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Oz

Bentonit kili XRD, FTIR ve SEM-EDX teknikleriyle karakterize edildi.
Karakterize edilen kil biitiniiyle kati hal kompozit potansiyometrik
elektrot yapiminda iyonofor madde olarak kullanilmis ve kilin
potansiyometrik uygulamasi gergeklestirilmistir. Elektrodun Pb?* iyonuna
karsi, diger yaygin inorganik katyonlarla karsilastirildiginda oldukca
duyarli ve segici potansiyometrik bir cevap sergiledigi gozlemlenmistir.
Membran optimizasyon calismalari neticesinde en iyi potansiyometrik
performans ozellikleri sergileyen bilesimin kiitlece %65.0 grafit, %5.0 ¢cok
duvarli karbon nanotiip, %20.0 iyonofor (bentonit) ve %10.0 parafin yag:
oldugu belirlenmistir. Pb%* secici kompozit elektrodun 1.0x10° - 1.0x10-
! M konsantrasyon araliginda dogrusal cevap sergiledigi, dogrusal ¢alisma
araliginda standart Pb?* c¢ozeltilerine kars: her 10 katlik konsantrasyon
degisiminde ortalama 31 mV potansiyel fark sergiledigi gozlenmistir.
Elektrodun tayin smir1 9.0x10% M olarak hesaplanmstir. Elektrodun
cevap zamaninin oldukea kisa oldugu (~5 s) potansiyometrik cevabin ve
tekrarlanabilirliginin de oldukga yiiksek oldugu ortaya konmustur.

Anahtar Kelimeler: Bentonit, XRD, kursun, potansiyometrik elektrot

All-Solid-State Composite Lead (I1)-Selective Potentiometric Electrode Based on Clay
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Abstract

The bentonite clay was characterized by XRD, FTIR and SEM-EDX
techniques. The characterized bentonite clay was used as an ionophore
material in the production of solid state composite potentiometric
electrodes and its potentiometric electrode application was carried out. It
was observed that the electrode exhibited a highly sensitive and selective
potentiometric response to Pb?* ion compared to other common inorganic
cations. Membrane optimization studies indicated thatthe composition
exhibiting the best potentiometric performance properties was 65.0%
graphite, 5.0% multi-walled carbon nanotube, 20.0% ionophore
(bentonite) and 10.0% paraffin oil by mass. It was also observed that the
Pb?* selective composite electrode exhibited a linear response in the
concentration range of 1.0x10° - 1.0x10* M with an average potential
difference of 31 mV for each 10-fold Pb?concentration change in the
linear operating range. The detection limit of the electrode was calculated
as 9.0x10° M. It was also revealed that the response time of the electrode
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Giris

Gilinlimiizde sanayi ve teknolojinin gelismesiyle birlikte cevre, insan ve diger canlilar lizerinde ciddi
olumsuz etkilere sahip olan agir metal kirliligi git gide artmaktadir. Pb, Cd, Hg ve Cr agir metal
kirliligine sebep olan baslica metallerdir. Bu metal iyonlarmin cevre ve su kaynaklarindan
uzaklastirilmasi i¢in adsorpsiyon, iyon degisimi, filtrasyon ve koagiilasyon gibi teknikler yaygin olarak
kullanilmaktadir [1-4]. Bununla birlikte ilgili yontemin uygulanabilmesi i¢in oncelikle su
kaynaklarindaki bu iyonlarin tespiti biiyiik dneme sahiptir. Birgok avantajlarindan otiirii agir metal
iyonlarnin tespitinde voltametri, kondiiktometri, amperometri ve potansiyometri gibi analitiksel
yontemler bilim camiasinin ilgisini ¢ekmistir [5, 6]. Bunlarin arasinda, potansiyometrik iyon segici
elektrotlar, yliksek secicilik, genis ¢aligma aralig, diisiik tayin limiti, hizli yanit vermesi, basit 6l¢lim
islemi, diisiik maliyeti ve 0n islem gerektirmemesi gibi iistiin 6zelliklerinden dolay1 diger analitik
teknikler arasinda yaygin olarak kullanilan elektrokimyasal bir yontemdir. Iyon segici elektrot
caligmalarinda PVC membran elektrotlar klasik olarak en yaygin kullanilan iyon segici elektrot
cesitleridir. Bu elektrotlarda membran yapisinda elektrodun segiciligini ve duyarliligini saglayan en
onemli bilesen iyonofor maddelerdir [7] ve bu tiirler membranin yapisina ilave edilerek kovalent
olmayan etkilesimlerle membran yapisina tutturulur. Fakat elektrot kullanildikga membran
bilesenlerinin zamanla Ol¢iim ¢ozeltilerine akmasi ve membran/iyon elektron doniistiiriiciisii ara
ylizeyinde su tabakasinin olugmasiyla elektrotun kullanim omrii ve performans o6zelliklerinde
bozulmalar meydana gelmektedir [8, 9]. Duyarli membran yapisina iyonoforlarin kovalent olarak
tutturulmas1 veya akma oOzelligi olmayan iyonofor ozelligi gosteren kati hal mikro/nano yapil
materyallerin iyonofor olarak kullanilmasi bu riskleri azaltmaktadir. Bu baglamda; killer [10, 11]
modifiye karbon temelli nano materyaller [12-14], baskilanmis polimerler [15-17] vb. materyallerin
iyonofor madde olarak kullanildig1 elektrotlar Onemli hale gelmistir. Uzun kullanim &mr;

minyatiirizasyona elverisli olma, yenilenebilir 6l¢glim yiizeyine sahip olma, yliksek mekanik kararhlik,
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iyon elektron doniistiiriiclisii/membran arayiizeyinde su tabakasi olusturmama vb. 6zelliklerinden dolay1

biitliiniiyle kati-hal kompozit iyon segici elektrotlar klasik PVC membran elektrotlara goére onemli
avantajlar sunmakta ve son yillarda arastirmacilarin giderek ilgisini ¢cekmektedir. Killer merkez atomu
silisyum ve ona koordine olan oksijen atomlarindan olusan tetrahedral tabaka ile merkez atomu
aliminyum ve ona koordine olan hidroksil iyonlarindan olusan oktahedral tabakalarin birlesmesinden
meydana gelen aliiminasilikatlardir. Tetrahedral ve oktahedral tabaka sayisina gore TO (1:1) veya TOT
(2:1) seklinde adlandirilirlar. Bentonit, baslica bileseni montmorillonit olan killerdir. Montmorillonit,
iki tetrahedral tabaka arasinda bir oktahedral tabakanin yerlestigi (2:1 veya TOT) bir dioktahedral kil
mineralidir [18]. Oktahedral tabakadaki aliimiinyum atomlarin1 yerine daha diisiik ylikseltgenme
basamagindaki atomlarin (Mg?*, Fe?") yer degistirmesi ve tetrahedral tabakadaki silisyum atomlarinin
yerine de yine daha diisiik yiikseltgenme basamagindaki atomlarin (Fe®") yer degistirmesinden otiirii
negatif yiiklidir. Bu yiik dengesizligi de tabakalar arasina giren ve degistirilebilir katyonlar olarak
adlandirilan Na*, Ca?* ve K* gibi iyonlarla dengelenir. Montmorillonitler, biiyiik yiizey alanlari, iyi
adsorpsiyon yetenekleri, yiiksek katyon degisim kapasitesi ve sisme 6zelliklerinden dolay1 endiistrinin
bircok alaninda adsorban, reolojik kontrol ajani ve sulu ortamdan metal iyon degistiricisi olarak
kullanilmaktadir. Bunlar disinda tarim, miithendislik, jeoloji, kozmetik, seramik, plastik ve eczacilik gibi
diger endiistriyel uygulamalar1 da bulunmaktadir. Ayrica kil minerallerinin yapisal ve yiizey 6zellikleri
degistirilmek suretiyle hazirlanan modifiye killer ile istenen 6zelliklere sahip yeni uygulama alanlari
olan malzemeler de elde edilmektedir [19, 20]. Son yillarda, kil modifiye elektrotlar, elektrokimyasal
sensor uygulamalarinda ilgi gérmektedir. Killerin, yiizey aktif maddelerle, ¢esitli molekiillerle ve
nanoparcaciklarla modifiye edilmis tiirleriyle ilgili voltametrik ve potansiyometrik sensor uygulamalari
lizerine bazi ¢alismalar yapilmistir [21-23]. Bu ¢aligmada 6ncelikle Ordu ilinden temin edilen bentonit
kilinin yapisal ve morfolojik o6zellikleri X-iginlar1 kirtmim teknikleri (XRD), taramali elektron
mikroskobu (SEM), enerji dagilimli X-1sinlar1 (EDX) ve Fourier doniisiimlii kizilétesi spektroskopi
(FTIR) teknikleri kullanilarak incelendi. Karakterizasyonu gerceklestirilen kil, biitiiniiyle kati-hal
kompozit potansiyometrik sensoriin yapisinda ilk defa iyonofor malzeme olarak kullanilarak Pb?* segici
potansiyometrik sensoér hazirlandi. Hazirlanan sensériin  membran optimizasyon ¢aligmalari
gerceklestirilerek en iyi potansiyometrik performans 6zelliklerine sahip elektrot bilesimi ve bu bilesime

ait performans 6zellikleri arastirildi.
Materyal ve Metot

Pb?* segici potansiyometrik sensor hazirlanmasinda kullanilan bentonit kili Ordu ili Unye ilgesinden
temin edildi. Oncelikle kil &giitiildii ve sonra kil dis1 safsizliklarin uzaklastirilmas: igin saf suyla
dekantasyon islemi yapildi. Siiziildiikten sonra 105 °C’de kurutuldu. Kurutulan numune 200 mesh’lik
elekle elendi ve kullanilmadan once tekrar 105 °C’de kurutuldu. Sensor hazirlamada kullanilan grafit,

multiwalled karbon nano tiip ve parafin oil Sigma-Aldrich’ten temin edildi.
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Pb 2* Se¢ici Kompozit Sensoriin Hazirlanmasi

Pb?" secici kompozit sensoriin hazirlanmasinda agirlikga %65.0 grafit, %5.0 multiwalled karbon
nanotiip, %20.0 iyonofor (bentonit) ve %10 parafin oil kullanilmistir. Bu karigim 30 dakika bir havanda
karigtirilarak homojenize edilmistir. Daha sonra elde edilen bu karisim 0.3 mm ¢apinda ve 3.0 cm
uzunlugunda plastik katater bir boru igerisine doldurulmustur. Plastik boru igindeki karigim uygun
captaki metal gubuklar kullanilarak her iki ucundan iyice preslenmistir. Presleme isleminden sonra 0.5
cm uzunlugunda bir parca kesilerek 15.0 cm uzunlugunda bakir tele baglanmistir. Baglanti noktalar
izole edilerek sensoriin hazirlanmasi tamamlanmustir. Hazirlanan Pb?* segici kompozit sensor, dlgiim
islemlerinden 6nce 1.0x10T M kursun (II) nitrat ¢dzeltisi igerisinde 4 saat sartlandirilmstir. Sensor

kullanilmadig1 zamanlarda kapal1 bir alanda karanlikta muhafaza edilmistir.
Kullanilan Cihazlar

Bentonit kilinin XRD spektrumu PANalytical Empyrean difraktometresi kullanilarak alinmistir. FTIR
spektrumu ThermoNicolet 6700 spektrometresinde 4000-400 cm? araliginda kaydedilmistir.
Numunenin SEM goriintiileri ve EDX verileri FEI-Quanta FEG 450 cihazinda alinmigtir.

Bulgular ve Tartisma
Bentonit Kilinin karakterizasyonu

Bentonit kilinin XRD spektrumu Sekil 1°de verilmistir. 7.02, 19.90, 34.90 ve 61.90 (20) acilarinda
montmorillonit kil bileseninin (001), (020-100), (130-200) ve (060) kirinimlarina ait 13.44, 4.46, 2.57
ve 1.50 A uzakliklarma sahip pikler gdzlenmistir. Temel (001) kirinim pikinin 13.44 A degerine sahip
olmasi ve EDX verilerinde K ve Na elementlerinin varligi; ana bileseni montmorillonit olan bentonitin
tabakalar arasindaki degistirilebilir katyonlarmin K* (¢ogunlukla) ve Na® iyonlart oldugunu
gostermektedir [18, 20]. Ayrica (060) kirnim pikinin 1.50 A degerine sahip olmasi ve EDX verilerinde
Al elementinin fazla olmasi da montmorillonit kilinin aliiminyumca zengin dioktahedral oldugunu
gostermektedir. Bunlara ilaveten 21.70 ve 9.98 (20) agisindaki pikler ise sirasiyla kristobalit ve illit

iceriginden kaynaklanmaktadir.

M(0O01)
)‘ Krs
",
\ \M(OZO—‘I 10)|
e ‘ |
z || /i
K4 \ \ M(130-200)
St LY f\ M(060)
l\-\'-/ {
1 l(D 2‘0 3’0 4'0 5’0 6‘0 70
Act (20)

Sekil 1. Bentonit kilinin XRD spektrumu
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Bentonit kilinin FTIR spektrumu Sekil 2°de verilmistir. 3624 cm™’de yer alan IR piki kilin oktahedral

tabakadaki OH gerilmelerinden kaynaklanirken, 914 cm™ deki pik ise bu OH tiirlerinin egilmelerinden
kaynaklanmaktadir. 3400 ve 1635 cm™deki IR pikleri sirasiyla yapisal suyun OH gerilmesi ve
egilmelerine aittir. 1007, 508 ve 448 cm™’deki IR pikleri ise sirastyla Si-O-Si gerilmesi, Al-O-Si
egilmesi ve Si-O-Si egilmesinden kaynaklanmaktadir. Bunlara ilaveten kristobalit mineraline ait Si-O
gerilmesi ise 790 cm™’de gozlenmistir. Bentonitin IR spektrumu literatiirdeki verilerle iyi bir sekilde
uyumlu olup, XRD verilerinde de belirtildigi gibi ana bileseni montmorillonit ve az miktarda da

kristobalit ve illit igermektedir [18-20].

%T

=
T T T T T T Tr
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Dalga sayisi (cm™)
Sekil 2. Bentonit kilinin FTIR spektrumu
Sekil 3’de bentonit kilinin farkli biiyiitme oranlarindaki SEM goriintiileri verilmistir. Bentonit, diisiik
biiyiitme oranlarinda piiriizlii, gozenekli pul morfolojisinde bir goriiniim sergilerken, bilyiitme orani
artikca daha piirlizsiiz, kabarik siingerimsi, yapragimsi ve daha homojen bir goriiniime sahiptir. Bentonit

parcaciklarin genisligi mikro inceligi ise nanoboyutlara sahiptir.

Sekil 3. Bentonit kilinin farkl biiyiitme oranlarindaki SEM goriintiileri

12



Dogan ve ark. Sinop Uni J Nat Sci 7(1): 8-21 (2022)

ISSN: 2536-4383
Bentonit kilinin EDX spektrumu Sekil 4’te ve kimyasal bilesimi Tablo 1’de 6zetlenmistir. Kilin

oktahedral ve tetrahedral tabakalarindan kaynaklanan Si, Al ve O atomlar1 baglica bilesen iken
oktahedral ve tetrahedral tabakalarin yer degistirmesinden kaynaklanan sirasiyla Fe ve Mg atomlar1 da

bulunmaktadir. Ayrica tabakalar arasinda degistirilebilir katyon olarak bulunan K* ve Na* iyonlarinin

varlig1 da mevcuttur.

Si Ka
e
o
E 0 Ka
[
| AlKa
K La t
IWIg Ke
Fe La K Kg1 Fe Ka
a K K Ka Fe KB1
N N o
1] 1.8 3.6 54 7.2 9.0 10.8 12.6 14.4 16.2
Enerji (keV)

Sekil 4. Bentonit kilinin EDX spektrumu

Bunlara ilaveten kristobalit ve illitin katkisi silisyum, oksijen ve potasyum miktarlarini etkilemistir.
Sonug olarak, ana bileseni montmorillonit ve az miktarda da kristobalit ve illit igerdigi biitiin

karakterizasyon teknikleriyle uyumludur [24].

Tablo 1. Bentonit kilinin EDX verilerinden elde edilen kimyasal bilesimi

Si Al @] Fe Mg K Na
% agirhk 33.33 10.57 51.68 1.36 2.49 0.54 0.03
% atomik 23.97 7.91 65.25 0.49 2.07 0.28 0.03

Pb 2* Secici Kompozit Sensoriin Sensor Bilesiminin Optimizasyonu

Hazirlanan Pb?" segici kompozit sensériin en uygun kompozit bilesiminin belirlenebilmesi igin farkli
oranlarda grafit, multiwalled karbon nano tiip, iyonofor ve parafin oil iceren karigimlar hazirlandi.
Hazirlanan karigimlar ile olusturulan Pb?" segici kompozit sensorlerin konsantrasyonu 1.0x10° —
1.0x10" M arasinda degisen standart Pb?*¢ozeltileri igerisinde sergiledigi potansiyometrik davraniglar

incelendi. Calisilan kompozisyonlar ve elde edilen potansiyometrik performans verileri Tablo2’de

detayl olarak verilmistir.

13
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Tablo 2. Pb** segici kompozit sensoriin sensor bilesiminin optimizasyonu icin ¢calisilan kompozit
karisimlar ve elde edilen potansiyometrik performans verileri

Egmpozisyon iyonofor Grafit MWCNT Pacr)zialfin Dogl’u(sl\z;ll)arallk ?mggl)l R? Zi Zl)gg'
1 10 65 5 20 1.0x10%*-1.0x102 228  0.9479 24
2 15 65 5 15 1.0x10°-1.0x102 256  0.9739 11
3 20 65 5 10 1.0x10°-1.0x10t 31 0.9994 5
4 25 60 5 10 1.0x10%*-1.0x101 26 0.9597 13
5 30 55 5 10 1.0x10*-1.0x102 21.3  0.9359 28
6 20 60 5 15 1.0x10°-1.0x102 248  0.9686 17
7 20 55 5 20 1.0x10*-1.0x102 212  0.9525 23
8 20 60 - 20 1.0x10%-1.0x102 204  0.9482 16
9 20 65 - 15 1.0x10°-1.0x10" 26.2  0.9862 10

Tablo 2’de 6zetlenmis olan performans degerleri karsilagtirildiginda en uygun sensoér kompozisyonunun
agirlikga % 65.0 grafit, %5.0 ¢ok duvarl karbon nanotiip, %20.0 iyonofor (bentonit kili) ve %10 parafin
oil oldugu belirlenmistir. Sensor bilesiminde ¢ok duvarli karbon nanotiipiin (MWCNT) kullanilmasi
hem sensoriin iletkenligini gelistirir hem de kimyasal sinyalin elektrik sinyaline verimli bir sekilde
iletilmesini saglar. iletkenligin artmasi ile sensdriin dinamik ¢alisma aralig1 genisler, hassasiyeti artar ve
tepki siiresi kisalir. Bu nedenle sensor bilesiminde %35.0 oraninda ¢ok duvarli karbon nanotiip
(MWCNT) kullanildi [25]. Bu asamadan sonra yapilan tiim potansiyometrik performans testleri
optimum kompozit bilesimine sahip elektrot kullanilarak ger¢eklestirilmistir. Optimum kompozisyon
bilesimi belirlenen Pb?* secici kompozit sensoriin detayli potansiyometrik cevabu test edildi. Bu ¢alisma
i¢in sensoriin 1.0x107 - 1.0x10* M arasindaki konsantrasyonlarda degisen farkli konsantrasyonlardaki
standart Pb*¢ozeltileri igerisinde sergiledigi potansiyometrik davranis incelendi. Elde edilen veriler
kullanilarak potasiyel(E)-log[Pb?*] grafigi olusturuldu ve Pb?* segici kompozit sensoriin dogrusal
calisma aralig1, egim ve R2degerleri gibi nemli potansiyometrik performans dzellikleri belirlendi. Sekil
5’te elektrodun kalibrasyon egrisi, Sekil 6’da ise Pb?* segici kompozit sensoriin dogrusal ¢alisma aralig,
egim ve R? degerleri verilmistir. Sekil 5 ve Sekil 6’daki grafikler incelendiginde, Pb%" segici
kompozitsensdriin 1.0x10° - 1.0x10* M arasinda standart Pb?" ¢ozeltilerine karst her 10 katlik
konsantrasyon degisiminde 31 mV egimle dogrusal cevap sergiledigi gézlenmistir. 1.0x10° - 1.0x10!
M dogrusal ¢alisma aralifina sahip olan Pb?* se¢ici kompozit sensériin bu dogrusal ¢alisma araligindaki
belirleme katsayisinin (R?) ise 0.9994 oldugu gozlenmistir. Elektrodun tayin siniri Sekil 5’teki

kalibrasyon egrisinin iki dogrusal bolgesinin kesim noktasindan 9.0x10® M olarak hesaplanmigtir.
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Sekil 5.
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-7 -6

-5 -4 -3 -2 -1
log C (mol/L)

Pb** secici kompozit sensor ile gerceklestirilen detayl kalibrasyon grafigi

Potansiyel (mV)

600 -

450

y=31x +619
R2=0,9994

log C, molL

Sekil 6. Pb** secici kompozit sensoriin dogrusal ¢alisma araligi, egim ve R* degerlerini gosteren
grafik

Pb 2* Secici Kompozit Sensoriin Segiciligi

Pb?* segici kompozit sensoriin segiciligini belirlemek igin sensoriin yaygin olarak kullanilan katyonlarin

1.0x10° - 1.0x10? M konsantrasyon araligindaki ¢ozeltilerine karsi sergiledigi potansiyometrik

davramis1 test edildi. Pb?* secici kompozit sensor tiim katyon ¢ozeltilerine ayri ayri daldirildi ve bu

esnada elde edilen potansiyel degerleri kaydedildi [25]. Bir ¢6zeltiden diger bir ¢ozeltiye gegis sirasinda
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sensOriin yiizeyinin deiyonize su ile yikanmasina dikkat edildi. Elde edilen potansiyel degerleri

potansiyel-derisim grafigine gecirildi (Sekil 7).
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Sekil 7. Pb** secici kompozit sensoriin Pb* iyonu ve diger iyonlara karsi sergiledigi potansiyometrik
davranig

Sekil 7°de goriildiigii gibi hazirlanan Pb?* secici kompozit sensériin yaygin kullanilan katyonlarin

yaninda Pb 2" iyonlarina kars: segici ve duyarli bir potansiyometrik cevap sergiledigi gozlendi. Sekil

7°deki veriler yardimiyla ayri ¢ozelti metodu kullamilarak Pb?* segici kompozit sensdriin Pb?"'nin

yaninda diger iyonlara karsi sergiledigi seciciligin kantitatif ifadesi olan segicilik katsayis1 degerleri

hesaplandi. Hesaplanan segicilik katsayisi degerleri Tablo 3 de verilmistir.

Tablo3. Pb**secici kompozit sensériin hesaplanan secicilik katsayisi degerleri

Girigim Ayri Cozelti Metodu (SSM)
Logaritmik secicilik katsayisi
?;Ein Secicilik katsayis1 degerleri (K} 8 degerleri E—log Kol y
K* 9.28x1072 2.03
NH4* 9.28x10°? 2.03
Na * 8.62x107° 2.06
Zn?* 5.12x103 2.29
Cs* 4.10x1073 2.39
Rb* 3.81x10°% 2.42
Li* 1.81x10° 2.74
Ba ?* 1.81x10°% 2.74
Ni 2* 1.16x10°% 2.93
Cu? 8.00x10* 3.10
Ca? 6.90x10* 3.16
Co?* 4.76x10* 3.32
Sr2* 3.81x10% 3.42
Cr3* 1.90x10* 3.72
Mg # 1.08x10* 3.97
Al 3* 6.25%10° 4.20
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Tablo 3’te verilen logaritmik segicilik katsayis1 degerleri incelendiginde Pb?* segici kompozit sensdriin

potansiyometrik cevabina en yiiksek girisim etkisinin 2.03 degeri ile K* ve NH4" iyonlarindan oldugu
goriilmektedir. Bu defer bize gostermektedir ki hazirlanan Pb?* secici kompozit sensdriin
potansiyometrik cevabina en yiiksek girisim etkisi olan K* ve NH4* iyonlarinin varliginda bile sensor,
Pb?" iyonlarina kars1 107.15 kat daha secici potansiyometrik davrams sergilemistir. Sonug olarak,
hazirlanan Pb?* segici kompozitsensdriin Pb?* iyonlarina kars1 yiiksek segicilikte potansiyometrik

davranis sergiledigi belirlenmistir [25].
Pb 2* Segici Kompozit Sensoriin Tekrarlanabilirligi

Pb?* secici kompozit sensériin potansiyometrik cevabimin tekrarlanabilirligi 1.0x102 M, 1.0x10° M ve
1.0x10* M standart Pb?* ¢ozeltileri kullanilarak test edildi. Bir ¢dzeltiden diger bir ¢dzeltiye gecis
sirasinda sensoriin yiizeyinin deiyonize su ile yikanmasina dikkat edildi. Pb?* segici kompozit sensdr
standart Pb?" ¢ozeltileri igerisinde denge potansiyeline ulasincaya kadar bekletilmistir ve denge
potansiyeline ulasildig1 andaki gdzlenen potansiyel verileri kaydedilmistir. Elde edilen potansiyel
degerleri potansiyel-zaman grafigine gecirildi. Sekil 8’de Pb%*" segici kompozit sensoriin

potansiyometrik cevabinin tekrarlanabilirligi verilmistir.
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Sekil 8. Pb** secici kompozit sensériin potansiyometrik cevabimin tekrarlanabilirligi (a=1.0x10™ M,
b=1.0x10" M ve c=1.0x10° M Pb*")

Pb 2* Secici Kompozit Sensoriin Cevap Zamam

Calismamizda, Pb?* segici kompozit sensdriin cevap siiresini belirleyebilmek amaciyla 1.0x10 M,
1.0x102 M, 1.0x103 M, 1.0x10* M ve 1.0x10° M standart Pb?*" ¢ozeltileri kullanildi. Pb?" segici
kompozit sensor bu ¢ozeltiler icerisine direkt olarak daldirildi. Bir ¢6zeltiden diger bir ¢ozeltiye gegis
sirasinda sensoriin yiizeyinin deiyonize su ile yikanmasina dikkat edildi. Bu esnada potansiyometrik
sistem siirekli ¢alisir durumda tutuldu. Pb?* segici kompozit sensériin 1.0x101 M standart Pb?* ¢ozeltisi
igerisinde ulagtigi denge potansiyeli degerinden 1.0x102 M, 1.0x10° M, 1.0x10* M ve 1.0x10° M

derisimlere sahip Pb?*iyon ¢ozeltilerinde ulastig1 denge potansiyeli degerlerine gecis siireleri incelendi.
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Elde edilen veriler potansiyel-zaman olarak grafige gegirildiginde, gelistirilen Pb?* segici kompozit

sensdriin cevap zamaninin ortalama 5 saniye oldugu belirlendi. Sekil 9°da Pb?* se¢ici kompozit sensoriin

cevap zamani verilmistir.
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Sekil 9. Pbh** secici kompozit sensoriin cevap zamani (A: 1.0x1 0% B: 1.0x10% C: 1.0x10%, D:
1.0x10™ E: 1.0x10°mol/L Pb*").

Sonug¢

XRD, FTIR ve SEM-EDX teknikleri bentonit kilinin ana bileseninin montmorillonit ve az miktarda da
kristobalit ve illit igerdigini; tabakalar arasindaki degistirilebilir katyonlarinin K* (¢ogunlukla) ve Na*
iyonlar1 oldugunu ortaya koymustur. Bu kilin Pb?* segici bir iyonofor olarak biitiiniiyle kati hal kompozit
potansiyometrik sensdriin yapisinda kullanilabilecegi gosterilmistir. Hazirlanan potansiyometrik sensor
Pb**-iyonlarina kars1 oldukga duyarl segici ve kararhi potansiyel degerleri sergilemistir. Sensoriin
kursun iyonlarina kars1 105-10"* M konsantrasyon araliginda, 31.0 mV/10 katlik konsantrasyon degisimi
egim degeri ile dogrusal cevap sergiledigi, tayin smirmm da 9.0x10® M oldugu belirlenmistir.
Hazirlanan elektrot biitlinliyle kati-hal kompozit yapiya sahip oldugundan minyatiirizasyona uygun,
hazirlanmasi oldukga basit, mekanik olarak da olduk¢a dayaniklidir. Elektrot yiizeyinden ince kesitler
alinarak elektrot yiizeyinin tazelenmesi miimkiindiir. Bu 6zellik kullanim émriinii tamamlayan yiizeyin
yenilenerek elektrotun defalarca kullanilabilmesini miimkiin kilmaktadir ve 6l¢iim maliyeti agisindan
onemli avantajlar saglamaktadir. Ayrica elektrotun yapisinda ¢ok ucuz ve bolca bulunan kil materyalinin
iyonofor olarak kullanilmasi, ¢ok yiiksek maliyetlerle temin edilen ticari iyonofor maddelerle hazirlanan
elektrotlarla karsilastirildiginda 6nemli bir avantajdir. Yine 6nerilen elektrodun bir diger nemli avantaji
da polimer yapisinda membran igermediginden dolay1 iyon elektron doniistiiriiciisi/membran ara
ylizeyinde elektrodun stabilitesine zarar veren su tabakasinin olusmuyor olmasidir. Kullanilan iyonofor
maddenin kat1 halde olmas1 ve ¢dziinerek 6l¢lim ¢dzeltisine gegme ihtimalinin diisiik olmasi nedeniyle
klasik iyonofor temelli PVC membran elektrotlara gore daha uzun kullanim 6mriine sahip olacagi

ongoriilmektedir.
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