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Manyetik nanoparçacıklar elektronik cihazlar, biyomedikal uygulamalar, mineral ayırma, ısı 

transfer uygulamaları vb. farklı alanlarda kullanılmaktadır. Son yıllarda manyetik nanoparçacıkların 

yüzey özellikleri ve çözeltiden kolay ayrılabilmesi nedeniyle, atıksulardan farklı kirleticilerin 

giderilmesinde adsorban madde olarak kullanımı artmaktadır. Bu çalıĢmada hidrotermal yöntemle üretilen 

Fe3O4 nanopartikülleri kullanılarak kesikli iĢletilen reaktörlerde farklı ortam Ģartlarında (temas süresi, 

adsorban dozu, pH, baĢlangıç ağır metal konsantrasyonu vb.) sucul ortamlardan nikel gideriminin 

incelenmesi hedeflenmiĢtir. Nanopartikül karakterizasyonu FT-IR, SEM analizleri ile aydınlatılmıĢtır. 

Deneysel çalıĢmalar sonucunda 25 mg/L baĢlangıç nikel konsantrasyonuna sahip bir sucul ortamdan en 

yüksek nikel gideriminin, 40 dk temas süresinde, 125 rpm karıĢtırma hızında, 2 g/L nanoparçacık 

dozunda ve pH 9 değerindeki reaktörde %95.8 oranında sağlanabildiği tespit edilmiĢtir. Freundlich ve 

Langmuir izoterm deneyleri yapılmıĢ ve korelasyon katsayıları sırasıyla %90.8 ve %91.2 olarak 

belirlenmiĢtir. 
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The magnetic nanoparticles have been used in different fields such as electronic devices, 

biomedical practices, mineral separation, heat transfer application etc. In recent years the usage of 

magnetic nanoparticles as an adsorbent for removal of various pollutants from wastewaters have been 

increased, because of surface properties and easy separation of materials from solution. In this study the 

investigation of nickel removal from aqueous solution using Fe3O4 nanoparticles synthesized by 

hydrothermal method at different conditions (contact time, adsorbent dose, pH, initial heavy metal 

concentration etc.) in batch reactors were aimed. Nanoparticle characterization was illuminated with FT-

IR, SEM analysis. The experimental studies have shown that, the highest nickel removal was achieved as 

95.8% from aqueous solution containing 25 mg/L initial nickel concentration at 40 minute contact time, 

125 rpm shaking speed, 2 g/L nanoparticle dose and pH 9. Freundlich and Langmuir isotherm 

experiments were performed and correlation coefficients were determined as 90.8% and 91.2%, 

respectively. 

 

Keywords: Magnetic nanoparticle, Fe3O4, nickel, aqueous solution. 
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1. GĠRĠġ 

 

Günümüzde çevre kirliliğinin artması, su kaynaklarının azalması gibi nedenlerle 

su kirliliğinin kontrolü gittikçe önem kazanmaktadır. Kaplama, metalürji, cam ve 

seramik üretimi, tekstil, kimya, deri ve daha birçok tesislerde yapılan iĢlemler 

sonucunda krom, nikel, arsenik, kadmiyum, kurĢun, mangan, demir, bakır vb. birçok 

ağır metal atıksuya karıĢmaktadır. GeçiĢ metalleri serisinden olan nikel, hava, su ve 

alkali maddelerin korozyonuna karĢı dayanıklılığı nedeniyle, paslanmaz çelik, madeni 

paralar, metal alaĢımları, süper alaĢımlar, demir dıĢı metaller, piller, bakır sülfat, 

elektrokaplama, demircilik, porselen emaye üretiminde, mineral iĢleme, boya 

formülasyonu ve buhar elektrik santrallerinde düzenli olarak kullanılmaktadır. Yüksek 

konsantrasyonlarda nikele maruz kalmak, oksidatif enzim aktivitesinin inhibisyonu, 

akciğer ve böbrek rahatsızlıkları, cilt tahriĢi gibi sağlık problemlerine neden 

olabilmektedir (Raval ve ark., 2016). Endüstrinin yapısı ve alıcı ortamın planlanan 

kullanım amacına bağlı olarak atıksudaki bazı maddelerin deĢarjdan önce 

uzaklaĢtırılması gerekmektedir. Atıksulardan ağır metallerin deĢarjdan önce 

uzaklaĢtırılmaması durumunda ağır metaller biyolojik proses için toksik olabilir ve 

çamurda birikerek problemlere yol açabilir.  

Ağır metal gideriminde genellikle adsorpsiyon, iyon değiĢtirme, kimyasal 

oksidasyon, kimyasal çöktürme, koagülasyon-flokülasyon, flotasyon, ultrafiltrasyon, 

ters osmoz, elektrokoagülasyon gibi arıtma yöntemleri kullanılmaktadır. Adsorpsiyon 

bu metotlar içerisinde daha az kimyasal ihtiyacı, uygulama kolaylığı, daha ekonomik 

olması gibi nedenlerden dolayı yaygınlıkla uygulanmaktadır. Kullanılan adsorban 

maddenin, ağır metali giderim etkinliği, farklı kirleticilerin giderimi için yüzeyinde 

farklı modifikasyonlar yapılabilmesine uygunluğu, homojen yapıya sahip olması, çevre 

dostu ve ekonomik olması gibi özelliklerinin olması tercih sebebidir. Nanoparçacıklar 

yüksek yüzey alanları, metalik türlerle etkileĢimlerini kuvvetlendiren aktif bölgelerinin 

fazla olması nedeniyle bu sektörde kullanılabilmektedir (Panneerselvam ve ark., 2011). 

Nanoparçacıklara manyetik özellik kazandırılması ise ağır metal giderim proseslerinde 

oluĢan yüksek ağır metal içeriğine sahip olan problemli çamurların sudan manyetik 

özellikleri nedeniyle ayrılmasını kolaylaĢtırmaktadır. Bu nedenle manyetik 

nanoparçacıklar aktif karbon, membran filtrasyonu ve iyon değiĢtirme gibi iĢlemlerde 

kullanılan maliyetli materyallerin yerine kullanılabilecek alternatif bir adsorban 

maddedir (Gautam ve ark., 2015a). 
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Manyetik nanoparçacıklar sulardan ağır metal, yağ asitleri, boyalar, organik 

madde vb. gibi maddelerin gideriminde kullanılmaktadır. Nanoparçacığın sentez 

yöntemine göre kullanım alanı, giderim verimi gibi etkenler değiĢiklik göstermektedir. 

Nanoparçacıkların sentezinde ortak çöktürme, termal parçalanma, mikroemülsiyon, 

hidrotermal yöntem, sonokimyasal sentez gibi pek çok yöntem kullanılmakta ve sentez 

esnasında veya sonrasında nanoparçacık yüzeyinde kaplama, kompleks, hibrit 

oluĢturma gibi değiĢiklikler yapılabilmektedir. 2-merkaptobenzotiazol içeren (Parham 

ve ark., 2012), poli (γ-glutamik asit) ile kaplanmıĢ (Chang ve ark., 2013), 3-

glisidoksipropiltrimetoksisilan ve glisin ile modifiye edilmiĢ (Zhang ve ark., 2013), 

kitosan kaplı (Neeraj ve ark., 2016), kalsine destekli çift oksit katmanlı (Lee ve ark., 

2018)manyetik nanoparçacıklar sentezlenmiĢ ve bir kısmı sulardan Cr, Cu, Pb, Hg, As 

ve Sb gibi maddelerin gideriminde kullanılmıĢtır. Literatürde kimyasal çökelme 

yöntemi ile sentezlenen ve çay atığı üzerine emprenye edilen (Panneerselvam ve ark., 

2011), ortak çökeltme yöntemi ile sentezlenen (Gautam ve ark., 2015a) farklı organik ve 

inorganik maddelerle kaplama yapılan (Baseri ve Tizro, 2017), bitki özütü kullanılarak 

ortak çökeltme yöntemi ile sentezlenen (Sundararajan ve ark., 2017) demir oksit 

nanoparçacıkları su ortamından nikel iyonlarının gideriminde kullanılmıĢtır. 

 

1.1. Projenin Amacı 

 

Çevre kirliliği, su kirliliği, su kaynaklarının azalması gibi nedenlerle su 

kirliliğinin kontrolü günümüzde gittikçe önem kazanmaktadır. Ağır metal kirliliğinin 

artması bütün canlılar için tehdit oluĢturmaktadır. Bu yüzden baĢta içme suyu 

kaynakları olmak üzere, atıksular, tarım toprakları, besin maddeleri gibi birçok kaynakta 

bulunan ağır metal için yönetmelikler oluĢturulmuĢtur. Özellikle canlıların sağlığını 

tehdit eden ağır metallerin endüstriyel atıksulardan giderimi büyük önem taĢımaktadır. 

Endüstrilerde (metalürji, tekstil, kaplama, kimya, deri vb.) yapılan iĢlemler sonucunda 

birçok ağır metal atıksuya karıĢmaktadır. Endüstrinin yapısı ve alıcı ortamın planlanan 

kullanım amacına bağlı olarak atıksudaki bazı maddelerin deĢarjdan önce 

uzaklaĢtırılması gerekmektedir. Atıksulardan ağır metallerin deĢarjdan önce 

uzaklaĢtırılmaması durumunda ağır metaller biyolojik proses için toksik olabilir ve 

çamurda birikebilir. Bu durum çamur uzaklaĢtırmada da problemlere yol açabilir.  
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Bu çalıĢmada sulardan nikel gideriminde hidrotermal yöntemle sentezlenmiĢ 

demir oksit manyetik nanoparçacıkların kullanımının etkinliği, ortam Ģartlarının giderim 

verimine etkilerinin ve desorpsiyon özelliklerinin incelenmesi amaçlanmıĢtır. 

 

1.2. Projenin Önemi 

  

Kullanılabilir su kaynaklarının azalması, çevre kirliliğinin artması, 

sanayileĢmenin artması gibi faktörler su arıtımının önemini arttırmaktadır. 

Endüstrilerden ve sanayilerden kaynaklanan, ağır metal içeren atıksuların, canlı sağlığı, 

çevre Ģartları, doğal dengenin olumsuz yönde etkilenmesi gibi birçok nedenlerden 

dolayı, alıcı ortamın Ģartlarına göre arıtılması gerekmektedir. Atıksulardan ağır 

metallerin deĢarjdan önce uzaklaĢtırılmaması durumunda da ağır metaller biyolojik 

proses için toksik olabilir ve çamurda birikebilir. Bu durum çamur uzaklaĢtırmada 

problemlere yol açabilir. Ağır metal gideriminde genellikle adsorpsiyon, iyon 

değiĢtirme, kimyasal oksidasyon, kimyasal çöktürme, koagülasyon-flokülasyon gibi 

arıtma yöntemleri kullanılmaktadır. Bu çalıĢmada ağır metal giderimi için adsorpsiyon 

yöntemi uygulanacak olup, adsorban olarak manyetik nanoparçacık kullanılacaktır. 

Yapılacak deneylerde, giderim verimleri, ortam Ģartlarının giderime etkileri ile birlikte, 

adsorban maddenin geri kullanılabilirliği de incelenecektir. Manyetik nanoparçacıklar 

manyetik özelliklerinden dolayı sulardan kolay ayrılabilen ve güçlü desorpsiyon 

özelliğine sahip materyallerdir. Bu özellikleri nedeniyle mühendislik uygulamalarında 

adsorban maddenin sudan ayrılması ve yeniden kullanılabilirliği konusunda, yaygınlıkla 

kullanılan mevut diğer adsorban maddelerde karĢılaĢılabilen problemlerin azaltılmasına 

bu çalıĢmadan elde edilen sonuçlar ile katkı sağlanabileceği düĢünülmektedir. 
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2. KAYNAK ARAġTIRMASI 

 

2.1. Sularda Nikel Problemleri 

 

Nikel, gümüĢ renginde parlak ve sert yapılı bir metaldir. Bu özellikleri ve 

korozyona dayanıklı olması sebebiyle metal kaplama endüstrisinde sıklıkla 

kullanılmaktadır. Demir alaĢımlarının yapımında da kullanılmaktadır. Nikelin kimyasal 

maddelere karĢı dayanıklı olması özelliğiyle laboratuvarlardaki araç ve gereçlerin 

yapımında kullanılmaktadır. (Dündar ve ark., 2012) Nikelin diğer önemli kullanım alanı 

ise birçok organik tepkimede katalizör olmasıdır (Altındağ, 2002). Nikel tuzlarının pek 

çoğu suda eriyebilmektedir. Bu nedenle özellikle nikel içeren bileĢiklerin nehirlere 

atılması içme suyu vasıtasıyla canlılara bulaĢmada rol oynar. Nikel, genel olarak toksik 

olmayan bir elementtir. Dokularda birikimi gözlenmez fakat vücuda girmesi halinde 

bulantı, kusma, baĢ dönmesi, baĢ ağrısı, ishal, halsizlik gibi semptomlar görülebilir. 

Nikel elementinin 0,001 mg/m
3
‘ünün solunum yoluyla akciğerlere inmesinin kansere 

neden olabileceği de tespit edilmiĢtir (Akhter ve Madany, 1993). Bu nedenlerle nikelin 

sulardan giderilmesi gerekmektedir. 

Nikel endüstride, metal sanayiinde (metal hazırlama ve iĢleme, elektrolitik 

kaplama vb.), paslanmaz çelik tesislerinde, cam sanayiinde, nikel arıtma tesisleri ve 

nikel kadmiyum pillerinin üretim tesislerinde oluĢmaktadır. Nikel kirliliğin giderileceği 

alana göre yöntem belirlemek gerektiği gibi metal türü ve özelliğine göre de giderim 

metodu belirlenmesi gerekir. Atıksularda nikel konsantrasyonunun alıcı ortama deĢarj 

edilebilmesi için farklı sektörlerde farklı standartlar bulunmaktadır. Cam sanayii 

atıksularının alıcı ortama deĢarj standartlarında 3 mg/L, metal sanayii (genelde metal 

hazırlama ve iĢleme) 3 mg/L, metal sanayii (galvanizleme) 3 mg/L, metal sanayii 

(dağlama) 2 mg/L, metal sanayii (metal renklendirme) 2 mg/L, metal sanayii (iletken 

plaka imalatı) 3 mg/L, metal sanayii (akü imalatı, stabilizatör imali,  birincil ve ikincil 

akümülatör, batarya ve pil imalatı ve benzeri) 3 mg/L, metal sanayii (sırlama, 

emayeleme, mineleme tesisleri) 2 mg/L, metal sanayii (metal taĢlama ve zımparalama 

tesisleri) 1 mg/L, metal sanayii (laklama/boyama) 1 mg/L, metal sanayii (alüminyum 

hariç olmak üzere demir dıĢı metal üretimi) 3 mg/L, metal sanayii (demir ve demir dıĢı 

dökümhane ve metal Ģekillendirme) 3 mg/L, taĢıt fabrikaları (otomobil, kamyon, 

traktör, minibüs,  bisiklet, motosiklet ve benzeri taĢıt aracı üreten fabrikalar) 1 mg/L, 
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atıksuların atıksu altyapı tesislerine deĢarjında öngörülen atıksu standartları 5 mg/L‘dir 

(Yönetmeliği, 1998)  

 

2.1.1. Sulardan Nikel Giderim Yöntemleri 

 

Atıksulardan nikel iyonlarının uzaklaĢtırılması için fiziksel arıtma olarak 

mikrofiltrasyon (AYDINER ve ĠNCE, 2010) kompozit membran (ÇeliktaĢ, 2007), 

ultrafiltrasyon (Katsou ve ark., 2011), elektrokoagülasyon (ARSLAN ve ark., 2010)  

(Dermentzis ve ark., 2011) (Akbal ve Camcı, 2011), ters osmoz (Ġnoğlu, 2014) , 

adsorpsiyon (Nithya ve ark., 2018) (Gautam ve ark., 2015b) (Baseri ve Tizro, 2017), 

iyon değiĢtirme (Papadopoulos ve ark., 2004) gibi çeĢitli yöntemler denenmiĢtir. 

Adsorpsiyon son yıllarda ağır metallerin uzaklaĢtırılması için kolay uygulanabilir, 

ekonomik ve etkili bir yöntem olmuĢtur.  

 

2.2. Adsorpsiyon 

 

Adsorpsiyon, atomların, iyonların veya moleküllerin bir gaz, sıvı veya çözünmüĢ 

katıdan bir yüzeye yapıĢmasıdır. Bu iĢlem, adsorban yüzeyinde adsorbat bir film 

oluĢturur. Bu iĢlem, bir sıvının sırasıyla bir sıvı veya katı tarafından çözüldüğü veya 

nüfuz ettiği emilimden farklıdır. Adsorpsiyon yöntemi, kolay kullanılabilir olması, 

çalıĢmalarda yüksek kapasite verimi gerçekleĢtirmesi, düĢük maliyetli olması ve çevre 

dostu olması özellikleriyle sulardan birçok kirleticilerin gideriminde tercih edilmektedir.  

Nikel giderimi ile ilgili olarak yapılan çalıĢmalarda farklı adsorban maddeler 

kullanılarak adsorpsiyon iĢlemi gerçekleĢtirilmiĢtir. Bunlardan bazıları; üzüm sapından 

hazırlanan aktif karbon (ORHAN ve ERDEM, 2017), çay atığına emprenye edilmiĢ 

manyetik nanopartikül (Fe3O4) (Panneerselvam ve ark., 2011), manyetik nanopartikül 

(Gautam ve ark., 2015b), çelik konvertör cürufu (Ortiz ve ark., 2001), uçucu kül (Gupta 

ve ark., 2003) vb.‘dir.  

 

2.2.1. Adsorpsiyon Ġzoterm Modelleri 

 

Sabit sıcaklıkta birim adsorban madde miktarı tarafından adsorblanan miktarın 

denge çözelti deriĢimi (veya basıncı) ile iliĢkisi adsorbsiyon izotermi olarak adlandırılır. 

Adsorpsiyon izotermleri için kullanılan bazı matematiksel modeller vardır. Bunlardan 
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bazıları Freundlich, Langmuir, Polonyi, Sylgin-Frumkin, Hill, Temkin, Fowler ve BET 

(Brunauer, Emmett, Teller) izotermleridir. Freundlich ve Langmuir izotermleri diğer 

izotermlere göre daha çok kullanılmaktadır (Panneerselvam ve ark., 2011).  

 

2.2.1.1. Langmuir Ġzoterm Modeli 

 

Langmuir izoterminde yüzeyde adsorplanan moleküllerin tek tabaka halinde 

adsorplandığı, adsorpsiyonda yüzeyin her tarafının örtülmediği yer yer örtülmelerin 

oluĢtuğu, yüzeyin her tarafında adsorpsiyon enerjisinin aynı olduğu ve yüzeyde tutunan 

moleküller arasında etkileĢme olmadığı gibi varsayımlar geliĢtirilmiĢtir. Langmuir 

izotermi aĢağıdaki denklemle ifade edilir;  

  

  
 

 

     
 

 

   
           (1.1) 

    : Adsorbanın maksimum adsorplama kapasitesi (mg/g)    

    : Langmuir izoterm sabiti 

Bu denkleme göre 𝐶e‘ ye karĢı 
  

  
 grafiği çizilirse doğrunun eğiminden  m, 

kayma değerinden ise  L sabiti hesaplanır. 

   
 

      
         (1.2) 

Bu denklemde C0 Ni(II) baĢlangıç konsantrasyonu ve KL Langmuir izoterm 

sabitidir. RL<1 değeri adsorpsiyon prosesini olumlu yani uygun olduğunu gösterirken, 

RL>1 değeri prosesin olumsuz yani uygun olmadığını göstermektedir (Gautam ve ark., 

2015b). Langmuir izotermi homojen bir yüzey üzerinde metal iyonlarının 

adsorplanması ile gerçekleĢir (Panneerselvam ve ark., 2011).  

 

2.2.1.2.Freundlich Ġzoterm Modeli 

 

Freundlich izortermi aĢağıdaki denklemle ifade edilir; 

     𝐶 

 

          (2.1) 

          
 

 
  𝐶        (2.2) 

KF  : Freundlich sabiti 

n  : sabit n>1 olmalıdır. 

Bu denkleme göre ln qe‘ ye karĢı ln Ce grafiği çizilirse doğrunun eğiminden n, 

kayma değerinden ise  F sabiti hesaplanır. 
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Freundlich izotermi, heterojen bir yüzeydeki adsorpsiyona dayanan bir 

denklemdir (Gautam ve ark., 2015b). 

 

2.2.2. Adsorpsiyon Kinetiğinin Modellenmesi 

 

2.2.2.1. Yalancı (Pseudo) Birinci Derece Kinetik Model 

 

Yalancı (Pseudo) birinci derece kinetik model; adsorplama kapasitesindeki 

zamana bağlı olarak meydana gelen degisimini incelemektedir (Lagergren, 1898). 

Lagergren kinetik modeli olarak da bilinen bu modelin matematiksel ifadesi aĢağıda 

belirtilmiĢtir. 

                  
  

     
         (3.1) 

    : Dengede iken adsorplanan miktar (mg/g) 

    : t zamanında adsorplanan maksimum miktar (mg/g) 

    : Birinci dereceden adsorpsiyon hız sabiti (1/dk) 

Hız sabiti   ,            ‘nin t‘ye karĢı çizilen grafiğin eğiliminden hesaplanır. 

Teorik    değeri ise grafiğin kesiĢim noktasından hesaplanır. 

 

2.2.2.2.Yalancı (Pseudo) Ġkinci Derece Kinetik Model 

 

Bu model Ho ve McKay tarafından gelistirilmis olup, adsorplama kapasitesinin 

zamanla değiĢimini göstermektedir (Ho ve McKay, 1999). Yalancı ikinci derece kinetik 

modelin matematiksel ifadesi aĢağıda belirtilmiĢtir. 

 

  
 

 

     
 

 

  
           (4.1) 

t  : Optimum süre (dk) 

    : Ġkinci dereceden adsorpsiyon hız sabiti (g/mg.dk) 

Hız sabiti    ve teorik    değerleri sırasıyla t/qt ‗nin t‘ye karĢı çizilen grafiğin 

kesiĢim ve eğiminden hesaplanır. 

 

2.2.2.3.Partikül Ġçi Difüzyon Model 

 

Bu model Weber ve Morris tarafından geliĢtirilmiĢtir (Weber ve Borchardt, 

1972). Partikül içi difüzyon modeli aĢağıdaki eĢitlik ile ifade edilmektedir. 
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    𝐶        (5.1) 

    : Partikül içi difüzyon hız sabiti (mg/g.dk
0,5

) 

C  : Partikül içi difüzyon sabiti (mg/g) 

Burada hız sabiti   ,   ‘nin     ‘ye karĢı çizilen grafiğin eğiminden hesaplanır. 

C ise kesiĢim değerine eĢittir.  

 

2.3. Nanoparçaçıklar 

 

Nanoparçacıklar, çevresindeki bir ara yüzey tabakası ile 1 ila 100 nanometre 

büyüklüğünde parçacıklardır. Ara yüzey tabakası, temel olarak tüm özelliklerini 

etkileyen nano ölçekli maddenin ayrılmaz bir parçasıdır. Ara yüzey tabakası tipik olarak 

iyonlardan, inorganik ve organik moleküllerden oluĢur. Özelliklerine, Ģekillerine veya 

boyutlarına bağlı olarak farklı sınıflara ayrılabilirler. Nanoparçacıklar, yüksek yüzey 

alanlarından ve nano ölçekli boyutlarından dolayı benzersiz fiziksel ve kimyasal 

özelliklere sahiptir.  

Nanoparçacıkların avantajları  

 Kararlılık  

 Yüzey alanı  

 Boyut  

 Modifikasyon  

 TaĢınımdır. 

Nanoparçacıklar özelliklerinden dolayı, kataliz, görüntüleme, tıbbi uygulamalar, 

enerji tabanlı araĢtırma ve çevresel uygulamaları içeren çeĢitli ticari uygulamalar için 

uygun parçacıklardır. Nanoparçacıkların özellikleri baĢlangıçta kullanılan malzemenin 

karakteristiğinden etkilendiğinden dolayı farklı üretim yöntemleri geliĢtirilmiĢtir. 

Nanoparçacıkların birçok alanda sıkça kullanılmaya baĢlanması, nanoparçacık 

sentezlenmesinin önemini artırmaktadır. Nanoparçacıklar üretimin yanı sıra doğada da 

oluĢabilmektedir. Bunun sonucu olarak, ortamlarda nanoparçacık konsantrasyonlarının 

yükselmesi de muhtemeldir. 

Nanoparçacıkların boyutu hem avantaj hem de dezavantaj sayılmaktadır. 

Nanoparçacıkların cilt ya da saç kökü üzerinden vücuda yayıldığı bilinmekte ancak 

vücudun hangi bölgelerine ne tür zarar verdiği araĢtırılmaktadır. Çünkü artık birçok 
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kozmetik ürünü nanoparçacık içermektedir. Bu tür ürünlerdeki maddeler vücutta birikip 

sorunlara yol açabilir.  

Nanoparçacıkların burun yoluyla kan-beyin bariyerini aĢabildiği kanıtlanmıĢ, 

ancak yaratabileceği etkiler henüz bilinmemektedir. AraĢtırmalara göre, spreylerde 

bulunan nanoparçacıkların solunum yoluyla vücuda girip akciğerde hasara yol açtığı 

ortaya çıkmıĢtır. Bu nedenle nanoparçacık içeren ürünlerin dikkatli kullanılması 

gerekmektedir. Gıdalarda bulunan nanoparçacıklar bağırsaklar üzerinden vücuda 

yerleĢip, damar sertliği veya kalp rahatsızlığı gibi hastalıkları tetikleyebilmektedir  

 

2.3.1. Manyetik Nanoparçacıklar 

 

Nanoparçacıklar, malzemelerinin kullanımı, benzersiz boyutları ve 

fizikokimyasal özellikleri nedeniyle büyük avantajlar sunar. Biyoteknoloji, 

biyomedikal, malzeme bilimi, mühendislik ve çevre alanlarındaki manyetik 

nanoparçacıkların yaygın kullanımı nedeniyle farklı türlerdeki manyetik 

nanoparçacıkların sentezine çok dikkat edilmektedir.  

Nano yapılı malzemelerin günümüzde kullanımı nadirdir. Ancak, bu 

malzemelerin mükemmel özellikleri gelecekteki kullanımlar için çok umut vericidir. 

Nanoparçacıkların uygulama alanları açısından oldukça kullanıĢlı olduğu kritik değer 

aralığı 10-20 nm arasıdır. Bu aralıkta bloklama (Tc) sıcaklığının üstünde 

süperparamanyetik özellik gösterirler. Yani harici bir manyetik alanın uygulanmasıyla 

doygunluk mıknatıslanmasına kadar mıknatıslanırlar ve manyetik alanın çıkarılması 

üzerine artık herhangi bir manyetik etkileĢim göstermezler. Bu özellik boyuta bağlıdır 

ve genellikle nanopartiküllerin boyutu 10-20 nm kadar düĢük olduğunda ortaya çıkar.  

Manyetik nanoparçacıklar birçok farklı kompozisyonlarda oluĢturulabilirler. 

Bunlar;   

• Demir oksit nanoparçacıklar; Fe3O4 (magnetit) ve γ-Fe2O3 (maghemit)  

• Manganez oksit nanoparçacıklar 

• Nikel ferrit nanoparçacıklar 

• Toz metalleri, Fe ve Co 

• Spinel yapıda ferrimagnetler, CoFe2O4, MgFe2O4 ve MnFe2O4 

• AlaĢımlar FePt ve CoPt3 

• Ġyonik sıvılar 

Bu çalıĢmada demiroksit nanoparçacıkları kullanılmıĢtır. 
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2.3.1.1.Manyetik Nanoparçacıkların Sentezi 

 

Manyetik nanoparçacık sentezi pek çok metotla yapılabilmektedir. Bunlardan 

bazıları: 

 Ortak çöktürme 

 Termal parçalanma 

 Hidrotermal sentez 

 Mikroemilsüyon 

 YeĢil sentez 

Ortak çöktürme, MNP'leri, oda sıcaklığında veya yüksek bir sıcaklıkta bir baz ile 

sulu Fe
2+

/ Fe
3+

 tuz çözeltilerini titre ederek sentezlemenin basit bir yoludur. Manyetik 

NP'lerin büyüklüğü, Ģekli ve bileĢimi, kullanılan tuz türlerine (örneğin, klorürler, 

sülfatlar, nitratlar), Fe
2+

/ Fe
3+

 oranına, reaksiyon sıcaklığına, pH değerine ve ortamdaki 

iyonik sertliğe bağlıdır (Lee ve ark., 1996) (Kim ve ark., 2014). 

Termal parçalanma, organometalik bileĢiklerin, yüksek kaynama noktasına sahip 

organik çözücülerde termal ayrıĢması, daha küçük boyutlu monodispers manyetik 

nanokristallerin hazırlanmasında kullanılmaktadır (Park ve ark., 2004) (Redl ve ark., 

2004). 

Hidrotermal sentez, magnetit dahil çok çeĢitli nanoyapılı materyallerin 

sentezlenmesi için hidrotermal koĢullar altında sıvı-katı-çözelti reaksiyonu kullanılarak 

gerçekleĢmektedir (Wang ve ark., 2005). 

Mikroemülsiyon, birbirine karıĢmayan iki sıvının (yağ ve su) yüzey aktif madde 

ortamında, isotropik olarak dağılmasıdır. Yüzey aktif madde bu iki faz arasında tek bir 

tabaka oluĢturur. Miseller oluĢturarak iki sıvı fazın kararlılığı sağlanır. (Babel ve 

Kurniawan, 2003). YeĢil kimya, üretimin çevresel etkisini ve nanomalzemeler de dahil 

olmak üzere kimyasalların kullanımını en aza indirmeyi hedeflemektedir. Çevre dostu 

yeĢil nanomalzemelerin sentezi, sürdürülebilir uygulamalar ve çevresel iyileĢtirme için 

alternatif enerji giriĢlerinin (örneğin mikrodalga ıĢınlama) ve iyi huylu reaksiyon 

ortamlarının (bitki özleri ve polifenolik antioksidanlar) kullanımını içermektedir 

(Gawande ve ark., 2013). (Varma, 2014). 

Bu çalıĢmada hidrotermal yöntemle sentezlenmiĢ demir oksit manyetik 

nanoparçacıkları kullanılmıĢtır. 
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2.3.1.2.Manyetik Nanoparçacıkların Uygulama Alanları 

 

Nanoparçacıklar manyetik özelliklerinden dolayı birçok sektörde 

kullanılmaktadır. Biyoteknolojide, magnetik ayırma iĢlemi için kullanılırlar. Tıpta ilaç 

taĢıyıcı sistemler olarak ve kanserli hücrelerin tedavisinde (hyperthermia) 

kullanılmaktadır. Manyetik kayıt cihazlarında kullanılan nanoparçacıkların boyutlarının 

oldukça küçük ve sıcaklık değiĢimine ve korozyona dayanıklı olması gerekmektedir. 

Çevre uygulamalarında atıksu, yeraltı suyu, toprak ve havadaki farklı tür kirleticilerin 

giderilmesi için çok yönlü bir araç olarak kullanılmaktadır. Son yıllarda, organik ve 

inorganik kirleticilerin giderilmesi için diğer manyetik nanoparçacıklar 

araĢtırılmaktadır.  

 

2.3.2. Demir Oksit Nanoparçacıklar  

 

Son yıllarda demiroksit nanoparçacıkları mühendislik uygulamalarında çok 

tercih edilmektedir. Yapılan çalıĢmalarda baĢta manyetit (Fe3O4) ve maghemit (γ-

Fe2O3)  olmak üzere birçok demir oksit nanoparçacığı kullanılmaktadır. Manyetik 

nanoparçacıkların fiziksel ve kimyasal özelliklerinin belirlenmesi için birçok çalıĢma 

yapılmıĢtır. GeniĢ yüzey alanı ve kuantum özelliklerinden dolayı manyetik 

nanoparçacıkların boyutları ve manyetik özellikleri değiĢtirilerek süperparamanyetik 

hale getirilebilmektedir. Bunun nedeni her nanoparçacığın ayrı ayrı manyetik birim 

oluĢturabilmesidir (Goya ve ark., 2003).  

Manyetit (Fe3O4) M.Ö. 1500‘lü yıllarda keĢfedilen ilk manyetik yapıdır. 

Günümüzde manyetitin yanı sıra birçok manyetik malzeme bulunmasına rağmen en çok 

kullanılan malzemedir. Manyetit, ters bir spinel yapıya sahip olup kübiktir. Bu yapıyı 

oluĢturan oksijen atomları merkeze bakacak Ģekilde sıralanırken, Fe katyonları bazı 

bölgelerde 4, bazı bölgelerde 6 oksijen atomuyla çevrelenmiĢtir (Cornell ve 

Schwertmann, 1996). Manyetit, Fe
+2

 ve Fe
+3

 iyonlarının her ikisini de içeren siyah, 

ferrimanyetik bir mineraldir.  

 

2.3.2.1.Demir Oksit Manyetik Nanoparçacıkların Uygulama Alanları 

 

Manyetik mürekkeplerin, kayıt araçlarının, katalizörlerin ve ferro sıvıların 

kullanıldığı birçok uygulama alanında demir oksitlerin manyetik özelliklerinden 
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yararlanılır. Bu uygulamalarda, nanoparçacıklara özgü olan tanecik büyüklüğüne, yüzey 

karakteristiğine ve manyetik özelliğine ihtiyaç duyulur. 

Manyetik nanoparçacıkların, manyetik rezonans görüntüleme tekniğinde ve 

hedefe yönelik ilaç salım sistemlerinde kullanımı bu parçacıklara verilen önemi 

arttırmıĢtır. Bu uygulamalarda kullanılacak taneciklerin oda sıcaklığında 

süperparamanyetik özellik göstermesi gerekir. Bunların yanı sıra, biyolojik ve tıbbi 

teĢhis uygulamalarında kullanılacak manyetik parçacıkların su içerisinde nötr pH 

değerinde ve fizyolojik koĢullar altında kararlı bir yapıda olması gerekir. Manyetik 

sıvıların kolloidal kararlılığı, parçacık boyutuna, yüküne ve yüzey kimyasına bağlıdır. 

Parçacıklar yer çekimi etkisiyle oluĢacak çökelme miktarını en aza indirmek için 

olabildiğince küçük boyutlarda olmalıdır. Manyetit ve maghemit biyomedikal 

uygulamalarda en çok kullanılan malzemelerdir.  

Manyetit ve maghemit nanoparçacıklar, biyouyumlu olup düĢük seviyelerde 

toksisite göstermeleri nedeniyle biyomedikal uygulamalar için büyük önem 

taĢımaktadır. Bu alandaki uygulamaların büyük bir kısmını da, dıĢarıdan uygulanan 

manyetik alan yardımıyla magnetit nanoparçacığın yönlendirilebilmesi için manyetik 

özelliklerinin kullanıldığı biyolojik incelemeler oluĢturmaktadır.  

Manyetik nanoparçacıkların kullanıldığı diğer bir uygulama alanı ise kanser 

tedavisindeki hipertermi yöntemidir. Alternatif manyetik alana maruz kalan 

süperparamanyetik nanoparçacıklar tümör hücrelerinin 41-45ºC arasında ısınmasını 

sağlar. Bu yöntemde sağlıklı dokulardaki hasar giderilebilir bir hasar olmasına rağmen 

tümör hücrelerindeki hasar kalıcı olur. Bu Ģekilde tümörlü hücreye hasar verilerek 

tedavi geçekleĢtirilir (ERDOĞAN, 2018). 

Manyetik demir oksitlerin manyetit, maghemit ve hematit Ģeklinde bulunan 

bileĢiklerinin üçü de sentetik pigment olarak boya, seramik ve porselen sanayinde 

kullanılmaktadır. Bu uygulama ile saf tonlar ve yüksek renklendirme gücü elde edilerek 

geniĢ bir renk skalasına ulaĢılır. Ayrıca bu manyetik demir oksit çeĢitleri son derece 

kararlı yapıda olup, asit ve alkalilere karĢı yüksek direnç gösterir. Hematit yapılı olan 

pigmentler kırmızı, maghemit yapılı olanlar kahverengi ve manyetit yapılı olanlar ise 

siyah renktedir. Bu tür pigmentler ahĢabın suya karĢı leke tutmasını önlemek için 

kullanılırken aynı zamanda ahĢabın güneĢ ıĢınlarının hasar verici etkisinden de 

korunmasını sağlar. 

Manyetit ve hematit, NH3 sentezi (Haber prosesi), yüksek sıcaklıktaki su gazı 

shift reaksiyonları ve doğal gazdan kükürt giderme reaksiyonları gibi önemli birçok 
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endüstriyel tepkimelerde katalizör olarak kullanılır. Bunların yanı sıra etil benzenin 

dehidrojenasyonu ile stiren eldesinde, Fisher-Tropsch sentezi ile hidrokarbonların 

eldesinde, alkol oksidasyonunda, büyük ölçekli bütadien üretiminde de katalizör olarak 

demir oksit tanecikler kullanılmaktadır. Manyetit ve hematit malzemeler yarı iletkendir 

ve indirgenme/yükseltgenme reaksiyonlarında da katalizör özellik gösterirler. 

Demir oksitlerin birçok uygulamada kullanılan bu üstün özellikleri 

nanoparçacıkların sentez yöntemine bağlıdır. Kullanılacak sentez yöntemi; parçacık 

boyutunun ve Ģeklinin, büyüklük dağılımının, yüzey kimyasının belirlenmesinde büyük 

önem taĢır. Ayrıca, sentez yöntemi parçacığın safsızlık içeriğini ve yapısal kusurluk 

derecesini de belirler. Bu nedenle birçok sentez yöntemi parçacık boyutunu, 

polidispersitesini, Ģeklini, kristalitesini ve manyetik özelliklerini göz önünde tutarak 

geliĢtirilmiĢtir (Teja ve Koh, 2009). 

 

2.4. Yapılan ÇalıĢmalar 

 

Manyetik nanoparçacıkların su arıtımında kullanımı son yıllarda yaygınlaĢmıĢtır. 

Manyetik nanoparçacıklar sulardan ağır metal, yağ asitleri, boyalar, organik madde vb. 

gibi maddelerin gideriminde kullanılmıĢtır. Arıtımda manyetit (Fe3O4) istenilen bir 

baĢka madde ile hibrit yapılıp kullanılmaktadır. Nanoparçacığın sentezine göre kullanım 

alanı, giderim verimi gibi etkenler değiĢiklik göstermektedir. Arıtım sonrası verimler 

göz önüne alındığında genellikle yüksek oranda giderim sağlandığı görülmüĢtür. Su 

arıtımında manyetit adsorban olarak kullanılmakta ve deneylerde adsorpsiyon iĢlemi 

gerçekleĢtirilmektedir. Adsorpsiyon iĢlemi sonrasında desorpsiyon iĢlemi de yapılarak 

manyetik nanoparçacığın tekrar kullanılabilirliği test edilmektedir.  

Chang ve ark., (2013), birlikte çökeltme yöntemi kullanılarak poli (γ-glutamik 

asit) ile kaplanmıĢ Fe3O4 manyetik nanopartiküller (γ-PGA / Fe3O4 MNP'ler) üretip 

Fe3O4 MNP'ler ile karĢılaĢtırmıĢlardır. Ortalama boyut ve spesifik yüzey alanı sonuçları, 

γ-PGA / Fe3O4 MNP'lerin (52.4 nm, 88.41 m
2
g

-1
) Fe3O4 MNP'lere (62.0 nm, 76.83 m

2
g

-

1
) kıyasla daha küçük parçacık boyutuna ve daha büyük spesifik yüzey alana sahip 

olduğunu ortaya koymuĢlardır. γ-PGA / Fe3O4 MNP'ler, de-iyonize suda, γ-PGA'nın ve 

Fe3O4 MNP'lerinden çok daha yüksek ve daha büyük spesifik yüzey alanına sahip 

olduğunu ve Cr
3+

, Cu
2+ 

ve Pb
2+

‘nin %99'undan fazlasını ve Ni
2+

'nin %77'sinden 

fazlasını giderebildiğini göstermiĢlerdir. Çözeltinin pH değeri 6.0'dan daha yüksek 
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olduğunda, γ-PGA / Fe3O4 MNP'leri daha iyi bir giderim aktivitesi gösterdiğini ortaya 

koymuĢlardır.  

Kilianova ve ark., (2013), dar boyut dağılımına sahip ultra ince demir(III) oksit 

nanoparçacıklarının basit ve ucuz sentezi ve sulu ortamdan arsenat gideriminde 

kullanımı hakkında bilgi vermiĢtir. Adsorpsiyon kapasitesinin, nanoparçacıklar arasında 

geliĢen güçlü manyetik etkileĢimlere bağlı olarak, sistemlerinde nanopartikül düzeninin 

mezo-gözenekli bir niteliği ile geliĢtirildiğini göstermiĢtir. Arsenat Fe / As oranı ≥ 20/1 

ve pH değeri 5 ila 7.6 arasında iken birkaç dakika iĢlemden sonra tamamen 

giderilmiĢtir.  

Bee ve ark., (2011), manyetik bir adsorban (magsorbent olarak adlandırılır), 

magnezyum fonksiyonlu nanoparçacıkların kalsiyum-aljinat boncuklar içine 

kapsüllenmesiyle geliĢtirmiĢlerdir. Bu manyetik boncuklar ile Pb(II) iyonlarının 

adsorpsiyonu incelemiĢ ve Pb(II) iyonlarının adsorpsiyonu üzerine baĢlangıç 

konsantrasyonu, temas süresi ve çözelti pH değeri gibi farklı parametrelerin etkisi 

araĢtırmıĢlardır. Magsorbentin Pb(II) iyonlarını pH 2.3-6 aralığında maksimum 

adsorpsiyon kapasitesinin bulunduğunu tespit etmiĢlerdir. Pb(II) iyonlarının %50'si 20 

dakika içinde giderilmiĢ ve dengeyi yaklaĢık 100 dakika içinde elde etmiĢlerdir. Deney 

sonucuna göre manyetik alginat boncukların bir su arıtma iĢleminde ağır metalleri 

gidermek için verimli bir Ģekilde kullanılabileceği sonucuna varmıĢlardır. 

Zhao ve ark., (2014), S katkılı Fe3O4 çekirdek-karbon kabuğu 

nanopartiküllerinin (S-katkılı Fe3O4 @ C NPs) hidrotermal preparasyonunu geri 

dönüĢümlü olarak aktarmıĢlardır. S katkılı Fe3O4 @ CNP'lerin adsorpsiyon kapasitesi 

aktif karbonunkinden 10 kat daha yüksek olduğunu tespit etmiĢlerdir. S-katkılı Fe3O4 @ 

C NP'leri en etkin adsorbentler arasında sıralamıĢlardır. Geri kalan Cu
2+

 

konsantrasyonları içme suyu ölçütlerine göre 1.0 mg/L'den daha düĢük değere 

ulaĢmıĢtır.  Cu
2+

 adsorbe edildikten sonra kolayca yenilenebilirliğini gözlemlemiĢlerdir. 

Shen ve ark., (2016), amorf FeB alaĢım modifiyeli manyetit nanokompozitleri 

(Fe3O4-FeB), ticari Fe3O4 nanoparçacıklarının NaBH4 ile arayüzey indirgenmesi ile 

sentezlenmiĢlerdir. Fe3O4-FeB ve çıplak Fe3O4 karĢılaĢtırıldığında, ara yüzey 

indirgenmiĢ Fe3O4 nanopartiküllerinin hidrojen ve/veya hidrazin hidrid ile 

karĢılaĢtırıldığında yükseltilmiĢ bir Cr(VI) uzaklaĢtırma verimi sergilediğini 

gözlemlemiĢlerdir. XPS analizi ile Fe3O4-FeB'nin yüzeyindeki Cr(VI) 'nın 

azaltılmasının Cr(VI) giderilmesine büyük katkıda bulunduğunu kanıtlamıĢlardır. GeniĢ 
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bir pH değerleri aralığında verimli Cr(VI) giderimi ve kolay manyetik ayırımı, Fe3O4-

FeB'yi, Cr(VI) kirli su arıtması için bir potansiyel haline getirdiğini ispatlamıĢlardır. 

Simeonidis ve ark., (2015), düĢük maliyetli demir kaynaklarının (FeSO4 ve Fe2 

(SO4)3) kullanımını ve sürekli akıĢ modunu birleĢtiren bir hazırlama yöntemi 

geliĢtirmiĢlerdir. Manyetitin indirgenme yeteneği Cr(VI) 'yı çözünmeyen Cr(OH)3 

formuna dönüĢtürmüĢ ve oldukça yüksek verim elde edilmiĢtir. Kontakt reaktör ve 

manyetik ayırıcıdan oluĢan küçük ölçekli bir sistemin baĢarılı bir Ģekilde iĢletilmesini, 

su arıtma teknolojisinde manyetit nanoparçacıklarının pratik olarak uygulanabilirliğini 

ve geri kazanılmasının bir yolunu göstermiĢlerdir.  

Zhang ve ark., (2013) 3-glisidoksipropiltrimetoksisilan (GPTMS) ve glisin (Gly) 

ile modifiye edilmiĢ Fe3O4 manyetik nanopartiküllerin (MNP'lerin) hazırlanması ve 

adsorpsiyon davranıĢı incelenmiĢlerdir. Ağır ortamda (oldukça asitli veya kuvvetli 

alkalin) hem anyonik hem de katiyonik boyaları mükemmel Ģekilde giderebilen 

manyetik nanopartikülleri basit bir yöntemle sentezlemiĢlerdir. MNP'leri, transmisyon 

elektron mikroskopisi (TEM), X ıĢını kırınımı, kızılötesi (IR) spektrum ve 

termogravimetrik analiz (TGA) ile karakterize etmiĢlerdir. Ayrıca, MNP'lerin 

adsorpsiyon mekanizmasını anlamak için adsorpsiyon izotermleri ve kinetiği 

incelemiĢlerdir. Buna ek olarak, MNP'lerin desorpsiyonunu, pH'ı HCl veya NaOH 

çözeltisi ile ayarlayarak gerçekleĢtirmiĢlerdir. Adsorbe edici madde hem anyonik hem 

de katyonik boyaları sulu çözeltiden etkili bir Ģekilde giderildiğini ve tekrar 

kullanılabilirliği ve yüksek giderim verimliliğini göstermiĢlerdir. 

Hokkanen ve ark., (2015), sulu çözeltilerden arsenat (As (V)) giderilmesi için 

yeni adsorban, manyetik demir nanopartiküller modifiye edilmiĢ mikrofibrile selüloz 

(FeNP / MFC) kullanmıĢlardır. Sentezlenen malzemenin adsorpsiyon performansını 

göstermek için, baĢlangıç zamanını, pH, baĢlangıç As (V) konsantrasyonunu ve 

rejenerasyonun etkilerini araĢtırmıĢlardır. Denge adsorpsiyonu verilerini Langmuir, 

Freundlich ve Sips adsorpsiyon modellerine uydurmuĢ ve model parametrelerini 

değerlendirmiĢlerdir. Demir nanopartikül modifiye edilmiĢ MFC, manyetik özellikleri, 

yüksek yüzey alanı ve iyi bir adsorpsiyon kapasitesi nedeniyle olağanüstü bir adsorban 

malzeme olduğunu gözlemlemiĢlerdir. 

Neeraj ve ark., (2016), pH ve sıcaklığın sağlam çevresel koĢullar koĢullarında 

etkili yeni bir adsorban olan kitosan kaplı manyetik nanopartikülleri (CMNP), atık 

sulardan bakır iyonlarının uzaklaĢtırılması için ve daha sonra sulu çözeltiden 

viamanyetik ayırmadan kolayca ayrılabilen etkili bir adsorban olarak kullanmıĢlardır. 
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CMNP parçacıkları, Fourier DönüĢümü Kızılötesi Spektroskopi (FTIR), Enerji 

Dağılımlı X-Ray Analizi (EDAX) ve titreĢimli örnek manyetometre (VSM) analizleri 

ile karakterize etmiĢlerdir. Adsorpsiyon deney verileri, Langmuir, Freundlich, Redlich-

Peterson, Koble-Corrigan, Sips, Toth, Temkin ve Dubinin-Radushkevich izotermleri ile 

analiz etmiĢlerdir.  

Parham ve ark., (2012), 2-merkaptobenzotiazol içeren modifiye manyetik demir 

oksit nanopartikülleri (M-IONP'ler) ile kontamine yüzey sularındaki civa(II) iyonlarının 

etkili bir Ģekilde giderildiğini göstermiĢlerdir. Manyetik demiroksit nanoparçacıkları 

(MNP) ile modifiye manyetik demiroksit nanoparçacıklarını (M-MIONPs), Hg(II) 

iyonlarının gideriminde karĢılaĢtırmıĢlardır. Verimliliğin M-MIONP‘larında % 98.6'ya 

çıktığını gözlemlemiĢlerdir.  

Lü ve ark., (2017), pH'ya duyarlı manyetik nanomalzemeler (MNP'ler) 

sentezlemiĢ ve emülsifiye edilmiĢ yağın sulu ortamlardan giderilmesini 

değerlendirmiĢlerdir. MNP dozajı, APTES ankor yoğunluğu ve pH'ın sentetik 

MNP'lerin yağ-su giderim performansı üzerindeki etkileri üzerine ayrıntılı çalıĢmalar 

yapmıĢlardır. Hem asidik hem de nötr koĢullar altında, yüksek yoğunluklu MNP'lerin, 

yağlı suyun giderim performansı sergilediğini, buna karĢın alkali koĢullar altında yağlı 

suyun giderim iĢleminin minimal olduğunu göstermiĢlerdir. Sonuç olarak, pH'ya duyarlı 

MNP'lerin kolaylıkla sentezlenebilir ve geri dönüĢtürülebilir ve böylece emülsifiye 

edilmiĢ yağ atık suyunun etkili bir Ģekilde arıtılması için umut verici, uygun maliyetli ve 

çevre dostu bir süreç sağlandığını göstermiĢlerdir. 

Lee ve ark., (2018), sudan As(V) ve Sb(V) 'yi gidermek için, ayrılabilirlik ve 

uzaklaĢtırma kapasitesini arttırmak için kalsine destekli çift oksit katmanlı manyetik 

nanopartiküller (MNPs) (MLDO) hazırlamıĢlardır. Kolay manyetik ayırma ile As(V) ve 

Sb(V) için etkili bir uzaklaĢtırma verimi gözlemiĢ olup, MLDO'nun atıksu arıtımının 

saha uygulamaları için iyi bir potansiyele sahip olduğunu göstermiĢlerdir. 

Zhou ve ark., (2013), Cr(VI) 'nın uzaklaĢtırılması için indirgenmiĢ grafen oksit 

(RGO)-Fe3O4 non-nanokompozit hazırlamıĢlardır. Nano adsorban madde ile 

karĢılaĢtırıldığında, boyutu 100 nm'den büyük RGO-Fe3O4 hybrid partikülleri, su arıtma 

proseslerinde hücre toksisitesinin azaltılabilirliğini araĢtırmıĢlardır. Adsorpsiyon 

kinetiği, adsorbent, düĢük pH'da suda daha iyi Cr(VI) giderme verimi sergilediğini 

görmüĢlerdir. Ancak, suya yaygın tehlikeli iyonlar eklendiğinde, Cr(VI) 'nın 

uzaklaĢtırma verimi azalmıĢtır. RGO-Fe3O4 non-nanokompozit, çevresel temizleme için 
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verimsiz, kararlı, daha az toksik ve manyetik olarak ayrılabilir adsorban madde olarak 

kullanılabildiğini göstermiĢlerdir. 

Luo ve ark., (2015), selüloz ve kitozan çözeltilerinden sol-jel geçiĢ (SGT) 

yöntemi kullanılarak c-Fe2O3 nanopartiküllerinden oluĢan manyetik kitosan / selüloz 

mikrosferlerini hazırlamıĢlardır. Mikrosferler, iyon değiĢimi ile birleĢtirilmiĢ manyetik 

ayırma nedeniyle ağır metal iyonlarında üstün adsorpsiyon ve desorpsiyon özellikleri 

sergilediğini göstermiĢlerdir. Cu
2+

, Cd
2+

 ve Pb
2+

'nin giderilmesinde ve geri kazanımında 

mükemmel performansa sahip oldukları için, biyolojik olarak parçalanabilirlik ve 

biyouyumluluk özelliklerine sahip olan imal edilen MCCM adsorban maddeleri, içme 

suyu arıtımında potansiyel bir uygulamaya sahip olduğunu kanıtlamıĢlardır. 

Wang ve ark., (2010), sulu ortamdan ağır metal iyonlarının giderilmesini 

amaçlayan, çekirdek-kabuk yapısına sahip yeni bir amino-fonksiyonlu Fe3O4SiO2 

manyetik nanomateryal geliĢtirmiĢlerdir. Cu(II), Pb(II) ve Cd(II) iyonları için yüksek 

adsorpsiyon eğilimi sergilediğini göstermiĢlerdir. Metal yüklü Fe3O4SiO2-NH2 

nanopartiküllerin, manyetik ayırma ile sulu çözeltiden kolaylıkla geri kazanılabilir ve 

asit iĢlemi ile kolayca yenilenebilir olduğunu göstermiĢlerdir. Mevcut çalıĢmanın 

bulguları ile, amino-fonksiyonlu Fe3O4SiO2 manyetik nanopartikülleri, su ve atıksu 

arıtımında ağır metal iyonlarının giderilmesi için etkili ve geri dönüĢümlü bir adsorban 

olarak kullanma potansiyelini vurgulamıĢlardır. 

Lakshmanan ve ark., (2013), suyun iĢlenmesinde manyetik demir oksit 

nanopartikülleri (ME-MIONs) ve protein fonksiyonlu nanopartiküller (MOCP + ME-

MIONs) hazırlayıp mikroemülsiyonun etkinliği üzerinde durmuĢlardır. Brunnsviken ve 

Örlången, Ġsveç gölündeki yüzey sularında bulunan mineral iyonları ve 

mikroorganizmalar üzerindeki etkisi araĢtırmıĢlardır. Nanopartiküller ile muamele 

edilmeden önce ve sonra su numunelerinin iyon analizi gerçekleĢtirmiĢlerdir. Sonuç 

olarak, ME-MION'ların düĢük bulanık su numunelerinde bile su bulanıklığını 

azaltabileceğini ortaya koymuĢlardır. 37°C'de mikrobiyal içeriğin azalmasını (%98) 

gözlemiĢ ve Örlången gölündeki muamele edilmemiĢ numunelere kıyasla RT'de ve 

30°C'de %90'dan fazla azalma görmüĢlerdir. ME-MION'lar ile araĢtırılan yüzeysel su 

arıtma yöntemi, mevcut iyonizasyon prosesinde potansiyel tamamlayıcı olduklarını ima 

eden mineral iyonu kompozisyonunu önemli ölçüde etkilemediğini görmüĢlerdir. 

Huang ve Keller, (2015), bir maghemit çekirdeği ve yüzey aktif madde 

misellerini mezogözenekler içinde kalıcı olarak sınırlayan bir silis mezo-gözenekli 

tabaka içeren manyetik nanopartikül adsorbentleri, polisiklik aromatik hidrokarbonların 
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(PAH) eĢzamanlı olarak uzaklaĢtırılması için sentezlemiĢlerdir. Mag-PCMA-T 

kullanılarak Cd
2+

 ve asenaften'in ayrı ayrı uzaklaĢtırma verimi, baĢlangıçtaki iyon 

konsantrasyonları ve adsorbent dozajları ve aynı anda bulunan Cd
2+

 ve asenaften ile 

rekabetçi adsorpsiyon aralığında değerlendirmiĢlerdir. Mag-PCMA-T‘ın, su arıtımı için 

sürdürülebilir, hızlı, rahat ve etkili bir yaklaĢım sağlayarak yenilenebilir ve tekrar 

kullanılabilir olduğunu gözlemlemiĢlerdir.  

Akın, (2012), ikili çöktürme yöntemi kullanarak manyetik nanoparçacıklar 

(MNP) sentezlemiĢtir. Daha sonra demir oksit nanoparçacıklar kullanarak manyetik 

özellikli Fe3O4-kitosan mikro/nanoparçacıkları sentezlemiĢtir. Sentezlenen tanecikler; 

iyonik jelleĢme yöntemine göre sentezlenen nanoparçacıklar (Fe3O4-KNP1), 

süspansiyon çapraz bağlama yöntemine göre sentezlenen nanoparçacıklar (Fe3O4-

KNP2) ve mikroparçacıklar (Fe3O4-KMP) Ģeklinde sınıflandırmıĢtır. ÇalıĢmanın ikinci 

aĢamasında sentezlenen bu üç farklı adsorbanın sulu ortamdan boyar madde adsorplama 

özelliklerini incelemiĢtir. Boyar madde olarak Bromtimol Mavisi kullanmıĢtır. 

ÇalıĢmanın sonunda, adsorpsiyon iĢlemi sonrası, desorpsiyon deneyleri yaparak 

taneciklerin tekrar kullanılabilirliğini araĢtırmıĢtır. Fe3O4-KNP1‘ın Fe3O4-KNP2 ve 

Fe3O4-KMP‘ından daha yüksek desorpsiyon özelliği gösterdiğini görmüĢtür. 
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3. MATERYAL VE YÖNTEM 

 

3.1. Materyal 

 

3.1.1. Kullanılan Kimyasallar 

 

Manyetik nanoparçacığın hazırlanmasında kullanılan FeCl2.4H2O, FeCl3.6H2O 

ve CTAB Sigma-Aldrich firmasından temin edilmiĢtir. Deneylerde atıksu olarak 

kullanılan sentetik atıksu Sigma-Aldrich firmasından temin edilen Ni(NO3)2 ile 

hazırlanmıĢtır. Çözeltilerin ve deneylerin pH ayarlanmasında HCl ve NaOH Sigma-

Aldrich firmasından temin edilmiĢtir. 

 

3.1.2. Kullanılan Cihazlar 

 

Yapılan çalıĢmalar sırasında kullanılan cihazlara ait bilgi Çizelge 3.1‘de verilmiĢtir. 

 

Çizelge 3.1. Kullanılan cihazlar. 

 

Kullanılan Cihazlar Marka 

Ultrasonik su banyosu Elektro.mag/M96 kp 

Elektronik hassas terazi Sartorius/TE214s 

Etüv Binnder 

Jar test düzeneği Yerli Cihaz 

Spektrofotometre cihazı  Hach Lange/DR2800 

pH metre Hach/HQ 40D 

XRD Bruker D8 Advance X-IĢını Difraktometre 

FT-IR Bruker/Wertex70 

SEM  Zeiss Evo Ls 10 Se Dedektor 

BET Micromeritics Tristar Iı Plus 
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3.2. Yöntem 

 

Tez kapsamında yapılan çalıĢmalar; 

 Hidrotermal yöntemle Fe3O4 nanoparçacıklarının hazırlanması 

 Ni(NO3)2 ile sentetik atıksu hazırlanması 

 Adsorpsiyon yöntemi ile nikel giderim çalıĢmaları 

 Temas süresinin etkisi 

 Fe3O4 nanoparçacığı dozunun etkisi 

 pH‘ın etkisi 

 KarıĢtırma hızının etkisi 

 BaĢlangıç Ni konsantrasyonlarının etkisinin incelenmesidir. 

 

3.2.1. Hidrotermal yöntemle Fe3O4 nanoparçacıklarının sentezi 

 

Hidrotermal yöntemde baĢlangıç maddeleri ve çözücü kapalı bir kap içerisine 

konularak, yüksek basınç altında belirlenen sıcaklıklara kadar ısıtılır. Bu sentezde 

reaksiyon iĢlemi otoklav denen çelik bir basınç kabını içeren aparat içinde 

gerçekleĢmektedir. Çözücü su olursa hidrotermal, alkol ya da organik çözücü olursa 

solvotermal yöntem olarak adlandırılır. Her ne kadar baĢlangıç maddelerinin çözücü 

içinde tam olarak çözünmesi istense de çözünmeden de, diğer Ģartların kontrolü ile 

(sıcaklık, pH) istenilen deneyler gerçekleĢtirilebilmektedir, (Esen, 2011).(Benedé ve 

ark., 2016) 

Fe3O4 nanoparçacıkları hidrotermal yöntemle sentezinde (Yılmaz, 2015) 

tarafından geliĢtirilmiĢ metot kullanılmıĢtır. Bu metoda göre NaOH varlığındaki demir 

bileĢiklerinden çökeltme reaksiyonuyla hazırlanmıĢtır. Ġlk olarak, FeCl2.4H2O ve 

FeCl3.6H2O [1:2 oranında] 50 mL diyonize su içerisinde çözülmüĢ ve bu çözelti 0,5 g 

CTAB (katyonik yüzey aktif madde) içerisine damla damla eklenmiĢtir. Çözelti 

balonundan N2 gazı geçirilerek 80
o
C‘de ultrasonik su banyosunda karıĢtırılmıĢtır. Daha 

sonra demir solüsyonu 120
o
C‘de 15 saat boyunca otoklav cihazında bekletilmiĢ ve siyah 

Fe3O4 parçacıklarının manyetizmasının kalıcılığı için deiyonize su ile bir süre 

yıkanmıĢtır. Fe3O4 nanoparçacığının karakteristik özelliklerinin belirlenebilmesi için 

XRD, FT-IR, SEM/EDX, BET ve TGA analizleri yapılmıĢtır.  
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3.2.2. Fe3O4 Nanoparçacığının Karakteristik Özelliklerinin Tayini 

 

Hidrotermal yöntemle üretilen Fe3O4 nanoparçacıklarının tanecik boyutu ve 

kristal yapısını öğrenmek amacıyla XRD analizi yapılmıĢtır. Bruker D8 Advance X-

IĢını Difraktometre marka X-ısını kırınım spektroskopisi kullanılmıĢtır. 

Nanoparçacıkların yapısal karakterizasyonunu öğrenmek için FTIR analizi yapılmıĢtır. 

Analizler için Bruker/Wertex70 kullanılmıĢtır. Malzemenin morfolojik özelliklerini 

öğrenmek için SEM analizleri yapılmıĢtır. Analizler için Zeiss Evo LS 10 SE Dedektor 

ve Cressington Auto 108 AU Spuater Coater cihazları kullanılmıĢtır. Nanoparçacığın 

yüzey alanı ve mikrogözenek özelliklerini öğrenmek için BET analizi yapılmıĢtır. 

Analizler için Micromeritics Tristar II Plus cihazı kullanılmıĢtır. Malzemenin sıcaklığa 

bağlı olarak değiĢen kütle miktarlarını öğrenmek için TGA analizi yapılmıĢtır. Analizler 

için Selçuk Üniversitesi Ġleri Teknoloji AraĢtırma Merkezi‘ndeki cihaz kullanılmıĢtır. 

 

3.2.3. Kesikli Reaktör ÇalıĢmaları 

 

3.2.3.1. Ni(NO3)2 ile sentetik atıksu hazırlanması 

 

Su numunesi olarak laboratuvar ortamında içerisinde nikel bulunan sentetik 

atıksu hazırlanmıĢtır. Ni(NO3)2.6H2O çözeltisinden ihtiyaç duyulan miktarda tartılmıĢ 

ve saf su ile tamamlanarak nikel stok çözeltisi hazırlanmıĢtır.  

 

3.2.3.2. Adsorpsiyon yöntemi ile nikel giderim çalıĢmaları 

 

Kesikli reaktörlerdeki nikel giderim çalıĢmaları için baĢlangıç nikel 

konsantrasyonu 25 mg/L olan sentetik atıksu çözeltisi, stok çözeltisinden saf su ile 

seyreltilerek hazırlanmıĢtır. Deneylerde temas süresi, Fe3O4 miktarı, pH, karıĢtırma hızı 

ve baĢlangıç nikel konsantrasyonunun nikel giderimi ve malzemenin kapasitesine olan 

etkilerini belirlemek için kesikli deney çalıĢmaları yapılmıĢtır. Kesikli deneyleri 

gerçekleĢtirebilmek için, manyetik Fe3O4 nanoparçacığının malzemenin manyetik 

özelliğinden dolayı homojen bir Ģekilde çözeltinin içerisinde karıĢımının sağlanabilmesi 

için, teflon kaplamalı dikey Ģaftlı karıĢtırıcının bulunduğu ve yaklaĢık 25 mL hacminde 

beĢ adet reaktörde eĢ zamanlı deney yapılabilecek bir jar test düzeneği oluĢturulmuĢ 
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olup ġekil 3.1.‘de gösterilmiĢtir. Ayrıca deneylerle ilgili birkaç resim de sırasıyla ġekil 

3.2., ġekil 3.3., ġekil 3.4.‘de gösterilmiĢtir. 

 

 

 
ġekil 3.1. Jar test düzeneği 

 

 

 
ġekil 3.2. Deneylerde kullanılan manyetik nanoparçacığın hassas terazide tartımı 
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ġekil 3.3. Jar test düzeneğinde deneylerin yapılıĢı 

 

 

 
ġekil 3.4. Adsorpsiyon iĢlemi sonrası manyetik nanoparçacığın mıknatıs yardımı ile sudan çekilmesi 

 

3.2.3.2.1. Temas süresinin etkisi 

 

Manyetik Fe3O4 nanoparçacığı ile nikel gideriminde temas süresinin etkisi 

çalıĢılmıĢtır. BaĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L‘ye ayarlanmıĢ, çözelti pH‘sı 

yaklaĢık 7 olarak belirlenmiĢtir. 2 g/L Fe3O4 dozlanmıĢ ve 125 rpm karıĢtırma hızında 

deneyler gerçekleĢtirilmiĢtir. Belirli zaman aralıklarında karıĢtırma durdurulmuĢ ve bir 
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mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta eklenen nanoparçacık reaktörden alınarak çözeltide 

kalan nikel konsantrasyonu spektrofotometrik olarak tayin edilmiĢtir.  

 

3.2.3.2.2. Fe3O4 nanoparçacığı dozunun etkisi 

 

Farklı Fe3O4 nanoparçacığı dozları kullanılarak adsorpsiyon deneyleri 

gerçekleĢtirilmiĢ olup, deneylerde baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, pH yaklaĢık 

7, karıĢtırma hızı 125 rpm ve temas süresi 40 dk olarak sabitlenmiĢtir. 0.2-3.0 g/L doz 

aralığında kesikli deney çalıĢmaları yapılmıĢtır. Bir mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta 

eklenen nanoparçacık reaktörden alınarak çözeltide kalan nikel konsantrasyonu 

spektrofotometrik olarak tayin edilmiĢtir. 

 

3.2.3.2.3. pH’nın etkisi 

 

Farklı pH‘larda adsorpsiyon deneyleri gerçekleĢtirilmiĢ olup, deneylerde 

baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, karıĢtırma hızı 125 rpm, temas süresi 40 dk ve 

Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L olarak sabitlenmiĢtir. pH 2‘den pH 11‘e kadar deneyler 

yapılmıĢtır. pH ayarı 0.1 M HCl ve 0.1 M NaOH kimyasal çözeltileri ile 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Her deney sonrasında bir mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta eklenen 

nanoparçacık reaktörden alınarak çözeltide kalan nikel konsantrasyonu 

spektrofotometrik olarak tayin edilmiĢtir. 

 

3.2.3.2.4. KarıĢtırma hızının etkisi 

 

Farklı karıĢtırma hızının etkisinin bulunması için adsorpsiyon deneyleri 

gerçekleĢtirilmiĢ olup, deneylerde baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, temas 

süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L ve pH değeri 9 olarak sabitlenmiĢtir. 

Sırasıyla 75, 100, 125, 150, 175 ve 200 rpm devirleri için deneyler gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Her deney sonrasında bir mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta eklenen nanoparçacık 

reaktörden alınarak çözeltide kalan nikel konsantrasyonu spektrofotometrik olarak tayin 

edilmiĢtir. 
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3.2.3.2.5. BaĢlangıç nikel konsantrasyonunun etkisi 

 

Farklı baĢlangıç nikel konsantrasyonları kullanılarak adsorpsiyon deneyleri 

gerçekleĢtirilmiĢ olup, deneylerde temas süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L, 

pH değeri 9 ve karıĢtırma hızı 125 rpm olarak sabitlenmiĢtir. BaĢlangıç nikel 

konsantrasyonları sırasıyla 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80, 90, 100 mg/L olarak ayarlanıp 

deneyler gerçekleĢtirilmiĢtir. Her deney sonrasında bir mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta 

eklenen nanoparçacık reaktörden alınarak çözeltide kalan nikel konsantrasyonu 

spektrofotometrik olarak tayin edilmiĢtir. Sonuçlara bağlı olarak giderim veriminin yanı 

sıra kapasite değerleri de belirlenmiĢ olup, Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon izotermleri 

de incelenmiĢtir. 

 

3.2.3.3. Desorpsiyon çalıĢmaları 

 

Bu çalıĢmada, Fe3O4 nanoparçacıklarını geri kazanmak ve yeniden 

kullanabilmek için üçer farklı konsantrasyonda olmak üzere iki ayrı çözücü denenmiĢtir. 

0.1, 0.5 ve 1 N HNO3 çözeltilerinden 20 mL alınarak 0.16 g Fe3O4 adsorbanına 

eklenmiĢ ve 1 saat süreyle karıĢtırma iĢlemi gerçekleĢtirilmiĢtir. Ardından Fe3O4 

nanoparçacıkları 5 kez saf su ile yıkanıp geri kazanıldıktan sonra adsorpsiyon deneyi 

tekrarlanmıĢtır.   Adsorpsiyon deneyi, baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, temas 

süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L, pH değeri 9 ve karıĢtırma hızı 125 rpm 

olarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Her bir iĢlem 4 kez tekrarlanmıĢtır. Bütün iĢlemler 0.1, 0.5 

ve 1 N HC1 çözücüsü için de gerçekleĢtirilmiĢtir. 1 N HCl çözeltisinden 20 mL alınarak 

0.16 g Fe3O4 adsorbanına eklenmiĢ ve 1 saat süreyle karıĢtırma iĢlemi 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Ardından Fe3O4 nanoparçacıkları 5 kez saf su ile yıkanıp geri 

kazanıldıktan sonra adsorpsiyon deneyi tekrarlanmıĢtır. Adsorpsiyon deneyi, baĢlangıç 

nikel konsantrasyonu 25 mg/L, temas süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L, pH 

değeri 9 ve karıĢtırma hızı 125 rpm olarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Her bir iĢlem 4 kez 

tekrarlanmıĢtır.  
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4. ARAġTIRMA SONUÇLARI VE TARTIġMA  

 

4.1. Malzemenin Karakteristik Özellikleri 

 

4.1.1. XRD (X-IĢını Dağılımı) Analizleri 

 

Hidrotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanoparçacığının, nikel adsorplamıĢ 

Fe3O4 nanoparçacığının, HNO3 ile üç kez desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının 

ve HCl ile üç kez desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının tanecik boyutu ve kristal 

yapısını öğrenmek amacıyla yapılan XRD grafikleri ġekil 4.1‘de verilmiĢtir.  

 

 

 

ġekil 4.1 (a) Fe3O4 nanoparçacığının, (b) Nikel adsorplamıĢ Fe3O4 nanoparçacığının, (c) HNO3 ile 

desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının ve (d) HCl ile desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının 

XRD grafikleri 

 

 

 

 HNO3 ile desorpsiyon sonrası 

Fe3O4  HCl ile desorpsiyon sonrası Fe3O4 

Nikel adsorplanmıĢ Fe3O4 

Fe3O4 

(a) 

(b) 

(c) 

(d) 
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Hidrotermal yöntemle sentezlenmiĢ manyetik nanoparçacık için tipik bir XRD 

Ģablonu oluĢmuĢtur. GeniĢ tepeler, çok ince ve küçük kristalit boyutlarını gösterirken, 

keskin tepeler, çok kristalli bir yapıya iĢaret eder (Mahdavi ve ark., 2013) (El Ghandoor 

ve ark., 2012). Keskin, güçlü tepeler, ürünlerin iyi kristalize edildiğini doğrular. ġekil 

4.1.(a)'da manyetik nanoparçacığın XRD Ģablonunda, 2θ= 32°, 35.9°, 45.7°, 56.7°, 

63.1° ve 75.5°'de ortaya çıkan tüm güçlü pikler incelenmiĢtir. Bu pikler Fe3O4 

nanopartikülünün oldukça kristalli kübik spinel yapısı olduğuna iĢaret etmektedir. En 

yoğun çizginin konumu 32° olduğu gözlenmiĢtir. ġekil 4.1.(b)'de, nikel yüklü manyetik 

nanoparçacığın XRD Ģablonunda, 2θ= 30.6°, 35.9°, 53.8°, 57.6°, 63.2° ve 63.7°'de 

pikler gözlenmiĢtir. Ni(II) yüklü manyetit partiküllerinde, adsorpsiyon öncesine göre bir 

miktar değiĢiklik meydana gelmiĢtir. ġekil 4.1.(c)'de, HNO3 ile desorpsiyon sonrası 

manyetik nanoparçacığın XRD Ģablonunda 2θ= 36° ve 63.2°'de pikler gözlenmiĢtir. 

ġekil 4.1.(d)'de, HCl ile desorpsiyon sonrası manyetik nanoparçacığın XRD Ģablonunda 

2θ= 30.5°, 35.9°, 36° ve 63.1°'de pikler gözlenmiĢtir.  

XRD verilerinde büyük ölçüde değiĢiklik gözlemlenmemiĢtir, sadece 

desorpsiyon iĢlemleri sonrası pik Ģiddetlerinde farklılıklar gözlemlenmiĢtir. Bu da, 

manyetik nanoparçacığa sonradan yüklenen maddelerin, nanoparçacığın kristal yapısı 

üzerindeki etkisinin önemsiz olduğunu göstermektedir. 

 

4.1.2. FT-IR (Fourier DönüĢümü Kızılötesi Spektroskopisi) Analizi 

 

Hidrotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanoparçacığının, adsorpsiyon yöntemi 

ile nikel giderim iĢlemi yapıldıktan sonraki nanoparçacığın, HNO3 ile üç kez 

desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki nanoparçacığın ve HCl ile üç kez desorpsiyon 

iĢlemi yapıldıktan sonraki nanoparçacığın FTIR spektrumları ġekil 4.2‘de verilmiĢtir.  
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ġekil 4.2 (a) Fe3O4 nanoparçacığının, (b) Nikel adsorplanmıĢ Fe3O4 nanoparçacığının, (c) HNO3 ile 

desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının ve (d) HCl ile desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının 

FT-IR grafikleri 

 

Fe3O4 nanoparçacığının FT-IR spektrumunda (ġekil 4.2 (a)), 555 cm
-1

 dalga 

boyundaki karakteristik pik Fe-O bağının gerilme titreĢiminden kaynaklanmaktadır 

(Kumari ve ark., 2015) (Yuwei ve Jianlong, 2011). 967 cm
-1

‘de oluĢan bant C-O 

gerilmesinden kaynaklanmakta olup, manyetik yapıları desteklemektedir (Malkoc ve 

Nuhoglu, 2006). 2358 cm
-1

‘de oluĢan bant ise CO2 titreĢiminden kaynaklanmaktadır 

(Banerjee ve Chen, 2007). 

Fe3O4 nanoparçacığıyla yapılan adsorpsiyon iĢlemi ile nikel giderimi sonrası 

nanoparçacığın FT-IR spektrumunda (ġekil 4.2 (b)), 554 cm
-1

‘de oluĢan bant Fe-O 

bağının gerilme titreĢiminden kaynaklanmaktadır. Nikel adsorpsiyonundan önce ve 

sonra Fe ve O fonksiyonlarını temsil eden piklerde çok az farklılıklar meydana 

gelmiĢtir. 2358 cm
-1

'de oluĢan bant ise CO2 titreĢiminden kaynaklanmaktadır. 

Nikel gideriminden sonra HNO3 ile yapılan desorpsiyon sonrası manyetik 

nanoparçacığının FT-IR spektrumunda (ġekil 4.2 (c)), 547 cm
-1

 dalga boyundaki 

karakteristik pik Fe-O bağının gerilme titreĢiminden kaynaklanmakta olup desorpsiyon 

öncesine göre düĢüĢ gözlenmektedir. Bu düĢüĢün sebebi olarak desorpsiyonda 

kullanılan kimyasalın manyetik nanoparçacığın yapısını etkilediği söylenemez. Çünkü 
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meydana gelen pikler arasındaki değiĢim çok küçüktür. Dolayısıyla pikler arası küçük 

değiĢimlerin, manyetik nanoparçacığın yapısını etkilemediği görülmüĢtür. 1053 cm
-1

‘de 

oluĢan bant, C-O gerilmesinden kaynaklanmakta ve 2358 cm
-1

'de oluĢan bant ise CO2 

titreĢiminden kaynaklanmaktadır. 

Nikel gideriminden sonra HCl ile yapılan desorpsiyon sonrası manyetik 

nanoparçacığının FT-IR spektrumunda (ġekil 4.2 (d)), 565 cm
-1

 dalga boyundaki 

karakteristik pik Fe-O bağının gerilme titreĢiminden kaynaklanmakta olup desorpsiyon 

öncesine göre artıĢ gözlenmektedir. Fakat XRD Ģablonlarındaki pikler arası küçük 

değiĢimler, manyetik nanoparçacığın yapısını etkilememektedir. 992 cm
-1

‘de oluĢan 

bant, C-O gerilmesinden kaynaklanmaktadır ve 2358 cm
-1

'de oluĢan bant ise CO2 

titreĢiminden kaynaklanmaktadır. 

 

4.1.3. SEM (Taramalı Elektron Mikroskobu) 

 

Hidrotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanoparçacığının SEM görüntüsü ġekil 

4.3‘te verilmiĢtir.  

 

 

 
ġekil 4.3 Fe3O4 nanoparçacığının SEM görüntüsü 

 

Fe3O4 nanoparçacığının adsorpsiyon yöntemi ile nikel giderim iĢlemi yapıldıktan 

sonraki SEM görüntüsü ġekil 4.4‘te verilmiĢtir.  
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ġekil 4.4, Nikel adsorplanmıĢ Fe3O4 nanoparçacığın SEM görüntüsü 

 

Fe3O4 nanoparçacığının HNO3 ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki 

SEM görüntüsü ġekil 4.5‘te verilmiĢtir.  

 

 

 
ġekil 4.5, HNO3 ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki Fe3O4 nanoparçacığın SEM görüntüsü 
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Fe3O4 nanoparçacığının HCl ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki 

SEM görüntüsü ġekil 4.6‘da verilmiĢtir.   

 

 

 
ġekil 4.6, HCl ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki Fe3O4 nanoparçacığın SEM görüntüsü 

 

ġekil 4.3‘te, ġekil 4.4‘te, ġekil 4.5‘te ve ġekil 4.6‘da görüldüğü üzere Fe3O4 

nanoparçacığı küresel ve oval bir morfolojik yapıya sahiptir. Manyetik nanoparçacığın 

ham hali ile nikel tutturulduktan sonraki yapısı incelendiğinde, kısmen agregasyon yani 

kümeleĢme olduğu görülmektedir. Aynı Ģekilde nanoparçacığın HNO3 ve HCl ile 

yapılan her iki desorpsiyon sonrasında da kümeleĢmenin arttığı görülmektedir 

(Panneerselvam ve ark., 2011).  

 

4.1.4. BET (Brunauer-Emmett-Teller) 

 

Hidrotermal yöntemle sentezlenen manyetik nanoparçacığın BET yüzey alanı 

17.7402 m²/g olarak ölçülmüĢtür. BJH yöntemine göre tayin edilmiĢ nanoparçacık 

adsorpsiyon gözenek hacmi 0.083991 cm
3
/g, desorpsiyon gözenek hacmi 0.087861 

cm
3
/g ve ortalama gözenek çapı 39.1456 nm olarak belirlenmiĢtir. Daha önce yapılmıĢ 

çalıĢmalarda BET yüzey alanları çay atığı ile birleĢtirilmiĢ Fe3O4 için 27.5 m²/g 
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(Panneerselvam ve ark., 2011), sülfonlanmıĢ bir Fe3O4 için ise 18.32 m²/g olarak tespit 

edilmiĢtir (Chen ve ark., 2017).  

 

4.1.5. TGA (Termogravimetrik Analiz) 

 

Hidrotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanoparçacığının TGA eğrisi ġekil 

4.7‘de adsorpsiyon yöntemi ile nikel giderim iĢlemi yapıldıktan sonraki nanoparçacığın 

TGA eğrisi ġekil 4.8‘de, HNO3 ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki 

nanoparçacığın TGA eğrisi ġekil 4.9‘da ve HCl ile üç kez desorpsiyon iĢlemi 

yapıldıktan sonraki nanoparçacığın TGA eğrisi ġekil 4.10‘da verilmiĢtir. 

  

 

 
ġekil 4.7, Fe3O4 nanoparçacığın TGA eğrisi 
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ġekil 4.8, Adsorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki Fe3O4 nanoparçacığın TGA eğrisi 

 

 

 
ġekil 4.9, HNO3 ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki Fe3O4 nanoparçacığın TGA eğrisi 
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ġekil 4.10, HCl ile üç kez desorpsiyon iĢlemi yapıldıktan sonraki Fe3O4 nanoparçacığın TGA eğrisi 

 

ġekil 4.7 ve ġekil 4.8‘de görülen Fe3O4 manyetik nanoparçacıkları ile Ni(II) 

adsorplanmıĢ Fe3O4 manyetik nanoparçacıkları için yapılan TGA eğrisi görülmektedir. 

Ağırlık kaybını gösteren bu eğriler 25–900°C sıcaklık aralığında gerçekleĢmiĢtir ve 

nikel adsorplamadan önce ve adsorpsiyon sonrası nanoparçacıklar için toplam ağırlık 

kayıpları, sırasıyla yaklaĢık %10 ve %13.6 olarak gözlemlenmektedir. Bunun nedeni, 

25–275° C sıcaklık aralığında görülen ilk hafif ağırlık kaybı, FTIR spektrumunda da 

ortaya çıkan manyetik nanopartiküllerin yüzeyinde adsorbe edilmiĢ su moleküllerinin 

buharlaĢması olarak gösterilebilir. Sonrası ise, C4 ve CH2'nin manyetit yüzeyinden 

uzaklaĢtırılmasına ve manyetitin maghemite indirgenmesi yoluyla faz transferinden 

kaynaklanan termal bozulma olarak değerlendirilmektedir (Rudolph ve ark., 2012). 

ġekil 4.9 ve ġekil 4.10‘da HNO3 ve HCl ile yapılan desorpsiyon sonrası kütle 

kayıplarını öğrenmek amacıyla yapılan TGA eğrileri görülmektedir. Burada ise sırasıyla 

yaklaĢık %4.26 ve %3.48 gibi küçük oranda kütle kaybı görülmektedir. Asitle 

muamelenin yüzeyde oluĢturduğu değiĢikliklerin bu kısmi termal dayanıklılık arıtıĢına 

sebep olduğu düĢünülmektedir. Daha önce yapılan bir çalıĢmada (Panda ve ark., 2010) 

doğal kaolin ve asitle muamele edilmiĢ kaolin killerinin fizikokimyasal karakteristikleri 

kıyaslanmıĢ ve bazı asitle muamele iĢlemleri sonrasında kütle kaybının azaldığı tespit 

edilmiĢtir. Bunun sebebi olarak da asitle muamele sonucunda asidin konsantrasyonu ile 

de bağlantılı olarak, yüzeyde oluĢturduğu farklı adsorpsiyon alanları ve yapısal 

gruplardan kaynaklı olduğu belirtilmiĢtir. 
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4.2. Kesikli Reaktör ÇalıĢmaları 

 

Temas süresinin etkisi: 

Manyetik Fe3O4 nanoparçacığı ile nikel gideriminde temas süresinin etkisi 

çalıĢılmıĢ ve sonuçlar ġekil 4.11'de verilmiĢtir. BaĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 

mg/L‘ye ayarlanmıĢ, çözelti pH‘sı yaklaĢık 7 olarak belirlenmiĢtir. 2 g/L Fe3O4 

dozlanmıĢ ve 125 rpm karıĢtırma hızında deneyler gerçekleĢtirilmiĢtir. Belirli zaman 

aralıklarında karıĢtırma durdurulmuĢ ve bir mıknatıs vasıtasıyla baĢlangıçta eklenen 

nanoparçacık reaktörden alınarak çözeltide kalan nikel konsantrasyonu 

spektrofotometrik olarak tayin edilmiĢtir. Zamana karĢı giderim verimliliği grafiği 

oluĢturulmuĢ olup, en verimli giderim 40. dakika temas süresinde gerçekleĢmiĢtir. 

Temas süresi 5. dakikada nikel giderim yüzdesi %53.2 iken 40. dakikada giderim 

yüzdesi %84‘e çıkmıĢtır, sonrasında ise yaklaĢık olarak bu giderim oranında 

sabitlenmiĢtir. Bu grafik nikel adsorpsiyonunun hızlı olduğunu ve 40 dakika temas 

süresinde denge elde edildiğini göstermektedir. Ġlk 20 dakikada %75 giderim verimine 

ulaĢtıktan sonra, verimdeki artıĢ yavaĢlamıĢtır. Benzer trendler baĢka çalıĢmalarda da 

gözlenmiĢtir (Panneerselvam ve ark., 2011), (Nithya ve ark., 2018) ve baĢlangıçta daha 

fazla nanopartikül yüzey alanının uygun olması, ancak ilerleyen sürelerde yüzey 

alanının iĢgal edilmesi nedeniyle giderimin yavaĢ yavaĢ azalması Ģeklinde 

yorumlanmıĢtır. Bu sonuçlar göz önüne alındığında, bu çalıĢmada sonraki deneyler için 

optimum temas süresi 40 dakika olarak belirlenmiĢtir.  

 

 

 
ġekil 4.11. Fe3O4 Nanoparçacığı ile Nikel Gideriminde Temas Süresinin Etkisi 
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Fe3O4 nanoparçacığı dozunun etkisi: 

Fe3O4 nanoparçacığı dozunun nikel giderimine etkisi ġekil 4.12‘de verilmiĢtir. 

Deneylerde baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, pH yaklaĢık 7, karıĢtırma hızı 125 

rpm ve temas süresi 40 dk olarak sabitlenmiĢtir. Kullanılan nanoparçacık miktarına göre 

Ni giderim verimi değiĢiklik göstermektedir. Optimum Fe3O4 dozuna karar verirken 

hem kapasite hem de giderim yüzdeleri birlikte değerlendirilmiĢtir. 2 g/L dozunda nikel 

giderimi %84 olarak belirlenmiĢ, sonrasında %88-89 değerlerine yükselmiĢ ve 3 g/L 

dozunda %92.6 değerine ulaĢmıĢtır. YaklaĢık %8-9‘luk bir giderim artıĢı için 1.5 kat 

daha fazla nanoparçacık dozlaması yapılması ekonomik açıdan bakıldığında gereksiz 

bulunmuĢtur. Bunun yanı sıra 2 g/L dozunda 10.51 mg/g olan kapasite daha yüksek 

dozlarda düĢmeye baĢlamıĢtır. Bu nedenle optimum doz 2 g/L olarak kabul edilmiĢtir. 

Daha yüksek adsorban madde miktarında giderim verimliliğinin artması bağlanma 

bölgelerinin miktarındaki artıĢ ile ilgilidir. Adsorplama kapasitesi ve nanoparçacık dozu 

arasında ise ters bir iliĢki mevcuttur. Bu durumun yüksek nanopartikül dozlarında 

muhtemel bir agregasyondan kaynaklanabileceği düĢünülmektedir. Agregasyon sonucu 

maddenin yüzey alanındaki azalma, nikel iyonu tutma kapasitesini de düĢürmüĢtür 

(Nithya ve ark., 2018). 

 

 

 
ġekil 4.12. Fe3O4 Nanoparçacığı Dozunun Nikel Giderimine Etkisi 

 

pH’nın etkisi: 

Çözeltinin pH‘sı adsorpsiyon iĢleminin en önemli parametrelerindendir ve 

adsorban yüzeyinde sulu ortamda Ni iyonlarının giderim verimliliğini etkiler. Ni 
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iyonlarının adsorpsiyon kapasitesinin pH 2'den 9'a kadar artan bir pH ile arttığı tespit 

edilmiĢ olup, ġekil 4.13‘de gösterilmiĢtir. Deneylerde baĢlangıç nikel konsantrasyonu 

25 mg/L, karıĢtırma hızı 125 rpm, temas süresi 40 dk ve Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L 

olarak sabitlenmiĢtir. Ni
2+

, iyonik asitlikteki tek önemli oksidasyon halidir ve bu tür pH 

9'e kadar hüküm sürer. Ni(H2O)
2+

 olarak sulu çözeltilerde bulunur. En uygun pH olarak 

%95.84 nikel gideriminin sağlandığı değer olan 9 seçilmiĢtir. pH değerinin 11‘e 

yükseltilmesi sadece %2 kadar bir giderim artıĢı sağlayacaktır, ancak sarf edilen baz 

miktarını düĢündüğümüzde pH 9 değerinin tercih edilmesi daha ekonomik ve çevreci 

olduğu için uygundur. DüĢük pH değerlerinde adsorban maddenin yüzeyinde H
+
 

iyonları nedeniyle pozitif yükler çoğunluktadır ve pozitif yüklü Ni
+2

 iyonlarının 

tutulmasında etkili olmamaktadır. H
+
 iyonları ve Ni

+2
 katyonları arasında boĢ 

adsorplama bölgeleri için rekabet halindedir (Panneerselvam ve ark., 2011). Bunun 

aksine pH‘nın artması tam tersi yönde bir çekici kuvvet oluĢturacaktır. Adsorban 

yüzeyinde bulunan hidroksil ve karboksilat grupları gibi negatif fonksiyonel gruplar 

belirli düzeylerde iyonizasyona uğrayacaklardır. Ayrıca yüksek pH değerlerinde asidik 

oksijenli grupların protonlarının giderilmesi sonucu, hidroksil ve karboksilat grubunun 

oksijeni ile metal iyonları arasında bir kompleksleĢme oluĢmaktadır (Gautam ve ark., 

2015b), (Nithya ve ark., 2018) 

 

 

 
ġekil 4.13. Fe3O4 Nanoparçacığı ile Nikel Gideriminde pH‘nın Etkisi 

 

Karıştırma hızının etkisi: 

Fe3O4 manyetik nanoparçacığının Ni giderim verimliliği üzerindeki karıĢtırma 

hızının etkisi ġekil 4.14‘de verilmiĢtir. Deneylerde baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 
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mg/L, temas süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L ve pH değeri 9 olarak 

sabitlenmiĢtir. Deney sonuçlarına göre 125 rpm karıĢtırma hızında en verimli Ni 

giderimi (%95.84) gerçekleĢtiği görülmektedir. Daha düĢük karıĢtırma hızlarında da 

yakın giderim verimleri elde edilebilmiĢtir, ancak daha büyük ölçekli saha 

çalıĢmalarında nanoparçacığının ağırlığından dolayı homojen karıĢımıyla ilgili iĢletme 

problemlerinin oluĢabilme ihtimali deneysel çalıĢmalarda gözlenmiĢtir. Bu nedenle 

optimum karıĢtırma hızı olarak 125 rpm seçilmiĢtir. 

 

 

 
ġekil 4.14. Fe3O4 Nanoparçacığı ile Nikel Gideriminde KarıĢtırma Hızının Etkisi 

 

Başlangıç nikel konsantrasyonunun etkisi: 

Farklı baĢlangıç Ni konsantrasyonları kullanılarak adsorpsiyon deneyleri 

gerçekleĢtirilmiĢ olup, giderim verimlilikleri ġekil 4.15‘de verilmiĢtir. Deneylerde 

baĢlangıç nikel konsantrasyonu 25 mg/L, temas süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 

2 g/L, pH değeri 9 ve karıĢtırma hızı 125 rpm olarak sabitlenmiĢtir. 10-100 mg/L 

aralığında baĢlangıç nikel konsantrasyonlarında nikel giderim verimleri %92.15-98.1 

aralığında elde edilmiĢ, ancak kapasite değeri 10 mg/L baĢlangıç nikel 

konsantrasyonunda 4.88 mg/g iken, 100 mg/L‘de 46.08 mg/g değerine kadar 

yükselmiĢtir. DüĢük nikel konsantrasyonlarında daha yüksek giderim verimi elde 

edilmesi, metal iyonlarının tutulabileceği adsorban sitelerinin uygunluğu sonucu, 

konsantrasyon gradyanı ve analit difüzyon hızının artıĢı ile iliĢkilidir (Baseri ve Tizro, 

2017). Bunun yanısıra yüksek nikel konsantrasyonlarında partikül içi difüzyonun 

olması, sorpsiyonun daha yavaĢ olmasına neden olabilecektir (Nithya ve ark., 2018). 
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ġekil 4.15. Fe3O4 Nanoparçacığı ile Nikel Gideriminde BaĢlangıç Nikel Konsantrasyonunun 

Etkisi 

 

Desorpsiyon çalışmaları: 

Fe3O4 nanoparçacıklarını geri kazanmak amacıyla 0.1, 0.5, 1 N HNO3 ve 0.1, 

0.5, 1 N HC1 olmak üzere iki ayrı çözücü kullanılmıĢ, en yüksek geri kazanım 

oranlarının elde edildiği konsantrasyonlar olarak 0.1 N HNO3 ve 1 N HC1 ile 

desorpsiyon çalıĢmalarına devam edilmiĢtir ve elde edilen grafikler sırasıyla ġekil 4.16 

ve ġekil 4.17‘de verilmiĢtir. Her iki desorpsiyon iĢlemi sonrası Fe3O4 nanoparçacıkları 

5‘er kez saf su ile yıkanıp geri kazanıldıktan sonra her desorpsiyondan sonrası 

adsorpsiyon deneyleri tekrarlanmıĢtır. Adsorpsiyon deneyi, baĢlangıç nikel 

konsantrasyonu 25 mg/L, temas süresi 40 dk, Fe3O4 nanoparçacık dozu 2 g/L, pH değeri 

9 ve karıĢtırma hızı 125 rpm olarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Her bir iĢlem 3 kez 

tekrarlanmıĢtır.  HNO3 ile desorpsiyon iĢleminden sonra Fe3O4 geri kazanımları 

sırasıyla, %23.62, %23.01, %23.45 olarak bulunmuĢtur. Her desorpsiyondan sonra 

tekrarlanan adsorpsiyon sonuçları ise sırasıyla, %97.8, %94.84, %93.08 olarak giderim 

verimleri elde edilmiĢtir. HCl ile desorpsiyon iĢleminden sonra ise Fe3O4 geri 

kazanımları sırasıyla, %25.56, %23.03, %22.76 olarak bulunmuĢtur. Her 

desorpsiyondan sonra tekrarlanan adsorpsiyon sonuçları ise sırasıyla, %97.8, %94.12, 

%91.92 olarak giderim verimleri elde edilmiĢtir. Burada desorpsiyon sonuçlarının düĢük 

olma sebebi olarak manyetik nanoparçacığın adsorplama yüzeyinin çok geniĢ olduğunu, 

geri kazanım iĢleminden sonra gerçekleĢtirilen Ni(II) adsorpsiyonunun giderim 

verimlerinin çok yüksek olmasından tespit edilebilmektedir. Her iki çözücünün de 

Fe3O4 nanoparçacığının geri kazanımında etkili olduğu görülmektedir. 
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ġekil 4.16. Her bir desorpsiyon iĢlemi sonrası elde edilen nikel adsorplama yüzdeleri 

 

 

 
ġekil 4.17. Her bir adsorpsiyon iĢlemi sonrası nikel geri kazanım yüzdeleri 

 

Adsorpsiyon İzoterm Çalışmaları: 

Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon izotermleri için deneysel çalıĢmalar 

yapılmıĢ ve elde edilen grafikler ġekil 4.18 ve ġekil 4.19‘da verilmiĢtir. Her iki 

izotermde de korelasyon katsayısı 0.9‘un üzerinde tespit edilmiĢ, ancak Langmuir 

grafiğinde 0.9118 bulunması nedeniyle bu izoterm yaklaĢımına daha uygun olduğu 

öngörülmüĢtür. Literatürde daha önce yapılmıĢ çalıĢmalarla da (Nithya ve ark., 2018) 

uyum göstermektedir. Bu durumda hem fiziksel hem de kimyasal kuvvetlerin etkili 

olduğu söylenebilir, ancak tek tabaka adsorpsiyonu yani kimyasal kuvvetler daha 

etkindir. Langmuir denkleminden bu çalıĢmada çalıĢılan baĢlangıç nikel 

konsantrasyonları için maksimum giderim kapasitesi 51.8 mg/g olarak hesaplanmıĢtır. 
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Daha önce yapılan benzer bir çalıĢmada (Nithya ve ark., 2018) yeĢil yöntemle 

sentezlenmiĢ bir nanoparçacığın bu çalıĢmadaki baĢlangıç nikel konsantrasyonları ile 

yapılan kesikli deneyler sonucu benzer kapasite değerlerine ulaĢıldığı, ancak 

konsantrasyonun 600 mg/L‘ye yükseltilmesi ile kapasite değerlerinin 200 mg/g civarına 

yükseldiği görülmüĢtür. 

 

 

 
ġekil 4.18. Langmuir Ġzotermi Grafiği 

 

 

 
ġekil 4.19. Freundlich Ġzotermi Grafiği 

 

Adsorpsiyon Kinetik Çalışmaları: 
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kinetik model ve partikül içi difüzyon modelleri uygulanmıĢtır. Kinetik incelemeler 

sırasıyla 0, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 35, 40, 45, 50, 55 ve 60 mg/L‘de farklı 

konsantrasyonlarda gerçekleĢtirilmiĢtir. Pseudo (yalancı) birinci derece kinetik modeli 

ġekil 4.20‘de, Pseudo (yalancı) ikinci derece kinetik modeli ġekil 4.21‘de ve partikül içi 

difüzyon modeli ġekil 4.21‘de verilmiĢtir. 

 

 

 
ġekil 4.20. Pseudo (yalancı) birinci derece kinetik model grafiği 

 

 

 
ġekil 4.21. Pseudo (yalancı) ikĢnci derece kinetik model grafiği 
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ġekil 4.22. Partikül içi difüzyon model grafiği 

 

Elde edilen grafiklerin denklemlerinde görüldüğü üzere bütün korelasyon 

değerleri 1‘e yakındır. Fe3O4 nanoparçacığının Pseudo birinci derece hız kinetiği R² = 

0.8116, Pseudo ikinci derece hız kinetiği R² = 0.9953 ve partikül içi difüzyon R² = 

0.8711 olarak hesaplanmıĢtır. Bu verilere göre korelasyon değeri 1‘e en yakın olan 

Pseudo ikinci derece hız kinetiğidir.  Bu yüzden Fe3O4 nanoparçacığı Pseudo ikinci 

derece hız kinetiğine daha uygundur. 
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5. SONUÇLAR VE ÖNERĠLER 

 

5.1 Sonuçlar 

 

Bu çalıĢmada hidrotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanopartikülleri 

kullanılarak kesikli reaktörlerde temas süresi, adsorban dozu, pH, baĢlangıç ağır metal 

konsantrasyonu ve karıĢtırma hızı gibi parametrelere bağlı olarak nikel giderimi 

incelenmiĢtir. Deneysel çalıĢmalar sonucunda 25 mg/L baĢlangıç nikel 

konsantrasyonuna sahip sentetik atıksu numunesinde en yüksek nikel gideriminin, 40 dk 

temas süresinde, 125 rpm karıĢtırma hızında, 2 g/L nanoparçacık dozunda ve pH 9 

değerindeki reaktörde %95.8 oranında sağlanabildiği tespit edilmiĢtir.  

Fe3O4 nanoparçacıklarını geri kazanmak amacıyla 0.1 N HNO3 ve 1 N HC1 

olmak üzere iki ayrı çözücü kullanılmıĢtır. HNO3 ile desorpsiyon iĢleminin ardından 

adsorpsiyon deneyleri yapılmıĢ olup, bu iĢlem 3 kez tekrarlanmıĢtır. Desorpsiyon 

sonrası Fe3O4 geri kazanımları sırasıyla %23.62, %23.01, %23.45 olarak, adsorpsiyon 

sonrası Ni(II) giderim verimleri sırasıyla %97.8, %94.84, %93.08 olarak elde edilmiĢtir. 

Aynı iĢlemler HCl ile desorpsiyon iĢlemi için tekrarlanmıĢ, ardından adsorpsiyon 

deneyleri yapılmıĢ ve bu iĢlem 3 kez tekrarlanmıĢtır. Desorpsiyon sonrası Fe3O4 geri 

kazanımları sırasıyla %25.56, %23.03, %22.76 olarak, adsorpsiyon sonrası Ni(II)  

giderim verimleri sırasıyla %97.8, %94.12, %91.92 olarak elde edilmiĢtir. Burada 

desorpsiyon sonuçlarının düĢük olma sebebi olarak, manyetik nanoparçacığın 

adsorplama yüzeyinin çok geniĢ olduğunu, geri kazanım iĢleminden sonra 

gerçekleĢtirilen Ni(II) adsorpsiyonunun giderim verimlerinin çok yüksek olmasından 

tespit edilebilmektedir. Her iki çözücünün de Fe3O4 nanoparçacığının geri kazanımında 

etkili olduğu görülmektedir. 

Fe3O4 nanoparçacığının, nikel adsorplamıĢ Fe3O4 nanoparçacığının, HNO3 ile üç 

kez desorpsiyon sonrası Fe3O4 nanoparçacığının ve HCl ile üç kez desorpsiyon sonrası 

Fe3O4 nanoparçacığının karakterizasyonları incelemek amacıyla, XRD, FT-IR, SEM, 

BET ve TGA analizleri yaptırılmıĢtır. Manyetik nanoparçacığın XRD Ģablonunda, en 

yoğun çizginin konumu 32° olduğu gözlenmiĢtir. Ni(II) yüklü manyetik nanoparçacıkta, 

adsorpsiyon öncesine göre piklerde fazla değiĢiklik gözlenmemiĢtir. Fakat desorpsiyon 

iĢlemleri sonrası pik Ģiddetlerinde farklılıklar gözlemlenmiĢtir. Bu da, manyetik 

nanoparçacığa sonradan yüklenen maddelerin, nanoparçacığın kristal yapısı üzerindeki 

etkisinin önemsiz olduğunu göstermektedir. Fe3O4 nanoparçacığının FT-IR 
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spektrumunda gözlenen karakteristik pik 555 cm
-1

'de iken, nikel gideriminden sonra 554 

cm
-1

 ve HCl ile desorpsiyon sonrası 547 cm
-1

‘e düĢmüĢ, HNO3 ile desorpsiyon sonrası 

565 cm
-1

 'e yükselmiĢtir. Fakat bu düĢüĢ ve artıĢlar çok küçük değerlerde olduğundan 

manyetik nanoparçacığın yapısında değiĢim meydana getirmemiĢtir. FT-IR 

spektrumlarında fazla değiĢiklik gözlenmemesi yapıda adsorpsiyon ve desorpsiyon 

sonrası bir bozulmanın olmadığını göstermektedir. Fe3O4 nanoparçacığının SEM 

görüntüleri incelendiğinde küresel ve oval bir morfolojik yapıya sahip olduğu 

gözlenmiĢtir. Manyetik nanoparçacığın ham hali ile Nikel tutturulduktan sonraki yapısı 

incelendiğinde, kısmen agregasyon yani kümeleĢme olduğu görülmektedir. Aynı Ģekilde 

nanoparçacığın HNO3 ve HCl ile yapılan her iki desorpsiyon sonrasında da 

kümeleĢmenin arttığı görülmüĢtür. Fe3O4 nanoparçacığının BET yüzey alanı 17.7402 

m²/g olarak ölçülmüĢtür.  

Ġzoterm incelemelerine göre, Fe3O4 nanoparçacık adsorpsiyonunun, Langmuir ve 

Freundlich izotermlerine uygunluğu gözlenmiĢtir. Korelasyon (R
2
) katsayıları sırasıyla 

%91,2 ve %90,8 olarak belirlenmiĢtir. Her iki izotermde de korelasyon katsayısı 0,9‘un 

üzerinde tespit edilmiĢ, ancak Langmuir grafiğinde 0.9118 bulunması nedeniyle bu 

izoterm yaklaĢımına daha uygun olduğu öngörülmüĢtür. 

Kinetik incelemelerine göre, Fe3O4 nanoparçacığının Pseudo birinci derece hız 

kinetiği R² = 0.8116, Pseudo ikinci derece hız kinetiği R² = 0.9953 ve partikül içi 

difüzyon R² = 0.8711 olarak hesaplanmıĢtır. Bu verilere göre Pseudo ikinci derece hız 

kinetiğine daha uygun olduğu görülmektedir. R² değeri 0.9953 olarak bulunmuĢtur. 

 

5.2 Öneriler 

 

Bu tez çalıĢmasından hidrotermal yöntemle üretilen Fe3O4 nanoparçacığının 

sulardan nikel gideriminde kullanılabilecek alternatif bir malzeme olduğu sonucuna 

ulaĢılmıĢtır. Özellikle endüstriyel atıksulardan yasal sınırlandırmaların karĢılanabilmesi 

için ağır metal gideriminde ve çamurun uzaklaĢtırılmasında karĢılaĢılabilecek 

problemlerin azaltılmasına katkı sağlayacak alternatif bir yöntem olacağı 

düĢünülmektedir. 
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