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ETIiL SELULOZ KATKILI KiL. MINERALININ ADSORPSIYON KAPASITESININ
INCELENMESI

OZET

Tetrasiklin (TC), yaygin olarak kullanilan bir antibiyotik tiirii olup, su sistemlerinde kirlilige
yol acabilen cevresel bir kirletici olarak dikkat ¢ekmektedir. insan ve hayvan saghgi icin
kullanilan TC, atik su aritma tesislerinde yeterince parcalanamadiginda veya biyolojik aritma
stirecleri yetersiz kaldiginda su kaynaklarina karisabilmektedir. Bu durum hem ¢evre hem de
halk sagligi iizerinde olumsuz etkilere neden olmaktadir. Bu nedenle, su kaynaklarinda
antibiyotik kalintilarinin azaltilmasi ve aritma yontemlerinin gelistirilmesi, siirdiiriilebilir bir
¢evre i¢in Onem tasimaktadir.

Killer, atik su aritiminda oldukg¢a 6nemi bir rol oynamaktadir. Kil mineralleri, yiiksek yiizey
alanlar1 ve yiizey ylikleri nedeniyle, kirleticilerin adsorbe edilmesi icin etkili bir yiizey alani
saglamaktadir. Montmorillonit (MMT), yapisal 6zellikleri, yiiksek yiizey alani, katyon degisim
kapasitesi ve su tutma yetenegi sayesinde cesitli kirleticilerin giderilmesi i¢in adsorpsiyon
sistemlerinde sikc¢a kullanilmaktadir. MMT kullanilarak yapilan TC adsorpsiyonu, dzellikle
icme suyu ve atik su aritiminda, tetrasiklin gibi kalici kirleticilerin giderilmesine yonelik etkin
bir yontem olmay1 amaglamaktadir. Bu kilin 6zellikleri sayesinde TC, ¢evreye zarar vermeden,
ekonomik ve siirdiiriilebilir bir bi¢imde sudan uzaklastirilabilmektedir. MMT bazl1 adsorpsiyon
sistemleri, gelecekte antibiyotik direncinin yayilmasini dnlemek ve su kaynaklarin1 korumak
adina 6nemli bir aritma teknigi olarak bulunmaktadir.

Bu calismada, etil seliiloz (EC) katkili montmorillonit (MMT) kompoziti hazirlanarak TC
adsorpsiyonundaki performansi incelenecektir. Kompozit adsorban XRD, FT-IR, SEM, TGA
ve zeta potansiyel 6lglim analizleri dogrultusunda kapsamli bir sekilde karakterize edilecektir.
Adsorpsiyon isleminde model incelemesi, izoterm kinetigi, temas etki siiresi, pH etkisi,
adsorpsiyon termodinamigi gibi verilerle adsorpsiyon kapasitesi gozlenecektir.

Anahtar Kelimeler: Montmorillonit, Tetrasiklin, Etil Seliiloz, Adsorpsiyon
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INVESTIGATION OF THE ADSORPTION CAPACITY OF ETHYL CELLULOSE-
ADDED CLAY MINERAL

ABSTRACT

Tetracycline (TC), a widely used antibiotic, is an environmental contaminant that can cause
pollution in water systems. TC, which is used for human and animal health, can enter water
resources when it cannot be sufficiently degraded in wastewater treatment plants or when
biological treatment processes are insufficient. This situation causes negative impacts on both
the environment and public health. Therefore, reducing antibiotic residues in water resources
and developing treatment methods are important for a sustainable environment.

Clays play a very important role in wastewater treatment. Clay minerals provide an effective
surface area for adsorbing pollutants due to their high surface area and surface charge.
Montmorillonite (MMT) is frequently used in adsorption systems for the removal of various
pollutants due to its structural properties, high surface area, cation exchange capacity and water
retention ability. TC adsorption using MMT aims to be an effective method for the removal of
persistent pollutants such as tetracycline, especially in drinking water and wastewater treatment.
Thanks to the properties of this clay, TC can be removed from water in an economical and
sustainable way without harming the environment. MMT-based adsorption systems are an
important treatment technique to prevent the spread of antibiotic resistance in the future and to
protect water resources.

In this study, ethyl cellulose (EC) doped montmorillonite (MMT) composite will be prepared
and its performance in TC adsorption will be investigated. The composite adsorbent will be
extensively characterized by XRD, FT-IR, SEM, TGA and zeta potential measurement analysis.
Adsorption capacity will be observed by model analysis, isotherm kinetics, contact time, pH
effect, adsorption thermodynamics.

Keywords: Montmorillonite, Tetracycline, Ethyl Cellulose, Adsorption
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1. GIRIS

Glintimiizde su kirliligi énemli bir sorun haline gelmekte olup, siirdiirebilir bir yasam i¢in tehdit
olusturmaktadir. Temiz su kaynaklarimi korumak ve atik su desarjlarin1 sinirlandirmak igin
calismalar yapilmaktadir. Endiistriyel atik olarak kanalizasyonlara verilen atik sularin
oncesinde aritilmasi gerekmektedir. Su kirliligi ¢esitli nedenlerle olugmaktadir. En 6nemli
nedenlerinden biri de asir1 antibiyotik kullanimidir. Insan ve hayvan saghg tedavisi icin
kullanilan tetrasiklin, ekolojik sisteme zarar vermekte ve bakteri direncinde su iiriinleri
yetistiriciligi zarar gormektedir [1]. Besin zincirinde birikerek mikrobiyal toplulukta toksisiteye
neden olmakta, insan sagliginda bakteri direncini azaltmaktadir. Sulama kanallarinda bulunan
tetrasiklin ve diger antibiyotikler, yetistirilen meyve sebzede goriillmekte ya da igme sularinda
rastlanmaktadir. Besin zincirinden gelen antibiyotikler, alinmamasi gereken dozlarda insanlar

tarafindan alinmaktadir. Fazla kullanim sonucu toksik etki maruziyeti ortaya ¢ikmaktadir [2].

Sulardaki antibiyotik giderimi igin geleneksel yontemler kullanilmakla beraber, alternatif
yontemler de ilgi ¢ekmektedir. Geleneksel yontemler genellikle filtrasyon, koagiilasyon,
flokiilasyon, ve ¢okeltmedir. Alternatif yontemler ise ileri oksidasyon islemleri, adsorpsiyon,
membran islemleri bulunmaktadir [3]. Adsorpsiyon yontemi antibiyotik giderimi i¢in etkili bir
yontem olabilmekte, ulasilabilirligi ve maliyeti agisindan tercih edilmektedir. Adsorpsiyon
islemlerinde uygun adsorbanin se¢imi 6nem arz etmektedir. Sulu ¢ozeltilerde kirletici maddeyi
dengede tutup etkili bir yenilenme islemi yapmalidir. Bu sekilde gevresel ve ekonomik fayda
saglanmaktadir. Adsorpsiyon isleminde genellikle adsorbent olarak kil mineralleri tercih
edilmektedir. Kil minerallerinin diisiik maliyetli olmasi, hidrofilik 6zellige sahip olmasi, yiiksek
kararli yapida olmasi, katyon degisim kapasitesinin yiliksek olmasi, kolay bulunabilmesi,
verimliliginin yiliksek olmasi, negatif yilizey yapisina sahip olmasi, katmanli kristal yapisi, sisme
ve kompleks olusturma potansiyelinin iyi olmasi gibi 6zelliklerinden dolay1 adsorpsiyon
islemlerinde ¢okg¢a tercih edilmektedir [4, 5]. Kil minerallerinin adsorpsiyondaki iistiin
Ozelliklerini arttirmak i¢in farkli kompozit malzemeler kullanilabilmektedir. Kompozit
malzemelerden etil selilloz, inert, suda c¢oziinmeyen ve hidrofobik bir polimerdir.
Biyouyumlulugu ve film olusturucu polimerik yapisi sebebiyle kil mineralleriyle kompozit
olusturularak adsorpsiyon performansi degerlendirilebilmektedir. Adsorpsiyon, sulu ¢ozelti
ortamindan antibiyotik tiirevi kirleticiler icin etkili ve uygun maliyetli giderim yontemlerinden

biridir [6].



Kil minerallerinden montmorillonite etil seliiloz eklenerek adsorban miktari, ¢ozelti baslangic
derisimi, pH etkisi, elde edilen denge verileri bilinen adsorpsiyon modelleri ile karsilagtirilarak
denge ve kinetik acidan incelenerek sulardaki antibiyotiklerin giderilmesi i¢in en uygun

adsorpsiyon kapasitesinin bulunmasi amaglanmaktadir.

Bu ¢alismada montmorillonit kiline farkli kiitle oranlarinda etil seliiloz katkilanarak tetrasiklin
adsorpsiyon kapasitesindeki etkinligi incelenecektir. Tetrahedral silika ve oktahedral aliimina
kristal yapilarinin hidroksil gruplari katyonik kirleticiler i¢in uygundur. Etil seliiloz yapisindaki
aromatik halkalar ile tetrasiklin molekiilindeki aromatik halkalar arasindaki =n-n
etkilesimlerinin de adsorpsiyon etkinligini arttirmaya fayda saglayacagi ongdriilmektedir.
Kapsamli bir karakterizasyon analizi i¢in sentezlenen kompozitlere XRD, SEM, FT-IR, TGA
ve zeta potansiyeli Ol¢limii yapilacaktir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesinin hesaplandigi
kompozit orani belirlendikten sonra, ilgili kompozit i¢cin kinetik denemeler, pH etkisi

denemeleri, termodinamik denemeler gergeklestirilecektir.



2. ADSORPSiYON

Kat1 yiizeyine atom, iyon, gaz veya sivi molekiillerin tutunmaya c¢alismasi islemi adsorpsiyon
olarak tanimlanmaktadir. Diger bir ifadeyle malzemelerin derisiminin kati yilizeyinde yigin
derisimine gore artis1 denmektedir. Adsorpsiyon islemi, 6zel katilarin kullanildig1 prosestir.
Endiistride ¢okga tercih edilmektedir. Sivi veya gaz halindeki bir maddenin yiizeyine molekiiler
ya da iyonik olarak baglanmasini saglayan kati maddelere adsorbent veya adsorban,
adsorplanan maddeye yani ylizeye tutunan maddeye ise adsorbat denilmektedir. Tutunma

islemini yapan taneciklerin yiizeyden ayrilmasi islemine ise desorpsiyon denilmektedir [7].
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Sekil 2.1. Kat1 bir yiizeyde adsorpsiyon mekanizmasi [8].

Yukaridaki sekilde belirtildigi gibi adsorplama islemi 3 adimda gergeklesmektedir.

1. Adim: Adsorplanan maddenin adsorplayict maddenin digina taginmasi olayidir.

2. Adim: Adsorpsiyon sirasindaki entalpi degisimlerinin meydana gelmesi: smir
ylzeyinde doymamis kuvvetlerle adsorplanan maddeler arasinda etkilesim meydana gelerek
adsorpsiyon 1sist olusmaktadir. Adsorpsiyon 1sisi, 1st yayan bir olay ise adsorpsiyon

ekzotermiktir.

3. Adim: Adsorplayict madde ile adsorplanan madde arasinda ¢ekim kuvvetinin olmasi.

Bu ¢ekim kuvvetleri 3 tip adsorpsiyon olayini gerceklestirmektedir.



Dogadaki tiim kat1 adsorbentlerin az ya da ¢ok adsorplama giicii bulunmaktadir. Bu katilar
metaller, zeolitler, killer, komiirler olabilmektedir. Yapay katilarda az ya da ¢ok adsorplama
giicline sahip olabilmektedir. Bunlar da silikajeller, katalizorler, seramikler olabilmektedir. Bu
adsorbentin se¢imliligi ile ilgilidir. Adsorbentin adsorplama giicii yiiksek ise gdzenekli yapiya
sahip olabilmektedir. Bu gozenekli yapt 2 nm’den diisiik ise mikrogézenek, 2 nm ile 50 nm
arasinda ise mezogdzenek, 50 nm’den biiyiik ise makrogdzenek olarak adlandirilmaktadir.
Katilarin adsorplama giicii 6zgiil yiizey alani, gézenek hacmi ve gozenek boyutu ile ilgili
olabilmektedir. Ozgiil yiizey alani; katinin bir graminda bulunan gézeneklerin sahip oldugu

duvarindaki toplam yiizeyidir.

Baz1 adsorbentler tarafindan adsorplama giicli adsorpsiyonun se¢imsel oldugu anlamina
gelmektedir. Segici adsorpsiyon prosesleri adsorpsiyonun performansini etkilemektedir.
Adsorpsiyon sicakligi, adsorbentlerin konsantrasyonu, adsorpsiyon siiresi, ¢ozelti pH 1,
baslangi¢c konsantrasyonlari, ¢evresel ve adsorpsiyon sirasindaki operasyonlar gibi faktorler
secici adsorpsiyon olarak sayilabilmektedir [8, 9]. Bu segimsel faktorler adsorpsiyonu etkileyen

faktorler olarak sayilabilmektedir.
2.1. Adsorpsiyon Tiirleri

Adsorpsiyon tiirleri, adsorbe edilen maddenin yiizeyde tutunma kuvvetine ve elektriksel ¢ekim

kuvvetine gore fiziksel, kimyasal ve iyonik adsorpsiyon olmak iizere lige ayrilir [10, 11].
2.1.1. Fiziksel adsorpsiyon

Adsorbe edilebilir bir gazin veya doymus bir molekiiliin, adsorban yiizeyi ile temasa gegerek
zayif Van der Waals kuvvetleri ile tutunmasi islemi olarak tanimlanmaktadir [11]. Fiziksel
adsorpsiyon ekzotermik bir olay olup tersinir bir islem gostermektedir. Adsorbe olan gaz veya
molekiil kat1 ylizeyine tutunmayip, adsorban yiizeyinde gevsek bir halde bulunmaktadir.
Tersinir ve ekzotermik olusu sebebiyle sicaklik artist durumlarinda desorpsiyona
ugrayabilmektedir. Fiziksel adsorpsiyon sicaklikla beraber basinca da bagli olabilmektedir.
Basingtaki bir artis, gazin hacmini azaltacagindan dolay1 adsorpsiyonu artirmaktadir. Tersi
durum s6z konusu oldugunda kati ylizeyinde molekiillerin uzaklasmas1 meydana gelmektedir
[11, 12].

2.1.2. Kimyasal adsorpsiyon



Kimyasal adsorpsiyon ile adsorbat - kati yilizeyi arasinda giiglii etkilesimlerle kovalent bag
olusumu meydana gelmektedir. Yiiksek sicakliklarda ve diisiik konsantrasyonlarda
kemisorpsiyon gergeklesebilmektedir. Bu giiglii etkilesimler ile ylizeyde sikicit tutunma
gerceklesmektedir. Sicaklik, ortam kosullarina gelmesi halinde bile kolayca desorpsiyon
meydana gelmemektedir. Kemisorpsiyon, fizisorpsiyon gibi ekzotermik bir proses olup,
kimyasal bir bag igerdiginden entalpisi yiiksektir, belirli bir aktivasyon enerjisi
gerektirmektedir. Adsorbe olan gaz ya da molekiiller, adsorban yiizeyinde tek tabaka halinde
olup, yiizeyde harcket etmemektedir [12, 13].

2.1.3. Elektrostatik (iyonik) adsorpsiyon

fyonik adsorpsiyon, yiizey ile ¢dzeltide bulunan iyonlar arasinda gergeklesen etkilesimi
tanimlamaktadir. Bu tiir adsorpsiyon, genellikle iyonik yiiklerin ylizeyle elektrostatik ¢ekim
yoluyla etkilesime girmesiyle ger¢eklesmektedir. Elektriksel ¢ekim kuvveti ile yiizeydeki zit
yiikli bolgelere ¢ozeltideki iyonlarin ¢ekilmesi sonucu olusmaktadir. Adsorban ile yiizeyde
adsorplanan notr olmayan iyonik yapilarin 6nemi bulunmaktadir. Elektrik yiikli iyonlar ve

kiiciik capli iyonlarin adsorpsiyonu daha iyi olmaktadir [11, 14].
2.2. Adsorpsiyon Siireglerini Etkileyen Faktorler

Adsorpsiyon isleminde adsorbent ve adsorbat molekiilleri arasinda adsorpsiyonun
gerceklesmesi icin belli parametreler bulunmaktadir. Bunlar agsagida belirtilmektedir [14, 15,
16].

Adsorbentin tanecik boyutu
Adsorbent partikiil biiyiikliigli adsorpsiyon yiizdesi ile iliskilendirilmektedir. Partikiiliin boyutu

adsorpsiyon performansi iizerinde etki gostererek, ne kadar kiiclik olursa temas yiizeyi

artacagindan adsorpsiyon hacmi artmaktadir.
pH

Farkli adsorbanlar ve ¢6ziinen sisteme bagli olan absorbatlar adsorpsiyon sistemi tizerinde pH
icin 6nemli bir etki gostermektedir. Adsorpsiyon sisteminde pH yiiksekse adsorban yiizeyi daha
fazla negatif yik alma egilimi gostermekte, pH disiikse pozitif yik alma egilimi

gostermektedir. Bu durumda zeta potansiyeli etkileyen en 6nemli faktér pH olmaktadir.

Sicaklik



Adsorpsiyon dengesini endotermik ve ekzotermik siireclerine bagli olarak degistirebilmektedir.
Sicaklikla beraber adsorpsiyon kapasitesindeki artigi ortamin kosullart ve adsorbanin cinsi de

etkilemektedir.
Adsorbanin yiizey alani

Adsorbanin birim agirligi basina adsorplanan madde miktari alinarak adsorbanin ylizey alani

hesaplanmaktadir. Adsorbanin yiizey alani biiyiidiik¢e adsorpsiyon verimi artmaktadir.
Temas stiresi

Adsorban ve adsorbat arasinda ilk temas durumda adsorpsiyon hiz1 yiiksek olmaktadir. Zaman

gectikee adsorpsiyon hizinda yavaslama goriilmektedir.
Adsorban gézenek boyutu ve adsorbat molekiil boyutu

Adsorbanin gozenek boyutlarinin biiyiik olmasi demek adsorbat molekiillerinin yiizeye daha

fazla yapismasi adsorpsiyon kapasitesinin artis1 demektir.

Adsorbat molekiil boyutu biiylik olursa aktif noktalara fazla ulasim saglanamayacagindan

adsorpsiyon kapasitesinde azalma meydana gelmektedir.
2.3. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon izotermi, sabit sicaklikta denge aninda birim adsorbat iizerinde biriken madde
miktar1 (qe) ile ¢ozeltideki maddenin denge konsantrasyonu (Ce) arasinda denge baglantisina
denilmektedir. Adsorpsiyon izotermini tanimlamak i¢in yaygin olarak kullanilan esitlikler,
Langmuir, Freundlich, Temkin, Brunaur-Emmet-Teller (BET), Dubinin-Radushkevich
esitlikleridir [17].

Adsorpsiyon isleminde ylizeyde tutunan madde ile ¢ozeltideki madde konsantrasyonu dengeye
geldiginde adsorpsiyon izotermleri olusmaktadir. Adsorpsiyon kapasitesi asagidaki gibi

hesaplanmaktadir.

CO—Ce
de = TV (21)

e = Adsorbatin adsorpsiyon kapasitesi (mg g%, mol g)

Co = Adsorbatin (adsorplanan maddenin) baslangi¢ derisimi (mg L™, mol L™?)



Ce = Adsorbatin (adsorplanan maddenin) denge anindaki (adsorplanmadan kalan) derisimi (mg
Lt mol LY

V = Cozelti hacmi (L)

m = adsorbatin agirlig1 (g)

2.3.1. Giles izoterm modeli

Giles ve arkadaslart (1974) izoterm egrilerini S, L, C ve H egrileri olarak 4 sekilde

gruplandirmaktadir.
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Sekil 2.2. Giles adsorpsiyon izoterm egrileri (izoterm siniflandirma sistemi) [18]

Ikinci egrideki alt ¢’ler mikro gozenekliligi ifade etmektedir. C gruplarindaki egriler sistemin

dogasi geregi dik veya yatay egri durumlar1 gosterebilmektedir.

Adsorpsiyonun mekanizmasi sabit sicaklik ve denge kosullarinda izoterm sekillerini dogasi

geregi olusturmaktadir.

S tipi egriler; egrinin baslangicinda adsorbat ile adsorban arasinda ¢ok az etkilesimin oldugunu
gostermektedir. Egrilerin zamanla yonlerinin degisimi konsantrasyonun arttik¢a adsorpsiyonun

kolaylastigin1 gostermektedir. Bu tip egriler, 6zellikle genis bir adsorpsiyon kapasitesine sahip



olan ve belirli bir miktarda adsorban1 yiizeye adsorbe edebilen malzemelerle

iliskilendirilmektedir.

L tipi egriler; ilk egride adsorbatin yiliksek bir afiniteye sahip oldugunu gostermektedir.
Egrideki degisim adsorban bdlgesindeki doluluk arttikca adsorbatin bos bolge bulmadaki
zorlugunu gostermektedir. L tipi egriler, adsorpsiyon ve ylizey etkilesimlerinin anlagilmasi
acisindan onemli bilgiler saglamaktadir. Bu izotermler, adsorpsiyon kapasitelerini ve yiizey
ozelliklerini karakterize etmek i¢in kullanilmakta ve malzeme biliminde genis bir uygulama

alanina sahip olmaktadir.

H tipi egriler; adsorbatin tamamen adsorbe edilecek kadar afiniteye sahip oldugunu
gostermektedir. Adsorpsiyon izotermlerinin belirli bir tiiriinii temsil etmekte ve adsorpsiyon
stirecinin karakteristik 6zelliklerini anlamak i¢in kullanilmaktadir. H tipi egriler, 6zellikle

adsorpsiyonun belirli dinamiklerini ve ylizey 6zelliklerini ifade etmektedir.

C tipi egriler; maksimum adsorsiyonu gostermektedir. Adsorpsiyondaki ani bir degisimde egim
goriilebilmektedir. Adsorpsiyon izotermlerinin bir tiiriini temsil etmekte ve bu egriler
adsorpsiyon siirecinin belirli 6zelliklerini ortaya koymaktadir. C tipi egriler, adsorpsiyon
davraniglarinin ~ karakterizasyonunda ve malzeme ylizeylerinin degerlendirilmesinde

kullanilmaktadir [18, 19, 20, 21].

2.3.2. Langmuir izoterm modeli

Kimyasal adsorpsiyonda doygunluga ulasan, adsorpsiyonun tiim kat1 bolgesi iizerinde yiizeyi
kaplayarak meydana gelen tek katmanli bir model olusturmaktadir.

Langmuir izoterm modelinin temel ilkeleri;

Tek Katman Adsorpsiyonu: Langmuir modeli, adsorpsiyonun yiizey iizerinde tek bir katman
seklinde gergeklestigini varsaymaktadir. Bu, yiizeyde her bir adsorban molekiiliiniin yalnizca

bir kez adsorbe olabilecegi anlamina gelmektedir.



Doygunluk: Model, yiizeyde her bir adsorpsiyon sitesinin yalnizca bir kez doldurulabilecegini
ve doygunluk noktasina ulasildiginda yiizeyin tamaminin adsorban molekiilleri ile kaplandigini

kabul etmektedir.

Homojen Yiizey: Langmuir izoterm modeli, yiizeyin tamamen homojen oldugunu varsaymakta,
yani tiim adsorpsiyon siteleri esit 6zelliklere sahip ve adsorban molekiilleri arasinda esit cekim

kuvvetleri bulunmaktadir.

Dinamik Denge: Adsorpsiyon ve desorpsiyon (yiizeyden ayrilma) siiregleri dinamik bir denge
icinde gerceklesmektedir. Bu denge, ylizeydeki adsorban molekiillerinin miktarini

belirlemektedir. Langmuir izoterminin matematiksel ifadesi asagidaki gibi ifade edilmektedir.

_ QmXDbxC,

Te=T1bxc, (2.2)

Oe; bir gram adsorbanin adsorpladigi madde miktar1 (mg g™)
Qm; bir gram adsorbanin adsorplayabilecegi maksimum madde miktari (mg g™)
Ce; ¢ozelti denge konsantrasyonu (mg L)

b; Langmuir sabiti (L g%)
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Sekil 2.3. Langmuir izoterminin genellestirilmis diyagrami [22]

Langmuir hacim sabiti V., Langmuir basing sabiti PL; basingtaki birim artis1 basina adsorbe
edilen gaz ile birlikte adsorbsiyon kapasitesi belirli bir degere ulasmaktadir. Langmuir izoterm

modeli, izoterm verilerinin egrilerinden hesaplanmaktadir.

Langmuir Izoterm Modelinin Ozellikleri:



Lineer grafik; Langmuir izoterminin dogrusal bir formu vardir. Izoterm denklemini su sekilde

yeniden diizenlenebilmektedir.

1 1 1
= += 2.3
de QmbCe dm ( )

Bu form, 2 ve 2 arasindaki dogrusal iligkiyi gostermektedir.

de e

Egri, adsorpsiyon verilerini dogrusal bir sekilde iligkilendirmeye olanak tanimaktadir.

Model, yiizeyde bir adsorban molekiilii i¢in maksimum kapasite saglamaktadir [22, 23].
2.3.3. Freundlich izoterm modeli

Langmuir izoterminden esinlenerek yapilmis olup, deneysel verilerle gelistirilerek
matematiksel olarak belirtilmektedir. Langmuir izoterminin aksine Freundlich izoterm modeli
tek tabaka ile smirli olmayip c¢ok katmanli adsorpsiyon uygulamasinin miimkiin oldugu
heterojen yiizeyler i¢in kullanilmaktadir [24]. Ampirik bir denklem olan Freundlich izotermi
¢ok katmanli adsorpsiyonu temsil ederck fiziksel ve tersinir adsorpsiyonu olusturmaktadir.
[zoterm modelinin esitligi asagida gosterilmektedir. Bu izoterm modeli Henry yasasina uygun
olmayip genis bir adsorpsiyon veri aralifi sunmamaktadir. Lineerlestirilmis ve

lineerlestirilmemis iki denklem karsimiza ¢ikmaktadir [24, 25, 26].

1
qe = KpCg (2.4)

1
logq, = logKy + Nlog Ce (2.5)

Ue; bir gram adsorbanin adsorpladig1 madde miktar1 (mg g™)
n; adsorpsiyon kuvveti ile ilgili sabit
KF; adsorban yiizeyinde gerceklesen adsorpsiyon sabiti

Ce; ¢ozelti denge konsantrasyonu (mg L)

2.3.4. Brunauer-Emmet-Teller (BET) izoterm modeli
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Brunauer-Emmett-Teller (BET) izoterm modeli, 1938 yilinda Stephen Brunauer, Paul Hugh
Emmett ve Edward Teller tarafindan gelistirilen ve ¢ok katmanli adsorpsiyonu tanimlayan
modeli tanimlamaktadir. BET modeli, 6zellikle porozite ve yiizey alani 6lgiimleri i¢in dnemli

bir aragtir ve genellikle malzemelerin yiizey 6zelliklerini analiz etmekte kullanilmaktadir [27].
BET izoterm modeli i¢in gelistirilmis ampirik denklem esitlik 2.6’da gosterilmektedir [28].

K C
qe — BQm e (2.6)

(€ = € |1+ & = 1 ()]

Oe; bir gram adsorbanin adsorpladigi madde miktar1 (mg g™)

Ce; ¢ozelti denge konsantrasyonu (mg L1)

Cs; cozeltideki adsorbatin doygunluk konsantrasyonu (mg L)

Qm; bir gram adsorbanin adsorplayabilecegi maksimum madde miktar1 (mg g™?)
Kg; tiim tabaklar i¢in baglanma kuvveti ile ilgili sabit

Esitlik 2.6’da gosterilen ampirik denklemin matematiksel olarak lineerlestirilmis sekli Esitlik

2.7°de gosterilmektedir.

C, Ke—1 C, 1

= X — 4
(CS - Ce)Qe KBQm Cs KB Qm

2.7)

2.3.5. Temkin izoterm modeli

Temkin izoterm modeli, adsorpsiyon siirecini tanimlamak i¢in kullanilan bir modeldir ve
ozellikle yiizeydeki enerjilerin heterojen dagilimini dikkate almaktadir. 1940 yilinda Temkin
tarafindan gelistirilen bu model, adsorpsiyonun ylizeyin belirli bolgelerindeki enerji dagilimini

yansitmak i¢in kullanilmaktadir [29].

Temkin izoterm modeli ampirik denklemi Esitlik 2.8’de ifade edilmektedir [29].
RT
ge = iIn(K,C,) (2.8)

Yukarida verilen esitligin matematiksel olarak lineerlestirilmis hali Esitlik 2.9’da

gosterilmektedir.

Qe = %lnl(t + %lnCe (2.9)
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Ue; bir gram adsorbanin adsorpladigi madde miktar1 (mg g*)

b; Temkin sabiti

Kt; maksimum baglanma enerjisine karsilik gelen denge baglanma sabiti (L g™)
Ce; ¢ozelti denge konsantrasyonu (mg L)

R; ideal gaz sabiti (J (mol K)™1)

T; mutlak sicaklik (K)
2.3.6. Dubinin-Radushkevich izoterm modeli

Bir adsorpsiyon izoterm modelidir ve genellikle heterojen yiizeylerdeki fiziksel adsorpsiyon
stireclerini incelemek i¢in kullanilmaktadir. Bu model, adsorpsiyon enerjisinin dagilimini ele
almakta ve adsorpsiyon mekanizmasinin enerji ile ilgili boyutlarini agiklamaya ¢alismaktadir.
Dubinin-Radushkevich izotermi, genellikle Langmuir ve Freundlich izotermleri gibi
modellerden farkli olarak, adsorpsiyonun gozenekli yapilarin i¢inde gergeklestigi durumlar i¢in

daha uygundur [14].
Dubinin-Radushkevich izoterm denklemi Esitlik 2.10’da ifade edilmektedir.
de = Qme X p(_Bgz) (2.10)

Ue; bir gram adsorbanin adsorpladigi madde miktar1 (mg g™*)
Qm; bir gram adsorbanin adsorplayabilecegi maksimum madde miktar1 (mg g™)

B; adsorpsiyonun ortalama serbest enerjisi ile ilgili sabit bir deger (mol? J2)

g; polanyi potansiyeli (J mmol™) adsorpsiyon enerjisini temsil eder.

1
¢ = RTIn (1 + C—) (2.11)

e

R: Evrensel gaz sabiti
T: Mutlak sicaklik (Kelvin cinsinden)

C.: Dengedeki adsorbat konsantrasyonu (mg L)

2.4. Adsorpsiyon Kinetigi
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Adsorpsiyon Kinetigi, bir adsorpsiyon siirecinin zamanla nasil gerceklestigini incelemektedir.
Adsorpsiyon, bir madde (adsorbat) ile bir yiizey (adsorban) arasindaki etkilesimin bir sonucu
olarak, adsorbatin yiizeye yapismasi siirecini olusturmaktadir. Adsorpsiyon kinetigi, bu siirecin

hizini, mekanizmasini ve kontrol eden faktorleri anlamay1 amaglamaktadir [14, 30].

Adsorpsiyon kinetiginde, bir ¢ozelti igindeki adsorbatin ylizey lizerine adsorbe edilme siireci
genellikle dort temel adimda agiklanmaktadir. Bu adimlar, adsorpsiyon siirecinin nasil
gergeklestigini ve hizini etkileyen mekanizmalar1 anlamak ic¢in kullanilmaktadir. Bu dort adim,
adsorpsiyon siirecinin anlasilmasi ve kinetik analizinin yapilmasi i¢in temel bir cgerceve
saglamaktadir. Her bir adimin hiz1 ve etkinligi, genel adsorpsiyon hizini belirleyen 6nemli

faktorler olmaktadir [31, 32].

Disa Aktarim (Mass Transfer): Bu asamada, ¢6zelti igindeki adsorbat molekiilleri, diflizyon
yoluyla yiizey iizerine tasinmaktadir. Cozelti i¢inde bulunan adsorbat molekiillerinin, adsorban
ylizeyine ulasabilmesi i¢in ¢ozelti iginde hareket etmesi gerekmektedir. Bu adimda, ¢6zeltinin

karistirtlma hizi, difiizyon katsayilar1 ve diger fiziksel faktdrler onemli rol oynamaktadir.

Siir Katmam Difiizyonu (Film Diffusion): Adsorbat molekiilleri yiizeye yaklasirken,
ylizeyin hemen etrafinda bir sinir katmani olusturmaktadir. Bu katmanin i¢inde, adsorbat
molekiillerinin yilizeye gecisi, molekiillerin yiizeyle etkilesimde bulunabilmesi i¢in simnir
katmanindan ge¢meleri gerekmektedir. Bu adimda, molekiillerin bu sinir katmanin1 gegme hizi

belirleyici bir faktor olmaktadir.

I¢ Difiizyon (Intraparticle Diffusion): Yiizeye ulastiktan sonra, adsorbat molekiilleri
adsorbanin gozenekli yapisina veya aktif bolgelerine difiize olmaktadir. Bu asamada,
molekiiller adsorbanin i¢inde hareket etmekte ve adsorbanin gozenekli yapisinin i¢ kismina
ulagsmaktadir. i¢ difiizyon, adsorbat molekiillerinin yiizey iizerindeki aktif bolgelerine ulasma

surecini temsil etmektedir.

Adsorpsiyon (Yiizey Etkilesimi): Adsorbat molekiilleri, yiizeyin aktif bolgeleriyle etkilesime
girerek adsorpsiyon gerceklesmektedir. Bu asamada, adsorbat molekiilleri yiizeyde
baglanmakta ve ylizeyle kimyasal veya fiziksel etkilesimlere girmektedir. Yiizeyin 6zellikleri

ve adsorbat-malzeme etkilesimleri, bu agsamanin hizini ve verimliligini etkilemektedir.

Adsorpsiyon kinetigi genellikle iki ana model gercevesinde tanimlanmaktadir.
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Yalanc: Birinci Derece Kinetik Model: Adsorpsiyon hizinin adsorplanmamis madde miktarina
bagli oldugunu varsaymaktadir. Bu model, adsorpsiyon hizin1 ve adsorpsiyonun zamanla nasil

gergeklestigini ilk dereceden bir diferansiyel denklemle agiklamaktadir.

dq;

d_t = k1(qe — q¢) (2.12)

gt: zamanin bir fonksiyonu olarak adsorplanan miktari
Qe: dengedeki adsorplanan miktar1
ki: ilk dereceden hiz sabiti

Genellikle diisiik kapasite ve diisilk konsantrasyonlarda gecerli olmaktadir. Model,

adsorpsiyonun birinci dereceden kinetik siireglere dayandigi durumlarda kullanilmaktadir [33].

Yalanct ikinci derece kinetik model: Adsorpsiyon hizinin hem adsorplanmamis madde
miktarina hem de adsorplanmis madde miktarina bagli oldugunu varsaymaktadir. Bu model,
adsorpsiyon hizin1 ve adsorpsiyonun zamanla nasil gergeklestigini ikinci dereceden bir
diferansiyel denklemle a¢iklamaktadir. Adsorpsiyonun, yiizeydeki aktif bolgelerin doygunluga

ulasana kadar gerceklestigi varsayilmaktadir.

—— =k2(qe — q¢) (2.13)

gt : zamanin bir fonksiyonu olarak adsorplanan miktari
Qe : dengedeki adsorplanan miktari
k2 : ikinci dereceden hiz sabiti

Genellikle yliksek kapasiteli adsorpsiyonlarda ve yiliksek konsantrasyonlarda gecerli
olmaktadir. Model, adsorpsiyonun ikinci dereceden kinetik siire¢lere dayandigi durumlarda

kullanilmaktadir [33, 34].
2.5. Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorpsiyon termodinamigi, bir madde ile yiizey arasinda gergeklesen adsorpsiyon siirecinin
enerji degisimleri ve denge durumlariyla ilgili temel ilkeleri incelemektedir. Adsorpsiyonun
termodinamik analizinde, adsorpsiyonun dogal olarak ne kadar verimli gerceklestigi ve bu

stirecin dengede olup olmadig1 degerlendirilmektedir [35].
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Bir adsorpsiyon siireci sirasinda Gibbs serbest enerji degisimi (AG°®) negatifse, bu siireg
kendiliginden gerceklesmektedir. Gibbs serbest enerji degisimi (AG®) pozitifse, adsorpsiyon
siireci kendiliginden gerceklesmemektedir. Bu durumda, adsorpsiyonun gerceklesmesi igin
disaridan enerji verilmesi gerekmektedir. Pozitif serbest enerji degisimi, sistemin toplam
enerjisinin arttigin1 ve bu nedenle siirecin termodinamik olarak -elverigsiz oldugunu

gostermektedir [36].

Gibbs Serbest Enerji Degisimi (AG®); Bir kimyasal reaksiyonun veya fiziksel degisimin serbest
enerji degisimini belirtmektedir. Gibbs serbest enerjisi degisimi, sicaklik ve basing altinda bir

reaksiyonun dogal olup olmadigini belirlemektedir.
AG® = AH® — TAS® (2.14)

Burada; AH entalpi degisimi, T sicaklik ve AS entropi degisimidir.

Van't Hoff Denklemi: Termodinamik denge sabitinin sicakliga bagli olarak nasil degistigini

aciklamaktadir.
d(InK) AH® (2.15)
dT  RT? '
K, AH° /1 1
oS-
K, R \T, T,

Burada; K denge sabiti, Ko ve K farkli sicakliklardaki denge sabiti, R gaz sabiti ve T sicakliktir.

Denge Sabiti (K): Reaksiyonun denge durumunda {iriinlerin ve reaktantlarin

konsantrasyonlarinin oranini belirlemektedir.

K= [Grinler] 216
~ [reaktifler] (216)

Bu veriler ve esitlikler, termodinamik siiregleri anlamak ve analiz etmek i¢in temel araglar

olarak kullanilmaktadir [37].
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3. KiL MINERALLERI VE OZELLIiKLERI

Kil mineralleri, genellikle ¢ok kii¢iik tanelere sahip ve toprakta bulunan bir grup mineral olarak
tanimlanmaktadir. Bu mineraller, diisiik gegirgenlikleri, yiiksek yiizey alanlar1 ve genellikle

tabaka yapilari ile bilinmektedir [38, 39].

Kil minerallerinin temel 6zellikleri sunlardir;

Tanecik boyutu; Kil minerallerinin taneleri ¢ok kiigiiktiir, genellikle 2 mikrometrenin altinda

olan tanelerden olusmaktadir.

Tabaka yapisi; Kil mineralleri genellikle tabakali bir yapiya sahip olmaktadir. Bu, mineralin
katmanl1 bir yapiya sahip oldugu ve bu katmanlar arasinda su veya diger molekiillerin gegisine

izin verdigi anlamina gelmektedir.

Yiizey alant; Kil minerallerinin yiizey alani oldukga biiyiiktiir, bu da onlarin suyu ve diger

molekiilleri yiiksek kapasitelerde tutabilmelerini saglamaktadir.

Kimyasal kompozisyon; Kil mineralleri genellikle aluminyum silikatlar olarak
siiflandiriimaktadir. Ornegin, kaolinit, illit, smektit ve montmorillonit gibi farkli kil minerali

tiirleri bulunmaktadir. Her biri belirli bir kimyasal ve yapisal bilesime sahiptir.

Kinetik ve kimyasal ozellikler; Kil mineralleri, su ile etkilesimde bulunma kapasiteleri ve
kimyasal reaktivite oOzellikleri bakimindan ¢esitlilik gostermektedir. Bu ozellikler, kil

minerallerinin kullanim alanlarini ve uygulamalarini etkilemektedir.

Kil mineralleri kimyasal bilesen olarak, silikon (Si), aliminyum (Al), magnezyum (Mg), demir
(Fe), kalsiyum (Ca), sodyum (Na), potasyum (K) ve su bilesenleri barindirmaktadir. Si,
genellikle silikat yapilarinda bulunur, tetrahedral tabakalarin bir pargasi olarak yer almaktadir.
Al, oktahedral tabakalarda bulunan bir metal atomudur ve mineral yapisinda 6nemli bir rol
oynamaktadir. Bazi kil minerallerinde, 0Ozelliklede smektit grubunda magnezyum
bulunabilmektedir. Fe, kil mineralinin rengini etkilemektedir. Ca, bazi kil minerallerinin i¢
yapisinda bulunmaktadir. Ca ve Na, kil mineralinde degisim katyonu olarak bulunabilmektedir.
Kil mineralleri genellikle suyu yapilarinda baglayabilmektedirler. Su molekiilleri, 6zellikle

smektit minerallerinde 6nemli bir rol oynamaktadir.
Kil minerallerinde genel olarak iki ana tabaka tiirti bulunmaktadir [40].

Tetrahedral tabaka;
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Yapi; Bu tabaka, silisyum oksijen (SiO4) tetrahedronlarinin diizenli bir sekilde baglandigi bir
yapiya sahip olmaktadir. Her tetrahedron dort oksijen atomu ile gevrilidir ve merkezi bir
silisyum atomu igermektedir. Tetrahedral tabakalar, altigen bir ag olusturur ve bu tabakalar
genellikle minerallerin temel yapisinin bir parcasini olusturmaktadir. Tetrahedral tabakalar,

kayalarin ve minerallerin temel yap1 birimini olusturmaktadir.

Sekil 3.1. Tetrahedral yap1 [40]

Sekil 3.2. Tetrahedral yapiy1 olusturmak i¢in tetrahedral birimin diizenlenmesi [40]

Okthedral tabaka;

Yapi; Bu tabaka, aliiminyum veya magnezyum atomlarinin oksijen atomlari ile ¢evrili oldugu
bir yapiya sahip olmaktadir. Bu yapida, her bir metal atomu genellikle alt1 oksijen atomu ile
cevrilidir ve bu yapt bir oktahedron olusturmaktadir. Okthedral tabakalar, tetrahedral

tabakalarin arasina yerlesir ve bu yapi, mineralin mekanik 6zelliklerini etkilemektedir.
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Sekil 3.3. Oktahedral yapi1 [40]

Sekil 3.4. Oktahedral yapiy1 olusturmak i¢in oktahedral birimin diizenlenmesi [40]

Kil mineralleri, yapisi, tabaka kalinligi, dizilisi veya kullanim yerine gore bir¢ok sekilde
siniflandirilabilmektedir. Bu minerallerin = simiflandirilmas1  birkag temel kategoriye

dayanmaktadir [39, 40, 41, 42, 43];

Kimyasal kompozisyona gére Siniflandirma;

Kaolinit grubu; Kaolinit, dickite ve nacrite gibi mineraller bu grupta bulunmaktadir. Kimyasal
olarak, Al>Si>Os(OH)4 formiiliine sahiptir. Bu mineraller genellikle kaolin ad1 verilen, seramik

ve kagit tiretiminde kullanilan kil rezervuarlarinda bulunmaktadir.

[llit grubu; Illit ve onun alt gruplart bu smfa girmektedir. Kimyasal formiilii genellikle
Ko.75Al2(Si3.25Al0.75010) (OH)2- (H20)0.75 seklindedir. llit, cogunlukla siltli topraklarda ve bazi

sedimanter kayalarda bulunmaktadir.
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Smektit grubu; Bu grup, montmorillonit ve beidellit gibi mineralleri igermektedir. Smektit
minerallerinin  kimyasal formiili genellikle (Al, Mg)3(Si4010)(OH)2-(Na, Ca)o.33(H20)

seklindedir. Smektitler, yiiksek su emme kapasitesine sahip olmalar1 ile bilinmektedir ve

genellikle kil bazl1 su ge¢irmeyen kaplamalar ve bentonit iiretiminde kullanilmaktadir.

Vermikiilit grubu; Vermikiilit, 6zellikle su buhart ile 1s1l isleme tabi tutuldugunda genisleyen
bir mineral olarak bilinmektedir. Kimyasal formili (Mg, Fe)s(SizAl)O10(OH)2-(Mg,

Fe)3(OH)s-4H20’dur. Bu mineraller, genellikle toprak iyilestirici ve izolasyon malzemesi

olarak kullanilmaktadir.
Kristal yapisina Qore simiflandirma,

Tabakali yapilar; Kil mineralleri genellikle tabakali bir yapiya sahip olmakta yani minerallerin

yapisinda tabaka tabaka diizenlenmis kristaller bulunmaktadir. Bu tabakali yapi, minerallerin

su ve diger molekiilleri emme yetenegini etkilemektedir.

Tetrahedral ve oktadron yapilar; Kil mineralleri, tetrahedral (silika) ve oktadron (aliiminyum)

yapilarin farkli kombinasyonlarina sahip olabilmektedir. Bu yapilar, minerallerin kimyasal ve

fiziksel 6zelliklerini belirlemektedir.
Fiziksel ve kimyasal ozelliklerine gore Ssiniflandirma;

Su tutma kapasitesi; Smektitler gibi baz1 kil mineralleri yiiksek su tutma kapasitesine sahip

olmakta bu da onlar1 su gegirmeyen kaplamalar i¢in ideal hale getirmektedir.

Sisme o6zellikleri; Vermikiilit ve bazi smektitler, 1s1 uygulandiginda genisleme 6zelliklerine

sahiptir.

3.1. Montmorillonit

Montmorillonit (MMT) kili, genellikle genis bir kullanim yelpazesine sahip dogal bir kil
minerali olarak bilinmektedir. Adini, Fransa'nin Montmorillon kasabasindan almakta ve birgok
endiistri ve uygulama alaninda kullanilmaktadir. MMT, dogada genellikle kristal yapist 2:1
tabaka baglantisina sahip ve olduk¢a diizensiz smektit grubuna ait Kil minerali olarak
bulunmaktadir [44].

MMT 2:1 tabakali kristal yapi iki ana tabakadan olugsmaktadir.

Tetrahedral tabaka; Bu tabaka, silisyum (Si) atomlarinin oksijen (O) atomlari ile olusturdugu

bir ag igermektedir. Silisyum oksijen tetrahedralari, bu tabakanin temel yapisini
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olusturmaktadir. Her tetrahedral dortgen seklinde olup, kenarlari oksijen atomlar ile

baglanmaktadir.

Oktahedral tabaka; Tetrahedral tabakanin altinda bulunan bu tabaka, aliiminyum (Al) veya
magnezyum (Mg) atomlarmin oksijen ve hidrojen (OH) atomlar1 ile olusturdugu bir ag
icermektedir. Oktahedral tabaka, bu yapinin dayanikliligini ve stabilitesini saglamaktadir [45,
46].

MMT’in kristal yapisinda ¢esitli baglar etkili olup, bu baglar mineralin fiziksel ve kimyasal
Ozelliklerini belirlemektedir. MMT kristallerindeki tabakalar arasindaki baglar, ¢ogunlukla Van
der Waals kuvvetleriyle saglanmaktadir. Bu kuvvetler, molekiiller arasindaki gegici dipol-dipol
etkilesimlerinden kaynaklanmaktadir. Oldukga zayif baglar olarak bilinmektedir. Van der
Waals baglari, MMT in tabakal1 yapisindaki tabakalarin birbirinden ayrilmasini saglamaktadir.
Bu zayif baglar, montmorillonitin su ve diger molekiillerle etkilesime girmesine ve sismesine
olanak tanimaktadir. Iyonik baglar, montmorillonitteki oktahedral tabakada, aliiminyum (Al)
veya magnezyum (Mg) atomlari, oksijen (O) ve hidrojen (OH) ile baglanir. Bu baglar, iyonik
etkilesimler icermektedir. Iyonik baglar, MMT’in yapisal biitiinliigiinii ve stabilitesini
saglamaktadir. Ayrica, bu baglar montmorillonitin su ve diger iyonlar1 adsorbe etme
kapasitesini etkilemektedir. Koordine baglar, minerallerin yapisal stabilitesini saglamaktadir.
Hidrojen baglar1 ise suyun tabakalar arasina girmesine ve montmorillonitin sigmesine yardimci

olmaktadir [47, 48].
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M™ (Al Mgy)(Sis) O4p{OH)z- NH,0

() (®)
Sekil 3.6. (a) Alt1 tetrahedral silisyum ve iki oktahedral aliiminyumdan olusan

montmorillonitin kiime modeli ve (b) iki oktahedral aliiminyumun oksijen kopriileriyle
birbirine baglanmasi [46]
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MMT kil mineraline ait énemli karakteristik 6zellikler agagidaki gibi siralanabilmektedir.

Katyon degisim kapasitesi

MMT, yiiksek katyon degisim kapasitesine sahip bir kil mineralidir. Bu 0zellik,
montmorillonitin yapisindaki katyonlarin kolayca degistirilebilmesi ve yerini alabilmesi
anlamma gelmektedir. Katyon degisim kapasitesi, genellikle miliekivalant (meq) cinsinden

dlciiliir ve montmorillonitin bu kapasitesi 70-150 meq 100 g™* araliginda olabilmektedir.

Bu yiiksek kapasite, montmorillonitin su tutma ve sisme 6zelliklerini artirmaktadir. MMT ’in
katyon degisim kapasitesi, su yonetimi agisindan kritik bir rol oynamaktadir [49]. MMT, negatif
yiik yogunluguna sahip silikat tabakalarindan olusan bir yapiya sahiptir. MMT, iki katman
silikat tabakasinin (tetrahedral ve oktahedral) alternatifiyle olusan bir yapidadir. Tetrahedral
katmanlar silisyum oksijen (SiOs) tetrahedronlarindan, oktahedral katmanlar ise aliiminyum
veya magnezyum oksijen (AlOs veya MgOs) oktahedronlarindan olusmaktadir. Silikat
tabakalari, yapilarinda negatif yiikler tasimaktadir. Bu, ozellikle tetrahedral katmanlardaki
silisyum atomlarmnin yerini alabilen diger katyonlarm (&rnegin, AI®") bulunmasindan

kaynaklanmaktadir. Bu, tabakalarin toplam negatif yiik tasimasina neden olmaktadir.

MMT, bu negatif yiikii dengelemek igin cesitli katyonlar:1 (Na*, Ca?", K', Mg?" gibi)
alabilmektedir. Bu katyonlar, silikat tabakalari arasinda yer degistirerek, montmorillonitin
ozelliklerini etkilemektedir. Ornegin, farkli katyon tiirlerinin bulunmasi, su tutma kapasitesini
ve sisme Ozelliklerini degistirebilmektedir [50, 51, 52]. Cizelge 3.1 ’de kil menerallerine ait

katyon degisim kapasiteleri gosterilmektedir.
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Cizelge 3.1. Kil minerallerine ait katyon degisim kapasiteleri [53]

Kil minerali Katyon Degisim Kapasitesi (meq 100 g?)

Kaolinit 3-15

Holloysit 5-50

init 10-40

Klorit 10-40
Montmorillonit 60-150
Vermikiilit 100-150

Sisme kabiliyeti

MMT kilinin sigsme kabiliyeti olduk¢a yiiksektir. Bu 6zellik, kilin yapisindaki hidratasyon ve
suyun emilmesiyle ilgilidir. MMT, su molekiillerini kendine ¢ekerek hacmini artirabilmekte ve
bu siiregte katmanlar arasindaki mesafeyi genisletebilmektedir. MMT Kkilinin sisme 6zelligi,
katmanlar arasindaki elektrik yiiklerinin dengesiz dagilimi ve suyun bu katmanlar arasinda
emilmesiyle agiklanabilmektedir. MMT 'in yapisindaki negatif yiikler, su molekiillerinin ve
pozitif iyonlarin (0rnegin sodyum, kalsiyum) katmanlar arasinda hareket etmesine izin
vermektedir. Bu siire¢, katmanlar arasindaki mesafeyi artirarak kilin sismesine neden

olmaktadir [40, 54, 55].
Adsorplama o6zelligi

MMT kilinin adsorplama 6zelligi oldukga yiiksektir ve bu, onun yiizey alaninin genisligi ve
yapisindaki negatif yiiklerin varlhigiyla iliskilidir. MMT, biiytik bir yilizey alanina sahiptir. Bu
ozellik, onu daha fazla molekiil ve iyon adsorbe etme kapasitesine sahip olmasini
saglamaktadir. Kilin yapisindaki negatif yiikler, pozitif yiiklii iyonlar1 ve molekiilleri cekerek
adsorplama siirecini artirmaktadir. Bu, o6zellikle agir metaller ve organik kirleticiler i¢in
onemlidir. Su ile etkilesimi, MMT’in adsorplama kapasitesini etkileyebilmektedir. Su,
yiizeydeki bosluklart doldurabilmekte, ancak uygun kosullarda su molekiilleri de yerlerini diger
molekiillere birakabilmektedir [56, 57].
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Cizelge 3.2. Bazi kil minerallerine ait kalinlik, cap ve spesifik yiizey alani [58]

Kil Kalinhk (nm) Cap (nm) Spesifik yiizey alani
(km?kg)
MMT 3 100-1000 0,800
Mt 30 10000 0,080
Klorit 30 10000 0,080
Kaolinit 50-2000 300-4000 0,015

Tanecik boyutu ve tanecik sekli

MMT, genellikle ince ve tabakali bir yapiya sahip olan bir kil mineralidir. MMT tanecikleri
genellikle 1-2 mikrometre arasinda degisir, ancak bazi durumlarda daha kii¢iik veya daha biiyiik
olabilmektedir. MMT, katmanl silikat mineralleri grubuna ait oldugu igin, tanecikleri arasinda
su ve diger molekiillerin gecisine izin veren bir yap1 sergilemektedir. Bu ozellikleri,

montmorilloniti su emme kapasitesi yliksek bir malzeme haline getirmektedir [45, 59].
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Cizelge 3.3. MMT Kkiline ait fiziksel 6zellikler [60, 45]

Ozellikler Gozlenen
Birim hiicre molekiil agirhig (g mol™) 540,46
Renk Beyaz, sari,

kahverengimsi sari1, yesilimsi sar1

Kirilma Diizensiz lameller igin
Sertlik 1,5-2
Yogunluk (g mL™?) 2-2,7
Alan gostergesi Yumusak ve sabunsu
Kristal sistem Monoklinik
Parlakhk Mat
Istma Yok
Gegirgenlik Yari saydam

Ozetle MMT Kili, adsorpsiyon siireclerinde énemli dzelliklere sahip bir kil mineralidir. MMT,
yuksek gézenekli bir yapiya sahip olmasi sebebiyle ylizey alanini artirarak daha fazla molekiilii
adsorbe etmesine olanak tanimaktadir. Katmanli yapisi, su ve diger molekiillerin kolayca
emilmesini saglamaktadir. MMT, ¢esitli katyonlar1 (Na*, Ca**, Mg?" gibi) tutabilme yetenegine
sahiptir. Bu 6zellik, onun farkli iyonlar1 ve kirleticileri adsorbe etmesini kolaylastirmaktadir.
Cozeltinin pH degeri, MMT ’in yiizey yiikiinii etkilemektedir. Yiiksek pH degerlerinde negatif
yiik artmakta, bu da katyonik maddelerin adsorpsiyonunu kolaylastirmaktadir. MMT, hem
fiziksel (Van der Waals kuvvetleri) hem de kimyasal (elektrostatik ¢ekim) adsorpsiyon

mekanizmalari ile ¢alismaktadir. Bu, onu cesitli kirleticilerin gideriminde etkili kilmaktadir.

MMT, su aritiminda kirleticilerin (6rnegin, antibiyotik gideriminde, agir metaller ve boyar

maddeler) adsorpsiyonunda da kullanilmaktadir [61, 62].

26



4. ANTIBIYOTIKLER

Antibiyotikler, bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde kullanilan ve mikroorganizmalarin
biiyiimesini durduran veya Oldiiren biyoaktif ilaglar olarak tanimlanmaktadir. Genellikle
bakterilere kars1 etkilidirler ve bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde o6nemli bir rol
oynamaktadirlar. Antibiyotikler, dogal olarak bazi mikroorganizmalar tarafindan {iretilen veya
laboratuvar ortaminda sentezlenmis kimyasal bilesikler olabilmektedir [63]. Antibiyotik
caginin temelleri, 1928 yilinda Isko¢ bakteriyolog Alexander Fleming'in, Staphylococcus
bakterileri {izerinde c¢alisirken tesadiifen yaptigi bir kesifle atilmistir. Fleming,
laboratuvarindaki bir petri kabinda mantar bulagmasi oldugunu fark etmistir. Mantarin
etrafindaki bakterilerin biiyiimedigini gézlemledi ve bunun mantarin salgiladig1 bir maddenin
bakterileri 6ldiirdiigiinti gosterdigini diisiinmiistiir. Bu maddeye "penisilin" adin1 vermis ve bu,

antibiyotiklerin kesfinin baslangici olmustur [64].

Antibiyotigin temel amaci, bakteriyel enfeksiyonlar1 tedavi etmek veya kontrol altina almaktir.

Bu, iki ana mekanizma ile gergeklestirilmektedir;

Bakterilerin biiyiimesini durdurmak (Bakteriyostatik etki); Bazi antibiyotikler, bakterilerin
cogalmasini engelleyerek enfeksiyonun yayilmasini durdurmaktadir. Bu tiir antibiyotikler,
bakterilerin protein, DNA, RNA gibi hayati bilesenlerinin sentezini inhibe etmekte ve

bagisiklik sistemine bakterileri ortadan kaldirmasi i¢in zaman kazandirmaktadir.

Bakterileri ldiirmek (Bakterisidal etki); Diger antibiyotikler, bakterileri dogrudan 6ldiirerek
enfeksiyonu yok etmektedir. Bunu, bakterilerin hiicre duvarini zayiflatarak veya hiicre zarini

tahrip ederek yapmaktadir. Bu da bakterilerin patlamasina ve 6lmesine neden olmaktadir [65,
66].

Antibiyotikler etki ve mekanizmalarina ve kimyasal yapilarina gore siniflandirilabilmektedir
[67, 68, 69].

Antibiyotiklerin kimyasal yapilarina gére siniflandirilmast;
1. Beta-laktamlar;

o Bu smifin en belirgin 6zelligi, beta-laktam halkasi icermektedirler. Bu halka,

hiicre duvart sentezini inhibe eden antibiyotiklerin ana yapisidir.

o Ornekler; Penisilinler, sefalosporinler, monobaktamlar, ve karbapenemler.
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o Etki Mekanizmasi; Bakterilerin hiicre duvari sentezini engelleyerek bakterisidal

(bakteri oldiiriicii) etki gostermektedir.
2. Aminoglikozitler;
o Amino sekerler ve siklik alkol i¢eren yapilarindan dolay1 bu ad1 almaktadirlar.
o Ornekler; Streptomisin, gentamisin, tobramisin.

o Etki Mekanizmasi; Protein sentezini inhibe ederek bakterilerin ¢ogalmasini

durdurmaktadir.
3. Tetrasiklinler;
o Dort hidrokarbon halkasi igeren yapilarindan dolay1 bu sinifa dahil edilirler.
o Ornekler; Tetrasiklin, doksisiklin, minosiklin.

o Etki Mekanizmasi; Bakteriyel ribozomlarin protein sentezini inhibe ederler,

genellikle bakteriyostatik etkiye sahiptirler.
4. Makrolidler;
o Makrolid yapisina sahip olan biiyiik lakton halkalar1 igermektedirler.
o  Ornekler; Eritromisin, klaritromisin, azitromisin.

o Etki Mekanizmasi; Protein sentezini engelleyerek bakterilerin ¢ogalmasini

durdurmaktadir.
5. Kinolonlar ve Florokinolonlar;

o Kimyasal yapilarinda kinolon halkasi bulundurmaktadir ve DNA giraz enzimini

inhibe ederek etki etmektedir.
o Ornekler; Siprofloksasin, levofloksasin, norfloksasin.

o Etki Mekanizmasi; DNA replikasyonunu inhibe ederek bakterisidal etki

gostermektedir.
6. Silfonamidler;

o Siilfonamid grubunu igeren yapilar1 vardir ve bakteriyel folik asit sentezini

inhibe etmektedir.

o Ornekler; Siilfametoksazol, siilfadiazin.

28



o Etki Mekanizmasi; Bakterilerin folik asit iiretimini engelleyerek ¢ogalmalarini

durdurmaktadir.

7. Glikopeptitler;

o Peptit yapilar1 ve seker bilesenleri igeren antibiyotiklerdir.
o Ornekler; Vankomisin, teikoplanin.

o Etki Mekanizmasi; Hiicre duvar1 sentezini inhibe ederek bakterileri

oldiirmektedir.

8. Oksazolidinonlar;

o Bu sinif, oksazolidinon halkasi i¢eren antibiyotiklerden olusmaktadir.

o Ornekler; Linezolid.

o Etki Mekanizmasi; Protein sentezini inhibe ederek bakteriyel enfeksiyonlarin

tedavisinde kullanilmaktadir.

Antibiyotikler, etki mekanizmalarina gore siniflandiriimast;

1. Hiicre Duvar1 Sentezini Engelleyen Antibiyotikler

Bu antibiyotikler, bakterilerin hiicre duvarinin olusumunu ve stabilitesini bozarak etki

etmektedir. Bu da hiicre duvari sentezinin inhibe edilmesiyle bakterilerin patlamasina ve

olimiine neden olmaktadir.

Ornekler: Penisilinler, sefalosporinler, karbapenemler ve vankomisin gibi glikopeptit
antibiyotikler.

Etki Mekanizmasi: Bakteriyel hiicre duvarmin temel bileseni olan peptidoglikan

tabakasinin sentezini engellemektedir.

2. Protein Sentezini Engelleyen Antibiyotikler

Bu simuftaki antibiyotikler, bakteriyel ribozomlara baglanarak protein sentezini durdurmaktadir.

Insan hiicrelerindeki ribozomlar farkli yapida oldugu igin bu ilaglar insan hiicrelerini etkilemez.

Ornekler: Tetrasiklinler, aminoglikozitler (&rnegin, streptomisin), makrolidler

(eritromisin), linkozamidler (klindamisin).

Etki Mekanizmasi: Bakteriyel ribozomlarin farkli alt birimlerine baglanarak protein

sentezinin farkli agamalarini engellemektedir.
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3. DNA veya RNA Sentezini Engelleyen Antibiyotikler
Bu antibiyotikler, bakteriyel niikleik asit sentezini durdurarak ¢ogalmalarini 6nlemektedir.
« Ornekler: Florokinolonlar (siprofloksasin), rifamisinler (rifampin).

o Etki Mekanizmasi: DNA giraz veya RNA polimeraz gibi enzimleri inhibe ederek DNA
replikasyonunu veya RNA sentezini engellemektir.

4. Hiicre Zarin1 Bozan Antibiyotikler

Bakteri hiicre zarina zarar vererek hiicre i¢i dengenin bozulmasma yol a¢gmaktadir. Bu,

hiicredeki iyon dengesinin bozulmasi ve hiicrenin 6lmesine neden olmaktadir.
« Ornekler: Polimiksinler (polimiksin B), daptomisin.

o Etki Mekanizmasi: Hiicre zarinin yapisini bozarak hiicre i¢i materyalin digar1 sizmasina

ve hiicre 6liimiine neden olmaktadir.
5. Metabolik Yollar1 Engelleyen Antibiyotikler

Bu smnif, bakteriyel hiicrelerdeki spesifik metabolik yollara miidahale ederek bakteri
biiyiimesini engellemektedir. Genellikle folik asit sentezini inhibe ederler.

 Ornekler: Siilfonamidler, trimetoprim.
o FEtki Mekanizmasi: Bakterilerin folik asit sentezinde kullanilan enzimleri inhibe ederek
bliytimelerini durdurmaktadir.

4.1. Tetrasiklin

Tetrasiklin  (TC), genis spektrumlu bir antibiyotik smifindadir. Cesitli bakteriyel
enfeksiyonlarm tedavisinde kullanilmaktadr. i1k olarak 1940'larda kesfedilmis ve dogal olarak
Streptomyces tiirli bakterilerden elde edilmistir. TC’ler, bakterilerin ribozomlarina baglanarak

protein sentezini inhibe etmekte ve bu sekilde bakterilerin ¢ogalmasini durdurmaktadir. TC

’ler, yaygin olarak kullanilan antibiyotiklerdir. Ancak giiniimiizde artan antibiyotik direnci

nedeniyle baz1 enfeksiyonlarda daha az tercih edilebilmektedir [70].

TC, dort (tetra) halkali bir kimyasal yapidan olusan molekiiler formiilii C22H24N2Os olup,
toplamda dort adet alt1 Tiyeli karbon halkasi icermektedir. Bu halkalar birbirine yogun sekilde

baglidir ve TC’in kimyasal aktivitesini belirleyen gesitli fonksiyonel gruplar tagimaktadir.
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HO 0] HO 0] O
Sekil 4.1. TC ’nin kimyasal yapis1 [72]

Tetrasiklinin 6zellikleri, kimyasal yapisi, farmakolojik etkisi ve kullanimiyla iliskilidir. Cizelge

4.1’ de TC’nin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri bulunmaktadir.

Cizelge 4.1. TC ’nin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri [71]

Ozellikler Deger
Molekiil formiilii C22H24N20s
Molekiil agirhg Yaklagik 444.43 g mol?
Renk Genellikle sar1 renkli kristal bir toz
formundadir.
Yapi Dort adet alt1 tiyeli halkadan olusan
bir poliketid antibiyotik sinifina
aittir.
Coziiniirliik Suda diistik ¢oziintirliige sahiptir,

ancak asidik ve bazik ¢ozeltilerde
daha 1yi ¢Oziintir.

4.1.1. Farmokolojik 6zellikleri

Etki Mekanizmasi: TC, bakteriyel ribozomun 30S alt birimine baglanarak protein sentezini
inhibe etmektedir. Bu, bakterilerin biiylimesini ve ¢ogalmasini durduran bir bakteriyostatik etki

yaratir.
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Etki Spektrumu: Genis spektrumlu bir antibiyotiktir ve hem Gram-pozitif hem de Gram-negatif
bakterilere karsi etkilidir. Ayrica, baz1 protozoa ve diger mikroorganizmalar {izerinde de etki

gosterebilmektedir.

Kullanim Alanlari: Akne, solunum yolu enfeksiyonlari, Lyme hastaligi, kolera, klamidya
enfeksiyonlar1 ve bazi diger bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde kullanilmaktadir.

4.1.2. Farmokinetik ozellikleri

Emilim: Oral olarak alindiginda gastrointestinal kanaldan iyi emilmektedir. Ancak, siit liriinleri

veya kalsiyum, magnezyum gibi iyonlarla birlikte alindiginda emilimi azalabilmektedir.
Dagilim: Viicut dokularina iyi bir sekilde dagilir, 6zellikle kemikler ve diglerde birikme
egilimindedir.

Metabolizma ve Atilim: Karacigerde metabolize olur ve hem safra hem de idrar yoluyla

atilmaktadir [72, 73].

TC, genis spektrumlu bir antibiyotik olarak gesitli bakteriyel enfeksiyonlarin tedavisinde
kullanilmaktadir. Ozellikle asagidaki hastaliklarin tedavisinde etkilidir.

Cizelge 4.2. TC ’nin etki yeri ve kullanim siklig1 [74, 75]

Etki Yeri Kullanim sikhig
Zatiirre (pnomoni) ve bronsit 250-500 mg dozlar, giinde 2-4 kez
oral
Cilt Enfeksiyonlar1 ve Akne Giinde 2 kez 500 mg
Cinsel Yolla Bulasan Enfeksiyonlar 7 glin boyunca giinde 4 kez 500
mg
Lyme Hastalig1 100 mg TC, giinde 2 kez yaklasik

10-14 giin boyunca

Kolera ve ishal Genellikle 250-500 mg dozlar,
giinde 2-4 kez oral

Uriner Sistem Enfeksiyonlari Genellikle 250-500 mg dozlar,
giinde 2-4 kez oral
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5. SELULOZLAR

Etil seliloz (EC), seliilozdan elde edilen bir organik bilesiktir ve termoplastik polimerler
smifina girmektedir. Seliiloz, bitkilerin hiicre duvarlarinda bulunan ve diinyada en bol bulunan
dogal polimerdir. EC, seliilozun hidroksil gruplarinin etil gruplar1 ile kismen veya tamamen yer
degistirmesiyle elde edilmektedir. Bu kimyasal modifikasyon, EC ’yi daha ¢oziiniir ve islemeye
uygun hale getirmektedir.

EC ’nin ozellikleri;

Coziiniirliik; EC, suya karsi c¢oziinmezdir ancak alkol, eter ve bazi organik ¢dziiclilerde
coziinmektedir. Bu oOzellik, onu ozellikle kaplama malzemeleri, film olusturucular ve

baglayicilar olarak kullaniglh kilmaktadir.

Termoplastik ozellikler; Isitildiginda yumusar ve sogudugunda sertlesir, bu da termoplastik

malzemelerde kullanimi i¢in uygundur.

Biyouyumlu ve biyobozunur; EC, biyolojik sistemlerde giivenli kabul edilir ve biyouyumlu bir

malzeme oldugu i¢in tibbi uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir.

EC ’nin avantajlari;

Biyouyumluluk; insan saghg: iizerinde olumsuz etkisi olmadan kullanilabilmektedir.
Esneklik ve Giig: Filmler ve kaplamalar olustururken dayanikli yapilar saglamaktadir.

Coziinmezlik; Suya kars1 dayaniklidir, bu da onu uzun siireli kaplama ve baglayici uygulamalari

icin ideal hale getirmektedir [76, 77].

EC, adsorpsiyon sistemlerinde cesitli &zellikleri nedeniyle kullanilabilmektedir. Ozellikle
polimerik yapisi, biyouyumlulugu ve suya karsi ¢éziinmezligi onu adsorpsiyon siireglerinde

uygun bir malzeme haline getirmektedir.

Adsorpsiyon Sistemlerinde Kullanim Alanlari:

Kontrollii salim sistemleri; EC, ilag salim sistemlerinde yaygin olarak kullanilmaktadir.
Kontrollii salim tabletlerinin kaplamasinda kullanilarak, aktif bilesenlerin yavas ve siirekli bir
sekilde ¢ozlilmesini saglamaktadir. Bu, 6zellikle ilaglarin uzun siire etkili olmasinin istendigi

durumlarda onemlidir.

Su aritma sistemleri; EC "nin suya kars1 ¢oziinmez yapisi ve gézenekli yapiya sahip adsorbanlar
ile birlestirilmesi, su aritma uygulamalarinda da kullanilmasini saglamaktadir. Ozellikle agir

metallerin, organik kirleticilerin ve boyalarin sudan uzaklastirilmasinda faydali olabilmektedir.
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Kaplama malzemesi olarak; EC, adsorpsiyon yiizeylerine kaplama malzemesi olarak
uygulanabilmektedir. Yiizeyde film tabakasi olusturarak, hedef molekiillerin adsorbanla

etkilesimini kontrol edebilmekte ve adsorpsiyon kapasitesini artirabilmektedir.

Kompozit adsorbanlarda; EC, diger adsorban malzemelerle (6rnegin, MMT gibi killerle)
birlestirilerek kompozit adsorbanlar olusturabilmektedir. Bu kompozitler, hem seliilozun
biyouyumlulugundan hem de kilin yiiksek yilizey alan1 ve adsorpsiyon kapasitesinden

faydalanarak daha verimli adsorpsiyon saglamaktadir.

Adsorpsiyon sistemlerinde EC ’nin avantajlari;

Kontrollii ve yavas adsorpsiyon; Yiizeye uygulandiginda molekiillerin kontrollii bir sekilde

adsorbe olmasini saglamaktadir, bu da 6zellikle ilag saliminda 6nemlidir.

Kimyasal dayanikiilik; Sulu ortamlarda ¢6ziinmez, bu da adsorbanin uzun siire stabil kalmasina

yardimc1 olur.

Biobozunabilirlik; Cevresel agidan giivenli ve dogada biyolojik olarak bozunabilir olmasi, su
aritma ve diger ¢evresel uygulamalarda tercih edilmesini saglamaktadir [6, 78, 79, 80, 81, 82,

83].

34



6. LITERATUR ARASTIRMALARI
6.1. Adsorpsiyon Calismalari

6.1.1. MMT ile ilgili adsorpsiyon ¢alismalari

Li ve dig. (2011) ¢alismalarinda, alerji tedavisinde yaygin olarak kullanilan bir antihistaminik
ilac olan klorfeniraminin (CP), kil minerali olan Ca-MMT {izerine adsorpsiyonunu
incelemiglerdir. XRD, TG-DTG ve FTIR analizleri yoluyla kinetik ve farkli ¢ozelti kosullart
altinda incelenecrek MMT 'nin sudan CP 'yi uzaklastirmak igin potansiyel kullanimi
arastirilmistir. Elde edilmis olan verilere gore, en yiiksek adsorpsiyon kapasitesi Langmuir
izoterm modeline gére 0,72 mmol g*! olarak elde edilmis ve pH 10 ’dan sonra CP

adsorpsiyonunda azalma gozlemlenmistir [84].

L. Cottet ve dig. (2014) caligmalarinda boya adsorbani olarak demir oksitle modifiye edilmis
MMT kili ile hazirlanarak sulu ortamdan metilen mavisinin adsorpsiyonu {izerine ¢aligmalar
yapmiglardir. Demir oksitle modifiye edilmis montmorillonit kilinin (MtMIO) yapisal
karakterizasyonu, alan emisyonlu taramali elektron mikroskobu, enerji dagilimli spektroskopi,
ylizey alani 0l¢limleri, zeta potansiyel analizi ve Fourier dontisiimii kizil6tesi spektroskopisi ile
gerceklestirilmistir. Metilen mavisinin MtMIO iizerine adsorpsiyonunu arastirmak i¢in farkl
baslangic boya konsantrasyonu, temas siiresi ve sicaklik kosullari altinda toplu deneyler
gerceklestirilmistir. Adsorpsiyon izotermleri deneysel olarak belirlenmis ve verileri Freundlich
ve Langmuir izotermleri kullanilarak modellenmistir. 333 K ' de 71,12 mg g 'lik maksimum
adsorpsiyon kapasitesiyle elde edilmistir. Ayrica, birinci dereceden ve ikinci dereceden kinetik
modelleri uygulanmis ve deneysel veriler ikinci dereceden kinetik modeline uygun oldugu

gorilmiistir [85].

Ma ve dig. (2019), tarafindan yapilan ¢alismada karboksimetil-kitosan ile modifiye edilen Na-
MMT ’in tetrasiklin antibiyotiginin adsorpsiyonu iizerinde ¢alismistir. Calisma iki saatlik temas
stiresinde dengeye gelerek adsorpsiyon %95 oraninda gergeklesmistir. Adsorpsiyonun kinetik
verileri birinci dereceden kinetik, ikinci dereceden kinetik ve pargacik igi difiizyon modellerine
uygulanmis ve deneysel veriler ikinci dereceden kinetik modeline uygun oldugu goriilmiistiir.
Izoterm modeli olarak Freundlich izotermine uygun oldugu goriilmiistiir. Termodinamik

calismalar sonucunda adsorpsiyonun ekzotermik olarak gerceklestigi sonucuna varilmistir [86].

Barreca ve dig. (2014) tarafindan yapilan calismada aljinat jel boncuklarindaki montmorillonit

kilinin poliklorlu bifenil (PCB) adsorpsiyonu fizerine g¢alismistir. Adsorpsiyon kinetigi
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incelendiginde PCB adsorpsiyonu i¢in 1-16 saat arasi izlem yapilmistir. Adsorpsiyon yiizdesi,
temasin ilk 6 saati boyunca kademeli olarak arttig1 goriilmistiir. Adsorpsiyonun Kinetik verileri
igin birinci dereceden, ikinci dereceden kinetik modelleri uygulanmustir. Ikinci derecen kinetic
modelinin uygun oldugu gériilmiistiir. Aljinat-montmorillonit boncuklar iizerine adsorbe edilen
farkli PCB'lerin miktarlar1 arasindaki iligkiyi analiz etmek i¢in Langmuir, Freundlich ve
Chapman izoterm adsorpsiyon modelleri uygulanmistir. Chapman izoterm modeli ile farkli

PCB 'lerin miktarlar1 arasindaki en iyi R? degerleriyle en iyi uyuma ulastig1 goriilmiistiir [87].

Sadri ve dig. (2018) tarafindan yapilan ¢alismada montmorillonit, kaolinit ve gibbsit killer
kullanilarak bir ¢ok iilkede antidepresan olarak kullanilan nortriptyline (NT) adsorpsiyonu
tizerine bir ¢aligma yapilmistir. Adsorpsiyon giderimi i¢cin XRD ve ATR-FTIR cihazlar ile
gozlem yapilmistir. Hem montmorillonit hem de kaolinitin, pH 6.0 'da sirasiyla 19,3 ve 6,4
umol m2'lik maksimum adsorpsiyon kapasiteleriyle NT' nin miikemmel adsorpladig1 goriilmiis,

ancak gibbsitin iyi sonu¢ vermedigi sonucuna varilmistir [88].

Jalil ve dig. (2015) tarafindan yapilan ¢calismada montmorillonit kili tarafindan topraklarda ve
sularda bulunan siprofloksasinin (CPX) antibiyotiginin adsorpsiyonu iizerine bir inceleme
yapmislardir. Farkli pH degerlerinde CPX adsorpsiyon kinetigi ve adsorpsiyon izotermleri,
adsorpsiyon siireclerinin ikinci dereceden kinetic modeline uydugunu gostermistir. lzoterm
modellerinden Langmuir, Freundlich ve Scatchard yontemleri ile degerlendirilmistir. Her
incelenen pH icin elde edilen adsorpsiyon verileri Freundlich ve Langmuir denklemlerine
uydurulmustur. MMT {izerindeki en yiiksek CPX adsorpsiyon kapasitesi pH 6 'da en diisiik
adsorpsiyon kapasitesi pH 10 ’da elde edilmistir. MMT ’in CPX giderimi igin en iyi
adsorpsiyon kapasitesi 330 mg g elde edilmistir [89].

6.1.2 TC ile ilgili adsorpsiyon ¢alismalar:

Chang ve dig. (2012) yapilan ¢aligmada kil minerali illit (IMt-2) ile sulu ortamdan tetrasiklin
(TC) giderimi tizerine calisilmistir. Adsorban karakterizasyonlar1 XRD ve FTIR ile
belirlenmistir. IMt-2 {izerindeki TC adsorpsiyon kapasitesi pH 5-6 'da 32 mg g 'dir ve
adsorpsiyon denge verileri Freundlich izotermine uymustur. TC adsorpsiyon kinetigi 8 saatin

sonunda dengeye ulasarak ikinci dereceden model ve Elovich modeli ile saglanmigtir [90].

Gao ve dig. (2012) yapilan ¢caligmada grafen oksit (GO) ile sulardan tetrasiklin giderimi iizerine
calisilmistir. GO tetrasiklin antibiyotikleri i¢in potansiyel bir emici oldugu goriilmiistiir. TC, n—
© etkilesimi ve katyon—m bagi yoluyla GO yiizeyine giiclii bir sekilde biriktirildigi goriilmiistiir.

Adsorpsiyon izotermi olarak Langmuir ve Temkin modellerine iyi uydugu goriilmiistiir.
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Langmuir modeli tarafindan hesaplanan adsorpsiyon kapasitesinin teorik maksimum degeri 313
mg g* 'dir. Adsorpsiyon kinetigi, 90 dakikalik adsorpsiyon siiresinde plato degere ulastig
goriiliip, ikinci dereceden modele miikemmel bir sekilde uymustur. TC ’nin GO {izerine

adsorpsiyonunun pH 3 ile 11 arasinda gii¢lii bir pH bagimlilig1 sergiledigi gortilmistiir [91].

Turan ve dig. (2022) yapilan galismada kitosan ve kitosanin modifiye edilmis halleri ile
tetrasiklin adsorpsiyon ¢alismalart yapilmistir. Kitosanin (Cht) adsorpsiyon kapasitesini
arttirmak amaciyla zirkonyum yiiklii kitosan (Zr/Cht) ve perlit ile modifiye edilmis zirkonyum
yiiklii kitosan (Zr/Cht/Pt) kompozitleri sentezlenerek ham kitosan ile adsorpsiyon kapasiteleri
tetrasiklin (TC) antibiyotigi ile Olgiilmiistiir. Adsorpsiyon g¢alismasinda Langmuir izoterm
modeli en uygun model olarak bulunmustur. Cht, Zr/Cht ve Zr/Cht/Pt i¢in sirasiyla maksimum
adsorpsiyon kapasiteleri 4,24 mg g%, 49,019 mg g ve 104,17 mg g* olarak bulunmustur. TC
adsorpsiyonu i¢in ikinci dereceden model uygun bulunmustur. Adsorpsiyon termodinamigi
incelendiginde adsorpsiyonun kendi kendine ilerledigi ve endotermik bir islem oldugu

bulunmustur [92].

Mirsoleimani-Azizi ve dig. (2018) yapilan ¢aligmada, metal-organik ¢er¢eve MOF-5 ile TC
‘nin zamanla degisen adsorpsiyonunu incelemislerdir. Adsorpsiyon c¢alismalar1 FTIR, XRD,
SEM, TGA, N2 ve TEM karakterizasyon teknikleri kullanarak incelenmistir. Adsorpsiyonun 45
dakika sonunda %96 verimle maksimum adsorpsiyon kapasitesi 233 mg g gostererek TC
giderimi elde edilmistir. Langmuir izoterm modeline ve ikinci dereceden kinetik model elde
edilmistir. Adsorpsiyon kinetigi incelendiginde kendiliginden ve endotermik bir siire¢ oldugu

bulunmustur [93].

Ahmed (2017), yapilan ¢alismada, aktif karbon (AC) kullanarak sulu ¢ozeltilerden penisilin,
tetrasiklin ve kinolon giderimi g¢aligmalari yapmustir. AC'nin tetrasiklinler, kinolonlar ve
penisilinler gibi ii¢ ana antibiyotik tiirline karsi adsorpsiyon performansi incelenmistir.
Toplanan verilere gore, tetrasiklinler, kinolonlar ve penisilinler i¢in sirastyla 1340,8 mg g,
638,6 mg g* ve 570,4 mg g? 'lik maksimum adsorpsiyon kapasiteleri elde edilmistir.
Tetrasiklin, AC ’ye kars1 yiiksek bir adsorpsiyon kapasitesi gostermistir. Langmuir izotermi
modeline uygun oldugu ve kinetik ¢aligmalarda ikinci dereceden kinetik model uygunlugu
tespit edilmistir. AC 'ler {izerinde ilaglarin adsorpsiyonunun endotermik ve kendiliginden

oldugu gozlenmistir [94].

Wei ve dig. (2019) yapilan ¢calismada tek adimli modifikasyon hidrotermal yontemi ile demir

yiiklii bir camur biyokdmiirii hazirlanarak tetrasiklin ve doksisiklin adsorpsiyonu incelenmistir.
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Tek antibiyotik sisteminde, tetrasiklin (TC) ve doksisiklinin (DOX) maksimum adsorpsiyon
miktari sirastyla 293,15 K 'de 104,86 ve 128,98 mg g olarak elde edilmistir. TC ve DOX igin
adsorpsyon miktart pH = 6 'da maksimum elde edilmistir. Langmuir izotermi modeline uygun
oldugu ve kinetik ¢alismalarda ikinci dereceden kinetik model uygunlugu tespit edilmistir. AH,
adsorpsiyon siirecinin ekzotermik bir reaksiyon oldugunu kanitlayan negatif bir deger olarak

bulunmustur [95].

6.1.3. Etil seliiloz ile ilgili adsorpsiyon ¢alismalari

Kanmaz ve dig. (2023) yapilan ¢alismada etil seliilloza (EC) farkli miktarlarda TiO2 eklenerek
mekanokimyasal yontemle polimerik-metal oksit hibrit kompozit sentezlenmis ve sulu
¢ozeltilerden tetrasiklin (TC) giderim potansiyeli arastirilmistir. Adsorpsiyon kapasitesi
Freundlich izoterm modeline gore belirlenmis ve maksimum kapasite %80 TiO-@EC ile 23,26
mg g olarak bulunmustur. Sistem 480 dakikada %89 TC giderimi ile dengeye ulasmis ve
yalanct ikinci mertebe kinetik modele uymustur. pH 6’da maksimum TC giderimi elde
edilmistir. Termodinamik parametreler de, TC adsorpsiyonunun %80 TiO.@EC' de endotermik
ve kendiliginden gergeklestigini gostermistir. Etkilesim mekanizmalarini agiklamak i¢in XRD,

FTIR ve SEM analizleri yapilmistir [96].

Aghaei ve dig. (2023), yapilan ¢alismada metal-organik g¢ergeveler (MOF)-etil seliiloz (EC)
bazli nanokompozite elektrospinning yoluyla suda tasarlanmig ve sentezlenmis kongo kirmizisi
(CR) adsorpsiyonu i¢in uygulanmigtir. MOF 'larin boya adsorpsiyon kapasitesini ve
kararliligin1 arttirmak igin, kompozit adsorbanlar hazirlamak iizere EC nanofiberine dahil
edilmislerdir. Bazi endiistriyel atik sularda yaygin bir kirletici olan CR'nin emiliminde her iki
kompozitin (Nano- Zeolitic Imidazolate Framework-67 (ZIF-67), and Materials of Institute
Lavoisier (MIL-88A)) performansi arastiritlmistir. Baslangi¢ boya konsantrasyonu, adsorbanin
dozaj1, pH, sicaklik ve temas siiresi dahil olmak {izere ¢esitli parametreler optimize edilmistir.
Kompozitin adsoprsiyon davranislari ikinci dereceden kinetik ile agiklanmis, Freundlich
izoterm modelini ve termodinamik analiz ekzotermik ve kendiliginden adsorpsiyonu
gostermistir. 50 dakika denge siiresinden sonra pH = 7 ve 25 °C'de sirasiyla EC/ZIF-67 ve
EC/MIL-88A tarafindan %99,8 ve %90,9 oraninda CR adsorpsiyonunu gostermistir [97].
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7. DENEYSEL CALISMA

7.1. Metaryal ve Yontem

Bu c¢alismada EC katkili MMT kompozitleri hazirlanmis ve tetrasiklin adsorpsiyonundaki
performansi incelenmistir. Sekil 7.1°de verilen blok diyagramda MMT adsorbanindan

baslayarak yapilan denemeler asamalariyla belirtilmistir.

Baslangig¢ konsantrasyonu 20 mg L™ olan TC adsorbat ile 0.1 g hazirlanan EC@MMT adsorban
ylizeyinde adsorpsiyon ¢alismasi yapilmistir. TC adsorpsiyonu ¢alismasinda, temas siiresi, pH
etkisi, izoterm degerlendirmesi, kinetik g¢alisma ve termodinamik ¢alismalari

gerceklestirilmistir.

Kat1 Miktarinin
Belirlenmesi
Karal;terlz?syon ] iz0term
(ahismalan Degerlendirmeleri
Adsorpsiyon Siiresi
Degerlendirmeleri
Kinetik Degerlendirmeleri
Adsorpsiyon —
Termodinamigi Ph Etkisi

Sekil 7.1. EC@QMMT kompoziti i¢in TC adsorpsiyonu blok diyagrami

7.1.1. Kullanilan cihaz ve ekipmanlar
Adsorpsiyon denemeleri sirasinda kullanilan cihaz ve ekipmanlar agagida belirtilmistir.

Analitik Terazi
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Shimadzu ATX224 serisine ait analitik terazi, maddelerin hassas bir sekilde tartilmasinda

kullanilmistir.

Orbital Karistirict

Witeg SHO-2D serisine ait orbital karistirici, ¢ozeltilerin ¢alkalanmasi amaciyla kullanilmastir.
Sicaklik Kontrollii Calkalamali Su Banyosu

Wisd modelli sicaklik kontrollii su banyosu, adsorpsiyon termodinamigini arastirmak amaciyla

ortam sicakligini ayarlamak i¢in kullanilmastir.

Mekanik Karistirict

Witeg HT-50DX markasina ait mekanik karistirict kullanilmistir.

pH Metre

Hanna HI2211 serisine ait pH metre, ¢ozeltilerin pH ayarlamasi i¢in kullanilmistir.
Ultrasonik Su Banyosu

Weightlab- WF-UD4 markasina ait ultrasonik su banyosu, hazirlanan ¢6zeltilerin, tam olarak

¢Oziinmesi i¢in kullanilmigtir.

Mikropipet

Socorex Acura 825 serisine ait mikropipet, numulerin alinmasinda kullanilmistir.

Cam Malzemeler

100 mL’lik erlenmayer, farkli hacimlerde balon joje, pipet, beher ve meziir kullanilmigtir.
Etiiv

Binder- ED 56 markasina ait etiiv, hazirlanan ¢o6zeltilerin, tam olarak kurumasi igin

kullanilmistir.

Distile Su Cihazt

LISTON- A 1104 markasina ait su cihazi, ¢ozeltilerin hazirlanmasi i¢in kullanilmastir.
Manyetik Karigtiricili Isitic

IKA-RCT markali cihaz ¢ozeltilerin karistirilmast amaciyla kullanilmistir.

UV-Vis Spektrofotometre
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T80+UV/VIS Spectrometer markasina ait cihaz adsorpsiyon degerlerini 6lgmek icin

kullanilmaistir.
7.1.2. Kullanilan kimyasal maddeler

Adsorpsiyon denemeleri sirasinda kullanilan kimyasallar ve CAS numaralar1 Cizelge 7.1 ’de

verilmigtir.

Cizelge 7.1. Denemelerde kullanilan kimyasallar ve CAS numaralar1

Kimyasallar CAS Numaralan
Tetrasiklin (C22H24N20g) 60-54-8
Sodyum hidroksit (NaOH) 1310-73-02

Hidroklorik asit (HCI) 7647-01-0
Etil Alkol 64-17-5

Siprofloksasin (CIP) 85721-33-1
Doksisiklin Hiklat (DOX) 564-25-0
Kristal Viyole (CV) 548-62-9
Asit Turuncu-I1 (OlI) 633-96-5
Kongo Kirmizisi (CR) 573-58-0
Metilen Mavi (MB) 61-73-4
Rodamin B (RB) 81-88-9

7.1.3. Kullanilan cozeltiler

Adsorpsiyon denemeleri sirasinda kullanilan ¢ézeltiler ve hazirlanis sekilleri Cizelge 7.2°de

verilmistir.



Cizelge 7.2. Denemelerde kullanilan ¢ozeltiler ve hazirlanig sekilleri

Kimyasallar Hazirlanisi

2 mg L TC cozeltisi 0,002 g tartilan TC, 1000 ml’lik balon jojede saf
su ile hacmine tamamlanir.

5mg L TC cozeltisi 0,005 g tartilan TC, 1000 ml’lik balon jojede saf
su ile hacmine tamamlanir.

10 mg L TC cozeltisi 0,01 g tartilan TC, 1000 ml’lik balon jojede saf su
ile hacmine tamamlanir.

15 mg L TC ¢ozeltisi 0,015 g tartilan TC, 1000 mI’lik balon jojede saf
su ile hacmine tamamlanur.

20 mg Lt TC ¢ozeltisi 0.01 g tartilan TC, 500 mI’lik balon jojede saf su
ile hacmine tamamlanir.

100 mg Lt TC ¢ozeltisi 0.05 g tartilan TC, 500 mI’lik balon jojede saf su
ile hacmine tamamlanir.

7.2. Adsorpsiyon Deney Calismalari

7.2.1. EC@MMT kompozitlerinin hazirlanmasi

MMT, EC@MMT (1:1) ve EC@MMT (2:1) kiitle oranlarinda ¢alisilmistir. Baslangigta 5 g Etil
seliiloz 100 mL etil alkol icerisinde erlene alinarak orbital karistiricida 1 saat ¢oziinmeye
birakilmigtir. Coziinen karisim, ortam sicakliginda orbital karistirici da 600 RPM de
karistirilirken tizerine 5 ¢ MMT eklenmistir. 24 saat karistirilmaya birakilmistir. Karigtirma
islemi sonrasi petrilere alman EC@MMT (1:1) karigimi 65°C de 2 giin kurutulmaya
birakilmistir. Sicaklik artirlmadan kurutulan karisim havanda doviilerek o6giitilmiistiir.
EC@MMT (2:1) karisimi igin 10 g Etil seliiloz 100 mL etil alkol igerisinde erlene alinarak
orbital karistiricida 1 saat ¢oziinmeye birakilmistir. Coziinen karisim, ortam sicakliginda orbital
karistirict da 600 RPM de karistirilirken tizerine 5 g MMT eklenmistir. 24 saat karistirilmaya
birakilmistir. Karistirma islemi sonrasi petrilere alinan EC@MMT (2:1) karisimi 65°C de 2 giin
kurutulmaya birakilmistir. Sicaklik artirilmadan kurutulan karisim havanda doviilerek
ogutilmiistir.

MMT tek basina kullanilmak igin de tartilan 5 g tartilarak havanda doviilerek 6giitiilmiistiir.
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Sekil 7.2. EC@MMT sentez prosediiriiniin semasi

7.2.2. Kat1 miktarmin belirlenmesi

Adsorpsiyonda kullanilacak olan kompozit miktarinin belirlenmesi i¢in 0,001-0,2 g arasi
EC@MMT (1:1) kompoziti 100 mL ’lik erlene tartilarak alinmustir. Uzerine 20 mg L™ 50 mL
TC ¢ozeltisi eklenerek 160 rpm de 24 saat orbital karistirici da karistirilmistir. Karisgim 0,45 pm
gbzenek ¢apina sahip siringa ile siiziilerek UV-Vis spektrofotometre kullanilarak 360 nm *de

absorbans degerlerleri 6l¢tilmiistiir.
7.2.3. Izoterm egrilerinin belirlenmesi

MMT, EC@MMT (1:1), EC@MMT (2:1) 0,1 g tartilarak 100 mL ’lik erlenlere alinmistir.
Uzerlerine 10-200 mg L arasinda degisen 50 mL ’lik TC ¢ozeltisi eklenmistir. 160 rpm’de 24
saat orbital karistiricida karigtirtlmigtir. Karisim 0,45 um gozenek ¢apina sahip siringa ile
stiziilerek UV-Vis spektrofotometre kullanilarak 360 nm ’de absorbans degerlerleri

Olclilmiistiir.
7.2.4. Adsorpsiyon siiresi degerlendirme calismasi

Adsorpsiyon denemelerinin gergeklestirilecegi uygun adsorpsiyon siiresinin bulunmasi ve
adsorpsiyon kinetiginin incelenmesi igin erlene tartilan 0.1 g EC@MMT kompoziti {izerine 50
mL 20 mg L TC ¢ozeltisi eklenerek orbital karistiricida karistirilmaya baslanmustir. Kati-sivi
karisimdan 3-120 dk arasinda numuneler alinarak 0,45 pm gézenek ¢apina sahip siringa ile
stiziilerek filtre edilmistir. UV-Vis spektrofotometre kullanilarak 360 nm ’de absorbans

degerlerleri 6l¢iilmiistiir.

7.2.5. pH etkisi ¢alismasi
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Denemelerin gergeklestirilecegi uygun pH degerini bulmak amaciyla, erlene 0,1 g tartilan
EC@MMT kompoziti iizerine 50 mL 20 mg L™ TC ¢ozeltisi eklenmistir. Cézelti pH *1 2-12
arasinda degisecek sekilde ayarlanmistir. pH araliginin belirlenmesi i¢cin NaOH ve HCI
cozeltiler1 kullanilmistir. 90 dk siireyle 160 rpm ’de orbital karistiricida calkalanmustir.
Calkalama sonunda ¢ozeltiler, gézenek boyutu 0,45 um olan filtre kagidiyla siiziilmiistiir.
Siiziilen numuneler UV-Vis spektrofotometre kullanilarak 360 nm *de absorbans degerlerleri

Ol¢tlmustir.
7.2.6. Sicaklik etkisi

Adsorpsiyon termodinamiginin incelenmesi amaciyla, 20 °C, 30 °C, 40 °C ve 50 °C
sicakliklarda, 4 farkli 100 mL ’lik erlene 50 mL 20 mg L TC ¢ozeltisi ile 0,1 g ECQMMT
kompoziti tartilmistir. 4 farkli ¢aligma farkli sicakliklarda denge siiresine gelene kadar 90 dk
boyunca 160 rpm ’de sicaklik kontrollii ¢alkalamali su banyosunda ¢alkalanmistir. Siire
sonlarinda numuneler alinmis ve gézenek boyutu 0,45 um olan filtre kagidiyla siiziilmiistiir.
Siiziilen numuneler UV-Vis spektrofotometre kullanilarak 360 nm ’de absorbans degerlerleri

Olciilmiistiir.
7.2.7. Farkh tiir Kirleticilerin etkisi

Farkli tiir kirleticiler de 20 mg L konsantrasyonda 50 mL hacimde 0,1 g EC@MMT
kompozitinin iizerine eklenmistir ve 24 saat boyunca ¢alkalanmistir. Siprofloksasin (CIP) 270
nm ’de, doksisiklin hiklat (DOX) 356 nm ’de, kristal viyole (CV) 590 nm ’de, asit turuncu-II
(OI1) 585 nm *de, kongo kirmizis1 (CR) 500 nm *de, metilen mavi (MB) 665 nm *de ve rodamin
B (RB) 555 nm ’de UV-Vis spektrofotometrede 360 nm ’de absorbans degerleri 6l¢iilmiistiir.
Adsorpsiyon kapasitesi ve % adsorpsiyon verimi Esitlik 7.1 ve 7.2’deki gibi hesaplanmuistir.

(Co—C.) xv
qe = —me (7.1)
% = C"Ci x 100 (7.2)

o

0e= adsorpsiyon kapasitesi mg g
Co= Baslangic adsorbat konsantrasyonu mg L™

C.= Dengede adsorbat konsantrasyonu mg L

v=Adsorbat ¢dzeltisinin hacmi L, m= Adsorbent kiitlesi g
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8. TARTISMA VE SONUCLAR
8.1. Karakterizasyon

Taze ve TC yiiklii kompozitlerin yiizey morfolojisi taramali elektron mikroskobundan (SEM,
Carl Zeiss 300VP) elde edilmistir. Orneklerin fonksiyonel gruplar1 4000-650 cm™ dalga sayisi
araliginda Fourier Transform-Infrared Spektroskopisi (FT-IR, Perkin EImer Spectrum 100) ile
gerceklestirilmistir. Kristal yapilar1 tanimlamak i¢in X-Isin1 difraktometresi (PANalytical X-
Pert3 Powder) kullanilmistir. Sorbent numunesinin termal kararlilig1 termogravimetrik analiz
(Seiko TG/DTA 6300) ile degerlendirilmistir. TGA ekipmani, numuneleri azot atmosferinde
30-550 °C ’de analiz etmek igin calistirilmistir. Zeta potansiyel 6l¢iimleri (Malvern Nano ZS)

farkli pH ayarli siispansiyonlardan elde edilmistir.
8.1.1. SEM analizi

Sekil 8.1 (a) ’da EC@MMT kompozitinin SEM goriintiileri gosterilmistir. Goriintiide, diizensiz
ve piirtizlii bir yiizey yapisina sahip partikiiller gozlenmektedir. Bu, genellikle montmorillonit
gibi kil minerallerinin tabakali yapilarmin bir gostergesi olabilmektedir. MMT, bu tiir
kompozitlerde dolgu malzemesi olarak kullanildiginda, EC matrisi i¢inde tabakali veya
agregatlar halinde dagilim gosterebilmektedir. MMT kili katmanli bir yapiya sahipken EC daha
diizglin ve homojen bir yapiya sahip goziikmektedir. Kompozitte MMT katmanlarinin EC
matrisi ile kaplandigi ve bu katmanlarin EC ile iyi bir sekilde biitlinlestigi goriilmektedir [6,
98].

Sekil 8.1 (b) *de, SEM goriintiisii, EC@MMT kompozitinin TC adsorpsiyonu sonrasi yiizey
morfolojisinde meydana gelen degisiklikleri incelememize olanak tanimistir. Adsorpsiyon
siirecinde, kompozit yiizeyinde belirgin degisiklikler olusabilir ve ylizeyin yapisi, tetrasiklin
molekiillerinin baglanma sekli hakkinda bilgi vermektedir. TC molekiillerinin kompozit
ylizeyinde adsorbe oldugu bdlgeler SEM goriintiilerinde agik renkli bdlgelerde
belirginlesmektedir. Adsorpsiyon sonrasinda yiizeyde daha diiz bir goriiniim ve farkli
topografik 6zellikler gézlenmektedir. Bu da antibiyotigin kompozit tarafindan etkin bir sekilde
adsorbe edildigini kanitlamaktadir [99].
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Sekil 8.1. (a) EC@MMT ve (b) TC yiikkli EC@MMT'nin SEM goriintiileri

8.1.2. FT-IR analizi

EC@MMT kompoziti ve TC adsorpsiyonu sonrasindaki hali i¢in karakteristik FT-IR pikleri ve
fonksiyonel gruplar Sekil 8.2 *de verilmistir. EC@MMT kompozitindeki 4000-3500 cm™
arasindaki pikler, -OH gruplarina sahip olmasindan kaynakli genis ve genellikle siddetli bir
absorpsiyon band1 gosterilmektedir [100, 101, 102]. Etil seliilozda 1100-1050 cm™ arasinda C-
O-C baglarinin titresimi ve 2900 cm™ civarida CH gruplarinin asimetrik uzama bandi dahil
olmaktadir [102]. 1000 cm? dalga boyunda bulunan keskin pik, biiyiik olasilikla
montmorillonitin ~ Si-O-Si  ve  Si-O-Al titresimlerinden  kaynaklanmaktadir.  Bu,
montmorillonitin mineral yapisinin FT-IR spektrumunda belirgin bir sekilde temsil edildigini
gostermektedir. Adsorpsiyon sonrasinda TC antibiyotigi kompozite adsorbe oldugunda
spektrumda TC ’nin karakteristik pikleri de gozlemlenmektedir. Antibiyotigin varligiyla yeni
pikler ve mevcut piklerde kaymalar olusmaktadir. 1640-1660 cm™ civarinda C=0 baglarinda

gerilme titresimi, 3400 cm™

civarinda OH grubunun genis bir emilimi gibi ozellikler
bulunmaktadir. Kompozitin tetrasiklin adsorpsiyonu sonrasinda 1000 cm™ dalga boyunda
goriilen pik, genellikle C-O-C veya C-O gerilme titresimlerine isaret etmektedir. Bu, EC ’nin
yapisindaki eter veya ester gruplarmin varligini ve bu gruplarin tetrasiklin ile etkilesimini

gostermektedir [103, 104, 105, 106].
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Sekil 8.2. FT-IR spektrumlari

8.1.3. XRD deseni analizi

Adsorpsiyon islemi sirasinda MMT ve EC ’nin yapisinda degisiklik meydana gelebilmektedir.
Adsorpsiyondaki yogunluk diistisii kristal yapinin bozulduguna veya yapinin amorf hale
geldigini gosterebilmektedir. 2-Theta agilarinin artmasi kompozitin kristal yapisindaki
genislemeye isaret edilebilmektedir. Bu durum tetrasiklinin montmorillonitin katmanlari
arasina girmesi ile agiklanabilmektedir. Grafikte goriilen en yogun pikler 30-50-60 derece
civarlarindadir. Bu pikler, montmorillonit ve etil seliilloz kompozitinin tetrasiklin antibiyotigini
adsorbe etmesi sirasinda meydana gelen yapisal degisiklikleri temsil etmektedir Piklerin

yogunlugu kristal yapinin diizenli oldugunu gostermektedir [104, 106, 107, 108, 109, 110,].
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Sekil 8.3. XRD deseni

8.1.4. Termogravimetrik analizi (TGA)

Termogravimetrik analiz (TGA) grafigi, EC@MMT kompozitinin artan sicaklikla kiitle
kaybin1 gostermektedir. Sekil 8.4 *de, TGA egrisi li¢ farkl1 bolgeye ayrilmaktadir. 1. Bolge *de,
su ve diger diisiik molekiiler agirlikli ugucu bilesenlerin buharlagmasi sonucu yaklasik %9,8
kiitle kayb1 gozlenmistir. 2. Boliim ’de etil seliillozun yapisal bilesenlerinin parg¢alanmasiyla
termal bozunmasi baslamaktadir. MMT kilinin termal stabilitesi genellikle daha yiiksektir, bu
nedenle bu sicaklik araliginda kilin biiyiik 6l¢iide bozulmasi beklenmemektedir. 3. Bolim ’de,
EC ’nin tamamen bozunmasi ve karbonizasyonu gerceklesmektedir. MMT kilinin yapisal
degisiklikleri de bu sicaklik araliginda gozlemlenebilmektedir. 550 °C sonunda numunenin
yaklasik %31,2 ’si kayip olmustur [106, 107, 108, 109].
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8.1.5. Zeta potansiyel ol¢iimleri

Sekil 8.5 ’de EC@MMT kompozitinin pH degisimine bagl olarak zeta potansiyelindeki
degisim gosterilmektedir. Zeta potansiyeli, bir yiizeyin elektriksel yiikiinii ifade eder ve
adsorpsiyon stireclerinde 6nemli rol oynamaktadir. pH 2-4 araliginda zeta potansiyel sifir yiik
noktas1 yakinindan negatife dogru keskin bir diisiisle ge¢is gostermistir. pH 4-8 araliginda zeta
potansiyeli negatif degerlerde daha stabil bir seyir izlemistir. Bu, yiizeyin negatif yiikli
oldugunu ve pozitif yiiklii molekiillerin adsorpsiyonunun bu pH araliginda daha etkili
olabilecegini ifade etmektedir. pH 8-10 araliginda zeta potansiyeli -30 mV altina inmistir ve bu
sonu¢ bu bolgede olusan komplekslerin oldukga stabil olabilecegine isaret etmektedir.
Yiizeydeki negatif ylk yogunlugunun artmasi silanol ve karboksil gruplarinin tamamen

deprotonasyonuyla iliskilendirilebilir [109, 110, 111].
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Sekil 8.5. Zeta potansiyeli
8.2. Adsorpsiyon Deney Sonuclari
8.2.1. Kati miktar1 belirlenmesi sonug¢lari

Adsorpiyon sisteminde kullanilacak olan EC@MMT (1:1) kompozit kati miktarmnin
belirlenmesi icin farkli miktarlarda TC adsorpsiyon denemeleri yapilmistir. Denemeler sonucu

elde edilen Sekil 8.6 ve Sekil 8.7 *de adsorpsiyon ylizdesi ve kapasitesi verilmistir.
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Sekil 8.6. Yiizde adsorpsiyon tizerine EC@MMT kat1 miktar etkisi
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Sekil 8.7. Adsorpsiyon kapasitesi tizerine EC@MMT kat1 miktar1 etkisi

Sekil 8.6 ’da EC@MMT kompozit miktari arttik¢a adsorpsiyon yiizdesi hizli bir sekilde artmis
ve belirli miktardan sonra dengede kalmistir. Bu durum adsorpsiyon yiizdesinin EC@MMT
miktar1 belirli bir seviyeye ulastiginda maksimuma c¢iktigini gostermistir. Bir doygunluk
noktasina ulagildiginda eklenen EC@MMT miktar1 adsorpsiyon yiizdesini 6nemli derecede
etkilememistir. Sonuclara gore 0,1 g EC@MMT kompozit miktari, optimum adsorban miktari
olabilecegini gostermektedir. 0,1 g EC@MMT kompozit miktar1 i¢in adsorpsiyon ylizdesi
%87,84 olarak elde edilmistir.

Sekil 8.7 ’de EC@MMT kompozit miktar1 arttikga adsorpsiyon kapasitesinde diislis
gbzlenmistir. Diisiise ragmen Sekil 8.6 *da goriildiigii tizere adsorpsiyon yiizdesi sabit kalmistir.
Adsorpsiyon kapasitesinin azalmasi, adsorban miktarinin artmasi nedeniyle birim basina diisen
adsorbe edilen TC miktarinin azalmasindan kaynaklanmaktadir. Yiiksek adsorban
miktarlarinda adsorpsiyon yiizey alani artmakta, ancak ¢ozelti igerisindeki adsorbe edilebilecek
TC molekiil miktar1 sabit oldugu igin kapasite azalmaktadir. 0,1 g EC@MMT miktarinda
adsorpsiyon kapasitesi 87,88 mg g* olarak elde edilmistir.

8.2.3. Adsorpsiyon izoterm degerlendirme sonuclar:

Adsorpsiyon izoterm analizleri, denge ¢alismalar1 sonucunda toplanan datanin gesitli ampirik

denklemlerden yararlanarak karakterize edilmesini desteklemektedir. Bu baglamda, 7.2.3 ’de
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belirtildigi tizere sabit miktarda adsorban farkli konsantrasyonlardaki TC ¢ozeltileri ile temasa
getirilmis ve denge anindaki konsantrasyon ve adsorpsiyon kapasiteleri hesaplanmistir. Sekil
8.8 ’de denge egrileri elde edilmistir. Sekildeki deneysel data dagilimina yakinsamasiyla
olusturulan model egrilerinin deneysel egriden bagimsiz olmadigi, oldukca tutarli sonuglar

sergiledigi gozlemlenmistir.
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Sekil 8.8. Adsorbanlarin deneysel ve model izoterm egrileri

Cizelge 8.1 *de deneysel denge verilerine uygulanan Langmuir, Freundlich, Temkin, Dubinin-
Radushkevich denklemlerinin belirlenmis izoterm parametreleri sunulmustur. EC@QMMT
kompoziti TC adsorpsiyonunda Langmuir modeline iyi uyum gostermistir. Bu, TC ’nin
kompozit yilizeyine tek tabakali halinde adsorplandigini isaret etmektedir. Langmuir izoterm
modeline gore hesaplanan kolerasyon katsayilar1t MMT, EC@MMT (1:1), EC@MMT (2:1)
icin sirasiyla R?= 0,98, R%= 0,97, R?= 0,99 ’dur. Langmuir modeline uygunluk, segilen
konsantrasyon, Onerilen adsorpsiyon sistemi i¢in adsorpsiyon sistemi dengeye geldigini
gdstermistir. Maksimum adsorpsiyon kapasiteleri MMT igin 74,96 mg g, EC@MMT (1:1)
icin 87,88 mg g, EC@MMT (2:1) i¢in 56,53 mg g* olarak hesaplanmistir. En yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi EC@MMT (1:1) kompoziti ile elde edilmistir. TC molekiillerinin
kompozit yiizeyinde yeterli etkin adsorpsiyon bdolgesi bulabildigi sonucuna varilabilir. Kil
tiirevi adsorbanlarla TC giderim ¢alismalarinda Langmuir modeli ¢gok¢a uyum gostermektedir.
Yapilan ¢aligmalarda sodyum montmorillonitin TC adsorpsiyon kapasitesi, kosullara bagl
olarak 80-100 mg g* arasinda rapor edilmistir. MMT ve humik asit kompleksleri kullanilarak
hazirlanan adsorbanlarin, adsorpsiyon kapasitelerinin 80-150 mg g* arasinda elde edildigi
belirtilmektedir [112, 113, 114]. Freundlich izoterm modeli, EC@MMT (1:1) kompoziti i¢in
TC adsorpsiyonunu kismen agikliyor, ancak bu model verilerle miikkemmel bir uyum

gostermemektedir. Kr ve 1/n degerleri, adsorpsiyonun giiglii oldugunu ve adsorbanin yiizey
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heterojenliginin adsorpsiyona olumlu etkisi oldugunu gostersede, R* ve > degerleri modelin

tam uyum saglamadigin1 géstermistir.

Cizelge 8.1. Adsorbanlarin TC adsorpsiyon izoterm parametreleri

EC@OMMT EC@OMMT

Modeller Parametreler MMT (1:1) (2:1)

Langmuir Omax (Mg g 74,96 87,88 56,53

izoterm

modeli KL (L mg?) 2,7x1072 4,3x1072 3,6x102
R? 0,98 0,97 0,99
Y 317 3,91 0,71

Freundlich Ke (L mg?) 6,36 12,29 5,45

izoterm

modeli 1/n 0,46 0,43 0,46
R? 0,90 0,88 0,94
e 12,14 15,01 4,89

Temkin Kt (L mol™) 0,25 0,70 0,45

izoterm

modeli B (J mol?Y) 0,97 18,38 11,45
R?2 0,96 0,95 0,97
e 4,34 6,63 218

Dubinin- gm (Mg g™) 53,61 68,21 41,29

Radushkevich

izoterm Kor (kJ mol™?) 237,77 79,23 155,72

Modeli
R? 0,93 0,95 0,90
Y 8,11 7,11 7,99

8.2.4. Adsorpsiyon kinetik degerlendirme sonuglari

Adsorpsiyon kinetik ¢alismalarinda siispansiyonlar 3-120 dk arasinda ¢alkalanmistir.
Cozeltideki karigim yaklagsik 90. dk *da etkin bir sekilde adsorbe edildigini ve dengeye ulastigini
gostermistir. Sekil 8.9 ’da 120. dk ’ya gelindiginde dengede kalmistir. Deneysel verilere
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zamana bagli yalanci birinci dereceden, yalanci ikinci dereceden, Elovich ve pargacik ici

difiizyon model denklemleri uygulanmastir.

Cizelge 8.2 de kinetik model parametreleri ve R? ve y2 uyum katsayilar1 listelenmistir. Yalanci
birinci dereceden modeline gore, baslangicta daha hizli bir adsorpsiyon oldugunu, ancak
zamanla yavagladigini ve dengeye ulastigin1 gostermistir. Elde edilen sonuglar, bu modelin TC
adsorpsiyonunu dogru bir sekilde agiklayamadigini gostermistir. R? degerinin diisiik olmasi ve
y? degerinin yiiksek olmasi, bu modelin deneysel verilerle uyumlu olmadigini isaret etmistir.
Yalanci ikinci dereceden model, adsorpsiyon mekanizmasinin kimyasal reaksiyon hizina
dayandigini ve iki adsorban molekiilii arasinda kimyasal bag olusumunu 6ne siirmektedir. TC
adsorpsiyonunu dogru bir sekilde agiklayan bir model olmustur. R? degeri oldukea yiiksek ve
¥? degeri diisiik oldugu i¢in, bu model deneysel verilere oldukg¢a iyi uyum saglamistir. Bu da
adsorpsiyon siirecinin biiylik dl¢iide kimyasal reaksiyonlara (6rnegin, kovalent veya iyonik
baglar) dayandigin1 gostermektedir. Denge anindaki modelden hesaplanan adsorpsiyon
kapasitesi deneysel verilere olduk¢a yakin bulunmustur. Bu durum, modelin dogrulugunu
desteklemektedir. Elovich modeli, TC ’nin EC@MMT kompoziti iizerinde kimyasal
etkilesimlere dayali olarak adsorbe edildigini gostermistir. o degerinin yiiksek olmasi,
baslangigta ¢ok hizli bir adsorpsiyon gerceklestigini, ancak  degeri ile bu hizin zamanla
azaldiginm gostermistir. R* ve ¥ degerlerinin olumlu olmasi, modelin deneysel verilerle uyumlu
oldugunu isaret etmistir. Pargacik i¢i difiizyon modeli 1. adimda yiiksek R? degeri (0,93),
adsorpsiyonun ilk asamada hizli ve etkin gergeklestigini gostermistir. 2. adimda adsorpsiyon
yavasglamis, difiizyon daha derin tabakalara ge¢mistir. Bu asama daha diistik bir hizda devam
eder, fakat R? degeri (0,99) oldukea yiiksek oldugu gézlemlenmistir, yani adsorpsiyon halen
onemli Ol¢liide devam etmistir. 3. adimda intrapartikiil difiizyonun tamamen gergeklestigi
asamadir. Bu noktada difiizyon olduk¢a yavaslamig, R? degeri diismiis (0,82), yani dengeye
yaklagmustir.

Adsorpsiyonun birkag farkli mekanizmayla ilerledigini gostermektedir. Baslangigta hizli yilizey
adsorpsiyonu goriilmekte, ardindan daha yavas diflizyon stiregleri devreye girmektedir. Bu tiir

cok asamal1 difiizyon, adsorbanin gézenekli yapisina ve difiizyon direncine isaret etmektedir
[115, 116].
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Cizelge 8.2. EC@MMT (1:1) kompoziti iizerinde TC adsorpsiyonunun kinetik model
parametreleri

Kinetik modeller Parametreler Degerler
Yalanci birinci ki (L min') 0,43
dereceden
0e (Mg g™) 7,65
R? 0,49
¥2 11,23
Yalanci ikinci k2 (g (mg min) 1) 0,12
dereceden
de (Mg g) 7,89
R? 0,91
xz 1,97
Elovich modeli o (g (mg min) ?) 1,70x10°
B (mg g™) 2,50
R? 0,94
2 1,11
Parcacik i¢i difiizyon ki1 (g mg™min'?) 0,69
R1? 0,93
ki2 (g mg™*min’?) 0,13
R’ 0,99
kis (g mg™min'?) 0,03
Rs? 0,82

8.2.5. Adsorpsiyon pH etkisi

pH, adsorban-adsorbat etkilesimlerini ve kiitle transfer mekanizmalarini dogrudan etkileyen bir
faktordiir. Sekil 8.10 *da TC ¢ozelti pH “1in degisimine bagl adsorpsiyon yiizdesi degisimi

sunulmustur. pH 2-4 araliginda (yaklasik %80 civarinda), adsorpsiyon verimi oldukca
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yiiksektir. MMT gibi yiizeyi negatif yiiklii adsorbanlar, pozitif yiikli tiirlerle daha iyi
etkilesimde bulunmakta ve adsorpsiyon orani da artmaktadir [114, 117]. pH 5-7 araliginda
yaklasik %87 civarinda adsorpsiyon verimi ile en yiiksek seviyelere ulasmistir. Adsorban
ylzeyi ve TC molekiilleri arasindaki elektrostatik ¢ekim bu aralikta maksimum seviyeye
gelmektedir. [118, 119]. pH 8 ’den sonra adsorpsiyon veriminde ciddi bir diigiis goriilmektedir.
Yiiksek pH ’da kompozit yiizeyi de negatif yiikliidiir, bu da elektrostatik itme kuvvetlerinin
artmasina ve adsorpsiyon verimliliginin azalmasina yol agmaktadir [109]. pH 10 ’un tizerinde
yaklasik %14 ’lerde elde edilen adsorpsiyon verimi en diisiik seviyelere inmistir. Bu, tamamen
deprotonlanmig TC molekiillerinin negatif yiikli kompozit yiizeyiyle elektrostatik itme
yasamasi ve adsorpsiyonun bu nedenle ¢ok sinirli kalmasi ile iliskilendirilmektedir [109, 114].
Bu EC@MMT kompozit malzeme ile TC ’nin adsorpsiyonunda optimum pH araligi 4-7 olup,
yiiksek pH ’larda adsorpsiyon verimi 6nemli 6l¢iide azalmaktadir. TC pH ’a bagli olarak farkl
iyonlagsma tiirleri olusturan amfoterik bir molekiildiir. Yapisinda bulunan birden fazla
fonksiyonel grup (fenolik hidroksil, amin ve triketon gruplari) sayesinde, ¢ozeltinin pH
degerine bagli olarak protonlanabilmekte ve deprotonlanabilmektedir. Asidik ortamda pH < 3
oldugunda TC ’nin pozitif yiiklii olmasi, negatif yiiklii yiizeylere baglanmasini saglamaktadir.
Notr ortamda pH = 4-8 oldugunda hem negatif hem pozitif yiiklii yiizeylerle etkilesime
gecebilmektedir. Bazik ortamda pH > 8 oldugunda negatif yiikteki TC tiirleri, pozitif yiikli
yiizeylere baglanarak adsorpsiyon gosterebilmektedir. Adsorpsiyon sistemlerinde pH ayarinin,
TC ’nin yiizeye baglanma verimliligini biiyiik dl¢lide etkiledigini gostermektedir [120, 121,
122].
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8.2.6. Adsorpsiyon termodinamigi

TC adsorpsiyon prosesinin kendiligindenligini ve proses enerjisinin hesaplanmasini
netlestirmek i¢in adsorpsiyonun termodinamik yapisi incelenmistir. TC adsorpsiyonu 293 K,
303 K, 313 K ve 323 K sicakliklarinda ayr1 ayr1 ¢alisilmistir. Standart Gibbs serbest enerjisi
(AG°), standart entalpi (AH®), standart entropi (AS®) degerleri Cizelge 8.3 ’de paylasilmistir.
Gibbs enerjisi tiim sicakliklarda negatif bulunmustur. Sicaklik artisina baglh olarak AG® degeri
azalmistir. AG® degerleri negatif oldugunda adsorpsiyon siirecinin  kendiliginden
gerceklestigini gostermektedir. Burada AG° *nun negatifligi arttikca (daha negatif), siirecin
daha fazla tercih edildigi ve sicaklik arttikca daha fazla kendiliginden oldugu anlasilmistir.
Farkli sicakliklardaki Kgq degerleri, adsorpsiyonun sicaklikla birlikte arttigini gostermistir.
Pozitif AH®, adsorpsiyonun endotermik oldugunu gésterir, yani adsorpsiyon sirasinda sistemin
enerji absorbe ettigini ifade etmektedir. Ozellikle 323 K 'deki Kg degeri (60,61), daha yiiksek
sicakliklarda adsorpsiyonun 6nemli dl¢iide arttigini gostermistir. Pozitif AS°, adsorpsiyon
stirecinde diizensizligin arttigini gostermektedir. Pozitif entropi degisimi, adsorpsiyonun daha
diizensiz bir duruma neden oldugunu, yani adsorplanan tiirlerin daha fazla hareket 6zgiirliigii

kazandigini isaret etmektedir [123].
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Cizelge 8.3. TC adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

T (K) Ka AHC (kJmol?t)  AG°(kJ mol?) AS° (J moltK1)
293 7,84 -5,02
303 13,82 -6,62
115,63
313 17,22 28,72 -7,41
323 60,61 -11,02

8.2.7. Diger kirletici tiirleri iizerindeki temizleme performans sonuclari

Sekil 8.11 ’de EC@MMT kompozitinin farkli tiir kirleticilerin giderimindeki performansini
gostermektedir. 7.2.7 *de belirtildigi gibi CIP ve DOX antibiyotikleri, CV, MB, RB, CR ve Oll

organik boyalar1 lizerine %Adsorpsiyon ¢aligsmasi yapilmistir.

EC@MMT kompoziti CIP tizerinde yaklasik %95 ve DOX iizerinde yaklasik %85 oraninda
adsorpsiyon saglayabilmistir. TC ’den farkli antibiyotiklerin gideriminde de oldukga
miikemmel bir adsorpsiyon potansiyeli oldugu tespit edilmistir [124]. Organik boyalara
gelindiginde, CV, MB ve RB igin sirasiyla yaklasik %95, %100 ve %20 adsorpsiyon
saglayabilmistir. Bu verilere bakilarak katyonik boya gideriminde iistiin/kabul edilebilir
performanslara sahip oldugu ifade edilebilmektedir. Bunun sebebi olarak, zeta potansiyel
sonuglarinin da destekledigi lizere, negatif yliklii adsorban ylizeyine pozitif yiiklii adsorbat
molekiillerinin afinitesi gosterilebilir [125, 126]. CR ve OII anyonik boyalariyla ¢alisildiginda
ise adsorpsiyon orani yaklasik %2 ve %8 olarak hesaplanmistir. Negatif yiikli yiizey

elektrostatik olarak CR ve OII boya molekiillerini itmis ve zayif performanslar géstermistir.

60



100

80 -

60 -

40 -

Adsorpsiyon (%)

20

cip DOX Ccv MB RB CR oll

Sekil 8.11. EC @ MMT (1:1) diger organik kirleticiler lizerinde adsorpsiyon performanslari

61






9. SONUCLAR

MMT kili i¢in adsorpsiyon sistemi, yiiksek yiizey alani, katyon degisim kapasitesi ve sisme
Ozelligi gibi avantajlariyla gesitli kirleticilerin aritilmasi agisindan oldukga etkilidir. Bu kil
mineralinin adsorpsiyon sistemi, organik ve inorganik kirleticilerin uzaklastirilmas1 amaciyla
cesitli su ve atik su aritma uygulamalarinda kullanilmaktadir. MMT, bol miktarda bulunabilen,
cevre dostu ve diisiik maliyetli bir adsorban oldugundan, su aritiminda siirdiiriilebilir bir ¢6ziim
olarak karsimiza ¢ikmaktadir. MMT Kili, TC ’nin sudan gideriminde oldukga etkili bir
adsorbandir. Yiiksek ylizey alani, katyon degisim kapasitesi, pH duyarlilig1 ve ¢esitli kimyasal
baglanma mekanizmalar1 sayesinde MMT, TC gibi organik kirleticilerin su kaynaklarindan
etkin bir sekilde uzaklagtirllmasini saglamaktadir. Bu o6zellikleriyle, MMT kili, ¢evresel
kirleticilerin giderilmesinde ekonomik ve siirdiiriilebilir bir ¢6ziim olarak 6ne ¢ikmaktadir. EC,
biyolojik olarak uyumlu ve ¢evre dostu bir polimerdir. MMT ve EC kompozitleri, mekanik
dayaniklilik, termal stabilite, bariyer 6zellikleri, biyolojik uyumluluk, kontrolli salinim ve

kimyasal diren¢ gibi avantajlar sunarak ¢ok yonlii kullanim alanlar1 ortaya koymaktadir.

Literatirdle EC@MMT kompozitlerinin TC gideriminde etkinligine dair bir c¢alisma

bulunmamaktadir. Bu dogrultuda yapilan ¢alisma 6zgiin olmaktadir.

Bu ¢alisma montmorillonit kiline farkli kiitle oranlarinda etil seliiloz katkilanarak tetrasiklin

adsorpsiyon kapasitesindeki etkinligi incelemek amaciyla yapilmistir.

MMT Kkili etil seliiloz kompoziti ile yapilan ¢alismada sulu ortamdan TC adsorpsiyonun
mekanizmasi incelenmistir. XRD, FTIR, SEM, TGA analizleri ile karakterize edildi ve
sonuglarda TC antibiyotiginin kompozite 1yi bir sekilde kiimelendigi tespit edilmistir.
Hazirlanan adsorpsiyon numunelerinden en iyi sonu¢ Langmuir izotermi ile elde edimistir.
Maksimum adsorpsiyon kapasiteleri MMT icin 74,96 mg g, EC@MMT (1:1) i¢in 87,88 mg
g, EC@MMT (2:1) igin 56,53 mg g olarak hesaplanmistir. En yiiksek adsorpsiyon kapasitesi
EC@MMT (1:1) kompoziti ile elde edilmistir. Yalanci ikinci derecede modelinde, R? degeri
oldukga yiiksek (0,91) ve y? (1,97) degeri diisiik oldugu i¢in, bu model deneysel verilere oldukga
iyl uyum saglamistir. Yalanci ikinci derecede modeli TC adsorpsiyonunu dogru bir sekilde
aciklayan bir modeldi. TC adsorpsiyonunda pH 8 'den sonra adsorpsiyon veriminde ciddi bir
diistis goriilmiistiir. Adsorpsiyonun endotermik ve kendiliginden gergeklestigi (pozitif AH® ve
negatif AG°®) gboz Oniine alindiginda, oOzellikle daha yiiksek sicakliklarda tetrasiklin

adsorpsiyonunun arttig1 sdylenebilir.
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