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ABSTRACT 
 
The aim of this study is to investigate the utility of chitosan/zeolite composite beads as adsorbent for removal 
of anionic textile dye, Acid Yellow 204. It was investigated the influence of parameters such as pH, time, 
zeolite content in the composite structure, electrolyte concentration, dye concentration and sorbent dosage on 
the efficiency of dye removal. It was determined that the adsorption capacity increased significantly with 
decreasing pH Langmuir and Freundlich isotherm models were applied to the experimental data to determine 
the adsorption mechanism. and The Langmuir isotherm model was determined to be more consistent with the 
experimental data. It was observed that the reaction kinetics is suitable for the pseudo-second-order.  
Keywords: Zeolite, chitosan, acidic dye, adsorption. 
 
 
ANYONİK BOYA (AY-204) UZAKLAŞTIRILMASINDA KİTOSAN TEMELLİ KOMPOZİT 
KÜRELERİN ETKİNLİĞİNİN ARAŞTIRILMASI  
 
ÖZ 
 
Bu çalışmanın amacı, kitosan/zeolit kompozit kürelerin anyonik yapıdaki Acid Yellow 204 (AY-204) tekstil 
boyasını sulu ortamlardan uzaklaştırma etkinliğini araştırmaktır. Boya uzaklaştırma etkinliği üzerine pH, 
zaman, kompozit yapısındaki zeolit oranı, elektrolit derişimi, boya derişimi ve adsorban miktarı gibi 
parametrelerin etkisi araştırılmıştır. Adsorpsiyon kapasitesinin pH’ ın azalması ile önemli oranda arttığı 
belirlenmiştir. Adsorpsiyon mekanizmasını belirlemek için deneysel veriler Freundlich ve Langmuir izoterm 
modellerine uygulanmış ve Langmuir izoterm modelinin deneysel verilerle daha uyumlu olduğu 
belirlenmiştir.  Ayrıca, tepkime kinetiğinin yalancı ikinci mertebeye uygun olduğu görülmüştür.  
Anahtar Sözcükler: Zeolit, kitosan, asidik boya, adsorpsiyon. 
 
 
1. GİRİŞ 
 

Günümüzde hızla gelişen sanayileşme insan yaşamını önemli ölçüde kolaylaştırırken birçok 
çevre sorununu da ortaya çıkarmıştır. Çevresel kirlilikler canlı yaşamının devam edebilmesi için 
gerekli olan hava, su ve toprağı etkilemektedir. Boyalar, polisiklik aromatik hidrokarbonlar 
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(PAH), pestisitler, ağır metaller ve fenoller gibi birçok kirletici toksik özellikte olup insan sağlığı 
için kanserojen etkiye sahiptir.  

Başta tekstil ve kâğıt olmak üzere, gıda, matbaa, deri ve plastik gibi pek çok endüstri kolunda 
yaygın olarak kullanılan boyalar en önemli çevresel kirleticilerin başında gelmektedir [1-4]. 
Boyaların büyük çoğunluğu sudaki canlılar ve insan sağlığı için ciddi tehlikeler oluşturan toksik, 
mutajenik hatta kansorejen maddelerdir [1,5,6-8]. Dünyada 100.000 den fazla ticari boya 
mevcuttur ve yıllık üretim miktarı 7x105 tondan fazladır [9,10]. Boyalar asidik, bazik ve dispers 
olarak sınıflandırılabilirler [2,11,12].  Asidik boyalar tekstil, kağıt, deri, kozmetik, plastik ve 
eczacılık gibi bir çok alanda kullanılmaktadır [13,14].  

Tekstil atık sularından boyaların uzaklaştırılması için adsorpsiyon, floklasyon, koagulasyon, 
çöktürme, membran filtrasyonu, ozonizasyon ve fungal renk giderimi gibi fiziksel, kimyasal ve 
biyolojik birçok metot yaygın bir şekilde kullanılmaktadır [15-19]. Ancak bu yöntemlerden hiç 
biri tek başına atık sulardan boyaların uzaklaştırılması için yeterli etkinliğe sahip değildir. Diğer 
yöntemler ile karşılaştırıldığında adsorpsiyon, basit, ucuz ve etkili bir yöntem olarak öne 
çıkmaktadır.  [20,21]. Bu yöntemde en önemli parametre kullanılacak olan adsorbanın seçimidir. 
Atık sulardan boyaların uzaklaştırılmasında zeolit, bentonit, aktif karbon, kitosan, alginat, 
selüloz,  silis, alüminyum oksit ve odun gibi maddeler adsorban olarak kullanılmaktadır [22-24]. 
Aktif karbon, adsorpsiyon prosesi için yüksek yüzey alanı ve iyi bir adsorpsiyon kapasitesi ile en 
etkili adsorbanlar arasında yer almaktadır [8,17]. Bununla birlikte,  yüksek maliyet, düşük 
seçicilik ve rejenerasyon zorluğu gibi önemli dezavantajlara sahiptir. [24-26]. Bu nedenle, daha 
ucuz,  etkili,  doğal veya sentetik malzemelerin adsorban olarak kullanılabilirliklerinin 
araştırılması hala araştırmacıların ilgi odağındaki bir araştırma konusudur. Doğal zeolit,  üç 
boyutlu kristal yapıya sahip, yüksek oranda poröz olan aluminyum silikat bir kildir.  [27-28]. 
Dünyada 40’dan fazla zeolit türü bulunmaktadır. Doğal zeolit, atık sulardan boya ve ağır metal 
uzaklaştırma çalışmalarında, yüksek iyon değişim kapasitesi, yüksek yüzey alanına sahip olması 
ve düşük maliyetli olmasından dolayı yaygın bir şekilde kullanılmaktadır [8]. Bu olumlu 
özelliklerinin yanında,  asidik boyalar gibi negatif yüklü moleküllerin uzaklaştırılmasında hem 
boyanın hem de zeolit yüzeyinin negatif yüklü olmasından dolayı doğal zeolitin kullanımı kısıtlı 
olmaktadır [8,24].  

Kitosan, Kitinin deasetillenmesi ile elde edilen ve selülozdan sonra en fazla bulunan doğal, 
katyonik biyopolimerdir [29-31]. Biyolojik uyumluluğu, jel oluşturabilme kabiliyeti,  toksik 
olmaması, anti-mikrobiyal özellikte olması, ağır metal iyonları ile şelat oluşturabilmesi, kimyasal 
modifikasyonunun kolay olması gibi önemli avantajlara sahiptir [10,32]. Ancak mekanik olarak 
zayıf olması önemli bir dezavantajıdır. Kitosanın mekanik kararlılığını arttırmak için son yıllarda,  
killerin kullanıldığı biyonano kompozit malzemelerin hazırlanmasına yönelik çalışmalar hızla 
artmıştır. Organo-kil olarak ifade edilen bu malzemeler kullanılarak yapılmış literatürde pek çok 
çalışma bulunmaktadır [33]. Kitosan/kil kompozitlerinde, kitosanın kil yüzeyine adsorbe olarak 
fiziksel ve fonksiyonel özelliklerinin geliştiği ileri sürülmüştür [29]. 

Bu çalışmada,  anyonik yapıda bir tekstil boyası olan Acid Yellow 204’ün, sulu ortamdan 
uzaklaştırılmasında kitosan/zeolit kompozit kürelerin adsorbent olarak performansı araştırılmıştır. 
Kesikli sistemde gerçekleştirilen boya uzaklaştırma çalışmalarında,  pH, zaman, kompozit 
yapısındaki zeolit oranı, iyonik şiddet, başlangıç boya derişimi ve adsorban dozu  gibi önemli 
parametrelerin etkisi incelenmiştir. Adsorpsiyon mekanizmasını aydınlatmak için, deneysel 
veriler Freundlich ve Langmiur izoterm modellerine uygulanmıştır. 
 
2. MATERYAL YÖNTEM 
 
2.1. Kimyasallar 
 

Kitosan, (deasetilasyon derecesi: ≥75%), epiklorohidrin, sodyum tripolifosfat, sodyum 
hidroksit ve hidroklorik asit Sigma Aldrich (St. Louis, USA)’den temin edilmiştir. Zeolit 
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(Heulandite tip, ortalama partikül boyutu <33 μm)  Eti Maden İşletmeleri’nden temin edilmiştir. 
Acid Yellow 204 DyStar Co. (Germany)’den temin edilmiştir. 

 
2.2. Kitosan / Zeolit  Kompozit Kürelerin Hazırlanması 
 

Kitosan/zeolit kompozit kürelerin sentez aşamasının ilk basamağında,  asetik asit çözeltisinde 
(% 2 v/v) çözünen kitosanın ( %2 w/v, 10 ml) bulunduğu ortama,  farklı miktarlarda doğal zeolit 
(0,05-0,8 g) eklenerek manyetik olarak karıştırılmıştır. Her bir set sonucunda yapısında farklı 
oranlarda zeolit içeren (% 0,5-8 w/v) karışımlar, bir şırınga yardımıyla sodyum tripolifosfat 
çözeltisine (Na-TPP, %1 w/v, 100 mL, pH 4) damlatılarak bir seri kompozit küre elde edilmiştir.   
Kitosanın Na-TPP ile iyonik çapraz bağlanma reaksiyonu için 24 saat oda sıcaklığında 
bekletilmiştir. Ardından küreler  NaOH çözeltisine (1M, 50 mL) aktarılarak üzerine 1mL 
epiklorohidrin eklenmiştir. Bu aktivasyon 50 °C ‘de 5 saat süre ile çalkalamalı su banyosunda 
gerçekleştirilmiştir. Reaksiyon sonunda, süzülerek ortamdan uzaklaştırılan kompozit küreler, 
deiyonize su ile yıkanmış ve kullanılıncaya kadar deiyonize su ortamında saklanmıştır [34]. 
 
2.3. Adsorpsiyon Çalışmaları 
 

Adsorpsiyon çalışmaları kesikli sistemde,   boya çözeltisinin derişiminin 500-4000 mg/L, 
çözelti hacminin 50 mL, karıştırma hızının 150 rpm, adsorbent dozunun 0,25 g olarak belirlendiği 
koşullarda gerçekleştirilmiştir.   pH, sıcaklık, süre, adsorban dozu, elektrolit derişimi gibi 
parametrelerin optimizasyonu sağlanmıştır.  

Adsorpsiyon kapasitesi, Eşitlik 1 de verilen formül kullanılarak hesaplanmıştır.  
 

q = (Co – Ce).V / m                                                  (1) 
 

Burada,  
 

q:  adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)  
Co: başlangıç boya derişimi (mg/L) 
Ce: dengedeki boya derişimi (mg/L) 
m: adsorban miktarı (g) ‘dır.  
 

Adsorpsiyon işlemi tamamlandıktan sonra küreler boya çözeltisinden uzaklaştırılmış, 
çözeltide kalan boya derişimi UV-Vis spektrofotometre (Thermo, Genesys 10S, λmax= 460 nm) 
yardımı ile ölçülmüştür.   
 
2.4. Adsorpsiyon İzotermleri  
 

Adsorpsiyon izotermleri, boya molekülleri ve adsorbent arasındaki etkileşimleri açıklamak 
için önemli denklemlerdir. Teorik ve deneysel olarak türetilmiş çok sayıda adsorpsiyon izotermi 
vardır. Bu çalışmada, boya molekülleri ve kitosan/zeolit kompozit küreler arasındaki etkileşim 
mekanizmasını belirleyebilmek için deneysel verilerin Langmuir ve Freundlich izoterm 
modellerine uygunluğu araştırıldı.  

Adsoprsiyon izoterm çalışmaları, 50 mL 500-4000 mg/L derişim aralığındaki boya çözeltileri 
ile gerçekleştirilmiştir. Boya çözeltileri 150 rpm karıştırma hızında 20oC’de dengeye gelinceye 
kadar inkübe edilmiş ve küreler ortamdan uzaklaştırıldıktan sonra,  kalan boya miktarı 
spektrofotometrik olarak tayin edilmiştir. Adsorpsiyon kapasiteleri Eşitlik 1 yardımıyla 
hesaplanmıştır. Deneysel verilerin izoterm modellerine uygunluğu, Çizelge 2.1’de verilen 
Langmiur ve Freundlich izoterm eşitlikleri kullanılarak belirlenmiştir.  
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2.5. Kinetik Çalışmalar 
 

Kinetik çalışmalar, 50 mL çözelti hacminde,  500-4000 mg/L derişim aralığındaki boya 
çözeltileri ile gerçekleştirilmiştir. Her bir deney setinde, boya çözeltileri kompozit küreler ile 
ortam sıcaklığında dengeye gelinceye kadar muamele edilirken, bu sırada her 30 dakika bir 
ortamdan alınan örneklerden bakiye boya derişimi belirlenmiştir. Daha sonra, elde edilen veriler 
Çizelge 2.1’ de görülen birinci ve ikinci mertebe kinetik eşitliklere uygulanmıştır.  
 

Çizelge 2.1.  Teorik izoterm ve kinetik modelleri 
 

Parametre Model              Eşitlik    Kaynak 

İzoterm 
Langmuir 1/qe = 1/qm + (1/qm KL) 1/Ce [35] 
Freundlich qe=KF Ce

1/n [36] 

Kinetik 
Yalancı birinci  mertebe log (qe – qt) = logqe – (kf / 2.303) t [37] 
Yalancı ikinci  mertebe t/qt = 1/k2q

2
e + t/qe [38] 

 
3. ARAŞTIRMA BULGULARI VE TARTIŞMA 
 
3.1. pH 
 

pH, adsorpsiyonu etkileyen önemli parametrelerden biridir [34,39]. Adsoprsiyon 
çalışmalarında çözeltinin başlangıç pH değerinin etkisini incelemek amacı ile pH 3-11 arasında 
çalışmalar yapılmıştır. Hazırlanan kompozit küreler ile AY-204 boyasının adsorpsiyonunda 
pH’ın önemli bir etkiye sahip olduğu görülmüştür.Anyonik boya molekülü ile kompozit küreler 
arasında farklı etkileşimlerin meydana gelmesi mümkündür. Kitosan/zeolite kompozit küre ile 
boyanın aktif uçları arasında hidrojen bağı ve/veya elektrostatik etkileşimler, kitosan ile boya 
molekülleri arasında alkil gruplarının hidrofobik etkileşimi adsorpsiyon olayında etkili olabilir  
[40].  

Şekil 3.1, asidik koşullarda kompozit kürelerin boya uzaklaştırma etkinliğinin daha yüksek 
olduğunu ve maksimum uzaklaştırma etkinliğine ise pH 3’de ulaşıldığını göstermektedir. Asidik 
ortamda kitosan yüzeyindeki amin (-NH2) gruplarının protonlanarak NH3

+ şekline dönüşür. 
Uzaklaştırma etkinliğinin artışı, düşük pH değerlerinde kompozit küre yüzeyindeki protonlanmış 
amin grupları ile anyonik boya molekülleri arasındaki elektrostatik etkileşimin  artışı ile 
açıklanabilir.   
 
3.2. Zaman 
 

Adsopsiyon süresinin boya uzaklaştırma verimliliğine etkisini araştırmak amacı ile farklı 
boya derişimlerinde (500-4000mg/L) 30-360 dakika süre ile adsorpsiyon işlemi 
gerçekleştirilmiştir. Çalışılan tüm derişim aralıklarında AY-204 boyasının kompozit kürelere 
adsorpsiyonunun 240 dakikada dengeye geldiği ve bu süreden sonra kapasitede önemli bir 
değişiklik olmadığı görülmüştür(Şekil 3.2.). Çözelti ortamındaki boya derişimi arttıkça 
adsorpsiyom kapasitesinde önemli miktarda artış meydana gelmiştir. Ancak boya derişiminin 
artmasının adsorpsiyonun dengeye gelme süresinde bir değişime neden olmadığı görülmektedir.  
Kompozit küreler ile ulaşılan maksimum adsorpsiyon kapasitesi 2688 mg/g olarak hesaplandı. 
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Şekil 3.1. AY-204’ün adsorpsiyonuna   pH etkisi (boya çözelti hacmi:50mL; boya derişimi: 
1000mg/L ; adsorbsiyon süresi: 4 saat; adsorbent miktarı: 0,25g; sıcaklık: 20oC) 

 

 
 

Şekil 3.2. AY-204’ün adsoprsiyonuna zamanın etkisi (boya çözelti hacmi :50mL; boya derişimi: 
1000mg/L;  pH: 3; adsorbent miktarı: 0,25 g; sıcaklık: 20oC) 

 
3.3. Kompozit Küredeki Zeolit Yüzdesinin Etkisi 
 

Kitosan/zeolite kompozit kürelerin boya uzaklaştırma etkinliğine kompozit içindeki zeolite 
miktarının etkisini araştırmak amacıyla,   kompozit içindeki zeolit oranı  % 0,5-8 arasında 
değiştirilmiştir. Şekil 3.3’den de görüldüğü gibi, zeolit oranı  % 0,5 den %1’e artırıldığında 
adsorpsiyon kapasitesinde belirgin bir artış gerçekleşmiştir. Bu artış, % 0,5 zeolit içeren kürelere 
göre %1 zeolit içeren kürelerin daha küresel ve dayanıklı olması ile açıklanabilir [34]. % 1’den 
daha fazla oranda zeolit içeren kürelerde ise adsorpsiyon kapasitesinin azaldığı görülmüştür. 
Doğal zeolit sulu ortamda, yüzeyindeki negatif yüklerden dolayı anyonik boyaların 
uzaklaştırılmasında fazla etkili olamamaktadır [27]. Bu nedenle anyonik boya uzaklaştırma 
çalışmalarında genelde zeolitin yüzeyi modifiye edilerek kullanılır. Kompozit kürelerdeki zeolit 
yüzdesi artışı ile kompozitin birim aki kitosan miktarının azalması adsorpsiyon kapasitesinde de 
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azalmaya neden olmuştur. Bundan sonraki çalışmalara, maksimum adsorpsiyon kapasitesine 
ulaşılan  %1 zeolit içeren kompozit küreler ile devam edilmiştir.  
 
3.4. İyonik Şiddet Etkisi 
 

Tekstil atık suları önemli miktarda tuz içermektedirler. Bundan dolayı sulardan tekstil 
boyalarının uzaklaştırılmasında iyonik şiddet etkisini araştırmak önem arz etmektedir.  Bu 
amaçla, adsorpsiyon ortamında elektrolit olarak NaCl (0,0-1,0 M ) eklenerek iyon şiddetinin 
etkisi incelenmiştir (Şekil 3.4). Elektrolit derişimi 0,1 M olduğunda adsorpsiyon kapasitesi 
yaklaşık olarak % 25 azalırken,  daha yüksek derişimlerde önemli bir azalma görülmemiştir.  
Adsorpsiyon kapasitesindeki bu azalma, ortamdaki elektrolitin kompozit küre ile boya 
molekülleri arasındaki etkileşimi azaltması ile açıklanabilir. Ayrıca, bu sonuçtan yola çıkılarak, 
hazırlanan kompozit malzemenin yüksek elektrolit derişimlerinde etkinliğinde büyük bir kayıp 
olmaksızın kullanılabileceği söylenebilir.  

 

 
 

Şekil 3.3. Kompozit küredeki zeolit yüzdesinin adsorpsiyon kapasitesine etkisi (çözelti hacmi: 
50mL; boya derişimi: 1000mg/L; pH: 3; adsorbsiyon süresi:4 saat; adsorbent miktarı: 0,25g; 

sıcaklık: 20oC) 
 

 
 

Şekil 3.4. Elektrolit etkisi (boya çözelti hacmi: 50mL; boya derişimi: 1000mg/L; pH: 3; 
adsorbsiyon süresi:4 saat; adsorbent miktarı: 0,25g; sıcaklık: 20oC)  
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3.5. Adsorbent Dozu  
 

Adsorpsiyon kapasitesine, adsorbent miktarının etkisini araştırmak amacıyla, adsorpsiyon 
ortamında kitosan/zeolit kompozit küre miktarı 2,5 – 20,0 g/L olacak şekilde değiştirildi. 
Adsorbent miktarının artması ile boya uzaklaştırma yüzdesi % 28,7 den % 76,9 ‘a arttığı 
belirlendi. (Şekil 3.5) 
 

 
 

Şekil 3.5. Adsorbent miktarının boya uzaklaştırma yüzdesine etkisi (boya çözelti hacmi: 50mL; 
boya derişimi: 1000mg/L; pH: 3; adsorbsiyon süresi:4 saat; sıcaklık: 20oC) 

 
3.6. Adsorpsiyon izotermleri 
 

Deneysel verilerin Langmiur izoterm modeline uygunluğunu belirlemek için 1/Ce’ye karşı 
1/qe grafikleri çizilerek qmak ve KL değerleri hesaplanmıştır (Şekil 3.6). Tek tabaka adsorpsiyon 
kapasitesi ve  KL  değerleri sırasıyla 3333 mg/g ve 0,00064 L/mg olarak belirlenmiştir (Çizelge 
3.1).  
 

 
 

Şekil 3.6. Deneysel verilerin Langmiur izoterm modeline uyumluluğu 
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Şekil 3.7. Deneysel verilerin Freundlich izoterm modeline uyumluluğu 
 

Deneysel verilerin Freundlich eşitliğine uyumluluğunu araştırmak için,  ln Ce’ye karşı ln qe 
grafikleri çizilerek KF ve n değerleri hesaplanmıştır  (Şekil 3.7). Elde edilen veriler Çizelge 
3.1’de görülmektedir. KF değerinin büyüklüğü adsorpsiyon olayının kolay olduğunu 
göstermektedir. Freundlich teorisine göre, n değerinin 1’den büyük olması adsorpsiyon olayının 
gerçekleştiği koşullarda elverişli olduğunu göstermektedir. Çizelge 3.1’e bakıldığında n değeri 
1’den büyüktür.  Langmiur ve Freundlich izoterm modellerinden elde edilen korelasyon 
katsayıları karşılaştırıldığında, verilerin Langmiur izoterm modeline daha uyumlu ayrıca, 
kitosan/zeolit küreler ile AY-204 adsorpsiyonunun çalışılan koşullarda elverişli olduğu 
söylenebilir.  
 

Çizelge 3.1.  İzoterm modellerine ait sabitler 
 

İzoterm model Model Parametreleri

 KLx104 (L/mg) qm (mg/g) R2 

Langmuir 6,40 3333 0,9903 

 KF  L1/nmg1-1/n/g               n                          R2 

Freundlich 28,22 1.828 0,9794 

 
3.7. Kinetik Çalışmalar 
 

Farklı başlangıç derişimlerinde yapılan deney sonuçları birinci mertebe ve ikinci mertebe 
kinetik eşitliklere uygulanmıştır ve hesaplanan sabitler Çizelge 3.2’de verilmiştir. Çizelge 
3.2.’den görüldüğü üzere,  ikinci mertebe kinetik eşitliğe ait korelasyon katsayılarının 0,990’dan 
büyük oluşu ikinci mertebe kinetik eşitlikten hesaplanan teorik adsorpsiyon kapasitesi değerleri 
ile deneysel adsorpsiyon kapasitesi değerlerinin gayet uyumlu olduğunu göstermektedir. Bu 
nedenle, adsorpsiyon mekanizmasının ikinci mertebe kinetiğe sahip olduğu söylenebilir (Şekil 
3.8). 
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Şekil 3.8. Deneysel verilerin ikinci mertebe kinetik eşitliğe uyumluluğu 
 

Çizelge 3.2. Birinci ve ikinci mertebe kinetik eşitliklerden hesaplanan sabitler 
 

 Yalancı birinci  mertebe Yalancı birinci  mertebe 

Co 

(mg/L) 
qe, deney 
mg/g 

qe,hesap 

mg/g 
kfx103

min-1 
R2 qe,deney 

mg/g 
qe, hesap 
mg/g 

k2x106    R2 

500 817 1181 13,82 0,9314 817 1111 8,101 0,9960 
1000 1405 1774 15,89 0,9794 1405 1666 9,898 0,9961 
2000 1792 2686 18,42 0,9427 1792 2000 9,505 0,9968 
4000 2688 4578 20,49 0,9448 2688 3333 5,358 0,9977 

 
4. SONUÇLAR 
 

Zeolit/kitosan kompozit küreler ile asidik bir tekstil boyası olan AY-204’ ün sulu ortamlardan 
uzaklaştırılması çalışmasında optimum adsorbsiyon koşulları, pH için 3, adsrobsiyon süresi için 
240 dakika olarak belirlendi. Asidik koşullarda kompozit kürelerin adsorpsiyon kapasitenin 
arttığı, çözelti ortamında elektrolit varlığında ise adsorpsiyon kapasitesinin azaldığı belirlendi. 
Kompozit küreler ile ulaşılan maksimum adsorpsiyon kapasitesi 2688 mg/g olarak hesaplandı.  
Deneysel verilerin Langmiur izoterm modeline uygun olduğu ve adsorpsiyon kinetiğinin ikinci 
mertebe davranış gösterdiği belirlendi.   
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