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OZET

Metilen Mavisi Bozunmasi I¢in Yiiksek Verimli Bir Fes04/SnO2@MWCNT
Nanokatalizoriiniin Sonokatalitik Performansinin Degerlerlendirilmesi

INCE, Bilge
Yiiksek Lisans Tezi, Cevre Bilimleri ve Enerji Yonetimi
Tez Danigmani: Dr. Ogr. Uyesi Adem YURTSEVER
Ocak 2021, 50 Sayfa

Bu calismada sentezlenen magnetik bazli X nanokatalizér bir dizi fizikokimyasal
hidrotermal ~ yontemle  sentezlendi.  Hazirlananan ~ SnO2-FesOs@MWCNT
nanokatalizdr, transmisyon elektron mikroskobu (TEM), X-1s1n1 kirinimi (XRD) ve
Mikro-Raman spektroskopisi cihazlar kullanilarak fizikokimyasal ozellikleri test
edildi. SnO2-FesOs@MWCNT  nanokatalizorin  sonokatalitik  aktivitesini
degerlendirmek icin, pH, katalizor dozaji, H,O> baslangi¢ konsantrasyonu, baslangi¢
boya konsantrasyonu, ultrasonik gii¢ ve reaksiyon siiresi gibi ¢esitli temel ¢alisma
parametrelerinin MB boyasinin bozunmasi tizerindeki etkileri incelendi. Sonokatalitik
calismasinda, OH - - radikallerinin, MB boya bozunmas1 isleminde son derece etkili
oldugu gostermistir. Nanokatalizor yeniden kullanilabilirligi, birbirini izleyen bes
calisma i¢inde uzaklastirma verimliliginde yaklasik % 28 diisiis ortaya ¢ikardi. Elde
edilen veriler gosterdi ki sentezlenen SnO2-Fes0s@MWCNT nanopargacik, organik

boyalarin bozunmasi igin etkili bir alternatif katalizor olarak kullanilabilir.

Anahtar Kelimeler: Ultrasonik proses; nanokatalizor; sonokatalitik; radikal



ABSTRACT

Evaluating The Sonocatalytic Performance of A Highly Efficient
Fe304/SnO2@MWCNT Nanocatalyzer For Methylene Blue Degradation

INCE, Bilge
M.Sc in Environmental Sciences and Energy Management
Supervisor: Asst. Prof. Dr. Adem YURTSEVER
January 2021, 50 pages
The magnetic based SnO,-Fe304@MWCNT nanocatalyst synthesized in this study
was synthesized by a series of physicochemical hydrothermal methods. The
physicochemical properties of the prepared SnO2-FesOs@MWCNT nanocatalyst were
test as transmission electron microscope (TEM), X-ray diffraction (XRD), and Micro-
Raman spectroscopy. In order to evaluate the sonocatalytic activity of the SnO--
Fes04@MWCNT nanocatalyst, the effects of various basic operating parameters such
as pH, catalyst dosage, H20- initial concentration, initial dye concentration, ultrasonic
power and reaction time on MB dye degradation were examined. Sonocatalytic study
showed that OH - radicals are extremely effective in MB dye degradation process.
Nanocatalyst reusability resulted in an approximately 28% reduction in removal
efficiency over five consecutive runs. The data obtained showed that the synthesized
Sn0,-Fes04s@MWCNT nanoparticle can be used as an effective alternative catalyst

for the degradation of organic dyes.

Keywords: Ultrasonic process; nanocatalyst; sonocatalytic; radica
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BOLUM I
GIRIS

Cevre kirliliginde kentlesme ve sanayilerin hizli biiylimesi 6nemli bir role sahiptir.
Ekolojimize zarar veren bu cevre Kkirleticilerinin ¢ogu, dogrudan dogal akarsulara
bosaltilir. Bu kirleticiler arasinda yaglar, kimyasallar, metal artiklari, sebze atiklari,
radyoaktif atiklar en fazla rol oynayan maddelerdir. Su kirliliginin énemli bir kisma,
tekstil, kagit, deri tabaklama, sa¢ boyama, kozmetik, fotokimyasal hiicreler ve mobilya
endiistrilerinden c¢esitli maddelere renk veren hayatimizin ayrilmaz bir pargasini
olusturan boyalardan kaynaklanmaktadir (Saini, 2016). Boyama endiistrisi, ticari
olarak temin edilebilen yiiz binden fazla boya kullanmaktadir (Molla vd., 2015 ). Her
y1l bu biyolojik olarak parcalanamayan boyalarin biiyiik bir miktarda endiistriler
tarafindan su kiitlelerine bosaltilir (Viswanathan, 2018; Kiwan vd., 2020). En biiyiik
endise, endiistriyel atik sudaki kimyasal olarak aktif boyalarin kanserojen dogasidir ve
ayrica bu boyalar giines 1518inin niifuzunu engelleyecek ve oksijen erimesini
azaltacagindan su kiitlelerinin diisiik fotosentetik aktivitesine neden olur (Salama vd.
2018).

Zor ve karmasik gorev, rengin atik sudan uzaklastirilmasidir. Yok edilmesi gereken
sorunlu boyalarin ¢ogu parlak renkli ve suda ¢ozilinebilen asit boyalardir (Katheresan
vd., 2018; Kuvarega vd., 2011). Boyalarin iiretimi sirasinda ortaya ¢ikan atik gevreye
zararli hem organik hem de inorganik kirleticileri olusturur (Hachem vd., 2001). Renk
ve boya bilesigi konsantrasyonu koagiilasyon, membran islemi vb.gibi fizyokimyasal
islemlerle giderilemez (Jo ve Tayade, 2014). Boyalarin etkili bir sekilde giderilmesine
yonelik gelisen teknolojiler, endiistriyel 6nemi olan hizla biiyiliyen bir arastirma alan
olarak bulunmustur. Boya bozunmasi i¢in olusturulan bir¢ok yOntem arasinda
klorlama, ozonlama gibi kimyasal islemler; Adsorpsiyon, mikrobiyal biyokiitle
tizerinde adsorpsiyonla bozunma veya enzimatik bozunma ve fotokataliz gibi fiziksel
yontemler, bolgede biiyiileyici araglar olarak gosterildi. Sonokataliz yoluyla boya
bozunmasi, kirli ortamin dekontaminasyonunda enerji verimliligi agisindan ¢ekicidir.

Metal oksitler, nitriirler, stilfitler vb. gibi yar iletkenler tarafindan sonokatalitik boya



bozunmasinin etkili, ekonomik oldugu ve uluslararasi ¢evre standartlarini karsiladigi
bulunmustur (Breault ve Bartlett, 2012; Chiu vd., 2019). Bir¢ok metal oksitler, su
ayirma reaksiyonu, farkli organik kirleticilerin bozunmasi vb. i¢in katalitik aktiviteleri

i¢in olusturulmustur(Luo vd. 2019).

Heterojonksiyonlar, bilesik sentez, metaller/metal olmayanlar vb. ile katkilama
yoluyla gelistirilir (Sabry vd., 2020; Kayani vd., 2020). Heterojunction, bant
boslugunu en aza indirebilir, sarj aktarim verimliligini artirabilir ve daha aktif
adsorpsiyon alanlar1 saglayabilir. Bu ¢alismada, endiistrilerden gelen renkli atik suyun
bertarafindan kaynaklanan c¢evre sorunlarina siirdiiriilebilir bir ¢éziim sunmak igin
boyalarin verimli bir sekilde parcalanmasi igin karigik oksit katalizorii tasarlanmasi
amaclanmistir. Bu c¢aligmada sonokatalitik altinda metilen mavisi (MB)’nin
bozunmasi i¢in magnetif bazli SNO2-Fes0:@MWCNT olarak yeni ve alternatif bir
nanokatalizor sentezlenmeyi amaglanmistir. Ayrica calismada, sentezlenen yeni
katalizor kullanilarak metilen mavisi boyasmin farkli kosullar altinda giderilmesi

calisiimustir.



BOLUM II
GENEL BIiLGILER

2.1. Su ve Suyun Onemi

Hayatin varlig1 ve siirdiiriilmesi i¢in su vazgegilmezdir. Bir baska deyisle canlilarin
yasam ortamidir. Su, bir besin maddesi olarak, ihtiva ettigi mineral ve bilesiklerle
insan viicudundaki tiim biyokimyasal reaksiyonlarin ger¢eklesmesini saglar. Viicudun
pH dengesini korur. Besinlerin ve besin artiklarinin ilgili yerlere tasinmasini saglar
(Akin ve Akin, 2007). Erigkin bir insan viicudunun % 60-70’i sudur. Bir insan giinde
ortalama 1,5-2 It suya ihtiya¢ duyar. Insan gida almadan yalniz su igerek 5-10 hafta
yasayabilir fakat susuz sadece 4-10 giin yasayabilir. (Dedeakayogullar1 ve Onal,
2009). Diinya niifusu arttig1 siirece ve sanayi ve teknoloji gelismesine ragmen suya
olan ihtiya¢ da artacaktir. Eger ¢cevre bilinci yeterince yerlesmemigse bu artis ve kirlilik

diinyadaki igilebilir su miktarin1 ve kalitesini azaltacaktir (Akin ve Akin, 2007).

2.1.1. Su Kirliligi

Su kirliligi, suyun beseri, endiistriyel, ticari ve tarimsal faktorlerden dolay: fiziksel,
kimyasal ve biyolojik olarak 6zelliklerinde bozulma goriilmesi olarak tanimlanabilir.
Ornegin, kanalizasyon atiklari, endiistriyel atiklar, toksik maddeler, tarimsal ilag
atiklari, su kirliligine neden olmaktadir. Bu Kkirleticiler suya karistiginda olusan
biyokimyasal reaksiyonlar insanlara ve dogaya zarar verebilir. Organik atiklar
mikroorganizmalar tarafindan parcalanirken suda ¢6ziinmiis mikroorganizmalarin
oksijenini tiiketmektedir. Bunun yaninda suda sucul bitki ve algler popiilasyonunda
patlama meydana gelmektedir. Bu algler hizla sudaki oksijeni tiikketir. Bu durumda
sudaki canlilig1 yok edicive ekolojik dengeyi bozucu metan ve hidrojen siilfit gibi

gazlar ortaya ¢ikar (Cinar, 2013).

Su kirliligi fiziksel, kimyasal ve biyolojik olmak iizere ii¢ tipte goriilebilir. Su rengi,
berrakligi, kokusu ve sicakliginin bozulmas: fiziksel kirliligi, suyun deterjan, protein,

yag, gida maddeleri ve karbonhidrat gibi organik ve Flor, klor, siilfat ve fosfat gibi



iyonlar gibiinorganik maddeleri barindirmasikimyasal kirliligi, suyun mikrop, bakteri,
mantar ve algleri barindirmasi ise biyolojik kirliligi ifade eder. Biyolojik kirlilik
ozellikle tifo, kolera ve dizanteri gibi hastalik yapmasi nedeniyle insanin hayatini
tehlikeye atabilir. Su kirliligilum’den daha biiyilk olan yabanci maddeleri
barindiriyorsa suyu aritmak igin filtreleme, kolloidal ve ¢6ziinmiis 6zellikteki
maddeleri barindiriyor ise ¢oktiiriillme ve filtrasyon ise yaramayabilir. Bu durumda

kimyasal islemlere bagvurmak gerekir (Karaoglu, 2007).

Ulkeler &zellikle sanayi ve tarim alaninda su kullammi bakimindan rekabet
etmektedirler. Fakat bu endiistriyel yatirimlar ve bilingsiz tarim sulama uygulamalari
insanlarin igme sularini ve yeralti su kaynaklarini hizla tiiketmektedir (Dorak vd.
2019). Su kaynaklarinda artik siklikla goriilmeye baglayan zararli mikroorganizmala
rbiyolojik kirlilige yol agmaktadir. Oldiiriicii viriisler ve bitki patojenleri su kaynaklar:

yoluylainsan ve hayvan viicuduna tasiabilmektedir (Sevik, 2011).

Tarim ve endiistride kullanilan 60000 {izerindeki kimyasalla sularin kirlenme riski
artmaktadir. Dezenfektanlar, evsel atiklar, yeralti depolama tanklarinda meydana
gelen sizintilar, tarimsal akintilar, elverigsiz endiistriyel uygulamalar, madencilik
uygulamalari, atik kimyasallarin toprak altina enjeksiyonu, korozif sular en 6nemli su
Kirletici unsurlardir. Bu tiir maddelerle suyun etkilesimi igcme, yeme ve temizlik
sirasinda deriden emilmekte veya buhar yoluyla akcigerlere ulasarak insanlarin

hastalanmalarina neden olmaktadir (Giiler ve Cobanoglu, 1997).

Niikleer reaktorler de oldugu gibi sudaki atiklar 1s1 kirlenmesine de neden
olabilmektedir. Herhangi bir biyolojik kirlenme olmamasina ragmen buatiklar temiz
akarsulara, gollereveya korfezlere karistiginda bu sularinda 1sisinin artmasina neden
olmakta ve bunun sonucunda suda yasayan birgok bitki vehayvan dlebilmektedir. Is1
kirlenmesibu sularda oksijen ¢6ziiniirliigiiniin azalmasina neden olmaktadir (Giiler ve
Cobanoglu, 1997). Su kirliligi insanlarin bas etmeleri gereken en tehlikeli sorunlardan
biridir. (Y1lmaz ve Yanarates, 2020).

2.1.2. Su Kkirliginin insan saghg iizerindeki etkisi

Diinya Saglik Orgiitii, gelismekte olan iilkelerde goriilen hastaliklarin %80°inin igme
suyundankaynaklandigini diisinmektedir. Kirli sularda bulunan mikroorganizmalar,

parazitler ve toksik maddeler insanlari ve canlilar1 hasta etmektedir (Karaoglu, 2007).



Su kirliligi kaynakli hastaliklar aslinda tiim diinyay1 ve nesilleri etkilemektedir. Suya
karisan kimyasal maddeler canlilar1 zehirlemektedir. Kolera, tifo gibi bulasici
hastaliklar da insanlara kirli sulardan bulasir. Sulardaki Kirlilik sonucukoli basili
cogalir. Sonugta su kirliligi biiyiik salginlara neden olabilir (Giiler ve Cobanoglu,
1997). Sulardaki mikroorganizmalarin yani sira bazi iyonik maddelerde insanlar1 hasta
edebilmektedir. Igme sularindaki agir metaller ve kimyasal maddeler insanlarda

fizyolojik, akut ya da kronik hastaliklara neden olabilmektedir (Karaoglu, 2007).

Kanalizasyon veya fabrika atiklariin ¢ikis agizlaria takilan filtreler ile ortaya ¢ikan
Kirleticiler kontrol altina alinabilmektedir. Fakat tarim arazilerinden tasian giibre ve
kimyasal ilaglarin olusturdugu su Kirliligini kontrol edilmeleri zorlasmaktadir. Bu
yolla ortaya ¢ikan su kirliligini atiksu aritma sistemleri ile kontrol etmek neredeyse
imkansizdir. Yiizey ve yer alt1 sularin atiksularla karigsmasi ve bu sularda bulunan
mikroorganizmalar (patojenler ve viriisler), organik maddeler, niitrientler (azot ve
fosfor), agir metaller (kursun, krom ve kadmiyum), inorganik tuzlar, askida kati
maddeler (bitki artiklari, humus ve dogal giibreler) ve organik kimyasallarin (herbisit,
pestisit ve yaglar) ortaya ¢ikmasi yorenin niifus yogunluguna, endiistriyel ve ticari
faaliyetlere, arazi kullanim durumuna ve bolgenin ekolojik ve hidrolojik yapisina
baghidir. Insan eli ile olusan olumsuz cevre kosullar1 (toksik ve oksijensiz ortam) su
ve toprak canlilarinin 6lmesine ve dolayisiyla ekolojik dengenin bozulmasina neden
olmaktadir. Ayrica, dogal bitki Ortiisiiniin tahrip edilmesi ve yanlis tarimsal
uygulamalar erozyon ve sediment taginimini arttirarak su kaynaklarinin kirlenmesine
neden olmaktadir. Su kirliliginin kontrolii yiiksek maliyetli bir istir. Kanalizasyon ve

atiksu aritma tesislerinin insasi belirli bir yatirimi gerektirmektedir (Cinar, 2013)

2.2. Tekstil Endiustrisi

Tekstil endiistrilerindeki iiretim adimlari, yani hammaddenin nihai {irin gelistirmeye
kadar islenmesi farkli siiregleri igerir. Siire¢ boyutlandirma ile baslar ve lifleri
diizenlemek ile devam eder sonra lifler iplige ve iplikte kumasa doniistiiriilir ve

ardindan bu kumas boyanir (Pandit vd., 2020).
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Sekil 2.1.Tekstil kumaslarinin tiretim asamalar1 (Pandit, vd. 2020)

Hizli endiistriyel gelismeden kaynaklanan artan ¢evre kirliligi ve asir1 niifus modern
diinyanin kars1 karstya oldugu zorluklardan biridir. Hindistan dahil bir¢ok Giiney Asya
tilkesi, hizli sanayilesmeleri nedeniyle ciddi ¢gevre sorunlari yastyor. Bu fenomen, boya
imalat1, tekstil boyama, deri tabaklama, kagit ve hamur isleme ve seker liretimi gibi
suyu kirleten endiistrilerin kiimeler halinde gelistigi yerlerde ¢ok yaygindir. Bu
endiistriler tarafindan bosaltilan renkli atik su, yiizey suyu, yeralt1 suyu ve topragin
ciddi sekilde kirlenmesine neden olur. Ozellikle boya iiretim endiistrileri ve tekstil
endiistrileri, desarjin ciddi ¢evresel tehditler olusturdugu boya igeren en biiyiik atik

kaynagidir (Mani ve Bharagava, 2018).

Tekstil boyama endiistrisi 4000 yildan fazladir varligmi stirdiirmektedir. Alkol
iiretmek i¢in kumasin boyanmasi ve sekerin fermantasyonu antik ¢aglara kadar uzanan
iki uzmanlik alanidir. Boceklerden ve tropikal agaclardan elde edilen birka¢ madde,
gecen yiizyilm ortalarina kadar tek boya kaynaklarmi olusturdu. ilk sentetik boya,
1856 yilinda "leylak" adin1 verdigi William E. Perkin tarafindan yapildi. Bu boyay1
saf olmayan anilinin oksidasyonu ile elde etti. Birkag¢ yil sonra dogal boyalar, indigo
ve alizarinin yapilar1 belirlenmis ve bu bilesikler sentez yoluyla hazirlanmistir.
Bununla birlikte, sentetik boyalarin kimyasindaki gelismelerin ¢ogu, diazotizasyon ve
azo baglanmasinin kesfi olmustur. 1856'dan beri on binlerce boya sentezlenmistir. Su
anda binden fazla boya ticari olarak mevcuttur. Boya, malzemelere renk katmanin
ayrilmaz bir pargasidir. Tekstil endiistrisi boyalarin biiyiik bir kismini tiikketmektedir.

Sentetik boyalar giinliik hayatimizin bir¢ok alaninda kullanilmaktadir ve uygulamalari



tekstil, deri, kozmetik, kagit, boya ve gida gibi ¢esitli sektorlerde siirekli artmaktadir.
Endiistriyel olarak yaklasik 10.000 farkli boya ve pigment kullanilmakta ve yilda 0,7
milyon tonun {lizerinde sentetik boya iiretilmektedir. Sentetik boyalarin ¢esitli
uygulamalar1 arasinda, tekstil boyama islemleri igin yilda yaklasik 3x105 ton farkli
boyarmadde kullanilir, boylece boyahaneleri sentetik boyalarin biiylik bir tiiketicisi
haline getirir ve sonug olaraksu kirliliginin en 6nemli nedenidir. Tekstil endiistrilerinin
cogu, koyu renkli atik sularin1 bosaltmadan once islemez. Diger komplikasyonlar,
aromatiklerin, agir metallerin ve kloriiriin varligindan dolayr sucul yasam ig¢in
toksisitenin indiiksiyonunu igerir. Tahliye edilen atik su karasal arazide veya tarim
arazilerinde meydana gelirse veya karaya ¢ikma yolunu bulursa, tohum g¢imlenme
stirecini kisitlar. Son yillarda, bu boyalar benzidin ve diger aromatik bilesikler gibi
bilinen kanserojen maddeler igerdiginden, canli organizmalar iizerindeki toksik ve
genotoksik etkileri vardir (Mani ve Bharagava, 2018). islenen elyafin cinsi, tiim tekstil
prosesini kapsayan temel islemler, proseslerde kullanilan kimyasal maddeler, tesis-igi
kontrollerin uygulanma derecesi Tekstil atiksularinin miktar ve kalite 6zelliklerini
belirler (Vardar, 2006).

Tablo 2.1.Tekstil endiistrideki atiksu kaynaklar1 ve olusturduklart atiksu miktari

Alt kategoriler Atik su Kaynaklar Olusan Atiksu
Miktar1 (m®/giin)
Yapag Yikama Yikama, durulma 35-62
Boyama, agartma, yikama, durulama, 115-330
Yiin Terbiyesi karbonizasyon ve yikama, dinkleme ve
yikama
Az Su Kullanilan Hasillama 12-13
Islemler
Hasil s6kme, pisirme-yikama, 110-150
Dokunmus Kumas mersenizasyon-yikama, agartma-yikama,
Terbiyesi boyama-yikama, basma, apre-ikmal
Orgii Kumas Yikama, pisirme-agartma, boyama, basma, 150-165
Terbiyesi apre-ikmal
Hali Terbiyesi Boyama veya baski, kurutma, lateks kaplama 60-70
Agik Elyaf ve Iplik Boyama, agartma, merserizasyon, yikama 150-180
Terbiyesi
Dokusuz Yiizeyli Yapistirma -
Kumas Imali
Kecgelestirilmis Durulamalar -
Kumas Islenmesi
Koza Isleme ve Pisirme, ipek ¢ekimi, serisin giderme, -
Dogal Ipek Uretimi agartma, boyama, yikama, avivaj, sarj
Yapagi Yikama Yikama, durulma 35-62




Tekstil endiistrileri boyamada kullanilan organik ve inorganik formdaki bilesiklerin
cesitliligine bagli olarak, ortaya ¢ikan atik sularin 6zellikleri de farkli olmaktadir.
Renkli atik sularda 1s1k gegirgenligi azdir ve fotosentetik aktivite olumsuz etkilenir
(Kocaer ve Alkan, 2002).

Tablo 2.2.Tekstil endiistrisindeki proseslerinde kirletici parametreler (Vardar,2006)

Alt Kategoriler

Kirletici Parametreler

Yapag Yikama

BOIs, TAM, KOI, Yag ve gress pH

Yiin Terbiyesi

BOIs, TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Az Su Kullanilan Islemler

BOIs, TAM, KOI, pH

Dokunmug Kumag Terbiyesi

BOIs TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Orgii Kumas Terbiyesi

BOIs TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Hal1 Terbiyesi

BOIs TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Acik Elyaf ve Iplik Terbiyesi

BOIs, TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Dokusuz Yiizeyli Kumas imali

BOIs, TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Kegelestirilmis Kumas Islenmesi

BOIs TAM, KOI, Siilfiir, pH

Koza Isleme ve Dogal ipek Uretimi

BOIs TAM, KOI,T.Cr, Fenol, Siilfiir, pH

Tekstil endiistrileri, diinya ¢apinda ¢evredeki en 6nemli boya kirliligi kaynaklarindan
biridir. Yillik yaklasik 7x105 metrik ton iiretim ile diinya ¢apinda 1.000.000'den fazla
sentetik boya tliretilmektedir. Kiiresel endiistriyel su kirliliginin yaklagik %20'sinin atik
su aritimi ve tekstil {rlinlerinin boyanmasindan kaynaklanmaktadir. Tekstil
endiistrilerinden bosaltilan atik su toksik agir metaller igerir. Bu kimyasallar hem

cevresel zarara hem de insan hastaligina neden olur (Mani ve Bharagava, 2018).

2.2.1. Tekstil Atiksularinda Kullanilan Aritim Yontemleri

Evsel, endiistriyel, tarimsal ve diger kullanimlar sonucu ortaya c¢ikan atik sular
niteliklerine gore aritma prosesleri farklilik gostermektedir. Atik su igerisinde
bulundurdugu biyolojik, kimyasal ve fiziksel maddeler nedeniyle farkli prosesler
uygulanarak artilabilirler. Bu prosesler ayri ayri kullanilabilecegi gibi birlikte de
kullanilabilirler (Akar, 2016).
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Sekil 2.2. Tekstil atik sularinda kullanilan aritim yontemleri (Calik vd.,2015)

Tekstil endiistrisinde atik sulardan boyalarin arindirilmasi i¢in adsorpsiyon, kimyasal
cokeltme ve flokiilasyon, oksidasyon, elektroliz, indirgeme, elektrokimyasal islem ve
iyon ¢ifti degisimi gibi cesitli kimyasal ve fiziksel aritma yontemleri kullanilmaktadir.
Bu yontemler, verimlilikleri nedeniyle c¢ekicidir, ancak karmasik ve pahalidir.
Uygulanabilir bir alternatif olarak, biyolojik siiregler maliyetleri, etkinlikleri, daha az
camur iiretme kabiliyetleri ve g¢evreye zararsiz dogalari nedeniyle, bu siiregler
Kirleticileri suya, karbondioksite ve ¢esitli inorganik tuzlara doniistiirebildigi veya
bozabildigi i¢in daha yaygin kullanilmaktadir. Bakteriler, mantarlar ve algler dahil

olmak iizere ¢ok ¢esitli mikroorganizmalar ¢ok ¢esitli boyalar1 bozabilir.



Belli kosullar altinda (pH, sicaklik, besin bilesenleri) bircok boyayr biyolojik olarak
renklerini giderebilir ve hatta tamamen minerallestirebilirler ve ortam kosulu bu siireci
etkileyebilir. Pseudomonas putida, Agrobacterium radiobacter, Bacillus sp.,
Sphingomonas  paucimobilis ve  Aeromonas hydrophila gibi bakteriler;
Mycobacterium avium, Mycobacterium intracellular, Mycobacterium scrofulaceum,
Mycobacterium marinum ve Mycobacterium chelonae gibi mantarlar; Maya; ve
aktinomisetlerin boyanin renginin giderilmesinde etkili oldugu ve bu nedenle bir
biyoremediasyon araglar1 olarak uygulanabilecegi bildirilmistir. Avantajlarinin yani
sira, biyolojik yontemlerin de uygulamalarinda belirli sinirlamalar1 vardir ve ayrica

boyar madde toksisitesinden dolay1 zarar goriirler (Mani ve Bharagava, 2018).

2.2.1.1.Fiziksel metotla renk giderimi

Kirlilik unsurlarinin fiziksel 6zelliklerine (maddenin boyutlari, 6zgil agirhigl) bagh
olarak uygulanan aritma yontemleridir (Akar, 2016). Fiziksel aritma 1zgara, elek, kum
ve yag tutucular vasitasiyla atik su igerisindeki kati maddelerin giderilmesidir.
Biyolojik veya kimyasal aritma proseslerinin basinda kullanilmasikirlilik ytik{ini
azaltirken, aritma sirasinda boru, vana vb. ekipmanlarin zarar gérmesini de engeller.

Boylece isletme maliyetlerinide disiiriir. (https://armasan.com.tr/teknik.html).
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Sekil 2.3. Fiziksel metotla aritim sistemi (Armasan, 2020)
2.2.1.2. Adsorpsiyon

Aktif karbon, silikon polimerler ve kaolin en yaygin kullanilan adsorbanlardir ve
yiiksek adsorpsiyon kapasitesi ile farkli boyalar1 adsorbe etme kabiliyetine sahiptir.
Bu yontem, bir fazda (gaz veya sivi) bulunan iyonlarin veya molekiillerin bagka bir
fazin yiizeyinde birikme ve yogunlagma egiliminde oldugu iki faza dayanir. Fiziksel

adsorpsiyon siireci, adsorbat ve adsorban arasinda zayif bir tiirler aras1 bag oldugunda
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gerceklesir, ancak kimyasal adsorpsiyon, elektron degisimi nedeniyle giiclii tiirler

arasi baglar oldugunda meydana gelir (Mani ve Bharagava, 2018).

Agir metallerin adsorpsiyonu, yaygin olarak kullanilan Langmuir veya Freundlich
izoterm modelleri ile agiklanabilir. Freundlich denklemi, heterojen yiizeylere sahip
katilar iizerine metallerin emilmesini modellemek icin siklikla yararhidir ve agir
metaller gibi katyonlarin adsorpsiyonu i¢in Langmuir denkleminden daha {istiin
oldugu kanitlanmistir. Metal adsorpsiyonunun yorumlanmasinda Langmuir ve
Freundlich modellerinin etkinligi konusunda bir anlagsmazlik olsa da, bu modellerin
Langmuir maksimum adsorpsiyon kapasitesi (qmax) ve dagitim katsayis1 (KF) ile
ilgili Freundlich sabiti gibi baz1 parametreleri, ¢esitli malzemelerin metal emme
kapasitesini karakterize etmede yaygin olarak kabul edilebilir. Adsorban olarak
kullanilan malzemeler, atik su atik sularindan etkili bir sekilde uzaklastirmak ig¢in
hedef kontaminantlara kars1 yiiksek bir adsorpsiyon etkilesimine sahip olmalidir.
Adsorbanlar mineral, organik veya biyolojik kdkenli olabilir - 6rnegin, aktif karbonlar,
zeolitler, kil mineralleri, endiistriyel yan {iriinler, tarimsal atiklar, biyokiitle ve

polimerik malzemeler vb. olabilir (Burakov vd., 2018).

2.2.1.3. Biyolojik metotlarla renk giderimi

Biyolojik renk giderme siirecleri boyar madde, melas, lignin, melanoidin vb. renk
iceren maddelerin biotransformasyon gegirmesine dayanmaktadir. Biyolojik aritmada
mikroorganizmalar anahtar rol oynamaktadir. En yaygin kullanilan mikroorganizma
gruplari: (i) bakteriler (i1) mantarlar ve (ii1) alglerdir. Genel olarak, atiksularin
bakteriyel aritimioksijen oksijensiz ortamlarda gerceklesebilmektedir. Boyalarin
biyolojik olarak parcalanabilirligindeki en dnemli hususboyalarin kimyasal yapisidir.
Biyolojik metotla sudan boya gideriminde en fazla kullanilan azo boyalardir (Cevre
ve Sehircilik Bakanligi, 2013).

Azo boyalar genellikle oksijenli kosullarda bakteriyel biyodegradasyona
direnclidirler. Yine de azo boyayr indirgeyen c¢esitli bakteri gruplart izole
edilebilmistir. Bunlardan ¢ogu azo Dboyayr biiyiime ve gelismek igin
kullanamadiklarindan, bazi organik karbon kaynaklara ihtiya¢ duyarlar. Aerobik
bakterilerin yanm sira, boyar maddelerienerji ve karbon kaynag: olarak kullanabilen
oksijenliortamlarda Carboxy-Orange | ve Carboxy-Orange II boyasi {lizerinde

biiyiiyebilen Xenophilus azovorans KF 46 ve Pigmentiphaga Kullae K24 bakterilerde
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bulunmaktadir. Baz1 Actinomycetes tiirleri olan Streptomyces tiirii, aerobik ortamlarda

boyalarin renklerini gidermistir (Cevre ve Sehircilik Bakanligi, 2013).

Yapilan caligmalar, azo boyalarin aerobikkosullara direngli olmasia karsilik,
anaerobik ortamlarda N=N baglarmin kirilmasmma bagh olarak kolaylikla
pargalanabildiklerini gostermistir (Yurtsever vd., 2015). Ancak anaerobik ortamlarda
parcalanan azo boyalar aromatikamin denilen toksik bir maddelere doniismekte ve bu
bilesikler ise yalnizca aerobik ortamlarda giderilebilmektedir. Bu nedenlerle yapilan
bazi1 calismalarda anaerobik ve aerobik reaktorlerin sirali olarak isletilmesi yoniinde
caligmalar yapilmistir (Yurtsever vd., 2016). Boylelikle hem azo boyalarin hem de

olusan aromatik aminlerin giderilmesi saglanmstir.

Boyar maddelerin biyolojik ayrismasi beyaz ¢iiriik¢iil mantarlar ile yapilabilmektedir.
Bu organizma grubu, kompleks polimerik yapiya sahip olan bitki materyali olan
ligninin ayrismasinda énemli rol oynadigindan dolay1 kiiresel karbon dongiisiiniin
merkezinde yer almaktadir. Beyaz ¢iiriik¢iil mantarlar, ligninin yan1 sira, zor biyolojik
ayrismaya ugrayan organik kirleticilerin biyolojik ayrismasinda da rol oynarlar. Bu
mikroorganizmalar, spesifik olmayan lignin peroksidaz (LiP), manganez peroksidaz
(MnP) ve lakkaz enzimleri yardimiyla bu genis spektruma sahip organik kirleticileri
biyolojik olarak ayristirirlar. LiP aromatik olmayan bilesikleri katalize etmesine
ragmen MnP ve bakir igeren lakkaz bir¢ok aromatik bilesikleri katalize eder (Cevre ve

Sehircilik Bakanligi, 2013).

Algler siilfonatli aromatik aminler de dahil olmak {izere birgok aromatik amini de
parcalayabilmektedir. Yiizeyi acgik atiksu aritma tesislerinde, 6zellikle stabilizasyon
havuzlarinda, algler renk ve aromatik amin giderimine katki saglayabilirler. Saf ve
karisik alg kiiltlirlerinin iki aylik inkiibasyonlarinda %70 oraninda renk giderme
verimleri elde edilebilir. Fakat alglerle yapilan caligmalarda atiksulardaki renk
tamamen giderilememistir ve tavsiye edilen bir aritma uygulamasi degildir (Cevre ve

Sehircilik Bakanligi, 2013).

2.2.1.4. Kimyasal metotlarla renk giderimi

Tekstil atiksulariin aritilmasinda atiksu kalitesinde meydana gelen degisikliklerin
kullanilan kimyasal ile kolayca tolere edilebilirolmasi nedeniyle en fazla kimyasal

yontemler kullanilmaktadir. Oksidasyon, kimyasal ¢dktiirme, flokiilasyon ve
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Cucurbituril ile aritim kimyasal aritima 6rnek olarak verilebilir (Kocaer ve Alkan,
2002).

Oksidasyon basit bir uygulama olarakboya molekiiliindeki aromatik halkalar1 kirarak
atiksudaki boyar maddeyi giderir. Floklasma ve c¢okelme kimyasal maddeler
yardimiyla saglanir. Atiksuya katilan Al>(SO4)s, FeCls, FeSOs, kireg gibi kimyasal
maddeler ¢oziinmiis maddeleri ve Kkolloidleri giderirler. Asit boya igeren
atiksulardaAlumun ile kimyasal ¢oOktiirme yapilarakorta-yiiksek seviyede renk
giderimi saglanabilir. Kimyasal ¢Oktiirme yonteminde floklasma maddeleri ve
meydana gelen camur uzaklastirmasiireci yiiksek isletme masraflar1 ortaya

cikarabilmektedir (Kocaer ve Alkan, 2002).

Kimyasal oksidasyon, tamamen kat1 kimyasal reaksiyonlara dayanan kimyasal bir
islemdir. Kimyasal aritma, uzaklastirilmasi istenen kirletici maddelerin kimyasal
etkilesimlerine ve uygulanan kimyasallarin atik sudan ayirmasina veya yok etmesine
veya zararli etkilerini etkisiz hale getirmesine baglidir. Kimyasal aritma islemleri tek
basina veya fiziksel aritma yontemleriyle de uygulanabilir. Tekstil atik sularinda
kimyasal islemler ya boyama ve bask1 atik suyundaki pigmentleri okside eder ya da
agartir. Cesitli kimyasal oksidasyon proseslerinden, Fenton oksidasyonu ve ozon
oksidasyonu, genellikle atik su aritimi igin kullanilir. Yiiksek pH'ta gii¢li segici
olmayan hidroksil radikalleri olusturan kimyasal oksidasyon yontemlerinde O3 ve Hz
O2 gibi oksitleyici ajanlar kullanilir. Olusan bu radikaller, sonugta atik sularin rengini
azaltan kromofor boyalar grubunun yani sira iglevsel gruplarinin (kompleks aromatik
halkalar) konjuge cift baglarini etkili bir sekilde kirar. Bu oksitleyici ajanlar, gelismis
oksidasyon stire¢lerine (AOP'ler) kiyasla daha az hidroksil radikali {iretimi nedeniyle
diisiik bir bozunma oranina sahiptir. Ozonun ozonlama isleminde kullanilmasinin
temel avantaji, oldugu gibi kullanilabilen ve dolayisiyla atik su hacmini artirmayan ve
camur Uretmeyen gaz halidir. Buna ragmen, ozonun dezavantaji, atik suda biyolojik
olarak pargalanabilen boyalardan toksik yan iriinlerin olusmasidir (Mani ve
Bharagava, 2018).

Bal kabagina benzeyen ve iire iceren bir polimer olan Cucurbituril ile aritim
yonteminde lire monomerini de igerdigini ifade etmektedir. Bu yontem tekstil boyalari
i¢in oldukga iyi bir absorpsiyon kapasitesine sahiptir. Reaktif boyalarin adsorbsiyonu

icin Cucurbiturilin aromatik bilesiklerle kompleks olusturur. Giderim mekanizmasi
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hidrofobik etkilesimlere veya ¢oziinemez cucurbituril-boya-katyon agregatlarinin
olusumuna dayalidir. Endiistriyel agidan uygulanabilir bir proses i¢in sabit yatakli
absorpsiyon filtrelerine ihtiyag vardir. Boylece adsorbanin fiziksel kuvvetlerle
yikanmasi ve cucurbiturilin katyonlarin varligiyla bozunmasi engellenebilir. Cogu
kimyasal yontem gibi bu yontemde de en biiyliik dezavanataj maliyettir (Kocaer ve
Alkan, 2002).

2.2.1.5. Iyon degisim yontemi

Iyonlar, iki elektrolit arasinda degistirilir veya iyon degistirme ydnteminde bir
elektrolit ¢ozeltisi ile bir kompleksi birbirine baglar. Genel olarak iyon degistirme
teknigi, recineler, zeolitler, montmorillonit ve kil ve toprak humusu gibi bazi tipik iyon
degistiriciler yoluyla iyon ve sulu c¢ozeltinin saflastirilmasi, ayrilmasi ve
dekontaminasyonu i¢in uygulanir. Kullanilan iyon degistiriciler ¢cok ¢esitli boyalari
tutamazlar ve bu nedenle yaygin olarak kullanilmazlar. Bu nedenle, atik sudan sadece
istenmeyen katyonik (bazik boyalar) veya anyonik (asit, direkt ve reaktif boyalar)
boyalarin uzaklastirilmasinda kullanilirlar. Hem katyonlar1 hem de anyonlar1 aym
anda degistirebilen ve bir katyon ve anyon degisim recineleri karigimi igeren karigik
yataklarda verimli bir sekilde kullanilan bazi amfoterik degistiriciler vardir. Bu arada,
iyon degistirme islemi yonteminin avantaji, adsorbanin geri kazanilmasi, kullanimdan
sonra ¢Oziicliniin geri kazanilmasi ve ¢Oziiniir boyalarin etkili bir sekilde

uzaklastirilmasidir (Mani ve Bharagava, 2018).

2.2.1.6. Fotokatalitik yontemi

Bir katalizor ve bir ultraviyole 151k kaynagindan olusur. Bu yontem, hidroksil
radikallerinin liretimine dayanan hizli, segici olmayan ve etkili bir yontemdir. Bu
stiregte, organik maddeler H,O, CO ve diger toksik olmayan inorganik bilesiklere
doniistiirilir. Sudaki herhangi bir boyarmadde bilesiginin fotokatalitik bozulmasinda
katalizor malzemenin bant enerji boslugu biiyiik bir rol oynar. Bant boslugu seviyesi
2.0 ila 3.3 eV araliginda olan ve kararlilig1 yiiksekyariiletkenler, fotokatlizor olarak
etkin bir sekilde kullanilabilmektedir (Sarioglu Cebeci ve Selguk, 2020).

2.2.1.7. Membran filtrasyonu

Membran, atik sularda membranla temas halindeki tiim bilesenlerin tasima ve gesitli

itici giiglerin etkisi altinda filtrasyon gergeklestirilmesidir. Membranin ayirma etkisi
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eleme ve ayrilmis bilesenlerin membran ile fiziksel veya kimyasal etkilesimlerine
baglidir (Schlosser, 2014). Membran filtrasyonu i¢in uygun teknolojinin segimi,
boyanin tiiriine ve su kalitesine gore farklilasir. Pahali bir prosestir. On aritma
gerektirir. On aritma membran filtrasyon igin katt maddeleri atik sudan uzaklastirarak
membranin dmriinii uzatir (Namal, 2017). Buna karsilik yapilan ¢aligmalar membran
filtrasyonu olarak nanofiltrasyon ve ters osmoz membranlar1 kullanilmasi
durumundaboyalarin %99’dan daha fazla oranlarda atiksulardan giderilebildiklerini

ortaya koymustur (Yurtsever vd., 2020).

2.2.1.8. Kimyasal kaogiilasyon yontemi

Boya igeren atiksularin aliminyum, kalsiyum ya da ferrik iyonlar1 gibi koagiilant
maddelerle aritimidir. Kimyasal ¢oktiirme yontemiyle tekstil atiksularinin aritilmasi
isleminde hizli karistirma, yumaklagtirma ve ¢oktiirme asamalari uygulanir. Boyar
maddeler floklarin yiizeyine tutunarak veya metal hidroksitlere baglanarak
coktiiriilmek suretiyle giderilirler. Yumaklagtirma igin polielektrolit uygulamasi
kullanilir. Dispers ve kiikiirt boyar maddelerinin gideriminin kullanilmasinda ucuzdur.
Bu prosesin en biiyiik dezavantaji son {iriin olarak biiyiik miktarlarda konsantre ¢amur

olugsmasidir. Ayrica proses pH’a yiiksek oranda bagimlilik gosterir (Namal, 2017).

2.2.1.9. Elektrokimyasal metotlarla renk giderimi

Elektrokimyasal metotlar anotta ve katotta rediiksiyon meydana getirerek su aritilir.
Suyun aritilmasi igin elektrokimyasal prosesler atik su bilesimleri ve amaglanan
temizlik hedefi agisindan ¢ok 6zeldir. Proses suyu ve elektrokimyasal proseslerle atik
su aritimi i¢in gereklilikler, aritilacak suyun miktarma ve bilesimine ve bertaraf
edilecek hedef maddelere baglidir. Elektrokimyasal proseslerin tasarimlari ve ¢alisma
modlar1 bu nedenle cesitlidir. Ekonomik bir uygulama i¢in karmasik (atik) suyun
aritilmas1  genellikle farkli fiziksel, biyolojik ve kimyasal siire¢lerin bir
kombinasyonundan olusur. Bu islemler arasinda c¢okeltme, filtreleme, yiizdiirme,
cokeltme / topaklagtirma, aerobik ve anaerobik iglemler, membran islemleri,
fotokataliz, adsorpsiyon, siyirma, ekstraksiyon, damitma, UV dezenfeksiyonu ve
ozonlama bulunur. Akimin disaridan saglandig siiregler (elektroliz) ile suda bulunan
maddelerden elektrik akiminin iiretildigi siirecler (galvanik eleman) arasinda bir ayrim

yapilir (Muddemann vd., 2019).
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Sekil 2.4. Atik su aritiminda elektrokimyasal siireg (Muddemann vd.,2019)

Teknik olarak uygulanan elektrokimyasal prosesler kati / sivi ayrimi igin ¢dziinmiis
iyonlarin ¢okeltilmesi (elektrokoagiilasyon), Katilarin yiizdiirme ile ayrilmasi igin
mikro kabarcik iiretimi (elektroflotasyon), ¢oziinmiis iyonlarin ve molekiillerin
ayrilmasi ve konsantrasyonu (elektrodiyaliz), metallerin sulu atik su akimlarindan
elektroliz yoluyla ekstraksiyonu veya ayrilmasi (elektrolitik metal ayirma), siirfaktan
iceren (yitkama) sularin emiilsiyon boliinmesi, dezenfeksiyon igin aktif klor tiirlerinin

yerinde iiretilmesi (hipoklorit elektrolizi)ni kapsar (Muddemann vd., 2019).

Elektrokimyasal proseslerin avantajlari, saglamlik, basit operasyonel yonetim ve
sadece giicii agip kapatarak ve/veya akim yogunlugunu ayarlayarak atik su
dalgalanmalarina kisa vadeli adaptasyondur. Ek olarak, nispeten genis bir organik ve
inorganik kirletici madde yelpazesini ortadan kaldirabilirler. Gerekli kimyasallar
yerinde olusturulur ve ¢ok azi (6rnegin, bir Fenton islemi i¢in) veya islem i¢in higbir
ek kimyasal gerekmez. Ozellikle, yenilenebilir kaynaklardan elde edilen elektrigin
yerinde kimyasal iiretimiyle kombinasyonu (=ek kimyasallardan vazge¢cme/ek
kimyasallarin azaltilmasi) gelecek igin siirdiiriilebilir ¢oziimler saglar (Muddemann

vd. 2019).
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Sekil 2.5. Atik su aritiminda kombinasyon siire¢ (Muddemann vd.,2019)

Elektro-pihtilasma islemi, elektrot malzemelerinin metal atomlarini anotta yiik
transferiyle iyon olarak ¢ozer. Hidroksitler, ¢ozeltideki metal iyonlarindan olusur ve
katotta olusan OH formed iyonlari, ¢éziinmiis veya koloidal su bilesenlerinin (6rn.
Himik  maddeler, boyalar) pihtilasmasin1  veya  ¢dkelmesini  saglar.
Elektrokoagiilasyon sirasinda, katottaki su elektrolizi de mikro kabarciklar seklinde
hidrojen firetir. Genel olarak, mikro-kabarcik olusumu, hidrojen konsantrasyonunun
izlenmesi i¢in belirlenmis giivenlik Onlemleri ile birlikte gilivenli tesis isletimi
saglanacak kadar en aza indirilir. Elektrokoagiilasyon genellikle sedimantasyon,
filtrasyon, yiizdiirme veya saf elektroflotasyon gibi ayri kati / sivi ayirma prosesleriyle

birlestirilir (Muddemann vd., 2019).

2.2.1.10. Tleri oxidation processes (AOPs)

Gelismis oksidasyon siirecleri (AOP'ler) ilk olarak 1980'lerde igme suyu aritimi i¢in
Onerilmis ve daha sonra farkli atik sularin aritilmasi i¢in genis ¢apta incelenmistir. Atik
suyun AOP aritmasi sirasinda, refrakter organik maddeleri, izlenebilir organik
kirleticileri veya belirli inorganik kirleticileri ¢ikarmak igin yeterli miktarda hidroksil
radikalleri (OH-) veya siilfat radikalleri (SOgs--) firetilir. Genel olarak, aritma

verimliligi biiyiik dl¢lide secilen AOP tipine, hedef kirleticilerin fiziksel ve kimyasal
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ozelliklerine ve calisma kosullarina baglidir. AOP muamelesi sirasinda hidroksil
radikali veya stilfat radikal bazli oksidasyonun yani sira baska mekanizmalarin da
meydana gelebilecegi ve hedef kirletici maddelerin azaltilmasina katkida bulunabilir

(Deng ve Zhao, 2015).

Hidroksil radikalleri iiretilerek organik bilesenler ile reaksiyon gergeklestirilmesi
aritma veriminiartirir. Bu proseste camur olusumu olmadigindan maliyeti de diisiiktiir.
Hidroksil radikalleri ile organik bilesenler arasindaki reaksiyonun gerceklesme siiresi
kisadir. Isletme giderleri diisiiktiir. ileri oksidasyon proseslerinin biitiin bu iistiin
yonlerine karsin, diger aritma yontemlerine nazaran ilk yatirim ve isletme maliyetleri

daha yiiksektir (Yalil1 Kili¢ ve Kestioglu, 2008).

2.3. Boyalar

Inorganik veya organik yapida olan materyallerin gorselligini arttiran ve dayamiklilik
kazandirmak i¢in renklendirme maddelerine boya denir. Tekstil endiistrisinde kumasa
renk vermek igin genellikle organik boyalar kullanilmaktadir. Kimyasal yapilar
farklilik gosteren boyali atiksularin belirlenmesi zordur (Kocaer ve Alkan, 2002).

Birgok boya ¢esidi mevcuttur.

Azo Boya: Yapisinda amino- ya da oksi-grup barindiran bazik veya asidik 6zellik
gosteren boyalardir. Molekiil yapisinda siilfo- gruplari bulunduran boyalar asidik
ozelliktedir. Pigment boya grubunda yer alan ve molekiil yapisinda siilfo- ve
karboksil-gruplart bulundurmayan boyalar suda ¢6ziinmezler. Molekiil yapisinda
stilfo-, nitro- gruplar1 ve halojenler bulundurmayan ve yagda, alkolde ve benzende
¢ozliniin boyalar suda da ¢oziinebilir. Azo boyalar sari, kirmizi, mor, mavi, yesil,
kahve ve siyah renktedir. Azo boya maddesi ne kadar ¢ok kullanilirsa renk siddeti de
0 derece artmaktadir. Ayrica, naftalin tiirevleri ve molekiiliinde -OH, -NH2,-N(CHj3)2,

-CHjs halojen gruplar: bulunan boyalarda rengin siddetini arttirir (Ozdemir, 2015).

Indigo Boya: Suda ¢oziinmezler. Bu yiizden bazik ortamda indirgenirler (Ozdemir,
2015).

Antrokinon Boya: Oksi-antrakinon, asidik antrakinon ve polisiklik kiipe boyalaridir.

Oksi antrakinon boyalari, dioksi-, trioksi- ve polioksi antrakinonlardir. Dioksi
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antrokinon grubunda alizarin kirmizis1 yer alir. Dioksi antrokinon grubunda ise

Kinizarin boyalar yer alir (Ozdemir, 2015).

Kiikiirt Boya: Bu gurubun iiyeleri kiikiirt iceren karmasik yapili organik bilesiklerdir.
Amino ve nitro gruplar igeren organik bilesiklerin siilfiir veya sodyum siilfit ile
yiiksek sicaklikta tepkimesiyle ortaya ¢ikar. Seliilozik elyafin boyanmasina yararlar.
Siilfiir boyalar suda ¢oziinmezler, kimyasal indirgeyici maddelerle alkali ¢ozeltide

¢oziiniir hale getirdikten sonra yiiksek sicaklikta (100 °C) kullanilirlar (Kogak, 2011).

Metal Kompleks Boya: Krom kompleksleri yiin ve poliamid elyafi bakir
kompleksleri ise pamuk ve deri boyar. Metal kompleksinin i¢inde azo grubu yer alir.
Co, Cr ve Ni iyonlar1 metal katyonlardir (Coban, 1988).

Ftalosiyanin Boya: Hem boyar maddelerde hem de pigmentlerde onemlidir.
Ekonomik olan bu metal kompleksi boyalar parlak ve keskin renk verirler (Coban,
1988).

Nitro Boya: Ticari agidan ¢ok 6nemli bir sinif degildir. Ticari olarak ilk kullanilan
nitro boyar maddesi pikrik asittir (Kogak, 2011).

Reaktif Boya: Seliilozik elyafin boya ve baskisina yarar. Seliiloz, yiin, ipek, poliamid
gibi elyaf tiirlerinin boyamasinda kullanilir. Tekstil endiistrisinde en biiyiikk renk
cesitliligine sahip boya sinifini olustururlar. Bu boyar maddelerin boya banyolarindaki
konsantrasyonlart 10-1000 mg/L arasinda degismektedir. Bu boyalar oksijenli

ortamda pargalanmazlar (Vardar, 2006).

Polimetin Boya: Uzun konjuge zincir igermektedir. En 6nemli polimetin boyasi
olarak karotenler 6rnek verilebilir. Poliakrilonitril liflerinin boyanmasi i¢in kullanilan

katyon boyalardir (Ozdemir, 2015).

Aril Karbonyum Boya: Muavenieyi de iceren tekstil liflerini boyamada kullanilan

sentetik boyalardir. Ozellikle bazik boyar maddeler sinifinda yer alir (Ozdemir, 2015).

Kromofor Grup Boya: Diisiik ticari 6neme sahiptir. Bu gruplara 6rnek olarak stilben,

formazanlar, kumarinler ve naftolaktamlar verilebilir (Ozdemir, 2015).
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Naftolas Boyar Maddeleri: Azoik boyar maddeler ad1 da verilen bu sinif, baglica
pamuk kismen de ipek, asetat ipegi, naylon ve polyester elyafin boyanmasina yarar.
Sulu ortamda boyama yapilabilmesi i¢in molekiile —-SOszH, -COOH gibi
¢Oziiniirlestirici gruplar siibstitiive (benzen smifi) edilmistir. Molekiilde bu gibi

hidrofil gruplarin bulunmasi, yikama hasliklarinin diismesine neden olur (Ozdemir,

2015).

2.3.1. Boyama ozelliklerine gore siniflandirilmasi

Boyalar, kimyasal yapilarina, ¢oziiniirliikklerine, boyama o6zelliklerine ve boyama
metotlarina gore siiflandirilabilir. Azo boyalari boyama 6zelliklerine gore yapilan
simiflamada her grupta yer alir. Boyalar, noniyonik, anyonik ve Kkatyonik
ozelliktedirler. Noniyonik, pigment boyar madde; OH, SOz, NH> gibi gruplari i¢eren
dispers boyar madde ve bazi 1:2 metal kompleks boyar maddeleridir. Anyonik boyar
madde, reaktif, direkt, asit, krom, 1:1 metal kompleks, suda ¢6ziinmiis kiip ve kiikiirt
boyar maddeleridir. Katyonik boyar maddeler ise bazik boyar maddelerdir (Ozdemir,
2015)

Tekstilde uygulama sekline gore boyalar sekiz sinifa ayrilabilir.

Direkt Boyalar: Suda ¢oziinen ve sulu ¢6zeltisi kumas ile dogrudan temas ettirilen
boyar maddelerdir. Uygulamasi en kolay olan boyalardir. Boyar maddenin {izerine

suda ¢oziinebilmesi i¢in iyonik veya hidrofil gruplar eklenmistir (Karaoglu, 2007).

Dispers Boyalar: Suda ¢oziinmeyen organik ¢oziiciilerde ¢oziinebilen, ilizerinde
hidrofil grup sayisi az olan organik maddelerdir. Bu boyalar genelde sentetik elyaflari
ozellikle poliesterleri boyamada kullanilirlar. Suda ¢ozlinmediklerinden dagilirlar

(Karaoglu, 2007).

Asidik Boyalar: Molekiiler yapida asidik gruplar bulunduran, asidik 6zellik gosteren
boyalardir. Bazik yapidaki akrilik ve yiin elyaflar1 boyamak igin kullanilirlar.
Molekiiler yapilarinda -SOsH gruplart veya asitligi artirict —NO: gruplarini
bulundururlar (Karaoglu, 2007).

Bazik Boyalar: Asidik Boyalarin tersi molekiilleri tizerinde bazik gruplar bulunduran
ve flizerinde asidik gruplar bulunduran elyaflart boyamada kullanilan boyar

maddelerdir. Bu maddelerde genelde kuarterner amonyum yapisinda bir grup vardir
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bu sebepeten dolay1 katyonik boyar maddeler olarakta bilinirler. Hepimizin bildigi
metilen mavisi adl1 boyar madde kiikiirtlii boyalar sinifinda yer alirken ayni zamanda

bazik veya katyonik boyalar sinifindadir (Karaoglu, 2007).

Mordan Boyalari: Kimyasal smiflandirmasiyla ayni tanimlayabilecegimiz boyar
maddelerdir. Kumas {izerine boyar madde uygulandiktan sonra metal iyonu sevk
edilmesi islemine mordanlama adi verilir. Bir ¢ok kaynakta mordan sézciigii sadece
Cr(IIT) iyonu i¢in kullanilmaktadir. Cr(III) bu amag i¢in en ¢ok kullanilan metal iyonu
oldugundan tekstilciler mordan denince akla Cr(III) iyonunu getirselerde mordanlama

biitiin metal iyonlari igin kullanilan bir tanimdir (Karaoglu, 2007).

Reaktif Boyalar: Giintimiizde en ¢ok kullanilan Boyar madde sinifidir. 1956 yilinda
ICI calisanlar1 I.D. Rattee ve W. Stephen tarafindan kesfedilen boyar madde sinifidir.
Hemen hemen tlim elyaf tiirleri izerinde kullanilabilen ve elyaf{izerine kimyasal bagla
baglanarak kolay kolay yerinden sokiilemeyen yikama sonucu rengin solmadigi boyar
maddelerdir. Rattee ve Stephen yeni bir boya kesfetmemislerdir, bilinen boyar
maddeler iizerine bu boyar madde molekiiliinii kumasin {izerine kimyasal bagla
baglayan reaksiyon yetenegi yiiksek gruplari boyar madde molekiiliine baglayarak
reaktif boyalar1 kesfetmislerdir. Reaktif boyalar dklorotriazin veya monoklorotriazin
halkas1 i¢eren boyar maddelerdir. Kloro triazinler ¢ok aktif kimyasal gruplardir.
Seliiloz, yiin, akrilik veya poliester elyaf {izerinde bulunan -OH, -NH, C=0 gibi
gruplar iizerine kimyasal bag olusturarak baglanirlar bu sebepten boyar maddenin

elyaf iizerine yapismas1 kuvvetli olur (Oden, 2015).

Vat Boyalar: Suda ¢oziinmez ve seliilozik liflere uygulanir. Uygulamada genellikle
sodyum hidrojensiilfiir kullanilir (Biilbiil, 2005).

Kiikiirtlii Boyalar: Kiikiirtli boyalar adi altinda ayri1 bir boyar madde smifi
olusturulmus olmasina ragmen bu boyar madde sinifin1 digerlerinden ayr1 bir sinifa
koymak gercekte anlamsizdir. Ciinkii kiikiirtlii boyalar tanim olarak yapisinda kiikdirt
bulunduran boyar maddelerdir. Ancak uygulama sekli olarak vat boyalar1 sinifinda
uygulanirlar, bu sebepten dolayida kiikiirtlii boyalar1 vat boyalar1 i¢inde sayabilmek
miimkiindiir. Uygulamada kiikiirtlii boya bir indirgen ile muamele edilir ve bazik
ortamda suda ¢6ziiniir hale getirilir. Bu haliyle elyaf ve kumasla muamele edilir. Daha

sonra kumas boya maddesini tuttuktan sonra H>O; veya K>Cr.O7 gibi bir yiikseltgenle
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muamele edilerek boyar madde eski rengine dondiiriiliir, kumasa nufus etmis
oldugundan kumas boyanmistir ve suda ¢6ziinmediginden yikama ile boyar madde

kolay kolay kumas iizerinden uzaklasmaz (Oden, 2015).

2.3.2. Metilen Mavisi Boyasi

Bakterileri goriiniir hale getirmek i¢in kullanilir. Bakteriyolojide gram boyasi yoksa
metilen mavisi kullanilir. Metilen mavisi tek basina kullanilabildigi gibi diger
boyalarla birlikte de kullanilabilir. Bu boyama yontemiyle difteri hastaliginin teshisi
de yapilabilir. Immersiyon objektifi ile incelenen preparatta, basiller acik mavi,

graniiller ise koyu mavi renkte goriiniir (MEB, 2011).

2.4. Nano Materyaller ve Onemi

1980°’li yillarin baglarinda nanoyapilarinfiziksel biyiikliklerini dlgmek ve
nanodl¢ekte malzeme liretmek igin taramali tiinellemeli mikroskoplar ve atom kuvveti
mikroskoplar1 gelistirilmistir. 2001°de nanolaserli bilgisayarlarin gelistirilmesi de
bilgisayar simiilasyon c¢alismalarim1 ortaya ¢ikarmistir. Nanomateryaller, 100
nanometrenin altinda dogal olarak 6rn. kati partikiiller, biyomolekiiller gibi, kazara
orn. dizel eksozu gibi ya da kasith olarak tiretilebilirler (Siirengil ve Kiling, 2011;

Burkakov, 2018:).

Nanomateryaller ve Su Aritma: Kiigiik aritma sistemlerinde dagitima dayanan
stratejik bir konuma dayanabilirler. Su aritma igin, fonksiyonel materyaller olarak
karbonlu, metal igeren nanopartikiiller, dendrimerler ve zeolitler sayilabilir. Demir
oksit nanomateryali ¢cevre dostu olarak atiksu aritmada nanoemici ve fotokatolizor

olarak kullanilmaktadir (Burkakov, 2018).

Nanosorbantlar: Organik ve inorganik kirlilikleri sudan ayirmak i¢in kullanilirlar.
Oda sicakliginda maksimum Cd(I1), Pb(I1), Cu(Il)emilim kapasitesi, pH ve metal iyon
konsantrasyonu gosterir. Etkili sorbantlardan biri olan Zetolitler metal iyonlari i¢in bir
iyon degistirme ortamidir. NaP1 zetolitler, asit kaynakli atik sulardan agir metallerin
ayrilmasi i¢in iyon degistirici bir ortam sunar. Sulu ¢ozeltiler igine kaplanmis, ¢oklu
duvar karbon nanotiipleri karbon bloklardan daha iyi ugucu organik bilesenlerin

sorbantlaridir. Hibrit organik-inorganik nanosorbantlar, sodyum dodesil siilfat (SDS)
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aliminyum-magnezyum katman ¢ift hidroksitlere (LDHs) dahil olarak
sentezlenmektedir (Calik vd., 2015).

Redoks Aktif Nanopartikiiller ve Nanokatalizorler: Ultraviyole 151k varliginda
TiO2 nanopartikiillerin eklenmesidir. TiO2 sulu ¢ozeltilerde UV 1s1k altinda Pt(II),
Cr(VI) ve Ag(I) gibi toksik metal iyonlar1 azaltir, benzen, klorlu alkanlar, furan, poli
klorlanmig bifeniller (PCBs), dioksinler vbgibi organik bilesenlerin bozunmasini

saglar (Calik vd., 2015).

Reaktif Membranlar: Su aritma ve tuzdan arindirma igin kullanilir. Radyal olarak
karbon nanotiip duvarlarma bagli delikli silindirler iceren karbon nanotiip filtreler
tiretim i¢in gelistirilmistir. Bu filtreler otoklav ve ultrasonik sistemler araciliiyla
temizlenebilirler. Bimetalik PtO/ FeO nanopartikiillerin seliiloz asetat filmlerle

birlesmesi ile reaktif membranlar hazirlanmaktadir (Calik vd., 2015).

Biyoaktif Nanopartikiiller: Su aritmada, oksidant patojenlerin dezenfektaninda
kullanilmaktadir. Dezenfektan mekanizmalar1 gibi, su bazli patojenlerin gelisim
inhibisyonu i¢inde kullanilir. MgO nanopartikiiller bakteri sporlar1 ve E.coli gibi
bakterilere karsi cok etkili biyositlerdir. Glimiis ve Ag(I) bilesenleri c¢esitli
biyomedikal uygulamalar ve {riinlerde antibikrobiyal bilesenler olarak
kullanilmaktadir. Escherichia coli' ye karsi Ag nanopartikiilleri etkili biyositlerdir
(Calik vd., 2015).

Ultrafiltrasyon Gelistirici Dendrimerler: Radyoaktif c¢ekirdekler, toksik metal
iyonlar, virlisler ve bakteriler, organik ve inorganik ¢oziiciiler araciligiyla dentririk
polimerlerin kesiflerinde ve kontamine su aritim sistemlerinde kullanilir. Su aritmada,
dendrik polimerler fonksiyonel materyaller olarak kullanirlar. Bu ¢esit
nanopartikiiller, yeniden degerlendirilebilir ve inorganik anyonlar igin yliksek
kapasiteli suda ¢oziinen ligandlar, radyoaktif ¢cekirdekler ve toksik metal iyonlar olarak
kullanilabilmektedir. Dortlii amonyum kloritler ve Ag(I) gibi antimikrobiyal ajanlar
i¢in dentritik polimerler dagitim araci olarak kullanilabilirler. Ultrafiltrasyon gelistirici

dendrimer, metal iyonlarini sulu ¢ozeltilerle iyilestirmede kullanilir (Calik vd., 2015).
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2.4.1. Nano materyallerin kullanim alanlarn

Nanomateryaller genel olarak yapi taslarima gore, karbon-bazli (organik), metal ve
metal oksit-bazli (anorganik) veya kompozit (hibrit) materyaller seklinde
siiflandirilmaktadirlar. Karbon-bazli nanomateryaller genellikle karbondan olusan,
fullerenler ve karbon nanotiipler gibi kiire, elipsoid veya tiip seklinde bulunabilen
nanomateryallerdir. Metal ve metal oksit-bazli nanomateryaller, birka¢ nanometre
boyutundaki glimiis, altin, ¢inko oksit, demir oksit ve kuantum noktalar gibi
materyalleri  kapsamaktadirlar. Birden fazla bilesenden olusan kompozit
nanomateryaller ise yaygin olarak nanokompozit olarak isimlendirilmektedir. Bu
nanomateryaller organik-organik, organik-anorganik veya anorganik-anorganik

baglantilar ile olusabilmektedirler (Kiiciikcobanoglu ve Yildiz Aktas, 2018).

Ambalaj
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Nanomateryal
Uretimi

Sekil 2.6. Nano-materyallerin kullanim alanlar1 (Kii¢iikgobanoglu ve Yildiz Aktas,
2018)
Gilinlimiizde, nanomateryallerin 6neminin giderek artmas1 ve artan hammadde ihtiyact
nanokompozit iiretiminde kullanilacak yeni materyaller i¢in arayisa neden olmustur.

Bunun sonucunda, sentetik materyallere alternatif olarak organizmalarda bulunan,

yaglar, proteinler ve karbohidratlar gibi dogal organik maddeler kullaniimaya
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baglanmistir. Miselle ve lipozomlar gibi (Fosfo-) lipit bazli nanomateryaller yiliksek
¢oziiniirliik aralig1 (hidrofilik veya lipofilik) gibi degistirilebilen 6zellikleri sayesinde
en ¢ok uygulanan nanomateryaller arasinda yer almaktadirlar. Protein bazh
nanomateryaller ise genellikle misel benzeri, kendiliginden olusma 06zelligi olan
molekiiller araciligi ile sentezlenirler. Polissakkaritler; bitkilerin (pektin, zamk gibi),
hayvanlarin (kitosan, kondroitin siilfat gibi), alglerin (alginat) ve mikroorganizmalarin
(dekstran) yapisinda dogal olarak bulunan bilesiklerdir. Organizmalar araciligi ile elde
edilen bu dogal organik materyaller, nanoboyuta indirgenerek nanokompozit
yapilarinda takviye elemani veya matris olarak gorev alabilirler. Bu sekilde elde edilen
nanokompozitler ile ilgili en dikkat ¢ekici 6zellik, siirdiiriilebilir ve tamamen bozunur
olmalaridir. Kullanim Omiirleri tlikendiginde dogada kolaylikla dagilmakta veya

bilesenlerine ayrilmaktadirlar.

Nisasta, lignin, seliiloz, asetat, polilaktik asit, polihidroksialkanoat, polihidroksibiitirat
gibi dogal kaynaklardan elde edilen polimerler bozunur olarak siniflandirilabilir. Bu
nanokompozitler, itiretim hizin1 arttirmakta ve c¢evresel uyumlu geri doniisiim
saglamaktadir. Cevresel kaygilarin artmasi ve petrokimyasal kaynaklarin azalmasi
gibi nedenlerle, bitkisel hammaddelerden yenilenebilir polimer materyallerin
gelistirilmesi  materyal bilimi i¢in 6nemli bir atillm olmustur. Bitkisel
kaynaklinanokompozit iiretiminde kullanilan dogal lifler yaygin olarak seliiloz
bilesenlinanokompozitlerin ya da seliiloz nanokristallerin elde edilmesinde

kullanilmaktadir.

Organik bir bilesik olan seliiloz, bitkilerde hiicre ¢eperinin yapisal bilesenidir. Seliiloz
gibi dogalpolisakkaritlerin fiziksel, kimyasal ve fonksiyonel 6zellikleri nedeniyle ¢ok
yonlii  polimerler oldugu diisiiniilmektedir. Genel olarak kagit yapiminda
kullanilmasina karsin, su anda seliilozik kiitleden asit hidrolizi ile biyo-dizel iiretimi
i¢in 1ilgi ¢ekici bir kaynak konumuna gelmistir. Seliiloz nanolifleri, yliksek derecede
kristal yapilar1 ve sentetik nanoliflerden farkli boyutlar1 sayesinde nanoteknoloji ile

ilgilenen arastiricilarin dikkatini ¢cekmektedir.

Aragstiricilar, seliiloz nanoliflerin bircok alanda seffaf ve asir1 giiclii filmler olarak
kullanim olanaklarini arastirmaktadirlar. Seliilozik nanoliflerin nanokompozitlerde
takviye olarak kullanilmayabaglamasi yaklasik 20 yil Oncesine dayanmaktadir.

Literatiirde nanoliflerin, nanokristal flamanlar, nanokristaller hatta monokristaller
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olmak tiizere farkli tanimlart mevcuttur. Bu kristalitler, nanodlciideki boyutlarina
ragmen  mikrolifler, mikrokristaller =~ veya  mikrokristalitler olarak da
isimlendirilmektedir. Bu nanolifler, kaplama bilesenleri ve optik filmlerin yapiminda
kullanilmakadir. Ayrica, basta biyomedikal, kozmetik, gida ve farmasétik endiistrileri
olmak iizere degisik alanlarda kullanimlar1 da arastirma konusudur. Seliilloz ve
tiirevleri, alginat, pektin, nisasta, pullulan gibi cesitli polisakaritler ambalaj filmleri
yapimi1 i¢in aday nanokompozit kaynaklar1 olarak test edilmektedir. Bitkisel kaynakli
nanokompozitler, yeni nesil materyal, iirlin ve proseslerin gelisiminde énemli bir rol
oynamaktadir. Bu materyaller, halen kullanilmakta olan petrol bazli hammaddeler
tarafindan domine edilen iiriin pazarina, siirdiiriilebilir eko-verimli iiriinler olarak dahil
olmustur. Gelecek yillarda bu materyallerin petrol bazli {iriinlerin yerini almalar
beklenmektedir. Bu nanokompozitlerin endiistriyel kullaniminin artmasi, c¢esitli
tarimsal uygulamalarda kullanilmasmin oniinii agnmistir. Bitkiler i¢in toksik etkisi
olabilen katki maddelerinin uygulanma miktarin1 azaltmak i¢in bitkisel kaynakli
nanokompozitler kullanilabilir. Ayrica, bu nanomateryaller, sera gazi emisyonlarinin,
karbondioksit, nitrik oksit ve metan gibi partikiillerin salinimini azaltmak i¢in de kilit

bir role sahiptir (Kii¢iikgobanoglu ve Yildiz Aktas, 2018).
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BOLUM 111

MATERYAL VE METOT

3.1. Malzemeler, reaktifler

MWCNT, FeCls ¢ 6H20, KMnO4, FeCl; « 4H20 ve SnCly ¢ 4H20 molekiiller
nanopartikiil sentezinde ana {irlin olarak degerlendirildi. Etanol, metanol ve Biitanol
kimyasallar ise boyar madde bozunmasinda etkisi arastirildi. Sentezlenen
nanokompozitin boyar madde bozunmasi etkisini arastirmak i¢in Metilen mavisi tercih
edildi. Kullanilan tiim kimyasallar sigma aldrich sirketinde temin edildi. Kullanilan
malzemeler analitik siiftadir ve herhangi bir saflastirma islemi yapilmadan dogrudan

kullanilmistir. Tiim cam esyalar damitilmis su ve etanol ile temizlenerek kullanildi.

3.2. MWCNTs-Fe304'iin Hazirlanmasi

FesOs nanopartikiilleri, alkali ¢ozelti iginde birlikte ¢okeltilerek MWCNT'lerin
yiizeyinde biriktirildi. Detayli olarak, 140 mL deiyonize suda 2,35 g FeCl3*6H>0 ve
1,18 g FeCls*4H,O ¢ozildi. Daha sonra MWCNT'ler, 10 dakika siireyle
ultrasonikasyona tabi tutulup siispansiyona eklendi. Ve nitrojen atmosferi altinda 80 °
C'de tutuldu. Daha sonra, pH 9 oluncaya kadar %25 amonyum hidroksit eklendi ve 30
dakika mekanik karistiriciyla karistirildi. Elde edilen MWCNTSs-Fe3O4 harici bir
miknatisla ayrildi, nétr pH'a kadar deiyonize su ile durulandi ve 60° C'de 12 saat

kurutuldu.

3.3. SNO2-Fezs04s@MWCNT Nanokatalizor’iiniin Hazirlanmasi

MWCNTs-Fe30s ve 0.77 g SnCly « 4H>O karisimi 40 mL su i¢inde 10 dakika
ultrasonike edildi. Daha sonra 20 mL 0.13 mol L-1 KMnO4 damla damla ilave edildi
ve sentez boyunca mekanik karistirmaya tabi tutuldu. Karigim yavas yavas koyu
kahverengiye dondii ve 30 dakika 80 ° C'de tutuldu. Siispansiyon siiziilerek deiyonize
suyla birkag kez yikandi ve 60 ° C'de 12 saat kurutuldu.
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3.4. Karakterizasyon

Sentezlenen SnO2-Fe30s@MWCNT nanokatalizorii hidrotermal metod kullanilarak
sentezlendi. Katalizor Karakterizasyonu TEM, XRD ve XPS cihazlar kullanilarak
karakterize edildi. TEM ve XRD analizleri Eskisehir Osman gazi Universitesi
Aragtirma Uygulama Merkezinde (ARUM)’de yapildi. XPS analizler ise 9 Eyliil
Universtesi biinyesine bagli Arastirma Uygulama Merkezinde gergeklestirildi. SnO»-
Fe304@MWCNTnanokatalizorlerinin ortalama partikiil boyutu TEM cihaz markasi
kullanilarak test edildi. Nanopartikiiliin kristal yapisi XRD (40 kV, 40 kV ve k =
1.54056'daki parametreler) analiz cihazi ile incelenmistir. Nanopartikiillerin XPS
analizleri 1253.6 eV ve 10 mA ve X-ismm fotoelektron spektroskopisi altinda
gerceklestirildi. Spektral dalgalarin 200-800 nm araligindaki degisimleri UV-Vis

cihazi ile test edildi.

3.5. Sonokatalitik Aktivite Etkisinin Arastirilmasi

Sonokatalitik proses, toksik ve kalic1 6zellikteki organik maddeleri hicbir ayrim
yapmadan zararsiz son iiriinlere doniistiirebilmektedir. Secici olmayan ve ¢ok hizli
sekilde sulu ortamindaki organic kirliligi okside eden *OH gibi reaktif tiirler iiretilerek
genis bir sekilde uygulanabilmektedir. Yiiksek enerjili ses dalgalart bir sivi i¢inden
gectikleri zaman baloncuk veya kavitasyon olustururlar. Ultrases islemi, sivi ortamda
hava kabarciklarinin {iretimi ile sonu¢lanan mekanik etkidir. Kisaca kavitasyon, ses
dalgalarinin iretigi kabarciklarin, ¢ok biiyiik miktarlarda enerji acia ¢ikararak
olugmasi, biliylimesi ve ¢okmesidir. Bu esnada ise olusan reaktifler radikal zincir
reaksiyonlarim1 baslatmaktadir. Sonokatalitik proseste {lretilen bu reaksiyonlari
sonokatalitik aktivitesinin belirlenmesi son derece 6nemlidir. Nanokatalizoriin metilen
mavi boyanin bozunmasi tizerinde sonokatalitik aktivite etkisini asagida belirtilen

adimlar takip edilerek arastirildi.

Ik olarak SnO,-FesOs@MWCNT nanokatalizorlerinin varhiginda MB bozunmasi
tizerindeki sonokolitik etki, 37-60 kHz ultrasonik frekans araliginda bir ultrasonik
banyo islemi makinesi kullanilarak arastirildi. Sonokatalitik aktivitenin belirlenmesi
250 mL cam sisede 100 mL MB sulu ¢6zeltiye belirtilen sartlarda eklenerek analizler
yapilmistir. Analiz caligmalari yapilmadan Once nanokatalizér ile MB arasindaki
adsorpsiyon-desorpsiyon dengesine ulasmak i¢in karanlikta 30 dakika karistirici ile

calkalanmis ve ardindan ultrasonik 1sinlama ile ana parametre analizi yapilmistir.
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Sonokatalitik 1s1nlanmig deneyde belirli araliklarla 5 mL numune alinarak 8000 rpm'de
7 dakika santrifiij edildi. Daha sonra, 664 nm dalga boyunda MB bozunma
konsantrasyonuna karsit absorbans degisim degerleri UV-ViS cihaz1 kullanilarak
hesaplandi. SnO2-Fe30s@MWCNTnanokatalizor varliginda MB boya bozunmasi
tizerindeki sonikatalitik aktivitesi asagidaki denklemde kullanilarak test edildi (Barhon

vd., 2011).

__ (Co—Ce).100

%A Co

1)

Bu denklemde, baslangi¢ derisim zamani Co ile ifade edilir ve herhangi bir zaman
sirastyla Ct (mg.L™Y) ile ifade edilir. Ce ifadesi, denge aminda adsorpsiyon
konsantrasyonunu gosterir. V (L) ¢ozelti hacmini belirtir ve adsorbe MB miktar1 m(Q)

ile gosterilir. A, yiizde giderme degerini temsil eder.
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BOLUM IV
ARASTIRMA BULGULARI VE TARTISMA
4.1. SnO2-Fes04@MWCNT 'nin Karakterizasyon Calismalar:

Hazirlanan Fe304SnO@MWCNT malzemenin morfolojik, kimyasal ve yiizey
ozelliklerini ortaya ¢ikarmak i¢in XRD, Raman ve TEM karakterizasyon metotlari
kullanildi. XRD, Raman ve TEM analizleri Eskisehir Merkezi Arastirma Merkezinde
yaptirildi.

4.1.1. X Ismlar Kirinim Teknigi

Elde edilen malzemenin minorolojik ozelliklerini ortaya ¢ikarmak igin ¢okga
kullanilan bir tekniktir. Bu analiz metodu ile malzemeye ait kristalik boyutu, kafes
aralig1 ve malzeme icerigine gore sagak araliklar tespit edilmeye calisilmaktadir.
Burada malzeme i¢in elde edilen pikler daha Onceki literatiirde bulunan benzer
malzemeler ile kiyaslama yapilarak malzeme tanimlanmaya calisilmaktadir.
Fe304SnO,@MWCNT nanokatalizoriine ait XRD analizleri sekil 4.1.’de verilmistir.
Burada goriilen (511), (440), (311), (220), (400) kirmim diizlemleri Fe3Oge aittir
(Leostean, vd., 2018). 26 = 30.43°, 35.67 °, 43.46°, 53.83°, 57.32°, 62.79° ve 74.42°
pikleri literatiirde FesO4SnO, malzemeleri i¢in bulunan degerler olduk¢a yakindir.
Buradaki degerlerin literatiirdeki degerlere yakin olmasi ve ¢ok az farkli ¢ikmasi elde
edilen malzemenin eklenmis komponentlere bagli olarak farklilastigin1 gotermektedir.
Detayl bilgi Qureshi ve arkadaslarinin yaptigi ¢aligmalarda bulunabilir (Qureshi vd.
2021). Malzemenin sahip oldugu kristalik boyut Sherrer denklemi ve sekil 4.1.’de
verilen XRD datalar1 kullanilarak 21.75 nm olarak hesaplanmistir. Sentezlenen
nanokatalizorlerin Kristal boyutu boyar madde bozunmasinda etkili bir faktordiir.
Literator ¢alismalarda genel olarak 10- 60nm boyut arali§inda sentezlenen katalizorler
boyar madde bozunmasinda etkili oldugu kabul edilir (Tong vd., 2020). Sherrer

denklemi asagida verilmistir.
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Sekil 4.1. Fe304SnO2@MWCNT nanokatalizoriine ait XRD analizleri

4.1.2. Fes0sSNO2@MWCNT Malzemesine ait Raman analizleri

Raman analiz metodu ile monokromatik 1sinlar1 kullanilarak elastik olmayan
sacilmalar ile madde yapisi incelenir. Burada madde atomlarindaki titresimler
incelenerek madde Ozellikleri ortaya c¢ikarilmaya ¢alisilmaktadir. Monokromik
1sinlarin madde molekiilleri, atomlar1 ve baglarindaki etkilesimler sonucu sacilir ve
madde bilgisi elde edilir. Madde ile etkilesen monokromik 1s1k farkli frekanslarda
sagcilima ugrar. Bu farkli sagilmalar literatiirdeki bezer ¢alismalar ile kiyaslanarak
Raman frekansi tespit edilmeye ¢alisilir. Raman spektrom grafigi sacilan 1s1n siddete

kars1 dalga boyu grafigi ile ¢izilir. Fe304SNO2@MWCNT nanokatalizor ait raman
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analizleri sekil 4.2.’de verilmistir. 200-2000 cm-1 dalga boylarinda raman analizleri
almmistir. Daha 6nceki ¢alismalarda 1350 cm™ ve 1580 cm™ D ve G bantlari icin
karakterisik dalga pikleri oldugu belirtilmistir. (Sang vd., 2019). Raman analizlerinde
1580 cm™! D bandina ait pik neredeyse kaybolmustur. 1291 ve1299 bantlar1 kovalent
olmayan demir-kalay metelerinden kaynaklanan baglarin olustugunu gostermektedir.
Malzemeye eklenen SnO: ile piklerde olusan farkliliklar MWCNT ile Fe ve Sn ye ait

katyonik etkilesimlerin oldugunu gostermektedir.

n e F8304°snoz@MWCNT
—— Fe,0,@MWCNT
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Sekil 4.2. Fe304SnO2@MWCNT ve Fe304@MWCNT nano malzemelerine ait
Raman analiz sonuglari

4.1.3. Fe3s0sSnO2@MWCNT malzemesine ait TEM analizleri

Malzemeye ait igerik bilgisi, morfolojik yapisi ve parcacik boyutu hesaplanmasinin
yapilmasi i¢in TEM analizleri yapildi. Hazirlanan numuneye ait TEM analizlerinde Fe
ve Se oksitlerinin MWCNT ylizeyine dagildiklar1 ve kiire benzeri nano yapilar
olusturduklar1 goriilmektedir.

TEM anlizleri ve imagej paket programi kullanilarak Fe30sSnO.@MWCNT
malzemesine ait ortalama partikiil biiyiiliikleri hesaplandi ve ortalama partikiil
biyiikliigiinii gosterir partikiil histogram grafigi ¢izildi. FesOsSnO,@MWCNT
nanokatalizér ait TEM analizleri sekil 4.3.’de verilmistir. TEM analizlerinde

goriildiigli gibi olusan yapinin c¢ogunlukla kiiresel yapidaki parcaciklardan
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olusmaktadir. Bu analizlerden elde edilen goriintiiler Imagej progranmi kullanilarak
yaklagik 86 tane kiiresel partikiilleri sayilarak ve caplar1 Olgiilerek origine
programindan 22.65 nm olarak hesaplandi. Bu deger kristallik boyuta ¢ok yakin
oldugu goriilmektedir.

(c)

Mean Particle
size 122,65 m
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Size (nm)

Sekil 4.3. Fe304SnO2@MWCNTnanomalzemelerine ait TEM analizleri
: 100 nm (a), 50 nm (b) ve ortalama partikiil biiyiikliigiinii gosterir histogram

4.2. SN02-Fe304@MWCNT Nanopartikiillerinin On Adsorpsiyon Siiresinin
Etkisi

Adsorpsiyon fonksiyonunun katalitik ultrasonik proses altinda etkilerini belirlemek
icin 6n adsorpsiyon analiz ¢alismalar1 yapildi. Sekil 4.4.'de gosterildigi gibi, farkli 6n
adsorpsiyon siireleri, bozulma verimliligi tizerindeki etkisini test etmek i¢in ultrasonik
1stnlamaya maruz birakildi. On adsorpsiyon deneyleri 10-45 dakika siire araliginda test
edildi. Ultrasonik 1ginlamanin ilk 15 dakikasi, SnO2-Fe304@MWCN Tnanokatalizoriin
10, 15, 20, 25, 30 ve 45 dakika olmak {izere farkli zaman araliginda bozunma verimi
sirastyla % 50.4, % 56.8, % 59, % 65.2% 66 olarak elde edildi. Bu verilerin, MB'nin
sonokatalitik bozunmasmin dogrudan 6n adsorpsiyon siiresi ile iliskili oldugunu
gosterdigi soylenebilir. On adsorpsiyon c¢alismasi, MB'nin 10-45 dakika araliginda
boyar madde bozunmasiin arttigi tespit edildi. Ancak 30 dakika adsorpsiyon-

desorpsiyon dengesine ulagmasi i¢in yeterli oldugu belirlendi.
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Sekil 4.4. On adsorpsiyon siiresinin etkisi

(IMB] =33 mg/L,[H202] =10 mmol / L, [T] = 303 K, [SnO2-
Fe304@MWCNT]=: 12 mg ve [f]: 60 kHz)

4.3. Ultrasonik Frekans Parametresinin MB’nin Bozunmasi Uzerindeki EtKisi

Sekil 4.5.'de verilerden goriilebilecegi gibi, sabit parametre kosullar altinda farkli 60
dakika siire i¢inde 37, 45, 52 ve 60 kHz olarak belirlenen farkli ultrasonik frekans
parametrelerinin MB’nin sonokatalitik bozunmas1 {izerindeki etkisi arastirilmistir.
Elde edilen veriler gosterdi ki, MB'nin en yiiksek bozunma verimlilik degeri 60 kHz
ultrasonik frekansta tespit edildi. Bu durumu iki farkli sebeple agiklanabilir. Ik olarak,
yiiksek frekansli ultrason, diflizyon kiitle transfer artisina bagli olarak MB'nin
sonokatalitik bozunmasina énemli derecede artirdigi sdylenebilir. ikinci bir sebep
olarak, yiiksek frekans kosullarinda iiretilen yiiksek basing ve sicakliklar, dar enerji
bandindan dolayi elektron deligi ciftlerinin olusmasi i¢in yeterli oldugu olmasinin bir

sonucu olabilir.
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Sekil 4.5. Ultrasonik frekans parametresinin etkisi

(Deneysel kosullar: [MB] =33 mg/ L, [H202] =10 mmol /L, [T] =303 K, [SnO»-
Fes04s@MWCNT]=: 12 mg ve [pH]: 7.)

4.4. Sicakhik Parametresinin MB’nin Bozunmasi Uzerindeki Etkisi

Sicaklik, ultrasonik islemlerle MB'nin sonokatalitik bozunmasinda ¢ok onemli bir
sinerjik faktordiir. Sekil 4.6.'da ki verilerde gosterildigi gibi, belirlenen sabit kosullar
varliginda MB'nin farkli sicakliklarda sonokatalitik bozunma tizerindeki etkisi
arastirilmistirElde edilen veriler, MB'nin sonokatalitik bozunma aktivitesinin 318 K'da
maksimum olarak belirlendigini gosterdi ve MB'nin yiizde bozunma verimliligi
yaklasik% 94'e ulasmustir. Sekil 4.6.'da Ki verilerden gosterildigi gibi, sabit birinci
parametre kosullarinin varliginda MB'nin 318 K'da sonokatalitik etkilesimi ile MB'nin
yiizde bozunma verimine yaklasik % 80'te ulasildi. Daha onceki bazi ¢aligmalarda
sonokatalitik yontemle benzer verilerin elde edilmesinin miimkiin oldugu
goriilmiistir. Bu MB'deki sonokatalitik bozunmadaki artis, delik-elektron
rekombinasyonunun gecikme faktorleri ile ifade edilebilir (Wang vd., 2019)
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Sekil 4.6. Sicaklik parametresinin MB nin bozunmasi iizerindeki etkisi
(IMB] =33 mg/ L, [H202] = 10 mmol / L, [pH] = 7, [SNO2-Fes0s@MWCNT]=: 12
mg ve [f]: 60 kHz.)

4.5. Baslangic H-O2 Konsantrasyonunun MB’nin Bozunmasi Uzerindeki Etkisi
Bu calismada, baglangic H2O> konsantrasyonunun MB uzaklagtirma verimliligi
tizerindeki etkisi analiz edilmistir. 12 mg L-1,SnO,-FesOs@MWCNT, 33 mg L-1 MB
varliginda sulu ¢ozelti pH 7'te ve 60 dakikalik reaksiyon siiresinde deneyler
gerceklestirildi. Sekil 4.7.’de gosterildigi gibi, MB uzaklastirmanin verimliliginin,
H202'nin 15 mM konsantrasyonuna kadar kademeli olarak arttigini1 ve bunun da % OH
artisityla sonuglandigini gostermektedir. Daha yiiksek H2O> konsantrasyonu, daha
diisiik temizleme verimine neden olur. Deneysel sonuglardan da anlasilacag: gibi, ek
H202, SnO2-Fes0O4s@MWCNT nanokompozitler yiizeyi, sonokatalitik heterojen
isleme sirasinda MB uzaklastirma verimini engellemistir. Fazla H202, % OH radikal
stipiirme etkisini uyarabilir (Wu vd. 2016). ve oksidasyon igin gerekli radikalleri
azaltabilir (Esitlik (2) ve (3)) (Bae vd., 2013; Xu ve Wang, 2012).

H202 + OH" — H20 + OH’ (@)

HO; + OH" — H,0 + O, (3)
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Sekil 4.7. Baslangi¢c H202 konsantrasyonunun MB’ nin bozunmasi tizerindeki etkisi

(IMB] =33mg /L, [pH] =7, [T] = 303 K, [SnO2-Fes04s@MWCNT] =: 12 mg ve
[f]: 60 kHz.)

4.6. MB Boya Konsantrasyonunun MB Bozunma Uzerindeki Etkisi

MB  konsantrasyonunun  etkisini  incelemek icin 12 mg  LSnO,-
Fes04s@MWCNTdozaji, 10mM H20, konsantrasyonunu ve pH 7 degerleri olarak sabit
parametre kosullarda farkli baslangic boya konsantrasyonlar: ile deneyler yapildi
(Sekil 4.8). MB konsantrasyonunu 20 den 45 mg L Y'e yiikselterek MB uzaklastirmanin
etkinligi artig1 ve 45 mg L™ miktar1 {izerine ¢iktiginda ise bozunma veriminde hafif
bir diisiis elde edildi. Boya konsantrasyonu c¢ok yiiksek oldugunda, katalizor
yiizeyindeki artan boya molekiilleri adsorpsiyonu, katalizor partikiillerinin akustik
kavitasyon tarafindan gelistirilen enerjiyi absorbe etmesini engellenmesiyle
aciklanabilir (Khataee, vd. 2015). Bu sekilde, % OH radikallerinin olusumu ve boya
bozunma verimi diisiiriilir. Diger yandan, boya molekiilleri, % OH radikalleri ile
reaksiyona girerek MB oksidasyonu sirasinda iiretilen ara maddelerle rekabet eder ve
bu, bozunma verimliliginin azaltilmasi gibi potansiyel nedenlerle de agiklayabilir
(Khataee, vd.,2016). Ek olarak, yiiksek boya konsantrasyonunda adsorbe edilmis MB
boya molekiilleri, SNO2-Fes04@MWCNTyiizeyindeki aktif alanlar1 bloke ederek %
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OH radikallerinin minimum gelisimine neden olabilir ve bu da daha diisik MB

uzaklastirma verimliligi ile sonuglanir.
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Sekil 4.8. MB boya konsantrasyonunun MB bozunma tizerindeki etkisi

([pH] = 7, [H202] = 10 mmol / L, [T] = 303 K, [SnO2-Fes0s@MWCNT] =: 12 mg
ve [f]: 60 kHz.)

4.7. Sno2-Fe30s@MWCNT Dozajinin Etkisinin MB Bozunma Uzerindeki Etkisi

Katalizor dozajinin MB bozunma iizerindeki sonokatalitik etkisi 60 dakika boyunca
pH 7'de ,10 mM H2O2ve 303 K sicaklik sabit kosullar altinda test edildi. Sekil 4.9.'da
gosterildigi gibi, SNO2-Fes0s@MWCNTdozajindaki artis, MB'nin uzaklastirilmasini
onemli  Olgiide  1iyilestirdi. MB'nin  uzaklastirma  etkinligi, SnOz-
FesOs@MWCNTdozajinin 16 mg L'e yiikseltilmesiyle artiilmistir. Bu, SnO,-
Fes0O4@MWCNTdozajinin miktarindaki artisla, daha fazla sayida katalitik olarak
aktive olan yerlerin mevcut olacagi ve dolayisiyla daha fazla reaktif radikallerin
tiretilebilecegi seklinde agiklanabilir. Bununla birlikte, SnO,-FesOs@MWCNT
miktarindaki daha biiyiik artis, MB giderme isleminin daha diisiik verimliligine yol
acacaktir. EK olarak, SnO2-Fes0s@MWCNT miktari, % OH radikalleri tizerinde
stipiiricii bir etki yaratabilir ve bunun sonucunda sulu ¢6zeltide MB bozunma
etkinliginde azalma olabilir. Dahasi, ultrasonik dalgalarin asir1 miktarda kati
parcaciklar tarafindan taranmasi, ¢ozeltinin ayn1 miktarda ultrasonik enerji almasini
engeller (Khataee, vd.,2016). Buna gore, SnO2-Fes0:@MWCNT'nun 16mg L dozu,

MB'nin uzaklastirilmasi i¢in en 1yi miktar olarak belirlendi.
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Sekil 4. 9. SNO2-Fe304@MWCNT dozajininMB bozunma tizerindeki etkisi
(IMB] =33 mg/L, [H202] =10 mmol / L, [T] =303 K, [pH]=: 7 ve [f]: 60 kHz.)

4.8. pH Etkisinin MB Bozunma Uzerindeki Etkisi

pH, Fenton proseslerinin en Onemli parametrelerinden birini olusturur (Hou,
vd.,2016). Sekil 4.10.’da gosterildigi gibi, pH etkisi 33 mg L*MB, 12 mg LSnO,-
Fes04s@MWCNT nanokompozit, L0mM H20> ve 60 dakikalik reaksiyon siiresi altinda
MB'nin bozunmasi ilizerinde sonokatalitik etkisi test edildi. Daha yiliksek cozelti
pH'inda daha yiiksek temizleme verimliligi elde edildi. Bu iki sebeple agiklanabilir: (i)
Dikkate alinmas1 gereken onemli bir faktor, sifir ylik noktast (pHzpc) ile agiklanan
katalizor yiizey ylkidiir. Yukarida belirtilen yontemle Ol¢lilen manyetit SnOo-
Fes04@MWCNT'nin pHzpc'si 7.86 olarak bulundu (Sekil 4.11). PHzpc'den daha
diistik ¢cozelti pH"yla, katalizor ylizeyi protonlanir ve bundan daha yiiksek bir ¢ozelti
pH'1 ile katalizoriin yiizeyi protonsuzlasir (Khataee vd., 2015). Bu nedenle, MB
katyonik boya, bazik ortamda SnO2-FesOs@MWCNT yiizeyine adsorbe edilebilir. (ii)
Ayrica sekil 4.10.°da belirtildigi gibi, c¢ozeltide salinan en yiiksek demir
konsantrasyonu pH 8' da elde edildi. Bu ¢6ziinmiis demir konsantrasyonu seviyesi ile,
%O0OH radikallerinin artis1 temelde heterojen sono-Fenton benzeri siiregten
kaynaklanmaktadir. En yiiksek MB bozunma verimi sadece baslangic pH degeri 8

olarak elde edilmistir.
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Sekil 4.10. pH etkisinin MB bozunma iizerindeki etkisi

(IMB] =33 mg/ L, [H202] =10 mmol / L, [T] = 303 K, [SnO2-Fe304s@MWCNT]
=: 12 mg ve [f]: 60 kHz.)
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Sekil 4.11. izo elektrik noktas: grafigi

(IMB] =33 mg /L, [H202] =10 mmol / L, [T] = 303 K, [SnO2-Fe30:@MWCNT]=:
12 mg ve [f]: 60 kHz.)
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4.9.Temizleyici Ajanlarin MB Bozunmasi ve Sno2-FesO4@MWCNT ’nin Yeniden
Kullanilabilirligi Uzerindeki Etkisinin Analizi

Heterojen sono-Fenton benzeri siiregler yoluyla MB bozunmasi iizerindeki etkiyi
incelemek i¢in t-BuOH, EtOH ve MeOH dahil olmak {iizere ¢esitli temizleyiciler
stiptiriicti olarak kullanilmigtir. Sekil 4.12.” de, MB'nin bozunmasi iliskili olarak SnO»-
Fes04s@MWCNT nin  sonokatalitik aktivitesi iizerindeki farkli temizleyicilerin
etkisini gostermektedir. 4 mL t-BuOH, EtOH ve MeOH ilavesi sirasiyla, MB
uzaklastirma verimliliginde sirasiyla %98'den %36'e %19 ve %31'e biiyiik bir diisiis
saglamistir. Sonuglar, bu temizleyicilerin MB bozunmasi {izerinde dramatik bir etki
yarattigini  gosterdi. Pratik uygulama perspektifinden, 6nemli faktorlerden biri,
katalizorlerin boya ¢ikarma islemlerinde yeniden kullanilabilirligidir (Khataee vd.
2016). SnO,-Fe304@MWCN Tnanokompozitlerinin stabilitesi, 60 dakikalik reaksiyon
siiresinde 12 mg L katalizor, 33 mg L* MB, 10 mM H20; ve pH 8 varliginda bes
ardisik calismada tekrar kullanilabilirligi incelenerek incelenmistir. Nanokompozitler,
miknatistan gegen her ¢aligmadan sonra muamele edilmis ¢ozeltiden ayrildi ve daha
sonra damitilmis suyla durulandi, kurutuldu ve bir sonraki islem ic¢in yeniden
kullanild1. Sekil 4.13.'de goriilebilecegi gibi, birinci ila besinci numunelerin boya
¢ikarma verimliligi sirasiyla % 98, 90, 82, 76 ve 72 olarak elde edildi. Ek olarak, SnO-
FesO4@MWCNT'nin sudan geri doniisiimii, atik su aritimi sirasinda daha fazla

kirliligin 6nlenmesi i¢in endiistriyel uygulamalar i¢in ¢ok dnemlidir.
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Sekil 4.12. Temizleyici ajanlarin MB bozunmas: tizerineki etkisi

(IMB]=33mg /L, [H202] =10 mmol / L, [T] = 303 K, [SnO2-Fe30s@MWCNT]=:
12 mg ve [f]: 60 kHz.)
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Sekil 4. 13. SNO2-Fe304@MWCNT’ nin yeniden kullanilabilirligi tizerindeki etkisi

(IMB]=33mg /L, [H202] =12 mmol / L, [T] = 318 K, [SnO2-Fe304@MWCNT]=:
12 mg ve [f]: 60 kHz.)
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BOLUM V
SONUC VE ONERILER

Bu c¢alismada sentezlenen  SnO2-Fes;0s@MWCNTnanokatalizor, bir  dizi
fizikokimyasal hidrotermal proses ile sentezlendi ve TEM, XRD ve XPS analitik
teknikleri kullanilarak karakterize edildi. SnO2-Fes0Os@MWCNT nanokatalizor,
ultrasonik 1ginlamalar altinda metilen mavisini bozunmasi iizerinde yiiksek
sonokatalitik  aktivite  gosterdi.  SnO2-Fes04@MWCNT  nanokatalizoriiniin
sonokatalitik verimliligi, ultrasonik frekans, sicaklik, katalizér miktar1 ve H20:
konsantrasyonu, ve MB konsantrasyonu gibi degisken parametrelerle yakindan iliski
vardir. Genel olarak, MB'nin SnO;-FesO4s@MWCNT nanokatalizor ile sonokatalitik
bozunmasi i¢in en uygun deneysel kosullar, 60 kHz, 318 K, 16 mg L katalizér dozaji
ve 45 mg L MB frekans olarak belirlenmistir. MB'nin bozunma miktarinin 60 dakika
boyunca yaklasik % 85'e ulastigi tespit edildi. ultrasonik kosullar altinda ve ayrica OH
* radikallerinin MB bozunmasinda ¢ok etkili oldugu bulundu. Sonokatalitik islemde
etanol, metanol ve t-BuOH gibi temizleme molekiillerinin eklenmesinin MB'nin
bozunma veriminde olduk¢a etkili oldugu kanitlanmistir. Genel olarak, tim bu
bulgular, SnO2-Fe304s@MWCNT nanokatalizor’iinin  MB  gibi ¢esitli organik
kirleticileri sulu ortamdan uzaklastirmak icin alternatif bir nanokatalizér olarak

diistiniilebilecegini ortaya koymustur.

Bu katalizor, atase dayanikli organik kirletici maddelerin bozunmasinda potansiyel bir
uygulama saglayabilir. Ayn1 zamanda sentezlenen nanopartikiil biyosensdr, hidojen
iretimi, elektrokimyasal uygulamalar gibi farkli alanlarda etkinligi arastirilmasi

Oonemli olabilecegi diisiiniilmektedir.
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