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Özet 

Bu çalışmada, su kaynaklarında kirliliğe neden olabilen nitrat ve metronidazolun (MNZ) sıfır değerlikli nano demir 

(nZVI) ile birlikte giderimi indirgen şartlar altında araştırılmıştır. Optimum giderim verimini sağlayan pH, nZVI 

dozajı, sıcaklık, başlangıç nitrat ve MNZ konsantrasyonu gibi parametreler belirlenmiştir. nZVI: 1 g/L, pH:7, T:30 
0C ve 20 mg/L nitrat ve 60 mg/L MNZ başlangıç konsantrasyon değerlerinde her iki kirletici için en yüksek giderim 

verimleri elde edilmiştir. Deney serilerinin sonunda gerçekleştirilen desorpsiyon ve ara ürün belirleme 

çalışmalarında nZVI ile MNZ ve nitratın giderim mekanizmasının adsorpsiyondan ziyade parçalanma olduğu ve 

oluşan ara ürünlerinde nZVI yüzeyine adsorplanma eğiliminde olduğu düşünülmüştür. 

Anahtar Kelimeler: Nitrat, Metronidazol, Su Kirliği, Sıfır Değerlikli Demir 

The Removal of Metronidazole and Nitrate by Zero-Valent Iron in 
The Reducing Conditions 

Abstract 

In this study, using  nano scale zero valent iron for the removal of nitrate and metronidazole (MNZ) that can result 

in pollution water resource was evaluated in reduction condition. The parameters such as pH, nZVI dosage, 

temperature, initial nitrate and MNZ concentration that provide optimum removal were determined. For both 

pollutants the highest removal rates were provided at pH:7, nZVI: 1 g/L, T: 30 0C and 20 mg/L initial nitrate and 

MNZ concentrations.  After the desorption study and analysing by-products of MNZ, the removal mechanism for 

MNZ and nitrate could be thought that transformation was dominant rather than adsorption when considering 

adsorbed the by-products on nZVI surface. 

Keywords: Nitrate, Metronidazole, Water Pollution, Zero Valent Iron 

1. Giriş 

 

Sınırlı olan su kaynaklarının bir kısmı 

endüstrileşme ve hızlı şehirleşme sonucu hızla ve 

bilinçsiz bir şekilde tüketilirken bir kısmı da 

kirletilerek kullanılamaz ve çevreye zarar verir 

hale gelmiştir. Su kirleticileri arasında yer alan 

nitrat; daha çok zirai uygulamalarda, toprağın 

iyileştirilmesi amacıyla kullanılan hayvansal 

atıklar, gübreler ile kentsel atıksularda yüksek 

miktarda bulunduğundan özellikle yeraltı 

sularında yüksek konsantrasyon değerlerine 

ulaşabilmektedir [1]. İlk olarak 1958 yılında 

Dünya Sağlık Örgütü (WHO) tarafından 

yayınlanan İçme Suları İçin Uluslararası 

Standartlar’ına göre 50-100 mg/L nitratın, bir 

yaşın altındaki bebeklerde mavi bebek hastalığına 

(methaemoglobinemia) neden olduğuna dikkat 

çekilmiştir. Daha sonraları giderek artan 

sınırlamalarla ülkemizde geçerli olan içme suyu 

standartlarına göre (TS 266), nitrat için müsaade 

edilen maksimum değer 10 mg/L NO3-N olarak 

belirlenmiştir.  Nitrat, yüksek kimyasal stabiliteye 

sahiptir ve toksik olmamasına rağmen nitrite 

indirgenmesiyle insanlarda akciğer hasarı ve 

kanser gibi çeşitli rahatsızlıklara neden 

olmaktadır. Aynı zamanda nitrit aminlerle 

reaksiyona girip kanserojen olan nitrözaminleri 

oluşturarak insan sağlığını tehdit etmektedir [2].  

Bir diğer su kirletici grubunda yer alan 

antibiyotikler; enfeksiyonları önlemek ve tedavi 

etmek amacıyla tıpta ve veteriner hekimliğinde 

kullanılmalarıyla birlikte balık çiftliklerinde ve 

hayvancılıkta büyüme faktörü olarak yaygın bir 

şekilde kullanılan önemli farmasötik 

bileşiklerden biridir [3].  Antibiyotikler / 

antibakteriyel ilaçlar, ağrı kesiciler ve ateş 

düşürücü ilaçlar, antiepileptik ilaçlar, sitostatik 
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ilaçlar, beta- blokırlar, kandaki yağ düzenleyici 

ilaçlar ve sentetik steroidler çeşitli araştırmacılar 

tarafından sularda bulunan ilaç etken 

maddelerdir. Antibiyotiklerin çevreye 

ulaşmalarındaki en önemli kaynaklardan biri 

metabolize edilemeyen antibiyotiklerin önemli 

konsantrasyonlarının mevcut olduğu hayvan 

gübresi ve insan atıklarıdır [4]. Bir diğer yönden 

antibiyotiklerin çevredeki davranışları fiziksel, 

kimyasal ve biyolojik özelliklerine bağlıdır. 

Antibiyotikler, özellikle toprağta sorpsiyona, 

biyoparçalanmaya ve fiksasyon ile 

fotodegredasyona karşı dirençli olabilir ve 

böylelikle antibiyotik kalıntıları su kaynaklarına 

ulaşabilir. Bunun bir sonucu olarak, antibiyotikler 

yüzey suyu, yeraltısuyu ve atıksu arıtma tesisi 

çıkış sularında µg/L konsantrasyon değerlerinde 

tespit edilebilirler [5]. Antibiyotiklerin çevre 

üzerindeki olası etkileri, sucul türler ve toprak 

bakterileri gibi farklı organizmalar üzerine hem 

akut hem de kronik etkiler meydana getirmesi ve 

bitkiler tarafından alım ile besin zincirine bu 

maddelerin transferidir [6].   

Bugüne kadar yapılan çalışmalarda sulu 

ortamlardan nitrat gideriminde; iyon değişimi, 

ters osmoz, biyolojik denitrifikasyon ve kimyasal 

indirgeme gibi farklı biyolojik ve fizikokimyasal 

proseslerin uygunluğu araştırılmıştır. Ters osmoz 

ve iyon değişiminin, bazı işletimsel problemlere 

ve yüksek maliyete sahip olduğu tespit edilmiştir. 

Bunun yanı sıra biyolojik denitrifikasyonun 

özellikle hetetrofik nitrifiyeler ile gerçekleştiği 

zaman aşırı biyokütleye neden olduğu ve 

kimyasal indirgenme proseslerine göre daha sıkı 

çevresel şartların gerekli olduğu belirtilmiştir [2]. 

Antibiyotikler, klasik biyolojik atıksu arıtma 

prosesleri ile etkili olarak giderilememekte ve 

olumsuz etkiler yaratacak konsantrasyonlarda 

sucul ortamlara deşarj edilmektedir. Bu nedenle 

antibiyotik giderimi ile ilgili çalışmaların çoğu 

ileri oksidasyon prosesleri ile gerçekleştirilmiştir 

[7-11]. 

 Nano boyutlu sıfır değerlikli demirin (nZVI) 

çevresel uygulamalardaki kullanımı giderek artan 

bir ilgiye neden olmuştur. Dolgu yataklı arıtma 

proseslerinde ve yeraltına kurulan reaktif 

permeabil bariyerlerde malzeme olarak 

kullanılmaktadır. nZVI, klorlu organik bileşikler, 

ağır metal iyonları (Cr+6, Hg+2, Cd+2) ve 

oksianyonlar (NO3
-) gibi çeşitli indirgenebilen 

kirleticiler için etkili bir indirgeyici ve 

katalizördür [12]. nZVI geniş yüzey alanı ve bu 

yüzey alanların yüksek reaktivitesinden dolayı 

klasik sistemlerle giderilemeyen bileşiklerin 

gideriminde yüksek performanslar sağlamıştır. 

Son yıllarda yapılan farklı çalışmalarda ise 

farmasötik bileşiklerden amoksisilin, tetrasiklin, 

oksitetrasiklin, ampisilin, metronidazol ve 

diklofenak gibi farklı antibiyotik bileşiklerin 

gideriminde etkin olduğu tespit edilmiştir [13-

16]. Bu çalışmada, nZVI ile giderimi hedeflenen 

metronidazol (MNZ); antibakteriyel ve 

antienflamatuar özelliklere sahip olup, klinik 

uygulamalarda yaygın olarak kullanılan ve 

Ciardia lamblia ile Trichomonaz vaginalis  

gibi anaerobik bakteri ve protozoanın neden 

olduğu bulaşıcı hastalıkların tedavisi için yaygın 

olarak kullanılan bir tür nitroimidazol antibiyotik 

türüdür. İnsanlar için genellikle antibiyotik olarak 

kullanılmasının yanında, parazitlere karşı tavuk 

ve balık yemi olarak da yanlış bir şekilde 

kullanılmaktadır [17]. 

Literatürde nZVI ile nitrat giderim 

çalışmaları hem abiyotik hem de biyotik olarak 

mevcuttur [18-21]. Fakat nZVI ile nitrat ile 

birlikte farklı bir kirleticinin olduğu sulu 

ortamlarda giderim durumları ortaya 

konmamıştır. Bugüne kadar nZVI kullanılarak 

MNZ giderimi ile ilgili yapılan çalışmalar az 

olmakla birlikte Fang ve diğ. [23], bu konu 

üzerine yaptıkları çalışmada, nZVI ile MNZ’nin 

çok iyi bir şekilde giderilebildiğini ve bu işlemin 

iki temel proses olan parçalanma ve adsorpsiyon 

ile gerçekleştiğini görmüşler ve dolayısıyla su 

arıtımı için kullanılabilecek iyi bir yöntem olduğu 

sonucuna varmışlardır. Bu çalışmada amaç; 

indirgen şartlar altında nZVI ile düşük 

biyoparçalanabilirliğe sahip bir antibiyotik 

grubundan olan metronidazolün tek başına ve 

nitrat ile birlikte giderimini araştırmaktır. Bu 

amaçla her iki kirleticinin de birlikte bulunduğu 

sulu ortamda nZVI ile giderim şartları optimize 

edilerek giderim mekanizması tartışılmıştır. 
 

2. Materyal ve Metot 
 

2.1. Nano ölçekli sıfır değerlikli demirin 

hazırlanması 

 

Çözeltilerin hazırlanmasında kullanılan 

distile su öncelikle yaklaşık 20 dakika süreyle 

azot gazından geçirilmiş ve bu gaza 

doyurulmuştur. Hwang ve diğ. [19], nano boyutlu 
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ZVI için indirgen maddenin konsantrasyonunun 

ve bunu reaksiyon ortamına verme hızının (bu 

işlemde NaBH4) ve öncül madde 

konsantrasyonunun (FeCI3) elde edilecek 

nZVI'nın yüzey reaktivitesini, yüzey alanını ve de 

partikül boyut büyüklüğünü oldukça etkilediğini 

belirlemişlerdir. Farklı reaktivite, demir 

hidroksitlerin daha az çökelmesiyle veya demirin 

daha az yüzey aşınmasıyla alakalıdır. 

Literatürdeki bu bilgilere dayanarak, öncül madde 

olarak 500 mL'lik 71.7 mM Fe+3, FeCI3 

kimyasalından (Merck) hazırlanmıştır. İndirgen 

madde olarak 500 mL’lik 358,5 mM BH4
- ise 

NaBH4'den (Merck) hazırlanmıştır. Reaksiyon ise 

dört boyunlu altı düz tabanlı cam kapta 

gerçekleştirilmiştir. Dört boyunlu cam kabın bir 

boynundan manyetik karıştırıcının pervanesi 

geçirilmiş, diğerinden NaBH4 çözeltisi verilmiş, 

kalan ikisinden de azot gazının giriş ve çıkışı 

sağlanmıştır. Eşit hacimdeki (500 mL) 

FeCI3.6H2O çözeltisine 250 rpm’de çalıştırılan 

manyetik karıştırıcı altında eşit hacimdeki NaBH4 

çözeltisi verilmiştir. Fe+3 iyonları aşağıda verilen 

reaksiyona (1) göre elementel demire 

indirgenecektir. 

 

2𝐹𝑒(𝑠𝑢𝑙𝑢)
+3 + 6𝐵𝐻4(𝑠𝑢𝑙𝑢)

− + 18𝐻2𝑂 

→ 2𝐹𝑒(𝑘𝑎𝑡𝚤)
0 + 6𝐵(𝑂𝐻)3(𝑠𝑢𝑙𝑢) + 21𝐻2(𝑔𝑎𝑧)  (1) 

Reaksiyon sonucunda siyah bir çökelek elde 

edilmiş ve bu durum sıfır değerlikli demirin 

oluştuğunu göstermiştir [1]. Daha sonra nZVI 

vakum filtrasyonu ile 30 dakika süre sonunda 

çözeltiden ayrılmış ve toplanan nZVI üç kez 

etanol ile yıkanarak, anaerobik poşet içerisinde 

sürekli azot gazı altında kurutmaya tabi 

tutulmuştur. Hazırlanan nano boyutlu sıfır 

değerlikli demir partiküllerinin yüzey 

morfolojilerinin belirlenmesi Fırat Üniversitesi 

Fen Fakültesi Fizik Bölümü Elektron Mikroskobu 

(FÜEM) Laboratuarı’nda yapılmıştır. 

Metronidazol (C6H9N3O3) ticari olarak elde 

edilmiştir. Moleküler ağırlığı 171.2 g/mol olup 

pKa değeri 2,55’dir. Bileşiğin kimyasal yapısı 

Şekil 1’de verilmiştir.  

 

 
Şekil 1. Metronidazolün kimyasal yapısı 

2.2. Kesikli deney serileri 

 

Metronidazol ve nitrat indirgenmesi 

çalışmaları; sentetik olarak hazırlanmış 

çözeltilerde gerçekleştirilmiştir. Çözeltiler 

hazırlanırken azot gazından geçirilmiş distile su 

kullanılmıştır. Farklı konsantrasyonlarda 

hazırlanan çözeltilere nZVI eklenmesiyle deney 

serileri başlatılmıştır. nZVI, sahip olduğu 

manyetik özelliklerinden dolayı aglomerasyon 

meydana getireceği için hazırlanmış olan 

metronidazol ve nitrat çözeltilerine ilave 

edildikten sonra ultrasonik banyoda bir dakika 

bekletilmiş ve nZVI partiküllerinin homojen bir 

şekilde dağılması sağlandıktan sonra reaksiyonlar 

başlatılmıştır. Her bir deney serisinde tek nitrat, 

tek metronidazol ve hem nitrat hem de 

metronidazol çözeltisi bulunan nZVI içeren 

çözeltiler hazırlanmış böylelikle tekli ve ikili 

kirletici içeren sistemlerde nZVI’nin giderim 

performansı ve mekanizması araştırılmıştır. 

Çalışmadaki deney serilerinde izlenen aşamalar 

şu şekildedir; 

 Farklı başlangıç pH değerleri: sabit nZVI, 

nitrat ve metronidazol 

konsantrasyonlarında farklı pH 

şartlarında (3,5,7,9) nitrat ve 

metronidazol giderimleri incelenmiştir. 

 Farklı miktarlardaki nZVI: (0,1-1 g/L) 

aralığında değişen farklı miktarlardaki 

sıfır değerlikli nZVI, çözeltilere ilave 

edilerek optimum pH değerinde 

reaksiyonlar gerçekleştirilmiştir. 

 Farklı MNZ başlangıç konsantrasyonları; 

50-100 mg/L arasında değişen farklı 

başlangıç konsantrasyonlarında 

çalışmalar yürütülmüştür. 

 

2.3. Metronidazol, nitrat, nitrit ve amonyum 

analizi 

 

MNZ analizi için farklı reaksiyon süreleri 

sonunda alınan örnekler 0,22 µm membran 

filtrelerden geçirilerek bekletilmeden HPLC'de 

analiz edilmiştir. Metronidazol analizi, kolonun 

tipi AllureBiPh 5µm, 150x4.6 mm olan Yüksek 

Performanslı Sıvı Kromatografisi (HPLC) 

(Shimadzu) ile gerçekleştirilmiştir. Mobil faz 

olarak amonyum dihidrojen fosfat/ asetonitril 

(80/20, v/v) karışımı kullanılmış ve mobil fazın 

pH değeri 2,45-2,55 aralığında tutulmuştur. Akış 
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hızı 1,2 mL/dk, dedektör dalga boyu: 315 nm ve 

örnekleme hacmi ise 100 µL olarak ayarlanmıştır. 

Bu metoda göre alıkonma süreleri, metronidazol 

için 3,4 dk olarak belirlenmiştir. Deney serileri 

sonunda, MNZ bileşiği ve olası ara ürünlerinin 

sorplanma durumlarını belirlemek amacıyla 

alınan 1 mL sıvı örneğe 10 µL konsantre HCI 

ilave edilerek 3 dk çalkalanmış ve daha 

sonrasında 20 dk santrifüjlenerek elde edilen 

supernatant HPLC‘de analizlenmiştir.   

Nitrat, nitrit ve amonyum analizleri için 

alınan numuneler ise 0,45 µm membran 

filtrelerden geçirilerek spektroquant cihazında 

analiz edilmiştir. Nitrat azotu (NO3-N), nitrit 

azotu (NO2-N) ve amonyum azotu (NH4-N) 

analizleri ölçüm aralığı 2-150 mg/l NH4-N olan, 

0,002-1 mg/l NO2-N olan ve 0,1-25 mg/l NO3-N 

olan Merck test kitleri kullanılarak Merck 

Spectroquant Nova 60 cihazı ile belirlenmiştir. 

 

3. Bulgular ve Tartışma 

 

Sentezlenen nZVI partikülleri üniform bir 

yapıda ve bağlı bir zincir görünümüne sahip olup 

partikül boyutu 45-135 nm aralığındadır (Şekil 2).  

 

 
Şekil 2. Nano boyutlu sıfır değerlikli demirin SEM 

görüntüsü 

 

3.2. MNZ Giderim Çalışmaları 

 

3.2.1. pH'ın etkisi 

 

Sucul ortamlarda sıfır değerlikli demirin 

kirletici giderimini etkileyen en önemli 

unsurlardan bir tanesi ortamın pH değeridir. 

Çözelti pH’sı adsorbentin yüzey yükünü, 

adsorptif molekülün iyonlaşma derecesini ve 

adsorbentin aktif bölgelerindeki fonksiyonel 

grupların ayrışma boyutunu değiştirmektedir 

[22]. Bu nedenle deney serilerine başlangıç 

metronidazol konsantrasyonu 60 mg/L, sıcaklık: 

30 oC ve nZVI dozajı: 0,2 g/L ve pH: 3-9 

aralığında olacak şekilde başlanılmıştır.  Tablo 

1’de reaksiyon sonundaki son pH değerleri 

verilmiştir. Demirin oksijensiz ortamda suyla 

reaksiyonu sonucu açığa çıkan hidroksil iyonları 

ortamın pH değerinde değişime neden 

olmaktadır. Şekil 3 farklı pH değerlerinde MNZ 

giderim verimlerini göstermektedir. 

Metronidazolün pH: 3-9 aralığında giderim 

verimliliğine bakıldığında pH: 5 ve pH: 9’da 

reaksiyon süresi arttıkça giderim verimliliğinin de 

arttığı görülmektedir. pH:9’da 180 dak sonundaki 

giderim verimi  % 9,80 iken pH:5’te giderim 

verimi % 16,13 olarak belirlenmiştir. Optimum 

pH, en iyi giderimin gerçekleştiği pH: 5 olarak 

belirlenmiştir.  

 
Şekil 3. Farklı pH değerlerinde MNZ giderim 

verimi (MNZ:60 mg/L, T:30 0C, nZVI:0,2 g/L) 

 

Tablo 1’de gösterildiği gibi başlangıç pH 

değeri 3 ve 5 olan şartlarda son pH değerleri 

yaklaşık bir birim artarak daha yüksek son pH 

değerleri gözlenmiştir. Bu durum düşük pH 

değerlerinde demir korozyonunun daha hızlı 

gerçekleşmesiyle açığa çıkan OH- iyonlarından 

kaynaklanmaktadır. Düşük pH, korozyon olayını 

hızlandırır ve yüksek pH değerleri ise demir 

yüzeyinin pasivasyonunu arttırır [22]. Her ne 

kadar materyal metalik olarak belirtilse de doğal 

şartlarda metal yüzeyinde oksitten oluşan ince bir 

kapsül tabakası yer almaktadır. Bu ince oksit 

tabakası aynı zamanda metalin elektron 

transferine müsaade eder. Korozyon ürünlerinin 

miktarı materyal porozitesini arttırır ve bu durum 

Fe0 ile kirletici reaksiyonlarını sınırlandırarak 

kirletici giderim performansını değiştirmektedir. 

 

Tablo 1. Başlangıç pH değerine karşılık son pH 

değerleri 

Başlangıç pH 3 5 7 9 

Son pH 5,73 5,68 5,97 6,49 
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3.2.2. nZVI dozajının etkisi 

 

Metronidazolün maksimum gideriminin 

sağlandığı uygun pH belirlendikten sonra 0,2-1 

g/L aralığındaki nZVI dozajlarında 4 saat süre ile 

çalışmalar yürütülmüştür. pH: 5’de, 60 mg/L 

başlangıç konsantrasyonunda ve 30 oC sıcaklıkta 

yürütülen reaksiyon süresince metronidazol 

konsantrasyonu izlenmiştir. 

Şekil 4’te görüldüğü gibi yüksek giderim 

verimleri nZVI dozajlarının arttırılmasıyla 

gözlenmiştir. Örneğin 0,4 g/L gibi düşük bir 

dozajda 4 s sonunda giderim verimi % 11,52 iken 

bu değer 0,8 g/L için % 71,31 olarak 

belirlenmiştir. 1 g/L nZVI dozajı için 4 saatlik 

reaksiyon süresi sonucundaki giderim veriminin, 

0,8 g/L’dekine çok yakın olduğu görülmüştür. 

Fakat iki tekrarlı olarak yapılan analizlerde 

giderim verimin bu şekilde kaldığı ve 

değişmediği tespit edilmiştir. Daha yüksek 

konsantrasyonlarda nZVI, daha fazla yüzey 

alanına sahiptir ve bu durum metronidazolün 

etkileşime girebileceği daha fazla reaktif alan 

anlamına gelir. Fang ve diğ. [23] yaptıkları 

çalışmada benzer durumu gözlemiş ve nZVI 

dozajının artmasıyla birlikte MNZ giderim 

veriminin de arttığını belirlemişlerdir. 

 

Şekil 4. Farklı nZVI dozajlarında MNZ giderim 

verimi (pH:5, T:300C, MNZ: 60 mg/L) 

 

3.2.3. Sıcaklığın etkisi 

 

Başlangıç metronidazol konsantrasyonu 60 

mg/L, pH: 5, nZVI konsantrasyonu 0,8 g/L olan 

sabit koşullar altında sıcaklığın metronidazolün 

giderim verimine olan etkisini araştırmak 

amacıyla 30, 45 ve 60 oC'de reaksiyonlar ayrı ayrı 

yürütülmüştür. 

Şekil 5’de reaksiyon sıcaklığının 30 oC'den 

60 oC'ye çıkartılması metranidazolün giderim 

verimini arttırmıştır. 60oC de giderim verimi en 

yüksek % 67,61 olarak tespit edilmiştir. Bu durum 

sıcaklık artışıyla metronidazol partiküllerinin 

nZVI'ya doğru hareketliliğinin artmasıyla 

açıklanabilir. Bu aşamada giderim sıcaklık 

artışının, elektrostatik etkileşimi, ZVI 

parçacıklarını ve MNZ partiküllerini doğrudan 

etkilediği için giderim veriminin artmış 

olabileceği düşünülmektedir.   

 
Şekil 5. Farklı sıcaklıklarda MNZ giderim verimi 

(MNZ: 60 mg/L, pH:5, nZVI:0,8 g/L) 

 

3.3. Nitrat giderim çalışması 

 

Nitrat giderim çalışması MNZ giderim 

çalışmalarından ayrı yürütülmüştür. Burada elde 

edilen optimum şartlar dikkate alınarak MNZ ile 

birlikte giderim çalışmalarında dikkate alınacak 

deneysel parametreler optimize edilmiştir. Şekil 

6’da farklı pH değerlerine karşılık başlangıç nitrat 

konsantrasyonu ve amonyum konsantrasyonu 

gösterilmiştir. Tüm pH değerleri için başlangıç 

nitrat konsantrasyonu 20 mg/L olarak seçilmiştir. 

Aynı zamanda nitrat konsantrasyonu azalırken 

nitratın dönüşüm ürünleri olan amonyum ve nitrit 

konsantrasyonunun arttığı görülmektedir. En 

uygun pH değeri başlangıç nitrat konsantrasyonu 

dikkate alındığında 6 olarak tespit edilmiştir. 

nZVI ile nitrat giderim mekanizması önceki 

çalışmalarda araştırılmış ve giderim mekanizması 

ortaya konulmuştur. Xu ve diğ. [24], nitrat 

gideriminin sulu ortamın pH değerine oldukça 

bağlı olduğunu belirtmişlerdir. Sulu ortamda 

nitratın % 95’i kuvvetli asidik şartlarda (pH < 2-

3) nZVI ile hızlı bir şekilde giderilirken, pH >5 

olduğu durumlarda giderimin % 50’den küçük 

olduğu görülmüştür.  Zhang ve diğ. [1], nitrat 

denitrifikasyonu çalışmalarında nitrat indirgenme 

hızının artan pH değeriyle hızlı bir şekilde 

azalırken, nano ölçekli sıfır değerlikli demirin 

artan dozajıyla büyük ölçüde arttığı sonucuna 

varmışlardır. 
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Şekil 6. Farklı pH değerlerinde kalıntı NO3-N ve 

NH4-N konsantrasyon değerleri (nZVI: 1 g/L, T: 30 

℃ NO3-N:20 mg/L) 

 

3.4. MNZ ve nitratın nZVI ile eşzamanlı 

giderim çalışmaları 

 

Tek başına MNZ ve nitratın nZVI ile giderim 

çalışmalarının yapıldığı deney serileri 

tamamlandıktan sonra her iki kirleticinin de 

bulunduğu sulu ortamda giderim performansları 

araştırılmıştır. Deney serileri pH: 5 ve 7’de ve 

nZVI dozajı 0,8 ve 1 g/L olacak şekilde 

gerçekleştirilmiştir. 

 Şekil 7, reaksiyon süresine karşılık kalıntı 

nitrat ve amonyum konsantrasyon değerlerini 

göstermektedir. pH:5 ve nZVI dozajının 1 g/L ve 

başlangıç nitrat ve metronidazol 

konsantrasyonunun 50 mg/L olduğu durumlarda 

kalıntı MNZ ve kalıntı nitrat konsantrasyonu 

azalırken kalıntı NH3-N konsantrasyonu artmıştır. 

pH:7 ve nZVI:1 g/L’de kalıntı nitrat 

konsantrasyonu 43,1 mg/L iken  kalıntı MNZ 

konsantrasyonu ise 7,51 mg/L olarak ölçülmüştür. 

Başlangıç deney serilerinde 50 mg/L nitrat 

konsantrasyonu seçilmiş fakat nitrat gideriminin 

istenilen düzeyde gerçekleşmemesinden dolayı 

başlangıç nitrat konsantrasyonu düşürülerek 

giderim çalışmaları gerçekleştirilmiştir. 

Böylelikle başlangıç nitrat konsantrasyonu 20 

mg/L olarak alınmıştır ayrıca pH:7 ve pH:5’deki 

sonuçlar arasında yaklaşık olarak 1 mg/L’lik fark 

olduğu için çözelti pH’sı 5’e ayarlanarak 

çalışmaya devam edilmiştir. Şekil 7’de 5 saatin 

sonunda kalıntı nitrat azotu konsantrasyonunun 

2,5 mg/L’ye düştüğü ve kalıntı amonyak azotunu 

konsantrasyonunun ise 16,5 mg/L’ye çıktığı 

görülmektedir. Metronidazolun ve nitritin son 

konsantrasyon değerleri 0,01 mg/L’nin altında 

tespit edildiğinden grafikte yer verilmemiştir.  

 
Şekil 7. MNZ ve nitratın eş zamanlı giderimi (pH:5, 

nZVI: 1 g/L, başlangıç MNZ ve nitrat 

konsantrasyonu: 20 mg/L) 

 

3.5. Giderim mekanizmasının belirlenmesi 

çalışmaları 

 

Yapılan desorpsiyon çalışmalarında nZVI 

yüzeyine adsorblanan miktarların reaksiyon 

süresince 0,1 mg/L’nin altında olduğu tespit 

edilmiştir. Bu nedenle özellikle MNZ giderim 

mekanizmasının adsorpsiyondan ziyade 

transformasyona bağlı olduğu düşünülmüştür.  

Desorpsiyon çalışması sonunda alınan 

numunelerin HPLC’de analiz edilmesi 

neticesinde elde edilen kromatogram 

görüntülerinden biri Şekil 8’deki gibidir. Buna 

göre metronidazol gideriminde ana molekülde 

parçalanmanın gerçekleştiği ama bu parçalanan 

bileşik veya bileşiklerin kısa sürede adsorplandığı 

belirlenmiştir. Ana bileşik için belirlenen 

alıkonma süresi olan 3,4 dk’dan farklı zamanlarda 

pikler gözlenmiştir ve böylelikle metronidazol 

ana molekülündense parçalanma ürünlerinin 

nZVI’ya adsorplandığı düşünülmektedir.  

 
Şekil 8. Desorpsiyon sonucu elde edilen kromatogram 

(Nitrat ve MNZ konsantrasyonu: 20 mg/L, pH:5, 

nZVI: 1 g/L) 

 

4. Sonuçlar 

 

Bu çalışma, sulu ortamlardaki nitrat ve 

metronidazolün giderilmesinde nZVI’nın düşük 

𝑁𝑂3
− + 4𝐹𝑒0 + 10𝐻+ 

                   → 4𝐹𝑒+2 + 𝑁𝐻4
+ + 3𝐻2𝑂           (2) 
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maliyetli bir madde olarak kullanılabilme 

potansiyelini göstermiştir. nZVI dozajının ve 

sıcaklığın artmasıyla giderilen nitrat ve MNZ 

konsantrasyonu artmıştır. Nitrat ve 

metronidazolün birlikte bulunduğu ortamlarda ise 

pH:5 ve 1 g/L nZVI dozajında her iki kirletici için 

optimum giderim verimleri elde edilmiştir. 

Çalışma sonunda gerçekleştirilen desorpsiyon ve 

ara ürün belirleme çalışmalarında nZVI ile MNZ 

ve nitratın giderim mekanizmasının 

adsorpsiyondan ziyade parçalanma olduğu ve 

oluşan ara ürünlerin de nZVI yüzeyine 

adsorplanma eğiliminde olduğu sonucuna 

varılmıştır. 

 

5. Teşekkür 

 
Bu çalışma FÜBAP MF 1530 no.lu Yüksek 

Lisans Tez Projesi desteğiyle gerçekleştirilmiştir.  
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