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Oz

Bu calismada, soya fasulyesi ve musir yagi karisimindan biyodizel dretim prosesi icin optimum
parametreleri belirlemek amaciyla yanit ylzey metoduna dayali merkezi kompozit tasarimi (CCD)
kullanilmigtir. Biyodizel Gretiminin modellenmesi igin dort degiskenli yanit ylzey metoduna dayal
merkezi kompozit tasarimi uygulanmigtir. Bu nedenle, dort nemli Uretimi parametresinin ¢ farkl
seviyesinde 30 deney gerceklestirilmistir. Secilen giris parametreler, metanol/yag orani, reaksiyon siresi,
katalizor miktar1 ve reaksiyon sicakhgidir. En yilksek donisum degeri %94,49 ile 6,97:1 metanol/yag
orani, 74,99 dakika reaksiyon suresinde, %1,04 katalizér miktarinda, 64,99 °C reaksiyon sicakliginda elde
edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Soya yagi, Misir yagi, Biyodizel, Optimizasyon, Yiizey yanit metodu

Using Response Surface Methodology to Optimize Biodiesel Production from
Soybean and Corn Oil

Abstract

In this work, central composite design based on response surface method was used to determine optimum
parameters for biodiesel production process from soybean and corn oil mixture. A central composite
design (CCD) of RSM with four variables was applied to model to biodiesel production. For this reason,
30 experiments were performed for three levels of four important process parameters. The optimization
parameters were methanol/oil ratio, reaction time, catalyst ratio and reaction temperature. A maximum
biodiesel yield of 94.49% is accomplished at 6.97:1 methanol/oil ratio, 74.99 min reaction time, 1.04.
wt% catalyst amount and 64.99 °C reaction temperature.
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Soya ve Misir Yagindan Biyodizel Uretiminin Yant Yiizey Metodu Kullan:larak Optimizasyonu

1. GIRIS

Gunlimiuzde hizla artan kentlesme ve sanayilesme,
fosil yakitlarin tlikenmesine ve cevre kirliliginin
artmasina sebep olmaktadir [1]. Bu yilizdende
disiik maliyetli hammaddelerden alternatif yakit
uretmek ve ayni zamanda c¢evre Kirliligini en aza
indirmek icin ¢ok sayida caligma yapilmaktadir
[2]. Bu konuda, biyodizel yenilenebilir olmast,
yuksek oranda biyolojik bozunabilirligi, ylksek
parlama noktasina sahip olmas: ve disik egzoz
emisyonlar: ile buyuk bir 6neme sahiptir [3].
Biyodizel cogunlukla transesterifikayson
reaksiyonu ile Uretilmektedir [4].
Transesterifikayon reaksiyonunda trigliseridler ve
kisa zincirli alkol katalizér esliginde monoester
uretiminde kullanihr [5]. Uretim optimizasyonu
onemli ve dikkate deger bir konudur ve biyodizel
veriminin  arttrmast  ve  dretim  maliyetinin
azalmasini saglar [6]. Yiizey yamt metodu
komplex proseslerin gelistirilmesi, ilerletilmesi ve
optimizasyonunda  kullanilan ~ ampirik  bir
modelleme sistemi olarak tanimlanabilir [7].
Yizey yanit metodolojisi birgok bilim alaninda
optimizasyon igin tercih edilen bir uygulama
metodudur [8]. Bu yontem ile gelistirilen 6zel
deney tasarimlart kullanilarak optimizasyon igin
gerekli olan deney sayisi azaltilabilmekte bu da
ekonomik acidan avantaj saglamaktadir [9]. Yamt
yuzey  metodolojisi  ¢ogunlukla  biyodizel
Uretiminde  transesterfikasyon parametrelerinin
optimizasyonu icin benimsenen istatistiksel bir
metottur [10]. Biyodizel dretiminde proses
parametrelerinin  yamt yizey metodu yazilhimi
kullanilarak optimize edildigi bircok calisma
bulunmaktadir [11-14].

Bu calismamin amaci, soya-misir  yagindan
biyodizel Uretiminde en yiksek model verimini
elde etmek igin cesitli parametrelerin etkilerini ve
parametreler arasindaki bu etkilesimleri ortaya
koyabilmek icin yamt ylizey metodu uygulanarak
sonuglarin optimizasyonunu saglamaktir.

2. ONCEKI CALISMALAR

Omkaresh ve arkadaslari [15] Annona squamosa
yagindan biyodizel Gretiminin optimizasyonu igin
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yanit ylzey metoduna dayali central design
tasartmi  kullanmuglardir.  Calismalarinda  dort
bagimsiz  Oretimi  parametresinin  bes  farkh

seviyesini kullanmiglardir. Toplamda 30 deney
tasarlamiglardir ve katalizér miktarinin, reaksiyon
sresinin, metanol/yag oraminin ve reaksiyon
sicakliginin biyodizel verimini nasil etkiledigini
arastirmiglardir. Model sonuglarina goére, %94,24
Annona squamosa Yyagindan biyodizel verimi
6,98:1 metanol/yag orani, 35,35 dakika reaksiyon
sresi, %1,22 katalizor miktari ve 53,27 °C
sicaklikta bulunmustur.

Yesilyurt ve arkadaslari [16] sari hardal tohumu
yagindan tek asamali transesterfikasyon islemi ile
biyodizel (retiminde reaksiyon parametrelerinin
optimizasyonu igin Central design iceren yanit
ylzey metodolojisini kullanmuglardir.
Degiskenlerin  biyodizel  verimi  Gzerindeki
etkilerinin incelenmesi igin toplamda 30 deney
tasarlamis ve gerceklestirmislerdir.

Kumar ve Kumar [17] portaka kabugu yagindan

transesterifikasyon  yontemiyle  metil  ester
Uretiminin  optimizasyonu i¢in yamt yiizey
metodolojisini kullanmuglardir. Uretim

parametreleri olarak katalizér miktar1, reaksiyon
sicakhgi, reaksiyon siresi ve metanol orani,
secilmistir. Bu calisma sonucunda optimum
%97,22 metil ester verimi, %0,67 Kkatalizor
miktari, 53 °C reaksiyon sicakligi, 58,16 dakikalik
bir reaksiyon suresi ve 6,27 molar oraninda elde
edilmistir.

Srikanth ve arkadaslar1 [18] mandira yikanmis st
kdpugl yagindan transesterifikasyonla biyodizel
Uretiminin  optimizasyonu i¢in yamt yiizey
metodolojisinin Box-Behnken metodu
kullanmiglardir. Metanol yag molar orani, KOH
miktarii, reaksiyon sicakligi ve reaksiyon suresi
gibi Uretim parametrelerinin biyodizel numuneleri
Uzerindeki etkilerini  caligmiglardir. ANOVA
sonuglarindan elde edilen 2. dereceden model,
modelin anlaml: ve 6nemli oldugunu gdstermistir.
Cok kuglik olan p degeri (<0,0001) biyodizel
verimi ve model degiskenleri arasindaki iliskinin
gucli oldugunu géstermektedir.
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Dwivedi ve Sharma [19] dort proses degiskenini
optimize ederek Pongamia yagindan biyodizel
verimini maksimize etmek icin Box-Behnken yanit
ylzey metodolojisini kullanmiglaridar.
Metanol/yag molar oram (11,06:1) ile katalizor
olarak KOH (%1,43 wi/w) kullamlarak 81,43
dakikada 56,6 °C sicaklikta 998,4 biyodizel
verimi elde etmiglerdir.

Mansourpoor ve Shariati [20] sicaklik, katalizor
miktar1 ve metanol/yag molar orani Uretim
parametrelerinin  biyodizel verimi  (izerindeki
etkilerini incelemisler ve yilzey yamt metodu

kullanarak  reaksiyon  kosullarint  optimize
etmiglerdir. ~ Metil  esterlerin  Gretimi  igin
maksimum verimin 48 °C sicakhkta 6,825 molar
oranda, agirlikca %0,679 katalizor

konsantrasyonu, 290 rpm kanstirma hizi ve 2
saatlik bir reaksiyon siresinde 98,181 oldugu
sonucuna varmslardir.

Kolakoti ve arkadaslari [21] ¢alismalarinda mahua
yagindan transesterifikasyon metoduyla biyodizel
Uretimini optimize etmek icin dort farkl: dretim
parametresinin  etkilerini  arastirmiglardir.  Bu
Uretim parametreleri sirasiyla, katalizor miktari,
molar orani, reaksiyon sicakligi ve reaksiyon
stresidir. Yanit yizey metodu kullanilarak yapilan
optimizasyon isleminde maksimum biyodizel
verimi %91,32 olarak tespit edilmistir.

3. MATERYAL VE METOT
3.1. Materyal

Biyodizel Uretiminde hammadde olarak hacimsel
olarak %50:50 soya ve musir yagi karigimi, alkol
olarak 9%99,9 saflikta metil alkol ve katalizor
olarak sodyum hidroksit (NaOH) kullanilmastir.

3.2. Deney Duzenegi
Deneysel analizlerde kullanilan biyodizel soya ve
misir  yaglarn  karisimindan  transesterifikasyon

reaksiyonu uygulanarak dretilmistir. Biyodizel
Uretim prosesi Sekil 1’de gdsterilmistir.
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Sekil 1. Biyodizel Uretim prosesi
3.3. Yant Yiizey Metodu

Bu c¢alismada Design Expert 12 Stat-Ease, Inc.,
Minneapolis, MN, USA vyazilimi kullanilarak
deneysel degerlerin istatistiksel analizi i¢in yanit
ylzeyi metodolojisi  kullanilmistir.  Biyodizel
Uretim parametrelerinin optimizasyonu icin Ylzey
yamt metodolojisine dayali merkezi merkezi
kompozit tasarim (CCD) kullanilmistir. Toplamda
30 adet deney yapilmistir. Bu tasarim 16 faktoryel
nokta, 8 eksenel nokta ve 6 merkez noktas: icerir.
Kullamilan Uretim parametreleri molar oran (A),
reaksiyon siresi (B), katalizor miktari (C) ve
reaksiyon sicakhgidir (D). Kullanilan  dort
bagimsiz degisken ve degerleri Cizelge 1’de
verilmistir.  Yamt ylizey metodolojisi yanit
ylzeyini tahmin etmek icin 2. dereceden polinom
modeli kullanmilir. Bu asagidaki Esitlik 1’de
verildigi gibidir [22].
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Burada; Y tahmin edilen biyodizel verimi, n faktor

sayisi, Bo sabit, Bi, Bi, Py dogrusal, dortli ve

etkilesim katsayilaridir.

Varyans analizini degerlendirmek (ANOVA) icin
modelin istatistiksel bir analizi gerceklestirilmistir.
Model uyumunun kalitesi belirleme katsayis1 (R?)
kullanilarak degerlendirilmistir ve tepki ylizey
grafigi regrasyon analizinden elde edilen uygun bir
kuadratik ~ polinom  denklemi  kullanilarak
gelistirilmistir.

Cizelge 1. Bagimsiz degiskenler ve degerleri

4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. Yanit Yuzey Metodolojisi ile Optimizasyon

Biyodizel Uretiminde metanol/yag molar orain,
reaksiyon suresi, katalizr miktar1 ve reaksiyon
sicakliginin  etkileri merkezi kompozit tasarim
(CCD) kullanilarak  belirlenmistir.  Biyodizel
Uretiminin optimizasyonu icin, merkezi kompozit
tasariminda (CCD) (¢ seviyeli dort Gretim
parametresi  kullamilmistir. Cizelge 2 0retim
parametrelerini  ve  (Oretim  parametrelerinin
seviyelerini yanitlarla birlikte vermektedir. Cikis
parametresi olan biyodizel veriminin  girig
faktorlerine gore ikinci dereceden denklemi
asagida verildigi sekildedir (Esitlik 2):

Degerler
Degiskenler 21110 1 2 Y =91,21+3,96A—-0,0296B + 3,48C +
Metanol yag 1,23D +0,4081AB +0,7881AC —1,03AD +
molar oran 3 145] 61759 2
Reaksiyon suresi 0,0781BC +1,04BD - 0,4656CD — 2, 75A% —
(dK) 30 1451 60 | 751 90 | 0370387 —3,71C? -0,4778D"
Katalizor miktari
(%) 0310610912115 Burada; Y biyodizel verimi, A metanol/yag molar
Reaksiyon orani, B reaksiyon siresi, C katalizor miktari, D
sicakligi (°C) 50 | 551 60 | 65| 70 reaksiyon sicakhgidir.
Cizelge 2. Yanit yiizey metodu ile belirlenen degiskenler ve yanitlar
. L . Deneysel Tahmini
Danoey Molar oran sRUeraeI;iSI()(/jir)l mflil:::iz(g/t)) SE:EE %IIy(c:Jr(]:) biyodizel biyodizel
& verimi (%) | verimi (%)

1 7,5 45 0,6 65 83 82,93

2 7,5 45 1,2 55 93,5 92,98

3 6,0 60 0,9 60 92,1 91,21

4 6,0 60 0,9 70 90,54 91,76

5 4,5 75 0,6 55 72,68 72,98

6 4,5 75 1,2 55 79,56 79,44

7 7,5 45 1,2 65 90,53 90,37

8 6,0 60 0,9 60 91 91,21

9 6,0 60 0,9 60 90,25 91,21

10 7.5 75 0,6 55 83 82,19

11 7,5 45 0,6 55 81,65 83,67

12 6,0 30 0,9 60 90,3 89,79

13 4,5 45 0,6 55 75,66 76,10
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Cizelge 2 (Devam)

Ceyla OZGUR

. - . Deneysel Tahmini

ey | woarorn | Toshen | waiao | Resotn | biyodsl | ooz

verimi (%) | verimi (%)
14 6,0 60 0,3 60 70,2 69,43
15 6,0 90 0,9 60 89,1 89,67
16 6,0 60 15 60 82,5 83,33
17 7,5 75 1,2 65 94 93,37
18 6,0 60 0,9 50 88 86,83
19 4,5 45 1,2 65 83,12 83,74
20 6,0 60 0,9 60 91,56 91,21
21 9,0 60 0,9 60 88,9 88,14
22 3,0 60 0,9 60 71,5 72,31
23 4,5 75 1,2 65 87 85,11
24 4,5 45 1,2 55 82,5 82,25
25 4,5 45 0,6 65 80,56 79,46
26 7,5 75 0,6 65 85,23 85,62
27 6,0 60 0,9 60 92,1 91,21
28 7,5 75 1,2 55 90,56 91,80
29 6,0 60 0,9 60 90,24 91,21
30 4,5 75 0,6 65 80,18 80,51

Cizelge 3 biyodizel verimi icin ANOVA tablosunu
gostermektedir.  Varyans analizi  (ANOVA)
modelin 6nemini bulmak igin kullanilir. Her
faktorun yanit Gzerindeki 6nemini bulmak igin
olasilik degeri kulamlmistir (p-degeri) ve ayrica
her parametrenin etkilesim glclni de gosterir.
Cizelge 3’e bakildiginda p degeri 0,0001’den
disuktir ve bu da yanit degerini tahmin etmede ve
¢cikan modelin uygunlugunu belirlemede yiksek
derecede 6nemli oldugunu gdsterir. Modelin F
degeri 61,12 modelin  6nemli  oldugunu
kastetmektedir. 0,05’ten kiciuk p degerleri model
terimlerinin  6nemli  oldugunu  gosterir. Bu
durumda A, C, D, AC, AD, BD, A?% C2, model
terimleri énemlidir. Eger f degerleri ylksek ve p
degerleri de buna karsin dusik ise modelin
uygunlugu o derece iyidir. Bu orana Adeq
Precision denir. Adeq Precision sinyal/gurulti
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oranint 6lger. Modelin uygunlugu icin bu oranin
4’ten biyik olmasi istenir. Bizim modelimizde bu
oran 27,741’dir. R?> (belirleme  katsayisi)
olusturulan modelin degerlendirilmesinde
kullanilir. 0-1 arasinda bir deger sahip olup
deneylerle uyumun iyi olup olmadig:1 hakkinda
bilgi verir. ANOVA ile regresyon denkleminin
analizi, R? degerinin 0,9828 oldugunu gdstermistir.
Tahmin edilen R? ve ayarlanmis R? degerleri
sirastyla 0,9128 ve 0,9667’dir. Tahmin edilen R?
ile ayarlanmis R? degerleri arasindaki fark 0,2’den
az oldugu icin aralarinda makul bir uyum vardir.

Tahmin edilen degerlerle gercek degerler
arasindaki  mikemmel uyum  Sekil 2’de
gosterilmistir. Sekilden de gorildugi gibi tim
noktalar mikemmel uyum cizgisine ¢cok yakindur.
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Cizelge 3. Model sonuglari (ANOVA)

Kareler Kareler L. L.
Kaynak DF toplam ortalamas: F-degeri P-degeri
Model 14 127518 91,08 61,12 <0,0001 onemli
A-Molar oran 1 376,12 376,12 252,39 <0,0001
B-Reaksiyon 1 0,0210 0,0210 0,0141 0,9071
suresi
C-Katalizor 1 289,88 289,88 194,52 <0,0001
miktar:
D-reaksiyon 1 26,48 26,48 24,48 0,0002
sicaklig
AB 1 2,67 2,67 1,79 0,2011
AC 1 9,94 9,94 6,67 0,0208
AD 1 16,83 16,83 11,29 0,0043
BC 1 0,0977 0,0977 0,0655 0,8014
BD 1 17,45 17,45 11,71 0,0038
CD 1 347 347 233 0,1479
A2 1 206,72 206,72 138,72 <0,0001
B? 1 376 376 252 0,1330
c? 1 377,08 377,08 253,03 <0,0001
D? 1 6,26 6,26 420 0,0583
Artik 15 22.35 1,49
Uyum eksikligi |4 18,74 1,87 2,59 0,1523 Og:gi‘l"
Saf hata 5 361 0,7227

R2:0,9828, Ayarlanmis R?: 0,9667, Tahmini R?: 0,9128

95 —

90—

85 —

80—

Tahmini Degerler

75+

70—

65 -

65 0 75 ao as 90 95
Gergek Degerler
Sekil 2. Biyodizel veriminde gercek degerlere karsi tahmin edilen degerler
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4.2. Reaksiyon Parametrelerinin  Biyodizel
Verimi Uzerine Etkisi
Transesterifikasyon prosesi sirasinda reasiyon

parametrelerinin etkilegsim etkileri, U¢ boyutlu
yuzey grafikleri analiz edilmistir. Sekil 3 katalizor
miktar1 ve metanol/yag oranminin biyodizel verimi
lUzerindeki etkisini gostermektedir. Sekil 3’de de
gorildiigt  Uzere katalizor miktar1  arttikca
biyodizel veriminde de bir artis gozikmektedir,
buna karsilik reaksiyon siresi 60 dakika ve
reaksiyon sicakhigi 60 °C olarak sabit tutuldugunda
molar oran arttik¢a biyodizel veriminde de ufak bir
artis gozlenmektedir.

[T I

C: Katalizdr miktan

Sekil 3. Molar oran ve Kkataliz6r miktarinin
biyodizel verimi Uzerindeki etkisinin 3
boyutlu cizimi

Sekil 4 reaksiyon sicakligi ve molar oranin
biyodizel verimi zerindeki karsilikli etkilesimini
gostermektedir. Sekil 4’e gore reaksiyon sicakligi
ve molar oran arttik¢a biyodizel veriminde de bir
artis g6zlenmektedir.

Sekil 5’te reaksiyon sicakhgi ve Katalizor
miktarinin biyodizel verimi (zerindeki &nemini
gostermektedir. Sekil 5’den de gorildigu gibi
reaksiyon sicakhginin artmas: ile reaksiyon
veriminde 6nemli bir artig gérinmemesine ragmen
katalizr miktar: arttikca biyodizel veriminde ciddi
bir artis gbzlenmektedir.
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WVerim (3%)

Dx: Reaksivon sicakhipp =
Sekil 4. Molar oran ve reaksiyon sicaklhiginin

biyodizel verimi Uzerindeki etkisinin 3
boyutlu ¢izimi

Verim (%)

55 a4

Dx: Beaksivon swcalkdif

Sekil 5. Katalizor miktar ve reaksiyon
sicakhiginin biyodizel verimi (zerindeki
etkisinin 3 boyutlu ¢izimi

4.3. Uretim Optimizasyon Teknigi

Yamt yizey metodundan elde edilen regresyon
polinom denklemi her bir Oretim parametresinin
optimum seviyesinde maksimum yaniti
hesaplamak i¢in kullanilmigtir. Biyodizel Uretim
parametrelerinin optimum degerleri Sekil 6’da
gosterilmektedir. Optimum degisken degerleri:
6,97:1 metanol/yag oram, 74,99 dakika reaksiyon
siiresi, %1,04 katalizr miktari, 64,99 °C reaksiyon
sicakhigidir. Bu optimum degerlerde tahmin edilen
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biyodizel verimi %94,49’dur. Optimum degerler
temel alinarak yapilan deneysel calismada elde
edilen biyodizel verimi %94,0’tlr. Elde edilen

4,5 75
A: Molar oran=6,97

] ’
0,6 1,2
C: Katalizor miktari=1,04

sonuglar karsilastirilldiginda deneysel sonug ile
yanit yuzey metodundan elde edilen sonug
arasinda %0,52’lik bir hata oldugu gorulmektedir.

|| |

45 75
B: Slire=74,99

|| |

55 65
D: Sicaklik=64,99

Sekil 6. Uretim parametrelerinin optimal seviyeleri

PR S
l—|_______________
o 94
Verim=94,49

Soya-musir yag: karisimindan biyodizel dretiminde
transesterifikasyon yontemi kullanilmigtir. Metil
ester verimini maksimize etmek icin reaksiyon
parametreleri yanit yilzey metodolojisine dayali
merkezi kompozit tasarimi (CCD) kullanilarak
optimize edildi. Deneysel sonuglarin analizine
dayanarak, asagidaki sonuclar elde edilmistir:

Optimum  reaksiyon  parametreleri  6,97:1
metanol/yag orani, 74,99 dakika reaksiyon slresi,
%1,04 katalizér miktari, 64,99 °C reaksiyon
sicakligidir. %94,49’luk optimum biyodizel verimi
optimal reaksiyon kosullarinda elde edilmistir.

Biyodizel modeli icin R? belirleme katsayis

0.9828 olarak bulunmustur ki bu da modelin
dogrulugunun gostergesidir.
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Elde edilen sonuglar, tahmin edilen biyodizel
verimi ile %94,49, test edilen verim %94,0
arasinda  ¢ok iyi  bir uyum oldugunu
goOstermektedir.

Bu da gosteriyor ki yamt yiizey metodu biyodizel
uretim parametrelerinin optimizasyonuna etkili bir
sekilde uygulanabilir.
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