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ÖZET 

  Gelişen dünya şartlarında temiz su kaynağına erişim her geçen gün daha da 

büyük bir problem haline gelmektedir. Nüfus artışı ile birlikte su tüketimi de 

artmaktadır. Sanayi’nin gelişmesi ve organik madde, boya, ağır metal iyonları 

ve tarım ilaçlarının kanalizasyon sularına karışması çevresel tehdit 

oluşturmaktadır.   

Tekstil, baskı, ilaç, plastik ve gıda endüstrisinde yaygın olarak kullanılan geniş 

uygulama alanına sahip boyarmaddeler atık su oluşumuna sebep olmaktadır. 

Bu çalışmada Reaktif Blue 220 boyarmaddesinin ciddi bir toksik niteliğe sahip 

olmamasına rağmen, bu atık su arıtma yöntemleri için etkin iyileştirme 

metodolojileri arayışı büyük önem taşımaktadır. Boyarmadde giderimi ile ilgili 

olarak kompozit poli(viniliden florür) (PVDF)/grafen oksit (GO) membranı 

hazırlamak için ultrasonikasyon destekli biriktirme teknolojisi kullanılmıştır. 

Hazırlanan çözeltilerin elektro-dönüşü, 18 kV voltaj, 9 cm mesafe ve 0.3 

mL/saat akış hızında gerçekleştirilmiştir. Kompozit PVDF/GO nanofiber 

tarafından Reaktif Blue 220 (RB 220)’ye doğru adsorpsiyon kabiliyeti daha 

sonra sistematik olarak araştırıldı. Sonuçlar, ultrasonikasyon süresinin ve sulu 

çözeltideki GO konsantrasyonunun, kompozit membranın adsorpsiyon 

kapasitesini de belirleyen kompozit membrandaki GO içeriğini belirlediğini 

gösterdi. Adsorpsiyon kinetiği ve adsorpsiyon izotermleri üzerine yapılan 

çalışmalar, kompozit PVDF/GO membranının adsorpsiyon davranışının, birinci 

derece model tarafından iyi bir şekilde tanımlanabileceğini göstermiştir. Bu 

çalışma, kompozit PVDF/GO membranının atık sudan reaktif boyaları 

uzaklaştırmak için umut verici bir adsorban olabileceğini göstermektedir.  

ANAHTAR KELİMELER: Adsorpsiyon, PVDF, Grafen Oksit, Kinetik  
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ABSTRACT 

 In the developing world conditions, access to clean water is becoming a 

bigger problem day by day. With the increase in population, water 

consumption also increases. The development of industry and the mixing of 

organic matter, paint, heavy metal ions and pesticides into sewage waters pose 

an environmental threat. 

Dyestuffs, which are widely used in the textile, printing, pharmaceutical, 

plastic and food industries, cause waste water generation. Although the 

Reactive Blue 220 dyestuff did not have a serious toxic nature in this study, it 

is of great importance to seek effective remediation methodologies for these 

wastewater treatment methods. Ultrasonication assisted deposition technology 

was used to prepare composite poly(vinylidene fluoride) (PVDF)/graphene 

oxide (GO) membrane for dyestuff removal. Electroconversion of the prepared 

solutions was carried out at a voltage of 18 kV, a distance of 9 cm, and a flow 

rate of 0.3 mL/hr. The adsorption ability towards Reactive Blue 220 (RB 220) 

by the composite PVDF/GO nanofiber was then systematically investigated. 

The results showed that the ultrasonication time and the GO concentration in 

the aqueous solution determine the GO content in the composite membrane, 

which also determines the adsorption capacity of the composite membrane. 

Studies on adsorption kinetics and adsorption isotherms have shown that the 

adsorption behavior of the composite PVDF/GO membrane can be well 

described by the first-order model. This study shows that composite PVDF/GO 

membrane can be a promising adsorbent to remove reactive dyes from 

wastewater. 

KEYWORDS: Adsorption, PVDF, Graphene Oxide, Kinetic 
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1. GİRİŞ 

Gelişen dünya şartlarında temiz su kaynağına erişim her geçen gün daha da 

büyük bir problem haline gelmektedir. Nüfus artışı ile birlikte su tüketimi de 

artmaktadır. Sanayi’nin gelişmesi ve organik madde, boya, ağır metal iyonları ve 

tarım ilaçlarının kanalizasyon sularına karışması çevresel tehdit oluşturmaktadır 

(WHO 2017).  

Tekstil, baskı, ilaç, plastik ve gıda endüstrisinde yaygın olarak kullanılan 

geniş uygulama alanına sahip bir boyarmaddenin adsorpsiyonu incelenecektir. Bu 

boyarmaddeler ciddi bir toksik niteliğe sahip olmamasına rağmen, bu atık su arıtma 

yöntemleri için etkin iyileştirme metodolojileri arayışı büyük önem taşımaktadır 

(Sharma ve diğ. 2011). 

Grafen olarak bilinen tek katmanlı grafit, olağanüstü termal, elektriksel ve 

mekaniksel özelliklerinin yanında yüzey alanının geniş olması nedeniyle son yıllarda 

bilimsel olarak ilgi çekmiştir. Grafen, polimerlerin bahsedilen özelliklerini 

geliştirilmesi için ideal bir nanofiber malzeme olarak kabul edilmiştir. 

Elektrospinning poli(viniliden florür) (PVDF) membran, yüksek kimyasal direnç, 

kolay işleme, uyarlanabilir mikro yapı vb. gibi kapsamlı performansları nedeniyle 

son zamanlarda araştırmacıların büyük ilgisini çekmektedir. Bu özellik malzemenin 

içsel polar olmayan karakteristiğinden kaynaklanmaktadır ve bu nedenle elektrospun 

PVDF membranı mükemmel yağ adsorpsiyon kabiliyetine sahiptir.  

Bununla birlikte, organik boyalara karşı adsorpsiyon yeteneği nispeten 

küçüktür. Kompozit PVDF elektrospun liflerini hazırlamak için diğer hidrofilik 

parçacıkların tanıtılması, lifli zarın hidrofilikliğini iyileştirmenin alternatif bir 

yoludur (Geim ve Novoselov 2009); (Park ve Ruoff 2009); (Zhu ve diğ. 2010); 

(Kuilla ve diğ. 2010); (Syed ve diğ. 2018); (Isari ve diğ. 2018); (Kim ve diğ. 2010). 

Spesifik olarak, eğer bu partiküller organik boyalara karşı adsorpsiyon 

kabiliyetine sahipse, atık sudan organik boyaları uzaklaştırmak için kompozit PVDF 

membranı kullanılabilir. Bununla birlikte, nispeten iki boyutlu parçacıkları 
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elektrospinning yöntemiyle PVDF elyaflarına sokmak nispeten zordur (Focarete ve 

diğ. 2018). 

Bu çalışmada, kompozit PVDF/GO membranını hazırlamak için kolay bir 

üretim yöntemini rapor ediyoruz. Grafen oksit sentezlenmiş poliviniliden florür 

(PVDF) elektrosppining yöntemiyle hazırlanmasını ve bu hazırlanan nanokompozitin 

sulu ortamda tekstil boyar madde adsorpsiyonu için yeni bir adsorban malzeme 

olarak kullanımını araştırılmasını içermektedir. Elektrospun PVDF/GO lifli membran 

ilk olarak yaygın elektrospinning teknolojisi ile hazırlanır,  Hazırlanan çözeltilerin 

elektro-dönüşü, 18 kV voltaj, 9 cm mesafe ve 0.3 mL/saat akış hızında 

gerçekleştirilmiştir. PVDF-GO yapılı nanofiberlerin iyi elektriksel iletkenlik özelliği 

sayesinde grafen bazlı PVDF membranının içindeki güçlü ara yüzey etkileşimi 

hakkında fikir yürütmemizi sağladı. Bu nedenle, PVDF daha yüksek elektrik 

çıktısına sahip GO dolgulu PVDF nanokompozit üretmeyi hedefledik (Barstugan ve 

diğ. 2019). Bu yeni adsorban malzeme geniş bir pH aralığı (2.0 – 10.0), sıcaklık 

(20°C, 25°C, 30°C ve 35°C) ve konsantrasyonda (20mg/L, 30mg/L, 40mg/L, 

50mg/L, 60mg/L) Reaktif Blue 220 boyarmaddesi ile adsorpsiyon ve kinetiğe etkisi 

araştırılmıştır.  

Sürekli devir işlemi yapan bir filtrasyon sisteminde kullanıldığında 

maksimum adsorpsiyon kapasitesine ulaşılabilirken kesikli sistemde daha kısa 

sürelerde adsorpsiyon gerçekleşmesi beklenmektedir. Kesikli sitemde Grafen katkılı 

PVDF membranlarının mekanik dayanımın ve çevresel stabilitesinin yüksek olması 

membranda karakteristik özelliklerinde az miktarda kayıp olmasına ve ardışık 

desorpsiyon/adsorpsiyon döngüsünde kullanılmasını mümkün kılar. PVDF 

membranlarının bu özelliklerinden dolayı atık su arıtma sistemlerinde ve su 

iyileştirme çalışmalarında yeni bir adsorban malzeme olarak kullanılabileceği 

varsayılmaktadır. 

Sonuç olarak üç izoterm metodu da incelenerek nanofiber PVDF/GO 

membranı, Langmuir modeline göre maksimum adsorpsiyon kapasitesini 

göstermektedir. Bu da nanofiber PVDF/GO membranının umut verici bir adsorbanı 

olduğunu doğrulamaktadır. 
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2. LİTERATÜR BİLGİSİ 

Gelişen dünya şartlarında temiz su kaynağına erişim her geçen gün daha da 

büyük bir problem haline gelmektedir. Nüfus artışı ile birlikte su tüketimi de 

artmaktadır. Sanayi’nin gelişmesi ve organik madde, boya, ağır metal iyonları ve 

tarım ilaçlarının kanalizasyon sularına karışması çevresel tehdit oluşturmaktadır.  

2017 yılı Dünya Sağlık Örgütü (WHO) verilerine göre 2,1 milyar insan temiz su 

kaynaklarına ve içme suyuna erişemedi ve 360 bin çocuk olmak üzere 1,6 milyon 

insan her yıl su kirliliği nedeniyle ölmektedir (WHO 2017). 

Gıda, tekstil, kozmetik, kâğıt, deri ve boya gibi birçok endüstride devrim 

yaratan ilk sentetik boyaları William Perkin, 1865 yılında hazırlamıştır. Bu sentetik 

boyaların kullanılmaya başlanmasıyla ve farklı sektörlerde yaygınlaşması ile birlikte 

en önemli endüstriyel su kirleticisi haline gelmiştir. Tekstil, baskı, ilaç, plastik ve 

gıda endüstrisinde kullanım sahibi olan azo grubu sağlığa zararlı bir boyarmadde 

olması ve atık sulara karışarak suda yaşayan canlılara zararlı olmasından dolayı atık 

su arıtma yöntemleri üzerine çalışmalar yapılmıştır (Sharma ve diğ. 2011). 

Sentetik boya üretimin dünyada %50-70’ini kapsayan güneş ışığı veya 

biyolojik olarak bozunmayan azo boyarmaddelerin arıtılması hakkında çalışmalar 

yapılmıştır. Bu bileşikler kanserojenik ve mutajenik özelliğinin yanında az 

miktardaki konsantrasyonlarda bile ışığın nüfus etmesini engelleyerek plankton 

fotosentezi için suda oksijen dengesizliğine neden olabilir (Gong ve diğ. 2013). 

Atık sulardaki boyarmadde kirliliğinin giderilmesinde kullanılabilecek ayırma 

yöntemleri arasında en yaygın kullanılan yöntemler, filtrasyon, flokülasyon-

pıhtılaştırma, sedimantasyon, fotodegradasyon, kimyasal oksidasyon, biyolojik 

degradasyon, damıtma ve adsorpsiyondur. Ayırma işlemlerinde adsorpsiyon ve 

filtrasyonun genellikle seçilmesindeki nedenlerden bazıları daha az maliyet, kolay 

işlenebilirlik, geri dönüştürülebilir, iyi yüzey alanı gibi özellikleri sebebiyle 

boyarmadde arıtımında sıklıkla kullanılan bir yöntemdir. Adsorpsiyon verimliliğinin 

yüksek olduğu polimer yapılı membranlar, yüksek yüzey alanı, kolay modifikasyon 
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gibi özelliklerinden dolayı adsorpsiyon yöntemleri içerisinde en sık kullanılan 

membranlardan biridir. 

Adsorpsiyon ve filtrasyonda membranın türü sistemin verimliliğini ve 

özelliklerini etkiler. Polimer membranların hazırlanmasında sinterleme, döküm, 

katman katman biriktirme ıslak eğirme, üflemeli eğirme, uzama ve faz inversiyonu, 

polimer yaygın olarak kullanılan tekniklerdir (Abbasipour ve diğ. 2017).  

Polimer membranların çeşitli fiziksel ve kimyasal özelliklere sahip farklı 

yapılarda üretimi için son yıllarda kullanılan elektro-eğirme tekniği kullanılmaktadır. 

Elektrospinning, gözeneklerinin büyük ve spesifik yüzey alanlı bir membran 

hazırlama yöntemi olarak kullanılabilecek eşsiz bir teknolojidir (Ahmed ve diğ. 

2015). 

 Elektrospinning metoduyla hazırlanan bu yapılar genellikle kullanılan 

polimer yapısına bağlı olarak çapları nanometre ile mikrometre boyutlarındaki 

liflerin üst üste örtüşmesi ile meydana gelmektedir. Termal olarak indüklenen faz 

inversiyonu ve daldırma çökeltmesi gibi yaygın yöntemlerden hazırlanan 

membranlardan farklı olarak, elektro-eğirme ile elde edilen membran bağlı 

gözenekleri sağlar ve bu nedenle adsorbanlar membrana kolayca girer. Bu 

özelliklerden dolayı biyomoleküllerin saflaştırılması, biyomolekül tanıma ve gaz 

algılama, kontrollü ilaç salınımı, doku mühendisliği, enerji dönüşümü kataliz 

çevresel iyileştirme ve enerji depolamaya kadar çeşitli alanlarda kullanım sunar 

(Liao ve diğ. 2018); (Guo ve diğ. 2020); (Yu ve diğ. 2019); (Kumar ve 

Sundaramurthy 2014).   

Lifler adsorpsiyon kabiliyeti gösteriyorsa veya membranda başka bir 

adsorban mevcutsa, membran atık su arıtımında da kullanılabilir (Lloyd ve diğ. 

1991); (Matsuyama ve diğ. 2003); (Bottino ve diğ. 1991); (Munari ve diğ. 1983); 

(Liao ve diğ. 2018).  

Elektro-eğirme yöntemiyle elde edilen poli(viniliden florür) (PVDF) son 

yıllarda, esneklik, düşük sertlik, yüksek mekanik sağlamlık ve düşük sıcaklıklarda 

basit işlenme gibi özellikleri sebebiyle araştırmacıların büyük ilgisini çekmektedir. 

Bu özellik malzemenin içsel polar olmayan karakteristiğinden kaynaklanmaktadır ve 
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bu nedenle PVDF membranı mükemmel yağ adsorpsiyon kabiliyetine sahiptir (Liao 

ve diğ. 2013); (Yang ve diğ. 2011); (Liu ve diğ. 2016).  

Atık su arıtım çalışmalarında boyarmadde adsorpsiyonu için PVDF 

membranlarının uygulanmasında çalışmalar farklı kombinasyonlarla hala devam 

etmektedir. Bununla birlikte, organik boyalara karşı adsorpsiyon yeteneği nispeten 

küçüktür. Kompozit PVDF nanoliflerini hazırlamak için diğer hidrofilik 

parçacıkların tanıtılması, lifli zarın hidrofilikliğini iyileştirmenin alternatif bir 

yoludur (Liu ve diğ. 2010).  

Spesifik olarak, eğer bu partiküller organik boyalara karşı adsorpsiyon 

kabiliyetine sahipse, atık sudan organik boyaları uzaklaştırmak için kompozit PVDF 

nanolifi kullanılabilir. Bu liflerin özelliklerini iyileştirmede farklı nano yapılar ve 

aktif maddelerin kaplanması ile ilgili çeşitli çalışmalar yapılmıştır.   Bu basit ve etkili 

strateji, nanotüpler, grafen, nanopartiküller, biyomoleküller, metal oksitler ve 

polimerler vb. az bir miktarının nanolife yeni yakalama yetenekleri kazandırmasına 

izin verir (Focarete ve diğ. 2018). 

Tian ve arkadaşları, 2011 yılında bakır, civa ve kadmiyum iyonlarını 

uzaklaştırmada, bir selüloz elektrospinning ile üretilen membran kullanmıştır (Tian 

ve diğ. 2011). 

Gopi ve arkadaşları, 2018 ‘de bir PVDF/Kitosan hibrit ESM ’nin gram başına 

72 mg karmin indigo boyası adsorpsiyon kapasitesine sahip olduğunu gözlemlemiştir 

(Gopi ve diğ. 2018). 

 Feng ve arkadaşları, 2017 yılında bakır, kadmiyum ve demir iyonları 

yakalamak için poliakrilonitril ve selüloz membranlar kullandığını bildirdi (Feng ve 

diğ. 2018). 

Grafen olarak bilinen tek katmanlı grafit, olağanüstü termal, elektriksel ve 

mekaniksel özelliklerinin yanında yüzey alanının geniş olması nedeniyle son yıllarda 

bilimsel olarak ilgi çekmiştir. Grafen, polimerlerin bahsedilen özelliklerini 

geliştirilmesi için ideal bir nanofiber malzeme olarak kabul edilmiştir (Geim ve 

Novoselov 2009); (Park ve Ruoff 2009).  
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Grafen oksit (GO), doğal grafitten (NG) oksidasyon-redüksiyon yöntemiyle 

grafen’ in hazırlanmasında ara ürün olarak, GO trombositleri ’nin kenarında birçok 

oksijen içeren gruba sahiptir (Zhu ve diğ. 2012).  GO trombositleri düzleminde iken, 

epoksi grubu veya kusurlarının varlığı nedeniyle sp3 hibridizasyonu durumunda olan 

bazı karbon atomlarının yanı sıra, karbon atomlarının çoğu hala sp2 hibridizasyonu 

durumundadır (Zhang ve diğ. 2015). 

Özel yapı özellikleri, GO' ya organik boyalarla güçlü etkileşim sağlar. Bir 

yandan GO, moleküllerinde aromatik yapıya sahip boyalarla π-π etkileşimi 

gösterebilir (Dong ve diğ. 2014). Öte yandan GO, sulu durumda negatif yük sergiler 

ve katyonik boyalarla elektrostatik etkileşim gösterir (Ramesha ve diğ. 2011). 

Ayrıca, GO trombositlerinde bol miktarda oksijen içeren gruplar, amino, hidroksi ve 

diğer gruplara sahip organik boyalarla hidrojen bağı etkileşimi sergileyebilir (Yan ve 

diğ. 2015). Ek olarak, GO ayrıca mükemmel hidrofiliklik sergiler (You ve diğ. 

2018). Bu nedenle GO 'nun organik boyaları atık sudan uzaklaştırmak için 

mükemmel bir adsorban olduğu düşünülmektedir. GO 'nun mükemmel adsorpsiyon 

kabiliyeti göz önüne alındığında, GO içeren adsorbanları hazırlamak için birçok 

çalışma yapılmıştır. Bu malzemelere adsorpsiyon kabiliyeti kazandırmak veya 

adsorpsiyon verimliliğini arttırmak için yüksek gözenekliliği ve yüksek spesifik 

yüzey alanı nedeniyle, kompozit GO’ in selüloz ve kitosan gibi diğer malzemelerle 

üretilmesi araştırmacıların çok daha fazla ilgisini çekmektedir (Wei ve diğ. 2017); 

(Zheng ve diğ. 2015); (Yu ve diğ. 2017).  

GO tabanlı aerojellerin yapısal ve/veya mekanik stabilitesini geliştirmek için, 

GO trombositleri arasında fiziksel ve/veya kimyasal çapraz bağlama yapısını 

oluşturan yöntemler önerilmiştir. Çapraz bağlama yapısı, katmanlı çift hidroksitler 

gibi partiküller eklenerek, resol, poli(akrilik asit), polivinil alkol vb. gibi polimerler 

eklenerek veya diğer malzemelerle reaksiyona girerek elde edilmiştir (Dong ve diğ. 

2014); (Qian ve diğ. 2014); (Ha ve diğ. 2015);(Debnath ve diğ. 2017). 

Bugüne kadar, GO aerojel (Chen ve diğ. 2017); (Dai ve diğ. 2016); (Wei ve 

diğ. 2017); (Yu ve diğ. 2017); (Fang ve Chen 2014), GO hidrojel (Dai ve diğ. 2018) 

ve GO membran (You ve diğ. 2018); (Chu ve diğ. 2017) gibi çeşitli GO bazlı 

adsorbanlar, geliştirildi.  
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Diğer bir strateji olarak GO, Fe3O4, kalsiyum, aljinat, halloysit nanotüpler, vb. 

gibi nanoparçacıklardan oluşan kompozit adsorbanların üretilmesidir. Üçüncü strateji 

GO 'nun diğer aerojellere, membranlara ve/veya hidrojellere tanıtılmasıdır (Minitha 

ve diğ. 2018); (Wu ve diğ. 2013); (Li ve diğ. 2013); (Zeng ve diğ. 2017); (Wei ve 

diğ. 2017); (Chu ve diğ. 2017); (Liu ve diğ. 2015); (Cheng ve diğ. 2015). 

Huang ve arkadaşları, nano ölçekli grafit trombositler içeren elektro-eğirme 

yöntemiyle PVDF kompozit liflerini hazırladı (Huang ve diğ. 2017).  

Jang ve arkadaşları, PVDF/GO kompozit liflerini ürettiler ve membranın 

mükemmel bir antifouling özelliği sergilediğini ve atık su arıtımında 

kullanılabileceğini buldular. Bununla birlikte, organik boyalara karşı adsorpsiyon 

yeteneği bildirilmemiştir. Ayrıca, solüsyondaki GO konsantrasyonunun oldukça 

küçük olduğunu belirtmekte fayda var. Ultrasonikasyon iyi bilinen bir teknolojidir ve 

hâlihazırda çeşitli alanlarda yaygın olarak kullanılmaktadır. Enerji, ultrason 

dalgasının yayılmasıyla moleküllerin titreşimi yoluyla malzemeler arasında aktarılır 

(Jang ve diğ.2015); (Roberto ve diğ. 2005).  

Bu nedenle ultrason, malzemelerin mikro yapısını uyarlamak veya farklı 

malzemeler arasında kimyasal reaksiyon oluşumunu indüklemek için kullanılabilir. 

Örneğin, birçok araştırma, ultrasonikasyonun, işleme prosedürleri sırasında polimer 

matrisinde nanodolgu maddelerinin dağılmasını kolaylaştırdığını göstermiştir (He ve 

diğ. 2006); (Zhan ve diğ. 2011). Ultrasonik kavitasyon, sıvı durumda gaz 

kabarcığının oluşumu, büyümesi ve çökmesi ile ilgili yaygın bir olgudur (Shchukin 

ve diğ. 2011). Bu işlemlerde sıvıdaki yerel basınç büyük ölçüde artar ve aynı 

zamanda sıcaklık da artar. Sıvıda nanopartiküller varsa, yeterli enerji elde edecekler 

ve hareketlilik büyük ölçüde artırılabilecek. Son araştırmalar, ultrasonikasyonun 

nanopartiküllerin diğer substratlar üzerine yapışmasını veya adsorpsiyonunu 

desteklediğini göstermiştir (Gao, Hu, ve Li 2012); (Zha ve diğ. 2016).  
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3. TEORİK BİLGİ 

3.1 Reaktif Boyarmadde 

Reaktif boyalar genellikle pamuk gibi selülozik lifleri renklendirmek için 

kullanılır (Jiraratananon ve diğ. 2000). Reaktif boyalar, düşük fiksasyon oranlarına 

sahiptir ve bu nedenle, diğer boya türleri ile karşılaştırıldığında, çıkış suyunda en 

yüksek kayba sahiptir (All ve diğ. 2006). ve reaktif boyalarla boyama genellikle 

ciddi çevresel sorunlara neden olur (Jiraratananon ve diğ. 2000). 

 

Şekil 3.1: Reaktif Blue 220 (Sigma Aldrich 2022) 

3.2 Tekstil Sektöründe Atık Su 

Dünya nüfusu giderek artmakta ve çevre üzerinde önemli miktarda stres 

yaratmaktadır. Su, insanların hayatta kalması ve insan faaliyetleri için önemli bir 

faktör olmaya devam edecek. Bu, özellikle dünyanın sanayileşmiş bölgelerinde 

geçerlidir. Şu anda, suyun yaklaşık %50'si haneler tarafından, diğer %50'si ise 

endüstriyel ve tarımsal faaliyetler için kullanılmaktadır. Bununla birlikte, artan 

nüfusla birlikte, endüstriler için atık sularının bir kısmını geri kazanmaları ve 

yeniden kullanmaları veya kapanma ihtimaliyle karşı karşıya kalmaları yönünde 

baskı olacaktır. Bunun nedeni, artan su ve atık su maliyetlerinin birleşik baskıları ve 

deşarj edilen atık suyun artan düzenleyici gereksinimleridir ( Mittal ve Gupta 1995). 
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Tekstil endüstrilerinden kaynaklanan atık sudan rengin uzaklaştırılması 

zahmetli bir iştir. Islak kumaş endüstrileri, haşıl sökme, yıkama, ağartma, merserize, 

boyama, baskı ve terbiye gibi tüm işleme operasyonlarında yüksek su tüketimi 

nedeniyle atık su üretmekten sorumludur ve bu endüstrilerden gelen arıtılmamış atık 

su, ciddi çevresel kaygılar doğurur (Holkar ve diğ. 2016). Bu sektördeki endüstrilerin 

çoğu, biyolojik olarak parçalanamayan, ısıya, ışığa, oksitleyici maddelere karşı 

kararlı ve dolayısıyla renk açması zor olan sentetik boyalar kullanır. Azo boyalar, bu 

endüstriler tarafından tüketilen sentetik boyaların en büyük sınıfını oluşturur 

(Puvaneswari ve diğ. 2006). 

3.3 Elektrosppining Methodu 

Elektro-eğirme, ince lifler üretmek için elektrostatik kuvvetleri kullanan 

benzersiz bir yaklaşımdır. Elektrostatik çökelticiler ve pestisit püskürtücüler, elektro 

eğirme tekniğine benzer şekilde çalışan iyi bilinen uygulamalardan bazılarıdır. 

Elektrostatik kuvvetlerin kullanıldığı lif üretimi, ince lifler oluşturma potansiyeli 

nedeniyle göz kamaştırıcı ve dikkat çekmiştir. Elektrospun lifleri küçük gözenek 

boyutuna ve yüksek yüzey alanına sahiptir. Ayrıca, üç boyutlu yapılar üretmek için 

etkili bir şekilde ele alınabilecek elektrospun fiberlerde oldukça büyük statik yükler 

olduğuna dair kanıtlar vardır (Deitzel ve diğ. 1999). 

Tekstil ve elyaf bilimi ile ilgili bilimsel literatürde, çapları 100 nm–500 nm 

aralığında olan elyaflar genellikle nano elyaf olarak adlandırılır. Elektro eğirme 

işleminin avantajları, teknik basitliği ve kolay uyarlanabilirliğidir. Elektrospinning 

için kullanılan aparatın yapımı basittir, pozitif veya negatif polariteye sahip yüksek 

voltajlı bir elektrik kaynağından, çözeltiyi şırınga veya pipetten düzeye taşımak için 

kılcal damarlara veya tüplere sahip bir şırınga pompası ve alüminyum gibi iletken bir 

kollektörden oluşur. Toplayıcı, düz bir levha, döner tambur, vb. gibi gereksinimlere 

göre herhangi bir şekilde yapılabilir. Elektro-eğirme işleminin bir şeması Şekil 3.2 

’de gösterilmektedir (Reneker ve Chun 1996). 
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Şekil 3.2: Elektro-eğirme işlemi (Rim ve diğ. 2013). 

Döndürülmesi gereken polimer çözeltisi veya eriyik, kılcal borunun ucunda 

asılı bir polimer damlası oluşturmak için bir şırınga pompasından 

geçirilir. Daldırılmış bir elektrot aracılığıyla şırınga içindeki polimer çözeltisine 

yüksek voltaj potansiyeli uygulanır, böylece polimer çözeltisine serbest yükler 

indüklenir. Bu yüklü iyonlar, uygulanan elektrik alanına tepki olarak zıt kutuplu 

elektrota doğru hareket eder, böylece çekme kuvvetlerini polimer sıvısına 

aktarır (Reneker ve Chun 1996). Kılcal borunun ucunda, asılı yarı küresel polimer 

damlası, bir elektrik alanının varlığında koni benzeri bir çıkıntı alır ve uygulanan 

potansiyel, sıvının yüzey gerilimini aşmak için gereken kritik bir değere ulaştığında, 

koninin ucundan bir sıvı jeti püskürtülür. 

Organik çözücülerdeki ve polimerlerdeki yük taşıyıcıların çoğu daha düşük 

hareketliliğe sahiptir ve bu nedenle yükün, ancak yeterli zaman verilirse sıvı içinde 

daha uzun mesafeler boyunca hareket etmesi beklenir. Koniden başlatıldıktan sonra, 

jet kaotik bir hareket veya bükülme kararsızlığına uğrar ve alan, yüklü lifleri 

toplayan zıt yüklü toplayıcıya doğru yönlendirilir (Yarin ve diğ. 2001). Jet 

atmosferde hareket ederken solvent buharlaşarak toplama cihazında kuru bir lif 

bırakır. Düşük viskoziteli çözümler için jet damlacıklara ayrılırken, yüksek 

viskoziteli çözümler için toplayıcıya fiber jetler olarak gider (Zhang ve diğ. 2007). 
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3.3.1 Polimerik Nanoliflerin Eğirilmesi 

Nanoliflerin elektrospinlenmesine ilişkin araştırma faaliyetleri, farklı 

polimerik çözeltilerden ve eriyiklerden mikron altı aralığındaki liflerin eğrilmesinde 

başarılı olmuştur. Polimerik nanonolifler hakkında birçok çalışma yapılmış olmasına 

rağmen literatürde elektrospinning işleminin elektro hidrodinamiği hakkında az 

sayıda çalışma vardır. Yüksek iletkenlik, yüksek kimyasal direnç ve yüksek gerilme 

mukavemeti gibi çekici kimyasal, mekanik ve elektriksel özelliklere sahip 

polimerler, elektro-eğirme işlemi ile ultra ince liflere eğrilmiştir. Bunların filtrasyon, 

optik lifler, ilaç dağıtım sistemi, doku gibi alanlarda uygulama potansiyeli iskeleler 

ve koruyucu tekstiller incelendi  (Zhang ve diğ. 2007); (Gibson ve diğ. 2001). 

3.3.2 Polimerik Nanoliflerin Yapısı Ve Morfolojisi 

Son zamanlarda, nanolifler, gelişmiş malzemelerin geliştirilmesine olanak 

tanıyan belirgin mikro ve nano yapısal özellikleri nedeniyle araştırmacıların dikkatini 

çekmiştir. Daha da önemlisi, yüksek yüzey alanı, küçük gözenek boyutu ve üç 

boyutlu yapıların üretilebilmesi nanoliflere olan ilgiyi artırmıştır. Elektro eğirme 

sürecini anlamak için bir süredir nanoliflerin yapısını ve morfolojisini proses 

parametrelerinin ve malzeme özelliklerinin bir fonksiyonu olarak karakterize etmek 

için bazı eş zamanlı çabalar olmuştur (Gibson ve diğ. 2001). 

Elektro-eğirme işlemi ile nanoliflerin üretimi, hem elektrostatik kuvvetlerden 

hem de polimerin viskoelastik davranışından etkilenir. Elektro-eğirme yöntemiyle 

elde edilecek liflerin yapısını ve özelliklerini belirleyen birçok etken vardır. Bunlar, 

uygulanan voltaj, eğirme ortamı, çözelti besleme hızı, iğne ucu toplama mesafesi, 

çözelti konsantrasyonu, yüzey gerilimi, iletkenlik viskozite ve çözücü buharın 

basıncı gibi parametrelerdir. Nano yapılı liflerin özelliklerini karakterize etmede 

proses parametreleri ve malzeme parametreleri ile ilgili çeşitli çalışmalar 

yapılmaktadır (Subbiah ve diğ. 2004). 
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3.3.3 Nanoliflerin Uygulamaları 

Nanomalzemeler, kataliz, filtrasyon, nanokompozitler, nanolifli yapılar, doku 

iskeleleri, ilaç dağıtım sistemleri, koruyucu tekstiller, hidrojen için depolama 

hücreleri gibi belirli alanlarda uygulama için gerekli olan gelişmiş özellikleri 

nedeniyle bugünlerde küresel malzeme araştırmalarının dikkatini çekmektedir 

(Subbiah ve diğ. 2004). 

3.3.4 Poli(vinilden Florür)  Nanolifler 

Elektro-eğirme yöntemiyle elde edilen poli(viniliden florür) son yıllarda, 

esneklik, düşük sertlik, yüksek mekanik sağlamlık ve düşük sıcaklıklarda basit 

işlenme gibi özellikleri sebebiyle araştırmacıların büyük ilgisini çekmektedir. Bu 

özellik malzemenin içsel polar olmayan karakteristiğinden kaynaklanmaktadır ve bu 

nedenle PVDF membranı mükemmel yağ adsorpsiyon kabiliyetine sahiptir (Liao ve 

diğ. 2013); (Yang ve diğ. 2011); (Liu ve diğ. 2016). PVDF ile yapılan çalışmaların 

geliştirilebilmesi için farklı nanolif oluşturularak atık su giderimi üzerine çalışmalar 

yapılmaktadır. Bununla birlikte, organik boyalara karşı adsorpsiyon yeteneği 

nispeten küçüktür. Kompozit PVDF nanoliflerini hazırlamak için diğer hidrofilik 

parçacıkların tanıtılması, lifli zarın hidrofilikliğini iyileştirmenin alternatif bir 

yoludur (Liu ve diğ. 2010).  

Spesifik olarak, eğer bu partiküller organik boyalara karşı adsorpsiyon 

kabiliyetine sahipse, atık sudan organik boyaları uzaklaştırmak için kompozit PVDF 

nanolifi kullanılabilir. Elektro-eğirme ile elde edilen liflerin işlevselleştirilmesi için 

nano yapıların veya diğer aktif maddelerin dâhil edilmesiyle kaplanmasıdır. Bu basit 

ve etkili strateji, nanotüpler, grafen, nanopartiküller, biyomoleküller, metal oksitler 

ve polimerler vb. az bir miktarının nanolife yeni yakalama yetenekleri 

kazandırmasına izin verir ( Focarete ve diğ. 2018 ). 
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3.4 Adsorpsiyon  

Adsorpsiyon işlemi maliyetinin düşük ve verinin iyi olması sebebiyle 

özellikle atık su arıtımında ve çevresel iyileştirmelerde en yaygın kullanılan 

yöntemlerden olan bir ayırma işlemidir (Wang ve Guo 2020). 

Adsorpsiyon yöntemi, adsorban malzeme ile tutunması istenen başka bir 

malzemenin adsorbana aktarıldığı bir yüzey işlemidir. Son zamanlarda adsorpsiyon 

yönteminin teknolojiyle gelişmesi ile yüksek verimli, düşük maliyetli, 

uygulanabilirliği basit ve doğa dostu olması sebebiyle genellikle su arıtımında 

kullanılmaktadır. Adsorpsiyon mekanizmaları kimyasal, fiziksel ve iyon değişimi 

içermektedir. Kimyasal adsorpsiyonun temelinde kimyasal bağlar Van Der Waals 

kuvveti ile bağlanır. Adsorpsiyon mekanizmasını bilmek adsorpsiyon sistem tasarımı 

için oldukça önemlidir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesini bulabilmek için 

adsorpsiyon izoterm modelleri gereklidir. (Wang ve Guo 2020). 

3.4.1 İzoterm Modellerinin Sınıflandırılması  

Dengede olan adsorpsiyon miktarını konsantrasyonun sıvı fazdaki denge 

adsorban miktarı ile katı fazdaki belirli sıcaklıktaki ilişkiye izoterm denir. 

Maksimum adsorpsiyon kapasitesi, adsorpsiyon mekanizması gibi adsorpsiyon 

bilgileri ile denge adsorpsiyon miktarını izoterm ile modelleyebilir ve adsorbanların 

özelliklerini araştırmada kullanabiliriz.  

Bu bölümde temel izotermlerin ana başlıklar altında değerlendirilmesi 

incelenecektir. İzotermler fiziksel anlamlarına ve teorik türevlerine göre ampirik 

izoterm modelleri, kimyasal adsorpsiyon modelleri ve fiziksel adsorpsiyon modelleri 

anlamlarına göre sınıflandırılmıştır. Henry, Freundlich, Sips ve Toth modelleri gibi 

ampirik izotermler ampirik izoterm kategorisi altında çalışmalar yapmıştır. Bu 

izotermler belirli fiziksel anlamdan yoksun olarak sınıflandırılır. 

Potansiyel teorisine dayalı izoterm modellerini Dubinin – Radushkevich 

İzoterm Modeli ve Dubinin – Astakhow İzoterm Modeli olarak sınıflandırabiliriz. 

Genellikle yarı deneysel, gözenekli maddelerin adsorpsiyon modellemesi için 
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kullanılan izoterm modeldir. Kimyasal ve fiziksel izotermler belirli fiziksel anlama 

sahip teorik modellerdir. Kimyasal izoterm modeli tek tabakalı adsorpsiyon sürecini, 

fiziksel izoterm modeli ise çok tabakalı adsorpsiyon işlemini belirleyebilir (Wang ve 

Guo 2020). 

Tablo 3.1: Adsorpsiyon İzoterm Modelleri 

Sınıflandırma Modelin Adı Model Denklemi Denklem 

Adsorpsiyon 

İzoterm 

Ampirik 

Modelleri 

Doğrusal 

İzoterm Modeli( 

Henry Yasası) 

qe=K.Ce (3.1) 

Freundlich 

İzoterm 

qe=KfCf
1/5 (3.4) 

Redlich-

Peterson 

İzoterm Modeli 

qe=
KRPCe

1+αRPCe
g (3.14) 

Sips İzoterm 

Modeli 

qe=
qmsKSCe

ns

1+KSCe
ns  (3.15) 

Potansiyel 

Teorisine 

Dayalı İzoterm 

Modelleri 

Dubinin – 

Radushkevich 

İzoterm Modeli 

qe= qmD - Re
−K

DRε2
 

ε = RTIn
Cs

Ce
 

(3.16) 

(3.17) 

Dubinin – 

Astakhow 

İzoterm Modeli 

θe = e
[−(

c

BDA
)

nDA
]
 

qe = qmD − Ae
[−(

c
BDA

)
nDA

]

 

(3.18) 

(3.19) 

Kimyasal 

İzoterm 

Modelleri 

Langmuir 

İzoterm Modeli 

qe=
qmKLCe

1+KLCe
 (3.20) 

Volmer İzoterm 

Modeli 
bVCe =

θe

1 − θe
e

θe
1−θe 

(3.26) 

Fiziksel İzoterm 

Modelleri 

BET İzoterm 

Modeli 

qe=
qmBETKBET1Ce

(1−KBET2Ce)[1−KBET2Ce+KBET1Ce]
 (3.27) 

Aranovich 

İzoterm Modeli 
qe=

qmACA
Ce

CsA

√(1−
Ce

CsA
)(1+CA

Ce
CsA

)
 

(3.28) 
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3.4.2 Ampirik İzoterm Modelleri 

3.4.2.1 Doğrusal Model İzotermi 

Doğrusal model ya da Henry Yasası olarak adlandırdığımız denklem (3.1) ‘de 

gösterilmektedir. 

qe=K.Ce (3.1) 

   qe (mg/g) dengedeki adsorbe miktarını, Ce (mg/L) adsorban konsantrasyonunu ve 

K (L/g) bölüm katsayısını ifade eder. 

Katı, sıvı fazlar arasında bulunan adsorbanların dağılımını göstermek için 

doğrusal izoterm modeli, kullanılmıştır (Guo ve diğ. 2019). Doğrusal modelin 

çıkarılması aşağıdaki gibi açıklanmaktadır. Denklem (3.2) ve (3.3) ’te Langmuir 

teorisine dayalı adsorpsiyon ve desorpsiyon hızı gösterilmektedir. 

ra =ka(1 − θ)Ct (3.2) 

rd =kdθ (3.3) 

burada ra ( mg/g.h ) adsorpsiyon, rd ( mg/g.h ) desorpsiyon hızıdır, ka (L/g.h ) 

adsorpsiyon hızı sabiti, kd ( mg/g.h ) desorpsiyon hızı sabitidir. θ adsorpsiyon 

alanlarının kapsama hızıdır. C t (mg/L) t zamandaki adsorban konsantrasyonudur 

(Langmuir 1916). 

3.4.2.2 Freundlich İzotermi 

Doğrusal olmayan adsorpsiyon modelini Freundlich modeli temsil etmektedir 

(Freundlich 1899). Sıklıkla adsorpsiyonda kullanılan izotermlerden biridir. Denklem 

(3.4) ve (3.5) ‘te gösterildiği gibi lineer ve lineer olmayan Freundlich modelinin 

formları yer almaktadır. 

qe=Kf Cf
1/5 (3.4) 

logqe = logKF +
1

n
logCe 

(3.5) 
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         Freundlich modeli K F ((L1/n. mg1−(1/n) )/g ) ve n'nin sabit olduğu yerde, n = 1 

olduğunda lineer modele indirgenecektir. 

Denklem (3.4) ’teki lineer model formundaki denklemi doğrusal olmayan 

Freundlich modelini kullanarak regresyon analizi ile çözümlenebilir. Denklem (3.5) 

ise log qe ile log Ce arasında grafik çizerek kolayca çözülebilir. Doğrusallaştırma 

süreci ile yayılan hatalar, hatalı tahminlerde bulunan parametrelere yol açabilirler 

(Guo ve Wang 2019). Bu bölümde bahsedilen parametreler hesaplanırken doğrusal 

olmayan yöntemler denenebilir (Freundlich 1899). Freundlich modellemesinde 

fiziksel anlamı bulunmayan ampirik bir denklem olduğunu kabul 

edilmiştir. Literatürde birçok makalede hetero yüzeyler üzerindeki çok katmalı 

adsorpsiyonu açıklarken Freundlich izotermi kullanılmaktadır (Wang ve diğ. 

2017); (Zaheer ve diğ. 2019).   

Adsorpsiyon ve desorpsiyon hızı denklem (3.2) ve (3.3) ile açıklanan 

adsorpsiyonun denge hali (ra  =  rd ) denklem (3.4) ve (3.7) ile gösterilmektedir. 

qe=Kf Cf
1/5 (3.4) 

𝜃𝑒

1 − 𝜃𝑒
=

𝑘𝑒

𝑘𝑑
𝐶𝑒 = 𝑏(𝑞)𝐶𝑒 

(3.7) 

Denklem (3.8) ‘de 1947' yılında Halsey ve Taylor, Freundlich modelini 

Langmuir izoterminden türeterek elde etmişlerdir (Halsey ve Taylor 1947). 

𝑏(𝑞) = 𝐴0𝑒
𝑞

𝑅𝑇 (3.8) 

𝑞 = 𝑞𝑚𝐿In 𝜃 (3.9) 

Denklem (3.9) da ifade edilen q (mg/g), adsorbe edilen miktardır.  Burada qmL 

(mg/g) maksimum adsorpsiyon kapasitesidir, A0 sabittir. Denklem (3.7), (3.8) ve 

(3.9) ’un değiştirilmesi ile verim: 

θe

1 − θe
= A0e

q

RTCe 
(3.10) 

In
θe

1 − θe
= InA0Ce −

qmL

RT
Inθe 

(3.11) 

θe = 0,5 olduğunda , denklem (3.11) ve (3.12): 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#fd7
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#fd7
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#fd2
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#fd3
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θe = A0

RT

qmL Ce

RT

qmL 
(3.12) 

KF = qmA0

RT

qmL       ve n = qmL/RT 
(3.13) 

Böylece, Freundlich modeli, denge kapsama fraksiyonunun yaklaşık %50 

olduğu adsorpsiyon koşulunu tanımlar (Ezzati 2020), sözde birinci dereceden (PFO) 

modeli Freundlich izoterminden türetmiştir. PFO modeli, difüzyonel adsorpsiyonu 

tanımlayabilir (Guo ve Wang 2019). Yukarıdakilere dayanarak, hem yaklaşık %50 

kaplama fraksiyonlu kimyasal adsorpsiyon hem de fiziksel adsorpsiyon Freundlich 

modeli ile temsil edilebilir (Freundlich 1899). 

3.4.2.3 Redlich–Peterson (R–P) izotermi 

R-P modeli, homojen veya heterojen adsorpsiyon süreçlerinde sıklıkla 

uygulanan Langmuir ve Freundlich modellerinin ampirik bir hibrit modelidir. R–P 

izoterm modeli Denklem (3.14) ile açıklanabilir (Redlich ve Peterson 1959). 

 qe =
KRPCe

1 + αRPCe
g 

(3.14) 

KRP (L/g) ve a RP ( L g/mgg ) sabit olduğunda, 0 = g  ≤ 1.  Denklem (3.14) 

’den görebiliriz.  

3.4.2.4 Sips Modeli 

Sips modeli, Langmuir ve Freundlich modellerini tek paydada buluşturan 

hibrit bir izoterm modelidir. Tek tabakalı adsorpsiyon işlemi için ideal 3 parametreli 

izoterm modeli olarak kabul edilir.  Bu modelde homojen veya heterojen sistemler 

tanımlanabilir. Sips izoterm modeli denklem (3.15) ile sunulmaktadır.   

qe =
qmsKSCe

ns

1 + KSCe
ns 

(3.15) 

 burada qms (mg/g) maksimum adsorbe edilen miktardır, Sips sabitleri 

Ks (L
ns /mgns ) ve ns ‘dir  (Sips 1948). 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#fd13
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3.4.3 Potansiyel Teorisine Dayalı İzoterm Modelleri 

3.4.3.1 Dubinin-Radushkevich (D-R) model 

Ampirik bir izoterm olan Dubinin-Radushkevich modeli, buharın katılar 

üzerindeki adsorpsiyonunu göstermek için kullanılan bir modeldir.  D-R modeli, 

Polanyi 'nin teorisine göre geliştirilmiştir. Adsorbandaki gözeneklerin dağılımının 

Gauss enerji dağılımını takip ettiği varsayımına göre doğrusal olmayan D-R modeli 

denklem (3.16) ve (3.17) ‘deki şekilde sunulur: 

𝑞𝑒 =qe= qmD - 𝑅𝑒
−𝐾

𝐷𝑅𝜀2
 (3.16) 

ε = RTIn
𝐶𝑠

𝐶𝑒
 (3.17) 

burada q mD-R (mg/g) maksimum adsorbe edilen miktardır, KD-R (mol2/kJ2 ) 

model sabitidir, ε (kJ/mol) Polanyi potansiyeline dayalı adsorpsiyon potansiyelidir 

teoride, C s (mg/L) adsorbanların çözünürlüğüdür (Wang ve Guo 2020). 

3.4.4 Kimyasal İzoterm Modelleri 

Kimyasal adsorpsiyon izoterm modelleri, adsorban moleküllerinin 

adsorbanların adsorpsiyon bölgelerinde adsorbe edildiği tek katmanlı adsorpsiyon 

sürecini dikkate alır. Aşağıdaki çalışılan kimyasal adsorpsiyon modelleri (Langmuir 

ve Volmer izoterm modelleri), belirli fiziksel anlamları ve makul türevleri olan teorik 

modellerdir. 

3.4.4.1 Langmuir Modeli 

En yaygın olarak uygulanan Langmuir izotermi, gaz-katı adsorpsiyonunu 

temsil edecek şekilde geliştirildi (Langmuir 1916). Doğrusal olmayan ve doğrusal 

Langmuir modelleri denklem (3.20) gibi sunulur: 
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𝑞𝑒 =
𝑞𝑚𝐾𝐿𝐶𝑒

1 + 𝐾𝐿𝐶𝑒
 

(3.20) 

𝐶𝑒

𝑞𝑒
=

𝐶𝑒

𝑞𝑚
+

1

𝐾𝐿𝑞𝑚
 

(3.21) 

burada KL (L/mg) adsorpsiyon hızı ile desorpsiyon hızının oranıdır, qm (mg/g) 

Langmuir modeli tarafından tahmin edilen maksimum adsorpsiyon kapasitesidir. 

Denklem 3.20 doğrusal olmayan regresyon yöntemi ile çözülmüştür. Ce / qe 

'ye karşı Ce ‘nin çizilmesi, lineerleştirilmiş Langmuir modelini denklem (3.21) ‘de 

gösterilmektedir. Langmuir modeli 4 form ile doğrusallaştırılabilir.   

1

𝑞𝑒
= (

1

𝑞𝑚𝐾𝐿
) (

1

𝐶𝑒
) +

1

𝑞𝑚𝑞𝑒
= 𝑞𝑚 − (

1

𝐾𝐿
) (

𝑞𝑒

𝐶𝑒
) 

(3.22) 

Doğrusallaştırılmış Langmuir modelinin diğer biçimleri yanı sıra 

doğrusallaştırma yöntemlerinin karşılaştırılması denklem (3.22) ‘de tartışıldı (Guo ve 

Wang 2019). Doğrusallaştırma yöntemleri içerisinde denklem (3.21) ‘de gösterildiği 

gibi Langmuir-1 denklemi doğrusal olmayan yönteme benzer yüksek tahminlerde 

bulunabilir. Langmuir sabitleri lineerizasyon metoduyla %40’ a kadar hatalı ve taraflı 

tahminler çıkarabiliyordu (Guo ve Wang 2019).  

Langmuir izoterm model parametrelerinin nispeten doğru tahminlerini 

verebilir, Langmuir-1'in performansı doğrusal olmayan yöntemden hala daha 

zayıftır.  Ayrıca doğrusal olmayan yöntemin doğrusallaştırma sürecinin 

dezavantajlarından kaçınan güçlü bir aracı temsil ettiği sonucuna varmıştır (Foo ve 

Hameed 2010).  

Langmuir izotermi için doğrusal olmayan yöntem aşağıdaki bölümde 

verilmektedir. Denklem (3.23) ’de, ayırma faktörünü (RL) hesaplamayı önerdi 

(Weber ve Chakravorti 1974). 

𝑅𝐿 = (
1

1 + 𝐾𝐿𝐶0
) 

(3.23) 

RL>1, RL=1 ve RL<1 değerleri, adsorpsiyonun sırasıyla elverişsiz, doğrusal ve 

elverişli olduğunu yansıtır. 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0045653520314727#bib169
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Langmuir yönteminin mekanizmasının daha iyi anlaşılması için Langmuir 

modellemesinin varsayımlarını ve çıkarımlarını gösterebilmek için temel 

varsayımlarda bulunmuştur. Langmuir izoterminin temel varsayımları; 

 Tek tabakalı adsorpsiyon;  

 Adsorpsiyon bölgelerinin dağılımı homojendir;  

 Adsorpsiyon enerjisi sabittir ve  

 Adsorban molekülleri arasındaki etkileşim ihmal edilebilir. 

Adsorpsiyon ve desorpsiyon hızı Denklem (3.2) ve (3.3) ile açıklanmıştır.   

Adsorpsiyon dengesinde Ct ve θ , denge adsorban konsantrasyonu Ce ve 

denge kapsama hızı θe ile değiştirilir ve adsorpsiyon hızı, desorpsiyon hızına eşittir:  

ra=rD (3.24) 

Eşzamanlı Denklemler (3.2), (3.3), (3.24)  verim: 

𝜃𝑒 =
𝑘𝑎𝐶𝑒

𝑘𝑎𝐶𝑡 + 𝑘𝑑
 

(3.25) 

θe,  qe ve q m'nin oranıdır. KL  =  ka / kd tanımı gereği, Denklem (3.25) 'e 

dönüşür.  Langmuir modelinin standart formudur. Bu nedenle Langmuir modeli, tek 

tabakalı homojen adsorpsiyonun denge durumunu tanımlar. ra, (1 - θ) ve Ct ile doğru 

orantılıdır. rb sadece θ ile doğru orantılıdır. θe, tüm adsorpsiyon sisteminin kapsama 

oranını temsil eder, bu nedenle “homojen” terimi, makroskopik homojen adsorpsiyon 

anlamına gelir. Çoğu adsorpsiyon işlemi için, adsorban malzemeler makroskopik 

görünümde homojendir ve çözelti çalkalama ile homojendir. Bu nedenle, adsorban 

materyaller (mikroplastikler, doğal kaynaklardan gelen aktif karbonlar, modifiye 

mineral vb.) mikroskopta düzensiz şekillere ve düzgün olmayan yüzeylere sahip 

olsalar bile, adsorpsiyon Langmuir izotermi ile de gösterilebilir (Guo ve Wang 

2019).  

Adsorbanın içindeki yüzeyler ve gözeneklerdeki tek tabakalı adsorpsiyon da 

Langmuir modeli ile modellenebilir. Bu, difüzyon hız kontrol adımı iken, denge 
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verilerinin Langmuir izotermiyle yeterince temsil edilebileceği sonuçlarını 

açıklamaya yardımcı olabilir (Langmuir 1916).  

3.4.4.2  Volmer İzoterm Modeli 

Volmer modeli, adsorban moleküllerinin adsorbanların yüzeyleri üzerinde 

hareket edebileceğini ve adsorbanlar arasındaki etkileşimlerin ihmal edilebilir 

olduğunu varsayan, dağıtılmış tek katmanlı bir adsorpsiyon modelidir. Denklem 

(3.26) ‘da gösterilmektedir (Volmer 1925).  

𝑏𝑉𝐶𝑒 =
𝜃𝑒

1 − 𝜃𝑒
𝑒

𝜃𝑒
1−𝜃𝑒  

(3.26) 

𝑏𝑉 afinite sabittir, θ e  =  q e / q mV  (mg·L -1 ) Volmer modeli tarafından 

tahmin edilen maksimum adsorbe edilen miktardır (Volmer 1925). 

3.4.5 Fiziksel İzoterm Modelleri 

Çok katmanlı adsorpsiyonun simüle edildiği fiziksel adsorpsiyon izoterm 

modelidir. Fiziksel adsorpsiyonun itici gücü Van Der Waals kuvvetidir. Bu bölümde 

Brunauer, Emmett ve Teller (BET) ve Aranovich izoterm modelleri incelenmiştir 

(Guo ve Wang 2019). 

3.4.5.1 BET Modeli 

BET modelinin gazın çok moleküllü katmanlara adsorpsiyonunu temsil 

etmesi önerildi (Brunauer, Emmett ve Teller 1936). 

 Bu, teorik birçok katmanlı fiziksel adsorpsiyon modelidir. Gözenekli 

malzemelerin belirli alanları ve gözenek boyutu dağılımını hesaplamak için 

uygulanmıştır BET izoterminin temel varsayımları, adsorpsiyonun çok katmanlı 

homojen adsorpsiyon olduğu, ilk katmandaki adsorpsiyon enerjisinin diğer 

katmanlardan farklı olduğu ve her katman için adsorpsiyon hızının desorpsiyon 
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hızına eşit olduğudur.  , BET modelinin sıvı-katı sistemlerdeki uygulamasını 

sunmuştur (Ebadi, Soltan ve Khudiev 2009). 

3.4.5.2 Aranovich Modeli 

Aranovich izotermi, teorik olarak düzeltilmiş bir polimoleküler adsorpsiyon 

izotermidir ve iki parametre içerir ve daha geniş adsorban konsantrasyonları aralığı 

ile adsorpsiyon modellemek için kullanılabilir Bu model, gözenekli adsorbanların 

yüzey alanlarının belirlenmesinde doğru bir şekilde kullanılmaktadır.  

Aranovich izoterminin temel varsayımları, adsorbanın yüzeylerinin düz ve 

homojen olduğu, sadece “en yakın komşuların” etkileştiği ve desorpsiyon enerjisinin 

katman sayısına bağlı olduğudur. Bu model, yanal etkileşimlerin dikkate 

alınmamasından ve adsorbandaki boşlukların yasaklanmasından kaynaklanan sorunu 

çözebilir (Aranovich 1992). 
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4. MATERYAL VE METHOD 

4.1 MATERYAL 

4.1.1  Kullanılan Kimyasal Malzemeler 

Bu çalışma kapsamında Poli(vinilden)florür/ GO nanofiber malzeme Konya 

Teknik Üniversitesi öğretim üyesi Doç. Dr. İlkay ÖZAYTEKİN tarafından 

hazırlanmıştır.  Hidroklorik Asit (HCl), Sodyum hidroksit (NaOH), Everzol Blue BB 

(Everlight Chemical Industrial Corp.) ve saf su kullanılmıştır. 

4.1.2  Kullanılan Cihazlar 

 Adsorpsiyon çalışmaları için Ultraviyole−Görünür Bölge Spektrometresi 

Shimadzu UV-1800 Spektrometre marka model cihaz kullanılmıştır. Yapılan 

çalışmada pH değerleri HI-2221 Calibration Check pH Bench Meter marka model 

pH metre ile ölçülürken tartım işlemleri hassas terazi ile yapılmıştır. Adsorpsiyon 

deneylerinde ortam sıcaklığını ayarlamak için WiseCircu WCR sirkülatörlü su 

banyosu ve IKA RO 15 model hızı ayarlanabilir çoklu manyetik karıştırıcı 

kullanılmıştır.  

 

Şekil 4.1: Shimadzu UV-1800 Spektrometre 
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Şekil 4.2: HI-2221 Calibration Check pH Bench Meter 

     

Şekil 4.3: WiseCircu WCR 

 

Şekil 4.4: IKA RO 15 Çoklu Manyetik Karıştırıcı 
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4.2 METHOD 

4.2.1 PVDF/GO Nanofiber Polimer Eldesi 

Elektro eğirme işlemleri için çalışma kapsamında PVDF çözeltisi 

kullanılacaktır. PVDF miktarı şeffaf ve homojen bir polimer çözeltisi elde edilene 

PVDF çözeltisinin piezoelektrik özelliğini geliştirmek için polimerik matrise 

sentezlenen GO nanoparçacıkları eklendi. Çözelti, ultrasonik karıştırıcıda 1800 rpm 

hızında 20 dakika süreyle hazırlandı. Bu solüsyonların hazırlanması Şekil 4.4 'de 

gösterilmektedir.  

PVDF ve %1 grafen birleştirildi ve elektro-eğirme kullanılarak kompozit 

nanolifler üretildi. Hazırlanan çözeltilerin elektro-dönüşü, 18 kV voltaj, 9 cm mesafe 

ve 0,3 mL/saat akış hızında gerçekleştirilmiştir. Elektrospun, alüminyum folyo 

üzerine işlenmiştir (Barstugan R., Barstugan M. ve Özaytekin 2019). 

 

 

Şekil 4.4: Nanofiber piezoelektrik malzeme üretim süreci 

 

https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/nanofibre
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/nanofibre
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/fabrication-process
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4.2.2 Adsorpsiyon Yöntemi 

Reaktif Blue 220 boya PVDF/GO’ ya karşı adsorpsiyon yeteneği sistematik 

olarak araştırıldı. Öncelikle RB220 boyarmaddesi 1g/L olacak şekilde saf su ile stok 

çözeltisi hazırlandı. Bu çözeltiden 10 ila 60 g/L aralığında çözelti örnekleri 

hazırlandı.   

 

Şekil 4.5: Farklı Konsantrasyonlardaki Adsorpsiyon Çözeltileri  

Adsorpsiyon süresinin membranın adsorpsiyon kapasitesi üzerindeki etkisini 

araştırmak için farklı gramlarda kesilen kompozit PVDF/GO membranı hazırlanan 

RB220 çözeltisi (10, 20, 30, 40, 50 ve 60 g/L)  içerisine alınarak erlenlerde 300 rpm 

dönüş hızında ve 24 ºC ortam sıcaklığında çalıştırılan bir manyetik karıştırıcı ile 

aktarıldı. Konsantrasyonun gelişimi belirli sürelerde 609 nm dalga boyu aralığında 

bir UV-Vis Spektroskopisi kullanılarak ölçüldü. Benzer şekilde, RB220 

konsantrasyonunun kompozit PVDF/GO membranın adsorpsiyon davranışı 

üzerindeki etkisi de 12 saatlik adsorpsiyon süresinde araştırıldı.  

Boyarmadde adsorpsiyonu için boya konsantrasyonu, sıcaklık, sıvı ortam pH 

’ı, etkileşim gibi birden çok parametre vardır. Bu denemelerde GO katkılı grafen 

membranlara belirli süre, sıcaklık ve pH aralıklarında değişik parametrelerde maruz 

bırakıldı.  

 

Şekil 4.6: Farklı pH’ larda Hazırlanmış Çözeltilerin Adsorpsiyonu  
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RB220 Boyarmaddesinin maksimum adsorpsiyonuna karşılık gelen optimal 

pH'ı belirledikten sonra, uygun adsorban miktarı, konsantrasyon ve sıcaklık 

parametreleri adsorbans dalga boylarını incelemek için UV-Vis Spektrometrede 

incelendi. 

Adsorpsiyon kapasitesi denklem (4.1)’e göre hesaplanmıştır:   

𝑞𝑡 = (
𝑐0 − 𝑐𝑡

𝑚
) 𝑥𝑉 

(4.1) 

qt, t zamanında adsorpsiyon kapasitesini temsil ederken, c0 ve ct, sırasıyla 

belirli bir süre (t) adsorbe edilmeden önce ve sonra RB220 çözeltisinin 

konsantrasyonunu temsil ederken, m ve V, kompozit membranın kütlesini ve RB220 

hacmini temsil eder.  

Kd = 
𝑎𝑑𝑠𝑜𝑟𝑏𝑎𝑛 𝑖ç𝑒𝑟𝑖𝑠𝑖𝑛𝑑𝑒𝑘𝑖 𝑏𝑜𝑦𝑎𝑟𝑚𝑎𝑑𝑑𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤

çö𝑧𝑒𝑙𝑡𝑖𝑑𝑒𝑘𝑖 𝑏𝑜𝑦𝑎𝑟 𝑚𝑎𝑑𝑑𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤
𝑥

𝑉

𝑚
 𝑚𝑙/𝑔 (4.2) 

Burada V, çözelti hacmi (mL) ve m, adsorban ağırlığı (g) ‘dır. 

Yüzde adsorpsiyon verimi  

% Adsorpsiyon = 
100𝐾𝑑

𝐾𝑑+𝑉/𝑚
 (4.3) 

4.2.3 Kinetik Çalışmalar 

Sıcaklığın adsorpsiyon üzerindeki verimini analiz edebilmek için farklı 

sıcaklılarda (20°C, 25°C, 30°C ve 35°C) pH, konsantrasyon, zaman gibi 

parametrelerinde analiz edilmesiyle birlikte t zamanda adsorpsiyon çalışmaları 

yapıldı. PVDF/GO nanofiberin adsorpsiyon kinetiği, aşağıda gösterildiği gibi yalancı 

birinci dereceden adsorpsiyon modeline ve yalancı ikinci dereceden adsorpsiyon 

modeline göre analiz edildi. Sözde birinci dereceden adsorpsiyon modeli (Jain ve 

Sikarwar 2010): 

log(𝑞𝑒 − 𝑞𝑡) = 𝑙𝑜𝑔𝑞𝑒 − 𝐾1𝑡 (4.4) 

Sözde ikinci dereceden adsorpsiyon modeli (Aurich ve diğ. 2017): 
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1

𝑞𝑡
=

1

𝐾2𝑞𝑒
2

+
1

𝑞𝑒
 

(4.5) 

Burada, eq ve tq, sırasıyla denge durumunda ve adsorpsiyon zamanında, t 

zamanda elde edilen adsorpsiyon kapasitelerini (mg/g) temsil eder. Sözde birinci 

derece model ve sözde ikinci derece model için hız sabitleridir. 
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5. SONUÇ VE ÖNERİLER 

5.1 Adsorpsiyon Kapasitesi 

RB220 boyarmaddesi 1g/L olacak şekilde saf su ile stok çözeltisi hazırlandı. 

Bu çözeltiden 10 g/L ila 50 g/L aralığında çözelti örnekleri hazırlandı. RB220 

Boyarmaddesinin maximum adsorbans dalga boylarını incelemek için bu çözeltiler 

UV-Vis Spektrometrede Tablo 5.1 ’deki gibi ölçüldü. 

Tablo 5.1: RB220 Boyarmadde Dalga Boyları 

 RB 220 Çözeltisi λ (nm) Abs 

10 g/L 
609 

227 

0,142 

0,491 

20 g/L 

609 

299 

228 

0,291 

0,368 

0,935 

30 g/L 

609 

299 

228 

0,424 

0,524 

1,346 

40 g/L 

609 

299 

228 

0,570 

0,701 

1,800 

50 g/L 

609 

299 

2228 

0,708 

0,863 

2,219 

Uygun görülen UV-Vis Spektrometrede ölçüm yapılacak dalga boyunun 609 

nm olduğuna karar verildi. Bu değerler kullanılarak bir kalibrasyon doğrusu 

oluşturuldu. Reaktif Blue 220 boyarmaddesinin kalibrasyon grafiği, Şekil 5.1’ de 

belirtilmiştir. 
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Şekil 5.1: Reaktif Blue 220 Kalibrasyon grafiği 

Kompozit nanofiber PVDF/GO tarafından RB220' ye doğru adsorpsiyon 

kabiliyeti ölçüldü ve sonuçlar gösterildi. Şekil 5.1 incelendiğinde R2 değerinin 1’e 

yakın olduğu görüldü. Bu durum konsantrasyon miktarı ile adsorbsiyon miktarı 

arasında anlamlı bir ilişki olduğunu göstermektedir. 

5.2 Çözelti pH ’ının Etkisi 

Çalışmanın başlangıcında uygun pH'ı bulabilmek için RB 220 boyarmadde 

çözeltiler, pH 2-10 aralığında ayarlandı. pH'ı ayarlamak için Hidroklorik Asit(HCl) 

ve Sodyum Hidroksit (NaOH) kullanıldı. pH'ı ayarlanan RB 220 çözeltileri içerisine 

0,004 mg' lık PVDF/GO Nanofiber malzeme kesilerek manyetik karıştırıcıda 24 

°C'de 300 rpm hızla karıştırılan 30 g/L konsantrasyonda 2 ila 10 arasındaki farklı pH' 

larda çözeltilerin içerisine bırakıldı. 2-10 arasındaki pH ‘da RB220’nin çıkarılması 

için deneysel sonuçlar Tablo 5.2’ de verilmiştir.  
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Tablo 5.2: RB 220 boyarmaddenin adsorbsiyonunda pH etkisi 

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 
% Ads 

Kd 

(mL/g) 

0,004 24 360 2 30 0,192 13,617 16,382 54,609 3007,813 

0,004 24 360 4 30 0,203 14,397 15,602 52,009 2709,36 

0,004 24 360 6 30 0,344 24,397 5,6028 18,676 574,1279 

0,004 24 360 8 30 0,417 29,574 0,4255 1,418 35,97122 

0,004 24 360 10 30 0,326 23,120 6,8794 22,931 743,865 

 

Şekil 5.2. incelendiğinde en yüksek adsorbsiyon miktarının pH 2 ‘de 16,38 

mmol/g ve pH 3 ‘de 15,6 mmol/g aralıklarında olduğu gözlemlendi. Çözeltinin pH 

seviyesinin artması ile adsorpsiyon miktarının azaldığı ve alkali ortamda verimin 

düştüğü gözlemlendi. Çözeltinin pH'ı arttıkça RB220’nin adsorpsiyon yüzdesinin 

azaldığı sonucuna varılarak asidik ortamda boyarmadde adsorpsiyonun daha yüksek 

olduğuna karar verildi.  

 

Şekil 5.2: 30 ppm RB 220 boyarmadde, 25°C, 0,004 g PVDF/GO ve 300 rpm ’de 10 mL solüsyonda 

adsorpsiyon ve dağılım oranı grafiği 
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Şekil 5.3: Farklı pH aralıklarında, 25°C, 0,004 g PVDF/GO ve 300 rpm ’de 10 mL solüsyonda, 30 

ppm RB 220 boyarmaddesinin adsorpsiyonu 

Şekil 5.3 ise pH seviyesinin % adsorpsiyon verimini ifade etmektedir. RB220 

boyarmaddenin PVDF/GO ile adsorpsiyon verimi pH 2-10 aralığında sırasıyla %54 

,%52, %18, %1 ve %22 olarak belirlenmiştir. 

Aynı çalışma Tablo 5.3‘ deki gibi tekrarlanarak 20 g/L konsantrasyonda ve 

0,002 g adsorban malzeme kullanılarak uygun görülen pH seviyesine karar 

verilmiştir. 

Tablo 5.3: RB 220 boyarmaddenin adsorbsiyonunda pH etkisi 

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 

% 

Ads 

Kd 

(mL/g) 

0,002 25 360 2 20 0,127 9,007092 10,992 54,964 6102,36 

0,002 25 360 3 20 0,205 14,53901 5,4609 27,304 1878,04 

0,002 25 360 4 20 0,231 16,38298 3,6170 18,085 1103,89 

0,002 25 360 5 20 0,248 17,58865 2,4113 12,056 685,483 

0,002 25 360 6 20 0,242 17,16312 2,8368 14,184 826,446 

 

Burada RB 220 ‘nin PVDF/GO ile pH 2 - 6 aralığında adsorpsiyon sonuçları 

Şekil 5.4. ‘te gösterilmektedir. Adsorpsiyon miktarı pH 2 ile 6 aralığında sırasıyla 

10,99 mmol/g, 5,46 mmol/g, 3,62 mmol/g, 2,41 mmol/g ve 2,84 mmol/g olarak 

gerçekleşmiştir.  
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Şekil 5.4: RB 220 boyarmadde adsorpsiyonu ve dağılım oranı grafiği; 20 ppm RB 220, 25°C, 0,002 g 

PVDF/GO adsorbanı ve 300 rpm’de 10 mL solüsyonda çözelti pH ‘larının etkisi 

Şekil 5.4 incelendiğinde farklı pH aralıklarındaki adsorpsiyon miktarının 

düşük pH ’larda etkili olduğu bulundu. Bunu desteklemek için 0,002 g adsorban 

malzeme ile ve 20g/L konsantrasyonda 2 ile 6 arasındaki pH seviyelerindeki gibi 

incelendi. 

 

Şekil 5.5: pH 2-6 aralığındaki  20 ppm RB 220, 25°C, 0,002 g PVDF/GO ve 300 rpm’de 10 mL 

solüsyonda, % Adsorpsiyon Verimi Grafiği 

Çözelti pH ‘ının 2 – 4 aralığında olması gerektiğine karar verildi. Ancak pH 2 

de PVDF/GO Nanofiber malzeme ‘nin eridiği gözlemlendi. Bu sebeple Şekil 5.5 ‘de 

% adsorpsiyon verimleri incelendiğinde pH 2-6 aralığında sırasıyla %55, %27, %18, 

%12, %14 olarak bulunmuş ve en uygun pH ‘ın 3 olduğuna karar verilmiştir.  
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5.3 Adsorban Miktarının Etkisi 

Adsorpsiyona etki eden diğer bir parametre olan adsorban miktarları Tablo 

5.4 ‘da gösterilmektedir.  

Tablo 5.4: RB 220 boyarmadde adsorbsiyonunda adsorban maddenin etkisi 

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 
% Ads 

Kd 

(mL/g) 

0,002 24 360 3 30 0,366 25,957 4,0425 13,475 778,688 

0,004 24 360 3 30 0,362 25,673 4,3262 14,420 421,270 

0,006 24 360 3 30 0,356 25,248 4,7517 15,839 313,670 

0,008 24 360 3 30 0,352 24,964 5,0354 16,784 252,130 

PVDF/GO adsorban malzeme farklı gramlarda (0.002 g, 0.004 g, 0.006 g ve 

0.008 g) kesilerek 30 ppm RB 220 çözeltisine pH 3 ve 24℃ ‘de 300 rpm hızla 

manyetik karıştırıcıdaki çözelti içerisine ilave edilmiştir. Adsorban miktarının 

artması ile belirli bir miktara kadar adsorpsiyon miktarında Şekil 5.6 ‘da ki gibi 

sırasıyla 4,04 mmol/g, 4,33 mmol/g, 4,75 mmol/g ve 5,035 mmol/g olarak artış 

gözlemlenmiştir.

 

Şekil 5.6: Adsorban miktarının adsorsiyon ve dağılım oranı grafiği; 30 ppm RB 220, pH 3, 25°C ve 

300 rpm ’de 10 mL solüsyonda  

Şekil 5.7 ‘de Farklı gramlarda kesilen PVDF/GO adsorban malzemelerdeki % 

RB 220 boyarmadde adsorpsiyon verimleri gösterilmektedir. 0,002 g, 0,004 g, 0,006 

g ve 0,008 g için sırasıyla %adsorpsiyon verimleri %13, %14, %15 ve %16 olarak 
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belirlenmiştir. Şekil 5.7 ‘de adsorbans maddenin artması ile adsorpsiyon veriminin 

arttığı ve adsorban miktarının 0,006 g için en verimli sonuç olduğu gözlemlenmiştir.  

 

Şekil 5.7: Adsorban miktarının RB 220 ile 30 ppm RB 220, pH 3, 25°C ve 300 rpm ’de 10 mL 

solüsyonda %Adsorpsiyon verimi grafiği 

5.4 Boyarmadde Konsantrasyonun Etkisi 

Parametreler incelendiğinde uygun koşulların pH 3 ve 0,006 g’ da olduğu 

daha önceki çalışmalarda elde edildi. İdeal konsantrasyona karar verilebilmesi için 

farklı RB 220 boyarmadde konsantrasyonlarında ( 20 ppm, 30 ppm, 40 ppm, 50 ppm 

ve 60 ppm) Tablo 5.5 ‘deki gibi denemeler yapılmıştır. 

Tablo 5.5: RB 220 boyarmadde konsantrasyonun adsorbsiyona etkisi 

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 
% Ads 

Kd 

(mL/g) 

0,006 25 360 3,00 20 0,248 17,588 2,411 12,056 228,4946 

0,006 25 360 3,00 30 0,315 22,340 7,659 25,531 571,4286 

0,006 25 360 3,00 40 0,412 29,219 10,780 26,950 614,8867 

0,006 25 360 3,00 50 0,491 34,822 15,177 30,354 726,4087 

0,006 25 360 3,00 60 0,652 46,24113 13,75887 22,93144 495,91 
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Şekil 5.8 ‘de pH 3 ‘teki 0,006 g PVDF/GO adsorban miktarı, 24°C 300 rpm 

manyetik karıştırıcıda, 10 mL’lik çözelti içerisinde ağzı kapalı bir şekilde farklı 

konsantrasyonlarda analiz yapıldı. 12 saat süren bu çalışmada 6 saatte adsorpsiyon 

miktarının yeterli olduğu görüldü ve 6 saatten sonra çözeltinin desorpsiyona geçtiği 

gözlemlendi. Yapılan çalışma sonucunda farklı konsantrasyonlardaki boyarmadde 

çözeltileri 20 ppm, 30 ppm, 40 ppm, 50 ppm ve 60 ppm için sırasıyla 2,41 mmol/g, 

7,66 mmol /g, 10,78 mmol/g, 15,18 mmol/g ve 13,76 mmol/g olarak bulunmuştur. 

 

Şekil 5.8: RB 220 boyarmaddesinin pH 3, 0,006 g PVDF/GO, 25°C ve 300 rpm ’de 10 mL 

solüsyonda adsorban miktarı ve dağılım oranı grafiği 

 

Şekil 5.9: RB 220 boyarmadde konsantrasyonlarındaki 0,006 g PVDF/GO ile pH 3, 25°C ve 300 rpm 

’de 10 mL solüsyonda % adsorpsiyon verim grafiği 

10,00

110,00

210,00

310,00

410,00

510,00

610,00

710,00

0

10

20

30

40

50

0 10 20 30 40 50 60 70 80

K
d

 (
m

L
/g

)

R
B

 2
2

0
  
A

d
s.

 (
%

)

Co (ppm)

Ads

Kd

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

0 10 20 30 40 50 60 70

%
 A

d
so

rp
si

y
o

n
 V

er
im

i

RB 220 Boyarmadde Konsantrasyonu (mL/L)



37 

 

Şekil 5.9 ‘da 0,006 g PVDF/GO adsorban malzeme ile RB 220 

boyarmaddesinin farklı konsantrasyonlardaki % adsorpsiyon verim grafiği yer 

almaktadır. Grafik incelendiğinde konsantrasyon miktarlarının 30 g/L ile 50 g/L ’lik 

konsantrasyon aralıklarında sırasıyla %25, %27 ve %30 olarak bulunmuştur. En 

yüksek %30 adsorpsiyon verimi ile 50 g/L konsantrasyonda çalışma yapılmasına 

karar verilmiştir. 

5.5 Çözelti Sıcaklığının Adsorpsiyona Etkisi 

RB 220 boyarmaddesinin adsorpsiyonu, 20–35 °C aralığında sıcaklığın bir 

fonksiyonu olarak araştırılmıştır. Tablo 5.6 ‘da, RB 220 boyarmaddenin PVDF/GO 

üzerine adsorpsiyonunu göstermektedir. Farklı çözelti sıcaklıklarında 20 ℃, 25 ℃, 

30 ℃ ve 35 ℃ ‘lerdeki % Ads değerinin sırasıyla % 15,6 , %15,9, % 25,2 ve %26,8 

olduğu araştırılmıştır. Sıcaklığın artmasıyla birlikte % Adsorpsiyon değerinin ve 

dağılım oranı’nın (Kd) de arttığı Tablo 5.6 ‘da görülmektedir. 

Tablo 5.6: RB 220 çözeltisinin farklı sıcaklıklarda adsorpsiyon ölçümü  

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 
% Ads 

Kd 

(mL/g) 

0,006 20 360 50 3 0,595 42,19858 7,80141 15,6028 308,1232 

0,006 25 360 50 3 0,593 42,05674 7,94326 15,8865 314,7836 

0,006 30 360 50 3 0,527 37,37589 12,6241 25,2482 562,9349 

0,006 35 360 50 3 0,516 36,59574 13,4042 26,8085 610,4651 

 

Adsorpsiyon üzerine sıcaklığın tanecik hareketleri endotermik veya 

ekzotermik adsorpsiyon mekanizmasına sahip olması sıcaklığın artmasıyla birlikte 

adsorpsiyon kapasitesini arttıran etmendir. Şekil 5.10 ‘da boyarmadde çözelti 

sıcaklığı ile Kd ve adsorpsiyon yüzdesinin değişimini gösterir. 
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Şekil 5.10: 50 ppm RB 220, pH 3, 0,006 g PVDF/GO ve farklı sıcaklıklarda, 300 rpm hız, 10 mL 

çözeltideki adsorpsiyon ve dağılım oranı grafiği 

5.6 Aktivasyon Enerjisi ve Termodinamik Fonksiyonların Hesabı 

Tepkime hız sabiti (k) sıcaklık ile değişim formülü denklem (5.1)  ‘deki 

gibidir. 

𝐼𝑛𝐾 = (−
𝐸𝑎

𝑅
) . (

1

𝑇
) + 𝐼𝑛𝐴 

(5.1) 

Aktivasyon enerjisinin bulunabilmesi için Şekil 5.11 ‘de gösterildiği gibi 

InKd ve 1/T grafiği çizilmiştir. Doğrunun eğiminden yararlanarak tepkime 

aktivasyon enerjisi Ea = 39,2878 kj/mol olarak hesaplanmıştır. 

Tablo 5.7: InKd ve 1/T tablosu 

1/T 0,00341296 0,0033557 0,0033033 0,0032467 

InKd 5,73 5,75 6,33 6,41 
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Şekil 5.11: InK değerlerinin 1/T ile değişim grafiği 

RB 220 boya adsorpsiyonunun termodinamiğini incelemek için nanofiber, üç 

ana termodinamik faktör, entalpi (ΔHo ), entropi (ΔSo ) ve Gibbs içermeyen enerji 

(ΔGo ), aşağıdaki denklem kullanılarak hesaplanmıştır (Konicki ve diğ. 2013). 

∆𝐺𝑂  =  −RT InK (5.2) 

Tablo 5.8: PVDF/GO adsorbanın RB 220 adsorpsiyonunda farklı sıcaklıktaki çalışmaların 

termodinamik değerleri 

∆S  

(kJ/mol K) 

∆H  

(kJ/mol) 

∆G 

(kJ/mol) 

0,181727 38,74324 
293 K 298 K 303 K 308 K 

-14,5028 -15,4114 -16,3201 -17,2287 

 

Doğruların eğimi ve kayma değerlerinden ∆H, ∆S ve ∆G değerleri Tablo 5.8 

‘deki gibi hesaplanmıştır. Tablo 5.8 ‘de görüldüğü gibi ∆H ve ∆S değeri pozitif 

bulunurken ∆G değerleri negatif hesaplanmıştır. Sıcaklığın artması ve derişimin 

azalması ile ∆G değerinin negatifliğinin arttığı burada gözükmektedir. Dolayısıyla 

adsorpsiyon sürecinin kendiliğinden gerçekleşme olasılığının da arttığı ifade 

edilmektedir.  

Derişim arttıkça ∆S değerinin düştüğü gözlemlenmektedir. ∆S ’in pozitif 

olması, sistemdeki adsorpsiyon sonrası toplam düzensizliğin artığını yani su 

y = -4,7466x + 21,858

R² = 0,857

5,00

5,50

6,00
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7,00

3,2 3,3 3,4 3,5

ln
K

d
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moleküllerine bağlı boyarmadde moleküllerinin serbest kalması ile toplam 

düzensizliğin artması şeklinde açıklanabilir. 

5.7 Temas Süresinin Etkisi 

Temas süresinin etkisi, 50 ppm RB 220 çözeltisi içerisinden 10 mL alınarak 

pH 3’de 0,006 g PVDF/GO adsorban ile ve farklı sıcaklıklarda, 300 rpm hız ve 35  

°C 'de incelenmiştir.  Boyarmadde adsorpsiyonu 5 ile 360 dakika aralığında, zamanın 

bir fonksiyonu olarak adsorbe edilen boyarmadde üzerine araştırılmıştır. Sonuçlar 

Tablo 5.9 'da gösterilmektedir.  

Tablo 5.9: RB 220 boyarmadde adsorpsiyonunda temas süresinin etkisi 

PVDF/

GO 

Miktar 

(g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 
pH 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol

/L) 

Cads 

(mmol

/g) 

% Ads 
Kd  

(mL/g) 

In 

Co/Ce 

0,006 35 5 3 50 0,643 45,603 4,397 8,794 160,705 0,0920 

0,006 35 10 3 50 0,633 44,894 5,106 10,213 189,573 0,1077 

0,006 35 15 3 50 0,631 44,752 5,248 10,496 195,457 0,1108 

0,006 35 20 3 50 0,63 44,681 5,319 10,638 198,413 0,1124 

0,006 35 25 3 50 0,626 44,397 5,603 11,206 210,330 0,1188 

0,006 35 30 3 50 0,622 44,113 5,887 11,773 222,401 0,1252 

0,006 35 45 3 50 0,617 43,759 6,241 12,482 237,709 0,1333 

0,006 35 60 3 50 0,61 43,262 6,738 13,475 259,563 0,1447 

0,006 35 120 3 50 0,585 41,489 8,511 17,021 341,880 0,1865 

0,006 35 180 3 50 0,566 40,142 9,858 19,716 409,305 0,2196 

0,006 35 240 3 50 0,542 38,440 11,560 23,121 501,230 0,2629 

0,006 35 300 3 50 0,521 36,950 13,050 26,099 588,612 0,3024 

0,006 35 360 3 50 0,501 35,532 14,468 28,936 678,643 0,3415 
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Şekil 5.12 ‘de boyarmadde için çalkalama süresi ile Kd ve adsorpsiyon 

yüzdesinin değişimini gösterir. Şekil 5.12 'de görüldüğü gibi adsorbanın 360 dk ‘ya 

kadar boyarmaddeyi uzaklaştırdığı gözlemlendi.  

 

Şekil 5.12: 50 ppm RB 220, pH 3, 0,006 g PVDF/GO ve 35℃, 300 rpm hız, 10 mL çözeltideki 

adsorpsiyon ve dağılım oranı grafiği 

Bu sonuçlara dayanarak,  tüm çalışmalar için 360 dakikalık çalışma süresi 

seçilmiştir. Optimum adsorpsiyon koşullarında dağılım oranı ve RB 220 adsorpsiyon 

yüzdesi sırasıyla 678,643 mL/g ve %28,936 olarak bulunmuştur. 

 

Şekil 5.13: Co/Ce 'nin temas süresine etki grafiği 
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Tablo 5.11 ‘de yarılanma süresi incelenmiştir. Bu süre hesaplandığında 1030 

dakikada adsorpsiyonun yarılandığı gözükmektedir. Ancak yapılan deneylerde 360 

dakika boyunca adsorpsiyon çalışması yapılmış olup reaksiyonun daha kısa sürelerde 

tamamlandığı belirtilmektedir. 

Tablo 5.10: RB 220 Boyarmadde Yarılanma Süresi  

K 6,74E-04 dak-1 

t1/2 1,03E+03 dak 

5.8 İzoterm Modelleri 

5.8.1 Langmuir İzotermi 

Kompozit PVDF/GO membranın adsorpsiyon davranışını daha iyi anlamak 

için adsorpsiyon izotermleri de araştırıldı. Çözeltideki başlangıç RB 220 

konsantrasyonunun artmasıyla adsorpsiyon kapasitesinin kademeli olarak arttığı 

açıkça görülmektedir. Benzer şekilde, adsorpsiyon davranışı, aşağıda gösterildiği gibi 

Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri kullanılarak ayrıca analiz edilir. 

Langmuir modeli (Langmuir, 1916): 

𝐶𝑒

𝐶𝑎𝑑𝑠
=

1

𝑄𝑏
+

𝐶𝑒

𝑄
 

(5.3) 

 

Burada Ce çözeltideki boyarmaddenin denge konsantrasyonudur. Cads 

PVDF/GO adsorblanan boyarmadde molekül sayısıdır. Q adsorpsiyon kapasitesi ve b 

adsorpsiyon enerjisi Langmuir sabitleridir. 
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Tablo 5.11: Langmuir denklemine göre deneysel verilerin karakteristik parametreleri ve belirleme 

katsayısı 

PVDF/GO 

Miktar (g) 

Sıcaklık 

(℃) 

Süre 

(dk) 

Co 

(ppm) 
pH 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/L) 

Cads 

(mmol/g) 
Toplam Ce/Cads 

0,006 25 360 20 3 0,248 0,0239 0,00027 0,0242 89,048 

0,006 25 360 30 3 0,315 0,0304 0,00040 0,0308 75,543 

0,006 25 360 40 3 0,412 0,0398 0,00054 0,0404 74,122 

0,006 25 360 50 3 0,491 0,0475 0,00068 0,0481 70,711 

0,006 25 360 60 3 0,652 0,0630 0,00081 0,0638 78,149 

 

Bu, boyarmadde PVDF/GO membranı tarafından doğru adsorpsiyon 

davranışının, sözde birinci dereceden model tarafından iyi bir şekilde 

tanımlanabileceğini gösterir. Bu,  çalışmada uygulanan ultrasonik işlemin, kompozit 

PVDF/GO membranının adsorpsiyon kinetiğini değiştirmediğini gösterir. 

 

Şekil 5.14: Langmuir, PVDF/GO üzerine RB 220 boyarmadde adsorpsiyonu için grafik 
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Boyarmadde moleküllerinin tüm konsantrasyon aralığı boyunca ifadesi Şekil 

5.14 ‘de gösterilmektedir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesi Q= 0,0139 mol/g 

olarak bulunmuştur. Buradan adsorpsiyon enerjisi değeri b= 0,999966 (l/g) olarak 

hesaplanmıştır. 

5.8.2 Freundlich İzoterm Modeli 

En yaygın kullanılan matematiksel tanımlardan biri olan Freundlich 

adsorpsiyon izotermi, genellikle geniş bir konsantrasyon aralığında deneysel verilere 

uyar. Bu izoterm, yüzey heterojenliğini ve aktif bölgelerin üstel dağılımını ve 

enerjilerini kapsayan bir ifade verir.  

Freundlich model (Freundlich, 1899): 

logqe = logKF +
1

n
logCe 

(5.4) 

  

Tablo 5.12: Freundlich denklemine göre deneysel verilerin karakteristik parametreleri ve belirleme 

katsayısı 

PVDF     

/ GO 

miktarı 

(g) 

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Ce 

(mmol/g) 

Cads 

(mmol/g) 
%Ads 

Cads / 

adsorban 

miktarı 

Log 

Ce 

Log Cads 

/ 

adsorban 

miktarı 

Kd 

(mL/g) 

0,006 20 0,248 17,588 2,411 12,056 401,8913 1,2452 2,6041 228,494 

0,006 30 0,315 22,340 7,659 25,531 1276,596 1,3490 3,1060 571,428 

0,006 40 0,412 29,219 10,780 26,950 1796,69 1,4656 3,2544 614,886 

0,006 50 0,491 34,822 15,177 30,354 2529,551 1,5418 3,4030 726,408 
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Bu izoterm adsorban bakımından doygunluğunu ifade etmez. Böylelikle sonsuz 

yüzey kapsamı matematiksel olarak tahmin edilir.  

 

Şekil 5.15: RB 220 ‘nin PVDF/GO adsorbanı ile Freundlich adsorpsiyon grafiği 

5.8.3 Dubinin İzoterm Modeli 

Dubinin-Radushkevich izotermi boyar madde iyonlarının PVDF/GO üzerindeki 

adsorplanmasını tanımlamak için kullanılmıştır. Bu denklem (5.5) ‘deki gibidir: 

𝐼𝑛𝐶𝑎𝑑𝑠 = 𝐼𝑛𝑋𝑚 − 𝛽𝜀2 (5.5) 

Burada Cads adsorbanın birim ağırlığı başına adsorbe edilen boyar madde 

miktarının sayısıdır (mg/g), Xm maksimum adsorpsiyon kapasitesi , β ortalama 

adsorpsiyon enerjisi ile ilgili aktivite katsayısı ve ε Polanyi potansiyelidir. Bu 

denklem (5.6) ‘daki gibidir.  (J. Wang ve Guo 2020). 

ε = RTIn (1+1/Ce) (5.6) 
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Burada R gaz sabitidir (kJ mol -1  K -1 ) ve T sıcaklıktır (K). Xm doygunluk 

sınırını temsil edebilir. Adsorpsiyon potansiyeli sıcaklıktan bağımsızdır ancak 

adsorban ve sorbentin doğasına göre değişir (Khan ve diğ. 1995). 

Adsorpsiyon enerjisi denklem (5.7) ‘de ki gibi hesaplanabilir 

E=1/√−2𝛽 (5.7) 

Cads karşı ε2 boyar madde iyonunun adsorpsiyonu Şekil 5.16. ‘da 

gösterilmektedir. Çizginin eğiminden Tablo 5.14 ‘de ki parametreler hesaplanır. 

Boyarmaddenin adsropsiyonu üzerine E değerleri farklı konsantrasyonlarda sırasıyla 

23,893 kJ/mol, 23,300 kJ/mol, 22,635 kJ/mol, 22,200 kJ/mol, olduğu bulunmuştur. 

Tablo 5.13: Dubinin-Radushkevich izotermine göre deneysel verilerin karakteristik parametreleri  

Co 

(ppm) 

Abs 

(ppm) 

Cads 

(mmol/g) 
%Ads 

Kd 

(mL/g) 

Ce 

(mol/L) 

E 

(J/mol) 

E2 

(J/mol) 

Xm 

(mol/g) 
LnXm 

20 0,248 2,411 12,056 228,49 0,0000651 23893,3 5,7E+8 9E-8 -16,2312 

30 0,315 7,6595 25,531 571,42 0,0000827 23300,5 5,4E+8 28E-8 -15,0754 

40 0,412 10,780 26,950 614,88 0,0001082 22635,2 5,1E+8 40E-8 -14,7336 

50 0,491 15,177 30,354 726,40 0,0001290 22200,4 4,9E+8 56E-8 -14,3915 

 

Adsorpsiyon enerjisi denklem (5.8) ‘den hesaplanacak olursa : 

InC = In Xm –βE2 (5.8) 

 

Şekil 5.16. ‘da doğrunun eğiminden E2 değeri 66,98 kJ/mol olarak hesaplanır. 
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Şekil 5.16: RB 220 ‘nin PVDF/GO adsorbanı ile Dubinin-Radushkevich izotermine göre adsorpsiyon 

grafiği 

Sonuç olarak üç izoterm metodu da incelenecek olursa kompozit PVDF/GO 

membranı, Langmuir modeline göre maksimum adsorpsiyon kapasitesini gösterir, bu 

da kompozit PVDF/GO membranının umut verici bir adsorbanı olduğunu doğrular. 

Kompozit PVDF/GO membranın adsorpsiyon kabiliyetini daha iyi anlamak için, bu 

çalışmada elde edilen adsorpsiyon kapasitesi, literatürde bildirilen diğer GO bazlı 

adsorbanlarla karşılaştırılır. Bu ayrıca kompozit PVDF/GO membranının atık sudan 

RB 220 boyarmadde ’nin adsorpsiyonu için mükemmel bir adsorban olduğunu 

doğrular. Kompozit PVDF/GO membran tarafından RB 220 'ye doğru ultra yüksek 

adsorpsiyon kapasitesi aşağıdaki mekanizmalara bağlanabilir.  

Birincisi, ultrasonikasyon GO 'nun pul pul dökülmesini teşvik edebilir ve 

sonuç olarak oksijen içeren gruplarla ilgili daha fazla adsorpsiyon bölgesi RB 220 

'nin adsorpsiyonuna katılabilir.  

İkincisi, elektro-eğirme ile lifli zar, RB 220 'nin zara nüfuz etmesi için uygun 

olan nispeten büyük gözenek boyutuna sahiptir ve bu nedenle, zarın merkezinde 

bulunan GO, adsorpsiyon işlemine de katılabilir.  
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Adsorpsiyon kinetiği ve adsorpsiyon izotermleri üzerine yapılan çalışmalar, 

kompozit PVDF/GO membranının adsorpsiyon davranışının, birinci derece model 

tarafından iyi bir şekilde tanımlanabileceğini göstermiştir. Bu çalışma, kompozit 

PVDF/GO membranının atık sudan reaktif boyaları uzaklaştırmak için umut verici 

bir adsorban olabileceğini göstermektedir. 
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