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ÖZET 

FONKSİYONALİZE ÇOK DUVARLI KARBON NANOTÜPLER 

KULLANILARAK SULU ÇÖZELTİLERDEN METİL VİYOLET VE BAKIR 

GİDERİMİ 

DOKTORA TEZİ 
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ÇEVRE MÜHENDİSLİĞİ ANABİLİM DALI 

(TEZ DANIŞMANI: DR. ÖĞR. ÜYESİ ELİF ÖZMETİN) 

 

BALIKESİR,  HAZİRAN - 2023 

 

Bu çalışmada spesifik kirleticilerden olan metil viyolet ve bakırın çok duvarlı karbon 

nanotüplerden MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri kullanılarak giderimi 

hedeflenmiştir. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın özellikleri FTIR, SEM, BET 

analizleri ile belirlenmiştir. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile metil viyolet ve bakır 

adsorpsiyonunun izoterm, kinetik ve optimizasyon çalışmaları yapılmıştır. İzoterm 

çalışmalarında Langmuir, Freundlich ve Temkin modelleri denenmiş metil viyolet ve bakır 

için sonuçların Langmuir izotermi ile uyumlu olduğu görülmüştür. Adsorpsiyon kinetiği 

çalışmalarında yalancı birinci derece, ikinci derece, yalancı ikinci derece, Elovich ve 

İntrapartikül difüzyon kinetik modelleri denenmiş her iki kirletici için de sonuçlar yalancı 

ikinci dereceye uyum sağlamıştır. Optimizasyon ve modelleme için Yanıt Yüzey 

Yöntemi’nin Merkezi Kompozit Tasarımı ve Yapay Sinir Ağları ayrı ayrı kullanılmıştır. 

Modelleme çalışmalarında giderim verimi ve adsorbent kapasitesini veren denklemler 

türetilmiş, paramatrelerin etkisini gösteren ANOVA analizleri yapılmış ve parametrelerin 

ikili etkileşimlerini gösteren grafikler elde edilmiştir. Ayrıca bu modeller kullanılarak 

prosesi optimum yapan şartlar belirlenmiştir.  YYY ile yapılan optimizasyonda MWCNT-

COOH ile metil viyolet ve bakır gideriminde sırasıyla %99 ve %97 giderim verimi; 259,5 

mg/g  ve 21,68 mg/g maksimum adsorpsiyon kapasitesi değerlerine ulaşılmıştır. MWCNT-

OH ile metil viyolet ve bakır gideriminde ise sırasıyla %95 ve %45,1 giderim verimi; 

176,5 mg/g  ve 16,7 mg/g maksimum adsorpsiyon kapasitesi değerlerine ulaşılmıştır. 

 

 

ANAHTAR KELİMELER: Metil viyolet, bakır, karbon nanotüp, adsorpsiyon,  YYY, 

YSA 

Bilim Kod / Kodları : 90316, 90319 Sayfa Sayısı : 201 
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ABSTRACT 

REMOVAL OF METHYL VIOLET AND COPPER FROM AQUEOUS 

SOLUTIONS USING FUNCTIONALIZED MULTI-WALLED CARBON 

NANOTUBES 

PH.D THESIS 

ELİF ÇALGAN 

BALIKESIR UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE 

ENVIRONMENTAL ENGINEERING 

(SUPERVISOR: ASSIST. PROF. DR. ELİF ÖZMETİN ) 

BALIKESİR,  JUNE - 2023 

 

In this study, the removal of methyl violet and copper, which are specific pollutants, was 

aimed by using MWCNT-COOH and MWCNT-OH adsorbents from multi-walled carbon 

nanotubes. The properties of MWCNT-COOH and MWCNT-OH were determined by 

FTIR, SEM, BET analyses. Isotherm, kinetic and optimisation studies of methyl violet and 

copper adsorption with MWCNT-COOH and MWCNT-OH were carried out. Langmuir, 

Freundlich and Temkin models were tested in isotherm studies and the results for methyl 

violet and copper were found to be compatible with Langmuir isotherm. In adsorption 

kinetics studies, pseudo-first order, second order, pseudo-second order, Elovich and 

Intraparticle diffusion kinetics models were tested and the results for both pollutants were 

compatible with pseudo-second order. Central Composite Design of Response Surface 

Method and Artificial Neural Networks were used separately for optimisation and 

modelling. In the modelling studies, equations giving the removal efficiency and adsorbent 

capacity were derived, ANOVA analyses showing the effect of the parameters were 

performed and graphs showing the binary interactions of the parameters were obtained. In 

addition, the optimum conditions for the process were determined by using these models. 

In the optimisation with RSM, 99% and 97% removal efficiency; 259.5 mg/g and 21.68 

mg/g maximum adsorption capacity values were obtained for methyl violet and copper 

removal with MWCNT-COOH, respectively. In the removal of methyl violet and copper 

with MWCNT-OH, removal efficiencies of 95% and 45.1%; maximum adsorption capacity 

values of 176.5 mg/g and 16.7 mg/g were obtained, respectively. 
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1. GİRİŞ 

Günümüzde sanayileşmenin artması ile ağır metal ve boyar madde kirlilikleri ekosistem ve 

canlı yaşamı için risk oluşturmaktadır. Su kirliliği açısından değerlendirildiğinde günden 

güne temiz su kaynaklarına olan ihtiyacın artması, su ve atıksu arıtımını önemli hale 

getirmektedir.  

 

Metil viyolet, tekstil ve boya endüstrisinde oldukça yaygın kullanılmaktadır. Metil viyolet 

(MV) boyar maddesine maruziyet insan sağlığı için tehlike arz etmekte, ayrıca su 

ortamlarında yaşam dengesini bozmaktadır. Ağır metallerden bakır, endüstride yaygın 

kullanımı, insanlar için toksik ve kanserojen etki gibi birçok sağlık problemine neden 

olması sebepleriyle önemli bir kirleticidir.  Bu sebeplerle metil viyolet boyar maddesi ve 

bakır gibi spesifik kirleticiler su ortamlarına deşarj edilmeden önce çeşitli arıtma 

yöntemleri ile giderilmeye çalışılmaktadır. Bu yöntemler içinde adsorpsiyon, uygulama 

kolaylığı, düşük işletme ve yatırım maliyeti gibi avantajlarıyla öne çıkmaktadır. 

Adsorpsiyon işlemlerinde doğal adsorbentler, endüstriyel atıklar, sentetik adsorbentler, 

tarımsal atıklar,  biyokütle atıkları ve nano adsorbentler gibi çeşitli adsorbentler 

kullanılmaktadır. Nano adsorbentler, geniş yüzey alanları, küçük boyutlu olmaları, yüksek 

reaktiviteleri, yüzeylerinde çok sayıda aktif bağlanma noktası bulundurmaları gibi 

özellikleri ile farklı kirleticilerin su ortamından uzaklaştırılmasında kullanılmaktadırlar. 

Nano adsorbentlerden olan karbon nanotüpler, geniş spesifik yüzey alanları, yüksek 

gözeneklilik, içi boş ve katmanlı yapılara sahip olmaları, mekanik elektriksel özellikleri, 

yüksek kimyasal ve termal kararlılık gibi özellikleri ile su ve atıksu arıtımında 

kullanılmaya başlanmıştır. Karbon nanotüpler kirleticilerin gideriminde ham olarak 

kullanılabildiği gibi fonksiyonelleştirilmiş formlarda da kullanılmaktadır. 

Fonksiyonelleştirilmiş karbon nanotüpler ile daha yüksek giderim verimlerine ulaşıldığı 

literatür çalışmalarında görülmektedir.  

 

Bu çalışmada çok duvarlı karbon nanotüplerden olan MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

kullanılarak sentetik olarak hazırlanmış metil viyolet boyar maddesi ve bakır çözeltilerinin 

giderimi hedeflenmiştir. Çalışma iki ana kısımdan oluşmaktadır. İlk kısımda MWCNT-

COOH ve MWCNT-OH ile MV’nin; ikinci kısımda MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile 

bakır gideriminin adsorpsiyon mekanizmaları, kimyasal kinetikleri detaylı olarak 
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incelenmiş, Yanıt Yüzey Yöntemi (YYY) ve Yapay Sinir Ağları (YSA) ile prosesler 

modellenmiş ve optimizasyon yapılmıştır.    

 

1.1 Tekstil Atıksuları 

Tekstil endüstrisi, dünya çapında en çok gelişen endüstrilerden biridir. Tekstil 

endüstrisinde ham madde olarak elyaf kullanılmaktadır ve elyafın özelliğine göre işlenme 

yöntemleri değişiklik gösterebilmektedir. Elyaflar, yün,  pamuk ve sentetik materyallerden 

hazırlanmaktadır. Elyaflar ipliğe, iplikler kumaş ürünlerine dönüştürülür ve sonrasında 

kumaşlar farklı ıslak proseslerden geçirilir.  Temel olarak uygulanan işlemler, haşıllama, 

yıkama, ağartma, merserizasyon, boyama ve apreleme olarak söylenebilir [1,2].  

Tekstil endüstrisinde özellikle boyama prosesi büyük miktarda su kullanımı 

gerektirmektedir. Bu aşamada temel olarak fazla boyaların ve yardımcı kimyasal 

maddelerin temizlenmesi amacıyla su kullanılmaktadır. Boyama işleminde kullanılan 

boyar maddelerin yaklaşık %10-50’sinin atıksuya karıştığı tahmin edilmektedir [3].  

 

1.1.1 Tekstil Atıksuyu Karakterizasyonu 

Tekstil endüstrisinin diğer tüm endüstrilerden daha fazla su kullandığı tahmin edilmektedir 

ve deşarj edilen atıksuyun kirlilik yükü oldukça fazladır. Ortalama büyüklükteki bir tekstil 

fabrikasında 1 kg kumaş üretimi için yaklaşık 200 L su tüketilmektedir [4]. Tekstil 

atıksuları yüksek miktarlarda renk, sıcaklık, tuzluluk, pH, biyolojik oksijen ihtiyacı (BOİ), 

kimyasal oksijen ihtiyacı (KOİ), toplam çözünmüş katı, toplam azot, toplam fosfor, 

biyolojik olarak parçalanamayan organik bileşikler ve ağır metaller (krom, arsenik, bakır, 

çinko vb.) gibi farklı biyolojik ve fizikokimyasal parametreler içermektedir [5]. 

İçeriğindeki yüksek miktarlardaki kirleticiler sebebiyle tekstil atıksularının arıtılması 

oldukça önemlidir. Şekil 1.1’de tipik bir pamuk bazlı tekstil endüstrisine ait işletme akış 

şeması ve bu aşamalarda üretilen atıksuların özellikleri verilmektedir.  
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Şekil 1.1: Pamuk bazlı bir tekstil endüstrisine ait işletme akım şeması ve atıksuların 

özellikleri. 

 

Tekstil atıksularıyla ilgili temel sorun son derece kanserojen olması, alerjilere sebebiyet 

vermesi ve toksik etki oluşturmasıdır [6]. Su Kirliliği Kontrolü Yönetmeliği’nde “Tekstil 

Sanayii Atıksularının Alıcı Ortama Deşarj Standartları” yer almaktadır [7].   

 

Deşarj standartlarını sağlamak amacı ile fiziksel, kimyasal, biyolojik ve kombine arıtma 

yöntemleri geliştirilmiştir. Tekstil endüstrisi atıksularında bulunan çeşitli karmaşık 

bileşikler içinde en kesin kirlilik kaynağı boyar maddelerdir [8].  

 

Proses 

Elyaf Üretimi 

Atıksu Karakteristiği 

İplik ve Dokuma 

Ön Arıtma 

 Haşıl Sökme 

 Ovma 

 Ağartma 

 Merserizasyon 

Boyama 

Baskı 

Bitirme 

Yüksek BOİ ve KOİ, orta KM 

Yüksek BOİ, KOİ ve KM 

Yüksek KOİ, BOİ (%34-50), 70-80o C 

BOİ (%30), yüksek pH, siyah renk 

Yüksek pH 

Yüksek BOİ, pH ve KM 

Yüksek toksiklik, pH ve KM, BOİ (%6) 

Yüksek toksiklik, pH, KM, KOİ,  

BOİ (%6), kuvvetli renk 

 

Yüksek toksiklik, düşük alkalilik ve BOİ 
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1.1.2 Boyar Maddeler 

Boyalar, insanlar tarafından bin yıldan fazla süredir çeşitli amaçlarla kullanılmaktadırlar. 

Eski zamanlarda böceklerden veya bitkilerden küçük miktarlarda üretilen doğal boyalar 

kullanıyordu. Fakat doğal boyaların çeşitliliğinin az olması, güneş ışığı veya yıkama ile 

renklerde solma yaşanması dezavantaj oluşturmaktadır. Boya molekülleri genel olarak 

kromoforik (boyanın renginden sorumlu) ve oksokromik (rengin yoğunluğundan sorumlu)  

gruplardan oluşan organik bileşiklerdir. Oksokromik gruplar kromoforik grupları 

desteklemelerinin yanı sıra molekülün suda çözünebilir olmasını ve liflere bağlanma 

kuvvetini arttırmaktadır [9].  

 

- Kromoforik gruplar; azo (-N=N-), nitroso (-NO ya da –N-OH), karbonil (>C=O), 

etilen (>C=C<), nitro ( -NO2 ya da =NO-OH), sülfit (>C=S), keton-imin (>C=NH), 

polimetin (=HC-HC = CH–CH =), antrakinon, ftalosiyanin, trifenilmetan 

 

- Oksokromik gruplar; amino (-NH2), metilamino(-NHCH3), dimetil amino (-

N(CH3)2)), hidroksil (-OH), alkoksil (-OR), elektron donör grupları (- NO2, -CO2H, 

SO3H, -OCH3, Cl, Br, I, At) [5]  

 

Boyar maddeler suda çözünürlüklerine göre, çözünebilir ve çözünemez boyar maddeler 

olarak ikiye ayrılır. Suda çözünebilen boyar maddeler, asidik (anyonik), bazik (katyonik), 

reaktif ve direkt olarak, suda çözünemeyen boyar maddeler ise vat, sülfür, dispers ve 

pigment boyar maddeler olarak sınıflandırılmaktadır [10].  

 

 Suda Çözünebilen Boyar Maddeler 

a) Asidik (Anyonik) Boyalar 

Sulu bir çözeltide asidik pH (2-6)’da boyama işlemini gerçekleştirebilen boyalardır. Bu 

boyalar yün, pamuk ve naylon gibi hidrofilik liflere uygulanır. Toplam kullanılan boya 

miktarının %30-40’ı bu boyalardan oluşmaktadır. Anyonik boyalar sülfonik asit grubu 

içermelerine veya alkali ortamda çözünmelerine göre sınıflandırılabilir. Bunun yanı sıra 

boyalar kromoforik gruplarına göre azo, antrakinon, ksantenler, trial ve difenilamin olarak 

da sınıflandırılırlar [10]. 
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b) Bazik (Katyonik) Boyalar 

Bu boyalar, organik bazlardan türetilir ve çözeltide iyonlaşarak renkli katyonları 

oluşturduklarından bazik veya katyonik boyalar olarak adlandırılır. Genellikle tuz 

formunda satılırlar ve klorürler en yaygın olarak kullanılan tuzlardır. Bazen oksalatlar veya 

çinko klorür içeren çift tuzlar şeklinde de bulunabilirler. Bazik boyaların en belirgin 

özellikleri diğer boya sınıflarının elde edemediği tonlarda yoğun ve canlı renkler 

sağlamasıdır. Bu boyalar, renklilik ve parlaklık açısından üstün performans sergilerler. Bu 

yüzden tekstil, deri, kâğıt, ahşap ve diğer malzemelerin boyanması gibi çeşitli endüstrilerde 

yaygın olarak kullanılırlar. Katyonik boyalar kimyasal sınıflarına göre difenilmetan, 

triarilmetan, oksazin, azin ve ksanten olarak sınıflandırılmaktadır [10–12]. Metilen mavisi, 

malahit yeşili, metil viyolet, rodamin gibi boyalar katyonik boya sınıfına örnek verilebilir 

[13,14]. 

 

c) Reaktif Boyalar 

Reaktif boyalar, kumaş lifleriyle kimyasal olarak reaksiyona girerek güçlü bir kovalent bağ 

oluşturan bir tür çözünebilir anyonik tekstil boyasıdır. Bu özelliklerinden dolayı pamuk, 

keten ve ipek gibi doğal liflerin boyanmasında kullanılırlar. Selüloz lifindeki -OH grupları 

ve yündeki -OH, -SH ve -NH2 grubu gibi lif bölgelerine reaksiyona girebilen herhangi bir 

grup, bir reaktif boya ile birleşik oluşturabilecek olası bir reaktif gruptur [10]. Boya ve 

kumaş arasında oluşan kovalent bağ, tekrar tekrar yıkama veya güneş ışığına maruz 

kaldıktan sonra bile rengin canlı kalmasını ve solmaya karşı dayanıklı olmasını sağlar. 

Reaktif boyalar ayrıca çok çeşitli parlak ve yoğun renkler sunarak canlı ve göz alıcı 

tasarımlara olanak tanır. Ancak diğer taraftan atıksuda kalan reaktif boyalar, hidroliz 

nedeniyle reaktif olmadıkları için tekrar kullanılamazlar. Düşük adsorpsiyon ve fiksasyon 

nedeniyle, reaktif boya atığı yüksek oranda konsantredir ve birincil veya ikincil işlemlerle 

arıtılması zordur. Reaktif boyalara örnek olarak pamuk ve ipek gibi tekstillerin 

boyanmasında yaygın olarak kullanılan canlı kırmızı bir boya olan Reaktif Red 120 veya 

mükemmel renk haslığı sağlayan koyu mavi bir boya olan Reaktif Blue 19 verilebilir. 

 

d) Direkt Boyalar 

Direkt boyalar, özellikle suni ipek,  keten,  selülozik lifler, pamuk ve ipek boyamada 

yaygın olarak kullanılan bir boya sınıfıdır. Bu boyalar lif moleküllerine gevşek bir şekilde 

bağlıdır. Böylece kumaşlara uygulandıktan sonra çabuk kurumazlar. Bu tür boyalar 79,4 

°C–93,3 °C arasındaki sıcaklıklarda kullanılır. Direkt boyalar, diğer boya türlerine kıyasla 
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ışığa ve yıkamaya karşı biraz daha düşük direnç gösterseler de, çok çeşitli tonları 

mevcuttur ve iyi renk haslığı sunar. Direkt boyalar sabitleme özellikleri olmadığı için 

sadece soğuk su ile yıkanabilir. Diğer boyalara göre ucuz olmaları avantajları arasındadır. 

Örnek olarak pamuk, suni ipek ve diğer selüloz bazlı elyafların boyanmasında yaygın 

olarak kullanılan parlak mavi bir boya olan Direkt Blue 86 ve iyi renk haslığı sağlayan 

canlı kırmızı bir boya olan Direkt Red 81 verilebilir [10].  

 

 Suda Çözünemeyen Boyar Maddeler 

a) Vat boyası 

Mükemmel renk haslığı ve solmaya karşı güçlü dirençleriyle bilinen vat boyalar, pamuk 

gibi selüloz liflerinin yanı sıra yün ve ipek gibi doğal protein liflerinin boyanmasında 

kullanılır. Bu tip boyalar önce bir sıcak suda veya sodyum karbonatta çözülür. En önemli 

doğal vat boyası indigofera bitkisinden elde edilen indigo veya indigotindir. Bunun 

yanında Palantren ve Neozapon gibi Benzanthrone vat boyaları mükemmel ışık haslığı ve 

canlı renkleri olan vat boyası çeşitlerindendir [10]. 

 

b) Sülfür boyası 

İlk olarak 1873 yılında Croissant ve Bretonnière tarafından hazırlanan kükürt boyaları, 

özellikle pamuk olmak üzere selüloz liflerinin boyanmasında yaygın olarak kullanılan bir 

sentetik boya türüdür. Mükemmel renk haslıkları, yıkamaya ve ışığa karşı yüksek 

dirençleri ile bilinirler. Tüm boya türleri içinde en mat renk aralığına sahiptirler ve 

ucuzdurlar.  Sülfür boyaları ile boyama işlemi, boya moleküllerinin elyaf ile kimyasal 

olarak reaksiyona girdiği sülfürizasyonu içerir. Bu reaksiyon, kumaşa sıkıca bağlanan ve 

mükemmel renk tutma ile sonuçlanan çözünmez bileşikler oluşturur. Kükürt, Leuco 

kükürt, çözündürülmüş ve yoğunlaştırılmış kükürt boyaları olarak 4 kategoride incelenen 

bu boyalara örnek olarak pamuk ve diğer selüloz esaslı kumaşların boyanmasında 

kullanılan parlak mavi Sülfür Blue 2 boyası verilebilir [10,15]. 

 

c) Dispers boyası 

Dispers boyalar, öncelikle polyester, naylon ve asetat olmak üzere sentetik elyafların 

renklendirilmesinde kullanılan bir boya sınıfıdır. Bu boyalar, boyama işleminde çok ince 

parçacıklar halinde dağılma, sentetik elyafların yüzeyine nüfuz etme ve boyamalarına izin 

verme yetenekleri ile karakterize edilir. Dispers boya iyonik değildir, bu nedenle uçucudur 

ve boya buharları hidrofobik elyaf tarafından yüksek oranda emilir. Polyester elyafların 
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boyanmasında yaygın olarak kullanılan, mükemmel renk haslığı sunan ve genellikle giysi 

ve tekstil üretiminde kullanılan canlı kırmızı Dispers Red 60, poliester ve asetat 

elyaflarının boyanmasına uygun, iyi renk tutma sağlayan ve tekstil endüstrisinde çeşitli 

uygulamalar için yaygın olarak kullanılan Dispers Blue 56, yaygın kullanılan dispers boya 

çeşitlerindendir [10]. 

 

d) Pigment boyası 

Pigment boyalar, tekstil, boya, plastik ve baskı mürekkepleri dâhil olmak üzere çeşitli 

endüstrilerde yaygın olarak kullanılan bir renklendirici sınıfıdır. Diğer boya türlerinden 

farklı olarak pigment boyalar uygulandıkları ortamda çözünmezler, herhangi bir 

fonksiyonel grup içermezler ve substrat ile kimyasal reaksiyona girmezler. Bunun yerine, 

liflerle bağlayıcı olarak reaksiyona giren, asidik ve bazik çözücüler olan renkli 

bileşiklerdir. Pigment boyaların en önemli avantajlarından biri mükemmel ışık haslığı ve 

renk kararlılığıdır. Solmaya karşı oldukça dirençlidirler ve uzun süre ışığa maruz 

kaldıklarında bile canlı renklerini koruyabilirler. Organik pigmentler benzoik türevler iken 

inorganik pigmentler Zn, Fe, Mb, Sn, Pb, Al, Ca, Cr ve Mg gibi metal türevleridir [10].  

 

1.1.2.1 Metil Viyolet 

Metil viyolet (MV), tekstil, boya ve baskı mürekkeplerinde yaygın olarak kullanılmaktadır. 

Metil viyolet, boyanan materyallere mor tonlarında renk verir. Metil viyolet, fiziksel temas 

halinde cilt ve göz tahrişine, kızarıklığa, ağrıya neden olabilmektedir. Yutulması halinde 

gastrointestinal sistemde, solunması halinde ise solunum yollarında hasarlara sebebiyet 

vermektedir. Metil viyolet katyonik boyar maddeler sınıfına girmektedir. Yapısında ikincil 

amino grup içermektedir. Şekil 1.2’de verilen kimyasal yapısından merkezi bir karbon 

atomuna bağlı üç aromatik halka olduğu görülmektedir [26]. Yapısında yer alan birkaç çift 

bağ elektronların görünür ışığı adsorbe edebilecek kadar delokalizasyonunu açıklar. Metil 

viyolet 584 nm de mor-mavi renk veren maksimum adsorpsiyonu gösteririr [16,17].  
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Şekil 1.2: Metil viyolet boyasının kimyasal yapısı. 

 

1.1.2.2 Boyar Maddelerin Arıtım Yöntemleri 

Sentetik boyalar, renk verme özellikleri nedeniyle deri, kağıt, tekstil gibi önemli 

endüstrilerde yaygın olarak kullanılmaktadır. Dünyada yaklaşık 10000 çeşit boya ve 

pigment bulunmakta ve her yıl ortalama 700000 ton ticari amaçlı boya üretildiği tahmin 

edilmektedir [18,19].  Boyar maddeler amaçlarına uygun olarak kulanıldıktan sonra, genel 

olarak çevresel su kaynaklarına deşarj edilmektedir. Boya atıklarının sektör bazlı 

kaynaklarının yüzdesel oranları  Şekil 1.3’te verilmektedir.  

 

 

Şekil 1.3: Boyar madde atıklarının sektörel dağılımı. 
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Boyar maddeler yeterince arıtılmadan deşarj edilirse, biyolojik aktiviteleri yavaşlatırlar, 

fotodegradasyonu geciktirir ve oksidasyonu engellerler. Estetik açıdan rahatsız edici olup 

bazı boyalar sağlık açısından da toksik ve kanserojendir [20,21]. Karsinogenez, mutajenez, 

kromozomal bozukluklar, teratojenite, solunum toksisitesi, dermatit, cilt tahrişleri 

maligniteler gibi etkileriyle insan sağlığı için büyük bir sorun oluşturmakta ayrıca küresel 

olarak temiz su kıtlığına sebebiyet vermektedirler [18,22]. Şekil 1.4’te tekstil 

atıksularından boyar madde arıtım yöntemleri gösterilmektedir [2].  

 

 

Şekil 1.4: Tekstil atıksularından boyar madde giderim teknolojileri. 

 

Atıksulardan boyar madde giderimi için ozonlama, koagülasyon, ultrafiltrasyon, 

oksidasyon, elektrokimyasal yöntemler, fotokatalitik degradasyon ve adsorpsiyon gibi 

birçok arıtma metodu kullanılmaktadır [23]. Adsorpsiyon, boyar maddelerin arıtımında en 

yaygın kullanılan yöntemlerdendir [19,24–29].  

 

Arıtma metotları maliyet, tasarım ve boyar madde arıtım verimliliği açısından çeşitli 

avantaj ve dezavantajlara sahiptir. Boyar madde arıtma metotlarının avantaj ve 

dezavantajları Tablo 1.1’de verilmiştir [25].  

 

 

 

Boyar 
Madde 
Arıtma 

Teknolojileri

Biyolojik (aerobik, 
anaerobik ve 

yaşayan/ölü biyokütle)

Kimyasal (Kimyasal 
oksidayon, fenton, 

ozonlama ve 
fotokataliz)

Fizikokimyasal 
(koagülasyon, 

filtrasyon, iyon değişimi 
ve adsorpsiyon)
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Tablo 1.1: Boyar madde arıtma metotlarının avantaj ve dezavantajları. 

Arıtma Teknolojileri Avantajları Dezavantajları 

Kimyasal Metotlar 

Ozonlama 
Çamur üretimi 

yok 

İşletme maliyeti çok 

yüksek  

Foto kataliz 

İşletme maliyeti 

düşük ve 

ekonomik olarak 

uygulanabilir 

Bazı foto katalizörler toksik 

yan ürünlere ayrışır 

Fenton 

Düşük fiyatlı 

reaktif ve yük sek 

verim 

Bertaraf sorunları ve çamur 

üretimi 

Biyolojik Metotlar 

Anaerobik Arıtma  

Yan ürünler enerji 

kaynağı olarak 

kullanılabilir 

Aerobik şartlar altında 

arıtma gerektirir, metan ve 

hidrojen sülfit üretimi  

Aerobik arıtma 

İşletme maliyeti 

düşük ve azo boya 

gideriminde etkili 

Mikroorganizmaların 

büyümesi için uygun ortam 

gerekir ve proses oldukça 

yavaştır 

Fizikokimyasal Metotlar 

Adsorpsiyon/Sorpsiyon 

Tüm boyalar için 

yüksek 

adsorpsiyon 

kapasitesi 

Bazı adsorbentler için 

düşük yüzey alanı ve 

yüksek maliyet, atık 

adsorbent oluşumu 

İyon Değişimi  Sorbent kaybı yok 
Dispers boyalar için etkili 

değil 

Elektro kinetik, Koagülasyon 
Ekonomik olarak 

uygun 

Flokülasyon, filtrasyon gibi 

ek arıtımlara ihtiyaç 

duyulur, çamur üretimi olur 

Membran Filtrasyon 
Tüm boyalar için 

etkili 

Düşük hacimler için 

uygundur, çamur üretimi  

 

1.2 Ağır Metaller 

Ağır metaller, genel olarak 5 g/cm3’ten daha büyük yoğunluğa ve 63,5- 200,6 g/mol 

arasında atom ağırlıklarına sahiplerdir. Ağır metal kirliliğinin ana kaynağı modern 

kimyasal endüstrilerdir. Son yıllarda artan sanayileşme ile metal kaplama, pil üretimi, 

gübre üretimi, madencilik, böcek ilacı fabrikaları, metalurji, fosil yakıtlar, kağıt fabrikaları, 

tabakhaneler ve polivinil klorür gibi farklı üretim tesisleri ağır metallerin çevre kirliliğine 

sebep olmasına katkıda bulunmaktadır. Ağır metaller, biyolojik olarak parçalanamadıkları 

için canlı organizmalarda birikme eğilimi gösterirler. Güvenli sınırın üzerinde alınan ağır 

metaller insan sağlığını ciddi bir şekilde etkilemektedir. Bu sebeple ağır metal içeren 

atıksular deşarj edilmeden önce mutlaka arıtılmalıdır. Endüstriyel atıksuların arıtımında 
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özellikle endişe duyulan toksik ağır metaller arasında kurşun, krom, kadmiyum, civa, 

arsenik, nikel, bakır ve çinko bulunur [30].  

 

 Kurşun  

Kurşun, ağır, yumuşak, dövülebilir mavimsi gri yapıda bir metaldir. Kurşun, öncelikli 

kirletici olarak kabul edilen, oldukça zehirli bir metaldir. Ekosisteme toprak, hava ve su 

yoluyla giren endüstriyel bir kirleticidir. Kurşun, kansızlık, böbrek yetmezliği, beyin doku 

hasarı, hatta aşırı doz durumunda ölüme yol açabilecek potansiyel zehirli bir maddedir. 

Asit pil üretimi, metal kaplama-bitirme, mühimmat, tetraetil kurşun üretimi, seramik ve 

cam endüstrileri gibi tesislerden oluşan atıklar kurşun kirliliğinin ana kaynaklarıdır. 

Ekosisteme ve insan hayatına uzun vadede risk oluşturması sebebiyle Dünya Sağlık Örgütü 

(DSÖ) ve Çevre Koruma Ajansı ( EPA) içme sularında kurşun için maksimum limiti 0,05 

mg/L olarak belirlemiştir. Endüstriyel atıksulardan kurşun arıtımında adsorpsiyon, 

çöktürme, koagülasyon, iyon değişim, sementasyon, elektrodiyaliz, elektrokoagülasyon ve 

ters ozmos gibi birçok arıtma yöntemi kullanılmaktadır [31].  

 

 Krom 

Krom (VI) biyolojik sistemler için en toksik ve mutajenik metal iyonudur. Krom tuzları yer 

kabuğunun %0,037-0,044 ‘ünü oluşturmaktadır. Yüksek sıcaklıklara dayanıklı ve oldukça 

sert bir metaldir. Havada oksitlenmez ve genellikle Cr (III) ve Cr (VI) formlarında bulunur. 

DSÖ’ye göre doğadaki en zehirli metallerden biridir. Cr (VI), krom kaplama endüstrisinde 

yaygın olarak kullanılmaktadır. Dünyada her yıl yaklaşık 480000 ton krom tanin 

üretilmektedir ve bu miktar düşünüldüğünde toksisitesi sebebiyle kontrol edilmelidir.  

Krom içeren atıksuların arıtılması için kimyasal çöktürme, adsorpsiyon, biyoysorpsiyon, 

elektroliz, iyon değişimi, ters ozmos, solvent ekstraksiyonu, ultrafiltrasyon ve sıvı 

membranlar gibi birçok yöntem kullanılmaktadır [32].   

 

 Kadmiyum  

Kadmiyum, Uluslararası Kanser Araştırmaları Ajansı tarafından kategori-1 kanserojen, 

EPA tarafından ise grup-B1 kanserojen olarak belirlenmiştir. Kadmiyum, yer kabuğunun 

yaklaşık 0,1 mg/L’sini oluşturur. Bu miktar çok az olmasına karşın kadmiyumun biyolojik 

olarak parçalanamaması ve konsantrasyonunun antropojenik faaliyetlerle artması canlı 

yaşamı açısından sorun teşkil etmektedir. Başlıca kadmiyum kaynakları, galvanizli 

boruların aşınması, doğal tortuların erozyonu, metal rafinerilerinden yapılan deşarjlar, atık 
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pillerden akma, madencilik, demir olmayan metallerin eritilmesi ve rafine edilmesi, fosfatlı 

gübre imalatı, kadmiyum kaplı çelik hurdalarının geri dönüşümü, baskı-fotoğraf endüstrisi 

ve pigment üretimi işlemlerdir. Kadmiyum, böbrekler için toksik etki oluşturur ayrıca 

kemiklerde hasara sebebiyet verir. Aşırı dozda olması idrarda protein dökülmesine ve 

potasyum metabolizmasının bozulmasına sebep olur.   DSÖ ve EPA, evsel kullanma 

amaçlı sularda Cd için 0,005 mg/L’yi maksimum kabul edilebilir konsantrasyon olarak 

belirlemişlerdir. Kadmiyumun sulardan aritılması için kimyasal çöktürme, 

koagülasyon/flokülasyon, iyon değişimi/çözücü ekstraksiyonu, sementasyon, 

kompleksleştirme, elektrokimyasal işlemler, biyolojik işlemler, adsorpsiyon, 

buharlaştırma, filtrasyon ve membran işlemler gibi birçok arıtma tekniği 

kullanılabilmektedir [33]. 

 

 Civa 

Civa (Hg), litosfer, hidrosfer, atmosfer ve biyosfer dahil olmak üzere küresel çevrede 

yaygın olarak bulunan en toksik ağır metallerden biridir. Civa çevrede kalıcıdır ve uzun 

vadede kirlilik problemleri oluşturur. Civa elementinin bilinen bir metabolik fonksiyonu 

bulunmamaktadır, canlı organizmalardaki varlığı doğal veya antropojenik kaynaklardan 

gelen kontaminasyon ile açıklanabilmektedir. Civa mutajen, teratojen ve kanserojen bir 

ağır metaldir, ayrıca embriyosidal, sitokimyasal ve histopatolojik etkilere sebep 

olmaktadır. Civa zehirlenmelerinin belirtileri başlıca nöral bozukluklar olmakla birlikte 

kardiyovasküler sistemde, böbrek ve kemiklerde de hasar oluşturmaktadır. Su ve 

aıtksulardan civa giderimi için kimyasal çöktürme, koagülasyon, iyon değişimi, membran 

teknolojileri ve adsorpsiyon gibi arıtma teknikleri kullanılmaktadır [34].  

 

 Arsenik 

Arsenik insan vücudunda en çok bulunan 12. elementtir. Küçük miktarlarda arsenik 

insanlar için gereklidir fakat bu miktarın üzerine çıkıldığında zehir etkisi göstermektedir.  

Sularda bulunan arsenik doğal kaynaklardan veya insan faliyetlerinden kaynaklanmaktadır. 

Volkanik kayaçlardan, jeotermal sulardan, sedimenter kayaçlarda meydana gelen jeolojik 

oluşumlardan sulara karışmaktadır. Ayrıca madencilik, metalürji, üretim, ahşap koruma ve 

pestisitler de insan kaynaklı faliyetler olup arseniğin sulara karışmasına sebep olmaktadır. 

İçme sularında arseniğe maruz kalan nüfuslarda kansere dayalı sağlık sorunlarının çok 

olması endişe oluşturmaktadır. Cilt kanseri, akciğer, mesane ve böbrek kanserleri ile tümör 

oluşumu, damar hastalıkları ve diyabete sebebiyet verdiği de bilinmektedir. Arsenik içeren 
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suların arıtımında adsorpsiyon, kimyasal çöktürme, membran teknolojileri, iyon değişimi 

gibi birçok yöntem kullanılmaktadır [30,35]. 

 

 Nikel  

Nikel, yer kabuğunun % 0,3’ünü oluşturmaktadır ve yer kabuğunda bulunan elementler 

içinde 24. sıradadır. Hava, su ve alkalilerle korozyona karşı dayanıklı olup, bu özellikleri 

dolayısıyla paslanmaz çelik üretimi, madeni para, metalik alaşımlar, süper alaşımlar, piller, 

bakır sülfat, elektro-kaplama, porselen emaye, mineral işleme gibi işlemlerde kullanılır. 

Kullanım alanlarının genişliği ise nikelin su ortamlarına karışmasına sebebiyet 

vermektedir. Tehlikeli olmayan düzeylerde nikel bazı enzim sistemlerinde aktivatör olarak 

ve metabolik reaksiyonlara katılarak faydalı olabilir. Fakat güvenli miktar aşıldığında 

oksidatif enzim aktivitesini inhibe eder, akciğerlerde, böbreklerde ciddi hasarlara sebep 

olur ve mide bulantısı, kusma, ishal, deri dermatiti, göğüs ağrısı ve nefes darlığı gibi 

problemlere sebebiyet verir. Nikel giderimi için nanofiltrasyon, ultrafiltrasyon, 

kompleksleştirme/ultrafiltrasyon, ters ozmos, koagülasyon/flokülasyon, flotasyon, 

elektrokoagülasyon, iyon değişimi ve adsorpsiyon gibi arıtma yöntemleri kullanılmaktadır 

[36].  

 

 Çinko  

Çinko, demir, alüminyum ve bakırdan sonra en çok kullanılan dördüncü metaldir ve 

doğada bulunma miktarına göre 25. sırada yer almaktadır. Çinko biyolojik olarak 

parçalanamaz. Çinko, insan sağlığı için gerekli iz elementlerden biridir. Bununla birlikte 

çinkonun sınır değerlerin üzerinde olduğu durumlardfa mide krampları, cilt tahrişleri, 

kusma, mide bulantısı ve anemi gibi sağlık sorunlarına neden olmaktadır. Çinko çeşitli 

endüstrilerin sularında yüksek konsantrasyonlarda bulunur. Arıtım yöntemleri arasında 

kimyasal çöktürme, iyon değişimi, ters ozmos, solvent ekstraksiyonu, sıvı ekstraksiyonu, 

elektrodiyaliz, elektrokimyasal arıtma, membran ayırma ve adsorpsiyon bulunmaktadır 

[37,38]. 

 

1.2.1 Bakır 

Bakır, medeniyetin başlangıcından itibaren insanlar tarafından kullanılan ilk metallerden 

biridir.  İlk olarak M.Ö. 8000’de madeni paralarda ve süs eşyalarında kullanılırken, M.Ö. 

5500 civarında yapılan bakır aletler taş devrinin bitmesinde etkili olmuştur. Bakırın kalayla 

alaşımıyla tunç, çinko ile alaşımından ise pirinç elde edilmiştir [39]. Bakır ve alaşımları 
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tarih boyunca yaygın kullanılmış olup günümüzde de geniş kullanım alanına sahiptir. 

Bakır, yüksek termal ve elektriksel iletkenlik, imalat ve montaj kolaylığı, korozyana karşı 

direnç, yüksek geri dönüştürülebilirlik, iyi görünüm gibi özellikleri sebebiyle elektrik 

kabloları, klima boruları, sıhhi tesisat, çatı kaplama gibi endüstrilerde yaygın olarak 

kullanılmaktadır [40].  Bakır kirliliğinin büyük bir kısmı metal kaplama, elektrokaplama, 

dağlama ve oyma baskı, kağıt hamuru, kağıt, mukavva, ahşap koruyucu kullanan fabrikalar 

ve gübre endüstrisi atıklarından kaynaklanmaktadır [41,42] .  

 

Bakır, insanlarda enzim sentezi, doku ve kemik gelişimi için gerekli olan önemli bir iz 

elementtir. Ancak bakır (Cu2+) sınır değerlerin üzerinde vücuda alındığında toksik ve 

kanserojendir. Karaciğerde birikim, kusma, mide bulantısı, solunum sıkıntıları, karın 

ağrısı, karaciğer ve böbrek yetmezliği, gastrointestinal kanama gibi sağlık problemlerine 

neden olmaktadır. Toprak bitki örtüsü içinde zararlı etkileri bulunmaktadır. Tatlı su 

kaynaklarında ve su ekosisteminde fazla miktarda bulunan Cu2+, tatlı su hayvanlarının 

osmo-düzenleyici mekanizmasına zarar verir ve insanlarda mutageneze sebep olurlar. 

EPA, endüstriyel atıklarda 1,3 mg/L’ye kadar Cu2+ konsantrasyonuna izin vermektedir 

[43]. DSÖ, içme sularında sınır olarak 2 mg/L Cu2+ konsantrasyonunu belirlemiştir 

[44,45]. İnsani Tüketim Amaçlı Sular Hakkında Yönetmeliğe göre içme sularında sınır 

değer 2 mg/L Cu2+   olarak belirlenmiştir [46].  

 

Su ve atıksulardan Cu2+ giderimi için kimyasal çöktürme [47,48], iyon değişimi [49,50], 

membran filtrasyonu [51,52], flotasyon [53], elektrokimyasal arıtma [54,55], 

koagülasyon/flokülasyon [56,57] ve adsorpsiyon gibi birçok arıtma yöntemi 

kullanılmaktadır. Şekil 1.5’te atıksulardan bakır gideriminde kullanılan arıtma yöntemleri 

gösterilmektedir [43]. 
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Şekil 1.5: Atıksulardan bakır giderim yöntemleri. 
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Bakır gideriminde kullanılan arıtma yöntemlerinin avantaj ve dezavantajları Tablo 1.2’de 

özetlenmiştir [43].  

 

Tablo 1.2: Bakır giderim yöntemlerinin avantaj ve dezavantajları. 

Proses Materyal Avantajları Dezavantajları 

Kimyasal 

Çöktürme 

Kireç, alkali, 

sülfit/flokülantlar yüzey aktif 

maddeler, asit, baz 

Düşük metal 

konsantrasyonları elde 

edilir  

Büyük miktaralardaki 

atıksuların arıtımında 

kullanılabilir 

Uygulaması kolay 

Fazla miktarda 

kimyasal ihtiyacı, 

pH’yı optimumda 

tutmak, çamur 

bertaraf problem, 

sıcaklık, pH, 

çöktürücü kons. gibi 

birçok faktörün 

kontrol edilmesi 

gerekir 

İyon Değişimi 
Doğal veya sentetik iyon 

değiştirici reçineler 

Yüksek arıtma kapasitesi, 

yüksek oranda metal 

giderimi 

Büyük ölçekli 

uygulanamaz, sentetik 

reçineler pahalı 

olabilmektedir 

Membran 

filtrasyon 
Membranlar, sürfaktanlar 

Atıksuların yeniden 

kullanımı için sınır 

değerlere ulaşmada oldukça 

başarılı, değerli materyalin 

geri kazanımı, çevreye 

zararın önlenmesi  

Membranların 

kirlenmesi, ilk yatırım 

maliyeti, bakım ve 

işletme maliyeti  

Koagülasyon/Flokü

lasyon 

Alüminyum, demir tuzları gibi 

reaktifler 

Büyük ölçekli atıksu 

arıtımında 

uygulanabilmekte 

Reaktiflerin pahalı 

olması, büyük 

miktarlarda çamur 

üretimi ve bertaraf 

sorunları 

Elektrolitik Geri 

Kazanım 
Elektrik enerjisi 

Daha az kimyasal tüketimi, 

saf metalin geri kazanımı, 

yüksek arıtım verimi 

Enerji maliyeti, 

tasarım ve uygulama 

maliyeti, seyreltik 

konsantrasyonlarda 

verimde azalma, 

büyük hacimlerdeki 

atıksulara sulara 

uygulanamaz  

Adsorpsiyon 

Akışkan yatak, rejenerasyon 

ortamı, sabit ve düzgün akış 

için pompa 

Ağır metaller için sınır 

değerlere kadar arıtma 

verimliliği 

Kimyasal 

rejenerasyon 

gereksinimi, arıtma 

tesisinde kirlilik ve 

korozyon, tükenen 

adsorbanların 

atılması, her bir 

döngüde adsorpsiyon 

kapasitesinde azalma 

Ters Ozmos Membran destekli reçineler 

Atıksulardan metal 

gideriminde yüksek arıtma 

verimliliği 

Kimyasal maliyeti, 

membranların 

kirlenmesi  
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Arıtma yöntemleri içinde adsorpsiyon, uygulama kolaylığı ve düşük yatırım maliyeti gibi 

özellikleriyle bakır iyonlarını uzaklaştırmak için kullanılan en yaygın yöntemdir [40,45]. 

Literatürde farklı adsorbentlerle bakır giderim çalışmaları mevcuttur [40,42,58–63].  

 

Cu(II) türlerinin sulu çözeltilerde Cu2+, Cu(OH)+, Cu(OH)2, Cu(OH)3- ve Cu(OH)4
2- 

formlarında bulunabileceği bilinmektedir. pH<7,5'te baskın Cu(II) türü her zaman Cu2+'dir 

[64]. Yapılan bir çalışmada bakır için elde edilen örnek bir pH diyagramı Şekil 1.6’da 

verilmektedir [65].   

 

 

Şekil 1.6: Bakır-pH diyagramı. 

 

1.3 Adsorpsiyon 

Adsorbat, adsorbent ile temas ettiğinde bir bölümü adsorbent tarafından tutulmaktadır. 

Adsorbatın absorbent yüzeyine tutunmasına adsorpsiyon, iç kısımlarına nüfus etmesine 

absorbsiyon; yüzeye tutunma ve iç kısımlara nüfus etme olaylarının birlikte oluşmasına ise 

sorpsiyon denilmektedir [66]. Adsorpsiyon işlemi, sıcaklık, adsorbent-adsorbat yapısı, 

ortamda başka kirleticilerin varlığı, pH, temas süresi, partikül boyutu, karıştırma hızı gibi 

çeşitli faktörler tarafından kontrol edilmektedir [67].  Adsorpsiyon işlemi, adsorbent ile 
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adsorbat arasındaki etkileşim kuvvetine göre fiziksel, kimyasal ve iyonik (elektrostatik) 

adsorpsiyon olarak sınıflandırılmaktadır [68].  

 

 Fiziksel Adsorpsiyon 

Van der Waals kuvvetleri etkisiyle oluşmaktadır ve adsorpsiyon tersinirdir. Adsorbat ile 

adsorbent molekülleri arasındaki çekim kuvveti, adsorbat ile çözücü molekülleri arasındaki 

kuvvetten büyük olduğu durumda, adsorbat adsorbent yüzeyine tutunacaktır [69]. Fiziksel 

adsorpsiyonda, aktivasyon enerjisi gerekmemektedir ve adsorpsiyon enerjisi 10 

kcal/mol’den düşüktür [70]. 

 

 Kimyasal Adsorpsiyon 

Adsorbat ile adsorbent arasındaki fonksiyonel grupların kimyasal etkileşimi ile 

oluşmaktadır. Daha kuvvetli kimyasal bağlar bulunmaktadır ve proses tersinmezdir.  

Adsorpsiyon için aktivasyon enerjisi gerekmektedir ve adsorpsiyon ısısı 40 kcal/mol’den 

büyüktür [70].  

 

 İyonik (Elektrostatik) Adsorpsiyon 

Çözeltide iyonik karakterli bulunan adsorbatların, adsorbent yüzeyi üzerindeki yüklü olan 

bölgelere elektrostatik çekim kuvvetleri ile çekilmesi sonucunda oluşmaktadır [68].  

 

1.3.1 Adsorpsiyon İzotermleri 

Adsorpsiyon izotermleri, sabit sıcaklık ve denge şartlarında kirletici (adsorbat) ile 

adsorbent arasındaki ilişkiyi tanımlamaktadır. Adsorpsiyon mekanizmasının tanımlanması, 

adsorbent yüzey özelliklerinin ve kapasitesinin belirlenmesi ve adsorpsiyon sistemlerinin 

tasarlanması için kritik önem taşımaktadır [71]. Adsorpsiyon dengesi (adsorplanan kirletici 

miktarı ile çözeltide kalan kirletici miktarı arasındaki denge), adsorbent ile adsorbatın 

yeterli süre temas ettirilmesiyle kurulur [72].  

 

Adsorpsiyon mekanizmasını açıklamak için Langmuir, Freundlich, Brunauer–Emmett–

Teller, Redlich–Peterson, Dubinin–Radushkevich, Temkin, Toth, Koble–Corrigan, Sips, 

Khan, Hill, Flory–Huggins and Radke–Prausnitz izotermi gibi birçok denge izoterm 

modelleri kullanılmaktadır [73].   



19 

 

Adsorpsiyon işlemi sonucunda, R (%) yüzde giderim verimi, qt (mg/g) herhangi bir t 

anındaki adsorpsiyon kapasitesi ve qe (mg/g) denge anındaki adsorpsiyon kapasitesini 

hesaplamak için kullanılacak olan formüller sırasıyla Denklem (1.1), Denklem (1.2) ve 

Denklem (1.3)’te verilmiştir [74,75]. 
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C0: Başlangıç anında ortamdaki kirletici konsantrasyonu (mg/L) 

Ct: t anında ortamdaki kirletici konsantrasyonu (mg/L) 

Ce: Denge anında ortamdaki kirletici konsantrasyonu (mg/L) 

V: Çözelti Hacmi (L)  

m: Adsorbent miktarı (g) 

 

1.3.1.1 Freundlich İzotermi 

Freundlich izotermi, ideal olmayan ve tek tabakalı oluşumla açıklanamayan, tersinir 

adsorpsiyonu tanımlamaktadır. Denklem (1.4) ve Denklem (1.5)’te (doğrusal denklem) 

verilen ampirik model çok tabakalı adsorpsiyon, heterojen yüzey üzerindeki adsorpsiyon 

ısısının ve adsorbata karşı ilginin eşit olmadığı adsorpsiyon işlemlerini açıklamak için 

uygulanabilmektedir [71].  
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Kf ve 1/n değeri Freundlich izoterm sabitleri olup sıcaklık ve adsorbent-adsorbat çiftine 

bağlıdırlar. “n” sabiti adsorpsiyon enerji dağıtımı ile ilgilidir, Kf  adsorpsiyon kapasitesini 

artırmaktadır [76]. ln Ce’ye karşı ln qe grafiği çizilerek, doğrunun eğimi ve kaymasından 

dan n ve Kf sabitleri bulunmaktadır [75]. 

 

1.3.1.2 Langmuir İzotermi 

Langmuir izotermi, adsorpsiyon işleminin tek tabakalı olduğunu ve homojen bir yüzey 

üzerinde olduğunu, adsorbent yüzeyindeki tüm aktif noktaların adsorbatlara karşı eşit 

enerji ve ilgiye sahip olduğunu; aynı zamanda aktif noktaların enerji olarak birbirinden 

bağımsız olduğunu varsaymaktadır [77,78]. Langmuir izoterminin ampirik modeli 

Denklem (1.6)’da, lineer formu Denklem (1.8)’de verilmiştir [72,79].  
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Burada Ce denge anında çözeltide kalan kirletici miktarı (mg/L), qe denge anında 

adsorpsiyon miktarı (mg/g), qm maksimum adsorpsiyon kapasitesi (mg/g), KL Langmuir 

sabitini (L/mg) ifade etmektedir. Ce’ye karşı Ce/qe grafiği çizilerek eğim ve kayma 

noktasından qm ve KL değerleri hesaplanabilmektedir [79,80]. 

 

Webber ve Chakkravorti’nin tanımladıkları boyutsuz bir sabit olan ve genel olarak ayırma 

faktörü olarak adlandırılan RL,  Denklem (1.8) ile hesaplanabilmektedir [81].  
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Burada Co, başlangıçta çözeltideki kirletici miktarı (mg/L),  KL ise Langmuir sabitini 

(L/mg) ifade etmektedir. RL değeri adsorpsiyon modelinin uygunluğuna dair bilgi 

vermektedir. RL>1 olduğu durumda modelin uygun olmadığını, RL=1 olduğunda doğrusal, 

0<RL<1 aralığında olması modelin uyumluluğunu ve RL=0 olduğu durumda tersinmez 

olduğunu söylemektedir [71].  
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1.3.1.3 Temkin İzotermi 

Temkin modeli adsorpsiyonun çok tabakalı gerçekleştiğini varsaymaktadır [82]. Bu 

izoterm, adsorbent ile adsorbat arasındaki etkileşimleri hesaba katmaktadır. Ekstrem 

konsantrasyon değerleri göz ardı edildiğinde katmandaki tüm moleküllerin adsorpsiyon 

ısısının logaritmik değil lineer olarak azalacağını varsaymaktadır. Denklem (1.11)’de 

verilen model eşitliğine göre ln(Ce)’ye karşı qe grafiği çizilerek eğim ve kayma noktası 

bulunur [83].  

 

ln lne T eq B A B C   (1.9) 

 

AT: Denge bağlama sabiti (L/g) 

bT: Temkin izoterm sabiti  

R: Evrensel gaz sabiti (8,314 j/mol/K) 

T: Mutlak sıcaklık (K) 

B: RT/bT 

 

1.3.2 Adsorpsiyon Kinetiği  

Adsorpsiyon mekanizmasının anlaşılabilmesi için adsorpsiyon kinetiği çalışmaları 

yapılmaktadır. Birinci dereceden kinetik model, İkinci dereceden kinetik model, Yalancı 

ikinci dereceden kinetik model, Elovich model, Langmuir, Crank, Boyd, Bangham, Weber 

ve Morris, İntra partikül difüzyon model gibi birçok kinetik model bulunmaktadır [84,85]. 

 

 Yalancı Birinci Derece Kinetik Model 

1898 yılında Lagergren tarafından tanımlanmıştır. Bir çözünenin, sulu çözeltiden 

adsorpsiyonu için en yaygın kullanılan kinetik modellerdendir [86]. Yalancı birinci derece 

kinetik modelin diferansiyel ve lineer eşitliği sırası ile Denklem (1.10) ve Denklem (1.11) 

de verilmektedir [87].  

 

1( )t
e t

dq
k q q

dt
   (1.10) 

 

1ln( ) lne t eq q q k t    (1.11) 
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qt, herhangi bir t anında adsorplanan kirletici miktarı (mg/g), qe denge anında adsorplanan 

kirletici miktarı (mg/g),  k1 yalancı ikinci dereceden kinetik model sabitidir (dk-1) Burada 

lineer hali verilen denkleme göre t’ye karşı ln (qe-qt) grafiği çizilerek eğimden k1 değeri 

hesaplanabilmektedir [88].  

 

 İkinci Derece Kinetik Model 

İkinci dereceden kinetik modelinin diferansiyel ve lineer hali Denklem (1.12) ve Denklem 

(1.13)’te verilmiştir.  
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   (1.12) 
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k2 ikinci derece kinetik model sabiti olup t’ye karşı 1/Ct grafiği çizilerek k2 ve R2 

hesaplanabilmektedir [89].  

 

 Yalancı İkinci Derece Kinetik Model 

Yalancı ikinci dereceden model, katı fazın adsorpsiyon kapasitesine dayanmaktadır ve 

diğer modellerin aksine tüm adsorpsiyon aralığındaki davranışı tahmin etmektedir [86].  

Yalancı ikinci derece kinetik model için diferansiyel ve lineer denklem, Denklem (1.14) ve 

Denklem (1.15)’te verilmektedir.  
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   (1.14) 

 

2

2

1

t e e

t t

q k q q
   (1.15) 

   

Bu denklemdeki k2 yalancı ikinci derece kinetik model sabitini (g.mg-1.dk-1) vermektedir. 

Denklem (1.15) de t’ye karşılık t/qt grafiği çizilerek k2 ve R2 hesaplanır [79,90]. 
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 Elovich Modeli  

Katı yüzey üzerindeki ürünlerin desorpsiyonu olmadan adsorbatın, kimyasal olarak 

adsorpsiyonunu içeren reaksiyonlarda artan yüzey kaplaması nedeniyle adsorpsiyon hızının 

zamanla azaldığını ifade etmektedir. Model eşitliğinin diferansiyel ve lineer hali Denklem 

(1.16)  ve Denklem (1.17)’de verilmektedir [86].  a, ilk adsorpsiyon hızı, b ise desorpsiyon 

sabitidir. 

 

exp( )t
t

dq
a bq

dt
   (1.16) 

 

(1/ ) ln( ) (1/ ) ln( )tq b ab b t   (1.17) 

 

 İntrapartikül Difüzyon Modeli  

İntrapartikül difüzyon modeli Denklem(1.18)’de verilmiştir. ki, intra partiküler difüzyon 

model sabiti (g.mg-1.dk-0,5) ve C, sınır tabaka kalınlığı ile ilgili bir sabittir (mg/g) [91]. 

 

0,5

t iq k t C   (1.18) 

 

D, difüzyon katsayısı (cm2/s) olup Denklem (1.19) ile hesaplanmaktadır. r0, adsorbent 

tanecik yarıçapı (cm) dır.  r0, değeri 2,5*10-3 cm olarak (küresel tanecik) kabul edilir [92]. 
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D
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1.3.3 Adsorbentler 

Adsorpsiyon prosesi, uygulama kolaylığı ve düşük maliyetli olması gibi avantajlarıyla 

atıksu arıtımında tercih edilmektedir. Adsorbent seçimi ise kirletici konsantrasyonuna ve 

kirletici türüne bağlıdır. Aynı zamanda seçilecek adsorbentin toksik olmaması, maliyetinin 

düşük olması, kolay ulaşılabilir ve kolayca rejenere edilebilir olması gerekmektedir [93]. 

İdeal bir adsorbent, çevreye duyarlı olmalı, yüksek adsorplama kapasitesine sahip olmalı, 

düşük konsantrasyonlardaki kirleticilere karşı yüksek seçicilik göstermeli, adsorpsiyon 

sonrasında kirletici yüzeyden kolayca ayrılabilmeli, geri dönüştürülebilir olmalıdır [94]. 
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Adsorbentler, doğal adsorbentler, endüstriyel atıklar, sentetik adsorbentler, tarımsal atıklar,  

biyokütle atıkları ve nano adsorbentler olarak sınıflandırabilir [93].  

 

 Doğal adsorbentler 

Doğal adsorbentler, doğal olarak oluşmuş, büyük miktarlarda doğada bulunan adsorplama 

özelliği gösteren malzemelerdir. Çok sayıda doğal adsorbent bulunmaktadır. Ağır 

metallerin, boyaların ve organik bileşiklerin uzaklaştırılmasında en yaygın kullanılan doğal 

adsorbentler kitin, zeolit, kil, turba yosunu, odun ve kömür olup, bu adsorbentlerle yapılan 

çalışmalarda oldukça başarılı sonuçlar alınmaktadır [95]. Klinoptilolit [96], perlit [97], 

aktif karbon [98] ile metil viyolet, aktif karbon [63], zeolit [99], bentonit [100] ile bakır 

giderimi gibi birçok çalışma mevcuttur.  

 

 Endüstriyel atıklar 

Endüstriyel atıklar, endüstrilerde üretilmekte olup yüksek miktarlarda elde edilmesi kolay 

ve ucuz adsorbentlerdir. Bu adsorbentlerin su ve atıksu arıtımında ağır metal, boyar madde 

ve organik bileşen gibi toksik kimyasalların gideriminde etkinliği ile ilgili birçok çalışma 

mevcuttur [93]. Palm yağı külü [101], kırmızı çamur [102], çay fabrikası atıkları [103], 

küspe külü [104], zeytinyağı endüstrisi atıkları [105], kahve atıkları [106] gibi endüstri 

kaynaklı adsorbentlerin kullanımı ile ilgili çalışmalar mevcuttur. Talaş ile metil viyolet 

[107] ve kırmızı çamur ile bakır giderimi [108] gibi çalışmalar literatürde bulunmaktadır. 

 

 Tarımsal atıklar 

Zirai atıklar, meyve ve sebze kabukları küçük bir işlemden sonra düşük maliyetli 

adsorbentler olarak kullanılmaktadırlar. Yapılarında ağırlıklı olarak lignin ve selülöz 

bulunur. Spesifik yapıları ve kimyasal özellikleri ile alternatif adsorbent olarak 

kullanılmaktadırlar. Yapılarında bulunan alkol, fenol, aldehit, karboksil ve keton gibi 

spesifik gruplar sayesinde çeşitli kirleticilerin sulardan uzaklaştırılmasında 

kullanılmaktadırlar [109].  Portakal kabuğu [110], greyfurt kabuğu [111], limon kabuğu 

[112], muz kabuğu [113], pirinç kabuğu [114], buğday kepeği [115] ve hindistan cevizi 

kabuğu [116] gibi tarımsal atıkların su ve atıksu arıtımında adsorbent olarak kullanımına 

ilişkin çalışmalar bulunmaktadır. Tarım atıkları ile metil viyolet [117], palmiye kabuğu 

[118], hindistan cevizi kabuğu [119], patates kabuğu [120] ile bakır giderimi gibi 

çalışmalar mevcuttur. 
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 Biyokütle 

Sulardan toksik madde gideriminde, biyosorpsiyon ve biyokütle birikiminden 

faydalanılmaktadır. Hem yaşayan hem de ölü mikrobiyal materyaller yardımıyla (algler 

[121], mantarlar [122], mayalar [43] ve bakteriler [123] yapılan çalışmalarda yüksek 

miktarda toksik element giderimlerine ulaşılmıştır.  Mantar biyokütlesi ile metil viyolet 

[124],  maya ile bakır [125] giderimi gibi çalışmalar mevcuttur. 

 

 Nano adsorbentler (Nano partiküller) 

Boyutları 1-100 nm aralığında olan partiküller, nano partiküller olarak 

adlandırılmaktadırlar. Geleneksel materyaller ile karşılaştırıldığında nano adsorbentler, 

küçük boyutlu olmaları, katalitik potansiyelleri, yüksek reaktiviteleri, büyük yüzey 

alanları, kolayca ayrılabilmeleri, yüzeylerinde çok sayıda aktif bağlanma noktası 

bulundurma gibi özellikleri ile potansiyel olarak su ve atıksu arıtımında kullanılan önemli 

adsorbentlerdir [67,94]. Aktif karbon, karbon fiberler, aerojeller ve karbon nanotüpler 

karbon bazlı nano adsorbentler sınıfına girmektedirler [126].  

 

1.4 Karbon Nanotüpler 

Karbon, karbonun allotropları olarak bilinen birçok moleküler formda var olma özelliğine 

sahiptir. Bu allotroplar karbon elementinin farklı yapısal modifikasyonları olarak 

düşünülebilir. Karbon nanotüpler (CNT),  tüp benzeri bir yapı içinde sarılmış silindirik 

grafit (allotropik karbon formu) levhalardan oluşur [30]. Karbon ailesinin üyesi olan 

karbon nanotüpler ilk olarak 1991 yılında Iijima tarafından keşfedilmiştir [127]. Daha 

sonra benzersiz fizikokimyasal özellikleri sebebiyle araştırmaların odak noktası 

olmuşlardır. CNT’ler, tabaka sayılarına göre tek duvarlı karbon nanotüpler (SWCNT’ler) 

ve çok duvarlı karbon nanotüpler (MWCNT’ler) olarak sınıflandırılmaktadırlar. Tek 

duvarlı karbon nanotüpler (SWCNT'ler), tek bir grafen levhadan oluşan silindirik bir şekle 

sahipken, çok duvarlı karbon nanotüpler (MWCNT’ler) eş merkezli iki veya daha fazla 

grafen levhaların yaklaşık 0,34 nm boşlukla istiflenmesi şeklinde oluşmaktadırlar. Şekil 

1.7’de MWCNT ve SWCNT’lerin yapıları verilmiştir [30,128]. MWCNT’ler SWCNT’ler 

ile karşılaştırıldığında yapısal karmaşıklıkları ve çeşitlilikleri iyi tanımlanamamıştır. Bunun 

yanı sıra daha düşük yüzey alanı ve gözenek hacmine sahiptirler. Fakat MWCNT’ler 

SWCNT’lere kıyasla toplu olarak sentezlenebilme, katalizör olmadan üretilebilme ve 

düşük üretim maliyeti gibi avantajlara sahiptirler [128].  
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Şekil 1.7: Karbon nanotüp yapılarının gösterimi a. MWCNT ve b. SWCNT. 

 

Karbon nanotüpler, ark deşarjı, lazer buharlaştırma ve kimyasal buhar biriktirme (CVD) 

gibi çeşitli yöntemlerle sentezlenebilmektedir. İlk iki yöntemle yüksek kalitede karbon 

nanotüpler üretilebilmektedir, fakat yüksek sıcaklık ve karmaşık ekipman gereksinimi bu 

yöntemler için dezavantaj oluşturmaktadır. CVD ise grafit liflerin ve MWCNT’lerin büyük 

ölçekli üretimlerinde umut vadeden yöntemlerden biridir. CVD yöntemiyle daha az yan 

ürünle yüksek saflıkta CNT’ler üretilebilmekte ve üretim için düşük sentez sıcaklığı ile 

çalışılmaktadır [129]. CNT’lerin yüzeyleri reaktif değildir, CNT’lerin fullerin benzeri 

uçları daha reaktif olabilmektedir. Bu sebeple CNT’lerde fonksiyonelleştirme ile 

fonksiyonel gruplar (-COOH, -OH, -C=O vb.) oluşturulmaktadır [130].  

  

Geniş spesifik yüzey alanları, yüksek gözeneklilik, içi boş ve katmanlı yapılara sahip 

olmaları, mekanik elektriksel özellikleri, yüksek kimyasal ver termal kararlılık gibi 

özellikleri ile sensörlerde, katalizör destekleyicilerde, elektronik, optik, enerji depolama ve 

atıksu arıtma gibi alanlarda kullanılmaktadırlar [131,132]. CNT yüzeyindeki grafit 

tabakalarda altıgen karbon atomu dizileri, CNT’lerin diğer molekül ve atomlarla güçlü  π–

π elektronik ve hidrofobik bağlar kurulmasını sağlayarak CNT’lerin gelecek vaat eden bir 

adsorbent türü olmasına yol açmaktadır [133]. Atıksuların arıtımında çeşitli kirleticilerin 

giderimi için CNT’ler kullanılmaktadır [134–141].   

 

Ham CNT’lerin metal iyonlarını adsorplama kapasiteleri oldukça düşüktür, ancak 

adsorplama kapasiteleri HNO3, NaOCl ve KMnO4 çözeltileri ile oksitlendikten sonra 
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önemli ölçüde artmaktadır. Bu durum, CNT uçlarının açılması ve oksitleyici ajanlarla 

oksidasyon sonrasında beşgen, yedigen gibi kusurların kırıklara yerleşmesi ile 

açıklanabilir. Bu şekilde CNT’lerin yüzeylerinde büyük miktarda oksijen içeren –COOH, -

OH veya –C=O gibi gruplar oluşmaktadır. Bu fonksiyonel gruplar, karbon yüzeyindeki 

negatif yükün artışına sebep olurlar ve fonksiyonel gruplardaki oksijen atomları metal 

iyonlarına tek elektron çifti vererek katyon değişim kapasitelerini artırırlar [130]. Farklı 

kirleticilerin SWCNT demetlerinde adsorbe olabilecekleri olası yerler (Şekil 1.8) şöyle 

açıklanabilir; 1)  İç kısımlar: İçi boş tüpler fakat bu kısımlar sadece tüplerin uçları açık 

iken kullanılabilir 2) Ara kanallar: Demet içindeki nanotüpler arasındaki yollar, 3) Dış 

Oluklar (Yivler): En dıştaki nanotüplerin yüzeyleri ve bir nanaotüp demetinin çevresinde 

bulunan oyuklar, 4) Dış yüzey: Nanotüp demetlerinin dışında tek tek nanotüplerin kavisli 

yüzeyleri [142]. 

 

 

Şekil 1.8: Kısmen açık uçlu SWCNT’lerde farklı adsorpsiyon bölgeleri 1)İç kısımlar 2)Ara 

kanallar 3) Dış Oluklar 4) Dış yüzey. 

 

CNT’ler geniş yüzey alanları ve kimyasal kararlılık özellikleri sebebi ile atıksulardan ağır 

metal (Pb, Cu, Cd, Ag, Ni vs.) gideriminde kullanılmaktadırlar [131]. CNT’lerin metal 

iyonlarını adsorplama kapasitesinin artırılması için, CNT’lerin üzerine oksijen içeren 

fonksiyonel gruplar oksidasyon yöntemi ile bağlanmaktadır [143].  

 

Metal iyonlarının CNT’ler üzerine bağlanma mekanizmaları oldukça karışık olup 

elektrostatik çekim, sorpsiyon-çöktürme ve metal iyonları ile yüzeydeki fonksiyonel 

gruplar arasındaki kimyasal etkileşimle ilişkilendirilmektedir. Genel olarak, metal iyonları 

ile CNT'lerin yüzey fonksiyonel grupları arasındaki kimyasal etkileşimin ana sorpsiyon 
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mekanizması olduğuna inanılmaktadır. CNT'lerin karboksilik ve fenolik gruplarındaki 

protonlar, sıvı fazdaki metal iyonları ile yer değiştirir. Metal iyonlarının CNT’ler yüzeyine 

sorpsiyonu dengeye ulaşınca çözeltinin pH’sının düşmesi, CNT yüzeylerinden çözeltiye 

verilen H+ iyonları ile açıklanmaktadır.     

Şekil 1.9’da iki değerlikli metal iyonlarının CNT yüzeyine sorpsiyonunu için diyagram 

verilmiştir [130].  

 

 Şekil 1.9: İki değerlikli metal iyonlarının CNT yüzeyine sorpsiyon diyagramı. 

 

Yadav ve Srivastava (2017) çalışmalarında, adsorbent olarak karbon nanotüp kullanarak 

Mn7+ giderimi çalışmışlar ve etkili bir şekilde adsorpsiyon gözlemlemişlerdir. CNT 

kullanarak Mn7+ konsantrasyonunu 150 mg/L’den 3 mg/L’ye düşürebilmeyi başarmışlardır 

[144]. Huang vd. (2018), karboksilli karbon nanotüpleri çitosanla modifiye ederek 

(Çitosan- MWCNTs-COOH)  asidik (pH=2)  sulardan Cr (V) iyonlarını gidermeyi 

hedeflemişlerdir. 293 K, 303 K ve 313 K’de sırasıyla 142,9±0,9 mg/g, 151±1 mg/g ve 

164±2 mg/g adsorpsiyon kapasitelerine ulaşılmıştır. Adsorpsiyon işlemi ekzotermik olup 

Langmuir izotermine uyum sağlamaktadır [145]. Salam vd. (2020), Cu (II), Zn (II) , Fe (II) 

ve Pb (II)’nin MWCNT’ler ve 5,7-dinitro-8-quinolinol ile modifiye edilmiş MWCNT’ler 

ile giderilmesini çalışmışlardır. MWCNT’ler ve modifiye edilmiş MWCNT’ler FTIR, 

SEM ve TEM ile karakterize edilmiştir. pH, karıştırma süresi, metal iyonlarının 

konsantrasyonu, iyonik güç ve adsorbent dozajının adsorpsiyon üzerindeki etkisi 

çalışılmıştır. MWCNT’ler ile 142,8 mg/g Cu (II), 250 mg/g Zn (II), 111,1 mg/g Fe (II) ve 

200 mg/g Pb (II) adsorpsiyon kapasitelerine; modifiye edilmiş MWCNT’ler kullanıldığında 

ise 333,3 mg/g Cu (II), 500 mg/g Zn (II), 200 mg/g Fe (II) ve 333,3 mg/g Pb (II) 
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adsorpsiyon kapasitelerine ulaşılmıştır. Kinetik çalışmaları adsorpsiyon prosesinin yalancı 

ikinci dereceden modele uyum sağladığını göstermiştir [146]. Li vd. (2010), karbon 

nanotüplere kalsiyum aljinat bağlayarak (CNTs/CA) sulu çözeltilerden bakır giderimini 

hedeflemişlerdir. Adsorbentler SEM, BET ve FTIR ile karakterize edilmiştir. pH’nın 2,1 

olduğu şartlarda bile % 69,9 bakır giderme verimi elde edilmiştir. CNTs/CA’nın 

maksimum bakır adsorplama kapasitesi 84,88 mg/g’dir [132]. Mubarak vd. (2016), boru 

şeklinde bir mikroldalga kimyasal buhar biriktirme tekniği kullarak çok duvarlı karbon 

nanotüp sentezlemiş, yöntem esnasında öncü gaz olarak asetilen ve hidrojen, katalizör 

olarak da ferrosin kullanmışlardır. Sentezledikleri MWCNT örneklerinin Pb (II) 

gideriminde test etmişlerdir. FTIR,  BET, FESEM ile karakterizasyon yapmış ve pH, 

başlangıç Pb (II) konsantrasyonu, MWCNT dozajı, karıştırma hızı ve sürenin adsorpsiyon 

işlemi üzerindeki etkilerini incelemişlerdir. pH 5, MWCNT dozu 0,1 g, karıştırma hızı 160 

devir/dk, süre 22 dk ve başlangıç Pb (II) konsantrasyonu 10 mg/L çalışma şartlarında % 

99,9 giderim verimi elde etmişlerdir [75]. Sun vd. (2012), yüzeyi okside edilmiş 

MWCNT’ler sentezleyerek XRD, SEM ve FTIR ile karakterizasyonunu yapmışlardır.  

Oksidize edilmiş MWCNT’ler ile U(VI) giderimi çalışmışlar, adsorpsiyon işlemi üzerinde 

temas süresi, U(VI) konsantrasyonu, pH, iyonik güç, humik asit/ fulvik asit oranı ve 

karbonatın etkilerinin araştırmışlardır. pH ve iyonik gücün U(VI) giderimi üzerinde 

oldukça etkili olduğunu tespit etmişlerdir [147].  

 

Tablo 1.3’te çeşitli CNT’ler ile ağır metal giderim çalışmalarına örnekler verilmiştir. 
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Tablo 1.3: Karbon nanotüpler kullanılarak yapılan ağır metal giderimi çalışmaları. 

Kirletici Adsorbent qm (mg/g) Uyum sağladığı izoterm 

Uyum 

sağladığı 

Kinetik Model 

Ref. 

Hg(II) MWCNTs 87,72 Freundlich  

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[148] 

Hg(II) 
MWCNTs-OH 

MWCNTs-COOH 

120,1 

127,6 
Langmuir  

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[149] 

Hg(II) 

MWCNTs 

MWCNT-OH 

MWCNT-COOH 

MWCNT-NH2 

71,1±7,3 

78,9±4,7 

134±20 

205±10 

Dubinin-Radushkevich 

Dubinin-Radushkevich 

Dubinin-Radushkevich 

Freundlich 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 
[150] 

Cu(II) MWCNTs 4,24±0,18 
Freundlich - 

[64] 

Cu(II) 
CNTs/CA(kalsiyum 

alginate) 
84,88 Langmuir 

- 
[132] 

Cu(II) MWCNT-RAFT 189 mg/ g  Langmuir  

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[151] 

Cu(II) 
MWCNTs-D2EHPA-

TOPO 
4,9  - 

- 
[152] 

Cu(II) MWCNTs 3,19*10-5 mol/g Langmuir 
- 

[153] 

Pb(II) CNTs 17,5 Langmuir/Freundlich 
- 

[154] 

Pb(II) MnO2/CNTs 78,74 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[155] 

Cr(VI) Oksitlenmiş- MWCNTs 4,26 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[156] 

Ni(II) 
MWCNTs 

Oksitlenmiş CNTs 

18,08 

49,26 
Langmuir 

- 
[157] 

Ni(II) β-CD@Fe3O4/MWCNT 103 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[158] 

Zn(II) MWCNTs 156,25 Freundlich  [159] 

Zn(II) 
Fonksiyonelleştirilmiş 

MWCNTs 
1,05 Freundlich  

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[160] 

Cr(VI) MWCNTs 2,679 Langmuir - [161] 

Pb(II) MWCNTs 97,08 Langmuir  - [162] 

Cu(II) MWCNTs 28,49 Langmuir - [162] 

Pb(II) MWCNT-COOH 2,0 Freundlich 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[163] 

 

Literatürde farklı CNT’lerin boyar madde türlerinin giderimi için kullanıldığı bazı 

çalışmalar Tablo 1.4’te özetlenmiştir.  
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Tablo 1.4: Karbon nanotüpler kullanılarak yapılan boyar madde giderimi çalışmaları. 

Kirletici Adsorbent qm (mg/g) 

Uyum 

Sağladığı 

izoterm 

Uyum Sağladığı 

Kinetik Model Ref. 

Metil Viyolet CNTs 46,2 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[164] 

Metilen Mavisi 

(MB) 
CNTs 53,7 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[164] 

Metil Viyolet m-MWCNT 666,7 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[165] 

Reaktif kırmızı 

M-2BE 
MWCNT 335,7 Liu 

Avrami 

fraksiyonel 

kinetik 

[166] 

Malahit Yeşili f-MWCNT 142,85 Langmuir 

Yalancı 1. 

Dereceden 

kinetik 

[167] 

Maksilon 

Mavisi 
MWCNT 187,69 Freundlich 

- 
[168] 

Reaktif Mavisi 

4 
MWCNT 502,5 Liu 

Genel 

mertebeden 

kinetik model 

[169] 

Metil Oranj MWCNT 50,25 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[170] 

Amido siyahı 

10B (AB10B) 

MWCNT-COOH 

MWCNT-COOH-Cysteamine 

90 

131 
- 

İntra partiküler 

difüzyon model 
[171] 

Metil Oranj PANI-MWCNTs 149,25 Langmuir 

Yalancı 2. 

Dereceden 

kinetik 

[172] 

 

Karbon nanotüplerin sağlık açısından güvenli olup olmadığı ile ilgili endişeler mevcuttur, 

bu durum parçacıkların patojenitesi ile ilişkilendirilen üç özellikten kaynaklanmaktadır. 

Bunlar; 1) Nano boyutta partiküller olup, büyük boyutlu parçacıklara göre daha fazla 

toksisiteye sahip olabilirler 2) Lif şeklindedirler ve iğne benzeri şekilleri ile asbest ve diğer 

patojenik lifler gibi davranabilirler 3) Esas olarak grafitiktirler ve biyolojik olarak 

biyodireçli olmaları beklenmektedir [173].  

 

CNT’lerin yaygın kullanımı, su ortamlarında CNT miktarlarının artmasına sebep olacak ve 

insanların CNT’lerle temas etmesi ile sonuçlanacaktır. Çok sayıda toksikoloji çalışması 

CNT’lerin canlı sağlığı üzerinde olumsuz etkileri olduğunu göstermektedir [174–177]. 

CNT’lerin toksisitesi, içerdiği safsızlıklara, fonksiyonelleştirmeye, şekil ve boyut gibi 

özelliklere bağlı olarak değişiklikler göstermektedir [174]. CNT’ler insan pnömositlerine 

girebilir ve pulnomer sistem fonksiyonlarına zarar verebilirler. Zayıf bozunabilirlik ve 

toksisite özellikleri nedeniyle mümkün olduğunda içme sularından CNT’lerin ayrılması 

gerekmektedir [132]. CNT’lerin mezenkimal hücre büyümesini uyarma, granülom 

oluşumuna ve fibrogeneze sebep olma gibi etkileri bulunmaktadır [173].  
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1.5 Yanıt Yüzey Yöntemi 

Yanıt Yüzey Yöntemi (YYY), Çevre Mühendisliği alanında, istatistiksel ve matematiksel 

teknikleri kullanarak proseslerin geliştirilmesi, iyileştirilmesi ve formüle edilmesinde 

oldukça yaygın kullanılmaktadır [178]. Özellikle, proses girdilerinin (faktör), proses 

çıktılarını etkilediği durumlarda deneysel tasarım için kullanılmaktadır. Belirli ve sınırlı 

deney sayısı bulunması sebebiyle zamandan ve maliyetten kazanç sağlaması en büyük 

avantajlarındandır [179]. Bir proseste YYY’nin uygulanması şu adımlardan oluşur: (i) 

bağımsız girdilerin ve düzeylerinin belirlenmesine yönelik ön çalışmalar; (ii) deney 

tasarımının seçilmesi ve modelin doğrulanması; (iii) bağımsız girdilerin bir fonksiyonu 

olarak contour grafiklerinin elde edilmesi ve optimum noktaların bulunmasıdır. 

 

YYY tasarımlarından biri olan Merkezi kompozit tasarımı, girdiler ve çıktılar arasında bir 

korelasyon oluşturulabilmesi için ihtiyaç duyulan minimum deney sayısını veren standart 

bir yöntemdir. İlgi alanını dıştan çevreleyen, içten çevreleyen ve yüzey merkezli olmak 

üzere üç farklı çeşidi bulunan merkezi kompozit tasarımının türleri Şekil 1.10’da 

verilmiştir [180]. Merkezi kompozit tasarımının türü, belirlenen girdi ve istenen özellikler 

göz önüne alınarak seçilmektedir.  

 

 

Sınırlandırılmış Tasarım 

 

İçeriye Alınmış Tasarım 

 

Yüzey Merkezli Tasarım 

Şekil 1.10: Merkezi kompozit tasarımları. 

 

Bu tez çalışmasında yüzey merkezli ikinci dereceden merkezi kompozit deney tasarımı 

seçilmiştir. İkinci dereceden merkezi kompozit YYY’nin matematiksel ifadesi Denklem 

(1.20)’de verilmiştir [24].  
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Bu denklemdeki Y ikinci dereceden polinomu, β0 model sabitini, βi, βii ve βij ise 

hesaplanması gereken katsayıları göstermektedir. Denklem (1.20)’de verilen model, girdi 

ve çıktılar arasındaki ilişkiyi belirlemenin yanı sıra girdilerin modeldeki etkilerini 

belirlemede ve optimum girdilerin hesaplanmasında büyük öneme sahiptir. Bu hedeflere 

ulaşılması ve modelin oluşturulması için gerekli olan toplam deney sayısı Denklem (1.21)

’de verilmiştir [24]. 

 

exp 2 2kN k nc    (1.21) 

 

Her iki denklemde verilen k, girdilerin sayısını, nc merkezi noktadaki deney tekrarı sayısını 

ve Nexp ise toplam deney sayısını vermektedir. Deney tasarımı oluşturulurken girdi 

faktörleri minimum ve maksimum değerleri 1 ’e, merkezi nokta 0’a ölçeklenecek şekilde 

kodlanabilir. 

 

Literatürde boyar madde [181–183] ve ağır metal [184–186] giderimi ile ilgili YYY 

çalışmaları mevcuttur.  

 

1.6 Yapay Sinir Ağları 

Yapay sinir ağları (YSA), insan beynindeki sinir sisteminin işlevi ve yapısını inceleyerek 

insanın öğrenme ve cevap verme yeteneklerinden esinlenmiş bir yöntemdir. Bu sebeple, 

verileri inceleme veya modelleme alanında yüksek bir başarıya sahiptir [187]. Çevre 

Mühendisliği alanında fonksiyon yaklaşımı [188], örüntü tanıma [189], sınıflandırma [190] 

gibi YSA’nın kullanıldığı uygulamalar bulunmaktadır. YSA modelinin temel elemanı olan 

nöronlar, toplama ve ağırlık parametresi olmak üzere iki parçadan oluşmaktadır. Toplama 

işlemiyle beraber elde edilen sonuç ikinci kısım olan mantık bölümüne aktarılmaktadır. 

YSA’nın en büyük avantajı, mantık bölümünde doğrusal olmayan yapıdaki aktivasyon 

fonksiyonlarının bulunmasıdır. Genel anlamıyla girdi, toplama fonksiyonu, aktivasyon 

fonksiyonu ve çıktılardan oluşan YSA’nın temel yapısı Şekil 1.11’de görülmektedir. 
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Şekil 1.11: Yapay sinir ağları temel hücre yapısı. 

 

Genel olarak bir YSA modelinin oluşturulma aşamaları [191]: (i) Verilerin toplanması, 

analizi ve ön işlenmesi; (ii) sinir ağının eğitimi; (iii) en iyi YSA yapısının belirlenerek 

modelin seçimi (iv) eğitim fonksiyonları, eğitim algoritması ve ağ parametrelerinin 

belirlenmesi; (v) eğitilen ağın test edilmesi; (vi) eğitilen ağın tahminleme için kullanılması 

olarak sıralanır. Çeşitli öğrenme algoritmalarının ve aktivasyon fonksiyonlarının 

kullanılabilmesi nedeniyle YSA’nın öğrenebilme kabiliyeti yüksektir. Veri setinde eksik 

bilgilerin olması halinde dahi klasik yöntemlere göre daha esnek yapısı nedeniyle kendi 

kendine örnekleme yapabilmektedir. 

 

YSA modeli oluşturulurken prosesin tüm ayrıntılarıyla bilinmesine, çeşitli teknik 

analizlerin yapılmasına gerek duyulmamaktadır. Elde bulunan veriler ile uyumlu ağ 

yapısının seçilmesi sonucu doğruluk oranı yüksek modeller oluşturulabilmektedir. İleri 

beslemeli, geri beslemeli veya ileri beslemeli geri yayılımlı ağ yapıları (İBGYYSA) temel 

YSA yapılarındandır [192]. Ağın eğitilmesi esnasında veri setindeki gerçek sonuç ile 

model sonucu arasında elde edilen hata oranının geriye doğru yayılarak belirlenen 

ağırlıkların güncellenmesi sonucu İBGYYSA modeli oluşturulmaktadır. Böylelikle en 

uygun ağırlıklar belirlenerek model sonucu ile gerçek sonuçlar arasındaki hata oranı 

minimum seviyelere düşürülmekte ve doğruluk maksimum seviyeye çıkarılmaktadır.  

 

Bu tez çalışmasında, Şekil 1.11’de verilen İBGYYSA kullanılmıştır. Prosesteki girdi 

sayısına göre xn değişkeni sayısı, maksimum başarı için ise gizli katmandaki nöron sayısı 

belirlenecektir. y, prosesteki çıktıları ifade etmektedir. Her bir nörondaki ağırlık 

Ç
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fonksiyonu w ile gösterilmekte, nöronlar içerisinde çeşitli doğrusal olmayan aktivasyon 

fonksiyonları kullanılmaktadır. Ağın çalışma yapısı şöyle özetlenebilir. Gelen girdiler girdi 

katmanındaki ağırlıklar ile çarpılarak bir bias (b (sabit bir sayı)) ile toplanmaktadır. Aynı 

işlemler gizli katmanda farklı nöronlarda tekrar edilmektedir. Çıkış katmanında, gizli 

katmandan gelen veriler toplanarak yine bir aktivasyon fonksiyonundan geçirilmekte ve 

sonuç elde edilmektedir. Bir gizli katmanı bulunan ağın temel matematiksel fonksiyonu ise 

Denklem (1.22)’te verilmiştir. Bu denklemdeki h ve g parametreleri sırasıyla gizli katman 

ve girdi katmanını temsil etmektedir. Dolayısıyla fh, wih, xih, bh değişkenleri sırasıyla gizli 

katman aktivasyon fonksiyonu, ağırlık fonksiyonları, girdi parametreleri ve bias 

parametresini göstermektedir. Diğer taraftan fg, wig, xig, bg değişkenleri sırasıyla girdi 

katmanı aktivasyon fonksiyonu, ağırlık fonksiyonları, girdi parametreleri ve bias 

parametresini ifade etmektedir [193].  

 

1

ng nh

g ig h ih ih h g

ig ih

y f w f w x b b


  
    

  
   (1.22) 

      

Boyar madde [194–197] ve ağır metal [198–200] gideriminde YSA’nın kullanıldığı 

çalışmalar mevcuttur.  
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Equation Section (Next) 

2. MATERYAL VE YÖNTEMLER 

2.1 Materyal 

2.1.1 MWCNT-COOH ve MWCNT-OH  

Çalışmalarda sentetik çözeltilerden metil viyolet ve bakır giderimi için Nanografi Nano 

Technology firmasından temin edilen çok duvarlı karbon nanotüplerden MWCNT-COOH 

ve MWCNT-OH adsorbent olarak kullanılmıştır. MWCNT-COOH [201] ve MWCNT-

OH’ ın [202] özellikleri sırasıyla Tablo 2.1   ve Tablo 2.2’de verilmektedir.  

 

Tablo 2.1: MWCNT-COOH’ın özellikleri. 

Özellik Değer 

Saflık > 96 % 

(-COOH) Yüzdesi 0,50 wt% 

Renk Siyah 

Dış Çap 48-78 nm 

İç Çap 5-15 nm 

Uzunluk 10-25 µm 

Musluk yoğunluk 0,2 g/cm3 

Tam Yoğunluk 2,4 g/cm3 

Yüzey Alanı >50 m2/g 

Kül Yüzdesi 1,5 wt% 

Elektriksel İletkenlik 98 S/cm 

Üretim Metodu CVD 
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Tablo 2.2: MWCNT-OH’ın özellikleri. 

Özellik Değer 

Saflık > 96 % 

(OH) Yüzdesi 0,75 wt% 

Renk Siyah 

Dış Çap 48-78 nm 

İç Çap 5-15 nm 

Uzunluk 10-25 um 

Musluk yoğunluk 0,2 g/cm3 

Tam Yoğunluk 2,4 g/cm3 

Yüzey Alanı >50 m2/g 

Kül Yüzdesi 1,5 wt% 

Elektriksel İletkenlik 98 S/cm 

Üretim Metodu CVD 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentlerinin yüzey alanlarının belirlenmesi 

amacıyla BET analizleri Balıkesir Üniversitesi Fen Edebiyat Fakültesi Kimya Bölümü’nde 

Quantachrome Nova 2200e BET yüzey alanı cihazı ile gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentlerinin kimyasal yapısı ve yüzey özelliklerini 

belirlemek amacıyla FT-IR (Perkin Elmer Spektrum 100 FT-IR spektrofotometresi) ve 

SEM (ZEISS EVO LS10) analizleri Balıkesir Üniversitesi Fen Edebiyat Fakültesi Kimya 

Bölümü’nde yaptırılmıştır. 

 

2.1.2 Metil Viyolet 

Metil viyolet (MV), 393,96 g/mol molekül ağırlığında, katyonik bir boyar maddedir. 

Çalışmada kullanılan Metil Viyolet Sigma-Aldrich Fluka Analytical (C.I.42535) markadır. 

Boyar maddenin yapısı Şekil 2.1’de verilmektedir [17] .  
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Şekil 2.1: Metil viyoletin yapısı. 

 

2.1.3 Bakır  

Bakır elementi periyodik tabloda 4. periyodun 11. grubunda yer almaktadır. Molekül 

ağırlığı 63,546 g/mol’dür.  Bakır çözeltileri Horasan Kimya’dan temin edilen CuSO4.5H20 

tuzundan hazırlanmıştır.  

 

2.2 Adsorbentlerin Süspansiyon pH’sına Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın saf suyun pH’sına zamanla etkisini görmek amacıyla 

100 mL saf su numunesine, 0,04 g adsorbent eklenmiş ve 1000 rpm karıştırma hızında 

mekanik karıştırıcıda 1 saat boyunca belirli aralıklarla pH ölçümleri yapılmıştır.  

 

2.3 Adsorpsiyon Çalışmaları 

 Metil Viyolet Giderimi için Adsorpsiyon Çalışmaları 

Çalışmalarda MV boyar maddesinden hazırlanan 500 mg/L stok çözeltiler kullanılmıştır.  

Spectroquant Pharo 300 marka spektrofotometrede 584 nm dalga boyunda 5, 10, 15, 20, 25 

mg/L seyreltik metil viyolet konsantrasyonları hazırlanarak, kalibrasyon işlemi 

gerçekleştirilmiş ve kalibrasyon grafiği Şekil 2.2’de verilmiştir. R2 değeri 0,9956’dır. 

Deneyler süresince, MV konsantrasyon ölçümleri bu kalibrasyona göre yapılmıştır. 
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Şekil 2.2: Kalibrasyon grafiği. 

 

Adsorpsiyon çalışmaları için 500 mg/L’lik stok çözeltiden gerekli seyreltmeler yapılarak 

50-75-100-125-150-175-200 mg/L konsantrasyonlarında metil viyolet çözeltileri 

hazırlanmıştır. Çözeltilerin pH ayarlamaları, 0,1 N HCl ve 0,1 N NaOH ile yapılmıştır. 100 

mL MV numuneleri alınarak polietilen şişelere konulmuştur. Ön denemelerde belirlenen 

60 dk denge süresi, 300 rpm karıştırma hızı ve 0,4 g/L katı/sıvı (K/S) oranı (MWCNT-

COOH ve MWCNT-OH) şartlarında JSR marka shakerda çalışmalar yürütülmüş olup, 

sıcaklığın (20-30-40-50˚C) ve pH (3-5-7-9)’nın adsorpsiyona etkisi incelenmiştir. Denge 

süresi sonunda shakerdan alınan numunelerde denge pH ölçümleri WTW marka pH 3110 

cihazı ile yapılmış ve 10 mL numune alınarak 10 dk süresince 5000 rpm’de OHAUS 

FRONTIER 5706 marka santrifüj cihazında santrifüj edilmiştir. Santrifüj sonrası gerekli 

seyreltmeler yapılarak, çözeltide kalan MV konsantrasyonu spektrofotometrede 

okunmuştur. Denge anında birim adsorbent başına adsorplanan MV miktarı qe (mg/g), 

Denklem (1.3) ile hesaplanmıştır.  

 

Tüm deneyler, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri için ayrı ayrı yapılmıştır. 

 

 Bakır Giderimi İçin Adsorpsiyon Çalışmaları 

CuSO4.5H2O tuzundan 3,929 g hassas terazide tartılıp balon jojede saf su ile 

çözündürülerek 1 L’ye tamamlanmış ve 1000 mg/L’lik stok çözelti elde edilmiştir. 

Çözünmenin tam olarak gerçekleşmesi için 1000 rpm hızında 2 saat boyunca manyetik 

karıştırıcıda karıştırma işlemi uygulanmıştır. Numuneler, stok çözeltiden seyreltmeler 
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yapılarak hazırlanmıştır. pH ayarlamaları için 0,1 N HCl ve NaOH çözeltileri 

kullanılmıştır. Bakır tayini kompleksometrik analiz ile yapılmıştır [203]. Bakır tayini için 

doğrulama deneyleri Balıkesir Üniversitesi Bilim ve Teknoloji Uygulama ve Araştırma 

Merkezi laboratuvarlarında ICP-OES cihazı kullanılarak yaptırılmıştır. Ön denemeler 

sonucunda denge süresinin 30 dk olduğu görülmüştür.  

 

Stok çözeltiden seyreltmeler yapılarak 25, 50, 75, 100, 125, 150 mg/L Cu2+ 

konsantrasyonu içeren numuneler hazırlanmış, adsorpsiyon üzerine sıcaklık (20-30-40-

50˚C) ve pH (3-4,5-5,25) etkisi incelenmiştir. 100 mL numune polietilen şişelere alınmış, 2 

g/L adsorbent eklenerek shakerda 300 rpm karıştırma hızında 30 dk adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir. Adsorpsiyon sonrası denge pH ölçümü yapılmış ve numuneler 0,2 µm 

por çaplı şırınga ucu filtreden geçirilmiş, sonrasında bakır tayini yapılarak çözeltide kalan 

bakır konsantrasyonu tespit edilmiştir. Denge anında birim adsorbent başına adsorplanan 

bakır miktarı qe (mg/g), Denklem (1.3) ile hesaplanmıştır.  

 

Adsorpsiyon deneyleri, aynı şartlar altında MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

adsorbentleri için ayrı ayrı yapılmıştır. 

 

2.4 Adsorpsiyon Kinetiği Çalışmaları 

Bu kısımda, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri ile metil viyolet ve bakır 

giderimi ile ilgili adsorpsiyon kinetiği çalışmalarının nasıl yürütüldüğü anlatılmıştır. 

 

 Metil viyolet gideriminde adsorpsiyon kinetiği 

Metil viyoletin,  MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile adsorpsiyon kinetiğine sıcaklık 

(20-30-40-50 ºC), pH (3-5-7-9), başlangıç MV konsantrasyonu (50-100-150-200 mg/L),  

karıştırma hızı (200-300-400 rpm) ve K/S (0,4-0,6-0,8 g/L) oranının etkisi incelenmiştir. 

Deneylerde 500 mL numune hacmi, 0,4 g/L K/S oranı, 300 rpm karıştırma hızı ve 100 

mg/L başlangıç MV konsantrasyonu sabit şartlar olarak belirlenmiştir. Deneyler sıcaklık 

kontrollü ceketli reaktörde mekanik karıştırıcı kullanılarak yürütülmüştür. 120 dk süresince 

belirli aralıklarla alınan numuneler, 10 dk 5000 rpm de santrifüj edilmiş gerekli 

seyreltmeler yapılarak spektrofotometrede okumalar yapılmıştır. t anında, birim adsorbent 

başına adsorplanan MV miktarı olan qt ise Denklem (1.2) ile hesaplanmıştır. Deney 

düzeneği Şekil 2.3’te verilmiştir. Adsorpsiyon kinetiği çalışmaları, MWCNT-COOH ve 

MWCNT-OH adsorbentleri için ayrı ayrı yapılmıştır. 



41 

 

 

Şekil 2.3: MV adsorpsiyon kinetiği deney düzeneği. 

 

 Bakır Gideriminde Adsorpsiyon Kinetiği 

Bakırın, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile adsorpsiyon kinetiğine sıcaklık (20-30-40-

50-60 ºC), pH (3,5-4,5-5,25), başlangıç bakır konsantrasyonu (75-100-125-150 mg/L), 

karıştırma hızı (200-300-400 rpm) ve K/S oranının (0,4-0,6-0,8 g/L) etkisi incelenmiştir. 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sabit şartlar; 750 mL numune hacmi, 2 g/L K/S 

oranı, doğal pH (5,25), 400 rpm karıştırma hızı ve 125 mg/L başlangıç bakır konsatrasyonu 

olarak belirlenmiştir. MWCNT-OH ile bakır gideriminde sabit şartlar, 750 mL numune 

hacmi, 2 g/L K/S oranı, doğal pH (5,25), 400 rpm karıştırma hızı ve 100 mg/L başlangıç 

bakır konsatrasyonu olarak belirlenmiştir. Kinetik çalışmaları, sıcaklık kontrollü ceketli 

reaktörde yapılmıştır. 60 dk boyunca belirli aralıklar numuneler alınarak, 0,2 µm por çaplı 

şırınga ucu filtreden geçirilip volumetrik olarak bakır tayini yapılmıştır. t anında, birim 

adsorbent başına adsorplanan bakır miktarı olan qt ise Denklem (1.2) ile hesaplanmaktadır. 

Deney düzeneği Şekil 2.4’te verilmiştir. 

 

Adsorpsiyon kinetiği çalışmaları, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri için 

ayrı ayrı yapılmıştır. 



42 

 

Şekil 2.4: Bakır adsorpsiyon kinetiği deney düzeneği. 

 

2.5 Optimizasyon Çalışmaları 

2.5.1 YYY Deney Tasarımı ve Uygulanması 

 Metil Viyolet Giderimi Çalışmaları için Deney Tasarımı ve Deneylerin Yapılışı 

Minitab 19 programı kullanılarak Yanıt Yüzey Yöntemi’nin Merkezi Kompozit Tasarımı 

metodu ile deney tasarımı yapılmıştır. Ön denemeler sonucunda faktörler için seviyelere 

karar verilmiştir. Tasarımda 4 faktör (adsorbent dozajı, başlangıç MV konsantrasyonu, 

sıcaklık ve pH), bu faktörler için 3 seviye ve 7 merkez deney bulunmaktadır. Tasarım 

yapılırken, K/S oranı, başlangıç MV konsantrasyonu, sıcaklık ve pH bağımsız değişken; 

giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesi ise bağımlı değişkenler olarak seçilmiştir. 

Tasarım için belirlenen faktörler ve seviyeleri Tablo 2.3’te verilmiştir.  Her iki adsorbent 

(MWCNT-COOH ve MWCNT-OH) ile yapılan optimizasyon çalışmaları için aynı deney 

tasarımı kullanılmıştır.  

 

Tablo 2.3: Metil viyolet giderimi için deney tasarım faktörleri ve seviyeleri. 

Faktörler -1 0 +1 

A- K/S (g/L) 0,4 0,6 0,8 

B- Konsantrasyon (mg/L) 100 150 200 

C- Sıcaklık (˚C) 30 40 50 

D- pH 5 7 9 

 

Programdan elde edilen deney tasarımı Tablo 2.4’te verilmiş ve deneyler bu şartlara göre 

gerçekleştirilmiştir.  
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Tablo 2.4: Metil viyolet giderimi için deney tasarımı. 

Deney No 
K/S (g/L) 

A 

Konsantrasyon (mg/L) 

B 

Sıcaklık (˚C) 

C 

pH 

D 

1 0,4 100 30 5 

2 0,8 100 30 5 

3 0,4 200 30 5 

4 0,8 200 30 5 

5 0,4 100 50 5 

6 0,8 100 50 5 

7 0,4 200 50 5 

8 0,8 200 50 5 

9 0,4 100 30 9 

10 0,8 100 30 9 

11 0,4 200 30 9 

12 0,8 200 30 9 

13 0,4 100 50 9 

14 0,8 100 50 9 

15 0,4 200 50 9 

16 0,8 200 50 9 

17 0,4 150 40 7 

18 0,8 150 40 7 

19 0,6 100 40 7 

20 0,6 200 40 7 

21 0,6 150 30 7 

22 0,6 150 50 7 

23 0,6 150 40 5 

24 0,6 150 40 9 

25 0,6 150 40 7 

26 0,6 150 40 7 

27 0,6 150 40 7 

28 0,6 150 40 7 

29 0,6 150 40 7 

30 0,6 150 40 7 

31 0,6 150 40 7 

 

Tablo 2.4’te verilen şartlara göre hazırlanan MV numuneleri 100 mL’lik polietilen şişelere 

konularak, shakerda denge süresi olarak belirlenen 60 dk süre boyunca, 300 rpm karıştırma 

hızında deneyler gerçekleştirilmiştir. Süre sonunda 5000 rpm de 10 dk santrifüj işlemi 

uygulanan numunelerde gerekli seyreltmeler yapılarak çözeltide kalan MV konsantrasyonu 

spektrofotometrede okunmuştur. Bağımsız değişkenler olarak belirlenen giderim verimi 

(%) ve qe değerleri ise sırasıyla Denklem (1.1) ve Denklem (1.3)’e göre hesaplanmıştır.  
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 Bakır Giderimi Çalışmaları için Deney Tasarımı ve Deneylerin Yapılışı 

Adsorbent olarak MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonunun deney 

tasarımı için Minitab 19 programı kullanılarak YYY’nin MKT metodu uygulanmıştır. Ön 

denemeler sonucunda 4 bağımsız değişken ve bu değişkenlerin seviyelerine karar 

verilmiştir.  Bağımsız değişkenler olarak, K/S oranı, başlangıç bakır konsantrasyonu, 

sıcaklık ve karıştırma hızı belirlenmiştir. Bağımlı değişkenler ise giderim verimi ve 

adsorpsiyon kapasitesidir. Tasarımda 4 faktör, bu faktörler için 3 seviye ve 7 merkez deney 

olup toplam 31 deney seti bulunmaktadır. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır 

adsorpsiyonu için kullanılan deney tasarım faktörleri ve seviyeleri Tablo 2.5’te verilmiştir.  

Tablo 2.5: Bakır giderimi için deney tasarım faktörleri ve seviyeleri. 

Faktörler -1 0 +1 

A- K/S (g/L) 1 2 3 

B- Konsantrasyon (mg/L) 25 50 75 

C- Sıcaklık (˚C) 20 30 40 

D- KH (rpm) 100 200 300 

 

Programdan elde edilen deney tasarımı  Tablo 2.6’da verilmektedir.  
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Tablo 2.6: Bakır giderimi için deney tasarımı. 

Deney No 
K/S (g/L) 

A 

Konsantrasyon (mg/L) 

B 

Sıcaklık(˚C) 

C 

KH (rpm) 

D 

1 1 25 20 100 

2 3 25 20 100 

3 1 75 20 100 

4 3 75 20 100 

5 1 25 40 100 

6 3 25 40 100 

7 1 75 40 100 

8 3 75 40 100 

9 1 25 20 300 

10 3 25 20 300 

11 1 75 20 300 

12 3 75 20 300 

13 1 25 40 300 

14 3 25 40 300 

15 1 75 40 300 

16 3 75 40 300 

17 1 50 30 200 

18 3 50 30 200 

19 2 25 30 200 

20 2 75 30 200 

21 2 50 20 200 

22 2 50 40 200 

23 2 50 30 100 

24 2 50 30 300 

25 2 50 30 200 

26 2 50 30 200 

27 2 50 30 200 

28 2 50 30 200 

29 2 50 30 200 

30 2 50 30 200 

31 2 50 30 200 

 

Tablo 2.6’da verilen şartlara göre hazırlanan bakır numunelerinden 100 mL alınarak 

polietilen şişelere konulmuş, shakerda deney tasarımında belirlenen şartlar altında 30 dk 

adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir. Süre sonunda numunelerin denge pH ölçülerek, 0,2 

µm por çaplı şırınga ucu filtreden geçirilen numunelerde bakır tayini yapılmıştır. Bağımsız 

parametreler olarak belirlenen giderim verimi (%) ve qe değerleri ise sırasıyla Denklem 

(1.1) ve Denklem (1.3)’e göre hesaplanmıştır.   

 

Tablo 2.6’da verilen deney tasarımı MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri için 

ayrı ayrı uygulanmıştır.  
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2.5.2 YSA Çalışmaları 

 MV Giderimi  YSA Çalışmaları 

Herhangi bir proses için YSA modeli oluşturma sürecinde YYY’de olduğu gibi belirli bir 

deney sayısı bulunmamaktadır. YSA modelinin daha doğru eğitilebilmesi ve daha kesin 

sonuçlar türetilebilmesi için deney sayısının artması daha iyi sonuçlar verebilmektedir. 

Ancak hem YYY ile eşit şartlarda karşılaştırmak amacıyla hem de özgün bir deney 

tasarımı yöntemi olması sebebiyle MV giderimi için daha önce hazırlanan, Tablo 2.3 ve 

Tablo 2.4’te verilen faktör seviyeleri ve deney tasarımı tabloları YSA çalışmalarında da 

kullanılmıştır. Matlab programının ‘nntool’ araçkiti kullanılarak gerçekleştirilen bu 

çalışmada bağımsız değişkenler olarak belirlenen giderim verimi (%) ve qe değerleri 

modellenerek iki farklı YSA denklemi elde edilmiştir. Ağ yapısı olarak temel denklemi 

Denklem (1.22)’te ve temel yapısı Şekil 1.11’de verilen yapı kullanılmıştır. Bu 

çalışmalarda İBGYYSA modeli kullanılmıştır. MV gideriminde, 4 faktörden oluşan 

(adsorbent dozajı, başlangıç MV konsantrasyonu, sıcaklık ve pH) giriş katmanına, 5 

nörondan oluşan gizli katmana ve giderim verimi ile adsorpsiyon kapasitesinden oluşan 

çıkış katmanına sahip YSA modeli oluşturulmuştur. YSA deneyleri YYY deneyleri ile aynı 

şekilde yürütülmüştür.   

 

 Bakır Giderimi YSA Çalışmaları 

Bakır giderimi için daha önce hazırlanan, Tablo 2.5 ve Tablo 2.6’da verilen faktör 

seviyeleri ve deney tasarımı tabloları YSA çalışmalarında da kullanılmıştır. Matlab 

programının ‘nntool’ araçkiti kullanılarak gerçekleştirilen bu çalışmada bağımsız 

değişkenler olarak belirlenen giderim verimi (%) ve qe değerleri modellenerek iki farklı 

YSA denklemi elde edilmiştir. Ağ yapısı olarak temel Denklem (1.22)’te verilen ve temel 

yapısı Şekil 1.11’de verilen yapı kullanılmıştır. Bu çalışmalarda İBGYYSA modeli 

kullanılmıştır. Bakır gideriminde, 4 faktörden oluşan (K/S oranı, başlangıç bakır 

konsantrasyonu, sıcaklık ve karıştırma hızı) giriş katmanına, 5 nörondan oluşan gizli 

katmana ve giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesinden oluşan çıkış katmanına sahip 

YSA modeli oluşturulmuştur. YSA deneyleri YYY deneyleri ile aynı şekilde 

yürütülmüştür.   

 

 

 

Equation Section (Next) 
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3. BULGULAR TARTIŞMA 

3.1 Adsorbentlerin Süspansiyon pH’sına Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın süspansiyon pH’sına etkisini görmek amacıyla 0,4 

g/L K/S oranıyla 100 mL saf suda 60 dk boyunca pH ölçümleri yapılmış ve sonuçlar 

sırasıyla  Şekil 3.1’de verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.1: MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın süspansiyon pH’sına etkisi. 

 

3.2 BET Yüzey Alanı Tayini 

Yüzey alanı MWCNT-COOH için 178,2 m2/g; MWCNT-OH için 227,5 m2/g olarak tespit 

edilmiştir.  

 

3.3 Metil Viyolet Giderim Çalışmaları 

3.3.1 Denge Süresinin Belirlenmesi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde denge süresinin belirlenmesi 

amacıyla 100 mg/L MV konsantrasyonu hazırlanmış,  0,4-0,6-0,8 g/L K/S oranları için 20 

ºC de 300 rpm karıştırma hızında adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir. Belirli aralıklarla 

numuneler alınarak, 10 dk süresince 5000 rpm’de satrifüj işlemi yapılmış ve 

spektrofotometrede MV konsantrasyonu okunmuştur. Çözeltide kalan MV konsantrasyonu 

ölçüldükten sonra her bir t anı için qt değerleri Denklem (1.2)’ye göre hesaplanmıştır. Her 

iki adsorbent için denge süresinin belirlenmesi amacıyla t’ye karşı qt değerleri grafikleri 

0

1

2

3

4

5

6

7

0 10 20 30 40 50 60 70

p
H

t (Zaman, dk)

MWCNT-COOH

MWCNT-OH

K/S: 0,4 g/L

T: 23°C



48 

çizilmiş MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla Şekil 3.2 ve Şekil 3.3’te 

verilmiştir.   

 

 

Şekil 3.2: MWCNT-COOH ile MV giderimi için süre çalışması. 

 

 

Şekil 3.3: MWCNT-OH ile MV giderimi için süre çalışması. 

 

Şekil 3.2 ve Şekil 3.3 değerlendirilerek denge süresi her iki adsorbent ile yapılan 

çalışmalar için 60 dk olarak belirlenmiştir. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV 
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gideriminde, pH ve sıcaklığın etkisinin incelenmesi amacıyla deneyler 60 dk adsorpsiyon 

süresinde ve 0,4 g/L K/S oranı ile deneyler yapılmıştır.  

 

3.3.2 Adsorpsiyon Çalışmaları 

3.3.2.1 Sıcaklık Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda, farklı MV başlangıç 

konsantrasyonları (50-75-100-125-150-175-200 mg/L) hazırlanarak, sıcaklık (20-30-40-

50ºC) etkisini gözlemlemek için doğal pH (4,85)’da, 0,4 g/L K/S oranı ile 60 dk denge 

süresi ve 300 rpm karıştırma hızında shakerda 100 mL numune hacmi ile deneyler 

yapılmış olup, denge süresi sonunda numuneler alınıp 5000 rpm de 10 dk santrifüj edilerek 

spektrofotometrede çözeltide kalan MV konsantrasyonları okunmuştur. Deneyler 

sonucunda qe verileri Denklem (1.3) ile hesaplanmıştır. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

adsorbentleri için ayrı ayrı Ce’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiş olup sırasıyla  Şekil 

3.4 ve Şekil 3.5’te verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.4: MWCNT-COOH ile MV gideriminde sıcaklık etkisi. 
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Şekil 3.5: MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık etkisi. 

 

MWCNT-COOH VE MWCNT-OH ile MV giderimi çalışmalarında Şekil 3.4 ve Şekil 

3.5’te görüldüğü üzere sıcaklık değişimi ile adsorpsiyon kapasitesinde anlamlı bir değişim 

gözlemlenmemektedir. MV giderimi ile ilgili başka bir çalışmada da sıcaklığın 

adsorpsiyon üzerinde çok etkili olmadığı görülmüştür [204].  

 

3.3.2.2 pH Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda farklı MV konsantrasyonları 

hazırlanmış, pH (3-5-7-9)’nın etkisinin incelenmesi amacıyla 30 ºC’de, 300 rpm karıştırma 

hızında 0,4 g/L K/S oranı ile shakerda 100 mL numune hacmi ile deneyler 

gerçekleştirilmiştir. Denge süresi sonunda numune alınmış,  10 dk süresince 5000 rpm de 

santrifüj edilmiş ve spektrofotometrede MV konsantrasyonları ölçülmüştür. Farklı pH 

değerleri için Ce’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiştir. MWCNT-COOH ile MV 

gideriminde pH etkisini gösteren grafik  Şekil 3.6’da verilmiştir. Grafikten görüldüğü 

üzere MWCNT-COOH ile MV gideriminde pH arttıkça MV gideriminde artış 

gözlemlenmiştir.  
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Şekil 3.6: MWCNT-COOH ile MV gideriminde pH etkisi.  

 

MWCNT-OH ile MV giderimi için pH’nın etkisini gösteren grafik  Şekil 3.7’de 

verilmektedir. pH arttıkça MV gideriminde artış gözlenmektedir.  

 

 

Şekil 3.7: MWCNT-OH ile MV gideriminde pH etkisi.  

 

pH,  organik boyaların sulu çözeltilerden adsorpsiyon performansını etkileyen önemli bir 

faktördür [205]. Asidik pH'da fazla bulunan H+ iyonları, çözeltideki katyonik boya 

molekülleri ile rekabet eder ve adsorbent üzerinde mevcut olan bağlanma bölgelerini işgal 
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ederler, dolayısıyla boyanın uzaklaştırılma yüzdesi daha düşük pH’larda azalır. pH arttıkça 

H+ iyonlarının sayısı azalır, bu durum prosesi daha elverişli hale getirmektedir [206]. 

 

3.3.2.3 İzoterm Çalışmaları 

Adsorpsiyon mekanizmalarının bilinmesi adsorbentleri ve adsorpsiyon sistemlerini 

tasarlamak için büyük önem taşımaktadır. Adsorpsiyon mekanizmalarının açıklanması için 

adsorpsiyon verilerinin izoterm modellerle modellenmesi en uygun ve yaygın olarak 

kullanılan yöntemdir. Buna ilaveten adsorpsiyon izoterm modelleri adseobentlerin 

performansının değerlendirilmesinde önemli olan maksimum adsorpsiyon kapasitesi 

hakkında bilgi sağlayabilir [82]. 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV giderimi çalışmalarında adsorbentler ile MV 

arasındaki etkileşimi anlamak ve adsorpsiyon işleminin nasıl gerçekleştiğini görmek 

amacıyla deneylerden elde edilen veriler Langmuir, Freundlich ve Temkin izotermlerine 

göre sıcaklık ve pH için uygulanmıştır. 

 Sıcaklık  

Langmuir izoterm model eşitliği Denklem (1.7)’de verilmiş, Ce’ye karşı Ce/qe verilerinin 

grafiği çizilmiştir. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık etkisi 

için grafikler sırasıyla Şekil 3.8 ve Şekil 3.9’da verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.8: MWCNT-COOH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Langmuir 

izotermi. 
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Şekil 3.9: MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Langmuir izotermi. 

 

Deney sonuçları Freundlich izotermine uygulanmış ve Denklem (1.5)’e göre ln(Ce)’ye 

karşı ln(qe) verilerinin grafiği çizilmiş, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla  

Şekil 3.10 ve Şekil 3.11’de verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.10: MWCNT-COOH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Freundlich 

izotermi. 

 

0

0,2

0,4

0,6

0,8

1

1,2

0 20 40 60 80 100 120 140 160

C
e/

q
e 

Ce (mg/L)

T: 20°C

T: 30°C

T: 40°C

T: 50°C

K/S: 0,4 g/L

KH: 300 rpm

pH: Doğal (4,85)

t: 60 dk

4,7

4,8

4,9

5

5,1

5,2

5,3

5,4

5,5

0 1 2 3 4 5

ln
(q

e)

ln(Ce) 

T: 20°C

T: 30°C

T: 40°C

T: 50°C

K/S: 0,4 g/L

KH: 300 rpm

pH: Doğal (4,85)

t: 60 dk



54 

 

Şekil 3.11: MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Freundlich 

izotermi. 

 

Temkin izotermi için Denklem (1.11)’e göre ln(Ce)’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiş, 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık etkisi için grafikler 

sırasıyla Şekil 3.12 ve Şekil 3.13’te verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.12: MWCNT-COOH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Temkin 

izotermi. 
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Şekil 3.13: MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklık değişimine göre Temkin izotermi. 

 

 pH  

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Langmuir 

izotermi için Ce’ye karşı Ce/qe verilerinin grafiği çizilmiş sırasıyla Şekil 3.14 ve Şekil 

3.15’te verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.14: MWCNT-COOH ile MV gideriminde pH değişimine göre Langmuir izotermi. 
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Şekil 3.15: MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Langmuir izotermi. 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Freundlich 

izotermi için ln(Ce)’ye karşı ln(qe) verilerinin grafiği çizilmiş sırasıyla Şekil 3.16 ve Şekil 

3.17’de verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.16: MWCNT-COOH ile MV gideriminde pH değişimine göre Freundlich izotermi. 
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Şekil 3.17: MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Freundlich izotermi. 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Temkin 

izotermi için ln(Ce)’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiş sırasıyla Şekil 3.18 ve Şekil 

3.19’da verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.18: MWCNT-COOH ile MV gideriminde pH değişimine göre Temkin izotermi. 
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Şekil 3.19: MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Temkin izotermi. 

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu çalışmalarında Langmuir, Freundlich ve Temkin 

izotermleri sıcaklık ve pH için uygulanmıştır. İzotermlere ait R2 değerleri Tablo 3.1’de 

verilmektedir.  

Tablo 3.1: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda uygulanan izotermler ve R2 

değerleri. 

Değişken Parametreler Langmuir Freundlich Temkin 

T 

(°C) 
pH R2 R2 R2 

20 Doğal (4,85) 0,9894 0,9717 0,9614 

30 Doğal (4,85) 0,9872 0,9611 0,9326 

40 Doğal (4,85) 0,9941 0,9063 0,9299 

50 Doğal (4,85) 0,9974 0,9758 0,9871 

30 3 0,9954 0,9384 0,9426 

30 5 0,9872 0,9611 0,9326 

30 7 0,9985 0,9753 0,9901 

30 9 0,9989 0,9866 0,9964 

 

R2 değerleri karşılaştırıldığında, MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunun Langmuir 

izotermi ile uyum sağlandığını göstermektedir. Langmuir izotermi için Denklem (1.8) ve 

Denklem (1.8) kullanılarak qm, KL ve RL değerleri hesaplanmış olup Tablo 3.2’de 
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gideriminde kullanılmasının uygun olduğunu göstermektedir [207]. qm değeri 250 mg/g 

olarak bulunmuştur. 

 

Tablo 3.2: MWCNT-COOH ile MV gideriminde Langmuir izotermi değerleri. 

T (°C) pH R2 qm(mg/g) KL (L/mg) RL 

20 Doğal (4,85) 0,989 238,09 0,163 0,029-0,109 

30 Doğal (4,85) 0,987 238,09 0,146 0,033-0,115 

40 Doğal (4,85) 0,994 217,39 0,271 0,018-0,070 

50 Doğal (4,85) 0,997 227,27 0,288 0,017-0,064 

30 3 0,995 185,18 0,157 0,031-0,113 

30 Doğal (4,85) 0,987 238,09 0,146 0,033-0,115 

30 7 0,998 243,90 0,256 0,019-0,071 

30 9 0,999 250,00 0,280 0,018-0,065 

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu çalışmalarında sıcaklık ve pH verileri Langmuir, 

Freundlich ve Temkin izotermlerine uygulanmıştır. İzotermlere ait R2 değerleri Tablo 

3.3’te verilmektedir.  

 

Tablo 3.3: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda uygulanan izotermler ve R2 değerleri. 

Değişken 

Parametreler 
Langmuir Freundlich Temkin 

T 

(°C) 
pH R2 R2 R2 

20 Doğal (4,85) 0,996 0,8769 0,8791 

30 Doğal (4,85) 0,999 0,9682 0,9779 

40 Doğal (4,85) 0,999 0,8845 0,9029 

50 Doğal (4,85) 0,999 0,8611 0,8816 

30 3 0,999 0,9215 0,9352 

30 Doğal (4,85) 0,999 0,9682 0,9779 

30 7 0,999 0,9763 0,9338 

30 9 0,999 0,9485 0,9592 

 

R2 değerleri karşılaştırıldığında, prosesin Langmuir izotermi ile uyum sağlandığı 

görülmektedir. Tablo 3.4’te MWCNT-OH ile MV gideriminde Langmuir izotermi için 

hesaplanan değerler yer almaktadır. RL değerleri incelendiğinde 0 ile 1 arasında oldukları 

görülmektedir. Bu durum, MWCNT-OH’ın MV giderimi için uygun bir adsorbent 

olduğunu ifade etmektedir [208]. qm değeri 172,41 mg/g olarak bulunmuştur. 
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Tablo 3.4: MWCNT-OH ile MV gideriminde Langmuir izotermi değerleri. 

T (°C) pH R2 qm (mg/g) KL (L/mg) RL 

20 Doğal (4,85) 0,996 151,52 0,209 0,023-0,083 

30 Doğal (4,85) 0,999 156,25 0,262 0,018-0,071 

40 Doğal (4,85) 0,999 151,51 0,211 0,023-0,088 

50 Doğal (4,85) 0,999 147,06 0,330 0,015-0,057 

30 3 0,999 147,06 0,479 0,010-0,040 

30 5 0,999 156,25 0,262 0,018-0,071 

30 7 0,999 163,93 0,264 0,018-0,070 

30 9 0,999 172,41 0,297 0,016-0,062 

 

Prosesin Langmuir izotermine uygun olması, adsorpsiyonun tek tabakada gerçekleştiği, 

adsorpsiyon bölgelerinin dağılımının homojen, adsorpsiyon enerjisinin sabit ve adsorbent 

molekülleri arasındaki etkileşimin önemsiz olduğunu göstermektedir [82,207]. 

MWCNT’lerin boyar madde gideriminde adsorbent olarak kullanıldığı birçok çalışmada da 

adsorpsiyon mekanizmasının Langmuir izotermine uyum sağladığı görülmektedir. 

Manyetik-MWCNT’nin adsorbent olarak kullanıldığı bir çalışmada katyonik boyar 

maddelerden olan Kristal Violet, Tiyonin, Janus Yeşili ve Metilen Mavisi’nin gideriminde 

adsorpsiyon izotermleri çalışılmış ve tüm boyar maddeler için adsorpsiyonun Langmuir 

izotermi ile uyum sağladığı görülmüştür [76].  Başka bir çalışmada da modifiye edilmiş- 

manyetik grafitleştirilmiş-MWCNT ile Kongo Kırmızısı boyar madde giderimi çalışılmış, 

adsorpsiyonun Langmuir izotermine uyum sağladığı tespit edilmiştir [209].   

 

3.3.3 Adsorpsiyon Kinetiği Çalışmaları 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerinde MV’nin adsorpsiyon kinetiği aşağıdaki 

faktörlere göre incelenmiştir. 

1. Sıcaklık (20-30-40-50°C) 

2. pH (3-5-7-9) 

3. Başlangıç MV konsantrasyonu ( 50-100-150-200 mg/L) 

4. Karıştırma hızı (200-300-400 rpm) 

5. K/S oranı (0,4-0,6-0,8 g/L) 

 

3.3.3.1 Sıcaklık Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisinin 

incelenmesi amacıyla, her iki adsorbent için 0,4 g/L K/S oranı kullanılarak, 100 mg/L 
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başlangıç MV konsantrasyonu, doğal pH, 300 rpm karıştırma hızında 20-30-40 ve 50°C 

sıcaklıklarda, ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

Elde edilen verilerden her bir sıcaklık için t’ye karşılık qt grafiği çizilerek MWCNT-COOH 

ile MV gideriminde sıcaklığın adsorpsiyon hızı üzerindeki etkisi  Şekil 3.20’de verilmiştir. 

Sıcaklığın proses üzerinde değişken bir etkisinin olmadığı görülmektedir.  

 

 

Şekil 3.20: MWCNT-COOH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi. 

 

MWCNT-OH ile MV gideriminde sıcaklığın adsorpsiyon hızına etkisini amacı ile her bir 

sıcaklık için t’ye karşı qt değerlerinin grafiği çizilmiş ve Şekil 3.21’de verilmiştir. Şekil 

3.21’de görüldüğü üzere sıcaklığın qt üzerinde etkili bir parametre olmadığı 

anlaşılmaktadır. 
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Şekil 3.21: MWCNT-OH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi. 

 

Sıcaklık parametresinin etkili olmaması, adsorpsiyon prosesinin kısa bir sürede 

gerçekleşmesinden kaynaklanabilir.  

 

3.3.3.2 pH Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon hızına pH’nın etkisinin 

incelenmesi amacıyla, her iki adsorbent için 0,4 g/L K/S oranı kullanılarak, 300 rpm 

karıştırma hızında, 30°C sıcaklıkta, 100 mg/L başlangıç MV konsantrasyonunda 3, 5, 7 ve 

9 pH değerlerinde adsorpsiyon işlemleri gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda elde edilen deney sonuçlarından farkı pH 

değerleri için t’ye karşı qt verilerinin grafiği çizilmiş Şekil 3.22’de verilmiştir.  

 

0

20

40

60

80

100

120

140

160

180

0 20 40 60 80 100 120 140

q
t 

(m
g

/g
)

t (Zaman, dk)

T: 20ºC

T: 30ºC

T: 40ºC

T: 50ºC

C0: 100 mg/L

K/S: 0,4 g/L

KH: 300 rpm

pH: Doğal (4,85)

t: 60 dk



63 

 

Şekil 3.22: MWCNT-COOH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına pH’nın etkisi. 

 

Şekil 3.22’de görüleceği üzere çalışmada pH 3’ten 9’a çıkıldığında adsorpsiyon 

kapasitesinde 167,21’den 212,38 mg/g’a artış olmaktadır. pH artışının adsorpsiyon 

kapasitesi üzerinde etkili olduğu görülmektedir.  

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda elde edilen deney sonuçlarından farkı pH değerleri 

için t’ye karşı qt verilerinin grafiği çizilmiş Şekil 3.23’te verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.23: MWCNT-OH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına pH’nın etkisi. 
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Şekil 3.23’te görüleceği üzere çalışmada pH 3’ten 9’a çıkıldığında adsorpsiyon 

kapasitesinde 143,91’den 165,99 mg/g’a artış olmaktadır. pH artışının adsorpsiyon 

kapasitesi üzerinde etkili olduğu görülmektedir.  

 

Katyonik boyalar elektrostatik çekim gücü sebebiyle yüksek pH’larda maksimum 

adsorpsiyon gösterirler [133]. Yapılan başka bir çalışmada da MV adsorpsiyonu için 

optimum pH aralığının 8-10 arasında olduğu tespit edilmiştir. Poliakrilamid ile yaptıkları 

MV giderimi çalışmasında, düşük pH’larda daha çok H+ iyonu bulunmasının katyonik 

boya moleküllerinin yüzeye tutunmasını güçlendirdiği tespit edilmiştir [23].  Diğer bir 

çalışmada ise M-MWCNT’ler ile metilen mavisi gideriminde pH 4’ten 10’a yükseldikçe 

adsorbent yüzeyindeki negatif yük artmış, metilen mavisi molekülleri ile elektrostatik 

çekimi arttırarak adsorpsiyon kapasitelerinde artışlara yol açmıştır [210].  

 

3.3.3.3 Başlangıç MV Konsantrasyonunun Etkisi 

Boya gideriminde, başlangıç boyar madde konsantrasyonu adsorpsiyon üzerinde çok 

önemli bir faktördür.  Başlangıç boyar madde konsantrasyonu arttıkça adsorbent 

yüzeyindeki aktif bölgelerdeki doygunluk oranı artacak ve boya giderim yüzdesi 

azalacaktır. Öte yandan, başlangıç boyar madde konsantrasyonundaki artış, adsorbentin 

kapasitesinde bir artışa neden olacaktır. Bunun nedeni, yüksek başlangıç boyar madde 

konsantrasyonlarının kütle transferi için yüksek itici güç oluşturmasıdır [211,212].  

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon hızına başlangıç konsantrasyon 

etkisinin incelenmesi amacıyla, her iki adsorbent için 0,4 g/L K/S oranı kullanılarak, 300 

rpm karıştırma hızında, 30°C sıcaklıkta, doğal pH (4,85)’da, 50-100-150-200 mg/L 

başlangıç MV konsantrasyonlarında, adsorpsiyon işlemleri gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda elde edilen deney 

sonuçlarından farklı başlangıç konsantrasyonları için t’ye karşı qt verilerinin grafiği 

çizilmiş sırasıyla  Şekil 3.24 ve Şekil 3.25’te verilmiştir.  
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Şekil 3.24: MWCNT-COOH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç 

konsantrasyonunun etkisi.  

 

 

Şekil 3.25: MWCNT-OH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç 

konsantrasyonunun etkisi. 

 

Her iki adsorbent için başlangıç konsantrasyonunun artması adsorpsiyon kapasitesini 

arttırmıştır.  
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3.3.3.4 Karıştırma Hızının Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisinin 

incelenmesi amacıyla, her iki adsorbent için 0,4 g/L K/S oranı kullanılarak, 30 °C 

sıcaklıkta, doğal pH (4,85)’da, 100 mg/L başlangıç MV konsantrasyonu hazırlanarak, 200-

300-400 rpm karıştırma hızında, adsorpsiyon işlemleri gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda elde edilen deney sonuçlarından farklı 

karıştırma hızları için t’ye karşı qt verilerinin grafiği çizilmiş  Şekil 3.26’da verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.26: MWCNT-COOH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının 

etkisi. 

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda elde edilen deney sonuçlarından farklı karıştırma 

hızları için t’ye karşı qt verilerinin grafiği çizilmiş Şekil 3.27’de verilmiştir.  
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Şekil 3.27: MWCNT-OH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisi. 

 

Şekil 3.26 ve Şekil 3.27’den görüldüğü üzere karıştırma hızının adsorpsiyon kapasitesi 

üzerinde belirleyici etkisi olmamıştır. 

 

3.3.3.5 K/S Oranının Etkisi 

Adsorbent dozajı, adsorbentin kapasitesini belirlemek için önemli bir proses 

parametresidir. Adsorbent dozajının artması, adsorbent yüzeyindeki sorpsiyon bölgelerini 

arttırdığı için boya giderim verimini arttırmaktadır [206,211].  

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisinin 

incelenmesi amacıyla, her iki adsorbent için, 30 °C sıcaklıkta, doğal pH (4,85) da, 100 

mg/L başlangıç MV konsantrasyonu hazırlanarak, 300 rpm karıştırma hızında, 0,4-0,6-0,8 

g/L K/S oranları kullanılarak adsorpsiyon işlemleri gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda farklı K/S oranları için t’ye karşı qt verilerinin 

grafiği çizilerek Şekil 3.28’de verilmiştir. Grafik incelendiğinde K/S oranı 0,4 g/L’den 0,8 

g/L’ye yükseldiğinde, qt verilerinde 198 mg/g’dan 124,63 mg/g ‘a doğru bir azalma 

olmuştur.  
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Şekil 3.28: MWCNT-COOH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisi. 

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda farklı K/S oranları (0,4-0,6-0,8 g/L) için t’ye karşı 

qt verilerinin grafiği çizilmiş Şekil 3.29’da verilmiştir. Grafik incelendiğinde K/S oranı 0,4 

g/L’den 0,8 g/L’ye yükseldiğinde, qt verilerinde 150,17 mg/g’dan 126,52 mg/g’a azalma 

görülmektedir.  

 

 

Şekil 3.29: MWCNT-OH ile MV gideriminde adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisi. 
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Daha yüksek adsorbent dozajlarında artan adsorpsiyon bölgesi nedeniyle kirleticinin 

uzaklaştırılma verimi artmaktadır. Bununla birlikte, adsorpsiyon işlemi doymuş bir duruma 

ulaştığında, adsorbanın dozajı arttırılsa bile adsorbent üzerine daha fazla kirletici adsorbe 

edilemez [205]. 

 

3.3.3.6 Adsorpsiyon Kinetik Modellerinin Karşılaştırılması 

 MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için kinetik modellerin 

karşılaştırılması 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için farklı kinetik modeller çalışılmıştır. Yalancı 

birinci dereceden model için Denklem (1.11)  kullanılarak t’ye karşı ln (qe-qt) verilerinin; 

İkinci dereceden kinetik model için Denklem (1.13)  kullanılarak t’ye karşı 1/Ct verilerinin; 

Yalancı ikinci dereceden kinetik model için Denklem (1.15) kullanılarak t’ye karşı t/qt 

verilerinin; Elovich kinetik modeli için Denklem (1.17) kullanılarak ln (t)’ye karşı qt 

verilerinin grafikleri çizilmiş ve her bir kinetik model için korelasyon katsayısı 

hesaplanmıştır. Kinetik modellerin korelasyon katsayıları  

Tablo 3.5’te verilmektedir. Yalancı ikinci derece kinetik model için çizilen grafiklerden 

adsorpsiyon denge kapasitesi qe, hız sabiti k2 ve yarılanma süresi t1/2 değerleri de  

Tablo 3.5’te yer almaktadır.  

 

Tablo 3.5: MWCNT-COOH üzerine metil viyolet adsorpsiyonu için kinetik modeller ve 

hesaplanan değerler. 

T(°C) 

 
pH 

C0 

(mg/L) 

KH 

(rpm) 

K/S 

(g/L) 

Yalancı 

Birinci 
Derece 

İkinci 

Derece 
Yalancı İkinci Derece Elovich 

R2 R2 R2 

Model 

qe 

(mg/g) 

k2 

(g/(mg.dk)) 

t1/2 

(dk) 
R2 

20 4,85 100 300 0,4 0,791 0,001 0,999 200,00 0,0022 2,32 0,992 

30 4,85 100 300 0,4 0,837 0,089 0,999 196,08 0,0022 2,31 0,974 

40 4,85 100 300 0,4 0,834 0,068 0,999 204,08 0,0022 2,24 0,995 

50 4,85 100 300 0,4 0,827 0,136 0,999 196,08 0,0025 2,06 0,990 

30 3 100 300 0,4 0,837 0,169 0,999 169,49 0,0024 2,47 0,989 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 0,837 0,089 0,999 196,08 0,0022 2,31 0,975 
30 7 100 300 0,4 0,839 0,308 0,999 208,33 0,0027 1,77 0,988 

30 9 100 300 0,4 0,835 0,227 0,999 212,77 0,0026 1,79 0,982 

30 4,85 50 300 0,4 0,649 0,108 0,999 121,95 0,0082 1,00 0,973 

30 4,85 100 300 0,4 0,837 0,09 0,999 196,08 0,0022 2,31 0,974 

30 4,85 150 300 0,4 0,705 0,009 0,999 217,39 0,0024 1,93 0,987 

30 4,85 200 300 0,4 0,619 0,013 0,994 243,90 0,0014 2,95 0,912 
30 4,85 100 200 0,4 0,842 0,152 0,999 204,08 0,0021 2,33 0,980 

30 4,85 100 300 0,4 0,837 0,089 0,999 196,08 0,0022 2,31 0,974 

30 4,85 100 400 0,4 0,732 0,001 0,999 196,08 0,0027 1,92 0,982 
30 4,85 100 300 0,4 0,797 0,009 0,999 200,00 0,0023 2,22 0,985 

30 4,85 100 300 0,6 0,783 0,069 0,999 156,25 0,0037 1,73 0,988 

30 4,85 100 300 0,8 0,616 0,083 0,999 125,00 0,0094 0,85 0,975 
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Tablo 3.5’te kinetik modeller için hesaplanan R2 değerleri karşılaştırıldığında MWCNT-

COOH ile MV adsorpsiyonunun Yalancı İkinci Dereceden Kinetik modeline uyum 

sağladığı görülmektedir. Yalancı İkinci Dereceden Kinetik model için farklı sıcaklık, pH, 

başlangıç MV konsantrasyonu, KH ve K/S oranı parametrelerine ait t’ye karşı t/qt 

grafikleri çizilerek Şekil 3.30-Şekil 3.34 arasında verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.30: Farklı sıcaklıklarda MWCNT-COOH ile MV giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.31: Farklı pH değerlerinde MWCNT-COOH ile MV giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 
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Şekil 3.32: Farklı başlangıç konsantrasyonlarında MWCNT-COOH ile MV giderimi için 

yalancı ikinci derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.33: Farklı karıştırma hızlarında MWCNT-COOH ile MV giderimi için yalancı 

ikinci derece kinetik model. 
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Şekil 3.34: Farklı K/S oranlarında MWCNT-COOH ile MV giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik modele göre 

deneysel qe verileri modelden elde edilen qe verilerine karşı grafik edilmiş ve Şekil 3.35’te 

verilmiştir. R2 değeri 0,9686 olarak bulunmuş ve bu değer model ile deney verilerinin 

uyumluluğunu ifade etmektedir. 

 

 

Şekil 3.35: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik 

modele göre deneysel qe verilerinin model qe verilerine uyumluluğu. 
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 MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için kinetik modellerin karşılaştırılması 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için farklı kinetik modeller çalışılmıştır. Yalancı 

birinci dereceden model için Denklem (1.11) kullanılarak t’ye karşı ln (qe-qt) verilerinin; 

İkinci dereceden kinetik model için Denklem (1.13)  kullanılarak t’ye karşı 1/Ct verilerinin; 

Yalancı ikinci dereceden model için Denklem (1.15) kullanılarak t’ye karşı t/qt verilerinin;  

Elovich kinetik modeli için Denklem (1.17) kullanılarak ln(t)’ye karşı qt grafikleri çizilmiş 

ve her bir kinetik model için korelasyon kaysayısı hesaplanmıştır. Kinetik modellerin 

korelasyon katsayıları Tablo 3.6’da verilmektedir. Yalancı ikinci derece kinetik model için 

çizilen grafiklerden adsorpsiyon denge kapasitesi qe, hız sabiti k2 ve yarılanma süresi t1/2 

değerleri de Tablo 3.6’da yer almaktadır.  

Tablo 3.6: MWCNT-OH üzerine metil viyolet adsorpsiyonu için kinetik modeller ve 

hesaplanan değerler. 

T(°C) pH 
C0 

(mg/L) 
KH 

(rpm) 
K/S 

(g/L) 

Yalancı 

Birinci 

Derece 

İkinci 
Derece 

Yalancı İkinci Derece Elovich 

R2 R2 R2 

Model 

qe 

(mg/g) 

k2 
(g/(mg.dk)) 

t1/2 

(dk) 
R2 

20 4,85 100 300 0,4 0,888 0,274 0,993 151,52 0,001 6,20 0,994 

30 4,85 100 300 0,4 0,884 0,318 0,996 156,25 0,001 4,84 0,992 

40 4,85 100 300 0,4 0,822 0,102 0,998 149,25 0,002 3,10 0,958 

50 4,85 100 300 0,4 0,792 0,049 0,999 144,93 0,003 2,29 0,949 

30 3 100 300 0,4 0,882 0,407 0,996 147,06 0,002 4,47 0,990 
30 4,85 100 300 0,4 0,884 0,312 0,996 156,25 0,001 4,84 0,992 

30 7 100 300 0,4 0,882 0,391 0,997 166,67 0,001 4,10 0,987 

30 9 100 300 0,4 0,877 0,329 0,998 169,49 0,002 3,75 0,987 

30 4,85 50 300 0,4 0,793 0,037 0,999 116,28 0,003 3,09 0,959 

30 4,85 100 300 0,4 0,88 0,267 0,998 149,25 0,002 3,90 0,986 
30 4,85 150 300 0,4 0,845 0,252 0,999 153,85 0,002 2,92 0,961 

30 4,85 200 300 0,4 0,79 0,032 0,999 158,73 0,002 2,56 0,970 

30 4,85 100 200 0,4 0,867 0,502 0,999 151,52 0,002 2,67 0,985 
30 4,85 100 300 0,4 0,884 0,378 0,997 153,85 0,001 4,48 0,992 

30 4,85 100 400 0,4 0,886 0,335 0,996 153,85 0,001 5,23 0,989 

30 4,85 100 300 0,4 0,887 0,248 0,994 151,52 0,001 5,98 0,997 
30 4,85 100 300 0,6 0,883 0,311 0,997 138,89 0,001 4,86 0,993 

30 4,85 100 300 0,8 0,856 0,101 0,998 129,87 0,002 4,30 0,989 

 

Tablo 3.6’da kinetik modeller için hesaplanan R2 değerleri verilmiştir. Bu değerlere göre 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunun Yalancı İkinci Dereceden Kinetik Modele uyum 

sağladığı görülmektedir. Yalancı ikinci dereceden kinetik model için sıcaklık, pH, 

başlangıç MV konsantrasyonu, KH ve K/S oranı parametrelerine ait t’ye karşı t/qt 

verilerinin grafikleri Şekil 3.36-Şekil 3.40 arasında verilmektedir.  
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Şekil 3.36: Farklı sıcaklıklarda MWCNT-OH ile MV giderimi için yalancı ikinci derece 

kinetik model. 

 

 

Şekil 3.37: Farklı pH değerlerinde MWCNT-OH ile MV giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 
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Şekil 3.38: Farklı başlangıç konsantrasyonlarında MWCNT-OH ile MV giderimi için 

yalancı ikinci derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.39: Farklı karıştırma hızlarında MWCNT-OH ile MV giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 
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Şekil 3.40: Farklı K/S oranlarında MWCNT-OH ile MV giderimi için yalancı ikinci derece 

kinetik model. 

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik modele göre deneysel 

qe verilerinin modelden elde edilen qe verilerine karşı grafiği çizilmiş ve Şekil 3.41’de 

verilmiştir. R2 değeri 0,9329 olarak bulunmuş ve bu değer model ile deney verilerinin 

uyumluluğunu ifade etmektedir. 

 

 

Şekil 3.41: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik modele 

göre deneysel qe verilerinin model qe verilerine uyumluluğu. 
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CNT’ler ile yapılan MV adsorpsiyonu çalışmalarında da benzer olarak reaksiyon kinetik 

mekanizmasının Yalancı İkinci Derece kinetik modele uyum sağladığı görülmüştür  

[166,167].  

 

3.3.3.7 MV Adsorpsiyonunda İntrapartikül Difüzyon Modeli 

İntrapartikül difüzyon model için Denklem (1.18) kullanılarak t0,5‘e karşı qt verilerinin 

grafiği çizilmiş, her bir koşul için iki ayrı düz eğri elde edilmiştir. Bu eğrilerin 

eğimlerinden ki1 ve ki2 değerleri bulunarak MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için 

sırasıyla Tablo 3.7 ve Tablo 3.8’de verilmiştir. Difüzyon katsayısı (D) ise Denklem (1.19) 

kullanılarak hesaplanmıştır. Formülde yer alan r0 ise 2,5*10-3 cm olarak kabul edilmiştir.  

Tablo 3.7: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için intra partikül difüzyon modeli 

verileri. 
 

T(°C) 

 

pH 
C0 

(mg/L) 

KH 

(rpm) 

K/S 

(g/L) 

İntrapartikül Difüzyon Difüzyon Katsayısı 

ki1 R2 ki2 R2 
D 

(cm2/s)*1010 

t1/2 

(s) 

20 Doğal (4,85) 100 300 0,4 12,18 0,93 3,55 0,96 13,47 139 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 9,27 0,82 3,28 0,98 13,51 139 

40 Doğal (4,85) 100 300 0,4 10,32 0,94 3,79 0,93 13,92 135 

50 Doğal (4,85) 100 300 0,4 10,90 0,97 2,51 0,89 15,18 124 
30 3 100 300 0,4 10,97 0,97 2,47 0,93 12,63 148 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 9,27 0,82 3,28 0,98 13,51 139 

30 7 100 300 0,4 11,07 0,98 2,24 0,93 17,65 106 
30 9 100 300 0,4 10,23 0,99 2,15 0,97 17,49 107 

30 Doğal (4,85) 50 300 0,4 2,93 0,95 0,98 0,99 31,25 60 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 11,17 0,83 4,08 0,92 13,51 139 
30 Doğal (4,85) 150 300 0,4 9,40 0,92 3,30 0,98 16,15 116 

30 Doğal (4,85) 200 300 0,4 15,09 0,94 7,71 0,91 10,59 177 

30 Doğal (4,85) 100 200 0,4 13,64 0,94 3,34 0,99 13,43 140 
30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 9,27 0,82 3,28 0,98 13,51 139 

30 Doğal (4,85) 100 400 0,4 10,59 0,98 2,61 0,96 16,26 115 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 8,69 0,91 3,32 0,99 14,08 133 
30 Doğal (4,85) 100 300 0,6 7,88 0,92 1,96 0,98 18,02 104 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,8 3,89 0,92 0,72 0,98 37,76 51 

 

Tablo 3.8: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için intra partikül difüzyon modeli verileri.   
 

T(°C) 

 

pH 
C0 

(mg/L) 
KH 

(rpm) 
K/S 

(g/L) 

İntrapartikül Difüzyon Difüzyon Katsayısı 

ki1 R2 ki2 R2 D 

(cm2/s)*1010 

t1/2 

(s) 

20 Doğal (4,85) 100 300 0,4 14,81 0,95 6,22 0,98 5,04 372 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 12,50 0,96 5,40 0,95 6,46 290 

40 Doğal (4,85) 100 300 0,4 16,99 0,98 3,41 0,96 10,08 186 

50 Doğal (4,85) 100 300 0,4 14,12 0,93 2,61 0,98 13,65 137 
30 3 100 300 0,4 12,33 0,97 4,77 0,87 6,99 268 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 12,50 0,96 5,40 0,95 6,99 291 

30 7 100 300 0,4 13,29 0,95 4,89 0,83 7,62 246 
30 9 100 300 0,4 15,18 0,94 4,76 0,85 8,34 225 

30 Doğal (4,85) 50 300 0,4 11,44 0,90 1,50 0,92 10,10 186 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 12,12 0,99 2,81 0,80 8,02 234 
30 Doğal (4,85) 150 300 0,4 13,09 0,98 1,77 0,91 10,69 175 

30 Doğal (4,85) 200 300 0,4 13,05 0,96 1,78 0,87 12,23 153 

30 Doğal (4,85) 100 200 0,4 11,44 0,93 2,11 0,81 11,72 160 
30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 11,34 0,96 4,09 0,90 6,98 267 

30 Doğal (4,85) 100 400 0,4 14,32 0,95 4,95 0,90 5,97 314 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,4 13,99 0,95 3,97 0,93 5,22 359 
30 Doğal (4,85) 100 300 0,6 13,05 0,94 3,97 0,93 6,43 292 

30 Doğal (4,85) 100 300 0,8 12,58 0,94 2,67 0,92 7,27 258 
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Farklı sıcaklıklarda yapılan MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu 

çalışmaları için intra partikül difüzyon modeli grafikleri çizilerek sırasıyla Şekil 3.42 ve 

Şekil 3.43’te verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.42: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunu için sıcaklık değişimi için 

intrapartikül difüzyon model. 

 

 

Şekil 3.43: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunu için sıcaklık değişimi için intrapartikül 

difüzyon model.  
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İntra partikül difüzyon modeline göre, t0,5’e karşı qt grafiği düz bir çizgi veriyorsa, partikül 

içi difüzyon adsorpsiyon işlemine dahil olmaktadır. Verilerin çoklu doğrusal grafikler 

sunması durumunda dış difüzyon, partikül içi difüzyon vb. gibi iki veya daha fazla adım 

adsorpsiyon sürecini etkilemektedir. İlk kısım kirleticinin adsorbentin dış yüzeyine 

difüzyonuna atfedilir, ikinci kısım ise adsorbentin gözenekleri içindeki kirletici 

moleküllerinin difüzyonuna karşılık gelen kademeli adsorpsiyon aşamasını (intrapartikül 

difüzyon) tanımlar [213]. 

 

Şekil 3.42 ve Şekil 3.43’te görüldüğü üzere MV’nin her iki adsorbent üzerinde adsorpsiyon 

hız kontrol mekanizması intrapartikül difüzyon modeline uygun görülmektedir.  

 

Adsorpsiyonun başlangıçta çok hızlı gerçekleştiği, dengeye süresine kadar ise yavaş bir 

şekilde intrapartikül difüzyon yoluyla devam ettiği söylenebilir [92]. 

 

3.3.3.8 MV Adsorpsiyonu için Yarı Ampirik Kinetik Eşitlik  

Bu bölümde MV giderimi için MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın adsorbent olarak 

kullanıldığı kinetik çalışmalardan elde edilen deneysel sonuçlar kullanılarak hızı en iyi 

temsil eden yalancı ikinci derece hız eşitliği için Statistica paket programı kullanılarak yarı 

amprik kinetik model türetilmiştir. Oluşturulan modelde bütün adsorpsiyon 

parametrelerinin t/qt’yi etkilediği varsıyılarak Denklem (3.1)’de yer alan eşitlik 

kullanılmıştır. 

 

1 2 3 4 5 6

0/ /X X X X X X

tt q a t T pH C KH K S        (3.1) 

 

Bu denklemde, X1, X2, X3, X4, X5, X6 katsayıları üstel değerleri gösterirken a  ise 

denklem sabitini vermektedir. MWCNT-COOH ile MV giderimi için yarı ampirik kinetik 

model parametrelerinin bulunması amacıyla kinetik çalışmalarındaki 370 adet deney 

sonucu Statistica programı kullanılarak analiz edilmiş ve R2 değerinin 0,995 olduğu 

görülmüştür. Elde edilen katsayılar ile oluşturulan t/qt eşitliği Denklem (3.2)’de verilmiştir. 

 

0,4664 0,4664 0,2322 0,5354 0,0655 0,5736

0/ 0,1427 /tt q t T pH C KH K S         (3.2) 
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MWCNT-OH ile MV giderimi için yarı ampirik kinetik modelindeki parametrelerin 

bulunması amacıyla kinetik çalışmalarındaki toplam 370 adet deney sonucu Statistica 

programı kullanılarak analiz edilmiş ve R2 değerinin 0,996 olduğu görülmüştür. Elde 

edilen katsayıları ile oluşturulan t/qt eşitliği Denklem (3.3)’te verilmiştir. 

 

0,4351 0,4351 0,1590 0,2416 0,0411 0,2101

0/ 0,0471 /tt q t T pH C KH K S         (3.3) 

 

3.3.4 Optimizasyon 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine MV boyasının adsorpsiyonunun modellemesi 

ve optimizasyonu için öncelikle YYY’nin MKT yöntemi ile deney tasarımı yapılarak YYY 

model denklemi elde edilmiştir. Aynı deney tasarımı kullanılarak YSA model denklemi 

oluşturulmuştur. Her iki optimizasyon yöntemi kullanılarak, maksimum MV giderim 

verimi ve maksimum adsorpsiyon kapasitesi hedeflenmiştir.  

 

3.3.4.1 YYY Çalışmaları 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine MV adsorpsiyonun optimizasyonunda 

bağımsız parametreler ve seviyeleri, K/S (0,4-0,6-0,8 g/L), başlangıç MV konsantrasyonu 

(100-150-200 mg/L), sıcaklık (30-40-50 ˚C) ve pH (5-7-9) olarak belirlenmiştir. 60 dk 

olarak belirlenen denge süresinde, tasarımda belirlenen şartlarda deneyler 

gerçekleştirilmiştir. YYY çalışmaları MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için ayrı ayrı 

yürütülmüştür.  

 

a) MWCNT-COOH ile MV Adsorpsiyonu 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyon çalışmalarında deney tasarımı ve deney sonuçlarına 

göre hesaplanan giderim verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.9’da 

verilmiştir.  
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Tablo 3.9: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için deney tasarımı ve sonuçlar. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

A 

MV 

Konsantrasyonu 

(mg/L) 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

C 

pH 

D 

 

 

Denge  

pH 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

1 0,4 100 30 5 4,32 68,70 70,63 171,75 175,89 

2 0,8 100 30 5 4,18 97,86 95,61 122,33 114,45 

3 0,4 200 30 5 4,18 45,84 42,83 232,50 228,17 

4 0,8 200 30 5 4,05 78,81 82,08 199,88 208,09 

5 0,4 100 50 5 4,35 75,83 75,93 189,58 188,72 

6 0,8 100 50 5 4,27 99,35 99,44 124,19 123,89 

7 0,4 200 50 5 4,25 45,79 45,18 232,25 233,41 

8 0,8 200 50 5 4,09 82,36 82,96 208,88 209,94 

9 0,4 100 30 9 4,78 80,20 79,04 200,50 198,21 

10 0,8 100 30 9 4,48 98,78 100,00 123,48 123,74 

11 0,4 200 30 9 5,03 48,92 49,45 242,75 244,48 

12 0,8 200 30 9 4,53 85,34 84,69 211,75 211,38 

13 0,4 100 50 9 4,82 84,60 81,96 211,50 204,71 

14 0,8 100 50 9 4,46 99,01 100,00 123,76 126,86 

15 0,4 200 50 9 5,00 47,71 49,41 236,75 243,40 

16 0,8 200 50 9 4,42 84,48 83,18 209,63 206,91 

17 0,4 150 40 7 4,63 60,90 64,06 229,75 230,33 

18 0,8 150 40 7 4,32 96,89 93,44 182,75 181,36 

19 0,6 100 40 7 4,33 99,61 99,84 168,83 179,43 

20 0,6 200 40 7 4,34 77,33 76,80 257,00 245,60 

21 0,6 150 30 7 4,38 79,99 80,09 201,17 201,68 

22 0,6 150 50 7 4,32 82,37 81,98 207,17 205,85 

23 0,6 150 40 5 4,18 81,88 81,76 207,17 205,94 

24 0,6 150 40 9 4,46 86,24 86,08 215,17 215,59 

25 0,6 150 40 7 4,41 85,09 85,18 214,00 214,25 

26 0,6 150 40 7 4,4 85,09 85,18 214,00 214,25 

27 0,6 150 40 7 4,39 84,76 85,18 213,17 214,25 

28 0,6 150 40 7 4,38 85,42 85,18 214,83 214,25 

29 0,6 150 40 7 4,39 84,76 85,18 213,17 214,25 

30 0,6 150 40 7 4,36 85,16 85,18 214,17 214,25 

31 0,6 150 40 7 4,35 85,09 85,18 214,00 214,25 

 

 Giderim verimi (%) 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için korelasyon katsayısı olan 

R2 değeri 0,9899 olarak bulunmuştur.  
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MKT’den elde edilen deneysel sonuçlar, istatistiksel olarak analiz edilerek ve yanıt ile 

bağımsız değişkenler arasındaki ilişkiyi göstermek için ampirik bir matematiksel model 

geliştirmek üzere ikinci dereceden bir polinom modeline yerleştirilir [214]. 

 

Giderim verimi için modelden türetilen eşitlik Denklem (3.4)’te verilmiştir. Bu eşitlik 

yardımıyla istenilen değişkenler girilerek, deneyler yapılmadan giderim verimi değerleri 

hesaplanabilecektir.  

 

(%) 51,7 237,7 0,732 3,95

8,86 160,7 * 0,001259 * 0,0414 *

0,315 * 0,3567 * 0,183 * 2,51 *

0,00148 * 0,00449 * 0,0299 *

GiderimVerimi A B C

D A A B B C C

D D A B A C A D

A C B D C D

     

   

   

 

 (3.4) 

 

Giderim verimi (%) deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğunu 

görmek amacıyla çizilen grafik Şekil 3.44‘te verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.44: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için deney ve model 

sonuçlarının uyumluluğu. 

 

Optimizasyondan elde edilen matematiksel model, deneysel sonuçları bazen 

tanımlayamayabilir. Elde edilen modelin anlamlılığını test etmenin güvenilir yolu varyans 

analizinin (ANOVA) uygulanmasıdır [215].  
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20,00

40,00

60,00

80,00

100,00

20,00 40,00 60,00 80,00 100,00

G
id

er
im

 V
er

im
i 

M
o

d
el

 S
o

n
u
cu

 (
%

)

Giderim Verimi Deney Sonucu (%)



83 

Varyans analizi, çok parametreli modellerde “istatistiksel olarak anlamlı” parametreleri 

tanımlamak için kullanılan matematiksel fonksiyonların ve istatistiksel yöntemlerin bir 

birleşimidir. Varyans analizinin temel amacı, modelin anlamlılığını, proses üzerindeki 

önemli faktörleri ve bu faktörlerin önem sıralamasını ortaya koymaktır. P-değeri, belirli bir 

olayın meydana gelme olasılığını temsil eden, istatistiksel bir hipotez testi içindeki 

marjinal anlamlılık düzeyi olarak tanımlanabilir. Genellikle, faktörün P-değeri <0,05 ise 

anlamlı bir faktör olarak kabul edilir [216].  

 

MVCNT-COOH üzerine MV adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin giderim verimi 

(%) üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 

3.10‘da verilmiştir.  

 

Tablo 3.10: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için ANOVA 

analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

p 

Değeri 

p<0,05 

 

Model 14 7170,75 512,20 111,84 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 6372,76 1593,19 347,89 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 3883,59 3883,59 848,03 0,000 Anlamlı 

MV Kons. (mg/L) 1 2389,06 2389,06 521,68 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C) 1 16,19 16,19 3,53 0,078  

pH 1 83,93 83,93 18,33 0,001 Anlamlı 

Kuadratik 4 558,55 139,64 30,49 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*K/S (g/L) 1 107,27 107,27 23,42 0,000 Anlamlı 

MV Kons. (mg/L)*MV Kons. (mg/L) 1 25,70 25,70 5,61 0,031 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C)*Sıcaklık (˚C) 1 44,54 44,54 9,73 0,007 Anlamlı 

pH*pH 1 4,13 4,13 0,9 0,357  

İkili faktör etkileşimi 6 239,44 39,91 8,71 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*MV Kons.(mg/L) 1 203,57 203,57 44,45 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık (˚C) 1 2,15 2,15 0,47 0,503  

K/S (g/L)*pH 1 16,07 16,07 3,51 0,079  

MV Kons.(mg/L)*Sıcaklık (˚C) 1 8,73 8,73 1,91 0,186  

MV Kons.(mg/L)*pH 1 3,23 3,23 0,7 0,414  

Sıcaklık (˚C)*pH 1 5,71 5,71 1,25 0,281  

 

Tablo 3.10’da verilen p değerlerine bakılarak MWCNT-COOH üzerine MV 

adsorpsiyonunda giderim verimi için elde edilen modelin uyumlu olduğu, K/S, MV 

Konsantrasyonu ve pH verileri ile ikili parametrelerden K/S*K/S, MV Konsantrasyonu* 

MV Konsantrasyonu, Sıcaklık*Sıcaklık ve K/S*MV Konsantrasyonunun etkili olduğu 

görülmektedir. Giderim verimi üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine 

göre sıralaması Şekil 3.45’te verilmiştir. Şekil 3.45 incelendiğinde MWCNT-COOH ile 
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MV adsorpsiyonunda giderim verimi üzerinde en etkili parametrelerin sırasıyla K/S oranı 

ve başlangıç MV konsantrasyonu olduğu görülmektedir.  

 

 
Şekil 3.45: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi (%)  için etkili 

faktörlerin önem sıralaması. 

 

Bağımsız parametrelerin bağımlı parametreler üzerinde ikili etkisi contour grafikler 

çizilerek incelenebilmektedir [24]. MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim 

verimi üzerine iki parametre sabit tutulduğunda, diğer iki parametrenin etkisinin verildiği 

contour grafikler Şekil 3.46’da yer almaktadır.  Contour grafikler, K/S oranı (0,6 g/L), MV 

Konsantrasyonu (150 mg/L), Sıcaklık (40 ˚C) ve pH (7) sabit şartları altında ikili 

parametrelerin giderim verimi üzerinde etkisini görmek amacıyla çizilmiştir. 
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Şekil 3.46: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi (%) için contour 

grafikleri. 
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 Adsorpsiyon kapasitesi ( qe) 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için R2 değeri 0,9856 bulunmuştur ve qe 

değeri için modelden türetilen eşitlik Denklem (3.5)’te verilmiştir. Elde edilen eşitlik 

kullanılarak deneyler yapılmadan istenilen değişken koşulları girilerek, qe değerleri 

hesaplanabilecektir.  

 

( / ) 150,4 48 0,506

9,97 24,9 210,1 * 0,00069 *

0,1049 * 0,871 * 1,034 *

0,423 * 8,14 * 0,00379 *

0,0150 * 0,079 *

eq mg g A B

C D A A B B

C C D D A B

A C A D B C

B D C D

    

   

  

  



 (3.5) 

 

qe deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla 

çizilen grafik Şekil 3.47’de verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.47: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için deney ve model sonuçlarının 

uyumluluğu. 

 

MVCNT-COOH üzerine MV adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin qe (mg/g) 

üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.11‘de 

verilmiştir.  
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Tablo 3.11: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe değerleri için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 
F-Değeri p-Değeri 

 

p<0,05 

Anlamlılık 

Model 14 36627,3 2616,20 78,15 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 30985,6 7746,40 231,4 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 10789,8 10789,80 322,31 0,000 Anlamlı 

MV Kons. (mg/L) 1 19698,9 19698,90 588,45 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C) 1 78,5 78,50 2,35 0,145  

pH 1 418,3 418,30 12,5 0,003 Anlamlı 

Kuadratik 4 3616,3 904,10 27,01 0,000 Anlamlı 

K/S(g/L)*K/S(g/L) 1 183,2 183,20 5,47 0,033 Anlamlı 

MV Kons. (mg/L)*MV Kons.(mg/L) 1 7,8 7,80 0,23 0,635  

Sıcaklık(˚C)*Sıcaklık(˚C) 1 285,3 285,30 8,52 0,010 Anlamlı 

pH*pH 1 31,5 31,50 0,94 0,346  

İkili parametre etkisi 6 2025,4 337,6 10,08 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*MV Kons.(mg/L) 1 1710,9 1710,9 51,11 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık(˚C) 1 11,5 11,5 0,34 0,566  

K/S (g/L)*pH 1 169,5 169,5 5,06 0,039 Anlamlı 

MV Kons.(mg/L)*Sıcaklık(˚C) 1 57,6 57,6 1,72 0,208  

MV Kons.(mg/L)*pH 1 36,1 36,1 1,08 0,315  

Sıcaklık(˚C)*pH 1 39,9 39,9 1,19 0,291  

 

Tablo 3.11’de verilen değerler incelendiğinde MWCNT-COOH’ın MV adsorplama 

kapasitesi (qe) için elde edilen modelin anlamlı olduğu ayrıca K/S oranı, MV 

konsantrasyonu ve pH; ikili parametrelerden K/S*K/S, Sıcaklık*Sıcaklık, K/S* MV 

konsantrasyonu ve K/S*pH’nın da etkili parametreler olduğu görülmektedir.   

 

qe, verileri için etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması Şekil 

3.48’de verilmektedir ve qe için en etkili parametreler sırasıyla Konsantrasyon ve K/S oranı 

şeklindedir.  
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Şekil 3.48: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için etkili faktörlerin önem 

sıralaması. 

 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için ikili parametrelerin etkilerinin 

gösterildiği contour grafikleri Şekil 3.49’da verilmektedir.  

 

Contour grafikler, K/S oranı (0,6 g/L), MV konsantrasyonu (150 mg/L), sıcaklık (40 ˚C) ve 

pH (7) sabit şartları altında ikili parametrenin qe üzerinde etkisini görmek amacıyla 

çizilmiştir. 
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Şekil 3.49: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için contour grafikleri. 

 

b) MWCNT-OH ile MV Adsorpsiyonu 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyon çalışmalarında deney tasarımı ve deney sonuçlarına 

göre hesaplanan giderim verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.12’de 

verilmiştir.  
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Tablo 3.12: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için deney tasarımı ve sonuçlar. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

A 

MV 

Konsantrasyonu 

(mg/L) 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

C 

pH 

D 

 

 

Denge 

pH 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

1 0,4 100 30 5 5,14 53,50 56,03 133,75 136,31 

2 0,8 100 30 5 5,05 92,24 90,03 115,30 111,89 

3 0,4 200 30 5 4,88 26,47 22,98 134,25 131,43 

4 0,8 200 30 5 4,87 58,70 59,61 148,88 147,95 

5 0,4 100 50 5 4,93 55,50 57,91 138,75 141,94 

6 0,8 100 50 5 4,93 93,76 92,51 117,20 116,37 

7 0,4 200 50 5 4,76 28,49 24,32 144,50 138,33 

8 0,8 200 50 5 4,70 59,14 61,55 150,00 153,70 

9 0,4 100 30 9 6,81 59,90 57,73 149,75 147,30 

10 0,8 100 30 9 6,12 78,30 82,72 97,88 103,63 

11 0,4 200 30 9 6,57 31,44 32,93 156,00 156,41 

12 0,8 200 30 9 6,20 62,72 60,55 155,63 153,68 

13 0,4 100 50 9 6,21 59,90 59,23 149,75 150,26 

14 0,8 100 50 9 5,92 81,10 84,82 101,38 105,44 

15 0,4 200 50 9 6,15 31,44 33,88 156,00 160,66 

16 0,8 200 50 9 5,84 64,38 62,10 159,75 156,77 

17 0,4 150 40 7 5,77 41,88 43,48 158,00 158,09 

18 0,8 150 40 7 5,50 78,13 74,59 147,38 143,94 

19 0,6 100 40 7 5,83 82,74 75,96 138,25 128,84 

20 0,6 200 40 7 5,65 43,24 48,08 146,00 152,07 

21 0,6 150 30 7 5,80 57,72 58,40 145,17 147,98 

22 0,6 150 50 7 5,32 62,73 60,11 158,50 152,34 

23 0,6 150 40 5 4,87 61,26 64,12 155,00 159,69 

24 0,6 150 40 9 5,90 70,04 65,25 174,75 166,72 

25 0,6 150 40 7 5,38 61,17 62,10 153,83 155,53 

26 0,6 150 40 7 5,42 60,90 62,10 153,17 155,53 

27 0,6 150 40 7 5,36 61,56 62,10 154,83 155,53 

28 0,6 150 40 7 5,35 61,23 62,10 154,00 155,53 

29 0,6 150 40 7 5,40 60,97 62,10 153,33 155,53 

30 0,6 150 40 7 5,38 61,50 62,10 154,67 155,53 

31 0,6 150 40 7 5,30 61,56 62,10 154,83 155,53 

 

 Giderim Verimi (%) 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için R2 değeri 0,9714 bulunmuş ve 

modelden türetilen eşitlik Denklem (3.6)’da verilmiştir. Bu eşitlik yardımıyla istenilen 

değişkenler girilerek, deneyler yapılmadan giderim verimi değerleri hesaplanabilecektir.  
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Giderim Verimi (%)= 12,2 + 196,4 A - 0,442 B 

+ 2,39 C- 8,26D-76,7A*A-0,000033B*B

-0,0285C*C+0,645D*D+0,0657A*B+0,075A*C

-5,63A*D-0,00027B*C+0,02061B*D-0,0048C*D

 (3.6) 

  

Giderim verimi (%) deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğu Şekil 

3.50‘de görülmektedir.  

 

 

Şekil 3.50: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için deney ve model 

sonuçlarının uyumluluğu. 

 

MVCNT-OH üzerine MV adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin giderim verimi (%) 

üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.13‘te 

verilmiştir.  
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Tablo 3.13: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

P 

Değeri 

 

p<0,05 

Model 14 8142,11 581,58 38,81 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 7871,86 1967,97 131,34 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 4354,59 4354,59 290,62 0,000 Anlamlı 

MV Kons. (mg/L) 1 3498,27 3498,27 233,47 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C) 1 13,27 13,27 0,89 0,361  

pH 1 5,73 5,73 0,38 0,545  

Kuadratik 4 113,29 28,32 1,89 0,161  

K/S(g/L)*K/S(g/L) 1 24,42 24,42 1,63 0,220  

MV Kons.(mg/L)*MV Kons. (mg/L) 1 0,02 0,02 0 0,973  

Sıcaklık(˚C)*Sıcaklık(˚C) 1 21,06 21,06 1,41 0,253  

pH*pH 1 17,25 17,25 1,15 0,299  

İkili parametre etkisi 6 156,96 26,16 1,75 0,174  

K/S (g/L)*MV Kons.(mg/L) 1 6,92 6,92 0,46 0,507  

K/S (g/L)*Sıcaklık(˚C) 1 0,36 0,36 0,02 0,878  

K/S (g/L)*pH 1 81,25 81,25 5,42 0,033 Anlamlı 

MV Kons.(mg/L)*Sıcaklık(˚C) 1 0,3 0,3 0,02 0,889  

MV Kons.(mg/L)*pH 1 67,98 67,98 4,54 0,050  

Sıcaklık(˚C)*pH 1 0,14 0,14 0,01 0,923  

 

Tablo 3.13’te verilen p değerlerine bakılarak MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda 

p<0,05 olan K/S ve MV Konsantrasyonu ile ikili parametrelerden K/S*pH 

parametrelerinin etkili olduğu görülmektedir. Giderim verimi üzerinde etkili olan 

parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması Şekil 3.51’de verilmiştir. 
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Şekil 3.51: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi (%)  için etkili 

faktörlerin önem sıralaması. 

 

Şekil 3.51’de görüldüğü üzere MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi 

üzerinde etkili faktörlerin sıralaması K/S oranı, MV konsantrasyonu, K/S*pH şeklindedir. 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi üzerine iki parametre sabit 

tutulduğunda, diğer iki parametrenin etkisinin verildiği contour grafikler Şekil 3.52’de 

verilmiştir. Contour grafikler, K/S oranı (0,6 g/L), MV Konsantrasyonu (150 mg/L), 

Sıcaklık (40˚C) ve pH (7) sabit şartları altında ikili parametrelerin giderim verimi üzerinde 

etkisini görmek amacıyla çizilmiştir.  

 

 

 

 

 



94 

    

 

    

 

    

Şekil 3.52: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi (%) için contour 

grafikleri. 
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 Adsorpsiyon Kapasitesi (qe) 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için qe için R2 değeri 0,9462 bulunmuş, qe değeri için 

modelden türetilen eşitlik Denklem (3.7)’te verilmiştir. Elde edilen eşitlik kullanılarak 

deneyler yapılmadan istenilen değişken koşulları girilerek, qe değerleri hesaplanabilecektir.  

 

eq  (mg/g)=22,2 +36A +1,156B +4,73C -21,8D

-112,8A*A-0,00603B*B -0,0536C*C+1,919 D*D

+1,023A*B-0,144A*C-12,03A*D+0,00064B*C

+0,035B*D-0,0333C*D

 (3.7) 

  

qe için deney sonuçları ve modelden elde edilen sonuçların uyumlu olduğu Şekil 3.53’te 

görülmektedir.   

 

 

Şekil 3.53: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe için deney ve model sonuçlarının 

uyumluluğu. 

 

MVCNT-OH üzerine MV adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin qe (mg/g) üzerindeki 

etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.14‘te verilmiştir.  
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Tablo 3.14: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe değerleri için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F-

Değeri 

p-

Değeri 
P<0,05 

Model 14 8213,97 586,71 20,11 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 3635,84 908,96 31,16 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 901,36 901,36 30,90 0,000 Anlamlı 

Konsantrasyon (mg/L) 1 2426,72 2426,72 83,19 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C) 1 85,51 85,51 2,93 0,106  

pH 1 222,25 222,25 7,62 0,014 Anlamlı 

Kuadratik 4 2325,65 581,41 19,93 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*K/S (g/L) 1 52,80 52,80 1,81 0,197  

Kons.(mg/L)*Kons. (mg/L) 1 589,62 589,62 20,21 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C)*Sıcaklık (˚C) 1 74,69 74,69 2,56 0,129  

pH*pH 1 152,94 152,94 5,24 0,036 Anlamlı 

İkili parametre etkileşimi 6 2252,48 375,41 12,87 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Kons. (mg/L) 1 1675,88 1675,88 57,45 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık (˚C) 1 1,32 1,32 0,05 0,834  

K/S (g/L)*pH 1 370,56 370,56 12,7 0,003 Anlamlı 

Kons. (mg/L)*Sıcaklık (˚C) 1 1,63 1,63 0,06 0,816  

Kons. (mg/L)*pH 1 196 196,00 6,72 0,020 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C)*pH 1 7,09 7,09 0,24 0,629  

 

Tablo 3.14’te verilen p değerleri incelendiğinde p<0,05 olan K/S, MV Konsantrasyonu, pH 

ile ikili parametrelerden Konsantrasyon*Konsantrasyon, pH*pH, K/S*Konsantrasyon, 

K/S*pH, Konsantrasyon*pH parametrelerinin etkili olduğu görülmektedir. 

   

qe üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması Şekil 3.54’te 

verilmiştir. 
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Şekil 3.54: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe için etkili faktörlerin önem 

sıralaması. 

 

Şekil 3.54’te görüldüğü üzere MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe üzerinde en etkili 

faktörlerin sıralaması MV konsantrasyonu, K/S*MV Konsantrasyonu, K/S oranı, MV 

Konsantrasyonu*MV Konsantrasyonu, K/S*pH, pH, MV Konsantrasyonu*pH, pH*pH 

şeklindedir.  

 

MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi üzerine iki parametre sabit 

tutulduğunda, diğer iki parametrenin etkisinin verildiği contour grafikler Şekil 3.55’te 

verilmiştir. Contour grafikler, K/S oranı (0,6 g/L), MV Konsantrasyonu (150 mg/L), 

Sıcaklık (40˚C) ve pH (7) sabit şartları altında ikili parametrelerin qe üzerinde etkisini 

görmek amacıyla çizilmiştir.  
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Şekil 3.55: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe için contour grafikleri. 
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c) Optimizasyon  

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda, giderim verimi (%) için YYY 

ile optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel 

sonuçlarının ortalaması Tablo 3.15’te verilmiştir.  

 

Tablo 3.15: MV giderim verimi (%) için optimum şartlar ve sonuçlar. 

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YYY Model 

Giderim Verimi 

(%) 

Deney Sonucu 

Giderim Verimi 

(%) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 
pH 

MWCNT-COOH 0,64 100 50 9 96-100 98,99 

MWCNT-OH 0,8 100 42 5 87-100 94,55 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda, adsorpsiyon kapasitesi için 

YYY ile optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel 

sonuçlarının ortalaması Tablo 3.16’da verilmiştir.  

 

Tablo 3.16: MV adsorbent kapasitesi için optimum şartlar ve sonuçlar. 

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YYY  

Model qe  

(mg/g) 

Deney Sonucu  

qe 

 (mg/g) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 
pH 

MWCNT-COOH 0,4 200 40 9 243,9 -264,9 259,5 

MWCNT-OH 0,4 158 42 9 165,15-184,15 176,25 

 

Tablo 3.15 ve Tablo 3.16’da görüldüğü üzere YYY’ nin ön gördüğü model sonuçları ile 

deney sonuçları karşılaştırıldığında, sonuçların model ile uyum içinde olduğu ve kabul 

edilebilir sınır içerisinde olduğu görülmektedir. 

 

YYY ile bulunan maksimum adsorpsiyon kapasitesi her iki adsorbent için literatür ile 

karşılaştırılarak Tablo 3.17’de verilmiştir.   
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Tablo 3.17: Farklı MWCNT’lerin maksimum MV adsorpsiyon kapasitelerinin 

karşılaştırılması. 

Adsorbent 
qm 

(mg/g) 
Literatür 

CNT 46,2 [164] 

m-MWCNT 666,7 [165] 

H-TiNT 106 [208] 

MWCNT-COOH-11 238,1 [217] 

MWCNT-COOH 259,5 Bu çalışma 

MWCNT-OH 176,25 Bu çalışma 

 

3.3.4.2 YSA Çalışmaları 

YYY çalışmalarında olduğu gibi MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine MV 

adsorpsiyonun optimizasyonunda bağımsız parametreler ve seviyeleri, K/S (0,4-0,6-0,8 

g/L), başlangıç MV konsantrasyonu (100-150-200 mg/L), sıcaklık (30-40-50 ˚C) ve pH (5-

7-9) olarak belirlenmiştir. 60 dk olarak belirlenen denge süresinde, tasarımda belirlenen 

şartlarda deneyler gerçekleştirilmiştir. YSA çalışmaları MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

için ayrı ayrı yürütülmüştür. YSA çalışmaları yapılırken Şekil 1.11’de genel yapısı verilen 

İBGYYSA modeli kullanılmıştır. 4 girişe ve 2 çıkışa sahip bu modelde bir girdi katmanı, 

bir gizli katman ve bir çıktı katmanı bulunmaktadır. Gizli katmanda 5 adet nöron 

kullanılmıştır. Gizli katman ve çıkış katmanı aktivasyon fonksiyonu olarak sigmoid 

fonksiyonu seçilmiştir. Geri yayılım algoritması olarak Levenberg-Marquardt (LM) 

yöntemi ve performans kriteri olarak ortalama karesel hata (MSE) eşitliği kullanılmıştır. 

YSA modelinin oluşturulması aşamasında (eğitim) MSE kriteri minimuma indirilerek en 

iyi regresyon değerinin elde edilmesi amaçlanmıştır. Eğitim aşamasında veriseti olarak 

YYY başlığında belirtilen deney tasarımı ve deney sonuçları kullanılmıştır. Matlab 

programı kullanılarak gerçekleştirilen bu çalışmalarda MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

üzerine MV adsorpsiyonun modellenmesi için iki ayrı YSA modeli elde edilmiştir. Bu 

modeller üzerinden alt başlıklarda belirtildiği gibi optimizasyon çalışmaları yapılmıştır. 

 

a) MWCNT-COOH ile MV Adsorpsiyonu 

Tablo 3.9’da verilen deney tasarımı ve sonuçları kullanılarak MWCNT-COOH ile MV 

adsorpsiyon için YSA modeli türetilmiş ve bu model üzerinden hesaplanan giderim verimi  

(%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.18’de verilmiştir.  
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Tablo 3.18: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için deney tasarımı ve YSA model 

sonuçları. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

 

A 

MV Kons. 

(mg/L) 

 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

 

C 

pH 

 

 

D 

 

Denge  

pH 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model 

Sonucu 

1 0,4 100 30 5 4,32 68,70 68,70 171,75 171,75 

2 0,8 100 30 5 4,18 97,86 97,86 122,33 122,36 

3 0,4 200 30 5 4,18 45,84 45,84 232,50 232,50 

4 0,8 200 30 5 4,05 78,81 78,81 199,88 199,88 

5 0,4 100 50 5 4,35 75,83 75,83 189,58 189,58 

6 0,8 100 50 5 4,27 99,35 99,35 124,19 124,19 

7 0,4 200 50 5 4,25 45,79 45,79 232,25 232,25 

8 0,8 200 50 5 4,09 82,36 82,36 208,88 208,88 

9 0,4 100 30 9 4,78 80,20 80,20 200,50 200,50 

10 0,8 100 30 9 4,48 98,78 98,78 123,48 123,48 

11 0,4 200 30 9 5,03 48,92 48,92 242,75 242,75 

12 0,8 200 30 9 4,53 85,34 85,34 211,75 211,75 

13 0,4 100 50 9 4,82 84,60 84,60 211,50 211,50 

14 0,8 100 50 9 4,46 99,01 99,01 123,76 123,76 

15 0,4 200 50 9 5,00 47,71 47,71 236,75 236,75 

16 0,8 200 50 9 4,42 84,48 84,48 209,63 209,63 

17 0,4 150 40 7 4,63 60,90 60,90 229,75 229,75 

18 0,8 150 40 7 4,32 96,89 96,89 182,75 182,75 

19 0,6 100 40 7 4,33 99,61 99,61 168,83 168,83 

20 0,6 200 40 7 4,34 77,33 77,33 257,00 256,98 

21 0,6 150 30 7 4,38 79,99 79,99 201,17 201,17 

22 0,6 150 50 7 4,32 82,37 82,37 207,17 207,17 

23 0,6 150 40 5 4,18 81,88 81,88 207,17 207,17 

24 0,6 150 40 9 4,46 86,24 86,24 215,17 215,17 

25 0,6 150 40 7 4,41 85,09 85,05 214,00 213,91 

26 0,6 150 40 7 4,40 85,09 85,05 214,00 213,91 

27 0,6 150 40 7 4,39 84,76 85,05 213,17 213,91 

28 0,6 150 40 7 4,38 85,42 85,05 214,83 213,91 

29 0,6 150 40 7 4,39 84,76 85,05 213,17 213,91 

30 0,6 150 40 7 4,36 85,16 85,05 214,17 213,91 

31 0,6 150 40 7 4,35 85,09 85,05 214,00 213,91 

 

 Giderim verimi (%) 

Giderim verimi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,01’e kadar 

düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 değeri 0,99 

olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve giderim verimi (%) deney sonuçları ile YSA 

modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla çizilen grafikler Şekil 

3.56’da verilmiştir. 
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Şekil 3.56: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için a) YSA 

modelinin eğitim grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 

 

 Adsorpsiyon kapasitesi (qe) 

Adsorpsiyon kapasitesi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,065’e 

kadar düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 

değeri 0,99 olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) deney 

sonuçları ile YSA modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla 

çizilen grafikler Şekil 3.57’de verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.57: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda qe için a) YSA modelinin eğitim 

grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 
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b) MWCNT-OH ile MV Adsorpsiyonu 

Tablo 3.12’de verilen deney tasarımı ve sonuçları kullanılarak MWCNT-OH ile MV 

adsorpsiyon için YSA modeli türetilmiş ve bu model üzerinden hesaplanan giderim verimi 

(%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.19’da verilmiştir.  

 

Tablo 3.19: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için deney tasarımı ve YSA model 

sonuçları. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

A 

MV 

Konsantrasyonu 

(mg/L) 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

C 

pH 

D 

 

 

Denge 

pH 

Giderim Verimi (%) 
qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model  

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

1 0,4 100 30 5 5,14 53,50 53,50 133,75 133,74 

2 0,8 100 30 5 5,05 92,24 92,27 115,30 115,30 

3 0,4 200 30 5 4,88 26,47 26,67 134,25 134,26 

4 0,8 200 30 5 4,87 58,70 58,70 148,88 148,88 

5 0,4 100 50 5 4,93 55,50 55,50 138,75 138,73 

6 0,8 100 50 5 4,93 93,76 93,62 117,20 117,20 

7 0,4 200 50 5 4,76 28,49 28,48 144,50 144,51 

8 0,8 200 50 5 4,70 59,14 59,14 150,00 150,00 

9 0,4 100 30 9 6,81 59,90 59,90 149,75 149,75 

10 0,8 100 30 9 6,12 78,30 78,30 97,88 98,05 

11 0,4 200 30 9 6,57 31,44 31,43 156,00 155,97 

12 0,8 200 30 9 6,20 62,72 62,72 155,63 155,63 

13 0,4 100 50 9 6,21 59,90 59,91 149,75 149,76 

14 0,8 100 50 9 5,92 81,10 81,10 101,38 101,37 

15 0,4 200 50 9 6,15 31,44 31,43 156,00 156,02 

16 0,8 200 50 9 5,84 64,38 64,38 159,75 159,76 

17 0,4 150 40 7 5,77 41,88 41,88 158,00 158,00 

18 0,8 150 40 7 5,50 78,13 78,13 147,38 147,38 

19 0,6 100 40 7 5,83 82,74 82,74 138,25 138,25 

20 0,6 200 40 7 5,65 43,24 43,24 146,00 146,01 

21 0,6 150 30 7 5,80 57,72 57,72 145,17 145,16 

22 0,6 150 50 7 5,32 62,73 62,73 158,50 158,47 

23 0,6 150 40 5 4,87 61,26 61,26 155,00 155,00 

24 0,6 150 40 9 5,90 70,04 70,04 174,75 174,69 

25 0,6 150 40 7 5,38 61,17 61,27 153,83 154,10 

26 0,6 150 40 7 5,42 60,90 61,27 153,17 154,10 

27 0,6 150 40 7 5,36 61,56 61,27 154,83 154,10 

28 0,6 150 40 7 5,35 61,23 61,27 154,00 154,10 

29 0,6 150 40 7 5,40 60,97 61,27 153,33 154,10 

30 0,6 150 40 7 5,38 61,50 61,27 154,67 154,10 

31 0,6 150 40 7 5,30 61,56 61,27 154,83 154,10 
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 Giderim verimi (%) 

Giderim verimi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,016’a kadar 

düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 0,99 olarak 

bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve giderim verimi (%) deney sonuçları ile YSA modelinden 

elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla çizilen grafikler Şekil 3.58’de 

verilmiştir. 

 

  

Şekil 3.58: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi için a) YSA modelinin 

eğitim grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 

 

 Adsorpsiyon Kapasitesi (qe) 

Adsorpsiyon kapasitesi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,095’e 

kadar düşürülmüştür. Eğitim sürecinin grafiği Şekil 3.59’te verilmiştir. Eğitim sonucu elde 

edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 değeri 0,99 olarak bulunmuştur. Adsorpsiyon 

kapasitesi (mg/g) deney sonuçları ile YSA modelinden elde edilen sonuçların 

uyumluluğunu görmek amacıyla çizilen grafik  Şekil 3.59’da verilmiştir. 
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Şekil 3.59: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda qe için a) YSA modelinin eğitim 

grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 

 

c) Test Deneyleri ve Optimizasyon  

MWCNT-COOH ile MV gideriminde YSA ve YYY modellerinin doğruluklarını test 

etmek ve karşılaştırmak amacıyla deney tasarımında bulunmayan çalışma şartlarında 

deneyler yürütülmüş, sonuçlar Tablo 3.20’de verilmiştir. Elde edilen sonuçların 

karşılaştırıldığı grafikler Şekil 3.60’da yer almakta ve YSA modelinin test sonuçlarındaki 

hata oranının YYY’den daha düşük olduğu görülmektedir.  

 

Tablo 3.20: MWCNT-COOH ile MV giderimi için test deneyleri ve sonuçları.  

Deney 

No 

Test Deney Şartları Giderim Verimi (%) 
qe 

(mg/g) 

K/S 

(g/L) 

 

MV 

Kons. 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

pH 

 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu  

1 0,5 125 50 9 79,25 81,50 82,05 198,12 203,76 205,11 

2 0,65 120 35 9 92,75 93,25 95,49 171,23 172,15 183,66 

3 0,7 175 35 6 86,52 86,02 84,42 216,3 215,05 213,13 
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Şekil 3.60: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi ve qe için test 

deneyleri. 

 

MWCNT-OH ile MV gideriminde YSA ve YYY modellerinin doğruluklarını test etmek ve 

karşılaştırmak amacıyla deney tasarımında bulunmayan çalışma şartlarında deneyler 

yürütülmüş, sonuçlar Tablo 3.21’de verilmiştir. Elde edilen sonuçların karşılaştırıldığı 

grafikler  Şekil 3.61’de yer almakta ve YSA modelinin test sonuçlarındaki hata oranının 

YYY’den daha düşük olduğu görülmektedir.  

 

Tablo 3.21: MWCNT-OH ile MV giderimi için test deneyleri ve sonuçları.  

Deney 

No 

Test Deney Şartları Giderim Verimi (%) 
qe 

(mg/g) 

K/S 

(g/L) 

 

MV 

Kons. 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

pH 

 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu  

1 0,5 160 40 6 47,35 47,65 50,29 151,52 152,48 157,24 

2 0,55 130 40 8 61,10 62,54 64,45 144,42 147,82 154,56 

3 0,75 125 40 8 82,45 83,50 78,31 137,43 139,16 135,26 
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Şekil 3.61: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonunda giderim verimi ve qe için test 

deneyleri. 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda, giderim verimi (%) için YSA 

ile optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel sonuçların 

ortalaması Tablo 3.22’de verilmiştir. 

 

Tablo 3.22: MV giderim verimi (%) için YSA modelinden türetilen optimum şartlar ve 

sonuçlar.  

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YSA Model 

Giderim 

Verimi(%) 

Deney Sonucu 

Giderim Verimi 

(%) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 
pH 

MWCNT-COOH 0,8 127 40 9 99,60 98,2 

MWCNT-OH 0,8 100 45 5,7 93,75 93,5 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonunda, adsorpsiyon kapasitesi (qe) 

için YSA ile optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel 

sonuçların ortalaması Tablo 3.23’te verilmiştir. 

 

Tablo 3.23: MV adsorpsiyon kapasitesi (qe) için YSA modelinden türetilen optimum 

şartlar ve sonuçlar.  

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YSA Model 

 qe 

(mg/g) 

Deney Sonucu  

qe  

(mg/g) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 
pH 

MWCNT-COOH 0,42 197 39 9 256,99 254,5 

MWCNT-OH 0,41 154 50 9 174,75 165,3 
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Tablo 3.22 ve Tablo 3.23’te görüldüğü üzere YSA’ nın ön gördüğü model sonuçları ile 

deney sonuçları karşılaştırıldığında, sonuçların model ile uyum içinde olduğu ve kabul 

edilebilir sınır içerisinde olduğu görülmektedir. 

 

3.3.5 FT-IR Analizleri 

Fourier Dönüşümlü Kızılötesi Spektroskopisi (FT-IR), “bilinmeyen” bir spektrumun 

önceden kaydedilmiş referans spektrumlar ile karşılaştırılarak tanımlanması için kullanılan 

bir yöntemdir. Bu yötem ile spesifik fonksiyonel bir grubun mevcut olup olmadığını tespit 

etmek mümkündür. Çünkü bir molekülün titreşim spektrumunun benzersiz ve karekteristik 

bir özellik olduğu bilinmektedir [218].  

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH materyallerinin ham ve MV adsorpsiyonu sonrasında 

kimyasal yapıları ve yüzey gruplarının anlaşılması amacıyla FT-IR analizleri yapılmıştır. 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla Şekil 3.62 ve Şekil 3.63’te verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.62: MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu için FT-IR analizleri a) MWCNT- 

COOH b)MWCNT-COOH-MV. 
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Şekil 3.63: MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu için FT-IR analizleri a)MWCNT-OH 

b)MWCNT-OH-MV. 

 

3200-3400 cm-1 arasındaki merkezi pikler karboksil ve alkol gruplarında bulunan hidroksil 

gruplarından kaynaklanmaktadır [219]. Şekil 3.62 ve Şekil 3.63’te görüldüğü üzere 3452 

ve 3459 cm-1’de gözlenen pikler hidoksil grubuna atfedilebilir. Şekil 3.62 ve Şekil 3.63’te 

sırasıyla 1578 ve 1572 cm-1‘de görülen pikler -COO gruplarının asimetrik ve simetrik 

titreşimi ile ilişkilendirilebir. Şekil 3.62 ve Şekil 3.63’te sırasıyla 1204,1198 ve 1095 cm-1’ 

de görülen pikler –OH’ın deformasyon pikleri ile açıklanabilir [220].  

 

Adsorpsiyon işlemi sonrası 1170 ve 1198 cm-1 pikleri MV’den kaynaklanan C-N 

gerilmesine atfedilebilir [117]. 

 

3.3.6 Taramalı Elektron Mikroskop (SEM) 

MWCNT-COOH ile MV adsorpsiyonu çalışmalarında MWCNT-COOH ve MV 

adsorpsiyonu sonrası MWCNT-COOH örneklerinin SEM görüntüleri Şekil 3.64 ve Şekil 

3.65’te verilmiştir.  
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Şekil 3.64: SEM görüntüleri a) MWCNT-COOH b) MWCNT-COOH ile MV 

adsorpsiyonu sonrası. 
 

    

Şekil 3.65: SEM görüntüleri a) MWCNT-OH b) MWCNT-OH ile MV adsorpsiyonu 

sonrası. 
 

3.4 Bakır Giderim Çalışmaları 

3.4.1 Denge Süresinin Belirlenmesi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır gideriminde denge süresinin belirlenmesi 

amacıyla başlangıç konsantrasyonu 50 mg/L Cu çözeltisi hazırlanarak, 1, 2 ve 4 g/L K/S 

oranı, 20ºC sıcaklıkta ve 600 rpm karıştırma hızında manyetik karıştırıcı üzerinde 

adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir. 150 dk içerisinde belirli aralıklarla numuneler 

alınarak 0,2 µm çaplı şırınga ucu filtrelerden geçirilip volumetrik bakır tayini yapılmıştır. 

Çözeltide kalan bakır konsantrasyonu tayin edildikten sonra her bir t anı için qt değerleri 

Denklem (1.2)’ye göre hesaplanmıştır. Her iki adsorbent için denge süresinin belirlenmesi 

amacıyla, t`ye karşılık qt verilerinin grafikleri çizilmiş olup sırasıyla Şekil 3.66 ve Şekil 

3.67’de verilmiştir.  



111 

 

 Şekil 3.66: MWCNT-COOH ile bakır giderimi için süre çalışması. 

 

 

Şekil 3.67: MWCNT-OH ile bakır giderimi için süre çalışması. 

 

Şekil 3.66 ve Şekil 3.67’den görüldüğü üzere adsorpsiyon dengesi 30 dk gibi kısa bir 

sürede gerçekleşmiştir. MWCNT kullanılarak Cu2+ giderimi yapılan bir çalışmada benzer 

şekilde denge süresi 30 dk olarak tespit edilmiştir [221]. Kısa süre içerisinde dengeye 

ulaşması bakır adsorpsiyonunun ağırlıklı olarak adsorbat/adsorbent yüzeyinde meydana 

gelen etkileşimler nedeni ile olabileceğini gösterir [220]. 
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3.4.2 Adsorpsiyon Çalışmaları  

3.4.2.1 Sıcaklık Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda, farklı bakır 

konsantrasyonları (25-50-75-100-125-150 mg/L) hazırlanarak, sıcaklık (20-30-40-50ºC) 

etkisini gözlemlemek için doğal pH (5,25)’da, 2 g/L K/S oranı ile ile 30 dk denge süresi ve 

300 rpm karıştırma hızında shakerda 100 mL numune hacmi ile deneyler yapılmış, denge 

süresi sonunda numuneler alınıp 0,2 µm por çaplı şırınga ucu filtrelerden geçirilmiş ve 

bakır tayini yapılmıştır. Deneyler sonucunda qe verileri Denklem (1.3) ile hesaplanmıştır. 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH adsorbentleri için ayrı ayrı Ce’ye karşı qe verilerinin 

grafiği çizilmiş olup sırasıyla  Şekil 3.68 ve Şekil 3.69’da verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.68: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sıcaklık etkisi.  
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Şekil 3.69: MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık etkisi. 

 

MWCNT-COOH VE MWCNT-OH ile bakır giderimi çalışmalarında Şekil 3.68 ve Şekil 

3.69’da görüldüğü üzere sıcaklık değişimi ile adsorpsiyon kapasitesinde anlamlı bir 

değişim gözlemlenmemektedir. MWCNT ile bakır giderimi yapılan başka bir çalışmada da 

benzer şekilde sıcaklığın etkili bir parametre olmadığı gözlemlenmiştir [222]. 

 

3.4.2.2 pH Etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda farklı bakır 

konsantrasyonları (25-50-75-100-125-150 mg/L) hazırlanmış, pH (3-4,5-Doğal 

pH(5,25))’nın etkisinin incelenmesi amacıyla 30 ºC’de, 300 rpm karıştırma hızında 2 g/L 

K/S oranı ile shakerda 100 mL numune hacmi ile deneyler gerçekleştirilmiştir. Denge 

süresi sonunda numune alınarak,  0,2 µm por çaplı şırınga ucu filtreden geçirilmiş bakır 

tayini yapılmıştır. Farklı pH değerleri için Ce’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiştir. 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH etkisini gösteren grafik  Şekil 3.70’de 

verilmiştir.  
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Şekil 3.70: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH etkisi.  

 

Şekil 3.70’de görüldüğü üzere MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH arttıkça, bakır 

gideriminde artış gözlemlenmiştir.  

 

MWCNT-OH ile bakır giderimi için pH’nın etkisini gösteren grafik  Şekil 3.71’de 

verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.71: MWCNT-OH ile bakır gideriminde pH etkisi.  
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Şekil 3.71’den görüldüğü üzere pH 3’te adsorbentin bakır gideriminde etkisi 

görülmemekte,  pH 4,5’tan 5,25’e çıktığında bakır gideriminde artış gözlemlenmiştir. 

  

pH, ağır metal iyonlarının CNT yüzeyine adsorpsiyonunda çok önemli bir rol oynar. Sıfır 

yük noktasından (pHPZC) daha yüksek pH değerinde, katyon iyonları ve negatif yüzey yükü 

arasındaki elektrostatik etkileşimler nedeniyle katyonların adsorpsiyonu daha yüksektir. 

Öte yandan, katyon iyonlarının adsorpsiyonu düşük pH'da yüzey yükünün nötralizasyonu 

nedeniyle daha düşüktür. pH'daki değişiklik aynı zamanda rakip kompleksleşme 

reaksiyonlarını ve metal iyonu türlerini de etkiler. Bu nedenle, CNT'lerin adsorpsiyon 

kapasitesi, çözeltinin pH'ındaki değişiklikten etkilenir. Daha düşük pH değerinde 

(pHPZC'den düşük), çözeltideki baskın tür M2+’dir. Ayrıca CNT yüzeyi, pHPZC'den daha 

düşük bir pH değerinde pozitif yüke sahiptir. Böylece çözeltideki M2+ ve H+ iyonları 

arasındaki rekabet nedeniyle ağır metal iyonları yüzeyde adsorbe edilir. pHPZC'den yüksek 

pH değerlerinde iki değerlikli baskın metal iyonu türü M(OH)n 
2-n şeklindedir.  Bu sebeple 

CNT'lerin yüzeyi bu pH değerinde negatif bir yük taşır ve adsorpsiyon iki değerlikli metal 

iyonları ile CNT'nin yüzeyi arasındaki elektrostatik etkileşime atfedilir. Daha yüksek pH 

değerlerinde ağır metal iyonlarının çökelmesi söz konusu olduğundan çökelme de bu 

durumdaki giderim veriminin artmasına katkı sağlayabilmektedir [30].  

 

Benzer bir çalışmada CNT’ler tarafından bakır gideriminde maksimum giderime pH 5’te 

ulaşılmıştır [153]. Daha yüksek pH bölgesinde (pH > 5,8'de)  bakır hidroksit çökeltisinin 

oluşacağı bilinmektedir. Bir diğer çalışmada da bakırın çökelmesini önlemek için pH 5’te 

çalışmalar yürütülmüştür [132]. Ghanavati vd. (2022) yaptıkları çalışmada tetrahidrofuran 

ile modifiye edilmiş karbon nanotüp kullanarak Cu (II) giderimi çalışmışlar ve maksimum 

giderim verimine pH 5’te ulaşmışlardır [223]. Yuanyuan vd. (2014) MWCNT kullanarak 

bakır giderimi yaptıkları çalışmalarında pH 6‘nın üzerindeki durumlarda çökme meydana 

gelmesi sebebiyle gerçek adsorpsiyon çalışmalarının yapılamayacağını gerekçe göstererek 

pH 2-6 aralığında deneylerini yürütmüşlerdir. pH (2-3) aralığında %0’dan pH 6’da %95,2 

bir artış tespit etmişlerdir [131].   

 

3.4.2.3 İzoterm Çalışmaları 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır giderimi çalışmalarında adsorbentler ile bakır 

arasındaki etkileşimi anlamak ve adsorpsiyon işleminin nasıl gerçekleştiğini görmek 
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amacıyla deney verileri Langmuir, Freundlich ve Temkin izotermlerine göre analiz 

edilmiştir.  

 

 Sıcaklık Etkisi 

Langmuir izotermi için Denklem (1.8)’de verilen eşitliğe göre Ce’ye karşı Ce/qe verilerinin 

grafiği çizilmiştir. MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık etkisi 

için grafikler sırasıyla Şekil 3.72 ve Şekil 3.73’te verilmektedir.  

 

 

Şekil 3.72: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Langmuir 

izotermi. 
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Şekil 3.73: MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Langmuir 

izotermi. 

 

Freundlich izotermi deney sonuçlarına uygulanmış ve Denklem (1.5)’e göre ln(Ce)’ye karşı 

ln(qe) verilerinin grafiği çizilmiş, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla  

Şekil 3.74 ve Şekil 3.75’te verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.74: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Freundlich 

izotermi. 
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Şekil 3.75: MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Freundlich 

izotermi.  

 

Temkin izotermi için Denklem(1.9)’a göre ln(Ce)’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiş 

olup, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık etkisi için grafikler 

sırasıyla Şekil 3.76 ve Şekil 3.77’de verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.76: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Temkin 

izotermi. 
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Şekil 3.77: MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklık değişimine göre Temkin izotermi. 

 

 pH etkisi 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile MV gideriminde pH değişimine göre Langmuir 

izotermi için Ce’ye karşı Ce/qe verilerinin grafiği çizilmiş sırasıyla Şekil 3.78 ve Şekil 

3.79’da verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.78: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Langmuir izotermi. 
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Şekil 3.79: MWCNT-OH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Langmuir izotermi. 

 

Freundlich izotermi deney sonuçlarına uygulanmış ve Denklem(1.5)’e göre ln (Ce)’ye karşı 

ln (qe) verilerinin grafiği çizilmiş, MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla Şekil 

3.80 ve Şekil 3.81’de verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.80: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Freundlich 

izotermi. 
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Şekil 3.81: MWCNT-OH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Freundlich izotermi. 

 

Temkin izotermi için ln (Ce)’ye karşı qe verilerinin grafiği çizilmiş olup, MWCNT-COOH 

ve MWCNT-OH ile bakır gideriminde pH etkisi için grafikler sırasıyla Şekil 3.82 ve Şekil 

3.83’te verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.82: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Temkin izotermi. 
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Şekil 3.83: MWCNT-OH ile bakır gideriminde pH değişimine göre Temkin izotermi. 

 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu çalışmalarında Langmuir, Freundlich ve Temkin 

izotermleri uygulanmıştır. İzotermlere ait R2 değerleri Tablo 3.24’te verilmektedir.  

Tablo 3.24: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda uygulanan izotermler ve R2 

değerleri. 

Değişken Parametreler Langmuir Freundlich Temkin 

T 

(°C) 
pH R2 R2 R2 

20 Doğal (5,25) 0,993 0,985 0,957 

30 Doğal (5,25) 0,986 0,984 0,948 

40 Doğal (5,25) 0,983 0,981 0,938 

50 Doğal (5,25) 0,988 0,980 0,945 

30 3 0,997 0,991 0,996 

30 4,5 0,994 0,988 0,967 

30 Doğal (5,25) 0,986 0,984 0,948 

 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda R2 değerleri karşılaştırıldığında, 

adsorpsiyonun daha çok Langmuir izotermi ile uyum sağladığı görülmektedir.  Langmuir 

izotermi için Denklem (1.8) ve Denklem (1.8) kullanılarak qm, KL ve RL değerleri 

hesaplanmış olup Tablo 3.25’te verilmiştir. RL değerlerinin 0 ile 1 arasında olması 

MWCNT-COOH adsorbentinin bakır gideriminde kullanılmasının uygun olduğunu 

göstermektedir. qm değeri 24,21 mg/g olarak bulunmuştur. 
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Tablo 3.25: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde Langmuir izotermi değerleri. 

T (°C) pH R2 qm (mg/g) KL (L/mg) RL 

20 Doğal (5,25) 0,993 22,27 0,130 0,048-0,242 

30 Doğal (5,25) 0,986 23,58 0,120 0,053-0,247 

40 Doğal (5,25) 0,983 24,21 0,102 0,069-0,316 

50 Doğal (5,25) 0,988 23,53 0,110 0,057-0,273 

30 3 0,997 15,46 0,106 0,060-0,281 

30 4,5 0,994 21,37 0,124 0,051-0,250 

30 Doğal (5,25) 0,986 23,58 0,120 0,053-0,247 

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu çalışmalarında Langmuir, Freundlich ve Temkin 

izotermleri uygulanmıştır. İzotermlere ait R2 değerleri Tablo 3.26’da verilmektedir.  

Tablo 3.26: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda uygulanan izotermler ve R2 değerleri. 

Değişken Parametreler Langmuir Freundlich Temkin 

T 

(°C) 
pH R2 R2 R2 

20 Doğal (5,25) 0,996 0,969 0,964 

30 Doğal (5,25) 0,984 0,923 0,912 

40 Doğal (5,25) 0,996 0,961 0,958 

50 Doğal (5,25) 0,993 0,974 0,956 

30 3 - - - 

30 4,5 0,945 0,910 0,921 

30 Doğal (5,25) 0,984 0,923 0,912 

 

R2 değerleri karşılaştırıldığında, Langmuir izotermi ile uyum sağlandığı görülmektedir. 

Tablo 3.27’de MWCNT-OH ile bakır gideriminde Langmuir izotermi için hesaplanan 

değerler yer almaktadır. RL değerleri incelendiğinde 0 ile 1 arasında oldukları 

görülmektedir ve bu durum MWCNT-OH’ın bakır giderimi için uygun bir adsorbent 

olduğunu ifade etmektedir. qm değeri 9,85 mg/g olarak bulunmuştur.  
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Tablo 3.27: MWCNT-OH ile bakır gideriminde Langmuir izotermi değerleri. 

T (°C) pH R2 qm (mg/g) KL (L/mg) RL 

20 Doğal (5,25) 0,996 8,70 0,072 0,089-0,365 

30 Doğal (5,25) 0,984 9,85 0,047 0,130-0,468 

40 Doğal (5,25) 0,996 8,70 0,074 0,087-0,359 

50 Doğal (5,25) 0,993 8,73 0,065 0,017-0,064 

30 3 - - - - 

30 4,5 0,945 9,62 0,022 0,240-0,653 

30 Doğal (5,25) 0,984 9,85 0,047 0,130-0,468 

 

CNT’ler kullanılarak yapılan bakır giderimi bazı çalışmalarda da adsorpsiyonun Langmuir 

izotermine uyum sağladığı görülmüştür [132,151,153]. 

 

3.4.3 Adsorpsiyon Kinetiği Çalışmaları  

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerinde bakırın adsorpsiyon kinetiği aşağıdaki 

faktörlere göre incelenmiştir.  

1. Sıcaklık (20-30-40-50-60°C) 

2. pH (3,5-4,5-5,25) 

3. Başlangıç bakır konsantrasyonu ( 75-100-125-150 mg/L) 

4. Karıştırma hızı (200-300-400 rpm) 

5. K/S oranı (2-3-4-5 g/L) 

 

3.4.3.1 Sıcaklık Etkisi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisinin incelenmesi amacıyla, 2 

g/L K/S oranı kullanılarak, 125 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonu, doğal pH, 400 rpm 

karıştırma hızında 20-30-40-50 ve 60 °C sıcaklıklarda, ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir.  

 

Elde edilen verilerden t’ye karşılık qt grafiği çizilerek Şekil 3.84’te gösterilmiştir,  

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde sıcaklığın adsorpsiyon hızı üzerinde etkili olmadığı 

anlaşılmaktadır.  
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Şekil 3.84: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi. 

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisinin incelenmesi amacıyla, 3 g/L 

K/S oranı kullanılarak, 100 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonu, doğal pH, 400 rpm 

karıştırma hızında 20-30-40-50 ve 60 °C sıcaklıklarda, ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir. 

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde sıcaklığın etkisini görmek amacıyla t’ye karşı qt 

verilerinin grafiği Şekil 3.85’te verilmiştir.  
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Şekil 3.85: MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi. 

 

Şekil 3.85’te MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızı üzerinde MWCNT-

COOH’da olduğu gibi sıcaklığın etkili olmadığı görülmektedir.  

 

Her iki adsorbent için de Cu (II) giderim hızına sıcaklık etkisi incelendiğinde çok kısa bir 

süre içerisinde dengeye ulaşıldığı, sıcaklık parametresinin adsorplanan miktarı 

değiştirmediği görülmektedir.  

 

Benzer bir çalışmada, bakır gideriminde sıcaklığın proses hızı üzerinde etkili olmadığı ve 1 

dk gibi kısa bir süre içinde dengeye ulaşıldığı görülmüştür. Bu durum, Cu (II)'nin 

MWCNT'lere güçlü bir şekilde bağlandığını gösterir [222]. 

 

3.4.3.2 pH Etkisi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon hızına pH’nın etkisinin incelenmesi amacıyla, 2 

g/L K/S oranı kullanılarak, 125 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonu, 30°C sıcaklıkta, 400 

rpm karıştırma hızında, 3,5-4,5 ve Doğal pH (5,25) da ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızı üzerine pH’nın etkisini incelemek 

amacıyla elde edilen verilerden t’ye karşı qt verilerinin grafiği Şekil 3.86’da verilmiştir.  
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Şekil 3.86: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına pH’nın etkisi. 

 

Şekil 3.86 incelendiğinde MWCNT-COOH ile bakır gideriminde, pH arttıkça adsorpsiyon 

kapasitesinde artış görülmektedir.  

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon hızına pH’nın etkisinin incelenmesi amacıyla, 3 g/L 

K/S oranı kullanılarak, 100 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonu, 30°C sıcaklıkta, 400 

rpm karıştırma hızında, 3,5-4,5-Doğal pH (5,25) ayarlanarak ceketli reaktörde adsorpsiyon 

işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına pH’nın etkisini görmek amacıyla 

t’ye karşı qt verilerinin grafikleri farklı pH (3,5-4,5-Doğal pH)’lar için Şekil 3.87’de 

verilmiştir. 
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Şekil 3.87: MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına pH’nın etkisi. 

 

Şekil 3.87 incelendiğinde pH arttıkça adsorpsiyon kapasitesinde artış olduğu 

gözlemlenmektedir. Ayrıca reaksiyonun çok hızlı gerçekleştiği ve ilk dakikalarda 

adsorpsiyon işlemininin tamamlandığı görülmektedir. 

 

Bakır türlerinin deiyonize suda Cu2+, Cu(OH)+1, Cu(OH)2, Cu(OH)-
3 ve Cu(OH)2-

4 

formlarında bulunabileceği bilinmektedir. pH< 6'da baskın bakır türü her zaman Cu2+'dir 

ve Cu2+'nın uzaklaştırılması esas olarak adsorpsiyon reaksiyonu ile gerçekleştirilir. Düşük 

pH değerlerinde MWCNT’lerin yüzeyi metal iyonlarının tutunmasını engelleyen H+ ile 

kaplanır.  Düşük pH'da gerçekleşen düşük Cu2+ adsorpsiyonu, esas olarak aynı bölgelerdeki 

H3O
+ ve Cu2+ iyonları arasındaki rekabete bağlanabilir. Bu nedenle, pH arttıkça Cu (II) 

adsorpsiyonundaki artış, aynı adsorpsiyon bölgeleri için H3O
+ ve Cu (II) iyonları 

arasındaki rekabetin azalması temelinde açıklanabilir [131,224].  

 

3.4.3.3 Başlangıç Bakır Konsantrasyonunun Etkisi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon hızına başlangıç bakır konsantrasyonunun etkisinin 

incelenmesi amacıyla, 2 g/L K/S oranı kullanılarak, 30 °C sıcaklıkta, 400 rpm karıştırma 

hızında, doğal pH (5,25)’da, 75-100-125-150 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonlarında 

ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  
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MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç konsantrasyonunun 

etkisini görmek amacıyla t’ye karşılık qt verilerinin grafiği Şekil 3.88’de verilmiştir.  

 

 

Şekil 3.88: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç bakır 

konsantrasyonunun etkisi. 

 

Şekil 3.88’de konsantrasyon arttıkça adsorpsiyon kapasitesinde artış gözlemlenmiştir. 

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon hızına başlangıç bakır konsantrasyonunun etkisinin 

incelenmesi amacıyla, 3 g/L K/S oranı kullanılarak, 30°C sıcaklıkta, 400 rpm karıştırma 

hızında, Doğal pH (5,25)’da, 75-100-125-150 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonları 

ayarlanarak ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç konsantrasyonunun 

etkisini görmek amacıyla t’ye karşı qt verilerinin grafiği Şekil 3.89’da verilmiştir.   
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Şekil 3.89: MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına başlangıç bakır 

konsantrasyonunun etkisi. 

 

Şekil 3.89’da görüldüğü üzere başlangıç bakır konsantrasyonu arttıkça adsorpsiyon 

kapasitesinde artış gözlenmiştir.  

 

Daha yüksek başlangıç konsantrasyonunda, kütle transfer itici gücü daha büyüktür ve 

dolayısıyla konsantrasyon arttıkça ağır metal iyonlarının MWCNT üzerine adsorpsiyonu 

artacaktır [213]. 

 

3.4.3.4 Karıştırma Hızının Etkisi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisinin incelenmesi 

amacıyla, 2 g/L K/S oranı kullanılarak, 30 °C sıcaklıkta, doğal pH (5,25)’da, 125 mg/L 

başlangıç bakır konsantrasyonında, 200-300-400 rpm karıştırma hızlarında ceketli 

reaktörde adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisini 

görmek amacıyla t’ye karşı qt verileri grafik edilmiş ve Şekil 3.90’da verilmiştir.  
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Şekil 3.90: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının 

etkisi. 

 

Şekil 3.90 incelendiğinde, MWCNT-COOH ile bakır gideriminde karıştırma hızının 

adsorpsiyon kapasitesi üzerinde etkili olmadığı görülmüştür.  

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisinin incelenmesi 

amacıyla, 3 g/L K/S oranı kullanılarak, 30 °C sıcaklıkta, Doğal pH (5,25)’da, 100 mg/L 

başlangıç bakır konsantrasyonunda, 200-300-400 rpm karıştırma hızları ayarlanarak ceketli 

reaktörde adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının etkisini görmek 

amacıyla t’ye karşı qt verilerinin grafiği Şekil 3.91’de verilmiştir. Grafik incelendiğinde 

karıştırma hızının adsorpsiyon kapasitesi üzerinde etkisi olmadığı görülmektedir.  
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Şekil 3.91: MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına karıştırma hızının 

etkisi. 

 

3.4.3.5 K/S Oranının Etkisi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisinin incelenmesi amacıyla, 

125 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonında, 30°C sıcaklıkta, doğal pH (5,25)’da, 400 

rpm karıştırma hızında, 2-3-4 ve 5 g/L K/S oranlarıyla ceketli reaktörde adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir.  

 

K/S oranının adsorpsiyon hızına etkisinin gözlemlenmesi amacıyla t’ye karşı qt verilerinin 

grafiği Şekil 3.92’de verilmiştir.  
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Şekil 3.92: MWCNT-COOH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisi. 

 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde Şekil 3.92’de yer alan grafik incelendiğinde, K/S 

oranı arttıkça adsorpsiyon kapasitesinde azalma görülmüştür. Aynı zamanda K/S oranı 2 

g/L’den 5 g/L’ye yükseldiğinde giderim veriminde % 33,67’den %54,08’e artış olmuştur.   

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisinin incelenmesi amacıyla, 

100 mg/L başlangıç bakır konsantrasyonunda, , 30 °C sıcaklıkta, Doğal pH (5,25)’da, 400 

rpm karıştırma hızı ayarlanarak 2-3-4 ve 5 g/L K/S oranlarıyla ceketli reaktörde 

adsorpsiyon işlemi gerçekleştirilmiştir.  

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde K/S oranının adsorpsiyon kapasitesine etkisini 

incelemek amacıyla t’ye karşı qt verilerinin grafiği Şekil 3.93’te verilmiştir.  
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Şekil 3.93: MWCNT-OH ile bakır gideriminde adsorpsiyon hızına K/S oranının etkisi. 

 

Şekil 3.93 incelendiğinde K/S oranı arttıkça adsorpsiyon kapasitesinde azalma 

görülmektedir. MWCNT-OH ile bakır gideriminde K/S oranı 2 g/L’den 5 g/L’ye 

arttırıldığında giderim veriminde %33,33’ten %52,70’ye artış olmuştur. Bu sonuç, 

adsorbent dozunun arttırılmasıyla metal iyonlarının tutunabileceği daha büyük bir yüzey 

alanı veya daha fazla adsorpsiyon bölgesinin oluşmasına bağlanabilir [224].  Başka bir 

çalışmada çitosan-MWCNT ile bakır gideriminde adsorbent dozajı arttıkça giderim verimi 

%16,5’tan %71,5’a yükselmiştir. Bu durum adsorbent dozajının artmasıyla adsorpsiyon 

bölgelerinin artması ile açıklanabilir [225]. Ayrıca yüzey alanı ve gözenek hacmi arttıkça 

fonksiyonel gruplar ve aktif adsorpsiyon bölgelerinde de artış olduğu şeklinde de 

açıklanabilir [226].  

 

3.4.3.6 Adsorpsiyon Kinetik Modellerinin Karşılaştırılması 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için farklı kinetik modeller çalışılmıştır. Yalancı 

birinci dereceden model için Denklem (1.12) kullanılarak t’ye karşı ln (qe-qt) verilerinin; 

İkinci dereceden kinetik model için Denklem (1.13)  kullanılarak t’ye karşı 1/Ct verilerinin; 

Yalancı ikinci dereceden kinetik model için Denklem (1.15) kullanılarak t’ye karşı t/qt 

verilerinin; Elovich kinetik modeli için Denklem (1.15) kullanılarak ln(t)’ye karşı qt 

verilerinin grafikleri çizilmiş ve her bir kinetik model için korelasyon kaysayısı 

hesaplanmıştır. Kinetik modellerin korelasyon katsayıları Tablo 3.28’de verilmektedir. 
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Yalancı ikinci derece kinetik model için çizilen grafiklerden adsorpsiyon denge kapasitesi 

qe, hız sabiti k2 ve yarılanma süresi t1/2 değerleri de Tablo 3.28’de yer almaktadır. 

Tablo 3.28: MWCNT-COOH üzerine bakır adsorpsiyonu için kinetik modeller ve 

hesaplanan değerler. 

T(°C) pH 
C0 

(mg/L) 

KH 

(rpm) 

K/S 

(g/L) 

Yalancı 

Birinci 

Derece 

İkinci 
Derece 

Yalancı İkinci Derece Elovich 

R2 R2 R2 
qe 

(mg/g) 

k2 

(g/(mg.dk)) 

t1/2 

(dk) 
R2 

20 Doğal 125 300 2 0,197 0,174 0,999 19,80 0,277 0,18 0,593 

30 Doğal 125 300 2 0,204 0,191 0,999 19,92 0,122 0,41 0,599 

40 Doğal 125 300 2 0,292 0,218 0,999 20,00 0,088 0,57 0,701 

50 Doğal 125 300 2 0,292 0,218 0,999 20,00 0,088 0,57 0,701 

60 Doğal 125 300 2 0,292 0,218 0,999 20,00 0,088 0,57 0,701 
30 3,5 125 300 2 0,295 0,244 0,999 16,75 0,106 0,56 0,708 

30 4,5 125 300 2 0,251 0,153 0,999 19,61 0,115 0,44 0,660 

30 Doğal 125 300 2 0,204 0,191 0,999 21,19 0,127 0,37 0,599 
30 Doğal 75 300 2 0,16 0,149 1,000 19,42 0,500 0,10 0,562 

30 Doğal 100 300 2 0,16 0,149 1,000 20,70 0,507 0,10 0,562 

30 Doğal 125 300 2 0,205 0,195 0,999 22,83 0,097 0,45 0,597 
30 Doğal 150 300 2 0,292 0,218 0,999 24,39 0,098 0,42 0,701 

30 Doğal 125 200 2 0,292 0,218 0,999 25,06 0,099 0,40 0,701 

30 Doğal 125 300 2 0,292 0,218 0,999 25,06 0,099 0,40 0,701 
30 Doğal 125 400 2 0,305 0,284 0,999 25,19 0,063 0,63 0,692 

30 Doğal 125 200 2 0,204 0,191 0,999 21,19 0,127 0,37 0,599 

30 Doğal 125 200 3 0,127 0,175 1,000 15,06 0,980 0,07 0,593 
30 Doğal 125 200 4 0,025 0,175 1,000 14,47 1,364 0,05 0,593 

30 Doğal 125 200 5 0,106 0,191 1,000 13,48 1,966 0,04 0,599 

 

Tablo 3.28’de yer alan kinetik modellere ait R2 değerleri karşılaştırıldığında MWCNT-

COOH ile bakır adsorpsiyonunun yalancı ikinci dereceden kinetik modele uyum sağladığı 

görülmüştür. Farklı sıcaklık, pH, Başlangıç Bakır konsantrasyonu, KH ve K/S oranı şartları 

için t’ye karşı t/qt değerleri Şekil 3.94-Şekil 3.98 arasında verilmiştir.  
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Şekil 3.94: Farklı sıcaklıklarda MWCNT-COOH ile bakır giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.95: Farklı pH’larda MWCNT-COOH ile bakır giderimi için yalancı ikinci derece 

kinetik model. 
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Şekil 3.96: Farklı başlangıç konsantrasyonlarında MWCNT-COOH ile bakır giderimi için 

yalancı ikinci derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.97: Farklı karıştırma hızlarında MWCNT-COOH ile bakır giderimi için yalancı 

ikinci derece kinetik model. 
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Şekil 3.98: Farklı K/S oranlarında MWCNT-COOH ile bakır giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 

 

Yalancı ikinci dereceden kinetik model için modelin verdiği qe değerleri ile deney 

sonuçlarından hesaplanan qe değerlerinin uyumluluğunu görmek amacıyla grafik çizilmiş 

Şekil 3.99’da verilmiştir. Modelin R2 değeri 0,9994 bulunmuştur, bu değer deney ve model 

sonuçlarınının birbiriyle uyumlu olduğunu ifade etmektedir.  

 

 

Şekil 3.99: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik 

modele göre deneysel qe verilerinin model qe verilerine uyumluluğu. 
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Kinetik modellerin korelasyon katsayıları Tablo 3.29’da verilmektedir. Yalancı ikinci 

derece kinetik model için çizilen grafiklerden hesaplanan adsorpsiyon denge kapasitesi qe, 

hız sabiti k2 ve yarılanma süresi t1/2 değerleri de Tablo 3.29’da yer almaktadır. Bu değerlere 

göre MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunun Yalancı İkinci Dereceden Kinetik Modele 

uyum sağladığı görülmektedir. Yalancı ikinci dereceden kinetik model için sıcaklık, pH, 

başlangıç MV konsantrasyonu, KH ve K/S oranı parametrelerine ait t’ye karşı t/qt 

verilerinin grafikleri Şekil 3.100-Şekil 3.104 arasında verilmektedir.  

Tablo 3.29: MWCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonu için kinetik modeller ve hesaplanan 

değerler. 

T 
(°C) 

pH 
C0 

(mg/L) 
KH 

(rpm) 
K/S 

(g/L) 

Yalancı 

Birinci 

Derece 

İkinci 

Derece 

 

Yalancı İkinci Derece 
Elovich 

R2 R2 R2 
qe 

(mg/g) 
k2 

(g/(mg.dk)) 
t1/2 

(dk) 
R2 

20 Doğal 100 400 3 0,492 0,412 0,999 13,00 0,077 1,00 0,827 

30 Doğal 100 400 3 0,394 0,375 0,999 12,87 0,147 0,53 0,753 

40 Doğal 100 400 3 0,198 0,191 0,999 12,76 0,488 0,16 0,599 

50 Doğal 100 400 3 0,384 0,383 0,999 12,90 0,123 0,63 0,784 

60 Doğal 100 400 3 0,393 0,383 0,999 12,97 0,093 0,83 0,749 

30 3,5 100 400 3 0,204 0,204 0,999 7,67 0,495 0,26 0,564 

30 4,5 100 400 3 0,12 0,175 1 10,19 0,934 0,10 0,593 
30 Doğal 100 400 3 0,204 0,204 0,999 12,76 0,574 0,14 0,564 

30 Doğal 75 400 3 0,181 0,275 0,999 9,85 0,226 0,45 0,697 

30 Doğal 100 400 3 0,199 0,201 0,999 11,10 0,285 0,32 0,682 
30 Doğal 125 400 3 0,304 0,289 0,999 11,85 0,121 0,70 0,667 

30 Doğal 150 400 3 0,284 0,244 0,999 13,07 0,171 0,45 0,709 

30 Doğal 100 200 3 0,104 0,104 0,999 12,32 0,868 0,09 0,419 
30 Doğal 100 300 3 0,193 0,177 0,999 12,56 0,371 0,21 0,595 

30 Doğal 100 400 3 0,401 0,401 0,999 12,87 0,154 0,51 0,664 
30 Doğal 100 400 2 0,302 0,283 0,999 16,05 0,155 0,40 0,697 

30 Doğal 100 400 3 0,123 0,235 0,999 12,77 0,441 0,18 0,662 

30 Doğal 100 400 4 0,176 0,174 0,999 10,85 0,571 0,16 0,593 
30 Doğal 100 400 5 0,254 0,247 0,999 10,00 0,283 0,35 0,674 
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Şekil 3.100: Farklı sıcaklıklarda MWCNT-OH ile bakır giderimi için yalancı ikinci derece 

kinetik model. 

 

 

Şekil 3.101: Farklı pH’larda MWCNT-OH ile bakır giderimi için yalancı ikinci derece 

kinetik model. 

 

0

1

1

2

2

3

3

4

4

5

5

0 10 20 30 40 50 60 70

t/
q

t

t (Zaman, dk)

T: 20ºC

T: 30ºC

T: 40ºC

T: 50ºC

T: 60ºC

C0: 100 mg/L

KH: 400rpm

K/S: 3 g/L

pH: Doğal(5,25)

0,000

1,000

2,000

3,000

4,000

5,000

6,000

7,000

8,000

9,000

0 10 20 30 40 50 60 70

t/
q

t

t (Zaman, dk)

pH: 3,5

pH: 4,5

pH: Doğal(5,25)

C0: 100 mg/L

T: 30ºC

KH: 400rpm

K/S: 3 g/L



141 

 

Şekil 3.102: Farklı başlangıç konsantrasyonlarında MWCNT-OH ile bakır giderimi için 

yalancı ikinci derece kinetik model. 

 

 

Şekil 3.103: Farklı karıştırma hızlarında MWCNT-OH ile bakır giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 
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Şekil 3.104: Farklı K/S oranlarında MWCNT-OH ile bakır giderimi için yalancı ikinci 

derece kinetik model. 

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda Yalancı İkinci Dereceden Kinetik Modelden elde 

edilen qe değerleri ile deney sonuçlarından hesaplanan qe değerlerinin grafiği çizilmiş ve 

Şekil 3.105’te verilmiştir. R2 değeri 0,9764 olarak hesaplanmıştır.  

 

 

Şekil 3.105: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu için yalancı ikinci derece kinetik modele 

göre deneysel qe verilerinin model qe verilerine uyumluluğu. 
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3.4.3.7 Bakır Adsorpsiyonu için Yarı Ampirik Kinetik Eşitlik  

Bu bölümde bakır adsorpsiyonu için MWCNT-COOH ve MWCNT-OH’ın adsorbent 

olarak ele alındığı kinetik çalışmalardan elde edilen deneysel sonuçlar kullanılarak 

adsorpsiyon parametrelerinin t/qt üzerindeki etkisi yarı ampirik kinetik eşitliği üzerinden 

değerlendirilmiştir. Oluşturulan modelde bütün adsorpsiyon parametrelerinin t/qt’yi 

etkilediği varsayılarak Denklem (3.8)’de verilen eşitlik kullanılmıştır. 

 

1 2 3 4 5 6

0/ /X X X X X X

tt q a t T pH C KH K S        (3.8) 

 

Bu denklemde, X1, X2, X3, X4, X5, X6 katsayıları üstel değerleri gösterirken a  ise 

denklem sabitini vermektedir. MWCNT-COOH ile bakır giderimi için yarı ampirik kinetik 

model parametrelerinin bulunması amacıyla kinetik çalışmalarındaki toplam 247 adet 

deney sonucu Statistica programı kullanılarak analiz edilmiş ve R2 değerinin 0,99 olduğu 

görülmüştür. Elde edilen katsayıları ile oluşturulan t/qt eşitliği Denklem (3.9)’da 

verilmiştir. 

 

0,4967 0,4967 0,5666 0,1808 0,3063 0,5190

0/ 0,0334 /tt q t T pH C KH K S         (3.9) 

 

MWCNT-OH ile bakır giderimi için yarı ampirik kinetik modelindeki parametrelerin 

bulunması amacıyla kinetik çalışmalarındaki toplam 247 adet deney sonucu Statistica 

programı kullanılarak analiz edilmiş ve R2 değerinin 0,996 olduğu görülmüştür. Elde 

edilen katsayılar ile oluşturulan t/qt eşitliği Denklem (3.10)’da verilmiştir. 

 

0,4950 0,4950 1,1555 0,3268 0,0246 0,4495

0/ 1,3736 /tt q t T pH C KH K S         (3.10) 

 

3.4.4 Optimizasyon 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonunun modellemesi ve 

optimizasyonu için YYY ve YSA yöntemleri kullanılmıştır. YYY’nin MKT yöntemi ile 

deney tasarımı yapılarak model denklemleri elde edilmiş,  aynı deney tasarımı kullanılarak 

YSA modeli de oluşturulmuştur. Her iki model üzerinde optimizasyon çalışmaları 

yapılarak, maksimum bakır giderim verimi ve maksimum adsorpsiyon kapasitesi 

hedeflenmiştir. 
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3.4.4.1 YYY Çalışmaları 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonun optimizasyonunda, 

bağımsız parametreler ve seviyeleri, K/S (1-2-3 g/L), başlangıç bakır konsantrasyonu (25-

50-75 mg/L), sıcaklık (20-30-40 ˚C) ve KH (100-200-300 rpm) olarak belirlenmiştir. 30 dk 

olarak belirlenen denge süresinde tasarımda belirlenen şartlarda deneyler gerçekleştirilmiş 

bakır giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesi hesaplanmıştır. YYY çalışmaları MWCNT-

COOH ve MWCNT-OH için ayrı ayrı yürütülmüştür.  

 

a) MWCNT-COOH ile Bakır Adsorpsiyonu 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyon çalışmalarında deney tasarımı ve deney sonuçlarına 

göre hesaplanan giderim verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.30’da 

verilmiştir.  
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Tablo 3.30: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için deney tasarımı ve sonuçlar. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

 

A 

Bakır Kons. 

(mg/L) 

 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

 

C 

KH 

(rpm) 

 

D 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

1 1 25 20 100 36,84 38,34 8,90 9,06 

2 3 25 20 100 68,42 65,55 5,51 4,78 

3 1 75 20 100 16,24 12,90 12,07 11,64 

4 3 75 20 100 23,08 24,74 5,72 6,08 

5 1 25 40 100 42,11 38,74 10,17 8,94 

6 3 25 40 100 68,42 68,48 5,51 5,51 

7 1 75 40 100 14,53 14,98 10,80 11,73 

8 3 75 40 100 31,62 29,34 7,84 7,02 

9 1 25 20 300 57,89 58,84 13,98 14,38 

10 3 25 20 300 94,74 95,55 7,62 7,13 

11 1 75 20 300 28,21 29,41 20,97 21,40 

12 3 75 20 300 48,72 50,75 12,07 12,88 

13 1 25 40 300 57,89 57,49 13,98 14,05 

14 3 25 40 300 94,74 96,74 7,62 7,65 

15 1 75 40 300 28,21 29,74 20,97 21,28 

16 3 75 40 300 53,85 53,61 13,34 13,61 

17 1 50 30 200 35,90 37,38 17,79 17,14 

18 3 50 30 200 64,10 62,92 10,59 11,17 

19 2 25 30 200 78,95 80,27 9,53 11,33 

20 2 75 30 200 47,01 45,98 17,47 15,60 

21 2 50 20 200 56,41 54,46 13,98 13,47 

22 2 50 40 200 53,85 56,09 13,34 13,78 

23 2 50 30 100 28,21 36,39 6,99 8,74 

24 2 50 30 300 66,67 58,77 16,52 14,70 

25 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

26 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

27 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

28 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

29 2 50 30 200 55,13 56,10 13,66 13,96 

30 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

31 2 50 30 200 56,41 56,10 13,98 13,96 

 

 Giderim Verimi 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için R2 değeri 0,9829 olarak 

bulunmuştur. Giderim verimi için modelden türetilen eşitlik Denklem (3.11)’de verilmiştir. 

Bu eşitlik yardımıyla istenilen değişkenler girilerek, deneyler yapılmadan giderim verimi 

değerleri hesaplanabilecektir.  
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(%) 3,4 37,63 1,472 0,45

0,4382 5,95 * 0,01124 * 0,0083 *

0,000852 * 0,1537 * 0,0633 * 0,02376 *

0,00168 * 0,000399 * 0,000436 *

GiderimVerimi A B C

D A A B B C C

D D A B A C A D

B C B D C D

    

   

   

  

 (3.11) 

 

Giderim verimi (%) deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğu Şekil 

3.106‘da görülmektedir.  

 

 

Şekil 3.106: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için deney ve 

model sonuçlarının uyumluluğu. 

 

MVCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin giderim verimi (%) 

üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.31‘de 

verilmiştir.  
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Tablo 3.31: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için ANOVA 

analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

p 

Değeri 

 

p<0,05 

Model 14 11541,7 824,41 65,67 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 10490,8 2622,7 208,9 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 2935,6 2935,56 233,82 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons. (mg/L) 1 5289 5288,96 421,27 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C) 1 11,9 11,95 0,95 0,344  

KH (rpm) 1 2254,3 2254,33 179,56 0,000 Anlamlı 

Kuadratik 4 696,1 174,02 13,86 0,000 Anlamlı 

K/S(g/L)*K/S(g/L) 1 92 92,02 7,33 0,016 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)*Bakır 

Kons.(mg/L) 
1 128 128,02 10,2 0,006 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C)*Sıcaklık(˚C) 1 1,8 1,77 0,14 0,712  

KH (rpm)*KH (rpm) 1 188,3 188,32 15 0,001 Anlamlı 

İkili faktör etkileşimi 6 354,8 59,14 4,71 0,006 Anlamlı 

K/S (g/L)*Bakır Kons.(mg/L) 1 236,3 236,34 18,82 0,001 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık(˚C) 1 6,4 6,4 0,51 0,485  

K/S (g/L)*KH (rpm) 1 90,3 90,31 7,19 0,016 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)* Sıcaklık (˚C) 1 2,8 2,81 0,22 0,643  

Bakır Kons.(mg/L)* KH (rpm) 1 15,9 15,94 1,27 0,276  

Sıcaklık(˚C)*KH (rpm) 1 3 3,04 0,24 0,629  

 

Tablo 3.31’de verilen p (p<0,05) değerlerine bakılarak MWCNT-COOH üzerine bakır 

adsorpsiyonunda model,  K/S oranı, bakır konsantrasyonu ve KH’nın anlamlı olduğu,  ikili 

parametrelerden ise K/S*K/S, Bakır Konsantrasyonu*Bakır Konsantrasyonu, KH*KH, 

K/S*Bakır Konsantrasyonu ve K/S*KH’nın etkili olduğu görülmektedir.   

 

Giderim verimi üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması 

Şekil 3.107’de verilmiştir. 
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Şekil 3.107: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi (%)  için etkili 

faktörlerin önem sıralaması. 

 

Şekil 3.107’de MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe üzerinde en etkili faktörlerin 

sıralamasının Bakır Konsantrasyonu, K/S oranı ve KH şeklinde olduğu görülmektedir.  

 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi üzerine iki parametre sabit 

tutulduğunda, diğer iki parametrenin etkisinin verildiği contour grafikler Şekil 3.108’de 

verilmiştir. Contour grafikler, K/S oranı (2 g/L), Bakır Konsantrasyonu (50 mg/L), 

Sıcaklık (30˚C) ve KH (200 rpm) sabit şartları altında ikili parametrelerin giderim verimi 

üzerinde etkisini görmek amacıyla çizilmiştir. Giderim veriminin istenen oranda olması 

için gereken şartlar grafikler üzerinden seçilerek uygulanabilir. 
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Şekil 3.108: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi (%) için contour 

grafikleri. 
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 Adsorpsiyon Kapasitesi (qe) 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda, qe değeri için R2 değeri 0,9613 bulunmuş ve 

modelden türetilen eşitlik Denklem (3.12)’de verilmiştir. Elde edilen eşitlik kullanılarak 

deneyler yapılmadan farklı şartlar için qe değerleri hesaplanabilecektir. 

 

2,53 2,27 0,095 0,177

0,1138 0,19 * 0,00080 *

0,00339 * 0,000225 * 0,0127 *

0,0212 * 0,00741 * 0,00021 *

0,000445 * 0,000053 *

e A B C

D A A B B

C C D D A B

A C A D B C

B D C D

q     

  

  

  

 

 (3.12) 

  

qe deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğu Şekil 3.109’da 

görülmektedir.   

 

 

Şekil 3.109: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için deney ve model 

sonuçlarının uyumluluğu. 

 

MVCNT-COOH üzerine bakır adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin qe (mg/g) 

üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.32’de 

verilmiştir.    
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Tablo 3.32: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

p 

Değeri 
p<0,05 

Model 14 491,157 35,083 28,40 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 402,827 100,707 81,51 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 160,785 160,785 130,14 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons. (mg/L) 1 82,098 82,098 66,45 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C) 1 0,421 0,421 0,34 0,567  

KH (rpm) 1 159,522 159,522 129,12 0,000 Anlamlı 

Kuadratik 4 57,333 14,333 11,60 0,000 Anlamlı 

K/S(g/L)*K/S(g/L) 1 0,094 0,094 0,08 0,786  

Bakır Kons.(mg/L)*Bakır Kons. 

(mg/L) 
1 0,644 0,644 0,52 0,481  

Sıcaklık(˚C)*Sıcaklık(˚C) 1 0,299 0,299 0,24 0,629  

KH (rpm)*KH (rpm) 1 13,087 13,087 10,59 0,005 Anlamlı 

İkili faktör etkileşimi 6 30,998 5,166 4,18 0,010 Anlamlı 

K/S (g/L)*Bakır Kons.(mg/L) 1 1,615 1,615 1,31 0,270  

K/S (g/L)*Sıcaklık(˚C) 1 0,718 0,718 0,58 0,457  

K/S (g/L)*KH (rpm) 1 8,792 8,792 7,12 0,017 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)* Sıcaklık (˚C) 1 0,045 0,045 0,04 0,851  

Bakır Kons.(mg/L)* KH (rpm) 1 19,783 19,783 16,01 0,001 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C)*KH (rpm) 1 0,045 0,045 0,04 0,851  

 

Tablo 3.32’de verilen p değerleri incelendiğinde MWCNT-COOH’ın bakır adsorpsiyon 

kapasitesi (qe) için modelin anlamlı olduğu ayrıca K/S, Bakır Konsantrasyonu ve KH 

ayrıca ikili parametrelerden KH*KH, K/S*KH ve Bakır Konsantrasyonu*KH’nın etkili 

parametreler olduğu görülmektedir. 

 

qe üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması Şekil 3.110’da 

verilmektedir. Görüldüğü üzere en etkili faktörler sırasıyla K/S oranı, KH ve Bakır 

Konsantrasyonu’dur. Benzer bir şekilde adsorpsiyon yöntemi ile bakır gideriminin 

yapıldığı bir çalışmada ANOVA analizi yapmış ve sıcaklığın etkili bir parametre 

olmadığını tespit edilmiştir [227].   
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Şekil 3.110: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için etkili faktörlerin önem 

sıralaması. 

 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için ikili parametrelerin etkilerinin 

gösterildiği contour grafikleri Şekil 3.111’de verilmektedir. Contour grafikler, K/S oranı (2 

g/L), Bakır Konsantrasyonu (50 mg/L), Sıcaklık (30˚C) ve KH (200 rpm) sabit şartları 

altında ikili parametrenin qe üzerinde etkisini görmek amacıyla çizilmiştir. Grafiklerde en 

koyu renkli bölgeler kapasitenin en yüksek olduğu şartları göstermektedir. 
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Şekil 3.111: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için contour grafikleri. 
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b) MWCNT-OH ile Bakır Adsorpsiyonu 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyon çalışmalarında deney tasarımı ve deney sonuçlarına 

göre hesaplanan giderim verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.33’te 

verilmiştir.  

Tablo 3.33: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu için deney tasarımı ve sonuçlar. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

 

A 

Bakır Kons. 

(mg/L) 

 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

 

C 

KH 

(rpm) 

 

D 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

Model 

Sonucu 

1 1 25 20 100 15,79 17,44 8,36 8,17 

2 3 25 20 100 31,58 30,50 2,54 3,34 

3 1 75 20 100 19,66 18,82 14,61 14,25 

4 3 75 20 100 26,50 26,12 6,57 6,07 

5 1 25 40 100 18,42 17,06 4,45 4,73 

6 3 25 40 100 31,58 32,05 2,54 1,74 

7 1 75 40 100 17,95 19,46 13,34 13,71 

8 3 75 40 100 28,21 28,69 6,99 7,35 

9 1 25 20 300 21,05 19,22 5,08 5,06 

10 3 25 20 300 36,84 36,39 2,97 2,17 

11 1 75 20 300 17,95 18,53 13,34 13,72 

12 3 75 20 300 29,91 29,93 7,41 7,47 

13 1 25 40 300 21,05 22,49 5,08 5,15 

14 3 25 40 300 42,11 41,59 3,39 4,10 

15 1 75 40 300 23,08 22,82 17,16 16,70 

16 3 75 40 300 36,75 36,16 12,53 12,29 

17 1 50 30 200 20,51 19,62 10,17 10,10 

18 3 50 30 200 30,77 32,82 5,08 5,48 

19 2 25 30 200 26,32 28,00 3,18 3,11 

20 2 75 30 200 26,50 25,97 9,85 10,25 

21 2 50 20 200 30,77 33,09 7,62 8,24 

22 2 50 40 200 37,18 36,01 9,21 8,93 

23 2 50 30 100 33,33 32,88 8,26 8,29 

24 2 50 30 300 35,90 37,51 8,90 9,20 

25 2 50 30 200 33,33 32,29 8,26 7,98 

26 2 50 30 200 33,33 32,29 8,26 7,98 

27 2 50 30 200 30,77 32,29 7,62 7,98 

28 2 50 30 200 34,62 32,29 8,58 7,98 

29 2 50 30 200 33,33 32,29 8,26 7,98 

30 2 50 30 200 30,77 32,29 7,62 7,98 

31 2 50 30 200 33,33 32,29 8,26 7,98 
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 Giderim Verimi 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için R2 değeri 0,9664 olarak 

bulunmuştur. Giderim verimi için modelden türetilen eşitlik Denklem (3.13)’te verilmiştir. 

Bu eşitlik yardımıyla istenilen değişkenler girilerek, deneyler yapılmadan giderim verimi 

değerleri hesaplanabilecektir.  

 

(%) 4,77 30,25 0,935 1,542

0,1306 6,07 * 0,00849 * 0,0226 *

0,000290 * 0,0576 * 0,0485 *

0,01028 * 0,00102 * 0,000207 *

0,000912 *

GiderimVerimi A B C

D A A B B C C

D D A B A C

A D B C B D

C D

   

   

  

  



 (3.13) 

 

Giderim verimi (%) deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğunu 

görmek amacıyla çizilen grafik Şekil 3.112‘de yer almaktadır.  

 

 

Şekil 3.112: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için deney ve model 

sonuçlarının uyumluluğu. 

 

MVCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin giderim verimi (%) 

üzerindeki etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.34‘te 

verilmiştir.  

 

 

R² = 0,9664

0,00

5,00

10,00

15,00

20,00

25,00

30,00

35,00

40,00

45,00

0,00 5,00 10,00 15,00 20,00 25,00 30,00 35,00 40,00 45,00

G
id

er
im

 V
er

im
i 

M
o

d
el

 S
o

n
u
cu

(%
)

Giderim Verimi Deney Sonucu (%)



156 

Tablo 3.34: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

p 

Değeri 
p<0,05 

Model 14 1380,56 98,61 32,86 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 936,95 234,24 78,05 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 783,83 783,83 261,19 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons. (mg/L) 1 18,49 18,48 6,16 0,025 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C) 1 38,34 38,34 12,78 0,003 Anlamlı 

KH (rpm) 1 96,29 96,29 32,09 0,000 Anlamlı 

Kuadratik 4 371,07 92,77 30,91 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*K/S (g/L) 1 95,64 95,63 31,87 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)*Bakır 

Kons.(mg/L) 
1 73,06 73,06 24,34 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C)*Sıcaklık (˚C) 1 13,29 13,29 4,43 0,052  

KH (rpm)*KH (rpm) 1 21,88 21,88 7,29 0,016 Anlamlı 

İkili parametre etkileşimi 6 72,54 12,09 4,03 0,012 Anlamlı 

K/S (g/L)*Bakır Kons.(mg/L) 1 33,22 33,22 11,07 0,004 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık (˚C) 1 3,76 3,76 1,25 0,279  

K/S (g/L)*KH (rpm) 1 16,90 16,89 5,63 0,031 Anlamlı 

Bakır Kons. (mg/L)* Sıcaklık (˚C) 1 1,04 1,04 0,35 0,565  

Bakır Kons.(mg/L)* KH (rpm) 1 4,31 4,30 1,43 0,248  

Sıcaklık (˚C)*KH (rpm) 1 13,32 13,32 4,44 0,051  

 

Tablo 3.34’te verilen p değerleri incelendiğinde MWCNT-OH üzerine bakır gideriminde 

modelin anlamlı olduğu ayrıca K/S, bakır konsantrasyonu, sıcaklık ve KH ile ikili 

parametrelerden K/S*K/S, Bakır Konsantrasyonu*Bakır Konsantrasyonu, KH*KH, 

K/S*Bakır Konsantrasyonu ve K/S*KH’ın etkili parametreler olduğu görülmektedir.  

 

Giderim verimi üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması 

Şekil 3.113’te verilmiştir ve en etkili faktörlerin sırasıyla K/S ve KH olduğu 

görülmektedir.    
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Şekil 3.113: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için etkili faktörlerin 

önem sıralaması.  

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi üzerine iki parametre sabit 

tutulduğunda, diğer iki parametrenin etkisinin verildiği contour grafikler Şekil 3.114’te 

verilmiştir. Contour grafikler, K/S oranı (2 g/L), Bakır Konsantrasyonu (50 mg/L), 

Sıcaklık (30˚C) ve KH (200 rpm) sabit şartları altında ikili parametrelerin giderim verimi 

üzerinde etkisini görmek amacıyla çizilmiştir. Grafiklerden istenilen giderim verimi için 

ikili parametrelerin aralıkları seçilebilir. 
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Şekil 3.114: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi (%) için contour 

grafikleri. 
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 Adsorpsiyon Kapasitesi (qe) 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu için R2 değeri 0,9861 olarak bulunmuş,  qe değeri için 

modelden türetilen eşitlik Denklem (3.14)’te verilmiştir. Elde edilen eşitlik kullanılarak 

deneyler yapılmadan istenilen değişken koşulları girilerek, qe değerleri hesaplanabilecektir. 

 

( / ) 19,69 2,24 0,2790 0,744

0,0752 0,184 * 0,002074 *

0,00610 * 0,000077 * 0,03356 *

0,0458 * 0,00485 * 0,002892 *

0,000257 * 0,000882 *

e mg g A B C

D A A B B

C C D D A B

A C A D B C

B D C D

q    

  

  

  

 

 (3.14) 

   

qe deney sonuçları ile modelden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla 

çizilen grafik Şekil 3.115’te yer almaktadır.  

 

 

Şekil 3.115: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için deney ve model sonuçlarının 

uyumluluğu. 

 

MVCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonu için bağımsız değişkenlerin qe (mg/g) üzerindeki 

etkisini belirlemek amacıyla yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 3.35‘te verilmiştir.  
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Tablo 3.35: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için ANOVA analizi. 

 

Serbestlik 

derecesi 

Kareler 

Toplamı 

Ortalama 

Kare 

F 

Değeri 

p 

Değeri 
p<0,05 

Model 14 382,225 27,302 80,81 0,000 Anlamlı 

Lineer 4 331,004 82,751 244,93 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L) 1 96,025 96,025 284,22 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L) 1 229,119 229,119 678,15 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C) 1 2,126 2,126 6,29 0,023 Anlamlı 

KH (rpm) 1 3,734 3,734 11,05 0,004 Anlamlı 

Kuadratik 4 5,413 1,353 4,01 0,019 Anlamlı 

K/S(g/L)*K/S(g/L) 1 0,088 0,088 0,26 0,616  

Bakır Kons.(mg/L)*Bakır Kons. 

(mg/L) 
1 4,361 4,361 12,91 0,002 Anlamlı 

Sıcaklık (˚C)*Sıcaklık (˚C) 1 0,965 0,965 2,86 0,110  

KH (rpm)*KH (rpm) 1 1,533 1,533 4,54 0,050  

İkili parametre etkileşimi 6 45,808 7,635 22,6 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Bakır Kons.(mg/L) 1 11,266 11,266 33,35 0,000 Anlamlı 

K/S (g/L)*Sıcaklık (˚C) 1 3,358 3,358 9,94 0,006 Anlamlı 

K/S (g/L)*KH (rpm) 1 3,758 3,758 11,12 0,004 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)* Sıcaklık (˚C) 1 8,361 8,361 24,75 0,000 Anlamlı 

Bakır Kons.(mg/L)* KH (rpm) 1 6,625 6,625 19,61 0,000 Anlamlı 

Sıcaklık(˚C)*KH (rpm) 1 12,440 12,440 36,82 0,000 Anlamlı 

 

Tablo 3.35’te verilen p değerlerine bakılarak MWCNT-OH üzerine bakır adsorpsiyonunda 

modelin anlamlı olduğu ayrıca K/S oranı, bakır konsantrasyonu, sıcaklık ve KH ile ikili 

parametrelerden Bakır Konsantrasyonu*Bakır Konsantrasyonu, K/S*Bakır 

Konsantrasyonu, K/S*Sıcaklık, K/S*KH, Bakır Konsantrasyonu*Sıcaklık, Bakır 

Konsantrasyonu*KH, Sıcaklık*KH’nın etkili olduğu görülmektedir.  

 

qe üzerinde etkili olan parametrelerin, etkinlik derecelerine göre sıralaması Şekil 3.116’da 

verilmiş ve sırasıyla Bakır Konsantrasyonu ve K/S oranının en önemli faktörler olduğu 

görülmüştür. 
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Şekil 3.116: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için etkili faktörlerin önem 

sıralaması. 

 

MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için iki parametre sabit tutulduğunda, diğer iki 

parametrenin etkisinin verildiği contour grafikler Şekil 3.117’de verilmiştir. Contour 

grafikler, K/S oranı (2 g/L), Bakır Konsantrasyonu (50 mg/L), Sıcaklık (30˚C) ve KH (200 

rpm) sabit şartları altında ikili parametrelerin qe üzerinde etkisini görmek amacıyla 

çizilmiştir.  
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Şekil 3.117: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için contour grafikleri. 
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c) Optimizasyon 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda,  YYY ile giderim verimini 

(%) maksimum yapan şartlar belirlenmiş ve bu şartlarda yapılan üç tekrarlı deneylerin 

ortalama sonuçları Tablo 3.36’da verilmiştir.  

 

Tablo 3.36: Bakır giderim verimi (%) için optimum şartlar ve sonuçlar. 

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YYY Model 

Giderim 

Verimi(%) 

Deney Sonucu 

Giderim Verimi 

(%) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

MWCNT-COOH 3 25 34 284 92-100 97,28 

MWCNT-OH 2,7 45 40 300 42,2-47,9 45,1 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda,  YYY ile adsorpsiyon 

kapasitesini (mg/g) maksimum yapan şartlar belirlenmiş ve bu şartlarda yapılan üç tekrarlı 

deneylerin ortalama sonuçları Tablo 3.37’de verilmiştir.  

 

Tablo 3.37: Bakır adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) için optimum şartlar ve sonuçlar. 

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YYY Model  

qe 

 (mg/g) 

Deney Sonucu 

 qe  

(mg/g) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

MWCNT-COOH 1 75 29 300 19,63-23,74 21,68 

MWCNT-OH 1 75 40 300 15,7-17,7 16,7 

 

Tablo 3.36 ve Tablo 3.37’de görüldüğü üzere YYY’ nin ön gördüğü model sonuçları ile 

deney sonuçları karşılaştırıldığında, sonuçların model ile uyum içinde olduğu ve kabul 

edilebilir sınır içerisinde olduğu görülmektedir. 

 

YYY ile bulunan maksimum adsorpsiyon kapasitesi her iki adsorbent için literatür ile 

karşılaştırılarak Tablo 3.38’de verilmiştir.   
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Tablo 3.38: Farklı MWCNT’lerin maksimum bakır adsorpsiyon kapasitelerinin 

karşılaştırılması. 

Adsorbent 
qm 

(mg/g) 
Literatür 

s-MWCNT 43,16 [131] 

CNT 26,41 [132] 

m-MWCNT 38,91 [228] 

MWCNT-COOH 21,68 Bu çalışma 

MWCNT-OH 16,7 Bu çalışma 

 

3.4.4.2 YSA Çalışmaları 

YYY çalışmalarında olduğu gibi MWCNT-COOH ve MWCNT-OH üzerine bakır 

adsorpsiyonun optimizasyonunda bağımsız parametreler ve seviyeleri, K/S (1-2-3 g/L), 

başlangıç bakır konsantrasyonu (100-150-200 mg/L), sıcaklık (20-30-40 ˚C) ve KH (100-

200-300 rpm)’dir. 30 dk olarak belirlenen denge süresinde, tasarımda belirlenen şartlarda 

deneyler gerçekleştirilmiştir. YSA çalışmaları MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için ayrı 

ayrı yürütülmüştür. YSA çalışmaları yapılırken Şekil 1.11’de genel yapısı verilen 

İBGYYSA modeli kullanılmıştır. 4 girişe ve 2 çıkışa sahip bu modelde bir girdi katmanı, 

bir gizli katman ve bir çıktı katmanı bulunmaktadır. Gizli katmanda 5 adet nöron 

kullanılmıştır. Gizli katman ve çıkış katmanı aktivasyon fonksiyonu olarak sigmoid 

fonksiyonu seçilmiştir. Geri yayılım algoritması olarak Levenberg-Marquardt (LM) 

yöntemi ve performans kriteri olarak ortalama karesel hata (MSE) eşitliği kullanılmıştır. 

YSA modelinin oluşturulması aşamasında (eğitim) MSE kriteri minimuma indirilerek en 

iyi regresyon değerinin elde edilmesi amaçlanmıştır. Eğitim aşamasında veri seti olarak 

YYY başlığında belirtilen deney tasarımı ve deney sonuçları kullanılmıştır. Matlab 

programı kullanılarak gerçekleştirilen bu çalışmalarda MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

üzerine bakır adsorpsiyonun modellenmesi için iki ayrı YSA modeli elde edilmiştir. Bu 

modeller üzerinden alt başlıklarda belirtildiği gibi optimizasyon çalışmaları yapılmıştır. 

 

a) MWCNT-COOH ile Bakır Adsorpsiyonu 

Tablo 3.30’da verilen deney tasarımı ve sonuçları kullanılarak MWCNT-COOH ile bakır 

adsorpsiyonu için YSA modeli türetilmiş ve bu model üzerinden hesaplanan giderim 

verimi (%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.39’da verilmiştir. 
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Tablo 3.39: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için deney tasarımı ve sonuçlar. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

 

 

A 

Bakır Kons. 

(mg/L) 

 

 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

 

 

C 

KH 

(rpm) 

 

 

D 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

1 1 25 20 100 36,84 36,84 8,90 8,90 

2 3 25 20 100 68,42 68,42 5,51 5,51 

3 1 75 20 100 16,24 16,23 12,07 12,07 

4 3 75 20 100 23,08 23,08 5,72 5,72 

5 1 25 40 100 42,11 42,11 10,17 10,17 

6 3 25 40 100 68,42 68,42 5,51 5,51 

7 1 75 40 100 14,53 14,66 10,80 10,80 

8 3 75 40 100 31,62 31,62 7,84 7,84 

9 1 25 20 300 57,89 57,89 13,98 13,98 

10 3 25 20 300 94,74 94,74 7,62 7,62 

11 1 75 20 300 28,21 28,21 20,97 20,97 

12 3 75 20 300 48,72 48,72 12,07 12,07 

13 1 25 40 300 57,89 57,89 13,98 13,98 

14 3 25 40 300 94,74 94,68 7,62 7,62 

15 1 75 40 300 28,21 28,21 20,97 20,97 

16 3 75 40 300 53,85 53,85 13,34 13,34 

17 1 50 30 200 35,90 35,90 17,79 17,79 

18 3 50 30 200 64,10 64,10 10,59 10,59 

19 2 25 30 200 78,95 78,95 9,53 9,53 

20 2 75 30 200 47,01 47,01 17,47 17,47 

21 2 50 20 200 56,41 56,41 13,98 13,98 

22 2 50 40 200 53,85 53,85 13,34 13,34 

23 2 50 30 100 28,21 28,21 6,99 6,99 

24 2 50 30 300 66,67 66,67 16,52 16,52 

25 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

26 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

27 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

28 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

29 2 50 30 200 55,13 56,23 13,66 13,93 

30 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

31 2 50 30 200 56,41 56,23 13,98 13,93 

 

 Giderim verimi (%) 

Giderim verimi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,046’ya kadar 

düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 değeri 0,99 

olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve giderim verimi (%) deney sonuçları ile YSA 

modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla çizilen grafikler Şekil 

3.118’de verilmiştir. 
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Şekil 3.118: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için a) YSA 

modelinin eğitim grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 

 

 Adsorpsiyon kapasitesi (qe) 

Adsorpsiyon kapasitesi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,002’e 

kadar düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 

değeri 0,99 olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) deney 

sonuçları ile YSA modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla 

çizilen grafikler Şekil 3.119’da verilmiştir. 

 

   

Şekil 3.119: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda qe için a) YSA modelinin eğitim 

grafiği b) Deney ve YSA model sonuçlarının uyumluluğu. 
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b) MWCNT-OH ile Bakır Giderimi 

Tablo 3.33’te verilen deney tasarımı ve sonuçları kullanılarak MWCNT-OH ile bakır 

adsorpsiyon için YSA modeli türetilmiş ve bu model üzerinden hesaplanan giderim verimi 

(%) ve adsorpsiyon kapasitesi (qe) değerleri Tablo 3.40’da verilmiştir.  

 

Tablo 3.40: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu için deney tasarımı ve YSA model 

sonuçları. 

Deney 

No 

K/S 

(g/L) 

 

 

A 

Bakır Kons. 

(mg/L) 

 

 

B 

Sıcaklık 

(˚C) 

 

 

C 

KH 

(rpm) 

 

 

D 

Giderim Verimi 

(%) 

qe 

(mg/g) 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

1 1 25 20 100 15,79 15,79 8,36 8,36 

2 3 25 20 100 31,58 31,58 2,54 2,66 

3 1 75 20 100 19,66 19,66 14,61 14,61 

4 3 75 20 100 26,50 26,50 6,57 6,57 

5 1 25 40 100 18,42 18,42 4,45 4,45 

6 3 25 40 100 31,58 31,58 2,54 2,56 

7 1 75 40 100 17,95 17,95 13,34 13,34 

8 3 75 40 100 28,21 28,21 6,99 6,99 

9 1 25 20 300 21,05 21,05 5,08 5,08 

10 3 25 20 300 36,84 36,84 2,97 2,97 

11 1 75 20 300 17,95 17,95 13,34 13,35 

12 3 75 20 300 29,91 29,91 7,41 7,40 

13 1 25 40 300 21,05 21,05 5,08 5,08 

14 3 25 40 300 42,11 42,10 3,39 3,43 

15 1 75 40 300 23,08 23,08 17,16 17,06 

16 3 75 40 300 36,75 36,75 12,53 12,53 

17 1 50 30 200 20,51 20,51 10,17 10,17 

18 3 50 30 200 30,77 30,77 5,08 5,08 

19 2 25 30 200 26,32 26,32 3,18 3,09 

20 2 75 30 200 26,50 26,50 9,85 9,85 

21 2 50 20 200 30,77 30,77 7,62 7,62 

22 2 50 40 200 37,18 37,18 9,21 9,21 

23 2 50 30 100 33,33 33,33 8,26 8,26 

24 2 50 30 300 35,90 35,90 8,90 8,90 

25 2 50 30 200 33,33 32,78 8,26 8,12 

26 2 50 30 200 33,33 32,78 8,26 8,12 

27 2 50 30 200 30,77 32,78 7,62 8,12 

28 2 50 30 200 34,62 32,78 8,58 8,12 

29 2 50 30 200 33,33 32,78 8,26 8,12 

30 2 50 30 200 30,77 32,78 7,62 8,12 

31 2 50 30 200 33,33 32,78 8,26 8,12 
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 Giderim verimi (%) 

Giderim verimi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 0,408’e kadar 

düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı olan R2 değeri 0,99 

olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve giderim verimi (%) deney sonuçları ile YSA 

modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek amacıyla çizilen grafikler Şekil 

3.120’de verilmiştir. 

 

   

Şekil 3.120: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi için YSA modelinin 

eğitim grafiği. 

 

 Adsorpsiyon kapasitesi (qe) 

Adsorpsiyon kapasitesi YSA modeli bulunurken 100 iterasyon sonucu MSE değeri 

0,027’ye kadar düşürülmüştür. Eğitim sonucu elde edilen modelin korelasyon katsayısı 

olan R2 değeri 0,99 olarak bulunmuştur. Eğitim sürecinin ve adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) 

deney sonuçları ile YSA modelinden elde edilen sonuçların uyumluluğunu görmek 

amacıyla çizilen grafikler Şekil 3.121’de verilmiştir. 
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Şekil 3.121: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda qe için YSA modelinin eğitim 

grafiği. 

 

c) Test Deneyleri ve Optimizasyon 

MWCNT-COOH ile bakır gideriminde YSA ve YYY modellerinin doğruluklarını test 

etmek ve karşılaştırmak amacıyla deney tasarımında bulunmayan çalışma şartlarında 

deneyler yürütülmüş, sonuçlar Tablo 3.41’de verilmiştir. Elde edilen sonuçların 

karşılaştırıldığı grafikler Şekil 3.122’de yer almakta ve YSA modelinin test sonuçlarındaki 

hata oranının YYY’den daha düşük olduğu görülmektedir.  

 

Tablo 3.41: MWCNT-COOH ile bakır giderimi için test deneyleri ve sonuçları.  

Deney 

No 

Test Deney Şartları Giderim Verimi (%) 
qe 

(mg/g) 

K/S 

(g/L) 

 

Bakır 

Kons. 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu  

1 1,5 50 40 300 33,33 33,54 36,57 11,01 11,27 11,67 

2 2,2 25 28 270 39,47 38,84 32,61 4,33 3,82 3,08 

3 2,8 25 35 170 42,11 39,11 30,93 3,63 2,68 1,84 
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Şekil 3.122: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi ve qe için test 

deneyleri. 

 

MWCNT-OH ile bakır gideriminde YSA ve YYY modellerinin doğruluklarını test etmek 

ve karşılaştırmak amacıyla deney tasarımında bulunmayan çalışma şartlarında deneyler 

yürütülmüş, sonuçlar Tablo 3.42’de verilmiştir. Elde edilen sonuçların karşılaştırıldığı 

grafikler Şekil 3.123’te yer almakta ve YSA modelinin test sonuçlarındaki hata oranının 

YYY’den daha düşük olduğu görülmektedir.  

 

Tablo 3.42: MWCNT-OH ile bakır giderimi için test deneyleri ve sonuçları.  

Deney 

No 

Test Deney Şartları Giderim Verimi (%) 
qe 

(mg/g) 

K/S 

(g/L) 

 

Bakır 

Kons. 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

 

Deney 

Sonucu 

YSA 

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu 

Deney 

Sonucu 

YSA  

Model 

Sonucu 

YYY 

Model 

Sonucu  

1 1,5 25 35 150 57,89 55,28 63,51 9,32 9,78 11,14 

2 2,5 50 25 250 61,54 60,34 63,38 12,19 11,92 12,80 

3 1,5 75 22 270 40,17 40,33 40,98 19,91 20,15 19,01 

 

   

Şekil 3.123: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda giderim verimi ve qe için test 

deneyleri. 
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MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda, giderim verimi (%) için 

YSA ile optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel 

sonuçların ortalaması Tablo 3.43’te verilmiştir. 

 

Tablo 3.43: Bakır giderim verimi (%) için YSA modelinden türetilen optimum şartlar ve 

sonuçlar.  

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YSA Model 

Giderim 

Verimi(%) 

Deney Sonucu 

Giderim Verimi 

(%) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

MWCNT-COOH 2,59 25 20 300 94,74 93,5 

MWCNT-OH 2,95 25 40 300 42,1 39,1 

 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonunda, qe için YSA ile 

optimizasyon yapılmış olup, optimum şartlar ve üç tekrarlı yapılan deneysel sonuçların 

ortalaması Tablo 3.44’te verilmiştir. 

 

Tablo 3.44: Bakır adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) için YSA modelinden türetilen optimum 

şartlar ve sonuçlar.  

Adsorbent türü 

Optimum Şartlar YSA Model 

Giderim 

Verimi(%) 

Deney Sonucu 

Giderim Verimi 

(%) 
K/S 

(g/L) 

Konsantrasyon 

(mg/L) 

Sıcaklık 

(˚C) 

KH 

(rpm) 

MWCNT-COOH 1 75 36 300 20,96 20,72 

MWCNT-OH 1 75 31,9 300 17,09 17,12 

 

3.4.5 FT-IR Analizleri 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH materyallerinin ham ve bakır adsorpsiyonu sonrasında 

kimyasal yapıları ve yüzey gruplarının anlaşılması amacıyla FT-IR analizleri yapılmıştır. 

MWCNT-COOH ve MWCNT-OH için sırasıyla Şekil 3.124 ve Şekil 3.125‘te verilmiştir.  
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Şekil 3.124: MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu için FT-IR analizleri a) MWCNT-

COOH b) MWCNT-COOH-bakır. 
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Şekil 3.125: MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu için FT-IR analizleri a) MWCNT-OH b) 

MWCNT-OH-bakır. 

 

Genel olarak, oksijen içeren fonksiyonel gruplar, çok sayıda adsorpsiyon bölgesi sağlar ve 

böylece MWCNT'lerin metal iyonları için adsorpsiyon kapasitesini arttırır [220]. Ağır 

metallerin CNT'ler ile adsorpsiyonunun, esas olarak metal iyonları ve özellikle karboksil 

ve hidroksil grupları gibi hidrofilik yüzey fonksiyonel grupları arasındaki güçlü 

etkileşimler tarafından kontrol edildiği ileri sürülmektedir [229].  Şekil 3.124 ve Şekil 

3.125’te görülen 3441 ve 3459 cm-1 pikleri C-OH grubundaki O-H bandına; 1578 ve 1572 

cm-1 pikleri -COOH grubundaki C=O gerilimine; 1208, 1198, 1095 cm-1 pikleri ise C-O 

gerilimine atfedilebilir. Bu durum da nanotüp yüzeyinde hidroksil ve karboksil gruplarının 

olduğunu ifade etmektedir [229].  
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3.4.6 Taramalı Elektron Mikroskop (SEM) 

MWCNT-COOH ile bakır adsorpsiyonu çalışmalarında MWCNT-COOH ve bakır 

adsorpsiyonu sonrası MWCNT-COOH örneklerinin SEM görüntüleri Şekil 3.126 ve Şekil 

3.127’de verilmiştir. 

 

    
(a) (b) 

Şekil 3.126: SEM görüntüleri a) MWCNT-COOH b) MWCNT-COOH ile bakır 

adsorpsiyonu sonrası. 
 

   
(a) (b) 

Şekil 3.127: SEM görüntüleri a) MWCNT-OH b) MWCNT-OH ile bakır adsorpsiyonu 

sonrası. 
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4. SONUÇLAR 

Bu çalışmada çok duvarlı karbon nanotüpler kullanılarak spesifik kirleticilerden metil 

viyolet boyar maddesi ve ağır metallerden bakır giderimi hedeflenmiştir. Çalışmalarda 

adsorbent olarak MWCNT-COOH ve MWCNT-OH kullanılmıştır. Adorbentlerin 

özelliklerinin anlaşılabilmesi amacıyla BET, FT-IR ve SEM analizleri yapılmıştır.   

 

 MV Giderim Çalışmaları 

1- Adsorpsiyon çalışmalarında adsorbent kapasitesi üzerinde her iki adsorbent için; 

sıcaklığın etkili olmadığı, artan pH ile adsorpsiyon kapasitesinin arttığı 

görülmüştür. 

2- Adsorpsiyon izoterm modellerinden Langmuir, Freundlich ve Temkin modelleri 

denenmiş sonuçların her iki adsorbent için de Langmuir izotermine uyduğu 

görülmüştür. 

3- Adsorpsiyon kinetiği çalışmalarında, her iki adsorbent için de benzer sonuçlar elde 

edilmiştir. Reaksiyon hızı üzerinde sıcaklığın ve karıştırma hızının etkili olmadığı, 

pH ve başlangıç konsantrasyonundaki artma ve K/S oranınındaki azalmanın 

adsorpsiyon kapasitesini arttırdığı görülmüştür. 

4- Adsorpsiyon kinetiği çalışmalarında elde edilen veriler yalancı birinci, ikinci, 

yalancı ikinci, Elovich modelleri kullanılarak denenmiş ve reaksiyon hızının 

yalancı ikinci dereceye uyduğu görülmüştür. Ayrıca yalancı ikinci derece verileri 

kullanılarak statistica programı yardımı ile parametrelerin katsayılarını da 

görebileceğimiz yarı amprik bir model elde edilmiştir. 

5- Adsorpsiyon mekanizmasının yüzeyden gözeneklere doğru intra partikül difüzyon 

mekanizması ile yürüdüğü görülmüştür.  

6- Optimizasyon çalışmalarında her iki adsorbent için YYY ve YSA modelleri 

uygulanmıştır. YYY de giderim verimi ve q için denklemler elde edilmiştir. 

YYY’de MWCNT-COOH kullanılarak yapılan MV gideriminde;  % Giderim 

verimi ve q için sırasıyla R2 değerleri 0,9899 ve 0,9856 olarak bulunmuştur. 

ANOVA analizine göre giderim verimi ve q için K/S, Başlangıç Konsantrasyonu ve 

pH’nın etkili parametreler olduğu görülmektedir. Parametrelerin ikili etkilerini 

gösteren grafikler çizilmiştir.  Model yardımıyla optimum şartlar elde edilmiş ve bu 

şartlarda maksimum MV giderim yüzdesinin yaklaşık %99 olduğu adsorpsiyon 

kapasitesi q’nun ise 259,5 mg/g olduğu tespit edilmiştir. MWCNT-OH kullanılarak 
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yapılan MV gideriminde yapılan çalışmalarda ise giderim verimi (%)  ve q için 

sırasıyla R2 değerleri 0,9714 ve 0,9642 olarak bulunmuştur. ANOVA analizine 

göre giderim verimi için K/S oranı ve başlangıç konsantrasyonunun, q için K/S 

oranı, başlangıç konsantrasyonu ve pH’nın etkili olduğu görülmüştür. Model 

yardımı ile elde edilen optimum şartlarda maksimum MV giderim yüzdesinin 

yaklaşık %95 olduğu adsorpsiyon kapasitesi qe’nin ise 176,5 mg/g olduğu 

bulunmuştur. YSA modeli kullanılarak yapılan çalışmalarda YYY’ye yakın 

sonuçlar elde edilmiş olup regrasyon katsayısının ve modelleme kabiliyetinin daha 

yüksek olması sebebi ile YSA’nın YYY’ye göre daha kullanışlı olduğu 

düşünülmektedir.  

 

 Bakır Giderim Çalışmaları 

1- Adsorpsiyon çalışmalarında adsorbent kapasitesi üzerinde her iki adsorbent için; 

sıcaklığın belirgin etkisinin olmadığı, artan pH ile adsopsiyon kapasitenin arttığı 

görülmüştür. 

2- Adsorpsiyon izoterm modellerinden Langmuir, Freundlich ve Tempkin modelleri 

denenmiş sonuçların her iki adsorbent için de Langmuir izotermine uyduğu 

görülmüştür. 

3- Adsorpsiyon kinetiği çalışmalarında, her iki adsorbent için de benzer sonuçlar elde 

edilmiştir. Adsorpsiyon kapasitesi üzerinde sıcaklığın ve KH’nın belirgin etkisinin 

olmadığı, pH ve başlangıç konsantrasyonunun artması ve K/S oranının azalmasıyla 

adsorpsiyon kapasitesinin arttığı görülmüştür. 

4- Adsorpsiyon kinetiği çalışmalarında elde edilen veriler yalancı birinci, ikinci, 

yalancı ikinci, Elovich modelleri için denenmiş ve reaksiyon hızının yalancı ikinci 

dereceden modele uyduğu görülmüştür. Ayrıca yalancı ikinci derece verileri 

kullanılarak statistica programı yardımı ile parametrelerin katsayılarını 

görebileceğimiz yarı amprik bir model elde edilmiştir. 

5- Optimizasyon çalışmalarında YYY ve YSA modelleri uygulanmış, YYY de 

giderim verimi ve q için denklemleri elde edilmiş ve YYY’de MWCNT-COOH 

kullanılarak yapılan MV gideriminde;  % Giderim verimi ve q için sırasıyla R2 

değerleri 0,9829 ve 0,9613 olarak bulunmuştur. ANOVA analizine göre giderim 

verimi ve q için K/S oranı, Başlangıç Konsantrasyonu ve KH’nın etkili 

parametreler olduğu görülmektedir. Parametrelerin ikili etkilerini gösteren grafikler 

çizilmiştir. Model yardımıyla optimum şartlar elde edilmiş ve elde edilen şartlarda 
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maksimum bakır giderim yüzdesinin yaklaşık %97 olduğu adsorpsiyon kapasitesi 

q’nun ise 21,68 mg/g olduğu tespit edilmiştir. MWCNT-OH kullanılarak yapılan 

bakır giderimi çalışmalarda ise Giderim verimi (% ) ve q için sırasıyla R2 değerleri 

0,9664 ve 0,9861 olarak bulunmuştur.  Model yardımı ile elde edilen optimum 

şartlarda maksimum bakır giderim yüzdesinin yaklaşık %45,1, adsorpsiyon 

kapasitesi q’nun ise 16,7 mg/g olduğu bulunmuştur. YSA modeli kullanılarak 

yapılan çalışmalarda YYY’ye yakın sonuçlar elde edilmiş olup regrasyon 

katsayısının ve modelleme kabiliyetinin daha yüksek olması sebebi ile YSA’nın 

YYY’ye göre daha kullanışlı olduğu düşünülmektedir.  

 

Her iki spesifik kirletici için MWCNT-COOH’ın giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesi 

üzerinde MWCNT-OH’tan daha etkili olduğu gözlenmiştir. Elde edilen verilere göre atık 

sulardan metil viyolet ve bakır gideriminde adsorbent olarak karbon nanotüplerin 

kullanılabileceği, ayrıca yapılan bu çalışmanın MWCNT-COOH ve MWCNT-OH 

kullanılarak metil viyolet ve bakır giderimi konusundaki literatürdeki eksikliğe katkıda 

bulunacağı düşünülmektedir. 
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