
T.C. 

ERCĠYES ÜNĠVERSĠTESĠ 

FEN BĠLĠMLERĠ ENSTĠTÜSÜ 
ÇEVRE MÜHENDĠSLĠĞĠ ANABĠLĠM DALI 

 

YEġĠL SENTEZ YOLUYLA DEMĠR OKSĠT 

NANOPARÇACIĞIN SENTEZLENMESĠ VE AĞIR 

METAL GĠDERĠMĠNDE KULLANILMASI 

Hazırlayan 

ġeyma AYDIN 

DanıĢman 

Prof. Dr. Oktay ÖZKAN 

Yüksek Lisans Tezi  

 

 

 

 

Kasım 2022  

KAYSERĠ 

  



iii 

 

  

 



iv 

 

T.C. 

ERCĠYES ÜNĠVERSĠTESĠ 

FEN BĠLĠMLERĠ ENSTĠTÜSÜ 
ÇEVRE MÜHENDĠSLĠĞĠ ANABĠLĠM DALI 

 

YEġĠL SENTEZ YOLUYLA DEMĠR OKSĠT 

NANOPARÇACIĞIN SENTEZLENMESĠ VE AĞIR 

METAL GĠDERĠMĠNDE KULLANILMASI  

 

Yüksek Lisans Tezi  

 

 

 

Hazırlayan 

ġeyma AYDIN 

DanıĢman 

Prof. Dr. Oktay ÖZKAN 

Bu ÇalıĢma Erciyes Üniversitesi BAP Birimi tarafından FYL-2021-

11030 Kodlu proje ile desteklenmiĢtir. 

 

 

 

Kasım 2022  

KAYSERĠ

 



ii 

 

BĠLĠMSEL ETĠĞE UYGUNLUK 

Bu çalıĢmadaki tüm bilgilerin, akademik ve etik kurallara uygun bir Ģekilde elde 

edildiğini beyan ederim. Aynı zamanda bu kural ve davranıĢların gerektirdiği gibi, bu 

çalıĢmanın özünde olmayan tüm materyal ve sonuçları tam olarak aktardığımı ve 

referans gösterdiğimi belirtirim. 

 

 

ġeyma AYDIN 

     Ġmza 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ÖNERGEYE UYGUNLUK 



iii 

 

“YeĢil Sentez Yoluyla Demir Oksit Nanoparçacığın Sentezlenmesi ve Ağır Metal 

Gideriminde Kullanılması” adlı Yüksek Lisans Tezi, Erciyes Üniversitesi Lisansüstü 

Tez Önerisi ve Tez Yazma Yönergesi‟ ne uygun olarak hazırlanmıĢtır. 

 

 

 

   Hazırlayan DanıĢman 

ġeyma AYDIN Prof. Dr. Oktay ÖZKAN 

         

 

 

 

 

 

Çevre Mühendisliği ABD BaĢkanı 

Prof. Dr. Oktay ÖZKAN Ġmza 
  



iv 

 

Prof. Dr. Oktay ÖZKAN danıĢmanlığında ġeyma AYDIN tarafından hazırlanan 

“YeĢil Sentez Yoluyla Demir Oksit Nanoparçacığın Sentezlenmesi ve Ağır Metal 

Gideriminde Kullanılması” adlı bu çalıĢma jürimiz tarafından Erciyes Üniversitesi 

Fen Bilimleri Enstitüsü Çevre Mühendisliği Anabilim Dalında Yüksek Lisans tezi 

olarak kabul edilmiĢtir. 

08 / 11 / 2022 

 

JÜRĠ: 

 

 

DanıĢman  : Prof. Dr. Oktay ÖZKAN  ..........................................  

Üye  : Doç. Dr. Hamdi MIHÇIOKUR  ..........................................  

Üye  : Dr. Öğr. Üyesi Hamdi MURATÇOBANOĞLU ................................   

 

ONAY: 

Bu tezin kabulü Enstitü Yönetim Kurulunun .. tarih ve ..sayılı kararı ile onaylanmıĢtır. 

                                                                                                              

. /../  

                                                                         Prof. Dr. Emel KIZILKAYA AYDOĞAN 

     Enstitü Müdürü 

 

 

 

 

 

 

 

  



v 

 

TEġEKKÜR 

Bana çalıĢmalarım süresince her türlü yardımı ve fedakârlığı sağlayan, değerli danıĢman 

hocam Prof. Dr. Oktay ÖZKAN‟a 

ÇalıĢmam için değerli fikirleriyle katkı sağlayan değerli hocalarım ve meslektaĢlarım 

Dr. Öğretim Üyesi Hamdi MIHÇIOKUR, Dr. Öğretim Üyesi Ġbrahim UYANIK, Dr.  

Öğretim Üyesi ġahset ĠRDEMEZ, Dr.  Öğretim Üyesi Onur SÖZÜDOĞRU, Öğretim 

Görevlisi Dr. Berkay SARAYMEN, ArĢ. Gör. Atilla TAġDEMĠR, Dr. Derya Aksu 

DEMĠREZEN‟e 

Deneysel çalıĢmalarımda desteklerini esirgemeyen Yüksek Mühendis Saliha DAL, 

Yüksek Mühendis Halit YILDIZ‟e 

Tez çalıĢmasına maddi destek veren Erciyes Üniversitesi Bilimsel AraĢtırma Projeleri 

Birimi ve DanıĢman hocam Prof Dr. Oktay ÖZKAN‟a 

Tez çalıĢmasında malzemenin antibakteriyel özellikleri kısımda gerekli sarf malzemeler 

için maddi destek sağlayan saygıdeğer hocalarım Prof. Dr. Nurhan ERTAġ ONAZ, 

Doç. Dr. Mustafa ÖZKARACA, Dr.  Öğretim Üyesi Recep KALIN ve Veteriner Hekim 

Ali Sefa MENDĠL, ġeyda YILMAZ‟a ve deney sonunda milimetrik ölçümler kısımda 

gerekli yardım ve desteğini esirgemeyen arkadaĢım Makine Mühendisi Merve 

GÖKDEMĠR‟e 

Tez çalıĢmam boyunca beni yüreklendiren manevi desteklerini esirgemeyen değerli 

hocalarım Prof. Dr. Filiz Nuran ACAR, Prof. Dr. Ergün YILDIZ ve Doç Dr. Ömür 

GÖKKUġ, ArĢ. Gör. Atilla TAġDEMĠR‟e ve arkadaĢlarım Dr. Derya Aksu 

DEMĠREZEN, Yüksek Mühendis Saliha DAL, Yüksek Mühendis Duygu 

YEġĠLYURT, Makine Mühendisi Merve GÖKDEMĠR‟e en içten teĢekkürlerimi 

sunarım. 

Bu ÇalıĢma Erciyes Üniversitesi BAP Birimi tarafından FYL-2021-11030 Kodlu proje 

ile desteklenmiĢtir. 

 

ġeyma AYDIN 

Kasım 2022, KAYSERĠ 



vi 

 

YEġĠL SENTEZ YOLUYLA DEMĠR OKSĠT NANOPARÇACIĞIN 

SENTEZLENMESĠ VE AĞIR METAL GĠDERĠMĠNDE KULLANILMASI 

 

ġeyma AYDIN 

 

Erciyes Üniversitesi, Fen Bilimleri Enstitüsü 

Yüksek Lisans Tezi, Kasım 2022 

DanıĢman: Prof. Dr. Oktay ÖZKAN 

 

ÖZET 

Yüksek konsantrasyonda Pb
2+

 iyonlarının giderimi için, adsorban olarak kullanılacak 

demir oksit nanopartiküller atık bir ürün olan siyah çay posası ekstraktı ile ucuz, basit 

bir yöntem olan yeĢil yollarla sentezlenmiĢtir. Bitki içerisinde bulunan 

biyometaryallerden indirgeyici ajanlar ortamdaki metali indirgerme potansiyeline sahip 

olup sonrasında kaplayıcı/stabilizasyon ajanlarla karakteristiğini ve Ģeklini vermektedir. 

ÇalıĢmada bitki ekstraktı özelllikleri değiĢtirilerek en iyi özelliklere sahip olabilecek 

sürdürülebilir nanoparçacık olan FeNPs üretilmeye çalıĢılmıĢtır. Üretilen FeNPs‟lerin 

antibakteriyel özelliği tespit edildikten sonra Pb
2+

 iyonlarının giderilmesinde pH, FeNPs 

dozu, baĢlangıç konsantrasyonu, süre, sıcaklık gibi değiĢken parametreler eĢliğinde 

optimum çalıĢma Ģartları araĢtırılmıĢtır. Deneysel veriler sonucunda 20 dakikada birinci 

dereceden reaksiyona uygun olarak pH:5 değerinde 500 mg/L Pb
2+

 iyonlarının 1,5 g/L 

FeNPs dozu ile reaksiyona girdikten sonra %93 giderim verimi olduğu saptanmıĢtır. 

Sentezlenen FeNPs, Pb
2+

 iyon konsantrasyonun artması ile giderim veriminin arttığı 

sonucuna ulaĢılmıĢtır. Artan sıcaklıkla giderim veriminde artmasıyla endotermik 

reaksiyon türüne uygun olduğu görülmüĢtür. Adsorpsiyon sonrasında Pb
2+

 iyonlarının 

adsorban yüzeyine tutulduğu EDX-haritalama, Fe-SEM ve FTIR analizler ile tespit 

edilmiĢtir. 

Anahtar Kelimeler: YeĢil Sentez, Sürdürülebilir Demir oksit nanopartiküller, 

Antibakteriyel Etkisi, Pb
2+

 iyon Giderimi 
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ABSTRACT 

In order to remove Pb
2+

 ions at high concentration, iron oxide nanoparticles to be used 

as adsorbent were synthesized from black tea pulp extract, which is a waste product, by 

green means, which is a cheap and simple method. Reducing agents from biomaterials 

in the plant have the potential to reduce the metal in the environment and then give their 

characteristics and shape with coating/stabilization agents. In the study, it was tried to 

produce FeNPs, which are sustainable nanoparticles that can have the best properties by 

changing the plant extract properties. After determining the antibacterial properties of 

the FeNPs produced, optimum working conditions were investigated in the removal of 

Pb
2+

 ions, accompanied by variable parameters such as pH, FeNPs dose, initial 

concentration, time, and temperature. As a result of the experimental data, it was 

determined that after reacting with a 1.5 g/L FeNPs dose of 500 mg/L Pb
2+

 ions at pH:5 

in accordance with the first-order reaction in 20 minutes, there was a 93% removal 

efficiency. It was concluded that the removal efficiency increased with the increase of 

synthesized FeNPs and Pb
2+

 ion concentration. It has been found that it is suitable for 

the endothermic reaction type with the increase in removal efficiency with increasing 

temperature. It was determined by EDX-mapping, Fe-SEM and FTIR analyses that 

Pb2+ ions were attached to the adsorbent surface after adsorption. 

Keywords: Green Synthesis, Sustainable Iron Oxide Nanoparticles, Antibacterial 

Effect, Pb
2+

 ion Removal 
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GĠRĠġ 

Tez çalıĢmasının temel amacı atık bir ürün olan siyah çay posası ekstraktı kullanılarak 

demir oksit nanopartiküllerin en iyi karakteristik özellikleriyle üretilmesi ve yüksek 

konsantrasyonlarda bulunan Pb
+2

 iyonunun giderimi için en iyi reaksiyon koĢullarının 

tespiti amaçlanmıĢtır. 

Ağır metallerin giderilmesinde kullanılan konvansiyonel sistemler pahalı olup aĢırı 

kimyasal tüketiminin yanında yüksek enerji ihtiyacı olurken, yüksek miktarda toksik 

çamur oluĢturması büyük sorun teĢkil etmektedir. Yakın geçmiĢe sahip olan membran 

sistem ise pahalı ve iĢletme koĢulları zor bir yöntemdir. Bu sebeplerden dolayı yeni 

alternatif ucuz sistemlere öncülük verilmektedir. Bu çalıĢmada tamamen çevre dostu, 

ucuz yollarla üretilen, basit bir adsorban üretimi amaçlanmıĢtır. 

ÇalıĢmada atık bir ürün olan siyah çay posasının ekstraktı biyolojik olarak 1:1 oranda 

demir sülfat çözeltisine ilave edilerek yeĢil yollarla demir oksit nanopartikülleri 

sentezlenmiĢtir. FeNPs çözeltisinin karakterizasyonu için ani renk dönüĢümü, pH 

ölçümü, FTIR analizi, DLS analizi, Zeta potansiyel analizi yapılırken, FeNPs yakma ile 

katı forma getirildikten sonra BET, FESEM, XRD, EDX analizlerine tabi tutulmuĢtur. 

Zeta potansiyeli nispeten kararlı olan bu nanopartiküllerin iyileĢtirilmesi amacıyla bitki 

ekstraktının pH değeri değiĢtirilerek DLS analizi ve Zeta potansiyel Analizleri 

yapılmıĢtır.  DLS analizinde 100 nm altına getirilmesi amacıyla bitki ekstraktı santrifüje 

tabi tutularak tekrardan demir oksit nanopartiküller üretilmiĢtir ve burada yüzey alanının 

daha iyi olması nedeniyle santrifüjlenen bitki ekstraktı ile sentezlenen demir oksit 

nanopartikülleri Pb
+2

 iyonunun giderimi için kullanılmıĢtır.  Giderim çalıĢmalarında en 

iyi koĢulların tespiti için atıksu baĢlangıç pH değeri, süre, karıĢtırma hızı, 

konsantrasyon, doz ve sıcaklık için ayrı ayrı deneyler yapılmıĢtır ve elde edilen 

verilerden adsorpsiyon kinetiği ve modelleri ortaya çıkarılmıĢtır. Giderim çalıĢmasının 
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sonunda Pb
+2

 iyonunun yüzey üzerinde oluĢturduğu değiĢimlerin tespiti amacıyla FTIR, 

FESEM, EDX-haritalama(mapping) analizleri yapılmıĢtır. 
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1. BÖLÜM 

GENEL BĠLGĠLER VE LĠTERATÜR ÇALIġMASI 

1.1.Problemin Durumu 

Sanayi devriminin ile endüstriyel aktivitelerin artması sonucu endüstri tipine bağlı 

olarak yer altı ve yüzeysel sularımız çeĢitli ağır metaller kirliliklerine maruz kalmıĢtır 

[1].  Ağır metaller soy olmayan metal grubu içerisinde yüksek yoğunluğa (5 gr/cm
3
) ve 

20‟den büyük atom numarasına sahip olan, düĢük deriĢimler de bile canlı bünyesine 

alınması sonucunda toksik etki oluĢturabilen metallerdir.  

Ağır metaller, doğal kaynaklar (volkanik patlamalar, erozif ve mineral aĢınma) dıĢında 

çeĢitli endüstriyel atıklar, yakıt yakma (noktasal kaynaklar), pestisitler, mineral içeren 

gübreler, kazalar sonucu kısacası insan faaliyetleri sonucunda hava, su ve toprağa 

atılmaktadır. Hava da bulunan ağır metallerin bir kısmı çeĢitli hava olayları sonucunda 

toprağa ve suya taĢınmaktadır. Hava da NOx, SOx gibi kirleticiler varlığında oluĢan asit 

yağmurları ile toprakta bulunan ağır metallerin çözünmesiyle bir kısmı su kaynaklarına 

taĢınırken, toprakta bu Ģartlara maruz kalmayan ağır metaller ise toprakta yetiĢen 

bitkilere fitoremediasyon yoluyla geçmektedir. Ağır metallerin su kirliliğine sebebiyet 

vermesi durumu gerek ekolojik dengeye gerek insan sağlığına büyük olumsuz etkileri 

oluĢturmaktadır [2]. Su ortamında bulunan yüksek çözünürlüğe sahip ağır metaller de su 

içerisinde mevcut olan canlı organizma da birikmektedir ve besin zinciriyle baĢka bir 

canlıya aktarılmaktadır. Ġnsanlar ağır metalleri bünyelerine solunum, deri ya da besin 

zinciri yoluyla almaktadır. Normal koĢullarda canlı bünye yaĢamsal ağır metalleri tolere 

edebilme özelliğine sahip olmasına rağmen uzun süre maruz kalınması neticesinde 

biyoakümüle olma eğilimine sahiptir  [3]. Eser miktarlarda ağır metallere maruz 

kalınması insan ve canlı hayatında riskler oluĢturabilir[4].  Dolayısı ile ağır metaller 

hem insanlar için hem de ekosistem için toksik, kalıcı olup, ağır metallerin atık sulardan 

giderilmesi birinci öncelik oluĢtur ve Dünya Sağlık Örgütü, Amerika BirleĢik Devletleri 
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Çevre Koruma Ajansı (USEPA) gibi çevresel kuruluĢlar su kaynaklarında bulunması 

gereken ağır metallerin maksimum değerlerini ortaya koymuĢtur. Ekolojik ve canlı 

yaĢamı açısından bu kalıcı, toksik kirleticilerin standart değerler altına düĢürülerek alıcı 

ortama verilmesi gerekmektedir. Bundan dolayı ağır metaller çevreye deĢarj edilerek 

arıtılması gerekmektedir [3].  

KurĢun, yerkabuğunda az miktarda doğal olarak bulunan mavisi gri bir renge sahip 

metaldir. Yerkabuğunda az miktarda bulunmasına rağmen antropojenik etkiler 

sonucunda yüksek konsantrasyonlarda çevreye salınmaktadır[5]. KurĢun kirliliği; kağıt, 

petrokimya, klor-alkali üretimi, gübre, demir-çelik ve enerji üretimi gibi birçok farklı 

endüstrilerden oluĢmaktadır[6]. Nörotoksik etkisinden dolayı kurĢunun endüstriyel atık 

suların arıtılmasında endiĢe duyulan metaller arasında da yer almaktadır [7,8]. 

Endüstriyel atıksularda açığa çıkan kurĢun iyonlarının konsantrasyonları 200-500 mg/L 

gibi çok yüksek konsantrasyonlarda bulunmaktadır [9].  Ġçme sularında düĢük 

konsantrasyonlarda bulunması durumu insanlar da anemi, hepatit, nefrif gibi 

hastalıklara yol açmaktadır [8]. KurĢun boya, sigara, kontamine gıdalar, kurĢunlu 

benzin, eritme ve endüstriler gibi insan faaliyetleri kurĢun zehirlenmelerine sebebiyet 

vermektedir [10]. Maximum kurĢun deĢarj kriteri içme sularında (TS266-WHO) 0,5 

mg/L, sulama suyunda(SKKY) 5 mg/L, metal endüstrisinde 5 mg/L‟dir [9,11,12].    

1.2. AraĢtırmacının Amacı 

Nanoteknoloji, 1980‟den beri araĢtırılan ve geliĢmekte olan bu bilim dalı aslında antik 

dönem gibi çok eski bir geçmiĢe sahiptir. Nanoteknoloji, nüfus artıĢı ile artan talepler 

sonucunda tıp, biyoteknoloji gibi alanların geliĢmesi ile paralel olarak geliĢme gösteren 

bilim dalıdır. Bu teknolojide hedeflenen fiziksel, kimyasal, mekanik, termal yollarla 

atomsal ya da çok küçük 10
-9

 metrelik boyuta sahip nano boyuttaki yapıları 

oluĢturmaktır. 

 Metalik nanopartiküllerin sentezlenmesi aĢağıdan yukarıya ve yukarıdan aĢağıya olmak 

üzere iki temel  yaklaĢımı bulunmaktadır [13,14,15]. Yukarıdan aĢağıya doğru olan 

yaklaĢım nanopartikül oluĢumu için yüksek enerjili ekipmanlarla malzemelerin 

parçalanarak boyut küçültülmesi prensibine dayanır. AĢağıdan yukarıya olan yaklaĢım 

ise katyon olarak eĢ metal içeren bir tuzun atom/molekül/ daha küçük parçacıklara 

indirgenmesi  prensibine dayanmaktadır [14]. Temel olarak fiziksel, kimyasal ve 
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biyolojik yollarla nano boyutlarda metalik nanopartikül üretilmektedir. Burada 

kullanılan üretim yöntemlerine bağlı olarak nanopartikülün yapısı ve özellikleri değiĢim 

göstermektedir [16]. Uzun zamandır kullanılan fiziksel ve kimyasal yöntemlerle 

sentezlenen nanoparçacıklar kimyasal (indirgeyici ajan olarak; sodyum borhidrür, 

hidrazin. Kaplayıcı ajan olarak; organik solventler, kloroform, Toluen) ve ekipman 

ihtiyacından dolayı pahalı, toksititesi yüksek olup çevre ve mikroorganizma üzerinde 

olumsuz ve ölümcül etkiler oluĢturmaktadır [17]. Buna karĢın son yıllarda tercih edilen 

biyolojik yani yeĢil sentez yoluyla üretilen nanoparçacıklar ise toksitite özelliği az olan 

ucuz, hızlı ve kolay bir yöntem olup, tamamen doğa ve ekosistem dostu,  sıcaklık, 

yüksek basınç, enerji gibi çeĢitli iĢletim parametrelerine ihtiyaç duyulmadan kolaylıkla 

üretilebilmektedir [18,19].  

YeĢil sentez, etkin kolay ve herhangi bir kimyasal gerektirmeyen nanopartikül 

üretiminin mikroorganizma ya da bitkiler kullanılarak yeĢil Ģartlar altında prosesin 

gerçekleĢtirildiği çevre dostu bir yöntemdir.  Bu yöntemde mikroorganizma olarak 

bakteri, bitki, alg, maya, mantar, mikroalg, diatoms gibi çeĢitli indirgeyiciler 

kullanılırken, bitkiler olarak bitkinin yaprakları, kökleri, çiçeği, meyvesi 

kullanılmaktadır [20,21]. Bitkilerin çoğu mikroorganizmalara göre daha sürdürülebilir 

ve yenilenebilir özelliğe sahiptir [22]. 

Bitkiler hem yüzeyleri ile hem de çeĢitli organları ve dokularında iyonların tutulmasına 

bağlı olarak metalleri indirgeme potansiyelleri vardır [23]. Bitki ekstraktı metalik 

nanopartiküllerin oluĢumunda biyo indirgeyici olarak iĢlev gören karbonhidrat ve 

protein biyomoleküllerinden oluĢmaktadır [24]. Bitkinin çeĢitli dokularında ve 

organlarında mevcut olan amino asit, sitrik asit, flavonoidler, fenolik bileĢikler, 

polisakkaritler, peptitler, tanenler, terpenoidler, enzimler, vitaminler, heterosiklik 

bileĢikler metalleri indirgemeden sorumlu ajanlar arasında sayılmaktadır [22]. Temel 

mekanizması metal iyonları, bitki metabolizmalarında bulunan bu bileĢiklere bağlanır 

ve metal atomlarına indirgenir. Bu olaya metalin çekirdeklenmesi adı verilir. Oda 

sıcaklığında karıĢtırma ile çekirdek etrafına bitkide bulunan kaplayıcı ve stabilize edici 

ajanlarla çevrilerek kararlı nanopartikül oluĢumu gerçekleĢmektedir [20]. Bitkilerin 

metalleri indirgeme ve nanopartikül oluĢturma durumu ġekil 1.1 ‟de gösterilmiĢtir. 
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Şekil 1. 1. Bitki ortamında demir nanopartiküllerin sentezlenmesi  

Bitkilerle metal nanopartiküllerin sentezlenmesi aktivasyon, büyüme ve süreç 

sonlandırma olmak üzere üç aĢamadan oluĢmaktadır. Aktivasyon aĢaması metal 

iyonlarının indirgenerek çekirdek oluĢumu ile yeni yapı oluĢumunu içerir. Büyüme 

aĢaması, oluĢan yeni yapının termodinamik kararlılığındaki artıĢla metal iyonlarını daha 

fazla indirgemesi olayıdır. Süreç sonlandırma aĢaması ise nanopartikülün nihai Ģeklinin 

oluĢum evresidir [15]. (ġekil 1.2) 

 

Şekil 1. 2. Metal nanopartikül sentezinin mekanizması 

Demir nanopartiküller, sentezlenme türüne bağlı olarak yüksek yüzey alanı, eĢsiz 

absorpsiyon kapasitesi gibi kendine has özelliklerinden dolayı 1990‟lardan itibaren 

suların arıtılmasında kullanılmaktadır [13]. Organik kirleticiler ve toksik iyonların 
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giderilmesinde demir oksit nanopartiküllerin kullanılması hacimsel malzemelerin 

kullanılmasına göre daha fazla giderim kapasitesine sahiptir[25]. Demir nanopartikülleri 

yüksek manyetik yapıya, yüksek yüzey alanına, elektriksel ve termal özelliklere, 

mükemmel boyutsal stabilite gibi özelliklere sahiptir. Ayrıca demir ve oksijen içeren 

oksit formları kolayca oluĢturmaktadır. α-Fe2O3 (hematit), γ-Fe2O3(maghemit), 

Fe3O4(magnetit), ve FeO su içerisinde bulunan demir oksit formlarıdır[26].  Demir oksit 

nanopartikülleri farklı polimorf yapıya yani birden fazla form ve kristal yapılara sahiptir  

[27]. 

Ağır metallerin demir nanopartiküller ile giderilmesi indirgenme, adsorpsiyon ve 

birlikte çökelme gibi proseslerle eĢ zamanlı gerçekleĢmektedir. Bu durum demir 

nanopartikülün çekirdek-kabuk yapısı ve metalik demir içeriğine bağlıdır. Ağır 

metallerin çökelmesi durumu oksijenli kabukta adsorpsiyon ve oksitlenme ile mümkün 

iken, indirgenme mekanizması ise çekirdek kısmında termodinamik kararlılıkla 

gerçekleĢmektedir [28,29]. Fe (II)           Fe (0) reaksiyonun standart redoks potansiyeli 

-0,41 V‟ tur [30]. Bu değer reaktiflerin kirleticileri oksitleyebilme kapasitesinin bir 

ölçüsüdür. YeĢil sentezlenen demir oksit nanopartiküller kirleticileri gidermesi 

esnasında bitkiden gelen çeĢitli ajanlar varlığında çeĢitli antiradikaller üreterek Fenton 

benzeri proseste katalizör etkisi oluĢturabilirler[31][17]. YeĢil olarak sentezlenen demir 

oksit nanopartiküllerin kirleticilerin giderilmesinde kullanılmasında giderim 

mekanizması aĢağıdaki gibidir [17]. 

 Adsorpsiyon sürecinde kirletici(K) demir oksit nanopartiküllerinin yüzeyine 

tutulur.  

          K+ FeNPs→ K/FeNPs 

K+γFe2O3/Fe3O4→ K/γFe2O3/Fe3O4 

 Hidroksil radikalleri üretme süreci, adsorpsiyon sırasında demir oksit 

yüzeyinden Fe
2+

 ve Fe
3+

 iyonları sızarak, H2O2‟nin ayrıĢmasını hızlandırır ve 

Fe
2+

 iyonları Fe
3+

 iyonlarına oksitlenmesi sürecinde radikaller oluĢur.Bu süreç 

içerisinde oluĢan Fe
2+

/ Fe
3+

 iyonları su ortamında kirleticiyi adsorbe etme 

potansiyline sahip olan demiroksihidroksiti oluĢtururlar. Yüzeyde oluĢan Fe
3+

 

iyonları Fe
2+

 indirgenirken, HO2
∙
  radikali üretir. 

Fe
0
+ H2O2→ Fe

2+
+2HO

- 

 Fe2O3/Fe3O4+H
+
→ Fe

2+
/ Fe

3+
+2H2O 
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Fe
2+

+H2O2→ Fe
3+

+HO
-
+OH

∙ 

 Fe
2+

/ Fe
3+

+2H2O→ FeOOH 

     Fe
3+

+H2O2→ Fe
2+

+H
+
+HO2

∙
 

 OluĢan hidroksil radikaller demir oksit nanopartikül yüzeyinde tutulan 

kirleticileri indirger. 

K/FeNPs+OH
∙
→Ara ürün/FeNPs 

Ara ürün/FeNPs+OH
∙
→ CO2+H2O 

1.3. AraĢtırmanın Önemi 

Ağır metaller temelde fiziksel, kimyasal ve biyolojik yöntemler ile giderilebilmektedir 

[32]. Ağır metallerin giderilmesi için adsorbsiyon, iyon değiĢtirme, kimyasal çöktürme, 

membran filtrasyon, elektrokimyasal [7], fotokataliz [33], solvent ekstraksiyonu 

[34,35], nanokompozitler [36] gibi prosesler kullanılmaktadır. Bu proseslerden iyon 

değiĢtirme, elektrokimyasal proses, kimyasal çöktürme gibi konvansiyonel sistemler 

pahalı olabilir, aĢırı kimyasal kullanımına gereksinimine duyulabilir, tamamen giderim 

olmayabilir, yüksek enerji gerektirebilir ve yüksek miktarda toksik çamur 

oluĢturabilmesi gibi dezavantajlara sahip [3] olmasından dolayı yeni alternatif ucuz 

sistemlere öncülük verilmektedir. Membran sistemleriyle çok iyi verimler elde 

edilmesine rağmen sistem kısmen pahalı ve basit bir yöntem değildir. Adsorpsiyon 

proseslerinde yüksek yüzey alanı gibi özellikler dikkate alınarak adsorbent seçimi 

yapılmakta olup bunlar fazla miktarlarda pahalı olmaktadır. Bu yüzden son yıllarda 

alternatif ve çevre dostu adsorbentler tercih edilmektedir. Demir oksit, titanyum oksit 

gibi metal okside dayalı nano adsorbentler etkin, ucuz sistem olarak literatüre 

kaydedilmiĢtir [37]. 

Nanomalzemelerin yüksek yüzey alanı, serbest yüzey enerjileri, küçük boyuta sahip 

olmaları ve aktif atomikleri sayesinde kullanımı hızla artmakta olup, hacim oranına 

bağlı yüksek yüzey alanına sahip olmaları ayrıca sorpsiyon kapasitesini artırmaktadır 

[38]. Metal oksit içeren nanoparçacıklar da sorpsiyon mekanizması metal oksitlerde 

mevcut olan oksijen ve su ortamında çözülmüĢ halde bulunan metaller arasındaki 

komplikasyon ile kontrol edildiği belirtilmiĢtir [37]. Ayrıca nano ölçek altında yüzey 

etkisi, küçük boyutlu olma etkisi, kuantum etkisi, makro kuantum tünel etkisi gibi bazı 

özelliklere sahip ve adsorbsiyon kapasitesi, reaktivitesi ağır metal gibi kirleticilerin 
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giderilmesi için son derece uygun olduğu belirtilmektedir [39]. Küçük boyutta sahip 

olan bu maddeler, konsantre atom seviyesi yüzey alanında oluĢur ve bu durumda bu 

adsorbentlerin indirgeme kapasitesini artırdığı belirtilmiĢtir. Buna ek olarak daha az 

adsorbent ihtiyacı ile daha kısa sürelerde reaksiyon gerçekleĢebildiği ifade edilmiĢtir 

[40].  Su içerisinde metal oksit türü olan demir oksit nanoparçacıklar bir araya gelerek 

metalik özellikleri değiĢir ve bu bir araya gelerek toplaması durumu diğer adsorbentler 

ile rekabet girmekte ve de bu özelliğiyle su ortamında bulunan farklı inorganik ve 

organik kirleticilerin giderimini sağlamaktadır [38]. Ayrıca bu durum, yüzey enerjisinde 

azalma, yüzey modifikasyon yöntemi ve sentez optimizasyonu ile azalabilmektedir [41]. 

Demir nanoparçacıklar kabuk- çekirdek yapıya sahip olup [42], kabuk kısmı dayanımını 

artırmaktadır [43]. Demir oksit nanopartiküllerin çekirdek kısmında indirme 

mekanizması ile giderim gerçekleĢirken, kabuk kısmında çökelme, adsorpsiyon ve 

oksitlenme gibi mekanizmalar gerçekleĢmektedir [28].  

Nanomalzemeler ya da nanoparçacıklar biyolojik, kimyasal [22] ve fiziksel [44] 

Ģeklinde sentezlenebilmektedir [45]. Fiziksel ve kimyasal sentezlerde yüksek radyasyon, 

yüksek toksitite seviyesine sahip indirgeyiciler ve stabilize için gerekli ajanlar kullanımı 

hem çevre hem canlı açısından olumsuzluklara neden olmaktadır [24]. Biyolojik olarak 

sentez yöntemi ise diğer bir adı ile yeĢil sentez organik solvent ve toksik kimyasalları 

eliminize ettiğinden dolayı yani üretimden kaynaklı olumsuz etkileri ve nanoteknoloji 

riskini azalttığı için [22] nanoparçacıkların üretiminde önemli rol oynamaktadır [46]. 

Biyolojik sentez yönteminde bitkiler, mantarlar, bakteriler ve algler kullanılmaktadır 

[42]. Bitkiler ile nanoparçacıkların sentezlenmesi süresi mantar ve bakterilerle 

sentezlemeden daha kısadır [24,47]. 

Son yıllarda nanoteknolojilerin üretilmesi sürecinde güvenilir ve sürdürülebilir yollar 

tercih edilmektedir. YeĢil nanoteknolojiye dayalı üretim süreçleri, toksik kimyasalların 

müdahalesi olmadan yeĢil koĢullar altında gerçekleĢmektedir. Dolayısıyla ekonomik 

uygulanabilirlik, çevresel sürdürülebilirlik ve sosyal adaptasyon ile yerel kaynakların 

mevcudiyeti nanomalzemelerin üretiminde büyük endiĢe konusudur (ġekil 1.3). 

Tüketiciler için nanoteknoloji fiyatlarını uygun fiyatlı tutmak endüstriler, çevreye 

duyarlı yeĢil süreçler ve sürdürülebilirlikleri arasında hassas bir denge sağlamalıdır.  
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Şekil 1. 3. Sürdürülebilir nanoteknoloji 

Nanopartiküllerin sentezlenmesi aĢamasında pH, biyokimyasalın yoğunluğu, sıcaklık ve 

süre gibi çevresel Ģartlar, nanoparçacığın morfolojisi, verimi ve aglomerasyonu 

(topaklanma) gibi durumları yakından etkilediğinden dolayı büyük önem teĢkil 

etmektedir.   Bitkiler bünyelerinde bazı kimyasallar bulunmaktadır. Bunlara örnek 

olarak amino asitler [48] , sitrik asitler, heterosiklik bileĢikler, enzimler fenoller, 

alkaloidler, terpenoidler, flavonoidler, kininler, tanenler vb. kimyasallar 

verilebilmektedir. Bu kimyasallar metal nanoparçacıkların sentezinde indirgeyici olarak 

kullanılmaktadır [22,24,49]. Bu iĢlem “yeĢil kimya” olarak da adlandırılmaktadır. 

YeĢil kimyanın 12 temel ilkesi bulunmaktadır [22]. 

1. Atık önleme 

2. Maksimum atom ekonomisi 

3. Daha az zararlı kimyasal sentez 
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4. Güvenilir solvent ve reaksiyon Ģartları 

5. Güvenilir kimyasal ve ürünler 

6. Enerji verimliliğinin artması 

7. Yenilenebilir hammadde kullanımı 

8. Kimyasal yan ürünleri minimize etme 

9. Katalizör kullanımı 

10. Kullanım sonrasında kimyasal ve bozulma ürünlerin tasarımı 

11. Kirliliği önlemenin gerçek zamanlı analizi 

12. Kaza olasılığının aza inmesi Ģeklinde avantajlara sahip olup, bunlar ile atık, 

materyal, risk, çevresel etkiler ve fiyat azaltılarak sosyal, ekonomik ve çevresel 

sürdürülebilirlik sağlamaktadır. 

YeĢil sentez iĢleminin kontrolü renk değiĢimi ile gözlemlenmektedir. Bu çalıĢmada 

simbiyoz kavramı dikkate alınarak atık bir ürün olan siyah çay posası “yeĢil sentez” 

iĢleminde adsorbanı üretmek amacıyla kullanılacaktır. Siyah çay ülkemizde sudan sonra 

en yaygın kullanılan antioksidan [50] türünde bir içecektir. [51]. Dolayısıyla tüketimle 

birlikte birçok evsel atık tür oluĢturmaktadır.  Çay sapı, yüksek miktarda fenol 

bileĢikleri ve diğer aktif bileĢikleri içerdiği rapor edilmiĢtir [52, 53]. Polifenoller iyi bir 

indirgeyici olup, çay bitkisinin temel bileĢeninde mevcut olup, yaklaĢık  olarak kuru 

çayın % 36‟sını oluĢturmaktadır [54]. Son yapılan çalıĢmalarda  atık çay posası iyi bir 

adsorbent olarak kullanılabileceği de belirtilmiĢtir [55,56,57].  ĠĢlenmemiĢ atık çayın 

metale bağlanmasıyla -OH, C-H, C= H ve C-O fonksiyonel grupların oluĢtuğu da 

belirtilmiĢtir [55]. Dolayısıyla polifenoller, amino asitler bakımından zengin olan atık 

siyah çay posası yeĢil sentez yönteminde indirgeyici, kaplayıcı, stabilize edici ajan 

olarak kullanılması uygun görülmüĢtür [51]. 
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1. BÖLÜM 

YÖNTEM VE MATERYAL 

Demirin indirgenmesi sodyum borhidrür, hidrazin ve solventler gibi çeĢitli toksik 

kimyasallarla mümkündür. ÇalıĢmanın amacı demirin indirgenmesi için atık çay bitki 

ekstraktı içerisinde bulunan bitki özünde mevcut kimyasalların indirgeyici ve kaplayıcı 

olarak kullanılmasıdır. Bu Ģekilde çevre dostu ve daha az zararlı adsorbent üretimi 

hedeflenmiĢtir. Üretilen adsorbentin kararkterizasyonu için anlık oluĢumunun testi için 

pH azalması, renk oluĢumu ve uv- vis dalga boyu taraması yapılarak bilgi edinirken 

daha kapsamlı analizlerler için boyut analizi (DLS), morfolojik görüntüsü (FESEM), 

yüzeyinde oluĢan bağlar (FTIR), kristal yapısı (XRD), elementel yüzdeleri (EDX), 

stabilitesi (zeta potansiyel analiz), yük analizi (Drift metod) kullanılmıĢtır.  Bitki 

ekstraktının iyi anlaĢılabilmesi için boyut analizi ve zeta potansiyel analizi yapılıĢtır.  

Kolloidlerin stabilitesi pH ile değiĢim gösterebildiğinden ekstrakt pH değerinin asidik 

bazik durumlarda boyut ve zeta potansiyel değiĢimlerinin olup olmadığı incelenmiĢtir. 

Yapılan çalıĢmalar sonucunda bitki ekstraktının ultrases dalgaları, santrifüje tabi 

tutulduğunda ne gibi etkileri olacağı incelenmiĢtir. Sonunda bitki ekstraktı 

santriifüjlenerek nanopartikül oluĢumunda karakterizasyonunda değiĢimlerin oluĢup 

oluĢmayacağı incelenmiĢtir. Sentezlenen iki nanopartikülden en fazla yüzey alanına 

sahip olan seçilmiĢtir ve kurĢun içeren sentetik atıksulardaki adsorpsiyon verimi 

üzerindeki etkileri ve adsorpsiyon modelleri incelenmiĢtir. 
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2.1.Yöntem 

2.1.1 Bitki Ekstraktının Hazırlanması 

Atık çay posası Çevre Mühendisliği Bölümünde bulunan akademik personellerin 

evlerinden temin edilmiĢtir. Ön hazırlık aĢaması için saf su ile iyice yıkanarak tozlardan 

arındırılmıĢ ve 24 saat boyunca 103℃‟de etüvde kurutulmuĢtur. Bitki ekstrakt, 40 gr/L 

atık çay posası 80℃‟de 1 saat demlenerek hazırlanmıĢtır ve ticari satılan çay 

süzgecinden geçirildikten sonra Whatman No.1 filtreden süzülerek elde edilmiĢtir (ġekil 

2.1) [58,59,13] .   

 

Şekil 2. 1. Atık Çay Posasından Ekstrakt Elde Edilmesi 

2.1.2. 0,1 M Demir Çözeltisinin Hazırlanması 

1,39 gr FeSO4.7H2O tartılarak 50 ml saf suda 15 dakika 200 rpm‟de 30℃‟de IKA C-

MAG HS 10 marka karıĢtırıcı da karıĢtırılarak çözülmüĢtür. (ġekil 2.3) [13,18,20,60
 

,61]. 

2.1.3. 1 M Demir Nanopartikül (FeNPs) Sentezi 

50 ml‟lik 0,1 M demir çözeltisi 200 rpm‟ de karıĢtırılırken 1:1 oranda 50 ml‟lik bitki 

ekstraktı eklenmiĢtir. OluĢan yeni karıĢım 2 saat 200 rpm‟de karıĢtırılarak 1 M‟lık 

FeNPs çözeltisi elde edilmiĢtir. (ġekil 2.2). Literatürde çay polifenolleri ile demir 

çözeltileri farklı oranlarda karıĢım sağlanarak hazırlanmıĢtır [59,62, 63] 
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Şekil 2. 2. Demir Nanopartikül Çözeltisi 
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Şekil 2. 3. IKA C-MAG HS 10 marka karıĢtırıcı/ısıtıcı ile sentez iĢlemi a) atık çay 

ekstraktının hazırlanması b) demir çözeltisinin hazırlanması c) NP oluĢumunun anlık 

görüntüsü d) NP oluĢumunun 2 saat sonraki görüntüsü 

2.1.4. Demir Nanopartikül (FeNPs) Karakterizasyonu 

Demir nanopartikül karakterizasyonu Tablo 2.1„de mevcut olan analiz yöntemleri 

yapılmıĢtır [64]. 

Tablo 2. 1. Karakterizasyon analizleri ve tanımları 

Karakterizasyon 

Analizleri 

Analiz için 

gereken 

NP türü 

Yapıldığı 

Kurum/Yer 

YapılıĢ Nedeni 

Fe-SEM  

(Alan Emisyonlu 

Taramalı Elektron 

Mikroskobu) 

 

 

Katı 

TAUM 

 

Nanopartikülün yüzeyinin 

daha iyi kalitede 

görüntülenmesini 

sağlamaktadır.[65] 

Nanopartiküllerin Ģekli, 

boyutu, dağılımları 

hakkında bilgi verir. 

DLS  

(Dinamik IĢık 

Saçılım 

Spektrometresi) 

 

 

Sıvı 

ERNAM 

 

Nanopartikülün 

fizikokimyasal özellikleri 

(hidrodinamik boyut, Ģekil, 

yapı, kümelenme durumu) 
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 hakkında bilgi sağlar. 

FTIR  

(Fouirer Transform 

Infrared 

Spektrofotometre) 

 

 

 

Sıvı 

TAUM 

 

 Nanopartikül yüzeyinde 

oluĢan/ bağlanan 

karakteristik spektral 

bantlar hakkında bilgi 

sağlar. 

EDX 

(Enerji Dağılım 

XıĢını 

Spektrometresi) 

 

 

 

Katı 

TAUM 

 

Üretilen nanoparçacığın 

elemental içeriği hakkında 

bilgi verir.[21] 

XRD 

 (X-IĢını 

Difraktometresi) 

 

 

Katı 

TAUM 

 

Atomik ölçüde 

nanopartikülün kristal 

boyutu, Ģekli ve kafes 

bozulmaları hakkında bilgi 

vermektedir. 

 

BET  

(Yüzey Alanı Ölçüm 

Cihazı) 

 

 

Katı 

TAUM 

 

Nanopartikül gözeneklerin 

boyutu ve taneciğin yüzey 

alanı hakkında bilgi 

sağlamaktadır. 

 

Uv-Vis 

Spektrofotomere 

 

 

Sıvı 

Çevre 

Mühendisliği 

Bölümü 

Laboratuvarı (DR 

6000) 

Demir nanopartikülün 

oluĢumu hakkında bilgi 

sağlamaktadır. 

 

Zeta Potansiyel 

 

Sıvı 

ERNAM 

 

Kolloidlerin stabilitesi ve 

yüzey yükü hakkında bilgi 

verir. 

 

Sıfır Yük (Drift 

Metod) 

 

Katı 

Çevre 

Mühendisliği 

Bölümü 

Laboratuvarı 

Yüzey yükünün tesbiti için 

yapılmaktadır. 

Adsorpsiyon ile 

giderim sonrası 

Analizler 

(FESEM-EDX 

haritalama) 

Katı TAUM 

 

FESEM: Adsorpsiyon 

sonrasında yüzeyde 

tutulmanın olup olmadığını 

gözlemlemek 

EDX Haritalama: 

Adsorpsiyon sonrasında 

haritalama ile tutulan 

elementlerin renk skalası 

ve yüzdeleri hakkında bilgi 

verir. 

 

pH Drift Metod  

pH drift metodu ağır metal gideriminde absorban olarak kullanılacak olan biyo-sentezle 

üretilen demir nanopartikülünün sıfır değerindeki yüzey yükünün pozitif (+) ya da 
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negatif (-)olduğunun tesbiti  amacıyla yapılmaktadır. Drift metot sonucu 3.1.10. Sıfır 

Yük Analizi bölümünde kapsamlı bir Ģekilde açıklanmıĢtır. 

1) 0,01 M‟lık NaCI çözeltisi hazırlanır.  

2) 50 ml‟lik çözeltiler hazırlanır ve pH değeri 2, 4, 6, 8, 10 değerlerine getirilir. 

(HCI ve NaOH) 

3) 0,07 absorban ilave edilerek tüm numuneler kapağı kapalı bir Ģekilde 24 saat 

200 rpm‟de karıĢtırılır. 

4) Son pH değerleri ölçülür ve baĢlangıç pH değeri- Nihai pH değeri grafiği çizilir. 

5) KesiĢim noktası belirlenir. Bu pH değeri sentezlenen demir nanopartikülün sıfır 

yük noktasıdır [66]. 

2.1.5. Demir Nanopartikül (FeNPs) OluĢumunda Ekstrakt pH Değerinin Senteze 

Etkisinin Ġncelenmesi 

Bir çok literatür çalıĢmasında ekstrakt pH değerinin nanopartikül oluĢumunu etkilediği 

vurgulanmıĢtır [23,16,24].  Biyo-sentez için kullanılan ekstrakt pH değerinin 

nanopartikül oluĢumuna etkileri bu kısımda araĢtırılmıĢtır. ÇalıĢmada ekstrakt pH 

değerinin asit (pH=2) ve baz (pH= 8 ve pH=11) olduğu durumlardaki senteze olan etkisi 

DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi), Uv-Vis Spektrofotometre ve Zeta 

Potansiyel Analizleri ile karakterize edilmiĢtir. Yapılan çalıĢmanın akıĢ Ģeması ġekil 

2.4‟de gösterilmiĢtir. 

 

Şekil 2. 4. Ekstraktra farklı pH (2-8-11) değerleri ile demir nanopartikül oluĢturma 

çalıĢması 
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2.1.6. Siyah Atık Çay Ekstraktının Karakterizasyonu 

Nanopartikül oluĢumunda bitki ekstraktı son derece önem arz etmektedir. Biyo-sentez 

iĢleminde her bitki türünde farklı sonuçlar elde edildiğinden dolayı bitkinin ekstrakt 

içeriği önem teĢkil etmektedir. Bu yüzden atık çay bitki ekstraktının daha iyi anlaĢılması 

için DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi) ve kolloid stabilitesi (zeta potansiyel) 

analizleri yapılmıĢtır. 

2.1.7. Siyah Atık Çay Ekstraktının Santrifüjlenmesi sonucu NP oluĢumu 

Siyah çay ekstraktının DLS boyut analizi sırasında ultrases dalgalarına tabi 

tutulduğunda yapıĢma ve çökelmelerinin azaldığı gözlemlenmiĢ ve tekrarlanabilirliğinin 

arttığı sonucuna ulaĢılmıĢtır. Hazırlanan ekstrakt 5000 rpm‟ de 5 dk santrifüjlendikten 

sonra 1:1 oranda demir çözeltisine ilave edilmiĢtir. 2 saat karıĢtırılarak NP çözeltisi 

oluĢturulmuĢtur. Karakterizasyon ölçümleri için FeSEM, DLS, FTIR, XRD, EDX, zeta 

potansiyeli analizine tabi tutulmuĢtur. 

2.1.7.1. Sentezlenen Demir Oksit Nanopartikülün Antibakteriyel Etkisi 

Demir oksit nanopartiküllerin antibakteriyel etkisinin araĢtırılması amacıyla gram 

negatif bakteri olan ATCC 25922 kodu ile Escherichia coli ve gram pozitif bakteri 

grubunda olan ATCC 25923 kodu ile Staphylococcus aureus bakterileri seçilmiĢtir. 

Bakteri kültürleri Erciyes üniversitesi Veterinerlik Fakültesinden temin edilmiĢtir. 

Antibiyotik hasasiyeti olarak bilinen Kirby-Bauer kuyu difizyonu deney yapılarak demir 

oksit nanopartiküllerin etkisi değerlendirilmiĢtir.  Her iki tür bakteri grubu stok 

amacıyla kullanılması için Tryptic Soy Agar‟a ayrı ayrı ekim yapılarak 37℃‟de 24 saat 

inkübatöre koyuldu.  100 mg demir oksit nanopartikül ml saf su içerisinde karıĢtırılarak 

çözülür. Gram negatif bakterilerin kontrolü için saf su kullanılırken, gram pozitif 

bakterilerin kontrolü için antibiyotik türlerinden Oksitetrasiklin dihidrat, siprofloksasin, 

amoksisilin ayrı ayrı 10 mg alınarak 1 ml saf su içerisinde çözülmesi ile deneyde 

kullanıldı. Deneysel çalıĢmada antibakteriyel çalıĢma için Mueller-Hilton Agar 

kullanıldı. Steril pamuk yardımıyla steril ortamda gram negatifler ve gram pozitif 

bakteri grupları ayrı ayrı besiyer üzerine boĢluk kalmayacak Ģekilde ekimler yapıldı. 

Sonrasında 8 mm‟lik çukurlar açıldı ve 100µL numune örnekleri çukurlara 

yerleĢtirildikten sonra petri kapları 37℃‟de 24 saat inkübatöre koyuldu [61,67,
 
68]. 
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2.1.8. Kinetik ÇalıĢmaları 

Adsorpsiyon çalıĢmalarında kesikli sistem protokolü kullanılmıĢtır. Adsorban olarak 

ağır metal kullanılırken, adsorbent olarak ise yüzey alanı daha fazla olan siyah atık çay 

ekstraktının santrifüjlenmesi sonucu oluĢturulan FeNPs kullanılmıĢtır. Ağır metal 

giderimi için çalıĢmalar; baĢlangıç pH değerleri (1-2-3-4-5-6-7-8-9-10,5), karıĢtırma 

hızları (100-120-150-200-250), baĢlangıç kurĢun konsantrasyonu (10, 25, 50, 75, 100, 

150, 200, 250, 500, 750, 1000), FeNPs dozu (0,1 gr/L−0,2 gr/L−0,5 gr/L−1 gr/L−1,5 

gr/L−2 gr/L−2,5 g/L) , baĢlangıç sıcaklık ( (27-30℃), 40℃) ile yürütülmüĢtür. Deneyler 

erlen de kapağı kapalı Ģekilde 2 tekrarlı yapılmıĢtır. Deney sonrasında 0.45 µm gözenek 

çaplı PVDF filtreden geçirildikten sonra ağır metal ölçümleri AAS cihazı ile 283.3 nm 

dalga boyunda analiz edilmiĢtir.  

2.8.1. Adsorpsiyon Ġzoterm Modelleri  

YeĢil sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin kurĢun iyonlarının giderilmesi 

çalıĢmasında Freundlich, Langmuir, Temkin ve Dubinin-Redushkevich (D-R) olmak 

üzere toplam dört izoterm modeline uygunluğu incelenmiĢtir. Langmuir izotermi, 

yüzeyde tamamen homejen enerjnin olduğu ve adsorplanan malzemeler arasında bir 

etkileĢimin bulunmadığı tek tip tabaka üzerinde kirleticilerin tutulduğu modeldir [69].  

Freundlich izotermi, adsorpsiyon yüzeyinde farklı yüzey alanları ile heterojen enerjinin 

olduğu ve etkileĢimlerin olduğu çok tabaka üzerinde kirleticilerin tutulduğu modeldir. 

Temkin izotermi, adsorpsiyon enerjisinin homejen olarak gerçekleĢmesinin yanısıra 

kirleticilerin etkileĢimlerinide ortaya koyan modeldir. [70,71]. Dubinin-Redushkevich 

(D-R) izotermi ise gaz fazında adsorbanın por yapısıyla ilgili modeldir [11]. Modellere 

ait izoterm eĢitlikleri Tablo 2.2‟de verilmiĢtir. 
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Tablo 2. 2. Ekstraktra farklı pH (2-8-11) değerleri ile demir nanopartikül oluĢturma 

çalıĢması 

Ġzoterm modeli EĢitlik EĢitlikteki terimlerin 

açıklaması 

Freundlich 

Ġzotermi Modeli 
 

1

n
fqe K Ce             

 

1
  

f
ln qe ln K lnCe

n
   

Ce: Denge durumuna gelen 

çözeltide kalan madde 

miktarı(mg/L) 

qe: Birim adsorban üzerinde 

tutulan madde miktarı(mg/g) 

Kf: Adsorpsiyon kapasitesini 

ifade eden sabit 

n: Adsorbsiyon yoğunluğunu 

ifade eden sabit 

Langmuir 

Ġzoterm Modeli 
1

L

L

qm K Ce
qe

K Ce

 


 
 

 

1 1 1

L

Ce
Ce

qe qm qm K
     

Ce: Denge durumuna gelen 

çözeltide kalan madde 

miktarı(mg/L) 

qe: Birim adsorban üzerinde 

tutulan madde miktarı(mg/g) 

KL: Adsorptiviteye bağlı bir 

sabit 

qm:Maksimum adsorplama 

kapasitesi (mg/g)  

Temkin Ġzotermi 

 ln T

T

RT
qe K Ce

B

 
  
 

 

 

 

ln lnT T Tqe B K B Ce     

KT: Temkn Ġzoterm 

sabiti(L/g) 

bT:Temkin Ġzoterm 

Sabiti(J/mol) 

R: gaz sabiti(j/mol*K) 

T: mutlak sıcaklık (K) 

B=R*T/bT 

Dubinin-

Redushkevich 

Ġzotermi 

 

 
2

e D R D R

D Rqe q
  

   

 

 
2ln ln D Rqe q K   

qe: Maksimum adsorpsiyon 

kapasitesi(mg/g) 

qD-R: Adsorbatın maksimum 

kapasitesi 

BD-R: D-R izoterm sabiti 

ϵ: Polanyi potansiyel = 

RTln(1+1/Ce) 

T: sıcaklık (K) 

R: evrensel gaz sabiti 

(8,314×10
-3

 kj/molK) 

K: adsorpsiyon enerjisi ile 

ilgili izoterm sabiti 
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2.8.2.Adsorpsiyon Kinetiği 

Tablo 2. 3. Adsorpsiyon kinetiği ve grafiği 

Denklem Adı Grafiği 

Yalancı-birinci dereceden reaksiyon 

kinetiği 

  1ln lnqe qt qe k t     

 

Yalancı ikinci dereceden reaksiyon 

kinetiği 

2

2

1 1t
t

qt qe k qe
  


 

 

 

2.2. Materyaller 

Ultra saf su: Markası Elga Q7 olan cihazdan üretiliĢtir. 

Demir (II) Sülfat Heptahidrat: FeSO4. 7H2O kimyasal formüle sahip, analitik saflıkta 

Merk markasına aittir. 

KurĢun Nitrat: Pb (NO3)2 kimyasal formüle sahip, analitik saflıkta Honeywell 

markasına aittir. 

Oksitetrasilin dihidrat: %99 analitik saflıkta olup Sigma-Aldrich markasına aittir. 

Siprofloksasin: %98 analitik saflıkta olup Fluka markasına aittir. 

Amoksisilin: %99 analitik saflıkta olup Sigma-Aldrich markasına aittir. 

Gram negatif- Gram pozitif bakteri grupları: Gram negatif olarak ATCC 25922 

kodu ile Escherichia.koli, Gram pozitif  bakteri olarak ATCC 25923 kodu ile 

Staphylococcus aureus Erciyes Üniversitesi Veteriner Fakültesinden temin edildi. 

Mueller Hilton Agar: Gram negatif ve gram pozitifler için uygun olan besiyer, hazır 

besiyer olarak Kalibre Zirve Gruptan temin edilmiĢtir. 

t/qt 

t (dak) 

t (dak) 

ln(qe-qt) 
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Typtic Soy Agar: Gram negatif ve gram pozitifler için uygun olan besiyer, bakterileri 

stoklamak amacıyla kullanıldı ve Sivas Üniversitesi Veteriner Fakültesinden temin 

edilmiĢtir. 

pH Ayarlaması: NaOH ve HNO3 kimyasal formüle sahip, analitik saflıktaki çözeltiler, 

MERK markalı olup, Çözeltiler 0,01 N‟lik olması için saf su ile seyreltilmiĢtir. Hach-

Lange HQ 40D cihazı ile pH okuması yapılmıĢtır. 

UV Spektrofotometre Analizi: Hach DR 6000 marka UV-Vis spektrofotometre cihazı 

sentezlenen nanopartikül çözeltisinin dalga boyu taraması için kullanılmıĢtır. 

Atomik Adsorpsiyon Spektroskopisi (AAS) Analizi: Çözelti içerisindeki kurĢun 

miktarının belirlenmesi amacıyla kullanılmıĢtır. KurĢun metali 283,3 nm dalga boyunda 

(ġekil 2.5) ölçülmüĢtür ve bu dalga boyuna karĢılık oluĢturulan düĢük konsantrasyonlar 

için ve yüksek konsantrasyonlar için oluĢturulan kalibrasyon eğrileri ġekil 2.6 ve ġekil 

2.7‟de verilmiĢtir. 

 

Şekil 2. 5. KurĢun metalinin ASS cihazında oluĢturduğu dalga boyu 
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Şekil 2. 6. DüĢük kurĢun konsantrasyon içeriği için oluĢturulan kalibrasyon eğrisi 

 

Şekil 2. 7. Yüksek kurĢun konsantrasyon içeriği için oluĢturulan kalibrasyon eğrisi 
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2. BÖLÜM 

BULGULAR VE TARTIġMA 

3.1. Demir Nanopartikül (FeNPs) Karakterizasyonu 

Demir nanopartikül sentez iĢleminin anlaĢılabilmesi için baĢlangıçta basit ve gözle 

görülebilir indikatörler dikkate alınmıĢtır. 1:1 oranda demir çözeltisi/bitki ekstraktı ilave 

edilir edilmez ġekil 2.3 ‟de görüldüğü üzere demir çözeltisi sarı renkten siyah renge 

dönüĢtüğü gözlemlenmiĢtir. Bu dönüĢüm olayı Demir- Polifenol kompleksinin 

göstergesidir [17].(ġekil 3.1) Bitki ekstraktında bulunan polifenoller, biyo azaltıcı 

görevi üstlenmektedir ve demiri indirgemektedir. Ortamda bulunan Fe
2+

 polifenolde 

bulunan ligantlardan dolayı stabilize olmaktadır ancak su ortamında oksijen 

mevcudiyetinden dolayı Fe
3+

‟e oksitlenir ve Fe
3+

- polifenol kompleksi olarak bilinen 

otooksidasyon olayını gerçekleĢtirir. Bunun sonucunda siyah renkte kolloidal çözelti 

elde edilir. 

  

Şekil 3. 1. Demir Nanopartikül Sentezinde Renk DeğiĢiminin Gözlemlenmesi Durumu 

(a) Demir Çözeltisi (b) Demir Nanopartikül Çözeltisi 

Demir nanopartikülleri, bitki ekstraktında mevcut olan biyo-indirgeyicilere bağlı olarak 

farklı renkler vermektedir. (Tablo 3.1) 

(a) (b) 
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Tablo 3. 1. YeĢil Sentez vasıtasıyla üretilen demir nanopartiküllerin türü ve 

oluĢturdukları renk skalaları 

Kullanılan 

Bitki/ 

indirgeyici 

bileĢik 

Bitki Rengi KarıĢımın 

Rengi 

OluĢan NP Referans 

Luma ağacı Açık Kahve Koyu siyah γ-FeOOH [19] 

KamıĢ Açık Sarı Kahve 

rengi 

Fe3O4  

Mavi okaliptüs Sarı Siyah γ- Fe2O3 

At kestanesi Altın rengi Koyu 

kahve rengi 

(γ-FeO(OH) 

maghemit (γ- Fe2O3) 

[21] 

YeĢil Çay 

Oloong Çay 

 

Sarı 

 

Siyah 

FeOOH , Fe2O3, 

 Fe3O4, Fe
0
  

[59] 

Siyah Çay 

 

FeOOH , Fe2O3, 

 

Atık siyah çay Koyu Kahve Siyah Demir nanopartikül [62] 

Çınar Ağacı Açık sarı Koyu 

kahveden- 

kırmızıya 

yakın 

kahve rengi 

Demir oksit NP  

(α-Fe2O3 ve γ-Fe2O3) 

[72] 

Mango 

Yaprağı 

 Açık YeĢil Siyah  Demir nanopartikül [73] 

Kara Halile ( 

Güney 

Asya‟ya özgü 

bir bitki) 

Açık Kahve  Siyah Demir oksit 

nanopartikül 

[74] 

Kuru incir Altın rengi Kahve 

rengi 

Demir oksit- demir 

oksihidroksit formlar 

(maghemit/lepidokrosit) 

[75] 

Keçi Boynuzu Altın rengi Koyu 

kahve rengi 

γ- Fe2O3 [76] 

Karanfil Altın rengi Siyah Demir nanopartikül [77] 

Biberiye - Siyah Demir oksit 

nanopartikül/ demir 

oksihidroksit 

[78] 

Nane - Açık kahve 

rengi (72 

saat sonra 

koyu 

kahverengi) 

Demir nanopartikül [79] 

 



26 

 

Bitki ekstrakt pH değeri 5,33 ölçülmüĢ 1:1 oranda demir çözeltisine ilave edilerek 

kompleks elde edildikten sonra anlık pH ölçümü 3,88 olarak ölçülmüĢtür. pH 

değerindeki bu düĢüĢ oluĢan H
+
 iyonlarından kaynaklanmaktadır [17,80].  

Literatürdeki yeĢil sentez yoluyla üretilen demir nanopartiküllerin pH değerleri; at 

kestanesi ile 6,47‟den 2,2‟ye [21], mango yaprağı ile 5,12‟den 2,16‟ ya [73], kuru incir 

ile 5,29‟dan 2,21‟ e [75], karanfil ile 4,22‟ den 1,88 „e[81] düĢmüĢtür. 

YeĢil yollarla sentezlenen demir nanopartikül Ģekil, boyut, büyüklük, dağılım, yüzey 

alanı ve morfolojisi bakımından çeĢitli analizlere tabi tutulmuĢtur. Analizler sıvı ya da 

katı olarak bakılmıĢtır. Sıvı olarak bakılan analizlerde çeĢitli seyreltme oranları 

yapılmıĢtır. Katı olarak bakılan nanopartiküller için yaklaĢık 1 saat boyunca 200-

400℃‟de yakma iĢlemi uygulanarak elde edilmiĢtir [82,83]. 

3.1.1 Fe-SEM (Alan Emisyonlu Taramalı Elektron Mikroskobu) Analizi 

YeĢil olarak sentezlenen Demir nanopartikülün FeSEM analiz görüntüsünden elde 

edilen sonuçlar ġekil 3.2„de gösterilmiĢtir. Burada görüldüğü üzere sentezlenen demir 

nanopartikül Ģekli ve dağılımı sırasıyla küp ve heterojen olarak dağıldığı sonucuna 

ulaĢılmaktadır. 

 

 

Şekil 3. 2. FeSEM görüntüsü – FeNPs‟nin Ģekli ve dağılımı (a)200 nm (b) 2 µm 

Nanopartiküllerin Ģekli, boyutu ve morfolojik yüzeyleri, üretilen nanomalzemenin 

kimyasal, fiziksel ve optik özelliklerini etkilemesinden dolayı büyük önem arz 

etmektedir.[84] Nanopartiküllerin morfolojik yüzey Ģekilleri nanoçubuk, nanoteller, 

(a) (b) 
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üçgen, küp, beĢgen, altıgen, altıgen, elipsoid, küresel Ģekillerde olabilmektedir [23].  

Sayed vd; [85] demir oksit nanopartiküllerinin nano çubuk, nano yaprak, küp, bozulmuĢ 

küp, küresel, kendine has çiçekler olmak üzere 6 morfolojik Ģekle sahip olduğunu 

belirtmiĢtir.  

Ahmadi vd; [86] kekik ekstraktı ile yeĢil sentez vasıtasıyla küp morfolojik Ģekle sahip 

nanopartikül ürettiğini ifade etmiĢtir ve araĢtırmacı, küp Ģeklinin oluĢumunu bitki 

morfolojisini etkileyen bitki ekstrakt içeriğinde enzim, klor ve magnezyum olmasından 

kaynaklandığını ifade etmiĢtir. 

Farshchi vd. [78]; biberiye ekstraktı ile 2:1 oranda demir sülfat çözeltisine ilave ederek 

küresel Ģekle sahip demir oksit nanopartikülleri ve demir oksihidroksit nanopartikülleri 

üretmiĢtir. 

Qasim vd. [87]; bitkisel sarı hint mayası (Withania coagulans) ekstraktı ile 1:2 oranda 

demir çözeltisine (FeCl3.6H2O ve FeCl2.4H2O) ilave ederek nanoçubuk Ģekline sahip 

demir oksit üretmiĢlerdir. 

Yapılan araĢtırmalar sonucunda sentezleme sonrasında yakma derece faktörünün 

üretilen katı FeNPs rengini (ġekil 3.3) ve morfolojik yüzey Ģeklini etkilediği (ġekil 3.4) 

sonucuna ulaĢılmıĢtır.  

 

Şekil 3. 3. Yakılarak katı forma getirilen FeNP görüntüsü 

a) 
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Şekil 3. 4. 100-200℃ arasında yakılan FENPs‟ nin FeSEM görüntüsü – FeNPs‟nin 

(a)200 nm (b) 1 µm 

3.1.2. DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi) Analizi 

Demir nanopartikül çözeltisinin (sıvı) DLS analiz sonuçları ġekil 3.5‟de verilmiĢtir. 

Nanopartikül DLS değeri 164,2 nm ile 396,1 nm aralığında ölçülmüĢtür. Bu değer 

sentezlenen nanopartikül pH değeri (3,88) ve sıfır yük analizinden elde edilen pH (2,2) 

değerinin birbirine yakın olması nedeniyle birbirini itecek gücün yeteri kadar 

olmamasından kaynaklanmıĢ ve de suda olması sebebiyle çekirdek kısmında oksit 

tabakasının oluĢmasından kaynaklanmıĢ olabilir.   

Polidispersiyon indeksi(PDI), demir nanopartiküllerin çözelti içerisindeki tekdüzeliğini , 

yüzey morfolojik yapısının değiĢimi ve nanopartiküllerin agglemerasyon eğilimini 

hakkında bize bilgi vermektedir. PDI değeri, boyutların dar ya da geniĢ bir dağılım 

içerisinde olduğunun bir göstergesidir. PDI değeri  DLS boyut analizinde 0,598 olarak 

ölçülmüĢtür.  Bu değer 0,7‟den düĢük olması sebebiyle demir oksit nanopartikül 

çözeltisinin dar boyut aralığına sahip olduğunu göstermektedir [88,89]. 

 



29 

 

 

Şekil 3. 5. Nanopartikülün Hidrodinamik Boyut Dağılımının Grafiği 

Nanopartiküllerin DLS boyut analizleri TEM boyutundan %20 daha büyük çıkmaktadır 

[90]. 

Demirezen vd. [75];  kuru incir ekstraktının 1:1 oranda demir çözeltisine ilave ederek 

sentezlemiĢtir. Sentezlenen demir nanopartiküllerin TEM görüntüsü ile oksik ve 

çekirdek kısmının görüntüsünü inceleyerek 9± 4 nm ortalama çapa sahip olduğunu ifade 

etmiĢtir. DLS boyut analizi ile yoğunluk-ortalama çapının 475 nm olduğunu tespit 

etmiĢtir. Hidrodinamik Boyut Dağılımının Grafiğinde nm boyutları 100 nm ile yaklaĢık 

olarak 8000 nm aralığında olduğu gözlemlenmiĢtir. Bu durumun sebebinin 

nanopartikülün çekirdeğinin etrafında kaplayıcı ajanlarla çevrelenmesinden dolayı 

meydana gelebileceğini belirtmiĢtir. 

Devi vd. [72]; çalıĢmasında doğu çınar yapraklarından hazırladığı ekstraktı ile kırmızıya 

yakın kahve renginde demir III oksit elde ettiğini belirtmiĢtir. Üretilen demir oksitin 

DLS boyutunun 78-80 nm ve az yoğunlukta daha küçük nanopartiküllerin olduğunu 

belirtmiĢtir. Bunun sebebinin ise istenmeyen toz parçacıklarından iyi bir Ģekilde 

arındığından kaynaklanmıĢ olabileceğini vurgulamıĢtır. Bu çalıĢmadan hareketle atık 

çay ürününün tozlardan arındırılması aĢaması zor olabileceğinden dolayı çalıĢmada 

nanopartikül boyutu yüksek çıkmıĢ olabilir. 



30 

 

3.1.3. FTIR (Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre) Analizi 

Demir nanopartikül çözeltisinin (sıvı) FTIR sonuçları ġekil 3. 6‟da gösterilmiĢtir. FTIR 

spektrumunda 3224 cm
-1

, 2889 cm
-1

, 1639 cm
-1

, 1093 cm
-1

, 576 cm
-1

, 498 cm
-1

, 420 cm
-

1
‟de sinyal değerleri ölçülmüĢtür. Sinyallerin sebepleri Tablo 3. 2‟de verilmiĢtir. 

 

Şekil 3. 6. Demir Nanopartikül Çözeltisinin FTIR Analizi 

Tablo 3. 2. FTIR spektrum sinyalleri ve sebepleri 

Dalga Sayısı (cm
-1

)
 

OluĢan Gruplar Referans 

3100-3250  

 

O-H gerilmesi Harshiny et al., 2015 [91] 

 

2800-3000 

 

Alifatik C-H gerilmesi Eslami et al., 2018 [92] 

 

1630-1645 

 

Aromatik C=C gerilmesi Cai et al., 2010 [93] 

Balu et al., 2020 [94] 

  

 

1050-1150 

 

C-O gerilmesi Eslami et al., 2018 [92] 

 

576 

 

Fe-O gerilmesi Cai et al., 2010 [93] 

 

498 

 

Zn-O/ Fe-O gerilmesi Maynez-Navarro et al., 

2020 [95] 

 

420 

 

Mg-O gerilmesi 

 

Sutapa et al., 2018 [96] 

 

 

3224 cm
-1 

OH gerilme titreĢimi olabilmektedir. Bu durum bir merkezi su molekülünün 

ve onun yakın ya da uzak komĢularından oluĢan hidrojen-bağlı bir kümenin faz içi OH 
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gerilme hareketlerine bağlıdır [97]. 2889 cm
-1 

C-H bandı alifatik hidrokarbon türlerinin 

doymuĢ hidrokarbon türü olan alkanlardan dolayı meydana gelmektedir [98,99]. 1639 

cm
-1 

sinyali demir nanoparçacıkların yüzeyinde meydana gelen fiziksel absorpsiyon ile 

bazı su moleküllerinin etkileĢiminden kaynaklanmaktadır[100]. Ayrıca bu sinyal 

polifenolik gruplardan dolayı oluĢmaktadır [93]. KurutulmuĢ siyah çayda potasyum, 

kalsiyum, magnezyum, çinko gibi mineraller bakımından zengindir. Bu sebepten dolayı 

420 cm
-1 

ve 498 cm
-1 

sinyalleri, su ile etkileĢim sonucu bitkiden gelmektedir. Fe-O 

gerilmeleri 498-579 cm
-1

 dalga sayılarında görülmektedir.[101] 

3.1.4. EDX (Enerji Dağılım X- IĢını Spektrometresi) Analizi 

200°C‟de yakılarak elde edilen katı demir nanopartikülün EDX analiz sonuçları ġekil 

3.7‟de gösterilmiĢtir. Burada görüldüğü gibi oksijen miktarı yüksek olup, demir 

oksitlerin yüksek oranda oluĢtuğu saptanmıĢtır. Ayrıca sonuçlardaki Klorür, Kükürt, 

Potasyum değerleri atık çay bitkisinden kaynaklanmıĢ olabilir. Kükürt değerinin yüksek 

olması nanopartikül oluĢumu için kullanılan demir sülfat çözeltisinden 

kaynaklanmaktadır. 

 

Şekil 3. 7. Tüm alan için EDX Analiz Sonuçları 

Demirezen vd. [75]; kuru incir ile sentezlediği demir nanopartikülün atomik yüzdesini 

%71,35 oksijen, %8,46 demir, %1,01K değeri bularak EDX analizi ile karakterize 

etmiĢtir.  Oksijen miktarının fazla olması dolayısıyla demir oksit nanopartikül ürettiğini 

ifade eden araĢtırmacı ayrıca K değerinin bitki içeriğine bağlı olarak değiĢebileceğini 

belirtmiĢtir. 
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Balu vd. [94]; turp ile Fe2O3 formunda nanopartikül sentezleyip EDS analizi ile atomik 

yüzdelerini C (% 8,57), O (%37,48), Fe (%52,95) olarak karakterize etmiĢtir.  Ayrıca 

elde ettiği karbon pikinin bitkide mevcut olan polifenollere bağlı olduğunu ifade 

etmiĢtir. 

3.1.5. XRD (X-IĢını Difraktometresi) 

200°C‟de yakılarak elde edilen katı demir nanopartikülün XRD analiz sonucu ġekil 

3.8‟de gösterilmiĢtir. Ölçeklendirmede 2θ yapılan XRD analizinde 18,45°, 26,01°, 35°, 

35,88°, 40,22°, 57,84° olarak bulunmuĢtur. En yüksek pik değerinin 26,01° olması 

sebebiyle oluĢan nanopartikül maghemittir (JCPDS No. 39-1346). Ayrıca oluĢan diğer 

pikler ve referansları Tablo 3.3.‟de verilmiĢtir. Birden fazla demir nanopartikül 

oluĢumunun sebebi, siyah çayın heterojen karıĢım olmasından kaynaklanmıĢ olabilir 

[102]. 

 

 

Şekil 3. 8. 200°C sıcaklıkta yakılarak oluĢturulan katı demir nanopartikülün XRD 

analizi 

Yüksek sıcaklıklarla yakılması sonucunda oluĢan nanopartikül demir oksit 

nanopartikülüne aittir. (ġekil 3.9) Bu durumun sebebi, metaller yüksek kaynama 

noktasına sahiptir ve bu durum metal yüzeyinde katı bir oksit film tabakası 

oluĢturmaktadır [103] .  
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Rofifah  [104], çalıĢmasında farklı sıcaklıklarda (200℃, 400℃, 600℃, 800℃ ve 

1000℃) demir nanopartikülün özelliklerini araĢtırmıĢ ve sıcaklık ile yapılarda 

kırılmaların oluĢtuğunu söyleyen araĢtırmacı, düĢük sıcaklıklarda hematit (α-Fe2O3) ve 

maghemit (γ-Fe2O3) oluĢurken, yüksek sıcaklıklarda ise sadece hematit(α-Fe2O3)‟in  

oluĢtuğunu vurgulamıĢtır. 

 

 

Şekil 3. 9. Ham nZVI‟ın XDR görüntüsü [105] 

Tablo 3. 3. XRD sonuç pikleri ve oluĢan nanopartiküller 

Derece OluĢan FeNPs Referans 

35.88 ve 40.22 

 

(Fe2O3) Hematit 

 

(JCPDS No. 13-0534 

 

35.00 

 

(FeHO2) Akageneit  

 

(JCPDS No. 34-1266) 

 

18.45 ve 57. 84 

 

(Fe3O4) Magnetit 

 

(JCPDS No. 88-0315) 

 

26.01 (γFe2O3) Maghemit  

 

(JCPDS No. 39-1346) 

 

 

Huang vd [59]; çalıĢmasında yeĢil Ģartlar altında yeĢil çay, siyah çay  ve oloong çayı 

olmak üzere üç farklı çay türüyle demir nanopartikül üretmiĢtir. XRD sonuçlarına göre 

çalıĢmasında yeĢil çay ve oloong çayı ile   FeOOH , Fe2O3, Fe3O4, Fe
0
 üretirken, siyah  

çayla ise FeOOH , Fe2O3 üretildiğini vurgulamıĢtır. 



34 

 

3.1.6. BET (Yüzey Alanı Ölçüm Cihazı) Analizi 

1:1 oranda hazırlanan demir çözeltisi/atık çay (40 gr/L) ekstratının nanopartikül 

çözeltisinin 100-200°C arasında yakılması sonucu elde edilen katı demir nanopartikülün 

BET analizine göre gözenek yüzey alanı 2,4 m
2
/gr olarak ölçülmüĢtür. Sentezlenen 

demir nanopartikül yüzey alanı ticari olarak satılan 0,9 m
2
/gr [106,75] yüzey alana sahip 

demir tozlarından 2,67 kat daha fazla yüzey alana sahiptir.   

Huang vd [59]; çalıĢmasında 60 gr/L siyah çaydan hazırladığı nanopartikülün BET 

yüzey alanını 2,6 m
2
/gr olarak bulmuĢtur. Biz çalıĢmamızda 40 gr/L atık siyah çaydan 

hazırladığımız nanopartikülün yüzey alanını, araĢtırmacının çalıĢmasında bulduğu 

nanopartikül yüzey alanı ile yaklaĢık olarak aynıdır. Bu durum biyo-indirgeyici ve biyo-

kaplayıcıların siyah çayda olduğu kadar atık siyah çay içerisinde de mevcut olduğunu 

göstermektedir. 

1:1 oranda hazırlanan demir çözeltisi/atık çay (40 gr/L) ekstratının nanopartikül 

çözeltisinin 200-400°C‟de yakılması ile elde edilen katı demir nanopartikülün BET 

analizine göre gözenek yüzey alanı 13,6 m
2
/gr, gözeneklerin por hacmi ve por boyutu 

sırası ile 0.030126 cm³/g, 88.6939 Å olarak ölçülmüĢtür. 200-400° arasında yakılması 

sonucu elde edilen katı demir nanopartikül yüzey alanı demir tozunun yüzey alanından 

15,1 kat daha fazla yüzey alanına sahiptir. 

Demirezen  vd. [42] keçiboynuzu kabuğu ile demir çözeltisini 1:1 oranda karıĢtırarak 

elde ettiği demir oksit nanopartiküllerin yüzey alanı 7, 67 m
2
/gr olarak ölçmüĢtür.  

Fazlzadeh vd. [60] 2:3 oranda bahçe kekiği, ısırgan otu ve Isparta gülleri ile hazırladığı 

bitki ekstraktıyla demir sülfat çözeltisinden üç farklı demir nanopartikül sentezi ile 

krom giderimi üzerinde çalıĢma yapmıĢtır. Bu çalıĢmada araĢtırmacı, BET analizi 

sonucu demir nanopartiküllerin yüzey alanlarının ekstrakta göre değiĢkenlik 

gösterdiğini ancak tüm sentezlerden elde edilen yüzey alanların oldukça düĢük 

olduğunu ifade etmiĢtir. Bahçe kekiği ekstraktı, ısırgan otu ekstraktı ve Isparta gülleri 

ile sentezlenen FeNPs sırası ile  yüzey alanları 1,63 m
2
/gr , 2,42 m

2
/gr ve 1,42 m

2
/gr‟dir. 

AraĢtırmacı, Krom (VI) giderimi için yüzey alanından ziyade gözenek dağılımının daha 

önemli olduğunu vurgulamıĢtır. 
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3.1.7. Uv-Vis Spektrofotometre Analizi 

Demir nanopartikül çözeltisinin UV-vis spektrofotometre görüntüsü ġekil 3.10‟da 

verilmiĢtir. ġekilde de görüldüğü gibi demir nanopartikül absorpsiyon pikleri 205 nm ve 

270 nm olarak ölçülmüĢtür. 200-220 nm aralığına giren 205 nm absorpsiyon piki, bitki 

ekstraktında kaplayıcı ajanların varlığını göstermektedir. Literatürde demir nanopartikül 

oluĢumunun keskin absorpsiyon pik aralığı 250 nm ile 350 nm olarak verilmiĢtir 

[107,86]. ġekil‟de elde ettiğimiz 270 nm absorpsiyon piki demir nanopartikülün 

oluĢtuğunu göstermektedir. 200-300 aralığındaki absorpsiyon pikleri demir oksit 

nanopartikül oluĢumunun göstergesidir.[86] 

 

 

Şekil 3. 10. Sentezlenen FeNPs‟nin UV Analizi 

3.1.8. Zeta Potansiyel Analizi 

Demir nanopartikül çözeltisinin zeta potansiyel analiz sonucu ġekil 3.11 ‟deki gibi taze 

örnekte -11,7 mV (orta kararlı), bir saat bekleme ile -5.9 mV (kararsız) olarak 

ölçülmüĢtür. Bu durum bekleme süresine bağlı olarak sentezlenen nanopartikülün 

aglemerasyona eğilimi olduğunu göstermektedir. Tablo 3.4‟te  kolloid stabilitesinin 

durumu hakkında bize bilgi sunmaktadır [21,108]. 
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Şekil 3. 11. Sentezlenen demir oksit nanopartikül çözeltisinde kolloidleri yapısı 

Tablo 3. 4. Zeta Potansiyele Göre Kolloidlerin Durumu 

Kolloid Stabilite 

durumu 

 

Kararsız Yapı Orta Kararlı Yapı Yüksek Kararlı 

Yapı 

Değer aralığı (mv) ±0 - 10 mV 

 

±10 - 20 mV 

 

> ±30mV 

 

3.1.9. Sıfır Yük Analizi 

100-200°C arasında yakılarak elde edilen katı demir nanopartikülün sıfır yük analizi 

Drift metodu ile 2,2 olarak ölçülmüĢtür. Nanopartikül yüzeyi 2,2 değerinin altında 

olduğunda pozitif (+), 2,2 değerinin üzerinde ise eksi (-) olarak yüklenecektir. 

Sentezlenen nanopartikülün pH değeri (3,88) sıfır yük analizinden elde edilen (2,2) 

değerinden büyüktür. Bu sebeple eksi (-) ile yüklenecektir. Dolayısıyla zeta potansiyel 

değeri eksi (-) olarak bulunmuĢtur. (ġekil 3.12) 
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Şekil 3. 12. FeNPs Sıfır Yük Noktası 

3.2. Demir Nanopartikül (FeNPs) OluĢumunda Ekstrakt pH Değerinin Senteze 

Etkisinin Ġncelenmesi 

Biyo-sentez için kullanılan ekstraktın pH değeri 2,07‟ e getirilir ve 1:1 oranda demir 

çözeltisine ilave edildiğinde karıĢımın pH değeri ve rengi sırasıyla 2,34‟ çıktığı renginin 

ise Ģeffaf olduğu gözlemlenir. Bu durumda ortamda OH veren birleĢikler devreye 

girmektedir. Ekstrakt pH değeri 8,17‟ e getirilir ve 1:1 oranda demir çözeltisi ilave 

edildiğinde karĢımın pH değeri 4,58‟e düĢtüğü ve renginin siyah olduğu 

gözlemlenmiĢtir. Ekstrakt pH değeri 11,27‟e getirilir ve 1:1 oranda demir çözeltisi ilave 

edildiğinde karĢımın pH değeri 6,12‟e düĢtüğü ve renginin siyaha yakın kahverengine 

dönüĢtüğü içerisinde homojen olarak dağılan çökelebilir taneciklerin oluĢtuğu 

gözlemlendi. (ġekil 3.13).  pH değerinin 8-11 olduğu durumlarda ise demirin korrozif 

etkisinden dolayı H
+
 ortama geçerek pH değeri düĢmektedir. 
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Şekil 3. 13. pH „a Bağlı Olarak Ekstraktlar ve Sentezde OluĢan Anlık Renkler (a) 

ekstrakt pH değeri= 2 için (b) ekstrakt pH değeri= 8 için (c) ekstrakt pH değeri= 11 için 

pH değeri demir nanopartiküllerin Ģekil ve boyutlarında değiĢikliklere neden 

olabilmektedir [16]. Yapılan çalıĢmada pH 11 değerinin Ģeklinin küpten küresel Ģekle 

dönüĢtüğü FeSEM analizi ile gözlemlenmiĢtir. (ġekil 3.14) Ancak diğer ekstrakt 

değerleri için bu analiz yapılmamıĢtır. 

  
Şekil 3. 14. pH 11 ektrakt değeri ile sentezlenen FeNP FeSEM görüntüsü a)200 nm b) 

1µm 

(a) (b

) 

(c) 
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3.2.1. DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi) 

Ekstrakt pH değerine bağlı olarak elde edilen DLS grafikleri ġekil 3.15‟te gösterilmiĢtir. 

Bu sonuçlarda Polidispersite indeksi (PDI) değeri bizler için önem arz etmektedir. 

Nanopartiküllerin boyut dağılımını ifade eden bu değer 0,7‟den küçük olması doğru 

sonuçlar için tercih edilmektedir. Ekstrakt pH değeri 2 olduğu durumda PDI değeri 1 

olarak ölçülmüĢtür. Dolayısı ile DLS değeri tam olarak belirlenememiĢtir. Bu durumun 

sebebi ekstrakt pH değerinin asidik Ģartlara getirilmesi ile biyoindirgeyici ya da 

kaplayıcı ajanlara zarar vermesinden kaynaklanmıĢ olabilir. Ekstrakt pH değeri 5 için 

PDI değeri 0,6 olarak ölçülmüĢtür.  DLS değer aralığı 164 nm ile 396 nm arasında 

ölçülmüĢtür. Ekstrakt pH değeri 8 olduğu durumda PDI değeri 0,5 olarak ölçülmüĢtür. 

DLS değeri 50 nm ile 531 nm aralığında ölçülmüĢtür. Ekstrakt pH değeri 11 olduğu 

durumda ise PDI değeri 0,6 olarak ölçülmüĢtür. DLS değeri 122 ile 458 nm aralığında 

ölçülmüĢtür. 
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Şekil 3. 15. Sentezlenen FeNPs Boyut Analizi (a) Ekstrakt pH değeri 2, (b) Ekstrakt pH 

değeri 5, (c) Ekstrakt pH değeri 8, (d) Ekstrakt pH değeri 11 

3.2.2. Uv-Vis Spektrofotometre  

Ekstrakt pH değerine bağlı olarak sentezlenen demir nanopartiküllerinin uv-vis 

spektrumu ġekil 3.16‟da verilirken oluĢturdukları maksimum pik aralıkları Tablo 3.5‟de 

verilmiĢtir. Bu değerlere bağlı olarak ekstrakt pH değerinin maksimum pikin oluĢtuğu 

dalga boyunu etkilemediği sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

 

Şekil 3. 16. Ekstrakt pH değerine bağlı olarak UV-vis grafiği 
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Tablo 3. 5. Ekstrakt pH değerine bağlı olarak maksimum absorpsiyon pikleri 

Ekstrakt pH değeri  Absorpsiyon maksimum pik (nm) 

2 270 

5 270 

8 265 

11 265-270 

 

3.2.3. Zeta Potansiyel Analiz 

Tablo 3.6 ‟daki verilere bağlı olarak demir nanopartiküllerin oluĢmasında ekstrakt pH 

değerinin etkisinin olduğu saptanmıĢtır. Bu durum ekstrakt pH değerinin kuvvetli asidik 

Ģartlara getirildiğinde kolloid stabilitesinin düĢük(kararsız) olduğu, diğer durumlarda 

orta kararlı yapı sergilediği sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

 

Tablo 3. 6. Ekstrakt pH değerine bağlı olarak zeta potansiyel değerleri 

Ekstrakt pH değeri Zeta potansiyel değeri (mV) 

2 

 

-2,8 

 

5 -11,7 

8 -12,1 

11 -11,5 

 

3.2 baĢlığında belirtilen çalıĢma sonucunda ekstrakt pH değerinin kolloid stabilitesini, 

sentezlenen FeNPs anlık renk dönüĢümlerini, kolloidlerin çözelti içerisindeki 

dağılımlarını ve boyutlarını etkilediği sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

3.3 Siyah Atık Çay Ekstraktının DLS Analizi ve Zeta Potansiyel Analizi 

Biyo-sentez iĢleminde her bitki türünde farklı sonuçlar elde edilmektedir. Bu sebeple 

bitkinin türü içeriği önem teĢkil etmektedir. Bu sebepten dolayı atık çay bitki 

ekstraktının daha iyi anlaĢılması için DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi) ve 

kolloid stabilitesi (zeta potansiyel) analizleri yapılmıĢtır.  
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Tablo 3. 7. Sonike edilen/edilmeyen Ekstrakt için gözlemlenen sonuçlar 

Sonikasyon iĢlemine tabi tutulmayan 

Ekstrakt 

 

Sonikasyon iĢlemine tabi tutulan 

Ekstrakt 

 

 1000 nm üzerinde Çökelmeler 

mevcuttur. 

 Stabilitesi kötü 

 Tekrarlanabilirliği düĢük 

 

 1000 nm üzerinde çökelmeler 

yoktur. 

 Stabilitesi -22,6 mV ölçüldü. 

 Tekrarlanabilirliği iyi 

 

 

Atık çay DLS değeri için ekstrakt herhangi bir iĢleme tabi tutulmadığında değerin 

ölçülemediği gözlemlenmiĢtir. Sonrasında sonikasyon (ġekil 3.18) iĢlemine tabi 

tutulduğunda bu değerin ölçüldüğü tespit edilmiĢtir. DLS değerinin ölçülebilmesinde 

yapılan iki iĢlem ve gözlemlenen sonuçlar Tablo 3.7 ‟de verilmiĢtir. ġekil 3.17‟de 

verilen sonuca göre ekstrakt DLS değerinin 58 nm ve 91 nm ile 342 nm ve 615 nm 

arasında kolloidal yapıların olduğu sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

Tabloda 3.7‟de görüldüğü üzere ekstraktın herhangi bir iĢleme tabi tutulmadığında 

kolloidlerin kararsız olmasının yanı sıra yapıĢma ve çökelmelerin olduğu bunun içinde 

ekstraktın büyük molekül ağırlığına sahip organik maddelerden uzaklaĢtırılması için 

sonikasyon /santrifüj gibi iĢlemlere tabi tutulduktan sonra demir çözeltisine 1:1 oranda 

ilave edilerek FeNPs üretilmesi gerektiği ve bunun sonucunda yapıĢmaların ortadan 

kalkacağı sonucuna ulaĢılmıĢtır. 
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Şekil 3. 17. Atık siyah çay posası bitki ekstraktının DLS Analizi 

 

Şekil 3. 18. Sonikasyon Cihazı.  

3.4. Siyah Atık Çay Ekstraktının Santrifüjlenmesi sonucu NP oluĢumunun 

Karakterizasyonu 

 Siyah çay ekstraktının boyut ve kolloid stabilizasyon analizlerinden elde edilen 

sonuçlar doğrultusunda, bitki ekstraktının santrifüjlenmesi gerektiği bulgusuna 

ulaĢılmıĢtır. Bu çalıĢmanın temel amacı büyük molekül ağrılığına sahip organik 

maddelerin ilk reaksiyona girmesinden dolayı bitki ekstraktında mevcut olan büyük 
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molekül ağırlığına sahip organik maddelerin uzaklaĢtırıldıktan sonra nasıl bir reaksiyon 

vereceğini saptamaktır.  

Ebrahiminezhad  vd; [98] çalıĢmasında ısırgan otu ile hazırladığı bitki ekstraktının 

tozlardan ve büyük organik bileĢiklerden ayırmak için ekstraktı 2000 rpm‟de 5 dakika 

santrifüjlemiĢtir. 

3.4.1 Fe-SEM (Alan Emisyonlu Taramalı Elektron Mikroskobu) Analizi 

Bitki ekstraktının santrifüjlenmesi sonrası 1:1 oranda karıĢtırılarak hazırlanan katı demir 

nanopartikülün morfolojik görüntüsü ġekil 3.19 ‟ de gösterilmiĢtir.  

 

  

  
Şekil 3. 19. FeSEM görüntüsü – FeNPs‟nin Ģekli ve dağılımı (a)200 nm dikdörtgenlerin 

üzerinde oluĢan morfolojik görüntü (b-c) 1 µm d) 2 µm 
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3.4.2. DLS (Dinamik IĢık Saçılım Spektrometresi) 

1:1 oranda karıĢtırılarak sentezlenen sıvı haldeki nanopartikülün   boyutu 43 nm ile 615 

nm aralığında olduğu gözlemlendi. (ġekil 3.20) PDI değeri 0,659 olarak ölçüldü. Bu 

değer 1‟ den küçük olduğu için nanopartiküllerin monodispers dağılımda olduğunu yani 

tek bir sistemde aynı boyutta partiküllerin varlığını göstermektedir.  

 

Şekil 3. 20. SantrifüjlenmiĢ bitki ile sentezlenen FeNPs boyutu 

.  

Bitki ekstraktına santrifüjleme yapılmadığında sentezlenen FeNPs örneklerinin DLS 

analizinde sonikasyon iĢlemine tabi tutulduğunda malzemenin bozulduğu 

gözlemlenmiĢtir. Ancak santrifüjleme iĢlemine tabi olan bitki eksraktı ile sentezlenen 

FeNPs DLS analizinde sonikasyon iĢlemine tabi tutulabileceği sonucuna ulaĢıldı. 

Sonikasyon ektisi ġekil 3.21‟de verilmiĢtir. 
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Şekil 3. 21. Demir oksit nanopartikülün sonikasyon etkisinin çizgisel yoğunluk grafiği 

Çözeltilerde dinamik ıĢık saçılım spektrometresi ile yapılan boyut analizleri genelde 

büyük çıkmaktadır. Bunun sebebi çekirdek etrafında kaplayıcı ajanların varlığı ve su ile 

oksit tabakanın oluĢmasından kaynaklanmıĢ olabilmektedir.  

 

Şekil 3. 22. Demir nanopartikülün çekirdek-kabuk yapısı [29] 

Ebrahiminezhad vd.[98] ısırgan otu bitki ekstraktını 2000 rpm‟de 5 dakika 

santrifüjledikten sonra 1:9 oranda demir sülfat çözeltisi ile karıĢtırarak elde ettiği demir 

oksit nanopartiküllerin DLS boyut analizi 117 nm ile 605 nm aralığında ölçüldüğünü 

belirtmiĢtir. Bu durumunun sebebi parçacıkların biyolojik bir matris ile çevrelenerek bir 

kompleks oluĢması sonucunda 100 nm‟ den büyük olduğunu ifade etmiĢtir. 
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3.4.3. FTIR (Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre) Analizi 

Siyah atık çay ekstraktının santrifüjlendikten sonra 1:1 oranda demir çözeltisi ile 

karıĢtırılarak oluĢturulan demir nanopartikül çözeltisinin (sıvı) FTIR sonuçları ġekil 

3.23‟de gösterilmiĢtir. FTIR spektrumunda 3676 cm
-1

, 3142 cm
-1

, 2989 cm
-1

, 2902 cm
-1

, 

1639 cm
-1

, 1395 cm
-1

, 1242 cm
-1

, 1076 cm
-1

, 879 cm
-1

, 610 cm
-1

, 496 cm
-1

‟de dalga 

sayısında pikler oluĢmuĢtur.  

 

Şekil 3. 23. Santrifüjlenen bitki ekstraktı ile hazırlanan FeNPs FTIR Analizi 

3709-3780 cm
-1

 dalga sayısından oluĢan pikler F-O-O gerilmesinden dolayıdır 

[109,110]. 3700-3100 cm
-1

 arasındaki pik güçlü su OH gerilmesinden, 2500-3600 cm
-1 

arasındaki pik güçlü karboksilik asit OH gerilmesi, 2840-2950 cm
-1

 arasındaki pik zayıf 

-C-H gerilmesi,1600-1680 cm
-1

 arasındaki pik zayıf C=C alken , 1020-1250 cm
-1

 

arasındaki pik güçlü C-O-C gerilmesinden kaynaklanmaktadır [111]. 880 cm
-1

 bandı 

demir oksit/hidroksit olan OH···F band oluĢumunu göstermektedir. Ayrıca 610 cm
-1

 

„deki pik ise güçlü F-O bandı titreĢimlerinden kaynaklanmaktadır [112]. 

 

3680 

3142 

2989 

2902 

1639 

1395 

1242 

1076 

880 610 496 

95

96

97

98

99

100

101

400900140019002400290034003900

%
T 

cm-1 



49 

 

 

Şekil 3. 24. Bitki eksraktının santrifüjlenmesinin nanopartikül yüzeyinde oluĢan/ 

bağlanan karakteristik spektral bantlar üzerindeki etkisi 

ġekil 3.24‟den elde edilen FTIR spektrumlarına göre 3700-3100 cm
-1

 aralığına alınan 

pik güçlü su OH pikini ifade etmektedir. Ancak bu pikler santrifüjlenen bitki ile 

sentezlenen demir oksit nanopartiküllerinde varken, santrifüjsüz bitki ektraktı ile 

oluĢturulan demir oksit nanopartiküllerinde oluĢmamıĢtır. Dolayısıyla santrifüjsüz bitki 

ektraktında kaplayıcı olarak bulunabilecek karboksil grubu ile demir oksit 

nanopartiküller çevrelenerek güçlü su pikini engelleyebileceği sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

Ayrıca büyük molekül ağırlığına sahip olan ajanların santrifüjlenerek giderilmesi 

sonucunda daha keskin piklerin oluĢtuğu saptanmıĢtır. 

3.4.4. XRD (X-IĢını Difraktometresi) 

Yakma sonucu elde edilen nanopartikülün ölçeklendirmesinde 2θ yapılan XRD 

analizinde 18.58°, 24.41, 25.86, 27.43°, 28.69°, 34.05°, 45.32°, 49.99° olarak 

bulunmuĢtur (ġekil 3.25). En yüksek pik değerinin 25,86° olması sebebiyle oluĢan 

nanopartikül maghemittir (JCPDS No. 39-1346). Ayrıca oluĢan diğer pikler ve 

referansları Tablo 3.8‟de verilmiĢtir. 
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Şekil 3. 25. Santrifüjlenen Bitki Ekstraktı ile sentezlenen FeNPs XRD Analizi 

Tablo 3. 8. XRD sonuç pikleri ve oluĢan nanopartiküller 

Derece OluĢan FeNPs Referans 

24.41 

 

(Fe2O3) Hematit 

 

(JCPDS No. 33-0664) 

 

28.69 (FeHO
2)  Lepidocrocite (JCPDS No. 44-1416) 

 

34,05 

 

(FeHO2) Akageneit  

 

(JCPDS No. 34-1266) 

 

27.43 ve 45.32 ClNa Sodyum Klorür (JCPDS No. 5-0628) 

 

18.45 ve 57. 84 

 

(Fe3O4) Magnetit 

 

(JCPDS No. 88-0315) 

 

18.58 ile 25.86 ve 49.99 (γFe2O3) Maghemit  

 

(JCPDS No. 39-1346) 

 

 

3.4.5. EDX (Enerji Dağılım XıĢını Spektrometresi) Analizi 

Yakma sonucu elde edilen katı demir nanopartikülün bir bölgeden alınan ve tüm 

bölgeden alınan EDX analiz sonuçları ġekil 3.26 ve ġekil 3.27‟de gösterilmiĢtir. Tüm 

alana bakıldığında oksijen miktarı yüksek olup, demir oksitlerin yüksek oranda oluĢtuğu 

saptanmıĢtır. Ayrıca sonuçlardaki Klorür, Kükürt, Potasyum değerleri bitki olarak attık 

çaydan geldiği düĢünülmektedir. Kükürt değerinin yüksek olması nanopartikül oluĢumu 

için kullanılan demir sülfat çözeltisinden kaynaklanmaktadır. 
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Şekil 3. 26. EDX Analizinde seçilen bölgeden elde edilen sonuç 

 

 

Şekil 3. 27. EDX Analizinde tüm alandan elde edilen sonuç 

 

3.4.6. BET (Yüzey Alanı Ölçüm Cihazı) Analizi 

1:1 oranda hazırlanan demir çözeltisi/ santrifüjlenen atık çay (40 gr/L) ekstratının 

nanopartikül çözeltisinin 200-400°C‟de yakılması ile elde edilen katı demir 

nanopartikülün BET analizine göre gözenek yüzey alanı 16,1 m
2
/gr, gözeneklerin 

adsorpsiyon yüzey alanı 2,65 m
2
/gr, gözeneklerin por hacmi ve por boyutu sırası ile 

0.011042 cm³/g, 27.3612 Å olarak ölçülmüĢtür. Bu analizler sonucu demir nanopartikül 

gözenek yüzey alanının demir tozu gözenek yüzey alanından 17,9 kat daha fazla alanına 
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sahip olduğu sonucuna ulaĢılmıĢtır. Elde edilen bulgular sonucunda santirifüjlenen bitki 

ekstraktı ile hazırlanan FeNPs santrifüj ile girinti sayısının artması sonucu yüzey 

alanının santrifüjlenmeyen bitki ekstraktı ile hazırlanan FeNPs‟den (13,6m
2
/gr) daha 

yüksek olduğu, ancak gözeneklerin por hacmi ve por boyutunun santrifüjlenme 

sırasında gözeneklerin dolmasından dolayı yüksek miktarda azaldığı sonuçlarına 

ulaĢılmıĢtır. 

3.4.7. Uv-Vis Spektrofotometre Analizi 

1:1 oranda hazırlanan demir çözeltisi/ santrifüjlenen atık çay (40 gr/L) ekstratının 

nanopartikül çözeltisinin dalga boyu taraması ġekil 3.28 ‟de gösterilmiĢtir. Bu dalga 

boyu taraması, santrifüjlenmeden hazırlanan demir nanopartikülleri ile benzer dalga 

boyu pikleri vermiĢtir. Buradan hareketle oluĢan piklerin ortamda kaplayıcı ajanların 

olması ve sıfır değerlikli demir oluĢumunun gerçekleĢtiği sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

 

Şekil 3. 28. Sentezlenen FeNPs‟nin UV Analizi 

3.4.8. Zeta Potansiyel Analiz 

Siyah çay bitki ekstraktı zeta potansiyel değeri -22 mV iken, nanopartikül oluĢumunda 

zeta potansiyeli -10-12 mV arasında seyrettiği gözlemlenmiĢtir. Bitki ekstraktının 

santrifüjlenmesi sonucu sentezlenen nanopartikülde bu değer -10.5 mV olarak 

ölçülmüĢtür. (ġekil 3.29) 
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Siyah çay bitkisi ile sentezlenen nanopartikülün kolloid stabilizesi pH gibi etkilerle 

değiĢmediği ve kısmen kararlı yapıya sahip olduğu sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

 

Şekil 3. 29. Sentezlenen demir oksit nanopartikül çözeltisinde kolloidlerin yapısı 

3.4.9.Sentezlenen Demir Oksit Nanopartikülün Antibakteriyel Etkisi  

Agar kuyu difizyon yöntemi kullanılarak sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin 

seçilen gram negatif ve gram pozitif türlerine olan inhibisyon etkisi araĢtırıldı. FeNPs‟in 

Gram negatif üzerine etkisi çalıĢmasında kontrol amacıyla kullanılan saf suda herhangi 

bir etki oluĢmazken, demir nanopartiküllerinden kaynaklı 12 mm boyutunda inhibisyon 

zonu oluĢmuĢtur. Gram pozitif üzerine etkisi çalıĢmasında kontrol amacıyla kullanılan 

oksitetrasiklin dihidrat, siprofloksasin, amoksisiline sırasıyla 21 mm, 25 mm, 25 mm 

inhibisyon zonları oluĢmuĢtur. Gram pozitifler üzerinde demir oksit nanopartikül 15 

mm inhibisyon zonu oluĢtuğu gözlemlenmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda sentezlenen demir 

oksit nanopartiküllerin gram negatif ve gram pozitifler bakteri grupları üzerinde yakın 

etkisi olmasına rağmen S.aureus bakterilerinde inhibisyon etkisinin E. Coli bakterilerine 

kıyasla fazla olduğu söylenilebilir. 
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Şekil 3. 30. Sentezlenen FeNPs gram pozitif(a-b) / gram negatif (c) türler üzerindeki 

inhibisyon zonları ve zonların ölçümü(d) 

3.5. Fizikokimyasal Parametreler 

3.5.1. Sentetik Pb
2+

 Ġyonu içeren Atıksu BaĢlangıç pH Değerinin Adsorpsiyon 

Verimi Üzerine Etkisi   

Atıksuların baĢlangıç pH değeri çöktürme, adsorpsiyon ve indirgenme 

mekanizmalarında hidroksil ve hidrojen iyonlarının adsorpsiyon prosesinde kirleticilerle 

rekabet ederek giriĢim etkisi oluĢturduklarından dolayı büyük önem teĢkil 

etmektedir[29,11].  Dokuz farklı beher içerisine 15 mL‟lik sentetik olarak hazırlanmıĢ 5 

mg/L‟lik Pb
2+

 stok çözeltisi alınarak, her bir beher içerisine 1 g/L γ-Fe2O3 eklendikten 

sonra numunelerin kapağı kapatılarak shaker‟da 60 dakika, 120 rpm‟de karıĢtırılmıĢtır. 

Süre sonunda pompa yardımıyla 0.45 µm gözenek çaplı PVDF filtreden geçirilen 

a b 

C d 
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örnekler ağır metal ölçümleri için AAS cihazı ile analizi yapılmıĢtır. YeĢil sentezlenen 

demir oksit nanopartikül olan γ-Fe2O3 ile adsorplananması için kullanılan sentetik 

atıksuyun pH değeri 0,01N NaOH ve 0,01N HNO3 çözeltileri kullanılarak 2-10,5 

aralığında değiĢtirilmesi ile pH değerinin kurĢun giderim verimi üzerine olan etkisi 

ġekil 3.31‟de verilmiĢtir.  

 

Şekil 3. 31. Atıksu baĢlangıç pH değerinin Pb
2+

 iyonlarının adsorpsiyon giderim verimi 

üzerindeki etkisi (Co= 5 mg/L, FeNPs dozu: 1 gr/L, t: 60 dak., V:120 rpm, T: oda 

sıcaklığı) 

ÇalıĢmada yüksek pH değerlerine sahip kurĢun çözeltisinde giderim veriminin fazla 

olduğu gözlemlenmiĢtir. Yapılan literatür çalıĢmada pH değerinin 6‟dan büyük olması 

durumunda  Pb
2+

 iyonları hidroksil ortamda çökelme eğilimi göstererek Pb(OH)2 

formuna dönüĢmesi ile verime etki ettiği ifade edilmiĢtir [10,113]. Yüksek pH 

değerlerinde metal-ligand arasında elektrostatik çekim artmaktadır [114] dolayısıyla 

kurĢun hidroksit çözeltisi minimum çözünürlüğe sahiptir olur ve buna bağlı olarak 

giderim verimini artmaktadır [115]. Metal oksitlerin pH ile çözünürlüğü grafiği ġekil 3. 

32‟de gösterilmiĢtir. DüĢük pH aralıklarında H
+
 iyonları, Pb

2+
 iyonlarının adsorpsiyon 

bölgeleri için yarıĢ haline girerler ve adsorpsiyona inhibisyon etkisi oluĢur. Böylece 

inhibisyon etkisi adsorpsiyon verimini azalmaktadır.[116] 

ÇalıĢmanın daha iyi anlaĢılabilmesi için demir oksit nanopartiküller kurĢun çözeltisine 

ilave edilmeksizin ayrı bir çalıĢma daha yürütülmüĢtür ve kurĢun stok çözeltisinin 

baĢlangıç pH değerine 0,01N NaOH ve 0,01N HNO3 çözeltileri kullanıldığında asit 

ilavesine bağlı olarak kurĢun miktarının arttığı, baz ilave edilmesine bağı olarak ise 
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kurĢun miktarının çökelme ile azaldığı gözlemlenmiĢtir. Asit ve baz çözeltilerine bağlı 

olarak gerçekleĢen reaksiyonlar aĢağıdaki gibidir. 

Pb(NO3)2+ 2NaOH→ NaNO3 + Pb(OH)2 

Pb
0
 +4HNO3→ Pb(NO3)2 + 2NO2 +2H2O 

Sentezlenen nanopartiküllerin adsorpsiyon amacıyla kullanılmasında ilave çöktürme 

prosesi oluĢmaması amacıyla Sentetik kurĢun çözeltisinin optimum baĢlangıç pH değeri 

5 olarak uygun görülmüĢtür. Ancak asit baz çözeltilerinin ilavesine bağlı olarak 

çözeltideki etkileri de düĢünülerek kendi pH değeri olan 5-5,5 aralığında çalıĢılmıĢtır. 

KurĢun içeren atıksuların adsorpsiyonu için uygun pH değerinin 5‟ olduğu literatür 

çalıĢmaları mevcuttur [114,117,118,119,120,116]. 

 

Şekil 3. 32. Metal hidroksitlerin çözünürlüğü. [115] 

3.5.2. Temas Süresinin Adsorpsiyon Giderimi Üzerine Etkisi 

Adsorpsiyonda temas süresi adsorbentin hızına ve yüzeyindeki miktarına etki etmektdir.  

Uygun pH 5 olarak seçildikten sonra baĢlangıç kurĢun konsantrasyonu 10 mg/L olan 

180 mL hacimdeki örneğe 1 gr/L  γ-Fe2O3  dozlanarak shaker‟da 120  rpm‟de 5-10-15-

20-30-40-50-60 dakikalara karĢı numune alır ve numuneler pompa yardımıyla 0.45 µm 

gözenek çaplı PVDF filtreden geçirilen örnekler ağır metal ölçümleri için AAS cihazı 
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ile anlık ölçümü yapılmıĢtır. Zamana karĢı kurĢun adsorpsiyon verimi ġekil 3.33‟de 

verilmiĢtir.  

 

Şekil 3. 33. Atıksuda mevcut olan Pb
2+

 iyonlarının temas süresinin adsorpsiyon giderim 

verimi üzerindeki etkisi (Co= 10 mg/L, pH:5, FeNPs dozu: 1 gr/L, KarıĢtırma hızı:120 

rpm, T: oda sıcaklığı) 

Ġlk 5 dakikada alınan ölçümde nanopartiküllerden gelen ajanlardan kaynaklı olduğu 

düĢünülen sarımtırak bir renk gözlemlenmiĢtir. Nanopartiküllerin ilavesi ile adsorpsiyon 

giderimi 20. dakikaya kadar attığı ancak bu süreden sonra karıĢtırmaya devam edilmesi 

durumunda adsorplanan kurĢunun tekrar çözelti içerisine geri karıĢtığı yani desorpsiyon 

oluĢtuğu gözlemlenmiĢtir. Adsorpsiyon 20. Dakikadan sonra doygunluğa eriĢmektedir. 

Dolayısıyla sentezlenen demir oksit nanopartiküllerde kurĢun giderimi yapılabilmesi 

için optimum süre 20 dakika olarak seçilmiĢtir. 

Prasad vd, [116] çalıĢmalarında köri ağacı ekstraktı ile grafen oksit/demir oksit 

nanokompoziti oluĢturarak kurĢun-II iyonlarının giderilmesi çalıĢması yürütmüĢlerdir. 

ÇalıĢmada 30 mg/L kurĢun-II 30 dakikada giderim gerçekleĢirken 80 dakikada kademeli 

olarak dengeye ulaĢtığını saptamıĢlardır. 

Lingamdinne vd,[120] çalıĢmalarında mandalina yaprakları ile Fe-II ve Fe-III 

çözeltilerinin karıĢımı ile demir oksit nanopartiküllerini sentezlemiĢ ve kurĢun-II 

iyonlarının giderilmesinde kullanmıĢlardır. ÇalıĢmada sentezlenen demir oksit 

nanopartiküllerinin 0,6 g/L doz ile 10 ve 20 ppm konsantrasyona sahip kurĢun 
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iyonlarına ilavesi sonucunda optimum giderim verimine 90 dakikada ulaĢıldığı ve bu 

dakikadan itibaren doygunluğa eriĢildiği ifade edilmiĢtir.  

3.5.3. KarıĢtırma Hızının Adsorpsiyon Giderimi Üzerine Etkisi 

KarıĢtırma hızı, bir katı sınır yüzeyinde toplanan kirleticilerin adsorplanma hızını 

etkilemektedir. Dolayısıyla yüksek miktarda adsorpsiyonun oluĢması için en iyi 

karıĢtırma hızının belirlenmesi gerekmektdir.  Adsorpsiyon gideriminde optimum pH ve 

süre belirlendikten sonra karıĢtırma hızının adsorpsiyon verimi üzerindeki etkisi 

araĢtırılmıĢtır. 1 gr/L  γ-Fe2O3  adsorban baĢlangıç kurĢun konsantrasyonu 10 mg/L‟ye 

dozlanarak shakerda farklı karıĢtırma hızları olan 100-120-150-200-250 rpm‟de 

karıĢtırılan numuneler pompa yardımıyla 0.45 µm gözenek çaplı PVDF filtreden 

geçirilen örnekler ağır metal ölçümleri için AAS cihazı ile anlık ölçümü yapılarak 

değerlendirilmiĢtir. KarıĢtırma hızının adsorpsiyon verimine etkisi ġekil 3.34‟de 

verilmiĢtir. 

 

Şekil 3. 34. KarıĢtırma Hızının Pb
2+

 iyonlarının adsorpsiyon giderim verimi üzerindeki 

etkisi (Co= 10 mg/L, pH:5 ,FeNPs dozu: 1 gr/L, T: oda sıcaklığı 

KarıĢtırma hızının çok yavaĢ olması ve hızlı olması durumunda adsorpsiyon veriminin 

düĢük olduğu saptanmıĢtır. YavaĢ hızla karıĢtırıldığında adsorban olarak kullanılan 

demir oksit nanopartiküllere kurĢunun teması ya da tutulması zorlaĢırken, yüksek hızla 

karıĢtırıldığında ise demir oksit nanopartiküllere tutulan kurĢun miktarının desorpsiyonu 

oluĢmuĢ olabilir. 
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KurĢun-II‟nin adsorpsiyon ile giderilmesinde 100 rpm [115], 120 rpm [8],  200 rpm  

[116], 250 rpm [121] gibi karıĢtırma hızları literatürde kullanılmıĢtır.  

3.5.4. BaĢlangıç Pb
2+

 Ġyon Konsantrasyonunun Adsorpsiyon Giderimi Üzerine 

Etkisi 

BaĢlangıç kirletici konsantrasyonu ortamdaki çözünen madde miktarını değiĢtirmektedir 

ve bu durumda adsorpsiyon hızına etki etmektedir. Farklı baĢlangıç 

konsantrasyonlarında stok kurĢun çözeltileri hazırlanarak 15 mL‟lik erlenlere alınmıĢtır. 

Diğer değiĢkenler sabit tutularak (pH 5, FeNPs dozu 1 gr/L, t: 20 dakika, karıĢtırma 

hızı: 120 rmp) deneysel çalıĢma yürütülmüĢtür ve numuneler pompa yardımıyla 0.45 

µm gözenek çaplı PVDF filtreden geçirilen örnekler ağır metal ölçümleri için AAS 

cihazı ile anlık ölçümü yapılmıĢtır.   

 

Şekil 3. 35. BaĢlangıç Pb2+ iyon konsantrasyonunun adsorpsiyon giderim verimi 

üzerindeki etkisi (FeNPs dozu: 1 gr/L, pH:5 , KarıĢtırma hızı:120 rpm, T: oda sıcaklığı) 

ÇalıĢmada düĢük konsantrasyonlarda giderim veriminin düĢtüğü ancak yüksek 

konsantrasyonlarda verimin daha iyi olduğu saptanıĢtır. ÇalıĢmada 500 mg/L ve 750 

mg/L‟ de giderim verimleri aynı çıkmıĢtır. Ancak daha düĢük kurĢun çıkıĢ 

konsantrasyonu baz alınarak 500 mg/L‟lik baĢlangıç kurĢun çözeltisi seçilmiĢtir.  
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3.5.5. BaĢlangıç FeNPs Dozunun Adsorpsiyon Giderimi Üzerine Etkisi 

Absorban miktarının artması durumu adsorbanın yüzey alanını etkilemesi sebebiyle 

önem teĢkil etmektedir. BaĢlangıç konsantrasyonu 500 mg/L olan kurĢun stok çözeltisi 

5 farklı erlene 15 mL alınarak γ-Fe2O3 adsorban farklı dozlarda (0,1-0,2-0,5-1-1,5-2,5 

gr/L) diğer değiĢkenlerin sabit tutulduğu (pH 5, FeNPs dozu 1 gr/L, t: 20 dakika, 

karıĢtırma hızı: 120 rmp) deneysel çalıĢma yürütülmüĢtür ve numuneler pompa 

yardımıyla 0.45 µm gözenek çaplı PVDF filtreden geçirilen örnekler ağır metal 

ölçümleri için AAS cihazı ile anlık ölçümü yapılmıĢtır.  

 

 

Şekil 3. 36. BaĢlangıç FeNPs Dozunun adsorpsiyon giderim verimi üzerindeki etkisi 

(Co: 500 mg/L, pH:5 , KarıĢtırma hızı:120 rpm, T: oda sıcaklığı) 

Deneysel çalıĢmada 0,1 gr/L ve 0,2 gr/L demir oksit nanopartikülünün miktarı ile 

kurĢun konsatrasyonunun 130 mg/L üzerinde olduğu ve bu miktarın yetersiz kaldığı 

gözlemlenmiĢtir. Ancak 0,5 gr/L adsorban kullanımı ile 50 mg/L kurĢun konsatrasyonu 

altına düĢtüğü görülmüĢtür. ÇıkıĢ kurĢun konsantrasyonu açısından değerlendirildiğinde 

1,5 ve 2,5 gr/L dozlamalarda ÇıkıĢ kurĢun konsantrasyonu 9 mg/L‟a kadar düĢtüğü ve 

doz miktarı açısından iki doz arasında çıkıĢ konsantrasyonu bakıldığında çok fazla fark 

bulunmaması sebebiyle 1,5 gr/L seçilmiĢtir. 
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3.5.6. BaĢlangıç Sıcaklığının Adsorpsiyon Giderimi Üzerine Etkisi 

Adsorpsiyon proseslerinde sıcaklık adsorpsiyon hızını etkileyerek tepkimeleri hakkında 

bilgi vermektedir. Sıcaklık artıĢı ile katı/sıvı yüzey alanında adsorpsiyonun artığı 

endotermik tepkime, sıcaklık artıĢı ile katı/sıvı yüzey alanında adsorpsiyonun  azaldığı 

tepkimeler ise ekzotermiktir[122] .  Adsorpsiyon verimini etkileyen tüm 

parametrelerden uygun olanlar seçilir. Böylece 1,5 g/L adsorban dozu, 500 mg/L 

baĢlangıç kurĢun çözeltisi, pH 5 ve karıĢtırma hızının 120 rmp‟de farklı sıcaklıklar baz 

alınarak 30℃ ve 40℃ „de deneyler tekrarlanmıĢtır. Sıcaklığın adsorpsiyon verimine 

olan etkisi çalıĢmasından elde edilen bulgular ġekil 3. 37‟de gösterilmiĢtir. 

 

Şekil 3. 37. BaĢlangıç Sıcaklığının adsorpsiyon giderim verimi üzerindeki etkisi (Co: 

500 mg/L, FeNPs dozu: 1,5 gr/L, pH:5, KarıĢtırma hızı:120 rpm) 

ÇalıĢmada elde edilen verilere bağlı olarak sıcaklığın artması ile giderim veriminin 

yavaĢ bir Ģekilde arttığı sonucuna ulaĢılmıĢtır. Sıcaklık ile metallerin genleĢmesine bağlı 

olarak yüzey alanları artmaktadır ve bitkiden gelen ajanlar su içerisinde daha fazla 

çözünerek, adsorban yüzeyinde de aktif bölgeler oluĢabilir[123]. Dolaysıyla sıcaklığın 

artması sonucunda adsorpsiyon veriminin de artması durumu endotermik yani dıĢarıdan 

ısıalan bir türdür.  

90

93

96

99

20 25 30 35 40 45

A
d

so
rp

s,
yo

n
 G

id
er

im
 V

er
im

i %
 

Sıcaklık (℃) 



62 

 

3.6. Adsorpsiyon Ġzoterm Modelleri ve Kinetik Modelleme 

3.6.1. Adsorpsiyon Ġzoterm Modelleri 

Bu çalıĢmada atık çay posası ekstraktının santrifüjlenmesi sonrasında 1:1 oranda demir 

çözeltisi ile karıĢtırılmasıyla elde edilen demir oksit nanopartiküller (γ-Fe2O3), kurĢun 

içeren sentetik atıksularda kullanılması durumunda kurĢun giderimi üzerine etki eden 

parametreler incelenmiĢtir ve kurĢunun adsorpsiyon ile giderilmesinde Lagmuir 

Ġzoterm, Freundlich Ġzoterm, Temkin Ġzoterm, Dubinin-Redushkevich adsorpsiyon 

izoterm modelleri araĢtırılmıĢtır.( ġekil 3.38) 
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Şekil 3. 38. Santrifüjlenen Bitki ekstraktı kullanılarak sentezlenen FeNPs‟in kurĢun 

giderimine ait adsorpsiyon grafikleri (pH: 5, baĢlangıç konsantrasyonu: 500 mg/L, T: 

27,7℃) 

Tablo 3. 9.  Atıkçay posası kullanılarak sentezlenen demir oksit nanopartiküller ile 

Pb2+ iyonlarının giderilmesinde Lagmiur, Freundlich, Temkin ve Dubinin- 

Redushkevich izoterm sabitleri (27-30℃) 

KurĢun 

Ġzoterm 

katsayıları 

Langmuir Ġzoterm  Freundlich Ġzoterm 

bL(L/mg) qm,L(mg/g) Kf n 

0,0104 2500 26,401 1,11 

Temkin Ġzoterm Dubinin-Redushkevich Ġzoterm 

Kte (L/g) bTe (kj. k/mol) qD−R (mg/ gr) βD−R 

11,81 928,43 0,169 0,0083 
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Tablo 3. 10. Santrifüjlenen Bitki ekstraktı kullanılarak sentezlenen FeNPs‟in kurĢun 

giderimine ait istatistiksel analizler 

KurĢunun 

adsorpsiyon  

giderimi için 

izotermlere ait 

istatistiksel analizler 

Langmuir Ġzoterm  

R
2
=0,9223 

Freundlich Ġzoterm 

R
2
=0,9101 

RMSE ARE RMSE ARE 

1069 1727 700 1695 

Temkin Ġzoterm 

R
2
=0,6935 

Dubinin-Redushkevich Ġzoterm 

R
2
=0,8958 

RMSE ARE RMSE ARE 

8664 6754 1812 2160 

 

Adsorpsiyon modellerine ait grafikler ve istatistiksel hesaplamalardan ARE, RMSE 

değerleri incelendiğinde sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin adsorpsiyon 

modellerinden Freundlich izoterm modeline uyduğu söylenilebilir. Bu adsorpsiyon 

modeli adsorban yüzeyinin heterojen olarak dağıldığını yani adsorban yüzey alanınında 

homojen dağılmadığını göstermektedir[71]. Yukarıdaki grafiklerden elde edilen izoterm 

katsayıları Tablo 3.10‟da verilmiĢtir. Freundlich izoterm modelinde adsorpsiyon 

yoğunluğu olarak belrtilen n değeri, 1‟den küçük ise adsorpsiyon fiziksel olarak 

gerçekleĢirken, 1‟den büyük olduğu durumda ise adsorpsiyon kimyasal olarak 

gerçekleĢmektedir [69, 124]. ÇalıĢma izoterminde 1,11≥1 olduğundan dolayı 

adsorpsiyon kimyasal olarak gerçekleĢtiği ve yüzey yoğunluğunun heterojen olduğu 

söylenilebilir. 

3.6.2. Adsorpsiyon Kinetik Modelleri 

ÇalıĢmada Pb
2+

 iyonlarının sentezlenen demir oksit nanopartiküller tarafından 

adsorplanmasının reaksiyon kinetiğine ait grafikler ġekil 3.39‟da verilmiĢtir. Kinetiğe 

ait hesaplanan adsorpsiyon hız sabitleri olan k1 ve k2 Tablo 3.11 ‟de verilmiĢtir.  
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Şekil 3. 39. Santrifüjlenen Bitki ekstraktı kullanılarak sentezlenen FeNPs‟in kurĢun 

giderimine ait kinetik hız grafiği (pH: 5, FeNPs dozu:1 gr/L, baĢlangıç konsantrasyonu: 

10 mg/L, T: 27,9℃) 

Grafikten elde edilen verilere göre adsorpsiyon yalancı birinci derece kinetik modele 

göre gerçekleĢtiği sonucuna ulaĢılmıĢtır. Burada adsorpsiyonun adsorpsiyon por 

sayısına orantılı bir Ģekilde gerçekleĢtiği söylenilebilir[70] . 

Tablo 3. 11. Reaksiyon Kinetiğine ait katsayılar 

Yalancı-Birinci Dereceden Reaksiyon Kinetiği 

R
2
=0,9989 

k1 qe 

-0,0161 4 

Yalancı-Ġkinci Dereceden Reaksiyon Kinetiği 

R
2
=0,2733 

k2 qe 

0,008 23,3 
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 3.7. Giderim Mekanizması Analiz Yöntemleri 

3.7.1. FTIR (Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre) Analizi 

Adsorban olarak kullanılan demir oksit nanopartikül çözeltisinin kurĢun-II adsorpsiyonu 

öncesi FTIR analizi ve demir oksit nanopartiküllerin kurĢun-II adsorpsiyonu sonrası 

spektrumları ġekil 3.40‟ta gösterilmiĢtir. 

 

 

Şekil 3. 40. Santrifüjlenen Bitki ekstraktı kullanılarak sentezlenen FeNPs‟in kurĢun 

giderimine ait kinetik hız grafiği (pH: 5, FeNPs dozu:1 gr/L, baĢlangıç konsantrasyonu: 

500 mg/L, T: 27,9℃) 

Elde edilen bulgulara göre adsorpsiyon öncesi ve sonrası benzer FTIR spektruma 

rastlanmıĢtır. Ancak adsorpsiyon sonrasında güçlü OH sinyalinin (3700-3100 cm
-1

) ya 

da Fe-O-O bandının bitkiden gelen karboksil grubu (2500-3600 cm
-1

) kaplayıcı 

ajanlarla çevrelenerek spektrum oluĢturmadığı gözlemlenmiĢtir. 964 cm
-1

‟de oluĢan 

sinyal demir oksit naopartiküllerin iç yüzeylerinde adsorplanan sülfat gruplarını 

olduğunu göstermektedir [125] .  631 cm
-1

‟de gözlemlenen sinyal Fe-O bantları yani 

sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin varlığından kaynaklanırken [126], 589 cm
-1

 

„de gözlemlenen sinyal ise Fe-O-Fe bandından dolayı oluĢmaktadır. [127]. Adsorban 

olarak kullanılan demir oksit nanopartiküllerin yüzeyinde kurĢunun tutulması ile 3142 

cm
-1

, 2989 cm
-1

, 2902 cm
-1

, 1639 cm
-1

, 1395 cm
-1

, 1242 cm
-1

, 1076 cm
-1

, 879 cm
-1

, 610 

cm
-1

, 496 cm
-1

 spektrum FTIR bantlarının 3281 cm
-1

, 2937 cm
-1

, 1657 cm
-1 

, 1425 cm
-1
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1033 cm
-1

, 964,631 cm
-1

, 589 cm
-1

 bantlarına kaydığı gözlemlenmiĢtir. Bu durum Pb
2+

 

iyonlarının yüzeyde mevcut olan bağlar ile yeni formlar oluĢturduğunu göstermektedir. 

 Bajgai vd, çalıĢmasında biyosorbent olarak pirinç niĢastası kullanılmıĢtır ve 

biyosorbent yüzeyi üzerinde kurĢunun tutulması ile FTIR spekturum bantlarında 

kaymalar olduğunu ifade etmiĢtir[128].  

3.7.2. FESEM(Alan Emisyonlu Taramalı Elektron Mikroskobu) Analizi 

 

 
Şekil 3. 41. FeSEM görüntüsü –200 nm boyuttaki FeNPs (a)adsorpsiyon öncesi ve (b) 

adsorpsiyon sonrası görüntüsü, 2µm boyuttaki FeNPs (c) adsorpsiyon öncesi ve (d) 

adsorpsiyon sonrası morfolojik görüntüsü 

Elde edilen bulgulara göre kurĢun iyonlarının demir oksit nanopartikül yüzeyinde 

tutulmasından kaynaklı bazı morfolojik yapılarında değiĢimlerin olduğu 

gözlemlenmiĢtir.  

A B 

C D 
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3.7.3. EDX - Metal Haritalama Analizi 

Sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin Pb
2+

 iyonlarının giderilmesi sonrasında 

pompa yardımıyla 0.45 µm gözenek çaplı PVDF filtreden geçirilen örnekte filtrede 

tutulan nanopartiküller EDX metal haritalama analizine tabi tutulmuĢtur. Analiz 

sonucunda elementlerin haritalama yüzdeleri ve elementlerin renk skalaları ġekil 3.43 

ve ġekil 3.42 „de gösterilmiĢtir. 

  

  

Şekil 3. 42. EDX Analizin ağır metallerin 20 µm boyuttaki elementel haritalama sonucu 

(a) Karbon haritalama (b) Oksijen haritalama (c) Demir haritalama (d) KurĢun 

haritalama 

 

A B 

C D 
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Şekil 3. 43. EDX Analizinde seçilen elementlerin haritalama yüzdeleri 

Elde edilen verilere göre kurĢunun demir oksit nanopartiküllerin yüzeyinde iyi bir 

Ģekilde tutulduğu saptanmıĢtır. Bu haritalama yöntemi yüzeydeki tutulma hakkında bilgi 

vermektedir. Sentezlenen nanopartikülün 16,1 m
2
/gr yüzey alanı ve 27.3612 Å por 

boyutu olması sebebiyle kurĢunun FeNPs‟lerin iç ve dıĢ yüzeyinde adsorpsiyon 

mekanizması gerçekleĢtiği söylenilebilir. 

3.8 Örnek Uygulama 

Sentezlenen sürdürülebilir demir oksit nanopartiküllerin en iyi fizikokimyasal koĢullar 

altında gerçek ölçekli bir tesiste yapılabilecek arıtım akım Ģeması oluĢturulmuĢtur ve 

günlük olarak ne kadar adsorban kullanılacağı hesaplanmıĢtır. Atıksu verilerine ait 

kabuller ve tasarım kriterleri Tablo 3.12‟de verilmiĢtir. 

 

Şekil 3. 44. Akım ġeması 
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Tablo 3. 12. Örnek uygulama için seçilen atıksu özellikleri ve tasarım kriterleri 

Atıksu örneğine ait veriler 

 

Qkağıt=3000-10000 m
3 

g
-1 

[129] 5000 m
3
g

-1
 seçildi  

GiriĢ CPb= 200-500 mg L
-1 

[9]
 

300 mg L
-1 

seçildi. 

ÇıkıĢ CPb= 5 mg L
-1

 

KarıĢtırıcı ünitesi için tasarım kriterleri 

Hız gradyanı(G)= 10-100 sn
-1

 50 sn
-1

 seçildi 

Bekletme süresi= 15-45 dakika Optimum süre baz alındı=20 dakika 

Campt sayısı, G×t= 10
4
-10

5
 G×t=50×20×60=6×10

4
 (Uygun) 

L/w=5-20-∞ 

Cd=1,2-1,5-1,9 

L/W=5 seçildi 

Cd=1,2 seçildi 

KarıĢtırıcı tipi Mekanik pedallı karıĢtırıcı 

Motor seçimi Elektriksel ve mekanik kayıplar olması 

neticesinde %75 olarak seçilmiĢtir. 

Pedalların suya nazaran izafi hızları 

Vr=0,5-0,7 m sn
-1 

0,6 m sn
-1 

seçildi. 

Minimum su derinliği =3,5 m  
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3. BÖLÜM 

SONUÇ VE ÖNERĠLER 

 Atık çay posası ekstraktı 1:1 oranda demir sülfat çözeltisi ile karıĢtırılarak demir 

oksit nanopartiküller baĢarılı bir Ģekilde sentezlenmiĢtir ve nanopartiküllerin 

karakterizasyonu için FESEM, DLS, FTIR, EDX, XRD, BET, Uv-vis 

Spektrofotometre, Zeta potansiyeli ve sınıf yük analiz yapılmıĢtır. Analizler 

sonucunda nanopartiküllerin Ģeklinin küp, yüzde sayı ortalama hidrodinamik çapı 

462 nm‟de türünün demir oksit formu olarak bilinen maghemit (γ- Fe2O3) ve yüzey 

alan demir tozlarına oranla 15,1 kat daha fazla yüzey alanına sahip olduğu ve 

kolloidlerin stabilitesinin -11,7 mV yani nispeten orta kararlı yapıda olduğu 

saptanmıĢtır. DLS ve zeta ponsansiyel analizlerinde nanopartiküller bozulduğundan 

dolayı sonikasyon iĢlemine tabi tutulmadan ölçülmüĢtür. 

 Zeta potansiyelinin artırılması amacıyla bitki ekstraktının pH değeri değiĢtirilerek 

1:1 oranda demir sülfat çözeltisi ile karıĢtırılarak tekrar sentezlendiğinde bitki 

ekstraktının pH değerinin sentezlenme sürecinde önemli olduğu gözlemlenmiĢtir. 

ÇalıĢmada ekstrakt pH değerinin kolloid stabilitesini, kolloidlerin çözelti içerisinde 

dağılımlarını, renk dönüĢümlerini etkilediği ortaya çıkmıĢtır. Kuvvetli Asidik 

Ģartlarda (pH 2‟de) kolloid stabilitesinin düĢük olduğu diğer Ģartlarda (5-8-11) ise 

nanopartikülün orta stabiliteye sahip olduğu saptanmıĢtır. Ayrıca pH değerinin 

artması ile çözelti içerisinde kolloidlerin dağılımın homojenleĢtiği gözlemlenmiĢtir. 

 Zeta potaniyelinin iyileĢtirilememesi sonucunda bitki ektraktının DLS ve zeta 

potansiyel analizi yapılarak değerlendirilmiĢtir. ÇalıĢma sonucunda 

tekrarlanabilirliğin ve kolloidlerin stabilitesinin düĢük, ayrıca çökelmelerin olduğu 

saptanmıĢtır. Bu sebepten dolayı bitki ekstraktı sonikasyon iĢlemine tabi 

tutulmuĢtur ve tekrarlanabilirliğinin mümkün olduğu zeta potansiyelin kararlı 
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 yapıda olduğu ayrıca çökelmelerin/ yapıĢmaların iyileĢtirildiği gözlemlenmiĢtir. 

ÇalıĢma sonucunda bitki ekstaktının büyük organik maddelerinin uzaklaĢtırılması 

gerektiği düĢünülerek santrifüj iĢlemine tabi tutulmuĢtur. 

 Santrifüj iĢlemine tabi tutulan atık çay posası ekstraktı 1:1 oranda demir sülfat 

çözeltisi ile karıĢtırılarak demir oksit nanopartiküller baĢarılı bir Ģekilde 

sentezlenmiĢtir ve nanopartiküllerin karakterizasyonu için FESEM, DLS, FTIR, 

EDX, XRD, BET, Uv-vis Spektrofotometre, Zeta potansiyeli analizleri yapılmıĢtır. 

Analizler sonucunda nanopartiküllerin Ģeklinin dikdörtgen-küp, yüzde sayı 

ortalama hidrodinamik çapı 476,1 nm olarak arttığı, türünün demir oksit formu 

olarak bilinen maghemit (γ- Fe2O3) ve yüzey alanı demir tozlarına oranla 17,9 daha 

fazla yüzey alanına sahip olduğu ve kolloidlerin stabilitesinin-10.5 mV yani 

nispeten orta kararlı yapıda olduğu saptanmıĢtır. DLS ve zeta ponsansiyel 

analizlerinde nanopartiküller sonikasyon iĢlemine tabi tutularak ölçüldüğünde 

bozulmadığı tespit edilmiĢtir. 

 ÇalıĢmalar sonucunda zeta potansiyeli iyileĢtirilememiĢtir. Atık bir ürün olan atık 

çay posasında indirgeyici ajanların olduğu ancak kaplayıcı-stabilizasyon ajanlarının 

ortamda eksik olduğu sonucuna ulaĢılmıĢtır. Stabilizasyon ajanların olmaması 

sebebiyle alijinat, kitosan, selüloz gibi polimerlerle kaplanarak kolloidlerin 

stabilizasyonu iyileĢtirilebilir [130]. 

 Tüm çalıĢmalar sonucunda sentezlenen iki nanopartikülünde adsorpsiyon giderimi 

için uygun olduğu ancak santrifüjlenen bitki ekstraktı ile sentezlenen 

nanopariküllerin yüzey alanının daha fazla olması ve sonikasyon ile bozulma 

olmaması sebebiyle çalıĢmada adsorban olarak kullanılması tercih edilmiĢtir. 

 Sentezlenen demir oksit nanopartiküllerin antibakteriyel etkisinde Kirby-Bauer agar 

kuyu difizyon yöntemi kullanılarak S.aureus bakterilerinde oluĢturduğu inhibisyon 

etkisinin Esc.coli bakterilerine kıyasla fazla olduğu sonucuna ulaĢılmıĢtır. 

 KurĢun gideriminde pH>6 olduğu durumlarda kurĢun çökelerek ortamdan 

uzaklaĢtırıldığından dolayı 5 mg/L Pb
2+ 

iyonları için pH 2-6 aralığında çalıĢmalar 

yürütülmüĢtür.  Asidik Ģartlarda (pH 2-3) kurĢunun gideriminin düĢük olduğu pH 

4‟te giderimin arttığı saptanmıĢtır. 60 dakika için optimum olarak pH 5 değerinde, 
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5 mg/L Pb
2+ 

iyonlarının demir oksit ile giderilmesinde adsorpsiyon verimi %33 

oranla elde edilmiĢtir.  

  Temas süresi için yapılan çalıĢmada ise optimum sürenin 20 dakika olduğu 

reaksiyonun devam etmesi durumunda tutulan kurĢunun desorpsiyonu olduğu 

saptanmıĢtır. 

 Sentetik olarak hazırlanan Pb
2+ 

iyonlarının 25-50-75-100-150-200-250-500-750-

1000 mg/L konsantrasyonlarda adsorpsiyon kapasiteleri sırasıyla 7,5 mg/g, 13 

mg/g, 27,7 mg/g, 40,5 mg/g 95,9 mg/g 121 mg/g, 169 mg/g, 408 mg/g, 598 mg/g, 

764 mg/g olarak konsantrasyonun artması ile adsorpsiyon kapasitesin arttığı 

sonucuna ulaĢılırken, adsorpsiyon verimleri ise en düĢük olarak 25 mg/L‟de %26, 

en yüksek adsorpsiyon verimi ise 500mg/L ve 750 mg/L Pb
2+ 

konsantrasyonlarında 

%93 giderime ulaĢılmıĢtır. Burada çıkıĢ Pb
2+

 iyon konsantrasyonu dikkate alınarak 

500 mg/L Pb
2+

 iyon konsantrasyonunda çalıĢılmıĢtır. 

 Sıcaklığın artması ile giderim veriminde az bir artıĢ olmuĢtur. Bu durum 

adsorpsiyonu mekanizmasının endotermik yani sıcaklık artıĢı ile metallerin 

genleĢmesine bağlı olarak aktif yüzeylerinin artması sonucunda kirleticilerin aktif 

bölgelerde tutulma eğiliminin olduğu sonucuna ulaĢılmaktadır. Bu durumun net bir 

göstergesi olarak 3.7.2. FESEM analizinde adsorpsiyon öncesi ve sonrası FeNPs 

morfolojik görüntüsünde kirleticilerin tutulmaların bazı bölgelerde olurken bazı 

yapılarının bozulmadığı gözlemlenmiĢtir. 

 Pb
2+

 iyonlarının sentezlenen demir oksit nanopartiküller ile adsorpsiyon prosesi ile 

giderilmesinde adsorpsiyon modelleri ve kinetiği bakımından çoklu tabakada 

heterojen olarak tutulma modeli olan Freundlich Adsorpsiyon modeline ve yalancı 

birinci dereceden reaksiyon kinetiğine uygun olduğu görülmüĢtür. 
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