/10.1016/j.sajce.2020.04.002.

Thabede, P. M., Shooto, N. D., Xaba, T.,... Naidoo, E. B. (2020). Adsorption studies
of toxic cadmium (II) and chromium (VI) ions from aqueous solution by activated

black cumin (Nigella sativa) seeds. Journal of Environmental Chemical
Engineering, 8(4), 104045. doi:org/10.1016/j.jece.2020.104045.

Thakare, Y. N., ve/and Jana, A. K. (2015). Performance of high density ion exchange
resin (INDION225H) for removal of Cu (II) from waste water. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 3(2), 1393-1398.
doi:org/10.1016/j.jece.2015.01.002.

Theydan, S. K., ve/and Ahmed, M. J. (2012). Adsorption of methylene blue onto
biomass-based activated carbon by FeCl3 activation: Equilibrium, kinetics, and

thermodynamic studies. Journal of Analytical and Applied Pyrolysis, 97, 116-
122. doi:org/10.1016/j.jaap.2012.05.008.

Thommes, M., ve/and Cychosz, K. A. (2014). Physical adsorption characterization of
nanoporous materials: progress and challenges. Adsorption, 20(2), 233-250.
doi:10.1007/s10450-014-9606-z.

Thommes, M., Kaneko, K., Neimark, A. V., Olivier, J. P., Rodriguez-Reinoso, F.,
Rouquerol, J.,... Sing, K. S. (2015). Physisorption of gases, with special reference
to the evaluation of surface area and pore size distribution (IUPAC Technical
Report). Pure and applied chemistry, 87(9-10), 1051-1069. doi:org/10.1515/pac-
2014-1117.

Tian, H., Peng, S., Zhao, L., Chen, Y.,... Cui, K. (2023). Simultaneous adsorption of
Cd (IT) and degradation of OTC by activated biochar with ferrate: Efficiency and

153


https://doi.org/10.1016/j.powtec.2013.07.029
https://doi.org/10.1016/j.sajce.2020.04.002
https://doi.org/10.1016/j.jece.2020.104045
https://doi.org/10.1016/j.jece.2015.01.002
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2012.05.008
https://doi.org/10.1515/pac-2014-1117
https://doi.org/10.1515/pac-2014-1117

mechanism. Journal of Hazardous Materials, 447, 130711.
doi:org/10.1016/j.jhazmat.2022.130711.

Tiruppur Venkatachallam, S. K., Pattekhan, H., Divakar, S.,... Kadimi, U. S. (2010).
Chemical composition of Nigella sativa L. seed extracts obtained by supercritical

carbon dioxide. Journal of food science and technology,47, 598-605.
doi:10.1007/s13197-010-0109-y.

Tran, H. V., Hoang, L. T.,... Huynh, C. D. (2020). An investigation on kinetic and
thermodynamic parameters of methylene blue adsorption onto graphene-based

nanocomposite. Chemical Physics, 535, 110793.
doi:org/10.1016/j.chemphys.2020.110793.

Tran, M. L., Deng, S. W., Fu, C. C.,... Juang, R. S. (2020). Efficient removal of
antibiotic oxytetracycline from water using optimized montmorillonite-supported

zero-valent iron nanocomposites. Environmental Science and Pollution
Research, 27(24), 30853-30867. doi:org/10.1007/s11356-020-09356-1.

Tran, T. H., Le, A. H., Pham, T. H., Nguyen, D. T., Chang, S. W., Chung, W. J.,...
Nguyen, D. D. (2020). Adsorption isotherms and kinetic modeling of methylene
blue dye onto a carbonaceous hydrochar adsorbent derived from coffee husk
waste. Science of the Total Environment, 725, 138325.
doi:org/10.1016/j.scitotenv.2020.138325.

Treatment, L. W. Water treatment, Published by Lenntech, Rotterdamseweg,
Netherland  2004. Reference  Available  from: www. excelwater.
com/thp/filters/Water-Purification. htm.

Tu, W., Liu, Y., Xie, Z., Chen, M., Ma, L., Du, G.,... Zhu, M. (2021). A novel
activation-hydrochar via hydrothermal carbonization and KOH activation of
sewage sludge and coconut shell for biomass wastes: Preparation,

characterization and adsorption properties. Journal of Colloid and Interface
Science, 593, 390-407. doi:org/10.1016/j.jcis.2021.02.133.

Tuli, F. J., Hossain, A., Kibria, A. F., Tareq, A. R. M., Mamun, S. M.,... Ullah, A. A.
(2020). Removal of methylene blue from water by low-cost activated carbon
prepared from tea waste: A study of adsorption isotherm and

kinetics. Environmental Nanotechnology, Monitoring & Management, 14,
100354. doi:org/10.1016/j.enmm.2020.100354.

Ullah, S., Shah, S. S. A., Altaf, M., Hossain, 1., El Sayed, M. E., Kallel, M.,... Nazir,
M. A. (2024). Activated carbon derived from biomass for wastewater treatment:

Synthesis, application and future challenges. Journal of Analytical and Applied
Pyrolysis, 106480. doi:org/10.1016/j.jaap.2024.106480.

Uner, O., ve/and Bayrak, Y. (2018). The effect of carbonization temperature,
carbonization time and impregnation ratio on the properties of activated carbon

produced from Arundo donax. Microporous and mesoporous Materials, 268,
225-234. doi:org/10.1016/j.micromeso.2018.04.037.

Van Boeckel, T. P., Brower, C., Gilbert, M., Grenfell, B. T., Levin, S. A., Robinson,
T. P.,... Laxminarayan, R. (2015). Global trends in antimicrobial use in food

154


https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2022.130711
https://doi.org/10.1016/j.chemphys.2020.110793
https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2020.138325
https://doi.org/10.1016/j.jcis.2021.02.133
https://doi.org/10.1016/j.enmm.2020.100354
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2024.106480
https://doi.org/10.1016/j.micromeso.2018.04.037

animals. Proceedings of the National Academy of Sciences, 112(18), 5649-5654.
doi:org/10.1073/pnas.150314111.

Vasiraja, N., Prabhahar, R. S. S.,... Joshua, A. J. J. O. C. P. (2023). Preparation and
Physio—Chemical characterisation of activated carbon derived from prosopis
juliflora stem for the removal of methylene blue dye and heavy metal containing

textile industry effluent. Journal of cleaner production, 397, 136579.
doi:org/10.1016/j.jclepro.2023.136579.

Vidovix, T. B., Quesada, H. B., Januario, E. F. D., Bergamasco, R.,... Vieira, A. M.
S. (2019). Green synthesis of copper oxide nanoparticles using Punica granatum

leaf extract applied to the removal of methylene blue. Materials Letters, 257,
126685. doi:org/10.1016/j.matlet.2019.126685.

Wang, F. (2018). A novel magnetic activated carbon produced via hydrochloric acid
pickling water activation for methylene blue removal. Journal of Porous
Materials, 25, 611-619. doi:10.1007/s10934-017-0474-2.

Wang, H., Wang, S., Wang, S., Fu, L.,... Zhang, L. (2023). Efficient metal-organic
framework adsorbents for removal of harmful heavy metal Pb (II) from solution:

Activation energy and interaction mechanism. Journal of Environmental
Chemical Engineering, 11(2), 109335. doi:org/10.1016/j.jece.2023.109335.

Wang, Q., Fagbohun, E. O., Zhu, H., Hussain, A., Wang, F.,... Cui, Y. (2023). One-
step synthesis of magnetic asphalt-based activated carbon with high specific
surface area and adsorption performance for methylene blue. Separation and
Purification Technology, 321, 124205. doi:org/10.1016/j.seppur.2023.124205.

Wang, Y., Lin, C., Liu, X., Ren, W., Huang, X., He, M.,... Ouyang, W. (2021).
Efficient removal of acetochlor pesticide from water using magnetic activated
carbon:  Adsorption  performance, = mechanism, and  regeneration

exploration. Science of the Total Environment, 778, 146353.
doi:org/10.1016/j.scitotenv.2021.146353.

Weber Jr, W. J., ve/and Morris, J. C. (1963). Kinetics of adsorption on carbon from
solution. Journal of the sanitary engineering division, 89(2), 31-59.
doi:org/10.1061/ JSEDAI.0000430.

Wen, Z., Xi, J., Lu, J., Zhang, Y., Cheng, G., Zhang, Y.,... Chen, R. (2021). Porous
biochar-supported MnFe204 magnetic nanocomposite as an excellent adsorbent
for simultaneous and effective removal of organic/inorganic arsenic from
water. Journal of hazardous materials, 411, 124909. doi:org/10.1016/j.
jhazmat.2020.124909.

Wendari, T. P., Atmoko, H. M., Stiadi, Y.,... Putri, Y. E. (2023). CuFe204/activated
carbon nanocomposite for efficient photocatalytic degradation of dye: Green
synthesis approaches using the waste of oil palm empty bunches and bio-capping

agent. Case Studies in Chemical and Environmental Engineering, 7, 100305.
doi:org/10.1016/j.cscee.2023.100305.

Wu, J., Yang, J., Huang, G., Xu, C.,... Lin, B. (2020). Hydrothermal carbonization
synthesis of cassava slag biochar with excellent adsorption performance for

155


https://doi.org/10.1073/pnas.1503141112
https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2023.136579
https://doi.org/10.1016/j.matlet.2019.126685
https://doi.org/10.1016/j.jece.2023.109335
https://doi.org/10.1016/j.seppur.2023.124205
https://doi.org/10.1016/j.scitotenv.2021.146353
https://doi.org/10.1016/j.cscee.2023.100305

Rhodamine B. Journal of Cleaner Production, 251, 119717.
doi:org/10.1016/j.jclepro.2019.119717.

Wu, Z., Wang, X., Yao, J., Zhan, S., Li, H., Zhang, J.,... Qiu, Z. (2021). Synthesis of
polyethyleneimine modified CoFe204-loaded porous biochar for selective
adsorption properties towards dyes and exploration of interaction

mechanisms. Separation — and  Purification =~ Technology, 277,  119474.
doi:org/10.1016/j.seppur.2021.119474.

Xiong, J. B., Pan, Z. Q., Xiao, X. F., Huang, H. J., Lai, F. Y., Wang, J. X.,... Chen, S.
W. (2019). Study on the hydrothermal carbonization of swine manure: The effect
of process parameters on the yield/properties of hydrochar and process
water. Journal of Analytical and Applied Pyrolysis, 144, 104692.
doi:org/10.1016/j.jaap.2019.104692.

Xu, Q., Zhou, Q., Pan, M.,... Dai, L. (2020). Interaction between chlortetracycline and
calcium-rich biochar: Enhanced removal by adsorption coupled with
flocculation. Chemical Engineering Journal, 382, 122705.
doi:org/10.1016/j.cej.2019.122705.

Yahya, M. D., Obayomi, K. S., Abdulkadir, M. B., Iyaka, Y. A.,... Olugbenga, A. G.
(2020). Characterization of cobalt ferrite-supported activated carbon for removal
of chromium and lead ions from tannery wastewater via adsorption

equilibrium. Water Science and Engineering, 13(3), 202-213.
doi:org/10.1016/j.wse.2020.09.007.

Yue, T., Cao, X., Liu, Q., Bai, S., Zhang, F.,... Liu, L. (2023). Enhancement on
removal of oxytetracycline in aqueous solution by corn stover biochar:

Comparison of KOH and KMnO4 modifications. Chemical Engineering
Research and Design, 190, 353-365. doi:org/10.1016/j.cherd.2022.12.049.

Zhang, C., Ouyang, Z., Yang, Y., Long, X., Qin, L., Wang, W.,... Lai, C. (2022).
Molecular engineering of donor-acceptor structured g-C3N4 for superior

photocatalytic oxytetracycline degradation. Chemical Engineering Journal, 448,
137370. doi:org/10.1016/j.cej.2022.137370.

Zhang, D., Zhang, K., Hu, X., He, Q., Yan, J.,... Xue, Y. (2021). Cadmium removal
by MgCl2 modified biochar derived from crayfish shell waste: Batch adsorption,

response surface analysis and fixed bed filtration. Journal of Hazardous
Materials, 408, 124860. doi:org/10.1016/j.jhazmat.2020.124860.

Zhang, G., Qu, J., Liu, H., Cooper, A. T.,... Wu, R. (2007). CuFe204/activated carbon
composite: a novel magnetic adsorbent for the removal of acid orange II and
catalytic regeneration. Chemosphere, 68(6), 1058-1066.
doi:org/10.1016/j.chemosphere.2007.01.081.

Zhang, L., Li, W., Cao, H., Hu, D., Chen, X., Guan, Y.,... Gao, H. (2019). Ultra-
efficient sorption of Cu2+ and Pb2+ ions by light biochar derived from Medulla
tetrapanacis. Bioresource Technology, 291, 121818.
doi:org/10.1016/j.biortech.2019.121818.

156


https://doi.org/10.1016/j.jclepro.2019.119717
https://doi.org/10.1016/j.seppur.2021.119474
https://doi.org/10.1016/j.jaap.2019.104692
https://doi.org/10.1016/j.cej.2019.122705
https://doi.org/10.1016/j.wse.2020.09.007
https://doi.org/10.1016/j.cherd.2022.12.049
https://doi.org/10.1016/j.cej.2022.137370
https://doi.org/10.1016/j.jhazmat.2020.124860
https://doi.org/10.1016/j.chemosphere.2007.01.081
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2019.121818

Zhang, Y., Jiao, Z.,Hu, Y., Lv, S., Fan, H., Zeng, Y.,... Wang, M. (2017). Removal of
tetracycline and oxytetracycline from water by magnetic Fe 3 O 4@
graphene. Environmental Science and Pollution Research, 24, 2987-2995.
doi:10.1007/s11356-016-7964-7.

Zhou, J., He, Y., Huang, L., Xu, A., Zhao, Y., Wang, J.,... Huang, Z. (2024).
Preparation of magnetic biochar from macadamia nutshell pretreated by FeCl3-
assisted mechanochemical activation for adsorption of heavy metals. Journal of
Environmental Chemical Engineering, 12(4), 113122.
doi:org/10.1016/j.jece.2024.113122.

Zhou, L., Yu, Q., Cui, Y., Xie, F., Li, W., Li, Y.,... Chen, M. (2017). Adsorption
properties of activated carbon from reed with a high adsorption
capacity. Ecological Engineering, 102, 443-450.
doi:org/10.1016/j.ecoleng.2017.02.036.

157


https://doi.org/10.1016/j.jece.2024.113122
https://doi.org/10.1016/j.ecoleng.2017.02.036

OZGECMIS

Kisisel Bilgiler
Soyad, Ad AVSAR TEYMUR, Yekbun

Web sayfast https://www.researchgate.net/profile/Yekbun-AVSAR

(Research Gate, Academia, vs.) TEYMUR

Egitim Bilgileri

Derece Kurum Mezuniyet Y1l

Yiiksek Lisans Dicle Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii 2019
Lisans Dicle Universitesi Kimya Ogretmenligi 2014
Lise Mehmet Akif Ersoy Anadolu Lisesi 2009
Is Deneyimi

Donem (Y1) Sirket, Kurum Gorev
Yabanc Dil
Ingilizce
Yayinlar

1. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Filiz Koyuncu, Giilbahar Akkaya Saygili.
(2020). Use of a novel bio-magnetic nanocomposite synthesized from industrial
tomato processing waste for methylene blue removal: sorption optimization, kinetic
and isotherm studies. Cellulose, 27(16), 9577-9591.

2. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel. (2020).Using of magnetized and non-
magnetized tomato industrial processing solid waste in remediation of Reactive Blue
19 dye aqueous solution. International Journal of Phytoremediation, 22(13), 1420-
1430.

3. Filiz Koyuncu, Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, (2022). Application of an
industrial agricultural waste-based activated carbon in the treatment of water
contaminated with Reactive Blue 19 dye: Optimization, kinetic, equilibrium and
recyclability analyses. Journal of Dispersion Science and Technology, 1-12.

4. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Isil Gurten Inal, High surface area
mesoporous carbon from black cumin (Nigella sativa) processing industry solid

residues via single-stage K2COs3 assisted carbonization method: Production

158


https://www.researchgate.net/profile/Yekbun-AVŞAR

optimization, characterization, and its some water pollutants removal and
supercapacitor performance, Diamond and Related Materials, 135, 109815 (2023)
5. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Ultra-efficient removal of methylene blue,
oxytetracycline, and lead(II) by activated carbon derived from black cumin (Nigella
sativa) processing solid waste, Journal of Water Process Engineering, 54, 103940
(2023)

6. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Glizel, Microwave-assisted synthesis,
characterization, and oxytetracycline antibiotic sorption performance of a novel
magnetic nanohybrid material: MnFe2O4@black cumin solid waste-derived activated
carbon, Journal of Environmental Chemical Engineering, 12, 112641 (2024)

7. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Filiz Koyuncu, Adsorptive performance of
new Mn-Fe@activated carbon magnetic nanohybrid material synthesized from black
cumin (Nigella sativa) industrial processing wastes for lead removal, Biomass
Conversion and Biorefinery, 15, 10917-10932 (2025)

8. Filiz Koyuncu, Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, (2024). Red pepper
(Capsicum annuum L.) industrial processing pulp-drived nanoporous carbon sorbent
for the removal of methylene blue, diclofenac, and copper (II). Biomass Conversion
and Biorefinery, 14(4), 5651-5664.

9. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Ultra-effective removal of methylene blue
dye and lead heavy metal from aqueous solution using novel Co and Fe co-doped
magnetic activated carbon nanohybrid material from Nigella sativa (Nigella sativa L.)
industrial processing wastes, Environmental Science and Pollution Research,
(Baskida)

10. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Microwave-assisted synthesis,
characterization, and oxytetracycline antibiotic removal performance of a novel
magnetic separable carbonaceous nanocomposite, Journal of Industrial and

Engineering Chemistry, (Baskida)

Bildiriler

1. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Giilbahar AKKAYA SAYGILI, Fabrication
and Characterization of Biomagnetic Composite Material, International Symposium
on Innovative Technologies in Engineering and Science, 22-24 Nov 2019
(ISITES2019 SanliUrfa - Turkey).

159



2. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Giilbahar AKKAYA SAYGILI, Bioremoval
of Hazardous Dyes by Tomato Processing Waste: Kinetic and Isotherm Studies,
International Engineering and Science Symposium, 20-22 June 2019 (Siirt-
Turkey)

3. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Giilbahar AKKAYA SAYGILI, Application
of TW/Fe304 as a Novel Dye Remower for Wastewater Treatment, International
Engineering and Science Symposium, 20-22 June 2019 (Siirt- Turkey)

4. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, High surface area and mesoporous activated
carbon from black cumin: production optimization, characterization and its some
water pollutants removal performance, Dicle University 1 St International
Symposium on Graduate Researches in Science, 19-20 October 2023- Diyarbakir-
Turkey.

5. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Production and Characterization of a New
Magnetic Nanocomposite from Black Cumin Solid Waste-Derived Activated Carbon,
Dicle University 2 St International Symposium on Graduate Researches in
Science, 22-23 May 2024- Diyarbakir-Turkey.

6. Yekbun Avsar Teymur, Fuat Giizel, Oxytetracycline Antibiotic Removal onto
Black Cumin Based Magnetic Activated Carbon: Kinetic and Isotherm Studies, Dicle
University 2 St International Symposium on Graduate Researches in Science, 22-
23 May 2024- Diyarbakir-Turkey.

160



DIiCLE UNIVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTITUSU
TEZ BENZERLIK BILDiRiMi FORMU

Ogrencinin Adi, Soyadi Yekbun AVSAR TEYMUR

Ogrenci No 19803605

Ana Bilim Dali Kimya

Program Tiirii Proje [J | Yiiksek Lisans [ | Doktora X

Tez Danismani
(Unvani, Adi, Soyadi)

Prof. Dr. Fuat GUZEL

(Varsa) II. Tez Danigmani
(Unvani, Adi, Soyadr)

Tez Bagligt

Endiistriyel Islenmis Corekotunun Posasindan Hazirlanan
Aktif Karbonun Cesitli Metal Ferrit Nanokompozitlerinin
(MMn,Co,Cu)Fe,0,@AK) Sentezlenmesi,
Karakterizasyonu ve Onlarin Sudan Bazi Kirlilikleri
Uzaklastirmada Adsorptif Performanslarinin Incelenmesi

RAPOR BILGILERI
Raporlama Asamasi Tez Savunma Siavi Oncesi
Sayfa Sayisi 134
Raporlama Tarihi 25/06/2025
Benzerlik Oran1 (%) %12

Yukarida bilgileri verilen tez ¢alismamin toplam 134 sayfalik kismina iliskin, 25/06/2025 tarihinde tez
danismanim tarafindan Turnitin isimli intihal tespit programindan asagida belirtilen filtrelemeler
uygulanarak alinmis olan intihal raporuna gore, tezimin benzerlik oran1 %12 olarak tespit edilmistir.

Uygulanan filtrelemeler:

X Baslangig Béliimleri (Kabul ve Onay sayfasi, Tesekkiir sayfasi, Ozet/Abstract) harig

X Kaynaklar harig

CJAlintilar harig/dahil

[IDiger (Agiklayiniz)

Tezimin benzerlik orani, Dicle Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Intihal Raporu Uygulama
Esaslarinda belirtilen {iist sinir benzerlik oranimni agsmamaktadir. Benzerlik oranim {ist sinir benzerlik
oraninin altinda olsa dahi aksinin tespit edilmesi durumunda her tiirlii yasal sorumlugu kabul ettigimi

ve hukuki sonuglarina razi oldugumu bildirir,
geregini arz ederim.

Ogrencinin Adi, Soyadi: Yekbun AVSAR TEYMUR
Tarih:27/06/2025
Imza:

Damisman Adi, Soyadi: Imza:
Prof. Dr. Fuat GUZEL
Tarih:27/06/2025

Ana Bilim Dah Baskam Adi, Soyad: Imza:
Prof. Dr. Berrin ZIYADANOGULLARI
Tarih:27/06/2025

161



