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Bu c¢alismada Rumex Crispus L. bitki gdvdelerinden elde edilen adsorbent iizerine metilen mavisi adsorbe
edilmistir. Adsorpsiyon sartlarini optimize edebilmek i¢in Taguchi Deney tasarimi kullanilmigtir. Calismada
optimize edilen sartlar: sicaklik, baslangic boya konsantrasyonu, pH ve tanecik boyutudur. Parametrelerin ne
6l¢iide etkin oldugunu belirlemek i¢in ise ANOV A analizi yapilmistir. Mevcut ¢alismadan elde edilen sonuglardan
optimum sartlar; sicaklik, 20 °C, baslangi¢ boya konsantrasyonu,120 mg/L, pH=6.5 ve tanecik boyutu 0.425 mm
olarak tespit edilmistir. Optimum sartlarda tahmin edilen q; miktar1 65.58 mg/g olarak hesaplanmigtir. ANOVA
analizi ile adsorpsiyon prosesine en 6nemli katkiy1 %62.8 ile pH, %29.6 ile baslangi¢ boya konsantrasyonu, %5.4
ile sicaklik ve %2.3 ile tanecik boyutu saglamistir.

Anahtar Kelimeler- Adsorpsiyon, Metil Mavisi, Optimizasyon, Taguchi Metodu, ANOVA

ABSTRACT

In this study, methylene blue was adsorbed using the adsorbent obtained from Rumex Crispus L. plant stems.
Taguchi Experiment design was used to optimize the adsorption conditions. The optimized conditions in the study
are temperature, initial concentration, pH, and particle size. ANOVA analysis was performed to determine the
effectiveness of the parameters. From the results, optimum levels were determined as 20 °C for temperature, 120
mg/L for concentration, pH=6.5, -0.425 mm for particle size. The estimated amount of q: under optimum
conditions was calculated as 65.58 mg/g. The most important contribution to the adsorption process by ANOVA
analysis was pH with 62.8%, initial concentration with 29.6%, temperature with 5.4%, and particle size with 2.3%.
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. GIRiS

Sularin kirlenmesi ¢agimizin en 6énemli sorunlarindan biridir. Hizli modernlesme, endiistrilesme, niifus
artis1 ve tiiketimin beraberinde getirdigi problemler ile ¢evremizde artan kirlilik suyumuzu da hizli bir sekilde
kirletmektedir. Bunlardan biride boyama endiistrilerinden kaynaklanmaktadir [1]. Boyamadan sonra atik sularda
kalan kirlilikler ve boyalar giderilmez ise ekosisteme ciddi zarar vermektedir. Mutajenik, kanserojen ve zehirli
olan bu boyar maddeler ciddi saglik problemlerine, deri hastaliklarina, organ yetmezligine, kalp hastaliklarina ve
alerjilere sebep olmaktadir [2]. Caligmada kullanilan metilen mavisi, katyonik bir boya olup tekstil, pamuk, kagit
Ve yiin endistrilerinde kullanilmaktadir. Metilen mavisinin suda ki ¢oziiniirliigii oldukga fazla ve zehirli olan bir
boyar maddedir [3].

Boyar maddelerin atik sulardan giderilmesinde c¢ok cesitli yontemler kullanilmaktadir. Bunlar arasinda
coktlirme, kuagiilasyon, flokiilasyon membran ayirma, iyon degistirme ve adsorpsiyon metotlart sayilabilir.
Kuagiilasyon, flokiilasyon ile ¢oktiirme metotlarinin ¢ok etkili ve verimli olmamasi, membran ayirma ve iyon
degistirme yontemlerinin de pahali ve atik sularda uygulanabilirliginin az olmasi, bu yontemlerin adsorpsiyon ile
kiyaslandiginda dezavantajlarinin fazla oldugunu goéstermektedir [4]. Cinkii adsorpsiyon islemi kolayca
uygulanabilen, ekonomik ve oldukga basit bir yontemdir. Adsorpsiyon proseslerinde adsorbent olarak ticari aktif
karbon kullanilsa da pahali olmasi nedeniyle 6zellikle son zamanlarda alternatif adsorbentlerin arastirilmasi
oldukga tercih edilmektedir [5]. Ozellikle zirai ve bitkisel atiklarin adsorbent olarak denendigi bir¢ok arastirma
yapilmaktadir. Bu adsorbentlerden bazilar1 arasinda ¢orek otu tozu [6], Cocos nucifera [7], Eucalyptus sheathiana
bark [8], musir saplar1 [9], Abelmoschus esculentus seedpods [10] 6rnek olarak verilebilir.

Adsorpsiyon prosesinin performansina tesir eden birgok parametre olabilir. Bunlar sicaklik, baslangic
konsantrasyonu, pH, adsorbent miktari, adsorbent karakteristigi gibi bir¢cok parametre sayilabilir. Dolayistyla
maksimum bir giderim elde edebilmek icin parametrelerin optimize edilmesi gerekir [11]. Istatistiksel tekniklere
dayali bir deney tasarimi, performansa etki eden parametrelerin katkisini degerlendiren ve deneysel sonuglari
analiz eden etkili bir metottur [12]. Taguchi metodu da kuvvetli bir deney tasarimi metodudur. Bu metot robust
deney tasariminin yani sira maliyeti azaltmay1 ve kaliteyi artirmay1 saglar [13].

Bu ¢alismada Rumex. Crispus L. (RCL) bitki govdeleri adsorbent, metilen mavisi ise adsorbat olarak
kullamlmustir. Calismada sicaklik, baglangic boya konsantrasyonu, pH ve tanecik boyutu parametrelerinin
adsorpsiyon lizerine etkisi Taguchi metodu ile optimize edilerek belirlenmistir. ANOVA analizi ile parametrelerin
etkileri degerlendirilmistir.

II. MATERYAL VE YONTEM
A.Adsorbent, Adsorbat

Rumex. Crispus L. (RCL) bitkisi Kafkas Universitesi yerleskesinden toplanmus, iizerindeki kirlilikler,
safsizliklar saf suyla temizlenmis giineste dogal olarak kurumasi beklendikten sonra etiivde 24 saat 105 °C’de
kurutulmugtur. Daha sonra bir 6giitiicli yardimiyla 6giitiilmiis ve elenmistir. 0.425 mm altinda kalan kisimlari
adsorpsiyon deneylerinde kullanilmak iizere kapali kaplarda saklanmistir. Metilen mavisinin molekiil agirligi 320
g/mol, kimyasal formiilii C16H1sCIN3S’dir. Asagida Tablo 2°deki deney planina gore hazirlanan metilen mavisi
¢ozeltisine yine deney planina gére RCL miktarlari eklenmistir. Daha sonra sicaklik ayarlanarak 1 saat 180 rpm
de adsorpsiyon ¢aligmalari yiiriitilmistiir. 1 saatin sonunda 5000 rpm’ de santrifiij islemi yapilmus,
spektrofotometre (MAPADA — V1100D UV) kullanilarak, metilen mavisi konsantrasyonlari 665 nm’ de
Olciilmistiir. Esitlik (1) ve (2)’ den %Giderim ve qt degerleri hesaplanmustir.

%Giderim = =€ x 100 1)
Co—Ct)XV
g = 0 @)

B. Taguchi Metodolojisi

Taguchi metodu tasarim siirecinde parametrelerin ¢aligma seviyelerini belirlememizi saglar. Bunu
yaparken parametrelerin etkilesimlerinin etkilerini ve istatistiksel Onemini dikkate alarak deney sayisinda
azaltamaya gider. Bu sayede siireci optimize eden en iyi seviyeler belirlenmis olur. Ortogonal dizi, ANOVA ve
S/N analizi parametre tasariminin en 6nemli araglaridir [14]. Bir deney tasarimi, en uygun ortogonal diziyi segerek
ve ilgili parametreleri uygun siitunlara atayarak yapilir. Optimum kosullar her bir parametrenin ana etkilerini analiz
ederek belirlenir [15].

Burada hem ham verilerin etkisi ANOVA analiz yapilarak belirlenmis, hem de daha sonra S/N veri
analizleri yapilmistir.

122



BSEU Fen Bilimleri Dergisi | BSEU Journal of Science, 2023, 10(1): 121-128
E. Kavci

Deneysel tasarim da amag, adsorbent {izerine adsorplanan boyar madde miktarin1 maksimize etmek
tizerine kurulmustur. Taguchi metodu ile minimum deney sayisi ile en uygun ve optimize edilmis parametrelerin
kombinasyonlari belirlenir [16]. Bu ¢alismada dort parametre ve her bir parametre i¢in 3 seviye segildi. 3 seviyeli
4 parametre i¢in miimkiin olan toplam deney sayis1 3*=81 iken Lo (3%) ortogonal dizisi segilerek 9 deney ile
yapilabilir hale gelmistir.

Bu deney tasarimina gore parametreler ve seviyeleri Tablo 1’ de verilmistir.

On denemeler ve tecriibelere dayanarak adsorpsiyonu etkileyebilecek parametreler, sicaklik (A),
baslangi¢ boya konsantrasyonu(B), pH(C) ve tanecik boyutu(D) olarak segilmistir.

Parametrelerin ve seviyelerin bulundugu ortogonal olarak dizilmis deney tasarimi Tablo 2’de verilmistir.

Tablo 1. Parametre seviyeleri

Seviyeler
Simge/Parametre
1 2 3
(A) Sicaklik (°C) 20 28 36
(B) Baslangi¢ boya
konsantrasyonu (mg/L) 40 80 120
(D)Tanecik boyutu (mm) (-0.425) (-0.600+0.425) (-2+0.600)

Tablo 2. Ly Ortogonal deney plant

Deney No Parametreler

© o N o g b W N P
W W W N NN R R Rl
W N R, W N R W N R T
N P W w N w N RO
P W NN P W w N RO

Deneylerden elde edilen sonuglar Taguchi metodunda S/N oranlarmna doniigiir. S/N orani ortalama
karakteristigin kalitesini ve ortalama civarindaki varyansi bir arada ifade eden bir orandir. S/N orani kontrol
edilemeyen faktorlerin varyasyonlarini azaltir. Bu orani {i¢ sarta gére hesaplayan S/N oran1 vardir. Bu ¢aligmada
kullanilan “en biiyiik en iyi” degerine ait hesaplama Esitlik (3)” de verilmistir [17].

S/ = —10l0g(; Tk 35) ®

C. ANOVA Analizi

ANOVA analizi kalite karakteristigini onemli Sl¢iide etkileyen parametreyi belirlemektir. Taguchi
yonteminde parametrelerin birbirine bagh karsilastirmali olarak kaliteyi ya da cevap degiskenini etkilediginden
her bir parametrenin katkisi ayr1 ayr1 gorilemez. ANOVA analizi ile hangi parametrenin kaliteyi ne kadar
etkiledigi hesaplanabilir [18].

Optimum sartlarm belirlenmesinden sonra optimum sartlarda ortalama deger (uopr) tahmin edilebilir.
ANOVA analizi ile optimize edilen parametrelerin 6nem diizeyi belirlenir. Buradaki ortalama deger yalnizca
deneylerden elde edilen sonuglarin ortalamasina dayali bir nokta tahminidir [19]. popt asagidaki Esitlik (4)” den
hesaplanir.

Hopt = T + 2?:1(/11' - T_) (4)
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T: tim yanitlarin ortalamasi, y;; optimum sartlarda parametrelerin tekil olarak adsorpladigi boya
miktaridir. Optimize edilen sonuclar giiven araliginda kontrol edilir. Giiven aralif1 ger¢ek ortalamanin bulundugu
araligl yani maksimum ve minimum degerleri verir. Giiven aralifin1 hesaplamak i¢in asagidaki Esitlik (5)
kullanilmistir.

CI= /Fu (l;fe)*Ve (5)

Burada F,(1-fe) , serbestlik derecesi 1’ e kars1 (1-a)gliven seviyesinde F oramidir. fe hatanin serbestlik
derecesi V; ise hata varyansidir ve her ikiside ANOVA tablosundan elde edilir. ne, Esitlik (6)” dan hesaplanir.

N

Ne = (6)

" 1+ortalamanin tahmini ile ilgil toplam S.D

N, toplam deney sayisini ifade eder.
III. HESAPLAMALAR VE TARTISMA
A. Deneysel Sonuclar

Yapilan deneylerden elde edilen deneysel sonuglar ve S/N oranlart Tablo 3’ de verilmistir. Sekil 1 ve 2’
de ise ham verilerde parametrelerin S/N oranlar1 ve ortalamalar {izerine ana etkileri goriilmektedir. Tablo 4 ve 5°
de ise S/N oranlar ve ortalamalar i¢in etkinlik degerleri yer almaktadir. Sekil 1 ve 2 incelendiginde, A parametresi
sicaklik, 1. seviyede (20 °C ), B parametresi baslangi¢ boya konsantrasyonu, 3. seviyede (120 mg/L), C parametresi
pH, 2. seviyede (pH=6.5) ve D parametresi tanecik boyutu, 1. seviyede (-0.425 mm) performansi en yiiksek 6lgtide
etkilemektedir. Dolaysiyla parametreler ve optimum seviyeleri gosteren ifade A1B3C,D; seklindedir.

Tablo 3. Deney sonuglari

Dilnoey Parametreler Oe Qe %Giderim %Giderim S/ N oram
A B c D 1.Tek. 2.Tek. 1.Tek. 2.Tek.
1 1 1 1 1 2069  21.73 3.48 8.69 26.52
2 1 2 2 2 49.61 47.92 97.40 96.98 33.76
3 1 3 3 3 60.30 59.45 67.17 65.76 35.54
4 2 1 2 3 34.56 33.50 72.84 67.50 30.63
5 2 2 3 1 44.48 44.27 83.46 82.83 32.94
6 2 3 1 2 28.08 28.42 13.47 14.04 29.02
7 3 1 3 2 39.54 39.52 97.73 97.62 31.94
8 3 2 1 3 22.29 22.15 5.40 5.38 26.93
9 3 3 2 1 64.94 63.73 74.91 72.89 36.16

Sekil 1 ve 2 incelendiginde gt degerini en ¢ok etkileyen parametre pH olarak goriilmektedir. Birinci pH
seviyesinde pH degeri 3 oldugundan ortam asidiktir. Asidik ortamda adsorbent yiizeyi H iyonlar1 fazlaligindan
dolay1 pozitif yiiklidiir. Bu sebeple katyonik metilen mavisi adsorbent ylizeyi tarafindan itilecektir. pH’ 1n artmasi
ile OH" iyonlar1 ortamda artacak ve adsorbent yiizeyi negatif yiiklenecektir. Dolayisiyla Katyonik bir boya olan
metilen mavisinin elektriksel etkilesimden dolayr tutulumu artacaktir. pH degerinin ikinci seviyesi optimum
noktadir. Ikinci seviyeden sonra pH artisi ile adsorplanan metilen mavisi miktarinda degisiklik olmamugtir [20]. g
degerini etkileyen bir diger parametre ise baglangi¢c boya konsantrasyonudur. Baglangi¢ boya konsantrasyonu igin
optimum nokta, en yiiksek konsantrasyon olan 3 seviyedir. Konsantrasyon arttikga, kiitle transferi igin gerekli olan
stiriklenme giicii artar ve ayn1 zamanda simir tabaka direncini azaltir. Boylelikle daha fazla metilen mavisinin
adsorplanmasi saglanmir[21]. Tanecik boyutu i¢in optimum nokta en diisiik seviye olan 1. seviye olarak
goriilmektedir. Tanecik boyutu arttik¢a adsorplanan metilen mavisi miktarinda azalma goriilmektedir [22]. Ciinkii
tanecik boyutunun artmasi ile adsorbent daha az aktif merkez alanina sahip olacak ve adsorbent ile metil mavisinin
tutulumu azalacaktir [23]. Sicakligin ise 1. seviyesi g: degerini maksimum yapmak i¢in en iyi seviyedir.
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S'M orani ortalamalarn

5N

2/ oranlan igin ana edkiler

=]

A = [

34

33

)
3l \v!

30
29

284

27

1 2 3 1 2 3 1 2 3 1 2 3

¢ En bayiik en iyi

Sekil 1. Faktorlerin q; degerin etkileri ve S/N oranlari

Tablo 4.ParametrelerinS/N cinsinden etki degerleri

Seviyeler  (A) Sicaklik (°C) kogz;r:?,t?g:yl;gnlﬁ ?r?l)g;L) (C) pH bg/)Jtﬁn(?gir:n()
1 31.94 29.70 2750 31.88
2 30.87 31.21 33.52 3157
3 31.68 33.58 33.47 31.04
Ciralamalar igin ana eckiiler
1 T T o]

Crda L i

20

Sekil 2. Faktorlerin q; degerine etkileri ve ortalamalar cinsinden gosterimi
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Tablo 5. Parametrelerin ortalamalar cinsinden etki degerleri

Seviyeler  (4) Swakk(C) | () Basangs bove (©) pH (O)Tanec oyt
1 43.29 31.59 23.90 43.31
2 35.55 38.46 49.05 38.85
3 42.03 50.83 47.93 38.71

B. ANOV A Analizi, Ortalama Tahmini ve Giiven Araligt

Tablo 6 da ANOVA analizine ait veriler gosterilmistir. Tablo 6 incelendiginde metilen mavisinin, RCL
iizerine adsorpsiyonunda en dnemli katkiy1 %62.8 lik oranla pH yapmustir. Sonra ikinci en biiyiik katki %29.6 ile
baslangi¢ boya konsantrasyonundan gelmektedir. Ardindan %5.4 ile sicaklik ve en az katkiy ise %2.13 ile tanecik
boyutu yapmistir. P<0,05 ise segilen parametrenin istatistiksel olarak anlamli oldugunu gosterir. Tim
parametrelerin olasilik degerinin (P) sifir ¢ikmasi tiim parametrelerin istatistiksel olarak 6nemli oldugunu
gostermistir.

Tablo 6. ANOVA tablosu

Yiizdesel
Serbestlik Kareler Ortalama L. Parametre

Parametre Derecesi Toplam Kareler Toplamm F degeri P

Katkisy(%)
Sicakhik 2 206.64 103.32 250.22 0.000 54
Baslangi¢ boyakons. 2 1139.63 569.82 1379.98 0.000 29.6
pH 2 2422.82 121141 2933.80 0.000 62.8
Tanecik boyutu 2 82.15 41.08 99.48 0.000 213
Hata 9 3.72 0.41 1 0.07
Toplam 17 3854.95

Tablo 5 ve 6°dan elde edilen verilerle parametrelerin optimum sevileri i¢in ortalama q¢ degeri Esitlik (4)
kullanilarak asagidaki gibi hesaplanir.

Tiim sonuglarin toplami T=725,30 ve toplam deney sayist N =9*2=18
T = —=725.30/18=40,29
Hopt= 40.29+(43.29-40.29)+(50.82+40.29)+(49.04-40.29)+(43.31-40.29) =65.58 mg/g bulundu.

N
n, = =2
€ 1+ortalamanin tahmini ile ilgil toplam S.D

CcI = }M =+1.02
Neff

ANOVA tablosundan f.=17-8=9 ve V. =0.41 olarak hesaplanir. F tablosundan %95 giiven araliginda, F
degeri 5.12 olarak okunmustur. Bdylece giiven araligi +£1.02 olarak bulunur. Daha sonra optimum seviyelerde
dogrulama deneyi yapilmistir.

Optimum seviyelerde yapilan dogrulama deneyinde adsorplanan boyar madde miktar1 66.02 mg/g olarak
bulunmustur. Bu hesaplamalar ve sonuglar Tablo 7’ de sunulmustur.
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Tablo 7. Tahmin edilen optimum gq;, giiven araligi ve dogulama deneyi

Optimum " < <
Adsorbent Adsorbat Tahmin edilen Gitven Aralify Dogrul_ama
< %95 Deneyi
Deger
RCL Metilen mavisi 65.58 64.56<Cl<66.6 66.02
IV. SONUC

Bu calismada, metilen mavisinin RCL ile adsorpsiyonunda sicaklik, baglangi¢ boya konsantrasyonu, pH

ve tanecik boyutu parametreleri Taguchi metoduyla basarili bir sekilde optimize edilmistir. 81 tam deney seti
gerekirken sadece 9 deney yapilarak parametreler optimize edilmistir. Se¢ilen parametre ve seviyelerinde Sicaklik
20 °C, baslangi¢ boya konsantrasyonu 120 mg/L, pH=6.5 ve tanecik boyutu (-0.425mm) dir. Ayrica ANOVA
analizinden en 6nemli parametrenin % 62.8 ile pH oldugu ve bunu %29.6 ile baglangi¢ boya konsantrasyonu, %5.4
ile sicaklik ve %2.13 le tanecik boyutunun takip ettigi bulunmustur. Daha sonra Taguchi optimizasyonu ile tahmin
edilen g: miktar1 65.58 mg/g olarak hesaplanmgstir. Bu deger % 95 giiven diizeyinde hesaplanan giiven araligina
dismistiir. Yapilan dogrulama deneyinde adsorplanan metilen mavisi miktar1 66.02 olarak bulunmustur. Boylece
metil mavisinin RCL ile optimizasyonunda kullanilan Taguchi optimizasyon metodunun basarili bir sekilde
uygulanabilir oldugu goriilmiistiir.
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