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Öz 

Bu çalışmada, kesikli sistem adsorpsiyon prosesi ile sentetik olarak hazırlanan sulu çözeltilerden metilen mavisi (MM) 

boyar maddesinin uzaklaştırılmasında Erzurum ili Narman ilçesinden temin edilen doğal kilin kullanılabilirliği 

araştırılmıştır. Deneysel parametreler olarak; pH (3.0 – 8.0 aralığı), karıştırma hızı (100 devir/dakika - 400 devir/dakika 

aralığı), başlangıç boyar madde konsantrasyonu (25 mg.L
-1

- 500 mgL
-1

 aralığı), adsorban dozajı (0.025 g 100 mL
-1

 – 

0.100 g.100 mL
-1

 aralığı) ve NaCl konsantrasyonu (0 mM – 0.001 mM aralığı) seçilmiştir. Çalışmalarda adsorpsiyon 

veriminin artan başlangıç MM konsantrasyonu, pH ve karıştırma hızı ile arttığı, NaCl konsantrasyonu ve adsorban 

dozajı ile azaldığı tespit edilmiştir. Çalışmalar sonucunda doğal kilin en yüksek adsorpsiyon kapasitesinin 25 ºC’de, 300 

devir/dakika karıştırma hızında, çözelti doğal pH değerinde ve 500 mg.L
-1

 MM konsantrasyonunda 338.15 mg.g
-

1
olduğu tespit edilmiştir. 

 

Anahtar kelimeler: Adsorpsiyon, Kil, Kimyasal Oksijen İhtiyacı, Metilen Mavisi 

 

 

Abstract 

In this study, the utilization of natural clay obtained from the Narman district of Erzurum province was investigated in 

the removal of methylene blue (MB) from synthetically prepared aqueous solutions by batch adsorption process. As 

experimental parameters; the influences of initial pH of solution (from 3.0 to 8.0), stirring speed (from 100 to 400 rpm), 

initial dyestuff concentration  (from 25 mg.L
-1

 to 500 mg.L
-1

), adsorbent dosage (from 0.025 g.100mL
-1

 to 0.100 

g.100mL
-1

) and NaCl concentration (from 0 to 0.001 mM) were selected. It was established that adsorption amount 

increased with increasing pH, dye concentration and stirring speed, but decreased with increased ionic strength and 

adsorbent dosage. As a result of working, the highest adsorption capacity of natural clay was observed as 338.15 mg.g 
-

1
at 25 °C, at a stirring speed of 300 rpm, at a solution of natural pH and at a initial MB concentration of 500 mg.L

-1
. 

 

Keywords: Adsorption, Clay, Chemical Oxygen Demand, Methylene Blue 
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1. Giriş 

 

Tekstil endüstrisi, yüksek kirlilik yükü ve atık su 

miktarı, çözünmüş madde konsantrasyonu ve 

değişik yapıda boyar maddeler içeren çeşitli 

üretim proseslerine sahip sanayi dallarından 

birisidir. Tekstil endüstrisi atık suları çoğunlukla 

yüksek konsantrasyonlarda organik ve inorganik 

kimyasallar barındırır ve bu atık sular yüksek 

konsantrasyonlarda Kimyasal Oksijen İhtiyacı 

(KOİ),  Toplam Organik Karbon (TOK) ve renk 

içerirler. Dünya genelinde üretilen boyar 

maddelerin yıllık yaklaşık %20’si atık sulara 

verilmektedir. Tekstil atık sularındaki bu boyar 

maddeler; hem klasik arıtma sistemlerine direnç 

göstermeleri hem de boyar maddelerin hidroliz 

olmaları sonucunda toksik ve kanserojenik yan 

ürünler üretmeleri nedeniyle önemli bir çevre 

kirliliği problemi haline gelmiştir. Kullanılan 

boyar maddeler belirli dalga boylarında ışık için 

kuvvetli absorpsiyon kabiliyetine sahip 

olduklarından, alıcı ortamlardaki ışık 

geçirgenliğini azaltarak, bitkilerin fotosentez 

hızlarını düşürmekte ve dolayısıyla doğal yoldan 

oksijen üretiminin düşmesine neden olmaktadırlar 

(Yılmaz, 2009). 

 

Günümüzde tekstil endüstrisinden kaynaklanan 

atık suların arıtılması için, membran filtrasyonu 

(Molinari vd., 2004; Zhu vd., 2013), ileri 

oksidasyon (Panizza ve Cerisola, 2009), ozonlama 

(Van Leeuwen vd., 2009) elektrokoagülasyon 

(Aoudj vd., 2010; Yılmaz, 2012), 

koagülasyon/flokülasyon (Moghaddam vd., 2010; 

Man vd., 2012), adsorpsiyon (Mahmoodi, 2011; 

Habte vd., 2014) ve biosorpsiyon (Somasekhara 

Reddy vd., 2012) yaygın olarak kullanılan arıtma 

prosesleridir. 

 

Adsorpsiyon bir fazda bulunan iyon ya da 

moleküllerin, bir diğer fazın yüzeyinde 

yoğunlaşması ve konsantre olması işlemi olarak 

tanımlanabilir. Biriken maddeye “adsorbat”, 

adsorplayan maddeye de “adsorbent” ya da 

“adsorban” denir. Adsorpsiyon; sıvı-sıvı, sıvı-gaz, 

sıvı-katı ya da gaz-katı gibi iki faz arasında 

oluşur. Bu iki fazı ayıran yüzeyler ‘ara yüzey’ 

olarak isimlendirilir. Adsorpsiyon prosesinde 

adsorban olarak kullanılacak maddeler; ucuz ve 

kolay elde edilebilir olmalı, zehirli olmamalı, 

geniş yüzey alanına sahip olmalı, suda 

çözünmemeli ve yeniden kullanılabilir olmalıdır 

(Özdeş vd., 2009). Adsorpsiyon prosesinde en 

yaygın olarak kullanılan adsorban madde aktif 

karbon olmakla birlikte, aktif karbonun pahalı 

olması ve geri kazanımının ilave maliyet getirmesi 

gibi dezavantajları da bulunmaktadır. Son yıllarda 

düşük maliyetli ve doğal adsorbanların kullanımı 

da yaygınlaşmıştır (Çulcu, 2015). Adsorpsiyon 

prosesinde; polimerler  (Kim ve Guiochon, 2005), 

pomza taşı (Veliev vd., 2006), kil (Veli ve Alyüz, 

2007), bentonit (Bulut vd., 2008) ve aktif karbon 

(Khaled vd., 2009; Bangash ve Alam, 2009; 

Schimmel vd., 2010) yaygın olarak kullanılan 

adsorbanlardan bazılarıdır. 

 

Bu çalışmada, tekstil, deri ve kâğıt gibi 

endüstrilerde yaygın olarak kullanılan, sularda çok 

düşük konsantrasyonlarda bulunması halinde bile 

toksik etkilere sahip olan katyonik bir boyar 

madde olan metilen mavisinin (MM) sulu 

çözeltilerden uzaklaştırılma şartları araştırılmıştır. 

Adsorban olarak Erzurum ili Narman ilçesi 

havzasından temin edilmiş sarı renkli doğal kil 

kullanılmıştır. Çalışmalarda MM’nin doğal kil 

üzerine adsorpsiyonu pH, karıştırma hızı, 

başlangıç MM konsantrasyonu, adsorban dozajı 

ve elektrolit konsantrasyonun etkisi incelenerek 

optimum koşullar belirlenmiştir. 

 

2. Materyal Metot 

 

2.1. Kullanılan Adsorban ve Özellikleri 

 

Adsorpsiyon deneylerinde kullanılan doğal kil 

minerali, Erzurum ili Narman ilçesinden temin 

edilmiştir. Araziden getirilen doğal kil örnekleri 

etüvde (105 
o
C’de) kurutulduktan sonra öğütücüde 

(Los Angles Işınma aletinde) yeterli süre 

öğütülmüş ve daha sonra öğütülmüş 

numunelerden gerekli miktar alınarak su ile 

karıştırılmış ve kil süspansiyonu hazırlanmıştır. 

Daha sonra hazırlanan kil süspansiyonu içindeki 

silt boyutundaki malzemeler Stokes yasasına göre 

yeterli süre (1 saat kadar) çöktürülmüş (Uzuner, 

2005) ve çöken malzeme (silt) süspansiyondan 

uzaklaştırılmıştır. Kil numunesine yaptırılan X-

Işını Fraksiyonu (XRF) analiz sonuçlarından elde 

edilen kimyasal bileşenler Tablo 1’de verilmiştir. 

 
Tablo 1. Kullanılan kil mineralinin kimyasal bileşimi 

Kimyasal Bileşimi Yüzde Miktar (%) 

Na2O 0.02 

MgO 2.82 

Al2O3 20.67 

SiO2 53.28 

K2O 0.82 

CaO 1.71 

TiO2 0.63 

Fe2O3 6.13 

Limit Oksijen İndeksi (LOI) 14.00 

SiO2/Al2O3 2.57 

SiO2/Fe2O3 8.69 

SiO2/MgO 18.89 

SiO2/CaO 31.15 
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2.2. Kullanılan Boyar Madde 

 

Adsorbat olarak kullanılan MM’nin kimyasal 

formülü C16H18CIN3S olup, 319.85 g.mol
-1

 

molekül ağırlığına sahiptir. MM’nin molekül 

yapısı Şekil 1’de görülmektedir. 

 

 

 

Şekil 1. MM’nin molekül yapısı 

 

 

2.3. Adsorpsiyon Çalışmaları 

 

Adsorpsiyon deneyleri 100 mL’lik çalışma 

hacmine sahip erlenlerde yürütülmüştür. Sıcaklık 

ve karıştırma hızının adsorpsiyon üzerine 

etkilerinin incelenmesinde, ayarlı Edmünd Bühler 

GmbH (KS-15) marka çalkalamalı inkübatör 

kullanılmıştır. Çalışmalar kesikli modda 

gerçekleştirilmiş olup, pH etkisinin incelenmesi 

dışındaki tüm çalışmalarda çözeltinin doğal pH 

değerinde (100 mg.L
-1 

için pH ≈ 5.20) 

çalışılmıştır. MM çözeltilerinin başlangıç 

konsantrasyonları 25–500 mg.L
-1

 aralığında 

değiştirilmiştir. Çözeltilerin pH’sı WTW multi 

340i marka pH-metre kullanılarak 1N NaOH ve 

1N HCl çözeltileri ile ayarlanmıştır. 

 

Kimyasal oksijen ihtiyacı analizleri standart 

metotlarda (APHA, 1998) belirtilen kapalı sistem 

(reflux) yöntemine göre yapılmıştır. Doğal kilin 

adsorpsiyon kapasitesi ve KOİ giderim verimleri 

aşağıdaki kütle denkliği eşitlikleri kullanılarak 

hesaplanmıştır (Sapawe vd., 2013). 
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Burada qt (mg.g
-1

); t anında birim adsorban 

yüzeyinde tutunan KOİ miktarı, Co ve Ct; 

başlangıç ve t anındaki MM konsantrasyonları 

(mg.L
-1

), V; MM çözeltisinin hacmi (L), m; 

kullanılan doğal kil örneğinin kütlesi (g) ve ƞ; % 

KOİ giderim verimidir. 

 

3. Bulgular ve Tartışma 

 

3.1. Başlangıç Çözelti pH’sının Etkisi 

 

Başlangıç çözelti pH’sı askıdaki partiküller 

üzerinde boyanın adsorpsiyonunu kontrol eden en 

önemli parametrelerden biridir (Doğan vd., 2004). 

MM’nin doğal kil örnekleri yüzeyinde KOİ 

adsorpsiyon verimi; 25 ºC sıcaklıkta, 300 

devir/dakika (dev.dak
-1

) karıştırma hızında, 60 

dakika denge süresinde ve pH değerleri 3.0; 4.0; 

5.0; 6.0; 7.0 ve 8.0 olan çözeltiler için 

incelenmiştir. Elde edilen sonuçlar Şekil 2’de 

gösterilmiştir. Deneysel sonuçlardan başlangıç 

çözelti pH değerinin artmasıyla adsorpsiyon 

veriminde artma gözlenmiştir. pH 3.0’dan 8.0’a 

arttığında adsorpsiyon verimi de 188.1 mg.g
-1

 den 

200.2 mg.g
-1

 e yükselmiştir. 

 

Adsorbanların yüzey yükünü çözelti pH’sı büyük 

ölçüde etkiler. Sulu çözeltide bulunan hidronyum 

ve hidroksil iyonları adsorban yüzeyine oldukça 

güçlü bir şekilde adsorbe olurlar. Bu nedenle diğer 

iyonların adsorpsiyonu çözelti pH değerinden 

etkilenir. pH değişimi adsorban yüzey aktif 

sitlerinde fonksiyonel grupların ayrışması yoluyla 

adsorpsiyon prosesini etkiler. 

 

Asidik pH değerlerinde adsorbanın çevresi H3O
+
 

iyonlarıyla çevrilmiş olup, adsorbanın yüzey 

fonksiyonel grupları pozitif yüklüdür (Gündoğdu, 

2010). H3O
+
 iyonları, elektrostatik itmeden dolayı 

aynı yüke sahip MM katyonlarının adsorban 

yüzeyine yaklaşmasını engeller. Bu nedenle, 

katyonik formdaki MM’nin adsorpsiyon verimi 

asidik pH değerlerinde düşük olup, pH arttıkça 

artmaktadır. 

 

Adsorpsiyon veriminin pH’nın yükselmesiyle 

artmasının nedeni, H3O
+
 iyonları ile katyonik 

formdaki MM’nin adsorban yüzeyindeki aktif 

bölgelere olan rekabetinin azalması ve ayrıca 

adsorban yüzeyindeki pozitif yükün azalmasıyla 

elektrostatik etkileşimin artması şeklinde 

açıklanabilir. 

 

Benzer sonuçlar literatürde mevcuttur (Vučurović 

vd., 2012; Sözüdoğru vd., 2016). Ayrıca doğal 

kilin MM adsorpsiyon kapasitesi literatürde 

verilen diğer adsorbanlarla karşılaştırılmış ve bu 

değerler Tablo 2’de gösterilmiştir. 
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Şekil 2. Adsorpsiyon üzerine başlangıç çözelti pH’sının etkisi 

 

 

Tablo 2. Kullanılan kil mineralinin MM adsorpsiyon kapasitesinin literatürde verilen diğer 

adsorbanlarla karşılaştırılması 

Adsorban Adsorpsiyon kapasitesi (mg.g
-1

) Kaynak 

Kaolin 52.76 Mounia vd., 2018 

Kaolinit 101.50 Gao vd., 2016 

Kaolinit 102.04 Krishnan vd., 2015 

Sentezlenmiş Zeolit 64.8 Sapawe vd., 2013 

Şeker pancarı küspesi 714.29 Vučurović vd., 2012 

Doğal Zeolit 19.92 Han vd., 2009 

Montmorillonit 289.12 Almeida vd., 2009 

İllit Kili 24.87 Özdeş vd., 2009 

Kil 58.20 Gürses vd., 2006 

Limon Kabuğu 29.0 Kumar vd., 2006 

Uçucu Kül 5.72 Kumar vd., 2005 

Pirinç çeltiği 40.58 Vadivelan vd., 2005 

Doğal Kil  338.15 Bu çalışma 

 

 

3.2. Karıştırma hızının etkisi 

 

Karıştırma hızı, dış sınır tabakanın yapısını 

etkilediğinden dolayı adsorpsiyon prosesi için 

önemli bir parametredir. MM’nin doğal kil 

örnekleri yüzeyinde adsorpsiyon verimine 

karıştırma hızının etkisi; doğal pH, 25 ºC 

sıcaklıkta, 60 dakika denge süresinde, 0.075 g.L
-1

 

adsorban miktarında, 100 mg.L
-1 

başlangıç boyar 

madde konsantrasyonunda, 100; 200; 300 ve 400 

dev.dak
-1

 karıştırma hızlarında incelenmiştir. 

Çalışma sonunda elde edilen veriler Şekil 3’de 

gösterilmiştir. Şekil 3’de görüleceği gibi 

karıştırma hızı arttıkça adsorpsiyon veriminde 

artış gözlenmiştir. Karıştırma hızı 100 dev.dak
-

1
’den 400 dev.dak

-1
’e arttığında adsorpsiyon 

verimi 150.67 mg.g
-1

’den 191.36 mg.g
-1

 değerine 

ulaşmıştır. Bu sonuç; artan karıştırma hızıyla kil 

çevresindeki akışkan film kalınlığının azalması ve 

buna bağlı olarak adsorpsiyon veriminin artması 

şeklinde açıklanabilir. Literatürde benzer sonuçlar 

mevcuttur (Crini vd., 2007; Sözüdoğru vd., 2016). 
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Şekil 3. Adsorpsiyon üzerine karıştırma hızının etkisi 

 

 

3.3. Başlangıç boyar madde konsantrasyonunun 

etkisi 

 

Adsorpsiyon üzerine başlangıç MM 

konsantrasyonunun etkisi; 25; 50; 100; 250 ve 500 

mg.L
-1

 konsantrasyon aralıklarında, 25 ºC’de, 300 

dev.dak.
-1

 karıştırma hızında ve çözelti doğal pH 

değerinde incelenmiştir. Çalışma sonunda elde 

edilen deneysel sonuçlar Şekil 4’de gösterilmiştir. 

Şekil 4 incelendiği zaman artan MM konsantras-

yonu ile doğal kil yüzeyinde adsorplanan KOİ 

miktarında artış olduğu görülmektedir. Ayrıca 

başlangıç boyar madde konsantrasyonu arttıkça 

adsorpsiyon kapasitesi de artmaktadır (Vimonses 

vd., 2009). Başlangıç MM konsantrasyonu 25 

mg.L
-1

’den 500 mg.L
-1

’ye artırıldığında birim 

adsorban başına adsorplanan KOİ değeri sırasıyla 

45.53 mg.g
-1

’dan 338.15 mg.g
-1’

a yükselmiştir. 

KOİ giderim verimleri de %74.32’den %32.61’e 

düşmüştür. Sabit doğal kil konsantrasyonunda, 

başlangıç MM konsantrasyonun artışı, gram 

adsorban başına daha fazla MM adsorplanmasına 

neden olur. (MM konsantrasyonu çözelti ve katı 

faz arasında oluşacak kütle transferi için önemli 

bir itici güç olduğu için). Ayrıca doğal kil 

yüzeyindeki aktif bölgelerin doygunluğa 

ulaşmasından dolayı adsorpsiyon yüzdesi 

azalmaktadır (Özdeş vd., 2009). 

 

 

 

Şekil 4. Adsorpsiyon verimi üzerine başlangıç MM konsantrasyonunun etkisi 
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3.4. Adsorban miktarının etkisi 

 

Doğal kil mineralinin süspansiyon içerisindeki 

miktarının adsorpsiyon verimine etkisi; 0.025; 

0.050; 0.075 ve 0.10 g.L
-1

’lik katı-sıvı 

oranlarında, 25 ºC sıcaklıkta, 100 mg.L
-1

 

başlangıç MM konsantrasyonunda, 300 dev.dak.
-1

 

karıştırma hızında ve doğal pH’da incelenmiştir. 

Elde edilen sonuçlar Şekil 5’te grafik edilmiştir. 

Şekil 5’ten de görülebileceği gibi doğal kilin artan 

süspansiyon katı-sıvı oranı ile adsorpsiyon hız ve 

miktarı azalmıştır. Adsorban dozajı 0.025 g.L
-

1
’den 0.1 g.L

-1
’ye arttırıldığında KOİ giderim 

verimi %34.33’dan %93.91’e artmaktadır ama 

adsorpsiyon verimi 230.08 mg.g
-1

’dan 126.85 

mg.g
-1

’a azalmaktadır. Adsorpsiyon yoğunlu-

ğundaki bu azalış sorpsiyon prosesi boyunca 

doymamış artık sorpsiyon sitlerinin varlığıyla 

açıklanabilir (Varlikli vd., 2009; Vimonses vd., 

2009). 

 

3.5. Elektrolit konsantrasyonunun etkisi 

 

Endüstriyel atık sular inorganik tuzlar gibi çeşitli 

katkı maddeleri ile daima kirletildiği için boya 

çözeltilerinin adsorpsiyon niteliği üzerindeki bu 

iyonların etkilerinin incelenmesi önemlidir. Bu 

amaçla; 100 mg. L
-1

 konsantrasyonundaki MM 

çözeltileri ve 0.075 g.L
-1

  derişimindeki doğal kil 

süspansiyonları, 0.001 mM – 0.1 mM  

aralıklarındaki NaCl çözeltileriyle, 60 dakika, 300 

dev.dak.
-1

 karıştırma hızında ve doğal pH’da  

muamele edilmiştir. Elde edilen veriler Şekil 6’da 

grafik edilmiştir. 

 

 
Şekil 5. Adsorpsiyon verimi üzerine adsorban dozajının etkisi 

 

 
Şekil 6. Adsorpsiyon verimi üzerine NaCl konsantrasyonunun etkisi 

0

25

50

75

100

0

50

100

150

200

250

0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12
%

 V
er

im
 

q
t 

(m
g
.g

-1
) 

Adsorban dozajı (g.100 mL-1) 

(qt) % Verim

50

60

70

80

90

160

170

180

190

200

0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12

%
 V

er
im

 

q
t 

(m
g
.g

-1
) 

NaCl konsantrasyonu (mM) 

(qt) % Verim



Bayar / GUFBED 8(2) (2018) 264-272 

270 

Deneysel sonuçlardan görüldüğü gibi NaCl 

konsantrasyonunun artmasıyla adsorpsiyon verimi 

azalmaktadır. NaCl konsantrasyonu 0 mM’den 0.1 

mM’a arttığında adsorpsiyon kapasitesi 192.04 

mg.g
-1

’den 165.73 mg.g
-1

’e ve KOİ giderim 

verimi de %87.28’den %73.98’e azalmıştır. 

İyonik şiddetteki artış adsorbat molekülleri ve 

adsorban yüzeyi arasındaki elektrostatik çekimi 

azaltır ve böylece adsorpsiyon kapasitesi azalır. 

Bu yüzden, doğal kil yüzeyindeki adsorpsiyon 

kapasitesi azalmaktadır (Dogan vd., 2009; Weng 

vd., 2009). 

 

4. Sonuçlar 

 

Bu çalışmada Erzurum ili Narman ilçesi 

havzasından temin edilmiş doğal sarı kil minerali 

ile tekstil endüstrisinde yaygın olarak kullanılan 

katyonik yapıda olan MM sulu çözeltilerinde KOİ 

adsorpsiyonu araştırılmıştır. Çalışmalar 

sonucunda doğal kil yüzeyinde birim adsorban 

başına adsorplanan KOİ miktarının, artan sulu 

çözelti pH’sı, karıştırma hızı ve başlangıç boyar 

madde konsantrasyonu ile arttığı, artan adsorban 

dozajı ve NaCl konsantrasyonu ile azaldığı tespit 

edilmiştir. Denge anlarında maksimum 

adsorpsiyon verimleri pH 8.0’de 200.20 mg.g
-1

, 

400 dev.dak.
-1

 karıştırma hızında 191.375 mg.g
-1

, 

500 mg.L
-1

 başlangıç MM konsantrasyonunda 

338.13 mg.g
-1

 ve 0.025 g.100 mL
-1

 adsorban 

dozajında 230.08 mg.g
-1

 olarak elde edilmiştir. En 

yüksek KOİ giderim verimleri ise; pH 8.0’de 

%87.30; 300 dev.dak
-1

 karıştırma hızında %86.6; 

50 mg.L
-1

 MM konsantrasyonda %89.2; 0.1 g.L
-1

 

adsorban dozajında %94.79 ve elektrolit ilave 

yapılmadan gerçekleştirilen denemede %87.28 

olarak gerçekleşmiştir. 
 
Elde edilen adsorpsiyon 

kapasiteleri literatürdeki diğer çalışmalarla 

karşılaştırıldığında, doğal kilin birçok 

adsorbandan daha yüksek performans gösterdiği 

görülmüştür. 
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