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ON SOz

Her bilimsel calisma, yalnizca elde edilen sonuglardan degil; o sonuglara ulasirken
gosterilen emek, sabir ve kararliliktan da olusur. Bu tez, bilimsel bir aragtirmanin yani sira bana

o0grenmeyi, gelismeyi ve vazgecmeden ilerlemeyi 6greten uzun bir yolculugun iiriintidiir.

Bu yolculuk boyunca bilgi ve deneyimlerini biiyiik bir 6zveriyle benimle paylasan,
akademik bakis acimi gelistirmemde O6nemli katkilar saglayan, her asamada yol gdsteren,
elestirileri ve nerileriyle calismama deger katan danisman hocam Dog. Dr. Hiilya SILAH'a en

i¢ten tesekkiirlerimi sunarim.

Tez ders donemi boyunca bilgi ve deneyimleriyle akademik gelisimime katki saglayan,
derslerini biiyiik bir 6zveri ve titizlikle yiiriiten degerli hocalarim Kimya Boliim Bagkani Prof.
Dr. Bilge EREN’e, ayrica Prof. Dr. Mustafa ARIK ile Dog. Dr. Adem SARIHAN’a kiymetli

katkilari, emekleri ve destekleri i¢in ictenlikle tesekkiir ederim.

Hayatimin her aninda oldugu gibi bu akademik siire¢te de en biiylik giicii ailemden
aldim. Yogun ¢alisma temposunda gosterdigi anlayis, sabir ve kosulsuz destegiyle her zaman
yanimda olan sevgili esim Mesut ERTAS'a ve varligiyla en yorucu giinleri bile anlamli kilan
canim oglum Mikail'e sonsuz tesekkiir ederim. Ayrica bu siiregte bana her zaman destek olan,
yardimlarint ve anlayislarin1 esirgemeyen kiymetli kayinvalideme ve kaympederime

siikranlarimi1 sunarim.

Bugiin sahip oldugum her degerin ve ulastigim her basarinin temelinde; hayatlar
boyunca sevgilerini, emeklerini ve fedakarliklarin1 benden esirgemeyen sevgili annem, babam
ve kardesimin pay1 biyiiktiir. Bana caligkanligi, sabretmeyi ve zorluklar karsisinda
vazgeememeyi 0greten, hayallerimin pesinden giderken her an arkamda dimdik duran aileme,
bana kattiklar1 tiim degerler ve kosulsuz sevgileri i¢in sonsuz minnetlerimi sunuyor; bu

caligmay1 onlara ithaf ediyorum.



OZET

Bu tez calismasinda, saglik sektdriinde yaygin olarak kullanilan Amoksisilin’in sulu
¢ozeltilerden adsorpsiyon yontemiyle giderimi arastirilmistir. Adsorbent olarak polimerik iyon
degistirici  regineler Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 ile aktif karbon ve
dodesiltrimetilamonyum bromiir ile modifiye edilmis aktif karbon (DTMAB-MAK)
kullanilmigtir. Adsorpsiyon siireci; ¢ozelti pH’1, temas siiresi, adsorbent miktari, baslangi¢
Amoksisilin derisimi ve sicaklik gibi farkli deneysel parametreler agisindan degerlendirilmistir.
Deneysel ¢alismalar sonucunda her iki polimerik regine i¢in en uygun ¢ozelti pH’1 4 olarak
belirlenmistir. Amberlyst A21 i¢in 60 dakikalik temas siiresi sonunda %88,70, Amberlyst 15
icin ise 75 dakikalik temas siiresi sonunda %82,53 giderim elde edilmistir. Adsorbent miktarinin
artirilmasiyla giderim yiizdesinin arttig1, baglangi¢ Amoksisilin derisiminin yilikselmesiyle ise
genel olarak giderim yiizdesinin azaldigi, buna karsilik birim adsorbent basina adsorplanan
Amoksisilin miktarinin arttig1 belirlenmistir. Adsorpsiyon denge verileri Langmuir, Freundlich,
Temkin, Dubinin—Radushkevich ve Redlich—Peterson izoterm modelleri kullanilarak
degerlendirilmistir. Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 icin en yiiksek korelasyon katsayilar
Redlich—Peterson modelinde elde edilmis olmakla birlikte, Langmuir modeli de deneysel
verilere yiliksek uyum gostermistir. Langmuir modeline gére maksimum adsorpsiyon
kapasitelert Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 icin sirasiyla yaklasik 89,29 mg/g ve 44,25 mg/g
olarak belirlenmistir. Kinetik degerlendirmeler sonucunda Amberlyst A21 {zerindeki
Amoksisilin adsorpsiyonunun yalanci ikinci derece kinetik modele, Amberlyst 15 {izerindeki
adsorpsiyonun ise yalanci birinci derece kinetik modele daha iyi uyum gosterdigi belirlenmistir.
Amberlyst A21 i¢in gergeklestirilen termodinamik incelemelerde adsorpsiyon siirecinin
kendiliginden gerceklestigi ve endotermik karakter tasidigi belirlenmistir. FTIR analizleri,
amoksisilinin Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 yiizeylerine adsorplandigini ve farkli molekiiller

aras1 etkilesimlerin adsorpsiyona katki sagladigini gostermistir.

Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, Amberlyst A21, Amberlyst 15, Amoksisilin, Izoterm,
Kinetik.
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ABSTRACT

This thesis investigates the removal of Amoxicillin, a commonly used substance in the
healthcare sector, from aqueous solutions using the adsorption method. Polymeric ion-exchange
resins Amberlyst A21 and Amberlyst 15, along with activated carbon and
dodecyltrimethylammonium bromide-modified activated carbon (DTMAB-MAK), were used
as adsorbents. The adsorption process was evaluated in terms of various experimental
parameters such as solution pH, contact time, adsorbent amount, initial Amoxicillin
concentration, and temperature. Experimental studies determined that the optimal solution pH
for both polymeric resins was 4. For Amberlyst A21, 88.70% removal was achieved after 60
minutes of contact time, and for Amberlyst 15, 82.53% removal was achieved after 75 minutes
of contact time. It was determined that increasing the adsorbent amount increased the removal
percentage, while increasing the initial Amoxicillin concentration generally decreased the
removal percentage, but increased the amount of Amoxicillin adsorbed per unit of adsorbent.
Adsorption equilibrium data were evaluated using Langmuir, Freundlich, Temkin, Dubinin—
Radushkevich, and Redlich—Peterson isotherm models. While the highest correlation
coefficients for Amberlyst A21 and Amberlyst 15 were obtained with the Redlich—Peterson
model, the Langmuir model also showed a high fit to the experimental data. According to the
Langmuir model, the maximum adsorption capacities for Amberlyst A21 and Amberlyst 15
were determined to be approximately 89.29 mg/g and 44.25 mg/g, respectively. Kinetic
evaluations revealed that amoxicillin adsorption on Amberlyst A21 fit the pseudo-second-order
kinetic model better, while adsorption on Amberlyst 15 fit the pseudo-first-order kinetic model
better. Thermodynamic studies performed on Amberlyst A21 indicated that the adsorption
process occurred spontaneously and exhibited an endothermic character. FTIR analyses showed
that amoxicillin was adsorbed onto the surfaces of Amberlyst A21 and Amberlyst 15, and that

different intermolecular interactions contributed to the adsorption.

Keywords: Adsorption, Amberlyst A21, Amberlyst 15, Amoxicillin, Isotherm, Kinetic.
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1. GIRIS

Tatli su kaynaklari, diinya tizerindeki toplam su varliginin yalnizca kii¢iik bir boliimiinii
olusturmasina ragmen insan yasaminin, tarimsal Uretimin ve sanayi faaliyetlerinin
stirdiiriilebilirligi bakimindan yerini hi¢bir kaynagin tutamayacagi bir 6neme sahiptir. Buna karsin
niifus artis1, iklim degisikligi ve diizensiz su kullanimi, diinya niifusunun 6énemli bir kismin1 su
stresiyle kars1 karsiya birakmaktadir; 2022 yili itibartyla diinya niifusunun yaklasik yarist yilin en
az bir doneminde ciddi su kithig1 yasamistir (UN-Water, 2025).

Su kaynaklarinin azalmasinin yani sira, mevcut kaynaklarin kirlenmesi de en az o kadar
bliyiik bir tehdit olusturmaktadir. Evsel, tarimsal ve endiistriyel faaliyetler sonucunda ortaya ¢ikan
boyalar, agir metaller, deterjanlar ve farmasotik maddeler gibi cok c¢esitli kirletici tiirleri,
cogunlukla yeterli aritma isleminden gegcirilmeden alici su ortamlarina desarj edilmektedir.
Birlesmis Milletler'in 2024 verilerine gore halen 2,2 milyar insan giivenli igme suyuna erisimden
yoksundur ve aritilmamis atik suyun alici ortama karigmasi, su kirliligini insan saglhigi ve
ekosistemler agisindan kiiresel bir sorun haline getirmektedir (UN-Water, 2025). Bu durum, 2030
yilina kadar su kirliliginin azaltilmasini ve aritilmamig atik su oraninin yariya indirilmesini
hedefleyen Siirdiiriilebilir Kalkinma Amac1 6 (Temiz Su ve Sanitasyon) kapsaminda da agikca

vurgulanmaktadir (UN-Water, 2025).

Son yillarda "gelismekte olan kirleticiler" (emerging contaminants) olarak adlandirilan ve
klasik atik su aritma tesislerinde yeterince giderilemeyen bir kirletici grubu, bilim insanlarinin
giderek artan ilgisini ¢ekmektedir (Sekil 1.1). Farmasotik aktif maddeler bu grubun basinda
gelmektedir; kiiresel ilag liretiminin yilda yiizlerce tonu bulmasi ve bu maddelerin énemli bir
kisminin insan ya da hayvan viicudundan metabolize olmadan atilmasi, farmasoétiklerin yiizey
sularinda, yeralt1 sularinda ve hatta i¢me sularinda saptanabilir diizeylerde bulunmasina yol
acmaktadir (Papagiannaki vd., 2022). Bu maddeler diisiik derisimlerde bulunsalar dahi biyolojik
olarak aktif olduklar i¢in kronik toksisite, biyobirikim ve endokrin bozucu gibi etkilere yol

acabilmektedir (Anand vd., 2022).
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Sekil 1.1. Cevresel kirleticilerin siiflandirilmasi

Klasik
Kirleticiler

Siprofloksasin

Cevresel
Kirleticiler

(Nishmitha vd., 2025'ten uyarlanmistir)

Farmasotik kirleticiler arasinda antibiyotikler ayr1 bir 6nem tagimaktadir; ¢iinkii ¢evreye
karisan antibiyotik kalintilar1 yalnizca sucul organizmalar iizerinde dogrudan toksik etki
gostermekle kalmamakta, ayn1 zamanda antibiyotige direngli bakteri (ARB) ve diren¢ genlerinin
(ARG) ortaya ¢ikisini ve yayilimini da tetikleyebilmektedir (Kraemer vd., 2019). Amoksisilin,
diinya genelinde en yaygin recetelenen antibiyotiklerden biri olmasi nedeniyle bu grubun 6nde
gelen temsilcilerindendir; hastane atik sularinda 1172000 ng/L'ye, kentsel atik sularda ise birkag
bin ng/L diizeyine ulasan derisimlerde tespit edilmistir (Dominguez-Montero vd., 2025). Bu
yaygin varligit nedeniyle Amoksisilin, Azitromisin, Siprofloksasin ve Klaritromisin gibi
antibiyotiklerle birlikte Avrupa Birligi'nin gelismekte olan kirleticiler izleme listesine dahil

edilmistir (European Commission, 2015, 2018).

Farmasotik kirleticilerin sudan uzaklastirilmasi amaciyla ozonlama, ileri oksidasyon,
membran filtrasyon, elektrokimyasal oksidasyon ve biyolojik aritma gibi ¢ok sayida yontem
gelistirilmistir (Cizelge 4.1; Boliim 4). Bu yontemlerden ileri oksidasyon prosesleri yiiksek
giderim verimleri sunsa da yiiksek enerji tiiketimi, isletme maliyeti ve bazen daha toksik ara

iriinlerin olusmast gibi sinirhiliklar tagimaktadir (Taoufik vd., 2021).

Adsorpsiyon yontemi, bu sinirliliklara kiyasla diisiik enerji tiiketimi, basit isletim kosullar
ve yliksek giderim verimliligi sunmasi nedeniyle farmasétik kirleticilerin gideriminde 6ne ¢ikan

bir teknik olarak kabul edilmektedir (Rivera-Utrilla vd., 2013). Aktif karbon bu alanda en yaygin



kullanilan adsorbent olsa da yiiksek maliyeti, genis Olgekli uygulamalarini siirlamaktadir

(Sporsho vd., 2025).

Bu smirliligi asmak amaciyla son yillarda alternatif adsorbent arayisi hiz kazanmstir.
Polimerik iyon degistirici recineler bu arayista dikkat ¢eken bir grup olusturmaktadir; kararh
kimyasal yapilari, ylksek goézeneklilikleri ve tekrar kullanilabilirlikleri sayesinde farmasdétik
maddelerin adsorpsiyonunda etkili sonuglar verdikleri bildirilmistir. Ornegin Amberlite IRA-402
recinesinin Amoksisilin gideriminde 512 mg/g gibi yliksek bir adsorpsiyon kapasitesine ulagtigi
gosterilmistir (Roa vd., 2026). Buna karsin, literatlirde regine bazli adsorbentlerle Amoksisilin
giderimini konu alan ¢alisma sayis1 hala oldukc¢a sinirlidir ve Amberlyst tipi reginelerin bu amacla

kullanildig1 bir ¢aligmaya rastlanmamustir.

Bu tez ¢alismasinda, sulu ortamdan Amoksisilin’in adsorpsiyon yoluyla giderilmesi ve geri
kazanilmasi amaciyla Amberlyst 15, Amberlyst A21 ve modifiye edilmis aktif karbon adsorbent
olarak kullanilmistir. Calismanin amaci, bu ii¢ adsorbentin Amoksisilin giderim performanslarini
karsilagtirmali olarak degerlendirmek; adsorpsiyon siirecini kinetik, izoterm ve termodinamik
modeller g¢ercevesinde acgiklamak ve elde edilen bulgular 1s1¢inda Amoksisilin kirliliginin

gideriminde uygulanabilir bir yontem 6nerisinde bulunmaktir.



2. AMOKSISILIN

Amoksisilin (Ci1sH19N30sS), yart sentetik aminopenisilinler grubuna ait olup klinik
pratikte yaygin bicimde kullanilan antibakteriyel ajanlardandir. 1970'li yillardan bu yana hem tek
basina hem de B-laktamaz inhibitérii klavulanik asitle kombine edilerek uygulanmakta; bu
kombine form Avrupa ve diinya genelinde en ¢ok recete edilen penisilin tiirevleri arasinda
gosterilmektedir (Huttner vd., 2020). Diinya Saglik Orgiitii ise Amoksisilin’i temel ve erisilebilir
antibiyotikler listesinde siniflandirmaktadir (Sharland vd., 2018). Genis bir etki alanina sahip
olmasi, bu ilacin tedavide daha sik tercih edilmesini saglayan 6nemli bir 6zelliktir. Amoksisilin,
penisilin grubu antibiyotikler i¢inde yer alir ve temel penisilin yapisina bir amino grubunun
eklenmesiyle gelistirilmistir. Bu nedenle aminopenisilinler sinifina dahil edilir. Yapisindaki bu
degisiklik sayesinde bakterilerin hiicre duvari olusturma siireci engellenir ve bdylece ilacin
mikroorganizmalar {izerindeki etkisi daha giiclii hale gelir (Akhavan vd., 2023). Kimyasal yapis1
incelendiginde, temel bir B-laktam halkasinin bes tiyeli bir tiyazolidin halkastyla birlestigi goriiliir.
Onu yapisal ikizi olan ampisilinden ayiran en kritik fark, yan zincirindeki para-pozisyonuna
eklenmis olan bir hidroksil (-OH) grubudur. Bu fenolik yapi, bilesigin sadece farmakokinetik
emilimini artirmakla kalmaz, ayn1 zamanda sulu ¢ozeltilerdeki ¢oziintirliikk ve polarite dengesini
de belirler (de Marco vd., 2017). Adsorpsiyon mekanizmalari agisindan Amoksisilin’i 6zel kilan
durum, molekiiliin sahip oldugu amfoterik karakterdir (Dimitrakopoulou vd., 2012). Yapisinda
barindirdigi amino (-NHz), karboksil (-COOH) ve fenolik hidroksil gruplari, farkli pKa
degerlerine (pKai= 2,4 — 2,7 ve pKax= 7,2 — 7,4) sahiptir. Bu durum, ¢dzeltinin pH derecesine
bagli olarak Amoksisilin’in katyonik, zwitteriyonik veya anyonik formlarda bulunabilmesine
olanak tanir (Aranda ve Rivas, 2022). Ozellikle Amberlyst 15 ve Amberlyst A21 gibi iyon
degistirici reginelerle yapilan ¢alismalarda, molekiiliin bu degisken yiik dagilimi, adsorpsiyon
verimliligini ve geri kazanim potansiyelini dogrudan kontrol eden temel bir parametre olabilir
(Regmi vd., 2024).

Amoksisilin’in tip literatiiriinde "genis spektrumlu" olarak tanimlanmasinin ardinda yatan
temel neden, hem Gram-pozitif hem de bircok Gram-negatif bakterilere karsi antibakteriyel
etkinlik gdstermesi yer almaktadir (Arab vd., 2023). Molekiil, bakteriyel hiicre duvarinin yapisal
biitiinliiglinden sorumlu olan peptidoglikan tabakasinin olusumundaki son asamayi, yani
transpeptidasyon iglemini inhibe ederek hiicrenin lizis (pargalanma) siirecine girmesine neden olur
(Evans vd., 2024; Kaur vd., 2011). Bu genis etki yelpazesi, ilacin "birinci basamak tedavi" olarak
secilmesini saglamistir. Ancak bu yaygin kullanim, antibiyotigin ¢evresel sulara karigsmasina ve
ekosistem tizerinde direncgli bakteri gelisimi gibi riskler olusturmasina yol acarak, sudan geri

kazanilmasina yonelik ¢alismalarin 6nemini artirmistir (Evans vd., 2024; Kaur vd., 2011).



Cizelge 2.1. Amoksisilin’in fizikokimyasal 6zellikleri

Ozellik

Deger / Bilgi

IUPAC Ad1

(2S,5R,6R)-6-[[(2R)-2-amino-2-(4-
hidroksifenil)asetilJamino]-3,3-dimetil-7-okso-
4-thia-1-azabisiklo[3.2.0]heptan-2-karboksilik

asit

Molekiil Formuli

Ci16H19N305S

CAS Numarasi 26787-78-0 (Anhidrat)
Kimyasal Yapisi (2D) NH,
H H
N H g
\"/ CH,
0 N CH
— 3
HO o/ 2
0’/;\ OH

Kimyasal Yapisi (3D)

Molekiil Kiitlesi (g/mol)

365,4

Erime Noktasi (°C)

194

Suda Coziintirliik

3,43 mg/mL (25 °C, pH 6)

pKa Degerleri pKai = 2,7 (Karboksil grubu)
pKaz = 7,4 (Amin grubu)
pKas = 9,6 (Fenolik hidroksil grubu)
Yiik Durumu (pH'a bagli) Asidik pH'ta katyonik, nétr pH'ta zwitteriyonik,

bazik pH'ta anyonik




2.1. Amoksisilin’in Antibakteriyel Etki Mekanizmasi

Amoksisilin’in antibakteriyel aktivitesi, rastgele bir inhibisyon siirecinden ziyade,
bakteriyel homeostazin en kritik bileseni olan hiicre duvari biyosentezine yonelik dogrudan bir
miidahaledir. Bakteriler, sitoplazmik membranlarini yiiksek i¢ ozmotik basingtan korumak ve
yapisal formlarin1 koruyabilmek adina peptidoglikan olarak bilinen, ¢apraz bagli polimerik bir dis
iskelete ihtiya¢ duyarlar. Amoksisilin, molekiiler yapisindaki aktif B-laktam halkas1 araciligiyla,
bu agin sentezinde kilit rol oynayan Penisilin Baglayici Proteinleri (PBP) hedef alir (Bush ve
Bradford, 2016; Cho vd., 2014). Bu proteinlere geri doniisiimsiiz olarak baglanmasi, hiicre
duvariin mekanik direncini saglayan "transpeptidasyon" (¢capraz bag olusturma) asamasini bloke
ederek sentez siirecini kalici1 olarak sekteye ugratir (Hugonnet vd., 2016). Siirecin biyokimyasal
detaylar1 incelendiginde, Amoksisilin’in aslinda bir "molekiiler taklit¢ci" olarak goérev yaptigi
goriiliir. Molekiil, peptidoglikan sentezindeki dogal substrat olan D-Alanil-D-Alanin yapisina
kimyasal olarak ¢ok benzer bir geometriye sahiptir. Bakteriyel PBP enzimleri, bu yapisal benzerlik
nedeniyle antibiyotigi kendi yap1 tast sanarak onunla kovalent bir bag kurar; ancak bu bag geri
doniigiimsiizdiir ve enzim aktivitesini tamamen yitirir (Waxman ve Strominger, 1983; Zeng ve
Lin, 2013). Peptidoglikan sentezinin bu sekilde sekteye ugramasi, bakteriyel hiicre duvarinin
yapisal biitiinliigiinii bozmakta ve hiicre boliinmesini inhibe etmektedir. Ozellikle hiicre duvart
sentezinde gorev alan temel PBP’lerin inhibisyonu, hiicre lizisine ve sonucta bakteriyel hiicre
Oliimiine yol acabilmektedir (Bush ve Bradford, 2016). Amoksisilin’in klinik acidan sergiledigi
yiiksek giivenlik profili, bu mekanizmanin molekiiler seciciliginden kaynaklanmaktadir. Insan
hiicreleri peptidoglikan bir yap1 barindirmadig1 i¢in Amoksisilin tarafindan hedef alinacak bir PBP
enzimine de sahip degildir; bu da ilacin sadece patojenler lizerinde yikici etki yaratmasini saglar.
Ancak, glinlimiizde birgok bakterinin B-laktamaz enzimi iireterek bu antibiyotik halkasini
parcalamast ve diren¢ gelistirmesi, Amoksisilin’in g¢evresel ortamlardan etkin bir sekilde
uzaklastirilmas: ve geri kazanilmasina yonelik caligmalar1 (adsorpsiyon gibi) stratejik bir
zorunluluk haline getirmistir (Davies ve Davies, 2010; Etebu ve Arikekpar, 2016).

Amoksisilin’in tedavi edici giicline karsi bakterilerin gelistirdigi en temel savunma
stratejisi, B-laktamaz enzimlerinin iiretimidir. Bu enzimler, Amoksisilin’in molekiiler yapisinin
kalbi sayilan B-laktam halkasini hidroliz yoluyla pargalayarak antibiyotigi heniliz hedefine
ulagsmadan biyolojik olarak etkisiz hale getirir (Bush ve Bradford, 2016; Li vd., 2023). Tipta bu
direng bariyerini agmak amaciyla, Amoksisilin siklikla Klavulanik asit gibi mekanizma temelli
inhibitorler (suicide inhibitors) ile kombine edilmektedir. Bu bilesikler B-laktamaz enzimlerini
kalic1 olarak inaktive ederek Amoksisilin’in bakteriyel hiicre duvarina yonelik etkisini

stirdiirmesini saglar (Kushwaha ve Gupta, 2023). Amoksisilin-klavulanat kombinasyonu, -
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laktamaz iireten suslardaki diren¢ mekanizmasini kirarak Amoksisilin’in etkinligini genisletir;
Gram-pozitif ve Gram-negatif mikroorganizmalar1 kapsayan daha genis bir antimikrobiyal

spektrum ortaya ¢ikar (Huttner vd., 2020; White vd., 2004).
2.2. Amoksisilin Kullanim Alanlari

Amoksisilin, giiniimiizde agiz yoluyla alinan penisilin tiirevleri arasinda en sik tercih
edilen ilaglardan biridir. Bu tercihin temel sebebi, gastrointestinal sistemden iyi absorbe edilen
amoksisilinin oral biyoyararlanimi %70-90 arasinda olup, esdeger oral dozlarda ampisiline
kiyasla daha yiiksek plazma konsantrasyonlarina ulagabilmektedir. Bu nedenle terapdtik basari
saglar ve bu durum hasta uyumunu artirir (Kaur vd., 2011). Amoksisilin, uygun farmakokinetik
ozellikleri nedeniyle menenjit dis1 pndmokok enfeksiyonlarinin tedavisinde segilen oral B-laktam
antibiyotiklerden biridir. Ozellikle penisiline duyarlilig1 azalmis S. pneumoniae suslarinin soz
konusu oldugu durumlarda yiliksek doz amoksisilin igeren tedavi rejimleri dnemli bir secenek
olusturmaktadir (Chow vd., 2012). Ampisilin ile kiyaslandiginda, Amoksisilin’in gastrointestinal
sistemden emilimi ¢ok daha hizli ve yogun gercekleserek daha yiiksek serum pik
konsantrasyonlar1 olusturur (Sutherland vd., 1972). Agir seyreden enfeksiyonlarda veya agizdan
ilag alimimnin miimkiin olmadig: hallerde, intraven6z uygulama tercih edilebilir (Kushwaha ve
Gupta, 2023). Ozetle Amoksisilin hem kullanim kolaylig1 hem de solunum yolu enfeksiyonlaria
yol agan zorlu bakteriler lizerindeki yiliksek basarisi sayesinde klinik uygulamalarda 6n plana
cikmaktadir.

Amoksisilin, genis spektrumlu antibakteriyel etkinligi ve dokulara yiliksek penetrasyon
yetenegi sayesinde ¢ok sayida enfeksiyonun tedavisinde siklikla tercih edilmekte olup, bu

ozellikleri onu modern klinik uygulamalarda 6nemli bir antibiyotik haline getirmektedir.
2.2.1. Solunum yolu enfeksiyonlari

Amoksisilin, {ist solunum yolu enfeksiyonlar1 arasinda yer alan streptokokal farenjitin
tedavisinde yaygim olarak kullanilan antibiyotiklerden biridir. Ozellikle 5 ile 15 yas arasindaki
grupta sik goriilen streptokokal farenjitin tedavisinde, penisilin alerjisi bulunmayan hastalar i¢in
Penisilin veya Amoksisilin ilk secenek antibiyotikler arasinda onerilmektedir (Shulman vd.,
2012). Ozellikle ¢ocuklarda akut, otitis media (orta kulak iltihab1) ve akut bakteriyel siniizit
vakalarinda, major patojenler olan Streptococcus pneumoniae ve Haemophilus influenzae
tizerindeki etkinligi nedeniyle ilk tercih edilen ajandir (Dharmapalan vd., 2023). Ayrica, toplum
kokenli pnémoni (zatiirre) tedavisinde, ayaktan tedavi edilen hastalarda Amoksisilin, ¢esitli klinik

kilavuzlarda birinci basamak tedavi se¢enekleri arasinda dnerilmektedir (File, 2003).



2.2.2. Helicobacter pylori eradikasyonu

Gastroenteroloji alaninda Amoksisilin, mide {ilserlerine ve gastrite yol agan Helicobacter
pylori bakterisinin ortadan kaldirilmasinda kritik bir rol oynar. Bu bakterinin Amoksisilin’e karsi
diren¢ gelistirme orami1 diinya genelinde hala oldukca diisiiktiir (%3'lin altinda). Bu nedenle
Amoksisilin, proton pompasi inhibitorleri ve diger antibiyotiklerle kombine edilerek hazirlanan
tedavi protokollerinin vazgegilmez bir pargasidir (Shih vd., 2026). Ayrica, Amoksisilin ve
lansoprazol kombinasyonunu iceren tedavi rejimleri, Helicobacter pylori enfeksiyonu
eradikasyonunda FDA tarafindan onaylanmis tedavi secenekleri arasinda yer almaktadir

(Matsumoto vd., 2019).
2.2.3. Urogenital sistem enfeksiyonlari

Uriner sistem enfeksiyonlarinin baslica etkeni Escherichia coli olmakla birlikte, Proteus
ve Enterococcus tiirleri de enfeksiyona neden olabilmektedir. Artan antimikrobiyal direnc ise
amoksisilinin ampirik kullanimini sinirlandirmaktadir (Tan ve Chlebicki, 2016). Idrar yollarina iyi
penetre olmasi ve idrarda yiiksek konsantrasyona ulagmasi, komplike olmayan sistit basta olmak
tizere iiriner sistem enfeksiyonlarindaki etkinliginin temel nedenidir (Kushwaha ve Gupta, 2023).
Amoksisilin, kadinlarda akut komplikasyonsuz idrar yolu enfeksiyonlarinin tedavisinde kullanilan
antibiyotiklerden biridir (Tolkoff-Rubin vd., 1984). Klinik veriler, duyarli mikroorganizmalarin

neden oldugu enfeksiyonlarda Amoksisilin’in yiiksek tedavi basaris1 sagladigini gostermektedir.
2.2.4. Dental proflaksi ve endokardit 6nleme

Dis hekimliginde uygulanan invaziv islemler sirasinda oral mikroflorada bulunan
bakterilerin gegici olarak dolasima ge¢mesi, belirli risk gruplarinda enfektif endokardit gelisimine
zemin hazirlayabilmektedir. Bu nedenle profilaktik antibiyotik kullanimi giindeme gelmektedir.
American Heart Association kilavuzlarina gore, yiiksek riskli hastalarda dental girisimlerden
yaklasik 30—60 dakika once tek doz 2 g Amoksisilin uygulanmasi 6nerilmektedir. Bu yaklagimin,
islem sirasinda ortaya ¢ikabilecek gegici bakteriyemiyi azaltarak kalp kapake¢iklarinin

korunmasina katki sagladigi kabul edilmektedir (Wilson vd., 2007; Daley ve Brizuela, 2026).
2.2.5. Deri ve yumusak doku enfeksiyonlar:

Amoksisilin, o6zellikle Streptococcus pyogenes ve duyarli Staphylococcus aureus
suslarinin neden oldugu yiizeysel ve derin deri enfeksiyonlarinin yonetiminde kritik bir role
sahiptir (Sartelli vd., 2018). Klinik uygulamalarda; derinin alt katmanlarini etkileyen seliilit ve
ozellikle cocuklarda yaygin goriilen, bulasict bir deri hastalifi olan impetigo tedavisinde

Amoksisilin/Klavulanat sistemik tedavi secenekleri arasinda yer almaktadir. (Bakhit vd., 2020;
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Hartman-Adams vd., 2014). Ayrica Amoksisilin, erizipel ve seliilit gibi deri ve yumusak doku
enfeksiyonlarinin tedavisinde kullanilan B-laktam antibiyotikler arasinda yer almaktadir. (Sunarto
ve Mappamasing, 2024). Amoksisilin’in antibakteriyel etkinliginde, hedef mikroorganizmaya
karst minimum inhibitér konsantrasyonu olan MIC degerinin iizerinde yeterli siire boyunca
kalmasi 6nemli bir farmakodinamik belirleyicidir. Uygun dozlama, ilacin MIC {izerindeki kalig
stiresini artirarak bakteriyel eradikasyon ve tedavi basarisina katki saglamaktadir (Dharmapalan

vd., 2023).
2.3. Amoksisilin’in Spesifik ve Etiket Dis1 (Off-Label) Kullanim Alanlari

Amoksisilin, onaylanmis standart endikasyonlariin Otesinde, belirli klinik tablolarda
sergiledigi yiiksek etkinlik sayesinde "etiket dis1" (off-label) olarak da yaygin bir kullanim alanina
sahiptir. Bu kullanimlar, 6zellikle alternatif tedavilerin riskli oldugu durumlarda hayati 6nem tasir.

Kene 1s1r181 ile bulasan Borrelia burgdorferi enfeksiyonunun (Lyme hastaligi) erken evre
tedavisinde Amoksisilin kritik bir alternatiftir. Ozellikle doksisiklin kullaniminin kontrendike
oldugu hamile kadinlarda ve kiigiik yas grubundaki ¢ocuklarda birincil tedavi secenegi olarak
degerlendirilir (Chomel, 2015; Lantos vd., 2021).

Nadir goriilen ancak ciddi bir graniilomat6z enfeksiyon olan aktinomikozun tedavisinde
Amoksisilin, uzun siireli antibiyotik rejimlerinin temel bilesenidir. Dokulara derinlemesine niifuz
edebilmesi, bu zorlu bakteriyel yapinin eradikasyonunda Amoksisilin’t vazgecilmez kilar

(Bonifaz vd., 2017; Valour vd., 2014).
2.3.1. Enfeksiyoz endokardit profilaksisi

Protez kalp kapagi yada belirli konjenital kalp hastaliklar1 bulunan yiiksek riskli
bireylerde, enfektif endokardit riskini diisiirmek amaciyla belirli invaziv dental islemler 6ncesinde

Amoksisilin profilaksisi onerilmektedir (Wilson vd., 2007; Wilson vd., 2021).
2.3.2. Periodontitis ve dental kombinasyonlar

Dis hekimliginde, ozellikle agresif periodontitis vakalarinda, mikrobiyal yiikii azaltmak
amactyla Amoksisilin siklikla metronidazol ile kombine edilerek recete edilir. Bu sinerjik
etkilesim, tek basina antibiyotik kullanimina gére daha genis bir anaerobik spektrum saglayarak
dis eti sagligmin geri kazanilmasinda yliksek basar1 sunar (Teughels vd., 2020; Germack vd.,
2017). Amoksisilin’in standart ve etiket dis1 kullanim alanlarina iliskin genel bir 6zet Cizelge 2.2

'de gOsterilmistir.



Cizelge 2.2. Amoksisilin’in kullanim alanlar1 ve hedef hastaliklar

Kullanim Alani Hedef Hastalik / Durum

Solunum yolu enfeksiyonlar1  Tonsillit, farenjit, siniizit, otitis media, toplum kokenli

pnomoni
Gastrointestinal sistem H. pylori eradikasyonu (iilser, gastrit)
Urogenital sistem Sistit, tiriner sistem enfeksiyonu, gebelikte bakteritiri
Deri ve yumusak doku Seliilit, impetigo, erizipel
Dental / kardiyoloji Enfektif endokardit profilaksisi (invaziv islem dncesi)
Lyme hastalig1 Erken evre Borrelia burgdorferi enfeksiyonu (gebelik /
cocuk)
Aktinomikoz Graniilomatoz bakteriyel enfeksiyon (uzun siireli rejim)
Periodontal hastalik Agresif periodontitis (metronidazol ile kombine)

2.4. Amoksisilin’in Tarihcesi ve Kesfi

Bakteriyel enfeksiyonlar toplumda ve hastane ortaminda sik karsilasilan klinik sorunlar
arasindadir. Cocukluk cag1 enfeksiyonlar1 ve antibiyotik direnci bu tablonun en zorlu boyutlarini
olusturmaktadir (Geddes vd., 2007). Gram-pozitif ve Gram-negatif bakterilerde ¢oklu direng
oOriintiilerinin yayginlagmasi1 mevcut tedavi seceneklerini kisitlamakta, kontrol giigliigii yasanan
enfeksiyonlarin sikligini artirmaktadir (Kaur vd., 2011; WHO, 2005).

Modern farmakolojinin seyri, 1928 yilinda Alexander Fleming’in penisilini kesfetmesiyle
kokli bir degisime ugramustir. Alexander Fleming tarafindan tesadiifen bulunan Penicillium
notatum'un modern tipta bir devrim yarattig1 goriilmektedir (Ligon, 2004). Ancak ilk nesil
penisilin tlirevleri, 6zellikle dar etki spektrumlart ve agiz yoluyla alindiginda viicut tarafindan
diisiik emilim gostermeleri nedeniyle klinik uygulamalarda belirli kisitlamalarla kargilagmistir
(Sutherland vd., 1972). 20. yiizyilin ortalarina gelindiginde arastirmacilar, mide asidine dayanikli
ve daha genis bir bakteri yelpazesini hedefleyebilen yar1 sentetik analoglar gelistirmeye
odaklanmistir (Kaur vd., 2011).

Amoksisilin, ilk kez Beecham Arastirma Laboratuvarlari'ndaki bilim insanlar1 tarafindan
sentezlenmistir. Bu yeni bilesik, donemin ilk 6nemli yar1 sentetik penisilini olan Ampisiline benzer
bir antibakteriyel etki spektrumuna sahip olmakla birlikte, oral uygulama sonrasinda daha iyi
absorbe olmakta ve benzer dozlarda Ampisilin’e kiyasla yaklasik iki kat daha yiiksek serum

konsantrasyonlarina ulagsmaktadir (Sutherland vd., 1972).
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Arastirmacilar ampisilin molekiiliiniin fenil yan zincirine hidroksil grubu ekleyerek
Amoksisilin’i gelistirmis; bu degisiklik daha yiiksek biyoyararlanim ve oral emilim saglayan bir
bilesik ortaya ¢ikarmistir (de Marco vd., 2017). Klinik ¢calismalarin ardindan Amoksisilin 1972'de
Birlesik Krallik'ta onaylanmus, kisa stirede kiiresel kullanima girmistir (Kaur vd., 2011). O tarihten
bu yana en sik regete edilen antibiyotikler arasindaki yerini korumaktadir. Ne var ki bu yogun ve
kesintisiz kullanim olumsuz sonuglara da neden olmustur; metabolize olmadan atilan ilag
fraksiyonlari ve tiretim atiklar1 on yillardir kanalizasyon yoluyla sucul ekosistemlere ulasmaktadir
(Heberer, 2002). Biriken bu kirlilik yiikii, konvansiyonel aritma yontemlerinin yetersiz kaldigi
ekotoksikolojik riskleri beraberinde getirmistir. Amoksisilin’in kesfinden giiniimiize kadar gelen

stire¢ Sekil 2.1. de 6zetlenmistir.

©

N
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1928 19607165 sohii 1970 ler:ien Giiniimiiz
Giliniimiize Cevresel Varlik ve
Penisilinin Kesfi Amoksisilinin Gelistirilmesi O — Antll'nl'kroAblyal Direng Riski
Alexander Fleming Beecham Laboratuvarlari Amoksisilin diinya capinda ‘:tnt'bl'yo;'ktkal'r,’:'la(;l suckutl
o . . ortamlarda tespit edilmekte
penisilinin antibakteriyel tarafindan amoksisilin genis kullanim alani k.:uldu ve cevresel risk olusturmakta;
etkisini kesfetti. gelistirildi. ve en sik reete edilen antimikrobiyal direng kiresel
antibiyotikler arasinda yerini bir saglik sorunu olmaya
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& |
6-APA’nin Izolasyonu | Klinik Kullanima WHO AWaRe
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yari sentetik penisilinlerin | Krallik'ta klinik kullanima siniflandirmasinda
gelistirilmesini mimkan sunuldu. Access grubunda
kildi. yer almaktadir.
N

Sekil 2.1. Amoksisilin’in kesif siireci
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Cizelge 2.3. Amoksisilin’in ilag profili

Ozellik Aciklama Referans
Etken Madde Amoksisilin
Yari sentetik, 3-laktam
antibiyotik  (Aminopenisilin
Ilag Grubu grubu) (Huttner vd., 2020)

FEtki Mekanizmasi

Amoksisilin, bakteri hiicre
duvar1 sentezinden sorumlu

penisilin baglayict proteinlere

(PBP) kovalent olarak baglanir; (Bush ve Bradford, 2016)

bu baglanma peptidoglikan
capraz baglanmasini engeller

ve bakterisidal etki ortaya ¢ikar.

Bozunma Mekanizmasi

Sulu ortamlarda kararsizdir;
yiiksek sicaklik ve asir asidik,
asirt  bazik pH  degerleri
bozunmay1 hizlandirabilir.
Bozunma {iriinleri arasinda
Amoksisiloik asit Ve yd., 2020)
Diketopiperazin ~ Amoksisilin
yer almakta olup bu lriinlerin
alerjik reaksiyon riski

tastyabilecegi bildirilmektedir

(Binson vd., 2019; Brouwers

Farmasotik form Tablet, kapsiil, oral (Montanha vd., 2019)
slispansiyon, enjeksiyonluk
formiilasyonlar

Uygulama Yolu Agizdan veya intravendz (Montanha vd., 2019)
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250-500 mg 8 saatte bir veya
500-875 mg 12 saatte bir

Yetiskin Dozu (DailyMed, t.y.)
(enfeksiyonun  tiiri  ve
siddetine gore degisir)

Cocuk Dozu Viicut agirhgina gore (DailyMed, t.y.)
hesaplanir
Yaklagik 1-1,5 saat (Eger

Yarr Omrii bobrek yetmezligi gibi  bir (Humbert vd., 1979)

durum varsa siire artabilir.)

Proteinlere Baglanma Yaklasik %20 (Akhavan vd., 2023)
Absorpsiyon: Oral (Kaur vd., 2011; Kushwaha
biyoyararlanimi yiiksektir ve Gupta, 2023)
(%70-90).
Dagilim: Viicut doku ve
Farmakokinetik stvilarina iyi dagilir.
Eliminasyon: Biiyliikk oranda
bobrekler yoluyla degismeden
atilir.
Metabolizma Kismen metabolize edilir (Akhavan vd., 2023)
(oksidasyon, hidroksilasyon ve
deaminasyon).
Tonsilit, siniizit, orta kulak (Akhavan vd., 2023)
Kullanim Alanlari iltihab1, bronsit, pndmoni ve
sistit, deri ve yumusak doku
enfeksiyonlar1 gibi
enfeksiyonlar.
Bulanti, kusma, ishal, deri
Yan Etkiler dokiintiileri ve kandidiyazis (Gillies vd., 2015)
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Anafilaksi, psddomembrandz
Ciddi Yan Etkiler kolit, Stevens-Johnson (Fda, 2015)

sendromu

Penisilinlere veya diger p-
Kontrendikasyonlar laktam antibiyotiklere karst (Felix vd., 2021)
ciddi asir1 duyarlilik dykiisii

Allopurinol (dokiintii riskini
artirir),  varfarin ~ (kanama
riskini  artirir), metotreksat
[lag Etkilesimleri (toksisitesini artirr), (Fda, 2015)
probenesid (atilimi yavaslatir),
oral kontraseptifler (etkinligi
azaltabilir)
Saklama Kosullar1 Oda sicakliginda (25 °C) veya (Obat vd., 2022)
buzdolabinda (2-8 °C)

saklanmalidir.

FDA gebelik kategorisi B

(2015 oncesi  smiflandirma); (Bookstaver vd., 2015)

Gebelikte Kullanimi hayvan c¢aligmalarinda fetiise
zararl etkisi
gozlemlenmemistir.

2.5. Amoksisilin’in Diger Canlilar Uzerindeki Ekolojik Etkileri

Antibiyotiklerin sadece hedef organizmalar {lizerinde degil, ayn1 zamanda cevresel alici
ortamlardaki hedef disi canlilar {izerinde de baski olusturdugu bilinmektedir (Roushree &
Haimbodi, 2025). Genis spektrumlu bir penisilin tiirevi olan Amoksisilin, sucul sistemlere
ulastiginda fitoplanktonlardan baliklara kadar genis bir yelpazede biyolojik degisimlere neden

olabilmektedir.
2.5.1. Sucul organizmalar ve fitoplanktonlar iizerindeki toksisite

Sucul ekosistemin temel lreticileri olan algler ve siyanobakteriler, Amoksisilin’e kars1
oldukca hassastir (Park & Choi, 2008). Yapilan c¢alismalar, Amoksisilin’in 06zellikle
Synechococcus leopoliensis gibi siyanobakteri tiirlerinde biiylime inhibisyonuna yol agtiini

gostermektedir. Bu durum, besin zincirinin en alt basamaginda meydana gelen bir kiritlmanin, tim
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ekosistem dengesini bozma potansiyelini tasimaktadir. Ayrica, diisilk konsantrasyonlarda bile
uzun siireli maruziyetin, sucul bitkilerin klorofil sentezi iizerinde olumsuz etkiler yarattig

gbzlemlenmistir (Gonzalez-Pleiter vd., 2013).
2.5.2. Omurgasizlar ve baliklar iizerindeki fizyolojik etkiler

Amoksisilin, Daphnia magna (su piresi) gibi model organizmalarda akut toksisiteye
nadiren neden olsa da, kronik maruziyet iireme oranlarinda diisiise ve yasam siiresinde kisalmaya
yol acabilmektedir. Baliklar iizerinde yapilan arastirmalarda ise, antibiyotik kalintilarinin
karaciger dokusunda oksidatif strese neden oldugu ve bagisiklik sistemini baskiladigi tespit

edilmistir. Bu durum, baliklarin dogal patojenlere kars1 daha savunmasiz hale gelmesine sebebiyet

vermektedir. (Park & Choi, 2008).
2.5.3. Toprak canlhilar1 ve mikrobiyal cesitlilik

Arntma camurlarinin tarimda kullanilmasi, Amoksisilin gibi antibiyotiklerin toprak
ekosistemine sizmasina neden olan temel yollardan biridir. Toprak ortamina giren Amoksisilin,
mikrobiyal topluluklarin yapisini ve fonksiyonel kapasitesini Onemli Olciide degistirebilir.
Arastirmalar, Amoksisilin’in toprak mikrobiyal biyokiitle karbonunu (MBC) baskiladigini ve
ozellikle azot donglisiinde gorev alan bakterilerin aktivitesini kisitlayarak toprak verimliligini

riske attigin1 gostermektedir (Rodriguez-Gonzalez vd., 2022).
2.6. Amoksisilin Maddesinin Adsorbentlerle Gideriminde Literatiirden Ornekler

Giliniimiizde antibiyotiklerin hem beseri tipta hem de hayvancilik sektoriinde kontrolsiiz ve
yogun kullanimi, bu bilesiklerin su kaynaklarina karisarak ekosistem iizerinde ciddi bir tehdit
olusturmasia neden olmustur. Ozellikle en yaygin kullanilan antibiyotik gruplarindan biri olan
Amoksisilin, geleneksel aritma yontemleriyle tamamen giderilememesi nedeniyle su ortamlarinda
kalici kirlilik yaratan Oncelikli kirleticiler arasinda yer almaktadir. Bu kirliligin bertaraf
edilmesinde yiiksek verimliligi ve uygulama kolaylig1 ile 6ne ¢ikan adsorpsiyon teknigi, kullanilan
adsorbentin tiiriine ve ekonomik maliyetine bagl olarak gelistirilmeye ag¢ik bir alandir. Bu
baglamda, Amoksisilin’in sulu ortamlardan uzaklastirilmast amaciyla literatiirde yer alan farkl
adsorbent stratejilerini inceleyen ¢alismalar asagida 6zetlenmistir.

Mosavi ve arkadaslar1 tarafindan yapilan g¢aligmada, Amoksisilin antibiyotiginin su
ortamindan giderilmesi amaciyla karboksimetil kitre zamki-polianilin yapisina manyetik demir
oksit entegre ederek CMT-g-PANI@Fe>03 bionanokompozitini gelistirmislerdir. Isil kararlilig1 ve
25 emu/g manyetik Ozelligiyle dikkat ¢eken bu graniiler adsorbent, dis bir manyetik alan
yardimiyla sudan pratik bir sekilde geri kazanilabilmektedir. Calismada elde edilen veriler; notr

pH kosullarinda ve 20 dakika gibi kisa bir siirede 909,09 mg/g’lik iist diizey bir adsorpsiyon
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kapasitesine ulasildigini ortaya koymustur. Kinetik verilerin yalanci ikinci derece, izoterm
verilerinin ise Freundlich modeliyle uyumlu oldugu siirecte; tutunma mekanizmasimnin n— 7z
etkilesimleri, hidrojen baglar1 ve elektrostatik kuvvetler araciligiyla gerceklestigi rapor edilmistir.
Ek olarak, materyalin ii¢ kez iist iiste kullanimda dahi verimliligini muhafaza etmesi, ekonomik
ve siirdiiriilebilir bir se¢enek oldugunu gostermektedir (Mosavi vd., 2023).

2017 yilinda Arun ve ekip arkadaslari tarafindan yapilan evsel atiksu aritma tesisi
camurlarinin katma degerli bir iirline doniistiiriilmesini hedefleyen bir calismada, 300°C sicaklikta
iiretilen biyokomiiriin Amoksisilin giderimindeki performansi analiz edilmistir. Arastirma
kapsaminda, 100 mg/L derisimindeki antibiyotik ¢ozeltisiyle etkilesime giren biyokomiiriin, 180
dakikalik siiregte tutarli bir adsorpsiyon egilimi sergiledigi goriilmiistiir. Calismada spesifik bir
ylizde orani rapor edilmemis olsa da, Amoksisilin molekiillerinin biyokdmiir yapisinda yarattigi
morfolojik degisimler SEM analizleri aracilifiyla gorsellestirilmis ve UV spektrofotometre
Olciimlerindeki diizenli diisiis grafikleriyle siirecin etkinligi dogrulanmistir. Aritma ¢amurlarinin
kurutulup 300 °C’de piroliz edilerek biyokdmiire doniistiiriildiigli bu yontem, ¢evresel kirliligin
kontrol altina alinmasinin yani sira, atik sahalarindaki ¢amur yiikiinii hafifletecek ekonomik bir
model olarak onerilmektedir (Arun vd., 2017).

Amoksisilin antibiyotiginin su sistemlerinden temizlenmesi iizerine yapilan bir ¢aligmada,
NH4Cl ile aktive edilmis tarimsal atik bazli aktif karbonun (NAC) adsorpsiyon potansiyeli, ticari
standart aktif karbon (SAC) ile kiyaslanmistir. Moussavi ve ekibi tarafindan gerceklestirilen
analizler, NAC’in 1029 m?%/g yiizey alan1 ve zengin yiizey fonksiyonel gruplar1 sayesinde,
Amoksisilin gideriminde standart Orneklere gore daha yiiksek bir maksimum adsorpsiyon
kapasitesi (yaklasik 437 mg/g) sergiledigini ortaya koymustur. Optimum pH 6 kosullarinda %99°u
asan bir giderim verimliligine ulasilan ¢alismada, siirecin Langmuir izotermine ve yalanci ikinci
derece kinetige uygun olarak gergeklestigi saptanmistir. Ozellikle mezogdzenekli yapisi ve yiiksek
gozenek hacmiyle 6ne ¢ikan bu diisiik maliyetli adsorbentin, su kirliliginin kontroliinde standart
ticari karbonlara gore ¢ok daha ekonomik ve verimli bir alternatif sundugu vurgulanmistir
(Moussavi vd., 2013).

Bir diger ¢caligmada, kahve atiklarinin kimyasal aktivasyonuyla elde edilen aktif karbonun
Amoksisilin antibiyotigini sudan uzaklastirma potansiyeli degerlendirilmistir. Laksaci ve ekibi,
800°C'de KOH ile aktive edilen bu materyalin, 370 mg/g maksimum tutunma kapasitesiyle ticari
muadillerine gore daha iistiin bir performans sergiledigini rapor etmislerdir. pH degisimlerinin
adsorpsiyon tizerinde kritik bir rol oynadig1 ve bazik kosullarin (pH> 10) giderimi destekledigi
saptanan arastirmada, iyonik siddetin kapasiteyi etkilemedigi goriilmiistiir. Termodinamik veriler,

Amoksisilin molekiillerinin yiizeye tutunmasinin digariya 1s1 veren (ekzotermik) ve dogal olarak
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kendiliginden ilerleyen bir yapida oldugunu dogrulamistir. Geri kazanim testlerinde, dort kullanim
asamasindan sonra bile kapasitesinin biiyiik bir kismini koruyan bu diisiik maliyetli adsorbentin,
antibiyotik igeren atiksularin aritilmasinda siirdiiriilebilir bir secenek oldugu vurgulanmistir
(Laksaci vd., 2023).

Amoksisilin antibiyotiginin su ortamlarindan uzaklagtirilmasina yonelik bir arastirmada,
zeytin ¢ekirdegi atiklarindan sonokimyasal yontemle {iretilen manyetik bir kompozit adsorbentin
etkinligi incelenmistir. Jafari ve ekibi tarafindan yiiriitiilen ¢aligmada, Fe3O4 nanopartikiilleri ile
modifiye edilen bu materyalin, 2188 m?/g diizeyindeki ¢ok genis yiizey alam sayesinde
Amoksisilin molekiillerini tutmada yiiksek bir afinite sergiledigi bildirilmistir. Notr pH’a yakin
kosullarda (pH 6) gergeklestirilen kesikli deneylerde, Langmuir modeline goére 238,1 mg/g
maksimum kapasite elde edilmis ve siirecin homojen, tek tabakali bir tutunma mekanizmasi
izledigi saptanmistir. Ozellikle hastane atiksular1 gibi karmasik ortamlarda da basarili sonugclar
veren bu yOntemin, tarimsal atiklari katma degerli ve ekonomik bir aritma materyaline
dontistiirmesi agisindan siirdiiriilebilir bir ¢6ziim sundugu vurgulanmistir (Jafari vd., 2018).

Bir diger aragtirmada, Amoksisilin antibiyotiginin sudan uzaklagtirilmasi amactyla
ekonomik ve dogal bir alternatif olan kaolinit kilinin adsorpsiyon performansi analiz edilmistir. El
Azzouzi ve ekibi tarafindan gercgeklestirilen ¢alismada, 26 mg/g diizeyinde bir maksimum
adsorpsiyon kapasitesine ulasilmis ve en yliksek verimin hafif asidik (pH 5,33) ortamda elde
edildigi rapor edilmistir. Siirecin sicaklik artisiyla negatif etkilenmesi, adsorpsiyonun dogasi
hakkinda 6nemli veriler sunarken; kinetik calismalarin yalanct birinci derece modelle uyum
sergilemesi dikkat ¢ekicidir. Heterojen bir yiizey tutunmasina isaret eden Freundlich izoterminin
baskin oldugu bu ¢alisma, kaolinit kilinin modifiye edilmeden dahi c¢evresel kirleticilerin
uzaklastirilmasinda diisiik maliyetli ve c¢evre dostu bir adsorbent olarak kullanilabilecegini
kanitlamistir (E1 Azzouzi vd., 2022).

Karbon tabanli nanoyapilarin antibiyotik giderimindeki roliinii aragtiran bir ¢alismada, cok
duvarli karbon nanotiiplerin (MWCNT) Amoksisilin adsorpsiyon potansiyeli test edilmistir.
Mohammadi ve ekibi tarafindan yiriitiilen arastirmada, MWCNT'nin sundugu performans
fulleren C60 ve klasik aktif karbon oOrnekleriyle karsilagtirilmis; nanotiip yapisinin diger
adsorbentlere oranla ¢ok daha {istiin bir tutunma kabiliyeti sergiledigi bildirilmistir. Siirekli
sistemde %387,9'a varan bir giderim basarisinin kaydedildigi ¢alismada, maksimum adsorpsiyon
kapasitesi 22,9 mg/g olarak hesaplanmistir. En uygun pH degerinin 4,6 olarak saptandig siirecte,
denge verilerinin Langmuir izoterm modeline en iyi uyumu gosterdigi ve adsorpsiyonun tek

tabakali karakterde oldugu belirlenmistir. Bu ¢alisma, MWCNT'nin su aritma teknolojilerinde
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yuksek verimli bir nano-adsorbent olarak kullanilabilecegini ortaya koymustur (Mohammadi vd.,
2015).

Antibiyotik kirliligiyle miicadelede organo-kil minerallerinin etkinliginin incelendigi bir
arastirmada, hekzadesil trimetil amonyum ile modifiye edilen bentonitin (DK1) Amoksisilin
giderim performansi degerlendirilmistir. Zha ve ekibi tarafindan gergeklestirilen ¢alismada, 20°C
sicaklikta 26,18 mg/g adsorpsiyon kapasitesine ulagilmig ve siirecin Langmuir izotermine uygun
sekilde gerceklestigi bildirilmistir. Diger pek ¢ok ¢alismanin aksine, bu adsorpsiyon siirecinin
endotermik bir dogaya sahip oldugu ve yiiksek sicakliklarda daha verimli hale geldigi
saptanmistir. Mekanizmanin temelinde iyon degisimi ve tabakalar arasi partisyon siirec¢lerinin yer
aldig1 belirtilen ¢alismada, modifiye bentonitin atiksu oOrneklerinde %87,5’¢ varan giderim
oranlar sergiledigi kaydedilmistir. Bu sonuglar, diisiik maliyetli killerin kimyasal modifikasyonla
spesifik kirleticiler i¢in yiiksek performansli adsorbentlere doniistiiriilebilecegini gdstermektedir
(Zha vd., 2013).

Amoksisilin antibiyotiginin giderimine yonelik farkli bir yaklagimin ele alindigi
arastirmada, anyonik bir siirfaktan olan sodyum dodesil siilfat (SDS) kullanilmis ve adsorpsiyon
performansi analiz edilmistir. Boukhelkhal ve ekibi tarafindan yiiriitiilen ¢alismada, 50°C sicaklik
ve pH 4 gibi spesifik kosullarda %87,7’lik bir maksimum giderim basaris1 kaydedilmistir.
Adsorpsiyon kinetiginin yalanci birinci derece modelle, denge verilerinin ise Freundlich
denklemiyle yiiksek korelasyon sergiledigi saptanmistir. Siirecin termodinamik parametreleri,
Amoksisilin transferinin ekzotermik ve kendiliginden ilerleyen bir fenomen oldugunu ortaya
koymustur. Bu c¢alisma, anyonik bir siirfaktan olan SDS’ye dayali ayirma yonteminin,
Amoksisilin’in ~ sulu  ¢ozeltilerden  uzaklastinlmasinda  uygulanabilir  bir  alternatif
olusturabilecegini gostermektedir (Boukhelkhal vd., 2015).

Piring kabugu atiklarindan ileri teknolojiyle iiretilen biyo-silika nanopartikiillerin
Amoksisilin eliminasyonundaki rolii lizerine yapilan bir arastirmada, siirdiiriilebilir ve verimli bir
adsorpsiyon stratejisi gelistirilmistir. Elnazer ve ekibi, sol-gel metoduyla elde edilen ve 600°C’ye
kadar termal kararlilik gdsteren bu nanopartikiillerin, 99,8 mg/g maksimum adsorpsiyon
kapasitesine sahip oldugunu rapor etmislerdir. Langmuir ve Temkin izoterm modellerinin siireci
basariyla agikladigi calismada, adsorpsiyonun sicaklik artisiyla desteklenen (endotermik) bir
karakter sergiledigi saptanmustir. Ozellikle aseton kullanilarak gerceklestirilen desorpsiyon
islemlerinde elde edilen yiiksek geri kazanim basaris1 ve 6 kullanim dongiisii sonrasinda dahi
korunan yapisal stabilite, bu biyo-sentezlenmis materyalin endiistriyel atiksu aritimi igin

ekonomik ve dayanikl bir aday oldugunu ortaya koymustur (Elnazer vd., 2024).
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Agroendiistriyel atiklarin su aritma siireclerine kazandirilmasi amaciyla yapilan bir
arastirmada, Brezilya findig1 kapsiillerinden kimyasal aktivasyonla iiretilen aktif karbonlarin
Amoksisilin lizerindeki adsorpsiyon giicii test edilmistir. Lima ve ekibi, piroliz sicakliginin 600-
700°C fiziksel o6zellikler iizerinde biiyiik bir degisim yaratmadigini, her iki sicaklikta da 1400
m?/g" asan yiiksek yiizey alanma ulasildigini bildirmislerdir. Literatiirde yaygm kullanilan
modellerin 6tesinde, adsorpsiyon kinetiginin Avrami kesirli dereceli modeli ile, denge verilerinin
ise Liu izoterm modeli ile en iyi sekilde acgiklandigi ¢alismada, 45 °C’de 454,7 mg/g’a ulasan
maksimum adsorpsiyon kapasitesi elde edilmistir. Ozellikle laboratuvar ortaminda hazirlanan
hastane atiksu simiilasyonlarinda %98°1 asan giderim oranlari, bu biyo-atik kaynakli karbonlarin
farmasoétik kirlilikle miicadelede son derece verimli bir segenek oldugunu kanitlamaktadir (Lima
vd., 2019).

Modern su aritma teknolojilerinde siirdiiriilebilir ¢6ziimlere duyulan ihtiya¢ dogrultusunda
yapilan bir arastirmada, bitkisel kaynakl silikadan iiretilen amino ve fenil fonksiyonlu oyuk silika
kiirelerin (AP-NHSS) Amoksisilin iizerindeki performansi degerlendirilmistir. Alshehri ve ekibi
tarafindan 2025 yilinda rapor edilen bu c¢aligmada, yesil sentez yontemleriyle elde edilen
adsorbentin 384,6 mg/g gibi yiiksek bir tutunma kapasitesine sahip oldugu bildirilmistir. Yiizey
kontrollii kinetik ve tek tabakali adsorpsiyon mekanizmasinin (Langmuir) baskin oldugu siiregte,
Amoksisilin molekiillerinin yiizeye baglanmasinda hidrojen baglar1 ve n-rt etkilesimlerinin kritik
rol oynadig1 saptanmustir. Ozellikle 10 ardisik kullanim déngiisii sonucunda dahi %96,4 oraninda
kapasite korunumu ve %97,6 desorpsiyon verimlili§i sunan bu materyal, su aritimi ve gevresel
tyilestirme uygulamalari i¢in ¢evre dostu ve yiiksek performansl bir adsorbent aday1 olarak 6ne
¢ikmaktadir (Alshehri vd., 2025).

Farmasotik kirliligin giderilmesinde biyolojik materyallerin kullanimini ele alan bir
aragtirmada, Saccharomyces cerevisiae (ekmek mayasi1) bazli bir biyo-adsorbentin Amoksisilin
tizerindeki tutma kapasitesi incelenmistir. Samarghandi ve ekibi tarafindan gerceklestirilen
analizlerde, optimize edilmis kosullarda (pH 5 ve 90-120 dk temas siiresi) %93 gibi yiiksek bir
eliminasyon verimliligine ulasildig: bildirilmistir. Heterojen bir ylizey adsorpsiyonuna isaret eden
Freundlich izoterm modelinin baskin oldugu siiregte, kinetik verilerin yalanci ikinci derece modele
uygunluk gosterdigi saptanmistir. Termodinamik degerlendirmeler sonucunda adsorpsiyon
stirecinin endotermik karakter gosterdigi bildirilmistir. Bu c¢aligma, mikroorganizma bazlh
adsorbentlerin, konvansiyonel aritma iinitelerine girmeden Once atiksu yiikiinii azaltmak amaciyla
diisiik maliyetli ve siirdiiriilebilir bir alternatif olarak uygulanabilecegini ortaya koymustur

(Samarghandi vd., 2019).
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Bir diger calismada, karbon nanofiberlerin ¢inko oksit ile modifiye edilmesiyle elde edilen
ZnO@CNF nanokompozitinin Amoksisilin iizerindeki adsorpsiyon etkinligi incelenmistir. Chaba
ve Nomngongo tarafindan gergeklestirilen arastirmada, adsorpsiyon kosullarinin optimizasyonu
icin merkezi kompozit tasarim yontemi kullanilmis ve 156 mg/g diizeyinde bir maksimum
kapasite kaydedilmistir. Adsorpsiyon mekanizmasinin Langmuir izoterm modeline ve yalanci
ikinci derece kinetik modele tam uyum gosterdigi saptanmis, bu da siirecin homojen yiizey
etkilesimleri iizerinden sekillendigine isaret etmistir. Ozellikle gercek atiksu Orneklerindeki
basarisi ve 15 ardisik kullanim dongiisii sonrasinda dahi sergiledigi yiiksek stabilite, ZnO@CNF
kompozitini siirdiiriilebilir su aritma uygulamalar1 i¢in umut verici bir materyal haline
getirmektedir (Chaba ve Nomngongo, 2019).

Tarimsal atiklarin ileri teknolojiyle modifikasyonunu ele alan bir arastirmada, antep fistig1
kabuklariin ¢inko oksit (ZnO) nanopartikiilleri ile kaplanmasiyla elde edilen nanokompozitin
(CPS) Amoksisilin adsorpsiyonundaki performansi incelenmistir. Mohammed ve ekibi, hem
kesikli hem de siirekli akishi reaktor sistemlerinde yiiriittiikleri c¢alismada, adsorpsiyon
verimliliginin ortamin asiditesine karsi olduk¢a duyarli oldugunu saptamislardir. Kesikli sistem
deneylerinde; pH 5 ortam asiditesi, 150 rpm karistirma hizi ve 0,08 g/100 mL adsorbent dozaji
optimum isletme kosullar1 olarak belirlenmis ve bu sartlar altinda Langmuir modeline gore 163
mg/g diizeyinde bir maksimum tutunma kapasitesine ulasilmistir. Kinetik verilerin yalanci ikinci
derece modele yiiksek uyum sagladigi arastirmada, hiz smirlayict basamagin tanecik ici
diflizyondan ziyade sinir tabaka difiizyonu oldugu belirlenmistir. Caligmanin 6zgiin bir parcasi
olan sirkiilasyonlu akiskan yatakli reaktdr denemeleri ise sivi akis hiz1 ve yatak ytiksekligi gibi
operasyonel faktorlerin dinamik sistemlerdeki kritik roliinii ortaya koymustur. Sicaklik artisiyla
adsorpsiyon kapasitesinin azaldigini ve stirecin ekzotermik bir dogaya sahip oldugunu rapor eden
bu calisma, CPS materyalinin endiistriyel Olcekli siirekli aritma sistemlerinde Amoksisilin
eliminasyonu i¢in etkin ve siirdiiriilebilir bir aday oldugunu kanitlamistir (Mohammed vd., 2022).

Stirdiirtilebilir biyokiitle kaynaklarinin hizli aktivasyon yontemleriyle islenmesini konu
alan bir arastirmada, Arundo donax Linn (dev kamis) bitkisinden mikrodalga enerjisi ve KOH
aktivasyonu kullanilarak {retilen aktif karbonun Amoksisilin giderimindeki etkinligi
degerlendirilmistir. Chayid ve ekibi tarafindan yiiriitiilen ¢alismada, geleneksel yontemlere kiyasla
cok daha kisa bir siirede (10 dakika) ve 620 W radyasyon giiclinde yiiksek gozeneklilige sahip
adsorbent elde edildigi rapor edilmistir. Sips izoterm modeline gore maksimum 345,4 mg/g
adsorpsiyon kapasitesine ulasilan siirecte, kinetik verilerin yalanci ikinci derece modele uygunluk
sergiledigi saptanmistir. Adsorpsiyon entalpisinin 17,7 kJ/mol olarak hesaplanmasi, siirecin

endotermik bir dogaya sahip oldugunu ve temel olarak fiziksel adsorpsiyon mekanizmalariyla
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gergeklestigini ortaya koymustur. Bu calisma, mikrodalga destekli sentezin, farmasdtik kirlilikle
miicadelede diisiik maliyetli ve yiiksek performansli adsorbent iiretiminde zaman tasarrufu
saglayan etkili bir alternatif oldugunu kanitlamaktadir (Chayid ve Ahmed, 2015).

Tarimsal atiklarin nanopartikiil diizeyinde islenerek su aritiminda kullanimini konu alan
bir arastirmada, asma odunu atiklarindan sentezlenen aktif karbonun Amoksisilin dahil olmak
lizere cesitli antibiyotik gruplari tizerindeki adsorpsiyon kapasitesi incelenmistir. Pouretedal ve
Sadegh tarafindan yliriitiilen ¢alismada, farkli kimyasal aktivasyon siire¢leri karsilastirilmis ve
NaOH aktivasyonunun etkin, diisiik maliyetli ve c¢evre acisindan uygun bir yontem oldugu
belirlenmistir. pH 2 gibi oldukga asidik bir ortamda ve 8 saatlik bir denge siiresinde optimize
edilen siirecte, adsorpsiyon mekanizmasinin Langmuir izotermine ve ikinci derece kinetik
modellere tam uyum gosterdigi saptanmistir. Termodinamik bulgular siirecin endotermik
karakterini ortaya c¢ikarmistir. Ayrica adsorbentin yeniden kullanilabilirligi, Penisilin G ile
gerceklestirilen rejenerasyon deneylerinde %5'lik NaOH ¢ozeltisi kullanilarak degerlendirilmistir.
Asma odunu bazli bu karbonun ticari grafit ve nanotiip bazli pahali adsorbentlere karsi maliyet
etkin bir alternatif oldugunu kanitlamistir (Pouretedal ve Sadegh, 2014).

Biyopolimer temelli adsorbent tiirlerinin farmasoétiklerin giderimindeki davranislarini ele
alan bir aragtirmada, Adriano vd. (2005), kitosan boncuklar iizerine Amoksisilin adsorpsiyonunun
denge ve kinetik 6zelliklerini deneysel ve matematiksel olarak incelemislerdir. Adsorpsiyon denge
verilerinin Langmuir izoterm modeliyle yiiksek oranda uyum gosterdigi ve maksimum
adsorpsiyon kapasitesinin = 8,71 mg/g oldugu belirtilmistir. Adsorpsiyon kinetiginin
degerlendirilmesinde basitlestirilmis ve kapsamli olmak {izere iki matematiksel model
kullanilmis; kapsamli model araciligiyla kitosan boncuklarindaki i¢ diflizyon ve dis kiitle
transferine iliskin parametreler degerlendirilmistir. Her iki modelin de deneysel verilerle iyi uyum
gostermesi sonucunda, s6z konusu modellerin B-laktam antibiyotiklerin kesikli karigtirmali
sistemlerdeki adsorpsiyon hizlarinin tahmin edilmesinde kullanilabilecegi bildirilmistir (Adriano
vd., 2005).

Dogal tarim {riinlerinin kimyasal modifikasyon yoluyla ¢evre teknolojilerine
kazandirilmasini konu alan bir aragtirmada, tartarik asit ile islevsellestirilmis bugday tanelerinin
Amoksisilin adsorpsiyonundaki performansi incelenmistir. Boukhelkhal ve ekibi tarafindan
yiiriitiilen ¢aligmada, ndtr pH kosullarinda (pH 7), 25°C sicaklikta ve 150 pm partikiil boyutunda
gerceklestirilen kesikli sistem deneylerinde %84 oraninda bir giderim verimine ulasildig1 rapor
edilmistir. Sadece 5 dakika icerisinde dengeye ulasilan siirecte, kiitle transfer siirecinin iki-film
teorisine dayalit model ile basarili bir sekilde aciklanabildigi belirlenmistir. Temkin izoterm

modeliyle yiiksek uyum sergileyen ve yalanci ikinci derece kinetigin baskin oldugu bu ekzotermik
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sistem, bugday taneleri gibi erisilebilir dogal kaynaklarin, farmasoétik atiklarin  sudan
uzaklastirlmasinda hizli ve siirdiriilebilir bir alternatif olarak kullanilabilecegini ortaya
koymustur (Boukhelkhal vd., 2016).

Sucul bir bitki tiirli olan Azolla filiculoides kullanilarak sentezlenen aktif karbonun, ilag
sanayi kaynakli atiksulardan Amoksisilin eliminasyonundaki etkinligi arastirilmistir. Balarak ve
ekibi tarafindan yiiriitiilen c¢alismada, adsorbent dozunun 0,15 g/L'den 0,60 g/L'ye
yiikseltilmesinin giderim verimliligini %49'dan %90 seviyesine ¢ikardig1 saptanmistir. Langmuir
izoterm modeline gore maksimum 265,2 mg/g kapasiteye ulasilan siirecte, kinetik verilerin yalanci
ikinci derece modelle yiiksek korelasyon sergiledigi rapor edilmistir. Calismanin termodinamik
bulgulari, 6zellikle D-R izoterminden hesaplanan diisiik serbest enerji degeri 5,95 kJ/mol,
Amoksisilin tutunumunun temel olarak fiziksel adsorpsiyon mekanizmalariyla gerceklestigini
ortaya koymustur. Bu arastirma, Azolla filiculoides'ten elde edilen aktif karbonun, Amoksisilin
iceren sulu ortamlarin arittminda yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip alternatif bir adsorbent
olarak kullanilabilecegini ortaya koymustur (Balarak vd., 2017).

Aktif karbonun farmasoétik giderimindeki endistriyel uygulanabilirligini degerlendiren bir
arastirmada, Amoksisilin adsorpsiyonu siirekli akisl sabit yatakli kolon sistemlerinde analiz
edilmistir. Espina de Franco ve ekibi tarafindan gergeklestirilen calismada, operasyonel
parametrelerin (akis hizi, giris konsantrasyonu ve yatak ytiksekligi) sistemin kirilma ve doygunluk
stireleri tizerindeki etkisi faktoriyel deneysel tasarim yontemiyle saptanmistir. Kesikli sistemlerde
Sips izoterm modelinin baskin oldugu siirecte, kolon performansinin tahmin edilmesinde Yan
modelinin en yliksek korelasyonu sergiledigi rapor edilmistir. Calisma, 6zellikle diistik akis hizlar
ve yuksek adsorbent dozajlarinin kirilma siiresini uzatarak operasyonel verimliligi artirdigini
ortaya koymustur. Bu bulgular, laboratuvar 6l¢ekli verilerin gercek olgekli aritma sistemlerine
Ol¢eklendirilmesi ve kirtlma egrilerinin matematiksel Ongoriisii agisindan stratejik bir temel
sunmaktadir (Espina de Franco vd., 2017).

Karbon bazli nanoyapilarin manyetik modifikasyon yoluyla su aritiminda kullanimini ele
alan bir arastirmada, grafen oksit (GO) ve manyetik grafen oksit (MGO) kompozitlerinin
Amoksisilin  iizerindeki adsorpsiyon potansiyeli karsilagtirllmistir. Moradi tarafindan
gerceklestirilen calismada, manyetik 6zellik kazandirilan adsorbentlerin sadece yiiksek kapasite
sunmakla kalmadigi, aynm1 zamanda islem sonunda sulu ¢ozeltiden kolayca ayrilabilir olmasi
nedeniyle pratik bir uygulama avantaji sagladig1 vurgulanmistir. 0,1 g/L gibi oldukg¢a diisiik bir
dozajda ve hafif asidik ortamda (pH 6) optimize edilen siirecte, denge verilerinin Langmuir
modeline, kinetik verilerin ise yalanci ikinci derece modele yiiksek korelasyonla uydugu

saptanmistir. Bu ¢alisma, grafen bazli manyetik nanokompozitlerin, farmasoétik atiklarin sudan
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uzaklastirilmasinda hem yiiksek verimli hem de operasyonel a¢idan siirdiiriilebilir bir se¢enek
oldugunu ortaya koymustur (Moradi, 2015).

Grafen tlirevlerinin manyetik modifikasyonla fonksiyonellestirilmesini konu alan bir
arastirmada, manyetik grafen nanolevhalarin (M-GNP) Amoksisilin antibiyotigi iizerindeki
adsorpsiyon kinetigi ve termodinamigi incelenmistir. Kerkez-Kuyumcu ve ekibi tarafindan
gercgeklestirilen ¢calismada, pH 5,0 gibi hafif asidik bir ortamda ve 293 K sicaklikta gergeklestirilen
optimizasyon ¢aligmalar1 neticesinde, M-GNP’lerin saf grafen ve manyetit bilesenlerine kiyasla
cok daha iistiin bir tutunma kapasitesi sergiledigi rapor edilmistir. Langmuir izotermine gore
106,38 mg/g kapasite degerine ulasilan siiregte, adsorpsiyon mekanizmasinin temelinde n—n
istifleme ve elektrostatik ¢cekim kuvvetlerinin yer aldig1 belirlenmistir. Ekzotermik karakterdeki
stirecin sonunda adsorbentin manyetik yolla kolayca geri kazanilarak tekrar kullanilabilirligini
korumasi, M-GNP’lerin farmasotik kirleticilerin sudan uzaklastirilmasinda yiiksek kararliliga
sahip, teknolojik bir alternatif oldugunu kanitlamaktadir (Kerkez-Kuyumcu vd., 2016).

Tarimsal atiklarin ileri teknoloji adsorbentlere doniistiiriilmesini konu alan bir arastirmada,
guava c¢ekirdeklerinden NaOH aktivasyonu ile iiretilen aktif karbonun Amoksisilin giderimindeki
olaganiistii performansi rapor edilmistir. Pezoti ve ekibi tarafindan yliriitiilen c¢alismada,
sentezlenen karbonun 2573,6 m?g gibi ekstrem bir yiizey alanina sahip oldugu ve bu yapisal
ozelligin Amoksisilin i¢in 570,48 mg/g gibi literatiirdeki pek ¢ok adsorbentten daha yiiksek bir
kapasite sundugu vurgulanmistir. pH 4,0 ortaminda optimize edilen sliregte, adsorpsiyon
mekanizmasinin temel olarak kimyasal adsorpsiyon (chemisorption) karakterinde oldugu; Elovich
kinetik ve Redlich—Peterson izoterm modelleriyle dogrulanmistir. Termodinamik analizler,
siirecin endotermik dogasin1 ve kendiliginden gerceklesme egilimini ortaya koyarken; guava
cekirdegi bazli bu karbonun organik kirleticilerin aritilmasinda yiiksek verimli ve potansiyel bir
materyal oldugunu kanitlamistir (Pezoti vd., 2016).

Tarimsal yan tiriinlerin aktif karbon iiretiminde kullanimini ele alan bir arastirmada, hurma
cekirdeklerinden CO> aktivasyonu ile sentezlenen materyallerin Amoksisilin adsorpsiyonundaki
etkinligi ticari aktif karbonlarla kiyaslanmistir. Belhachemi ve Djelaila tarafindan yiiriitiilen
caligmada, asidik pH kosullarinda (pH < 6) adsorpsiyon veriminin arttig1 ve bu siiregte fiziksel
adsorpsiyon mekanizmalariin belirleyici rol oynadig1 saptanmistir. Deneysel verilerin Langmuir
ve Sips izoterm modelleriyle yliksek uyum sergiledigi siirecte, yerel kaynaklardan {iretilen
karbonun 424 mg/g gibi yiiksek bir kapasiteye ulasarak piyasadaki ticari alternatiflerinden daha
istiin bir performans sergiledigi rapor edilmistir. Bu bulgular, hurma ¢ekirdegi atiklarinin hem

ekonomik hem de yiiksek yiizey alanina sahip profesyonel bir adsorbent hammaddesi olarak
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Amoksisilin kirliligiyle miicadelede kullanilabilecegini kanitlamaktadir (Belhachemi ve Djelaila,
2017).
Gecmis ¢alismalarin bulgulari, tarih sirasina gore diizenlenerek Cizelge 2.4. Literatiirdeki

farkli adsorbentlerin Amoksisilin giderim performanslarinin karsilastirilmasi sunulmustur.

Cizelge 2.4. Literatiirdeki farkli adsorbentlerin Amoksisilin giderim performanslarinin

karsilastirilmast
Adsorbent pH Temas %Giderim Iizoterm Kinetik Referans
Siiresi Modeli  Modeli
(dk) (max
Kitosan boncuklar1 6,5 - 8,71 mg/g  Langmuir Sonlu Adriano vd.,
Banyo 2005
Modeli

Amonyum kloriir 6 360 437 mg/g Langmuir  Yalanci 2. Moussavi
ile aktive edilmis dereceden vd., 2013

nar odunu bazli

aktif karbon

(NAC)

Hekzadesil trimetil 7 60 26,18 mg/g Langmuir Yalanc12. Zha vd.,,
amonyum / %87,5 Dereceden 2013
modifiyeli bentonit giderim

(Organo-bentonit)

Cok Duvarli 4,6 40 229 mg/g/ Langmuir - Mohammadi
Karbon Nanotiip %87,9 vd., 2015
(MWCNT) giderim

Asma Odunu Bazli 2 480 2,69 mg/g  Langmuir Yalanci12. Pouretedal

Aktif Karbon Derece ve Sadegh,
Nanopartikiil 2014
(NaOH)
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Sodyum Dodesil 4 40 %87,7 Freundlich Yalanci 1. Boukhelkhal
Siilfat (SDS) - giderim Dereceden vd., 2015
Anyonik Stirfaktan

Arundo Donax 6,7 1440 345,4 mg/g  Sips Yalanc1 2. Chayid ve
Bazli Mikrodalga dk Dereceden Ahmed,
Aktif Karbon 2015
(KOH, 620W)

Manyetik Grafen 6 180 372,4 mg/g Langmuir Yalanc12. Moradi,
Oksit Dereceden 2015
Nanokompoziti

MGO/

Fe;04@GO)

Tartarik Asit 7 5 31,25 mg/g  Temkin Yalanc12. Boukhelkhal
Modifiye Bugday / %84 Dereceden vd., 2016
Tanesi (%20) giderim

Manyetik olarak 5 90 106,38 Langmuir/ Yalanc12. Kerkez-
modifiye edilmis mg/g Temkin Dereceden Kuyumcu
grafen vd., 2016
nanolevhalar (M-

GNP)

Guava Cekirdegi 4 60 570,48 Redlich- Elovich Pezoti vd.,
Bazl1 Aktif Karbon mg/g Peterson 2016
Hurma Cekirdegi <6 400 4243 mg/g Langmuir Yalanci12. Belhachemi
Bazli Aktif Karbon / Sips Dereceden ve Djelaila,
(CO2 Aktivasyon, 2017

AC2)

Azolla Filiculoides 7 75 265,2 mg/g Langmuir Yalanci12. Balarak vd.,
Bazli Aktif Karbon / %90 Dereceden 2017
(ZnCly, 600°C) giderim
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Graniiler Aktif 5.5 240 4,4 mg/g Sips Yalanc12. Espina de

Karbon (Ticari, Dereceden Franco vd.,

GAC) 2017

ZnO Kapli Karbon 7 60 156 mg/g Langmuir Yalanci 2. Chaba ve

Nanofiber Dereceden Nomngongo,

Kompozit 2019

(ZnO@CNF)

Manyetik 6 90 238,1 mg/g Langmuir Yalanc12. Jafari vd.,

Kompozit Dereceden 2019

Adsorbent

(Fe304/Zeytin

Cekirdegi,

Sonokimyasal)

Brezilya Findig1 7 30 454, 7 mg/g Liu Avrami Lima vd.,

Kapsiilii Bazl (45°C) Kesirli 2019

Aktif Karbon (600- Derece

700°C)

Saccharomyces 5 120 %93 Freundlich Yalanc12. Samarghandi

Cerevisiae Biyo- Dereceden vd., 2019

Adsorbent

Kaolinit kili 5,33 20 26 mg/g Freundlich Yalanci 1. El Azzouzi
Dereceden vd., 2022

ZnO Nanopartikiil 5 90 163 mg/g Langmuir Yalanci2. Mohammed

Kapli Antep Fistig1 %92.,9 Dereceden vd., 2022

Kabugu Kompozit giderim

(CPS)

Kahve atig1 bazli >10 2880 370 mg/g Langmuir - Laksaci vd.,

aktif karbon / Sips 2023

Karboksimetil kitre 7 20 909,09 Freundlich Yalanci Mosavi

zamki- mg/g ikinci vd.2023

polianilin/manyetik dereceden

26



demir oksit
bionanokompoziti
(CMT-g-
PANI@Fe203)

Piring Kabugu 7 200
Bazli Silika

Nanopartikiil (Sol-

Gel)

99,8 mg/g

Langmuir

/ Temkin

Yalanci 2.

Dereceden

Elnazer vd.,

2024

Aminoetilaminoetil 5 60
-fenetil-

trimetoksisilan

Fonksiyonlu Oyuk

Silika Kiire (AP-

NHSS)

384,6 mg/g

Langmuir

Yalanci 1.

Dereceden

Alshehri vd.,
2025
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3. ADSORPSIYON

Adsorpsiyonun tarihsel gelisimi, 18. yiizyilin son ¢eyreginde Scheele ve Fontana’nin
(1773-1777) gazlarin komiir ve killer tarafindan tutulmasini rapor etmesine kadar uzanmaktadir.
Stirecin endiistriyel boyuttaki ilk uygulamalar1 1780°li ve 1790’1 yillarda Lowitz ve Kehl gibi
arastirmacilarin komiirii; asit ¢ozeltilerinin renk giderimi, koku giderme ve seker rafinasyonu gibi
alanlarda kullanmasiyla baglamistir. 19. yiizyilin baginda De Saussure’iin (1814) farkli gozenekli
maddeler lizerinde yiiriittiigl sistematik ¢aligmalar, adsorpsiyonun ekzotermik (1s1 veren) dogasini
bilimsel olarak kanitlamigtir. Bilimsel terminolojideki asil kirilma ise 1881 yilinda Kayser’in
‘adsorpsiyon’ terimini literatiire kazandirmasi ve ‘izoterm’ kavraminin kullanimina onciiliik
etmesiyle yaganmistir. 20. yiizyilin baslarinda von Ostreyko’nun aktif karbonun ticari gelisimine
temel olusturan aktivasyon yontemlerini ortaya koymasi ve Tswett’in (1903) segici adsorpsiyon
tizerinden kromatografiyi kesfetmesi, bu alani analitik bir disipline doniistiirmiistiir (Dabrowski,

2001).

Glincel tanimiyla adsorpsiyon, sivi veya gaz fazindaki bilesenlerin (adsorbat), kat1 bir
ylizey (adsorbent) iizerinde fiziksel veya kimyasal kuvvetlerle tutunarak yiizeyde birikmesi
olayidir (Thomas ve Crittenden, 1998). Bu siirecte yiizeyde tutunan maddeye adsorbat, tutunmanin
gerceklestigi kat1 faza ise adsorbent denir; bu etkilesimin tersine cevrilerek tutunan maddenin
ylzeyden ayrilmasi islemi ise desorpsiyon olarak tanimlanir (Ruthven, 1984). Bu {i¢ kavram
dinamik bir dongii igerisindedir: Adsorbentin gdzenek yapist ve spesifik ylizey alani adsorbatin
tutunma miktarin1  belirlerken, desorpsiyon adimi hem adsorbentin yeniden kullanimi
(rejenerasyon) hem de Amoksisilin gibi degerli farmaso6tik maddelerin geri kazanilmasi agisindan

kritik dneme sahiptir (Worch, 2012).

Deneysel caligmalar neticesinde toplanan veriler, adsorpsiyon mekanizmasiin temel
dinamiklerini ve sistemin genel verimliligini aydinlatmak amaciyla bir dizi matematiksel
modelleme ve termodinamik formiilasyon araciligiyla islenir (Kolasinski, 2012). Bu analizler
kapsaminda, oncelikle birim adsorbent kiitlesi tarafindan hapsedilen adsorbat miktarini temsil
eden adsorpsiyon kapasitesi (qe) hesaplanarak, kullanilan materyalin (Amberlyst 15 veya aktif
karbon gibi) hedef bileseni ayirmadaki basarisi sayisal olarak ortaya konur (Worch, 2012). Siirecin
denge halindeki davranigini agiklayan Langmuir ve Freundlich gibi izoterm modelleri, ylizey
etkilesimlerinin tek tabakali veya ¢ok tabakali dogasi ile adsorbent yiizeyinin homojenligi
hakkinda kritik bilgiler sunar (Dabrowski, 2001). Sistemin zamana bagli degisimini inceleyen
kinetik modeller ise adsorpsiyon hizini ve siireci sinirlayan diflizyon basamaklarini tanimlarken;

farkl1 sicakliklarda elde edilen veriler iizerinden hesaplanan Gibbs serbest enerjisi (AG®), entalpi
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(AH®) ve entropi (AS®) gibi termodinamik parametreler, etkilesimin kendiligindenligi ve enerji
karakteristigi hakkinda kapsamli bir degerlendirme yapilmasina olanak tanir (Ruthven, 1984;Ho

& Mckay, 1999).
3.1. Adsorpsiyon Tiirleri

Adsorpsiyon mekanizmalari, adsorbat molekiilleri ile adsorbent yiizeyi arasindaki
etkilesimin dogasina gore temel olarak fiziksel adsorpsiyon (fizisorpsiyon) ve kimyasal
adsorpsiyon (kemisorpsiyon) olmak tizere iki ana kategoride incelenir. Bu iki tiir arasindaki temel
farklar, baglanma enerjileri, secicilik ve geri doniisimliiliik gibi parametreler {izerinden

tanimlanmaktadir.
3.1.1. Fiziksel adsorpsiyon (Fizisorpsiyon)

Fiziksel adsorpsiyon, molekiiller aras1 zayif Van der Waals kuvvetleri ve elektrostatik
etkilesimler araciligiyla gergeklesen bir siirectir. Bu tiirde, adsorbat molekiilleri adsorbent
ylizeyinde kimyasal yapisini degistirmeden tutunur; bu durum siirecin diisiikk aktivasyon
enerjisiyle ve genellikle hizli bir sekilde gergeklesmesini saglar. Fiziksel adsorpsiyonun en
belirgin ozelliklerinden biri "geri donlisimlii" (reversible) olmasidir; yani sicaklik artis1 veya
basing diisiisii ile adsorbat yiizeyden kolayca ayrilabilir (desorpsiyon). Ayrica, fizi-sorpsiyon
belirli bir bolgeye 6zgii degildir ve uygun kosullar altinda ylizeyde ¢ok tabakali (multilayer)
birikime izin verir (Dabrowski, 2001; Worch, 2012).

3.1.2. Kimyasal adsorpsiyon (Kemisorpsiyon)

Kimyasal adsorpsiyon, adsorbat ile adsorbent ylizeyindeki aktif bolgeler arasinda giiglii
kimyasal baglarin (genellikle kovalent veya iyonik baglar) olusmasiyla karakterize edilir (Thomas
ve Crittenden, 1998). Bu etkilesim, fiziksel adsorpsiyona kiyasla ¢ok daha yiiksek bir bag enerjisi
(entalpi degisimi) gerektirir ve genellikle yiiksek aktivasyon enerjisi nedeniyle sicaklik artisiyla
hizlanir. Kemi-sorpsiyon siireci oldukg¢a secicidir; yalnizca belirli fonksiyonel gruplar ile
yiizeydeki aktif bolgeler arasinda gergeklesir. Baglarin giicli nedeniyle siire¢ ¢ogu zaman "geri
dontistimstizdiir" (irreversible) ve ylizeydeki aktif bolgeler doydugunda adsorpsiyon durdugu igin

sadece tek tabakali (monolayer) bir tutunma gozlenir (Atkins ve de Paula, 2006; Webb, 2003).
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Cizelge 3.1. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonun temel farkliliklar

Adsorpsiyon Tiirleri Fiziksel Adsorpsiyon Kimyasal Adsorpsiyon
(Fizisorpsiyon) (Kemisorpsiyon)

Etkilesim Tiirii Van der Waals kuvvetleri Kimyasal baglar
(elektrostatik etkilesimler) (kovalent veya iyonik)

Is1 Degisimi Diistiktiir Yiiksektir
(~5-40 kJ/mol) (~40-800 kJ/mol)

Olusum Hizlidir, geri dontistimliidiir ~ Daha yavastir, genellikle geri

doniigsiizdiir

Tabaka Olusumu Tek veya cok tabakali Genellikle tek tabakalidir
olabilir

Sicakliktan Etkilenme Diisiik sicaklikta tercih edilir ~ Yiiksek sicaklikta tercih edilir

Secicilik Diisiiktlir Yiiksektir

Desorpsiyon Kolaydir Zordur, yliksek enerji gerekir

Ornek Alanlar Gazlarn aktif komiire Katalizor yiizey reaksiyonlart,

tutunmasi, nem
adsorpsiyonu, sogutucu

uygulamalar

gaz sensorleri, kimyasal

doniisiimler

3.2. Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler

Amoksisilin gibi farmasétik bilesiklerin sulu ¢ozeltilerden geri kazanilmasi siirecinde,

adsorpsiyon verimliligi sistemin fiziksel ve kimyasal parametrelerine dogrudan baglidir. Siirecin

verimliligini dogrudan etkileyen bu parametreler, temel 6zelliklerine gore siniflandirilarak Sekil

3.1'de sematize edilmistir.
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 Adsorbent tirt ve * Baslangi¢ Adsorbat * Cozeltinin pH degeri

ylzey yapisi Derisimi o Sicaklik
 Adsorbatin turd  Adsorbent Miktar « Yiizey Gerilimi ve
* Yiizey Alan: ve (dozaj) Basing
Gozeneklilik  Karistirma Hizi

» Temas Siresi

Sekil 3.1. Adsorpsiyona etki eden faktorler
3.2.1. Adsorbentin tiirii ve ozellikleri

Adsorpsiyon yontemi uzun siiredir kullanilan etkili bir aritma teknigidir ve genis kullanim
alanina sahip olmasina ragmen kullanilan adsorbent materyallerin ekonomik ac¢idan dezavantajli

olmasi yeni ve diisiik maliyetli adsorbent arastirmalarina olan ilgiyi artirmistir.

Adsorbentin yapisal ve kimyasal kimligi, bir adsorpsiyon isleminin hem kapasitesini hem
de segiciligini belirleyen en temel unsurdur. Genel olarak adsorbentler, kdkenlerine ve
bilesimlerine gore ii¢ ana grupta siniflandirilmaktadir: Karbon bazli adsorbentler arasinda aktif
karbon ve karbon nanomalzemeler; mineral adsorbentler arasinda silika jel, aktif aliimina ve
zeolitler; diger adsorbentler arasinda ise sentetik polimerler ve kompozit adsorbentler yer
almaktadir (Dabrowski, 2001). Bir adsorbent tiirliniin pratik uygulamalarda etkin olarak
kullanilabilmesi i¢in yiiksek yiizey alani ve adsorpsiyon kapasitesinin yani sira uygun goézenek
boyutu ve gézenek hacmine sahip olmasi dnemli 6zellikler arasinda yer almaktadir (Kyzas &
Matis, 2015). Ancak, tek basina genis bir yilizey alan1 yeterli degildir; hedef adsorbat
molekiillerinin gézeneklere rahatca niifuz edebilmesi, sterik engellerle karsilasmamasi ve tanecik
i¢i diflizyonun kesintisiz gerceklesebilmesi i¢in gozenek boyutu dagiliminin adsorbatin molekiiler
boyutlartyla uyumlu olmasi sarttir (Rouquerol vd., 1999). Bunlarin yam sira, yilizeydeki
fonksiyonel gruplar ve yiizey yiikii tarafindan sekillendirilen yiizey kimyasi, kirletici ile meydana
gelecek elektrostatik veya kimyasal etkilesimlerin tiiriinii belirlemede belirleyici bir rol oynar. Bu
morfolojik ve kimyasal 6zelliklerin 6tesinde, adsorbentin pratik uygulamalarda kullanilabilmesi
acisindan yeterli mekanik dayanikliliga sahip olmasi ve rejenerasyon sonrasinda birden fazla

adsorpsiyon dongiisiinde yeniden kullanilabilmesi de 6nem tagimaktadir (Dabrowski, 2001).

Endiistriyel atiksu aritimi ve gaz saflagtirma proseslerinde, hedef kirleticilerin
uzaklastirilmasi amaciyla laboratuvar ve sanayi 6lgeginde ¢ok ¢esitli gozenekli kati malzemeler

kullanilmaktadir. Bu malzemeler arasinda en koklii ve yaygin uygulama alanina sahip olani, odun,
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kémiir veya hindistan cevizi kabugu gibi nciillerden iiretilen, 500 ile 2000 m?/g arasinda degisen
muazzam bir 6zgiil yiizey alanina sahip aktif karbondur (Yu & Han, 2015). Aktif karbon, sahip
oldugu gelismis gozenekli yapis1t ve yiiksek yiizey alami sayesinde organik kirletici tiirlerini;
ylzeyindeki fonksiyonel gruplar aracilifiyla da agir metal iyonlarin1 etkili bi¢imde
adsorplayabilmektedir (Gabaldon vd., 2006). Diger taraftan zeolitler ve mezogozenekli silika
malzemeler, ila¢ kalintilar1 ve antibiyotikler gibi mikro kirleticilerin sudan temizlenmesinde
hidrofilik/hidrofobik dengeleri ve diizenli kristal gozenek aglar1 sayesinde etkili alternatifler
sunmaktadir (Grela vd., 2021). Benzer sekilde, sol-jel prosesleriyle sentezlenen silika jel ve
aliminyum oksitin 1sitilmasiyla elde edilen aktif aliimina, genis i¢ ylizey alanlar1 ve ayarlanabilir
gbzenek boyutlar1 nedeniyle 6zellikle nem alma, gaz kurutma ve polar ugucu organik bilesiklerin
(VOC) tutulmasinda endiistriyel standartlar haline gelmistir (Wang vd., 2004). Son yillarda ise,
geleneksel adsorbentlerin yliksek maliyetlerini ve rejenerasyon zorluklarini agsmak adina, kitinden
tiiretilen kitosan gibi biyopolimerler ile tarimsal ve endiistriyel atiklardan elde edilen diisiik
maliyetli "yesil" adsorbentlerin atiksu aritimindaki potansiyeline yonelik akademik ilgi gozle

goriiliir bir sekilde artmistir (Ho, 2022; Yu & Han, 2015).

Geleneksel karbon bazli adsorbentlerin yani sira, 6zellikle endiistriyel atiksulardan spesifik
organik molekiillerin ve farmasotik bilesiklerin geri kazanilmasinda "Amberlyst" serisi gibi
makro-gozenekli iyon degistirici regineler kritik bir role sahiptir (Silah & Giil, 2018). Amberlyst
15 (asidik/katyonik) ve Amberlyst A21 (bazik/anyonik) gibi polistiren-divinilbenzen matrisli
recineler, yiiksek gozenek hacimleri ve fiziksel dayanikliliklari sayesinde karmagik sulu
cozeltilerde Uistiin performans sergilemektedir (Pal vd., 2012; Victor-Ortega vd., 2016). Amberlyst
tipt polimerik adsorbentler, yiiksek ylizey alanlari ve mekanik dayanikliliklarinin yani sira
fonksiyonel yapilariyla O6ne ¢ikmaktadir. Klasik aktif karbonun genel fiziksel tutunum
mekanizmasinin aksine, Amberlyst recineleri biinyelerinde barindirdiklar1 fonksiyonel gruplar
(6rnegin -SO3H veya amin gruplari) sayesinde, hedef kirleticinin fonksiyonel gruplariyla spesifik
elektrostatik etkilesimlere, iyon degisim reaksiyonlarina veya hidrojen baglarina girerek iistiin bir
secicilik saglar (Basar & Silah, 2020; Wolska vd., 2024). Literatiirde sik¢a kullanilan farkli
adsorbent tiirlerinin birbirlerine karsi sagladigi avantajlar ve sinirliliklarn Cizelge 3.2'de

karsilastirmali olarak 6zetlenmistir.
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Cizelge 3.2. Farkli adsorbent tiirlerinin avantaj ve dezavantajlari

Adsorbent Tiirii

Belirgin Avantajlar

Temel Dezavantajlar1 / Stmrhhiklar:

Polimerik
Regineler

(Amberlyst vb.)

Fonksiyonel gruplarla
yuksek secicilik; diizgiin
gbzenek boyutu dagilimlar;
miikemmel mekanik
kararlilik; asidik/bazik
ortamlarda kolay
rejenerasyon. ilag
molekiiliiniin yapisina gore
(notr, iyonik, katyonik veya
zwitteriyonik) kimyasal
olarak tasarlanabilirler.
Aromatik polimerik
matrisler, aromatik halka
igeren ilaglarla (Amoksisilin
vb.) n-m etkilesimi kurarak
miikemmel uyum saglar.
Belirli fonksiyonel gruplari
sayesinde (6rn: Amberlyst'in
asidik/bazik gruplar1) hedef
ilaca kars1 giiglii ve secici bir

afinite (Kv) gelistirirler.

Yiiksek ilk yatirim maliyeti; baz1 organik
¢oziiciilere kars1 sisme (swelling) egilimi;
inorganik tuz ve iyon konsantrasyonu
hassasiyeti; aktif karbon veya
mezogdzenekli malzemeler ile
kiyaslandiginda genel olarak 6zgiil ylizey
alanlar1 daha diistiktiir.

Aktif Karbon

Cok genis spesifik yiizey
alani; ytiksek gozeneklilik;
esnek yiizey fonksiyonelligi;
isletmedeki ¢cok yonliiliik;
tekrar kullanilabilirlik;

ekonomiklik.

Performans standardinin olmamasi /
kararsizlik; ¢ozelti ortamina ve adsorbat
ozelliklerine bagimlilik; asir1 reaksiyonun

gbzenek duvarlarini yikma riski.

Zeolitler

Diisiik maliyet ve bol
bulunabilirlik; seg¢ici
adsorpsiyon; diisiik cevresel
etki ve siirdiiriilebilirlik;

yuksek verimlilik; genis

Bilesim ve saflik tutarsizligi; ongoriilemez
sonuglar; dogrudan kullanim yetersizligi /
ek islemlere ihtiya¢ duyulmasi; ham
haldeki safsizlik sinirlamasi; sentetik

zeolitlere daha fazla bagimlilik.
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fonksiyonellik; gelistirilebilir
(modifiye edilebilir) olmast;

yapisal saglamlik ve alan

genisligi; yiiksek iyon
degisimi.
Tarimsal Diisiik maliyet ve yerel Diistik adsorpsiyon kapasitesi; diisiik
Biyokiitleler bulunabilirlik; ¢evre dostu ve  segicilik (selektif olmama); tiirler
(Yesil stirdiiriilebilir yap1; minimum arasindaki biliyiik verim farki; diisiik
Adsorbentler)  6n islem gereksinimi (kolay  yenilenme (rejenerasyon) kapasitesi;
hazirlanma); zengin organik  ¢lirlime ve bozulma riski (biyolojik
icerik; cesitli fonksiyonel hassasiyet).
gruplar; yiiksek spesifik
kapasite.
Biyokomiir Yiiksek siirdiirtilebilirlik ve  Standartlastirma zorlugu (degiskenlik);
(Biochar) dongiisel ekonomi; karbon cevresel kosullara asir1 bagimlilik; orta
tutma ve iklim degisikligi ile  diizey adsorpsiyon kapasitesi ve yavas
miicadele; diisiik tiretim adsorpsiyon kinetigi; diisiik secicilik
maliyeti; gelismekte olan (selektif olmama); yapisal hasar ve
tilkeler i¢in erisilebilirlik; rejenerasyon maliyeti; ikincil kirlilik
ekonomik rejenerasyon (kimyasal s1zint1) riski; tiretim
potansiyeli; zengin Olceklenebilirligi.
fonksiyonel gruplar; yiiksek
gozenekliligi ve ylizey
kimyasi sayesinde genis
kirletici yelpazesi.
Olaganiistii yapisal ve optik  Yiiksek liretim maliyeti; sudan geri
Nanomalzemeler  6zellikler; cok yiiksek kazanim / ayirma zorlugu; saglik ve ¢evre

reaktivite ve secici
adsorpsiyon; ¢ok islevlilik
(multifonksiyonellik); ileri
oksidasyon ve fotokataliz
giicli; antimikrobiyal

(dezenfeksiyon) yetenegi;

riski (toksisite belirsizligi); dl¢ceklenebilirlik

sorunu.




cok yonlii teknolojik

¢Oziimler.
Kitosan Toksik olmamast; Gozeneksiz yapi; cok diislik yiizey alani;
(Chitosan) (Dogal biyobozunurluk; dogrudan kullanim yetersizligi (fiziksel ve
Biyopolimer) biyouyumluluk; bol ve kimyasal modifikasyonlara ihtiya¢
yenilenebilir kaynak; zengin ~ duymasi).
azot ve fonksiyonel gruplar;
yuksek reaktivite; kimyasal
kararlilik; yiiksek segicilik;
ekonomiklik.
Ucucu Kiil Atik degerlendirmesi ve Iyi islenmediginde su, hava ve topragi
(Fly Ash) cevre koruma; aktif karbona  kirletme riski; saklanmasinin getirdigi
(Endiistriyel Atik) kiyasla ¢cok daha ucuz ve lojistik ve ¢evresel problem; parametrelere

kolay bulunabilir olmasi; ¢ok
yiiksek karbon igerigi,
gbzenekli yapi, biliylik
gdzenek hacmi ve
miitkemmel adsorpsiyon
kapasitesi (hidrofilik yiizey);
asit (HCI) modifikasyonu ile
ylizey alaninin ~9 katina
¢ikabilmesi; modifikasyona
yiiksek yatkinlik;
parcaciklarin biiyiik oranda
kiiresel camsi sekle ve amorf

yapiya sahip olmasi.

asir1 bagimlilik ve degiskenlik; ham ugucu
kiiliin diisiik bir yiizey alanina sahip olmas;
pargacik boyutunun c¢ok genis / diizensiz bir

dagilim gostermesi.

(Ho, 2022; Klepéacova vd., 2006; Mahdavi vd., 2025)
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3.2.2. Adsorbatin (Adsorplanan madde) tiirii

Cozeltiden adsorpsiyon, adsorbat ile ¢oziicli molekiillerinin kat1 ylizeyine tutunmak i¢in
rekabet ettigi dinamik bir siirectir. Bu dengede adsorbatin sahip oldugu fonksiyonel gruplarin tiirii,
sayis1 ve yapisal geometrisi, molekiiliin adsorbent ylizeyine olan afinitesini dogrudan belirler.
Ozellikle asidik veya bazik karakterdeki fonksiyonel gruplar ¢ozelti pH'ma bagh olarak
iyonlasabildiginden, adsorbat ile adsorbent yiizeyi arasinda elektrostatik ¢ekme veya itme
kuvvetlerinin dogmasina yol agar. Ayrica adsorbat molekiiliiniin ¢oziiniirliigii ve ¢oziiciiyle olan
etkilesimleri adsorpsiyon dengesini onemli seviyede etkilerken, adsorbent yiizeyinin enerjetik
heterojenligi de adsorpsiyon davranisinin belirlenmesinde 6nemli rol oynamaktadir. Sonug olarak,
adsorbatin kimyasal kimligi ve ¢ozelti i¢i davranislari, sistemin adsorpsiyon kapasitesini ve
mekanizmasint belirleyen en temel parametrelerdendir (Derylo-Marczewska ve Marczewski,

2002).
3.2.3. Cézelti pH’1

Cozelti pH'1, hem adsorbentin yiizey yiikiinii hem de ilag molekiillerinin iyonlasma
durumunu belirleyen en kritik parametredir. Adsorbent yiizeyi, sifir yiik noktasmin (pHpzc)
altindaki pH degerlerinde pozitif, izerindeki degerlerde ise negatif yiik kazanir (Noh ve Schwarz,
1989). Benzer sekilde, farmasotik bilesiklerin iyonik yiikii de kendi pKa degerlerine ve ortam
pH'ina bagli olarak degisir. pH'a bagli olarak gelisen bu yiik degisimleri, adsorbat ile adsorbent
arasinda ozellikle zwitter iyonik maddelerde pH degisimi elektrostatik cekme veya itme kuvvetleri
olusturarak siireci dogrudan yonlendirir. Ayrica pH, ila¢ molekiillerinin sudaki ¢oziiniirligiinii ve
hidrojen bag1 kurma kapasitesini de etkilediginden, maksimum adsorpsiyon verimi i¢in sistemin
elektrostatik dengesini saglayan optimum bir pH degerinin belirlenmesi sarttir (Mahdavi vd.,

2025).
3.2.4. Baslangi¢ adsorbat derisimi

Baslangi¢ adsorbat derisimi, adsorpsiyon siirecinin verimliligini ve kapasitesini belirleyen
en temel parametrelerden biridir. Cozeltideki baslangi¢ ilag (adsorbat) konsantrasyonunun
artirtlmasi, sivi1 faz ile kat1 faz (adsorbent) arasinda giiclii bir kiitle transferi itici giicii (driving
force) olusturur. Bu durum, s1v1 ve kat1 faz arasindaki kiitle transferini destekleyerek adsorpsiyon
kapasitesinin artmasina katki saglar (Lin vd., 2009). Buna bagl olarak, adsorbatin baslangic
derisimi arttik¢a adsorbentin birim kiitle bagina dengede adsorpladig: adsorbat miktari (qe, mg/g)
artig gostermektedir. Ciinkii yiiksek konsantrasyonlarda, adsorbent yilzeyindeki aktif bolgeler ile
adsorbat molekiilleri arasindaki carpisma olasiligi maksimuma ulasir. Ancak, adsorpsiyon
(giderim) yiizdesi (%) genellikle yiiksek baslangi¢ derisimlerinde azalma egilimindedir; bunun
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sebebi, adsorbent tizerindeki sinirli sayidaki aktif bolgenin yiiksek dozdaki adsorbat molekdilleri

tarafindan hizla doygunluga ulastirilmasidir (Zadvarzi ve Amooey, 2023).

3.2.5. Sicakhik

Sicaklik, adsorpsiyon siirecinin termodinamik yapisini, dengesini ve mekanizmasini
dogrudan etkileyen kritik bir degiskendir. Sicaklikta meydana gelen degisimler, hem ilag
molekiillerinin ¢ozelti igindeki difiizyon hizin1 hem de adsorbent yiizeyinin aktif bdlgelerinin
enerjisel durumunu degistirir (Al-Ghouti ve Da'ana, 2020). Sicaklik artisiyla birlikte dengedeki
adsorpsiyon kapasitesinin (ge) nasil degistigi, siirecin ekzotermik veya endotermik olmasina
baghdir. Eger ilag molekiillerinin adsorbent ylizeyine tutunmasi ekzotermik (1s1 veren) bir
etkilesim ise, sicaklik arttikca molekiillerin yiizeyden ayrilma egilimi (desorpsiyon) artar ve
toplam adsorpsiyon kapasitesi azalir (Anastopoulos vd., 2020). Aksine, siirecin endotermik (1s1
alan) olmasi1 durumunda, sicaklik artis1 ilag molekiillerinin hareketliligini (mobilite) artirarak
gbzenek i¢i difiizyonu kolaylastirir ve kapasitenin yiikselmesini saglar. Ayrica yiiksek sicakliklar,

adsorbent tizerindeki bazi pasif bolgeleri aktive ederek yeni baglanma alanlari yaratabilir (Dogan
vd., 2004).

3.2.6. Temas (Dengeye gelme) suresi

Temas suresi, adsorpsiyon surecinin kinetigini ve sistemin dengeye ulagsmasi i¢in gereken
optimum siireyi belirleyen kritik bir parametredir. Islemin ilk asamalarinda, adsorbent yiizeyinde
cok sayida bos aktif bolgenin bulunmasi ve kiitle transferi itici giicliniin yiiksek olmas1 nedeniyle
ilag adsorpsiyon hizi oldukg¢a yiiksektir. Siire ilerledik¢e aktif bolgeler hizla dolar ve ilag
molekiillerinin gozenek ig¢i difiizyonu yavaglar. Belirli bir stire sonunda, adsorpsiyon ve
desorpsiyon hizlarmin esitlenmesiyle sistem "adsorpsiyon dengesine" ulasir. Bu denge suresine
ulasildiktan sonra temas siiresinin uzatilmasi, adsorplanan ila¢ miktarinda (qe) kayda deger bir

artig saglamaz (Perumal vd., 2024).
3.2.7. Adsorbent miktari (Dozaj)

Adsorbent dozu, siirecin ekonomikligi ve verimliligi acisindan optimize edilmesi gereken
bir parametredir. Cozeltideki adsorbent miktar1 artirildiginda, toplam ytlizey alani ve kullanilabilir
aktif bolge sayis1 arttig1 i¢in ilacin ylizde uzaklastirma verimi yiikselir (Garg vd., 2003). Buna
karsin, adsorbent miktar1 arttik¢ca gram basina diisen adsorbat miktar1 (qe) genellikle azalir. Clinkii
adsorbat miktar1 sabitken ortamdaki tutunma yerleri (aktif bolgeler) bos kalir. Ayrica, ¢ok fazla
adsorbent eklendiginde tanecikler birbirine yapisip topaklanarak adsorbatin yanasabilecegi yiizey

alanin1 kiigiiltiir (Zadvarzi ve Amooey, 2023).
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3.2.8. Karistirma hizi

Adsorpsiyon siirecinin gergeklestigi sistemde karistirma isleminin uygulanmasi, dis kiitle
transfer katsayisin1  artirarak adsorbat molekiillerinin  adsorbent ylizeyine taginimini
hizlandirmaktadir. Boylece dis film tabakasindaki kiitle transfer direnci azaltilarak adsorpsiyonun

daha hizli ger¢eklesmesi saglanmaktadir (Purkait vd., 2007).
3.2.9. Yiizey yapisi, genisligi ve gozeneklilik

Adsorbentin ylizey alani, gézenek hacmi ve gozenek boyutu dagilimi, adsorpsiyon
kapasitesini dogrudan belirleyen en kritik fiziksel 6zelliklerdir. Bir adsorbentin spesifik ylizey
alan1 (m?/g) ne kadar genis ve gdzenekliligi ne kadar yiiksekse, ilag/adsorbat molekiillerinin

tutunabilecegi aktif bolge sayisi da o oranda artar (Rouquerol vd., 1999).
3.3. Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorpsiyon siirecinin termodinamik agidan arastirilmasi, slirecin enerjetik 6zelliklerinin
ve kendiliginden gergeklesme egiliminin degerlendirilmesine imkan saglamaktadir. Bu amacla
standart entalpi (AH®), standart Gibbs serbest enerjisi (AG®), ve standart entropi (AS°) degisimleri
temel termodinamik parametreler olarak kullanilmaktadir. AG® degerinin negatif olmasi
adsorpsiyon siirecinin termodinamik olarak elverisli ve kendiliginden gerceklestigini, AH® degeri
stirecin endotermik veya ekzotermik karakterini, AS°® ise adsorpsiyon sirasinda sistemdeki
diizensizlik degisimini ortaya koymaktadir (Anirudhan ve Radhakrishnan, 2008). Standart Gibbs
serbest enerjisindeki degisim, Formiil F.1 ve F.2’de yer alan bagint1 kullanilarak hesaplanabilir.

AG’ = AH'- TAS’ (F.1)
Yukaridaki esitlikteki terimler;
AH’: Standart entalpi degisimi (kJ/mol)
AG’: Standart Gibbs serbest enerjisi degisimi (kJ/mol)
AS’: Standart entropi degisimi (kJ/mol K)
T: Mutlak sicaklik (Kelvin) degerini gostermektedir.

Sistem parametrelerinin belirlenmesinde deneysel verilerden yararlanabilmek igin
reaksiyonun denge sabiti (K.') hesaplanir ve ardindan Van 't Hoff yaklasimindan faydalanilir.
Mutlak sicakligin tersi (1/T) ile denge sabitinin dogal logaritmasi (In K.") arasindaki iliskiyi kuran

dogrusal denklem Formiil F.3'te sunulmustur (Tran vd., 2017).

AG® =-RTInK.’ (F.2)
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InK." = (AS/R) — [(AH'/R) (1/T)] (F.3)

Burada R, ideal gaz sabiti (8,314 J/molK) olarak isleme alinir. Cizilen Van 't Hoff grafiginin
egiminden ve kesim noktasindan AH® ve AS® degerlerine ulasilir. Termodinamik a¢idan AH°
degerinin isareti, isletim sicakligimin se¢imi i¢in belirleyicidir; negatif bir deger adsorpsiyonun
ekzotermik dogasini, pozitif bir deger ise endotermik karakterini ortaya koyar. Ayrica, hesaplanan
AG® degerinin negatif ¢ikmasi, adsorpsiyon siirecinin termodinamik ag¢idan istemli (kendiliginden

gerceklesebilir) bir yapida oldugunu gostermektedir.
3.4. Adsorpsiyon Kinetigi

Bir adsorpsiyon sisteminin nasil isledigini tam manasiyla ¢ézebilmenin yolu kinetik
calismalarin degerlendirilmesinden geger. Bu veriler, 6zellikle biiyiik 6l¢ekli tasarimlarda stirecin
en yliksek verimle ylriitilebilmesi igin gerekli parametrelerin seg¢ilmesini saglar. Siirecin
ilerleyisini tanimlamak amaciyla literatiirde deneysel temelli c¢esitli matematiksel modeller
kullanilmaktadir. Bunlar arasinda uygulamasi en popiiler olan yaklasimlar ise yalanci birinci
mertebe, yalanci ikinci mertebe ve tanecik i¢i difiizyon modelleri olarak siralanabilir. (Largitte ve

Pasquier, 2016).
3.4.1. Yalanci (Pseudo) birinci dereceden kinetik model

Kat1 ylizeyinde biriken madde miktarini temel alan bu yaklasim, sivi-kati sistemlerindeki
sorpsiyon hizin1 agiklamak amaciyla literatiire kazandirilan ilk dinamik denklemdir. Bilim
diinyasinda siklikla "Lagergren bagintisi" olarak da adlandirilan bu model, tarihsel agidan kinetik

calismalarin temelini olusturur (Lagergren, 1898; Wang ve Guo, 2020).

dqt

— = ki1(de —qv) (D.1)

S6z konusu diferansiyel hiz denkleminin belirli sinirlar dahilinde entegrasyonu yapildiginda

asagidaki dogrusal denklemle elde edilir:
In(ge — qt) = Inqe — k1.t (D.2)

Bu matematiksel modelde yer alan ki, sisteme ait yalanci birinci derece hiz sabitini (dk™)
temsil etmektedir. Bununla birlikte, qe ve q: degerleri ise sirasiyla sistem dengede iken ve herhangi
bir t siiresi sonunda birim adsorbent kiitlesi tarafindan tutulan adsorbat miktarlarini (mg/g)

gostermektedir (Ho, 2004).
3.4.2. Yalanci (Pseudo) ikinci dereceden kinetik model

Literatiire Ho ve McKay tarafindan kazandirilan yalanci ikinci dereceden kinetik model,

Ozellikle adsorbentinin kat1 fazdaki tutma kapasitesinin belirlenmesinde kullanilir. Bu model,
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siirecteki bag olusumunun kimyasal etkilesimlere (kemisorpsiyon) dayandigin1 varsayan

mekanizmalar1 tanimlamakta oldukea basarilidir (Ho & Mckay, 1999).

Hiz verilerinin matematiksel olarak degerlendirilmesinde kullanilan entegre dogrusal denklem

asagida verilmistir:
dqt
2 = k@e—aq:)? (D3)

Bu bagintida yer alan ko, yalanci ikinci derece kinetik hiz sabitini (g mg™ dk') ifade
ederken; ge ve qt degerleri ise sirastyla dengede ve herhangi bir t aninda birim kati kiitlesi
tarafindan baglanan madde miktarlarini (mg g') temsil etmektedir (Bullen vd., 2021). ilgili
modelin pratik uygulamasinda, deneysel olarak elde edilen t degerlerine karsilik t/q; oranlari
grafige dokiiliir. Olusan dogrusal grafigin egiminden sistemin teorik denge kapasitesi (qe) ekseni

kestigi noktadan (orjinden kayma miktar1) ise k» hiz sabiti hesaplanir.
3.4.3. Parcacik ici difiizyon modeli

Adsorpsiyon siireglerinde kiitle transfer adimlarini belirlerken, yalanci birinci veya ikinci
mertebeden modeller kinetik mekanizmay1 tam olarak aydinlatmada bazen yetersiz kalabilir. Bu
tiir durumlarda, kirletici molekiillerinin kat1 gézenekleri icerisindeki hareketini incelemek adina
Weber ve Morris (1963) tarafindan literatiire kazandirilan pargacik ici (gbzenek i¢i) difiizyon
modeline basvurulur. Sistemin difiizyon dinamiklerini matematiksel olarak ifade eden dogrusal

denklem su sekildedir:
q: = k; .tY2+C (D.4)

Bu bagintida yer alan pargacik igi difiizyon hiz sabitini ( mg/g dk* ) gosterirken; t deneme
stiresini (dk) ve q; ise o siire zarfinda tutulan kirletici miktarini (mg/g) temsil eder. Formiildeki C
sabiti 1se dogrudan adsorbent yiizeyini saran siir tabakasinin kalinligi hakkinda bilgi verir. Bu
degerin biiyiimesi, ylizeydeki direncin ve sinir tabaka etkisinin o derece baskin oldugunu kanitlar.
Deneysel verilerin analizi i¢in degerlerine kars1 q: grafigi olusturulur. Elde edilen grafikteki
dogrunun egim katsayis1 bize hiz sabitini verirken, y-eksenini kestigi nokta (intersept) ise

dogrudan C sabitini verir (Weber ve Morris, 1963).

Literatiirde siklikla kullanilan bu kinetik modellerin teorik altyapilari, dogrusal esitlikleri

ve grafiksel parametre hesaplama yontemleri toplu olarak Cizelge 3.3°te 6zetlenmistir.
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Cizelge 3.3. Adsorpsiyon kinetik modellerinin karsilastirilmasi

Kriter

Pseudo Birinci

Derece

Pseudo ikinci

Derece

Parcacik I¢i
Difiizyon

Temel denklem

dg/dt = ki(qe — qt)

dg/dt = k2(qe — qt)?

qe = k; .tY2+C

Dogrusal form

In(qe — q1) = Inqe —
ki.t

t/qt=1/(k2qez)
+t/qe

qr = k;.tY2+C

Temel parametreler

ki (dk™): birinci
derece hiz sabiti; ge:
denge adsorpsiyon

kapasitesi

k2 (g mg' dk™):
ikinci derece hiz
sabiti; qe: denge
adsorpsiyon
kapasitesi; h = koqe*:
baslangic

adsorpsiyon hizi

ki (mg/g dk?):

pargacik i¢i difiizyon

hiz sabiti; C: sinir
tabakas1 kalinligiyla
iliskili sabit

Grafik yontemi

log(ge — qt) ile t
arasinda dogrusal
grafik; egimden ki,

kesimden ge

t/qt ile t arasinda
dogrusal grafik;
egimden ge,

kesimden ke

qt ile t*/? arasinda
grafik ¢izilir;
dogrusallik kontrol

edilir; orijinden

hesaplanir: hesaplanir gecmemesi dis kiitle
transferinin de etkili
oldugunu gosterir

Temel varsayim Adsorpsiyon hizi, Kimyasal Adsorpsiyon hizi

dolmamais ylizey adsorpsiyon hiz yalnizca pargacik i¢i

alaniyla orantilidir; belirleyici difiizyonla

fiziksel adsorpsiyon  basamaktir; elektron  siirlandirilmastir;

agirhiklidir paylasimi veya cok agamali siireg

degisimi s6z

konusudur

miumkindir
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Uygulandigi siire¢  Adsorpsiyonun Metal iyonlari, boyar Gozenekli
baslangic¢ maddeler ve organik  adsorbentlerde (aktif
asamasinda; yiiksek  kirleticilerin karbon, zeolit,
baslangic adsorpsiyonunda; biyokomiir);
konsantrasyonlarinda uzun denge difiizyon
ve ylizey aktif stirelerinde kontroliiniin test
bolgelerinin sinirli edilmesinde
oldugu sistemlerde

Avantajlari Hesaplama basitligi; qe deneysel degerle  Hiz belirleyici adimi
baslangi¢ kinetik ortiisiir; ortaya koyar; ¢ok
davranisini 1yi kemisorpsiyon asamal1 diflizyon
tanimlar mekanizmasini mekanizmasini

aciklar; en yaygin aydinlatir
kullanilan model

Sinirhliklar: qe degeri deneysel Yiiksek Tek basina yeterli
ge ile ortiismeyebilir; konsantrasyonlarda  degildir; diger
uzun siireli verileri baslangi¢ hizin modellerle birlikte
zayif temsil eder hafif¢ce abartabilir yorumlanmalidir;

grafikte ¢oklu
dogrusal bolgeler
olusabilir

Referans (Ho, 2004; (Ho & Mckay, 1999; (Largitte ve

Lagergren, 1898;
Musah vd., 2022;
Wang vd., 2024).

Ho, 2006; Simonin,
2016).

Pasquier, 2016; Qiu
vd., 2009; Weber ve
Morris, 1963).

42



3.5. Adsorpsiyon izoterm Modelleri

Sulu ¢ozeltilerden kirleticilerin uzaklastirilmasinda, 6zellikle atik su sistemlerinde siklikla
karsimiza ¢ikan farmasotik mikro kirleticilerin gideriminde en kritik basamak, sistem i¢in hem
ekonomik hem de yiiksek verimlilige sahip optimum adsorbentin se¢ilmesidir (Ouyang vd., 2020).
Bu secimi takiben, kati-sivi fazlar1 arasindaki kiitle transfer mekanizmalarini ve adsorbent-
adsorbat araylizeyindeki mikroskobik etkilesimleri net bir sekilde tanimlayabilmek adina
adsorpsiyon izoterm modellerinin matematiksel analizine bagvurulur (Ayawei vd., 2017). Izoterm
caligmalari; sistemin denge anindaki davranisini, maksimum tutunma kapasitesini ve kirletici
molekiillerinin kat1 yilizeyine dagilim geometrisini belirleyerek endiistriyel dlgekteki proseslerin

optimize edilmesine dogrudan olanak tanir (Foo ve Hameed, 2010).

Cevre miihendisligi ve ayirma teknolojilerindeki bu kritik 6nemi nedeniyle, literatiirde
adsorpsiyon dengelerinin modellenmesine yonelik kapsamli teorik ve ampirik calismalar
yiriitiilmistir. Cevre miihendisligi ve ayirma teknolojilerindeki bu kritik 6nemi nedeniyle,
literatiirde adsorpsiyon dengelerinin modellenmesine yonelik kapsamli teorik ve ampirik
calismalar yuritilmistiir. Gegmisten gliniimiize gelistirilen ve farkl yiizey kabullerini temel alan
bu izoterm yaklagimlarinin tarihsel ve kronolojik gelisim evreleri Sekil 3.2.°de gosterilmis ve

Cizelge 3.4.’de detaylandirilmistir.

1920°ler (1929 | (1950 | 1965 [ 1993
Freundlich Volmer « BET * Fowler-Guggenheim Lewis ve ark. FH-VSM ¢ Langmuir- Von Gemmingen Siiregelen
[zotermi Temkin * Frumkin Denklemi “Lineer” Denklemi Freundlich * Toth « [zotermi Geligim
: Cochran ve ark. :
L @ L L @ O L O L @ »
1916-1918 (1928 | 1940'lar (11960ar | 1980'ler 2000%er |
Langmuir Gibbs Adsorpsiyon Flory-Huggins * Dubinin-Radushkevich*  VSM-Wilson « O'Brien- Toth (Revize) «
Izotermi [zotenmi Harkins-Jura * Hill * Jovanovich * Myers « Nitta » Baudu * Brouers izotermleri

Oswin * Halsey Vieth-Sladek * Aranovich + Khan
] Redke-Prausnitz »
Fritz-Schluender  Jossens )

~ . = P
®& ® ® @© e ©

Sekil 3.2. izoterm yaklasimlarmin kronolojik gelisim evreleri
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Cizelge 3.4. Yillar i¢inde gelistirilen adsorpsiyon izoterm modelleri

Yil

/ Adsorpsiyon

Donem izotermi / model

Temel yaklasim ve ozellikleri

Ampirik bir modeldir; heterojen yiizeylerde adsorpsiyonu ve

Freundlich yiizeydeki farkli adsorpsiyon enerjilerini temsil etmek amaciyla
1900 izotermi kullanilir. Mozaffari Majd vd. modeli Freundlich (1906)'ya
dayandirmaktadir.
Kinetik yaklagima dayalidir; adsorpsiyon ve desorpsiyon hizlarinin
1018  Langmuir izotermi esit oldugu dinamik denge kabuliinii esas alir. Homojen yiizey
tizerinde tek tabakali adsorpsiyonu ve ihmal edilebilir molekdller
arasi etkilesimleri varsayar.
Adsorplanmis tiirler arasindaki etkilesimleri dikkate alan yiizey
1925  Frumkin izotermi adsorpsiyon yaklagimidir. Mozaffari Majd vd. Frumkin modelini
1925 tarihli ¢alismaya dayandirmaktadir.
Adsorpsiyon dengesinin termodinamik olarak ifade edilmesine
1995 Volmer izotermi yonelik erken donem modellerden biridir; Mozaffari Majd vd.'nin
kaynakcasinda Volmer'in  0zgiin c¢alismasit 1925 olarak
verilmektedir.
Adsorpsiyon 1zotermlerinin tiiretilmesinde kullanilan
Gibbs adsorpsiyontermodinamik yaklasimin 6nemli temellerinden biridir. Malek ve
1928 yaklasimi (de Boer) Farooq, Gibbs adsorpsiyon izotermi yaklagimini de Boer (1928) ile
iliskilendirmektedir.
Brunauer— Cok molekiilli/gok tabakali fiziksel adsorpsiyon teorisine
1938  Emmett—Teller dayalidir; Ozellikle gaz-kat1 adsorpsiyon sistemleri ig¢in
(BET) izotermi geligtirilmistir.
Istatistiksel termodinamik yaklasim igerisinde ele alimir ve
1939 Z:Vg\]/;eern_heim adsorplanmis molekiiller arasindaki etkilesimleri dikkate alir.
modeli Malek ve Farooq modeli Fowler ve Guggenheim'in 1939

caligmasina dayandirmaktadir.

(Malek ve Farooq, 1996; Mozaffari Majd vd., 2022).
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Yiiriitiilen bu aragtirma kapsaminda da denge verilerinin teorik uygunlugunu dogrulamak
amaciyla; literatiirde en yaygm kullanilan temel modellerden Langmuir ve Freundlich
esitliklerinin yan1 sira Temkin, Redlich-Peterson (R-P) ve Dubinin-Radushkevich (D-R) izoterm

modelleri segilerek derinlemesine analiz edilmistir.
3.5.1. Langmuir izoterm modeli

Literatiirde kati-sivi adsorpsiyon mekanizmalarinin aydinlatilmasinda en ¢ok taninan
teorik yaklasimlardan biri Langmuir izoterm modelidir. ilk olarak gaz-kati faz etkilesimlerini
aciklamak iizere tiiretilen bu model, giiniimiizde farkli adsorbent ve biyosorbentlerin performans
dinamiklerini kiyaslamak amaciyla yaygin olarak kullanilmaktadir (Vijayaraghavan vd., 2006).
Bu teorik modelin arkasindaki temel matematiksel ¢ikarim, kati bir araytlizeyde gerceklesen kararl
kiitle transferinin aslinda dinamik bir kinetik prensibe dayandigin1 savunur. Bu yaklasima gore
stireg; cozeltideki akiskan molekiillerinin siirekli olarak kati yiizeyini bombalamasiyla olusan
adsorpsiyon hizi ile yiizeye tutunmus molekiillerin tekrar sivi faza geri donmesini ifade eden
desorpsiyon hizinin dinamik bir sekilde esitlenmesi esasina dayanir. Sistem denge noktasina

ulastiginda, net birikim orani sifirlanmakta ve ylizeydeki madde transferi kararli bir hal almaktadir

(Al-Ghouti ve Da'ana, 2020).

Modelin temelini olusturan bu dinamik denge siireci, Irving Langmuir’in ortaya koydugu belirli
yapisal kabullere dayanmaktadir. Bu varsayimlara gore, adsorpsiyonun gerceklestigi kati yiizeyi
tamamen homojendir; tiim aktif bolgeler enerjik acidan esdeger ozelliktedir ve aym1 baglanma
mekanizmasiyla ¢alisir. Yiizeydeki her aktif merkez en fazla bir adet adsorbat molekiilii tutabildigi
i¢in siire¢ neticede tek katmanli (monolayer) bir tabaka olusumuyla sinirli kalir. Ayrica, komsu
bolgelerde tutulan molekiiller arasinda hicbir yanal etkilesimin bulunmadigi kabul edilir. Siirecin
basinda yiizeye ¢arpan molekiiller bos alanlara zayif etkilesimlerle tutunurken, adsorpsiyon
ilerledikge kat1 iizerindeki bos yerlerin tiikkenmesiyle birlikte sistem kararli bir doygunluk

platosuna ulasir (Langmuir, 1916; Ouyang vd., 2020).

Matematiksel olarak Langmuir izoterm modeli, denge anindaki sistem davraniglarini

tanimlamak amaciyla Formiil F.4’teki gibi gdsterilmektedir:

_ qmxKpxCe
€T 14K XCe

(F.4)

Burada;

ge; Dengede birim adsorbent kiitlesi basina tutulan kirletici miktarini (mg/g),
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Ce; Adsorpsiyon prosesi tamamlandiktan sonra ¢ozeltide kalan bakiye adsorbat konsantrasyonunu

(mg/L),

Ki; Adsorbent ile adsorbat arasindaki baglanma egilimini gosteren Langmuir afinite sabitini

(L/mg),

gm; Kat1 yiizeyinde olusan tek tabakali maksimum adsorpsiyon kapasitesini (mg/g) temsil

etmektedir.

Deneysel verilerin bu modele uygunlugunu test etmek ve karakteristik sabitleri belirlemek
amaciyla, denklemin lineerlestirilmis formu kullanilarak C. degerlerine karsi C. / q. grafigi
olusturulur. Elde edilen dogrusal grafigin egimi ve ekseni kestigi nokta iizerinden sisteme ait qm
ve K1 parametreleri hesaplanir. Tlave olarak, modelden elde edilen bu veriler kullanilarak prosesin
isletimsel agidan ne kadar verimli oldugunu ortaya koyan boyutsuz ayirma faktorii (Rr)
hesaplanabilmektedir. Baslangi¢c konsantrasyonuna (C,) bagl olarak hesaplanan bu kriter, Ry =
1/(1 + Kr.Co) bagintisiyla bulunur. Sistemin dogasini tayin eden bu boyutsuz parametrenin sayisal
degeri; Ri>1 oldugunda prosesin elverissiz, Ri=1 durumunda dogrusal, 0< Rp < 1 araliginda
elverigli (uygun) ve Rp=0 degerinde ise adsorpsiyonun geri doniisiimsiiz (tersinmez) bir
mekanizmayla yiirtidiigiinii kesin olarak dogrulamaktadir (Foo ve Hameed, 2010; Wang vd.,

2024). Langmuir izoterm modeline ait parametreler Cizelge 3.5’te listelenmistir.
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Cizelge 3.5. Langmuir izoterm modeline ait parametreler

izoterm Modeli

Langmuir izoterm Modeli

Temel Denklem

__ qmxKpxCe

€T 14K xCe

Dogrusal Form

Ce/qe=1/qmKr+Ce/ gm

(Grafik: C ¢/qe vs C ¢)

Temel Parametreler

C . : Bakiye denge konsantrasyonu (mg/L)

qe : Dengede birim adsorbent bagina tutulan madde

(mg/g) qm: Maksimum tek tabaka kapasitesi (mg/g)

Ki: Langmuir afinite sabiti (L/mg)

Temel Varsayim

Adsorbent yiizeyi tamamen homojendir.

Tiim aktif bolgeler enerjik olarak esdegerdir. Yanal
etkilesim yoktur.

Tek katmanli (monolayer) kaplanma ile sinirlidir.

Onemli Tiiretilmis

Parametre

Boyutsuz Ayirma Faktorii (Rr):
Rr = 1/(1 + Kr.Cp)

Ri>1 : Elverissiz

Rr-1: Dogrusal

0<Rr <1 : Elverisli (Uygun)

R1=0 : Geri doniistimsiiz

Avantajlan

Farkli adsorbentlerin maksimum kapasitelerini (qm)

kiyaslamak i¢in standart ve pratik bir aragtir.

Matematiksel olarak basittir.

Simirhiliklar:

Gergek sistemlerdeki ylizey heterojenliini ve

molekiiller aras1 yanal etkilesimleri thmal eder.

Cok katmanli1 yapilarda basarisizdir.
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3.5.2. Freundlich izoterm modeli

Tamamen ampirik verilere dayali olarak gelistirilen Freundlich izoterm modeli, Langmuir
modelinin aksine heterojen kat1 ylizeylerinde gerceklesen ¢ok katmanli (multilayer) adsorpsiyon
mekanizmalarini tanimlamak amaciyla yaygin sekilde kullanilmaktadir. Bu teorik yaklagima gore,
adsorbent ylizeyinde yer alan aktif merkezler enerjik agidan simetrik olmayip, heterojen bir enerji
dagilimina sahiptir (Silva vd., 2013; Yousef vd., 2011). Dolayisiyla, adsorpsiyon siireci boyunca
en yiiksek enerjiye sahip kararli bolgeler ilk olarak dolmakta, siire¢ ilerledikge ve kat1 yiizeyi
kaplandik¢a daha diisiik enerjili merkezler devreye girmektedir. Matematiksel olarak sistem

dengesini ifade eden ampirik Freundlich denklemi D.5'teki gibi gosterilmektedir.
qe = KrCe'™p (D.5)
Burada;
ge : Dengede birim adsorbent kiitlesi basina adsorbe edilen kirletici miktarini1 (mg/g),
Ce : Adsorpsiyon denge durumuna ulastiginda ¢6zeltide kalan bakiye adsorbat derisimini (mg/L),

Kr . Adsorbentin yaklasik adsorpsiyon kapasitesini gosteren Freundlich izoterm sabitini
(mg/g)(L/mg)""™),

nr : Adsorpsiyonun itici giliciinii ve yogunlugunu temsil eden boyutsuz parametreyi ifade

etmektedir.

Deneysel verilerin bu ampirik modele olan yatkinligini test etmek amaciyla, orijinal
denklemin logaritmik olarak dogrusallastirilmis formu kullanilir ve deneysel log C. degerlerine
kars1 logqe degerleri grafiksel olarak incelenir. Cizilen dogrusal grafigin egiminden 1/nr degeri,
ekseni kestigi noktadan ise log Kr abiti hesaplanmaktadir. Literatiirde "heterojenlik faktorii" olarak
adlandirilan 1/nr degeri kati ylizeyinin enerji dagilimi hakkinda dogrudan bilgi vermekte olup
genellikle 0 ile 1 arasinda degisir. Bu parametrenin sifira yaklagsmasi kati yiizeyinin yiiksek
derecede heterojen bir yapiya sahip oldugunu kesin olarak dogrulamaktadir (Al-Ghouti ve Da'ana,

2020). Freundlich Izoterm Modeline Ait Parametreler Cizelge 3.6’da listelenmistir.
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Cizelge 3.6. Freundlich izoterm modeline ait parametreler

izoterm Modeli

Freundlich izoterm Modeli

Temel Denklem

Je = KFCel/nF

Dogrusal Form

Inge=In K¢+ (1/n) InCe
(Grafik: In ge vs In Ce)

Temel Parametreler

Kr:  Yaklasik  adsorpsiyon  kapasitesi
(mg/g)(L/mg)"")
nr:Adsorpsiyon  yogunlugu/itici giicli

parametresi

Temel Varsayim

Adsorbent  ylizeyi  heterojendir.  Aktif
merkezler  simetrik  olmayan  enerji
dagilimina sahiptir. Cok  katmanl
(multilayer) adsorpsiyon gerceklesir. Once
yiiksek enerjili bolgeler dolar.

Onemli Tiiretilmis

Parametre

Heterojenlik Faktorii (1/nF):
Genellikle 0 ile 1 arasindadir.

Sifira yaklasmasi, yiizeyin yiiksek derecede

heterojen bir yapiya sahip oldugunu dogrular.

Avantajlan

Gergekgi (heterojen) yiizeyleri ve karmagik
biyosorpsiyon siire¢lerini basarili sekilde

simule eder.

Simirhiliklar:

Tamamen ampirik  verilere  dayalidir;
sistemin teorik maksimum adsorpsiyon
kapasitesi (qm) hakkinda dogrudan bilgi

vermez.
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3.5.3. Temkin izoterm modeli

Ampirik bir model olan Temkin yaklagimina gore adsorpsiyon siireci boyunca adsorbent
ylizeyi ile adsorbat tanecikleri arasindaki etkilesimlerden otiirii, tabakadaki tiim molekiillerin
adsorpsiyon 1sisinin dogrusal bir azalim gosterdigini varsayar (Silva vd., 2013). Ilgili
matematiksel ifadede yer alan br parametresi Temkin izoterm sabitini temsil ederken, At ise denge

durumundaki baglanma sabitini gostermektedir.
ge = %m (A7 C.) (D.6)

Bu esitligin dogrusallastirilmis formu kullanilarak, In Ce bagimsiz degiskenine karsi qe
degerleri grafige gecirilir. Elde edilen dogrusal grafigin egiminden B sabiti (B = RT/bT), ekseni
kestigi noktadan (orijinden kayma miktar1) ise B In Ardegeri hesaplanir (Temkin, 1940). Temkin

izoterm modeline ait parametreler Cizelge 3.7°de sunulmustur.
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Cizelge 3.7. Temkin izoterm modeline ait parametreler

izoterm Modeli

Temkin izoterm Modeli

Temel Denklem

_ R

ge = Xn (47 C,)
bt

Dogrusal Form

ge = —In (Ay C,)
bt

(Grafik: ge vs InC,)

Temel Parametreler

At: Denge durumundaki baglanma sabiti
(L/g)

br: Temkin izoterm sabiti (J/mol)

B: Is1 degisimiyle iliskili sabit (RT/br)

Temel Varsayim

Adsorbent ve adsorbat molekiilleri arasindaki
etkilesimden  dolayr  tabakadaki tiim
molekiillerin adsorpsiyon 1sis1  dogrusal
olarak azalir. Baglanma enerjilerinin tek tip

dagilimi s6z konusudur.

Onemli Tiiretilmis

Adsorpsiyon Isist B=(RT/br):

Parametre Gaz sabiti (R) ve sicakliga (T) baglh olarak
sistemin termal enerji degisim
karakteristigini gosterir

Avantajlan Adsorpsiyon 1sisindaki degisimi dogrudan
hesaba katarak molekiiller arasi fiziksel
etkilesimleri 1yi aciklar.

Simirhiliklar Asin yiiksek veya asiri diisiik konsantrasyon

sinirlarinda  deneysel verilerden sapma

gosterir.
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3.5.4. Dubinin-Radushkevich (D-R) izoterm modeli

Temelini Polanyi’'nin potansiyel teorisinden alan Dubinin-Radushkevich (D-R) modeli,
klasik katmanli yiizey kaplanmasi teorilerinin aksine, mikrogdzenekli yapilardaki adsorpsiyonun
gozenek doldurma mekanizmasiyla gergeklestigini varsayar. Bu teorik yaklasimindan otiirii
model, 6zellikle van der Waals gibi zayif fiziksel etkilesimlerin baskin oldugu mikrogozenekli
adsorbent sistemlerinin davranisini agiklamada oldukga basarili sonuglar vermektedir (Dubinin ve

Radushkevich, 1947).

D-R modelinin matematiksel ifadesi su sekildedir:

Ing, = Inq,,- PE> (D.7)

Esitlikte yer alan degeri adsorbentin maksimum adsorpsiyon kapasitesini (mg/g)
gosterirken B terimi adsorpsiyon ortalama serbest enerjisiyle iliskili olan D-R izoterm sabitini
(mol?/kJ?) ifade eder. Denklemdeki Polanyi potansiyeli (€) ise su bagintiyla hesaplanr:

1
€=RTin(1+—) (D.8)

e

Deneysel veriler dogrultusunda € degerlerine kars1 Ing, grafige gecirildiginde elde edilen
dogrunun y-kesim noktasi bize Ing,, degerini, egimi ise [ sabitini verir (Dabrowski, 2001).

Buradan hesaplanan f sabiti kullanilarak, siirecin molekiil basina diisen ortalama serbest enerjisi

(E, kJ/mol) asagidaki formiille tiiretilir:

1

E= 7 (D.9)

Bu serbest enerji degerinin 8 kJ/mol'den kii¢lik ¢ikmasi siirecin fiziksel adsorpsiyonla, 8
ile 16 kJ/mol arasinda olmasi iyon degisimiyle, 16 kJ/mol'den biiyiik ¢ikmasi ise gii¢lii bir
kimyasal adsorpsiyonla (kemisorpsiyon) kontrol edildigini ortaya koyar (Hu ve Zhang, 2019).
Dubinin-Radushkevich (D-R) Izoterm Modeline Ait Parametreler Cizelge 3.8‘de sunulmustur.
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Cizelge 3.8. Dubinin-Radushkevich (D-R) izoterm modeline ait parametreler

izoterm Modeli

Dubinin-Radushkevich (D-R) Izoterm
Modeli

Temel Denklem

de = qmexp (-pE?)

Dogrusal Form

Inqg, = Inq,,- P>

(Grafik: vs €2)

Temel Parametreler

gqm: Maksimum gozenek dolum kapasitesi
(mg/g)

B: Serbest enerjiyle iliskili D-R sabiti
(mol?/kJ?)

€: Polanyi potansiyeli; € = RTIn(1+1/Ce)

Temel Varsayim

Klasik katmanli yilizey kaplanmasinin aksine,
mikrogozenekli yapilardaki adsorpsiyon
gbzenek doldurma (pore-filling)
mekanizmasiyla gerceklesir. Polanyi

potansiyel teorisine dayanir.

Onemli Tiiretilmis

Parametre

Ortalama Serbest Enerji (E):

1
E= —
V2B

E<8 kJ/mol: Fiziksel adsorpsiyon
E = 8-16 kJ/mol: Iyon degisimi

E> 16 kJ/mol: Giiglii kimyasal adsorpsiyon

Avantajlan

Adsorpsiyonun fiziksel mi, iyon degisimi mi
yoksa  kimyasal mi1  oldugunu (E

parametresiyle) kesin olarak tayin eder.
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Sinirhiliklar Genellikle sadece mikrogozenekli yapilar ve
van der Waals gibi zayif etkilesimlerin baskin

oldugu sistemler i¢in gegerlidir.

3.5.5. Redlich-Peterson izoterm modeli

Langmuir ve Freundlich yaklagimlarmin tek bir matematiksel yapida birlestirilmesiyle
tiiretilen Redlich-Peterson esitligi, iki parametreli geleneksel izotermlerin yetersiz kaldigi
durumlar agiklamak tizere Onerilmis ii¢ parametreli ampirik bir modeldir (Redlich ve Peterson,
1959). S6z konusu bagmti, dar veya genis fark etmeksizin olduk¢a esnek bir konsantrasyon
araliginda gegerlilik gosterdiginden hem homojen hem de heterojen karakterdeki adsorpsiyon
sistemlerinin teorik davranisini simiile etmede giiclii bir aragtir (Gimbert vd., 2008). Modelin

dogrusallasgtirilmis formu ise Denklem D.10’daki bagintiyla ifade edilir:

1n(KRp% 1) In(agp+ BIn(Ce) (D.10)

Deneysel veriler dogrultusunda In degerlerine karsi ln(KRp% -1) grafige gecirildiginde elde

edilen dogrunun egiminden § parametresi, kesim noktasindan ise orp sabiti hesaplanir (Cazetta

vd., 2011). Redlich-Peterson izoterm modeline ait parametreler Cizelge 3.9’da sunulmustur.
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Cizelge 3.9. Redlich-Peterson izoterm modeline ait parametreler

izoterm Modeli

Redlich Peterson izoterm Modeli

Temel Denklem

ge= KrpCe/1+arpC, eﬁ

Dogrusal Form

1n(KRP% -1) = Inogp+ InCe

(Grafik: In(Kgp %-1) vs InCe)

Temel Parametreler

Kgrr: R-P dogrusal bolge afinite sabiti (L/g)
orp: R-P izoterm sabiti (L/mg)’

B: Heterojenlik iissii (0 ile 1 arasinda)

Temel Varsayim

Langmuir ve Freundlich modellerinin

matematiksel birlesimidir. Diistik
konsantrasyonlarda Langmuir (ideal
dogrusal),  yiiksek  konsantrasyonlarda

Freundlich (heterojen ¢ok katmanli) davranis

sergiler.

Onemli Tiiretilmis

Parametre

Sistem Davranis Indeksi (B):
B=1 oldugunda denklem tamamen Langmuir
modeline indirgenir ve homojen yapiy1

dogrular.

Avantajlan

Genis bir konsantrasyon araliginda (hem dar
hem genis) esneklik gosterir; hem homojen

hem heterojen sistemlere tam uyum saglar.

Simirhiliklar:

Uc parametreli bir model oldugundan
¢cozlimii  ve  dogrusallastirilmast ki
parametreli modellere gore daha karmasik

hesaplamalar gerektirir.
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4. SU ARITIM YONTEMLERI

Bugiin diinyada niifusun hizla artmasi ve sehirlesmenin kontrolden ¢ikmasi, temiz su
kaynaklarmin iizerindeki baskiy1 tarihte hi¢ olmadigi kadar artirdi. Evlerden ve fabrikalardan
cikan atik sularin miktar1 her gecen giin biiyiirken, su kirliligi artik sadece g¢evresel bir sorun
olmaktan ¢ikip kiiresel bir krize doniistii (Schwarzenbach vd., 2010). Ustelik artik sadece eski tip
klasik kirleticilerle ugrasmiyoruz; dogada kolay kolay bozulmayan, suya karigtiginda canli
hayatin1 dogrudan tehdit eden ila¢ kalintilari, antibiyotikler ve kimyasallar gibi "yeni nesil"
mikrokirleticiler de karsimiza ¢ikiyor (Richardson ve Ternes, 2018). Bu tehlikeli maddelerin alici
ortamlara zarar vermesini engellemek i¢in, atik sularin desarj edilmeden once ¢ok siki

standartlarda aritilmas artik bir zorunluluktur.

Atik sulardan hedef kirleticilerin uzaklastirilmasi amaciyla literatiirde ve endiistriyel
Olcekte cok sayida aritim teknolojisi gelistirilmistir. Bu yontemler genel olarak fiziksel, kimyasal
ve biyolojik esasli geleneksel yaklasimlardan, son yillarda gelistirilen ileri ve hibrit teknolojilere
kadar genis bir yelpazeyi kapsamaktadir (Crini ve Lichtfouse, 2019). Geleneksel yontemler biiytik
hacimli sular1 ucuza aritmakta hala basarili olsa da, is suyun i¢inde tamamen ¢dziinmiis halde
bulunan ve biyolojik olarak pargalanmaya diren¢ gosteren zorlu molekiillere (6zellikle de
antibiyotiklere) geldiginde c¢aresiz kalmaktadir. Tam da bu yilizden, sudaki bu inatci
mikrokirleticileri yakalamak i¢in membran sistemleri, gelismis oksidasyon prosesleri ve
elektrokimyasal yontemler gibi daha modern ve hedef odakli teknolojiler 6n plana ¢ikmaktadir
(Grandclément vd., 2017). Literatiirde en ¢ok kabul géren ve bu mekanizmalarla ¢alisan temel

aritma teknolojileri su sekilde siralanabilir:
4.1. Membran Filtrasyon Teknolojileri

Membran filtrasyonu, atik suyun i¢indeki kirleticileri herhangi bir kimyasal degisime
ugratmadan, sadece molekiiler boyutlarina ve fiziksel 6zelliklerine gore ayiran basing odakli bir
aritma teknolojisidir (Snyder vd., 2007). Bu yaklagimin temel mantig1, sivi fazdaki hem canli
mikroorganizmalart hem de askidaki cansiz partikiilleri fiziksel olarak ortamdan uzaklastirarak
berrak ve steril bir ¢ikis suyu elde etmektir. Siirecin seciciligi tamamen filtre {izerindeki
gozeneklerin mikron diizeyindeki caplariyla kontrol edilir. Sistem tipki hassas bir elek gibi
davranarak, hedef kirleticilerin boyutuna gore bir ayrim yapar; gozeneklerden kiigiik olan yapilar
stv1 akisiyla birlikte sistemden gecerken, bu bosluklara sigmayacak kadar biiylik ve karmagsik

molekiiller filtrenin iizerinde tutulur (McKinnon ve Avis, 1993).

Literatiirde gbozenek boyutlarina gére mikrofiltrasyon, ultrafiltrasyon (UF), nanofiltrasyon
(NF) ve ters ozmoz (RO) olmak {izere dort temel membran sinifi bulunmaktadir. Atik sulardaki
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Amoksisilin gibi farmasotik mikrokirleticilerin uzaklastirilmasi s6z konusu oldugunda, bu genis
yelpazeden 6zellikle ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon siiregleri 6n plana ¢ikmaktadir (Benitez vd.,

2011).

Ultrafiltrasyon, yaklasik 0,002—0,1 um araliginda gézenek c¢apina ve 10,000-100,000 Da
molekiiler agirlik kesim degerine (MWCO) sahip membranlar aracilifiyla ¢alisir. Bu 6zellikler
sayesinde sistem; kolloidler, yiiksek molekiiler agirlikli proteinler ve askidaki katilar gibi biiyiik
yapilart etkin bigimde tutabilir (Zinicovscaia ve Cepoi, 2016). Ne var ki Amoksisilin gibi diisiik
molekiiler agirlikli farmasotik bilesikler (AMX, MW = 365 Da) membran gozeneklerinin ¢ok
altinda kaldigindan, UF bu tiir mikrokirleticileri tek basia yeterince uzaklagtiramamaktadir;
literatiir bulgularina gore ilag giderim verimliligi ¢ogunlukla %50 in altinda kalmaktadir (Dolar

ve Kosuti¢, 2013).

Nanofiltrasyon, 0,5-2 nm goézenek boyutu ve 100-2000 Da MWCO araliiyla
ultrafiltrasyondan ¢ok daha ince bir ayrim ¢izgisi ¢izer. Ayrim mekanizmasi salt boyuta dayali bir
eleme etkisiyle sinirli kalmayip, membranin yiizey yiikii ve kirletici ile membran arasindaki
elektrostatik etkilesimler de belirleyici rol oynar. Bu ¢ok bilesenli mekanizma sayesinde
Amoksisilin gibi farmasotik bilesikler i¢in %90"'n lizerinde giderim verimlilikleri rapor edilmistir
(Homayoonfal ve Mehrnia, 2014). Bununla birlikte yiiksek isletme basinci gerektirmesi (6—10 bar)
ve membran kirlenme (fouling) problemi, NF'nin pratik uygulamalarindaki baslica kisitlayici

etkenler arasinda yer almaktadir (Wu vd., 2022).

Ters ozmoz, 0,001 pm'nin altindaki gozenek boyutu ve 100 Da'nin altindaki MWCO
degeriyle membran teknolojilerinin en yogun ve segici basamagini olusturur. Farmasotik
kirleticilerin uzaklastirilmasinda RO'nun %90'in {izerine ¢ikan, bazi durumlarda %99'u asan
giderim degerleri sagladig1 bildirilmektedir (Gupta vd., 2024). Ancak bu yiiksek performans,
beraberinde Onemli bir enerji maliyeti getirir; sistemin ¢alismasi icin gereken yiiksek
transmembran basing (14—70 bar), isletme giderlerini ve karbon ayak izini artirir. Ayrica RO islemi
sonucunda olusan konsantre (retantat) akiminin giivenli bigimde bertaraf edilmesi gerekliligi, bu
teknolojinin ¢evre yonetimi agisindan ¢éziilmesi gereken ayri bir boyutunu olusturmaktadir (Khoo

vd., 2022).
4.2. Tleri Oksidasyon Prosesleri (IOP / AOPs)

Ileri oksidasyon prosesleri, atik suda bulunan kalic1 organik kirleticileri yalnizca fiziksel
olarak uzaklagtirmak yerine kimyasal yapilarini pargalayarak etkisiz hale getirmeyi amaglayan bir
yontemler biitlinlidiir. Bu proseslerin ortak paydasini, son derece yliksek oksidasyon potansiyeline
(E° = 2,8 V) sahip hidroksil radikallerinin (*OH) in situ olarak {iiretilmesi olusturur. S6z konusu
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reaktif tiirler, hedef organik molekiillerle secici olmayan, hizli ve zincir tepkimeli bir saldiri
baslatarak bilesigi dnce daha kiigiik ara iiriinlere, ardindan ise ideal kosullarda CO: ve H20O gibi
mineralize son iirlinlere doniistiiriir. Bu 6zelligiyle ileri oksidasyon prosesleri, biyolojik aritma
veya membran yontemlerine kiyasla molekiilii tamamen tahrip edebildiginden, biyolojik olarak
ayrismaya direncli farmasotik bilesiklerin gideriminde 6zellikle tercih edilen bir yaklasim haline
gelmistir (Igbal vd., 2024). Literatiirde yer alan bir ¢aligmada, giines 15181 destekli Foto-Fenton
prosesinin ila¢ kalintilar1 izerindeki etkinligi arastirilmis; Amoksisilin ve parasetamoliin bozunma
oranlar1 yapay atik sularda %901 asarken, gercek aritma tesisi desarj sularinda bu degerin %80

civarinda kaldig1 rapor edilmistir (Hinojosa Guerra vd., 2019).
4.2.1. Ozonlama (Ozonation)

Ozonlama, giiclii bir oksidan olan ozon molekiiliniin (O3) atik su i¢indeki organik
kirleticilerle ya dogrudan molekiiler diizeyde ya da pH'a bagli olarak agiga ¢ikan *OH radikalleri
araciligiyla dolayli bicimde tepkimeye girmesi esasina dayanir. Asidik ortamlarda dogrudan ozon
atag1 baskinken, alkalin kosullarda ozon bozunarak hidroksil radikali liretimine yol acar ve bu
durum sistemi daha giiglii bir oksidana doniistiiriir (Kanakaraju vd., 2025). Model hastane atik
sularinda Amoksisilin giderimini arastiran Aleksi¢ ve c¢alisma arkadaglari, ozonlamanin
Amoksisilin gideriminde oldukca etkili oldugunu ve bazik kosullarda (pH 10,85) H>O> destekli
O; prosesiyle %99'a varan giderim saglandigini bildirmistir. Ayrica H>O> ilavesinin hidroksil
radikali olusumunu hizlandirarak antibiyotiklerin bozunmasini artirdigi ve bu nedenle O3/H>O»
sisteminin antibiyotik i¢eren atik sularin aritiminda etkili bir yaklasim oldugu ortaya konmustur
(Aleksi¢ vd., 2021). Fakat bununla birlikte ozonlamanin en énemli kisiti, yiiksek enerji tiiketimi

ve ozonun kendisinin kararsiz bir gaz olmas1 nedeniyle tasima ve depolama giicliikleridir.
4.2.2. Fenton ve foto-fenton prosesi

Fenton prosesi, Fe?* iyonlarmin hidrojen peroksit (H>0) ile katalize ettigi bir tepkime
aracihigtyla *OH radikali iiretir: Fe**+ H,O,— Fe**+ «OH + OH". Olusan hidroksil radikalleri,
Amoksisilin gibi antibiyotiklerin $-laktam halkasini ve diger fonksiyonel gruplarini hizla pargalar.
Klasik Fenton prosesinin optimal ¢alisma pH'1 dar ve asidiktir (pH = 2,8-3,5); bu durum, ger¢ek
atik su matrikslerindeki uygulamalarda isletme maliyetlerini artiran bir pH ayarlama zorunlulugu
dogurur. Foto-Fenton prosesinde ise sisteme UV 1simasi eklenerek Fe*''iin yeniden Fe*''ye
indirgenmesi hizlandirilir ve boylece *OH iiretim hiz1 artirilarak daha kisa siirede ve daha diisiik
reaktif dozunda yiiksek giderim verimlilikleri elde edilebilir (Calus-Makowska vd., 2025). Ay ve
Kargi (2010), Box-Behnken istatistiksel tasarim modeli kullanarak yiiriittiikkleri Fenton

oksidasyonu caligmasinda, Amoksisilin molekiiliiniin 2,5 dakika gibi kisa bir silirede tamamen
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(%100) parcalandigini rapor etmislerdir. Ancak arastirmacilar, ana kirleticinin tamamen yok
olmasina ragmen, ortamda Fenton reaktifine kars1 direngli ara {iriinlerin olugmasi sebebiyle toplam
organik karbon (TOC) gideriminin %37 diizeyinde kaldigin1 ve tam mineralizasyonun

saglanamadigini 6nemle vurgulamiglardir (Ay ve Kargi, 2010).
4.2.3. Fotokataliz (TiO2/UV)

Heterojen fotokataliz, bir yar1 iletken katalizoriin (en yaygin kullanilant TiO2) UV ya da
goriiniir 151k enerjisiyle uyarilarak yilizeyinde elektron-desik (e7/h*) ¢ifti olusturmasi ve bu ¢iftlerin
su ile oksijen molekiilleriyle tepkimeye girerek reaktif oksijen tiirleri (ROS) iiretmesi ilkesine
dayanir. Uretilen *OH radikalleri ve siiperoksit anyonlar1 (+O:"), ¢dzeltideki hedef organik
kirleticileri mineralize eder. Bu yontemin Fenton prosesine kiyasla en belirgin avantaji, genis bir
pH araliginda etkili olabilmesi ve demir tuzuna dayali ikincil kirlilik riskini barindirmamasidir
(Cuerda-Correa vd., 2020). Buna karsin, katalizor ylizeyinde meydana gelen kirlenme (fouling)
ve 151k penetrasyonundaki smirliliklar, prosesin gercek 6lgekli uygulamalardaki verimliligini
kisitlayan baslica teknik engellerdir (Pozzo vd., 1997). Model Amoksisilin ¢ozeltilerinde ZnO-
TiO> sistemiyle %94 parg¢alanma verimi elde eden Charafi ve ark., optimum dozun asilmasi
durumunda katalizoér kiimelenmesi ve 151k perdelenmesi gibi teknik engellerin ortaya ¢iktiging;
ayrica gercek atik sulardaki ¢oklu kirletici rekabetinin proses verimini sinirlayabilecegini rapor

etmislerdir (Charafi vd., 2025).
4.3. Geleneksel Biyolojik Aritma Yontemleri

Biyolojik aritma, atik suda ¢oziinmils ya da askida bulunan organik Kkirleticilerin
mikroorganizmalar tarafindan metabolize edilerek pargalanmasi ilkesine dayanir. Gorece diisiik
isletme maliyeti ve ikincil bir kimyasal girdi gerektirmemesi bu yontemleri farmasétik atik su
aritiminda sik basvurulan bir segenek haline getirmektedir (Khalidi-Idrissi vd., 2023). Biyolojik
aritma semsiyesi altinda pek ¢ok farkli proses yer alsa da aktif ¢gamur prosesi, diinya genelindeki
atik su aritma tesislerinde bugiin hala en yaygin uygulanan biyolojik teknoloji konumundadir

(Chen vd., 2021).
4.3.1. Aktif camur prosesi

Aktif camur sistemlerinde, havalandirma havuzlarinda yiiksek yogunlukta tutulan aerobik
mikroorganizma topluluklari, atik sudaki organik maddeleri temel enerji ve karbon kaynagi olarak
tilketerek biyolojik olarak ayristirir. Ancak Amoksisilin gibi p-laktam grubu antibiyotiklerin
aritimina gelindiginde, bu siire¢ oldukca degisken bir performans ortaya koymaktadir. Nitekim
literatiirde, B-laktam antibiyotiklerin biyodegradasyon (biyolojik bozunma) verimlerinin %10 ile

%090 gibi oldukga genis bir aralikta dagilim gosterdigi rapor edilmektedir (Zhang vd., 2021). Bu
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tutarsizligin arkasinda sistemin hidrolik bekletme siiresi, ¢amur yasi ve giris suyu antibiyotik
derisimi gibi isletme kosullarina olan hassasiyeti yatmaktadir (Rios-Miguel vd., 2021).

Aslinda aktif camur sistemlerindeki asil biiylik problem, sadece antibiyotigin suda kalmast
ya da 1yi aritilamamasi degildir. Bu havuzlarda antibiyotiklere siirekli ve uzun siire maruz kalan
bakteriler zamanla direng kazanmaya baslar. Bunun sonucunda sistem iginde direncli bakteri
popiilasyonlar1 ve tehlikeli antibiyotik diren¢ genleri (ARG) birikerek atik suyla birlikte cevreye
yayilma riski tagir (Karkman vd., 2018). Yapilan calismalarda, sisteme verilen Amoksisilin
miktar1 500-2000 mg/L gibi yuksek seviyelere ulastiginda, sistemin kirlilik temizleme oranini
gosteren Kimyasal Oksijen Ihtiyaci (KOI) giderim veriminin c¢ok ciddi sekilde diistiigii
saptanmustir. Isin daha da sikintili tarafi, bu agir antibiyotik yiikii ortamdan tamamen kesilse bile,
havuzdaki bakterilerin (biyokiitlenin) kendini toparlayip yeniden eski aritma performansina
donmesi yaklasik 35 giin gibi ¢ok uzun bir zaman almaktadir (Burgos vd., 2025). Tum bu bulgular,
geleneksel aktif camur prosesinin Amoksisilin i¢eren atik sularin aritiminda tek basina yeterli ve

giivenilir bir ¢dziim sunamadigina isaret etmektedir.
4.4. Elektrokimyasal Aritma Yontemleri

Elektrokimyasal aritma sistemleri, en basit anlatimla, atik suyun igerisine daldirilan
elektrotlara bir elektrik akimi verilmesi ve bu sayede sudaki kirleticilerin yapisinin degistirilmesi
ya da tamamen sudan ayrilmasit mantigiyla calisir. Amoksisilin gibi aritilmasi zor farmasdétik
kalintilarin temizlenmesinde bu yontemleri aslinda oldukc¢a kullaniglt kilan bazi 6nemli artilar var.
Ornegin; sisteme disaridan siirekli ek bir kimyasal madde beslemek zorunda kalinmamast, aritma
reaktorleri ¢cok bulyuk alanlar kaplamamasi ve elektrik akimini agip kapatarak tiim igletmeyi anlik
olarak kolayca yonlendirilebilmesi gibi olumlu yonleri vardir (Zaied vd., 2020). Literaturde 6ne

cikan iki temel elektrokimyasal yaklasim elektrokoagiilasyon ve elektrokimyasal oksidasyondur.
4.4.1. Elektrokoagulasyon (EC)

Elektrokoagiilasyon yonteminde sisteme verilen dogru akim, reaktdrdeki aliiminyum ya da
demir gibi feda elektrotlarinin (kurbanlik anotlarin) zamanla asiarak ¢dziinmesini saglar. Bu
¢oziinme sonucunda suyun i¢inde metal hidroksit floklari (yumaklar1) meydana gelir ve bu yapilar
Amoksisilin gibi ilag molekiillerini yakalayip kendisiyle birlikte dibe c¢oktiiriir. Literatiirde
Amoksisilin i¢eren yapay atik sularla yapilan bir arastirmada; pH 7 seviyesinde, 60 V gerilim
uygulanarak gerceklestirilen 75 dakikalik bir aritim sonucunda antibiyotigin %98,8 gibi ¢ok
yiiksek bir oranda giderildigi gorilmistiir (Balarak vd., 2019). Fakat elektrokoagulasyon tek
basina kullanildiginda, aritma basarist tamamen ortamin pH'1 veya uygulanan elektrik gibi isletme

kosullarina asir1 bagimli hale gelmektedir. Nitekim sudaki Amoksisilin derisimi yiikseldiginde,
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sistemin bu molekdlleri yakalama kapasitesi yetersiz kalmakta ve giderim verimi %52'ler
civarinda tikanmaktadir (Oulebsir vd., 2020).

4.4.2. Elektrokimyasal oksidasyon (Anodik Oksidasyon)

Elektrokimyasal oksidasyonda hedef kirleticiler, anot yizeyinde uretilen gucli hidroksil
radikalleri (*OH) aracilifiyla pargalanir ya da dogrudan elektron transferiyle ayristirilir. Bor
katkili elmas (BDD) elektrotlar, yiiksek *OH tiretim kapasitesi ve kimyasal kararliliklar1 nedeniyle
bu proseste en ¢ok tercih edilen anot malzemesi konumuna gelmistir (Lozano vd., 2023). Sopaj ve
ekip arkadaslar1 (2015) yaptiklar1 ¢alismada, Boron Katkili Elmas (BDD) anotun Amoksisilin’i
100 dakikadan kisa siirede tamamen temizleyip zararsiz bilesenlerine kadar parcalamayi
basardigini; buna karsin Boyutsal Olarak Kararli Anot (DSA) olarak bilinen geleneksel elektrodun
ise ayni slirede antibiyotigin yarisini bile aritamadigimni ortaya koymustur (Sopaj vd., 2015).
Yiiksek enerji tiikketimi ve BDD elektrot {iretim maliyeti ise bu teknolojinin genis Olgekli

uygulamalarindaki baslica kisitlayici etkenler olmaya devam etmektedir.
4.5. Koagulasyon - Flokiilasyon (Pihtilastirma - Yumaklastirma)

Geleneksel aritma sistemlerinde siklikla karsimiza ¢ikan koagiilasyon ve flokiilasyon
prosesleri; atik suyun icerisinde asili kalan kat1 maddeleri ve ¢iplak gozle goriilmeyen kolloidleri,
ortama eklenen kimyasal maddeler yardimiyla bir araya getirip dibe ¢oktiirme mantigina dayanir.
Sisteme aliiminyum ya da demir tuzlar1 gibi inorganik yapili koagiilanlar karistirildiginda, sudaki
kirletici partikiillerin birbirini itmesini saglayan yiizey yiikleri dengelenir ve nétrlesir. Hemen
ardindan uygulanan yavas karistirma (¢alkalama) islemiyle birlikte, bu nétrlesen kiigiik tanecikler
birbirine yapisarak mikro floklar1 olusturur; zamanla biiyliyen bu yumaklar da kendi agirliklariyla
kolayca ¢okebilecek boyuta ulasir (Crittenden vd., 2012). Fakat is Amoksisilin gibi farmasotik
mikrokirleticileri sudan temizlemeye geldiginde, bu yontemin basaris1 maalesef cok gerilerde
kalmaktadir. Literatiirde geleneksel aliiminyum ya da demir bazli koagiilanlar kullanilarak yapilan
arastirmalar incelendiginde; bu tiir ilag bilesiklerinin sudan aritilma oranlarinin sadece %10 ile
%60 gibi oldukca diisiik ve yetersiz bir aralikta sikisip kaldig1 goriilmektedir (Lukasiewicz, 2025).
Literatiirde ve uygulamada siklikla tercih edilen farkli su aritim yontemlerinin 6ne ¢ikan temel

ozellikleri Cizelge 4.1'de karsilagtirmal1 olarak sunulmustur.
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Cizelge 4.1. Farkli su aritim yontemlerinin temel 6zelliklerinin karsilastirilmasi

Yontem Temel Mekanizma  Bashca Avantajlar1  Bashca
Dezavantajlari
Membran Boyuta ve yike Yiksek giderim Yiiksek isletme
Filtrasyonu dayali fiziksel verimi; genis ticari basinci ve enerji
ayirma pazar, kimyasal tiketimi; fouling
reaktif gerektirmez;  sorunu; konsantre
minimum alan akim bertarafi
ihtiyact; genis arittim  gerektirmesi; yuksek
yelpazesi; ylksek ilk yatirim; pahali
yapisal direng bakim ve isletim
fleri Oksidasyon *OH radikalleriyle Molekilu tamamen  Yuksek enerji ve
Prosesleri kimyasal parcalama  mineralize edebilir;  reaktif maliyeti; toksik
biyolojik direng ara Urdn riski; pH'a
sorunu yaratmaz, duyarli ¢aligma
Hizl tepkime ve kisa  kosullart; bakiye
islem siiresi; segicCi oksidan giderimi i¢in
olmayan aritim ile ardil islem gerekliligi;
tum sulu kirleticileri  Istikrarli verim adina
ayirt etmeksizin on aritim bagimliligy;
parcalayabilmesi Yiiksek debili atik
sularda tek basina
kullanimin ekonomik
olmamasi
Biyolojik Aritma Mikrobiyal Diisiik igletme Farmasotiklere karsi
metabolizma maliyeti ve kolay degisken ve diislik

kurulum; kimyasal
gerektirmedigi i¢in
cevre dostu; diisiik
sicakliklarda ve
yuksek ylklemelerde
bile Gstlin giderim

verimliligi; Siireg

verim; antibiyotik
direng geni (ARG)
yayilim riski; sistem
optimizasyonu igin
hassas ¢evresel ortam
gerekliligi; isletmeye

alma siiresinin
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sonunda metan gazi
formunda degerli

biyoenerji eldesi

uzunlugu; patojen ve
nltrient giderim
yetersizligi nedeniyle

son aritim zorunlulugu

Elektrokimyasal

Aritma

Elektrik akimiyla
koagulasyon veya

oksidatif parcalama

Kimyasal ilave
gerektirmez; ylksek
otomasyon
uyumlulugu; ¢cok
yonlu ve guclu
mekanizma; genis
hacim ve yiksek yik
toleransi; kesintisiz
(stirekli) igletim
potansiyeli:
kicuk/orta 6lcekli
tesisler icin ideal

¢cOzUm

Yuksek enerji
tlketimi; Yuksek ilk
yatirim maliyeti;
elektrot maliyeti
(BDD) ; periyodik
elektrot degisimi ve
bakim ihtiyact.; 6lgek
blylitmede guclikler;
Cikis suyunda
kalabilecek metal
iyonlarinin
uzaklastirilmasi i¢in

son aritim gereksinimi

Koagulasyon /

Flokilasyon

Yk nétralizasyonu

ve flok olusumu

Basit uygulama;
diistik ilk yatirim
maliyeti; ylksek
partikdl ve
AKM(askida kat1
maddeler) giderimi;
genis ticari Urlin
yelpazesi; organik
yiik azaltimzi; iyi
cOkelme ve

susuzlastirma

Coziinmiis
farmasotiklere karsi
yetersiz; biyuk
hacimde toksik camur
tiretir; tek basina
kullanimda yetersiz;
geri kazanimi
olmayan ticari
kimyasallara strekli
bagimlilik.; optimum
verim igin surekli ve
hassas pH
izleme/ayarlama

zorunlulugu.

63



Adsorpsiyon

Kat1 ylizey ile
kirletici arasindaki
fizikokimyasal

etkilesim

Farmasotik
mikrokirleticilerin ve
inorganik agir
metallerin
gideriminde Ustlin
verimlilik; proses
esnasinda atik camur
(sludge) Gretiminin
olmamasi veya
minimum diizeyde
kalmast; genis pH
kararlilig1 ve
Ozellestirilebilir
(spesifik) Kkirletici
tutma kabiliyeti;
minimum bakim
thtiyact; Diistik
enerji tuketimi ve
ekonomik igletme
maliyeti; tasarim
esnekligi; isletim
basitligi;
adsorbentlerin
rejenere edilebilmesi
(geri kazanim

imkani)

Doyma kapasitesi
sinirli; rejenere
edilmezse ikincil atik
olusturur; etkili bir
proses optimizasyonu
ve kararli bir siireg
tasarimi gelistirmenin
zorlugu; toz formdaki
adsorbentlerin islem
sonunda sulu fazdan
ayristirilmasi ve geri
kazanim gii¢ligi;
Doygun
adsorbentlerin geri
doniisiimii ve
desorpsiyon fazinin
yonetimiyle ilgili atik

endiseleri.

(Khoo vd., 2022; Oulebsir vd., 2020; Zaied vd., 2020).

64



5. MATERYAL VE METOT
5.1. Amoksisilin Cozeltisi

Deneysel ¢alismalarinda kullanilan ve adsorpsiyon yontemi ile giderimi aragtirilan
Amoksisilin etken maddesi, Deva Ilag San. ve Tic. A.S. (Tiirkiye)'den temin edilmistir.
Amoksisilin’in 1000 mg/L (1000 ppm)’lik stok ¢ozeltileri distile saf su kullanilarak giinliik olarak

hazirlanmstir.
5.2. Deneysel Calismalarda Kullanilan Kimyasal Maddeler
5.2.1. Amberlyst 15 adsorbenti ve hazirlanmasi

Tez calismalarinda kullanilan adsorbentlerden biri olan Amberlyst 15 Merck firmasindan
temin edilmistir. Amberlyst 15’in goriiniimii Sekil 5.1°de, ayrintili fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Cizelge 5.1°de verilmistir.

Sekil 5.1. Amberlyst 15’in goriiniimii
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Cizelge 5.1. Amberlyst® 15 recinesinin fiziksel, yapisal ve iyon degisim 6zellikleri

Recine Amberlyst® 15

Form Boncuk (beads)

Buhar basinci 17 mmHg ( 20 °C)

Calisma sicakhigi Maksimum 120 °C

Nem <%1,6

Kurutmada kayip 110 °C'de kurutmada yaklasik %5 kayip
Polimer matrisi Stiren-divinilbenzen (makroretikiiler)
Fonksiyonel grup Siilfonik asit fonksiyonel grubu
Parcacik boyutu <300 pm

Calisma pH arahg 0-14

Iyon degistirme kapasitesi 1,7 meq/mL (islak yatak hacmi), 4,7 meq/g
(kuru agirlik)

Sigma-Aldrich. Aluminum (CAS No. 7429-90-5). Erisim tarihi: 24 Agustos 2026. Sigma-
Aldrich — Aluminum, CAS 7429-90-5

5.2.2. Amberlyst A21 adsorbenti ve hazirlanmasi

Deneysel ¢alismalar kapsaminda adsorbent olarak kullanilan bir diger recine Amberlyst
A21’dir ve Sigma-Aldrich firmasindan satin alinmistir. Amberlyst A21’in goriiniimii Sekil 5.2°de,
ayrintili fiziksel ve kimyasal 6zellikleri de Cizelge 5.2°de verilmektedir. Amberlyst A21’in nem
igerigi genellikle %5662 arasinda degismektedir. Bu nedenle deneysel ¢alismalardan 6nce regine

90 °C'de etiivde kurutulmustur.
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Sekil 5.2. Amberlyst A21’in kurutulmadan 6nceki (A) ve sonraki (B) goriiniimii

Cizelge 5.2. Amberlyst® A21 reginesinin fiziksel, yapisal ve iyon degisim 6zellikleri

Regine Amberlyst® A21

Buhar basinci 17 mmHg (20 °C)

Form Boncuk (beads)

Kendiliginden tutusma sicakhigi 800 °F (=426.7 °C)

Nem icerigi %5662

Polimer matrisi Makrogozenekli  (makropordz) stiren-
divinilbenzen

Fonksiyonel grup Dimetilamino

Parc¢acik boyutu 22-30 mesh (490-690 um)

Iyon degistirme kapasitesi 1,3 meqg/mL (1slak yatak hacmine gore)

Sigma-Aldrich. Aluminum (CAS No. 7429-90-5). Merck KGaA. Erigim 24 Agustos 2026
5.2.3. Modifiye aktif karbon adsorbentleri ve hazirlanmasi

Deneysel calismalarda kullanilacak olan modifiye aktif karbonlarin hazirlanmasi i¢in aktif
karbon (Darco type, 242233) ticari olarak Merck firmasindan satin alinmistir. 4-12 mesh
araliginda tanecik boyutuna sahip ve graniil yapisindadir. Modifikasyon prosesinden dnce aktif

karbon havanda doviilerek 6giitiilmiis ve tanecik boyutu kiigiiltiilmiistiir.
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Dodesiltrimetilamonyum bromiir ile modifiye edilmis aktif karbon (DTMAB-MAK)’un
hazirlanmasi: Aktif karbonun dodesiltrimetil amonyum bromiir (DTMAB) ile modifikasyonu i¢in
200 mL 2x102 M DTMAB ¢6zeltisi hazirlanmis ve bu ¢ozeltiye 10,0 gram aktif karbon eklenerek
manyetik karistiricida 400 rpm hizinda 60 dakika siiresince karistirilmistir. Daha sonra siiziilmiis

ve 1 saat boyunca yaklagik 90 °C’de etiivde kurutulmustur.

o DTMARB gézeltisinin e Aktif karbonun e Manyetik karistirma o Siizme e Kurutma
hazirlanmast eklenmesi (60 dk, 400 rpm) (=90 °C, 1saat)

200 mL 10,0g
2x10"* M DTMAB aktif karbon

cozeltisi

90°C
01:00:00

DTMARB ile modifiye
aktif karbon

| ° | - ° | |
Dodesiltrimetil o~~~ Dodesil zinciri o Bromiir anyonu Aktif karbon - #" DTMA"nin aktif karbon
amonyum (DTMA") (CiyHas-) (Br) (yiizeyi) e «_  yiizeyine adsorpsiyonu

Sekil 5.3. DTMAB-MAK adsorbentinin hazirlanmasi
5.2.4. Diger kimyasallar ve ¢ozeltiler

Adsorpsiyon caligmalarinda ¢ozelti pH degerlerinin ayarlanmasi igin kullanilan HCI ve
NaOH, aktif karbonun modifikasyonu i¢in kullanilan DTMAB Merck firmasindan temin

edilmistir.
5.3. Deneysel Calismalarda Kullanilan Cihazlar
5.3.1. Hassas terazi

Tez calismasi kapsaminda tim tartim islemlerinde kullanilan hassas terazi 0,0001

duyarliliga sahip Denver Instrument TP-214’tiir (Sekil 5.4).
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Sekil 5.4. Denver Instrument TP-214 hassas terazi
5.3.2. UV-Vis spektrometre

Adsorpsiyon prosesinden 6nce ve sonra sulu g¢ozeltilerdeki Amoksisilin miktarinin
spektrofotometrik olarak élgtlmesinde T80 UV/VIS Spectrometer PG Instruments marka cihaz
kullanilmistir (Sekil 5.5).

Sekil 5.5. T80 UV/VIS Spectrometer PG Instrument marka spektrofotometre
5.3.3. Manyetik karistirici

Adsorpsiyon deneylerinde ¢ozeltilerin karistirilmasi i¢in Daihan Scientific MS-MP8
marka 8 noktali ¢coklu manyetik karistirict kullanilmstir (Sekil 5.6).
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Sekil 5.6. Daihan Scientific MS-MP8 marka manyetik karistirict.

5.3.4. pH metre
Metler Toledo Sevencompact model dijital pH metre (Sekil 5.7) kullanilarak ¢ozeltilerin

pH ayarlamalar1 ve dl¢limleri gerceklestirilmistir.

Sekil 5.7. Metler Toledo Sevencompact model dijital pH metre
5.3.5. Santrifij

Adsorpsiyon sireci sonunda sulu ¢ozeltide bulunan adsorbentlerin spektrofotometrik

Ol¢timden once ¢oktiiriilmesi amaciyla Niive NF 400 model santrifiij kullanilmistir (Sekil 5.8).
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Sekil 5.8. Niive NF 400 model santrifiij

5.3.6. Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR)

Deneysel ¢aligsmalarda kullanilan Amberlyst 15 ve Amberlyst A21 polimerik recinelerinin
Amoksisilin adsorpsiyonundan 6nce ve sonra elde edilen FTIR spektrumlari Perkin Elmer
(Spectrum 100 model) spektrofotometresi kullanilarak kaydedilmistir (Sekil 5.9). Adsorbent
ylizeyinde yer alan ve adsorpsiyondan sorumlu fonksiyonel gruplar ile kimyasal baglar
tanimlamak amaciyla incelemeler yapilmistir. Calismada tiim FTIR spektrumlari ATR teknigi

kullanilarak elde edilmistir.

Sekil 5.9. Perkin Elmer (Spectrum 100) model FTIR cihazi
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5.4. Adsorpsiyon Prosesi ve Optimum Deneysel Kosullarin Belirlenmesi

Genis spektrumlu B-laktam antibiyotiklerden biri olan Amoksisilin’in sulu ¢ozeltilerden
uzaklastirilmasinda ve geri kazanilmasinda; polimerik reginelerin ve modifiye aktif karbon
tiirliniin adsorbent olarak etkinliginin arastirilmasi i¢in kesikli adsorpsiyon prosesi kullanilmis ve
deneyler ¢ok noktali bir manyetik karistirict ile gergeklestirilmistir. Tiim adsorbentler i¢in ilk
basamakta pH's1t 2,0 ile 8,0 arasinda degisen farkli pH ¢ozeltileri kullanilarak adsorpsiyon
verimine pH'nin etkisi aragtirllmistir. Ardindan 10-150 dakika araliginda belirlenen siirelerde
belirli hacimlerde 6rnekler alinarak dengeye gelme siiresi belirlenmistir. Adsorpsiyon prosesi i¢in
optimal pH ve dengeye gelme siiresi belirlendikten sonra Amoksisilin’in giderimi iizerine
adsorbent dozunun etkisi incelenmis ve bu amagla 0,25 g/L, 0,50 g/L, 1,00 g/L ve 2,00 g/L olacak
sekilde adsorbent miktar1 degistirilmistir.

Amoksisilin derisiminin etkisini incelemek i¢in ise 50, 100, 150, 200, 250 ve 300 mg/L
olmak iizere farkli baslangic derisimlerinde adsorpsiyon c¢alismalari gerceklestirilmistir.
Amoksisilin’in adsorpsiyonu lizerine sicakligin etkisini incelemek amaci ile 298 K, 308 K ve 318
K’de adsorpsiyon ¢alismalar1 gergeklestirilmistir. Deneysel c¢alismalar yardimi ile elde edilen
veriler dogrultusunda adsorpsiyon izotermleri olusturulmus, kinetik modellere uygunluk
arastirilmis ve adsorpsiyonun termodinamik parametreleri hesaplanmistir.

Adsorpsiyon deneyleri sonucu elde edilen veriler yardimi ile asagidaki formiiller

kullanilarak hesaplamalar yapilmistir.

% Giderim = “== x 100 (F.5)
0
(Co—Ce).V
qe = Fo—=ed (F.6)

Giderim Yiizdesi (% G) ve qe degerlerinin hesaplanmasi i¢in kullanilan F.5 ve F.6
esitliklerinde;
Co: Baslangic Amoksisilin derigimini (mg/L)
Ce: Adsorpsiyon siirecinden sonra ¢ozeltide kalan Amoksisilin derisimini (mg/L)
ge: Adsorbentin birim kiitlesi basina adsorplanan Amoksisilin miktarini (mg/g)
m: Adsorbentin miktarini (g)

V: Cozelti hacmini (L) ifade etmektedir
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6. BULGULAR VE TARTISMA
6.1. UV-GB Spektroskopisi ile Amoksisilin Tayini

Uygulama kolayligi ve yiiksek maliyetli ekipman kullanimi gerektirmedigi igin
spektrofotometrik yontemler kalitatif ve kantitatif analizlerde en yaygin kullanilan yontemlerden
biridir.

Amoksisilin molekiili, Sekil 6.1'den de goriildiigii iizere UV bolgede karakteristik
absorpsiyon bantlar1 vermektedir. Literatiirde Amoksisilin’e ait maksimum absorpsiyon dalga
boylarinin (Amaks) genellikle 190 ile 280 nm araliginda yer aldig1 bildirilmektedir. Bu absorpsiyon
bantlari, Amoksisilin yapisinda bulunan aromatik halka ve diger kromofor gruplarindan
kaynaklanmaktadir. Amoksisilin’in kantitatif tayininde dogrudan UV spektrofotometrik
yontemlerin kullanimi da yaygindir. Diisiik dalga boylarinda ¢oziiciiler, yardimci maddeler ve bazi
ornek bilesenleri girisime neden olabilmekte ancak kuvars kiivet kullanimi, uygun ¢6ziicii se¢imi
ve deneysel siirece bagl olarak optimum analiz dalga boyunun belirlenmesi ile bu etkiler biiyiik
Olclide azaltilabilmektedir. Bu tez calismasinda, Amoksisilin’in kalitatif ve kantitatif tayini
herhangi bir tiirevlendirme veya renkli kompleks olusturma basamagina ihtiya¢ duyulmaksizin,

dogrudan UV spektrofotometrik yontem kullanilarak gergeklestirilmistir.
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Sekil 6.1. Amoksisilin’in UV-GB absorpsiyon spektrumu (Camoksisitin: (@) 10, (b) 15, (c) 20, (d)
25, (e) 30, (f) 40, (g) 50 mg/L)

Amoksisilinin tayini ve adsorpsiyon yoluyla giderimine iligskin literatiir caligmalari
incelendiginde, UV-GB spektrofotometrisi kullanilarak dogrudan tayin edildigi ¢ok sayida
calismanin bulundugu goriilmektedir (Belaissa vd., 2022; Sahin vd., 2024; Ochoa-Mu ™oz vd.,
2025; Ullah vd., 2026; Zielinska et al., 2021; Mohammadi vd., 2015; Boukhelkhal vd., 2016).

Tez c¢aligmasi kapsaminda ilk asamada Amoksisilin’in UV-GB spektrumlar1 farkli
derisimlerde 190 ile 400 nm araliginda dalga boyu taramasi yapilarak kaydedilmistir. Bu amagla,
farkli derisimlerde (2, 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40 ve 50 mg/L) standart Amoksisilin ¢ozeltileri
hazirlanmistir. Sekil 6.1°den goriildiigii lizere, Amoksisilin yaklasik 228 nm'de belirgin bir
maksimum absorpsiyon bandi gostermektedir. Standart ¢ozeltilerin 228 nm dalga boyundaki
absorbans degerleri dl¢iilmiistiir. Elde edilen absorbans degerleri Amoksisilin derisimine karsi

grafige gecirilerek kalibrasyon grafigi olusturulmustur (Sekil 6.2).
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Sekil 6.2. Amoksisilin i¢in elde edilen kalibrasyon grafigi (Amaks: 228 nm)

Farkli derisimlerde hazirlanan Amoksisilin standart ¢ozeltilerinin UV-GB spektrumlari
incelendiginde, 228 nm dalga boyunda gozlenen karakteristik absorpsiyon pik siddetinin
Amoksisilin derisiminin artisina bagli olarak diizenli bir sekilde arttig1 goriilmektedir. Bu dalga
boyunda absorbans ile Amoksisilin derisimi arasinda dogrusal bir iliski elde edilmesi nedeniyle,
adsorpsiyon ¢alismalart Oncesi ve sonrasinda c¢ozeltide bulunan Amoksisilin derigiminin
belirlenmesi i¢in analitik dalga boyu olarak 228 nm se¢ilmis ve hesaplamalar elde edilen

kalibrasyon denklemi kullanilarak gerceklestirilmistir.

6.2. Amoksisilin Adsorpsiyonu Uzerine Cézelti pH min EtKisi

Adsorpsiyon siirecleri ile ilgili calismalarda ¢ozeltinin baslangic pH'1 adsorpsiyon verimini
belirleyen en onemli deneysel parametreler arasinda yer almaktadir. Adsorpsiyon siirecinin
gerceklestigi ortam pH'l, hem adsorbent yiizeyinin elektriksel yiik 6zelliklerini hem de adsorbe
edilecek adsorbatin iyonlasma durumunu etkileyerek adsorpsiyon mekanizmasini dogrudan
yonetmektedir. Sonug olarak, adsorpsiyon sisteminin en uygun deneysel calisma kosullarinin
belirlenebilmesi amaciyla ¢o6zelti baslangic pH" etkisinin ayrintili olarak incelenmesi
gerekmektedir. Bu boliimde, Amoksisilin’in adsorpsiyon yontemi ile giderimi lizerine baslangic
pH'1 etkisi Amberlyst 15, Amberlyst A21 ve DTMAB-MAK olmak iizere ii¢ farkli adsorbent

kullanilarak ayr1 ayr1 degerlendirilmis ve elde edilen sonuglar karsilagtirmali olarak tartisilmistar.
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6.2.1 Amberlyst 15 ve Amberlyst A21 ile Amoksisilin adsorpsiyonu

Endiistriyel, evsel ve saglik kurulusu kaynakli ortaya ¢ikan atik sular, icerdigi kirleticilerin
tiiri ve miktarina bagli olarak farkli pH degerlerine sahip olmakta ve bu nedenle de alic1 ortamlara
farkl1 pH kosullarinda desarj edilmektedirler. Bu nedenle Amoksisilin giderimi {izerine pH
etkisinin incelenmesi 6nemlidir.

Amoksisilin molekiiliiniin Amberlyst 15 ve Amberlyst A21 ile adsorpsiyonunda baslangi¢
pH'min etkisi ayni deneysel sartlar altinda pH 2 ile pH 8 araliginda arastirilmistir. Bunun temel
nedeni, Amoksisilin’in alkali kosullarda hidroliz ve bozunmaya karsi1 daha duyarli olmasidir. Sun
ve ark. (2023), Amoksisilin’in bazik ortamda herhangi bir harici katalizoér veya enerji kaynagi
bulunmaksizin da bozunabildigini ve oOzellikle bazik kosullarda bozunma hizinin arttigini
bildirmistir. Gergeklestirdikleri ¢alismada, Amoksisilin’in pH 9 ve iizerindeki kosullarda
hidrolizinin hizlandig1, bu siirece ¢ozlinmiis oksijenin ve olusan reaktif oksijen tiirlerinin katki
saglayabildigi belirtilmistir (Sun vd., 2023). Ayrica literatiirde yer alan diger calismalar
incelendiginde pH 10 ve pH 11 i¢in bildirilen yalanc1 birinci dereceden bozunma hiz sabitlerinin
sirasiyla 0,07995 h'! ve 0,103 h'! oldugu ifade edilmistir (Hirte vd., 2016; Chadha vd., 2003). Bu
nedenle daha yiiksek pH degerlerinde Olgiilen Amoksisilin derisimindeki azalmanin yalnizca
adsorpsiyondan degil, ayn1 zamanda alkali ortamda gergeklesebilecek kimyasal bozunmadan da
kaynaklanma olasilig1 bulunmaktadir. Adsorpsiyon ve bozunma etkilerinin birbirine karigsmasini
onlemek amaciyla bu calismada adsorpsiyon iizerine pH etkisi pH 2 ile pH 8 araliginda
degerlendirilmistir.

Amoksisilin baslangi¢ derisimi 50 mg/L, adsorbent miktar1 0,1 g ve ¢ozelti hacmi 50 mL
olarak alinmis, 150 rpm karistirma hizinda deneyler gergeklestirilmistir. Cozelti pH'sinin giderim
yiizdeleri ve adsorpsiyon kapasiteleri lizerine etkisini gosteren sonuglar Cizelge 6.1 ve 6.2 ile Sekil

6.3 ve 6.4'de sunulmaktadir.

Cizelge 6.1. Amoksisilin’in Amberlyst A21 yiizeyine adsorpsiyonunda ¢ozelti pH'nin giderim

yiizdeleri ve adsorpsiyon kapasitesi tizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L, t: 60 dakika)

pH 2 4 6 8
% G 52,59 88,70 38,04 67,71
qe (mg/g) 13,15 22,18 9,51 16,93
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Sekil 6.3. Amoksisilin’in Amberlyst A21 yiizeyine adsorpsiyonunda ¢dzelti pH'nin giderim
yiizdesi tizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L; t: 60 dakika)

Amberlyst A21 adsorbentinin kullanildig1 ¢aligmalar ile ilgili Cizelge 6.1 incelendiginde,
elde edilen verilere gore, ¢ozelti pH'inin Amoksisilin adsorpsiyonu iizerinde belirgin bir etkisi
vardir. pH 2'de %52,59 olan giderim yiizdesi, ¢ozelti pH'1 4'e yiikseldiginde 6nemli dlciide artarak
%88,70'e ulasmis ve incelenen pH degerleri arasinda en yiiksek giderim pH 4'te elde edilmistir.
Bunun yani sira, pH 2'de 13,15 mg/g olarak hesaplanan denge adsorpsiyon kapasitesi (qe), pH 4'te
22,18 mg/g'a yiikselerek maksimum degerine ulagmigtir. Bu sonuglara gore, Amberlyst A21 ile
Amoksisilin adsorpsiyonu agisindan en uygun ortamin pH 4 oldugu sdylenebilir. Cozelti pH'inin
6'ya yiikselmesiyle Amoksisilin gideriminde belirgin bir azalma ortaya ¢ikmis ve giderim ytiizdesi
%38,04'e, e degeri ise 9,51 mg/g'a diismiistiir. pH 8'de ise adsorpsiyon performansinin yeniden
arttig1r gozlenmis; giderim yiizdesi %67,71'e ve qe degeri 16,93 mg/g'a ulasmistir. Elde edilen
sonuglar dogrultusunda, Amberlyst A21 ile Amoksisilin giderimi i¢in incelenen deneysel kosullar

arasinda optimum pH degeri 4 olarak se¢ilmistir.

Cizelge 6.2. Amoksisilin’in Amberlyst 15 yiizeyine adsorpsiyonunda ¢6zelti pH'nin giderim

yiizdeleri ve adsorpsiyon kapasitesi iizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L, t: 30 dakika)

pH 2 4 6 8
% G 33,34 51,54 24,72 35,06
qe (mg/g) 8,34 12,89 6,18 8,77
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Sekil 6.4. Amoksisilin’in Amberlyst 15 yiizeyine adsorpsiyonunda ¢ozelti pH'nin giderim
yiizdesi tizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L, t:30 dakika)

Adsorpsiyon ortami pH'inin Amoksisilin’in Amberlyst 15 ile adsorpsiyonu iizerindeki
etkisi pH 2—8 araliginda incelendiginde, giderim ylizdesinin ve adsorpsiyon kapasitesinin ¢ozelti
pH'ma bagli olarak 6nemli Ol¢lide degistigi goriilmistiir. pH 2'de %33,34 olarak belirlenen
Amoksisilin giderimi, pH'in 4'e yiikseltilmesiyle belirgin bir artis gostererek %51,54'ye ulagmaistir.
Benzer sekilde, q. degeri de 8,34 mg/g'dan 12,89 mg/g'a yiikselmistir. Incelenen pH degerleri
arasinda hem en yiiksek giderim yiizdesinin hem de en yiiksek adsorpsiyon kapasitesinin pH 4'te
elde edilmesi, Amberlyst 15’in adsorbent olarak kullanildigi ¢alismalarda adsorpsiyon agisindan

en uygun pH degerinin 4 oldugunu gdstermektedir.

6.2.2. Modifiye aktif karbon ile Amoksisilin adsorpsiyonu

Amoksisilin’in adsorpsiyon prosesi ile gideriminde aktif karbonun ve ylizey
modifikasyonunun etkisini degerlendirmek amaciyla Amoksisilin giderimi aktif karbon ve
DTMAB-MAK materyalleri ile incelenmistir. ik basamakta modifiye edilmemis aktif karbon
kullanilarak farkli pH kosullarinda adsorpsiyon ¢alismalar1 yapilmis ve bu kapsamda pH 2 ile 8

araliginda Amoksisilin giderim performansi incelenmistir.
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Cizelge 6.3. Amoksisilin’in aktif karbon ylizeyine adsorpsiyonunda ¢ozelti pH'nin giderim

yiizdeleri ve adsorpsiyon kapasitesi tizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L, t: 45 dakika)

pH 2 4 6 8
% G 32,04 44,06 51,17 53,68
qe (mg/g) 8,01 11,02 12,79 13,42

Cizelge 6.3 incelendiginde, ¢ozelti pH’1nin artmasiyla birlikte aktif karbonun Amoksisilin
giderim performansinin diizenli bir sekilde arttig1 goriilmektedir. pH 2°de %32,04 olan giderim
yiizdesi, pH 8’de %53,68’¢ yiikselmistir. Benzer sekilde adsorpsiyon kapasitesi de pH artisiyla
birlikte 8,01 mg/g’dan 13,42 mg/g’a artmustir. incelenen deneysel sartlar altinda hem en yiiksek
giderim ylizdesi hem de en yiiksek adsorpsiyon kapasitesi pH 8’de elde edilmistir.

Aktif karbon grubu ile gergeklestirilen ¢alismanin devaminda aktif karbonun adsorpsiyon
ozelliklerinin gelistirilmesi amaciyla hazirlanan modifiye DTMAB-MAK adsorbenti kullanilmus,
ayni pH skalasinda deneyler tekrarlanmis ve ylizey modifikasyonunun Amoksisilin’in giderimi
tizerindeki etkisi incelenmisti. DTMAB-MAK adsorbenti i¢in elde edilen sonuglar Cizelge 6.4’te

karsilastirilmali olarak verilmistir.

Cizelge 6.4. Amoksisilin’in adsorpsiyonunda aktif karbon adsorbent tiiriiniin ve ¢6zelti pH'nin

giderim ytizdeleri tizerine etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L, t: 45 dakika)

pH 2 4 6 8

Adsorbent tiirii
Aktif karbon 32,04 44,06 51,17 53,68
DTMAB-MAK 37,00 51,27 58,60 62,33

Cizelge 6.4. incelendiginde modifikasyon sonucunda saglanan artisin smirlt diizeyde
kalmast ve Amoksisilin giderim performansinin ¢ok fazla degismemesi nedeniyle, ¢alismanin
sonraki asamalarinda DTMAB-MAK ile deneylere devam edilmemistir. Bu dogrultuda, sonraki
optimizasyon, adsorpsiyon caligsmalari, izoterm ve kinetik incelemeleri kisa bir temas siiresinde
daha yiiksek giderim performansi gosteren Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 recineleri kullanilarak

stirdtiriilmiistir.
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6.2.3. Ortam pH'inin adsorpsiyon mekanizmasi iizerindeki etkisi

Adsorpsiyon siireci ve kapasitesi ile ¢ozelti pH'1 arasinda 6nemli bir iligki vardir. Bu siire¢
Amoksisilin'in ayrisma sabitleri (pKa) ve adsorbent olarak kullanilan Amberlyst A21 ile
Amberlyst 15’in ylizeyinde yer alan fonksiyonel gruplarin yiikii ile dogrudan iligkili bir sekilde
aciklanabilir. Amoksisilin, fenol, amino ve karboksil gruplariyla iliskili bir -laktam halkas1 igeren
molekiildiir. Bu ii¢ fonksiyonel grup, farkli pH kosullar1 altinda deprotonasyon ve protonasyona
egilimlidir. Karboksil grubu pH 2,68'de (pKai), amino grubu pH 7,49'da (pKay) ve fenol grubu pH
9,63'te (pKa3) deprotonize olur (Souza vd., 2023). Dolayis1 ile Amoksisilin'in yiizey yiikleri pH
ile degisir (Sekil 6.5); pH <pKa; (=2,4) i¢in Amoksisilin molekiili -COOH/-NH;"/-OH
(Amoksisilin+) olarak protonlanir. Tersine, (pKai <pH <pKa> = 7,4) i¢in karboksilik grup
protonsuz hale gelir -COO~ /-NH3"/-OH (Amoksisilint) iken pKa (7,4) <pH <pKas (9,6)
araliginda hem karboksilik hem de amin gruplar1 protonsuz hale gelir -COO/-NH2/-OH
(Amoksisilin—). pH >pKaj3 (9,6) i¢in fenolik hidroksil de protondan arindirilir ve sonugta -COO /-
NH»/-O" olarak gosterilebilecek- 2 yiike sahip Amoksisilin olusur (Laksaci vd., 2023).
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Sekil 6.5. Farkli pKa degerlerinde Amoksisilin’in iyonize formlari

Gergeklestirilen deneysel ¢alisma sonucunda Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 yiizeyinde
en yiiksek giderimin pH 4’te gerceklestigi goriilmektedir. Amoksisilin’in pKa degerleri dikkate
alindiginda, pH 4'te karboksilik asit grubunun biiyiik 6l¢iide deprotonlanarak —COO~, amino
grubunun ise protonlanmis —NH3* formunda bulundugu ve dolayisiyla Amoksisilin’in bu pH’da
agirlikli olarak zwitteriyonik halde oldugu sdylenebilir.

Sifir yiik noktas1 (Zero Point Charge, PZC), bir adsorbent yiizeyindeki toplam pozitif ve
negatif yiiklerin birbirini dengeledigi ve yiizeyin net elektriksel yiikiiniin sifir oldugu pH degerini

ifade eder. PZC degeri genellikle pHpzc ile ifade edilir ve adsorpsiyon proseslerinde adsorbent

81



ylizeyinin yiik 6zelliklerinin degerlendirilmesi agisindan 6nemli bir deneysel parametredir. Cozelti
pH'!nin pHpzc degerinden diisiikk oldugu kosullarda adsorbent ylizeyi genellikle pozitif yiik
tagirken, pH'!n pHpzc degerinden yiiksek olmasi durumunda ise yiizey negatif yiik tasir. Cozelti
pH'min pHpzc degerine esit oldugu durumda ise yiizeyin net elektriksel yiikii yaklasik olarak sifir
kabul edilmektedir. Bu nedenle pHpzc, Ozellikle iyonlasabilen adsorbat molekiillerinin
adsorpsiyonunda adsorbent ve adsorbat molekiilii arasindaki elektrostatik c¢ekim ve itme
etkilesimlerinin agiklanmasinda yaygin olarak kullanilan 6nemli bir parametredir.

Wawrzkiewicz ve Kucharczyk 2023 yilinda yaptiklar1 bir ¢alismada Amberlyst A21
polimerik re¢inesinin pHpzc degerini incelemislerdir. Yaptiklar1 calismada Amberlyst A21 reginesi
i¢in Ol¢iilen pHpzc degeri 6,01 olarak bulunmustur. Dolayisi ile pH degeri pHpzc'den yani 6,01'den
diisiik oldugunda Amberlyst A21 pozitif yiikliidiir, pH degeri pHpzc degerinden yiiksek oldugunda
ise Amberlyst A21 ylizeyi negatif yiikliidiir (Wawrzkiewicz ve Kucharczyk, 2023). Amoksisilin
ile Amberlyst A21 arasindaki olas1 adsorpsiyon etkilesim mekanizmasinin sematik gosterimi Sekil

6.6’da verilmektedir.
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Sekil 6.6. Amoksisilin ile Amberlyst A21 arasindaki olas1 adsorpsiyon etkilesim mekanizmasinin sematik gosterimi
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pH 4 kosullarinda elektrostatik etkilesimler agisindan degerlendirildiginde hem
Amoksisilin’in iyonlasma durumu hem de Amberlyst A21'in yiizeyindeki fonksiyonel gruplarin
protonlanma durumu adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi agisindan 6nem tagimaktadir.
Amberlyst A21 yapisinda zayif bazik tersiyer amin fonksiyonel gruplari bulunduran bir anyon
degistirici polimerik reginedir. Asidik ortamda Amberlyst A21’in amin gruplar1 protonlanarak
pozitif yiiklii tersiyer amin merkezlerine (R3NH") doniisebilmektedir (Sekil 6.6). Bu nedenle
cozelti pH’1 4 oldugunda Amberlyst A21 iizerindeki protonlanmis amin gruplari, negatif yiiklii
molekiillerin/iyonlarin ~ tutunmasma uygun elektrostatik  etkilesim merkezleri ortaya
cikarabilmektedir. Amoksisilin molekiiliiniin pKa degerleri yaklasik olarak 2,4; 7,4 ve 9,6 olarak
bilinmektedir. Dolayisiyla Sekil 6.5 incelendiginde deneysel ¢alismanin yiiriitiildiigii pH 4,0’te
karboksil grubu biiylik 6lgiide deprotonlanmig —COO~ formunda bulunurken amino grubu
protonlanmis —NH3" formunu korumaktadir. Deneysel ¢alisma kosullarinda Amberlyst A21'in
protonlanmis tersiyer amin gruplar1 (RsNH") ile Amoksisilin’in deprotonlanmis karboksilat grubu
(—-COQ) arasinda elektrostatik ¢ekim meydana gelmesi miimkiindiir. Ayrica, Amberlyst A21'in
bir anyon degistirici regine olmasi da bu etkilesim ve adsorpsiyon mekanizmasini
desteklemektedir; zayif bazik anyon degistirici reginelerin yapisinda bulunan amin gruplari
protonlanarak anyonik tiirlerin tutulmasini saglayabilmektedir.

Amberlyst 15 ise giiclii asidik karaktere sahip olan siilfonik asit gruplari i¢eren bir katyon
degistirici recinedir ve pH 4 kosullarinda iyon degisim bolgeleri biiyiik dlciide negatif yiike sahip
—S0Os;~ formunda bulunur (Sekil 6.7). Yukarida bahsedildigi sekilde, pH 4 ortaminda
Amoksisilin’in yapis1 gz oniine alindiginda; Amberlyst 15'in negatif yiiklii —SO3~ gruplar ile
zwitter iyonik Amoksisilin molekiiliiniin pozitif yiikli —NH3" gruplari arasinda meydana
gelebilecek elektrostatik ¢gekim ve iyon degisim etkilesimlerinin Amoksisilin adsorpsiyonuna ve
giderimine katkida bulundugu sodylenebilir. Bununla birlikte, Amberlyst 15'in makroretikiiler
stiren-divinilbenzen matriksi ile Amoksisilin molekiilii arasinda gerceklesebilecek elektrostatik
olmayan etkilesimlerin de giderim siirecine katki saglayabilecegi degerlendirilebilir. Bu
makroretikiiler yapt Amberlyst 15’e adsorbat molekiillerinin girebilecegi gozenekler saglar. Bu
gbzenekli yap1 sayesinde Amoksisilin molekiilleri yalnizca recinenin dis yiizeyindeki aktif
gruplarla degil, gozeneklere difiize olarak reginenin i¢ bdlgelerindeki —SOs~ gruplariyla da

etkilesime girebilir.
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Pinherio ve arkadaslar1 2024 yilinda yaptiklar bir calismada aljinat biopolimer kompozit
boncuklar1 kullanarak Amoksisilin'in adsorpsiyon yontemi ile giderimini incelemislerdir.
Yaptiklar1 ¢caligmada adsorpsiyon i¢in en uygun ¢ozelti pH'1 4 olarak bulunmustur ve bu durum
aljinatin karboksil grubunun varlig1 nedeniyle pH 3'lin lizerindeki ¢ozelti pH degerlerinde negatif
bir yiike sahip olmasi ile agiklanmistir. Aljinattaki negatif yiiklii karboksil grubu ve
Amoksisilin'deki pozitif yiiklii amino grubu arasinda elektrostatik etkilesimin adsorpsiyondan
sorumlu olabilecegi belirtilmistir (Pinherio vd., 2024).

Cozelti pH’nin adsorpsiyon iizerine etkisi pH 2 ile 8 arasinda arastirilmistir. Boliim
6.2.1°de bahsedilen Amoksisilin’in yiiksek alkali pH degerlerinde hidroliz olabilme etkisinin yani
sira adsorpsiyon giderimini sinirlayan bir diger hususta su sekilde agiklanabilir; Literatiir
calismalar1 gostermektedir ki, ¢ozelti pH'1 yaklasik olarak 9'dan biiylik oldugunda, Amoksisilin
proton kaybederek -2 yiiklii Amoksisilin iyonuna doniisiir. Yiiksek baziklige sahip c¢ozeltilerde
ozellikle Amberlyst A21 yiizeyi negatiftir. Bu ortamda adsorbent ve adsorbat yiizeyinde yer alan
negatif yiiklerin birbirini itmesi adsorpsiyon siirecini olumsuz etkiler ve giderim yiizdesi
degerlerinin daha diisiikk ¢ikmasi beklenir. Ayrica yliksek pH degerlerinde ortamda yiiksek
miktarda bulunan OH- iyonlar ile -2 yiiklii Amoksisilin iyonlar1 arasinda adsorpsiyon agisindan
bir rekabet gerceklesecektir. Her iki durumda adsorpsiyon kapasitesinde ciddi bir diisiise neden

olur.

6.3. Temas Siiresinin Amoksisilin Adsorpsiyonu Uzerine Etkisi

Temas siiresi adsorpsiyon siirecinin dengeye ulasmasi i¢in gerekli zamani ortaya koymakta
ve bu nedenle adsorpsiyon kinetigi hakkinda da onemli bilgiler sunmaktadir. Adsorpsiyon
prosesini tasarlamak ve deneysel siireci optimize etmek i¢in, belirli bir temas (dengeye gelme)
stiresinden sonra adsorbent tarafindan tutulan adsorbat miktarini belirlemek ve sistemdeki
etkilesimleri ortaya koymak onemlidir (Wawrzkiewicz ve Kucharczyk, 2023). Ayrica, farkli
tirdeki kirleticilerin hizli bir sekilde ortamdan giderilmesi ve kisa bir siirede dengenin kurulmasi
atik su aritimin siireglerinde kullanilan adsorpsiyon verimliliginin énemli bir gostergesidir. Bu
amagla temas siiresinin etkisi Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 polimerik regineleri icin detayli
olarak arastirilmistir. Calismalar 50 mg/L baslangic derisime sahip 50 mL Amoksisilin
cozeltilerinde, en yliksek giderim yiizdesinin elde edildigi pH 4’te, 150 rpm karistirma hizinda,
2,0 g/L adsorbent miktar1 kosullarina gergeklestirilmistir. En uygun temas siiresinin belirlemesi
icin 0 ile 90. dakikalar arasinda belirli zaman siirelerinde Amoksisilin 6rnekleri alinmis ve
spektrofotometrik olarak 6l¢limil yapilmistir. Temas siiresinin etkisini gosteren sonuglar Cizelge

6.5 ve Cizelge 6.6’da verilmistir.
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Cizelge 6.5. Amoksisilin’in Amberlyst A21 ile adsorpsiyonunda temas siiresinin etkisi.
(Camoksisitin: 50 mg/L)
Temas siiresi (dk) 10 20 30 40 50 60
%G 55,01 57,89 63,02 69,76 77,69 88,70

Cizelge 6.5 incelendiginde Amoksisilin i¢in giderim yiizdesi ilk 10 dakikalik temas
siiresinde hizli bir sekilde artmis daha sonra ise 60. dakikaya kadar daha yavas bir sekilde
ilerlemistir. Gergeklestirilen tez calismasinda Amberlyst A21°in adsorbent olarak kullanildig:
calismada Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in en yliksek giderim degeri 60. dakikada %88,70 olarak
hesaplanmistir. Amoksisilin’in Amberlyst A21 ile adsorpsiyonu i¢in temas siiresi 60 dakika olarak
belirlenmis ve tez ¢aligmasinin izoterm ve kinetik incelemeleri i¢in bu deger kullanilmistir. Daha
uzun temas siirelerinde ylizde giderim ve adsorpsiyon kapasitesi degerlerinde 6nemli bir degisiklik

gdzlenmemistir.

Cizelge 6.6. Amoksisilin’in Amberlyst 15 ile adsorpsiyonunda temas siiresinin etkisi.

(CAmoksisilin3 50 mg/ L)

Temas siiresi 10 20 30 40 50 60 75
(dk)
%G 23,48 4424 51,54 60,14 67,79 71,56 82,53

Amoksisilin’in Amberlyst 15 yiizeyine adsorpsiyonunda dengeye gelme siiresinin giderim
yiizdesi iizerindeki etkisi Cizelge 6.6’da verilmektedir. Temas siiresinin artmasiyla birlikte
Amoksisilin gideriminin diizenli olarak artti§1 goriilmektedir. ilk 10 dakikada %23.,48 olan
giderim ytizdesi, 30. dakikada %51,54 e ve 60. dakikada %71,56’ya ulagmis, 75 dakikalik temas
siiresi sonunda ise en yiiksek deger olan %82,53 olarak belirlenmistir. Bu sonugclar, temas siiresinin
artmasinin Amoksisilin molekiillerinin Amberlyst 15 yiizeyindeki aktif bolgelere adsorpsiyonunu
artirdigini  gostermektedir. Tez g¢aligmasinin devam eden basamaklarinda Amberlyst 15’in
kullanildig: tiim calismalarda temas siiresi 75 dakika olarak kullanilmistir.

Her iki adsorbent ile gerceklestirilen deneylerde ilk 10 dakika icerisindeki giderim
ylzdeleri oldukca yliksektir ve Amberlyst A21 i¢in %55,01; Amberlyst 15 i¢in ise %23,48’tiir. Bu
durum su sekilde agiklanabilir; ¢ozelti ve adsorbent yiizeyi arasindaki giiclii derisim gradyani kiitle
transferini tesvik eder ve adsorbent yiizeyindeki ¢ok sayida bos aktif bolge ilk asamada goriilen
hizli adsorpsiyondan sorumludur. Dengeye gelme siiresi arttikga mevcut adsorpsiyon bolgeleri

kademeli olarak dolmaya baslar ve denge saglanana kadar adsorpsiyon hiz1 yavaslar (Bahr vd.,
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2026). Sonug olarak adsorpsiyonun baslangi¢ basamaginda adsorbent yiizeyinde ¢ok sayida aktif
baglayici birimin bulunmasi zaman gegctikten sonra ise kati ylizeyi lizerindeki molekiiller arasi
itme kuvvetlerinden dolayr serbest baglayic1 birimlere kolaylikla ulagilamamasindan

kaynaklanabilir (Nadaroglu, vd., 2017).

6.4. Adsorbent Miktarimin Amoksisilin Adsorpsiyonu Uzerine Etkisi

Adsorbat molekiiliiniin adsorpsiyon siirecinde kati adsorbent ylizeyinde bulunan bir dizi
aktif bolgeye baglanmasi nedeniyle, adsorbent dozunun adsorbent-adsorbat etkilesiminin
etkinligini belirlemede ¢ok 6nemli bir faktor oldugu bilinmektedir (Elnazer vd., 2024).

Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 kullanilarak sulu ¢6zelti ortamindan Amoksisilin etken
maddesinin giderimi tizerine pH etkisi ve temas siiresi sirast ile pH 4, 60 dakika ve pH 4, 75 dakika
olarak belirlendikten sonra 25 °C sicaklikta 50 mg/L baslangic Amoksisilin derisiminde adsorbent
miktarlar1 0,25 g/L, 0,50 g/L, 1,00 g/L, 1,50 g/L ve 2,00 g/L olarak degistirilerek Amoksisilin

giderimine etkisi aragtirllmig ve elde edilen sonuglar Cizelge 6.7'te verilmistir.

Cizelge 6.7. Amoksisilin’in giderim ylizdeleri iizerine Amberlyst A21 ve Amberlyst 15
miktarinin etkisi. (Camoksisitin: 50 mg/L)

Adsorbent Amberlyst A21 Amberlyst 15
Miktar
0,25 g/LL %16,89 %40,01
0,5 g/LL %32,00 %53,17
1,00 g/LL %42,04 %61,28
1,50 g/LL %67,16 %65,97
2,00 g/LL %88,70 %82,53

Adsorbent miktar1 adsorpsiyon siirecini etkileyen en dnemli deneysel sartlardan biridir ve
belirli bir adsorbat derisimi varliginda adsorbent ylizeyindeki baglayici sitelerin sayist ile iligkili
olarak adsorbentin potansiyelini agiklamaya yardimci olur (Kumar, vd., 2016). Cizelge 6.7 ve
Sekil 6.8'den de goriildiigii iizere farkli adsorbent miktarlar1 arastirildiginda hem Amberlyst A21
hem de Amberlyst 15 i¢in adsorbent miktarinin artmasi ile birlikte giderim yiizdeleri degerlerinde
belirgin artiglar elde edilmistir. Amberlyst A21 miktar1 0,25 g/L’den 2,00 g/L’ye ¢ikarildiginda
giderim yiizdesi %16,89’dan %88,70’¢e yiikselirken, Amberlyst 15 i¢in ayni deneysel kosullarda
%40,01°den %82,53’¢ ylikselmistir. Ayrica diisiik adsorbent miktarlarinda Amberlyst 15’in daha
yiiksek giderim sagladigi, 2,00 g/L adsorbent miktarinda ise Amberlyst A21’in giderim yiizdesinin
Amberlyst 15’1 gectigi sdylenebilir.
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Sekil 6.8. Amoksisilin’in giderim yiizdesi lizerine Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 miktarinin
etkisi (Camoksisitin: 50 mg/L).

Ancak adsorbent miktar1 olarak 2,0 g/L iizerinde degerler kullanildiginda giderim
yiizdeleri agisindan dnemli bir degisiklik olmamistir. Daha yiiksek adsorbent miktart varliginda
giderim yiizdesi degerlerinin artmamasi, degismemesi veya azalmasi ise yiiksek adsorbent
derisiminin etkin adsorpsiyon alanini azaltmasi ile aciklanabilir. Ciinkii yiliksek adsorbent
derisimlerinde adsorpsiyon birimlerinin iist {iste ortiismesi ve aktif baglayici birimlerin azalmasi

olasilig1 ortaya ¢ikabilir (Kumar, vd., 2016; Nguyen, vd., 2013).

6.5. Amoksisilin Baglangi¢c Derisiminin Adsorpsiyon Uzerine Etkisi

Baslangi¢ Amoksisilin derisiminin adsorpsiyon iizerine etkisinin incelendigi deneyler hem
Amberlyst A21 hem de Amberlyst 15 polimerik regineleri i¢in ayr1 ayr1 gerceklestirildi. 0,1 g
adsorbent, farkli baslangic derisimlerine sahip 50 mL Amoksisilin ¢ozeltisine eklenerek belirlenen
temas siireleri boyunca 150 rpm karistirma hizinda karistirildi. Amoksisilin baslangi¢ derisimleri
50, 100, 150, 200, 250 ve 300 mg/L olacak sekilde arastirildi. Amoksisilin'in baglangic
derisimlerinin adsorpsiyon giderim yiizdeleri ve adsorpsiyon kapasitesi lizerindeki etkisi
Amberlyst A21 icin Cizelge 6.8 ve Sekil 6.9 Amberlyst 15 i¢in ise Cizelge 6.9 ve Sekil 6.10'da

gosterilmistir.
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Cizelge 6.8. Amoksisilin’in Amberlyst A21 yiizeyine adsorpsiyonunda baslangi¢ derisiminin

giderim ylizdesi ve adsorpsiyon kapasitesi iizerine etkisi. (pH:4)

Amoksisilin 50 100 150 200 250 300
derisimi (mg/L)
%G 88,70 82,51 69,20 66,88 55,71 53,77
qe (mg/g) 22,18 41,26 51,90 66,88 69,64 80,66
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Sekil 6.9. Amoksisilin’in Amberlyst A21 ylizeyine adsorpsiyonunda baslangi¢ derisiminin
giderim ytizdesi iizerine etkisi

Amoksisilin baglangic konsantrasyonunun Amberlyst A21 polimerik reginesi ile
adsorpsiyonu iizerine etkisi Cizelge 6.8’de verilmistir. Baslangi¢c derisiminin 50 mg/L’den 300
mg/L’ye artirilmasiyla giderim yiizdesinin genel olarak azaldigi, buna karsilik adsorpsiyon
kapasitesinin (q.) arttig1 goriilmektedir. En yiiksek giderim %88,70 ile 50 mg/L baslangi¢
derisiminde elde edilirken, bu deger 300 mg/L’de %53,77 degerine azalmistir. Buna karsilik qe
degeri 22,18 mg/g’dan 80,66 mg/g’a yiikselmistir.
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Cizelge 6.9. Amoksisilin’in Amberlyst 15 ylizeyine adsorpsiyonunda baslangi¢ derisiminin

giderim ylizdesi ve adsorpsiyon kapasitesi iizerine etkisi. (pH:4)

Amoksisilin 50 100 150 200 250 300
derisimi (mg/L)
%G 82,53 49,31 44,69 39,13 33,56 26,10
qe (mg/g) 20,63 24,65 33,51 39,13 41,95 39,16
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Sekil 6.10. Amoksisilin’in Amberlyst 15 yiizeyine adsorpsiyonunda baslangi¢ derisiminin

giderim yiizdesi lizerine etkisi

Baslangi¢ Amoksisilin derisiminin Amberlyst 15 ile adsorpsiyon iizerine etkisi Cizelge
6.9’da verilmistir. Baglangic¢ derisimi 50 mg/L’den 300 mg/L’ye arttirildiginda giderim yilizdesinin
diizenli bir sekilde azaldig1 ve %82,53 degerinden %26,10’a diistiigli gériilmektedir. Buna karsilik
adsorpsiyon kapasitesi, baslangi¢ Amoksisilin derisiminin artmasiyla yilikselmis; 50 mg/L’de
20,63 mg/g olan q. degeri 250 mg/L’de 41,95 mg/g ile en yiiksek degerine ¢ikmistir. Baglangic
Amoksisilin derisiminin 300 mg/L’ye ¢ikarilmasiyla q. degerinin 39,16 mg/g’a hafifce diismesi,
Amberlyst 15’in kullanilabilir adsorpsiyon bolgelerinin yliksek Amoksisilin derisimlerinde biiyiik
Olciide doygunluga ulasmasiyla iliskilendirilebilir. Bu sonuglar, &zellikle yiliksek baslangi¢
derisimlerinde adsorbent iizerindeki smirli sayidaki aktif bolgenin amoksisilin gideriminde

belirleyici héle geldigini gostermektedir.
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Sonug olarak, Amoksisilin derisiminin artmasiyla birlikte, Amberlyst A21 ve Amberlyst
15 iizerindeki adsorpsiyondan sorumlu aktif bolgelerinin ¢cogunun hizli bir sekilde isgal edilmis

ve doygunluga ulagmis oldugu sdylenebilir (Li vd., 2021).

6.6. Amoksisilin Adsorpsiyonunda Izoterm incelemeleri

Adsorpsiyon izotermi, adsorbat iceren bir fazin adsorbentle yeterli siirede temas etmesi ve
cozeltideki adsorbat derisiminin arayiiz derisimiyle dengede olmasi durumunda dengenin
kuruldugu adsorbat ve adsorbent arasindaki etkilesimi gostermektedir. Adsorpsiyon verilerinin
farkli izoterm modellerine uygunlugunun incelenmesi, adsorpsiyon prosesinin tasarimi ig¢in

kullanilabilecek uygun modeli bulmanin ilk adimidir (Chayid ve Ahmed, 2015).

Henry, Redlich Peterson, Langmuir, Freundlich, Dubinin Radushkevich, Temkin, Koble
Corrigan, Halsey ve Jovanovic izotermleri gibi adsorpsiyon modelleri, deneysel verilerle eslesmek
ve adsorpsiyonun bilesenini (tek tabaka/gok yiizeyli veya homojen/heterojen) tahmin etmek igin

gelistirilmistir (Agarwala and Mulky, 2023).

Sulu ortamdan Amoksisilin’in adsorpsiyon yontemi ile giderimi konusunda
gerceklestirilen tez calismalar1 kapsaminda adsorpsiyon izotermleri adsorbent ile Amoksisilin
arasindaki etkilesimlerin nasil gergeklestiginin agiklanmasi ve adsorpsiyon mekanizmasinin
anlasilmasi acisindan yararli olabilir. Tez kapsaminda Amoksisilin’in Amberlyst A21 ve
Amberlyst 15 ile adsorpsiyonuna ait deneysel sonuglarin Redlich Peterson, Langmuir, Freundlich,
Dubinin Radushkevich ve Temkin izoterm modellerine uygunlugu incelenmis ve izoterm

modelleri ile ilgili hesaplamalar yapilmistir.

Izoterm modellerine uygunlugun arastirilmasi i¢in Béliim 6.5te yer alan ve
Amoksisilin’in baglangi¢ derisiminin adsorpsiyon verimi iizerine etkisinin incelenmesi amaciyla
yapilan caligmalara ait veriler kullanilmugtir. ilk olarak Amberlyst A21 polimerik reginesinin
adsorbent olarak kullanildig1 calismalarla ilgili incelemeler yapilmustir. izoterm modellerine ait

elde edilen grafik ve esitlikler Sekil 6.11 ve Cizelge 6.10’da verilmektedir.
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Cizelge 6.10. Amberlyst A21 yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in elde edilen izoterm

esitlikleri ve izoterm sabitleri

Langmuir izoterm esitligi R? Ku(L/mg) | qm (mg/g)
y=0,0112x+0,2565 0,9799 | 0,044 89,29
Freundlich izoterm esitligi R? Kr 1/n
y=0,3842x+2,5088 0,9717 | 12,29 0,38
Temkin izoterm esitligi R? B At (L/mg)
y =17,356x — 8,9687 0,9700 | 17,36 0,60
Dubinin- Radushkevich Izoterm Esitligi | R2 B (mol?/J?) | qm (mg/g)
y=-7x10"%x+4,1400 0,8231 | 7x10°¢ 62,80
Redlich-Peterson Izoterm Esitligi R? B A
y=0,6158x-2,5088 0,9888 | 0,62 12,29

Adsorpsiyon denge verilerinin arastirilmast amaciyla Langmuir, Freundlich, Temkin,
Dubinin—Radushkevich (D-R) ve Redlich—Peterson izoterm modellerine uygunluk incelenmis ve
elde edilen izoterm parametreleri Cizelge 6.10’da verilmistir. Literatiir arastirmalari, izoterm
modellerinin deneysel verilere uygunlugunun belirlenmesinde 6ncelikle dogrusal regresyon
katsayilarinin (R?) dikkate almmasi gerektigini belirtmektedir. Elde edilen R? degerleri
kiyaslandiginda modellerin  uyumunun Redlich—Peterson  (0,9888)>Langmuir(0,9799)>
Freundlich(0,9717)>Temkin(0,9700)>Dubinin—Radushkevich (0,8231) seklinde siralandigi
sOylenebilir.

Langmuir modelinden R?=0,9799, Langmuir denge sabiti K1=0,044 ve maksimum tek tabaka
adsorpsiyon kapasitesi olarak ifade edilen qm=89,29 mg/g olarak hesaplanmistir. Langmuir
modelinin yiikksek R? degeri, adsorpsiyonun ©6nemli &lgiide Langmuir yaklasimiyla
aciklanabildigini gdstermektedir.

Freundlich izoterm modeli i¢in R?>=0,9717, K¢=12,29 ve 1/n=0,38 degerleri elde edilmistir.
Freundlich modeli heterojen ylizeylerde gergeklesen adsorpsiyonu ifade eden ampirik bir
modeldir. Ozellikle 1/n degerinin adsorpsiyonun elverisliliginin degerlendirilmesinde &nemli
oldugu bilinmektedir. Bu ¢alismada 1/n degerinin 0 ile 1 arasinda (0,38) bulunmasi, adsorpsiyonun
incelenen Amoksisilin derisim araliginda elverisli oldugunu gostermektedir. Freundlich modelinin
Langmuir modeline yakin bir R? degerine sahip olmasi da yiizey heterojenliginin Amoksisilin’in
adsorpsiyon davranigina katkisini agiklamaktadir (Salih vd., 2022).

Temkin izoterm modeli i¢in yiiksek bir korelasyon katsayisi elde edilmis ve B=17,36 ile

A1=0,60 degerleri hesaplanmistir. Temkin izoterm modeli, adsorbat—adsorbent etkilesimlerini goz
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Oniine almakta ve adsorbent yiizeyindeki adsorpsiyondan sorumlu aktif bolgelerin adsorbat
molekiilii tarafindan Ortiilmesiyle adsorpsiyon 1sisinin dogrusal olarak azaldigini varsaymaktadir.
Modelin deneysel verilere yiiksek uyum gostermesi, Amoksisilin ile Amberlyst A21 yiizeyi
arasindaki etkilesimlerin adsorpsiyon silirecinde 6nemli bir rol oynadiginmi diisiindiirmektedir. Bu
kapsamda, Amoksisilin molekiiliinde ve adsorbent ylizeyinde bulunan iyonlasabilen fonksiyonel
gruplar arasinda ortaya cikabilecek iyonik/elektrostatik etkilesimlerin adsorpsiyona katki
sagladig1 degerlendirilebilir. Ozellikle ¢ozelti pH'sina bagli olarak Amberlyst A21 yiizey yiikiiniin
ve Amoksisilin’in iyonlagsma durumunun degismesi, bu tiir etkilesimlerin siddetini ve dolayisiyla
adsorpsiyon davranigini etkileyebilir (Arévalo-Fester ve Briceno, 2023).

Dubinin-Radushkevich izoterm modeli icin R? degeri 0,8231 olarak elde edilmis olup,
incelenen modeller arasinda deneysel verilere en diisiik uyumu bu model gostermistir. D—R
izoterm modelinden hesaplanan teorik adsorpsiyon kapasitesi qm degeri 62,80 mg/g’dir. Bu deger
Langmuir modelinden elde edilen 89,29 mg/g degerine gore daha diistiktiir. D-R modelinin diger
tiim izoterm modellerine kiyasla belirgin bir sekilde diisiik korelasyon katsayisina sahip olmasi,
bu modelin Amoksisilin’in Amberlyst A21 yiizeyinde adsorpsiyonu i¢in mevcut deneysel verileri
yeterli diizeyde temsil etmedigini gostermektedir.

Tilim izoterm modellerine ait korelasyon katsayilar1 dikkate alindiginda, deneysel adsorpsiyon
verilerinin en iyi Redlich-Peterson izoterm modeline (R?=0,9888) uydugu gériilmektedir.
Redlich—Peterson modeli, Langmuir ve Freundlich izotermlerinin 6zelliklerini bir araya getiren
i parametreli ampirik bir modeldir ve ideal tek tabakali adsorpsiyon varsayimiyla sinirli degildir.
Bu nedenle Redlich—Peterson modelinin deneysel verilere daha yiiksek uyum gostermesi,
incelenen adsorpsiyon sisteminin yalmizca homojen ve ideal bir yiizey davranisiyla
aciklanamayabilecegini ve ylizeyin sahip oldugu heterojenligin de adsorpsiyon prosesine katkida
bulunabilecegini diislindiirmektedir. Redlich—Peterson izoterm modelinin deneysel verilere en
yiiksek uyumu gostermesi ve hem Freundlich hem de Langmuir modellerinin yiiksek R?
degerlerine sahip olmasi, adsorpsiyon siirecinin ideal olarak yalnizca heterojen veya yalnizca
homojen ylizey varsayimiyla a¢iklanmasinin gii¢ oldugunu ifade etmektedir. Buna gére Amberlyst
A21 yiizeyinde farkli enerjiye sahip adsorpsiyondan sorumlu bolgelerinin bulunabilecegi, ancak
tek tabakali adsorpsiyonun da siirecte dnemli bir rol oynadigi sdylenebilir (Harja vd., 2022).

Amberlyst A21 ile Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in Langmuir modelinden elde edilen 89,29
mg/g maksimum adsorpsiyon kapasitesi adsorbentin Amoksisiline kars1 dikkate deger bir
adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugunu ortaya koyarken, Freundlich modelinden 1/n=0,38

degerinin elde edilmesi adsorpsiyonun elverigli oldugunu desteklemektedir.
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Ikinci olarak Amberlyst 15 polimerik reginesinin adsorbent olarak kullanildig1 calismalarla
ilgili incelemeler yapilmistir. izoterm modellerine ait elde edilen grafik ve esitlikler Sekil 6.12 ve

Cizelge 6.11°de verilmektedir.
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Cizelge 6.11. Amberlyst 15 yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in elde edilen izoterm

esitlikleri ve izoterm sabitleri

Langmuir izoterm esitligi R? KvL(L/mg) | qm (mg/g)
y=0,0226x+0,4945 0,9758 | 0,046 4425
Freundlich izoterm esitligi R? Kr 1/n
y=0,2317x+2,4716 0,8788 | 11,84 0,23
Temkin izoterm esitligi R? B Ar(L/g)
y=6,8377x+3,739 0,8439 | 6,84 1,73
Dubinin- Radushkevich Izoterm Esitligi | R2 B (mol?/J?) | qm (mg/g)
y=-8x10"%x+3,5657 0,5898 | 8x10°¢ 35,36
Redlich-Peterson Izoterm Esitligi R? B A
y=0,7683x-2,4716 0,9876 | 0,768 11,84

Amberlyst 15 yilizeyinde Amoksisilin adsorpsiyonuna ait denge verilerinin Langmuir,
Freundlich, Temkin, Dubinin—Radushkevich ve Redlich—Peterson izoterm modellerine
uygulanmas1 sonucunda regresyon katsayilar1 dikkate alindiginda Langmuir izotermine ait deger
oldukga yiiksektir. Dolayist ile adsorpsiyonun ©Onemli Olcide Langmuir modeliyle
aciklanabildigini gostermektedir. Bu model yardimi ile maksimum teorik adsorpsiyon kapasitesi
gm=44,25 mg/g ve Langmuir denge sabiti K;=0,046 olarak hesaplanmistur.

Amberlyst 15 ile Amoksisilin adsorpsiyonuna ait deneysel ¢alisma sonuglarinin Langmuir izoterm
modeli ile uyumlu olmas1 sonucu asagidaki varsayimlar soylenebilir (Agarwala ve Mulky, 2023):

e Amberlyst 15 polimerik reginesinin adsorpsiyondan sorumlu her dinamik bolge yalnizca
bir Amoksisilin molekiiliinii kabul eder.

e Amoksisilin molekiilleri kullanilan polimerik adsorbentler iizerinde agik¢a tanimlanmis
siirlayict konumlarda adsorbe edilir ve bu konumlarin tam olarak isgal edilmesi homojen
bir sekildedir.

e Amberlyst 15 lizerindeki adsorpsiyon konumlar1 ¢ok 6zdes oldugundan, bitisik adsorbe
edilmis Amoksisilin molekiilleri arasinda higbir iliski yoktur (homojen).

e Polimerik regineler lizerindeki adsorpsiyondan sorumlu tiim konumlarin Amoksisilin i¢in
karsilastirilabilir bir tercihe sahip olmasi gerekir ve ylizey diizleminde Amoksisilin

hareketi olmamalidir.
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6.7. Amoksisilin Adsorpsiyon Kapasitelerinin Literatiirde Bildirilen Farkh
Adsorbentlerle Karsilastirilmasi

Asagida verilen Cizelge 6.12’de literatiirde yer alan ve farkli adsorbentler ile Amoksisilin
giderimi gerceklestirilmis ¢aligmalara ait adsorpsiyon kapasitelerine ait karsilastirmali sonuglar

verilmigtir.
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Cizelge 6.12. Literatiirdeki farkli adsorbent tiirlerine ait Amoksisilin adsorpsiyon kapasitelerinin karsilastirilmasi

Adsorbent qm (mg/g) Izoterm Referans
Modeli
Kitosan boncuklari 8,71 Langmuir Adriano vd.,
2005
Amonyum kloriir ile aktive edilmis nar 437 Langmuir Moussavi vd.,
odunu bazli aktif karbon (NAC) 2013
Hekzadesil trimetil amonyum 26,18 Langmuir Zhavd., 2013
modifiyeli bentonit (Organo-bentonit)
Cok Duvarli Karbon Nanotiip 22,9 Langmuir Mohammadi vd.,
(MWCNT) 2015
Asma Odunu Bazli1 Aktif Karbon 2,69 Langmuir Pouretedal ve
Nanopartikiil (NaOH) Sadegh, 2014
Arundo Donax Bazli Mikrodalga Aktif 345,4 Sips Chayid ve
Karbon (KOH, 620W) Ahmed, 2015
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Manyetik Grafen Oksit Nanokompoziti 372,4 Langmuir Moradi, 2015
(MGO / Fe304@GO)
Tartarik Asit Modifiye Bugday Tanesi 31,25 Temkin Boukhelkhal vd.,
(%20) 2016
Manyetik olarak modifiye edilmis 106,38 Langmuir/Temkin Kerkez-Kuyumcu
grafen nanolevhalar (M-GNP) vd., 2016
Guava Cekirdegi Bazli Aktif Karbon 570,48 Redlich-Peterson Pezoti vd., 2016
Hurma Cekirdegi Bazli Aktif Karbon 4243 Langmuir/Sips Belhachemi ve
(CO2 Aktivasyon, AC2) Djelaila, 2017
Azolla Filiculoides Bazli Aktif Karbon 265,2 Langmuir Balarak vd.,
(ZnClz, 600°C) 2017
Graniiler Aktif Karbon (Ticari, GAC) 4,4 Sips Espina de Franco
vd., 2017
156 Langmuir Chaba ve

ZnO Kapl Karbon Nanofiber
Kompozit (ZnO@CNF)

Nomngongo, 2019

102



Manyetik Kompozit Adsorbent 238,1 Langmuir Jafari vd., 2019
(Fe3O4/Zeytin Cekirdegi, Sonokimyasal)
Brezilya Findig1 Kapsiilii Bazli Aktif 454,77 mg/g Liu Lima vd., 2019
Karbon (600-700°C) (45 °C)
Kaolinit kili 26 Freundlich El Azzouzi vd.,
2022
ZnO Nanopartikiil Kapli Antep Fistig1 163 Langmuir Mohammed vd.,
Kabugu Kompozit (CPS) 2022
Kahve atig1 bazli aktif karbon 370 Langmuir/ Sips Laksaci vd.,
2023
Karboksimetil kitre zamki- 909,09 Freundlich Mosavi vd.,2023
polianilin/manyetik demir oksit
bionanokompoziti (CMT-g-PANI@Fe>03)
Piring Kabugu Bazl Silika 99,8 Langmuir / Temkin Elnazer vd.,
Nanopartikiil (Sol-Gel) 2024
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Aminoetilaminoetil-fenetil- 384,6 Langmuir Alshehri vd.,
trimetoksisilan Fonksiyonlu Oyuk Silika 2025
Kiire (AP-NHSS)
Amberlyst A21 89,29 Redlich-Peterson Mevcut tez
calismasi
Amberlyst 15 44,25 Langmuir Mevcut tez
calismasi
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Farkli adsorbentler kullanilarak Amoksisilin’in giderimine yonelik literatiirde bildirilen qm
degerleri incelendiginde, kullanilan adsorbent tiiriinlin yapisina, sahip oldugu yiizey 6zelliklerine
ve uygulanan aktivasyon/modifikasyon igslemlerine bagli olarak oldukga genis bir aralikta degisen
degerlerin elde edildigi gériilmektedir. Literatiirde yer alan qm degerleri ticari graniiler aktif karbon
icin 4,4 mg/g gibi diisiik bir degerden, CMT-g-PANI@Fe>Os biyonanokompoziti i¢in 909,09
mg/g'a kadar ulasmaktadir. Bu genis aralik, adsorpsiyon kapasitesinin yalnizca adsorbat
iyonunun/molekiiliiniin 6zelliklerine degil; kullanilan adsorbentin tanecik boyutu, gézenek yapisi,
0zgiil ylizey alani, yiizey fonksiyonel gruplar1 ve 6zellikle ylizey yiikiine baghdir. Ayrica ¢ozelti
pH’1, sicaklik, baslangi¢ adsorbat derisimi, adsorbent miktar1 ve temas siiresi gibi deneysel
parametrelere de Onemli Olgiide bagli oldugunu gostermektedir. Bu nedenle farkli literatiir
calismalarinda bildirilen qm degerlerinin dogrudan karsilastirilmasinda deneysel parametreler
arasindaki farkliliklarin g6z 6niinde bulundurulmas: gerekmektedir.

Mevcut tez calismasinda Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 i¢in maksimum adsorpsiyon
kapasiteleri sirasiyla 89,29 mg/g ve 44,25 mg/g olarak hesaplanmistir. Amberlyst A21 i¢in elde
edilen 89,29 mg/g'lik kapasite; kitosan boncuklari (8,71 mg/g), organo-bentonit (26,18 mg/g), cok
duvarli karbon nanotiipler (22,9 mg/g), tartarik asitle modifiye edilmis bugday tanesi (31,25
mg/g), ticari graniiler aktif karbon (4,4 mg/g) ve kaolinit (26 mg/g) icin bildirilen degerlerden daha
yiiksektir. Ayrica piring kabugu bazli silika nanopartikiilleri i¢in bildirilen 99,8 mg/g ve manyetik
grafen nanoplatelet nanokompoziti i¢in bildirilen 106,38 mg/g degerlerine gorece yakin bir
adsorpsiyon kapasitesi gostermektedir.

Amberlyst 15 i¢in belirlenen 44,25 mg/g maksimum adsorpsiyon kapasitesi ise Amberlyst
A21'e gore daha distiktiir. Bununla birlikte bu deger de kitosan boncuklari, ¢ok duvarli karbon
nanotiipler, organo-bentonit, kaolinit ve tartarik asitle modifiye edilmis bugday tanesi gibi bazi
adsorbentler i¢in bildirilen maksimum adsorpsiyon kapasitelerinden daha ytiksektir. Dolayisiyla
Amberlyst 15'in Amoksisilin adsorpsiyonu agisindan kullanilabilir bir kapasiteye sahip oldugu,
ancak ayni deneysel sistemde Amberlyst A21'in daha yiiksek maksimum adsorpsiyon kapasitesi
sagladig1 goriilmektedir.

Adsorpsiyon siire¢leri s6z konusu oldugunda hem fizikokimyasal hem de sterik faktorler kritik
bir 6neme sahiptir. Adsorpsiyon izotermleri, Amoksisilin adsorpsiyonunun termodinamik
Ozelliklerini incelemek i¢in de kullanilabilir. Bununla birlikte, farkli adsorpsiyon izotermlerinin
uygunlugu incelendikten sonra, adsorbe edilen Amoksisilin'in denge adsorpsiyonunda yer alan
fazlarda (s1vi-kati1 faz) nasil dagildigini belirtmek miimkiin olabilir (Maghsoudi ve Khajeh-Amiri,
2025).
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6.8. Adsorpsiyon Kinetik Incelemeleri

Adsorpsiyon mekanizmasinin incelenmesi, adsorpsiyon hizinin belirlenmesi ve
Amoksisilin adsorpsiyonu icin Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 adsorbentlerinin maksimum
adsorpsiyon kapasitelerinin hesaplanmasi i¢in adsorpsiyon kinetikleri arastirilmistir. Bu amagla
cok iyi bilinen iki kinetik modellemesi; yalanci (Pseudo) birinci dereceden ve yalanci ikinci

dereceden kinetik modelleri asagida verilen esitliklere gore analiz edilmis ve kullanilmistir.

log(qe — qt) = log(qe) — £y (D.11)

2,303
t t 1

t_t (D.12)

qt ge Kpqe?

Amoksisilin’in Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 polimerik recineleri kullanilarak
adsorpsiyonuna ait kinetikler yukarida formiilleri verilen yalanci (pseudo) birinci ve yalanci
(pseudo) ikinci dereceden kinetik modelleri kullanilarak incelenmistir. Her iki adsorbent i¢in 25
°C 'de, pH 4’te 50 mg/L'lik baslangi¢ Amoksisilin derisimleri ile yapilan giderim ¢aligmalara ait
veriler kullanilmis ve hesaplanan sonuclar Cizelge 6.13’te sunulmustur. Elde edilen adsorpsiyon

kinetiklerine ait grafikler ise Sekil 6.13 ve Sekil 6.14’te verilmistir.
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Yalanci ikinci dereceden
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Sekil 6.13. Amberlyst A21 yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in kinetik modelleri
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Yalanci ikinci dereceden

3,5 y=0,0319x + 1,3311
R*=0,9847

t/q,
N

Sekil 6.14. Amberlyst 15 ylizeyine Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in kinetik modelleri

Cizelge 6.13. Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in elde edilen kinetik verileri

Co qe Yalanci birinci dereceden Yalanca ikinci dereceden
deneysel
(mg/L) qe Ki(dk!) R? qe K2 (g/mg R?
teorik teorik  dk)
Amberlyst A21
50 22,18 12,64 0,0272 0,9052 25,25 2,88x10°  0,9472

Amberlyst 15

50 20,63 20,35 0,0339 0,9935 31,35 7,74x10%  0,9847

Cizelge 6.13’te, Amoksisilin’in Amberlyst A21 ve Amberlyst 15 iizerine adsorpsiyonuna
ait kinetik verilerin yalanci birinci dereceden ve yalanci ikinci dereceden kinetik modellere
uygunlugu verilmistir. Kinetik modelin uygunlugunun degerlendirilmesinde korelasyon
katsayisinin (R?) yani sira, modelden hesaplanan teorik adsorpsiyon kapasitesinin (qe,teorik)

deneysel olarak belirlenen adsorpsiyon kapasitesine (qc,deneysel) yakinligi da dikkate alinmistir.
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Amberlyst A21 i¢in deneysel adsorpsiyon kapasitesi 22,18 mg/g olarak belirlenmistir.
Yalanci birinci dereceden kinetik model igin R? degeri 0,9052 olmasia ragmen, bu modelden
hesaplanan teorik ge degerinin 12,64 mg/g olmasi deneysel degerle oldukg¢a biiyiik bir farklilik
gostermektedir. Dolayisiyla, gdrece yiiksek R? degerine karsin yalanci (pseudo) birinci dereceden
modelin Amberlyst A21 {izerindeki Amoksisilin adsorpsiyonunu yeterli diizeyde temsil etmedigi
sdylenebilir. Yalanci ikinci dereceden modelde ise R? degeri 0,9472 olarak hesaplanmis ve teorik
ge degeri 25,25 mg/g olarak bulunmustur. Bu deger, deneysel olarak elde edilen 22,18 mg/g
degerine yalanci birinci dereceden modelde hesaplanan degere kiyasla ¢ok daha yakindir. Bu
nedenle Amberlyst A21 i¢in adsorpsiyon kapasitesinin deneysel degerle uyumu agisindan yalanci
ikinci dereceden modelin adsorpsiyon davranisint daha gergekei sekilde temsil ettigi

degerlendirilebilir.

Amberlyst 15 ylizeyinde Amoksisilin adsorpsiyonunun kinetik davranisi, yalanct birinci
ve yalanci ikinci derece kinetik modeller kullanilarak degerlendirilmistir. Cizelgede verilen
sonuclara gore deneysel denge adsorpsiyon kapasitesi 20,63 mg/g olarak belirlenmistir. Yalanci
birinci derece model i¢in teorik qe=20,35 mg/g, yalanci ikinci derece model igin ise teorik
ge=31,35 mg/g olarak hesaplanmistir. Yalanci birinci derece modelde elde edilen teorik ge
degerinin deneysel degere oldukca yakin olmasi ve bu modelin daha yiiksek R? degerine sahip
bulunmasi, Amberlyst 15 yiizeyinde Amoksisilin adsorpsiyon kinetiginin yalanci birinci derece

model ile daha iyi temsil edildigini gostermektedir.

Sonu¢ olarak, Amoksisilin adsorpsiyonunda Amberlyst A21’in yalanci ikinci derece,
Amberlyst 15’in ise yalanci birinci derece kinetik modele daha iyi uyum gosterdigi belirlenmistir.
Bu durum, adsorpsiyon kinetiginin kullanilan recinenin yapisina bagl olarak farklilik

gosterebildigini ortaya koymaktadir.
6.9. Adsorpsiyon Termodinamigi

Amoksisilin etken maddesinin Amberlyst A21 ile adsorpsiyonuna ait termodinamik
incelemeler icin farkl sicakliklarda adsorpsiyon ¢alismalar1 gergeklestirilmistir. 298 K, 308 K ve
318 K’de 300 mg/L’lik Amoksisilin ¢ozeltisi i¢in belirlenen temas siireleri boyunca
gerceklestirilen adsorpsiyon sonuglart termodinamik hesaplamalar i¢in  kullanilmigtir.
Adsorpsiyon denge sabiti (K¢) degerleri asagida verilen matematiksel formiil kullanilarak
hesaplanmis ve elde edilen K¢ degerleri Cizelge 6.14’te sunulmustur. Amberlyst A21 polimerik
recinesinin yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonuna ait termodinamik hesaplamalar i¢in 1/T

degerlerine kars1 InK. degerleri grafige gegirilmis ve termodinamik parametreler hesaplanmuistir.

109



AG® = AH°- TAS® (F.7)

AG® = - RTInKc (F.8)
Inkc =224+ 45 (F.9)
RT R

Cizelge 6.14. Farkli sicakliklarda Amberlyst A21 ile Amoksisilin adsorpsiyonu i¢in elde edilen

K. degerleri
Sicakhik 298,15 308,15 318,15
Kc 1,16 1,26 1,31
Amberlyst A21
0,3 y =-563,13x + 2,0448
o-.... R*=0,978
025 | el
........... o
02 | e
e
£ 0,15 e
0,1
0,05
0
0,0031  0,00315  0,0032  0,00325  0,0033  0,00335  0,0034
uT

Sekil 6.15. Amberlyst A21 yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonunun termodinamik grafigi
(pH:4, m:0,05 g, V=0,025L)

Amberlyst A21 ylizeyine Amoksisilin adsorpsiyonuna ait termodinamik hesaplamalari
gerceklestirmek icin 1/T degerlerine kars1 InKc degerleri grafige gecirildikten sonra (Sekil 6.15)
yukarida verilen esitlik yardimi ile termodinamik parametreler hesaplanmistir. Yukarida verilen
esitlige gore 1/T degerlerine kars1 InKc degerleri grafige gecirildiginde elde edilen dogrunun egim
degerinden AH degeri kesim noktasindan ise AS degeri hesaplanir. Sicakligin bir fonksiyonu

olarak hesaplanan AH®, AG®, ve AS° degerleri Cizelge 6.15’te verilmistir.
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Cizelge 6.15. Amberlyst A21 {izerine amoksisilin adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

T(K) AG® (kJ/mol) AS® (kJ/mol.K) AHP® (kJ/mol)
298,15 -0,39
308,15 -0,56 0,0170 4,682
318,15 0,73

Cizelge 6.15’den de goriildiigli gibi Amberlyst A21 yiizeyine Amoksisilin adsorpsiyonu
icin hesaplanan Gibbs serbest enerji degisimi (AG®) degerleri tiim sicakliklarda negatif olarak
bulunmustur. Gibbs serbest enerji degisimi degerlerinin negatif olmasi Amberlyst A21 ylizeyine
Amoksisilin adsorpsiyonunun kendiliginden gerceklesen bir siire¢ oldugunu (istemli) ve
termodinamik ac¢idan uygun oldugunu gostermektedir. Amberlyst A21 yiizeyine Amoksisilin
adsorpsiyonu i¢in hesaplanan AH® degeri 4,682 kJ/mol’diir. AH® degerinin pozitif olmasi
adsorpsiyon prosesinin endotermik (1s1 alan) bir karakterde oldugunun gostergesidir. Serbest
entropi (AS°) degerinin pozitif (0,0170 kJ/molK) olmasi, adsorpsiyon prosesi esnasinda kati
adsorbent yiizeyi-adsorbati igeren ¢ozelti ara ylizeyinde rastgelelik olasiliginda bir artisa isaret

etmektedir (Acelas vd., 2021)

6.10. FT-IR Analizleri

FTIR metodu gibi titresimsel spektroskopik teknikler, analitlerin molekiiler yapilarinin
tanimlanmasi i¢in basit, hizl1 ve etkili bir yontem saglamaktadir; bu da onu farmasdtik bilesenlerin
ve yardimc1 maddelerin analizi i¢in etkili bir analitik ara¢ haline getirir (Anjos vd., 2026).

Amberlyst A21 Tlzerine Amoksisilin adsorpsiyonunun degerlendirilmesi amaciyla
adsorpsiyon prosesinden dnceki Amberlyst A21 ve adsorpsiyon sonrasinda elde edilen Amberlyst
A21 ornegine ait FTIR spektrumlart karsilagtirllmistir. Bu spektrumlara Amoksisilin etken

maddesinin FTIR spektrumu da eklenerek Sekil 6.16’da verilmistir.
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Sekil 6.16. Amoksisilin ve Amoksisilin adsorpsiyonundan once ve sonra Amberlyst A21’e ait FTIR spektrumlari
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Amberlyst A21, makrogdzenekli stiren-divinilbenzen esasli bir polimerik matrise sahip
zayif bazik anyon degistirici recine olup aktif fonksiyonel grubu dimetilamino grubudur.
Dolayistyla reginenin aromatik polimer iskeletinden ve ylizeyindeki amin gruplarindan
kaynaklanan titresimlerin adsorpsiyon oncesi ve sonrasi spektral degisimlerinin incelenmesi,
Amoksisilin—regine etkilesimlerinin degerlendirilmesine olanak saglamaktadir.

Saf Amoksisilin spektrumunda ¢ok sayida karakteristik absorpsiyon bandi gézlenmistir.
Deneysel spektrumda ozellikle 1773, 1686 ve 1578 cm’! civarinda belirlenen bantlar
Amoksisilin’in yapisinin tanimlanmasi agisindan énemlidir. Literatiirde Amoksisilin’in B-laktam
halkasina ait C=O gerilme titresiminin yaklasik 1770-1776 cm™, amid grubuna ait C=O
titresiminin ise yaklasik 1680-1688 cm™ bdlgesinde gdzlendigi bildirilmistir. Ayrica literatiirde
Amoksisilin’in amid II bandinin yaklasik 1580 cm™ bulundugu bildirilmis olup, deneysel
spektrumda gozlenen 1578 cm™! bandi da bu atama ile uyumludur.

Adsorpsiyon sonrasinda elde edilen AMOX—-Amberlyst A21 spektrumunda ise saf recine
spektrumuna kiyasla belirgin degisiklikler ortaya ¢ikmustir. Ozellikle adsorpsiyon sonrasi drnekte
1605, 1510, 1455 ve 1363 cm™ civarinda gozlenen bantlar ve bazi bantlarin konum ve
siddetlerindeki degisimler, regine ylizeyinin kimyasal cevresinin Amoksisilin varli§inda
degistigini gostermektedir. Saf Amoksisilinde 1686 cm™ civarmda bulunan amid karbonil
bandinin adsorpsiyon sonrasi spektrumda yaklasik 1695 cm™ bolgesinde gozlenmesi,
Amoksisilin’in ~ karbonil igeren gruplarmin c¢evresindeki etkilesimlerin  degismesiyle
iliskilendirilebilir. Literatiirde amoksisilinin ylizeye baglanmasinin karbonil ve amid bolgelerinde
FTIR kaymalarina yol agabildigi ve hidrojen baglarinin 6zellikle amid titresimlerinin konumlarini
etkileyebildigi gosterilmistir. Bu nedenle gozlenen degisimler, Amoksisilin’in Amberlyst A21
ylzeyiyle etkilestigini destekleyen spektroskopik bulgular olarak degerlendirilebilir.

FTIR sonuglar1 ve Amberlyst A21'in kimyasal yapisi birlikte degerlendirildiginde, pH 4'te
gerceklesen amoksisilin adsorpsiyonunda elektrostatik etkilesimlerin yani sira hidrojen baglar1 ve
polimerik recinenin aromatik yapisiyla iligkili hidrofobik/m etkilesimlerinin birlikte katk:
saglamasi olasidir. Ozellikle amoksisilinin ~NH., -OH, —COOH ve amid/B-laktam karbonil
gruplari, Amberlyst A21'in amin merkezleri ve ¢evresindeki kimyasal ortamla hidrojen bag: ve
elektrostatik etkilesimlere katilabilecek fonksiyonel gruplardir. Amberlyst A21'in stiren-
divinilbenzen esasli makrogdzenekli matrisi de organik molekiillerin ylizeyle elektrostatik

olmayan etkilesimlerine katkida bulunabilecek hidrofobik bir yap1 sunmaktadir.

113



Transmittance [%]

(o]
(o))

©
X
.

92
907
887
86
84
82

807

AMOX
Amberlyst 15
— AMOX-Amberlyst15

4000

3800 3600 3400 3200 3000 2800 2600 2400 2200

Wavenumbers [(:m'1 ]

2000 1800 1600 1400 1200 1000
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Amberlyst 15 tlizerine Amoksisilin adsorpsiyonunun degerlendirilmesi amaciyla saf
Amoksisilin, Amberlyst 15 ve adsorpsiyon sonrast elde edilen AMOX-Amberlyst 15
orneklerinin FTIR spektrumlart karsilagtirilmigtir. Amberlyst 15, siilfonik asit (-SO:H)
fonksiyonel gruplar1 igeren, stiren-divinilbenzen esasli kuvvetli asidik katyon degistirici bir
recinedir. Bu nedenle adsorpsiyon davranisinda siilfonat gruplarinin iyonik karakterinin 6nemli
rol oynamasi1 beklenmektedir (Sekil 6.17).

Saf AMOX spektrumunda &zellikle yaklasik 1770 cm™ civarindaki B-laktam karbonil
(C=0) band1 ile 1700-1500 cm™ bolgesindeki karbonil, amid ve aromatik yapiya iliskin
karakteristik titresimler belirgin olarak goriilmektedir. Adsorpsiyon sonrasinda elde edilen
AMOX—-Amberlyst 15 spektrumunun ise saf Amberlyst 15 spektrumundan bazi bdlgelerde
farklilastigi goriilmektedir. Ozellikle 1700-1500 cm™ bolgesindeki degisimler ile yaklasik
1200-1000 cm™! bolgesindeki giiclii bantlarin sekil ve siddetlerindeki farkliliklar, adsorpsiyon
sonrasinda recinenin fonksiyonel gruplarinin kimyasal ¢evresinin degistigini gdstermektedir.
Amberlyst 15 icin 1200-1000 cm™ bolgesi 6zellikle onemlidir; bu bolgedeki kuvvetli
absorpsiyonlar reginenin —SOs;H/-SOs~ gruplarindaki S=0 ve S-O titresimleriyle
iliskilendirilmektedir.

Adsorpsiyonun pH 4'te gerceklestirilmis olmasi da bu degisimlerin yorumlanmasinda
onemlidir. Amoksisilin bu pH kosullarinda iyonlasabilir amino ve karboksil gruplarina
sahipken, Amberlyst 15'in kuvvetli asidik siilfonik gruplar1 biiyiik 6l¢iide iyonlasmis —SOs~
merkezleri olusturabilir. Bu nedenle amoksisilinin protonlanmis amino gruplari ile Amberlyst
15'in negatif yiiklii siilfonat merkezleri arasinda elektrostatik ¢cekim/iyon degisimi adsorpsiyona
katkida bulunabilir. Bunun yaninda hidrojen baglar1 ve reginenin stiren-divinilbenzen matrisi
ile amoksisilinin aromatik yapisi arasindaki etkilesimlerin de adsorpsiyona katki saglamasi
miimkiindiir.

Sonu¢ olarak FTIR spektrumlarinda adsorpsiyon sonrasinda gozlenen degisimler,
AMOX'un Amberlyst 15 iizerinde tutuldugunu desteklemekte ve pH 4 kosullarinda siirecin
ozellikle iyonik/elektrostatik etkilesimlerin yani sira hidrojen bagi ve diger molekiiller arasi
etkilesimlerin ortak katkisiyla gergeklesebilecegini diisiindiirmektedir.

Amoksisilin'in karakteristik bantlari, tim adsorpsiyondan siirecinden sonra ¢ekilen
adsorbentlere ait FTIR spektrumlarinda gozlemlenmistir; bu durum Amoksisilin ilag
molekiiliiniin hem Amberlyst A21 hem de Amberlyst 15 materyallerine basarili bir sekilde
baglandigini dogrulamistir (Taghzouti vd., 2019).
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6.11. Geri Kazamim Calismalari

Amberlyst A21 ve Amberlyst 15’in Amoksisilin adsorpsiyonu sonrasindaki
rejenerasyon  potansiyelini  degerlendirmek  amaciyla  desorpsiyon  caligmalari
gergeklestirilmistir. Desorpsiyon ajani olarak aseton kullanilmistir. Bu amagla Amoksisilin
yikli ve kurutulmus adsorbentler, 0,5g g adsorbent/250 mL aseton oraninda, 25 °C’de
Amberlyst A21 i¢in 60 dakika, Amberlyst 15 i¢in 75 dakika 150 rpm hizinda karistirilmis ve
islem sonunda ¢6zelti fazina gegen Amoksisilin miktar1 belirlenerek desorpsiyon yiizdesi
hesaplanmistir. Yapilan deneyler sonucunda desorpsiyon verimi Amberlyst A21 icin %67,30,
Amberlyst 15 i¢in ise %51,63 olarak hesaplanmistir. Amberlyst A21°de elde edilen daha yiiksek
desorpsiyon orani, adsorplanan Amoksisilin’in bu regine ylizeyinden aseton ortaminda daha
kolay uzaklastirilabildigini gostermektedir. Her iki adsorbentte de belirli 6l¢iide desorpsiyon
gerceklesmesi, adsorpsiyonun tamamen geri donilislimsiiz olmadigini ve recinelerin

rejenerasyon agisindan potansiyel tasidigini ortaya koymaktadir.
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7. SONUCLAR VE ONERILER

Geleneksel aritma  tekniklerinin  her  biri, farmasotik  mikrokirleticilerin
uzaklagtirilmasinda belirli isletme sartlarinda basar1 gosterse de hicbir yontem tek basina
mutlak ve kusursuz bir ¢oziim teskil etmemektedir. Ornegin, membran filtrasyon sistemleri
yiiksek ayirma kabiliyetlerine ragmen, ihtiya¢ duyulan yiiksek igletme basinci, yogun enerji
sarfiyati ve membran kirlenmesi (fouling) gibi ciddi teknik bariyerlerle karsi karsiyadir.
Molekiilleri tamamen yikima ugratabilen ileri oksidasyon prosesleri ise, reaktif ve enerji
giderlerinin yiiksekligi kadar, slire¢ sonunda daha toksik ara iirlinlerin agiga c¢ikma riski
nedeniyle endiistriyel dlgekte tam anlamiyla yayginlasamamistir. Konvansiyonel biyolojik
aritma, ekonomik ag¢idan cazip bir segenek sunsa da amoksisilin gibi biyolojik direnci yiiksek
antibiyotikler karsisinda kararsiz ve zayif bir eliminasyon profili ¢cizmekte; bunun da 6tesinde,
antibiyotik direnc¢li genlerin (ARG) alic1 ortamlara tasinmasi noktasinda ciddi bir gevresel
tehdit barindirmaktadir. Benzer sekilde, elektrokimyasal prosesler yliksek isletme
maliyetlerine, koagiilasyon/flokiilasyon gibi geleneksel yontemler ise ¢Oziinmiis haldeki

farmasotik bilesiklere karsi gosterdikleri diistik giderim verimlerine takilmaktadir.

Bu genel cercevede adsorpsiyon, diger proseslerden net bir bigimde ayrismaktadir.
Prosesin temel avantaji yalnizca yiiksek giderim kapasitesiyle sinirli kalmayip; sistemin genis
bir pH yelpazesinde kararli ¢alisabilmesi, ilave kimyasal reaktif yiikii getirmemesi, isletim ve
kapasite artirimi (scale-up) konularinda esneklik sunmasi ve en onemlisi, dogru adsorbent
tasarimiyla molekiiler geri kazanimi miimkiin kilmasidir (Rathi & Kumar, 2021; Sophia &
Lima, 2018). Nitekim bu arastirmada adsorbent matrisleri olarak Amberlyst 15, Amberlyst A21
ve modifiye edilmis aktif karbonun mukayeseli olarak secilmesinin arkasinda bu c¢ok kriterli
optimizasyon arayis1 yer almaktadir. Amberlyst serisi iyon degistirici regineler, kendilerine has
yiizey kimyalar1 ve gdzenek morfolojileri sayesinde, amoksisilin gibi ¢ozeltide iyonize olabilen
farmasotik makromolekiillerle kuvvetli baglar kurabilmektedir. Bu durum, ortamsal pH
degisimlerine baglh olarak gelisen yiik varyasyonlarindan faydalanilmasini ve bdylece hem
adsorpsiyon hem de desorpsiyon (geri kazanim) dongiilerinin kontrol edilebilir bir
mekanizmayla yiiriitiilmesini saglamaktadir (Wang vd., 2017). Diger taraftan, modifiye aktif
karbon; yiiksek 0zgiil yiizey alani1 ve ylizeyindeki fonksiyonel grup cesitliligi sayesinde
hidrofobik ve elektrostatik etkilesimleri es zamanli olarak devreye sokabilmekte, boylece farkli
reaksiyon kosullarindaki adsorpsiyon dinamiklerini analiz etmek admna giiclii bir referans
noktasi olusturmaktadir (Samir vd., 2023). Sonug olarak bu ii¢ farkli adsorbent tiiriiniin es

zamanli incelenmesi; sadece giderim yiizdelerini degil, ayn1 zamanda denge izotermlerini,
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kinetik modelleri ve desorpsiyon potansiyelini de biitiinciil bir perspektifle karsilastirma zemini

hazirlamaktadir.
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