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Karbon nanofiberler biiyiik 6l¢tide biyouyumlu, zehirli etkisi olmayan, yiizey alani ve depolama
kapasitesi yiiksek olan karbon yapili malzemelerdir. Karbon nanofiberlere kaplama veya metal
oksit yiiklemesi gibi ¢esitli modifikasyon yontemlerinin uygulanmasiyla yiizey ve adsorpsiyon
Ozellikleri degistirilebilir. Bu ¢alismanin amaci, karbon nanofiberlerin proteinler ile
adsorpsiyonunun ve karbon nanofiber/metal oksit-protein etkilesimlerinin arastirtlmasidir.
Calisma kapsaminda karbon nanofiber, demir oksit nanotozlari, demir oksit nanotozlari
yiiklenerek ve potasyum hidroksit ile modifiye edilerek elde edilen karbon nanofiber
malzemeler {izerinde Bovin Serum Albiimin proteininin adsorpsiyon denge ve kinetigi
incelenmistir. Sulu ¢ozelti ortaminda Bovin Serum Albiimin proteinin tiim adsorbentlerle
adsorpsiyonuna adsorbent miktari, pH ve sicakligin etkileri arastirilmistir. Demir oksit
nanotozlari, karbon nanofiber ve sentezlenen kompozitlerin protein adsorpsiyon kapasiteleri
belirlenmistir. En yliksek protein adsorpsiyon kapasitesi, pH 4.5 ve 42 °C kosullarinda 1666.7

mg/g degeri ile potasyum hidroksit ile modifiye edilen karbon nanofiber ile elde edilmistir
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ABSTRACT

M. Sc. Thesis

INVESTIGATION OF CARBON NANOFIBER/METAL OXIDE-PROTEIN
INTERACTIONS
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Carbon nanofibers are highly biocompatible, nontoxic carbon materials having high surface
area and high storage capacity. Surface and adsorption properties of carbon nanofibers can be
changed by various modification tecniques such as impregnation or metal oxide loading. The
aim of this study is the investigation of the adsorption of carbon nanofibers with proteins and
the carbon nanofiber/metal oxide interactions. In the study the adsorption equilibrium and
kinetics of Bovin Serum Albumin protein with carbon nanofibers, iron oxide nanopowders, iron
oxide nanopowder loaded and potassium hydroxide modified carbon nanofibers were studied.
The effects of the amount of adsorbent, pH and temperature on the adsorption of Bovin Serum
Albumin protein on all of the adsorbents in aqueous solutions were examined. The adsorption
capacities of iron oxide nanopowders, carbon nanofibers and the newly synthesized composites
were determined. The highest protein adsorption capacity was determined as 1666.7 mg/g at

pH 4.5 and 42 °C conditions for the carbon nanofiber modified with the potassium hydroxide.
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Sekil 5.51 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe2O3(1) lizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mads: 3.0 g/L, V:

Sekil 5.52 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe2O3(1) lizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 5.0 g/L, V: 0.10).72
Sekil 5.53 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe,O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 8.0 g/L, V: 0.10).72
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Sekil 5.54 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe2O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mas: 10.0 g/L, V:

Sekil 5.55  Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.0 g/L, V: 0.10).73
Sekil 5.56 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe>O3(2) lizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 3.0 g/L, V: 0.10).74
Sekil 5.57 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 5.0 g/L, V: 0.10).74
Sekil 5.58 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe2O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 8.0 g/L, V: 0.10). 75
Sekil 5.59 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) lizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mas: 10.0 g/L, V:

Sekil 5.60 Fe;03/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
32 °C, Mads: 2-15 G/L, V2 0.20). ..ottt 76
Sekil 5.61 Fe,Oziizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (C0:500 mg/L, pH:
4.5, T: 32 °C, Mads: 5-15 g/L, V2 0.20 L) cvoiiiiiiiiiiiie e 77
Sekil 5.62 Fe;Os iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 32 °C, Mads: 5-15 g/L, Vi 0.10 L) coooviiiiieiiieeeeeee e 77
Sekil 5.63 Fe;03/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37 °C, Mads: 2-15 G/L, V2 0.20). .ouiiiiiiiiiiiiieee et 78
Sekil 5.64 Fe,Osizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (C0:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, Mads: 5-15 gL, V2 0.20 L) cvoiiiiiiiiieee e 78
Sekil 5.65 Fe;0s iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 5-15 g/L, V2 0.10 L) coeoviiiiiicieee e 79
Sekil 5.66 Fe;03/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L; pH: 4.5, T;
42 °C, Mads: 2-15 G/L; Vi 0.10). wuiiiiiiieeieieieeee e 79
Sekil 5.67 Fe,Osizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (C0:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, Mads: 5-15 G/L, V2 0.20 L) ceeiiiiiiiiicieieeee e 80
Sekil 5.68 Fe;Os iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 5-15 g/L, V2 0.10 L) coeoeiiiieieee e 80
Sekil 5.69 KNF/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
32 °C, Mads: 0.2-1.0 G/L, V2 0.10). weuiiiiiieieieeie et 82
Sekil 5.70 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T:32°C, Mads: 0.2-1.0 9/L, V: 0.20 L) covoveeieieecee e 82
Sekil 5.71 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 32 °C, Mads: 0.2-1.0 @/L, V2 0.10 L) oviiiiiicie e 83
Sekil 5.72 KNF/BSA Adsorpsiyonu igin Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37 °C, Mads: 0.2-1.0 g/L, V2 0.10). i 83
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Sekil 5.73 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, Mads: 0.2-1.0 @/L, Vi 0.20 L) covoveeieieeese e 84
Sekil 5.74 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, Mads: 0.2-1.0 @/L, V2 0.20 L) ceviviiiieieieee et 84
Sekil 5.75 KNF/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
42 °C, Mads: 0.2-1.0 /L, V2 0.10). ooiiiiiiiiieiiseeieeeie e e 85
Sekil 5.76 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, Mads: 0.2-1.0 @/L, Vi 0.20 L) coviveeieieieece et 85
Sekil 5.77 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH:4.5, T: 42 °C, Mads: 0.2-1.0 g/L, V: 0.20 L) oovveieieieceece e 86
Sekil 5.78 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu i¢cin Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L; pH:
4.5, T; 37 °C, Mags: 0.2-1.2 g/L; V2 0.10). cooiiiiiiiiiiienieie ettt 87
Sekil 5.79 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu icin Langmuir Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 0.5-1.0 g/L, V: 0.20 L). ceooviiiiiiiiiiiiieeeee s 87
Sekil 5.80 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 0.5-1.0 @/L, V: 0.20 L). cooovivieiiiiiiiiieece s 88
Sekil 5.81 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, mads: 0.2-1.2 /L, V: 0.10). torriiiiiiiie et 88
Sekil 5.82 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 0.5-1.0 g/, V: 0.20 L). coovvvviviiiiceeeeeeee e 89
Sekil 5.83 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 0.5-1.0 g/, V: 0.20 L). coovevieiiiicieeeeee e 89
Sekil 5.84 KNF-Fe;03(1)/BSA Adsorpsiyonu igin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 37°C, Mads: 1-10 g/L, V: 0.10)....cciiiiieieieieie et 91
Sekil 5.85 KNF/Fe;03(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 1.0-10.0 g/, V: 0.10 ). cveveeieriicieeeeeeeee s 91
Sekil 5.86 KNF/Fe;Os(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L). covovvvieiiieieeeeeee e 92
Sekil 5.87 KNF-Fe203(1)/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, Mads: 1-10 G/L, V2 0.20)..0uiiiiiiiiieieieiee e 92
Sekil 5.88 KNF/Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Langmuir Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 ). cvoiviiiiiiiiiieieeiee s 93
Sekil 5.89 KNF/Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L) cveoveeiiiiceeeeeeee e 93
Sekil 5.90 KNF-Fe;03(2)/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, mads: 1-10 G/L; V2 0.10). c.eoiveiiiiiiieieieee e 95
Sekil 5.91 KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 1.0-8.0 g/L, V: 0.20 L). cooovvviiiiiiicieeeeee s 95
Sekil 5.92 KNF-Fe,03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mads: 1.0-8.0 g/L, V: 0.20 L). ceeovvviiiiiiicieeeeee s 96
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Sekil 5.93 KNF-Fe;03(2)/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 42 °C, mads: 1-10 g/L, V2 0.10). .eoiiiiiiiiiieeeree e 96
Sekil 5.94 KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 1.0-8.0 @/L, V: 0.20 L). ceovvviiiiiiiiiieeeee e 97
Sekil 5.95 KNF-Fe203(2) Uzerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads: 1.0-8.0 @/L, V: 0.20 L). ceoviviiiiiiiiicieee s 97

Sekil 5.96 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe>Oz3 tlizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 32°C, mags: 5-15 g/L, pH: 4.5,
Y028 1 O 5 TR UPRPRRRTR 99
Sekil 5.97 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe>O3 tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 37 °C, mags: 5-15 g/L, pH: 4.5,
Y028 L O 5 TSP PSP RTR PR PPTURUPRN 99
Sekil 5.98 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,Os3 lizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 42 °C, mags: 5-15 g/L, pH: 4.5,
Y028 L 5 T USSP UR PR 100
Sekil 5.99 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,Os3 lizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 32 °C, mags: 5-15 g/L, pH: 4.5, V:0.10
| B TR OO SN RN JUURUOI WU SRR 100
Sekil 5.100 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe;Ostiizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 37 °C, mags: 5-15 g/L, pH: 4.5, V:0.10
5 T USSP P PP PP 101
Sekil 5.101 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe>Ogs iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;42 °C, mads: 5-15 g/L, pH: 4.5,
Y028 1 5 T ST O P URTR 101
Sekil 5.102 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;32°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
Y028 0 15 USSR 103
Sekil 5.103 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;37°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
Y028 1 5 TSRS PTUR 104
Sekil 5.104 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;42°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
V10,00 L)ttt e 104
Sekil 5.105 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;32°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
Y028 0 15 T USSR 105
Sekil 5.106 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T:37°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
Y028 O 5 TSR SPPURRT 105
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Sekil 5.107 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T:42°C, mags: 0.2-1.0 g/L, pH: 4.5,
AV L L0 I O U TP UR TP OTRRPP 106
Sekil 5.108 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 0.2-1.2
O/L, V0.0 L)oo 108
Sekil 5.109 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags: 0.2-1.2
O/L, V0.0 L) ettt 108
Sekil 5.110 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH tiizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 0.2-1.2
O/, V0.0 L) ottt 109
Sekil 5.111 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH {izerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags: 0.2-1.2
G/L, V0.0 L)ttt 109
Sekil 5.112 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags:
1.0-10.0 G/L, Vi 0.10 L) coeeiiiieiieeie ettt ettt nre et e neenne e e aneennees 111
Sekil 5.113 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe;O3(1) lizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags:
1.0-20.0 G/L, WV 0.20 L). coeieiiiiiieieieiesie ettt bbb 111
Sekil 5.114 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe;Oz3(1) lizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen kinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 1.0-
10.0 G/L, V20,10 L)ttt ettt bbb 112
Sekil 5.115 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags: 1.0-
OO0 T Y I 0 N I TSSOSO 112
Sekil 5.116 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags:
1.0-20.0 G/L, V2 0.20 L). cotiiiiiieiieieie ettt bbbt 114
Sekil 5.117 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42°C, mMags: 1.0-
10.0 071, V2 0.00 L)ttt sttt sttt e e e e nre et e eneenneeneeneennees 115
Sekil 5.118 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe;O3 (2) iizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37°C, Mags: 1.0-
10.0 071, V0,00 L) uiiieieieee ettt et et nra e e ene e neenaeaneenneas 115
Sekil 5.119 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe>O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42°C, Mags: 1.0-
10.0 G/L, V020 L) neeiee e e 116
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Cizelge 5.16 42 °C Sicakliktaki KNF-Fe2O3(1)/BSA Adsorpsiyonu i¢in Birinci ve Ikinci Derece
KINELIK PAramMEtrElEri. .....c.eiviieiiiiieciec e 113
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Cizelge 5.18 42 °C Sicakliktaki KNF-Fe;03(2)/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece
KINetik Parametreleri. .........coooviiiiiiiii 117
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SIMGELER VE KISALTMALAR DiZiNi

SIMGELER

b : Adsorpsiyon enerjisi ile ilgili Langmuir denge sabiti

Ce : Dengedeki ¢6zeltinin derisimi (mg/L)

Qe : Dengede birim adsorbent agirlig iizerine adsorplanan madde miktar1 (mg/g)

Qo : Adsorbentin birim agirliginda adsorplanan miktar yani maksimum adsorpsiyon

kapasitesi (mg/g)

K : Adsorpsiyon kapasitesine bagli Freundlich modeli sabiti
1/n : Freundlich modeline gore adsorpsiyon yogunlugunu ifade eden bir parametre
B : Cozelti ile adsorbent arasindaki etkilesimin enerjisi sabiti
Cs : Doygunluk derisimini (mg/L)

q : Herhangi bir zamanda adsorbe olan protein miktar1 (mg/g)
oft : t anindaki adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)

K1 : Lagergren birinci mertebe kinetik hiz sabiti (1/dk)

() : Lagergren ikinci mertebe kinetik hiz sabiti (g/mg dk)

AG : Adsorpsiyon serbest entalpisi

AH - Adsorpsiyon entalpisi

AS - Adsorpsiyon entropisi

Mads : Birim hacimdeki adsorbent miktar1 (g)

¢ . Zeta potansiyeli (mV)
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BOLUM 1
GIRIS

1838 yilinda protein kelimesi ilk defa Alman kimyager Mulder’in ¢aligmalarinda besin
yapisinda bulunan 6gelerde azot igeren anlaminda kullanilmistir. Bu yiizden bu maddeye
Yunancada en 6nemli/en 6nde yer alana anlaminda kullanilan “proteios=protein” sozciigiinii
vermistir. Mulder hayvan ve bitki dokularinda bulunan ortak bir yapisal madde 6ziitii ¢ikartmis
ve bu oziitiin biitiin canlilar i¢in yapisal ve islevsel bir madde oldugunu ve onsuz hayatin

miimkiin olamayacagini belirtmistir (Korkma vd. 2012).

Organizmadaki proteinlerin gesitliligi olduk¢a fazladir. Bunlar yalniz cinse bagli degil, ayni
zamanda ayni cinsler arasindaki organlara da oOzeldir. Ayni1 organizmada bulunan farkli
organlardaki proteinler birbirleri ile farklilik gosterebilmektedir. Biiylik molekiillii proteinler
22 aminoasidin farkli eslesmelerinden olusurlar ve bu eslesmeler sayesinde dogada milyarlarca

protein sentezlenebilmektedir (URL-1).

Suda ¢6ziinen proteinlerden olan serum albiimin, uyusturucular dahil kandaki maddelerin
tasinmasinda kullanilan, suda az ¢oziinen ve ayn1 zamanda kandaki endojen ve eksojen
bilesiklerin dagiliminda yer alan kan plazmasinin en bol ve en temel proteinidir. Albiminlerin,
bu hiicre icerisindeki taginmasini arttirmak i¢in nano boyutlu pargaciklarin kullanimi ile
etkinliklerinin arttirildigy ¢alismalar literatiirde mevcuttur. Insan serum albiiminin (HSA)
yapisi, kolay bulunabilir olmasi ve suda ¢o6ziinebilir olmasi Ssebebiyle bir¢ok bilimsel

arastirmalar i¢in onemlidir (Rajeshwari et al. 2014).

Serum albiimin proteini ile nanopartikiillerin etkilesimi ¢alismalart; nano partikiillerin dagilimi,
serbest konsantrasyonu ve metabolizmas1 hakkinda daha iyi bir fikir vermektedir. Nano
partikiillerin baglanma yetenegi ve taginmasi, protein iizerindeki yiizey kimyasina ve yiikiine
baglidir. Baglanma 06zellikleri farmakokinetik ve dozaj ayarlama tasariminda yararh
olmaktadir. Bovin (sigir) serum albiimin (BSA), insan serum albiimini (HSA) ile yapisal
Ozellikleri birbirine en yakin protein oldugundan saglik ve eczacilik alanlarindaki

incelenmelerde en sik kullanilan proteindir.



Proteinlerin nanomalzeme ile siki, spesifik veya spesifik olmayan bir sekilde baglanmasi
protein korona olarak adlandirilan bir yilizey kaplamasi olusturur. Nanopartikiiller (NP)
proteinlerle etkilesime girerek viicuda girdiginde nanopartikiil-protein korona olustururlar.
NP'lerin biyolojik sisteme uygulanmasindan sonra, esas olarak farkli boyut ve nicelikteki
proteinlerden olusan birkag¢ biyolojik ara yiize maruz kalmaktadirlar. Nanopartikiil-protein
yapilarinin fizikokimyasal etkilesimleri; etkilesim kuvvetleri, baglanma alanlar1 ve afinitesi
gibi faktorlerden etkilenir. Sekil ve yiizey oOzellikleri de dahil olmak ftizere kullanilan
nanomalzemelerin ve proteinlerin Ozelliklerine gore bu etkilesim aktivitesi degiskenlik

gostermektedir (Ranjan et al. 2016).

Nanomalzemeler lizerindeki koronanin adsorpsiyon ve kompozisyonu, nanomalzemelerin
zaman, boyut, sekil, ylizey 6zellikleri, kimyasal bilesimi, ylizey yiikii, yilizey hidrofobikligi vb.
ozelliklerine baglidir. Yiizey o6zelliklerinin protein ve diger biyo-arayliz adsorpsiyonu ile
tizerindeki etkileri arastiran birgok ¢alisma olmasina ragmen, cogu aragtirmaci biyolojik olarak
kabul goren kararli nanomalzemelerle etkilesime girmesi igin protein kullanmigtir. NP-protein
etkilesimleri igin bolgeye spesifik baglanma, adsorbe edilen protein sayisi, adsorplanma
yiizdesi, denge siiresi, temas zamani analizi, kinetik ve izoterm analizi hakkinda ¢ok az sey
bilinmektedir. BSA’nin nanomalzemeler {izerine adsorpsiyonunu analiz etmek, etkilesim
mekanizmalarini anlamak igin bireysel tekniklerden elde edilen sonuglarin topluca incelenmesi

gerekmektedir.

Manyetik nano partikiiller (MNP), kan dolasimina veya doku arasindaki sivilara ulastiklarinda,
cesitli proteinler nano-biyo etkilesimleri yaparak MNP yiizeyine baglanir. Dolayisiyla kan
dolasiminda MNP’lerin plazma proteinleriyle olan etkilesimleri kaginilmazdir. Bununla
beraber nanopartikiil yiikklemesinin protein iizerinde toplama, yanlis katlama ve deaktivasyona
olumsuz biyolojik etkilere neden oldugu da bulunmustur. NP-protein etkilesimlerinin
anlasilmas1 6nemli olmakla birlikte, bu siirein mekanizmalarinin molekiiler diizeyde
tanimlanmasinda halen eksiklikler bulunmaktadir. Dahasi, MNP’ler ve insan plazma proteinleri

arasindaki etkilesim ¢alismalar1 da azdir (Dasgupta et al. 2016, Zhang et al. 2015).

Son zamanlarda, nanoteknoloji alanindaki ¢alismalar biyoteknoloji alanina odaklanmaya
baslamistir. Oncelikle giimiis nanopartikiiller (AgNPs) gida, tarim, su ve tip vb. alanlarda biiyiik
ilgi gérmiistiir. Farkli sektorlerde giimiis nano partikiil kullanimindaki hizli artis nedeniyle; bu
alanlarda AgNP’nin proteinlerle etkilesime girmesi arastirma ve uygulama konusu olmustur

(Dasgupta et al. 2016).



Deneysel ¢aligmalarda insanda bulunan insan serum albiiminin (HSA) yapisina benzer oldugu
icin bovin serum albiimin (BSA) siklikla kullanilmaktadir. Bu nedenle BSA-nanopartikiil
etkilesim ¢alismalari, HSA ile nanopartikiil etkilesimi hakkinda bir fikir vermektedir. Ayrica,
BSA %99 saflikla kolaylikla bulunabilir ve konformasyonu sicaklik veya pH’daki ufak
degisikliklerden etkilenmez. Ultraviole/ goriiniir bolge spectroskopisi (UV/Vis spektroskopisi)
ve Fourier dontisiimlii infrared spektroskopisi (FT-IR) teknikleri, etkilesim Oncesi ve sonrasi
BSA’nin karakteristik degisimini incelemek i¢in kullanilmistir. BSA-NP etkilesiminin temas-
zamani dengesini, kinetik izotermlerini incelemesinden sonra birgok arastirmact BSA'nin Ag,
CdS ve Au gibi metal NP'lerle etkilesimi iizerine raporlar yayinlamislardir. Ote yandan, ZnO
ve TiO2 gibi metal oksit nano partikiillerinin BSA ile etkilesimi iizerine sinirlt sayida ¢aligma
bulunmaktadir (Dasgupta et al. 2016).

Ravindran et al. (2010) BSA konsantrasyonunun ve giimiis Nano partikiiller iizerindeki ortamin
pH’mnin etkilerini gostermistir. Ag NP'lerinin yiizeyi {lizerindeki BSA adsorpsiyonunun Ag
nanopartikiillerinin topaklasmasini 6nledigini gosteren ¢alismalar bulunmaktadir (Ravindrana
et al. 2010). Zhao et al. (2011) tarafindan yapilan calismalarda fliioresans spektroskopisi,
senkron fliioresans spektroskopisi, ultraviyole goriiniir sogurma spektroskopisi ve dairesel
dikroizm spektroskopisi gibi spektroskopik teknolojileri, BSA'ya baglanma bolgelerini,
baglanma modlarini ve baglanma kuvvetlerini ve BSA'nin ikincil ve tgilinciil yap1 gegislerini
aragtirmak i¢in kullanmigtir. Arastirimacilar, Ag NP'lerinin BSA ile etkilesiminin hidrojen
baglarini kirarak BSA'nin konformasyonunu degistirdigini bildirmislerdir (Zhao et al. 2011).
Kathiravan et al. (2009) ZnO NP'leri ile BSA arasindaki etkilesimin statik sondiirme
mekanizmalar1 hakkinda bilgilendirme yapmistir (Kathiravan et al. 2009). Gao et al. (2010)
son yirmi yilda, arastirmacilarin kimyasal kararlilik, yiiksek katalitik reaktivite, diisiikk maliyet
nedeniyle TiO2 ve ZnO gibi yari iletken malzemeler kullanilarak ¢evresel kirletici maddelerin
fotokatalitik bozunmasi iizerinde énemli adimlar atmistir. Ozellikle fotokimyasal uygulamalar
diger aragtirma alanlarina ilerletilebilecegi konusunda arastirmalarini sunmustur. Ayrica bu
caligmasinda ultrasonik 1sinlama ve ZnO'nun birlesik etkisinin BSA proteinine zarar verdigini

belirtmislerdir (Gao et al. 2010).

Rajeshwari et al. (2014) tarafindan Al203 nanopartikiilleri, yiik tasiyan kalga protezleri, dis
implantlari, vertebra ara parcalari ve ekstensorler gibi biyomedikal uygulamalarda yaygin
olarak kullanilmistir. BSA’nin Al1203 NP'ler ile etkilesimlerini incelediklerini incelemislerdir.
Ayrica bu ¢alismada, konformasyonel davranista ufak bir degisimin bile, NP’ler ile etkilesim
icinde olan BSA iizerinde ciddi bir degisiklige sebep oldugunu ve Al.O3 NP'lerin protein (BSA)



ile etkilesiminin, biyolojik aktivitelerinin temelini olusturacagini belirtmislerdir (Rajeshwari et
al. 2014).

Bhogale et al. (2014) tarafindan bakir nanopartikiillerin BSA proteini ile biyomedikal alana
olas1 uygulamalari ve etkilesim mekanizmasini anlamak igin bir arastirma yapilmistir. NP’lerin
biyomolekiillerin yilizeyinde birikimlerini kolaylastirmak i¢in boyut dagiliminin optimize
edilebilmesi ile yiiksek ylizey alani nedeniyle, asir1 ilag yiikleme kapasitesi saglayabilecegi
vurgulanmistir. NP'lerin sadece gesitli ilaglar igin tasiyici olarak davranmakla kalmadigi, ayni
zamanda biyolojik goriintiileme, parlaklik etiketleme de etkili bir sekilde kullanilabildigi
yapilan diger ¢calismalarda goriilmiistiir. Antik ¢aglardan beri bakirin antibakteriyel, antifungal,
molluskisidal, nematosidal, antiviral vb. biyosidal o6zellikleri bilindiginden, yaptiklar
calismada antimikrobiyal tiimor ve kanser hiicrelerini dengesiz hale getirmek i¢in bakir bazl
ilaglarin farmakolojik olarak gelismesine katki saglayacak bir ¢alisma yapmislardir (Bhogale
et al. 2014).

1.1. ADSORBENTLER

1.1.1. Nanomalzemeler

Nanoteknoloji, “Yeni ve ilerleyen teknoloji ile gelistirilmis fiziksel, kimyasal, biyolojik
ozellikler ve fonksiyonlar sergileyen, 0.1-100 nm mertebesinde boyutta (Sekill.1’de boyut
skalasi verilmistir.) olan yeni kompozit malzeme, cihaz ve sistemlerin olusturulmasi, islenmesi,
karakterizasyonu ve kullanimi, fenomenler ve nano 6lgekli boyutlarindan dolay: siiregler”
anlamina gelmektedir. Nanoteknolojideki mevcut ilgi alanlari, nanokompozitlerin 6nemli bir

pargast oldugu nano-biyoteknoloji, nano sistemler, nano-elektronik ve nano yapili materyalleri

kapsar.
Su ] Glikoz ] Antikor \ Viris \ Bakteri \ Kanser hiicresi ‘ Nokta ‘ Tenis topu
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Sekil 1.1 Orneklerle Boyut Skalas1 (URL-2)

Nanoteknoloji sayesinde, nanoyapili malzemelerin asagidan yukariya bir yaklagim kullanilarak
gelistirilmesi ongodriilmektedir. Bu tanimda gegen asagidan yukariya tarifi onlarin atomlardan,

molekiillerden ve nano 6lcekli tozlardan, liflerden ve onlardan yapilan diger kiigiik yapisal



bilesenlerden insa ederek daha fazla malzeme ve iirlin yapimima imkan sagladigidir. Bu,
hammaddelerin preslendigi, kesildigi, kaliplandig1 ve baska sekilde pargalara ve iiriinlere
doniistiirildigi onceki tim imalatlardan farklidir (Thostenson et al. 2005).

Nanomalzemeler, boyutlarina ve sekillerine gore benzersiz kimyasal ve fiziksel 6zelliklerinden
dolay1 artan bir ilgi gérmistiir. Fullerenler, nanotiipler ve nanofiber gibi farkli formlara sahip
nanokompres karbonlar biiyiileyici yapilara ve termal/elektrik/mekanik 6zelliklere sahiptir. Bu
yapilar yakit hiicreleri, siiperkapasitorler, hidrojen depolama, alan emisyon cihazlari,
kimyasal/biyolojik sensorlerde kullanimlart mevcuttur. Bu uygulamalarin birgogu, degerli
metal veya alasim Katalizorlerinin karbon substrat tizerine biriktirilmesi, elektrokatalitik
etkinlik gibi islevleri saglamak icin gereklidir. Bu uygulamalarda, destekleyici karbon
malzemelerinin yapisi ve 6zellikleri 6nemli bir parametredir. Cilinkii desteklenen katalizorlerin
boyutu, dagilimi ve etkinligi iizerinde 6nemli etkiye sahiptirler (Chen et al. 2002, Lin et al.
2009, Tang et al. 2004).

Karbon nanomalzemeleri, essiz grafit 6zellikleri ve ii¢ boyutlu esnek yapilar ile birlestiginden
direkt metanol yakit hiicrelerinde katalizor destekleyici olarak kullanilmaktadir. Cesitli karbon
nanomalzemeleri arasinda, karbon nanotiipleri (KNT) ve karbon nanofiberleri (KNF) gibi tek
boyutlu nano-karbonlar, benzersiz yapilari, yiiksek elektronik ve termal iletkenlikleri ve iyi
elektrokimyasal kararliliklar1 sayesinde direkt metanol yakit hiicrelerindeki katalizorler i¢in
umut vadeden destek malzemeleri olarak kabul edilir. Karbon nanotiipleri ile
karsilastirildiginda, karbon nanofiberleri ucuzdur ve nispeten yiiksek hizda ¢esitli kontrolli
yapilarla {retilebilir. Bununla birlikte, giiniimiizdeki arastirmalarin ¢ogu, yarimetal/metal
metallerin nanopartikiiller (NP) karbon nanotiiplerine ¢okelmesine odaklanmistir ve modifiye
edilmis karbon nanofiberlerin kullanimi hakkinda literatiir arastirmalar1 giderek artmaktadir

(Chen et al. 2002, He et al. 2004, Duarte et al. 2006).

1.1.2. Karbon Nanofiberler

Karbon malzemeleri, muhtesem fizikokimyasal 6zelliklerinden dolayr biiyiik ilgi gormiis ve
siklila yakit hiicrelerinde elektrokatalizor olarak calisilmistir. Karbon nanofiberler, yiiksek
ylizey/hacim oranlari, daha iyi mekanik 6zellikleri ve kolay yonetilebilirligi nedeniyle 6zel bir
yere sahiptirler ve yeni fiziksel, kimyasal 6zellikleri arastiritlmaktadir. Karbon nanofiberler, bu
onemli 6zelliklerinden dolay1 tekstil, kimyasal sentez, ilag, miithendislik ve savunma gibi birgok

alanda kullanilmaktadir. Ozellikle dogrudan metanol yakit hiicrelerinde (DMFC), nanofiber



yap1 yliksek dispersiyon i¢in miikkemmel bir ylizey ve katalizér nano parcaciklarinin
kaynastirma ile alt katmana kuvvetli bir sekilde tespit edilmesini saglayabilir. Karbon
nanofiberlerin elektrospinning yontemi ile sentezi, basitligi, yiikksek verimi, etkinligi ve diisiik
maliyetli yonleri nedeniyle en ¢ok kullanilan tekniktir. Karbon nanofiberlerin o6zellikleri
metallerin basit katkilamasiyla ve kat1 hal yontemleri kullanilarak gelistirilebilir (KhanGhouri
et al. 2015, Alvi et al. 2016).

Karbon nanotiipleri ve nanofiberler yiiksek termal ve elektriksel iletkenliklere ilaveten yiiksek
gerilme mukavemeti ve yiiksek elastik modiil gibi miikemmel mekanik 6zelliklere sahiptir. Bu
nedenle, karbon nanofiber-regine kompozisyonu gibi pratik uygulamalarin hedefi ile bu essiz
materyaller {izerine yapilan arastirmalar ¢ogunluktadir. Karbon nanotiipleri ve karbon
nanofiberleri ayni zamanda sekil 1s1s1, kimyasal kararlilik, mekanik mukavemet ve yiiksek
sicakliktaki kararliliga sahip olduklarindan, alan yayicilar olarak kullanarak alan emisyon

ekranlariin gelistirilmesi arastirilmaktadir (Susumu et al. 2005).

KNF'lerin pek ¢ok farkli yiizey kimyasi, morfolojik 6zellikleri ve boyut 6zelliklerine sahip
oldugu bilinmektedir. Bunlar ¢oziiciilerede KNT'lere gore ¢ok daha kolay dagilmaktadirlar.
Ayrica, KNF'ler KNT'lere benzer 6zellikleri iyilestirmede daha uygun maliyetli bir yapidadir.
Bunlarin istiin 6zelliklerinin yaninda grafende karbon atomlarinin petek orgii kafeslerinden
olusan ve yiiksek elektrik iletkenligine, iistiin young modiiliine ve ¢ekme mukavemetine sahip

olan bir karbon allotropudur (Xiuyi et al. 2014).

Tek duvarli karbon nanotiipler (SDKNT), tipik olarak 0.5 ila 1.5 nm arasinda degisen ¢aplara
ve 100 nm ila birka¢ mikrometreye kadar degisen uzunluklara sahiptir. Cok duvarli karbon
nanotiipler (MDKNT) ¢ok katmanli yapilar1 nedeniyle daha biiyiik ¢aplara (100 nm'den fazla
olabilir) sahiptir. KNF’lerin boyutlar1 3.5 nm ile birka¢ yiiz nanometre ¢apinda ve birkag
mikrometre uzunlugunda olabilir. SDKNT'ler ve MDKNT'ler, elektrik ark buharlagtirma, lazer
buharlastirma, karbon monoksitten gaz-faz katalitik biiyiime ve hidrokarbonlardan kimyasal
buhar biriktirme (CVD) gibi gesitli yontemlerle imal edilir. Kiral vektore (yani, bir nanotiip
silindiri olusturmak i¢in grafit yapragin yuvarlandigi yone dik olan vektor) bagh olarak,
KNT'ler yar1 iletken veya metalik olabilir. Metalik SDKNT'ler normal metallerin
tastyabileceginden 104 kat daha fazla akim tasiyabilir. KNT ve KNF’lerin en 6nemli 6zelligi,
yiiksek bir en boy oranina (yani uzunluk/cap oranina) ve yan duvarlarda ¢ok fazla sarkan

baglara sahip yiiksek ylizey alanlarina sahip olmalaridir. Bu o6zellikleri ile biyomedikal



uygulamalar i¢in birgok farkli biyoaktif molekiille modifiye edilme potansiyeline sahiptirler

(Tran et al. 2009).

1.1.3. Nanopartikiiller

Nanopartikiiller (NP'ler, 100 nm'den az) farkli endistriyel, tibbi, kisisel ve askeri
uygulamalarda kullanilabilirler. Dahili hiicre organlar1 araliginda olan NP'ler, yalnizca
biyolojik sistemlerin manipiile edilmesinde veya algilanmasinda kullanilmaz, ayrica ¢cevreyede
muhtemel zararl etkileriyle ilgili yaygin bir goriis vardir. Kiigiik partikiil bityiikliikleri, genis
yiizey alanlar1 ve reaktif oksijen tiirlerini iiretme yeteneklerinin toksisiteleri ile iliskili oldugu
digtiniilmektedir. NP'lerin iiretiminin ve uygulamasinin artmasi nedeniyle, ¢evreye
sallmimlarnin artmasi kac¢inilmaz olacaktir. Nanopartikiillerin konvansiyonel formlar
tizerindeki essiz Ozellikleri ve gelismis reaktivitesi nedeniyle, kozmetik, suntanlotyonlar,
kendinden temizleme camlari, boyalar gibi biyoyararlanimda kullanilan cesitli iiriinler,
biyolojik goriintiileme, ilag verme ajanlar1 ve biyosensorler gibi cesitli biyomedikal amaglar

icin de kullanilmaktadirlar.

Al>;03 nanopartikiilleri, mikroelektronik, seramik, katalizor destegi, asindiricilar, alasimlar,
kaplamalar ve sensorler gibi ¢esitli ticari uygulamalarda kullanilan en sik mithendislik nano
partikiillerinden biridir. TiO2 boya, kagit, plastik ve bircok kozmetik iiriiniinde kullanilan bir
opaklastiricidir. Kristal seklindeki SiO, elektronikte yari iletken olarak yaygin sekilde
kullanilir. ZnO, yart iletkenler veya pigmentler gibi uygulamalarla seramik 6zelliklere sahiptir.
Makro boyuttaki yapilarina gore daha genis yiizey alanina sahip olan nano metal oksitler,

uygulamalarda iistiin performans gostermektedir (Jiang et al. 2009, Rajeshwari et al. 2014).

1.1.4. Demir oksit

Demir oksit c¢ekirdegi nanometre boyutta manyetik parcaciklar olarak kullanilabilir ve
sliperparamanyetik davranig gosterebilir. Manyetik demir oksit nanopartikiilleri (MNPs)
stiperparamanyetiklik, yiiksek manyetik duyarlilik, diisiik toksitligi ve biyouyumluluk

ozelliklerine sahiptir.

Bu nanopartikiiller, stabil sulu siispansiyonlar olusturabilirler ve manyetik bir alan varliginda
aglomerasyondan sonra kolayca yeniden dagilabilirler. Bununla birlikte, demir oksitlerin
bozulmamis nanopartikiilleri, biiyiik kiimeler halinde toplanma egilimindedir. Metalik

ozellikleri nedeniyle iyonik/elektronik yiikleri vardir ve bulunduklar1 ortamda yiizeylerinde



elektrokimyasal olarak oksidasyon/rediiksiyon reaksiyonu gosterebilirler ve kararliliklar:
etkilenebilir. Nanopartikiiller uygulamada boyut olarak tiniform olmalari, kimyasal olarak
stabil olmalar1 ve ortam i¢inde iyi dagilmalari sebebiyle tercih edilirler. Bu nedenle ilag tagiyici
olarak nanopartikiillerin performansini arttirmak ve bozulmamis manyetik nanopartikiillerin

(MNP'ler) biyo-ayiric1 yiizey modifikasyonu yaygin olarak kullanilan bir yontemdir.

Manyetik nanopartikiiller bircok biyomedikal nanoteknoloji alaninda (manyetik biyosensor,
biyolojik birimlerin tespiti, manyetik rezonan goriintiileme, ila¢ tasima sistemleri, kanser
tedavisinde manyetik hipertermi vs.) kullanilan potansiyel ajanlardir. Manyetik nanopartikiiller
doku onariminda kullanilmaktadir. Ornegin, Gupta et al (2016) proteinlerin denatiirasyonu
sayesinde yumusak doku onarimini arttirmak i¢in nano demir oksit uygulanmalarina ait bazi

caligmalar1 incelemistirler.

Stiperparamanyetik malzemeler genis ¢apta kullanilan malzemelerden biridir. Bunlardan
birkag1 Fe3O4 (magnetit), a-Fe>O3 (hematit), Y-Fe2,O3 (maghemit), demir akiskani, Fe-Ni’dir.
Y-Fe,O3 (maghemit) ulasilabilir, kararl, diigiik ¢evre etkili, yiiksek manyetik duyarliligindan
dolay1r manyetik nano parikiiller arasinda en ¢ok tercih edilen manyetik malzemedir. Manyetik
yapiin ¢ekirdegi i¢in koruyucu kabuk uzun siire kullanilabilirlik ve topaklagsmalar1 azaltmak
icin gereklidir. Core-shell yap1 hem kararliligi artirmak i¢in hem de MNP’ lerin sitotoksitisini
(canlt hiicre tizerindeki toksitite etki orani) azaltmak igin gereklidir. Tasarlanan ve
fonksiyonlanan MNP’lerin kaplanmasina izin verilebilir (Zhang et al. 2015, Ramos Guivar et
al. 2016, Kiling 2016, Altay et al. 2017).

1.2. TEZ CALISMASININ AMACI

. BSA’nin bir¢ok farkli yiizey iizerine etkilesimlerinin ve farkli metotlar kullanilarak elde edilen
arayiizlerinin anlagilmasi ve gelistirilmesi iizerine birgok ¢alisma mevcuttur. Bu calismada
dogada bolca bulunan ve insan viicudunun olmazsa olmazi olan proteinlerin metal oksitler
iizerine adsorplanma mekanizmalari1 incelenmistir. Bu sebeple calisma proteini olarak bovin
serum albiimin (BSA) secilmistirZeta potansiyel dlgiimleri ile her bir adsorbent yiizeyi ile BSA

arasindaki etkilesimlerin aragtirilmasi,

e Bovin serum albiimin (BSA) proteininin demir oksit (Fe2O3) ve KNF iizerine

adsorpsiyonunun incelenmesi,



Bu kombinasyonlarda adsorpsiyon iizerine sicakligin, adsorbent miktarinin etkilerinin
incelenmesi,

KNF/BSA ve Fe;O03/BSA sistemleri igin deneysel adsorpsiyon izotermlerinin
belirlenmesi, Freundlich ve Langmuir adsorpsiyon izoterm modellerinin elde edilmesi
ve karsilastirilmast,

Metal oksitler ile KNF’lere kimyasal yontemlerle yilizey modifikasyon islemleri
uygulanmast,

Elde edilen kompozitler iizerinde BSA’nin adsorpsiyon denge ve kinetiginin

incelenmesi ve yontemlerin karsilastirilmasi amaglanmastir.






BOLUM 2
GENEL BIiLGILER

2.1. PROTEINLER

Viicudun en kii¢lik yapi tas1 olan canli hiicrelerde ve bu hiicrelerin tiim bdliimlerinde bulunan
makro biiylikliikteki kompleks molekiillerdir. Bulundugu hiicrelerde farkli ve birgok islevsel
gorevleri vardir 6zellikle yasamsal islevlerin ¢ogu proteinlere baglhidir. Yapilarinda, karbon,
hidrojen, oksijen ve azot atomlarin1 mutlaka tasiyan proteinler, bitkisel ve hayvansal dokularda

onemli oranlarda bulunurlar (As1 1996).

Hiicrelerde meydana gelen olaylar; yiiz binlerce proteinin kendilerine ait olan gorevlerini yerine

getirmeleri ile ger¢eklesmektedir. Proteinlerin baslica gorevleri sunlar:

e Proteinler viicudun 6nemli gereksinimini karsilar.

o  Ogzellikle biiyiime ve gelisme donemlerinde yeni dokularin olusmasini saglarlar. Ayrica
yipranan dokularin onarilmasi islevine sahiptir.

e Enzimlerin ve hormonlarin yapilarinda bulunarak bunlarin olusumuna katki saglarlar.

e Sinir hiicrelerinin sinirsel uyarilarin iletilmesinde rol oynarlar.

e Hareket sisteminde ve canlilarin destek dokularinda gérev alirlar.

e Bagisiklik sistemininde koruyucu olarak calisirlar.

e Kann pihtilagmasinda gorev alirlar.

e Organizmada tastyic1 olarak calisirlar. Biiyiik molekiil ve iyonlarin taginmasini ve
kendilerine ait gorevleri yerine getirmesini saglarlar. Ornegin, hemoglobin
alyuvarlarda, miyoglobin ise kasta oksijen tasirken, demir kan metabolizmasinda
transferin tarafindan tasinir. Hiicrelerle hiicreler arasi sivilar arasinda besin unsurlarinin
degisimine yardim ederek &demlere sebebiyet veren sivilarin anormal bir sekilde
toplanmasina engel olur.

e Sivi ve elektrolit dengesinin korunmasinda dogrudan ya da dolayli olarak gorevleri

vardir.
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e Proteinler viicudun enerji kaynagi degildir. Ancak, proteinler viicuda fazla miktarda

alindiklarinda ya da viicutta yeterli enerji kaynagi olmadiginda enerji kaynagi olarak

kullanilir. (URL-3).

2.1.1. Proteinlerin yapisi

Proteinler, hiicrenin yapisinda yer alan C, H, O, N ve S iceren zincir seklindeki amino asitlerin
belirli tiirde, belirli sayida ve belirli dizilis sirasinda karakteristik diiz zincirde birbirlerine
kovalent baglanmasiyla olusmus biiyiilk organik bilesiklerdir. Proteinler, amino asitlerin
polimerleridirler. 20 standart amino asit vardir ve bunlar protein yapisinin yazildig: bir dilinin
alfabesi olarak diisliniilebilir. Bdylece tiir olarak ¢ok sayida protein olusmaktadir.
Yeryiiziindeki tiim canlilardaki protein tiirlerinin toplaminin bir milyon kadar oldugu tahmin

edilmektedir (URL-3).

Proteinler makro molekiil yapisindadirlar. Hidrolize edilerek parcalandiklarinda daha basit

yapidaki amino asitlere ayrilmaktadirlar (URL-4)

Saf proteinler genellikle tatli olmalarina ragmen hidroliz Girtinleri ise ¢ogunlukla acidir. Saf
proteinler kokusuzdur. Yanma olay1 sonunda, kil veya tliylin yanma kokusunu verirler.
Eskiden homojen oldugu sanilan birgok protein tiiriiniin, yeni tekniklerin gelismesiyle yapilan
analizler sonucunda homojen olmadiklar1 anlasilmistir. Ultrasantrifiij ve elektroforez gibi
tekniklerle, bircok proteinin yapisal olarak birbirine yakin molekiil tiirlerinden olustugu
anlasilmistir. Ornegin, dnceden tek bir maddeden olustugu sanilan ve ilkel tekniklerle albiimin
ve globiiline ayrilan serum proteinlerinin 30°dan fazla bilesene ayrildig: saptanmustir. Insan ve
hayvan organizmasinda bulunan proteinlerin ¢ogunlugu sogukta, suda ve notr tuz ¢ozeltilerinde

¢oziiniirler (As1 1996).

Proteinler genel anlamda dortlii bir yapi sahiptirler. Birincil yapi, aminoasitlerin peptit
baglartyla birbirlerine baglanarak olusturduklar zincir yapidir. Ikincil yapi, fibréz proteinlerde
oldugu gibi bir eksen gevresinde olusturduklar1 sarmal yapidir. Ugiinciil yapi, polipeptit
zincirinin globiiler proteinlerde oldugu gibi kivrilarak ya da biikiilerek olusturdugu yapidir ve
dordiincli yapi, birden fazla polipeptit zinciri i¢eren proteinlerdir ve uzaysal dizilim iliskileri

vardir (Ekingen 2012).
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Albilimin, fibrinojen, ¢esitli enzimler, vb. gibi proteinlerin biiyiik kismi sulu fazda (kan
plazmasi, hiicre i¢i sivisi, vb.) ¢Oziiniir. Bazi proteinler ise gorevleri geregi suda ya ¢ok az
¢Oziiniir ya da hi¢ ¢6zlinmez (aktin, keratin, vb.). Proteinlerin sudaki ¢oziiniirliigiine etki eden

parametrelerin basinda pH, sicaklik, ortamdaki iyonlar ve derisimleridir.

Proteinler cesitli etkilerle denatiire olurlar; protein denatlirasyonu peptit baglar1 hidroliz
olmadan proteinin yapisint ¢oziiliip disorganize olmasi sonucunda meydana gelmektedir.
Denatiirasyon sirasinda kovalent baglar korunur. Ancak distilfit baglar1 kirillarak ¢ok sayida
stilfidril grubu agiga cikarir. Yani molekiil yumak seklini koruyamayip agilmaya, diiz sekil

almaya bagslar.

Bir proteinin denatlirasyonu, proteinin tersiyer yapisinin bozulmasi, sekonder ve primer
yapisinin korunmasi bi¢iminde olursa geri doniisiimliidiir. Denatiire olmus bir proteinin tekrar

eski haline donmesine renatiirasyon denir. Proteinin denatiirasyonu Sekil 2.1’de goriilmektedir

(Ekingen 2012).

DENATURASYON

-

N v 4
< \/
ISLEVSEL PROTEIN DENATURE PROTEIN

RENATURASYON

Sekil 2.1 Proteinlerin Renatiirasyonu (URL-3).

2.1.2. Amino asitler

Amino asitler proteinlerin yapi tasidir. Degisik kimyasal yapida bir koke (R) bagli bir karboksil
(-COOH) ve bir amin (-NH>) grubundan olusan organik 6gelerdir. Amino asitlerin yapisinda
bulunan -NHz’nin kaynag1 havadan topraga karisan inorganik azottur. Azot bitkilerde NHz’e
indirgenir. Bu olaya “azot birikimi” denir. Amino asidin R grubundaki degisiklik amino asidin

tiirtinii gosterir (URL-4).

Proteinlerde bulunan standart 20 aminoaside o—aminoasit denir. Basit proteinler asit, baz ve

enzimler tarafindan hidroliz edildikleri zaman; yap1 taslari olan a—aminoasitlere ve onlarin bazi
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tirevlerine pargalanirlar. o—aminoasitler; o—karbon atomuna bir —-NHa, bir -COOH, bir —H ve
bir —R yan grubunun baglanmasiyla ortaya ¢ikan bilesiklerdir. Aminoasitler —R grubunun yap1
ve Ozellikleri bakimindan birbirlerinden farkli olurlar, amino asitlerin fiziksel ozellikleri
Cizelge 2.1°de verilmistir. ac—aminoasitlerin iyonlasmamuis halinin, nétral pH’da ve kristal halde

genel formiillerini Sekil 2.2°de gosterildigi gibi yazabilir (As1 1996).

H Hl O H| H
| LI
R—(|3~COOH R—?»C—N—?—COOH
NH- NH» R
amino asit peptid bag

Sekil 2.2 Amino asit yapis1 ve peptit bagi (As1 1996).

Cizelge 2.1. Aminoasitlerin Fiziksel Ozellikleri (Bozgeyik, 2012)

Aminoasitlerin(aa) Fiziksel Ozellikleri
Ortam Coziiniirliik
Su +
Asit +
Alkali +
Etatol +
Eter -
Tatlan Aminoasit
Act Loysin
Tath [zolysiz,arjinin
Tats1z Digerleri
Erime Noktasi 200°C

2.1.3. Proteinlerin siniflandirilmasi

Protein tiirlerinin ¢oklugu, yapisal ve kimyasal ozellikleri nedeniyle i1yi bir siniflandirma
yapmak zordur. Ayrica yapilarindaki amino asit dizilis siralarindaki en ufak bir degisiklik yeni
bir izomer yarattigindan bu zorluk artmaktadir. Proteinlerin siniflandirilmasi Cizelge 2.2°de

verilmistir.
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Cizelge 2.2 Proteinlerin Smiflandirilmasi (URL-3)

Proteinler
Kaynagmna gore K"imyasal yapisina K“onfigﬁrasyonuna islevine gire
gore gore
Bitkisel Basit Fibroz Katalitik
Hayvansal Bilesik Globiiler Yapisal
Diizenleyici
Antikorlar
Koruyucu
Tasiyict
Kontraktil

Kimyasal yapisina gore proteinler

1) Basit Proteinler: Yapisinda sadece a—aminoasitleri bulunduran proteinlerdir. Hidroliz
edildiklerinde serbest o—aminoasitler ve onlarin bazi tiirevleri olusur. Basit proteinler asagidaki

alt gruplara ayrilir.

a. Albliminler: Suda ¢6ziinebilen ve 1sindiginda pihtilagan proteinlerdir. Albiiminler doygun tuz
cozeltisi, 6zellikle doygun (NH4)2SO4 ¢ozeltisi ile ¢oktiiriiliirler. Serum albiimin, yumurta ak1

ovalbiimini, siit laktalbiimini 6rnek olarak verilebilir.

b. Globiilinler: Seyreltik nétral tuz ¢ozeltilerinde ¢oziinen ve suda ¢éziinmeyen proteinlerdir.
Globiilinler 1sitilinca pihtilagirlar. %50°lik (NH4)2SO4 ¢ozeltisi ile ¢oktiiriiliirler. Ornek olarak

serum globiilin, ovoglobiilin ve bitki tohumu globiilinleri verilebilir.

c. Gliiteninler: Bitkisel proteinlerdir. Seyreltik asit ve baz ¢ozeltilerinde ¢oziiniirler. Su ve alkol
gibi nétral ¢oziiciilerde ¢oziinmezler ve 1sitilinca pihtilasirlar. Ornek olarak bugday gluteni,

piring orizenini verilebilir.

d. Prolaminler: Bitkisel proteinlerdir. Suda ve nétral ¢oziiciilerde ¢oziinmezler. %70’lik alkolde

coziiniirler, mutlak alkolde ¢6ziinmezler. Bugday gliadini, misir zeini 6rnek olarak verilebilir.

e. Histonlar: Suda ve seyreltik asit ¢dzeltilerinde ¢oziiniirler ve 1s1yla pihtilasmazlar. Arginin
ve lizin gibi bazik aminoasitler yapilarinda bolca bulunur. Viicut hiicrelerinin ¢ekirdeginde
niikleik asitlerle kompleks yapan proteinlerdir. Hayvansal kaynakli proteindir. Hemoglobinin

globin proteini bu grupta yer alir.
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f. Protaminler: En basit proteinlerdir. Seyreltik NH3z ¢ozeltisinde ve suda ¢oziinen bazik

polipeptidlerdir. Isiyla pihtilagsmazlar. Bazik aminoasitler yapilarinda bol miktarda (%87

arginin) bulunur ve diger proteinleri ¢oktiirtirler.

g. Skleroproteinler (Albiiminoidler): Biitiin nétral ¢oziiciilerde, seyreltik asit ve baz

¢ozeltilerinde ¢6ziinmezler. Viicutta bag ve destek dokusu proteinleridir. Kollagen, a—keratin
ve elastin bu grup proteinlerdir. Insan sindirim sisteminde aminoasitlere hidroliz
edilemediginden besin degerleri yoktur. Kollagenin hidroliziyle hazirlanan jelatin besinlerde

koyulastirici olarak kullanilir.

2) Bilesik Proteinler: Biyolojik fonksiyonlarini yerine getirebilmek icin protein yapisinda
olmayan gruplara bagl proteinlerdir. Protein yapisinda olmayan, proteine bagli bdyle gruplara

prostetik grup adi verilir. Bilesik proteinler asagidaki gruplara ayrilir.

a. Niikleoproteinler: Bir veya daha fazla protein molekiiliinlin niikleik asitlerle yapmis oldugu
komplekslerdir. Hiicre ¢ekirdegi niikleohistonlar1 (kromozomlar) ve viriisler 6rnek olarak

verilebilir.

b. Glikoproteinler: Prostetik grup olarak karbohidratlar1 i¢eren proteinlerdir. Proetinlerin

karbohidratlara baglanarak olusturdugu komplekslerdir. Tiikriik salgis1 ve mukus salgisi
musinleri, immiinoglobulinler, yumurta ovomukoidi ve serum elektroforezi sonucu olusan ol—

ve 02— fraksiyonlar1 6rnek olarak verilebilir.

c. Fosfoproteinler: Cogunlukla serin aminoasidi kalintisi iizerinden fosfat grubu bagh

proteinlerdir. En bilinen Ornegi siit kazeinidir. Yumurta sarist proteinlerinden vitellin ve

glikojen sentetaz da bu grupta bulunur.

d. Kromoproteinler: Prostetik grup olarak renkli bir kisim (kromofor grup) grup igeren

proteinlerdir. Hemoglobin, flavoproteinler ve sitokromlar 6rnek olarak verilebilir.

e. Lipoproteinler: Proteinlerin nétral yaglar, fosfolipidler ve kolesterol ile yapmis olduklari

komplekslerdir. Serum lipoproteinleri (silomikronlar, VLDL, LDL, HDL) ve yumurta sarisi

proteinleri 6rnek olarak verilebilir.

f. Metaloproteinler: Metal iyonlarma koordinasyon baglar1 ile bagli proteinlerdir. Zn*? —

karbonik anhidraz, Fe*? —transferin, Cu*2 —seruplazmin bu grup proteinlerdir (As1 1996)
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Konfigiirasyonuna gore proteinler

1.Fibroz; tek bir eksende paralel olacak sekilde lifimsi yapi olusturan proteinlerdir
(Ozer&Yalcin,1996). Fibrdz proteinler bulunduklari yapiya giic ve/veya esneklik kazandirir.
Daha ¢ok viicutta saglam yapiy1 gerektiren ve koruyuculuk gorevi yapan yerlerde bulunur.
Fibroz proteinler yiiksek hayvan ve bitki organizmalarinin bag dokularmin temel yapisal

elemanidirlar (As1 1996).

2. Globiler; Bir polipeptid zincirinin farkli boliimleri veya bir¢ok polipeptid zincirinin birbiri
iizerine katlanip siki bir yumak halini almasiyla ortaya ¢ikan yapidir. Katlanma ayn1 zamanda
proteinlerin genis kapsamli islevlerini yerine getirebilmeleri i¢in yapisal gesitliligi saglar. Bu
tip proteinlerin ¢ogu sulu ¢ozeltilerde ¢oziiniir ve kolayca difiize olurlar. Globuler proteinlerin
hiicrede ¢ok Onemli dinamik gorevleri vardir. Bilinen enzimlerin ¢ogu, antikorlar, bazi
hormonlar, serum albiimin ve hemoglobin gibi tasima gorevi yapan proteinler globuler yapida

proteinlerdir.
Islevlerine gore proteinler

1. Biyokimyasal reaksiyonlar1 katalize eden ve Katalitik proteinler sinifinda yer alan
enzimler yapi olarak proteinden basgka bir sey degildirler.

2. Metabolik reaksiyonlarin diizenli bir sekilde devamini kontrol eden bir kisim
hormonlarda protein yapisindadirlar ve fizyolojik diizenleyiciler sinifinda yer alirlar.

3. Onemli metabolizma maddelerini, organizma igerinde tasinmalarini saglayan transport
maddelerde protein yapisindadir ve tastyici proteinler olarak anilirlar.

4. Subselliiler, selliiler ve organik diizeylerde gorevli yapisal maddelerde protein
niteligindedirler ve yapi proteinleri sinifina girerler.

5. Proteinler niikleik asitlerle birlikte, canlinin kalitsal niteliklerini ve bunlarin
degismelerini saglayan olaylarda da yer alirlar. Bu sinif proteinlerde fonksiyonel agidan

kalitsal proteinleri olustururlar (Korkmaz 2012).

2.1.4.Bovin serum albiimin (BSA)
Normal bir kanin santrifiij edilmesiyle kanin iistiinde kalan siviya kan plazmasi, pihtilagmis
kanin santrifiij edilmesiyle elde edilen s1v1 {ist faza ise serum denir. Serumun plazmadan farki,

fibrinojen ve diger baz1 pithtilasma faktorlerini igermemesidir. Kan plazmasindaki ¢oziinmiis

kat1 maddelerin biiyiik cogunlugunu proteinler (yaklasik %7) olusturmaktadir. Insan kan
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plazma veya serumunun toplam protein miktarinin yaklasik olarak %60’1n1 serum albiimin,
%36’s1n1 globiilinler (a-, B- ve y-globiilinler) ve %4’iinii pihtilagma proteinleri (fibrinojen ve
protrombin) olusturmaktadir. Insan kan plazmasmin %90’ m1 su ve %10’unu suda ¢dziinmiis

kat1 maddeler olusturur (Champe et al. 2007).

Albiimin, dolasim sisteminde kan basincindan ve pH'dan sorumlu en bol proteindir. Albiiminler
diger serum proteinlerinin aksine karbonhidrat igeren proteinler degildirler. Buna karsilik
lipidleri tasirlar. Tim plazma proteinlerinin %55’ini olustururlar ve serumda %3-4 gram
bulunurlar. Serum albiiminin molekiil agirhigmna oranla daha kiigiik (61.000 Aa) olan bir
fraksiyonu daha vardir ki buna prealbiimin adi verilir (URL-3). BSA’nin yapisal goriintiisii
Sekil 2.3’te verilmistir. BSA 40 farkli amino asitin birlesim ile olusmaktadir, bu amino asitler

Cizelge 2.3’te verilmistir.

e Cogunlukla lipoprotein yapisindadirlar.
e Molekiil agirliklar1 69.000 Aa’dir.
e Molekiil bigimleri elipsoid yapidadir.

e (ozeltileri diger plazma proteinlerinden daha az viskozdur.

Sekil 2.3 Bovin Serim Albiimin (URL-5, 2019)

Cizelge 2.3 Bovin serum albiiminin amino asit bilesimi (Bozgeyik, 2012)

Ala 48 Cys 35 Asp 41 Glu 58
Phe 30 Gly 17 His 16 lle 15
Lys 60 Leu 65 Met 5 Asn 14
Pro 28 Gin 21 Arg 26 Ser 32
Thr 34 Val 38 Trp 3 Tyr21
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Serum albiiminlerin 6nemli bir gorevi, zor ¢oziinlir bazi maddeleri, anyon ve katyonlari,
lipidleri baglayarak onlart ¢oziinlir duruma getirmesidir. Bu nedenle, boyle maddelerin kan
dolagiminda taginmalarini saglarlar. Birgok ilaglar ve lipidler kan serumu igerisinde albiimine

bagli olarak bulunur ve taginirlar (As1 1996).

Diger bir gorevleri de kanin ozmotik basincinin korunmasinda globulinlere kiyasla daha 6nemli
bir rol oynamalaridir. Alblimin fraksiyonunun agirlik ve tane sayisi itibariyle fazla olusu kan

damari igerisinde yiiksek ozmotik basing meydana getirebilmesinin baslica nedenini olusturur.

BSA, %14'iik bazik gruplar ve %18'lik asidik gruplar iceren pH 4.8 olan biiyiik bir proteindir.
Bu nedenle, pH 7.2'de negatif ve pH 4.7'de pozitif olarak yiiklenir (Akgiil vd. 2008).

Si1g1r serum albiimini (BSA), yiiksek kararliligi, yiiksek saflig1 ve suda ¢oziiniirliigii nedeniyle
baglanma ¢alismalari i¢in uygun bir malzemedir. Coziiniirlitk pH't BSA'nin izoelektrik noktasi
(IEP) 4.5-5.0 pH'ta oldugu i¢in BSA adsorpsiyonunu etkiler, bu nedenle protein notr pH'ta
negatif olarak yiiklenir ve asidik kosullar altinda pozitif olarak yiiklenir. Degisken yiizey ytikii
yogunluguna sahip olan BSA'ni ii¢ alan1, BSA adsorpsiyon yiiklii yiizeyleri etkiler. Ornegin,
negatif yiiklii amino asitlerin (glutamik asit, aspartik asit) ve pozitif yiiklii kalintilarin (lizin,
histidin) olusmas1 BSA'da meydana gelebilir. Protein IEP'sinin {izerindeki pH degerlerinde,
pozitif yiikli aminoasit kalintilar1 ile elektrostatik etkilesimlerden dolayr negatif yiikli
yiizeylerde adsorpsiyon gozlenebilir. BSA adsorpsiyonunda, IEP yakininda maksimum protein
adsorpsiyonunun goézlenmektedir (Phan et al. 2015).

2.1.5.Proteinlerin Adsorpsiyon Yetenekleri

Kollodial yapili kiigiik molekiiller kat1 pargacik 6zelligi gostermelerine ragmen birgok protein,
belirli adsorpsiyon ve desorpsiyon olasiliklari ile bir ara yiizeye kolaylikla baglanamaz ya da
ayrilamaz. Proteinlerin yapisinin ve kompleks bilesiminin yeniden yapisal diizenlemeleri,
adsorpsiyon boyunca degisen ylizey ilgileri, pozitif etkiler, boyut hari¢ etkiler, adsorpsiyon
kinetiginin ani artis1 ya da ylizeyde yigilmalar gibi daha uyarici olaylara acik farkla neden

olabilmektedir (Rabe et al. 2011).

Protein adsorpsiyonunun gerceklestigi ortamin durumu adsorpsiyon davranisi tizerinde oldukga
onemli bir etkiye sahiptir. Adsorpsiyon mekanizmasini etkileyen birgok parametre vardir.
Bunlar oncelikle sicaklik, pH, iyonik siddet ve hazirlanan tampon ¢o6zeltinin ig¢indeki

bilesimidir (Norde and Giocemelli 2000).
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Protein ve ylizey arasindaki etkilesimi hem yiizeyin hem de proteinlerin &zellikleri
belirlemektedir. Bu etkilesimi etkileyen parametreler ise ylizey enerjisi, morfolojisi, yiizeyin

1slatma potansiyeli, yiizey yiikii, yilizey gerilimi, polaritedir (Hlady et al. 1999).

Hidrojen Baglari: Proteinlerin polipeptit zincirinde, karbonil ve amit gruplar1 arasinda
bulunan H-baglar1 protein kararliliginda bir etkiye sahiptir fakat bu baglar (~0.1 nm)
boyundadir. Bu mesafenin kisa olmasi protein adsorpsiyonunda hidrojen baglarinin 6ncelikli

yiuriitiicii kuvvet olmadigini géstermektedir (Efimova 2006).

Hidrofobik Etkilesimler: Sulu ortamda yiizey ile polar olmayan (hidrofobik) molekiiller
arasindaki giiclii etkilesimlere denir. Bu durum sistemin Gibbs enerjisinin diislirdiigiinden
dolay1 sulu ¢ozeltilerdeki proteinlerin polipeptid zincirindeki hidrofobik molekdillerini ¢ok
kolay dehidrasyona ugratirlar. Folding prosesinde bu hidrofobik dehidrasyonun ilk yiiriitiicii
kuvvet olarak gorev yaptigi diisiiniilmektedir (Efimova 2006).

Coulomb Etkilesimleri: Yiikler arasindaki saf elektrostatik kuvvetlerdir. Protein molekiiliinde
yiiklii amino asit kalintilarinin ¢ogu sulu ortama dogru yerlestikleri i¢in bu yiiklii yiizeyler ile
arasinda giiclii bir elektrostatik etkilesime neden olur. Genellikle, protein yiizeyi homojen yiiklii
degildir. Proteinler izoelektrik noktada (IEP) yiiksiizdiirler ve IEP'den uzaklastigi zaman
proteinler arasinda itici ve ¢ekici etkilesimler olur. Cozeltinin pH'inin degismesiyle ylizey ve
protein yiikleri degisebilir. Elektrostatik etkilesim yapilan birgok calismada belirtildigi gibi

protein adsorpsiyonu i¢in dnemli bir yiiriitiicii kuvvettir (Efimova 2006).

Lifshitz-Van der Waals Etkilesimleri: Lifshitz-Van der Waals (LW) etkilesimleri pozitif
yiikle ytiklenmis dipoller arasindaki etkilesimlerden olusmaktadir. Van der Waals kuvveti uzun
mesafelidir ve ¢ekim kuvveti hidrojen baglarindan fazladir. Deneysel olarak, proteinler ve
materyal yiizeyleri arasinda LW etkilesim kuvveti malzeme yiizeyinin diiz bir pargasinda temas

a¢1s1 Ol¢timiinden yararlanarak belirlenebilir (Efimova 2006).

2.2. ADSORPSIYON
Atom ya da molekiillerin bir fazin yiizeyinde yogunlagsmasi ve birikmesi islemine adsorpsiyon
denir. Bir bagka deyisle bir malzemenin derisiminin ara ylizeyde yi1gin derisimine gore artisi

seklinde de tanimlanabilir. Yiizeyde tutunan malzemeye “adsorblanan madde veya adsorbat”

ve Tlzerinde Adsorpsiyonun gerceklestigi katiya ise “adsorbent veya adsorban” ismi
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verilmektedir. Ayrica Adsorpsiyon isleminin tersine adsorplanan maddenin ortama geri

verilmesine yani yiizeyde derisimin azalmasi islemine “desorbsiyon” denir (Sarikaya 2017).

Adsorpsiyon isleminin meydana gelebilmesi i¢in asagidaki {i¢ durumun meydana gelmesi

gerekmektedir:

1. Adsorbent maddenin yiizeyine tutunacak olan ¢oziinmiis maddelerin Oncelikle
adsorbent maddenin etrafin1 g¢evreleyen ¢oziici sivi filmi igerisinden ge¢mesi
gerekmektedir. Bu gecise film difiizyonu adi verilmektedir.

2. Adsorbent maddenin yiizeyine gelen maddelerin, go6zeneklerin i¢ kisimlarina
girebilmesi icin partikiil difiizyonu adi verilen bir gecisi daha tamamlamalar
gerekmektedir.

3. Yukaridaki iki asamay1 gegen ¢oziinmiis maddenin, adsorbent madde tizerine fiziksel
kuvvetlerle baglanmasi ile adsorpsiyon prosesinin 6n kosullari tamamlanir Adsorpsiyon
prosesinin meydana gelebilmesi i¢in gerekli onkosullarin olusumu gerekmektedir.

2.3.1. Adsorpsiyon tipleri

Adsorpsiyon, adsorbe edilenin yiizeyde tutulmasini saglayan kuvvet ¢esitlerine gore fiziksel

Adsorpsiyon, kimyasal Adsorpsiyon ve biyolojik Adsorpsiyon olmak iizere tige ayrilir.

Fiziksel Adsorpsiyon

Adsorbe edilen malzeme zayif van der Walls kuvvetleri yardimi ile yiizeyde tutulmaktadir.
Islem tersinirdir ve islem sartlarmimn degistirilmesi ile adsorbe edilen malzeme kolaylikla
yiizeyden uzaklastirilabilir. Fiziksel Adsorpsiyon ekzotermik bir olaydir. Adsorbe edilen
molekiil bagina yaklasik 5-10 kilokalori gibi diisiik bir adsorpsiyon 1sisi ile karakterize edilir.
Fiziksel adsorpsiyon isleminin tersine, yiizeyde derisimin azalmasini gosteren ‘“negatif
adsorpsiyon” ile de sik¢a karsilasilmaktadir. Bu islem “desorbsiyon” olarak
isimlendirilmektedir. Genellikle ylizey serbest enerjisinde artisa neden olan bilesenler veya
islem sartlar1 (adsorbe edilen, T, P, derisim) negatif adsorpsiyona yol agar. Her iki tiirlii yiizey
olaylari (yiizey derisimi artig1 ve azalmasi) “sorbsiyon” terimi ile ifade edilmektedir (Sarikaya

2017 ve Silbey et al. 2005).
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Kimyasal Adsorpsiyon

Adsorblanan taneciklerin, adsorblanan yiizeyine rastlayan atomlar tarafindan kimyasal bag ile
tutunmasiyla olusan adsorpsiyon seklidir. Kimyasal bagin dayanikliligi farkliliklar
gostermektedir. Bununla beraber olusan baglar fiziksel adsorpsiyondaki baglardan kuvvetlidir.
Kimyasal adsorpsiyon genellikle Kkati-katalizorlii reaksiyon sistemlerinde karsilasilir.
Adsorpsiyon enerjisi adsorbe edilenin molii bagina 20-100 kilo kalori arasindadir. Bu deger de
-olayin ekzotermik ve endotermik olmasina bagli olarak- kimyasal reaksiyonlardaki reaksiyon
is1s1 ile yaklasik aymi degerdedir. Kimyasal adsorpsiyon “aktif adsorpsiyon” olarak da

tamimlanir ve genellikle heterojen katalizorlerle ile etkilesim ile meydana gelir.

Kimyasal adsorpsiyon yalnizca bir tabakali olabildigi halde, fiziksel adsorpsiyon bir tabakali
veya cok tabakal1 olabilir. Fiziksel adsorpsiyon genellikle tersinir bir olaydir. islem sartlarmmn
(derisim, P, T vb.) degistirilmesi ile desorbsiyon meydana gelirken kimyasal adsorpsiyon,
kuvvetli bag olusumu s6z konusu oldugu i¢in tersinmez bir islemdir. Fiziksel adsorpsiyon
genellikle sicaklik yiikseltilmesi ile azaldigi halde, kimyasal adsorpsiyon, adsorpsiyonun
ekzotermik veya endotermik olmasina ve aktivasyon enerjisine bagli olarak sicaklik

ylikseltilmesi ile artis veya azalma gosterebilir (Sarikaya 2017, Silbey et al. 2005).
Biyolojik Adsorpsiyon

Biyolojik adsorpsiyon son yillarda kullanilmaya baglanan bir terimdir. Yapilan arastirmalara
gore, kirleticiler sulu ortamda mikroorganizmalar tarafindan dogrudan adsorplanabilmekte ve
bu o6zellik mikroorganizmalarin yasam fonksiyonlarindan bagimsiz gerceklesmektedir.
Mikroorganizmalarla adsorpsiyon kinetigi iki basamaktan olusur. Birinci basamak fiziksel
adsorpsiyon veya iyon degisimidir. Bu basamaga genellikle pasif giderim denir. Bu basamak
cok hizlidir ve mikroorganizma ile kirletici etkilestikten kisa bir siire sonra denge olusur. Hizli
giderme genellikle yiizey adsorpsiyonu sonucudur. Ikinci basamak, kirleticilerin hiicre zarindan
igeri taginimini da igeren, metabolik aktiviteye bagli, daha yavas hiicre i¢i giderim basamagidir.

Bu basamaga aktif giderim denilir (Silbey at al. 2005).
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2.3.2. Adsorpsiyonu etkileyen faktorler

Adsorbentin yiizey alam

Adsorbent ylizey alanm1 adsorpsiyona etki eden en Onemli parametrelerdendir. Adsorbent
maddenin yiizey alaniin artmasi sonucu, adsorbat madde ile adsorbentin temas yilizeyinde bir
artis s6z konusu olmaktadir. Boylelikle adsorbatin substratla karsilagma olasiligi artmaktadir.
Bu da adsorbentin yiizey alaniyla adsorpsiyon arasinda bir dogru orant1 olugsmasina neden olur.
Ayni sekilde adsorbentin gozenekli yapisi, adsorbat molekiil veya atomlariin tutunmasini
kolaylastiracagindan, adsorbent gézenekliligi arttikca adsorpsiyon miktar1 artar. Gozeneklilik,
yiizey alani arttiric1 bir etkiye sahip olup yliksek gézenenek hacmine sahip malzemeler daha
cok tercih edilmektedir. Ancak, gozenek c¢api adsorplanan maddenin molekiillerinin ¢api ile
uyumlu olmahdir. Adsorpsiyon hizi gozenek difiizyonu tarafindan belirleniyor ise,

gozenekliligin fazlaca artmasi direnci arttiracagindan adsorpsiyonu sinirlayabilmektedir (URL-

6).
Adsorbatin ¢oziiniirligii

Adsorbatin ¢oziiclideki ¢oziiniirliiglinlin fazla olmasi, adsorbat madde ile i¢inde ¢oziindiigi
¢oziiclinlin baglarinin kuvvetli olmasi demektir. Bu durumda, adsorbat ¢oziintirliigiiniin fazla
olmasi, adsorbentin adsorbat maddeyi ¢ekmesini diger bir deyisle tutmasini zorlagtirir. Bu

nedenle adsorpsiyon miktari azalir (URL-6).
Adsorpsiyon ortanmnin pH degeri

(Coziicii ortamdaki hidrojen ve hidroksit iyonlarinin fazla olmasi adsorpsiyona olumsuz etki
etmektedir. Bunun nedeni hidrojen ve hidroksit iyonlarinin substrat ylizeye baglanma
yonelimleridir. Notral ¢oziicli ortamlarinda genellikle adsorpsiyonun daha 1yi olmasinin nedeni

de budur (Giirellier, 2004).
Adsorpsiyon sicakhgi

Adsorpsiyon prosesinin ekzotermik olmasi durumunda sicaklik artisi ile beraber adsorpsiyon
azalmaktadir. Prosesin endotermik olmasi durumunda sicaklik artisi ile beraber adsorpsiyon da

artmaktadir (Bailey et al. 1970).
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Karistirma hizi
Birgok deneysel ¢alismada karistirma hizi arttik¢a adsoprsiyonun artacagi gézlemlenmistir.
Adsorbentin partikiil boyutu

Pek ¢ok calisma, tanecik boyutundaki azalma ile adsorpsiyon kapasitesinin arttigini

gostermektedir (URL-6).
Adsorbat molekiiliiniin bityiikliigii

Adsorplanan madde molekiilleri, adsorbanin gbzenek yapisina gore biiyiik ise, baz1 gbzenekler
tikanabilir ve bu gozeneklerdeki aktif merkezler islev géremez. Bunun sonucunda adsorpsiyon

kapasitesi diiser (Demirbas vd. 2004).

2.3.3. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon izotermi, sabit bir sicaklikta, adsorbatin c¢ozeltide kalan konsantrasyonu
(kiitle’hacim) ile adsorbatin adsorbent {izerinde adsorplanmis miktar1 (adsorbat
kiitlesi/adsorbent kiitlesi) arasindaki dengeyi agiklayan, nicel iliski gdsterimleridir. Ornek
olarak, Langmuir, Freundlich, Temkin, Dubinin Radushkevich ve Brunauer-Emmett-Teller
(BET) izoterm modelleri verilebilir. Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri, adsorpsiyon

caligmalarinda sik kullanilan yaygin izotermlerdir (Sawyer et al. 1978).

Langmuir izoterm Modeli

1916 yilinda Irving Lanmuir tarafindan gelistirilen izoterm modeli, adsorbent yiizeyinin aktif
adsorpsiyon merkezlerinden olustugunu kabul eder. Adsorbent siviyla temas ettiginde i¢cindeki
molekiil ve atomlar bu aktif adsorpsiyon merkezlerince adsorplanirlar. Bu merkezlerin her biri
tek bir molekiil adsorplar. Adsorpsiyon merkezlerinin baglanma enerjisi aynidir. Adsorpsiyon
tek tabakada olusur ve dinamik bir adsorpsiyon dengesi s6z konusudur (Langmuir 1916).
Langmuir adsorpsiyon izotermi genellikle bir s1v1 ¢ozeltiden ¢ézlinen maddenin adsorpsiyonu
icin kullanilmaktadir. Langmuir adsorpsiyon izoterminin matematiksel ifadesi asagidaki gibi

verilir:

__ QobCe

€ " 1+bCe (2.1)
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Qe; dengede birim adsorbent agirligi iizerine adsorplanan madde miktari (mg/g), Ce; dengedeki
¢ozeltinin derisimi (mg/L), Qo; ylizeyde tam bir tabaka olusturmak i¢in adsorbentin birim
agirhiginda adsorplanan miktar yani maksimum adsorpsiyon kapasitesi (mg/g), b; adsorpsiyon

enerjisi ile ilgili Langmuir denge sabitidir (Langmuir 1916).

Langmuir denklemi dogrusal sekle doniistiiriilebilir:

1 1 1 1

—= =4+ —= 2.2

de Qo Qob Ce (22)
1/Ce’ye kars1 1/qe grafiginin gizilmesi ile elde edilen dogrunun kesim noktasindan Qo ve

egiminden b degerleri bulunabilir.

Freundlich izoterm Modeli

1926°da Freundlich bir sulu ¢ozeltideki tek bir adsorplananin adsorpsiyonunu bir tersinir denge
olarak tanimlamistir. Feundlich’e gore c¢oziinen derigimi arttikca adsorplanan miktari
artmaktadir. Adsorpsiyon enerji agisindan heterojen olan yiizey bolgeleri iizerinde
gerceklesmektedir. Adsorplanan molekiiller arasinda etkilesimler de mevcuttur. Cok tabakali
adsorpsiyonlara da uygulanabilen Freundlich izoterm model esitligi asagidaki gibi ifade

edilmistir:

1
de = KiCo /m (2.3)

Qe; dengedeki adsorplanan maddenin miktar1 (mg/g), Ce; dengedeki ¢ozeltinin derigimi (mg/L),
Kf; adsorpsiyon kapasitesi ile ilgili Freundlich sabiti, 1/n; adsorpsiyon yogunlugunu ifade eden
bir parametredir (Freundlich 1926).

Freundlich izoterm modeline ait esitligin dogrusal sekli asagidaki gibidir:
1
Ing, =InKy + Zln C, (2.4)

LnC¢’ye karst Inge grafiginin ¢izilmesi ile elde edilen dogrunun egiminden 1/n ve kesim
noktasindan Ks degerleri bulunabilir. 1/n adsorpsiyon yogunlugu ile ilgilidir ve 0-1 araliginda
degerler alir. Yiizey ne kadar heterojense, 1/n degeri o kadar sifira yakin olur. Bu izotermin
dogrulugu, heterojen adsorpsiyon sistemlerinde Langmuir izotermine gore daha iyidir
(Freundlich 1926).

25



Brunauer-Emmett-Teller (BET) Adsorpsiyon izotermi

Brunauer, Emmett ve Teller (BET) tarafindan gelistirilen izoterm, ¢ok tabakali adsorpsiyonun
aciklanabilmesi i¢in, Langmuir izotermine gore daha kullanishidir. Bu model, adsorbentin
yiizeyde birden fazla tabaka olusturdugunu varsaymaktadir ve bu agidan Langmuir izoterminin

her bir tabakaya uygulanmis seklidir (Sawyer et al. 1978).

Bir adsorpsiyonunun hangi izotermle daha iyi aciklandiginin bulunmasi i¢in deneysel olarak
elde edilen veriler tiim izoterm denklemlerine uygulanip grafige dokiiliir. Bir veya daha fazla

izotermde, deneysel verilerle uygunluk gosterebilir. BET denklemi asagida gosterilmistir:

_ QoBCe
Qe = (Cs—Ce)(1+(B—-1)(Ce/Cs)) (2:5)

Ce; adsorpsiyon sonrasi c¢ozeltide kalan maddenin derisimini (mg/L), Cs; c¢ozeltideki
adsorplananin doygunluk derisimini (mg/L), B; ¢ozelti ve adsorbent yiizeyi arasindaki enerji
etkilesimini ifade eden bir sabiti, Qo; yiizeyde tam bir tabaka olusturmak i¢in, adsorbentin birim

agirhiginda adsorplanan miktar1 (mg/g) gostermektedir.

2.3.4. Adsorpsiyon kinetigi

Adsorpsiyon isleminin dort basamakta gerceklestigi kabul edilmektedir. Ilk basamak ¢ok
hizlidir. Bu basamakta sivi veya gaz fazdaki adsorbat molekiilleri, adsorbentin dis tabakasina
yani yiizeyine yonlenirler. Ikinci basamakta adsorbat molekiilleri, adsorbentin gézeneklerine
dogru difiizlenmeye baslarlar. Ugiincii basamakta adsorbat molekiilleri, adsorbent gdzenekleri
arasindaki bosuklardan adsorpsiyonun gerceklestigi yiizeye dogru difiizlenirler. Son
basamakta, adsorbat molekiilleri gozeneklerin yiizeyinde adsorplanirlar ve adsorpsiyon
tamamlanir. Adsorpsiyon hizin1 genellikle ikinci veya iiglincii basamaklar belirlemektedir

(Giirellier, 2004).

Adsorpsiyon kinetigi modellemeleri icin genellikle yalanci birinci dereceden veya yalanci
ikinci dereceden hiz esitlikleri denklemlerde kullanilmaktadir. Bu modellemeler, adsorpsiyon
hizini, adsorpsiyonun hangi modele ve hiz karakterine uydugunu belirlemekte kullanilmaktadir
(Demirbas vd. 2005).

kit

log(qe — q¢) = logqe — -~ (2.6)
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ge; denge halindeki adsorpsiyon kapasitesi (mg/g), qt; t anindaki adsorpsiyon kapasitesi (mg/g),
k1; birinci derece hiz sabiti (dk?), t; zaman (dk)

1 1
=—+ kyt 2.7
Qe-qt Qe ° (27)
e; denge halindeki adsorpsiyon kapasitesi (mg/g), qt; t anindaki adsorpsiyon kapasitesi (mg/g),
kz; ikinci derece hiz sabiti (g/(mg.dk)), t; zaman (dk)

2.3.5. Adsorpsiyon Termodinamigi

Termodinamik bir maddenin fiziksel veya kimyasal doniisiimii sirasinda enerji degisimini
incelemektedir. Sistemin i¢ enerji, entalpi, entropi ve serbest enerji degerlerini belirler ve

bunlarin reaksiyon sartlarina bagliligini inceler.

Maddelerin yapisinda depoladigi her tiirlii enerjinin toplamina “entalpi” denir ve AH° ile
simgelenir. Sistemdeki fiziksel diizensizligin dlgiisii “Entropi” ifade eder. Yani sistemde ise
donistiiriilemeyen enerjinin miktaridir ve AS® ile simgelenir. Serbest enerji ise sistemin denge
halinin ve istemliligin derecesini gostermek i¢in kullanilan termodinamik bir hal

fonksiyonudur.

Adsopsiyon olayindanin gergeklestigi sitemde, sabit basing altinda gergeklestirilen reaksiyonun
entalpi (AH®), adsorpladig1 1s1ya esittir. Standart entalpi degisimi, reaksiyonda girenlerin ve
drtinlerinin tamaminin standart hallerinde bulunduklart zaman adsorplanan 1siya esittir. Bu
durumda reaksiyon olusurken reaksiyona girenler 1s1 adsopluyorsa, AH® pozitiftir. AH® pozitif
ise reaksiyon endotermiktir. AH® negatif ise reaksiyon ekzotermiktir. Bir reaksiyonun itici
giicli, Gibbs serbest enerjisi AG® ile ifade edilir. Negatif AG°degerlerinde prosesin miimkiin
oldugunu ve reaksiyonun dogal olarak kendiliginden gerceklestigini ifade etmektedir, yani

tepkime ekzotermiktir. Eger bunun tersi bir durum s6z konusu ise reaksiyon endotermiktir

(Smith, 1987).
AH = AG + TAS (2.8)

AG; Gibbs serbest enerjisi (kJ/mol), AH; entalpi degisimi (kJ/mol), AS; entropi degisimi
(kJ/mol K), T; Mutlak sicaklik (Kelvin)
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Belirli bir sicaklikta yapilan adsorpsiyon isleminin Gibbs serbest enerji degeri denge sabiti olan
Kcile Esitlik 2.9 yardimi ile hesaplanir. Daha sonra In K¢ ile 1/T’ye karsilik ¢izilen dogrunun
egimi ve kesim noktasindan AH ve AS hesaplanabilir (Smith, 1987).

AG = —RTInK, (2.9)
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BOLUM 3

LITERATUR ARASTIRMASI

Nano pargaciklar proteinlerle etkilesime girer ve viicuda girdiginde nano partikiil-protein
korona olusturur. Bir bagka deyisle kan dolasiminda, proteinler, protein korona olusturmak
tizere kovalent olmayan etkilesimler yoluyla KNT’ye baglanir ve 'rotein korona’olarak bilinen
bu protein kaplama katmani olusturur. Bu da nano partikiillerin biyolojik kimligini biiyiik

Olclide tanimlamaktadir.

Fizikokimyasal etkilesim, 6rn., Etkilesim kuvvetleri, baglanma alanlar1 ve afinitesi ve ardindan
gelen etkiler (6rn., Etkilesen proteinlerin konformasyonu ve aktivitesi, NP'lerin kararlilig1 ve
islevselligi) etki mekanizmasini ve nano partikiillerin daha iyi uygulanabilirligini anlamak i¢in
cok onemlidir. Kullanilan nanomalzemelerin ve proteinlerin sekil ve yiizey gibi 6zellikleri
degisiklik gostermektedir. Protein koronalarinin, dolagim siiresinde degisikliklere neden olan

nanopartikiil hiicresel alimini, biyo-dagilimi etkiledigi gosterilmistir (De Paoli et al. 2014).

Fukuzaki et al. (1996) BSA’nin silikon dioksit (silika), titanyum dioksit (titanya), zirkonyum
dioksit (zirkonya) ve aliiminyum oksit (aliimina) {izerinde adsorpsiyonunda pH etkilerini
incemiglerdir. Bu metal oksitler i¢in elde edilen adsorpsiyon izotermlerinin pH 3.5 ile 9
araliginda uyumlu sonuglar gosterdigini ve pozitif yiiklii metal oksitler iizerindeki izotermlerin
afinite ozellik gosterdigini tespit etmislerdir. pH ile degisen BSA adsorpsiyonunun doygun
degerleri, tiim metal oksitler i¢in, BSA’ nin izoelektrik noktasi civarinda maksimum degere
sahip oldugunu gostermistir. Maksimum adsorpsiyonun metal oksitlerin yiizey yiik
yogunluguna baglh oldugunu gostermislerdir. Butler et al. (1999) Poly(lactide-co-glycolide)
ince tabakalar1 tizerinde BSA adsorpsiyonunu incelemisler ve protein adsorpsiyonunun
biyobozunur mikrokiireciklerden ilag salinimimin degiskenligi ile 1ilgili oldugunu
sOylemislerdir. Rezwan et al. (2005) tarafindan yapilan ¢alismada pH 7.5°te, TiO2, SiO2, Al203
ve ZrO; partikiillerinin negatif yiiklii BSA ve pozitif yiikli lizozimin {izerindeki etkilesimi
incelenmistir. En yiiksek BSA adsorplama kapasitesinin elektrostatik itme sartlar1 altinda

digerlerine gore daha az hidrofilik olan ZrO>’a ait oldugunu tespit etmislerdir.

29



Ayrica adsorplanan protein miktari arttik¢a yiizeydeki zeta potansiyel degerlerinin degistigini
belirtmislerdir.

Susumu and Morinobu (2005) tarafindan yapilan ¢alismada farkli nanofiber tiplerine sahip olan
karbon nanofiber-bakir kompozit filmleri elektrokaplama islemi ile imal edilmis ve bu
malzemelerin yilizey morfolojileri incelenmistir. Calismada, 1s1l isleme tabi tutulmayan buharla
iiretilmis karbon nanofiberler, 1siyla muamele edilmis buharla iiretilmis karbon nanofiberler,
daha kiiciik capli buharla iiretilmis karbon nanofiberler ve bir fincan istifli nanoyapi ile buharla
iiretilmis karbon nanofiberler olmak iizere dort tip karbon nanofiber kullanmiglardir. Karbon
nanofiberleri poliakrilik asit varliginda siilfat bakir kaplama banyolarinda homojen olarak
dagitilarak yapmuslardir. Elektrodepozisyon, bu bakir kaplama banyolarin1 kullanarak
galvanostatik kosullar altinda gergeklestirilmistir. Caligma sonucunda karbon nanofiber-bakir
kompozit filmlerin yiizey morfolojisinin, kullanilan karbon nanofiber tiiriine gore etkilendigini

tespit etmislerdir.

Giilseren vd. (2007) yiiksek yogunluklu ultrasonikasyonun sigir serum albiimin (BSA)
cozeltisinin fonksiyonel ve yapisal Ozellikleri ilizerine etkilerini arastirmislardir. Yapilan
analizlerde BSA’nin fonksiyonel 6zelliklerinin ultrasonikle degistigi, BSA’nin yiizey
aktivitesinin arttigini, BSA'nin kiiresel yapisinda minimum degisiklikler oldugunu ancak yiizey
yiikiiniin 6zellikle temel pH degerlerinde (6rnegin, pH> 9) arttigini tespit etmislerdir. Dinamik
151k sacilma Olgiimleri, partikiil boyutunun 90 dakikalik sonikasyondan sonra arttigini
gostermistir. Yiizey hidrofobikligi artmig ve dairesel dikroizm spektroskopisi ve FTIR analizi
BSA’nin ikincil yapisindaki degisiklikleri gostermistir. BSA’da ultrasonikasyonun mekanik,
termal ve kimyasal etkilerinin; termal, mekanik veya solvent ile indiiklenmis bir durumdan

farkli olarak makro molekiillerin fonksiyonel 6zelliklerinde degistirecegini diisiinilmektedir.

Kopag vd. (2008) kesikli bir sistemde TiO- tizerine BSA adsorpsiyonunu farkli pH ve sicaklikta
Lowry yontemi ile ¢alismistir. Adsorpsiyon hiz ve denge deneyleri farkli adsorbent miktarlar
kullanilarak pH 4, 5 ve 10 ortaminda 20-40 °C sicaklik araliginda gerceklestirilmistir. Deneysel
adsorpsiyon denge verilerinin hem Langmuir hem de Freundlich adsorpsiyon izoterm modelleri
ile uyumlu oldugu belirlenmistir. BSA/TiO2 adsorpsiyon sisteminin sirayla 20, 30 ve 40 ‘C igin
maksimum adsorpsiyon kapasiteleri (Qo) pH 4 igin 35.8, 40.0 ve 42.6 mg/g ve pH 5 i¢in 24.5,
29.1 ve 33.4 mg/g olarak saptanmistir. Adsorpsiyon hiz verileri birinci mertebe ve ikinci
mertebe hiz kinetigi karsilastirilmigtir. TiO2 lizerine BSA adsorpsiyonunun farkli pH ve

sicakliklarda birinci derece kinetik modeli ile en iyi uyumu sagladigi bulunmustur.
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Lin et al. (2009) tarafindan yapilan ¢alismada Pt/karbon bilesik nanofiberleri dogrudan Pt
nanopartikiillerin elektrospun karbon nanofiberler iizerine elektroforezlenmesiyle hazirlanmais,
Pt nano partikiillerinin morfolojisi ve boyutu elektrokimyasal olarak incelenmistir. Ortaya ¢ikan
Pt/karbon karma nanofiberleri 0.20M H>SOs ve 5.0 mMK; [Fe(CN)e]+0.10M KCI
cozeltilerinde siklik voltammogramlar ile karakterize edilmistir. Pt/karbon kompozit
nanofiberlerin elektrokatalitik etkinlikleri metanoliin oksidasyonu ile 6l¢ililmiistiir. Sonuglar
olarak Pt/karbon kompozit nanofiberlerin, yiiksek aktif yiizey alani ve hizli elektron aktarim
hiz1 6zelliklerine sahip oldugunu gostermistir. Buda, metanoliin elektrokatalitik oksidasyonuna
kars1 iyi bir performansa neden olmustur. Ayni zamanda 0.170 mg cm™' lik bir Pt yiiklemesine

sahip Pt/karbon nanofiber elektrodun en yiiksek aktiviteye sahip oldugunu belirtmislerdir.

Kopa¢ vd. (2010) tarafindan 1sil islemle yiizey alani degistirilen TiO2 iizerine BSA
adsorpsiyonunun denge ve kinetigi spektroskopik yontemle ¢alisilmistir. TiO2 adsorpsiyon
deneyleri dncesi 100 ve 200 °C de 24 saat siireyle 1s1l isleme tabi tutulmustur. Isil iglem sonrasi
TiO2’nin yiizey alam1 100°C igin 48.9 m?%/g ve 200 °C i¢in 53 m?%g olarak bulunmustur.
Adsorpsiyon hiz ve denge deneyleri pH 4 ve 40 °C’de farkli adsorbent miktarlar kullanilarak
gerceklestirilmistir. Elde edilen adsorpsiyon denge verileri kullanilarak Langmuir ve
Freundlich izoterm modellerinin parametreleri belirlenmistir. Maksimum adsorpsiyon
kapasitesi, yiizey alan1 48.9 m?/g olan TiO; i¢in 40.6 mg/g ve 53 m?%/g i¢in 44.4 mg/g olarak
bulunmustur. Adsorpsiyon hiz verileri birinci mertebe ve ikinci mertebe hiz kinetigi ile
karsilastirildiginda yiizey alani arttirtlan TiO2 tizerine BSA adsorpsiyonunun birinci derece hiz
kinetigi ile daha uyumlu oldugu bulunmustur. Isil islem etkisiyle yiizey alam artirilan TiO2

numuneleri iizerinde BSA’nin 40°C ve pH 4’de adsorpsiyon hizlarinin arttig1 saptanmistir.

Li et al. (2012) tarafindan hiicre i¢inde gelisen karbon nano fiberlerle (KNF'ler) karbon/karbon
(C/C) kompozitler tretilmistir. Sonuglar, KNF'lerin C/C kompozitlerinin mekanik
ozelliklerinin gelistirilmesinde onemli bir yarar1 oldugunu gostermistir. KNF’lerin kompozitler
icin 1kinci bir pekistirici olarak gorev yapabilecekleri ve daha yiliksek mekanik 6zelliklere yol

acan daha fazla enerji absorbladigi sonucuna varilmistir.

De Paoli et al. (2014) tarafindan karboksilatli-gok duvarli karbon nanotiiplerin (KNTCOOH)
genel insan proteinleri ile olan etkilesimlerininin karakterize edilmis ve farkli protein
koronalarimin KNTCOOH ile insan kan trombositleri (PLT) arasindaki etkilesimi
arastirtlmistir. Molekiiler modelleme ve farkli fotofiziksel teknikler KNTCOOH iizerinde
albiimin (HSA), fibrinojen (FBQG), g-globulinler (IgG) ve histon H1'in (H1) baglanmasini
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karakterize etmek icin kullanilmistir. Korona olusturan proteinin kimliginin KNTCOOH’un
kan PLT’si ile etkilesimini biiyiikk olgiide etkiledigi bulunmustur. Ciplak KNTCOOH ile
indiiklenen PLT topaklandig1 ve platelet membran mikropartikiillerinin (PMP) salindig1 tespit
edilmistir. HSA korona, KNTCOOH'in PLT biriktirme aktivitesini zayiflatirken; FBG,
KNTCOOH nanomateryalinin topaklanmasina neden olmustur ve boylece KNTCOOH'm PLT
iizerindeki etkisini azaltmistir. Aksine, IgG korona, PLT parcalanmasina yol agmistir. H1

korona, giiglii bir PLT topaklanmasina yol agmistir ve boylece PMP salinimini gliglendirmistir.

Zhang et al. (2015) dairesel dikroizm kombinasyonu kullanarak fibrinojen ile Y-Fe>Os nano
parkikiillerinin UV-vis, florasans spektrofotometresi, islemsel metotlarla yiikleme
mekanizmasinin analizini yapmistir. Coklu spektrofotometrik veriler fibrinojen ile Y-Fe203
nano parkikiller arasinda gii¢lii hidrojen bag kuvvetlerinin olustugunu gostermistir. Bu
caligmada fibrinojen ile Y-Fe,O3 nano parkikiillerin yiikleme sabiti 298, 304, 310 K de sirastyla
2.24x107, 1.15x107, 0.72x107 olarak bulunmustur. Ayrica dairesel dikroizm, UV-vis, florasans
spektrofotometresi ve 3 boyutlu florasans ¢alismalarinin sonuglari ikincil ve tgiincil yapili
protein i¢inde karisim olustugunu belirterek fibrinojen ile Y-Fe,O3 nano parkikiiller arasinda
giiglii bir yiikleme oldugunu gdstermistir. Ustelik molekiiler modelleme sonuglart Y-Fe;Os3
nano parkikiil modellerinin fibrinojen {izerinde tercih edilebilir bir yiikleme alan1 meydana

getirdigini belirtmistir.

Wang et al. (2015) tarafindan yapilan ¢alismada {i¢ boyutlu bir hiyerarsik yapiya sahip serbest
duran, esnek, kagit benzeri FeoOs/grafen/karbon nanotiipler (Fe2O3/GKNT) tiglii hibrid film
basit bir filtreleme ve daha sonra bir indirgeme islemi ile sentezlenmistir. Fe,O3 parcaciklari
iletken GKNT’lere sikica baglanmustir. Aglarin, hizli ve etkili lityum depolamasi i¢in ideal bir
sunucu olarak hizmet ettigi; katmanli GKNT aglarin, Fe2Oz genlesmesi/ekstraksiyonunun
neden oldugu biiyiik streslere dayandigi aym: zamanda siirekli sarj/desarj iizerine Fe2Os
yigilmasimi onledigi gézlemlenmistir. Sentezlenmis Fe2O3/GKNT hibrit film dogrudan hem
yar1 ve tam lityum iyon hiicreleri i¢in bir anot olarak kullanilmistir. Elektrokimyasal 6l¢tiim
sonuglari, yiiksek bir geri doniisiim kapasitesine ve yarim hiicre sisteminde test edildiginde
hibrit lizerinde iyi bir hiz kapasitesinin gerceklestirilebilecegine isaret etmistir. Dahasi,
hazirlanan anot ayni zamanda LiCoO: katot iceren tam hiicre sisteminde olumlu etkiler
sergilemigtir. Hibrit filmin bu {stlin elektrokimyasal performanslariin, tek tek bilesenler
arasindaki essiz mikro yapiya, yiizey 6zelliklerine ve giiclii sinerjik etkilere bagli olabilecegi

diistiniilmektedir.
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Ramos Guivar et al. (2016) tarafindan yapilan c¢aligmada nano hidroksiapetit (Hap)-
Ca10(PO4)s)OH)>) ile fonksiyonlandirilan bos yapili Y-Fe2O3 nano partikiilleri 6n ¢okeltme gibi
ucuz bir kimyasal yontemle ¢aligilmigtir. Maghemit i¢indeki bos kisimlarin varligit X-Ray
difraksiyon ile olusturulan siire yapili hatlarla gosterilerek kanitlamistir. Y'-Fe>Oz nano
partikiilleri izerindeki sitrik asitin (CeHgO7) karboksili grubunun adsorpsiyonu FTIR, XPS ve
Mossbaur spektroskopi ile incelenmistir. XPS yiizey analizinden, bu nano malzemelerin
yiizeyinde su molekiillerinin gii¢clii bir sekilde adsorplanmasiyla gelisen ylizeyler arasi
reaksiyonda oksijene iki bag baglandigi goriilmiistiir; CsHgO7/Y-Fe203 ve CsHgO7/Hap
arasindaki baglardir. XRD ciftlerinin gelistirilmesiyle saf tetragonal maghemit kristallerinin
nano HAp’la fonksiyonlandirilmadan Onceki ve sonraki formlar1 gosterilmistir. Saf ve
fonksiyonlandirilmis maghemit nano partikiillerin asir1 hassas parametrelerinin sicaklik
bagimliligit ve Mossbaur spektroskopi ile incelenmistir. Y-Fe2O3 nano partikiillerinin
magnetometri Ol¢timlerinde 12 emu/g doyma magnetizasyonunda ve 340 K blok sicakliginda

oldugu saptanmustir.

Kiling (2016) Y-Fe2O3 nano partikiilleri ve karboksili ¢ok duvarli karbon nano tiiplerden
(MWKNT) olusan hibrit nano yapili kompoziti sentezlemis ve FTIR, VSM, SEM, HR-TEM ve
ICP-OES ile karakterize etmistir. Mikroskop goriintiileri karboksili MWKNT iizerinde
manyetik nano partikiilerin kiiresel yapida diizenlendigini ve partikiil boyutunun 10 nm’ den
kiiclik oldugu bulunmustur. VSM sonuglar1 manyetik nano partikiillerin oda sicakliginda siiper
paramanyetik 6zellik olusturdugunu gostermis, manyetik doygunluk degeri 35.2 emu/g olarak
belirlenmistir. Bu adsorpsiyon i¢in kullanilmis ve harmanin salinim, giiglii titreme-nerotoksin
olusumu kontrol edilmistir. Adsorpsiyon pH 4- 8 araliginda yapilmis ve en yiiksek adsorpsiyon
pH 7°de gbzlemlenmistir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesi Langmuir izoterminden 151.5
mg/g olarak hesaplanmistir. Harmanin konsantrasyonu floresans yontemi ve HPLC ile
belirlenmistir. Sentezlenen manyetik nano partikiillerin anti bakteriyel aktivitesi gram (+) ve

gram (-) bakterilerine kars1 incelenmis, ancak, higbir aktivite olusmadigi tespit edilmistir.

Liu et al. (2016) tarafindan yapilan ¢caligmada ¢ekirdek kabuk a-Fe;O3/C nanorodlart (FC1) ve
nanotiipler (FC2), daha ileri tavlama ile bir hidrotermal yontem vasitasiyla sentezlenmistir.
Yapi, morfoloji ve lityum depolama performansi; X-1sm1 kirmnimi, taramali elektron
mikroskobu, yiiksek ¢06ziiniirliiklii transmisyon elektron mikroskopisi, termogravimetri,
galvanostatik sarj/desarj ve elektrokimyasal impedans spektroskopisi ile arastirilmistir.
Arastirmacilar, elektrokimyasal 6l¢iimlerin hem boru sekli morfolojisinin hem de karbon

kabugunun, elektrotlarin dongii dmriinii ve hiz 6zelliklerini etkilemesinde onemli bir rol
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oynadigimi gostermislerdir. Bu bilgilerin, lityum iyon piller i¢in diger anod materyallerini

tasarlarken yarar saglayacag belirtilmistir.

Zhang et al. (2016) yogun oksidatif veya asindirici ortamlar olmaksizin, elektrostatik self-
assembly yontemi ile organik ¢oziicii ig¢inde nano-yapili Al/Fe,O3/MWKNT enerjik
malzemelerini hazirlamiglardir. Negatif yikli MWKNT’1, iyi dagitilmis pozitif yiikli Al
(yakit) ve Fe2O3 (oksit) nano partikiillerinin kendi kendine montajini yonlendirmek igin tutkal
benzeri bir ajan olarak kullanmiglardir. Yiizey aktif madde kimyas1 veya diger kimyasal ve
biyolojik kisimlar1 olmayan bu spontan montaj yonteminin nano partikiillerin topaklanmasini
biiyiik oranda azalttig1 ve ayrica, Al (yakit) ve Fe.Os (oksit) nanopartikiiller arasindaki zayif ara
yiiz temasini onemli derecede gelistirdigi gézlenmistir. Birlestirilmis Al/Fe2Os/MWKNT
nanoyapili enerjik malzemelerin, 2400 J/g' lik 1s1 salinimi, 0.42 MPa' lik tepe basinci ve 105.71
MPas™?' lik basinglandirma orani ile miikemmel performans gosterdigi; sonikasyon ile
hazirlanan kontrol grubu 1s1 saliniminin 1326 J/g, son basing 0.19 MPa ve basinglandirma hizi
33.33 MPa/s olan Al/Fe203 nanoyapili enerjik materyallerden istiin oldugu belirtilmistir. Bu
nedenle, ¢aligmada kullanilmis olan kolay yaklasimin, yiiksek performansli nanoyapili enerjik

malzemelerin iiretiminde umut verici bir teknik oldugu belirtilmistir.

Xu et al. (2016) tarafindan yapilan ¢alismada taramali azot atmosfer basinci plazma jetleri
(APPJs) ile sinterlenmis nanoporoz Fe;O3 %5 KNT kompozitlerinden imal edilen bir siiper
kondansatorii  gelistirilmigtir. Ekran baski teknigi ilk Once karbon bez iizerine Fe,Os
nanopartikiiller, KNT’ler ve karbonlu baglayicilar igeren bir macunu basmak igin
kullanilmistir. Bundan sonra, baskili macunlar1 sinterlemek i¢in bir azot APPJ kullanilmustir.
Agirlikga %5 KNT lerin eklenmesi 6zgiil kapasiteyi 16’dan 54 F/g’a yiikselmis, 5 cm/s’lik bir
APPJ tarama hiz1 ile, superkapasitoriin, 2 mV/sn'lik bir potansiyel tarama hizi ile siklik

voltametri 6l¢limiinii kullanarak 54 F/g’lik spesifik bir kapasitans sergiledigi bulunmustur.

Zhou (2017) kolay bir hidrotermal yontemle karbon lifleri {izerinde molibden dioksit (MoO2)
nano partikiiller sentezi yapmistir. XRD sonuglari, elde edilen nanopartikiillerin, on nanometre
araliginda ¢apa sahip monoklinik bir faza sahip oldugunu ve lityum iyon piller (LIB' ler) i¢in
dogrudan islevsel hale getirilebilecegini ortaya koymustur. Tavlanmis MoO2 nano partikiilleri,
yiiksek spesifik kapasite ve miikemmel bisiklet kararliliksi sergilemistir. 1117 mAhg™ yiiksek
bir desarj kapasitesi 50 devirden sonra 0.5 C oraninda tutulabilmistir. Milkemmel lityum

depolama ozellikleri ve biiyiikk Olcekli hazirlamanin kolayligi g6z Oniine alindiginda,
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sentezlenen sekilde MoO2 nanopartikiillerin, yiiksek performansli LIB' ler igin umut verici anot

malzemeleri olarak kullanilabilecegini gostermektedir.

Mogolopi Dimpe et al. (2017) tarafindan yapilan ¢alismada aktif karbon kapli demir
oksit@manganez oksit nano partikiillerin (AC/Fe203/MnQO3) sol-jel yontemi ile sentezlenmistir.
Aktif karbon (AC), 900 °C'de karbonizasyondan ve H2O> kullanilarak kimyasal olarak aktive
edildikten sonra hazirlanilmistir. Bilesik, tarama elektron mikroskop/enerji dagilimli X-1gin1
spektroskopisi (SEM-EDS), transmisyon elektron mikroskopu (TEM), X-1sin1 toz difraksiyonu
(XRD), azot adsorpsiyonu ve FTIR ile karakterize edilmistir. Fourier Donilisim Kizilotesi
(FTIR), AC yiizeyinde karboksil ve hidroksil gruplarinin varligini dogrulamistir. Buna ek
olarak, TEM, SEM / EDS ve XRD, AC yiizeyiyle metal oksit nano partikiillerinin birlesmesini
dogrulayan ¢ekici 6zelliklerini ortaya konulmustur. Bilesik, ¢evresel su numunelerinde Ge, Hf,
Mo, Nb, Sb, Ta, Te, Sn, Ti, W ve Zr'nin ultrason destekli dispersiyonel kati fazli mikro
ekstraksiyon (UA-DSPME) igin bir adsorban olarak kullanilmistir. Optimize edilmis sartlar
altinda, saptama ve nicelik sinirlarinin sirastyla 0.0004-0.02 pg L * ve 0.001-0.07 pug L *
arasinda degistigi tespit edilmistir. Goreli standart sapma (% RSD) cinsinden ifade edilen
hassasiyet %05.2'den diisiilk veya ona esit bulunmustur. Gelistirilen adsorban gercek su

numunelerinde uygulanmis, gelistirilen yontemle elde edilen sonuglarin, referans yontemle elde

edilenlerle istatistiksel olarak farkli olmadig1 saptanmuistir.

Jeong et al. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, kortizol (kortizol, insanlarda kan basincini,
glikoz seviyelerini ve karbonhidrat metabolizmasini diizenleyen bir hormon olup, anormal
salgilanmasi, psikolojik ve fiziksel saglikla yakindan baglantili ¢esitli semptomlara neden
olabilmektedir.) tespiti i¢in, N katkili cok boyutlu karbon nano fiberlerden yiiksek performansli,
alan etkili transistor (FET) tabanli biyosensorler tiretilmistir. Buhar biriktirme polimerizasyonu
(VDP) sirasinda basing kosullart morfolojiye uyarlanarak kontrol edilmis, daha sonra, FET'in
iletken kanallar1, termal tavlama, asit muamelesi ve antikor ilavesi ile tamamlanmistir.
Kimyasal islemlerle iliskili degisiklikler, bununla karakterize edilmistir. Elde edilen
transdiiserler, dogru secicilik, kararli yeniden kullanilabilirlik ve yiiksek hassasiyet ile kortizol
molekiillerine kars1 hizli bir tepki gostermistir. Bu kortizol biyosensorlerinin tepkisi ve

uygulanabilirligi bir test matrisi olarak tiikiiriik kullanilarak degerlendirilmistir.
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BOLUM 4

DENEYSEL CALISMALAR

4.1. KULLANILAN MALZEMELER

4.1.1. Kimyasallar

Bovin serum albiimin (BSA, Katalog No. 112018), C10HsNaOsS (Folin, Katalog No. 109001),
HCI (Hidroklorik asit, yaklagik %37 saflikta), NaOH (Sodyum hidroksit, yaklasik %97
saflikta), NaoCO3 (Sodyum barbonat, yaklasik %99.9 saflikta), NaH2PO4.2H.O (Sodyum
Dihidrojen fosfat dihidrat, yaklasik %98 saflikta) Merck; CsHsKNaOe.4H2O (Sodyum-
Potasyum tartarat, yaklasik %99 saflikta), CuSO4.5H20 (Bakir siilfat, yaklasik %99 saflikta)
Sigma; KOH (Potasyum hisroksit, yaklasik %86 saflika), Fe(NOz)3.9H2O (Demir(l11) nitrat
nanohidrat, yaklagik %98 saflikta) Sigma-Aldrich; karbon nanofiber (KNF, yaklagik %98
saflikta, 100 nmx20-200 um, Katalog No.719811), Fe,O3 nano partikiil (Demir Il, 111 oksit nano
parcacik, %97 saflikta, 50-100 nm, Katalog No0.637106), FeCl (Demir klortir, %98 saflikta)

Aldrich firmasindan tedarik edilmistir.

4.1.2. Cozeltiler

BSA Stok Cozeltisi; derisimi 2 mg/mL olacak sekilde stok Bovin Serum Alblimin (Sigma)

¢Ozeltisi hazirlanir.

A Belirteci; 0.1 N NaOH ¢ozeltisi igine %2 (w/v) Na.CO3

B belirteci; %1 (w/v) Na- veya K-tartarat ¢ozeltisi iginde %5 (w/v) CuSO4.5H20

C belirteci; 50 ml A belirteci ile 1 ml B belirteci karisimindan olusan ¢6zelti (taze olmali)
D belirteci; 1 hacim Folin (fosfomolibdotungstik asit) belirteci ile 2 hacim su (taze olmali)

Tuz cozeltisi; %0.9'luk NaCl ¢ozeltisi.
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pH 10 Tamponu; 17.5 g NH4Cl 142 ml derisik NH3 ile ¢ozilir ve 250 ml'ye saf su ile

tamamlanir.

pH 3 Tamponu; 0.624 g NaH2PO4.2H:0 tizerine 0.068 ml %85'lik H3PO4 eklenir ve 100 ml'ye

saf su ile tamamlanir.

4.2. KULLANILAN CIHAZLAR

Calismalarda Brookhaven ZetaPlus cihazi malzemelerin arasindaki elektstatik etkilesimlerinin
belirlenmesi, Shimadzu UV-1700 PharmaSpec UV-VIS Spektrofotometre adsorpsiyon islemi
sirasinda adsorbat derisimin bulunmasi, Malvern Master Sizer 2000 sentezlenen malzemelerin
tane boyut dagiliminin belirlenmesi, Quanta 450 Field Emission Gun (FEG) yiiksek
¢ozliniirliiklii taramali elektron mikroskobu (SEM-EDX) malzemelerin belirlenen 6lgeklerde
gorlintiilerinin alinmasi ve standartsiz elementel analiz yapilmasi, FT-IR Spectrofotometresi
malzemelerin yapisinda bulunan fonkiyonel gruplarin belirlenmesi amaciyla kullanilmistir.
Ayrica kinetik deneylerde Profilo mikrodaga firin, Niive FN-500 etiiv, Niive ST-402 Su
banyosu, Niive NF-200 Santrifiij cihazi kullanilmistir.

4.3. DENEYSEL YONTEMLER

4.3.1. Elektrokinetik Deneyleri

BSA ile adsorbent yiizeyleri arasindaki elektrostatik etkilesimlerin goriilmesi i¢in protein,
adsorbent ve protein/adsorbent sistemlerinin iki farkli sicaklikta (25 ve 40 °C sicaklikta)
Brookhaven ZetaPlus cihazi ile zeta potansiyelleri 6l¢iilmiistir. BSA’nin zeta potansiyel
Olcimii i¢in adsorpsiyon deneylerindeki ile ayni derisimde (500 mg/L) olan ¢ozeltisi
kullanilmistir. Adsorbentlerin zeta potansiyel Ol¢timleri icin %0.9°’luk NaCl’tin 10 mL
icerisinde pH 3-9 arasindaki farkli pH degerilerinde silispansiyonlar hazirlanmistir.
Protein/adsorbent sistemi i¢in 500 mg/L BSA ¢ozeltisinin 10 mL’sinde pH 3-9 araliginda farkli
pH degerilerdeki silispansiyonlar  hazirlanmistir.  Siispansiyon pH’larn  pH 2.8
(NaH2P04.2H20/H3PO4) ve pH 10 (NH4CI/NH3) tamponlari kullanilarak ayarlanmistir.

4.3.2.Protein tayini

Lowry yontemi (Lowry et al. 1951), fosfomolibdotungstik asit ¢ozeltisinin (FolinCicaltaeus)

tirozin kokleri ile etkilesime girmesi ile mavi bir kompleks olusturmasi temeline
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dayanmaktadir. Bu reaksiyonda, bakir ¢ozeltisi ile protein arasinda kompleks olusumu olur;
alkali ¢cozelti icinde, oda sicakliginda 5-10 dakika i¢inde tamamlanir. Bakirin varligr yontemin
duyarliligini 3-15 kat arttirmaktadir. Ciinkii bakir ile yapilan kompleksler, folin belirtecindeki
molibden ve tungsten ile birleserek yeni bir kompleks ortaya ¢ikarir. Ancak 6rneklerdeki
fenolik maddeler hatalara neden olabilir. Bu yontemin kullanilabilmesi i¢in 1 ml reaksiyon

karisiminda 2 mg protein bulunmalidir (Toker, 2000).

4.3.3. KNF-KOH Sentezi

KNF/KOH sentezi i¢in Singhy et al. (2013) tarafindan verilen yontem kullanilmistir. KNF, 100
ml KOH (0.1N) ¢o6zeltisi iginde 10 dakika karigtirllmistir. Karisim 600W 6 dakika boyunca
mikrodalga 1sinlar1 altinda 1sitilmistir. Siispansiyonun ¢okeltilmesi i¢in 0.5 N HCl ¢ozeltisi ile
miidahale edilmistir. KNF/KOH 1:0.15 oraninda kullanilmistir. Elde edilen malzeme 80 °C

sicaklikta 3 saat kurutulmus ve sentezi tamamlanmustir.

4.3.4. KNF-Fe203(1) Sentezi

Nadagauda and Lytle (2011) tarafindan Fe(NO3)3.9H-0 ile gesitli karbon yapilari kullanilarak
karbon/Fe;O3 sentezi yontemleri ¢alisilmistir. KNF-Fe203(1) sentezi i¢in 0.50 g KNF + 11.2 ¢
Fe(NOz)3.9H,0 + 0.5 mL su kullanilarak elde edilen har¢ mikrodalga firinda 2 dk 600 W giicte

1sitilmustir.

4.3.5. KNF-Fe203(2) Sentezi

KNF-Fe203(2) sentezi i¢in Luiz et al. (2002) tarafindan verilen yontem kullanilmigtir. KNF-
Fe>03(2) malzemesi 70 °C'de 400 mL'lik bir FeCl» (7.8 g, 28 mmol) ve FeSO4 (3.9 g, 14 mmol)
¢ozeltisi icinde 0.50 g KNF siispansiyonundan hazirlamistir. NaOH ¢ozeltisi demir oksit
siispansiyonunu ¢okeltmek i¢in damla damla (100 mL, 5 mol I"?) ilave edilmistir. Elde edilen

malzemeler 80 °C'de etiivde 3 saat siireyle kurutulmustur.

4.3.6. Adsorpsiyon Denge Deneyleri

Kati-s1v1 adsorpsiyonlarinda ¢ozeltide derisiminin belirlenmesi icin literatiirede bir¢ok farkl
metot kullanilmaktadir. Bu c¢alismada, c¢ozeltideki protein miktarini belirleyebilmek i¢in

UVvisible ile 6l¢iilen absorbans degerlerinden yararlanilmistir. Sulu ¢ozeltideki renksiz protein

derisiminin tespiti i¢cin Lowry yontemi kullanilmigtir. Kesikli sistemde sabit pH degerinde (pH
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4.5), farkl sicakliklarda (32, 37 ve 42 °C) 500 mg/L baslangi¢ derisiminde hazirlanan BSA
¢ozeltilerinin sabit karigtirma hizindaki ¢alkalayicili su banyosunda Fe2O3, KNF, KNF-KOH,
KNF-Fe203(1) ve KNF-Fe203(2) tizerine adsorpsiyonu igin diizenek kurulmustur. Hazirlanan
cozeltiler sabit sicaklik ve sabit karistirma hizindaki c¢alkalayicili su banyosuna yerlestirilmistir
Adsorpsiyon sirasinda belili araliklarla ¢ozeltiden numuneler alinmis ve bunlar Lowry
yontemine gore UVVvisible ile dl¢iilmiistiir. Bu verilerden yararlanilarak adsorpsiyonun denge

egrileri ¢izilmistir.

Adsorpsiyon sisteminde bu islemler yapilmadan 6nce sulu ¢ozeltideki protein derisiminin
dogru bir sekilde belirlenmesi i¢in BSA’nin kalibrasyon egrisinin (absorbansa karsi gizilen
derisim grafigi) elde edilmesi gerekmektedir. Kalibrasyon egrisinin ¢izilmesi i¢in, BSA’nin
farkli derisimlerde (0.1-1.0 g/L) ¢ozeltileri hazirlanmistir. Derigimleri farkli olan her bir protein
¢ozeltisinden 0.5 mL protein 6rnegi alinip 5 mL C belirteci ile karistirllmigtir. Bu karisim oda
sicakliginda 10 dakika bekletilmistir. Daha sonra ise 0.5 mL D belirteci hizla karistirilarak
eklenmis (D ¢ozeltisinin ortama katilmasi ve homojen bir sekilde karigtirma islemi 2-3 saniye
icinde tamamlanmalidir) ve 30 dakika karanlikta bekletilmistir. Hazirlanan bu protein
¢ozeltilerinin Shimadzu 1700-E type UV spektrofotometresi ile 600 nm degerleri dl¢lilmiistiir.

Hazirlanan protein ¢6zeltilerinin elde edilen kalibrasyon egrisi Sekil A1’de verilmistir.

4.3.7. Adsorpsiyon Kinetigi

Farkli sicakliklar ve adsorbent miktarlari i¢in protein ¢ozeltilerinin sulu fazdan Fe>O3, KNF,
KNF-KOH, KNF-Fe03(1) ve KNF-Fe0O3(2) iizerine adsorpsiyonu tamamlandiktan
adsorpsiyon hiz mekanizmalar1 incelenmistir. Denge deneylerinden elde edilen ge Ve t verileri
kullanilarak birinci ve ikinci mertebe hiz analizleri yapilmistir. Birinci derece hiz sabiti ki,
Esitlik 2.6'da verilen birinci derece hiz bagintisindan yaralanilarak zamana karsi log(qe-q)
degerlerinin degisiminin izlenmesiyle elde edilen dogrunun egiminden bulunmustur. ikinci
derece hiz sabiti ko ise Esitlik 2.7'de verilen ikinci mertebe hiz bagintisindan zamana kars1
1/(ge-q) degerlerinin grafige gegirilmesiyle elde edilen dogrunun egiminden belirlenmigtir
(Bolim 2.3.4). Hesaplanan hiz sabitleri karsilastirilarak deneysel ¢alismalarin sonuglarina

uygun hiz mertebeleri belirlenmistir.
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BOLUM 5
DENEY SONUCLAR VE DEGERLENDIiRME

5.1. MALZEMELERIN KARAKTERIZASYONU

5.1.1. Zeta Potansiyel Ol¢iimleri

Zeta potansiyel analizleri malzeme yiizeyindeki elektrostatik etkilesimlerin olup olamadigini
kanitlamak ve bunlar1 nicel veriler halinde ortaya koymaya yarayan yalin bir yontemdir (Lee et
al. 2002). Bu calismada farkli pH’larda secilen adsorbent yiizeyleri ile protein arasindaki
elektrostatik etkilesimlerin belirlenmesi i¢in sirasiyla her bir adsorbentin, proteinin ve protein-
adsorbent ikilisinin zeta potansiyel olgiimleri yapilmistir. Zeta potansiyel olgiimleri ile pH
arasindaki arasindaki iliskide incelenmistir. Ayrica 6lgtimler ayni sartlar altinda sadece sicaklik
degistirilerek zeta potansiyel etkilesimlerinin sicaklikla arasindaki iliskide incelenistir. Bu

6l¢iimler sonucunda kinetik deneylerin pH 4.5’te yapilmasina karar verilmistir.

Fe203/BSA Sonuglari

BSA, Fe203 ve Fe203/BSA i¢in 6lciilen zeta potansiyel degerlerine ait grafik Sekil 5.1 ve Sekil
5.2’de verilmistir. 0.15 M NaCl ¢ozeltisi ile hazirlanan Fe2Os siispansiyonlarinin 25 °C ve 40
°C sicaklikta ve tiim pH ortamlarinda yapilan dl¢iimlerimde zeta potansiyel degerlerinin negatif
oldugu (swrasiyla (-7)-(-22)/(-9)-(-18) mV) goriilmektedir. Aynmi sekilden, BSA’nin zeta
potansiyel degerinin sifir oldugu noktaya karsilik gelen izoelektrik noktasinin (IEP) 25 °C ve
40 °C sicaklikta sirasiyla yaklasik pH 4.4 ve 4.2, Fe,O3/BSA ikilisinin ise her iki sicakliktada
pH 4.7°te oldugu bulunmustur. BSA’ nin izoelektrik noktasi literatiir ¢alismalarinda pH 4-5
arasinda olugu bilinmektedir. Givens et al. (2019) yaptiklar1 ¢calismada BSA’nin izoelektrik
noktasinin pH 4.7°de oldugunu bildirmislerdir. Fe2O3/BSA ikilisinin 6l¢iim sonuglarinda ise
BSA ile Fe2Osz egrilerinin arasinda kalmis bir egri goriilmektedir. Bu da aralarinda bir etkilesim

oldugunu gostermektedir.
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Sekil 5.1 Fe,O3/BSA Adsorpsiyonu igin 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mads: 2 g/L).
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Sekil 5.2 Fe,O3/BSA Adsorpsiyonu icin 40 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mads: 2 g/L).

KNF/BSA Sonuclari

BSA, KNF ve KNF/BSA igin 6lgiilen zeta potansiyel degerlerine ait grafik Sekil 5.3 ve Sekil
5.4’te verilmistir. 0.15 M NaCl ¢ozeltisi ile hazirlanan KNF siispansiyonlarinin 25 °C ve 40 °C
sicaklikta ve tiim pH ortamlarinda yapilan lglimlerimde zeta potansiyel degerlerinin negatif
oldugu (sirasiyla (-16)-(-18)/(-15)-(-16) mV) goriilmektedir. KNF/BSA ikilisinin izoelektrik
noktast 25 °C ve 40 °C sicaklikta 4.7 mV olarak hesaplanmistir. KNF zeta potansiyeli
Olciimlerine bakildiginda sicaklik ve pH degisikliklerinden etkilenmedigi goriilmektedir.
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Sekil 5.3 KNF/BSA Adsorpsiyonu igin 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (mMags: 0.05 g/L).
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Sekil 5.4 KNF/BSA Adsorpsiyonu igin 40 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mags: 0.05 g/L).

KNF-KOH/BSA Sonuglari

BSA, KNF-KOH ve KNF-KOH /BSA igin 6lgiilen zeta potansiyel degerlerine ait grafik Sekil
55 ve Sekil 5.6’da verilmistir. 0.15 M NaCl ¢o6zeltisi ile hazirlanan KNF-KOH
stispansiyonlarinin 25 °C ve 40 °C sicaklikta ve tiim pH ortamlarinda yapilan 6l¢iimlerimde zeta
potansiyel degerlerinin negatif oldugu goriilmiis ve pH 5 ile 7 arasinda sifira yaklasan bir egri
elde edilmistir. KNF-KOH zeta potansiyeli 6l¢iimlerine bakildiginda sicaklik arttikca grafigin
negatif bolgeye kaydig1 goriilmektedir. KNF-KOH/BSA ikilisinin izoelektrik noktasi1 25 °C ve

43



40 °C sicaklikta sirasiyla 4.7 ve 5.1 mV olarak hesaplanmistir. KNF-KOH/BSA ve BSA i¢in

cizilen grafiklerin birbiri ile paralel oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.5 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu i¢in 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (mads: 0.2

g/L).
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Sekil 5.6 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu i¢in 40 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (mads: 0.2
g/L).
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KNF-Fe203(1)/BSA Sonuglari

BSA, KNF- Fe;03(1) ve KNF-KOH /BSA igin 6lgiilen zeta potansiyel degerlerine ait grafik
Sekil 5.7 ve Sekil 5.8’de verilmistir. 0.15 M NaCl ¢ozeltisi ile hazirlanan KNF- Fe>O3(1)
stispansiyonlariin 25 °C ve 40 °C sicaklikta ve tiim pH ortamlarinda yapilan dlgiimlerimde zeta
potansiyel degerlerinin negatif oldugu goriilmektedir. KNF-Fe;O3(1) zeta potansiyeli
Ol¢timlerine bakildiginda sicaklik ve pH degisikliklerinden etkilenmedigi goriilmektedir.
Yalnizca 25 °C pH 7 ‘de azalan bir pik yapmistir. 40 °C pH 5’te ise artan bir pik yaptig
goriilmektedir. Ayrica malzemenin her iki sicaklikta da BSA ile etkilesimi sonucunda zeta

potansiyeli pozitif ¢gikmistir.
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Sekil 5.7 KNF-Fe203(1)/BSA Adsorpsiyonu i¢in 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mags: 1

g/L).
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Sekil 5.8 KNF-Fe2O3(1)/BSA Adsorpsiyonu i¢in 40 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mags: 1
g/L).
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KNF-Fe203(2)/BSA Sonuclari

BSA, KNF- Fe;03(2) ve KNF-KOH /BSA igin 6l¢iilen zeta potansiyel degerlerine ait grafik
Sekil 5.9 ve Sekil 5.10°da verilmistir. 0.15 M NaCl ¢6zeltisi ile hazirlanan KNF- Fe;O3(2)
siispansiyonlariin 25 °C ve 40 °C sicaklikta ve tiim pH ortamlarinda yapilan 6l¢iimlerimde zeta
potansiyel degerlerinin negatif oldugu goriilmektedir. KNF-Fe2O3(2) zeta potansiyeli
Olgtimlerine bakildiginda 25 °C ve 40 °C sicakliklarda pH 5’ten sonra artan bir ¢izgi olustugu
gorilmektedir. BSA ile etkilesim grafigine bakildiginda malzemenin saf hali ile aym

dogrultuda bir ¢izgi olusturdugu gorilmustiir.
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Sekil 5.9 KNF-Fe203(2)/BSA Adsorpsiyonu igin 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (mads:1

g/L).
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Sekil 5.10 KNF-Fe>03(2)/BSA Adsorpsiyonu igin 25 °C Sicaklikta Zeta Potansiyel Egrisi (Mads:
1g/L).
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5.2.1.FT-IR Olgiimleri

Kizilotesi (IR) spektroskopisi, organik veya inorganik bilesiklerin karakterize edilmesinde
kullanilan bu cihaz, maddeyi olusturan atomlar arasindaki baglarin titresimiyle olusan
frekanslarina karsilik gelen absorpsiyon pikleri ile 6rnegin parmak izini gostermektedir. Her
maddenin kendine has bir spektrumu vardir. Bu spektrumlar ile numune igindeki fonsiyonel
gruplar belirlenir. Bu analizde kullanilan malzemeler yapisal olarak bir organik yapi
icermedikleri i¢in spektrumlar oldukga diisiik bulunmustur. Fakat burada dikkat edilecek nokta
malzemelerin saf halleri ile protein adsorpsiyonununda dengeye gelindikten sonra ¢ozeltide

kalan adsorbentler arasindaki fakliliklardir.

KNF ve KNF/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin FT-IR analizi Sekil 5.11'de
verilmistir. Bu grafikte KNF ve KNF/ BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin 2000-
2400 cm? dalga boyunda araliginda pik verdigi goriilmiistir. Bu pik iicli C bagmi
gostermektedir ve KNF/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentte KNF’ye gore daha nettir.
Ayrica KNF/ BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentte KNF’den farkli olarak 3200 cm™
dalga boyunda spektrum goriilmektedir. Bu spektrum oksijen-hidrojen (su) bagini temsil

etmektedir.

Fe 03 ve Fe203/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin FT-IR analizi Sekil 5.12'de
verilmistir. bu 8l¢iim sonucunda her iki numuneninde sonucu ayni ¢ikmigtir. 500-600 cm™
dalga boyunda goriilen pik demir-oksijen bagina aittir. Manyetik malzeme olmasindan kaynakli
bir fonksiyonel grup icermemektedir. Zhang et al.(2013) yaptig1 calismada Fe3Os’in FT-IR

analizinde sadece 500-600 cm™ dalga boyunda pik verdigini gostermistir.

KNF-KOH ve KNF-KOH/ BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin FT-IR analizi Sekil
5.13'de verilmistir. KNF-KOH ve KNF-KOH/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin
2000-2400 cm™ dalga boyunda goriilen spektrum iiclii C baginmin oldugunu ifade eder. KNF-
KOH ve KNF-KOH/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin birbiri ile ayn1 spektrum

verdigi, piklerin birbirine es oldugu goriilmektedir.

KNF-Fe203(1) ve KNF-Fe203(1)/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin FT-IR analizi
Sekil 5.14'de verilmistir. Bu grafikte KNF-Fe,O3(1) ve KNF-Fe203(1)/BSA etkilesiminden
elde edilen adsorbentlerin analizinde de 2000-2400 cm™ dalga boyunda araliginda ve KNF/BSA

etkilesimi sonunda alinan adsorbente nazaran yogun bir karbon bagi goriilmetedir. Ayrica
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KNF-Fe203(1)’nin analizinde karbon-oksijen baglar1 goriiliirken, KNF-Fe;O3(1)’nin BSA ile
etkilesiminden sonra karbon-oksijen baglar1 azaldigi yerine karbon-hidrojen baglarinin

olustugu goriilmektedir.

KNF-Fe203(2) ve KNF-Fe203(2)/BSA etkilesiminden elde edilen adsorbentlerin FT-IR analizi
Sekil 5.15'de verilmistir. her iki analizde de bir grubu temsil edecek yogunlukta bir spektrum
goriilmemekte ve birbiri ile neredeyse es bir grafik olustugu goriillmektedir. Bununla beraber
KNF-Fe203(2)’nin BSA ile etkilesiminden sonra elde edilen adsorbentte oksijen-hidrojen

bagini temsil eden spektrum goriilmemistir.
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Sekil 5.12 Fe;O3 ve Fe,O3/BSA Etkilesiminden Elde Edilen Adsorbentin FT-IR Analizi
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Sekil 5.13KNF-KOH ve KNF-KOH/BSA Etkilesiminden Elde Edilen Adsorbentin FT-IR
Analizi
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Sekil 5.14 KNF-Fe2O3(1) ve KNF-Fe203(1)/BSA Etkilesiminden Elde Edilen Adsorbentin FT-
IR Analizi
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Sekil 5.15 KNF-Fe>03(2) ve KNF-Fe203(2)/BSA Etkilesiminden Elde Edilen Adsorbentin FT-
IR Analizi

5.2.2. SEM-EDX Olg¢iimleri

Isik mikroskobu olarakta adlandirilan optik mikroskoplar goriiniir 15181 ve lensleri kullanarak
kiiciik numunelerin goriintiilerini biiyiitiirler. Lensler, kullanilan 15181 ¢esitli amaclar i¢in
yonlendirmemizi saglamaktadir. Taramali Elektron Mikroskobu’nda (SEM) goriintiisii yliksek
voltaj ile hizlandirilmig elektronlarin numune tizerine odaklanmasi, bu elektron demetinin
numune ylizeyinde taratilmasi, taratma sirasinda elektron ve numune atomlar1 arasinda olusan
girisimler sonucunda meydana gelen etkilerin uygun algilayicilarda toplanmasi, bu bilgilerin
sinyal giiclendiricilerinden gegirildikten sonra bir katot 1g1nlar1 tiipiiniin ekranina aktarilmasiyla
elde edilir. KNF, FexOs KNF-FeO3(1), KNF-Fex03(2) ve KNF-KOH’un 5-40 pm
olgeklerindeki SEM goriintiilerine bakilmistir. Ayrica KNF-Fe203(1), KNF-Fe203(2) ve KNF-
KOH’a EDX analizi de yapilarak sentezlenen kompozitlerin bir kesitinde dagilmis elementler
tespit edilmistir. KNF’nin 10 um 06lgekteki SEM goriintiileri Sekil 5.16 goriildigi gibi lifli
yapidadir. 4 um 6l¢ekle alinan goriintiide lif ¢aplar1 50-270 nm arasinda Sl¢iilmiistiir. FeoO3
nano partikiillerinin de Sekil 5. 17°de goriildiigii gibi kiire seklindedir. 2 pum 6lgekle alinan
goriintiide kiire ¢aplar1 80-210 nm arasinda Ol¢iilmiistiir. KNF-KOH’un 10 um o6lgekteki SEM
goriintiileri Sekil 5.18’de KOH partikiillerinin KNF icinde dagildigr goriilmektedir. Fakat 100
um olgekle bakildiginda topaklagmis tanecikleri tespit edilmistir. Sekil 5.19°da KNF-KOH un
SEM-EDX analizinde bu topaklarin potasyum oldugu tespit edilmistir. KNF-Fe2O3(1)’in 10 um
Olgekteki SEM goriintiileri Sekil 5.20°’de EDX analizi Selil 5.21°de verilmistir. Demir
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partikiillerin topaklar olusturdugunu ve bir ortii gibi KNF iizerini kapladigi goriilmektedir.
KNF- Fe203(2)’in 10 um oSlgekteki SEM goriintiileri Sekil 5.22°de verilmistir. Burada KNF
liflerin koptugu, lifsi yapisinin bozuldugu goriilmektedir. EDX analizi igin KNF iizerine
odaklama yapilmistir. Bunun sebebi KNF icinde niifus eden demir oksit oranini tespit etmektir.
Sekil 5. 23’te verilen EDX analizi sonuglarina gére KNF icinde %0.30 oraninda demir
bulunmustur. Demir partikiiller KNF i¢ine niifus etmemistir. Ayrica demir oraninin KNF’ye

oranla fazla oldugu goriilmektedir.

.H mag [ | det | mode vi e WD HV | 10 pm

10000 x | ETD = SE | Highv 10.1 mm | 20.00 kV FEI QUANTA FEG 450

20.00 kV | FEI QUANTA FEG 450

Sekil 5.17 Fe203 10 um Olgekte SEM Goriintiisii
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.ﬁw mag [] det | mode vac mode W v 10 pm
*  10000x | ETD @ SE High vacuum | 10.1 mm | 20.00 kV FEI QUANTA FEG 450

Sekil 5.18 KNF-KOH 10 pm Olgekte SEM Gériintiisii

e EDS Quantitative Results
Element Wt% At%
CK 95.84 98.60
SK 0.14 0.05
ClK 2.15 0.75
KK 1.87 0.59

cl

ci
s v

l 1.0 2.00 3.0 “m $.00 6.00 7.00 h.00 2.00 10,00 11.00 12.00 kaV

Sekil 5.19 KNF-KOH 10 pm Olgekte SEM-EDX Analizi
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mag [ | det | mode vac mode WD HV } 10 pm

ETD | SE | High vacuum | 10.2 mm | 20.00 kV | FEI QUANTA FEG 450

EDS Quantitative Results
Element Wt$% AtS%

CK 48.40 58.88

OK 42.38 38.71
c FeK 9.22 2.41

1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00 10.00 11.00 koV

Sekil 5.21 KNF-Fe;03(1) 10 um Olgekte SEM-EDX Analizi
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mag [] | det
10000 x | ETD

vac mode
High vacuum

mode

SE

WD HV
10.1 mm | 20.00 kv

Sekil 5.22 KNF-Fe;03(2) 10 um Olgekte SEM Goriintiisii

e 10 UM

FEI QUANTA FEG 450

§ EDS Quantitative Results
Element Wt% At%
CK 91.73 94.23
OK 6.25 4.82
NaK 1.52 0.82
SK 0.12 0.05
ClK 0.08 0.03
FeK 0.30 0.07
cl
Ji 1‘ sCl 9wy
1.00 2.00 J.00 4.00 5.0 6.00 7.00 8.00 9.00 10.00 11,

Sekil 5.23 KNF-Fe203(2) 10 pm Olgekte SEM-EDX Analizi

5.2.3. Tane Boyutu Analizi

Tane boyutu analizi Malvern Master Sizer 200 cihazi ile yapilmistir. Cihaz numunedeki

tanelerin lizerine lazer 1ginlart gondererek tanelerden yansiyan 1sinlart bir mercek yardimiyla
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dedektoriin lizerine diisiirmektedir. Dedektoriin iizerine diisen 1sinlar bir doniistiiriicii
vasitasiyla sayisallagtirilarak  bilgisayar aracilifiyla tane biyikligi ve yiizdesi
hesaplanmaktadir, verilen degerler numune i¢indeki mikron boyuttaki tanelerin yiizdesini verir
(URL-7). Sentezlenen malzemlerin tane boyut dagilimlar1 Tablo 5.1°te verilmistir. KNF-
Fe2O3(1)’in analizinde iki pik vardir. Buda iki farkli tane boyutu araliginda yigilma oldugunu

ifade etmektedir.

Cizelge 5.1 Sentezlenen Malzemelerin Tane Boyutu Analizi

Numune adi d(0.1) d(0.5) d(0.9)
KNF-KOH 16.913 um 140.398 um 458.554 um

KNF-Fe203(1) 3.126 um 35.113 um 476.766 um

KNF-Fe20s(2) 42.657 um 897.506 pm 1571.031 um

5.2. BSA ADSORPSIYONUNA ADSORBENT MIiKTARI ETKIiSi

Kesikli sistemde sabit pH degerinde (pH 4,5) 32, 37 ve 42 °C sicakliklarda 500 mg/L baslangi¢
derisiminde hazirlanan BSA ¢ozeltilerinin Fe203 ve KNF {izerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki
protein derisiminin zamana gore degisimleri grafikler halinde verilmistir. Sentezlenen
adsorbentler KNF-KOH, KNF-Fe203(1) ve KNF-Fex03(2) ise 37 ve 42 °C sicakliklarda
caligilmistir.

5.2.1.Fe203 iizerine BSA Adsorpsiyonunda Adsorbent Miktarinin Etkisi

BSA ¢ozeltilerinin 32, 37 ve 42 °C sicakliklarda Fe2Og3 iizerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki
protein derisiminin zamana gore degisimleri sirasiyla Sekil 5.24, Sekil 5.25 ve Sekil 5.26°te
verilmistir. Fe20z i¢in elde edilen sonuglara bakildiginda, farkli adsorbent miktarlarinda yapilan
deneylerde adsorpsiyon siiresince BSA derisiminin diizenli bir sekilde degisim gosterdigi ve
adsorpsiyonun yaklasik 250 dakika i¢inde dengeye ulastig1 gozlenmektedir. Tiim sicakliklarda
yapilan ¢alismalarda adsorbent miktarinin arttirilmasinin adsorpsiyon miktarini da arttirdigi

gbzlenmektedir.
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Fe,0,/BSA

32 °C
ms5g/L
A8g/L

10g/L
X 12g/L

®15g/L

300

Sekil 5.2432 °C Sicakliktaki Fe;Os lizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 32 °C, Mags: 5-15 g/L,

V: 0.10).

600,00

500,00

400,00

300,00

C (mg/L)

200,00

100,00

0,00
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[ 23 d |
& B
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X Xl

50

100 150

t (dk)

@

200

[ P 2

250

Fe,0,/BSA

37 °C
ms5g/L
A8g/L

10 g/L
X12g/L

®15g/L

300

Sekil 5.2537 °C Sicakliktaki Fe,Os tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derigsiminin Zamana Bagli Degisimi (Co: 500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 5-15
g/L, V: 0.10).
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600,00

Fe,0,/BSA
[ ] 42 °C
500,00
5g/L
o
400,00 8g/L
|
_ a 10 g/L
5 300,00 L 4
g X 12 g/L
(@)
200,00 ¢ ®15g/L
X
@
100,00 ¢ $ X
® é ¢
0,00
0 50 100 150 200 250 300
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Sekil 5.2642 °C Sicakliktaki Fe,Os tlizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co: 500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags: 5-15
g/L, V: 0.10).

5.2.2. KNF Uzerine BSA Adsorpsiyonunda Adsorbent Miktarimin Etkisi

BSA ¢ozeltilerinin KNF {izerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki protein derisiminin zamana gore
degisimleri sirastyla Sekil 5.27, Sekil 5.28 ve Sekil 5.29°da verilmistir. KNF i¢in elde edilen
sonuglara bakildiginda, farkli sicaklik ortamlarinda gergeklestirilen deneylerde adsorpsiyon
stiresince BSA derisiminin Fe;O3’e gore az daha degisim gosterdigi ve adsorpsiyonun yaklagik
300 dakika i¢inde dengeye ulastigi gozlenmektedir. Ayni1 zamanda adsorbent miktarinin
arttirtlmasinin adsorpsiyon miktarini da arttirdig1 gézlenmektedir. Adsorplama hizinin Fe,O3’e

gore daha yavas oldugu goriilmiistiir.
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600,00 KNF/BSA

Bl o 32 °C
500,00 " B
"‘-. * o o €0.2¢g/L
[ ] 4 L 4
400,00 e g - mO05g/L
=
£ 300,00 0.8g/L
5}
200,00 10g/L
100,00
0,00
0 50 100 150 200 250 300 350
t (dk)

Sekil 5.2732 °C Sicakliktaki KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 32 °C, mggs: 0.2-1

g/L, V: 0.10).
600,00
" KNF/BSA
37 °C
500,00 B eee
® o L 2 €0.2g/L
- * o o .
400,00 [ J mO5g/L
. |
3 B 5 5 g m 0.8g/L
2 300,00
S 1.0g/L
200,00
100,00
0,00
0 50 100 150 200 250 300 350
t (dk)

Sekil 5.2837 °C Sicakliktaki KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mgygs: 0.2-1
g/L, V: 0.10).

58



600,00 KNF/BSA

42 °C
500,00
€0.2g/L
- ®
400,00 0.5g/L
o040
=) * L 4 * P * 0.8g/L
oo
(&)
200,00
100,00
0,00
0 50 100 150 200 250 300 350

t (dk)

Sekil 5.2942 °C Sicakliktaki KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags: 0.2-1
g/L, V: 0.10).

5.2.3. KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonunda Adsorbent Miktariin Etkisi

BSA c¢ozeltilerinin KNF-KOH {izerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki protein derisiminin
zamana gore degisimleri sirastyla Sekil 5.90 ve Sekil 5.31°de verilmistir. KNF-KOH igin elde
edilen sonuclarda, farkli sicaklik ortamlarinda gergeklestirilen deneylerde adsorpsiyon
stiresince BSA derisiminin diizenli bir sekilde degisim gosterdigi ve adsorpsiyonun yaklasik
200 dakika i¢inde dengeye ulastigi gozlenmektedir. Diger malzemelere gore en kisa siirede
dengeye gelen malzeme KNF-KOH olmustur. Ayni zamanda adsorbent miktarin

arttirllmasinin adsorpsiyon miktarini da arttirdig1 gézlenmektedir.
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600,00 KNF-KOH/BSA

o
& 37 °C
500,00
m0.2g/L
| [ [ | |
400,00 1 A . R A05g/L
A 0.8g/L
5 o g/
® 300,00 O 1.0g/L
S Q 01.2g/L
O
200,00 o) e
100,00
0,00
0 50 100 150 200
t (dk)

Sekil 5.30 37 °C Sicakliktaki KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 0.2-1.2

g/L, V: 0.10 L).
600,00 KNF-KOH/BSA
42 °C
500,00 u
u - - - - m0.2¢g/L
S a A05g/L
400,00
A 0.8g/L
o . A A 1.0g/L
5 300,00 O s
1.2¢g/L
g a O1l2g/
© 200,00 O ]
100,00
0,00
0 50 100 150 200

t (dk)

Sekil 5.3142 °C Sicakliktaki KNF-KOH {izerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags: 0.2-1.2
g/L, V:0.10 L).
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5.2.4. KNF- Fe20s3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Adsorbent Miktariin EtKisi

BSA ¢ozeltilerinin KNF-Fe;03(1) tizerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki protein derisiminin
zamana gore degisimleri degisimleri sirasiyla Sekil 5.32 ve Sekil 5. 33’te verilmistir. KNF-
Fe203(1) i¢in elde edilen sonuglara bakildiginda, farkli sicaklik ortamlarinda gergeklestirilen
deneylerde adsorpsiyon siiresince BSA derisiminin diizenli bir sekilde degisim gdsterdigi ve
adsorpsiyonun yaklasik 300 dakika i¢inde dengeye ulastigi gozlenmektedir. Fakat diger
malzemelerden farkli olarak KNF-Fe;O3(1) miktarinin arttirilmasinin adsorpsiyon miktarini

azalttig1 gozlenmektedir.

600,00 KNF-Fe,03(1)/BSA
o 37 °C
500,00 Hlg/L
@) 3g/L
400,00 g O 5g/L
-y O 8 g/'—
= [ |
E 300,00 Q o - - 5 010g/L
° ®
200,00
[ |
100,00 g by n B
0,00
0 100 200 300
t (dk)

Sekil 5.32 37 °C Sicakliktaki KNF-Fe2O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagl Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, Mags:
1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.33 42 °C Sicakliktaki KNF-Fe;O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mads:
1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).

5.2.5. KNF-Fe,03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Adsorbent Miktarimin Etkisi

BSA ¢ozeltilerinin KNF-Fe203(2) iizerine adsorpsiyonunda sivi fazdaki protein derisiminin
zamana gore degisimleri sirasiyla Sekil 5.34 ve Sekil 5.35’te verilmistir. KNF-Fe>03(2) igin
elde edilen sonuglarda, farkli sicaklik ortamlarinda gergeklestirilen deneylerde adsorpsiyon
stiresince BSA derisiminin diizenli bir sekilde degisim gosterdigi ve adsorpsiyonun yaklasik
360 dakika i¢inde dengeye ulastifi gozlenmektedir. Adsorbent miktarinin arttirilmasinin

adsorpsiyon miktarini da arttirdig1 gézlenmektedir.
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Sekil 5.3437 °C Sicakliktaki KNF-Fe,05(2) ilizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags:

1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.3542 °C Sicakliktaki KNF-Fe,03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigsiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, Mags:

1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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5.3. BSA ADSORPSIYONU UZERINDE SICAKLIK ETKISi

5.3.1. Fe203 iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sicakhik Etkisi

Farkl1 sicaklikta ayni adsorbent miktarinda ¢izilen grafikler (Sekil5.36-40’da) incelendiginde
sicaklik arttikga sivi fazdaki protein derisiminin azaldigi yani sicaklik arttik¢a adsorplama
miktarinin da arttig1 goriilmiistiir. Malzemelerin farkli sicakliktaki dengeye gelme durumlari
incelendiginde adsorbent miktarlar1 ne olursa olsun 32 ve 37 °C sicaklikta s1v1 fazin derigimin

birbirine yakin degerlerde oldugu gorilmistiir.

600,00 FeZO3/BSA
m,q4 5 g/L
500,00 .
®32°C
400,00 MR
) TS 0
. . 37°C
< 300,00
& * f s 42°C
£
O 200,00
100,00
0,00
0 50 100 150 200 250 300
t (dk)

Sekil 5.36 Farkli Sicakliklarda Fe2O3 tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 5 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.37 Farkli Sicakliklarda Fe;Os iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 8 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.38 Farkl1 Sicakliklarda Fe;Os tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 10 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.39Farkl1 Sicakliklarda Fe2O3 tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 12 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.40 Farkl1 Sicakliklarda Fe;Os tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 15 g/L, V: 0.10).

5.3.2. KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sicakhik Etkisi

KNF i¢in elde edilen sonuglara bakildiginda (Sekil 5.41- Sekil 5.44), sicaklik arttik¢a sivi

fazdaki protein derisiminin azaldigi yani sicaklik arttikca adsorplama miktarinin da arttigi

goriilmiistiir. 32 °C sicaklikta yapilan adsorpsiyon isleminde diger sicakliklara gore sivi fazdaki

derisim degisikligi azdir. Buna gore bu sicaklikta (32 °C) adsorplama miktarinin az oldugu

anlagilmaktadir.
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Sekil 5.41 Farkli Sicakliklarda KNF {izerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.2 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.42 Farkli Sicakliklarda KNF {izerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.5 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.43 Farkli Sicakliklarda KNF {izerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.8 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.44 Farkli Sicakliklarda KNF {izerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.0 g/L, V: 0.10).

5.3.3. KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sicakhik Etkisi

Ayni1 adsorbent miktarinda farkli sicaklikta ¢izilen grafikler (Sekil5.45- Sekil5.50)
incelendiginde BSA iginde KNF-KOH adsorbentinin sicaklik artisi ile adsorpsiyon arasinda
anlamli bir iligki olmadig1 goriilmistiir. 37 ve 42 °C sicakliklarda adsorplanan malzeme

miktarinin birbirine ¢ok yakin oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.45 Farkli Sicakliklarda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.2 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.46 Farkl1 Sicakliklarda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein

Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.5 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.47 Farkl1 Sicakliklarda KNF-KOH {iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 0.8 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.48 Farkl1 Sicakliklarda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein

Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.0 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.49 Farkl1 Sicakliklarda KNF-KOH {iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki Protein
Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.2 g/L, V: 0.10).

5.3.4. KNF-Fe203(1) iizerine BSA adsorpsiyonunda sicakhk etkisi

Ayni adsorbent miktarinda farkli sicaklikta ¢izilen grafikler (Sekil5.50- Sekil5.55)
incelendiginde BSA i¢inde KNF-Fe>O3(1) adsorbentinin sicaklik artisi ile adsorpsiyon arasinda
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anlaml bir iligki olmadig1 goriilmiistiir. 37 ve 42 °C sicakliklarda cizilen egrilerin neredeyse

cakisik oldugu gorilmiistiir.

- KNF-Fe,03(1)/BSA
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Sekil 5.50 Farkli1 Sicakliklarda KNF-Fe;O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.0 g/L,

V: 0.10).
KNF-Fe,03(1)/BSA
600 m, 4 3 g/L
500
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Sekil 5.51 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mads: 3.0 g/L,
V: 0.10).
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Sekil 5.52 Farkl1 Sicakliklarda KNF-Fe;O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 5.0 g/L,

V: 0.10).
KNF-Fe,Os3(1)/BSA
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Sekil 5.53 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 8.0 g/L,
V: 0.10).
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Sekil 5.54 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigsiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 10.0 g/L,
V: 0.10).

5.3.5. KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sicaklik Etkisi

KNF-Fe203(2) i¢in elde edilen grafiklere (Sekil5.55-Sekil5.59) bakildiginda, sicaklik arttikga
stvi fazdaki protein derisiminin arttigi gozlenmistir. Egriler birbirine yakindir, fakat sicaklik

arttikca adsorplama miktarinin da azaldig gortilmiistiir.

KNF-Fe,03(2)/BSA

600 mads,- 1 g/L
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Sekil 5.55Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 1.0 g/L,
V: 0.10).
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Sekil 5.56 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 3.0 g/L,

V: 0.10).
KNF-Fe,03(2)/BSA
600 M,qs; 5 8/L
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Sekil 5.57 Farkl1 Sicakliklarda KNF-Fe,O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derisiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 5.0 g/L,
V: 0.10).
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Sekil 5.58 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 8.0 g/L,
V: 0.10).

. KNF-Fe,03(2)/BSA
m,q; 10 g/L

500

0 50 100 150 200 250 300 350 400
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Sekil 5.59 Farkli Sicakliklarda KNF-Fe;O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunda Sivi Fazdaki
Protein Derigsiminin Zamana Bagli Degisimi (Co:500 mg/L, pH: 4.5, mags: 10.0 g/L,
V: 0.10).

5.4, BSA ADSORPSIYON iZOTERMLERI

Deneysel calismalarla farkli adsorbent miktarlar1 ve farkli sicaklikta elde edilen sulu

cozeltilerde protein derisiminin zamana kars1 degisimlerinden, sulu ¢ozeltide kalan dengeki
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protein derisimi Ce ve dengedeki adsorbent iizerinde adsorplanan proteinin zamana igindeki
degisiminden Qe degerleri hesaplanmistir. Elde edilen veriler grafige gecirilerek, her sicaklik
degeri i¢in adsorpsiyon izoterm elde edilmistir. Deneysel adsorpsiyon izotermleri, g¢esitli

izoterm modelleri ile karsilastirilarak, modellerle uyumu ve model parametreleri belirlenmistir.

5.4.1.Fe20s3 iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

Farkl1 sicaklik ve farkli madde miktarlarinda yapilan ¢alismalar neticesinde Fe2Oz lizerine BSA
adsorpsiyonu igin sirastyla Sekil 5.61 ve Sekil 5.62; Sekil 5.64 ve Sekil 5.65; Sekil 5.67-Sekil
5.68’ de goriilen Freundlich ve Langmuir izoterm modelleri ¢izilmistir. Bu izoterm modellerine
ait parametreler bulunmustur. Cizelge 5.1°deki veriler incelendiginde Langmuir izoterm
modeline gore maksimum adsorplama kapasitesi olan Qo sicaklik arttikca artmistir. 42 °C
sicaklikta maksimum adsorplama kapasitesi 166 mg/g, korolasyon sabiti 0.97 olarak
bulunmustur. Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri karsilagtirilacak olursa, korolasyon
sabitleri her iki modelde de 0.90 iizerindedir. Kullanilan deneysel sartlar altinda Fe,Os3 {izerine
BSA adsorpsiyou i¢in her iki izoterm modelinin de uygun olabilecegi diisiiniilmektedir.
Literatiirde Kopa¢ and Bozgeyik (2010) tarafindan yapilan calismada TiO {izerine BSA
adsorpsiyonu yapilmistir ve TiO2’nin adsorpsiyon kapasitesi pH 4 ve 20, 30 ve 40 C
sicakliklarda sirastyla 35.8, 40.0 ve 42.6 mg/g bulunmustur. Buda BSA adsorpsiyon prosesinde
Fe203’in TiO2’ye gore daha yiiksek adsorplama kapasitesi oldugunu gostermektedir. Ayrica her

iki oksitin de sicaklik artis1 ile adsorpsiyon kapasitesinin arttig1 gériilmiistiir.

32 °C Sicakhktaki Fe20s iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

32 °C
50,00 5g/L
8g/L
40,00
= 10g/L
& 12 g/L
£ 3000 4
= 15g/L
20,00
10,00
0,00
0 50 100 150 200 250 300
t (dk)

Sekil 5.60 Fe,03/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
32 °C, mags: 2-15 g/L, V: 0.10).
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Langmuir Model
Fe,0;/BSA
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Sekil 5.61 Fe,Osiizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (C0:500 mg/L, pH:
4.5, T: 32 °C, mags: 5-15 g/L, V: 0.10 L).

Freundlich Model

Fe,0,/BSA
4,100 32 °C
..... L J
° 3,800 o .
T e
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......... [ J
350 | e ®
e
3,200
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Sekil 5.62 Fe,Os iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 32 °C, mags: 5-15 g/L, V: 0.10 L).
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37 °C Sicakhktaki Fe20s iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri
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e [ s ®15¢g/L
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¢
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|
0,00 @
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Sekil 5.63 Fe,03/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37 °C, mags: 2-15 g/L, V: 0.10).

Langmuir Model
Fe,0,/BSA
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003 | e
N et
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002 | o e [ J
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0,003 0,005 0,007 0,009 0,011 0,013 0,015 0,017
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Sekil 5.64 Fe,Osiizerine BSA Adsorpsiyonu icin Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, Mags: 5-15 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.65 Fe,0s iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 5-15 g/L, V: 0.10 L).

42 °C Sicakliktaki Fe2O3 iizerine BSA adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

70,00 Fe,O,,BSA
E = - 203,
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x e @
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i IR
1000 %
=
0,00 W
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Sekil 5.66 Fe,03/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L; pH: 4.5, T;
42 °C, mags: 2-15 g/L; V: 0.10).
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Langmuir Model
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Sekil 5.67 Fe,Osizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, mags: 5-15 g/L, V: 0.10 L).

Freundlich Model
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ot
4,00 o
_ ....._
3,50 .-"
3,00
3,50 4,00 4,50 5,00 5,50

InCe

Sekil 5.68 Fe,0s iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 42 °C, Mass: 5-15 g/L, V: 0.10 L).
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Cizelge 5.2 Fe;03/BSA Adsorpsiyonunda Elde Edilen izoterm Model Parametreleri.

[zoterm Modelleri pH: 4.5
Fe203/BSA 32 oC 37 oC 42 oC
Q.: 68.49 Q.0:75.76 Q.:166.67
Langmuir b: 0.009 b: 0.01 b: 0.005
12 0.92 2. 0.94 2. 0.97
Kf. 3.71 Kf. 5.21 K. 1.88
Freundlich n: 2.16 n: 2.34 n: 1.37
r% 0.93 r% 0.90 r 0.96

5.4.2. KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

Farkl1 sicaklik ve farkli madde miktarlarinda yapilan ¢caligmalar neticesinde KNF iizerine BSA
adsorpsiyonu icin sirasiyla Sekil 5.70 ve Sekil 5.71; Sekil 5.73 ve Sekil 5.74; Sekil 5.76 ve
Sekil 5.77°de goriilen Freundlich ve Langmuir izoterm modelleri ¢izilmistir. Bu izoterm
modellerine ait parametreler bulunmustur. Cizelge 5.2°deki veriler incelendiginde Langmuir
izoterm modeline gére maksimum adsorplama kapasitesi olan Qo sicaklik arttikga azalmistir.
32°C, 37 °C ve 42 °C sicaklikta maksimum adsorplama kapasitesi 1428.9, 909.1 ve 714.3 mg/g
bulunmustur fakat korolasyon sabiti sirasiyla 0.64, 0.80 ve 0.25 olarak hesaplanmistir. Kopag
et. al (2018) tarafindan ¢ift duvarli karbon nanotiip (CDKNT) tizerine pH 4 ve 40 °C sicaklikta
BSA adsorpsiyonu yapilmistir. Bu ¢alismada CDKNT nin adsorpsiyon kapasitesi 1221 mg/g
bulunmustur. 32 °C ve 42 °C sicakliklarda yapilan denge deneylerinin Langmuir ve Freundlich
izoterm modelleri i¢in uygun oldugu diisiiniilmektedir. Kullanilan deneysel sartlar altinda KNF

iizerine BSA adsorpsiyou i¢in her iki izoterm modelinin de uygun olabilecegi diistiniilmektedir.
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32 °C Sicakhktaki KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri
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0,00
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Sekil 5.69 KNF/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
32 °C, mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10).

Langmuir Model
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32°C
0,0045
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H 0’0025 ' -------------------------
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Sekil 5.70 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 32 °C, Mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.71 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (C0:500 mg/L, pH:

4.5, T: 32 °C, Mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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37 °C Sicakhiktaki KNF iizerine BSA adsorpsiyonunun izoterm Modelleri
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Sekil 5.72 KNF/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:

37 °C, Mass: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10).
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Langmuir Model
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0,002 0,003 0,004 0,005 0,006
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Sekil 5.73 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu icin Langmuir izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, mggs: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).

Freundlich Model
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Sekil 5.74 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich Izoterm Modeli (C:500 mg/L, pH:
4.5, T: 37 °C, Mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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42 °C Sicakhktaki KNF iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri
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Sekil 5.75 KNF/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel Izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
42 °C, mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10).

Langmuir Model
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Sekil 5.76 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Langmuir Izoterm Modeli (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.77 KNF iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (Co:500 mg/L,
pH:4.5, T: 42 °C, mags: 0.2-1.0 g/L, V: 0.10 L).

Cizelge 5.3 KNF/BSA Adsorpsiyonunda Elde Edilen izoterm Model Parametreleri.

Izoterm Modelleri pH: 4.5
KNF/BSA 32°C 37°C 42 °C
Q.: 1428.6 Q,:909.1 Q.:714.3
Langmuir b: 0.001 b: 0.004 b: 0.01
% 0.64 % 0.80 % 0.25
Ks. 3.75 Ks: 23.25 Kr. 27.11
Freundlich n:1.2 n:1.84 n: 1.86
r*: 0.66 r%: 0.86 2 0.30

5.4.3. KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

Farkli sicaklik ve farkli madde miktarlarinda yapilan ¢aligmalar neticesinde KNF-KOH iizerine
BSA adsorpsiyonu i¢in Sekil 5.79 ve Sekil 5.80; Sekil 5.82 ve Sekil 5.83’de goriilen Freundlich
ve Langmuir izoterm modelleri ¢izilmistir. Bu izoterm modellerine ait parametreler
bulunmustur. Cizelge 5.3’deki veriler incelendiginde Langmuir izoterm modeline gore
maksimum adsorplama kapasitesi olan Qo sicaklik arttik¢a artmustir. 37 °C ve 42 °C sicaklikta
maksimum adsorplama kapasitesi sirstyla 1000.0 mg/g ve 1666.7 mg/g olarak bulunmustur ve

korolasyon sabitinin karesi sirasiyla 0.72 ve 0.86 olarak hesaplanmistir. Bu sebeple bu
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adsorpsiyon i¢in 42 °C sicakligin daha uygun oldugu diisiiniilmektedir. Langmuir ve Freundlich
izoterm modelleri karsilastirilacak olursa korolasyon sabitleri 42 °C’de her iki modelde de 0.80
tizerindedir ve birbirine yakin degerlerdedirler. Bu deneysel sartlar altinda KNF-KOH iizerine

BSA adsorpsiyou i¢in her iki izoterm modelinin de uygun olabilecegi diistiniilmektedir.

37 °C Sicakhktaki KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri
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Sekil 5.78 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L; pH:
4.5, T; 37 °C, mags: 0.2-1.2 g/L; V: 0.10).
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Sekil 5.79 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 0.5-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.80 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu icin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 0.5-1.0 g/L, V: 0.10 L).

42°C Sicakhktaki KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

KNF-KOH/BSA

700,00
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[ |
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m A A 4 0.8g/L
& 400,00 A
et O O 1.2g/L
= 300,00 ., o 01.2g/
A
200,00 O o
[ |
100,00 o
6
0,00
0 50 100 150 200
t (dk)

Sekil 5.81 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L, pH:
4.5, T: 42 °C, Mags: 0.2-1.2 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.82 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 0.5-1.0 /L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.83 KNF-KOH iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 0.5-1.0 g/L, V: 0.10 L).
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Cizelge 5.4 KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonunda Elde Edilen izoterm Model Parametreleri.

Izoterm Modelleri pH: 4.5
KNF-KOH/BSA 37 oC 42 oC
Q.:1000.0 Q.:1666.7
Langmuir b: 0.002 b: 0.001
r% 0.72 r*:0.86
Ks: 5.78 Kt 7.66
Freundlich n: 1.36 n: 1.40
2:0.73 2 0.89

5.4.4. KNF-Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

Farkli sicaklik ve farkli madde miktarlarinda yapilan ¢alismalar neticesinde KNF- Fe2O3(1)
tizerine BSA adsorpsiyonu igin Sekil 5.85 ve Sekil 5.86; Sekil 5. 88 ve Sekil 5.89°da goriilen
Freundlich ve Langmuir izoterm modelleri ¢izilmistir. Bu izoterm modellerine ait parametreler
bulunmustur. Cizelge 5.4’deki veriler incelendiginde Langmuir izoterm modeline gore
maksimum adsorplama kapasitesi olan Qo sicaklik arttikca azalmistir. 37 °C ve 42 °C sicaklikta
maksimum adsorplama kapasitesi sirastyla 27.32 mg/g ve 21.64 mg/g olarak bulunmustur,
korolasyon sabiti sirasiyla 0.79 ve 0.86 olarak hesaplanmistir. Bu sebeple bu adsorpsiyon igin
37 °C sicakligin daha uygun oldugu diistiniilmektedir. Langmuir ve Freundlich izoterm
karsilastirilacak olursa korolasyon sabitleri 37 °C’de her iki modelde de 0.80 civarindadir ve
birbirine yakin degerlerdedirler. Kullanilan deneysel sartlar altinda KNF- Fe203(1) iizerine

BSA adsorpsiyou i¢in her iki izoterm modelinin de uygun olabilecegi diisliniilmektedir.
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37 °C Sicakhktaki KNF/ Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

KNF-Fe,0,(1)/BSA

500,00 37 °C
[ |
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0,00 5 8 © © © © ©
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t(dk)

Sekil 5.84 KNF-Fe,03(1)/BSA Adsorpsiyonu i¢in Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 37°C, mags: 1-10 g/L, V: 0.10).

Langmuir Model
KNF-Fe,04(1)/BSA

0,035 o
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0,03
0,025 °..

0,02
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0,015
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|
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0,002 0,004 0,006 0,008 0,01 0,012 0,014
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Sekil 5.85 KNF/Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Freundlich Model
KNF-Fe,04(1)/BSA
6,50 37 °C
6,00

5,50
o 500 &
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4,00

3,50

3,00

Sekil 5.86 KNF/Fe;03(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu icin Freundlich izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).

42°C Sicakhktaki KNF/ Fe203(1) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

KNF-Fe,03(1)/BSA
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Sekil 5.87 KNF-Fe,O3(1)/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1-10 g/L, V: 0.10).
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Sekil 5.88 KNF/Fe;03(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.89 KNF/Fe,03(1) iizerine BSA Adsorpsiyonu icin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Cizelge 5.5 KNF-Fe;03(1)/BSA Adsorpsiyonunda Elde Edilen izoterm Model Parametreleri.

[zoterm Modelleri pH: 4.5
KNF-Fe,03(1) /BSA 37°C 42 °C
Q0:27.32 Q.:21.64
Langmuir b: -0.013 b:-0.01
% 0.79 % 0.8
Kf: 912551.7 Kr: 32736460
Freundlich n: -0.55 n: -0.40
1 0.84 > 0.93

5.4.5. KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

Farkl1 sicaklik ve farkli madde miktarlarinda yapilan ¢alismalar neticesinde KNF-KOH iizerine
BSA adsorpsiyonu i¢in Sekil 5.91 ve Sekil 5.92; Sekil 5.94 ve Sekil 5. 95°de goriilen Freundlich
ve Langmuir izoterm modelleri ¢izilmistir. Bu izoterm modellerine ait parametreler
bulunmustur. Cizelge 5.5°deki veriler incelendiginde Langmuir izoterm modeline gore
maksimum adsorplama kapasitesi olan Qo sicaklik arttik¢a artmistir. 37 °C ve 42 °C sicaklikta
maksimum adsorplama kapasitesi sirsiyla 238.1 mg/g ve 232.6 mg/g olarak bulunmustur, fakat
korolasyon sabiti sirasiyla 0.65 ve 0.74 olarak hesaplanmistir. Bu sebeple bu adsorpsiyon igin
sicakligin etkisinin olmadigi diisliniilmektedir. Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri
karsilastirilacak olursa korolasyon sabitleri 37 °C’de her iki modelde de 0.65 civarindadir.
Kullanilan deneysel sartlar altinda KNF- Fe;O3(2) tizerine BSA adsorpsiyou igin her iki izoterm

modelinin de uygun olabilecegi diisiiniilmektedir.
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37 °C Sicakhktaki KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

KNF-Fe,03(2)/BSA
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Sekil 5.90 KNF-Fe,03(2)/BSA Adsorpsiyonu icin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 1-10 g/L; V: 0.10).

Langmuir Model
KNF-Fe,0,(2)/BSA
0,025 37°C

0,02 ([ ]

0015 | e o
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0,002 0,007 0,012 0,017 0,022
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Sekil 5.91 KNF-Fe;03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 1.0-8.0 g/L, V: 0.10 L).
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FreundlichModel
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Sekil 5.92 KNF-Fe,03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu igin Freundlich Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C, mags: 1.0-8.0 g/L, V: 0.10 L).

42°C Sicakhktaki KNF-Fe203(2) iizerine BSA Adsorpsiyonunun izoterm Modelleri

KNF-Fe,03(2)/BSA
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Sekil 5.93 KNF-Fe;03(2)/BSA Adsorpsiyonu igin Deneysel izoterm Egrileri (Co:500 mg/L,
pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1-10 g/L, V: 0.10).
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Langmuir Model
KNF-Fe,04(2)/BSA
0,025 42 °C
002 | LT

0,015 o .
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Sekil 5.94 KNF-Fe,03(2) iizerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Langmuir Izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1.0-8.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.95 KNF-Fe,03(2) Uzerine BSA Adsorpsiyonu i¢in Freundlich izoterm Modeli (Co:500
mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C, mags: 1.0-8.0 g/L, V: 0.10 L).
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Cizelge 5.6 KNF-Fe203(2)/BSA Adsorpsiyonunda Elde Edilen izoterm Model Parametreleri.

[zoterm Modelleri pH: 4.5
KNF-Fe203(2)/BSA 37 oC 42 oC
Q.:238.1 Q.:232.6
Langmuir b: 0.005 b: 0.004
2. 0.65 2. 0.74
Kf. 1.51 Kf: 1.05
Freundlich n: 1.17 n: 1.17
2. 0.63 2. 0.63

5.5. BSA ADSORPSIYON KINETIiGi

BSA’nin adsorbentler {izerinde adsorpsiyon mekanizmasini analiz etmek i¢in farkli sicaklikta
elde edilen deneysel hiz verileri Lagergren-birinci ve pseudo-ikinci derece kinetik modelleri
hesaplanmistir. Tiim adsorbentleri ile BSA’nin adsorpsiyonu sonucunda hesaplanan kinetik
modelleri karsilastirildiginda birinci derece kinetik modele uygun olduklar1 bulunmustur. Tiim
adsorbentler iizerine yapilan BSA adsorpsiyonun madde tasinimiyla oldugu yani fiziksel

adsorpsiyon oldugu diisiintilmektedir.

5.5.1.Fe203/BSA Adsorpsiyonuna Ait Kinetik ve Adsorpsiyon Hiz Sabitleri

32, 37 ve 42 °C sicaklikta Fe>Os tizerine BSA adsorpsiyonundan elde edilen ge ile hesaplanan
birinci ve ikinci mertebe hiz grafikleri sirasiyla Sekil 5.96, Sekil 5.97, Sekil 5.98, Sekil 5.99,
Sekil 5.100, Sekil 5.101°de verilmistir. Birinci ve ikinci derece hiz sabitlerinin hesaplanmasi
i¢in gizilen egrilerin korolasyon katsayisinin kareleri karsilastirildiginda ikinci derece kinetik
modelinin korolasyon katsayisinin karesi 37 ve 42 °C sicakliklarda 0.65’den diisiikken 32 °C
sicaklikta 0.94 olarak hesaplanmistir. Birinci derece kinetik modelinin kororlasyon katsay1
karesi 32 °C sicaklikta 0.97, 37 °C sicaklikta 0.94 ve 42 °C sicaklikta 0.94 olarak bulunmustur.
Buna gore 32, 37 ve 42 °C sicakliklarda birinci derece hiz sabiti ki Sirasiyla ortalama 0.002,
0.012 ve 0.007 dk* olarak hesaplanmistir. Fe,Qg3 iizerine BSA adsorpsiyonunun birinci derece

kinetik modeline uygun oldugu diisiiniilmektedir.
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Sekil 5.96 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,O3 tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 32°C, Mags: 5-15 g/L, pH:

4.5,Vv:0.10 L).
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Sekil 5.97 Farkl1 Adsorbent Miktarlarinda Fe>Os tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 37 °C, mags: 5-15 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.98 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,O3 tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 42 °C, mags: 5-15 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.99 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,Oz3 tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 32 °C, Mags: 5-15 g/L, pH:
4.5,V:0.10 L).
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Sekil 5.100 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe,Oziizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co: 500 mg/L, T: 37°C, Mags: 5-15 g/L, pH:

45,V:0.10 L),
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Sekil 5.101 Farkli Adsorbent Miktarlarinda Fe»Oz3 iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;42 °C, mads: 5-15 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Cizelge 5.7 32 °C Sicakliktaki Fe20s/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

Fe203 (g/L) ki (dk™) r? k2 (9/mg.dk) r?
5 0.0008 0.98 0.0001 0.98
8 0.0016 0.96 0.0002 0.94
10 0.0016 0.97 0.0003 0.94
12 0.0017 0.97 0.0005 0.94
15 0.0020 0.95 0.0008 0.88
Ortalama 0.0015 0.97 0.94

Cizelge 5.8 37 C Sicakliktaki Fe,O3/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

Fe,0s (g/L) ki (dk?) r? k2 (g/mg.dk) r?
5 0.0072 0.93 -0.013 0.54
8 0.0046 0.95 0.025 0.81
10 0.0040 0.92 0.003 0.65
12 0.0049 0.94 0.006 0.65
15 0.0378 0.93 0.003 0.69
Ortalama 0.0117 0.94 0.67

Cizelge 5.9 42 C Sicakliktaki Fe,O3/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

Fe,0s (g/L) ki (dkh) r? k2 (9/mg.dk) r?
5 0.0045 0.94 0.0014 0.98
8 0.0101 0.88 0.0044 0.
10 0.0063 0.98 0.0047 0.81
12 0.0069 0.95 0.0086 0.59
15 0.0080 0.96 0.0140 0.61

Ortalama 0.0072 0.94 0.60
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5.5.2. KNF/BSA Adsorpsiyonuna Ait Kinetik ve Adsorpsiyon Hiz Sabitleri

32, 37 ve 42 °C sicaklikta KNF iizerine BSA adsorpsiyonundan elde edilen ge ile hesaplanan
birinci ve ikinci mertebe hiz grafikleri sirasiyla Sekil 5.102, Sekil 5.103, Sekil 5.104, Sekil
5.105, Sekil 5.106, Sekil 5.107°de verilmistir. Birinci ve ikinci derece hiz sabitlerinin
hesaplanmasi i¢in ¢izilen egrilerin korolasyon katsayisinin kareleri karsilastirildiginda ikinci
derece kinetik modelinin korolasyon katsayisinin karesi tiim saicakliklarda 0.65’den diisiikken,
birinci derece kinetik modelinin kororlasyon katsay1 karesi 32 °C sicaklikta 0.80, 37 °C
sicaklikta 0.92 ve 42 °C sicaklikta 0.96 olarak bulunmustur. Buna gore 32, 37 ve 42 °C
sicakliklarda birinci derece hiz sabiti ki sirasiyla ortalama 0.03, 0.03 ve 0.04 dk* olarak
hesaplanmistir. KNF iizerine BSA adsorpsiyonunun birinci derece kinetik modeline uygun
oldugu diisiiniilmektedir. Fe,O3 ile KNF’ nin BSA ile adsorpsiyon hiz kinetigi karsilastirilacak
olursa KNF’nin Fe,O3’e gore adsorpsiyonun daha hizli oldugu sdylenebilir.
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Sekil 5.102 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;32°C, mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.103 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;37°C, mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.104 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;42°C, mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.105Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF iizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T;32°C, mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.106 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T:37°C, Mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).
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Sekil 5.107 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde Edilen
Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co; 500 mg/L, T:42°C, Mags: 0.2-1.0 g/L,
pH: 4.5, V:0.10 L).

Cizelge 5.10 32C Sicakliktaki KNF/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci Ve Ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

KNF (g/L) ki (dk?) r2 k2 (g/mg.dk) r2
0.2 0.0028 0.92 0.0001 0.75
0.5 0.0032 0.63 0.0001 0.60
0.8 0.0018 0.84 0.0007 0.37
1.0 0.0020 0.80 0.0001 0.55

Ortalama 0.0025 0.80 0.57

Cizelge 5.11 37 C Sicakliktaki KNF/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci Ve Ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

KNF (g/L) ki (dkt) r? k2 (g/mg.dk) |r?

0.2 0.0027 0.91 0.0001 0.67
0.5 0.0023 0.92 0.0015 0.44
0.8 0.0023 0.96 0.0001 0.74
1.0 0.0050 0.89 0.0002 0.68
Ortalama 0.0031 0.92 0.63
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Cizelge 5.12 42 C Sicakliktaki KNF/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci Ve Ikinci Derece Kinetik
Parametreleri.

KNF (g/L) ki (dkt) r? k2 (g/mg.dk) |r?

0.2 0.0028 0.97 0.0004 0.24
0.5 0.0059 0.93 0.0001 0.80
0.8 0.0031 0.98 0.0001 0.73
1.0 0.0024 0.96 0.0003 0.77
Ortalama 0.0035 0.96 0.64

5.5.3. KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonuna Ait Kinetik ve Adsorpsiyon Hiz Sabitleri

37 ve 42 °C sicaklikta KNF-KOH iizerine BSA adsorpsiyonundan elde edilen ge ile hesaplanan
birinci ve ikinci mertebe hiz grafikleri sirasiyla Sekil 5.108, Sekil 5.109, Sekil 5.110, Sekil
5.111°de verilmistir. Birinci ve ikinci derece hiz sabitlerinin hesaplanmasi i¢in ¢izilen egrilerin
korolasyon katsayisinin kareleri karsilastirildiginda birinci  derece kinetik modelinin
kororlasyon katsay1 karesi 37 °C sicaklikta 0.90 ve 42 °C sicaklikta 0.95; ikinci derece kinetik
modelinin korolasyon katsayisinin karesi ise 37 °C sicaklikta 0.52 ve 42 °C sicaklikta 0.74
bulunmustur. Buna gore 37 ve 42 °C sicakliklarda birinci derece hiz sabiti ki sirasiyla ortalama
0.007, 0.006 dk? olarak hesaplanmustir. Birinci derece kinetik modeline uygun oldugu

diisiiniilmektedir. Ayrica sicaklik artik¢a hiz sabitinde degisim olmamastir.
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Sekil 5.108 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C,
mads: 02'12 g/L, V 010 L)
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Sekil 5.109 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C,
mads: 02'12 g/L, V 010 L)
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Sekil 5.110Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37 °C,
mads: 02'12 g/L, V 010 L)
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Sekil 5.111 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-KOH tizerine BSA Adsorpsiyonundan Elde
Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 42 °C,
mads: 02'12 g/L, V 010 L)
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Cizelge 5.13 37 °C Sicakliktaki KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece
Kinetik Parametreleri.

KNF-KOH (g/L)
ki (dkt) r? ka (g/mg.dk) r?

37°C
0.2 0.0081 0.77 0.0008 0.25
0.5 0.0048 0.98 0.0005 0.89
0.8 0.0090 0.91 0.0034 0.27
1.0 0.0066 0.94 0.0028 0.62
1.2 0.0067 0.89 0.0033 0.56

Ortalama 0.0070 0.90 0.52

Cizelge 5.14 42 °C Sicakliktaki KNF-KOH/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece
Kinetik Parametreleri.

KNF-KOH (g/L)
ki (dkt) r? ka2 (g/mg.dk) r?
42 °C
0.2 0.0058 0.93 0.0006 0.83
0.5 0.0063 0.99 0.0010 0.76
0.8 0.0049 0.95 0.0005 0.68
1.0 0.0064 0.98 0.0012 0.85
1.2 0.0069 0.88 0.0033 0.56
Ortalama 0.0061 0.95 0.74

5.5.4. KNF-Fe20s3 (1) /BSA Adsorpsiyonuna Ait Kinetik ve Adsorpsiyon Hiz Sabitleri

37 ve 42 °C sicaklikta KNF- FexOs (1) iizerine BSA adsorpsiyonundan elde edilen ge ile
hesaplanan birinci ve ikinci mertebe hiz grafikleri sirasiyla Sekil 5.112, Sekil 5.113, Sekil
5.114, Sekil 5.115°te verilmistir. Birinci ve ikinci derece hiz sabitlerinin degerlendirilmesi i¢in
cizilen egrilerin korolasyon katsayisinin kareleri karsilastirildiginda 37 °C sicaklikta sirasiyla
0.87 ve 0.81; 42 °C sicaklikta 0.86 ve 0.74 olarak bulunmustur. Buna goére 37 ve 42 °C
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sicakliklarda birinci derece hiz sabiti ki ortalama sirastyla 0.005 ve 0.006 dk* olarak
hesaplanmistir. Birinci dereceden hiz sabitinin sicaklik arttik¢a degisim olmadig1 goriilmiistiir.

Adsorpsiyonun her iki kinetik modeline uygun oldugu ve sicakliktan etkilenmedigi

diistiniilmektedir.
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Sekil 5.112 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe2O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T: 37
°C, mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.113 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
42°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.114 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe2O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.115 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe>O3(1) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
42°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Cizelge 5.15 37 °C Sicakliktaki KNF-Fe203(1)/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci ve Ikinci
Derece Kinetik Parametreleri.

KNF-Fe203(1)
(g/L) ki (dk?) r2 k2 (g/mg.dk) r2
37°C
1.0 0.0034 0.95 0.0003 0.89
3.0 0.0040 0.95 0.0016 0.79
5.0 0.0065 0.98 0.0073 0.80
8.0 0.0047 0.99 0.0113 0.79
1.0 0.0040 0.99 0.0083 0.79
Ortalama 0.0045 0.97 0.81

Cizelge 5.16 42°C Sicakliktaki KNF-Fe,O3(1)/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci Ve Ikinci Derece
Kinetik Parametreleri.

KNF-Fe,03(1)
(g/L) ki (dk?) r2 ka2 (g/mg.dk) r2
42 °C
1.0 0.0114 0.85 0.0083 0.63
3.0 0.0085 0.86 0.0062 0.65
5.0 0.0054 0.92 0.0022 0.91
8.0 0.0043 0.99 0.0018 0.93
10.0 0.0016 0.62 0.0005 0.58
Ortalama 0.0062 0.86 0.74

5.5.5. KNF-Fe203 (2) /BSA Adsorpsiyonuna Ait Kinetik ve Adsorpsiyon Hiz Sabitleri
37 ve 42 °C sicaklikta KNF-Fe203(2) iizerine BSA adsorpsiyonundan elde edilen ge ile

hesaplanan birinci ve ikinci mertebe hiz grafikleri sirasiyla Sekil 5.116, Sekil 5.117, Sekil

5.118, Sekil 5.119’de verilmistir. Birinci ve ikinci derece hiz sabitlerinin degerlendirilmesi i¢in
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cizilen egrilerin korolasyon katsayisinin kareleri karsilastirildiginda 37 °C sicaklikta sirasiyla
0.95 ve 0.88; 42 °C sicaklikta 0.94 ve 0.75 olarak bulunmustur. Buna goére 37 ve 42 °C
sicakliklarda birinci derece hiz sabiti ki ortalama 0.003 dk™ olarak hesaplanmustir. Birinci
dereceden hiz sabitinin sicaklik arttikca degisim olmadig1 goriilmiistiir. Adsorpsiyonun her iki
kinetik modeline uygun oldugu ve sicakliktan etkilenmedigi diisiiniilmektedir. KNF, KNF-
Fe,03(2) ve KNF-Fe203(1)’in birinci derece hiz sabiti 0.003 dk*ile aynidir. Fe,Ozise 0.006 dk”

! digerlerinden fazladur.
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Sekil 5.116 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe,O3(2) iizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.117 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe>O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen Birinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
42°C, mqygs: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.118 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe2Os (2) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:
37°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).
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Sekil 5.119 Farkli Adsorbent Miktarlarinda KNF-Fe>O3(2) tizerine BSA Adsorpsiyonundan
Elde Edilen ikinci Derece Adsorpsiyon Hiz Egrileri (Co:500 mg/L, pH: 4.5, T:

42°C, Mags: 1.0-10.0 g/L, V: 0.10 L).

Cizelge 5.17 37°C Sicakliktaki KNF- Fe203(2)/BSA Adsorpsiyonu icin Birinci ve Ikinci Derece

Kinetik Parametreleri.

KNF-Fe,03(2)/BSA

®lg/L

3g/L
5g/L

8g/L

®10g/L

KNF-Fe203(2)
(g/L) ki (dkt) r? ka2 (g/mg.dk) r2
37 °C
1.0 0.0044 0.99 0.0014 0.76
3.0 0.0017 0.84 0.0004 0.83
5.0 0.0024 0.95 0.0007 0.97
8.0 0.0030 0.98 0.0015 0.93
10.0 0.0026 0.99 0.0015 0.90
Ortalama 0.0028 0.95 0.88
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Cizelge 5.18 42°C Sicakliktaki KNF-Fe;0s3 (2)/BSA Adsorpsiyonu igin Birinci ve Ikinci Derece
Kinetik Parametreleri.

KNF-Fe203(2)
(/L) ke (dk?) r? k2 (g/mg.dk) r?
42 °C
1.0 0.0051 0.93 -0.0007 0.37
3.0 0.0052 0.98 0.0012 0.67
5.0 0.0023 0.92 0.0009 0.92
8.0 0.0020 0.96 0.0008 0.84
10.0 0.0026 0.91 0.0016 0.96
Ortalama 0,0034 0.94 0.75
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BOLUM 6
SONUCLAR

BSA adsorpsiyonuna pH etkisinin incelenmesi amaciyla farkli pH araliklarinda her bir
malzemenin zeta potansiyel Olciimleri yapilmuistir. Oncelikle BSA’nin farkli pH
degerlerinde hazirlanan ¢dzeltileri, daha sonra malzemelerin BSA ile etkilesim halinde
oldugu ¢ozeltiler 6lglilmiistiir. BSA nin zeta potansiyel 6lglimleri sonucunda izoelektrik
noktasinin ortalama pH 4.3’te bulunmasi sebebiyle ¢alismalar pH 4.5’de yapilmistir.

KNF’nin pH degisimlerinden etkilenmedigi goriilmiistiir.

KNF, Fe;03, KNF-KOH ve KNF-Fe203(2) malzemelerinin adsorpsiyonunda; adsorbent
miktar1 artarken adsorpsiyon kapasitesinin arttigi, KNF- Fe2O3(1) i¢in ise adsorpsiyon

kapasitesinin azaldig1 goriilmiistiir.

Sicaklik arttikga KNF-KOH ve Fe2O3’nin adsorpsiyon kapasitesi artarken, KNF’nin
azalmistir. Fe,Os3 yiiklemesi yapilan KNF kompozit malzemelerin sicaklik artigindan

etkilenmedigi diisiiniilmektedir.

Adsorpsiyon izoterm modelleri incelendiginde KNF hari¢ diger adsorpbentler igin
Langmuir ve Freundlich izoterm modellerinin uygun oldugu, KNF i¢in ise Langmuir

izoterm modelinin uygun oldugu ¢izilen grafiklerde bulunmustur.

SEM-EDX bl¢iimlerinde adsorbentlerin nano boyutta incelemesi yapilmstir. Ozellikle
kompoziti olusturan malzemelerin birbiri i¢inde homojen dagilmis olmasi adsorpsiyon
i¢in olduk¢a 6nemlidir. Bu sonuglarda KNF-KOH’nin analizinde KNF lifleri arasinda
potasyumlarin homojen dagildigi fakat ara ara topaklasmis potasyumlar oldugu
goriilmiistiir. KNF-Fe20O3(1) kompozitinin gorselinde KNF iizerinde demir topaklarinin
bir ortli olusturdugu, bu ortiiniin de adsorpsiyonu engelledigi diistiniilmektedir. KNF

Fe203(2) kompozitinin analizinde heterojen bir goriiniim elde edilmistir. Ayrica KNF
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liflerinin pargalandigi, liflerin i¢ine demirlerin niifus etmedigi tespit edilmistir. KNF
lifli yapisinin bozulmasi ve kompoziti olusturan malzemelerin uyum saglamamis

olmasinin adsorsiyonu olumsuz etkiledigi diistiniilmektedir.

Fe203 lizerine pH 4.5 ve 32, 37 ve 40 °C sicaklikta yapilan BSA adsorpsiyonunda
Langmuir izotermine gore adsorpsiyon kapasitesi 68.5, 75.8 ve 166.0 mg/g; KNF
iizerine yapilan BSA adsorpsiyonunda ayni sartlar altinda sirasiyla 1428.6, 909.1 ve
714.3 mg/g olarak hesaplanmuistir.

Adsorpsiyon kapasiteleri karsilagtirildiginda (Langmuir modeline gore) KNF’nin
adsorpsiyon kapasitesi 909.1 mg/g iken, KNF-KOH kompozit malzemesinin 1250
mg/g’ dir. Bu da sentezlenen malzemenin yapilan modifikasyon ile adsorplama
kapasitesinin  arttigin1  gostermektedir. KNF-Fe>O3(2) kompozit malzemesinin
adsorpsiyon kapasitesi 232.6 mg/g’dir, yani KNF’nin degerinden olduk¢a diisiiktiir.
Bunun sebebi SEM goriintiilerinde goriilmiistiir. Fakat Fe2O3’in adsorplama kapasitesi
166 mg/g ile kiyaslandiginda artis oldugu goriilmektedir. KNF-Fe2O3(1) kompozit
malzemesinin adsorpsiyon kapasitesi 21.64 mg/g bulunmustur. Bunun sebebinin
adsorbentin SEM goriintiilerine bakildiginda anlasildigi gibi (Sekil 5.19°da) bu
kompozitin i¢indeki karbon liflerin kisaldigin1 ve lifler arasina malzemenin homojen

dagilmadig1 goriilmektedir.

Birinci ve ikinci mertebeden kinetik modellerle deneysel adsorpsiyon verileri analiz
edilmistir. BSA’nin KNF, Fe;03, KNF-KOH, KNF- Fe;03(1) ve KNF- Fex03(2)
tizerine adsorpsiyonunda korolasyon degerleri incelendiginde birinci mertebeden
kinetik modeline daha uyumlu oldugu bulunmustur. Buna gére BSA nin bu adsorbentler

izerine adsorpsiyonu kiitle akisi ile yani fiziksel adsorpsiyon ile olmaktadir.
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BOLUM 7

ONERILER

KNF iizerine Fe203 yiiklenmesi i¢in kullanilan sentez yontemlerinin basarili olabilmesi
amaciyla yontem kosullarinin optimize edilmesi gerekebilir.

Farkli yontemlerle sentezlenen KNF-demir oksit etkilesimleri iizerine adsorpsiyon
prosesi incelenebilir.

Elde edilen verilerin karsilastirilmasi amaciyla farkli metal oksitler ile yiikleme

yapilarak kompozitler olusturulabilir.
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