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OZET

KARBON NANOTUPLERIN ADSORPSIYON ISLEMLERINDE
KULLANILABILIRLIGININ INCELENMESI

Bu calismanin amaci ileri teknoloji tGrund karbon nanotiplerin sulu ortamdan cesitli
kimyasal maddelerin adsorpsiyonunda kullanilabilirliginin incelenmesidir.

Calisma iki bolumden olusmaktadir. ilk asamada cesitli organik asitlerin, sulu
cozeltilerinden karbon nanotuplerle adsospsiyonu incelenmistir. Karboksilli asitler bir
cok endustriyel alanda yaygin olarak kullanilan biyoteknolojik maddelerdir. Bu nedenle
karboksilli asitlerin elde edilmeleri ve wriin karisimlarindan ayrilmalari énemli bir
bilimsel ve ekonomik problemdir. Calismada kullanilan organik asitler sitrik asit, laktik
asit, tartarik asit ve glikolik asittir. Onemli bir biyoteknolojik madde grubu olan
karboksilli asitlerin sulu ¢ozeltilerinden elde edilebilmesine iliskin deneysel veriler elde
edilmistir.

Hidrosikarboksilik asitlerin farkli baglangi¢c konsantrasyonlari hazirlanmis ve sabit
nanotlip  miktartyla 25, 35 ve 45 °C’deki adsorpsiyon etkinlikleri
belirlenmistir.Adsorpsiyon sonrasi sulu faz analiz edilmis, baslangi¢c konsantrasyonu ve
sicaklik arttikga adsorpsiyon etkinliginin azaldigl gozlemlenmistir.

Galismanin ikinci boliminde ise atik sulardaki nikel, kadmiyum gibi agir metallerin
karbon nanottplerle adsorpsiyonu incelenmistir. Nikel ve kadmiyum sulfat ¢ozeltileri
hazirlanmis ve degisen nanotip miktarlari ile temasa getirilmistir.Yapilan ¢alismada
optimum nanottip miktar belirlenmistir.



SUMMARY

INVESTIGATION OF APPLICABILITY OF CARBON NANOTUBES ON
ADSORPTION OPERATIONS

The aim of this study is to examine a variety of chemicals adsorption with an advanced
technology products carbon nanotubes from the aqueous media.

This project has two parts. In the first part, adsorption of different organic acids by
carbon nanotubes from aqueous solutions was studied. Carboxyllic acids are
biotechnological substances that used in many industries extensively. Therefore
production and seperation of carboxylic acids from product mixtures are important
scientific and economical problems. Citric acid, lactic acid, tartaric acid and glycolic
acid have been used in this study as an organic acid. Carboxylic acids are important
biotechnological substances. Experimental data of carboxylic acids, which are gotten
from aqueous solution, were obtained.

Hydroxy carboxylic acid solutions having different initial concentration were prepared
and the adsorption activity was obtained with constant amount of nanotubes at 25, 35
and 45 °C. When the initial concentration and temperature increased, adsorption activity
has decreased.

In the second part of the project, the adsorption of heavy metals ( cadmium, nickel )
from wastewater was studied. Nickel and cadmium sulfate solutions were prepared and
optimum amount of carbon nanotubes was determined with using different amounts of
carbon nanotubes.
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1.GIRIS

Teknolojide yasanan hizli gelismeler, nano teknolojinin dogmasina yol agmis ve
¢agimizin en oncelikli konularindan biri olmustur. Karbon nanottipler, nanoteknolojinin
en 6nemli konularindan biridir, 1991 yilinda kesfedilmis ¢ok iyi elektrik ve 1sil
iletkenlige sahip, olagan disi elektronik 6zellikleri olan sert ve dayanikli yeni bir karbon
tiridir. Bu malzemenin hazirlanmasi, saflastirilmasi, malzeme 6zelliklerinin
belirlenmesi Uzerinde literatirde yogun ¢alismalar bulunmaktadir. Karbon nanotipler
cok farkli sekillerde ve farkl yontemlerle elde edilebilmekte boyutlari, 6zellikleri, saflik

dereceleri agisindan farkliliklar géstermektedir.

Karbon nanotuplerin kullanim alanlari da ¢ok cesitlidir, molekiiler elektronik, nanoprob,
sensor Uretimi, kompozit malzeme Uretimi ve enerji depolama alanlarinda uygulama
alani bulmustur. Molekuler elektronik Urtinlerin Gretimi amaci ile agriliklarinin hafif
olmasi, ylksek elastik modilu ve dayanimlari ile birlikte metalik ve yari metalik 6zellik

gosteren nanottpler farkh elektronik 6zellikler gostermektedir [1].

Son yillarda, biyoteknoloji bilimindeki hizli gelismeler sonucu ¢ok sayida yeni kimyasal
madde sentezlenmis ya da bilinen bircok kimyasal maddenin énemi artarak yeni ve daha
ekonomik yontemlerle Uretilmeye baslanmistir. Bu nedenle gliniimiizde biyoteknolojik
maddelerin Uretimi, Urtn karisimlarindan veya canli organizmalardan ayrilmalari ve
saflastiriimalar  bilimsel bakimdan oldukga 6nem kazanmistir. Yaygin kullanim
alanlari, uretim ve tiiketim miktarlari bakimindan énemli olan biyoteknolojik bir madde
grubu da hidroksi karboksilik asitlerdir [2-3]. Bunlar molekdllerinde bir veya daha fazla
sayida hidroksil grubu bulunan karboksilik asitlerdir. Hidroksi karboksilik asitler bashgi
altinda ¢ok sayida asit bulunur, bu asitler sahip olduklari hidroksil ve karboksil
gruplarinin sayisina gore siniflandirilirlar. Ornegin, hidroksi mono karboksilik asitler,

hidroksi dikarboksilik asitler ya da polihidroksi mono karboksilik asitler gibi. Son



yillarda biyoteknoloji alanindaki hizli gelismelere bagli olarak hidroksi karboksilik

asitlerin ayrilmalari ve saflastiriimalari cok 6nemli hale gelmistir. [4].

Bu asitlerin suya kars! olan yiksek ilgisi sebebiyle karboksilik asitlerin karisimlardan
ayrilmalar, saflastirilimalari ve derisiklendirilmeleri oldukga gictir. Bu ayirma ve
saflagtirma islemi icin destilasyon, blyuk enerji tuketimi nedeniyle ekonomik degildir.
Ayrica destilasyon islemi ¢ok bilesenli karisimlarda, ugucu olmayan asitleri
fraksiyonlarina ayiramaz. Hidroksi karboksilik asitlerin, bilinen konvansiyonel
cozuculer icindeki disuk dagilma katsayilari yizinden ise bu ¢oziciler kullanilarak
yapilan ekstraksiyon isleminde biyik miktarlarda ¢oziiciiye gereksinim duyulmasi
sonucunu ortaya ¢ikarmaktadir [4]. Bu sonug arastirmacilari yeni ayirma teknolojileri

bulmaya yonlendirmistir.

Sanayi atiklarindan kaynaklanan agir metallerin, su kirlenmesinde oynadiklari rol
blyuktir. Bu metallerin bitki, hayvan ve insan hayati igin tehlike arz ettigi yapilan
arastirmalarla ortaya ¢ikmis bulunmaktadir. Besinler ve 6zellikle su ile insan viicuduna

giren bu metaller ciddi hastaliklara, hatta 6liime yol agmaktadirlar.

Agir metallerin kirli sulardan uzaklastirilmasi igin ¢esitli metotlar gelistirilmistir ve
degisik maddeler adsorplayici olarak kullaniimistir Ancak adsorplayicilarin hangi
sartlarda ne derece etkili olduklarinin bilinmesi adsorpsiyon verimi acisindan oldukca
onemlidir [5]. Bu yiizden endustriyel atik sularin dogaya verilmeden 6nce bu agir

metallerden uzaklastiriimasi cok énemlidir.

Metal iyonlarinin atiksulardan ayrilmasinda kullanilan yodntemler iyon degistirme,
solvent ekstraksiyonu, buharlastirma, kimyasal coktirme, ters osmoz ve
adsorpsiyondur. Bu yontemlerin iginde en etkili ve basit olani adsorpsiyondur.
Adsorpsiyon uygulamasinda kullanilan adsorbanlar ¢ok cesitlidir. Ornek verecek
olursak aktif karbon, kaolinit, yerfistigi kabugu, yenge¢ kabugu v.b’dir. Ancak bu
adsorbanlar disuk adsorpsiyon 6zelligi gostermektedir. Bu sonug arastirmacilari daha

etkili adsorbanlar kesfetmeye yonlendirmistir [6].



Temel ayirma islemlerinden biri olan adsorpsiyonun da bu ileri teknoloji riin olan

karbon nanotiplerle yapilmasi siphesiz ki ginimize kadar elde edilmis verilerden daha

olumlu sonuclar vermistir.

2.GENEL KISIMLAR

2.1. KARBON YAPILAR

Canlilarin temel tasl olan karbon, nano yapi hali ile nanoteknoloji ¢agini baslatmadan

once dogal olarak bulundugu gibi laboratuvar sartlarinda da dretilmistir. Karbon sonlu

boyutlarda nanometre boyutunda saglam yapilara da sahip olmasindan dolayi ayricalikh

bir element olup, periyodik tablodaki elementler icinde sifir boyuttan ¢ boyuta kadar

izomerleri bulunan tek elementtir. Karbonun izomerlerine ait boyut ve bazi fiziksel
ozellikleri Tablo 1.1°de verilmistir[1].

Tablo 2.1: Karbonun boyutlari ve fiziksel dzellikleri

Boyut 0B 1B 2B 3B
[zomer Fulleren (Cg,)  Nanotiip Grafit Elmas
Nanotiip Karbin Fiber Amorf
Bag sekli 5[;1l spzi_sp’} sz 5p3
Yogunluk (ycm"'] 1.72 1.2-2.0 2.26 3515
2.68-3.13 2 2-3
Bag uzunlugu (A”) 1.40(C=C) 1.44 (C=C) 1.42 (C=C) 1.54 (C-C)
Elektronik Yar iletken Metal veya Yarimetal Yalitkan
ozellikleri

Eg=1.0eV

yarl iletken

(metalimsi)

Eg=5.47 eV




c. Fulleren d. Nanotiip

Sekil 2.1: Karbona ait grafit, elmas, fulleren ve nanotip yapilari [1].

Karbonun genel yapilari grafit, elmas, karbon nanofiberler, camsi karbon siyah karbon,
karbin, karbolitler, amorf karbon, sivi karbon, fulleren (C60) ve karbon nanotiipler
seklindedir. Grafit plakalar halindeki karbon atomlari birbirleri ile sp2 seklinde baglidir.
Grafit dogal olarak bulunabildigi gibi laboratuvarda da retilebilir. Elmas atomlari
birbirleri ile sp3 seklinde baglanmis en iyi bilinen kristal yapisidir. Dogal olarak
bulunabildigi gibi laboratuvar sartlarinda da Uretilebilir. Sert bir yapiya sahip
olmasindan dolayr sik kullanim alani bulunmaktadir. Karbon fiberler grafit
ozelliklerinde ve ici dolu silindir seklinde ve farkh kesit yapilarda bulunan bu yapilarda
yuksek mekanik dayanim Ozellikleri gosteren bir karbon tlriddr. Camsi karbon,
polimerimsi ve/veya gozenekli yapida olan ve hazirlanis sartlarina gore farkl 6zellikler
gosterebilen sert dzellikte bir malzemedir. Gozenekli yapida yuzey alani genistir ve agik
bagh karbon atomlarinin miktari ¢oktur. Siyah karbon genellikle hidrokarbonlardan
hidrojen ¢ikarilmasi ile elde edilen karbon topagi seklindeki yapilardir. Endustride bazi
malzemelerin mekanik elektriksel ve optik Ozelliklerinin diizenlenmesi igin genis
kullanim alani  bulmustur. Zincir veya polimer seklindeki yapilardan olusan
karbin/karbolitler, genellikle hizli sogutma islemleri ile elde edilir ve kristal yapida da

olusan karbinler sert bir yapiya sahiptir. Amorf Karbon uzun mesafeli diizeni olmayan,



bazen kisa mesafeli diizeni olan bir karbon yapisidir. Amorf yapida atomlar birbirleri ile
(% 90) sp3 ve (% 10) sp2 seklinde baglanir[1].

Sivi karbon; elmas, grafit veya baska bir yapidan eritilerek elde edilen (4450 K), metal

Ozelligi fazla olan bir malzemedir [1].

2.1.1. Karbon Nanotupler

1991 yilinda elektron mikroskopisti lijima tarafindan kesfedilen karbon nanotiplerinin
yapisini; C60 molekultnin iki esit parcaya bolinlp aralarina grafit silindir
yerlestirilmesi ve “molekiler karbon fiberlerin” her iki ucundan baslikla kapatiimis
haline benzetebiliriz. Malzeme bilimciler, kimyacilar ve fizikgilerin yogun ilgisini
ceken karbon nanotiipler mukavemet, esneklik ve sertlik agisindan malzeme bilimcilerin
ilgisini; kimyacilarin “nanotest-tupleri” olarak ve fizikgilerin ise olagan disi elektronik
oOzellikleri nedeniyle ilgisini cekmistir. Genel olarak karbon nanottpler igice gegmis tup
sayilarina gore tek duvarl, cift duvarli, ¢ok duvarli vb. seklinde isimlendirilir.
Uzunluklari ve caplari dretim yontemlerine gore degismekle birlikte ¢cap uzunluk orani
100 ile 1000 arasinda degismektedir [1].

Karbon nanotupler kesiflerinden bu yana dinyada bir¢ok bilim adaminin dikkatini
cekmistir. Bu yogun ilgi nanotiiperin olaganusti fiziksel, kimyasal ve elektiksel
Ozelliklerinden kaynaklanmaktadir. Bu 0Ozellikleinden dolayi elektronik alanda etkili
sonuglar veren bir malzeme olmustur, kimyasal ve biyolojik sensér, kompozit malzeme
olarak da giinimuzde kullanilan nanottplerin ileride birgcok alanda kullanimi hayal gibi
gelse de ¢ok uzak degidir [7]. Karbon nanotipler, karbon nanoparcaciklarinin degisik
sekillerde dizilmesiyle teskil edilen bir veya iki duvarli, acik veya kapali uclu, diz veya
spiral sekildeki yapilardir. Karbon nanotiplere; yalitkanlik, yari iletkenlik veya stper
iletkenlik gibi ¢ok degisik elektronik hususiyetler ile sertlik, elastiklik veya dayaniklilik
acisindan farkl davranis sekilleri verilmistir. Karbon nanotiplerin 2800°C’de bile
kararli yapisinin devam ettigi, elektrik iletkenligi hususiyetinin korundugu ve bu

sartlarda bakir tellerden bin kat daha iletken oldugu tespit edilmistir [10].



Karbon nanotipler, elektronik agidan da stiin hususiyetlerle donatiimistir. Elektronik
araclarin guclerinin artirthp boyutlarinin kiigiltilmesiyle ortaya ¢ikan 1sinma ve kirilima

gibi problemler, nanomalzemeler kullanilarak giderilmeye calisilmaktadir [10].

Tabiatta canlilarin hizmetine sunulmus dogal nanomalzemeler ¢ok eski zamanlardan
beri insanlar tarafindan kullanilagelmistir. Mesela tabii nanomalzemelerden olan Kil
minerali, ginumiizde hem teknoloji sahasinda hem de cevreyle alakali uygulamalarda
kullaniimaktadir. Parcacikli bir yapiya sahip kilinmig olan killere, harikulade yuzey
hususiyetleri verilmistir. Diinyada sinirli miktarda bulunan kalsiyum montmorillonit
kili, 1800’10 yillardan beri birgok hastaligin tedavisinde kullaniimaktadir. Hayvanlarin
da yiyerek veya icinde yuvarlanarak bu kilden faydalandigi tespit edilmistir. Yizeye
cekme ve emme (adsorb ve absorb) hususiyetleri sebebiyle, viicudu toksik maddelerden
arindirma 6zelligi verilen bu kil, canli camur olarak da adlandiriimaktadir. Kalsiyum
montmorillonit kilinin zehirden arindirma hususiyeti disinda; bagirsak problemleri, agik
yara, agri, kolit (kalin bagirsak iltihabi), ishal, hemoroit, Ulser, sivilce, kansizlik gibi
bircok rahatsizligin tedavisinde kullanildigi bilinmektedir[10].

Nanopargaciklar, ¢cok onceleri seramik imalatinda boya maddesi olarak kullaniimistir.
19. ylzyilda, cok kigik parcaciklardan mitesekkil (kolloidal) altin; romatizma ve
kireglenme gibi hastaliklar ile batin kaéthliklerin anasi olan alkol bagimhiliginin
tedavisinde kullanilmistir. Eski devirlerde slisleme sanatinda, nanomalzemelerle cama
farkli renkler ve optik hususiyetler kazandiriimistir. Yuzlerce yil 6nce uygulanan bu
tekniklerin  mahiyeti gunimizde dahi tam manasiyla c¢6zilememistir [10].

KNT’ler, diger tim nanomalzemeler icerisinde belki de en biyik ©neme sahip
olanlardir. KNT, en basit manada, nanometre ¢aph, um boylu borusal yapilardir. Diger
bir ifade ile KNT’ler, yapisal agidan bakildiginda, tek ya da daha ¢ok grafen (grafitin
tek bir katmani) levhadan yapili, icibos bir silindir gibi hayal edilebilir. S6z konusu
silindirin ¢cap1 0.4 nm’den 100 nm ya da daha yiiksek degerlere kadar ¢ikabilir. Uretim
yontemi ve sartlarina bagli olarak ¢ok farkli olabilen KNT’lerin boylari ise yuzlerce
um’den cm mertebesine kadar ¢ikabilir [10].

KNT’ler genelde kendisini olusturan grafen duvar sayisina gore siniflandirilir. Nihai
nanotip yapisi, grafen borusu bicimli TDKNT dir. TDKNT’ler, 1-2 nm araliginda



degisen ve Gauss dagilimi gosteren ¢ap degerlerine sahiptir. Fakat zeolit gbzenekleri
icerisinde sentezlemek sureti ile 0.4 nm kadar kiglk capli TDKNT’ler de
uretilebilmigtir. Tek Duvarli Karbon Nanotiipler (TDKNT) caplarina, boylarina ve
geometrik yapilarina baglh olarak yuksek esneklik ve dayanikliliga sahip, eksenleri
boyunca yiiksek gerinimler altinda yapisal kararhliklarini koruyan malzemelerdir [8].
TDKNTler, kendisini olusturan grafen silindirin tlip eksenine gére ydnlenimine bagl
olarak t¢ farkl tirde olabilir: "Koltuk", “zigzag" ve "kiral" nanottipler. TDKNT ler
cogu kez altigen-paketlenmis kristalli demetler (halatlar) halinde bulunurlar. Bu
demetler birbirlerine van der Waals kuvvetleri ile tutunurlar ve 100-500 TDKNT
icerebilirler CDKNT, ikiden fazla grafen gepere sahip nanotiplerdir. CDKNT lerin
iccaplart 0.4 nm’ye kadar inebilmekle beraber 5 nm civarindadir. Digcaplari ise daha
once de belirtildigi tzere 15 nm mertebesindedir. Kuramsal hesaplamalarla
CDKNT’lerde duvarlararasi mesafenin 0.339 nm olacagini tahmin edilmistir.iki duvarli
nanotdpler 6zel bir durum arz etmekte olup “cift duvarh nanotiip (CDKNT) adini alir.
Cesitli yan Urlnlerle beraber TDKNT’lerin TEM gorlintusiinde, demetlerin birbirlerine
olan uzakliklari 0.34-0.39 nm araliginda 6lgilmustir. Bu degerler "turbostratik sinirin
(0.344 nm)" ve grafitteki levhalararasi uzakligin (0.335 nm) dstiinde bulundugundan
CDKNT’lerde komsu grafen duvarlarinin, birbirleri ile kristalografik acgidan iliskili
olmadigi sdylenebilir [9]. Ayrica hesaplamalar CDKNT’lerde komsu duvarlararasi
etkilesimlerin az olduguna ve dolayisi ile duvarlarin birbirlerinden bagimsiz dénme ve

Oteleme hareketleri yapabilecegine isaret etmektedir [10].

2.1.1.1.Karbon Nanotiip Uretim Yontemleri

Karbon nanotiipler genel olarak ark bosalim, lazer asindirma ve karbon buhar birikimi
olmak Uzere ¢ ayri metotla Uretilmektedir. Nanotlp yapisinin olusumuna ait yollar
detayli olarak bilinmemekle birlikte nanotip yapisinin olusumunda birden c¢ok
mekanizmanin rol aldigi dustntlmektedir. Ug basamakli bir mekanizmaya gore
nanotuplerin ve fullerenlerin olusumunda metal katalizor parcacigi Gzerinde oncelikle
baslatici bir C, yapisi olusur. Bu yari kararl karbir pargacigindan hizla gubuga benzer

bir yapi olusurken grafit 6zelliginde duvarlar yavasca meydana ¢ikar [11] .



1-Ark Buharlagma Teknigi

Ark buharlasma teknigi, ilk kesfedilen, laboratuvar imkéanlarinda kolayca yapilabilecek
ve en genis kullanim alani bulan metot olmasina ragmen, diger metotlarla
karsilastirildiginda bu metotta daha az saflikta yapilar olusur ve Griin nanotiiplerden Fe,
Ni, Co gibi katalitik metallerin ayrilmasini gerektirir. Bu metotta C60 dretim
yonteminden farkli olarak inert gaz (helyum, argon vb) ortaminda grafit elektrotlari
yuksek arklama (6rnegin 20V, 50-100 A) sirasinda temas halde degil birbirine
degmeyecek kadar yakin (yaklasik 1 mm) tutulur. Katalizor olarak metal pargaciklari
(agirhikca % 1) eklenebilir. Uygulanan akim iki elektrot arasinda yiksek sicaklikta bir
akisa yol acarak anottan buharlasan karbonun bir kisminin katotta silindirik olarak
tekrar yogunlastirir. Bu silindirik tortunun merkezinde hem nanotiipler hem de
nanoparcaciklar olusur. Yuksek verimde nanotuplerin olusumu plazma akiminin

dizenliligine ve karbon elektrotundaki birikimin sicakligina baglidir [1].

Argon ve helyum gazi ortaminda Uretilen tek duvarli karbon nanotiplerinde caplarin
degistigi gozlenmistir. Ortami olusturan argon-helyum gazlarinin termal iletkenlik ve
yayinirlik Kkatsayilari, gazlarin bagil derisimleriyle etkilenmekte; isil transfer, kitle
yayinirliligl, sicaklik ve ortamdaki karbon-metal pargaciklarinin yogunluklari ile
nanotdplerin caplari belirlenebilmektedir. Bu metotta eger anot metal katalizorleri (Fe,
Co, Ni vb) ile doplanirsa 1.2-2.4 nm capinda tek duvarli karbon nanotpleri elde edilir.
Eger her iki elektrot da grafit ise Urinin CDKNT olmasi beklenir. Ancak bu metotta

fullerenler, amorf karbon ve grafit tabakalari gibi yan trtinler de gozlenir [1].
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Sekil 2.2: Ark buharlastirma teknigi ile karbon nanotp Uretimi [39].

2- Lazer Asindirma Teknigi

Bu teknikte farkli gaz atmosferlerinde, yiiksek sicaklik firininda (1200 °C) kuartz tlp
icerisindeki grafit ve metal katalizor parcaciklari Uzerine lazer sinyali gonderilir ve
buharlastirilir. Buharlastiritlan maddeler sogudukca kuciuk karbon molekilleri ve
atomlari daha biyuk kiimeler olusturmak tzere yogunlasirken bu esnada katalizor daha

yavas yogunlasir [1].

Baska bir mekanizmada fulleren veya grafit tabakasina Ni veya Co katalizorleri iliserek
fullerenin kapanmasini engeller ve tiplerin olusumuna yol acar. Lazer asindirma
yontemi ile % 90’a varan saflikta nanotlpler Uretilebilir. Bu metotta da eger saf grafit
elektrotlar kullanilirsa CDKNT’ler, eger Co, Ni, Fe, gibi katalizorler iceren grafit
cubuklar kullanilirsa TDKNT ler tretilmektedir [1].
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Lazer Metodu
|

Karbon Plazmasi

Sekil 2.3: Lazer asindirma yontemi ile karbon nanottip tretimi [38].

3- Karbon Buhari Birikimi Teknigi

Bu metotta gaz fazinda bir karbon ile gaz haldeki karbon molekiliine enerjinin gegmesi
icin bir enerji kaynagl (plazma veya direngle 1sitilmis bir bobin) kullanilir. En ¢ok
kullanilan gaz kaynaklari metan, etan, karbon monoksit ve asetilendir. Enerji kaynagi
reaksiyona girecek atomik karbonu olusturmak amact ile kullanilir. iki asamadan olusan
bu yontemde oncelikle katalizor ylzeyi hazirlanir. Gaz fazindaki karbon Ni, Fe veya Co
gibi bir katalizérle kaplanmis ve isitilmis olan substrata dogru hareket eder. Ikinci
asamada nanotupler kimyasal olarak (genellikle amonyak ile) veya isil tavlama ile
asindirilmis yuzeyde kiimeler olusturarak elde edilir. Karbon nanotiplerinin mikemmel
dizilisi bu metot ile nano boyutta kontrol edilebilir. Karbon nanottpleri bu metotta 650-
900°C sicaklikta sentezlenir. Karbon buhari birikimi yonteminde nanottplerin olusumu
daha yavas olmasina ragmen tek duvarli veya ¢ok duvarli karbon nanotuplerinin

uretiminde segici 6zellikler gosterir [1].

Besleme gazi yuksek kararliligindan dolayi distik sicakliklarda bozunmamasina ragmen
katalizor ylzeyinde bozunur ve katalizoriin nano pargaciklari izerinde toplanarak farkl
ozellikte nanotipleri olusturur.Bu metodun avantajlari daha blylk miktarlarda Griin
elde edilebilirken daha dusik sicakliklarda galisiimasi, diizglin bagh karbon nanotpleri
elde edilebilmesidir. Katalizor sec¢imi yapilarak karbon nanotiplerin buylmesi ve
tasarimi kontrol edilebilir. Fakat bu avantajlarinin yaninda katalizorler safsizlik olarak

nanotiplerde kalabilmekte nanottip kusurlari gozlenmektedir [1].
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Sekil 2.4: Karbon buhar birikimi yontemi ile karbon nanotip Gretimi [38].

2.1.1.2.Karbon Nanotiplerin Kullanim Alanlari

Karbon nanottplerin, elektronik malzeme olarak manyetik ve optik nanoaygit
yapiminda; ayrica hafiza elemani, kapasitor, transistor, diyot, mantik devresi ve
elektronik anahtar yapiminda kullanim alani bulmaktadir. Kimyasal agidan karbon
nanotdpler etkili sonu¢ veren makro molekullerdir. Bu makro molekiller kursun,
kadmiyum, bakir ve ¢inko gibi agir metalleri sulu ortamlardan ayirmada denenmis ve
etkili oldugu gozlemlenmistir. Karbon nanotupler ile agir metal adsorpsiyonu ¢ok
komplikedir ve metal iyonlari ve KNT ylizeyindeki negatif yikli fonksiyonel gruplar

arasinda kimyasal bir etkilesim s6z konusudur [12].

Bunlarin yaninda Karbon nanotipler, bilinen en saglam malzeme olma 6zelligine sahip
oldugundan, hasarsiz bir karbon nanotup, kendi agirliginin 300 milyon kati bir agirliga
dayanabilecek saglamliktadir. Bu saglamlikta baska bir malzeme yoktur. Karbon
nanofiberler, ¢ok genis yuzey alanina sahiptir. Nanofiberin kiitlesiyle alani arasindaki
oran, normal malzemelere gore cok buytktir. Ornegin kitlesi 1 gr. olan bir Karbon

nanottp fiberin alani, 300 m?’yi bulmaktadir. Karbon nanotlp fiberlerin bu ozelligi
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sayesinde, nanometre dizeyinde super kapasitorler; dolayisiyla da yapay kas Uretimi
mumkin olabilecektir. Hidrojen depolamaya da olanak saglayan genis ylzey alani,
Karbon nanotup fiberleri, potansiyel enerji depolama malzemesi haline getmektedir
[13].

Baska bir heyecan verici bir arastirma alani ise karbon nanotlplerin mekaniksel
Ozellikleridir. Grafit ve karbon fiberlerine benzer olarak, nanotiplerin ¢ok saglam ve
yuksek elastik modilune sahiptir. Ayrica tek katmanli karbon nanotiplerin tipki uzay
teknolojisi uygulamalarinda kullanilan nanofiber gibi ¢cok saglam ve esneme altinda
kirflmama  dayanikhhigina sahip olmasi  beklenmektedir. ~ North  Caroline
Universitesinden Jorzy Bernhole ve meslektaslarinin hesaplarina gore bir nanotiip
kirilmadan yiksek oranda uzayabilmektedir. Karbon fiberlerin aksine tek katmanh
karbon nanotipler dikkate deger oranda esnektir. Burkulabilir, dizlestirilebilir, kiigik
daireler seklinde kivrilabilir [14].

Sonug olarak nanotiipler sadece karbon fiberlerin avantajlarina sahip olmayip, ayni
zamanda ¢ok daha esnek ve basing altinda kirillmaya dayanikhdir. Bu dzellikler tek
baslarina ya da diger Ozellikleriyle birlestirilerek kullanilabilir. Ornegin Hyperian
Uluslararasi Katalizér Komitesi bu molekllerden az miktada plastige katilarak, plastigi
elektriksel olarak iletken hale getirmistir. Iletken plastikler otomotiv sektoriinde
elektirksel olarak yiklu boya imal etmek tzere kullaniimistir. Boylece boya tasarrufu

saglanmistir [14].

Karbon nanotuplerin teknolojideki kullanim alanlarini siralayacak olursak;

NASA, Rice Universitesine karbon nanotiiplerden olusan bir enerji iletim kablosu
yaptirmaktadir. Bu kablo gelecekte uzay mekiklerinde kullanilacaktir. Bunun nedeni ise
uzay mekiklerini agir bakir kablolardan kurtarip kuantum kablolar ise hafifletmek,
hafifleyen mekikte daha fazla yakit igin yer elde edilecektir. Kimi projelerde ise karbon
nanotiiplerden uzay asansori kurarak, Dunya yoéringesine astronot ve erzak tasima
hedeflenmektedir.
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Saglik alanina yonelik olarak yapilacak akilli nanorobotlar, hastaligin teshisini koymada
onemli gorevler Ustlenecek ve gerektiginde hastalikli bolgelere ilag vererek tedavi
giicinii  arttiracaktir.  Ozellikle kanser tedavisinde yeni acihimlar yaratacagl
dustndlmektedir. Ayrica adele yirtiimasi gibi doku tamirinde KNT’e fonksiyonel grup

baglanmasiyla kullaniimasi hedeflenmektedir [14].

2.2.HIDROKSI KARBOKSILIK ASITLER

Hidroksi karboksilik asitler asitligi karakterize eden karboksil grubunun yaninda,
hidroksil grubu da icerirler. Bundan dolayr hem asit hem de alkol davranis
gosterebilirler. Bir asit olarak tuzlari, esterleri ve amidleri olustururlar. Bir alkol olarak
da diger asitlerle esterleri ve kendiliklerinden asetalleri ve eterleri olusturabilirler.
Hidroksi karboksilik asitler sahip olduklari hidroksil grubunun sayisina gére mono ve
polihidroksi karboksilik asitler olmak Gzere ikiye ayrilirlar. Hidroksi karboksilik asitleri
karboksil gruplarinin sayisina gore ise genel olarak su sekilde siniflandirmak

mUmkunddr.

1- Hidroksi Monokarboksilik asitler: Bu asitlerin en bilinen 6rnekleri laktik asit

( 2 - hidroksipropiyonik asit ), fenilglikolik asit, hidrakrilik asit ve glikolik asittir.

2- Hidroksi Dikarboksilik asitler: Hidroksi dikarboksilik asitlerin en basiti "tartronik
asit" adi ile bilinen hidroksimalonik asittir. Diger 6rnekler olarak malik asit ve tartarik

asit gosterilebilir.

3- Hidroksi Trikarboksilik asitler: En dnemli hidroksi trikarboksilik asit sitrik asittir. [2-
3].
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Hidroksi Karboksilik  Asitler

Hidroksi Monokarboksilik Hidroksi Dikarboksilik Hidroksi Trikarboksilik

Monohidroksi  Polihidroksi Monohidroksi Polihidroksi Monohidroksi  Polihidroksi

MonoKarboksilik Monokarboksilik — Dikarboksilik  Dikarboksilik  Trikarboksilik  Trikarboksilik

Asitler Asitler Asitler Asitler Asitler Asitler

Sekil 2.5: Hidroksikarboksilik asitlerin siniflandiriimasi [2].

2.3.AGIR METALLER

Agir metaller dogal sistemlerde ortaya ¢ikan bir grup elementi ifade edebildigi gibi,
dogal ve bozulan sistemlerde dlsuk derisimlerde bulunan ve belli derisimlere
yukseldiginde ise canli organizmalar igin zehirli etkisi olan elementleri de ifade
edilmektedir [15].

Agir metaller, zehirlilik derecesine ve canli blnyesindeki islevlerine gore siniflandirilir.
Bilinen en zararli agir metaller kursun (Pb), kadmiyum (Cd) ve civadir (Hg). Bu
metaller her derisimde zehirlidir ve biyolojik islevleri yoktur. Ikinci grup metaller
arsenik (As), bizmut (Bi), indiyum (In), antimon (Sh) ve talyum (TI1) insan biinyesine
biyokimyasal agidan gerekli degildir. Uglincli grup metaller ise biyokimyasal olarak
gerekli metallerdir. Bunlar bakir (Cu), ¢inko (Zn), kobalt (Co), nikel (Ni), vanadyum
(V), selenyum (Se), krom (Cr) ve demirdir (Fe). Bununla birlikte bu metaller belli
derisim duizeyinin tzerinde zehirli konuma gelmektedir. Bu grup elementlerden Ni, Cr,
Cu ve Se’nin fazlasinin nukleik asitlerle etkilesimi nedeniyle kanserojen etki

gOstermektedirler [15].
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2.3.1.Agir Metal Kirliligi ve Toksisitesi

Guniimuzde endustriyel ve maden atiklarinin icerdigi toksik agir metallerin yizeysel
sulara karismalari, canlilar zerinde olusturabilecegi potansiyel risk nedeniyle son

yillarda 6nemli bir konu haline gelmistir.

Cesitli endustriyel faaliyetlerden kaynaklanan atiksularin icinde bazen eser miktarda
bazen de yiksek konsantrasyonlarda metaller bulunur. Metallerin bosaltim
ortamlarindaki canl yasam (Uzerinde, konsantrasyonlarina bagl olarak toksik etki
yapabilirler. Sulardaki konsantrasyonlari ppm (mg/L) veya daha dusik, 6rnegin ppb
(ug/L), dizeyinde olan elementler eser elementler olarak bilinir. Cogu Kkirleticinin
cevresel konsantrasyonu bu duzeydedir. Eser miktarlarda bile sakincali olabilen bu
metaller arasinda en 6nemli grubu agir metaller dedigimiz kadmiyum, bakir, kursun,
krom, ¢inko, mangan, civa, arsenik, antimon, nikel, selenyum, molibden gibi elementler
olusturur. Bunlarin bir bolimu yasami destekleyen, diger bolimi ise toksik

sayilabilecek agir metallerdir [16].

Agir metaller sularda disik konsantrasyonlarda bulunur, bunlar demir, kobalt,
magnezyum, molibden v.s. yasam ic¢in gerekli olanlarla birlikte biyolojik faaliyetlere
katilmayan kursun, kadmiyum, civa gibi toksik metaller icerir.Ozellikle toksik agir
metaller, enzimlerdeki S- ve N- atomlarina saldirarak onlara baglanir ve enzimleri
immobilize ederler. Ayrica kadmiyum, bakir, kursun ve civa iyonlarinin hicre
membranina baglanmasiyla hiuicre duvarinda madde tasinimi (besin alimi, atiklarin
disari atilmasi) engellenmis olur. Bunun yani sira biyolojik fosfat bilesikleriyle ¢okelti

olusturabilir veya bunlarin ayrismasini katalizleyebilir [16].

2.3.2.Zararh Atiklarin Sulardan Giderilmesi

Cevre kirliligi icinde en 6nemli sirayr su Kirliligi alir. Clinkl toprak ve havada kirlilik
olusturan maddeler zamanla yagmur, kar ve yeraltl suyu hareketleri gibi nedenlerle suya

gecmektedir. Bu yolla canli organizmalara, yiyecek ve iceceklerle insanlara kadar gegen
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bu maddeler icinde en énemli sirayi toksik agir metaller alir. Bu toksik metallerin,
organik atiklarla birleserek veya baska bilesiklerine donlserek daha toksik hale gelmesi

onemli sonuglar olusturmaktadir [16].

Sulardan ve cesitli atiklardan zararli maddelerin ve o6zellikle toksik agir metallerin
giderilmesi i¢in degisik islemler uygulanmaktadir. Bunlar;

- kimyasal ¢oktiirme

- koagtilasyon ve flokilasyon

- iyon degisimi

- ekstraksiyon

- kompleks olusturarak ayirma

- biyolojik islemler

- elektrokimyasal islemler

- membran prosesleri

- adsorpsiyon

olarak siralayabiliriz. Burada adsorpsiyon ekonomik ve kolay uygulanabilirligi

acisindan énemli bir proses olarak ortaya ¢cikmaktadir [16].

2.4. ADSORPSIYON

Bir kati veya bir sivinin sinir ylzeyinde meydana gelen derisim degismesi olayina
adsorpsiyon denir. Bir baska deyisle adsorpsiyon, taneciklerin bir ylizeye tutunmasidir.
Tutunan maddeye adsorbat, ona destek olan alttaki yiizeye ise adsorban adi verilir. Bu
olayin tersine ise desorpsiyon denir. Adsorpsiyon, secimli bir yizey olayidir ve adsorbe
olan maddeler iyon ya da molekil olabilirler. Adsorpsiyon ile absorpsiyon olayi
birbiriyle karistinlmamahdir  Adsorpsiyonda sinir  yiizeyinde birikme olurken,

absorpsiyonda madde absorban igine dogru yayilir [19].

Karbon araciligi ile adsorpsiyon mekanizmasini agiklamakta ti¢ temel kavram
kullaniimaktadir [17].
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1. Yuzey Gerilim Kuvvetleri
2. Fiziksel Kuvvetler

3. Kimyasal Kuvvetler

Yuzey Gerilim Kuvvetleri

Bir sivinin yiizey serbest enerjisini minimuma indirmek icin kendi molekulleri arasinda
cekici kuvvetlere sahip oldugu bilinmektedir. Yizey gerilimi olarak bilinen bu
kuvvetler, sivi icinde baska bir maddenin dagilmasini 6nleyip, onlari ylzeye dogru

iterler. Iste bu guicler adsorpsiyonu meydana getirmektedir.

Fiziksel Kuvvetler

Adsorpsiyonun belki de en 6nemli nedeni, sivi ile sivi igindeki maddenin molekdlleri
arasindaki iyofobik kuvvetler veya sivi icindeki mevcut molekillerin adsorbe edecek
fazin adsorban molekillerine duyacagl 6zel ilgidir. Bu ozellikleri en iyi belirleyen
parametre ¢ozindrliktir. Cozindrlugh fazla olan maddeler zor, az olanlar ise kolay
adsorbe edilirler. Diger fiziksel kuvvetler molekiller arasindaki Van der Waals

kuvvetleri ve elektrik guclerden dogan elektrokinetik kuvvetlerdir.

Kimyasal Kuvvetler

Adsorpsiyonun bir diger nedeni de adsorbanin sivi igindeki molekuller ile kimyasal
reaksiyona girerek sabit kimyasal baglar olusturmasidir. Bu tur adsorpsiyonun
genellikle adsorpsiyon enerjisi tasidigi ve adsorbe edilen molekillerin konumlarini

degistiremedigi gozlenmistir.
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2.4.1 Adsorpsiyonu Etkileyen Faktorler

_ Cozeltinin derisimi ya da gazin basinci: Adsorpsiyon, ¢ozeltiler igin derisimle ve
gazlar igin basingla artar. Bu artis, adsorban tzerinde denge derisimine ulasilana kadar
strer. Adsorban doydugunda gazin basincinin ya da ¢dzeltinin derisiminin artmasi,

adsorplanan madde miktarini degistirmez [18].

_ Genel olarak sicaklik degisimine su ve atiksu aritma sistemlerinde karsilasilir. Ancak

sicakhgin adsorpsiyon islemi tizerinde ¢ok az bir etkisi vardir. Bununla beraber 4 °C ve
60 °C arasinda sicaklik degisimleri adsorpsiyon kapasitesini ve hizini degistirdigi
saptanmistir. Adsorpsiyon islemi ekzotermik, difiizyon islemleri ise endotermiktir.
Bundan dolayi 1si artisina paralel olarak adsorpsiyon hizi artar. Ayni zamanda ayni
sistem icinde adsorpsiyon kapasitesi duser. Daha ¢ok sicaklik, adsorbat molekiillerinin

iyonizasyonunu ve ¢ozinmesini etkileyecektir [18].

_ Ortamin pH’ si: Polar olmayan bir yapinin (6rnegin aktif karbon) Uzerine asit ve
bazlarin adsorpsiyonu, ortamin pH’indan etkilenir. Hidrojen ve hidroksil iyonlar
kuvvetle adsorbe olurlar. Bu durum, ¢ozeltideki diger iyonlarin adsorpsiyonunu etkiler.
Sudaki tipik kirleticilerin adsorpsiyonu, genel olarak pH’ in artmasi ile azalma gosterir
[19].

_ Adsorbanin ve adsorbatin, fiziksel 6zellikleri ile kimyasal dzellikleri: Adsorban ve
adsorbatin hem fiziksel hem de kimyasal 0zellikleri adsorpsiyonu etkiler. Bu ozellikler
arasinda, adsorbanin yuzey alani, adsorbanin gdzenek yapisi, adsorbanin ylzey
Ozellikleri, adsorbatin tanecik yapisi, adsorbatin iyonlasma egilimi ve polaritesi gibi

ozellikler 6rnek olarak sayilabilir [19].



19

2.4.2. Adsorpsiyon Mekanizmasi

Adsorpsiyonun U¢ basamakta gerceklestigi varsayllmaktadir:

1) Adsorbatin, c¢ozeltiden adsorban yizeyine kitle transferi ya da film difuzyonu:
Durgun ya da laminer bir rejimde akan bir akiskanin igindeki taneciklerin tek basina
yaptiklari Otelenme hareketidir. Hareket tek yonde gergeklesmektedir ve hareket
sirasinda diger tanecikler ile carpismalar yon degisikligine sebep olur. Hareketin yoni

yuksek derisimden dustk derisime dogrudur.

2) Adsorbatin, adsorbanin gézenekleri i¢inde tanecik ici diflizyonu ya da gegisi: Tanecik
icindeki difuzyon, gozenekli yapiya sahip olan katinin gozenekleri icinde gergeklesir ve
g6zeneklerin sekli ile buydikligune baglidir. Gozenek sekli, dagihimi ve buyikligine
bagh olarak, taneciklerin birim zamanda aldig1 yola diflizyon katsayisi ismi verilir.

Hareketin yoni yiiksek derisimden diistik derisime dogrudur.

3) Adsorbatin, adsorbanin i¢ kisimlarindaki sitelere adsorpsiyonu: Adsorban igine
diftizlenen molekuller, biyukliiklerine ve yapilarina gore adsorbanin gozenekleri iginde
adsorplanirlar. Uglincti basamak ¢ok hizlidir ve hiz kontrol basamagini ilgilendirmez
[19].

2.4.3.Adsorpsiyon Cesitleri

Ug tip adsorpsiyon cesidi vardir:

* Fiziksel
* Kimyasal

» Degisim (Iyon degisimi gibi)

Fiziksel adsorpsiyonun molekiller arasi diisik ¢ekim gucunden ve ya Van der Waals
kuvvetlerinden dolayr meydana gelmektedir. Adsorbe olan molekil kati ylzeyinde

belirli bir yere baglanmamistir, ylzey Uzerinde hareketli bir durumdadir. Bununla
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birlikte, adsorbat adsorbanin yizeyinde birikir ve gevsek bir tabaka olusturur. Fiziksel

adsorpsiyon genellikle geri dénustimladdr (tersinir) [20].

Kimyasal adsorpsiyon ise daha kuvvetli gulgclerin etkisi sonucu olusur (kimyasal
bilesiklerin olusumu). Genellikle adsorbat, yiizey uzerinde bir molekil kalinhginda bir
tabaka olusturur, molekiller yiizey Uzerinde hareket etmezler. Adsorban ylizeyinin
tamami bu mono molekdler tabaka ile kaplandiginda, adsorbanin adsorplama kapasitesi
bitmis olur. Bu tir adsorpsiyon ¢ok nadir olarak geri dontstimlidur (tersinmez).
Adsorbe olan maddenin uzaklastirilmasi igin (rejenerasyon) adsorbanin yuksek

sicakliklara kadar 1sitiimasi gibi iglemler uygulanir [20].

Degisim adsorpsiyonu, adsorbat ile ylzey arasindaki elektriksel ¢cekim ile olmaktadir.
Iyon degisimi bu sinifa dahil edilir. Burada, zit elektrik yiiklerine sahip olan adsorbat ile
adsorban yiizeyinin birbirlerini gekmesi 6nem kazanmaktadir. Elektrik ylku fazla olan
iyonlar ve kicuk ¢apli iyonlar daha iyi adsorbe olurlar. Tum bu adsorpsiyon cesitlerine

ragmen, bir adsorpsiyon islemini tek bir adsorpsiyon cesidi ile agiklamak zordur [20].

Adsorpsiyonun hizi ve miktari adsorbanin ylzeyinin bir fonksiyonudur. Bunun igin,

2
aktif karbon (1000 m /g) gibi kitlesine oranla yiizey alani biyik olan maddeler

kullanilir. Gazlarin adsorpsiyonu sirasinda basing yiikseltilecek olunursa, adsorban daha
fazla miktarda madde adsorplayacaktir. Cozeltilerin adsorpsiyonu igin de ayni kural
gecerlidir. Cozeltinin adsorpsiyonu, adsorbe olacak maddenin dogasina ve cozelti

icerisindeki konsantrasyonuna baglidir. Sicaklik da 6nemli bir faktordir [20].

ol -l — &

Fiziksel adsorpsiyon  Kimyasal adsorpsiyon

Sekil 2.6: Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon
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2.4.4.Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon olayinda gaz ile kati temas ettiginde, gaz fazinda kalan gaz derigimi,
yuzeyde tutunan gaz derisimi ile dinamik bir denge yani adsorplananin kati ve gaz
fazlar arasinda belirgin bir dagilima ulasincaya kadar sirer. Bu dagilim orani,
adsorpsiyon isleminde denge durumunun bir O6l¢usidur. Adsorpsiyon dengesini
belirtmek icin, sabit sicaklikta gaz fazinda dengede kalan adsorplananin derisimine
karsi, adsorbentin birim agirhgina adsorplanan miktar grafige gecirilerek adsorpsiyon
izotermi adi verilen egriler elde edilir. Gazlar icin bu derisim genellikle mol yizdesi
veya kismi basing olarak verilir. Genel olarak adsorbentin birim agirliginda adsorbe
olan madde miktari artan derisimle artar. Adsorpsiyon stirecindeki dogrusal olmayan bu
artis en iyi sekilde izotermlerden anlasilabilir. Adsorpsiyon izotermleri genel olarak alti

ayri sinifta degerlendirilir. Bunlara ait 6rnek izotermler Sekil 2.7°de verilmistir [1].

Adsorplanan Miktar

Adsorplanan Miktar

Adsorplanan Miktar

Adsorplanan Miktar

Tip I

o

Bagil Basing, p'py

h Tip IV

Adsorplanan Miktar

-

Adsorplanan Miktar

Bagl Basing, p/py

Bag@l Basing. p'po

Y

Bagl Basing. p/pg

Bagil Basing. ppo

Y

Sekil 2.7: Adsorpsiyon izotermleri [1].

Tip | izoterm agirhikli olarak mikro gozenekli yapidaki adsorbentlerde gorulir. Tek
tabakal bir adsorpsiyon oldugunu gosterir, Langmuir izoterm modeli ile agiklanabilir.

CGogunlukla mikro gozenekler bagil basing 1’in altinda iken dolar. Adsorpsiyon olayi



22

kismi basing yaklasik 0,5 iken tamamlanmis olur. Ornek olarak 77 K’de azotun karbon

Uzerinde adsorpsiyonu verilebilir [1].

Genellikle gok tabakali adsorpsiyonu gdsteren ve gozenekli olmayan katilarda gozlenen
adsorpsiyon ise Tip II’dir. Tek tabaka tamamlanmadan diger tabakalar kondenzasyon
seklinde olusmaya baslar. Tek tabaka adsorpsiyon (izerinde diger tabakalarin olusmasi
daha ylksek bagil basinglarda gozlenir. Mikro ve mezo gozenekli karbon yapilardaki

adsorpsiyon da bu sekilde gozlenir. Tip Il izotermi ¢ogunlukla gbozeneksiz ve mikro

g6zenekli adsorbent karakteristigidir [1].

Tip I1I’de adsorplanan molekdller arasindaki baglayici kuvvet, adsorplanan molekiiller
ile adsorbent arasindaki kuvvetten daha buyiktir. Bagil basinca gore elde edilen egri
dis blkeydir. Genellikle g6zeneksiz veya makro gdzenekli yapilarda rastlanir. Bu tip
izotermler zayif adsorbent-adsorplanan etkilesimini gosterir. Adsorbentle adsorplanan
arasindaki zayif etkilesim dusiik basinglarda disik adsorpsiyona yol acar. Fakat bir
molekil adsorbent yizeyine tutundugunda, adsorpsiyon prosesinde yuruticl kuvvet
rolu Gstlenir ve daha yiksek bagil basinglarda adsorpsiyonun daha hizli yirimesine yol

acar [1].

Tip IV izoterminde giderek artan egim mezo gobzeneklerin varligindan
kaynaklanmaktadir. Kilcal yogunlasma ve yiiksek bagil basinglarda sinirli adsorpsiyon

g6zlenmektedir [1].

Tip V izotermlerinde bagil basing ekseninde gozlenen dishukeylik, zayif adsorbent-
adsorplanan iliskisini gostermektedir. Bu tir izotermler katilarin mikro veya mezo
gozenekliligine isaret eder. Suyun karbon (lizerindeki adsorpsiyonu buna 6rnek olarak
verilebilir [1].

Tip IV izotermlerinde kuramsal bir izoterm olarak literatiirde yerini alan bu sekil, ikinci
bir adsorpsiyon tabakasi olusmadan énce tam bir mono molekiler tabakanin olustugu
varsayimina dayanir. Literatirde kriptonun karbon siyahi (zerinde 90 K de

adsorpsiyonu buna 6rnektir. Tam homojen gdzeneksiz kati yuzeylerinde gozlenir [1].
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Izoterm verilerinin analizi, sonuglarin temsili ve dizayn amaglari icin kullaniimasi
acisindan son derece 6nemlidir. Adsorpsiyon izotermleri; spesifik ylzey alanina, kat
adsorbanin yilzey kimyasina, adsorplanan maddenin yapisina ve ortamin asitligine
baghdir. Adsorpsiyon islemleri icin ¢ok sayida izoterm tlretilmistir. Fakat literatlirde
en ¢ok adi gecen izotermler; Freundlich, Langmuir, B.E.T. izotermleridir [27]. Bu
calismada adsorpsiyon islemi icin Freundlich ve Langmuir izotermleri deneysel verilere

uygulanmistir.

1) Freundlich izotermi:

1906 yilinda Freundlich tarafindan ortaya konan ilk adsorpsiyon izotermidir. Deneysel
olarak gelistirilmis bir denklem olup, ¢ok tabakali adsorpsiyon gibi heterojen yuzeyler
icin kullanithr. Bu durumda doygunluga ulasma hali s6z konusu olmadigindan
adsorbana ait kapasiteden sz edilemez [27].

Freundlich izotermine ait baginti:

Qe = K¢ Ce™" 2.1)

Ks: Freundlich sabiti
n : Freundlich sabiti
Ce (mg/L): denge derigimi

Qe (mg/g): birim miktar adsorban tarafindan adsorplanan madde miktari
2) Langmuir izotermi:
1918 yilinda Langmuir tarafindan gerceklestirilen teorik bir denge izotermidir.

Adsorpsiyon yizeyinde alici noktalarin oldugunu ve her alici noktanin sadece bir

molekil adsorplama yapabilecegini, dolayisiyla meydana gelen tabakanin bir molekul
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kalinhginda olacagini kabul eder. Yanisira tlim adsorpsiyon alanlari adsorban
molekullerine Karsi esit cekim uygular ve absorbe olan molekdil bitisik alandaki molekl
ile etkilesimde olmaz. Maksimum doyma noktasinda ylizey tek tabaka ile kaplanmakta
ve ylizeye adsorbe olmus adsorban miktari sabit kalmaktadir. Bu izoterm homojen
yuzeyli ve tam verimli adsorpsiyon islemleri icin uygulanmaktadir.

Langmuir izotermine ait baginti:

Cel/Qe = (KL / Qo) + (Ce / Qo) 2.2)

Ce (mg/L): denge derisimi

Qe (Mg/g): birim miktar adsorban tarafindan adsorplanan madde miktari

Q, : Langmuir sabiti

K_: Langmuir sabiti [27].
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3.MALZEME VE YONTEM

3.1. KARBON NANOTUPLERIN YAPISI VE OZELLIKLERI

Karbon nanotipler karbon atomlarinin ¢api Imm’den kiglk olan silindir seklinde ve
uzunlugu birka¢ mikrondan birka¢ nanometreye kadar olabilen ve sadece karbon

atomlarindan meydana gelen yapilardir [21].

Karbon nanotipler, bilinen en gucli fiberlerdir.Tek bir nanotup,birim alanda

tagitabildigi yik goz éniine alindiginda, gelikten 10'® kat daha giicliidiir [22].

Karbon nanotuplerin yapisini anlamak igin altigen seklindeki benzen halkalarindan
meydana gelen iki boyutlu bir grafit yapraginin bir eksen etrafinda doénerek silindir
seklinde katlanmasini g6z 6nunde canlandirmak yardimci olur. Yapragin boyutlarina ve

nasil katlandigina bagli olarak nanotuplerin birkag ¢esidi olusabilir [22].
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Sekil 3.1: Karbon nanotiplerin olusum yonleri [38].

Ayrica grafitin dogasi geregi tek ve ya ¢ok katmanli olmasina benzer seklide nanotupler

tek ve ya ¢cok duvarli olarak da siniflandirilabilirler.

Sekil 3.2: Tek duvarli karbon nanotiip
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Sekil 3.3: Cift duvarli karbon nanotiip

Sekil 3.4: Cok duvarl karbon nanotiip

3.1.1.Karbon Nanottplerin Mekanik Ozellikleri

Grafin tabakasindaki karbonlar arasi kimyasal bag dogada bilinen en gucli baglardan
oldugundan, karbon nanotiplerin ¢ok iyi mekanik &zelliklere sahip olmasi
beklenmektedir. Dolayisiyla bilesik malzemelerin giiglendirilmesinde karbon nanottipler

onemli bir potansiyele sahiptir [23].

KNT’lerin mekanik 6zelliklerini belirleyen énemli parametreler, esneklik sabiti, Young
modlu (YY) ve Poisson oranidir. Bu parametreler esnek yapidaki bozulma, germe zoru,

egilme mekanizmasi, bikilmeye karsi dayanikhlik gibi durumlari agiklar. Nanotplerin
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Young modillerinin ilk dl¢imlerinde sabitlenmis nanotlplerin serbest uclarinin isisal
titresim genlikleri ile sicaklik iliskisi incelenmistir. Hesaplara goére izole edilmis
TDKNT’lerin Young moddlleri yaklasik 1TPa degere sahiptir. KNT’ler ¢ok yiiksek
Young moduliine sahip olmalarina ragmen, atomik kuvvet mikroskobu (AFM)
olglimlerine gore, kirllmaksizin dugiim halinde biikilebilmektedir. Boylece KNT lerin
esnekligi, dayanikliligi ve geri donusimli sekil degisiklikleri  kapasitesi
incelenmektedir. Kiglk ¢apli TDKNT ’ler kirllmadan yaklasik %30 uzatilabilmekte ve
kirilma baskisinin degeri 55 GPa olarak belirlenmistir. TDKNT’lerde eksiklikler
diizenlenerek buyik gerilmelere uyum saglanabilir. CDKNT lerle yapilan gerilme
kuvveti deneylerine gore en distaki tabaka kirilirken i¢ tabakalar siyrilarak ¢ikmaktadir.
Bukme kuvveti etkisinde dis tabakalarda blkulme ve i¢ tabakalarda baski ile
CDKNT ler bukdlurler. Capi 12 nm den kiiglik olan nanotupler igin etkin bikulme
modull yaklasik 1 TPa degerinde belirlenmistir. Bununla birlikte daha buytk ¢aplardaki
GCDKNT’ler igin etkin bukilme modult yaklagik olarak 100 GPa degerine kadar
dusmektedir [23].

Deneyler sonucunda, CDKNT’lerin eksenleri boyunca uzamasinin zor olmasina
ragmen, yanal olarak egilmelerinin kolay oldugu ve blyuk yanal sekil degisikliklerine
karsi geri donlsumli olarak dayanabildikleri ortaya ¢ikmistir. Nanotuplerin gercek
dayanikliliginin - belirlenmesi; oldukga degisken o6lceklendirmeler gerektirdiginden
dolay1 zahmetli bir istir [23].

Bu kadar yiiksek mekanik 0zelliklere karsin agirhiklari da oldukca distk olan karbon
nanotdplerin dretimi ve saflastirma teknikleri bu malzemeleri polimer vb. materyaller

icin iyi birer katki maddesi olma ihtimalinin oldugunu gostermektedir.

3.1.2.Karbon Nanotuiplerin Elektriksel Ozellikleri

Bir tek grafit levhasi yarimetaldir. Bunun anlami sahip oldugu 6zellikleri yariiletken ile
metal arasinda orta dizeyde olmasidir. Grafit levha yuvarlanarak nanotiip
olusturuldugunda; daire gevresinde yalnizca karbon atomlari siralanmaz, ayni zamanda

elektronlarin kuantum mekaniksel dalga fonksiyonlari da uyumlu olarak diizenlenir.
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Bir baska heyecan verici arastirma da transistorlerle ilgilidir. Transistorler tamamlanmis
devrelerin temel yapi bloklaridir. Gelecekte nanotiplerin devrelerde kullaniimasiyla,

transistorlerin yapiliyor olmasi kaginilmaz olacaktir [24].

3.1.3. Karbon Nanotiiplerin Isisal Ozellikleri

KNT’lerin 6zgul 1s1, 1s1sal iletkenlik ve 1sisal guc gibi i1sisal 6zelliklerinin oldukca 6zel

olmalarina ragmen, elektronik ozellikleri veya mekanik ¢zellikleri kadar genis olarak
incelenmemis olmasinin nedeni kismen bu calismalar icin gereken tekniklerin
gelismelerin ilerisinde olmasindan kaynaklanmaktadir. Dustk sicakhklarda 2 nm den
kiglik caph TDKNT’ler igin fonon kuantizasyon etkisi gorulebilirken, ylksek
sicakliklarda tek bir nanotiipln 6zgil 1sisi sicakliga lineer bagh olarak, iki boyutlu
grafininki ile benzerdir. Nanottplerin gercek isisal iletkenliklerinin ve termoelektrik
glglerinin incelenmesi ve oOlglimleri tek bir nanotup dizeyinde yapilmalidir. Fakat bu
tir oOlglimler teknik olarak oldukga zor olduklarindan dolayr bu alandaki galismalar

sadece teoride gorulmektedir [23].

KNT’lerin gok yuksek isisal iletkenlige sahip olmalari ¢ok bliyuk Young moddliine
sahip olmalanyla iligkilidir. Tek basina 14 nm caph CDKNT’un 1sisal iletkenliginin
sicakhga bagh degerlerinin élgtimleri sonucu duzlem grafin ile karsilastirilabilen 3000
W/mK den buyiik degerler ortaya ¢ikar. Kigik caph tiiplerin ise grafinden daha biytk
isisal iletkenlige sahip oldugu dustintlmektedir. Ayrica isisal iletkenliginin sicakliga
bagh degerlerinin gizimlerinde, dustk sicaklikta 14 nm ¢apli CDKNT lerin iki boyutlu

sistemler gibi davrandigi gorulir. [23].
3.1.4. Karbon Nanotuplerin Kimyasal ve Kolloidal Davranisi
KNT kimyasi, uygulamada olaganisti 6nem arz etse de halen tam olarak

anlasilamamistir. Aslinda bu durumun nanottplerin ilk kesfedildikleri giinden itibaren

bir molekilden ¢ok bir malzeme olarak gorilmesinden kaynaklandigi sdylenebilir.
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Sebebi ne olursa ne olsun, nanotiplerin elektronik uygulamalarinda bile kimyasal
davraniglarinin denetlenebilecek kadar 6grenilmis olmasi gerektigi dustndlirse, bu

alanda ¢ok daha ciddi galismalarin gerektigi aciktir [10-23].

L XXX O
Koltuk TDNT () 11151 .
" Zigzag TDNT
XX, —
Grafen ():3"}'?;}:0

Kiral TDNT

Elmas

Sekil 3.5: Karbonun allotroplari [10].

Karbon malzemelerin kimyasi, saf elementli diger malzemelere nazaran olaganusti
carpici davraniglara sahne olmaktadir. Grafit, elmas, fullerenler, KNT’ler ve lonsdaleit
gibi farkli allotroplar ile camsi yapilar iceren karbon lifleri, karbon siyahi ve camsi
karbon gibi malzemeler birbirlerinden timuyle farkli davranislardadir. Yalin hali ile
ideal TDKNT’ler, duz grafenden, egrilikleri sebebi ile daha reaktif olmakla beraber
inerttir. Nanotuplerin reaktifligi =- orbitallerinin yonlenmesi ve kimyasal baglarin
geometrik piramitlesmesi ile belirlenir. TDKNT’lerdeki kimyasal baglarin bir kismi, tip
eksenine ne paralel ne de diktir. Bu sebeple =n- orbitalleri dizgiin yonlenemez. n-
orbitallerinde gozlenen bu olgu reaktifligi belirleyen temel etmen olmakla beraber bag
piramitlesmesinin de katkisi vardir. Ancak belirtmek gerekir ki piratmitlesme kurami

tek bagina TDNT’lerin kimyasal davranigini agiklamaktan ¢ok uzaktadir. Buna karsin
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"bag-egriselligi” yaklasimi KNT’lerin reaktifliklerini agiklamada c¢ok basarilidir [10-
23].

Kimyasal acidan bakildiginda bir KNT iki kisimdan olusur: u¢ ve gévde duvarlari.
Uclar, bes-halkali yapilarla ve yiksek egrisellikli geometirisi ile fullerenlere benzerler
ve daha yuksek reaktiflik gosterir. Govde duvarlari ise daha inerttir. Bununla birlikte
pratikte nanotupler duvarlarinda ciddi oranlarda kristal kusuru barindirabilir. Siradan bir
numunede, KNT’deki karbon atomlarinin %21-3’G kusurlu yerlerdedir. Govde
duvarlarindaki kusurlar Stone-Wales yapilari, sp3 hibritlesmeleri ve 6rgii yapisinda
bosluklar bigiminde olabilir. Bu tur kusurlar kimyasal olarak bilinglice de olusturulabilir
[10-23].

TDKNT lerin bir¢cok uygulamasinda kimyasal modifikasyon gereklidir. Kompozitlerde
dispers etme ve matriksle baglanma; sensor uygulamalarinda ortamdaki turleri tespit
edecek tirleri yizeylere tutturma; gaz depolama ve lityum katkilama calismalarinda
duvarlarda delikler agma vb. amaclarla kimyasal modifikasyon zorunludur. Bu
bakimdan distnilince TDKNT duvarlarina yan gruplarin denetimli ve sistematik
bicimde baglanmasi basarilabilirse bunun bir¢cok uygulamanin 6nunid acabilecegi
aciktir. Islevsellendirme kovalent ya da kovalent-olmayan yollarla gerceklestirilebilir.
Kovalent-olmayan islevsellendirmenin ana tstunliklerinden biri TDKNT nin elektronik
yapisina zarar vermemesidir. Kovalent-olmayan islevsellendirmeye 6rnek olarak
TDKNT’leri gizgisel polimerlerle sararak suda cozinur hale getirme verilebilir.
Polimerlerle sarmanin yaninda, 6zel biyolojik molekillerin TDKNT yizeylerine
adsorplanmasi saglanarak da islevsellendirme yapilmistir. Kovalent islevsellendirme, bu
tir modifikasyon vyaklagimlarina nazaran TDKNT Ozellikleri ve yapisinin
ayarlanmasinda mdathis bir esneklik saglar. TDKNT’ler cok vyiiksek oranlarda
islevsellendirilebilse de yan duvarlara gergeklesen kovalent baglanma elektronik yapiyi
bozar. Bu tlr kovalent baglanmalarla TDKNT’lerin burkulma dayaniminin %15’e kadar
disecegi tahmin edilmistir. Benzer bigimde, sadece %1 oraninda fenil grubu bagh
TDKNT’lerin 1sil iletkenlik katsayisi Ugte birine inecegi hesaplanmistir. Kesilerek
kisaltilmis  KNT’lerin uglarina uzun zincirli hidrokarbonlar baglanarak organik
cozuculerde ¢ozinurluk saglanabilir. Suda ¢oziunarligu artirmak igin de farkli kimyasal
gruplar baglanabilir. TDKNT lerde yiizey alani 3000 m2/g degerine kadar ¢ikar. Ayrica
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karbon esasli malzemelerin katalizor destek malzemesi olarak, asit/bazlara olan
dayanimlari, yizey kimyasi ve ozelliklerinin denetlenebilirligi, geri dénlisumlerinin
basitce yakma ile saglanabilmesi gibi Ustinlikleri bilinmektedir. Bu bakimdan
nanotiiplerin katalizér destek malzemesi olarak kullaniimasinin yollari aranmistir.
Destek malzemesi uygulamalarinda TDKNT’lerin metal koordinasyon bilesiklerine
karsi olan reaktifligi buyiuk 6nem tasir. KNT ucu ve kusurlu noktalarindaki oksijenli
islevsel gruplarla yapilacak metal koordinasyon etkilesimleri, bu noktalardan nanottipe
metal kiumecikleri ve nanotanecikleri tutturabilme olanagi saglar. Genel olarak da
bakildiginda, KNT esasl katalizor destek malzemeleri, aktif karbona gore, islevini
kaybetmeden uzun omurli ¢alisma, mezogtzenekli yapr ve metalle kendine has

etkilesimleri gibi Ustinlikler gostermektedir [10-23].

KNT’lerdeki tum atomlar aslen yiizey atomu oldugundan nanotipler kimyasal sensér
yapimi igin muhtesem adaylardir. KNT’lerden yapili gaz sensorleri, oda sicakliginda
bile ylksek duyarlilik gosterilen ticari olarak mevcut geleneksel yariiletken sensérler
ancak 200°C ustinde cahsir. KNT sensorler, kendisine adsorplanan molekilin
iletkenliginde yol actigi degisimin tespit edilmesi esasina gore isler. Ancak izlenen
molekil eger nanotip ylzeyine ¢ok zayif bicimde adsorplaniyorsa KNT’ler uygun
bicimde modifiye edilmelidir. KNT’ler, yiiksek elektron aktarim hizlari ile, ¢ozelti
ortamlarinda calisacak amfoterik-elektrokimyasal sensorler ve Ozellikle biyosensorler
icin cok uygundurlar. Kimyasal kuvvet mikroskopisinde AFM ucu 06zel kimyasal
islevsel gruplarla modifiye edilir. Boylece incelenen yizeyin kimyasal Ozelliklerine
bagh bir gorintl elde edilebilir. Goruntd sinyali, u¢ ile numune arasindaki yapisma
etkilerinden olusur. Geleneksel silisyum ve silisyum nitrir uglarla ¢ahlisilan kimyasal
kuvvet mikroskopisinde hayli yol kat edilmis ise de bu uglarin egrilik yarigaplarinin
yuksek olmasi ve teshisi saglayacak islevsel grubun ug Uzerinde baglanacagl noktanin
denetimli olmamasi pratikte ciddi sinirlamalar getirmektedir. Ancak KNT uclar
kullanarak bu sorunlar asilabilir. Nanotip uclarin egrilik yaricapi ¢ok kiguk olup
islevsel grubun uca baglanacagl yer neredeyse timuyle bellidir. Bu tir TDNT ugclari ile

nanometre-alti ¢ozinurlukte kimyasal ylzey analizi yapilabilir [10-23].
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KNT’lerin yuksek yuzey alanlari ve dustk direncleri elektrokimya alaninda muazzam
bir ilgiye yol agmistir. KNT’lerin yakit hicrelerinde metal destegi olarak kullanilan
geleneksel karbon siyahinin yerini alabilecegi belirtilmistir Yani sira, KNT’ler birim
agirlik basina en ylksek iletkenlik degerine sahip olmalari ve yiksek yuzey alanlari ile
superkapasitorler icin ideal bir elektrot malzemesidir. Amorf karbon elektrotlarla
kiyaslayinca KNT’ler, ylksek iletkenlik, yapisal dayanim ve baglayici gerektirmeden

film hazirlayabilme gibi tstunlikler géstermektedir [10-23].

Tablo 3.1: Karbon nanottplerin uygulama alanlari

Uygulama

Kimyasal modifikasyonun islevi

Nanoelektronikler
(Biyo-)kimyasal sensorler
Katalizor destek malzemeleri
Kompozit malzemeler
Kimyasal kuvvet mikroskopisi
Alan emisyonu

Nanofiltrasyon

Yapay kaslar

Denetimli ila¢ salimui

Farmakoloji

Hiicre biiyiimesi

Elektronik bant yapisinin lokal modifikasyonu

Analit molekiillerinin secimli tespiti

Molekiillerin veya metal nanotaneciklerin tutturulmasi
Matrisle baglanma

Yiizeylerle kimyasal acidan se¢imli etkilesim

Tiip uclarindaki is fonksiyonunun diisiiriilmesi
Molekiillerin veya iyonlarin sterik engellerle secimli
gecisi

Capraz baglanma ile nanotiip filmlerin kararliliklarini
artirmak

Biyouyumluluk, hedef molekiillerin tespiti

Enzim inhibisyonu, hiicre zarindaki iyon kanallarinin
bloke edilmesi

Hiicre yiizeyleri ile 6zel etkilesimler
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3.2.SITRIK ASIT

Sitrik asit, bitkilerin ve hayvanlarin dogal metaboliti olan bir trikarboksilik asittir. Gida,
ilag, kozmetik, deterjan ve tekstil gibi endustri dallarinda 6nemli kullanim alanina sahip
olan sitrik aside talep glin gectikce artmaktadir. Sitrik asit ilk olarak 1784 yilinda limon
suyundan kristallendirilerek elde edilmistir. Ik olarak 1917 yilinda Currie tarafindan
Aspergillus niger mikroorganizmasi ile biyokimyasal Uretimi gerceklestirilmistir [26-

27].

Sitrik asit fermentasyon prosesinde, yuzey kltird, daldirilmis kulttr ve kati hal kaltird
olmak uzere Ug temel fermentasyon teknigi vardir. Ticari olarak sitrik asit Gretimi 1923
yilinda A.niger mikroorganizmasinin kullanildigi kati hal fermentasyonuyla baslamis

daha sonra yerini daldirilmig prosesle tretimi almistir [26-27].

O ,,DHG

HGJ\ )J\DH

OH

Sekil 3.6: Sitrik asidin yapisal formali [40].

3.
e

Sekil 3.7: Sitrik asidin (¢ boyutlu molekil formQli [40].

3.2.1.Sitrik Asidin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Sitrik asit (2-hidroksi-1,2,3 propanatri karboksilik asit), bitki ve hayvanlarin bilinen
metabolitleri olan dogal bir bilesiktir. Sitrik asit gida, icecek ve ila¢ sanayinde genis

olarak kullanilan ¢ok yonli bir bilesiktir. Sitrik asit, susuz, sicak ¢ozeltisinden elde
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edilen kristalleri yar1 seffaf, renksiz ve ya beyaz kristal tozlari halindedir. Sitrik asit

nemli havada eriyebilir. Bazi fiziksel 6zellikleri Tablo 3.2.”de verilmistir [26-27].

Sitrik asidin sulu ¢ozeltileri degerli tampon ¢ozeltilerdir. Cunki sitrik asit zayif asit
olmasi ve (¢ karboksilik grubunun olmasindan dolayr U¢ pK’ya sahiptir. Bunlar
20°C’da pK 1=3.14, pK2 =4.77 ve pK3 = 6.39’dur. Sitrat ¢ozeltisinin tampon arahgi 2,5
ile 6.5 arasindadir. Tampon ¢ozeltisi olarak sitrik asit ve sodyum sitrat kullanihir [26-
27].

Tablo 3.2. Sitirk asidin bazi fiziksel 6zellikleri

Ozellik Deger
Molekl formali CeHsO7
Molekdl agirhg 192.13
Gram egdeger agirhig 64.04
Erime noktasl, °C 153
Isil bozunma sicakligl, °C 175
Yogunlugu, g/ mL 1.665

Sitrik asit 175 °C'nin Uzerine 1sitilisa akonik asit, sitrakonik asit, itakonik asit, aseton
dikarboksilik asit, karbondioksit ve suya pargalanir. Sitrik asit, peroksitler, hipoklorit,
persulfat, permanganat, periyodat, hipobromit, kromat, mangan dioksit ve nitrik asit gibi
okside edici farkli maddelerin varliginda kolaylikla okside olabilir. Sitrik asidin
hidrojenasyona ugramasiyla 1,2,3-propanetri karboksilik asit olusur. Sitrik asit,
alkaliler, amonyak ve aminler gibi katyonlarla mono-di ve tribasik tuzlari olusur. Uygun
bir baz kullanilarak sitrik asidin sudaki ¢ozeltisiyle direkt notrallesme tepkimesiyle
tuzlari elde edilebilir. Trisodyum sitrat, sitrik asidin diger tuzlarina gore, genis olarak
kullanilan tuzudur. Noétrallesme reaksiyonu oldukca yiksek ekzotermik bir reaksiyondur
(1109 J/g sitrik asit). Sitrik asit, cok degerlikli metal iyonlari ile selatlari olusturacak

pek ¢ok kompleksler verirler. Bu énemli 6zelliginden dolayi, sitrik asit veya sitratlar
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metal bulasmasinin kontroliinde kullanilir. Metal iyonu normalde renkli olup, sitrat
varhiginda ise, renksiz veya ¢ok az renklidir. Farkli pH kosullarinda metal hidroksitler
cokelebilir, sitrat kompleksi ¢ozlnebilir. Metal iyonlari varliginda, organik molekuller
katalitik olarak bozunabilir; sitrik asit ile metal iyonlari selat olusturarak kararh
kalabilir. Selat bir denge reaksiyonudur. Daima, selat iyonlariyla birlikte serbest halde
metal iyonlari da bulunabilir.

Metal iyonu + sitrat iyonu<« selatlasmis metal iyonu

Sitrik asidin sulu cozeltisi karbon celiklerine orta derecede korozif etki gosterir.
Genellikle, cam, fiberglas polietilen, polipropilen, polivinil Klorur ve gapraz bagh vinil
klortr gibi plastikler sitrik asitle korozyona ugramazlar. Sitrik asit, bitki ve hayvan
dokularinda genis olarak bulunur. Sitrik asit bitun organizmalarda, Krebs cevrimiyle
olusur. Trikarboksilik asit cevrimi veya sitrik asit cevrimi, karbonhidratlarin, yaglarin
veya proteinlerin suya dénisumun( icerir. Bu ¢evrim, organizmanin biytimesi, hareket
etmesi, kemosentezi ve yenilenmesi igin, gerekli enerjiyi saglar. Ayni zamanda bu
cevrim hicre sentezindeki amino asit ve yaglar gibi karbon iceren maddelerin sentezini
de saglar. Bircok maya, mantar ve bakteri turi sitrik asit ¢evrimini icerir. Sitrik asit
uretim prosesinde bunlardan maksimum (rlin verecek tdrleri secilir. Bu temele
dayanarak, gunUmuzde sitrik asit Gretmek icin, ticari fermantasyon prosesleri
gelistirilmektedir [26-27].

3.2.2.Sitrik Asidin Kullanim Alanlari

Sitrik asidin farkli gida alanlarinda ve endustriyel uygulamalarda kullanimi ¢ok fazladir.
pH ayarlamak igin, basit bir asit olarak; pH ' 1 korumak ve kontrol etmek igin, bir
tampon olarak; ¢ok degerlikli metal iyonlari ile kararli bir kompleks yapi verecek
selator olarak; emulsiyonlari ve diger cok fazl sistemleri kararli kilmak icin dagitici
madde (dispersing agent) olarak; ayrica, gidalarda ve igecek rlinlerinde tat verici olarak
kullanthr [26-27].

Sitrik asit, sodyum sitrat ve potasyum sitrat karbonatli ve karbonatsiz iceceklerde genis
olarak kullanilir. Meyve suyu, disuk kalorili igecekler ve susuzluk giderici iceceklerde,
tek basina ve / veya sitrat tuzlariyla birlikte tat verici ve antimikrobiyal korumayi

arttirmak amaciyla kullanilir [26-27].



37

3.3.LAKTIK ASIT

Laez 1780 yilinda Isvecli kimyager Scheele tarafindan bulunan, eksi tatta, kokusuz,
zayif bir organik asittir. Su, alkol ve eterle kolayca karisabilen, kloroformda
¢cozunmeyen laktik asit, asimetrik karbon atomuna sahip en basit hidroksi asittir ve D (-)
ve L (+) olmak uzere iki tane optik izomeri vardir. Bu iki izomer arasinda kimyasal ve
fiziksel 6zellikler agisindan bir fark yoktur ancak L (+) - laktik asit vucutta metabolize
edilebilirken, D(-) - laktik asit edilemez [28-27].

O
e
OH

Sekil 3.8: Laktik asidin yapisal formali [41].

5%,
.

Sekil 3.9: Laktik asidin (i¢ boyutlu molekl formili [41].

Laktik asit ve tuzlari eczacilik, kimya, plastik, tekstil ve gida alanlarinda yaygin olarak
kullanilmaktadir. Ozellikle gida sanayinde kokusuz olmasi, hafif eksilik olmasi ve
kullanildigi gidalarin lezzetini degistirmemesi nedeniyle asitligi duzenleyici ve
koruyucu olarak genis bir kullanim alanina sahiptir. Ulkemizde de domates konservesi,
margarinler, et drdnleri, recel, jole ve marmelatlar, sekerlemeler, tursu ve zeytin

salamuralari, deniz Urunleri ve bira sanayinde kullaniimaktadir [28-27].
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Her insanin vicudunda olusan dogal bir organik birlesik olan laktik asit, kas, kan ve
viucudun degisik organlarinda bulunur. Laktat ile ayni anlamda kullanilir. Laktat; laktik
asidin anyonudur. Sodyum (Na) — Potasyum (K) tuzlari vardir. Temel kaynagi glikojen
olarak adlandirilan karbonhidratin, yikimi sonucu olusan bir yan Grndir. Anaerobik
kosullarda pirlivat Uretildigi zaman kas hiicresi onu aerobik olarak enerji Gretimine
katmay! dener. Sayet kas hiicresi GUretilen tim pirlivati kullanma kapasitesine (aerobik

olarak) sahip degilse, piriivat, laktada dontsur [28-27].

Laktik asit tlrevleri ve poli-laktik asit endustride yaygin olarak kullaniimaktadir.
Laktik asit uzun yillardan beri kimyasal yolla veya fermantasyonla uretilmektedir.
Ancak dustik maliyetli Gretim ve saflastirma yontemlerinin gelistirilmesine ihtiyag
vardir. Pahali olmayan karbonhidrat kaynaklari kullanmak, yiksek verimlilik ve daha
uygun laktik asit Uretimini saglayacaktir. Fermantasyon icin en yuksek verimlilik 37 °C
te ve pH = 5,5 de elde edilmistir [28-27].

3.3.1. Laktik Asidin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Laktik asitin (2-hidroksipropanoik asit) saf ve susuz formu beyaz kristal yapidadir ve
erime noktasi dustktur. Ancak saf haldeki asiti elde etmekteki guclukler nedeniyle
konsantre sivi ¢ozelti veya surup halinde bulunur. Iyi kalitede cozeltiler renksiz ve
kokusuzdur. Laktik asit; su, alkol ve eterle karisan, kloroform ile karismayan renksiz,
kokusuz, higroskopik, asidik, eksimsi bir sividir. CsHeOs kapali formiline sahip,
molekdl agirhgr 90,08 g/mol dur [28-27]. Hemen hemen her oranda su ile karisabilen
laktik asit, konsantrasyonu %20 ve daha fazla olan cozeltilerde icerdigi hidroksil ve
karboksil fonksiyonel gruplari nedeniyle isinin da etkisiyle kendi kendine esterifikasyon
sonucunda H(OCH(CH3)CO)n OH genel formulu ile gosterilebilen siklik
dimerler(laktit) veya lineer polimerle (laktoillaktik asit) olusur. Laktik asit molekilinde
-COOH,-H,-OH ve -CHs olmak uzere 4 degisik grup taslyan bir karbon atomu vardir.
Bu gruplar asimetrik karbon atomunun etrafinda iki degisik durumda yer alirlar. Eger ¢

boyutlu sistemde karboksil grubunun yukariya baktigi kabul edilirse, hidroksil grubu ya
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sola (L(+)-laktik asit), ya da saga bakar (D(-)-laktik asit). Biri birinin optik izomeri olan
bu yapilardan L(+)-laktik asit polarize 15181 saga dondururken, D(-)-laktik asit sola
dondurur ve bu iki optik izomer arasinda fiziksel ve kimyasal &zellikler acisindan
onemli farkhiliklar yoktur. Laktik asitin degisik basinclardaki kaynama noktasi degerleri
incelendiginde ugucu olmayan bir asit oldugu sdylenebilir, yogunlugu ise konsantrasyon
ve sicaklikla hemen hemen lineer olarak artar. Laktik asit ¢cozeltilerinin viskoziteleri ise

konsantrasyonla dogru, sicaklikla ters orantili olarak degismektedir [29].

Tablo 3.3: Laktik asidin bazi fiziksel 6zellikleri

Ozelllik Deger
Molekiil formiili CsHsO3
Molekdl agirhg 90.08 g/mol

Erime noktasi D: 53°C
L: 53°C
D/L: 16.8°C
Kaynama noktasl 82°C (0.5 mmHg igin)
122°C (12 mmHg igin)
Asitlik (pK,) 3.86
Yogunluk 1.21 g/em® (20°C )
pH degeri =2.8 (10 g/l, H,0, 20°C)

Buhar basinci 0.1 hPa (25°C)
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3.3.2.Laktik Asidin Kullanim Alanlari

Laktik asit iyi ¢Oziicti 6zelliklerine sahip zayif bir asittir. Kolaylikla polimerlesebilir. Bu
Ozellikleri nedeniyle genis bir kullanim alani vardir. Besin maddelerinin korunmasi
amaciyla asitlik saglar. Laktik asit, asitlendirici, tat verici, pH tampon reaktifi ve

bakteriyel bozunmalarda inhibitor olarak proses adimlarinda kullantlir.

Laktik asit (C3HsO3) ve tuzlari (potasyum, kalsiyum, amonyum, magnezyum) gidalarda
ilk olarak kullanilan asitligi dlzenleyicilerdir. Diger asitlerden farkl olarak daha viskoz
ve ugucu olmayan bir sivi olan laktik asidin, diger asitligi dlzenleyicilere kiyasla
gidalarda koruyucu 6zelliginin ylksek oldugu bilinmektedir ve diger yemek asitlerine

gore hafif bir asidik tadi vardir.

Laktik asit fermente ve salamura gidalarda, mikroorganizma gelisimini 6nlemek
amaciyla kullaniimaktadir. En genis kullanim alaninin ise peynir oldugu bilinmektedir.
Laktik asit; peynirlerde, diger sut Urinlerinde, bira ve sarapta pH ayarlayici olarak

kullanilmaktadir.

Polilaktik asitler, gesitli reginelerin tretiminde kullanilir. Fenol formaldehit regineleri
uretiminde  bitirme ajani  olarak  kullanilmakta  olup, ayrica yapistirici

formilasyonlarinda da yer almaktadir.

Teknik sut asidi, dericilikte deriyi kabartmak ve Kirecini uzaklastirma gayesi ile
kullanilabildigi gibi, ayrica tuzlari da boyacihkta kullanthr. Artilmig sut asidi, sarap

asidi ve limon asidi yerine surup ve gazoz yapilmasinda kullaniimaktadir.

Laktik asit, cogu eczacilik ve kozmetik uygulamalarda kullaniimaktadir. Eczacilikta,
damla ve surup seklinde kullanilir. Cocuklardaki yesil ishale karsi kullanilir. Ayrica
antibiyotik tedavisinden sonra, bagirsak florasini diizeltmek igin kullanilir. Bunun
yanisira merhem formilasyonularinda, losyonlarda, akne énleyici ¢ozeltilerde ve diyaliz
uygulamalarinda da kullaniimaktadir. Kalsiyum yetersizligi tedavilerinde kalsiyum
laktat olarak kullanilir.

Laktik asidin polimerleri biyolojik pargalanabilme 6zelligi olan termoplastiklerdir.

Biyolojik olarak bozunabilme terimi, bir polimerin biyolojik reaksiyon sonucu karbon
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dioksit, metan, su ve biyolojik kitleye indirgenebilmesi anlamina gelir [20]. Bu

polimerler seffaftir. Ozellikleri bakimindan petrol tiirevi olan plastiklere yaklasir.

Laktik asidin etil/butil laktat gibi esterleri yesil dostu ¢oziiciiler olarak adlandirilirlar.
Bunlar yiiksek sicaklikta kaynayan, zehirli olmayan ve biyolojik olarak parcalanabilen

komponentlerdir [27].

Laktik asidin esterleri; firinda pisirilen yiyeceklerde emiilsifiye edici olarak kullanilirlar
(stearoil-2—laktat, gliseril laktostearat, gliseril laktopalmitik). Kalsiyum laktat, pasta
yapiminda kabartma tozu olarak, bakir laktat ise elektro kaplama islemlerinde genis
olarak kullaniimaktadir [27].

Laktik asit cesitli ticari olgllerde satilir ve en iyi derecede olanlar iyi saflastiriimig
substratlarin kullanildigi fermentasyon sivilarindan elde edilir. Ticari dlgulerden biri
‘ham’ ya da ‘teknik’ laktik asittir. Bu renkli bir Griin olup laktik asidin sudaki %22, 44,
50, 66 ve 80 gibi cesitli konsantrasyonlarinda hazirlanan ¢ozeltisidir. Bu laktik asitte
fermentasyon ortamindan gelen kirlilikler bulunur ve saf trtintin gerekli olmadig birgok

sinai alanlarda kullanilir. Bunlardan biri derilerde kirecin giderilmesidir [27].

3.4 TARTARIK ASIT

Tartarik asit, kristal yapili, suda c¢ozunebilen,2,3-dihidroxybutanedioic acid, 2,3-
dihydroxysuccinic acid isimleriyle bilinen, dikarboksilli asittir. Stksinik asidin iki
hidroksilli bir tirevidir [30].

Tartarik asit ilk olarak ¢.800 de Farsli simyaci Cabir bin Hayyan tarafindan potasyum
tartarat yani bilinen diger adiyla tartardan ayristirildi. Modern stire¢ ise 1769 yilinda

Isvecli kimyaci Carl Wilhem Scheele tarafindan sentezlenmistir [30].
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Sekil 3.10: Tartarik asidin yapisal formuli [32].

Sekil 3.11: Tartarik asidin t¢ boyutlu molekil formiili [32].

Tartarik asit “lzUm asidi” olarak bilinmektedir. Clinkii dogada tartarik asite ziimden
baska bir meyvede pek rastlanmaz. Tartarik asit, sarapta bulunan organik asitlerin
%90’ In1 olusturmaktadir. Sarabin asiditesini belirleyen ve sarabin pH’sinin 3.0-3.5
arasinda olmasini saglayan temel asittir. Tartarik asit; sarapta potasyum tartarat veya di-
potasyum tartarat formunda da bulunabilir. Saraptaki tartarik asit miktari 1.5 g/L-3.0
g/L arasinda degisebilir. Sarapta yeterli miktarda tartarik asit bulunmasi, sarabin tat ve
aromasini gelistirir.  Ayni zamanda; sarap asiditesinin olusmasinda ve sarabin
kararliliginin saglanmasinda da biytk 6neme sahiptir [30].

3.4.1.Tartarik Asidin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Tartarik asit ticari adi ile bilinen asit, 2-3-dihidroksisusenik asidin dekstro sekli olup,
kapali formili C4H.O. ve molekil agirligi 150,087 g’dir. Tartarik asidin 6nemli
trevleri , Rochelle tuzu(potasym sodyum tartarat, hafif mishil), tartar kusturucu
(antimon potasyum tartarat) ve tartardir (potasyum bitartarat) [31].

Dekstro-tartarik asit, sulu ¢dzeltilerden 5°C’nin lzerinde kristallendiginde, anhidride

kristaller seklinde elde edilir, 5°C “nin altinda kristallendiginde ise monohidrat seklinde
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kristallenir, oda sicakliginda ise kararsiz hale gecer. Anhidride kristalleri monoklinik
sisteme ait olup 169-170 °C’de erirler. Ozgiil agirliklari 20°C’de 1,76°dir. Sulu bir

cozeltinin optik cevrimi konsantrasyonuna bagli olarak degisir [31].

Tablo 3.4: Tartarik asidin bazi fiziksel 6zellikleri

Ozellik Deger

Molekil Formilu C4HsO¢

Molekdl Agirhg 150,087
Erime noktasl, °C 170
Yogunlugu, g/mL 1,76
Sudaki Coziintirligi, g/100 mL,20°C’de 133

3.4.2. Tartarik Asidin Kullanim Alanlari

Basta gida sanayi olmak Uzere cesitli sanayi dallarinada kullanilan bu asit, sarabin
mayalanmasi esnasinda potasyum bitartarat ve potasyumun yan Griini olarak elde edilir.
Tartarik asit, sitrik asit gibi karbonatli iceceklerin hazirlanmasinda da kullanim alani
bulmaktadir. Gintmuzde kullanilan Purgy ve Purgazeuse ilaglarinin temel etken
maddesidir. Tartarik asit cogunlukla gazozlarda, jelatinli tatlilarda, metallerin
temizlenmesinde ve cilalanmasinda, yin boyama islemlerinde kullanilir. Antimon
potasyum tartaratlari da bocek ilaci ve mordan olarak kullanildigi gorilmektedir.
Tartarik asidin ve alkalituzlarinin  komplekslesme kabiliyeti elektro kaplama
proseslerinde avantaj saglar. Ornegin; bakirsiyanir Rochelle tuz banyolarindan

kaplanmasi isleminde kullanthr. [31-32].
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3.5.GLIKOLIK ASIT

Glikolik asit veya sistematik adiyla hidroksi asetik asit, hidroksi karboksilik asitler
sinifinin ilk ve en basit Uyesidir. Renksiz ve kokusuz olan glikolik asit 1848'de Stecker
tarafindan glisin ve nitréz asidinden sentezlenmis ve 1854'de Sokolov ve Stecker
tarafindan karakterize edilmistir. Glikolik asitin en biyuk kullanim alanlari tekstil ve

deri sanayi, metal temizleme ve parlatma endustrileridir.

0
HDJK/DH

Sekil 3.12: Glikolik asidin yapisal formalii [42].

Sekil 3.13: Glikolik asidin ti¢ boyutlu molekil formali [42].

3.5.1.Glikolik Asidin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Saf glikolik asidin erime noktasi 79 - 80 °C’dir. Yanma isisi 2191 cal / gram, ¢6ziinme
Isisi 36.8 cal / gram’dir. Soguk sudan hidrasyon olmadan monoklinik kristalleri elde
edilebilir. Ugucu bir madde olmadigindan buharlari zararli olmamasina ragmen glikolik
asit son derece korrozif bir maddedir. Glikolik asitin bazi fiziksel 6zellikleri Tablo 3.5'

te sunulmustur [2].
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Tablo 3.5: Glikolik asidin bazi fiziksel 6zellikleri

Ozellik Deger
Molekul Formiilt C,H,03
Molekil Agirhg 76,05

Asitlik (pK,) 3,83
Kristal Sistemi Monoklinik
Erime Noktasi °C 80
Kirilma Indisi 20 °C 1,2417
(%70’lik sulu ¢ozelti)
Yanma Isisi (20 °C’de) 2191
cal/g
Viskozite (25°C’de %50’lik ¢ozeltisi) cP 6,5

3.5.2.Glikolik Asidin Kullanim Alanlari

Glikolik asitin en énemli kullanim alani tekstil boyamacihigidir. Yin elyafina boyama
sirasinda ¢ok az zarar verdiginden yin boyamasinda kullanilan oldukca ekonomik ve
basarili bir yardimci maddedir. Asit boyar maddelerin naylona uygulanmasinda genis
bir sekilde kullanihr. Bazi termoset reginelerin fabrikasyonunda boyutsal stabiliteyi
arttirmak icin kolloidal c¢ozeltileri halinde, metal endstrisinde metali parlatmak ve
boya tutunmasini saglamak icin 6nemli miktarlarda glikolik asit kullanthr. Diger
hidroksi karboksilik asitlerde oldugu gibi glikolik asit de bakir oksit ile kompleks
olusturmak tzere reaksiyona girer. Bu 6zellik bakirin tel haline gekilmeden 6nce sicak
glikolik asit cozeltisine daldirilarak parlatilmasinda kullanilir. Glikolik asit, gesitli
makinelerin, 1s1 degistiricilerin temizlenmesinde de kullaniimaktadir. Glikolik asitin bir
tirevi olan diglikolik asit, recinelerin tretiminde ve organik sentezlerde plastiklestirici

olarak kullanihir [2].
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3.6. KADMIYUM

Kadmiyum yer kabugunda oldukga ender rastlanan, beyaz, parlak ve olduk¢a yumusak
bir metaldir [33]. Hemen her zaman 6teki elementlerin filizleriyle bir arada bulunur.
Kadmiyumun tarihgesi, eskilerin bakirla alasim yapmada kullandiklari ¢inkonunkiyle
yakindan baglantilidir. Bununla birlikte ¢inko kullanilmadan once filizlerden hig
ayrilmazdi. Boylece, kadmiyum dahil, tim katigiklar islenmis Uriiniin kapsamina girmis
olurdu. Gegmisin bu garipligi, kadmiyumun kimyasinin binlerce yil sakli kalmasina yol
acmistir. 1817 yilinda Alman kimyager-mineralog Friedrich Strohmeyer, ¢inko
karbonatla bazi gézlemler yapti. Demire 6zgi bir kimyasal tepkimede karbonat, sari bir
madde olusturdu. Ancak, yapilan incelemeler buna yol agan seyin ne demir, ne de ¢inko
oldugunu gosteriyordu. Gergekte Strohmeyer, tepkimeleri bazi durumlarda demire
benzeyen yeni bir element bulmustu. Bulusunu ¢inko karbonatla yapilan ¢alisma sonucu
gerceklestiginden, eski Yunancada kalaminin (cinko karbonat) karsiligi olan

kadmeia’dan esinlenerek kadmiyum adini vermistir [34].

3.6.1.Kadmiyumun Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Kadmiyum atom agirhgi 112,4 g/mol erime noktasi 320,9°C, kaynama noktasi ise 767
°C’dir. Kaynama noktasinin distik olmasi nedeniyle kolayca ugabilir. Cd’nin metal
buhari hava ile temas ettiginde derhal ¢ok ince kolloidal yapili CdO’ya donustr. Saf
kadmiyum mineralleri(CdS,CdCO;,CdO,CdSe) dogada ¢ok seyrek olarak ve genelde
ZnS,ZnCOg gibi bilesiklerin icinde %0,1-5 oranina kadar bulunur [34].

Kadmiyum sulftr parlak renkli bir bilesiktir ve kadmiyum sarisi da denen portakal sarisi
boya maddelerinin temelini olusturur. 100 atmosfer basingta 1700°C kadar Iisitilirsa,
stlfir ayrismadan erir. Erimis maddenin dikkatlice sogutulmasi, berrakligi asiri
kalinlikta 6tirt azalmis ve kirllma indisi elmasinkinden yiksek billurlar olusmasina yol
acar [34].

3.6.2.Kadmiyumun Kullanim Alanlari

Kadmiyum sulfur billurlar yari iletkendirler ve elektrik akimini dogrulayabilirler.
Kadmiyum sulfat (CdSO4) belirli g6z hastaliklarin tedavisinde kullanilan baska bir

bilesiktir. Elektronikte bu bilesik, elektromotif kuvvet standardi olarak kullanilan
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Weston pilleri yapmakta kullanilir. Ayrica, kadmiyum alasim ya da ari olarak
kaplamacilikta da kullanilir. Demir, pastan, yuzeyi elektroliz yoluyla ince bir kadmiyum
tabakasiyla ortllerek korunur. Fakat bu islemden ©Once demirin yaginin dikkatle

giderilmesi ve temizlenmesi gerekir [34].

3.7. NIKEL

Nikel guimus-beyaz bir metaldir, oldukga sert olup, periyodik cetvelde gecis metalleri
arasinda yer alir [35]. Yer kabugunun belli basli elementlerinden olan nikel dogada
cogunlukla demirle birlikte olmak uUzere sulfurler, arsenurler ve silikatlar seklinde
bulunur. Onemli nikel mineralleri arasinda nikelin (NiAs), kloantit (NiAs;), pendlandit
(Fe, Ni)S, millerit (NiS), annabergit Ni3 (AsO,), 8H,0, garnierit (Ni, Mg); Si,Os5 (OH),4
sayilabilir [36].

Isletilebilir limit tenorler lateritik yataklar icin %1 Ni, sulfit yataklar icin %0,2-0,3 Ni
dir. Co/Ni oranlarinin 1/30 olmasi durumunda ayni yataktan kobalt Gretimi de
yapilabilmektedir [36].

Nikel tarihi M.0.20 yilina kadar dayanmaktadir. Hatta bazi eski Cin dékiimanlarinda,
beyaz nikelin genelde glimus ile karistirilmasi sebebiyle bu bilgi kesin degildir. Nikel
iceren mineraller cama yesil renk vermek icin de kullaniimistir. 1751°de Baron Axel

Fredeik Cronstedt bakiri nikolitten ayirmaya galisirken nikeli de elde etmistir [36].

3.7.1.Nikelin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri

Nikel ylizey merkezi kiibik yapiya sahip metaldir. Nikelin yogunlugu 8,9 g/cms3, atom

numarasi 28, atom agirhigr 58.69 g/mol olup erime sicakligl 1455 °C olan bir metaldir.
Bu malzeme 1000 °C’ ye kadar mekanik 6zelliklerini koruyabilmektedir ayrica demir
ve kobalt gibi ferromanyetik 6zellikler gosterir. Nikelin sertligi, dusik karbonlu

celiklere benzer olup yumusak bir metaldir, diger metallerle karsilastirildiginda bazi
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ustin ozelliklere gostermektedir. Nikel ylksek asinma direnci, yiksek korozyon
direnci, yiksek sicakliklardaki surinme direnci iyi olup demir ve kobalt gibi

ferrromanyetik 6zellikleri gostermektedir [36].

Saf nikel genelde silftrlu cevherlerden kavurma ve indirgeme islemleri ile
kazanilmaktadir. Cevherden demir, kobalt ve bakir gibi metal ve metal olmayan katkilar
bulunmaktadir. Saf nikel, Uretimi esnasinda eritme firinlarindan kaynaklanan az
miktarda kuikart icermektedir. Nikel icerisindeki kikdirt, celiklerdekine benzer bir
davranis  goOsterip  sulfur olarak tane sinirlarinda  ¢okeldiginden,  yapiyi
gevreklestirmektedir. Ancak gevreklige neden olan sulfurler mikroyapi incelemelerle
ayirt edilemeyecek duzeylerdedir. Nikel igerisine %0,05 Mn ilave edilerek MnS
cokeltilerinin dagilimi saglanarak gevrek davranis gosteren bir yapi olusturarak nikelin

mikroyapisi sureklilik kazanmakta ve daha siinek bir davranis gostermektedir [36].

3.7.2.Nikelin Kullanim Alanlari

Nikel cevheri, baslica paslanmaz ve alasim celigi Uretiminde, demirsiz alasimlarda,
elektrokaplamada kullanilir. Nikelin ug Grinleri ise ugak, gemi ve kara tasitlarinin
korozyona maruz parcalarinin tretiminde, kimya sanayiinde, elektrikli aletlerde, petrol
sanayiinde ve mutfak aletleri yapiminda kullanilir ayrica cama yesil renk vermek
amaciyla da kullanim alani bulan nikel, bozuk para Uretiminde ve dekoratif glimus
yerine kullaniimaktadir. Nikel (I11) oksit ise bircok nikel-kadmiyum, nikel-demir ve
nikel-metal hidrit sarj edilebilir pilde katot olarak da kullanilir [35-36].
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4.BULGULAR

Bu bolimde asit adsorpsiyonunda kullandigimiz biyoteknolojik asitlerin ve agir
metallerin tek duvarli karbon nanotuplerle adsorpsiyon denemelerinin sonuglari

sunulmustur.

Asit denemeleri sirasinda oncelikle asitlerin zamanla adsorpsiyon etkinlikleri incelenip
dengeye gelme sureleri belirlenmis, daha sonra farkli baslangi¢ asit konsantrasyonlari
ve farkli sicakliklarin adsorpsiyona etkisi incelenmistir. Bu denemeler sirasinda

onceden belirlenen dengeye gelme siireleri goz 6niine alinmistir.

Galismanin ikinci asamasi olan agir metallerin, tek duvarli karbon nanotiplerle
adsorpsiyon denemelerinde ise farkli adsorban konsantrasyonlarinin adsorpsiyon

tzerindeki etkileri incelenmistir.

4.1 ADSORPSIYON DENEMELERI

Yapilan denemelerde, Merck marka asitler kullanilip adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltiler 125
mm mavi banth siizge¢ kagidindan siiziilerek Merck marka NaOH cozeltisi ile titre
edilip birim adsorbent basina adsorbe olan miktar “Q” asagidaki formile gore
hesaplanmistir [12];

Q=(Co-Ce).V/m 4.1)

Burada;

Q (mg/g) : Birim asorbent basina adsorpsiyon miktari
Co (mg/L) : Baslangi¢ konsantrasyonu

Ce (mg/L) : Denge konsantrasyonu

V (L) : Adsorpsiyon ¢ozeltisi hacmi

m (9) : Adsorban miktari
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4.1.1.Sitrik Asit Denemeleri

4.1.1.1. Adsorpsiyonunun Zamanla Degigimi

Bu denemelerde 0,01g karbon nanotip ile 3 mL, % 9’luk sitrik asit c¢ozeltileri
hazirlanmis, 10 dakikalik araliklarla alinan &6rnekler sizilerek su fazindaki asit
konsantrasyonu analiz edilmis ve sistemin ne kadar slrede dengeye geldigi

belirlenmistir. Bulunan sonuglar Tablo 4.1.’de verilmistir.

Tablo 4.1: Sitrik asidin, karbon nanotip ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi

Baslangic  Baslangi¢ Karbon Zaman  Denge Adsorbe Uzaklastirilan

kons. kons. nanotip (dakika) Kons. olan asit Asit Yuzdesi
(mol /L) (owiw) miktari C miktari (%)
(g/mg)
0,49 9,32 0,01 10 93,0 0,000324 1,14
0,49 9,32 0,01 20 92,8 0,000384 1,36
0,49 9,32 0,01 40 92,6 0,000444 1,57
0,49 9,32 0,01 50 92,4 0,000504 1,78

0,49 9,32 0,01 70 92,4 0,000504 1,78
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Sekil.4.1: Sitrik asidin,karbon nanotup ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi

4.1.1.2.Bagslangi¢ Asit Konsantrasyonunu Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede sitrik asidin % 3, % 6, % 9, % 12 ve % 15’lik ¢ozeltileri hazirlanmis ve
0,01 g tek duvarl karbon nanotip ile 25°C’de adorpsiyon islemine tabi tutulmustur.

Cozeltiler stiztliip sulu faz analiz edilmis, bulunan sonuclar Tablo 4.2.”de verilmistir.
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Tablo 4.2: Bagslangig asit konsantrasyonunun sitrik asit adsorpsiyonuna etkisi

Denge  Uzaklastirilan Asit

Bas| Bas| Karbon
aslangi aslang! 0 i
gi¢ 9i¢ nanotiip Kons. Yuzdesi
kons. kons. ) Sicaklik
miktari c (%) o
(mol /L) (Yow/w )
(9) (g/L)
0,14 2,68 0,01 25,20 6,25 25
0,33 6,30 0,01 61,20 3,40 25
0,47 9,01 0,01 88,50 1,92 25
0,64 12,20 0,01 120,70 1,77 25
0,82 15,66 0,01 155,40 1,29 25
7 —
6 -
S
: L_’ —
@
B 4 -
2
23 -
w
&2
a1
-
(]
5 O T T T T T T T 1
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0./ 0.8 0.9

Baslangig Asit Konsantrasyonu (mol/L)

Sekil 4.2: Baslangig asit konsantrasyonunun sitrik asit adsorpsiyonuna etkisi
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4.1.1.3. Sicaklk Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede sitrik asidin hazirlanan bes farkli konsantrasyondaki ¢ozeltileri 25, 35 ve

45°C’de, 0,01g karbon nanotiip kullanarak

adsorpsiyon islemine tabi tutulmus,

stziilerek sulu faz analiz edilmis, sonuclar Tablo 4.3’te verilmistir.

Tablo 4.3: Sicaklik degisiminin sitrik asit adsorpsiyonu tzerindeki etkisi

Baslangic Baslangic Karbon nanottip Denge Uzaklastirilan Asit
kons. kons. miktari Kons. Yuzdesi S'ka“k
(mol /L) (Yow/w ) (9) C (%) ©
(9/L)
0,14 2,68 0,01 25,20 6,25 25
0,33 6,30 0,01 61,20 3,40 25
0,47 9,01 0,01 88,50 1,92 25
0,64 12,20 0,01 120,70 1,77 25
0,82 15,66 0,01 155,40 1,29 25
0,15 2,73 0,01 27,20 5,55 35
0,32 6,02 0,01 59,40 3,32 35
0,47 9,00 0,01 89,00 1,37 35
0,62 11,80 0,01 117,80 1,04 35
0,8 15,25 0,01 152,30 0,84 35
0,23 4,32 0,01 42,00 4,89 45
0,35 6,70 0,01 65,00 3,27 45
0,55 10,56 0,01 104,50 1,04 45
0,65 12,40 0,01 124,10 0,56 45
0,80 15,30 0,01 152,80 0,52 45




54
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Sekil 4.3: Sicakhk degisiminin sitrik asit adsorpsiyonu Uzerindeki etkisi

4.1.2. Laktik Asit Denemeleri

4.1.2.1.Adsorpsiyonunun Zamanla Degigimi

Bu denemelerde 0,01 g karbon nanotip ile 3 mL’lik laktik asit ¢ozeltileri hazirlanmis,
su fazindaki asit konsantrasyonu analiz edilmis ve sistemin ne kadar slrede dengeye
geldigi belirlenmistir. Sonuclar Tablo 4.4.’te verilmistir.
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Tablo 4.4: Laktik asidin, karbon nanotp ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi

Baslangic Baslangic Karbon Zaman Denge  Adsorbe olan Uzaklastirilan
kons. kons. nanotup Kons. asit miktari Asit Yizdesi
(mol /L) (Yowiw ) miktar - Gakika) c Q (%)
(9) @L)  (g/mg)
1,19 10,70 0,01 10 106,80 0,00012 0,37
1,19 10,70 0,01 20 105,50 0,00051 1,58
1,19 10,70 0,01 40 103,40 0,00114 3,54
1,19 10,70 0,01 50 100,80 0,00192 5,97
1,19 10,70 0,01 60 100,20 0,00210 6,62
1,19 10,70 0,01 70 100,20 0,00210 6,62
0,003
an
£
e
=T
o
£ 0,002 -
=
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k:
£ 0,001 -
©
@
=]
g
=]
q 0 T T T T T T 1
5 15 25 35 45 55 b5 /5
Zaman { dk)

Sekil 4.4: Laktik asidin, karbon nanotp ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi
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4.1.2.2.Bagslangic Asit Konsantrasyonu Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi
Bu denemede laktik asidin % 3, % 6, % 9, % 12 ve % 15’lik ¢ozeltileri hazirlanmig ve

0,01 g tek duvarli karbon nanotip ile 25°C’de adorpsiyon islemine tabi tutulmus

sonuclar Tablo 4.5.’te verilmistir.

Tablo 4.5: Baglangi¢ asit konsantrasyonunun laktik asit adsorpsiyonuna etkisi

Baslangic Baslangic Karbon nanotlip Denge Uzaklastirilan Asit
kons. kons. miktari Kons. Yuzdesi Steaklik
°C
(mol /L) (Yow/w ) (9) C (%)
(9/L)
0,44 3,93 0,01 32,60 17,75 25
0,63 5,59 0,01 48,30 14,90 25
0,97 8,66 0,01 80,50 7,87 25
1,47 13,16 0,01 127,10 4,01 25
20
g{“ 16 -
-§ 12 -
& 8
%
o
= 4
=
0 T T T T T T 1
a.3 0.5 0.7 0.9 1.1 1.3 1.5 1.7
Baslangic¢ asit konsantrasyonu (mol/L)

Sekil 4.5: Baglangi¢ asit konsantrasyonunun laktik asit adsorpsiyonuna etkisi
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4.1.2.3. Sicaklik Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede laktik asidin hazirlanan bes farkli konsantrasyondaki cozeltileri 25, 35

ve 45°C’de 0,01g karbon nanotlip kullanarak adsorpsiyon islemine tabi tutulmus ve

sonuclar Tablo 4.6°da verilmistir.

Tablo 4.6: Sicaklik degisiminin laktik asit adsorpsiyonu tzerindekietkisi

Baslangic Baslangic Karbon nanottip Denge Uzaklastirilan Asit

kons. kons. miktari Kons. Yuzdesi S'ka“k

(mol /L) (Yowiw ) (9) C (%) ¢

(9/L)

0,44 3,93 0,01 32,6 17,75 25
0,63 5,59 0,01 48,3 14,90 25
0,97 8,66 0,01 80,5 7,87 25
0,47 13,16 0,01 127,1 4,01 25
1,67 15,02 0,01 146,6 2,55 25
0,46 4,08 0,01 38,9 6,12 35
0,75 6,73 0,01 65,2 3,49 35
1,06 9,54 0,01 92,9 2,71 35
1,35 12,15 0,01 119,4 1,81 35
1,64 14,75 0,01 146,0 1,17 35
0,54 4,82 0,01 46,7 4,00 45
0,88 7,88 0,01 77,3 2,49 45
1,12 10,04 0,01 98,8 2,07 45
1,46 13,13 0,01 129,5 1,53 45
1,70 15,23 0,01 151,9 0,80 45




58

20

18

12

0 4 ——298K

Uzaklastirilan asit yiizdesi (%)

3 —— 308K

—— 318K

0,3 0,8 1,3 1,8

Baslangic asit konsantrasyonu {mol/L)

Sekil 4.6: Sicaklik degisiminin laktik asit adsorpsiyonu lzerindekietkisi

4.1.3. Tartarik Asit Denemeleri

4.1.3.1.Adsorpsiyonunun Zamanla Degigimi

Bu denemelerde 0,01 g karbon nanotiip ile hazirlanan 3 mL’lik tartarik asit ¢ozeltileri
temasa getirilmis, su fazindaki asit konsantrasyonu analiz edilip sistemin ne kadar

strede dengeye geldigi belirlenmistir. Sonuglar Tablo 4.7.’de verilmistir.
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Tablo 4.7: Tartarik asidin karbon nanotp ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi

Baslangic Baslangic Karbon Zaman Denge  Adsorbe olan Uzaklastirilan
kons. kons. nanotup Kons. asit miktari Asit Yizdesi
(mol /L) (Yowlw ) miktar - Gakika) Q (%)
(0) @L)  (g/mg)
0,60 8,90 0,01 10 88,90 0,000348 1,28
0,60 8,90 0,01 20 88,60 0,000438 1,62
0,60 8,90 0,01 30 88,10 0,000588 2,17
0,60 8,90 0,01 40 87,40 0,000798 2,95
0,60 8,90 0,01 50 85,80 0,001278 4,73
0,60 8,90 0,01 60 83,50 0,001968 7,28
0,60 8,90 0,01 70 83,00 0,002118 7,83
0,60 8,90 0,01 80 83,00 0,002118 7,83
0,0025 -
"o
E
B 0,002 -
o
80,0015 -
=
£
=
@ 0,001 -
s
o U,0005 -
=)
8
_g 0 T T T T T T T 1
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Sekil 4.7: Tartarik asidin karbon nanotup ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi
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4.1.3.2.Bagslangic Asit Konsantrasyonu Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede tartarik asidin % 3, % 6, % 9, % 12 ve % 15’lik ¢Ozeltileri hazirlanmis ve
0,01 g tek duvarli karbon nanotip ile 25°C’de adorpsiyon islemine tabi tutulmus
sonuglar Tablo 4.8.’de verilmistir.

Tablo 4.8: Baslangig asit konsantrasyonunun Tartarik asit adsorpsiyonu tzerindeki etkisi

Baslangic Baslangic Karbon nanotlip Denge Uzaklastirilan Asit
kons. kons. miktari Kons. Yuzdesi Steaklik
°C
(mol /L) (Yow/w ) (9) C (%)
(9/L)

0,21 3,02 0,01 28,50 9,58 25
0,41 6,02 0,01 56,50 8,18 25
0,61 9,03 0,01 86,00 6,07 25
1,01 15,07 0,01 145,30 4,10 25

10

9 -
g
vl
S
5 7
.‘é 6 -
=
= 5 7
& 4 -
o
o
5 3 T T T 1

0.1 0.4 0.7 1 1.3
Baslangig asit konsantrasyonu{mol/L)

Sekil 4.8: Baslangig¢ asit konsantrasyonunun tartarik asit adsorpsiyonu tzerindeki etkisi
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4.1.3.3. Sicaklik Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede tartarik asidin hazirlanan bes farkli konsantrasyondaki c¢ozeltileri 25, 35

ve 45°C’de 0,01g karbon nanotiip kullanarak adsorpsiyon islemine tabi tutulmus ve

sonuglar Tablo 4.9.’da verilmistir.

Tablo 4.9: Sicaklik degisiminin tartarik asit adsorpsiyonu tzerindeki etkisi

Baslangic Baslangic Karbon nanotlip Denge Uzaklastirilan Asit

kons. kons. miktari Kons. Yuzdesi S'ka“k

(mol /L) (Yow/w ) (9) C (%) ©

(9/L)

0,21 3,02 0,01 28,50 9,58 25
0,41 6,02 0,01 56,50 8,18 25
0,61 9,03 0,01 86,00 6,07 25
1,01 15,07 0,01 145,30 4,10 25
0,2 3,00 0,01 27,20 9,39 35
0,4 5,87 0,01 57,50 4,23 35
0,58 8,68 0,01 85,00 2,36 35
0,85 12,72 0,01 126,20 1,08 35
0,94 14,01 0,01 139,70 0,98 35
0,23 3,35 0,01 31,50 8,77 45
0,41 6,14 0,01 59,50 3,31 45
0,63 9,40 0,01 92,90 1,75 45
0,91 13,59 0,01 135,20 1,01 45
1,23 18,34 0,01 183,40 0,65 45
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Sekil 4.9: Sicaklik degisiminin tartarik asit adsorpsiyonu tzerindeki etkisi

4.1.4.Glikolik Asit Denemeleri

4.1.4.1.Adsorpsiyonunun Zamanla Degigimi

Bu denemelerde 0,01 g karbon nanotiip ile 3mL’lik tartarik asit ¢ozeltileri hazirlanmig
su fazindaki asit konsantrasyonu analiz edilip sistemin ne kadar strede dengeye geldigi
belirlenmistir. Sonuglar Tablo 4.10.’da verilmistir.
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Tablo 4.10: Glikolik asidin karbon nanotiip ile adsorpsiyonunun zamala degisimi

Baslangi¢ Baslangic Karbon Zaman Denge  Adsorbe olan Uzaklastirilan

kons. kons. nanotip Kons. asit miktari Asit Yluzdesi

(mol /L) (Yowiw ) miktar - Gakika) c Q (%)

(0) @L  (g/mg)
1,44 10,90 0,01 10 108,80 0,000216 0,65
1,44 10,90 0,01 20 107,90 0,000486 1,47
1,44 10,90 0,01 30 107,70 0,000546 1,66
1,44 10,90 0,01 40 107,60 0,000576 1,75
1,44 10,90 0,01 60 107,50 0,000606 1,84
1,44 10,90 0,01 70 107,50 0,000606 1,84
0,001 -

t

0,0005 -+

Adsorbe olana sit miktari Q (g/mg)

0 T T T T T T 1
5 15 25 35 15 55 65 75
Zaman {dk)

Sekil 4.10: Glikolik asidin karbon nanotp ile adsorpsiyonunun zamanla degisimi
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4.1.4.2.Bagslangic Asit Konsantrasyonu Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede glikolik asidin % 3, % 6, % 9, % 12 ve % 15’lik ¢Ozeltileri hazirlanmig
ve 0,01 g tek duvarl karbon nanotiip ile 25°C’de adorpsiyon islemine tabi tutulmus
sonuglar Tablo 4.11.’de verilmistir.

Tablo 4.11: Baslangi¢ asit konsantrasyonunun glikolik asit adsorpsiyonu tizerine etkisi

Baslangi¢ Baslangic Karbon Denge Uzaklastirilan
kons. kons. nanotup Kons. Asit Yuzdesi S'C?k“k
(mol /L) (Yowiw ) miktari c (%) ©
(9) @/L)
0,64 4,80 0,01 45,60 6,32 25
0,94 7,08 0,01 68,80 3,76 25
1,40 10,59 0,01 104,50 1,85 25
1,68 12,76 0,01 126,70 0,83 25
1,85 14,00 0,01 139,70 0,71 25
7
N
cu
%d | \i\
N \
> 0 . . . . |
0.6 0.9 1.2 1.5 1.8 2.1
Basalangig asit konsantrasyonu {(mol/L)

Sekil 4.11: Baslangi¢ asit konsantrasyonunun glikolik asit adsorpsiyonu (izerine etkisi
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4.1.4.3. Sicaklik Degisiminin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemede tartarik asidin hazirlanan bes farkli konsantrasyondaki c¢ozeltileri 25, 35
ve 45°C’de 0,01g karbon nanotiip kullanarak adsorpsiyon islemine tabi tutulmus ve

sonuclar Tablo 4.12.”de verilmistir.

Tablo 4.12: Sicaklik degisiminin glikolik asit adsorpsiyonu lzerindeki etkisi

Baslangic Baslangic Karbon Denge Uzaklastirilan

kons. kons. nanotip Kons. Asit YUzdesi S'C?k“k

(mol /L) (Yowiw ) miktari Ce (%) ©

(9) @/L)

0,64 4,80 0,01 45,60 6,32 25
0,94 7,08 0,01 68,80 3,76 25
1,40 10,59 0,01 104,50 1,85 25
1,68 12,76 0,01 126,70 0,83 25
1,85 14,00 0,01 139,70 0,71 25
0,6 4,53 0,01 44,00 3,57 35
1,00 7,58 0,01 74,20 2,43 35
1,44 10,90 0,01 107,80 1,57 35
1,79 13,60 0,01 135,20 0,68 35
1,95 14,80 0,01 147,50 0,53 35
0,53 4,08 0,01 38,90 3,49 45
1,06 7,99 0,01 78,70 2,38 45
1,50 11,37 0,01 112,40 1,47 45
1,82 13,77 0,01 137,50 0,66 45

2,33 17,69 0,01 176,50 0,39 45
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Uzaklastirilana sit yiizdesi (%)
u

a ——29EK
——30E8K
3 -
——31&K
2 -
1 -
0 T T T T 1
0.3 0.8 1.3 1.8 2,3 2,8

Baslangi¢ asit konsantrasyonu {mol/L)

Sekil 4.12: Sicaklik degisiminin glikolik asit adsorpsiyonu Uzerindeki etkisi

4.1.5.Kadmiyum Denemeleri

4.1.5.1.Farkh Karbon Nanotip Miktarlarinin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemelerde %99.9 analitik saflikta kadmiyum sulfat ve agirhikca %40-60 tek
duvarh karbon nanotup kullaniimistir. 0.01-0.05 g’lik karbon nanotiip ornekleri,
baslangic Cd®* miktari farkli olan ¢ozeltiden 20 mL alinarak 25°C’de 6 saat boyunca
180 rpm calkalama hizi ile temasa getirilmistir. Adsorpsiyon sonucu c¢ozeltilerden
alinan ornekler istanbul Universitesi, ileri Analizler Laboratuvari biinyesinde bulunan
Perkin-Elmer marka, A400 model Alevli Atomik Absorpsiyon cihazi ile analiz edilmig

sonuclar tablolar halinde verilmistir.
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Tablo 4.13: 44 ppm kadmiyum icerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile
adsorpsiyon verileri

Baslangic Karbon nanotiip Denge Adsorbe Olan Metal Uzaklastirilan Metal

Kons. miktari Kons. Miktari Yuzdesi

(9/L) (9) C.(g/L) Q.(mg/g) (%)
0,04492 0,01 0,03164 26,56 29,56
0,04492 0,02 0,02351 21,41 47,66
0,04492 0,03 0,02315 14,51 48,46
0,04492 0,04 0,02013 12,39 55,18
0,04492 0,05 0,01079 13,65 75,97

80 -

70

Wzaklagtinlan metal yiizdesi {%)
a
o

Sekil 4.13: 44 ppm kadmiyum igerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile
adsorpsiyon grafigi
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Tablo 4.14: 74 ppm kadmiyum icerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile
adsorpsiyon verileri

Baslangic Karbon nanotiip Denge Adsorbe Olan Metal Uzaklastirilan Metal
Kons. miktari Kons. Miktari YUzdesi
(9/L) (9) C.(g/L) Q. (mg/g) (%)

0,07446 0,01 0,06738 14,16 9,50
0,07446 0,02 0,06636 8,10 10,87
0,07446 0,03 0,06361 7,23 14,57
0,07446 0,04 0,04774 13,36 35,88
0,07446 0,05 0,04830 12,25 41,13
— 50 -

[%2)

<

N 40

f)

>

S 30

w —_~

ES

c~— 20

<

o 10

3]

3

N O T T T T T 1
> 0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06

Karbon nanotiip miktari (g)

Sekil 4.14: 74 ppm kadmiyum igerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotlip miktari ile
adsorpsiyon grafigi
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Tablo 4.15: 91 ppm kadmiyum iceri olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile
adsorpsiyon verileri

Baslangic Karbon nanotiip Denge Adsorbe Olan Metal Uzaklastirilan Metal
Kons. miktari Kons. Miktari YUzdesi
(9/L) (9) C.(g/L) Q. (mg/g) (%)

0,09113 0,01 0,07704 28,18 15,46
0,09113 0,02 0,07212 19,01 20,86
0,09113 0,03 0,06483 17,53 28,85
0,09113 0,04 0,06449 13,32 29,23
0,09113 0,05 0,06230 11,53 31,63
37

=

=

S

2 p

E 27 ‘//

£ Ve

£ oo e

E e

17 /

= c

0,005 0.015 D0.025 0,035 0,045 0.055
{arbon nanotilp miktan{g)

Sekil 4.15: 91 ppm kadmiyum igerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile

adsorpsiyon grafigi
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Tablo 4.16: 136 ppm kadmiyum icerigi olan ¢ozeltinin farkl karbon nanotip miktari ile
adsorpsiyon verileri

Baslangic Karbon nanotlip Denge Adsorbe Olan Metal Uzaklastirilan Metal
Kons. miktari Kons. Miktari Yuzdesi
(9/L) (9) C.@/L) Q. (mg/g) (%)
0,1369 0,01 0,1285 16,80 6,13
0,1369 0,03 0,1234 9,00 9,86
0,1369 0,04 0,1201 8,40 12,27
0,1369 0,05 0,1076 11,72 21,4

X 25 -

2

< 20

N

2

s 157

g

E 101 ///

)

S 5 v

@

5

% 0 T T T T T 1

S 0 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06
Karbon nanotiip miktan (g)

Sekil 4.16: 136 ppm kadmiyum icerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktar ile
adsorpsiyon grafigi
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4.1.6.Nikel Denemeleri

4.1.6.1.Farkh Karbon Nanotip Miktarlarinin Adsorpsiyona Etkisi

Bu denemelerde %99.9 analitik saflikta nikel silfat ve agirlikca %40-60 tek duvarli
karbon nanottip kullanilmistir. 0.01-0.05 g’lik karbon nanotiip 6rnekleri, baslangic Ni%*
icerigi degisen ¢Ozeltiden 20 mL alinarak 25°C’de 6 saat boyunca 180 rpm galkalama
hizi ile temasa getirilmistir. Adsorpsiyon sonucu ¢ozeltilerden alinan 6rnekler Istanbul
Universitesi, ileri Analizler Laboratuvari biinyesinde bulunan Perkin-Elmer marka,
A400 model Alevli Atomik Absorpsiyon cihazi ile analiz edilmis, sonuclar Tablo
4.17.”de verilmistir.

Tablo 4.17: 94 ppm nikel icerigi olan ¢ozeltinin farkli karbon nanotiip miktari ile adsorpsiyon

verileri
Baslangic Karbon nanotlip Denge Adsorbe Olan Metal Uzaklastirilan Metal
Kons. miktari Kons. Miktari Yuzdesi
(9/L) (9) C.(g/L) Q. (mg/g) (%)
0,09414 0,01 0,0772 33,72 17,90
0,09414 0.02 0,0769 17,24 18,31

0,09414 0,03 0,7590 12,14 19,35
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Uzaklastinlan metal ylizdesi (%)

20 -

19

18 .

17 . . . . . .
0,005 001 0015 002 0025 003

Karbon nanotiip miktar (g)

0,035

Sekil 4.17: 94 ppm nikel icerigi olan ¢dzeltinin farkl karbon nanotlp miktari ile adsorpsiyon

grafigi

Tablo 4.18: 101 ppm nikel icerigi olan ¢ozeltinin farkl karbon nanotiip miktari ile adsorpsiyon

verileri
Baslangi¢ Kons. Karbon nanotup Denge Kons. Adsorbe Olan Uzaklastirilan
(o L) miktari Ce. (g/1) Metal Miktari Metal Yulzdesi
(9) Q. (mg/g) (%)
0,1014 0,03 0,0979 5,84 3,46
0,1014 0,04 0,09478 3,70 6,52
0,1014 0,05 0,08644 2,14 14,75
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20 ~

15 A /o

5 A /

O T T T T T 1
0,025 0,03 0,035 0,04 0,045 0,05 0,055
Karbon nanotiip miktari (g)

Uzaklastirilan metal ylizdesi (%)

Sekil 4.18: 101 ppm nikel icerigi olan ¢dzeltinin farkl karbon nanotiip miktari ile adsorpsiyon
grafigi

4.2 ADSORPSIYON iIZOTERMLERI

4.2.1.Sitrik Asit Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi

Ce/Qe =KL/ Qo +Cel Qo
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Tablo 4.19: Sitrik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi verileri

Baslangic Asit Kons. C. Q. Ce/ Q.
(mg/L) (mg/L) (mg/g) (g/L)
26880 25200 504 50,00
63360 61200 648 94,44
90240 88500 522 169,54
122880 120700 654 184,55
154440 155400 612 253,92

300 -
y = 0,0016x + 10,508
250 - R? = 0,9696
—~ 200 -
<
&
o 150 -
g
S 100 -
50 -
0 T T T T 1
20000 50000 80000 110000 140000 170000
Ce (mgh)

Sekil 4.19: Sitrik asidin karbon nanotup ile adsorpsiyonunda Langmuir izotermi
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2.Freundlich izotermi
log Qe = log K¢ +1/n log Ce

Tablo 4.20: Sitrik asidin karbon nanotiip ile adsorpsiyonuna iligskin Freundlich izotermi verileri

Ce Qe
log Q. log Ce

(mg/L) (mg/g)

252200 50 2,7024 4,40
61200 648 2,8115 4,78
120700 654 2,8155 5,08
155400 612 2,7867 5,19
2,9 -

- ’
28 - y = 0,1151x + 2,2192

R? = 0,5982

log Qe

2,7 .

2,6
4,3 4,5 4,7 4,9 5,1 53

log Ce

Sekil 4.20: Sitrik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonunda Freundlich izotermi
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Tablo 4.21: Sitrik Asidin Nanotiip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich izoterm
Parametreleri

Freundlich parametreleri Langmuir parametreleri

LOg Ks 1/n Ks n 1/ Q 0 K /Q 0 Q 0 KL
(mg/g)

2,22 0,11 165,95 9,09 0,0016 0,508 625 317,5

4.2.2.Laktik Asit Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi

Ce/Qe =KL/ Qo +Cel Qo

Tablo 4.22: Laktik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi verileri

Baslangic Asit Kons. C. Q. Ce/ Qe
(mg/L) (mg/L) (mg/g) (g/L)
39640 32600 2112 15,43
56760 48300 2538 19,03
87380 80500 2064 39,00

132420 127100 1596 79,63




7

90
*
y = 0,0007x - 12,014
R%=0,9752
— 60 -
<
0
[J]
g
S 30
*
0
20000 40000 60000 80000 100000 120000 140000
Ce (mgh)

Sekil 4.21: Laktik asidin karbon nanotp ile adsorpsiyonunda Langmuir izotermi

2.Freundlich Tzotermi

log Qe = log Ks +1/n log C.

Tablo 4.23: Laktik asidin karbon nanotp ile adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi verileri

C
) o log Q. log C.
(mg/L) (mg/g)
80500 2064 3,3147 4,90
127100 1596 3,2030 5,10

146600 1152 3,0614 4,22
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3,45
y = 0,215x + 2,1739
RZ=0,6104
3,3 ¢
(]
o
[T)] *
o
= 3,15 |
*
3
4,1 4,3 4,5 4,7 4,9 5,1 5,3
log Ce

Sekil 4.22: Laktik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonunda Freundlich izotermi

Tablo 4.24: Laktik Asidin Nanotiip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich
Izoterm Parametreleri

Freundlich parametreleri Langmuir parametreleri

Log K¢ 1/n Kt n 1/ Qo Ky /Q 0 Qo KL
(mg/g)
2,17 0,215 149,24 4,65 0,0007 -12,014 1428,5 -17162,8
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4.2.3. Tartarik Asit Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi
Ce/Qe =KL/ Qo +Ce/ Qo

Tablo 4.25: Tartarik asidin karbon nanotp ile adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi

verileri

Baslangic Asit Kons. C. Qe Ce/ Qe

(mg/L) (mg/L) (mg/g) (9/L)

31520 28500 906 31,45

61540 56500 1512 37,36

91560 86000 1668 51,55

120960 116000 1488 77,95
151590 145300 1887 77,00

490 y = O,(2)039x - 103,39
R? = 0,9433
__ 370 -
<
80
o 250
g
[J]
© 130 |
*
10
20000 40000 60000 80000 100000 120000 140000 160000
Ce (mgh)

Sekil 4.23: Tartarik asidin karbon nanotiip ile adsorpsiyonunda Langmuir izotermi
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2.Freundlich izotermi

log Qe = log K¢ +1/n log C,

Tablo 4.26: Tartarik asidin karbon nanotlp ile adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi

verileri
C
‘ Q log Q. log C,
(mg/L) (mg/g)
28500 906 2,9571 4,4548
56500 1512 3,1795 4,7520
86000 1668 3,2221 4,9344
116000 1488 3,1726 5,0644
145300 1887 3,2757 5,1622
3,5
y = 0,3896x + 1,2628
R%= 10,8074
5
*
En 3,2 - . R
*
2,9
4,4 4,6 4,8 5 5,2
log Ce

Sekil 4.24: Tartarik asidin karbon nanotup ile adsorpsiyonunda Freundlich izotermi
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Tablo 4.27: Tartarik Asidin Nanottip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich
Izoterm Parametreleri

Freundlich parametreleri Langmuir parametreleri

LOg Ks 1/n Ks n 1/ Q 0 KL /Q 0 Q 0 KL
(mg/g)

1,26 0,3896 18,19 2,56 0,0039 -103,39 256,4 -26510,2

4.2.4.Glikolik Asit Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi

Ce/Qe =KL/ Qo +Cel Qo

Tablo 4.28: Glikolik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi

verileri
Baslangic Asit Kons. C. Q. Ce/ Qe
(mg/L) (mg/L) (mg/g) (9/L)
48680 45600 924 49,35
71490 68800 807 85,25
106470 104500 591 176,81
127770 126700 321 394,70

140700 139700 300 465,66




82

600 -
y = 0,0045x - 202,83
- R2 = 0,9049 *
S 400
o
()]
Q
T 200 -
o
0
40000 80000 120000 160000
Ce (mgh)

Sekil 4.25: Glikolik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonunda Langmuir izotermi

2.Freundlich Tzotermi

log Qe = log K¢ +1/n log C,

Tablo 4.29: Glikolik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi

verileri
Ce Q log Qe log C,
(mg/L) (mg/g)
45600 924 2,9656 4,6589
68800 807 2,9068 4,8375
104500 591 2,7715 5,0191
126700 321 2,5065 5,1027

139700 300 24771 5,1451
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3,3
y = -1,0336x + 7,8447
. R? = 0,8636
5
o 28
o
*
2,3 T T T T T 1
4,6 4,7 4,8 4,9 5 5,1 5,2
log Ce

Sekil 4.26: Glikolik asidin karbon nanotip ile adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi

Tablo 4.30: Glikolik Asidin Nanotiip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich
Izoterm Parametreleri

Freundlich parametreleri Langmuir parametreleri

Log K¢ 1/n K¢ n 1/Q, KL /Qg Qo KL
(mg/g)
7,84 1,0337 69183097,1 0,96 0,0045 -202,83 222,2 -45073,3
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4.2.5. Kadmiyum Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi

Ce/Qe =KL/ Qo +Cel Qo

Tablo 4.31: Kadmiyumun 0,01 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm

verileri
C. Qe Ce/ Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (g/L)
(mg/L)
136,90 128,50 16,80 7,648
91,13 77,04 28,18 2,733
44,92 31,64 26,56 1,191
9 -
y=0,0673x- 1,463 IS
Rz=0,9355 ]
j 6 | /
&
L4 /
<4
8 37 /0
’/
D T T T T T 1
20 40 60 80 100 120 140
Ce(mg/L)

Sekil 4.27: Kadmiyumun 0,01 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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Tablo 4.32: Kadmiyumun 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm

verileri
Ce Qe Ce/ Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (/L)
(mg/L)
136,90 119,3 17,6 6,778
91,13 72,12 19,01 3,790
44,92 23,51 24,41 1,098
9 -
y = 0,0593x-0,3635
R? = 10,9986
36 - _—
9 /
o
g
8 3 /
D T T T T T 1
20 40 60 80 100 120 140
Ce (mg/L)

Sekil 4.28: Kadmiyumun 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi



86

Tablo 4.33: Kadmiyumun 0,03 g karbon nanotiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm

verileri
Ce Qe Ce/ Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (/L)
(mg/L)
136,90 123,4 9,00 13,710
91,13 64,83 17,53 3,697
44,92 23,15 14,51 1,595
15 4
.
y=0,1242x-2,4183
R2= 0,932 /
o 10 ~
3
o
g /
S 51
/ M
*
D T T T T T 1
10 30 50 70 90 110 130
Ce (mg/L)

Sekil 4.29: Kadmiyumun 0,03 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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Tablo 4.34:Kadmiyumun 0,04 g karbon nanotlple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm

verileri

Ce Qe Ce/ Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (/L)
(mg/L)
136,9 120,10 8,40 14,297
104,7 90,89 6,90 13,162
91,30 64,49 13,32 4,841
74,60 47,74 13,36 3,573
44,92 20,13 12,39 1,624
20 ~
y = 0,1435x- 2,3567
15 4 R?=0,9058
) .
3
o 10 -
o
@
(8]
5 .
.
»
D T T T T T 1
10 30 50 70 90 110 130
Ce (mg/L)

Sekil 4.30: Kadmiyumun 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi



Tablo 4.35: Kadmiyumun 0,05 g karbon nanotiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm

verileri

Ce Qe Ce/ Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (/L)
(mg/L)
136,90 107,60 11,72 9,180
104,70 91,73 5,18 17,681
74,6 43,83 12,25 3,577
44,92 10,79 13,65 0,790
12 ~
y=0,0871x-0,1516
9 A R?=0,9993
-
2
o 6 - /
]
B /
(8]
3 A /
D T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120
Ce(mg/L)

Sekil 4.31: Kadmiyumun 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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2.Freundlich izotermi

log Qe = log K¢ +1/n log C,

Tablo 4.36: Kadmiyumun 0,01 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iligskin Freundlich izoterm

verileri
C Q
) ) log Q. log C.
(mg/L) (mg/g)
128,50 16,80 1,2253 2,1089
89,80 29,80 1,4742 1,9532
77,04 28,18 1,4499 1,8867
31,64 26,56 1,4242 1,5002
1,5 q

y=0,0953x + 1,2799
R?=0.8685 -

1.4 T T T T T 1
1,45 1,55 1,65 1,75 1,85 1,95 2,05

logCe

Sekil 4.32: Kadmiyumun 0,01 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.37: Kadmiyumun 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iligskin Freundlich izoterm

verileri
C Q
e ¢ log Q. log C,
(mg/L) (mg/g)
119,30 17,60 1,2455 2,0766
72,12 19,01 1,2789 1,8580
23,51 21,41 1,3306 1,3712
1,37

y=-0,1247x + 1,5038
Rz=0,982

132 - ™~

*
1,27 - \

122 T T T T 1
1,2 1,4 1,6 1,8 2 22

logCe

log Qe

Sekil 4.33: Kadmiyumun 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.38: Kadmiyumun 0,03 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iligskin Freundlich izoterm

verileri

lo log C
(mg/L) (mglg) 9Q: I
123,40 9 0,9542 2,0913
64,83 17,53 1,2438 1,8117
23,15 14,51 1,3645 1,1617
1,8 -
y=-0,3963x + 1,8565
R?=0,8033
b ¢
21,3 1 \
-3 L 2

0,8 T T T T
1 1,2 1,4 1,6 1,8

logCe

Sekil 4.34: Kadmiyumun 0,03 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi




Tablo 4.39: Kadmiyumun 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm

verileri

Qe

log Q. log C,
(mg/L) (mg/g)
120,10 8,4 0,9242 2,0795
64,49 13,32 1,1245 1,8094
47,74 13,36 1,1258 1,6788
1,2 -
y=-0,539x + 2,0585
] ’\’ R2=0,9013
1.1
8 \
o 17 \
L
0,9
0,8 T T T T T 1
1,6 1,7 1,8 1,9 2 2.1 2,2
logCe

Sekil 4.35: Kadmiyumun 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi



Tablo 4.40: Kadmiyumun 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iligskin Freundlich izoterm

verileri

Qe

log Qe log C.
(mg/L) (mg/g)
107,60 11,72 1,0689 2,0318
43,83 12,25 1,0882 1,6417
10,79 13,65 1,1352 1,0330
1,15 -
’\ y=-0,0673x + 1,2031
Rz2=0,9877
8 \
5 1.1
o .
\
1.05 T T T T T 1
1 1,2 1.4 1,6 1.8 2 22
logCe

Sekil 4.36: Kadmiyumun 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.41: Kadmiyumun Nanotiip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich izoterm
Parametreleri

Freundlich parametreleri Langmuir parametreleri
Karbon Log K¢ 1/n Ks n 1/Q, KL /Qo Qo KL
nanotip (mg/g)
miktari
(9)
0,01 1,27 0,0953 18,62 10,49 0,0673 -1,46 14,85 -21,69
0,02 1,50 -0,1247 31,62 -8,01 0,0593 -0,36 16,86 -6,12
0,03 1,85 -0,3963 70,79 -2,52 0,1242 -2,41 8,05 -19,40
0,04 2,05 -0,5390 112,20 -1,85 0,1435 -2,35 6,96 -16,37

0,05 1,20 -0,0673 15,84 -,14,85 0,0871 -15,16 11,48 -1,74
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4.2.6. Nikel Adsorpsiyonu

1.Langmuir Izotermi

Ce/Qe =KL/ Qo +Cel Qo

Tablo 4.42: Nikelin 0,01 g karbon nanotlple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm verileri

C. Qe Ce/Qe
(mg/L)
15,18 7,49 15,38 0,487
94,14 77,28 33,72 2,291
101,4 82,61 37,58 2,198
3,2 q

y=0,0241x+ 0,3147
2.4 - R?=10,988

1,6 1 /
0,8 - /

O T T T T 1
0 20 40 60 80 100
Ce (mg/L)

Ce/Qe (g/L)

Sekil 4.37: Nikelin 0,01 g karbon nanottiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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Tablo 4.43: Nikelin 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm verileri

Ce Qe Ce/Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (g/L)
(mg/L)
15,18 8,92 6,26 1,424
76,34 54,87 21,47 2,555
94,14 76,90 17,24 4,460
6 -

y = 0,0417x + 0,8566
4.5 7 R2= 0,884 .

Ce/Qe (g/L)
w
*

154 o —

0 20 40 60 80 100
Ce (mg/L)

Sekil 4.38: Nikelin 0,02 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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Tablo 4.44: Nikelin 0,03 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm verileri

Ce Qe Ce/Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (g/L)

(mg/L)
15,18 6,42 5,84 1,099
44,06 39,41 3,10 12,712
76,34 73,19 2,10 34,852
101,40 97,89 2,34 41,833

50 ~

y=0,4709x - 2,9089
40 - R2=0,9794

*

Ce/Qe (g/L)
[j] w
o o

=
o
1
*

K

0 20 40 60 80 100 120
Ce (mg/L)

Sekil 4.39: Nikelin 0,03 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi



Tablo 4.45: Nikelin 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm verileri

98

Ce Qe Ce/Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (g/L)
(mg/L)
15,18 7,77 3,705 2,097
44,06 39,45 2,305 17,115
101,4 94,78 3,310 28,634
32~
y=0,2941x+2,0278 .
R? = 0,9473 /
24 ~ '

Ce/Qe(g/L)
)

.
/
/

20 40 60 80 100
Ce (mg/L)

Sekil 4.40: Nikelin 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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Tablo 4.46: Nikelin 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izoterm verileri

Ce Qe Ce/Qe
Baslangic Asit Kons. (mg/L) (mglg) (g/L)
(mg/L)
15,18 9,83 2,140 4,593
94,14 77,18 6,784 11,376
101,4 86,44 5,984 14,445
20 ~

y=0,1182x+3,3045
15 A R?2=0.9612 -

D T T T T 1
0 20 40 60 80 100
Ce (mg/L)

Ce/Qe (g/L)

Sekil 4.41: Nikelin 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Langmuir izotermi
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2.Freundlich izotermi

log Qe = log K¢ +1/n log C,

Tablo 4.47: Nikelin 0,01 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm verileri

Ce Q log Qe log Ce
(mg/L) (mg/g)

7,49 15,38 1,1869 0,8744
77,28 33,72 1,5278 1,8807
82,61 37,58 1,5749 1,9170

2 -

y=0,3565x + 0,8746
R?*=0,9936

-

1 T T T T T 1
0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2

logCe

Sekil 4.42: Nikelin 0,01 g karbon nanotlple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.48: Nikelin 0,02 g karbon nanotiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm verileri

C
) o log Qe log C.
(mg/L) (mg/g)
8,92 6,26 0,7965 0,9503
54,87 21,47 1,3318 1,7393
76,90 17,24 1,2365 1,8859
1,5
y=0,5397x + 0,2984
R2 = 0,9047 *
/
8 /
D 1 A /
o
0.5 T T T T T 1
0,8 1 1,2 14 16 1,8 2
logCe

Sekil 4.43: Nikelin 0,02 g karbon nanotuple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.49: Nikelin 0,03 g karbon nanotiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm verileri

Ce

Qe

log Q. log C,
(mg/L) (mglg)
6,42 5,84 0,7664 0,8075
39,41 3,10 0,4913 1,5956
73,19 2,10 0,3222 1,8644
97,89 2,34 0,3692 1,9907
0,92 -
\ y=-0,3678x + 1,0627
R2=0,9602
0,62 ~
o
o
=)
2 .
0,32 .
0.02 T T T T T T 1
0,7 0,9 1.1 1,3 1,5 1,7 1,9 21
logCe

Sekil 4.44: Nikelin 0,03 g karbon nanotlple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.50: Nikelin 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm verileri

C
) o log Qe log C.
(mg/L) (mg/g)
7,77 3,70 0,5687 0,8904
39,45 2,30 0,3626 1,5960
94,78 3,31 0,5198 1,9767
0,6
*
© “N=-0,0761x+0,5969 .
(s ] 2 =
20,5 - R2=0,1517
L \
0,4 T T T T T T 1
0,8 1 1,2 1,4 1,6 1,8 2 2,2
logCe

Sekil 4.45: Nikelin 0,04 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.51: Nikelin 0,05 g karbon nanotiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izoterm verileri

C
e o log Q. log C.
(mg/L) (mg/g)
9,83 2,14 0,3304 0,9925
77,18 6,78 0,8314 1,8875
86,44 5,98 0,7769 1,9367
0,9 -
y=0,5117x-0,1753 .

R2 = 0.9?89/
o /

—

log Qe

0,3 +

O T T T T T 1
0.8 1 1,2 1.4 1,6 1,8 2

logCe

Sekil 4.46: Nikelin 0,05 g karbon nanotiiple adsorpsiyonuna iliskin Freundlich izotermi
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Tablo 4.52: Nikelin Nanotiip Uzerine Adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich izoterm

Parametreleri

Freundlich parametreleri

Langmuir parametreleri

Karbon Log K¢ 1/n Ks n 1/Q, KL /Qo Qo KL
nanotip (mg/g)
miktari
(9)
0,01 0,87 0,3560 7,49 2,80 0,0241 0,3147 41,49 13,05
0,02 0,2984 0,5397 1,98 1,85 0,0417 0,8566 23,98 20,54
0,03 1,06 -0,3678 11,48 -2,71 0,4709 -2,9089 2,12 -6,17
0,04 0,5969 -0,0761 3,95 -13,14 0,2941 2,0200 3,40 6,86
0,05 -0,1753  0,5117 -1,49 1,95 0,1182 3,3000 8,46 27,91
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5. TARTISMA VE SONUC

Bu calismanin amaci, karbon nanottiplerin adsorpsiyon islemlerinde kullanilabilirliginin
incelenmesidir. Biyoteknolojik asitlerden sitrik, laktik, tartarik, glikolik asit, agir

metallerden Cd** ve Ni?* tuzlari KNT’lerle adsorpsiyon islemine tabi tutulmustur.

Ilk asamada sitrik asit, laktik asit, tartarik asit ve glikolik asidin 5’er farkli baslangig
konsantrasyonundaki sulu ¢ozeltileri hazirlanmis, sabit karbon nanotup miktari ile 25,
35 ve 45°C sicakliklarda adsorpsiyon islemi uygulanmistir. Yine ayni asitlerin yaklasik
% 9’luk cozeltileri kullanilarak dengeye gelme streleri belirlenmistir. Her bir asitten
22’ser deneme yapmak suretiyle, toplam 88 asit denemesi yapilmis denemelerin
sonuglari tablolar halinde verilmistir. Yapilan denemelerde elde edilen sonuglar
kullanilarak her bir asit icin Langmuir ve Freundlich izoterm verileri hesaplanip

grafikler halinde sunulmustur.

Ikinci asamada ise CdSQO4 ve NiSO4 ¢ozeltileri hazirlanmis ve degisen KNT miktart ile
adsorpsiyon denemeleri yapilmistir. Toplam 40 adet deneme yapilarak sonuclar elde

edilmis, tablo ve grafikler halinde sunulmustur.

Karbon nanotuplerle yapilan asit adsorpsiyonu denemeleri sonucunda sicaklik artistyla
adsorpsiyon etkinliginin azaldigi gézlemlenmistir. Bunun nedenini genel olarak sicaklik
farklarinin az oldugu durumlarda, adsorpsiyon veriminde ¢ok blyik bir fark olmamakla

beraber sicaklik arttiginda, azalan bir trend g6zlemlenmesi olarak agiklayabiliriz.

Yapilan denemeler sonucunda elde edilen denge degerleriyle adsorpsiyon izoterlermleri
¢izilmis Freundlich ve Langmuir izotermleri kiyaslanmistir. Garfiklerden, KNT’lerle
asit adsorpsiyonunda Langmuir izoterminin Freundlich izotermine oranla daha fazla
uyum sagladigi anlasilmistir. Adsorpsiyonun Langmuir izotermine uymasindan,

adsorbent Gzerindeki aktif noktalarin homojen oldugu distntlmektedir [27].

Yapilan denemelerde farkli konsantrasyonda metal tuzlarinin ¢ozeltileri hazirlanmis ve
5 farkli KNT miktari ile 6 saat boyunca 25 °C’de 180 rpm calkalama hizinda temasa

getirilmistir. Adsorpsiyon sonrasi sulu faz, adsorpsiyon islemine tabi tutulmamis ¢ozelti
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ile ayni sartlarda AAS’de analiz edilmistir. Artan karbon nanotlip miktariyla, ayni
baslangic konsantrasyonu icin adsorpsiyon yizdesi artarken, adsorpsiyon etkinliginin
azaldigi gorulmistir. Li ve arkadaslari yaptiklari calismada Pb®’nin KNT’lerle
adsorpsiyon isleminin 60 dakikada dengeye geldigini belirlemisler ve metal tuzu
¢ozetisinin baglangi¢ konsantrasyonun ne kadar distik olursa dengeye gelme siresinin o
kadar kisa olacagini ifade etmislerdir [37]. Yapilan denemelerde farkh
konsantrasyondaki cozeltiler i¢in en uygun KNT miktarinin 0,01 g oldugu belirlenmis,
bulunan sonuglar tablo ve grafikler halinde sunulmustur. Elde edilen denge degerleri
kullanilarak Freundlich ve Langmuir izotermleri ¢izilmis, grafiklerden karbon
nanottiplerle metal adsorpsiyonunda hem Langmuir hem de Freundlich izoterm

modelinin uygun oldugu tesbit edilmistir.
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