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OZET

YUKSEK LiSANS TEZIi

GOZENEKLI INDIRGENMIS GRAFEN/AKTIF KARBON (RGO/AC)
) KOMPOZIT AEROJEL ELDESI
VE SULU COZELTILERDEN BOYAR MADDE ADSORPSiYON CALISMASI

Rabia OZER

Konya Teknik Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitiisii
Kimya Miihendisligi Anabilim Dal

Damsmanlar: Prof. Dr. Ilkay OZAYTEKIN
Do¢.Dr. Giilnihal KARA

2024, 53 Sayfa

Jiiri
Prof. Dr. Ziya Erdem KOC
Prof. Dr. ilkay OZAYTEKIN
Dog. Dr. Farabi TEMEL

Endiistriyel tekstil ve boya fabrikasi atik sulari biiyitk miktarlarda katyonik boya maddesi
icerigiyle ¢evre kirligine sebep olmaktadir. Bu nedenle bu tez caligmasinda indirgenmis grafen/aktif
karbon katkili PVDF aerojel (rGO/AC/PVDF) hazirlandi. Bu ¢aligmada hafiflik ve gbzenekli yapisindan
dolay1 adsorbent malzeme aerojel olarak tercih edildi. Aerojel Fourier Doniisiimli Kizilotesi
Spektrometre (FTIR) ile karakterize edildi. Aerojelin gozenek boyutu ise BET (Brunauer-Emmett-Teller)
analizi ile tespit edildi. Hazirlanan adsorban, metilen mavisini (MB) sulu ¢ozeltilerden adsorpsiyon
islemiyle uzaklastirmak igin kullanildi. Ayrica aerojelin adsorbent dozu, temas siiresi, pH, sicaklik ve
baglangi¢c boya konsantrasyonu gibi degisen parametrelerde metilen mavisi adsorpsiyonu iizerindeki
etkileri incelendi. Atik sularda metilen mavisi adsorpsiyonunda pH ayarlamasi olmaksizin adsorpsiyonun
yapilmasi dikkate alinarak bu ¢aligmada da pH 7°de biitiin adsorpsiyon caligmalar1 yapildi. pH 7’de
optimum sartlarda adsorban miktar1 ile birlikte metilen mavisi giderimi artmistir. Baglangic MB
konsantrasyoun 33 mg/L i¢in optimum sartlarda (10 g/L rGO/AC/PVDF aerojel, 200 rpm, 120 dakika, 25
°C) %84,135 adsorbsiyon verimi elde edilmistir. Calisma da aerojelin MB adsorpsiyonunu agiklamak
amactyla Langmuir, Freundlich ve Temkin modelleri secilmis, adsorbentin teorik kapasitesi, enerjisi ve
adsorbsiyonun tiirii ile ilgili bilgi edinmek i¢in denge verileri izoterm modellerine uygulanmistir.
Adsorbsiyon denge verilerinin Langmuir izotermine daha uygun oldugu belirlenmistir. Langmuir izotermi
ile maksimum adsorpsiyon kapasitesi, 2,73 mg.g * deneysel maksimum adsorpsiyon kapasitesi 2,568
mg.g * olarak belirlenmistir. Adsorpsiyon kinetigi yalanci birinci derece (PFO) ve yalanci ikinci derece
(PSO) hiz denklemine uyumlulugu ile arastirilmis, adsorpsiyon hizinin yalanci ikinci derece modeline
daha uygun oldugu belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Aerojel, metilen mavisi, adsorpsiyon



ABSTRACT

MS THESIS

PRODUCTION OF POROUS REDUCED GRAPHENE/ACTIiVATED CARBON
(RGO/AC) COMPOSITE AEROGEL AND DYE ADSORPTION STUDY FROM
AQUEOUS SOLUTIONS

Rabia OZER
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Institute of Graduate Studies
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Jury
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Industrial textile and dye factory wastewater causes environmental pollution with its large
amounts of cationic dye content. Therefore, in this thesis study, reduced graphene/activated carbon doped
PVDF aerogel (rGO/AC/PVDF) was prepared. In this study, the adsorbent material was preferred as
aerogel due to its lightness and porous structure. The aerogel was characterized by Fourier Transform
Infrared Spectrometry (FTIR). The pore size of the aerogel was determined by BET (Brunauer-Emmett-
Teller) analysis. The prepared adsorbents were used to remove methylene blue (MB) from aqueous
solutions by the adsorption process. Additionally, the effects of varying parameters such as aerogel
adsorbent dose, contact time, pH, temperature and initial dye concentration on methylene blue adsorption
were examined. Considering the adsorption of methylene blue in wastewater without pH adjustment, all
adsorption studies were carried out at pH 7 in this study. Under optimum conditions at pH 7, methylene
blue removal increased with the amount of adsorbent. For an initial MB concentration of 33 mg/L,
84,135% adsorption efficiency was obtained under optimum conditions (10 g/L rGO/AC/PVDF aerogel,
200 rpm, 120 minutes, 25°C). In the study, Langmuir, Freundlich and Temkin models were chosen to
explain MB adsorption of aerogel, and equilibrium data were applied to isotherm models to obtain
information about the theoretical capacity, energy and type of adsorption of the adsorbent. It was
determined that the adsorption equilibrium data were more suitable for the Langmuir isotherm. With the
Langmuir isotherm, the maximum adsorption capacity was determined as 2.73 mg.g? and the
experimental maximum adsorption capacity was determined as 2.568 mg.g*. Adsorption kinetics was
investigated in accordance with the pseudo-first-order (PFO) and pseudo-second-order (PSO) rate
equations, and it was determined that the adsorption rate was more suitable for the pseudo-second-order
model.

Keywords: Aerogel, methylene blue, adsorption
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1. GIRIS

Her gegen giin katlanarak artan cevre kirliligi, temiz su kaynaklarinin hizla
tilkkenmesine ve bu sebeple temiz suya olan ihtiyacin giderek artmasina yol agmistir. Bu
nedenle mevcut su kaynaklarinin korunmasi, miimkiin oldugunca az su kullanan iiretim
stireglerinin gelistirilmesi ve uygulanmasi zorunlu hale gelmistir. Sanayi ve endiistriyel
tesislerin {iretimlerinden kaynaklanan su kirliligi miktar1 fazla oldugu igin gevresel
etkileri de bir o kadar fazladir. Bu durum sadece ¢evreyi etkilemekle kalmamakta, ayni
zamanda 6nemli ekonomik zararlara da neden olmaktadir (You ve ark., 2009).

Diinyada su tliketimi en ¢ok sanayi, niifus ve tarim sektorlerinde olmaktadir.
Ozellikle iiretimde su kullanan endiistriyel kuruluslar, yeralt1 suyu bakimindan zengin
tarima elverigli araziler icin ciddi tehlike olusturmaktadir. Ayni zamanda {iretim
sonucunda aciga ¢ikan atiklariyla da suyu kirletmektedir. Ulkemizin de mevcut su
kaynaklarini korumasi, aynit zamanda da tasarruflu kullanilmasi gerekmektedir. Genel
olarak mevcut su, endiistriyel igme suyu ve tarimsal sulama i¢in kullanilmaktadir
(Dorak ve ark., 2019).

Diinyadaki su kiitlelerinin kirlenmesine konutlar, endiistriyel tesisler, termik
santraller, giibreler, kimyasal ilaclar, tarimsal endiistrilerden kaynaklanan atik sular,
niikleer santrallerden kaynaklanan sicak su ve toprak neden olmaktadir. Meydana gelen
bu kirlilik tiim canlilar1 etkilemekte, zarar vermektedir. Giiniimiizde ¢evre kirliligine
neden olan sektorlerin baginda tekstil ve boya sanayisi gelmektedir (Serin, 2010; Yagiz,
2016). Renk verme isleminin gerekli oldugu hemen her sektdrde kullanilan su ve
cevreye zarar veren bu boyar maddelerin sudan aritilmasi islemi olduk¢a maliyetlidir.
Uretim sistemlerinde kalan bu boyalar gerekli yikama ve temizlik islemleri ile birlikte
suya karisarak, dogrudan disar1 verilmesi neticesinde; kontrolsiiz sartlarda kanserojen
aromatik aminlerin olusmasi biiyiik tehlike arz etmektedir. Bunun yaninda ayni
zamanda gorintii kirliligi  olusturmaktadir (Kapdan ve Kargi, 2000). Cevreye
aritilmadan atik sularla verilen bu boyalar tiim canlilar {izerinde toksik etki de meydana
getirmektedir (Loschau ve Kritke, 2005). Siirdiiriilebilir ve ¢evreci bir yasam i¢in dogal
kaynaklarin tekrar tekrar yiliksek verimle kullanildigi, kirliligin minimum diizeye
indirgendigi yeni iiretim sistemlerinin planlanmasi ve hayata gecirilmesi gerekmektedir.
Boyalar s6z konusu oldugunda, bu proseslerde iiretim en az miktarda dogal madde
kullanilarak, en az miktarda enerji kullanilarak ve g¢evreye hicbir zararli atik

birakilmadan tasarlanirsa, ideal "¢evre dostu tiretim" elde edilir (Kul, 2018).



Glinlimiizde yasanilan gelismeler géz oniinde bulunduruldugunda kiiresellesme
ve sanayilesmeyle birlikte hali hazirda mevcut yontemlerle elde edilen malzemeler,
cihazlar vs. beklentileri karsilayamamaktadir. Bu sebeple ilerleyen teknoloji ile birlikte
bu malzemelerin yiiksek performansli, fonksiyonel ve sirdiiriilebilir olanlara
evrilmesini saglayacak AR-GE faaliyetleri dnem ve hiz kazanmaktadir. Bu baglamda
nanoteknolojinin de hayatimiza girmesiyle endiistriyel anlamda yeni nesil malzemeler
iiretilmeye baglanmistir. Bu malzemelerden biri de aerojellerdir.

Aerojel adi her ne kadar daha yeni yeni duyuluyor olsada, bulunusu 1930’lu
yillara dayanmaktadir. Bu yillarda Kaliforniya’da bulunan Steven S. Kistler, 1slak jel
maddeler tizerine ¢aligmalarni siirdiiriirken bu jellerle ayni boyutta ve bigimce
benzeyen kati bir jel olusturmayir amaglamaktaydi. Ancak bu maddenin igerisindeki
suyun, jelin icerisindeki mikro gozenek yapisim1 bozmadan uzaklastirmasi
gerekmekteydi. Bunun da zor bir islem olmasi sebebiyle Kistler, yapidaki suyun yerini
hava ile doldurdugu takdirde sorunun ortadan kalkacagini diigiinmiistiir. Bu islemi de
stviy1 buhar basincindan daha yiiksek bir basing altinda tutarak sicakligi arttirip, kritik
sicaklikta bu siviy1 gaz faza gegirerek gergeklestirmistir (Bugdayci, 2008).

Kistler ¢alismasinda ilk olarak silika jelleri kullanmistir. Silika jeller yeterince
basarili olamayinca aliiminyum, yumurta aki ve kauguk gibi malzemelerden aerojel elde
etmistir. Bu gelismeden birkag¢ y1l sonra Monsanto adinda bir sirket Kistler ile birlikte
ilk ticari aerojeli piyasaya silirmiistiir. Kozmetik sanayi ve dis macunlarinda katki
maddesi olarak kullanilmistir.1970°1i yillara kadar aerojellerle ilgili calismalar sekteye
ugramistir. Sonrasinda Fransiz hiikiimeti iiniversite ile 1§ birligi yaparak gozenekli
malzemelerde oksijen veya roket yakiti depolayabilmek i¢in harekete gecti. Calismada
mevcut yontemlerle aerojel iiretiminin minimum iki hafta kadar siirdiigii anlasilinca, bu
stireci hizlandirmak igin c¢esitli yollar denenmistir. Ortaya ¢ikan yeni siireg Sol-gel
olarak adlandirilmistir. Bu yontemde Kistler’in kullandigi sodyum silikat yerine
alternatif olarak TMOS (tetramethyorthosilicate) kullanilmistir. Yani metanol ¢ozeltisi
igerisinde TMOS’u hidrolize ederek ilk adimda alkojel olusturup, sonra bu jelleri siiper
kritik kosullarda nemini gidererek yiiksek kalitede aerojeller elde edilmistir. Yontemi
ise Teichner ve ekibi gelistirmistir (Bugdayci, 2008).

Bu c¢alismada gozenekli indirgenmis grafen/aktif karbon (rGO/AC) kompozit
aerojel elde edilerek sulu ¢ozeltilerden boyar madde adsorpsiyon calismasi yapilmistir.

Boyar madde olarak metilen mavisi kullanilmigtir. Bu aerojellerin boyar madde



adsorpsiyonlar1 degisen karistirma hizi, ph, adsorban dozu, sicaklik ve zaman

parametrelerine gore incelenmistir.

1.1. Boyar Maddelerin Siniflandirilmasi

Cisimlerin yiizeyinin olumsuz etkenlerden korunmasi veya goriintlisiiniin daha
kusursuz olmasi i¢in renklendirilmesi isleminde kullanilan maddelere boya adi verilir.
Kumas, elyaf gibi Ozellikle tekstil sanayiinde kullanilan malzemeleri renkli hale
getirmede uygulanan maddelere ise boyar madde denir (Ekinci, 2007; Yagiz, 2016).
Maddeleri renklendirmek amaciyla kullanilirlar. Boyar maddeler boyalar ve pigmentler
olmak iizere baslica iki gruba ayrilirlar. Boyalar, bir ¢6ziicli igerisinde ¢oziildiikten
sonra kullanima hazir hale gelen boyar maddelerdir. Boyalarin ¢ogu aromatik
gruplardan olusan organik bilesiklerdir. Inorganik boyalarm kullanim alani organik
boyalara gore daha sinirlidir.

Organik boyalar kromojenik ve oksokromik gruplardan olusur. Bu renkli
bilesikler, kromofor ad1 verilen gruplari iceren aromatik halkalardan veya konjuge cift
bagl alifatik zincirlerden olusur. Bunlara kromojen denir. Oksokromik gruplar, boyaya
rengini veren ve boyanin liflere tutunmasini saglayan gruplardir. Oksokromik gruplar,
renk yogunlugunu artiran kromojenik gruplara baglanir. Bu okrosom gruplar; -NH>, -
OH gibi tuz meydana getiren gruplar veya bunlarin benzeri ¢éziinebilir -COOH veya -
SOzH radikalleridir. Boyalarin smiflandiriimasinda oksokromozomlar, kromoforlar,
kromojenler kullanilirlar. Kimyasal olarak siniflandirmak igin ise -OH, -NH2, -SO3H, -
COOH gibi radikaller belirleyici rol oynamaktadir (Shreve ve Brink, 1977; Yagiz,
2016). Boyar maddeler boyama o&zelliklerine gore asagidaki gibi siiflandirmaktadir
(Seventekin, 1988). Bu boyar maddelerin bir kismina kisaca deginilmistir.
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1.1.1. Bazik (Katyonik) boyar maddeler

Diger adiyla katyonik boyar maddeler renkli bir katyon ile renksiz bir anyonun
bir araya gelmesi ile olusur (Seventekin, 1988). Katyon boyar maddenin renkli kismi1
olup genel gosterimi [B.M.NHz] * CI" seklindedir. Bu sebeple bazik boyar maddelere
“katyonik boyar maddeler” de denilmektedir. Zamaninda yiin ve pamuk malzemeleri
renklendirmek i¢in kullanilmiglardir, giinimiizde ise poliakrilonitril elyaflarin
boyanmasinda kullanimi s6z konusudur (Kurbanova ve ark., 1998). Bazik boyar
maddeler istenilen parlaklik ve canlilikta renk verebilirler ancak solmaya ve UV

etkisine kars1 direngleri diistiktiir. Bu boyalarin poliakrilonitril liflere karsi direnci

yiiksektir (Seventekin, 1988).

1.1.2. Asidik (Anyonik) boyar maddeler

Siilfonik asitlerin sodyum tuzlari veya ¢ok nadiren karboksilik asitler
formundadir. Bm"SOs"Na* genel formiiliiyle gosterilmektedir. Yapilarinda bir veya
birden fazla siilfonik asit grubuna veya karboksilik asit grubuna sahip olabilirler. Asidik
boyar maddelerin bir¢ogunun seliilozik elyafa kars1 ilgisi olmamakla birlikte, dzellikle
besin maddelerinin renklendirilmesi; yiin, ipek, kagit, deri vb. malzemelerin boyanmasi
icin de kullanilmaktadir (Baser ve Inanici, 1990; Yagiz, 2016; Kurbanova ve ark.,
1998).

1.1.3. Direkt ( Substantif ) boyar maddeler

Direkt boyar maddeler genel olarak siilfonik asitlerinden, nadir olarak da
karboksillik asitlerin sodyum tuzlari olup, direk boyar maddelerde renkli kismi
olusturan yapilar anyonlardir. Yani renkli kismi olusturan iyon anyon halindedir.
Genellikle [B.M.SO3]" Na*" formiiliindedir. Direkt boyar maddelerin biiyiik bir kismi
kimyasal yapilarindan dolay1 azo boyar maddeler grubuna dahil edilmislerdir. Seliilozik
lifleri ve protein liflerin bir kismin1 boyayabilirler (Kirisken ve Kalkan, 2002). Sudaki
coztiniirliikleri yiiksek oldugundan solmaya karsi gosterdigi direng azdir (Seventekin,
1988).



1.1.4. Reaktif boyar maddeler

Reaktif boyalar, seliiloz ile kovalent baglar olusturur. Genellikle diisiik 1sida bile
boyayabilme 6zellikleri enerji tasarrufu saglamaktadir ve boyar maddeler igerisinde
stirekli boyama metotlar1 i¢in en uygun olamidir (Kurbanova ve ark., 1998). Bitkisel
lifleri boyamak igin kullanilirlar. Bu boyalar atik sularda istenmeyen bilesikler olup
problem olarak karsimiza ¢ikmaktadir. Bunun sebebi ise yapilarindan kaynakli biyolojik
indirgemeye kars1 gosterdikleri dayanimdir (Al-Degs, ve ark., 2000; Yagiz, 2016).
Seliiloz elyaf boyama ve baski islemlerinde ¢ok dnemli bir boya olmasina ragmen yiin,
naylon, deri gibi malzemelerin boyanmasinda yaygin olarak kullanilmamaktadir.
Reaktif boyar maddelerde tiim renkler bulunmaktadir ve renkler ¢ok canlidir (Ozcan,
1978; Yagiz, 2016).
1.2. Boya Gideriminde Kullanilan Yontemler

Boyar madde eldesi, plastiklerin renklendirilmesinde, tekstil sanayiinde, tarim
kimyasallariin tiretiminde ve daha bircok sektorde yiizey aktif maddelerin yaygin
olarak kullanilmasi, tiim canlilarin saglhigini tehdit etmektedir. Coziicli ekstraksiyonu,
biyosorpsiyon ve ultrafiltrasyon gibi bu maddeleri atik sulardan uzaklastirmak i¢in
kullanilan yontemler, hem maliyetli hem de Kkirlilik etmeni maddenin sudaki
yogunlugunun fazla oldugu durumlarda yetersiz kalmaktadir. Ayn1 zamanda tiim bu
belirtilen yontemlerin iyonlar1 uzaklagtirmada yeterince etkili olmamasi, sistemlerin
islem sonrasinda tekrar filtrelenmesi gereken atik maddeler olusturmasi ve en dnemlisi
yiiksek enerji gereksinimi bu karmasik yontemler i¢in dezavantajlardir. Ozellikle suda
¢ozlinen boyar maddelerin mevcut islemlerle uzaklastirilmalar1 oldukga giigtiir. Bilinen
fizikokimyasal yontemler de ¢ogu zaman yetersiz kalmaktadir (Siilkii, 2012). Tekstil
suyunu aritmak icin kullanilan yontemler; biyolojik, fiziksel ve kimyasal yontemlerin
cesitli birlesik kullanimlarindan olusur (Dogar, 2000; Lin ve ark., 1994). Fiziksel
metotlar; ¢okelme / ¢oktiirme metotlart (koagiilasyon, flokiilasyon, sedimantasyon),
adsorpsiyon (aktif karbon, biyolojik ¢amur, silikajel iizerine), filtrasyon ve ters ozmoz
gibi tekniklerden olusur. Tekstil suyunu temizlemek i¢in biyolojik yontemler de
kullanilmaktadir. Atik suyun rengini gidermek icin kullanan kimyasal islemler;
Indirgeme, oksidasyon, kompleksometrik yontemler, iyon degisimi ve nétralizasyondan

olusur (Dogar, 2000).



1.2.1. Kimyasal yontemler

Uzun stiredir en ¢ok tercih edilen tekstil atik sularindaki aritim yontemleri
kimyasal yontemlerdir. Bunun temel sebebi kullanilan kimyasallarin ve miktarlarinin
atik sudaki kirlilik etmenlerinin miktarina gore degistirilebilir ve ayarlanabilir olmasidir
(Socha, 1991). En ¢ok bilinen kimyasal yontemlerin basinda yiikseltgenme, kimyasal

flokiilasyon ve ¢oktiirme, cucurbitiiril makrosiklik molekiiller ile aritim gelmektedir.

1.2.2. Biyolojik yontemler

Biyolojik yontemler, endiistriyel iiretim sistemlerinde kullanilan en 6nemli
giderim yontemidir (Sengil ve ark., 2003). Bu biyolojik aritma, biyokimyasal
bozunmanin daha hizli ve daha kontrollii gerceklestigi, ylizey suyu kirleticilerinin gelen
ortama yayilmadan belirli bir yerde tutuldugu yaygin olarak kullanilan bir yontemdir.
Biyodegradasyon, organik atiklari ekosistemlere aktarmadan once mikroorganizmalar
tarafindan salgilanan enzimlerle ¢amur haline getirmek i¢in kullanilan bir bertaraf

yontemidir (Tutus ve Eroglu, 1998).

1.2.3. Fiziksel Yontemler

Biyolojik bozunmay1 tespit edebilmek i¢in kullanilacak yontemlerin smirh
olmast ve zamanin en Onemli degisken olmasi suda bulunan ekosistemlerdeki
bozunmay1 tespit etmek i¢in metotlarin kullanimini yetersiz kilmaktadir. Bu durum ise
baska farkli yontemlere yonelmeye sebep olmaktadir. Alternatif olarak kullanilabilecek
en 6nemli yontemlerin basinda ise adsorpsiyon gelmektedir. Adsorpsiyon yontemi
tekstil atik sularmin aritilmasi ve proselerdeki boyamadan kaynakli olusan rengin

uzaklastirmasi amaciyla uygulanan en etkili fiziksel ayirma yontemidir.

1.2.3.1.Adsorbsiyon

Adsorpsiyon, bir ara yiizeyde (kat1 yiizey) bir malzemenin konsantrasyonunda
y1gin konsantrasyonuyla orantili olarak bir artig olarak tanimlanabilir. Basit olarak,
molekiillerin temas ettikleri yiizeydeki ¢ekim kuvveti sayesinde yiizeyle bir arada
kalmas1 seklinde agiklanabilir. Konsantrasyonun arttigi durumdaki adsorpsiyon islemi
pozitif, konsantrasyonun azaldigi1 durumdaki adsorpsiyon islemine negatif adsorpsiyon
denir. Ara yiizeyde biriken malzemeye “adsorblanan madde veya adsorbat” ve islemin
gerceklestigi katiya ise “adsorbent veya adsorban” adi verilmektedir. Adsorpsiyon

isleminin tersi olaya “desorbsiyon” denir. Desorpsiyonda, kat1 yilizeyine tutunmus halde



olan madde ortama tekrar verilir. Adsorpsiyon ve absorpsiyon birbiri le karistirilan
ancak birbirinden tamamen farkl iki kavramdir. Adsorpsiyon, ¢ozelti igerisinde bulunan
molekiiliin kat1 yiizeyinde birikmesiyle suretiyle ayrilmasidir. Absorpsiyonda ise,
maddenin diger bir faz igerinde dagilmasi s6z konusudur. Adsorpsiyon, yiizeyde
adsorbe edilen maddenin kuvvetine gore "fiziksel adsorpsiyon" ve "kimyasal
adsorpsiyon" olarak ikiye ayrilir. Fiziksel adsorbsiyon, diisiik konsantrasyonlarda
gergeklestirilecek endiistriyel ayirma islemlerinde kullanilan temel yontemdir. Fiziksel
adsorpsiyonun temel prensibi secilen katilarin ayrilmasi istenilen malzemeleri
¢ozeltiden adsorplamasina dayanmaktadir. Endiistriyel gaz karigimlarindaki safsizlik
unsurlarinin giderimi, sivi ve gazlardaki istenmeyen kokularin uzaklastirilmas: kullanim
alanlarma ornektir. Fiziksel adsorpsiyonun ozellikle kati katalizor uygulamalarinda
onemi biiyiiktiir (Gregg ve Sing, 1982).

Kimyasal adsorpsiyon, adsorbat ile adsorbent arasindaki fonksiyonel gruplarin
kimyasal tepkimesi ile olusur. Genellikle adsorplanan madde yiizeyde bir katman
olusturur ve hareketsizdir. Adsorplanan maddenin yiizey alaninin tamami bu katman ile
kaplandiginda adsorplama sonlanmis olur ve bu durum sartlar (kimyasal tiirii, miktar1
gibi) degismedigi takdirde genel olarak tersinmezdir. Sicaklik ¢ok yiikselirse, fiziksel
adsorpsiyon kimyasal adsorpsiyona doniisebilir (Gregg ve Sing, 1982).

Adsorpsiyon teknikleri atiklarin yiiksek verimle giderimini saglamasi sebebi ile
son zamanlarda olduk¢a giindemdedir. Adsorpsiyon diisiikk maliyetli bir yontemdir ve
islem sonucunda elde edilen iriinlerin kalitesi de yiiksek olmaktadir. Adsorpsiyon
1slemi, boya/sorbent etkilesimi, kat1 yilizey alani, partikiil boyutu, pH, sicaklik ve temas
stiresi gibi birgok parametreye baghdir. Aktif karbon ile renk giderimi ise en ¢ok
kullanilan adsorpsiyon yontemlerinden biridir. Bu metot asit, katyonik ve mordant
boyalar i¢in oldukea etkiliyken, dispers, direkt, vat, pigment ve reaktif boyalar igin ayni
etki s6z konusu degildir. Yontemin verimini giderimi saglanacak atik suyun ve
kullanilan karbonun o6zellikleri belirlemektedir. Sistem performansindaki diistisiin
Oniline gecmek i¢in geri kullanimdan ve rejenerasyondan kaginmak ve kullanilan aktif
karbon miktarin1 arttirmak gerekmektedir. Aktif karbonun da olduk¢a maliyetli bir
malzeme olmasi sebebiyle dezavantaj olusturmaktadir. Bataklik komiirii de aktif karbon
gibi adsorban olarak adsorpsiyonda kullanilmaktadir. Boya ile kirlenmis atik sudaki
polar organik bilesikleri ve gecis metallerini adsorbe edebilir. irlanda ve Ingiltere’de
yaygin olarak kullanilmaktadir. Bataklik kdmiirii ucuz bir malzemedir ancak tanecik

boyutunun biiyiik olmasi aktif karbona gore adsorpsiyon kapasitesinin diisiik olmasina



neden olmaktadir. Boya gideriminde musir kogani, dogal killer, agac parcaciklar: gibi
dogal malzemeler de adsorban olarak hem ucuz hem de kolay ulasilabilir olmasi
sebebiyle boya gideriminde kullanilabilmektedir (Robinson ve ark., 2001).
Adsorbsiyon; birgok kimyasal, biyolojik ve fiziksel sistemlerde; endiistride ise
ozellikle atik sularin aritilmasinda kullanilmaktadir. Atik sulardaki kirlilik unsurlarinin
giderilmesinde adsorban olarak yaygin kullanilan aktif karbona alternatif ise karbon
aerojeller olmustur. Petrol {iriinlerinde ve seker c¢ozeltilerindeki istenmeyen rengin
giderilmesi, havadan ve diger gazlardan nemin ayristirilmasi, sudan istenmeyen koku ve
renklerin giderilmesi de adsorpsiyon teknikleriyle gerceklestirilen islemlerden

bazilardir.

1.2.3.1.1. Adsorbsiyonu etkileyen faktorler

Adsorpsiyon karistirma hizi, pH, sicaklik, adsorbent ve adsorbatin 6zellikleri,
tanecik boyutu, temas siiresi, ortam gibi birgok farkli parametreden etkilenmektedir.
Adsorpsiyonun gergeklesmesi bu degiskenlerin optimum kosullar1 saglamasi
gerekmektedir.

Karigtirma hizi: Adsorpsiyon hizi, sistemin karistirma hizina baghidir; iki tiir
gecis tarafindan yonetilir. Membran diflizyonu (ylizeye yapisik malzemeyi c¢evreleyen
¢cozlici sivi filminden gegerek) ve gozenek diflizyonu (ylizeydeki malzemelerin
gozeneklere girmeden once gegmesi gereken gegis). Karistirma gereginden az yapilacak
olursa film diflizyonu hizi simirlandiracak, karistirma yeterli oldugu takdirde ise film
diftizyon hiz1 por difiizyon hizina dogru artis gésterecektir (Sawyer ve Mccarty, 1978).

pH: Adsorpsiyonu etkileyen 6nemli bir parametredir ve iyon adsorpsiyonunu
dogrudan etkilemektedir. Asitler diisik pH degerlerinde, bazlar ise yiiksek pH
degerlerinde daha ¢ok adsorblanmaktadir (B1y1k,2013).

Sicaklik: Adsorbsiyonu etkileyen bir diger faktor ise sicakliktir ve adsorpsiyon
hizin1 dogrudan etkilemektedir. Adsorpsiyonun sicakliga bagliligi ekzotermik veya
endotermik olmasiyla iliskilidir. Adsorpsiyon endotermik ise, artan sicaklikla reaksiyon
hizi dogrudan artarken, ekzotermik adsorpsiyon artan sicaklikla azalir (Sawyer ve
Mccarty, 1978).

Adsorbent ozellikleri: Adsorpsiyon yiizeyde gerceklestiginden dolay1 yiizey
alani ile dogru orantilidir. Absorplayan maddenin genis yiizeyli, kii¢iik pargali ve

gdzenekli bir yapiya sahip olmasi adsorpsiyonu arttirmaktadir (B1yik,2013).



Adsorbat 6zellikleri: Adsorpsiyonun gerceklesmesi igin molekiiliin ¢oziiciiden
ayrilmast ve adsorbat iizerine baglanmasi gerekir. Inorganik maddeler suda
cOziindiikleri i¢in adsorpsiyonlar1 diisiiktiir. Adsorbat suda ne kadar az ¢Oziiniirse,
adsorbe edilen miktar o kadar fazladir. (Anonim, 2021)

Temas siiresi etkisi: Adsorpsiyonun baslangicinda giderimde bir artis soz
konusudur. Bu durum yiizey alaninin genis olmasindan kaynaklanmaktadir. Zamanin
ilerlemesi ve temasin artmasiyla birlikte yiizey alami gittikge kiigiilir dolayisiyla
adsorblama hiz1 da diiser. Yiizey alaninin kiigiilmesi ve absorbatin doygunluga ulasmasi

sonucunda adsorpsiyon verimi diiser (Cevik ve ark., 2008).

1.2.3.1.2. Aerojellerin adsorbsiyonda kullanimi

Aerojeller sahip olduklar1 miikemmel fizikokimyasal 0Ozellikleri sebebiyle
(termal iletkenlik, ses hizi genis yiizey alanina sahip nano gozenekli iic boyutlu ag
yapilar vs.) son zamanlarda oldukc¢a dikkat ¢ekmektedir (Yilmaz ve ark., 2022).
Acrojeller biiyiik oranda havadan olusan hibrit malzemelerdir. Aerojeller, bir jelin
yapisinda bulundurdugu sivinin hava ile degistirilmesiyle elde edilmektedir. Ekolojik
olan bu malzemeler ayrica, iiretiminde jelin sivi fazinin bir gaz fazi ile degistirildigi
diisiik yogunluklu aerojellerdir (Sarag ve Topan, 2016). Duman gibi gdriinmeleri
sebebiyle donmus duman veya mavi duman seklinde isimlendirilmislerdir. Aerojeller,
oldukca diisiik yogunluklu, genis 6zel yiizey alanlar1 ve yliksek gézenekli yapilart olan
gelismis yeni nesil malzemelerdir (Yilmaz ve ark., 2022). Cok 1yi ses, elektrik, 1s1 ve su
yalitkanlarina sahiptir. Aerojellerin 6ne ¢ikan 6zelliklerinden belki de en 6nemlisi 1s1y1
cok iyi yalitmalaridir. Bu durumun nedeni ise, 1s1 iletim tiirlerinin (tasinim, iletim,
1s1n1m) etkilerini biiyiik oranda etkisiz hale getirmeleridir. Diger katilardan farkli bircok
Ozellige sahip olmalar1 kullanim alanlarinin gesitlenmesine yol agmustir. Aerojeller,
gelecekte trafik kazalarinda araglarda ¢arpma ile olusacak kinetik enerjiyi adsoplayarak
etkisini azaltmak, oksijen kaynagi ile direkt verilen ates arasinda yalitim saglamasi ile
olas1 yanginlar1 engellemesi sebebiyle yakin gelecekte basta yalitim ve giivenlik olmak
tizere bircok alanda yaygin alarak kullanilacagi diisiiniilmektedir. Yakin gelecekte,
aerojeller notebook ve elektronik ucaklarin kontrol mekanizmalar1 gibi kiymetli
tirlinlerin yapiminda da kullanilacaktir. Aerojeller, biiyiik olglide sol-jel teknigi ile
hazirlama, yaslandirma ve kurutma olmak flizere ii¢ temel asama ile elde edilmektedir

(Bugdayci, 2008).
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Sekil 1.1. Sol-jel teknigi ile aerojel iiretim agamalari
(Topgu, 2022)

Aecrojellerin en bilinen tiirli silika aerojellerdir. Karbon aerojeller, nanotiip
aerojeller, aliminyum aerojeller, metal aerojeller basta olmak iizere bir¢ok ¢esidi

bulunmaktadir. Aerojel tiirlerine kisaca deginilecektir.

1.2.4. Aerojel tiirleri
1.2.4.1.Aliimina aerojeller

Cesitli kimyasal reaksiyonlarda katalizor olarak ya da diger malzemeler i¢in
oncii olarak metal oksit aerojeller kullanilirlar ve sol jel yonteminde kullanilan proses
stirecinin uzatilmasi ile olusturulan bu metal oksit aerojellerin en biiyiik sorunu yiiksek
viskoziteye sahip olmalar1 ve atmosferdeki su buhari ile hidroliz reaksiyonu
gerceklestirmeleridir. Bu olumsuz durumu ortadan kaldirmak igin havayi uzaklagtirmak
ve alkositleri yapidan ayirmak ¢6ziim olabilmektedir. Aliiminyum oksitten elde edilen
aerojeller cogunlukla katalizor olarak degerlendirilmektedir. NASA aliimina aerojelleri
cok hizli olan pargaciklar1 yakalamada kullanmayr hedeflemekte, iizerinde
calismaktadir. Ote yandan bircok farkli malzemeden aerojel elde edilmekte ve bunlarin

kullanim alanlar1 {izerine ¢esitli arastirmalar yapilmaktadir (Bugdayci, 2008).

1.2.4.2.Karbon ( Organik ) aerojeller

Organik aerojeller, yiizey alanin1 genisletmek amaciyla son zamanlarda piroliz
islemi kullanilarak da iiretilen yiliksek gozenekli yapiya, oldukca genis ylizey alanina,
diisik yogunluga ve farkli yiizey kimyasi olan tipik godzenekli karbon esash
aerojellerdir. Yiiksek elektrik iletkenligine sahiplerdir. Zehirli olmayan yapilar

sayesinde ¢evre dostu bir malzemedir. Ayrica aerojel reaktif boya isleme
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uygulamalarinda adsorban bir malzeme olarak da degerlendirilmektedir. Karbon
aerojelin mikro ve gozenekli yapilar1 adsorpsiyon kapasitesini 6nemli dlglide etkiler
(Saquing ve ark., 2005).

Sekil 1.2. Sol-Jel yontemi ile sentezlenmis farkli gériinimdeki karbon aerojeller a) silindirik monolit b)

ogiitiilmiis toz seklinde c) resornisol formaldehit aerojel (solda) ve karbon aerojel (sag kisim) goriintiileri
(Balkabak, 2009)

1.2.4.3.Silika ( inorganik ) aerojeller

Acerojellerin en ¢ok g¢aligilan tiirii olan silika aerojeller, yiiksek yiizey alani ve
gozeneklilik, ¢ok diisiik yogunluk, diistik termal iletkenlik, ¢ok diisiik kirilma indeksi ve
dielektrik sabiti gibi istisnai ve iistiin 6zelliklere sahiptir (Giiler, 2012; Gurav ve ark.,
2010). Dogal hammaddelerden iiretilmesi ve ¢evre dostu olmasi sebebiyle yaygin olarak
kullanilmaktadir. Silika aerojeller kizildtesi 1simay1 sogurma yeteneklerinin olmasi
sebebiyle, giinisigin1 gegirir ancak 1s1y1 hapseder. Dolayisiyla iyi bir yapt malzemesi

olmaya adaydir (Yu ve ark., 2015).

1.2.4.4.Diger aerojeller

Aerojel tiirlerinin Ornekleri, yari iletken bakir metal aerojelleri ve nanotiip
aerojelleri igerir. Ilk olarak 2002 yilinda iiretilen bakir igeren metal aerojeller,
gecirgenlik, optik seffaflik ve fotoliiminesans 6zellikleri agisindan benzersiz bir yapiya
sahiptir. Farkli yontemlerle nanotiip ve aerojelin kombinasyonu saglanmis. Bu malzeme
yeterli blytikliikte gozenekli yapiya sahip olmamasindan ve pargali yapida olmasi

sebebiyle aerojel tanimina uymamis ve elastik duman olarak isimlendirilmistir (Du ve

ark., 2013).

1.2.5. Aerojelerin kullanim alanlari
Gilinlimiizde aerojel altindan ¢ok daha pahalidir. Bir kg aerojel yaklasik olarak
46.000$8 degerindedir. Her ne kadar pahali olsa da aerojel baska maddelerle

karistirilarak giinliik hayatimizdan kullandigimiz bir¢ok esyada bulunmaktadir. Kivam
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arttirict maddeler, makyaj malzemeleri, sigara filtreleri, makyaj malzemeleri, silikon
tiretimi, itfaiye kiyafetleri, dalgic kiyafetleri, pencereler, boyalar, roketler, ev yap1
malzemeleri iiretimi gibi bir¢cok alanda tiretimde aerojeller kullanilmaktadir. Kirli sular1
fitre etmek, asir1 sicakliklara karsi yalitici malzeme olarak kullanilmalar1 ve
miicevhercilik bunlardan sadece birkacidir (Anonim, 2021) Aerojel, termik izolasyon,
sizintilar1 temizlemek amaciyla kimyasal adsorbant olarak, akustik yalitim, uzay ve
havacilik  sanayisinin  uygulamalarinda, ila¢ Yyayma sistemleri, pencere-kapi
uygulamalar gibi bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Cin’deki aragtirmalar sonucunda olasi
petrol kacaklarmin temizlenmesinde kullanilabilecegi ortaya cikmugtir. Aerojellerin
izolasyon kabiliyetleri sayesinde gemi ve teknelerin kazan kisimlarinda minimum
yalittim kalinlig1 ile maksimum enerji elde edilmesine olanak saglamaktadir. Bu
malzemeler mimarlik alaninda bir c¢esit saydam yalittm malzemesi olarak
kullanilmaktadir. Genellikle fiber takviyeli aerojel kullanildiginda pencere gibi yapi
bilesenlerinde kullanilan yapt malzemeleri yerine, bina dis cephelerinde ve dis cephe
kaplamalarinda 151k yayan dolgu maddesi olarak kullanilirlar. Aerojeller ayrica vakum
yalitimi i¢in kullanilan panellerin igine yerlestirilerek kullanilir.

NASA bu malzemelerden hem yararlanmak hem de pratik kullanim alanlarini
tespit etmek icin aerojellere yogun bir ilgi gostermektedir. 1999 Stardust gorevinde
kuyrukluyildizdan alinmasi gereken Ornekleri toplamak icin aeojelden yapilmig bir
sistem kullanilmis ve basarili olunmustur. 2002 yilinda NASA’nin kurdugu bir sirket
saglam ve esnek bir aerojel kesfetmistir ve bu aerojel bu anlamda bir adim 6ndeydi.
Astronotlarin kiyafetlerinde de aerojel kullanilmasi {izerine calisilmaktadir. Cilinkii bu
kiyafetlerde kullanilacak oldukca ince bir katman halindeki aerojelin astronotlar1 -
130°C ye kadar koruyabilecegi diisliniilmektedir. Bir diger kullanim amacinin ise
bombalara kars1 zirh olabilecegi degerlendirilmekte ve lizerine testler yapilmaktadir.

Diger yandan ¢evreci projelerde, sudaki kirlilik unsurlarin1 emmeye yarayacak
bir slinger gibi kullanilabilecektir. Aerojeller bilimsel ve endiistriyel kullanimi disinda
giinlik hayatimizda da yer alabilmektedir. Dagcilik, kampgilik malzemeleri, 6zel
ayakkabilar, cesitli uyku tulumlar1 6rnek olarak gosterilebilir. Teknolojide ise otomobil
ve cep telefonlarinda kullanilabilir. Demir oksit aerojeller ise aliiminyum nano-
parcaciklarla zenginlestirilmis ve oksitlenen jellerle tepkimeye girer ve biiyiik bir 1s1
enerjisi ortaya ¢ikarir (Bugdayci, 2008).

Dolayistyla bu durum roket iticilerinde atesleyici olarak kullanilabilecegini

gostermektedir. Yapilan arastirmalarda da bazi maddelerden iiretilen aerojelerin
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hidrojen tiretimini hizlandiracagimi kanitlar niteliktedir. Diinya’dan Uzay’a siliphesiz

aerojellerin gelecegimizde ¢ok daha 6nemli bir yeri olacaktir.

1.2.6. Aerojeller ile adsorpsiyon calismalari
1.2.6.1.Aktif karbon

Ayirma proseslerinde en ¢ok tercih edilen yontemlerden biri de adsorpsiyondur.
Absorban madde olarak ise en yaygin kullanilan1 aktif karbondur. Aktif karbon genel
olarak organik temelli her maddeden sentezlenebilir ve yiiksek gozenekli yapiya ve
genis ylizey alanina sahiptir. Aktif karbonun en onemli 6zelliklerinden biri, farkli
aktivasyon yoOntemleri ile ylizeyinde olusan farkli fonksiyonel gruplar sayesinde hem
inorganik hem de organik maddeleri segici olarak tutmasidir. Aktif karbon, tamamen
sagliga zararsizdir ve oldukca kullanishdir. Cozeltideki molekiil ve iyonlar1 gézenekli
yapist sayesinde i¢ yiizeylerine dogru ¢ekebilir bu sebeple de absorban olarak
isimlendirilirler. Turba, kemik, findik ve hindistan cevizi kabugu, linyit, odun, mangal
komiirti gibi maddelerden elde edilen karbon, cesitli islemlere tabii tutularak aktif
karbona doniistiirilmektedir.

Aktif karbon, toz ve graniiller gibi gaz veya sivi ortamlarda adsorpsiyon
sistemleri icin ¢ok uygun olan kararsiz bir malzemedir. Aktif karbon, 300-1800 m?/gr
arasinda degisen genis bir i¢ yiizeye ve yiiksek gozeneklilige sahiptir. Aktif karbon
{iretimi, karbon igeren malzemelerin 800°C ‘nin altindaki sicaklikta havasiz bir ortamda
gerceklestirilen iki temel asamadan olusmaktadir. Tk asamada malzeme kuvvetli bir asit
¢ozeltisinden gegcirilerek 1s1 kullanilarak yakilir (komiirlesmesi saglanir, ikinci asamada
ise karbonize {iriiniin aktivasyonu gergeklestirilir. Bdylece karbon bilesimindeki
malzemeler, kullanilan hammaddenin kalitesine, aktivatoriin kalitesine ve aktivasyon
isleminin kosullarina bagl olarak farkli 6zelliklerde istenilen iirlinlere doniistiiriiliir.
Karbonizasyon fazinda, oksijen ve hidrojen gibi karbon disindaki ¢ogu element, gaz
fazindaki baslangi¢ malzemesinin pirolitik ayrigmasiyla giderilir.

Aktif karbon, 19. Yiizyilin baslarinda ingiltere’de eser miktarda karbon igeren
kemik kiilii ve seker ¢ozeltisinin rengini gidermek icin kullanildi. Kemik kiilliniin
igerigi kalsiyum fosfat ve ¢ok az miktarda karbondan olusur. Bu nedenle gergek karbon
olmadig1 sdylenebilir. Bir adsorban olarak bitkisel maddelerden odun koémiirii iiretimi,
1856 ve 1863 yillar1 arasinda bir Ingiliz patenti olarak yayimland: (Giindiizoglu, 2008).

Aktif karbon ve grafit birbirine benzeyen maddelerdir. Grafitin yapisi, karbon

atomlarinin altigen yapi1 olusturmak {izere diizenli yerlesmis diiz tabakalardan meydana
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gelmesi sonucu olugmustur. Aktif karbonda ise, paralel tabakalarin birbirleri iizerine
belirli bir diizen igerisinde yerlesmemis oldugu goriilmektedir ve acisal konumlari

gelisigiizel, diizensizdir (Dertli, 2004).

1.2.6.2.Grafen ve grafen oksit

Yiiksek esneklik, mekanik dayanim, termal iletkenlik, yiiksek elektrik iletkenligi
ve seffaflik gibi benzersiz 6zellikleri grafeni ilgi ¢ekici bir malzeme yapmaktadir.
Karbon atomlarindan olusur, karbon atomlarinin allotropudur. Karbon atomu bilindigi
tizere dort bag yapar ve baglarin her biri farkli bir karbon atomu ile kurulmasi elmas
yapida olmasinin temel sebebidir. Grafen, yapisini olusturan altigen prizma simetrisinde
diizenli bir dizilim igerisinde olan karbon atomlarinin sp? melezlesmesini saglayan tek
katmanli, bir atom kalinliginda ve metrenin milyarda biri boyutunda bir hammaddedir.
Dort bag yapan bir karbon atomunun sadece ii¢ farkli karbon atomu ile bag yaptiginda
dordiincii bag1 daha once bag kurdugu bir karbon atomuyla yapmak durumunda
kalmasiyla grafit ad1 verilen yap1 meydana gelir. Grafit; hekzogonal sekildeki karbon
katmanlarinin y1gin seklinde bir araya gelmesi sonucu olusur. Bu karbon katmanlarinm
bir arada tutan kimyasal bag kuvveti Van der Walls kuvvetleridir. Grafen ise grafitten
ayrilan kii¢iik kalinliktaki hali olarak tanimlanir. (Pietronero ve ark., 1980)

Grafenin sahip oldugu iyi iletim 6zelligi yapisini olusturan atomlarin igerdigi ¢ift
baglarin yer degistirme kolayligidir. Grafenin bu 6zelligi onu 6zel kilmaktadir. 2000°1i
yillarin basinda Rus kokenli Ingiliz bilim adami1 Kostya S. Novoselov ve Hollandal
bilim adami Andre Geim tahmin edilenden ¢ok daha farkli 6zelliklerde ve tek katman
halinde bir grafen iireterek 2010 Nobel Fizik Odiilii’nii almislardir (Katsnelsona ve ark.,
2007). Yapilan arastirmalarda yeni Ozelliklerinin kesfedilmesiyle birlikte farkli
kullanim alanlar1 olugsmustur (Hsiao ve ark., 2011).

Grafenin essiz yapist maddenin olagandist 6zellikleri ile yakindan ilgilidir.
Grafen celikten yaklasik yiiz kat daha giicliidiir ve neredeyse tamamen seffaf haldedir.
Gosterdigi yiiksek termal ve elektrik iletkenligi elektronikteki uygulamalar icin
kullanilacak iyi bir malzeme oldugunu diisiindiirmektedir. Grafenin kullanim alam
sadece elektronikler smirli olmamakla birlikte enerji endiistrisi, tibbi alanlar, gida
sanayii, askeri koruyucu aletler, balistik gibi birgok uygulama alan1 mevcuttur. Gelecek
i¢in biiyiik umut vadeden grafen, hala pahali ve tiretilmesi zor bir maddedir.

Grafen sentezlemek i¢in hali hazirda kullanilan metodlar; maliyeti yiiksek, 6zel

donanim gerektiren ve prosesleri karmasik siirecler icermektedir.
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1.2.6.2.1. Grafen sentez yontemleri

Grafen iiretimi i¢in bu zamana kadar eksfoliasyon, kimyasal buhar ¢oktiirme,
epitaksiyel biiyiitme gibi literatiirde ¢ok farkli yontemler kullanilmistir. Grafen sentez
metodlar1 iki ana bashik altinda toplanabilir.. Bu yontemler fiziksel ve kimyasal

yontemler olup kisaca deginilecektir.

1.2.6.2.1.1.Grafen sentezinde fiziksel yontemler
Andre Geim ve Konstantin Novoselov; 2004 yilinda, HOPG'yi yapiskan bantla mekanik
olarak tek tabakalara ayirdilar ve ilk kez grafeni izole etmeyi bagardilar. Bu yontemle;
Izole grafen 6rneklerinin biiyiik katman kalinliklar1 ve kiigiik yiizey alanlar1 nedeniyle
kullanima uygun olmadig: belirlendi (Gao ve ark., 2010).

Kimyasal Buhar Coktiirme Yontemi (KBCY) kati malzemelerin iiretiminde kullanilir
ve bu yontem genellikle; bu, yiiksek diizeyde safligin istendigi durumlarda kullanighdir.
[k olarak cok eski caglardan gelen KBCY'de; yiizeylerde ince bir kat1 film olusur.
Endiistriyel olarak kullanilan bircok element veya bilesik bu yontemle kolayca
sentezlenebilir. Bu yontemde; reaksiyon sirasinda kaynak gazlar kullanilir ve 1sinan tasg
ylizeyinde ince bir film tabakasi olusur. KBCY; kullanilan sentetik proseslerde,
reaksiyonun meydana gelmesi igin g¢evre kosullart ¢ok onemlidir. Bunlar; ortam
sicakligi, basing, kullanilan kaynak gaz yapilari, zaman ve kullanilan reaktordiir.

Bu yontemi ii¢ ana baslik altinda incelenebilir:
> Reaksiyon basincina gore
> Ultra yiiksek vakumlu
> Gazin fiziksel durumuna gore
> Sivi/gaz aerosol destekli
> Dogrudan s1vi enjeksiyonu
* Plazma yontemleri
* Mikrodalga plazma destekli
* Gelistirilmis plazma destekli
* Gelistirilmis uzaktan kontrollii

Kimyasal buhar biriktirme/ ¢oktiirme (CVD), bakir, nikel, altin, kobalt gibi gegis
metallerinin ylizeyini yiiksek vakumda maruz birakarak ve hidrokarbon gazlar ile
1sitarak yiiksek kaliteli grafen tliretme yontemidir (Bhuyan ve ark., 2016). Genel olarak,

CVD yonteminde yiiksek sicakliga kadar 1sitilan bir metal yiizey tizerinde, kimyasal
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olarak emilmis hidrokarbonlar, metal katalizli dehidrojenasyon ile karbon atomlarina
ayrisir ve metal yiizeye yayilir. Daha sonra soguma islemine baslayarak karbonun
metaldeki ¢oziiniirliigii azalir ve bu nedenle karbon atomlar1 kirilarak metalin yiizeyinde
bir grafen tabakasi olusturur. Bu ayrigsma islemi, sisteme hi¢ hidrokarbon verilmese bile
metalin karbon igerigi dengeye ulasana kadar devam eder. Dolayisiyla ¢oziinmiis
karbon miktar1 ve soguma hiz1 bu yontemde grafen katmanlarinin sayisini belirleyen
parametrelerdir (Seah ve ark., 2014)

Grafen sentezinin bagka bir fiziksel yontemi, bir SiC (silisyum Kkarbiir)
bilesiginin yiliksek sicaklikta ayrismasidir. Bununla birlikte, elde edilen grafen, sentez
sirasinda kullanilan yiiksek sicakliklar nedeniyle yapisal kusurlara sahiptir. Sentez
sonrast yapida gozlenen kusurlar, yiiksek kalitede grafen sentezi elde edilemedigi i¢in
yontemin dezavantaji olarak yorumlanmaktadir (Zhuo ve ark., 2013).

Grafen, karbon igeren gazlarin belirli bir yonde tek bir kristal yapiya sahip olan
Ru,Ir ,Pt(111), Cu ve Ni gibi yapisinda karbon bulunan gazlarin yiizeyde karbon
cekirdekleri olusturmasi ile de iiretilebilir. Bu yontem, yiiksek vakumda tek bir kristal
tizerinde epitaksiyel biiylime olarak adlandirilir. Bu tek kristal yapilardan elde edilen Cu
ve Ni gibi metaller yiizeylerin kafes yapisinda uyumsuzluk ¢ok az oldugu i¢in sentez
orantili ve diizgiin grafen ile sonug¢lanirken; Pt, Ru, Ir gibi metaller kullanilarak; kafes
yapilarinin biiyiik ¢eliskilerinden dolay: dalgali yapida grafen elde edilir. Bu iiretim
yontemi ile iiretilen grafenin 6zelliklerini kullanilan metaller belirlemektedir. Kullanilan
metallerin ylizey kafes yapilarinin grafenin altigen karbon yapisina uygun olmasi ¢ok
onemlidir (Dai ve ark.,2011).
1.2.6.2.1.2.Grafen Sentezinde Kimyasal Yontemler

Sungjin ve ark., (2010) grafenin organik sentezinin, polimer bilesiklerinin bir
kombinasyonu yoluyla miimkiin oldugunu gosterdi. Bunun igin 1,4-diiyodo-2,3,5,6
tetrafenilbenzen bilesigini dikkate alarak polimerik grafeni sentezlemislerdir.
Literatiirde yiiksek verimli grafen elde etmek i¢in en popiiler yontem, grafitin giiclii
oksidanlarla oksidasyon yoluyla hafifce pul pul dokiilmesini ve ardindan grafen elde
etmek i¢in kimyasal veya termal yontemlerle grafen oksidin indirgenmesini igeren
kimyasal yontemdir. Bu yontemde, oksijen gruplar1 grafitin grafen katmanlara

baglanarak grafiti oksitler.
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Grafenin redoks reaksiyonlar1 kullanilarak kimyasal sentezinde, kimyasal sentez
yontemi ile elde edilen grafenin tim reaksiyonlarina ve kimyasal yapilarina
bakildiginda; oksitleyici kimyasallar grafit oksit liretiminde ilk adimdir. Grafit oksit
sentezinden sonra, grafen oksit, giiglii indirgeyici ajanlarla ultrasonik etki ile tiretilir.
Grafit oksit eldesi 1859 yilinda Brodie B.C. nitrik asit ve potasyum nitrat ile oksidasyon
calismalar1 neticesinde toz grafit hazirlamistir. Ancak bu yontem, tekrarlanan
oksidasyon ve 4 giinlik uzun oksidasyon siiresi, yilkama ve kurutma asamalarinin
varlif1 ve reaksiyon sirasinda patlayict klor dioksit gazi salinimi gibi dezavantajlar
nedeniyle giinimiizde pek tercih edilmemektedir. Akademik arastirmalarda, grafen
oksidi sentezlemek i¢in "Hummers yontemini" kullanilmistir. Uygulanan bu yontemde
karbona bagli alkol, epoksi ve karboksilik asit gruplari igeren grafen oksit
tabakalarindan olugmaktadir. Grafitin oksidasyon isleminden sonra oksijene gore
zenginlesmesi, geometrik yapisinda farkliliklara ve tabakalarin agilmasina neden olur.
Katmanlar arasindaki mesafe artisi; grafen oksit tabakalari, sonraki indirgeme islemleri
sonucunda kolayca ayrilabilir yapilar haline gelir. Kimyasal indirgeme ile elde edilen
grafenin sentezinde, indirgeyici reaktifler olarak genellikle hidrazin ve NaBH4
kullanilir. Sentez sonucunda farkli boyutlarda grafen elde etmek miimkiindiir. Y6ntemin
en oOnemli dezavantaji sentez sonrasi elde edilen grafenin kalinliginin kontrol

edilememesidir (Georgakilas, 2014).

1.2.6.3.Metilen Mavisi
Boyar maddeler basta kimya endiistrisi olmak tizere tekstil, tip, biyoloji ve daha

birgok alaninda genis kullanimi mevcuttur. ilk sentetik boya 1856 yilinda W.H Perkin
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tarafindan sentezlenmis olan koyu mavi renk olarak bilinen Mauvenie’dir. Bu yapay
boya ile boya endiistrisinin varolus siireci baslamis olsa da Indigo, Alizarin benzeri
dogal kaynakli boyar maddelerin kullanimi ¢ok daha eski tarihlere dayanmaktadir
(Sipos ve ark., 2016).

Koyu yesil renkli kristal ve toz halinde bulunan bir kimyasaldir ve hafif kokuludur.
Metilen mavisinin molekiil agirhigi 319.86 g/mol ve genel gosterimi C16H18CIN3S.H20
seklindedir (Bayar ,2018).

Sekil 1.4. Metilen mavisinin {i¢ boyutlu molekiil goriiniimii (Yemis ve Yenil, 2017)

Metilen mavisi bilim diinyasinda sik kullanima sahip olup, tekstil sanayii basta
olmak tizere, kagit renklendirmede, yiin, sa¢ ve kumas boyamak amaciyla kullanilan
sentetik bir boyar maddedir. Ayrica laboratuvarlarda incelemesi yapilacak bakterileri ve
kiiltiirleri boyamada, tibbi tan1 koyulmasinda da metilen mavisinden yararlanilmaktadir.
Afrika’da sitma tedavisinde, methemoglobinemi ve siyaniir, amonyak ve nitrit
zehirlenmelerinin tedavisinde panzehir olarak kullanilabilir. Alzheimer hastaliginin
tedavisi icin de iyilestirici 6zelligi oldugu diisiiniilmektedir. Akvaryumlarda olusan
beyaz benek hastaligini tedavi edici 6zelligi bulunmaktadir (Sipos ve ark., 2016). Az da
olsa zehir igermesi sebebiyle, solunmasiyla nefes almada giigliik, kalp ritiminde artis,
ani sok, mide bulantisi, diyare ve kusmaya neden olabilen, nemli ortamlarda diisiik
yogunluklarda bile fotosentetik aktivitelerin gergeklesmesini engelleyebilir. Insanlar
icin de toksik etkili olabilmektedir. Metilen mavisi 6zellikle yiizey sularina karistiginda
(az konsantrasyonda olsa bile) sularda 151k gegisini engeller ve oksijenin su igerisinde
¢oziinme hizin diisiiriir. Dolayisiyla su alt1 yasaminda canli gesitliligini azaltir (Sipos

ve ark., 2016).

2. KAYNAK ARASTIRMASI
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Aerojeller; diisik yogunluklari, kontrol edilebilen yiiksek gozenekli yapilari,
termal ve mekanik 6zellikleri, elektriksel iletimlerinin yiiksek olmasi sebebiyle 6zel ve
hafif katilardir. Tiim bu 6zellikleri onlar essiz kilar ve gesitli formlarda endiistriyel
uygulamalar i¢in olanak saglar. Bu boliimde aerojeller ve ¢alismada aerojel eldesinde
kullanilan maddelerle ilgili yapilan bazi ¢aligmalara yer verilmistir.

1859 yilinda ingiliz bilim insan1 Brodie’nin grafit tozuna yogun nitrik asit ve
potasyum Kklorat eklemis, grafitin agirh@mi arttirmustir. Agirliktaki artisin  grafitin
kimyasal yapisinin degismesi sonucunda olduguna karar verip, deney baslangicinda %
96 karbon iceren grafitin deney sonunda bilesiminin %38’inin oksijen, yaklasik %2
hidrojen ve %60’min karbon oldugunu tespit etmis ve netice olarak grafitin
oksitlenebilir oldugunu sonucuna ulagmistir (Brisebois, 2020).

Brodie’nin yaptigi bu deneyden yaklasik 40 sene sonra Staudenmaier bu deneyi
Brodie’den farkli olarak nitrik asit ve potasyum klorati reaksiyon adimlari siiresince
asama asama eklemistir (Staudenmaier, 1898). Brodie’den farkli olarak karisimi daha
asidik hale getirmek icin bir miktar siilfiirik ait ilave etmistir. Deney tamamlandiginda
Staudenmaier Brodie’ ye yakin sonuclar elde etmis ve reaksiyonun eldesini
kolaylastiracak yeni bir yol kesfetmistir (Dreyer ve ark., 2010; Staudenmaier, 1898).

Staudenmaier’in deneyinden yaklasik 60 y1l sonra Hummers ve Offeman grafitin
oksitlenmesi i¢in farkli bir yontem bulmuslardir. Bu metotda daha one yapilan
deneylerden farkli olarak ile oksitlenme islemi Potasyum permanganat (KMnQOs) ve
yogun konsantrasyondaki siilfirik asit (H2SOs) ile yapilmistir. Elde edilen grafitin
Brodie ve Staudenmaier’in deneyleri ile ayni oranda oksitlendigi sonucuna ulagilmistir.
2013 yilina gelindiginde Chen ve arkadaslar1 yontemde kullanilan derisik stilfirik asit
yerine siilfiirik asit/fosforik asit bilesiminin ¢evreye daha az zararli olacagi fikrini
savunmus Ve Hummers metodunu ortaya ¢ikarmislardir (Fang ve ark., 2013; Dreyer ve
ark., 2010).

Grafen oksit eldesinde zamanla gelisen kiiclik degisiklikler yapilan ii¢ metod
grafen oksit sentezinin temelidir (Dreyer ve ark., 2010). Bu ii¢ deney ayni zamanda
oksidasyon seviyesinin yalnizca kullanilan oksidanta bagli olmayip reaksiyonun
gerceklestigi sartlar ve kullanilan grafit kaynakli da degisim gosterdigini ortaya
cikarmistir (Dreyer ve ark., 2010).

Literatiirde grafen oksit ile ilgili calismalar incelendiginde o6zellikle atik
sulardaki organik inorganik Kirliliklerin giderimi i¢in kullanimi1 hakkinda ¢ok sayida

calisma yapildig1 goriilmiistiir. Boyarmadde, agir metal ve tibbi atik giderimi igin
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yapilan caligmalar adsorpsiyon verimini arttirmak amaciyla gerceklestirilmistir. Boya
adsorpsiyon grafenin etkisi ile ilgili Ramesha ve arkadaslar1 yaptiklar1 ¢alismada gesitli
boyalar kullanarak metilen mavisi, metil meneksesi, rodamin B gibi) grafen ve grafen
oksidin bu boyalar iizerindeki adsorplama kapasitelerini incelemislerdir. Deney
sonucunda ulagtiklar1 verilere gore grafen oksidin iizerindeki hidroksilik ve karboksilik
gruplarindan dolay1 negatif yiik kazanmis ve katyonik boyalarla etkileserek oldukca
yiiksek adsorbsiyon verimi elde edilmistir (Ramesha ve ark., 2011). Grafene manyetik
0zellik kazandirmak ve adsorpsiyon siireglerinde kullanmak adsorpsiyon sonrasi ayirma
islemlerini daha ekonomik hale getirecektir.

Sudan boya aritilmasiyla ilgili olarak Ai ve arkadaslari, bir grafen/manyetit
kompoziti gelistirmisler ve bunu sulu ¢dzeltide metilen mavisi boyasinin ¢ikarilmasi ve
adsorpsiyon kapasitesi agisindan aktif karbon/manyetit, ¢ok duvarli karbon
nanotiipler/manyetit ile karsilastirdilar. Sonu¢ olarak, aktif karbon-manyetit-grafen-
manyetitin ¢ok duvarli karbon nanotiipler/manyetit olarak adsorpsiyon kapasitesini
gbozlemlemislerdir. Ayrica grafen/manyetit adsorbe edilmis malzemenin manyetik
ozelliklerini besinci kullanimdan sonra da korudugu gézlenmistir (Ai ve ark., 2011).

Wang ve ark., manyetik CoFe2O4-grafen nanokompozit levhalar (CoFe2Os-
FGS), hidrotermal bir yontem kullanilarak tiretmislerdir. Sentezlenen maddenin metil
oranj boya adsorpsiyon testi (pH: ~ 8) yapilmis ve maksimum adsorpsiyon kapasitesi
71,54 mg/g olarak bulunmustur. Reaksiyon kinetigi caligmalar1 sonucunda,
adsorpsiyonun sozde ikinci dereceden bir hareket denklemine karsilik geldigi
gbzlemlenmistir. Sentez adimlar sirasinda grafen oksit ylizeyinde bir¢cok fonksiyonel
oksijen merkezinin bulunmasi nedeniyle, Fe™® ve Co*? iyonlari, reaksiyonu baslatmak
ve ilerletmek icin ylizeydeki bu merkezlerle giiclii bir sekilde etkilesime girmistir.
CoFe20s4 nanoparcaciklart yiizeyde hidrotermal islemle olusturulmustur. FGS ve
CoFe204'tin farkll kiitle oranlarinda sentezlendigi ve adsorpsiyon kapasitesinin artan
FGS miktar1 ile dogru orantili oldugu sonucuna varilmistir. (Li ve ark., 2011).

Benzer sekilde, Vakili ve ark., grafen/manyetitin ayn1 anda agir metal iyonlarini
ve iyonik boya atiklarini adsorbe etmesinde yararlanmiglardir. Maksimum adsorpsiyon
kapasitesi metilen mavisi i¢in % 64,23 , oranj G i¢in % 20,84 ve Cd (kadmiyum) iyonu
icin % 91,29 dur. Manyetik grafen oksit, yliksek pH degerlerinde (3.5) negatif yiklidiir,
ancak pozitif yiiklii Cd iyonlari, metilen mavisinin elektrostatik ¢ekimle cekildigi ve
anyonik oranj G boyasint ¢ekmedigi gozlemlenmistir. Sorbentin ilk rejenerasyondan

sonra tekrar kullanilmasi durumunda sirasiyla Cd iyonu i¢in % 67,55, metilen mavisi
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igin %55,76 ve oranj i¢in %83,01, dordiincii kullanim igin bu degerlerde diisiis oldugu
anlasilmistir (Deng ve ark., 2013).

Katti ve ark., (2006) geleneksel aerojelleri aminlerle modifiye edip ve ii¢ noktali
egme testleri ve dinamik mekanik analiz kullanarak yiik tasima kapasitelerini

dlemiiglerdir. Ortalama yogunlugu 0,478 g/cm®

olan bir numunenin 6zgiil basing
dayanimi 8900 Nm/kg, nihai basin¢ ¢ekme dayanimi 186 MPa, akma dayanimi degeri
3,89x105 Nm/kg ve young modiilii klasik silika aerojeller igin ~92 MPa iken, ¢apraz
bagli aerojellerin modiilii ~92 MPa oldugu ortaya ¢ikmustir.

Madadrang ve ark., (2012) yaptiklar1 ¢alismada (EDTA-GO) grafen oksidi
etilendiamintetraasetik asit (EDTA) ile modifiye etmislerdir. Bu ¢alismada elde edilen
sorbenti atik sudan Pb*? (kursun) iyonlarini uzaklastirmak icin kullanmislardir. Elde
edilen deneysel sonuclara bakildiginda, sentezlenen adsorbanin yiiksek adsorpsiyon
kapasitesine (pH: 6.8, adsorpsiyon kapasitesi 479 mg/g) sahip oldugu bulunmustur.
Bunun ana nedeni EDTA'nin yiiksek selatlama kapasitesi ile agiklanmaktadir. Deneysel
veriler, adsorpsiyonun Langmuir modelini takip ettigini gostermektedir. Testler,
sorbentin onuncu denemeden sonra tam kapasiteye ulastigini ortaya ¢ikarmistir.

Capadona ve ark., (2006) dort farkli silan konsantrasyonu, dort farkli
diizosiyanat konsantrasyonu ve iki farkli sicaklik kosulu ile ii¢ sistem hazirladi ve
caligmada 28 farkli monolitik aerojelin sentezi gergeklestirildi. Caligma sonucunda en
yiiksek yogunluga sahip capraz bagli aerojelin en yiiksek c¢ekme dayanimina ve
modiiliine sahip oldugunu gozlemlenmistir. Uretilen ¢apraz bagh aerojellerin, 120 kat
gerilme mukavemetine sahipken, geleneksel silika aerojellerin yogunlugunun ii¢ kata
kadar daha yiiksek oldugu gozlemlendi.

Du ve ark., (2014) tarafindan yapilan ¢aligmada; ilk olarak GO/kitosan/silika
lifleri, yas egirme yontemiyle hazirlanmis ve liflerinden gozenekli yapiya sahip
GO/kitosan lifleri ayristirilmistir. Bir boyarmadde olan Kongo Kirmizisinin gézenekli
GO/kitosan lifleri tizerine adsorpsiyonu; derisim, pH, adsorban miktar1 ve temas stiresi
gibi ¢esitli parametrelerde gerceklestirilmistir. Adsorpsiyonun Langmuir izotermiyle
mitkemmel bir uyum gosterdigi ve maksimum adsorpsiyon kapasitesinin 294,12 mg/g
oldugu belirtilmistir.  Ayrica gergeklestirilen  kinetik  caligsmalar  sonucunda
adsorpsiyonun yalanci-birinci dereceden kinetik modele uygun oldugu tespit edilmistir.

Bu alanda bir diger 6nemli ¢calismay1 Leventis ve arkadaslar1 yapmis, siiperkritik
bir kurutma islemi kullanmadan aerojellerin nasil sentezlenecegini arastirmislardir. Oda

sicakliginda pentan ile dort yikama, siiperkritik kurutma ile hazirlanan aerojellere
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benzer sonuglar vermistir. TMOS (Tetra Methyl Ortho Silica) ve TEOS (Tetra Ethyl
Ortho Silica) literatiirde yaygin olarak kullanilan baslangi¢ kimyasallaridir.

Sheshmani ve arkadaslari tarafindan yapilan bir ¢alismada (2014); bu, manyetik
grafen/kitosan nanokompozitlerin kimyasal sentezi ve bu nanokompozitler tarafindan
Asit Turuncusu 7'nin uzaklastirilmasi ile ilgilidir. Bu ¢alismada; grafen oksit igeren
adsorbanlar durumunda, kitosanin fonksiyonel gruplari ve Fe3O4'lin manyetizmasi Asit
Turuncusu 7 icin ¢ok yiiksek bir afinite ve yiiksek bir adsorpsiyon kapasitesi
gostermistir. Ayrica, manyetik 6zelliklerinden dolayi, bir manyetik kuvvet uygulayarak
adsorbani ortamdan basit ve hizli bir sekilde ayirmanin avantajli oldugu bulunmustur.
Maksimum adsorpsiyonun asidik pH'ta en yiiksek oldugu ve temas siiresi 120 dakika
icinde dengeye ulasildigi bulundu. Adsorpsiyon; bulundugu ortamin pH'ina, adsorbent
miktarina ve temas siiresine bagli oldugu bulunmus ve adsorpsiyonun yalanci birinci
dereceden bir model izledigi sdylenmistir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesinin 42,7
mg/g oldugu rapor edilmistir ve adsorpsiyon, Langmuir izotermal modeline uymustur.
Ayrica, bu c¢alismada kullanilan nanosorbentler, sulu c¢ozeltilerden anyonik azo
boyalarin giderilmesinde umut vaat etmistir.

Tajiri ve ark., (1995), kritik tistii kurutma isleminin silis aerojelinin yapisini ve
ozelliklerini nasil etkiledigini arastirmislaridir. Bu calismada metanol, etanol ve 2-
propanol kullanilarak siiperkritik kurutma gerceklestirilmistir. Calismalar, en yliksek
biizilmenin 2-propanol ile yapilan islemde gdzlemlendigini gdstermistir. Etanol ve
metanol en diisiik biiziilmeyi gostermistir. Egilme mukavemeti ile ilgili olarak, farklh
malzemeler i¢in kurutma igsleminde spesifik bir degisiklik gozlemlenmemistir.

Cheng ve ark., (2017), zeolitin adsorpsiyon kapasitesini artirmak i¢in zeolit beta
tizerine agilayarak farkli GO igeriklerine (GB) sahip hidrotermal zeolit/grafen oksit
kompozitleri hazirlamiglardir. GB kompozitlerinin yapisal ve fiziksel 6zellikleri XRD,
SEM, FTIR, Raman, BET ve XPS yontemleri ile karakterize edilmistir. Elde edilen
sonuglar, GB'lerin aktif yiizeyine bagli GO 38 nano-tabakalar1 ile kompozitlerin
gozenekli oldugunu gostermislerdir. GB kompozitlerinin adsorpsiyon davranisi iizerine
Rhodamine B (RB) boyasiin adsorpsiyon izoterm calismasi yapilmis ve maksimum
RB adsorpsiyon miktar1 64,47 mg/g olarak bulunmustur.

Literatiirde aerojel uygulamalar1 ile ilgili bircok calisma bulunmaktadir.
Bunlardan biri Hrubesh tarafindan yapilmistir. Bu ¢alismada, Hrubesh, aerojellerin 1s1
yalitimi, elektronik cihazlar, kapasitorler ve kriyojenikten asir1 sicakliklara kadar enerji

depolama, lazer deneyleri, ultrasonik ve gaz sensorleri, niikleer parcacik detektdrleri
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olarak kullanimina iliskin kapsamli bir literatiir taramasi gerceklestirmistir. Bu
aragtirmanin yapildigt yillar boyunca, aerojellerin kullanim kapsamlari yukaridaki
orneklerle sinirlandirilmis ancak zamanla enerji emilimi ve ¢esitli mekanik uygulamalar
icin de kullanilmustir.

Turhan Kara (2020) yaptig1 ¢aligmada, ucuz bir silika kaynagi olan sodyum
silikat c¢ozeltisi ile proses kosullart optimize edilmis ve fonksiyonellestirilmis
magnezyum silika aerojel sentezlenmis, elde edilen aerojeller ile berrak iiziim suyu
iiretiminin uygun durultma prosesi kosullarinin belirleyerek endiistriyel durultma
ajanlart ile kiyaslamistir. Sonug olarak, islevsellestirilmis Mg-silika aerojelleri, liziim
suyu durultmasinda bulaniklik elementlerinin ¢ok 1iyi adsorpsiyon performansi
gostermistir.

Mermer ve Piskin (2019), ucuz ve kolayca bulunabilen bir malzeme olan
kumdan hidrofobik aerojeller hazirlamak icin ultrason destekli bir sol-jel yontemi
kullanmigtir. Elde edilen aerojellerin yogunlugu tizerinde farkli parametrelerin etkisini
arastirmistir. Yalitkan Ozellikli siva iiretiminde malzemeleri karakterize etmek i¢in en
diisiik yogunluklu numuneler tizerinde XRD, TG/DTG, N2 adsorpsiyon/desorpsiyon ve
SEM analizleri yapilmistir. Arastirma sonuglari, pahali saf silisyum kaynagi yerine ucuz
ham  kum  kullanilarak  yalitim  sivas1  iiretiminde  aerojel  sentezinin
gerceklestirilebilecegini ve degerlendirilebilecegini gostermektedir.

Cimen (2021) calismasinda silika esasli aerojel sentezi igin ticari silika esash
kimyasallara alternatif, dokiimhanelerde kullanilan kum kaliplardaki dokiim kumu (DK)
ve dokim sonrasinda olusan atik dokiim kumundan (ADK) sol-jel yontemi ile
atmosferik kurutma sartlarinda silika esasli aerojel tozu sentezlemeyi bagsarmistir.

Yetgin (2013), doktora ¢aligmasinda DNA kati ylizey ile saflagtirma verimini
arttirmak i¢in DNA nin silica, alimina ve hidroksi apatit (HAP) tozlarina adsorpsiyon
slirecini takip etmis ve DNA adsorpsiyonunun atomik kuvvet mikroskopu (AFM) ile
detayli incelemistir. AFM ile en iyi goriintliiyli dondurularak aliimina yiizeyde
kurutulmus DNA igin elde etmistir. Su i¢inde ¢oziinen DNA nin bir¢ok molekiilden
olusan siiperkoiller halinde adsorplandig1 sonucuna ulagmistir.

Madenli ve ark., (2021) calismalarinda son yillarda fiziksel ve kimyasal
ozellikleri sebebiyle farklilik yaratan dikkatleri iizerine ¢eken malzeme grafenin,
adsorpsiyon sistemlerindeki kullanimlarini ve nanokompozit adsorbanlarin adsorpsiyon
kapasiteleri iizerine yapilan literatiirdeki caligmalar hakkinda degerlendirmeler

yapmuslardir. Incelemenin sonucunda ise, gevresel atiklarin ve mikroorganizmalarin
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yardimiyla ile nanokompozit malzemeler sentezlenerek adsorban kapasitesinin
arttirllmasinin  ¢evre teknolojileri alanina biiyliik yarar saglayacagr asikardir.
Aragtirmalar sonucunda iiretilen bu nanokompozit malzemeler sanayi kuruluslarinda;
endiistriyel prosesler gelistirilip tasarlanarak veya biitiinlesmis sistemlere uygulanarak
gelecek icin temiz iiretim yapilarak sifir atik su ¢ikisinin miimkiin oldugu anlasilmistir.
Kaya (2020), yaptig1 tez calismasinda TEOS (Tetraetilortosilikat), volkanik tif
ve yerfistig1 kabugu kiilii kullanarak sol-jel metodu ile dogal kaynakli silika kserojel ve
acrojeller elde etmistir. Silika aerojellerin kserojellere gore yiiksek ylizey alani, gozenek
boyutu, termal dayanim ve daha diisiik yogunluk ve termal iletkenlik gosterdigi tespit
edilmistir. Sentezlenen malzemeler arasinda olduk¢a az maliyetli bir malzeme olan
volkanik tiiften atmosfer basincinda kurutma sonucu sentezlenen silika kserojeller
metilen mavisi adsorpsiyonunda adsorbent olarak kullanilmistir. 5 kez yapilan
adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisii sonucunda silika kserojelin  metilen mavisi

adsorpsiyon veriminin % 70 oldugu goriilmiistiir.

3. MATERYAL VE YONTEM

3.1. Materyal

3.1.1. Kullanilan kimyasallar
Bu ¢alisma kapsaminda grafen, aktif karbon, amonyak, DMF, PVDF, aseton,

saf su, metilen mavisi , HCI, NaOH, CaCl. ve N2 gazi kullanilmigtir.

3.1.2. Kullanilan cihazlar

Adsorpsiyon c¢aligmalari i¢in;

Ultraviyole—Goriiniir Bolge Spektrometresi

pH metre

Vakum pompast

Chiltern Hotplate Magnetic Stirrer Hs31 marka model manyetik karistirict

Scaltec marka hassas terazi

N N N R

Mermert marka etiv



25

v' Jsr marka yatay karistirict kullanilmistir. Bu cihazlarin tamami Konya Teknik
Universitesi Kimya Miihendisligi ve Cevre Miihendisligi Arastirma

Laboratuvarlarinda mevcuttur.

Sekil 3.1. a) Jsr marka yatay karigtirici, b) Memmert marka etiiv, ¢) Sacaltec marka hassas terazi

3.2. Yontem

3.2.1. Aerojel eldesi

Grafen oksit ve aktif karbon aerojel eldesi igin 6ncelikle 20 mL grafen oksit sulu
¢ozeltisi diizgiin bir siispansiyon olusturmak i¢in sonikasyona tabi tutuldu ve 1 mL
amonyum hidroksit ile karisgtirildi. Sekil 3.2 ‘de verildigi lizere indirgenmis grafen oksit
icerisine aktif karbon eklenerek ¢ozelti bir {i¢ boyunlu balona aktarildi ve 180 °C'de 12
saat 1sitildi. PVDF DMF deki ¢ozeltisine grafen oksit/aktif karbon soliisyonu damla
damla ilave edildi. Hazirlanan kompozit hidrojelden safsizliklar1 ve DMF ¢oziiciisiinii
uzaklastirmak igin aerojel dnce 24 saat asetonda sonra 24 saat boyunca deiyonize suda
bekletildi. Son olarak, hidrojel kompozit aerojeli olusturmak igin Sekil 3.3°de verildigi
tizere vakum yardimiyla siizge¢ kagidi Sekil 3.4’deki gibi beyaz renk alana kadar
yikama yapildi. Desikatore koyulup, havasi alinarak 24 saat -18°C de kurutuldu (Sekil
3.5). Sentezlenen kompozit aerojel yogunlugu 73 mg/cm? olarak hesapland.



Sekil 3.2. Aerojelin sentezi sirasinda geri sogurucu sisteme baglanmasi ve sisteme N2 gaz1 verilmesi

Sekil 3.3. Aerojellerin saf su ile vakum pompasi yardimiyla yikanmasi
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Sekil 3.4. Aerojel yikama siiresince kullanilan siizge¢ kagitlari

Sekil 3.5. Yikama isleminden sonra aerojellerin desikatérde kurutulmasi
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3.2.2. Kanstirma hizimin adsorpsiyona etkisi

Adsorpsiyona karistirma hizinin etkisi i¢in yapilan deneyler (120 dakika),
sicaklik (25 °C), pH (7), adsorban miktar1 (5 g L) ve boya konsantrasyonu (15,428 mg
L") kosullar1 altinda gergeklestirilerek incelendi. 100,150,200,300 rpm olmak iizere 4
farkli karistirma hizi seviye olarak alindi. Adsorpsiyon ortami 150 ve 200 rpm'de
karigtirlldiginda karistirma hizi giderim veriminin %73,42'den %81,33'e yiikseldigi
gozlendi. Daha sonraki deneyler, 200 rpm'lik bir karistirma hizinda gerceklestirildi
(Sekil 3.6).

Sekil 3.6. Hazirlanan numunelerin yatay karistiricida karistirilmasi

3.2.3. pH’m adsorpsiyona etkisi

Cozeltinin pH", ozellikle adsorbat ile adsorbent arasindaki kimyasal ve elektrostatik
etkilesimler ilizerinde Onemlidir ve adsorpsiyonu etkileyen en Onemli faktorlerden
biridir. Bu nedenle aerojel icin farkli pH degerlerinin adsorpsiyon verimine etkisi, 2 ila
12 pH araliginda, 33 mg L™ baslangic MB konsantrasyonunda, 25°C sicaklikta, 200
rpm karistirma hizinda ve 120 dakika temas siiresi kosullar1 kullanilarak yapildi. Boya
cozeltilerinin baslangic pH degerleri HCI ve NaOH c¢ozeltileri ile ayarlandi.
Adsorpsiyon degerleri 652 nm deki degerler dikkate alinarak UV spektrometresinde
okundu. pH degisimlerinin adsorpsiyon ile giderimi énemli 6lgiide etkiledigi gdzlendi.

Aerojel i¢in pH 2'den 12'ye ¢iktik¢a giderim verimlerinin %30,28'den %53,14'e ¢iktig1
goriildii ve optimum pH 4 olarak belirlendi. Ancak atik sularda veya isletmelerde pH’1 4
e ayarlamaya gerek olmaksizin notr ortamlarda adsorpsiyon ¢alismalari tercih edildigi

i¢in bu aerojelin diger adsorpsiyon ¢alismalarinda da pH 7°de olarak belirlendi.
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3.2.4. Boyar madde konsantrasyonunun adsorpsiyona etkisi

0,25 ila 10 g L™ araliginda 6 farkli konsantrasyonda adsorbent dozajinin MB
adsorpsiyonuna etkisi (32 mg L MB, 200 rpm, 25 °C ve pH 7, 120 dakika temas
stiresi) incelendi. Aerojel miktar1 10 g/L oldugunda giderim veriminin % 89,46'ye

ciktig goriildii.

3.2.5. Temas siiresinin adsorpsiyon iizerindeKi etkisi ( Denge Deneyi)

Optimum doz yapilan deneyde aerojel i¢cin 10 g/L belirlenmistir. Bu aerojel icin
oncelikle Sekil 3.7° de verildigi gibi %33, %16,5, %8,25 ve %4.25 lik metilen mavisi
¢ozeltisi hazirlandi. Hazirlanan ¢ozeltiler 100 ml lik erlenlere alinip, her bir erlene 0.25
g aerojel tartilip, eklendi. 200 rpm hizda karistirildi. 40. dk, 120. Dk, 360. Dk, 1080.dk
ve 1440.dk sonucunda (Sekil 3.8) 652 nm de UV spektrometresinde okuma yapildi ve
degerler kaydedildi.

Sekil 3.7. %33, %16,5, % 8,25 ve % 4.25 lik metilen mavisi ¢ozeltileri
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Sekil 3.8. Zamanla %33, %16,5, % 8,25 ve % 4,25 lik metilen mavisi ¢6zeltilerinde goriilen renk
degisimi

4. ARASTIRMA SONUCLARI VE TARTISMA

Aerojel i¢in adsorpsiyon Oncesi ve adsorpsiyon sonrast FT-IR analizi grafigi
Sekil 4.1°de verildi. FT-Ir spektrumu incelendiginde 601 cm™ pik PVDF a fazina, 510
cm™? ve 879 cm™ PVDF B fazia ve 806 cm™ ve 1238 cm™'deki pikler ise PVDF y
fazina karsilik gelen piklerdir. PVDF'deki -CF. gruplari, RGO yiizeyindeki -C=0
gruplar tarafindan g¢ekilir, TGTG zincirinin TTTT konformasyonuna o'dan  fazina
gecisine yol agar. RGO ile birlestirilmis PVDF filmlerin 1100-1350 cm™'deki C-F
titresimine karsilik gelen IR sogurma bantlarinin pik siddetinin arttifi Lee ve
arkadaslarmin yaptig1 ¢alismada belirtilmistir. Literatiirde 6zellikle 1203 cm™ de PVDF
a fazinin pik siddetinin RGO miktarinin kiitlece artigina ek olarak azaldigr ama 1278
cm? ‘deki PVDF B faz pik siddetinin GO kiitlece miktarmin artigtyla arttigmi
belirtmistir. Bu ¢alismada Sekil 4.1 incelendiginde PVDF 510, 601, 806, 879 ve 1238
cmdeki pik siddetinin metilen mavisi adsorpsiyonundan sonra belirgin bir sekilde

azaldig1 gozlendi.
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Aerojelin Sekil 4.2 BET sonuglarin1 gostermektedir. Yiizey alanini ve gozenek

yapisi incelemek amaciyla aerojel i¢in nitrojen adsorpsiyon-desorpsiyon analizleri

yapildi. 298 K'de gaz giderme isleminden sonra 10 saat boyunca N> adsorpsiyon-

desorpsiyon izotermleri 77,3 K'de elde edildi. Malzemelerin yiizey alan1 BET Barrett-

JoynerHalende (BJH) yontemiyle belirlenen gozenek hacmi ve boyutu kullanilarak

belirlendi. Azot adsorpsiyon porozimetri 6l¢iimleri hazirlanan aerojelin spesifik yiizey

alam1 ve gozenek Ozellikleri hakkinda bilgi elde etmek i¢in kullanildi. Tablo 4.1.

aerojelin ylizey alani, gézenek hacmi ve ortalama gézenek boyutu gibi spesifik durumu

verildi. Aerojelin ortalama 9,17 nm gdzenek capina sahip oldugu ve Barrette-Joyner-

Halenda yontemine gore 21,3 nm’lik makrogozenekli bolgeye ait bir yapida oldugu

belirlendi. IUPAC siniflandirmasina gore bu histerezis dongiisii adsorbsiyon izoterm

modeli, tipik Langmuir tip 1V'e atfedilebilir.

Tablo 4.1. Aerojelin BET analizine gore ylizey alani, gozenek hacmi ve ortalama gozenek

boyutu
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Sekil 4.2. Aerojelin nitrojen adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve gozenek boyutu dagilim egrileri

Deneyler, temas siiresi (120 dakika), sicaklik (25 °C), pH (7), adsorban miktari
(5 g L) ve boya konsantrasyonu (15,428 mg L) kosullar altinda gergeklestirildi. Elde
edilen sonuglar Sekil 4.3.’de sunulmustur. Karistirma hizinin etkisini belirleme de 100,
150, 200 ve 300 rpm olmak tizere 4 deneysel degisken icin deney setleri gerceklestirildi.
En diistik karistirma hizinda (100 rpm) giderim verimi %65,13 iken karistirma hizinin
yaklasik 2 kat arttirilmasiyla giderim veriminin %81,33’¢ yiikseldigi gozlendi. Bu tez
calismasinda Oncelikle optimum karistirma hizinin belirlenmesi i¢in yapilan deneyde
Sekil 4.3’e bakildiginda en yiiksek metilen mavisi adsorpsiyonu 200 rpm hizinda elde
edildigi i¢in sonraki deneylerde karistirma hizi 200 rpm olarak optimum karistirma

hizinda gergeklestirildi.

85
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55
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ekil 4.3. Aerojelin farkli karistirma hizlarindaki % adsorpsiyon verimi
) Tpsty

Deneyler, temas siiresi (120 dakika), sicaklik (25 °C), 200 rpm, adsorban miktar1
(2,5 g L) ve boya konsantrasyonu (15,428 mg L) kosullar: altinda gerceklestirildi.
Adsorban sentez ile elde edildigi i¢in sinirlt miktarindan dolayr pH deneme setlerinde
karigtirma hizindaki miktarin yaris1 kullanildi. Adsorbant ile adsorbent etkilesiminde pH
biiyiik 6nem sahiptir. Farkli pH degerlerinin adsorpsiyon verimine etkisi 2, 4, 7, 10 ve
12 olmak tizere 5 farkli pH seviyelerinden olusan deneme setleri ile arastirildi. Sekil 4.4
de sunuldu. Cozeltinin pH seviyesinin artmasi ile birlikte adsorpsiyon miktarinin artarak
adsorpsiyon veriminin yiikseldigi, asidik ortamda ise verimin diistiigii gézlemlendi.
Aerojelin metilen mavisi adsorpsiyon verimi pH 2’de % 36 iken pH 12°de %57’ye
yiikseldi. Sekil 4.4’de verilen grafik incelendiginde ¢ozeltinin pH'1 arttikca metilen
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mavisinin adsorpsiyon yiizdesinin de arttifi sonucuna varilarak bazik ortamda
boyarmadde adsorpsiyonun daha yiiksek olduguna karar verildi. Optimum pH Sekil 4.4
‘de goriildiigii lizere ph 12 ‘de %57 olarak tespit edildi. Ancak atik sularda boyar
maddelerin ortamdan adsorplanmasi uygulamalarinda uygun pH ‘y1 ayarlamak biiytlik
su kiitleleri i¢in fazla miktarda kimyasal kullanim1 gerektirecegi, hem de zaman kaybi
yaratacagindan dolay1 tercih edilmemektedir. Bu sebeple ¢alismada optimum pH 7
olarak kabul edilmistir. Ortam pH", iyonlasmay:r dogrudan etkiledigi i¢in boya
adsorpsiyonunda da boya ve adsorbanin reaktif bolgeleri tizerinde énemli bir rol oynar.
Diisiik pH’larda adsorban yiizeyinin hidrojen ile sarili olmasindan dolayr MM iyonlari
adsorbandaki aktif bolgelere tutunamamaktadir. Cozeltinin pH’mnin artmasi, ¢ozeltideki
OH" iyonu miktarini arttirmaktadir. Bu nedenle aktif PVDF yiizeyi de daha negatif hale
gelmekte ve katyonik MM molekiilleri ile aktif karbonun ylizeyi arasindaki elektrostatik

¢ekim kuvvetlenmektedir.
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Sekil 4.4. Aerojelin farkli pH’larda % adsorpsiyon verimi

15,428 mg L! mg/L baslangic MB nin adsorbsiyonuna (200 rpm karistirma hiz,
25 °C sicaklik ve pH:7, 120 dakika temas siiresi) adsorban konsantrasyonunun etkisi 0.5
g/L ile 10 g/L araliginda 4 farkli adsorban konsantrasyon seviyelerinden olusan deneme
setleri ile arastirildi. Sekil 4.5’te farkli kiitlelerde adsorban malzemelerdeki %
boyarmadde adsorpsiyon verimleri gosterilmektedir. Sekil 4.5” ¢ bakildiginda adsorbans
maddenin artmasi ile adsorpsiyon veriminin arttig1 ve adsorban miktarinin aerojel igin

optimum konsantrasyon 10 g/L en verimli sonug oldugu gézlemlenmistir.
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Sekil 4.5. Farkli adsorban dozlarinda % adsorpsiyon verimi

50 mg/L baslangi¢ MB nin adsorbsiyonuna (200 rpm karistirma hizi, 25 °C sicaklik ve
pH:7, 2 saat temas siiresi) adsorban konsantrasyonunun etkisi 0,1 ile 10 g/L araliginda 5
farkli adsorban konsantrasyon seviyelerinden olusan deneme setleri ile arastirildi. Sekil

4.6’da degisen temas siirelerinde % boyarmadde adsorpsiyon  verimleri

gosterilmektedir.
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Sekil 4.6. Farkli temas siirelerinde % adsorpsiyon verimi

Adsorbanin giderim etkinligi 10g L™ konsantrasyonunda 4 farkli baslangic MB
konsantrasyonu i¢in arastirildi. Sirasiyla 4,25 mg/L , 825 mg/L, 16,5 mg/L ve 33 mg/L
MB konsantrasyonlari i¢in maksimum adsorpsiyon veriminin % 97,72, 94,80, 99,12 ve

84,14 oldugu Sekil 4.6’da goriildii.

Literatlirde son yapilan c¢alismalarda MB adsorpsiyonunda yiiksek deneysel kapasite
degerleri baslangic MB konsantrasyonu 10 mg/L i¢in kayis1 ¢ekirdeginden elde edilen
aktif karbonda 19,79 mg/g (Djilani ve ark., 2015); baslangic MB konsantrasyonu 50
mg/L igin aktif karbonda 186,4 mg/g (Jawad ve Surip, 2022); aktif karbonda baslangig¢
MB konsantrasyonu 200-500 mg/L araligi igin 1193 mg/g (Nasrullah ve ark., 2018);
baslangic MB konsantrasyonu 200-900 mg/L i¢in iiziim atiklarindan elde edilen aktif
karbonda 417 mg/g (Saygili ve ark., 2015) elde edilmistir. Bu durumun adsorbanin

makro gozenekli yapiya sahip olmasindan kaynaklandig: diistiniilmiistiir.

Calisma da aerojelin MB adsorpsiyonunu ag¢iklamak amaciyla Langmuir,
Freundlich ve Temkin modelleri se¢ildi, adsorbentin teorik kapasitesi, enerjisi ve
adsorbsiyonun tlirii ile ilgili bilgi edinmek i¢in denge wverileri 5 farkli
konsantrasyonlarda izoterm modellerine uygulandi. Denge izoterm egrileri sirastyla

Sekil 4.7 a,b ve c'de, modellere ait parametreler Tablo 4.2’de sunuldu.
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Tablo 4.2. Denge izoterm egrilerine ait parametreler

ge Ce Celge
4,25mgL* 0,417 0,080 0,191
8,25mg L* 0,795 0,291 0,366
16,5mg L? 1,631 0,188 0,115
33mgL* 2,568 7,314 2,847
- Framdich
Log ge LogCe
425mgL? -0,379 -1,096
8,25 mg L* -0,099 -0,535
16,5mg L* 0,212 -0,724
33mg L*? 0,409 0,864
Temkin
InCe ge
425mgL? -2,525 0,417
8,25 mg L* -1,232 0,795
16,5mg L* -1,668 1,631
33mg L*? 1,989 2,568

Temkin izoterm modelinin lineer formu denklem 4.1 ile ifade edilmektedir.

g, =BTInK-+BTInC, 4.1)

Burada, BT =RT/b, b ve KT Temkin izoterm sabitidir (Lg™).

qge ile In Ce'nin dogrusal grafiginden (Sekil 4.7.c), BT, KT ve R? degerleri,
Temkin denklemi kullanilarak hesaplandi ve Tablo 4.3'de sunuldu. Temkin izoterm
verileri ile diisiik bir korelasyon katsayisi elde edildi (R? < 0,8) ve bu durum

adsorbsiyon denge verilerinin Temkin izotermine uygun olmadigini gosterdi.

Tablo 4.3. Temkin izoterm verileri

R2 0,782
RT/BT 0,4283
BT 57,053
RT/Bt*InKt 1,721
InKt 4,018
Kt 55,623

Freundlich izoterm modelinin lineer formu denklem 4.2 ile ifade edilmektedir.
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logq, =logK¢ +%logcg (4.2)

Burada, ge (mg/g) dengedeki adsorpsiyon kapasitesi, Ce (mg/L) dengedeki MB
konsantrasyonu, KF (mg.g) ve 1/n Freundlich adsorpsiyon sabitidir. 1/n aktif
merkezlerin heterojenligini gosterir ve adsorpsiyon yogunlugunun bir 6l¢iistidiir.

Log qe ile log Ce'nin lineer grafiginden (Sekil 4.7.b), KF ve R? degerleri,
Freundlich denklemi kullanilarak hesaplandi ve degerler Tablo 4.4'de sunuldu.
Freundlich izoterm verileri ile Langmuire gore daha diisiik bir korelasyon katsayisi elde
edildi (R? < 0,98), bu da adsorbsiyon denge verilerinin Freundlich izotermine

Langmuir’e gore daha az uygun oldugunu gosterdi.

Tablo 4.4. Freundlich izoterm verileri

R2 0,655
1/n 0,328
n 3,047
logKf 0,1582
Kf 1,439

Langmuir izoterm modelinin lineer formu denklem 4.3 ile ifade edilmektedir.

Ce Ce 1

e m OmEL (43)

Burada, gmax (mg.gt) adsorbentin tek katmanli adsorpsiyon kapasitesidir, KL
(L.mg™) Langmuir adsorpsiyon sabitidir. En yiiksek korelasyon katsayis1 (R? < 0,89) ve
deneysel degerlere en uyumlu teorik degerlerin (qecal=2,73 mg/g) (ge,exp, =2,56 mg/g )
elde edildigi modelin Langmuir oldugunu ve adsorpsiyon mekanizmasimin Langmuir
[zotermi ile uyumlu oldugunu gésterdi. Langmuir izoterminden hesaplanan maksimum
adsorpsiyon kapasitesi, 2,73 mg.g' olarak bulundu. Ayrica, Langmuir izotermi,
denklem 4.4 kullanilarak hesaplanan ayirma faktorii (RL) parametresi ile kontrol edildi
ve degerler Tablo 4.5'de sunuldu. rtGO/AC/PVDF aerojelinin MB adsorpsiyonu i¢in elde
edilen RL degerleri (0 < RL < 1) araligindadir ve kullanilan adsorbanin metilen mavisi

adsorpsiyonu i¢in uygun oldugunu gosterdi.

1

- 1+KL+Ce (44)

RL
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Tablo 4.5. Langmuir izoterm verileri

R?=10,995

1/gm 0,366
gm 2,730
1/(gmxKL) 0,155
KL 2,358
RL 0,090 0,048 0,025 0,012
Boyar madde
konsantrasyonu 4,25 mg L 8,25mg L* 16,5 mg L? 33mgL?
2.8 i
' Langmuir
2.4
2,0
S 6 y = 0,3683x + 0,1553
S R2 = 0,9956
1,2
0.8
04
0_,,0 I T T T T T T T 1
0,0 1.0 2.0 3,0 ced.0 5.0 6.0 7,0 8,0

Sekil 4.7. a) Langmuir izoterm grafigi
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Sekil 4.7. ¢) Temkin izoterm grafigi

Aerojelin MB’ni adsorpsiyon hizi yalanci birinci derece (PFO) ve yalanci ikinci
derece (PSO) kinetik modelleri kullanilarak arastirildi. Sirasiyla PFO ve PSO modeli

icin Denklem 1 ve 2 kullanilmistir.

In(q, —q.)=Ing, — Kkt (1)

Burada ge ve gt (mg/g), dengede ve t zamaninda (dak) aerojel {izerinde adsorbe
edilen MB miktarlaridir ve k1 (1/dak), PFO modelinin hiz sabitidir.
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Tt 2)

qr  kege®  gs

Burada ko (g/mg/dak) dengedeki hiz sabitidir. Baslangigtaki hiz sabiti h
(mg/g/dak) belirleme de denklem 3 kullanilmistir.

h= kf'?az (3)

Sekil 4 .8, 4.9 ve Tablo 4.6’da aerojelin MB adsorpsiyonuna ait kinetik egriler ve PFO
ve PSO modellerinin parametreleri goriilmektedir. PFO kinetik modeli i¢in teorik
(ge,cal) ve deneysel olarak (ge,exp) hesaplanan adsorpsiyon kapasitesinin

karsilagtirilmasi Tablo 4.6 da goriilmektedir.

1.5 - Yalanci birinci derece (PFO Model)
0,5 1 yeae 10’; 0% y =0,0012x- 1,2039
; —= R2=0,1364
-0.5 ~
-1.5 ~ _
) y =-0,0045x+0,5129
225 - R*=0875 ¢ —0.0005x-3,0745

S o R2=0.0042
3.5
g

'?5 ? I I I I I I I I I I I
0 120 240 360 480 600 720 840 960 1080 1200 1320 1440

+425mgL-1 MB 16.5mg L-1 MB 8.25mg L-1 MB 33mgL-1MB

Zaman (Dakika)

Sekil 4.8 Yalanc1 birinci derece kinetik model
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Sekil 4.9 Yalanci ikinci derece kinetik model
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Sekil 4.10 Adsorpsiyon kapasitesinin zamana bagli degisimi
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Sekil 4.10°da diisiik baglangic MB konsantrasyonlarinda uzaklastirilan boya yiizdesi
yuksek dengeye ulasma siiresinin kisa oldugu (uzaklastirilan maksimum boya
yiizdesinin 4,25mg L MB konsantrasyonu icin %97,878), ancak baslangic boya
konsantrasyonun artmasi ile adsorpsiyonun dengeye ulagma siiresinin daha uzun zaman
araliginda oldugu giderilen boya ylizdesinin de diisiik (%67,29) oldugu goriildi. Ancak
Sekil 4.10’da goriildiigii gibi baslangi¢ boya konsantrasyonu arttikca adsorban

kapasitesinin de arttig1 goriildii.

Tablo 4.6°da aerojelin MB adsorpsiyonuna ait PFO ve PSO modellerinin kinetik

parametreleri goriilmektedir.

Tablo 4.6. Aerojelin MB adsorpsiyonuna ait kinetik parametreler

4,25 mg L-1 8,25 mg L-1 16,5 mg L-1 33 mg L-1

MB MB MB MB
ge,exp 0,42 0,80 1,63 2,568
PFO
gel1 (mgg-1) 0,046 0,419 1,67 0,274
k1 0,0005 0,001 0,004 0,001
R2 0,004 0,257 0,875 0,136
Age2 0,37 0,38 -0,04 2,29
PSO
ge2 0,47 0,82 1,64 1,650
k2 0,010 0,150 0,060 -0,012
R2 0,915 1 0,999 0,994
h(mg/g/min) 0,002 0,102 0,162 -0,033
Age2 0,056 0,026 0,011 -0,918

Tiim konsantrasyon seviyelerinde PSO model igin ise korelasyon R? > 0.91 ve teorik
degerler ile (qe,cal) deneysel degerler (qe,exp) birbirleriyle uyumludur (Tablo 4.6).
Sonug olarak aerojelin MB adsorpsiyonu PSO kinetik modeliyle uyumludur.
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Tablo 4.7. Adsorpsiyon igin kullanilan bazi malzemelere ait parametreler

Malzeme Gozenek Capi Yiizey Alani Adsorpsiyon
(nm) (m?/g) kapasitesi
(mg/g)
Amla (Phyllanthus
Kushwaha ve ark., emblica) meyvesi 569 59,25
(2022) cekirdeginden elde
edilen aktif karbon
Georgin ve Ejderha meyvesi | 1,23 667,3 144,07
ark.;(2022) (Hylocereus
undatus) kabuklar
Ramadhani ve | Karides  kabugu 45,119 69,307
ark.;(2020) (Metapenaeus
monoceros) atigi
Isiuku ve Onyema | Manyok (Manihot 350,41 2,35
,(2017) esculenta)
kabuklar1
Saygili ve | Uziim isleme 1455 386
ark.,(2015) endiistriyel atiklar
Jawad ve Surip | Merit Kapit 2,22 848,7 186,4
(2022)
Ahmad ve | Yer Fistigi | 3,76 868,750 555,600
ark.;(2021) Kabugu

Yapilan ¢alismada aerojelin adsorpsiyon kapasitesi 2,73 mg/g, yiizey alan1 7,48 m?/g;
gbdzenek hacmi 0017 cm®g ve gbzenek biiyiikliigii 213 nm olarak tespit edilmistir.
Literatiirde adsorpsiyon igin kullanilan bazi malzemeler (Tablo 4.7) ile aerojel
kiyaslandiginda, aerojelin 06zellikle adsorpsiyon kapasite degerinin diisiik oldugu
sonucuna  ulagilmistir.  Kaynak ¢alismalarda boyar maddelerin  baslangig
konsantrasyonlarinin oldukg¢a yiiksek olmasi adsorpsiyon kapasite degerlerinin de
yuksek olarak gézlemlenmesine neden olmakla birlikte hesaplamalardaki hata payini da
arttirmaktadir.  Aerojelin  boyar madde giderim etkinliginin degisen adsorban
konsantrasyonlari i¢in ortalama % 90 {izerinde olmasi1 adsorpsiyon i¢in uygun bir madde
oldugunu kanitlamaktadir. Tez calismasi boyunca yapilan tiim deneylerin sonucunda

aerojelin formunda herhangi bir degisme gozlemlenmemistir. Bu nedenle tekrar geri
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kazanilip kullanilabilecegi yoniindeki diisiinceleri kuvvetlendirmektedir. Boyle bir
durumda ise atik su aritma maliyetlerinde azalmaya neden olacaktir. Genel baglamda
adsorpsiyon islemi ile 6zdeslesen aerojellerin gerek fiziksel gerek kimyasal 6zellikleri
sebebiyle yakin gelecekte giinliik hayatta kullanilan bir¢ok esya ve malzeme igeriginde

yer tutacagi diisiiniilmektedir.
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