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SIMGE LISTESI

: Dengede birim adsorban tarafindan adsorplanmis adsorbat miktari, mg/g
: Dengede ¢ozeltideki adsorbat konsantrasyonu, mg/L

: Birim adsorbanin maksimum adsorpsiyon kapasitesi, mg/g
: Langmuir izotermi sabiti, L/mg

: Freundlich sabiti, mg**/" Y g

: Adsorpsiyon yogunlugunu veren Freunclich sabiti

: Regresyon katsayisi

: Baslangicta ¢ozeltideki adsorban konsantrasyonu, mg/L

: Cozelti hacmi, L

: Standart sapma

: Yalanci 1. derece hiz sabiti, dak™

: Yalanci 2. derece hiz sabiti, g mg™* dak™

: Adsorbatin denge konsantrasyonu, mg/L

: Dengede birim adsorban tarafindan adsorplanmis adsorban miktari, mg/g

: Adsorpsiyon isisina bagl Temkin sabiti, J/mol

: Temkin izoterm sabiti, L/g

: Elovich kinetik modelinde adsorpsiyon hizini ifade eden sabit, mg g™* dak

: Elovich kinetik modelinde ylizey kaplama derecesi ve adsorpsiyon aktivasyon
enerjisi ile ilgili sabit, g mg™

: Partikdl ici difliizyon hiz sabiti, mg g'1 dak™
. Partikdl i¢i diftizyon modelinde adsorban ile adsorbat arasinda olusan tabakanin

kalinhigr hakkinda bilgi veren sabit, mg g'1
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OZET

TARIMSAL ATIKLAR KULLANILARAK SULU COZELTILERDEN
ALUMINYUM GIDERIMINiIN iNCELENMESI

Merve METE

Kimya Mihendisligi Anabilim Dal

Yuksek Lisans Tezi

Tez Danismani: Prof. Dr. Belma OZBEK

GUnumuzde su kirliligi, gelisen teknoloji, hizla artan niifus ve sanayi faaliyetleri sonucu
diinyanin en 6énemli ¢evre sorunlarindan biri haline gelmistir. Endistriyel faaliyetler
sonucu alici sulara karisan bircok atik ve atiksularin yapisinda agir metal
bulunmaktadir. Sulardaki agir metaller, dogal yasam ve canlilar tizerinde olusturdugu
tehlikeler nedeniyle 6nemli bir konu haline gelmistir.

Aliminyum sularda en ¢ok bulunan agir metallerden biridir. Genellikle, sanayide
aliminyum giderimi igin temel kimyasal yontemler kullanilmaktadir. Fakat, yiksek
maliyet ve toksik etki birakan atik gamurlarin zor elimine edilmesi kimyasal yontemin
dezavantajlaridir. Bu durumda; ucuz, kolay bulunabilen, kullanimi kolay ve cevre dostu
biyoteknolojik teknikler kullanilabilir.

Bu calismanin amaci, tarimsal atik olan ucuz maliyetli biosorbentlerin (muz kabugu,
limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kiispesi) sulu ¢ozeltilerden aliiminyum giderim
kapasitelerinin deneysel tasarim yontemi kullanilarak arastiriimasidir. pH, biosorbent
miktari ve temas siresi gibi proses parametrelerinin aliminyum adsorpsiyonuna
etkileri Design Expert 9.0 programi kullanilarak incelenmistir. Ayrica, deneylerden elde
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edilen veriler dikkate alinarak kullanilan her bir biosorbent i¢in en uygun adsorpsiyon
izoterm modelleri ve kinetik modeller belirlenmistir.

Kullanilan tarimsal atiklar icerisinde susam kiispesi ile gerceklestirilen adsorpsiyon
isleminde pH 4, 25 °C sicaklik, 0.25 g biosorbent miktari ve 30 dak temas siresi
kosullarinda %98.64 verim ile aliminyum gideriminin en ylksek oldugu tespit
edilmistir. Susam kuspesi icin hesaplanan Q. degeri 12.315 mg/g olarak bulunmustur.
Muz kabugu, aspir kispesi ve limon kabugu ile gerceklestirilen adsorpsiyon
islemlerinde ise pH 6, 25 °C sicaklik, 0.25 g biosorbent miktari ve 30 dak temas siresi
kosullarinda sirasi ile %98.02, %97.77 ve %93.76 aliminyum giderimi tespit edilmistir.
Muz kabugu, aspir kispesi ve limon kabugu icin hesaplanan Q.. degerleri ise sirasi ile
11.041, 9.0367 ve 7.8678 mg/g olarak bulunmustur.

Anahtar Kelimeler: Aliminyum giderimi, tarimsal atiklar, adsorpsiyon, deneysel
tasarim ve optimizasyon, izoterm model, kinetik model
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF ALUMINUM REMOVAL
FROM AQUEOUS SOLUTIONS USING AGRICULTURAL RESIDUES

Merve METE

Department of Chemical Engineering

MSc. Thesis

Adviser: Prof. Dr. Belma OZBEK

Nowadays, water pollution has become one of the most important environmental
problems in the world. Heavy metals in the waste waters have become an important
issue because of their negative effects on natural habitats and vibrants. Aluminum is
one of the most abundant heavy metals in waters. In generally, chemical techniques
are used for effective removal of aluminium mainly by many industries. These
techniques are preferred because of their easy application. However, the chemical
techniques have disadvantages such as high cost and generation of toxic slurries that
are difficult to eliminate. At this stage, the biotechnological techniques which are
inexpensive, easy to use and eco-friendly can be used.

The aim of the present study is to investigate aluminium adsorption performance of
biosorbents which basically available as agricultural residues. For this purpose; banana
peel, lemon peel, sesame seed cake and safflower seed cake were used as biosorbents
which are eco-friendly, alternative, non-conventional materials for investigation of
heavy metal removal. The effects of process parameters such as pH, biosorbent dose
and contact time were investigated using Design Expert 9.0 software. Besides, the
most suitable adsorption isotherm models and kinetic models were examined
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according to the data obtained from the adsorption experiments for each biosorbent
used.

In the present study; after evaluation of the experimental data obtained from the
adsorption studies; aluminum removal using banana peel, lemon peel and safflower
seed cake were found as 98.02%, 93.76% and 97.7%, respectively, at pH 6, 0.25 g
amount of biosorbent, 30 min of contact time. Moreover, using sesame seed cake,
aluminum removal was found as 98.64% at pH 4, 0.25 g amount of biosorbent, 30 min
of contact time.

In the present study; after evaluation of the experimental data obtained from the
adsorption studies; among agricultural residues used, aluminum removal using sesame
seed cake was found as 98.64% at pH 4, 25 °c temperature, 0.25 g amount of
biosorbent, 30 min of contact time. The maximum adsorption capacity value, Qmax, for
sesame seed cake was calculated as 12.315 mg/g. Aluminum removal using banana
peel, safflower seed cake and lemon peel were found as 98.02%, and 97.7%, 93.76%,
respectively, at pH 6, 25 oc temperature, 0.25 g amount of biosorbent, 30 min of
contact time. The maximum adsorption capacity values, Qmax, for banana peel,
safflower seed cake and lemon peel were calculated as 11.041, 9.0367 ve 7.8678 mg/g,
respectively.

Keywords: Aluminum removal, agricultural residues, adsorption, experimental design
and optimisation, isotherm model, kinetic model
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GRADUATE SCHOOL OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES

XXii



BOLUM 1

GIRIS

1.1 Literatiir Ozeti

Dinya niufusunun artmasinin yani sira teknolojinin gelisimi ve sanayilesme hizinin
artmasi gibi faktorler c¢evre kirliligini de beraberinde getirmistir. Su Kkirliligi ise
glinimizde bu sorunlarin en basinda yer almaktadir. Su kirliligi, organik, inorganik,
biyolojik ve radyoaktif herhangi bir maddenin suya karisarak yapi ve kalitesinin
bozulmasi olarak ifade edilebilir. Cevre ve insan saghgini olumsuz etkileyen su
kirliliginin sebepleri, tarimsal faaliyetler, bitki ve besin maddelerinin sebep oldugu
kirlilikler, hayvan atiklarinin olusturdugu kirlilikler, tarimsal micadele igin kullanilan
ilaglarin olusturdugu kirlilikler ve sanayi faaliyetlerinin sebep oldugu kirlilikler olarak

siralanabilir.

Sanayi faaliyetleri sebebiyle meydana gelen atik ve toksik agir metaller su kirliligine
sebeplerinin en basinda gelmektedir. Bunlardan en sik rastlanan agir metal bakimindan
kirleticiler, petrol atiklari, kagit, metal kaplama, ilag, deri sanayi ve deterjan sanayi
atiklanidir [1]. Agir metal iceren bu atik sularin dogal ve igme sularina karismasi, ¢evre
ve canlilar lGzerinde tehdit olusturmaktadir. Zehirleyici 6zelliklerinden dolayi ekosistemi
kirleten agir metaller insan saghgini da olumsuz etkilemektedir. Bu sebeple agir metal
iceren atik sularin, cevreye verilmeden Once cesitli diinya standartlarinin uygun

gordugl degerlerin altina indirilmesi gerekmektedir.



Aliminyum, silisyum ve oksijenden sonra diinyada en ¢ok bulunan Uglincli element
olmasina ragmen, ilk defa 1808 yilinda ingiliz Sir Humpry Davy tarafindan kesfedilmis,
1886 yilinda ise elektroliz ydonteminin kullanilmaya baslamasi ile beraber ticari tretimi
gerceklestirilmistir. Yaklasik 110 yildir ticari olarak Uretilen aliminyum, bakir, kalay ve

kursun lretiminin toplamindan daha fazla Giretilmektedir [2].

Aliminyum hafifligi, kolay sekil alabilirligi, cekilebilirligi, islenebilirligi, korozyona karsi
yuksek mukavametli olmasi, yiksek 1si ve elektrik iletkenlik 6zelligi, 15181 ve sty
yansitmasindan dolayl, demirden sonra dinyada en fazla kullanilan metaldir. Bu

nedenle, atik sulardaki miktarinin kontrolii 6nem tasimaktadir [2].

Atik sulardan agir metal giderimi icin genellikle tercih edilen metotlar: iyon degisimi,
elektrokimyasal yontemler, kimyasal koagillasyon, c¢oktirme ve yaygin olarak
adsorpsiyon islemidir. Adsorpsiyon prosesinde en ¢ok tercih edilen aktif karbon, sulu

¢Ozeltilerden metal iyonlari adsorplamada etkili bir adsorbentdir.

Tarimsal atiklar ekonomik olmalari ve kolay bulunabilmeleri nedeni ile yliksek maliyetli
adsorbentlere alternatiftir [1]. Agir metal giderimi icin kullanilmis olan biosorbentler,
piring samani, yosun, agac ve aga¢ kabugu, misir kocani, seker kamisi posasi, talas,
piring kabugu, deniz Grlnleri atik camuru, zeytin kispesi, kil, cam igneleri, badem
kabuklari, kaktus yapraklari, kémir Grdnleri, ucucu kil, narenciye kabuklari ve bitki

turbasi olarak yer almaktadir [4].

Tarimsal atiklarin icerisinde muz, diinya lzerinde en ¢ok tliketilen bitkilerden biridir.
Diinyada Glineydogu Asya’nin tropikal bolgelerinde yetisen agacsi bitki ve bu bitkinin
yesil kabuklu (bazi tlrlerinde kirmizi veya pembe kabuklu) uzun meyveleridir.
Tirkiye’de Anamur ile Alanya arasinda Uretilmektedir. Muzun bu kadar talep goren bir
meyve olmasinin sebebi besleyici bir besin kaynagl olmasi, bircok vitamin, protein,

mineral ve aminoasidi icermesidir [5].

Limon (Citrus limon L.) yil boyunca biylimeyi surdiren, kisin yapraklarini dokmeyen
agac turidir. Turkiye’de Ege ve Akdeniz bdlgelerinde bolca bulunmaktadir. Limon
kabugu seliiloz, hemi-seliiloz ve pektin maddelerinden olusan bir yapiya sahiptir [6].

Muz ve limon kabugu adsorpsiyon calismalarinda ginimiizde biosorbent olarak



kullanilma egilimi artmis, kolay bulunabilir ve uygulanabilir, ucuz maliyetli ve gevre

dostu bio-materyallerdir [4].

Ayciceginden sonra ikinci onemli yag bitkisi olan susamin Tirkiye'de Uretimi
yapilmaktadir. Susamin yag orani ve enerji degeri ¢ok yilksek olmakla beraber
yapisinda protein, kalsiyum, magnezyum, potasyum, mineraller ve B vitamini
bulunmaktadir. Susam yagi liretimi sonrasinda meydana gelen susam kispesi yuksek
protein ve mineral igermektedir. Buna karsin, sadece hayvan yemi olarak

kullanilmaktadir [7].

Aspir bitkisi, Arabistan yarimadasindan gelen, daha sonra iran, Hindistan ve Pakistan
gibi Ulkelere yayilan, Tirkiye'de ise Anadolu’da yabani olarak rastlanan ve ekimi de
yapiimakta olan bir bitkidir. Ulkemizde Eskisehir, Burdur ve lsparta’da {retimine
rastlanmaktadir [5]. Aspir tohumlarinin %30-50’si linoleik ve oleik yag icermektedir. Bu
yapi itibariyle, yagi yemeklik margarin, boya, vernik, yagh boya ve sabun endustrisinde
ve biodizel yapiminda kullaniimaktadir. Yag alimi islemlerinden sonra geri kalan aspir

kiispesi ise, hayvan yemi olarak kullaniimaktadir [8, 9].

1.2 Tezin Amaci

Bu ¢alismanin amaci; muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi gibi
tarimsal atiklar kullanilarak agir metal olan aliminyumun sulu c¢o6zeltilerden
adsorpsiyonuna proses parametrelerinin (pH, biosorbent miktari ve temas siiresi)
etkilerinin incelenmesidir. Adsorpsiyon deneyleri deneysel tasarim yontemi kullanilarak
planlanmis ve bu amac icin Design Expert 9.0 paket programi kullanilmistir. Farkh
proses kosullarinda Design Expert 9.0 paket programi uygulanarak, minimum deney
sayisi ile dogru ve givenilir sonucglara ulasmak hedeflenmistir. Elde edilen verilerin hem

adsorpsiyon izoterm modellerine hem de kinetik modellere uygunluklari incelenmistir.

1.3 Orjinal Katki

Bu calismada, tarimsal atik olarak bulunan muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi
ve aspir kiispesinin sulu ¢ozeltilerden aliminyum giderimi icin adsorpsiyon kapasiteleri

incelenmis, deneylerin planlanmasi ve optimize edilmesi asamasinda ise Design Expert
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9.0 programi kullaniimigtir. Deneysel tasarim yonteminin uygulanmasi ile minimum
enerji ve isgucu kullanimi, kisa sirede sonuca ulasabilme ve hammadde kaybinin
Oonlenmesi amaclanmistir. Yapilan ¢alisma sonucunda, tarimsal atik olarak bulunan muz
kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kiispesinin sulu ¢ozeltilerden aliminyum
gideriminde etkin olduklari tespit edilmistir. Ayrica, adsorpsiyon izoterm ve kinetik
model denklemlerinin gelistiriimesi ve optimum adsorpsiyon sartlarinin belirlenmesi ile

bilime katki saglanmistir.



BOLUM 2

AGIR METALLER

Garpik kentlesme, hizla artan nifus ve endistrinin gelismesiyle meydana gelen, kirlilige
sebebiyet veren maddeler atik olarak adlandirilmaktadir. Bu atiklar, kati, sivi ve gaz
formlarda olabilen fiziksel, kimyasal veya bakteriyolojik 6zelliklere sahip olan, girdikleri

ortamin yapi ve 6zelliklerini deformasyona ugratan maddelerdir.

Solunum, sindirim veya deri temasi yolu ile canl yapisina giren ve disari atilamamasi
sebebiyle birikip, toksik ve kanserojen etki yaratan, biyolojik aritmaya direnc¢ gosteren,
yeralti ve yizeysel sularini kirleten atiklar tehlikeli ve zararli atiklar sinifinda yer
almaktadir. Tehlikeli ve kati atiklarin en basinda toksik etki gdsteren maddeler ise agir

metallerdir [10].

Arastirmalarda, agir metal kavrami ile ilgili farkli tanimlar olsa da, bilimsel calismalarin
yarisindan fazlasi, agir metalleri yogunlugu 4.5 - 5 g/cm3 ten daha yiksek olan metaller
olarak tanimlamaktadir [11]. Sanayi faaliyetleri sonucunda meydana gelen atik sularda,
yagmur vasitasiyla maden sahalarinda sizan sularda, ¢op sizinti vb. sulardan bulunan
agir metaller, yeralti sulari, gél ve nehir gibi tasiyici ortamlara karisir ve sedimentlerde
birikir. Dolayisiyla tesislerde aritim (desarj) noktasindan cok uzak mesafelerde dahi

kirlilik etkisini sirdirmektedir.



Agir metallerin sebebiyet verdigi metalik kirlilik, kimyasal ya da biyolojik metotlarla
parcalanamamakta fakat metal bilesikleri farkli metal bilesiklerine dénisebilmektedir.
Bu esnada, metalin suda ¢oziinen bilesigi ya da toksik etkisi ortaya cikabilmektedir [12].
Sekil 2.1’de sanayi faaliyetleri sonucunda atmosfere agir metal dagihmi sematik olarak

verilmistir.
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Sekil 2.1 Cesitli sanayi faaliyetlerinden biyosfere agir metal dagilimi [13]



Atik sulardaki aritma camurlari, agir metallerin 6nemli bir kismini icermektedir.
Metallerin ¢o6ziinmus bolimleri ylizey sularina ve denizlere karisarak, igme sularina ve
besin zincirlerine ulasabilmektedir. Besin zincirine sahil olan agir metaller kimyasal ya
da biyolojik olarak atilimi gerceklesmez ve bilinyede birikirler [11,13]. Endistride yaygin
olarak kullanilan agir metaller atik sularda istenmeyen vyiksek miktarlarda

bulunmaktadir. Bu metaller éncelikli kirleticiler olarak adlandirilirlar.

Kaplama, madencilik, metal alasimi, bateri ve pil Uretimi, tarim, seramik ve cam
Uretimi, kimya, ilac ve discilik, elektronik cihaz Uretimi, glbre, fosil yakit yakimi,
madencilik, boya ve pigment, petrol rafinasyonu, makine, plastik Gretimi, kagit tretimi,
tekstil ve aliminyum endustri sektorleri agir metallerin kullanildiklari sektorlerdir. Bu
sektorlerden atik sulara yayilan bazi agir metaller ise As, Be, Cd, Co, Cu, Fe, Hg, Mn,

Mo, Ni, Pb, Sb, Se, V, Zn ve Al'dur.



2.1 Agir Metallerin Etkileri

Dogal ya da endistriyel kullanimlara bagh olarak kayaglarda, yeralti sularinda ve
toprakta bulunan, aliminyum, arsenik, kursun, civa gibi elementlerin belirli sinir
degerlerinin Uzerinde olmasi canlilar Gzerinde birtakim olumsuz etkiler ve hasarlar
olusmasina sebep olmaktadir. Agir metallerin insan viicudundan atilamamasi ve yag,
kemik gibi cesitli dokularda birikmesi en dikkat c¢eken 6zelliklerindendir. Vicutta
bulunan metal miktari, sinir degerlerin Uzerine ¢iktiginda zararl etkileri goézlemlenir.
Ancak etkileri, alinan metal miktarinin yani sira pH, metal iyonunun yapisi, ¢dzinurlik
degerleri, kimyasal yapisi, redoks ve kompleks olusturma o0zelligi, vicudun bu

metallere maruz kalma sikhgi ve viicuda alinis sekli gibi faktorlere de baghidir.

Metaller insan viicuduna, solunum yolu, agiz yolu ve deri yolu ile girebilmektedir.
Metallerin viicuda girmeleriyle etki ettikleri sistemler, fizyolojik acidan incelendiginde

ise, dort ana bashkta siniflandirilabilir [14].
» Kimyasal reaksiyonlara etki edenler,
» Fizyolojik ve tasinim sistemlerine etki edenler,
>

Kanserojen ve mutojen olarak yapi taslarina etki edenler,

» Allerjen olarak etki edenler.

Agir metaller biyolojik proseslere katilma derecelerine gére yasamsal olan ve yasamsal
olmayan olarak iki gruba ayrilir. Yasamsal olarak adlandirilan agir metallerin organizma
yapisinda belirli bir miktarda bulunmalari gereklidir ve dlzenli olarak besinler
vasitasiyla alinmalari sartdir. Buna, hayvanlarda ve insanlarda kirmizi kan hicrelerinin

ve bircok oksidasyon ve rediiksiyon sirecininin gerekliligi olan bakir 6rnek verilebilir.

Yasamsal olmayan agir metaller ise, eser miktarlardaki konsantrasyonlarda dahi
psikolojik yapiyr olumsuz etkileyerek, saglik problemleri dogurmaktadir. Kukartla

enzimlere baglanan civa ise bu gruba 6rneklerden biridir.



Bir agir metalin yasamsal ya da yasamsal olmayan gruba ait olmasi sadece metale degil,
metale maruz kalan organizmaya da baglidir. Buna 6rnek olarak, nikel, bitkiler tGizerinde

toksik etki gosterirken, hayvanlarda iz elementi olarak bulunmasi gerekliliktir [14].

Agir metaller, zihinsel, norolojik ve hormonal faaliyetleri negatif yonde etkileyerek,
insan saghgini tehdit etmektedir. Agir metallerin etkiledigi sistemler, bagirsak,
karaciger, kan ve dolasim sistemi, bobrekler ve cilt gibi toksin atma sistemleri,
hormonsal sistem, enerji liretim sistemleri, enzimler, bagisiklik, mide, bosaltim, tireme
ve sinir sistemleridir. Ayrica agir metaller, alerjik rahatsizliklara, gen yapisini degisime
ugratma, faydali bakterilerin 6limiine ve doku hasarlarina da sebebiyet vermektedir
[1]. Aliminyum, literatiirde hakkinda yapilan calismalara az rastlananan bir agir metal
olmasina ragmen, ginimiuizde sinir degerlerin Uzerinde alindiginda insan saghgi
Uzerindeki yarattig zihinsel ve norolojik olumsuz etkilere sebebiyet verdigi hastaliklar

fark edilmis ve atik sulardan giderimi Gizerine calismalara yonelinmistir.



2.2 Aliminyum

2.2.1 Tabiatta bulunusu ve elde edilisi

Aliminyum yer kabugunun yaklasik %8’ini olusturan, diinyada hava, toprak ve suda en
¢ok bulunan elementlerden biridir [15]. Dogal sularda silikat (aliminyum silikat)
formlarinin yani sira blyitk bir oranda A" olarak bulunmaktadir [16]. Alliiminyum

bilesikleri sadece sularda degil, ilag ve gidalarda da bulunmaktadir [15].

Dogada bulunan aliminyum minerallerinin silikat bilesikleri kararli ve diger
minerallerle kompleks durumda olduklarindan, su minerallerden aliminyum Uretimi
zor ve pahall bir yontemdir. Bu sebeple, aliminyum Uretimi icin boksit minerali tercih
edilmektedir [17]. Boksit minerali, aliminyum Uretiminin en dnemli hammaddesi olup,
%30-60 alliminyum oksit icermektedir [18]. Ayrica, aliminyum gibsit, bohmit,

minerallerinden de elde edilmektedir.

2.2.2 Fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Hafif metal sinifindan olan aliminyum metali elektriksel ve termal olarak iyi bir iletken
olusu, kolay islenebilirligi, korozyona karsi dayanikli olmasi, soguk ya da sicakta sekil

alabilme yetenegine sahip olmasi nedeniyle kullanim alani genis bir elementtir [17, 19].

Diinyada, silisyum ve oksijenden sonra en ¢ok bulunan Uglinci elementtir. Buna
ragmen, ticari anlamda Uretimi yaklasik sadece 110 yil 6ncesine dayanmaktadir.
Gunlimuzde alliminyum gereksinimi yaklasik olarak 30 milyon tonda iken, bakir 14.7
milyon, kursun 6 milyon ton, cinko 8.6 milyon ton, kalay 0.4 milyon ton ve gelik ise 858
milyon ton civarinda Uretildigi belirtiimektedir. Bu durum, aliiminyumun binlerce yil
kullanildigi bilinen bakir, kalay ve kursunun toplam lretiminden daha fazla gliniimizde

aliminyum uretildigini gostermektedir [1].

Saf aliiminyum, atomik kitle numarasi 26.9815, atom numarasi ise 13 olan beyaz, hafif
metaldir. Genel olarak bilesiklerinde Al" halinde bulunan aliminyum periyodik cetvelin
3A grubunda yer alir. Genellikle, yiiksek reaktifliginden dolay! saf halde degil, diger

elementlerle bilesim halinde bulunmaktadir. 8 tane radyoaktif izotopu olan
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aliminyumun meteorlarda 7.4x10> yil olan 264 izotopu tespit edilmistir [19].

Aliminyumun bazi temel fiziksel 6zelliklerinin degerleri, Cizelge 2.1’de verilmistir.

Yogunlugu 2.70 g/cm3 olan aliminyum ve alasimlarinda dayanim/yogunluk orani
yuksek oldugundan, hafif yapisi ile ugak vb. yapilarda istenilen en uygun malzemeyi
olusturur. Diger bir 6nemli 6zelligide, ylksek eletrik iletkenligine sahip olmasidir.
Bakirin yaklasik %65’i kadar iletkenlige sahip olmasina ragmen bakirdan daha hafif
olmasi ozelligiyle, yiksek gerilim hatlarinda bakirin yerini almaktadir. Demirden daha
aktif bir metal olmasina ragmen aliiminyumun korozyon dayanimi daha yliksektir ve
bunun sebebi ylizeyinde olusan ince oksit tabakasidir. Bu ozelliklerin yani sira,
aliiminyum ve alasimlarinin soguk ve sicakta iyi ve kolay sekil alabilmesi, folyo gibi ¢ok
ince levha sekline getirilebilmesi, 1si iletme kabiliyetinin yliksek olmasi sanayide

kullanim icin tercih sebeplerindendir [19].

Cizelge 2.1 Aliminyumun fiziksel 6zellikleri [19]

Ozellikler Degerler
Yogunluk 2.70 g/cm?
Erime sicakligi 660 °C
Erime isisi 386 kj/kg
Isil genlesme katsayisi 24.10° 1/K
Ozgiil 1si 0.90 kj /kg.K
Ist iletme katsayisi 229 W/m.K

Elektriksel rezistive

2.67x10° Ohm.m

Cekme gerilmesi

62 Mpa

Elastiklik Moduliu

65 Gpa

Sertlik

15 Brinel (500 kg, 10 mm bilye)
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2.2.3 Aliminyumun kullanim alanlar

Aliminyum metali ve alasimlari 6zelliklerinden dolayl birgok endustriyel sektérde
kullanilmaktadir. Tiketimi hizla artan aliiminyum bu agidan ekonomi iginde ayricalikli
bir yere sahiptir. Hafif olma 6zelliginden dolay aliminyum, en ¢ok tasit ve ugaklarda
kullanilmaktadir. Bunun yani sira, kablo, percin, mutfak esyasi, boru lretimi ve son
yillarda artan taleple pencere ve kapi iretiminde kullaniimaktadir. Onemli bir diger
kullanim alani da, kaplama malzemesi olarak kullanilmak Uzere, toz halinde boya icine

katilarak metallerin ylzeyine uygulanmasidir.

Aliminyumun tiketim alanlar siralanacak olursa, ilk dort siray1 %27 insaat, %25 tasit
araclari, %15 ambalaj sanayi ve %10 ile elektrik sektorleri almaktadir. Kimya ve gida
sanayi, ulastirma sektori, makine ve ekipman lretim sektorleri de, aliiminyumun sik¢a
kullanildigi alanlardir [1,19]. Cizelge 2.2’de bazi aliminyum bilesiklerinin kullanim

alanlari verilmistir [18].

Cizelge 2.2 Bazi aliminyum bilesiklerinin kullanim alanlari [18]

Alum Kan durdurucu ve damar bizici olarak
Alumina Cimento bileseni (katilastirmayi hizlandirmak igin)
Alkoksit Verniklerde, kozmetiklerde ve farmasotik Girlinlerde
Borat Cam ve seramik yapiminda
Karbonat Antiasit
Lastik yapiminda, ham yaglarin aritilmasinda, tahtalarin

. korunmasinda, petrokimya endustrisinde,

Klorirler

antiperspirantlarda aktif bilesen olarak, nem c¢ekici
Urlnlerde katalizor olarak

Hidroksit Mide antiasidi, diger farmasotikler

Aliminyum sabun ve boyalarinin yapiminda ve

izopropoksit )
prop sugecirmez kumaslarin hazirlanmasinda

Fosfat Antiasit

Dis ¢imentolarinda, gida katkilarinda, antiasidlerde ve

Silikat cam enddstrisinde
icme sularinin aritilmasinda, kagit Gretiminde,
Sulfat boyalarda, mordant olarak ve diger aliminyum
bilesiklerinin elde edilmesinde
Trioksit Absorban, asindirici ve refraktér madde olarak

Sodyum alliminyum fosfat | Gida katkisi olarak
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2.2.4 Aliminyumun insan saghg uizerine etkileri

Aliminyum elementinin 1972 yilina kadar zararli oldugu kanisina varilmamistir. Bu
tarihlerde surekli olarak hemodiyaliz tedavisi goren kisilerde beyin hastaliklarinin
ortaya c¢ikmasi ile aliiminyumun insan saghgina verdigi zarar hakkinda arastirmalar
baslamistir [15]. Dogada bolca bulunmasina ragmen, aliminyumun biyolojik olarak
bilinen bir islevi yoktur. Toksik olmayan bir element olarak adlandirilmasina ragmen,

saglk tGzerindeki etkileri yaygin kullanimindan dolayi iliskilendirilmektedir [20].

Aliminyumun viicuda giris yolu sindirim sistemidir. Su ise, aliiminyum metalini en fazla
tasima yetenegine sahip faktordiir. Normal sartlarda, sindirim sistemi vasitasiyla kana
%1’den daha az aliminyum gecmektedir. Sindirim sisteminden alindiktan sonra, kalan
aliminyum miktari 1-2 pg/L kadardir. Blylk bir kismi ise, kemik ve akciger gibi farkh
dokularda birikmektedir. Saglkl insanlarda bdbrek yolu ile aliminyumun viicuttan
atihmi gerceklesmektedir. Ancak, kronik yetmezligi olan ve hemodiyaliz tedavisi géren

kisilerde, aliminyum alimi miktari 30 pg/L’ye kadar gikabilmektedir [14].

Genel olarak aliminyumun genetik mutasyona ya da genotoksik etkiye sebebiyet
vermedigi disunilmektedir. Bunun yani sira aliminyum aliminin insanlarda ya da
hayvanlarda kansere sebebiyet verip vermedigi bilinmemektedir. Ancak strekli olarak
diyaliz tedavisi goren kisilerde, diyaliz demansi (diyaliz dementia), diyaliz ensefalopati
sendromu, Alzheimer hastaligl, kemik yumusamasi (diyaliz osteomalizisi) ve adinamik
kemik hastahgi, Parkinson demansi (Parkinson dementia) ve amyotrofik lateral skleroz

(motor noron hastaligi) gibi hastaliklara neden oldugu goriilmustir [18, 3].

Aliminyumun kalsiyum metabolizmasini etkiledigi vurgulanmaktadir. Kalsiyumu
kemiklerden uzaklastirarak, yerine aliminyum birikmekte ve dolasima gecen
kalsiyumun ise paratiroid hormon sekresyonunu parcaladigi belirlenmistir. Kemik
dokusunu bir araya getiren hiicrelerin faaliyetleri, aliminyumun kemiklerde birikmesi
ile engellendigi bu durumun kemiklesmeyi bozdugu ve kemiklerde lezyona sebebiyet

verdigi bildirilmistir [18].
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Yapilan galigmalar, ilerleyen zamanlarda, beynin aliminyum kaynakl hasara yatkin
oldugu, aliminyum igerikli besin ve sinir degerden yiiksek konsantrasyonlu aliminyum
iceren sularin tiiketilmesi Alzheimer demansina sebebiyet vermede ve gelisiminde

etkili olabilecegine dikkat cekmistir [3].

Dinyanin gesitli bolgelerinde yapilan arastirmalarda, igme sularindaki aliminyum
seviyesi ile Alzheimer hastaligl, demans veya kognitif hasarlanma arasinda iliski
belirlenmistir. Bunun yani sira, aliminyumun solunum ile alinimi hakkinda fazla bir
bulgu olmasa da, solunma ihtimali olan isyerlerinde gerekli tedbirler alinmahdir.
Calisanlarin aliminyum igceren buhari solumamasi gerekir. Bu amagla, havalandirma

onlemleri ve maske kullanimi gibi tedbirler alinmalidir [3].

Aliminyum (aliminyum hidroksit iceren antiasitler) diyaliz sollsyonlarinda fosfat
baglayici 6zelliginden dolayi hiperfosfatemi ve peptik Ulseri olan hastalarin tedavisinde
kullanilir. Uzun siireli bu elemente maruz kalan hastalarin kemiklerinde aliminyumun
biriktigi bildirilmistir. Bunun vyani sira birgok ilagta (tamponlanmis aspirinler,
antidiyaretikler, hemoroid preparatlari, antepsin vb.) aliminyum icermektedir. Bunun
yani sira, boélinmis aliminyum ve aliminyum oksit tozunun solunmasi, pulmoner
fibrosise ve akciger tahribine sebep oldugu bildirilmistir. Bu durum Shaver hastaligi

olarak adlandirilmaktadir [18].

Aliminyuma bagh sinir sistemi Gzerindeki hasarlar yillar gectikce fark edilmekte ve geri
doénisimi olmamaktadir. Yarattigi cevresel etkilisim genellikle, kronik ve icme sularina
bagh oldugu gorilmektedir. Bu sebepleri jeolojik olarak icme sularinda tehlike tasiyan
bolgeler 6nceden belirlenmeli ve bu bdlgelerde yasayan insanlarin aliminyum miktari
belirlenen sinir seviyelerinden ylksek olmayan aliminyum iceren sulari tiketmeleri

saglanmalidir [3].
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Endustriyel faaliyetler bu durumla dogrudan alakalidir. Yapilan literatlr ve uygulamali
proje calismalarinda, proseslerden kaynakli ham atik sularda, askida kati madde, KOI,
aliminyum, amonyum azotu, silfat ve pH gibi parametre seviyelerinin ¢ok yiksek
olmasi, aliminyum sektorii ham proses atiklarinin énemli kirletici unsur oldugunun,
dogal kaynakh ve igme sularina karismasi takdirde insan ve canl saghgi igin ve gevresel

etmenler igin risk arz ettiginin gostergesidir [1].

icme sularindaki aliiminyum miktari, ham suyun icerdigi aliiminyum konstrasyonunun
yani sira, koagtlant olarak kullanilan aliminyum tuzlarinin miktarina da bagh oldugu
bilinmektedir. Gereginden fazla ve bilingli bir sekilde kullaniimayan aliminyum tuzlari,

icme sularindaki aliminyum konsantrasyonunun artmasina sebebiyet vermektedir.

USA ve UK tarafindan belirlenen limitlere gére dogal kaynakli sulardan izin verilen
aliminyum miktari 0.014 ve 1.2 mg/L’dir. Aliminyumun igme sularindaki bazi diinya

standartlarindaki izin verilen limit degerleri ise Cizelge 2.3’de verilmistir [3].

Cizelge 2.3 Bazi Ulkelerde igme suyunda aliiminyum igin verilen yonergeler ve
standartlar [3]

Yénerge Seviyeleri Maximum kabul edilebilir
Kurulus/Devlet Al**konsantrasyonu
(mg/L) (mg/L)
WHO 0.2 -
EEC 0.05 0.2
isveg - 0.1
isvicre - 0.5
USEPA 0.05 0.2
Finlandiya - 0.2
Danimarka 0.05 0.2
Avusturya - 0.2
Kanada - -
BIS 0.03 0.2
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BOLUM 3

ENDUSTRIYEL KAYNAKLI ATIK SULAR

Endistriyel faaliyetler sonrasinda aciga cikan her tarld islem ve yikama artigi olarak
olusan sular, endiistriyel nitelikli atik sular olarak tanimlanmaktadirlar. Kirlilik faktori
tasiyan atik sularin herhangi bir islemden gegirilmeden alici ortamlara verilmesi, su
kirliliginin en basta gelen sebeplerindendir. Atik sularin igerdigi tuzlar, pestisitler,
deterjanlar ve agir metaller, sularin yapisinda fiziksel ve kimyasal degisikliklere sebep
olur. Endustriyel atiklar, yeralti ve yerlsti su kaynaklarinin kirlenmesine sebebiyet
vererek bu kaynaklarin igme suyu ve sulamada kullanim olanaklarini sinirlamaktadir. Bu
durum tarim bolgelerinde, toprakta iz element, agir metal ve c¢esitli kirliliklerin
birikimine sebep olarak yetistirilen iriin kalitesinde ve sayisinda azalmaya, Urinin
yapisini bozarak dogal yetistirme ortamindan uzaklasmasina sebep olmaktadir.
Enddstrinin sebep oldugu bu olumsuzluklara bagli olarak Uretici ve bireylerin saghgi ve

ekonomik agidan gelirleri zarar gormektedir [21].
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3.1 (esitli Endistriyel Faaliyetler

Endustrinin her alaninda farkl Gretim islemleri uygulanmakta, birbirinden farkh birgok
madde kullanilmakta ve kullanilan bu maddelerin 6zellikle kimyasal olanlarin bir kismi
atik sulara karismaktadir. Her endustri atigi farkh ozelliklere sahip olup, ¢evre ve

canhlari olumsuz etkilemekte ve dogal dengeyi bozmaktadir [1].

3.1.1 Madencilik endistrisi

Madencilik endistrisi faaliyetlerinde, Uretim sonrasi atiklar icin gerekli ve yeterli
onlemler alinmadiginda atiklar, su kaynaklarina karisabilir ve sularda kirlilige neden
olurlar. Su kirliliginin kronik bir sorun haline gelmesindeki en 6nemli etken, suyun
hareketliligidir. Akintilar ve nehirler vasitasiyla ylizeyden tasinabilen kirlilikler, sizma ve
stzulme yollar ile de yeralti sularina karisabilir. Yagmur sularinin ya da madencilik
islemleri sonucunda meydana gelen sularin, atiga sizmasi ¢oziinmeye sebebiyet
verebilir ve 6zt (lig), sulfid oksidasyonuna ve asit olusumuna sebebiyet vererek agir
metallerin cevreye yayillimina neden olur. Agir metaller toksik etkisi bulunan ve zehirli
olarak tanimlanan maddelerdir. Yiksek konsantrasyonlarinda (sinir degerlerinin)
Uzerinde oOldlricu etki yapabilirler [22]. Metal kaplama ve aliminyum enddstrisinin
atik su aritma tesislerinde olusan aliminyum atik sulari yapisinda, askida kati madde,
KOI, aliminyum, siilfat, amonyum azotu gibi parametre degerlerinin ¢ok yiksek
oranlarda bulunmasi aliminyum sektorl proses atik sularinin énemli bir kirlenme

potansiyeline sahip oldugunu gostermektedir [1].

3.1.2 Tekstil endustrisi

Tekstil endustrisi ¢cevre kirliligine sebep olan en énemli endistri dallarindan biridir.
Agartma, boyama ve yikama gibi islemler sonucu ylksek miktarlarda atik sular
olusmaktadir. Biyolojik olarak parcalanamayan boyarmaddeler ise bu atik sularin
yapilarini olusturan en 6nemli maddelerdir. Boyar maddeler, suyun isik ve gaz
gecirgenligini azaltarak, fotosentezi engeller ve ekolojik dengeyi olumsuz yonde etkiler.
Disuk derisimleri dahi insan saghgini tehdit eden ve toksik bilesik icerme olasiliklari

yiksek olan tekstil atik sularinin uygun ve etkili yontemlerle aritilmasi ve alici sulara
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verilmesi gerekmektedir [23]. Yapisinda boyar madde igeren tekstil atik sularinin
gideriminde kullanilan basglica yontemler, adsorpsiyon, kimyasal ¢oktirme ve
flokulasyon, iyon degisimi, ozonlama, membranla ayirma, biyolojik aritim ve

biyosorpsiyondur.

Kimyasal ¢Oktlirme, en ¢ok tercih edilen ydntem olmasina ragmen kullanilan
kimyasallarin maliyeti ve aritim sonucunda meydana gelen atik ¢amurun elimine
edilmesinin  zorlugu ve yiliksek maliyeti, dezavantajlarindandir. Oksidasyon
yontemlerinin olumsuz yani ise, toksik yan Urinlerin olusma potansiyeline sahip
olmasidir. Adsorpsiyon gibi fiziksel yontemlerde adsorbent olarak genellikle tercih

edilen aktif karbon ise, etkili bir adsorbent fakat maliyeti yliksek olan bir materyaldir.

Atik sularin aritiminda kullanilan bir diger fiziksel yontemde membran kullanimidir.
Ancak, giderim sonrasi membranda biriken atigin elimine edilmesinin glclGgu,
membranin tikanmasina sebebiyet vermesi gibi olumsuz yanlari s6z konusudur. iyon
degistiricilerin  pahali materyaller olusu ve rejenerasyon ihtiyaci yontemin
dezavantajlarindandir. Bu durum, arastirmacilari maliyetli ve etkili giderim saglayan

alternatif yontemler gelistirmeye yoneltmistir [24, 25].

3.1.3 Kagit endiistrisi

Kagit endustrisi faaliyetleri sonucunda gevre kirliligi yaratan cgesitli gazlar, sivilar ve kati
atiklar olugsmaktadir. Bu oOzelliklere sahip sanayi atik sularinin, akarsu, deniz ve gesitli
alici ortamlarina birakilmadan 6nce uygun ve etkili yontemlerle aritilmasi
gerekmektedir. Bunun yani sira, atik sular zehirli maddelerden ve inhibitérlerden
arindirilarak, atik su yénetmeliginde belirtilen sinir degerleri oranlarina ulastiriimahdir.
Aksi takdirde, suyun oksijenini tiiketerek, yapisindaki zararlh maddeler ile sulardaki
canlilarin hayatini tehlikeye sokmaktadir [26]. Kagit endUstrisi atik sulari aritimi ¢ok zor
gerceklestirilen bir islemdir. Bunun sebebi, islem sirasinda birbirinden farli cesitli
maddelerin kullanilmasi ve alici ortamlara verilen atik suyu debisinin cok yiksek
olmasidir. Bu yapidaki atik sulardan zararl bilesiklerin ve renk gideriminin yapilmasinda
sedimentasyon, flotasyon, koagiilasyon, elektrokimyasal islemler ve adsorpsiyon

yontemleri etkili bir sekilde kullanilabilmektedir [27].
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3.2 Agir Metal igeren Atik Sularin Sinir Degerleri

Su kirliligi kontrolliiniin esaslarinin belirlenmesi, Ulkenin yeralti ve vyerlsti su
kaynaklarinin korunmasi ve bu kaynaklarin en verimli bir bigimde kullanabilmesi
amaciyla, 2872 sayili Cevre Kanununa uygun olarak 25687 sayili, 31 Aralik 2004 tarihli
Resmi Gazetede vyayinlanan ”Su Kirliligi Kontrol Y&netmeligi” hazirlanmistir.
Yonetmelik, atik sularin organik, inorganik, fiziksel ve kimyasal parametrelerin ve kita

ici su kaynaklarinin su sinir degerlerini kapsamaktadir.

Kita ici su kaynagi, karalarda yapay ve dogal olan yeralti ve yerUstii su kaynaklarina,
denizle baglantili olan su kaynaklarinda ise tath su sinir noktasina kadar olan sulara
verilen tanimdir. Genel olarak dort grupta incelenen bu sular Cizelge 3.1’de verilmistir.
Kita ici su kaynaklarinin siniflarina goére kriterleri ise Cizelge 3.2’de verilmistir. Atik
sularin alici ortamlara desarj standartlari, Su Kirliligi ve Yonetmeligi kapsaminda 16 ana,

106 alt sanayi sinifina ayrilmis ve her bir sinif icin kirlilik parametreleri belirlenmistir

[7].

Cizelge 3.1 Kita igi su kaynaklari siniflandirmasi [10]

Sinif 1 Yuksek kaliteli su
Sinif 2 Az kirlenmis su
Sinif 3 Kirli su

Sinif 4 Cok kirlenmis su
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Gizelge 3.2 Kita igi su kaynaklarinin siniflara gore kriterleri [10]

SU KALITE PARAMETRELERI | | 1] v
A) Fiziksel ve inorganik- kimyasal
parametreler
1) Sicaklik (°C) 25 25 30 >30
6.5- 6.0-9.0

2) pH 8.5 6.5-8.5 6.0-9.0 disinda
3) Coziinmiis oksijen (mg O,/L)° 8 6 3 <3
4) Oksijen doygunlugu (%)° 90 70 40 <40
5) Kloriir iyonu (mg CI™/L) 25 200 400° > 400
6) Sulfat iyonu (mg SO, /L) 200 200 400 > 400
7) Amonyum azotu, (mg NH;"-N/L) | 0.2° 1° 2° >2
8) Nitrit azotu (mg NO, -N/L) 0.002 |0.01 0.05 > 0.05
9) Nitrat azotu (mg NO3 -N/L) 5 10 20 >20
10) Toplam fosfor (mg P/L) 0.02 0.16 0.65 > 0.65
11) Toplam ¢6zlinmiis madde 500 1500 5000 > 5000
(mg/L)
12) Renk (Pt-Co birimi) 5 50 300 > 300
13) Sodyum (mg Na+/L) 125 125 250 > 250
B) Organik parametreler
1) Kimyasal oksijen ihtiyaci (KOI) 55 50 70 70
(mg/L)
2) Biyolojik oksijen ihtiyaci (BOI) 4 8 50 5920
(mg/L)

3) Toplam organik karbon (mg/L)| 5 8 12 >12

4) Toplam kjeldahl-azotu (mg/L) | 0.5 1.5 5 >5

5) Yag ve gres (mg/L) 0.02 0.3 0.5 >0.5
6) Metilen mavisi ile reaksiyon
veren ylzey aktif maddeleri | 0.05 0.2 1 >1.5
(MBAS) (mg/L)
7) Fenolik maddeler (ugucu) (mg/L){ 0.002 | 0.01 0.1 >0.1
8) Mineral yaglar ve tirevleri 0.02 01 05 505
(mg/L)
9) Toplam pestisid (mg/L) 0.001 | 0.01 0.1 >0.1
C) inorganik kirlenme
parametrelerid
1) Civa (ug Hg/L) 0.1 0.5 2 >2
2) Kadmiyum (pg Cd/L) 3 5 10 > 10
3) Kursun (ug Pb/L) 10 20 50 > 50
4) Arsenik (pg As/L) 20 50 100 > 100
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Cizelge 3.2 Kita ici su kaynaklarinin siniflara gore kriterleri (devami)

SU KALITE PARAMETRELERI | | ]| v
5) Bakir (ug Cu/L) 20 50 200 > 200
6) Krom (toplam) (ug Cr/L) 20 50 200 > 200
Olciilme-
7) Krom (pg Cr*®/L) yecek 20 50 > 50
kadar az
8) Kobalt (ug Co/L) 10 20 200 > 200
9) Nikel (ug Ni/L) 20 50 200 > 200
10) Cinko (ug Zn/L) 200 500 2000 > 2000
11) Siyanur (toplam) (ug CN/L) 10 50 100 > 100
12) Florir (ug F /L) 1000 1500 | 2000 > 2000
13) Serbest klor (ug Cl,/L) 10 10 50 >50
14) Salfar (ug S7/L) 2 2 10 >10
15) Demir (ug Fe/L) 300 1000 | 5000 > 5000
16) Mangan (ug Mn/L) 100 500 3000 > 3000
17) Bor (pg B/L) 1000° 1000° | 1000° > 1000
18) Selenyum (ug Se/L) 10 10 20 >20
19) Baryum (ug Ba/L) 1000 2000 | 2000 > 2000
20) Aliminyum (mg Al/L) 0.3 0.3 1 >1
21) Radyoaktivite (pCi/L)
alfa-aktivitesi 1 10 10 >10
beta-aktivitesi 10 100 100 > 100
D) Bakteriyolojik parametreler
1)Fekal koliform, EMS/100 mL 10 200 2000 > 2000
2)Toplam koliform, EMS/100 mL 100 20000 | 100000 > 100000

a)Konsantrasyon veya doygunluk yilzdesi parametrelerinden sadece birisinin
saglanmasi yeterlidir.

b)Kloriire karsi hassas bitkilerin sulanmasinda bu konsantrasyon limitini distirmek
gerekebilir

c)PH degerine bagli olarak serbest amonyak azotu konsantrasyonu 0.02 mg NH3~
N/L degerini gegmemelidir.

d)Bu gruptaki kriterler parametreleri olusturan kimyasal tirlerin toplam
konsantrasyonlarini vermektedir.

e)Bora karsl hassas bitkilerin sulanmasinda kriteri 300 pg/L’ye kadar distirmek
gerekebilir.
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3.3 Atik Sularin Aritilmasi

Atik su aritimi sularin binyesinde kirlilige sebep olan yabanci maddeleri uzaklastirmak
icin yapilan bir dizi fiziksel ve kimyasal islemleri kapsar. Atik su igerisindeki kirleticileri
elimine etmek igin suyun karakterine goére birincil, ikincil ve ileri atik aritma yontemleri
kullanilmaktadir. Birincil aritma, sudaki ylizen ve g¢okebilen maddeleri ayirmak igin
fiziksel aritim yéntemlerinin kullanildigi bir islemdir. ikincil aritma, organik maddeleri
uzaklastirmak icin kullanilan biyolojik ve kimyasal aritma islemlerini kapsar. ileri aritma
ise, ikincil aritma yontemiyle giderilemeyen kirlilik unsuru yabanci maddelerin
giderilmesi icin, ikincil aritmaya ek olarak kullanilan proseslerden olusmaktadir. Cizelge
3.3’de atik sulardaki kirleticiler ve sulardan elimine edilmesi igin kullanilan yéntemler

verilmistir [28].
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Cizelge 3.3 Atik sularda bulunan temel kirleticileri uzaklastirmak igin uygulanan aritma
prosesleri [28]

Kirletici

Aritma Prosesi

Kirletici

Aritma Prosesi

Askida Kati Maddeler

Biyolojik olarak
parcalanabilir
(ayrisabilir) organik
maddeler

Patojenler (Zararh)

Agir Metaller

Coziinmiis inorganik
Katilar

Coktirme
Yuzdirme

Filtrasyon
Koagtlasyon-
Coktirme

Arazide aritma
Fiziko-Kimyasal

sistemler

Aktif camur
varyasyonlari

Biyofilm prosesleri
Stabilizasyon
havuzlar

Laglinler

Anaerobik aritma

Arazide aritma

Klorlama
Ozon

Kimyasal ¢goktlirme
iyon degisimi
Arazide aritma

iyon degistirme
Ters ozmoz

Mikroorganizmalar

Azot

Fosfor

Yag ve Gres

Cokebilen kati
maddeler

Ultraviole
Nitrifikasyon ve
denitrifikasyon

iyon Degistirme

Kirilma noktasi
klorlamasi

Olgunlastirma
havuzlar

Arazide aritma

Metal tuzlari
ilavesiile
¢Oktlirme

Kireg
koaglilasyonu-
Coktirme
Biyokimyasal
olarak fosfor
giderimi

Arazide aritma

Yuzdiirme

Izgara
Kum tutucu
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3.3.1 Fiziksel aritma

Atik su icerisindeki kirlilik yaratan maddelerin sulardan elimine edilmesi icin kullanilan
proseslerdir. Fiziksel aritim yapmak amaciyla, izgaralar, elekler, kum tutucular,

ylzdirme sistemleri, ¢oktlirme havuzlari ve dengeleme havuzlari kullaniimaktadir.

Izgaralar, biyik hacimli maddelerin sulardan ayrilarak pompa ve diger ekipmanlara
zarar vermesini Onlemek ve diger aritma Unitelerinin yikini azaltmak amaci ile
kullanilan aritim Gniteleridir. lzgaralar gubuk mesafelerine gore ince ve kaba olarak,
aritim sekillerine gore ise elle veya otomatik temizlemeli olarak tasarlanmaktadir (Sekil

3.1).

Sekil 3.1 Otomatik temizlemeli kaba 1zgara [29]

24



Elekler, atik su igerisindeki kati maddelerin tutulmasi ve aritma sistemine giren
kirliliklerin azaltilmasi amaciyla kullanirlar. Eleklerden toplanan atiklar, yine izgara
atiklari igin uygulanan yontemlerle bertaraf edilirler. Eleklerden tutulan madde
boylarina bagh olarak ince ya da kaba elekler olarak adlandirilirlar. Dengeleme
havuzlari, atik suyun kirlilik ve debi yiklerinin dengelenmesi amaciyla kullanilir (Sekil

3.2).

Sekil 3.2 Dengeleme havuzlari [29]

Kum tutucular, atik su icerisinde kum, ¢akil gibi atik sulardan ayrismayan maddeleri
attk sudan ayirarak makine ve ekipmanlarin asinmasini Onlemek, c¢oktliirme

havuzlarinda kum ve cakil birikimini engellemek amaciyla kullanihr (Sekil 3.3).

Sekil 3.3 Kum tutucu 6rnegi [29]
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Yiizdiirme sistemleri, ¢okeltme isleminin tersi olan ylUzdirme prosesi sudan daha
disik 6zgil agirhgr olan taneciklerin ylizeye ¢ikma esasina dayanmaktadir. Yag, sabun,
gress, ahsap parcalari gibi sudan daha hafif olan maddelerin tutulmasi amaciyla bu

sistemler kullantlir.

Cokertme havuzlari, sudan daha fazla yogunluga sahip kati maddelerin duragan
sartlarda yergekimi etkisi ile ¢oktirulerek sulardan elimine edilmesi amaciyla kullanihr.
Bunun yani sira, ¢oktlirme havuzlari, 6n ¢oktirme, biyolojik ve kimyasal aritim igslemleri

sonunda, istenilirse son ¢oktirme islemi amaciyla kullanilabilir (Sekil 3.4-3.5) [29].

Sekil 3.4 Kimyasal ¢okertme havuzu 6rnegi [29]
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Sekil 3.5 Biyolojik cokertme havuzu 6rnegi [29]

3.3.2 Kimyasal aritma

Kimyasal aritma prosesleri, kirlilik yaratan suda ¢6ziinmus, askida ya da kolloidal olarak
bulunan maddelerin fiziksel hallerini degistirerek, cokelmesini saglayan aritma
Uniteleridir. Kimyasal aritma proseslerinde, uygun pH degerinde atik suya kimyasal
maddeler (koagilant, polieletrolit vb.) eklenerek, coktirilmesi istenen maddeler
¢cOkertilerek camur olarak sudan uzaklastirilir. Su aritimi prosesinde kimyasal ¢oktliirme
su sertligini gidermede tercih edilen bir islemdir. Genel olarak noétralizasyon,

flokiilasyon ve koagiilasyon bu amacla tercih edilen uygulamalaridir.

» Nétralizasyon, asidik ve bazik yapidaki atik sularin uygun pH degerine ayarlanmasi

icin asit ve baz ilavesi ile yapilan islemdir.

» Koagiilasyon, koagllant maddelerin uygun pH da atik suya ilave edilmesiyle atik
suyun bilnyesindeki kolloidal ve askida kati maddelerle birleserek flok olusturmaya

hazir hale gelmesi islemidir.
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»  Flokiilasyon (yumaklastirma), atik suyun uygun hizda karistirilmasi sonucunda
koagtlasyon islemi ile olusturulmus kigluk taneciklerin birbiriyle birlesmesi ve
kolay cokebilecek floklarin olusturulmasi islemidir [29]. Floklasmaya yardimci
olmasi amaciyla, kil, kalsit, polielektrolit, aktif silika, cesitli alkali ve asitler
koaglilant maddeler olarak ilave edilirler. AlCl3, FeCls, CaO, Ca(OH), gibi maddeler

ise yumaklastirma isleminde koagtlant olarak tercih edilen maddelerdir [1].

3.3.3 Biyolojik aritma

Biyolojik aritma, atik su igerisindeki ¢6ziinmis organik maddelerin bakteriyolojik
faaliyetlerle ayristirilarak  giderilmesi islemidir. Bakterilerin aritma islemini
gerceklestirebilmesi atik su ortaminda pH, sicaklik, ¢cdziinmis oksijen, toksik maddeler
gibi uygun parametrelerin mevcut olmasi gerekir. Suda yasayan bir¢ok organizma
¢O6zinmus agir metalleri ve radyoaktif elementleri adsorplama yetenegine sahiptir. Atik
sularda kirlilik yaratan zararli metal iyonlarinin giderimi mikroorganizmalarin bu
ozelliginden faydanilarak gerceklestirilebilmektedir. Bu yontemin diger yontemlere
gore avantaji, disik maliyetli ve islem siresinin kisa olmasidir. Bunun yani sira
uygulanabilirligi temiz ve kolaydir. Ancak agir metal giderim kapasitesinin az olmasi bu
yontemin dezavantajlarindandir. Uygulamalari; aktif camur sistemleri, biyofilm
sistemleri, stabilizasyon havuzlari, havalandirmali laglinler ve damlatmali filtrelerdir [1,

29].

Biyolojik aritma metotlari aerobik ve anaerobik olmak Uzere ikiye ayrilir. Oksijenli
ortamlarda gerceklestirilen aritma prosesleri aerobik proseslerdir. Aerobik proseslerin
uygulamalari, aktif ¢amur sistemleri, aerobik stabilizasyon havuzlari ve damlali

filtrelerdir. Havasiz ortamda gergeklestirilen aritim sistemler anaerobik proseslerdir.

Aktif Camur, dengeleme, havalandirma, ¢oktiirme ve dezenfeksiyon boélimlerinden
olusan bir sistemdir. Camur yontemi ile calisan sistemler uygulamada sik¢a tercih
edilen yontemlerdir. Aktif camur sistemlerinin temel prensibi organik maddelerin

parcalanmasindan sorumlu olan bakterilere dayanmaktadir (Sekil 3.6).
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Sekil 3.6 Aktif camur 6rnegi

Stabilizasyon havuzlari, uygulanmasi kolay proseslerdir. Aerobik, anaerobik ve

fakiltatif stabilizasyon havuzlari olarak siniflandirilirlar.

Havalandirmali Lagiinler, bu sistemlerde havalandirma icin dogal alanlar kullanir.

Gerekli oksijen, difiizor veya ylzeysel havalandiricilar vasitasiyla saglanir (Sekil 3.7).

Siirekli Karistirmali Tank Reaktéri, atik sularin anaerobik aritilmasinda kullanilan
surekli karistirilan ve tank tipinde olan bir reaktoérdir. Anaerobik filtre, hareketsiz hiicre
reaktorlerinin bir uyarlamasi olarak gelistirilen, anaerobik filtre seklinde kullanilan

dolgu malzemesi biyofilm gelismesi icin gerekli olan temas ylizeyini saglar.

Akiskan yatakli sistemler, bu sistemde yukari akish reaktor, kismen bir tasiyici malzeme
(genellikle kum) ile doldurulur. S6z konusu reaktérde kum tanecikleri Gizerinde biyofilm

olusturularak aritmanin gerceklestirilmesi amaclanir [29].
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Sekil 3.7 Havalandirma lagiin 6rnegi [29]

3.3.4 ileri aritma

ileri aritma teknikleri, genel olarak klasik biyolojik aritma islemlerinden elde edilen
sulari daha fazla iyilestirmek adina yapilan aritmadir. Dezenfeksiyon, azot ve fosfor
giderme, filtrasyon, ultrafiltrasyon, adsorpsiyon, iyon degistirme, ters osmoz bu

aritmada tercih edilen yontemlerdir.

Dezenfeksiyon, suda bulunan bakteri ve virlslerin aritma tesisi ¢ikis suyunun alici
ortama verilmesinden Once uzaklastirilmasi islemidir. Azot giderme, atik sudaki
amonyum iyonlari, azot bakterileri yardimiyla nitrifikasyon kademesinde dnce nitrite
sonra nitrata donistirulir. Daha sonra denitrifikasyon kademesinde anoksik sartlar
altinda azot gazi halinde sudan uzaklastirilir. Fosfor giderme, fosfor bilesiklerini elimine
etmek icin kimyasal ve biyolojik teknikler ayri ayri veya birlikte kullanilir. Kimyasal
aritmada kimyasal maddeler kullanilarak yiksek pH degerinde fosfor, fosfat tuzlari
halinde ¢okturilir. Biyolojik metotlarla fosfor aritimi, biyolojik aritma sirasinda fosfatin

mikroorganizmalarca alinmasi ile saglanir.
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Filtrasyon, biyolojik ve kimyasal aritma islemlerinde yeterince giderilemeyen, askida
kati maddelerin tutulmasi icin uygulanan tekniktir. iyon dedistirme, endiistriyel atik su
aritiminda kullanilan atik su igerisinde istenmeyen anyon ve katyonlarin uygun bir

anyon ve katyon tipi iyon degistirici kolonda tutulmasi islemidir.

Ters osmoz, atik suyun yeniden kullanilabilmesini saglamak amaciyla genellikle
endustriyel atik su aritiminda kullanilan ¢6ziinmiis anorganik ve organik maddelerin
sudan uzaklastirilmasi ya da geri kazanilmasi amaciyla ylksek basing uygulayan

sistemidir.

Ultrafiltrasyon, membranlarin kullanildig ters osmoz islemine benzeyen basingli
membran filtrasyonu teknigidir. Bu teknikte yag/su emulsiyonu icerisinde dagilan yag
damlaciklari, ince bir membran vasitasi ile filtre edilerek su fazindan ayrilir.
Ultrafiltrasyondan 6nce giderilmesi distnillen emilsiyonun bir 6n aritma isleminden
gecirilmesi yararlidir. Bu islem, emilsiyon kirma maddeleri vasitasiyla gerceklestirilir ve
yag su fazi ayrilir. Adsorpsiyon, suda ¢6ziinmus giderilmesi istenen maddelerin, uygun

bir ara ylizeyde toplanmasi islemidir [29].
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BOLUM 4

ADSORPSIYON

Adsorpsiyon hareketli bir fazda bulunan atom, molekdil veya iyonlarin kati bir ylizey
Uzerine tutunmasi olayi olarak agiklanmaktadir. Tutunan maddeler sivi, gaz veya bir
¢Ozlcl icerisinde ¢ozlinmis kati halinde olabilir. Adsorpsiyon yontemi ile giderim,
koku, renk ve zehir kirliligi yaratan maddelerin uygun kati bir ylzeye fiziksel ya da
kimyasal baglar ile tutunmasiyla gerceklesir. Yizeye tutunan bilesenlere adsorbat,
adsorpsiyonun gerceklestigi kati ylizeye ise adsorban veya substrat denir.

Adsorpsiyonun ters islemi ise desorpsiyondur [30,31].

4.1 Adsorpsiyon Cesitleri

Adsorpsiyon isleminin gercgeklesebilmesi igin adsorban ylizeyine transfer olan
bilesenlerin, bulunduklari faz yerine adsorban yiizeyini tercih etmelerini saglayacak
ortam kosullarinin saglanmasi gerekmektedir; Van der Waals etkilesimlerinin oldugu
fiziksel adsorpsiyon (fizisorpsiyon), adsorban yilizeyinde meydana gelen kompleks
olusumu, elektron transferi gibi mekanizmalarla gerceklesen kimyasal adsorpsiyon
(kemisorpsiyon) ve elektrostatik etkilesimlerin rol oynadigi iyon degisimi adsorpsiyonu

bu sartlari saglayan mekanizmalardir.

Adsorpsiyon islemi, genel olarak bu ¢ adsorpsiyonun tirtinidn katilimiyla
gerceklesmektedir. Adsorpsiyon derecesinin ve miktarinin artirilmasi icin ylizey alani

genis olan aktif karbon gibi malzemelerin kullaniimasi tercih edilmektedir [31].
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4.1.1 Fiziksel adsorpsiyon

Fiziksel adsorpsiyonda (fizisorpsiyon) adsorban ile adsorbat molekdilleri arasinda Van
der Waals etkilesimi bulunmaktadir. Van der Waals etkilesimleri uzaktan etkili ancak
zayif etkilesimlerdir. Adsorbatin, adsorban yiizeyine zayif olarak tutunmasi sebebiyle
bu tlr adsorpsiyonlar ayni zamanda tersinir 6zellik gosterirler. Fiziksel adsorpsiyon
isleminin birden fazla katman halinde gerceklesmesi, onu kimyasal adsorpsiyondan

ayiran en onemli 6zelligidir.

Fiziksel adsorpsiyon sirasinda salinan enerji, yogunlasma entalpisi ile ayni
mertebedendir. Bu tarz kiigik enerjiler, 6rgi titresimleri halinde adsorplanabilirler ve
termik hareketler halinde dagitilirlar. Ylizey boyunca carpip ziplayan bir molekiil,
giderek enerjisini kaybedecek ve sonunda tutunma olarak tanimlanan islemle ylizeye

baglanacaktir.

Fiziksel adsorpsiyon entalpisi, 1si sigasi bilinen bir numunenin sicakhgindaki artis ile
Olgllebilmektedir. Genellikle bu degerler 20 kJ/mol civarindadir. Oldukga kiglik olan bu
entalpi degisimi, molekiller arasindaki bagi parcalamak igin yetersizdir. Bu sebeple,
fiziksel olarak adsorplanmis bir molekil ylzey tarafindan bicimsel bir carpitiimaya

maruz kalsa bile kendi kimligini korumaktadir [32, 33].

4.1.2 Kimyasal adsorpsiyon

Kimyasal adsorpsiyonda (kemisorpsiyon), molekiiller veya atomlar aralarinda bir
kovalent bag olusumuyla adsorban vylizeyine tutunurlar. Bu tip adsorpsiyonlar,
adsorban vyiizeyi ile adsorbat arasinda direk temas gerektiginden tek katmanlh olarak
tanimlanir. Kimyasal adsorpsiyon entalpisi fiziksel adsorpsiyon entalpisinden oldukc¢a
bayuktur ve genellikle 200 kJ/mol civarindadir [33]. Adsorban ile adsorbat arasindaki
etkilesim fiziksel adsorpsiyondaki etkilesimden c¢ok daha kuvvetlidir. Fiziksel
adsorpsiyonun aksine, kimyasal adsorpsiyon mekanizmalari yiiksek sicakliklarda daha

fazla etkili olmaktadir [32].
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4.1.3 iyon degisimi adsorpsiyon

Adsorban ile adsorbat arasinda meydana gelen elektrostatik etkilesimler nedeniyle
meydana gelen adsorpsiyon tirlidir. Adsorbat ile adsorban arasindaki yik farki
cogaldik¢a ve adsorbatin molekiil ¢api kiguldiikge adsorpsiyon derecesi artmaktadir

[34].

4.1.4 Biyolojik adsorpsiyon (Biyosorpsiyon)

Biyosorpsiyon islemi metal iyonlarinin atik sulardan biyokltke tarafindan
uzaklastiriimasiyla gerceklestirilen bir islemdir. Atik sulardan metal iyonlarinin
gideriminde kullanilan, kimyasal ¢oktlirme, iyon degisimi, ters osmoz, aktif karbon
adsorpsiyonu gibi ikincil aritimlari gerektiren geleneksel aritma yontemleri, ozellikle
disik metal iyonu konsantrasyonu iceren sularda distk aritma verimi gdstermesi,
yatirim ve isletme maliyetlerinin pahali olmasi ve beraberinde yeni kirletici maddelerin
(atik gamur vb.) olusmasi gibi nedenlerden dolayi bu uygulamalari pratik ve ekonomik

kilmamaktadir.

Gunlmuzde mikroorganizmalarin adsorplama yeteneginden faydalanarak yapilan
metal iyonu giderimleri, kolay uygulanabilirligi ve diisiik maliyeti sebebiyle tercih
sebebi olmakta bu yontem ile klasik aritma yontemlerinin dezavantajlari en aza
indirilmektedir. Duslik konsantrasyon metal iceren ve yiksek hacimli atik sularinin
iyilestirilmesinde uygun bir yontem olan biyosorpsiyon islemi igin bakteri, yengeg

kabuklari, fungus ve alg gibi biyomateryaller kullanilir [35].
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4.2 Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler

Adsorpsiyon prosesinde ortam kosullari ve kullanilan materyallerin uygunlugu,
adsorpsiyon isleminin yliksek kapasitede gerceklestirilmesi icin 6nemlidir. Adsorbanin
yluzey alani, gozenek buylUklGigl, c¢ozuniurligl, molekdl bluyuklGga, iyon yikda,
¢ozeltinin pH degeri, ortam sicakligi, ¢ozelti karisimlar, ylzey gerilimi, baslangig
adsorban konsantrasyonu, temas silresi ve adsorbantin hidrofilik ya da hidrofobik
olmasi ve gaz adsorpsiyonu sirasinda ortam basinci adsorpsiyon islemini etkileyen

faktorlerdir.

Sicaklhik: Sicakhk adsorpsiyon prosesinde tipini karakterize eden énemli bir etkendir.
Adsorpsiyon prosesi genel olarak ekzotermik davranis gosterdiginden, sicaklik
artisindan olumsuz etkilenmektedir [36]. Bunun yani sira, sicaklik artisi ile adsorpsiyon

derecesinin arttigini 6ne stiren calismalarda literatiirde mevcuttur [31].

Ortamin pH degeri: Adsorpsiyon prosesinde gesitli iyonlarin farkh pH degerlerinde
adsorplanma kapasiteleri yiksektir. Katyonik iyonlarin adsorplanmasi isleminde
spesifik pH degerleri uygun olurken, anyonik iyonlar disik pH’larda yliksek

adsorplanma kapasitesi gostermektedir [31].

Adsorbantin molekiil buyikligii: Molekil boyutu ile adsorpsiyon ters orantilidir.
Parcacik boyutu ne kadar kiglk olursa adsorpsiyon islemi o kadar hizl

gerceklesmektedir.

Adsorbanin yiizey alani: Adsorbanin birim agirhgl basina adsorpladigi madde miktari
dikkate alindiginda, vylzey alani blyuklGgunin reaksiyonu olumlu etkiledigi
belirtilmistir. Adsorbanin gézeneklerinin genislemesiyle, adsorbatin absorban ylizeye

tutunma olasiligi artmakta, bu durum adsorpsiyon isleminin verimliligini arttirmaktadir.

Temas siiresi: Adsorbanin adsorplama islemini en yiksek verimde gerceklestirdigi
zaman araligl denge siiresini ortaya ¢cikarmaktadir. Adsorban ile ¢ozeltinin temas siresi
onemlidir. Adsorban ile adsorbatin ilk temas aninda adsopsiyon hizi yiiksek olup,

ilerleyen siirelerde adsorpsiyon hizinda azalma gortlmektedir [36].
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4.3 Adsorbanlar

Adsorpsiyon prosesinin verimliligini arttirabilmek icin en uygun adsorbanin segilmesi
gerekmektedir. Secilen adsorbanda olmasi istenen o6zellikler, ortamdaki maddeyi en
yuksek verimlilikle giderebilecek, kapasite, yiksek segicilik ve uzun isleme 6mrine
sahip olmasidir. Adsorbanin adsorplama kapasitesi, aktif merkezin kimyasal
ozelliklerine, adsorbana ve adsorpsiyonun gerceklestigi ortamin kosullarina bagh olarak
degiskenlik gdsterir. lyi bir adsorbanda olmasi istenen temel 6zellik, birim kiitle basina

genis ylizey alanina sahip olmasidir.

Adsorpsiyon prosesinde c¢esitli adsorbanlar kullanilmaktadir. Bunlar arasinda genis
ylizey alani ve yiksek adsorplama kapasitesi nedeniyle aktif karbon, diinyada atik su
aritiminda en yaygin olarak kullanilan adsorbandir. Ancak yliksek maliyetli olmasi
sebebiyle kullanim alanlari sinirli kalmakta, kiiclik Olcekli endstriyel isletmelerde
kullanilamamaktadir. Bu dogrultuda aktif karbona alternatif olabilecek dogal, tarimda
ve endistriyel atiklardan elde edilen adsorbanlar kullaniimaktadir. Bu adsorbanlar
yliksek metal iyonu tutuklama kapasitesi ve dlsik maliyetli olmasi nedeniyle

glinimizde en ¢ok tercih edilen adsorbanlar haline gelmistir [37].

Agir metal gideriminde bilinen ve uygulamalarina sik rastlanan adsorbanlar; aktif
karbon, piring samani, yosun, aga¢ ve agac¢ kabugu, misir kogani, seker kamisi posasi,
talas, pirin¢c kabugu, deniz Uridnleri atik camuru, zeytin kiispesi, cam igneleri, badem
kabuklari, kaktus yapraklari, kémr Grdnleri, ucucu kil, narenciye kabuklari ve bitki

turbasi olarak yer almaktadir [4].

4.3.1 Aktif karbon

Gozenekli yapisi sayesinde yiizey alani 2000 m?/g ve ustiinde olan karbon zincirler aktif
karbon olarak adlandiriimaktadir [38]. Toz, graniler, ipliksi veya kumas olarak
kullanilmak Gzere, sekline ve boyutuna gore aktif karbon dort gruba ayrilmistir. Elde

edildigi kaynaga gore aktif karbon farkl aktiflik ve fizikokimyasal 6zellikler icerir.
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Atik su artiminda bir¢ok alanda kullanilan aktif karbon gesitlerinin her kullanim alanina
gore avantajlari ya da dezavantajlari mevcuttur. 18. yy’dan itibaren sanayinin cesitli
dallarinda kullanilan aktif karbon, gelisen teknoloji ve bilim ile beraber kullanim alanlari

ve gesitleri artmistir [32].

GuUnumuzde farkli malzemelerden olusan digsik maliyetli ve kullanimi kolay birgok
adsorbent, adsorpsiyon prosesleri i¢in kullanilsa da pahali bir materyal olan ticari aktif
karbon yaygin olarak hala kullanilmaktadir. Endistriyel faaliyetlerin ¢ikis sularinin
aritiminda, renk gidermede, solvent geri kazaniminda, metal ve maden proseslerinde

ve bir cok evsel uygulamalarda kullanimaktadir [39].

4.3.2 Kil

Sedimenter kayaglarin ve topraklarin mekaniksel analizlerinde tane boyutunu
tanimlayan bir terim olarak kullanilan kil, dogal bir adsorbandir. Kil kristal bir yapiya

sahip, topragimsi, su ilave edildiginde plastikligi artan ince taneli bir malzemedir.

Kil mineralleri esas itibariyle aliminyum hidrosilikatlardir. Monmorillonit, kaolin ve
mika olarak killer Ug¢ gesittir [39]. Bazi minerallerde aliminyumun yerine tamamen veya
kismen Fe veya Mg gecmektedir. Alkali mineraller veya alkali metaller kil minerallerinin
esas bilesenleri olarak bulunurlar. Bazi killer tek bir kil mineralinden olusmaktadir.
Ancak, genellikle birka¢ mineralin karisimidir [40]. Killerin yapisinda, kil minerallerinin
disinda ek olarak pirit, feldspat, kalsit ve kuvars gibi mineraller “kil olmayan malzeme”
bulunmaktadir. Bunun yansira bircok kil malzemeleri ve suda ¢6ziinebilen tuzlari

organik maddeleri icermektedir.

Kil tanelerinin ¢api ortalama olarak 100 nm, kalinligi ise sadece 1 nm degerindedir. Cok
blyik bir ylizey alana sahip olan kil adsorpsiyon prosesi icin dnemli bir materyal haline
gelmistir. Dogada kolayca temin edilebilen ve bol miktarda bulunan kil mineralleri, ayni
zamanda sentetik olarak Uretilebilmekte ve ticari olarak pazarlanmaktadirlar. Kolayca
modifiye edilebilmesinin yani sira, ylksek ylizey alani ve yiksek katyon degisim
kapasitesi gibi fizikokimyasal 6zelliklere sahip olan kil minerallerinin uygulanma alanlari

gilin gectikce artmaktadir [41].
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4.3.3 Zeolitler

Zeolitler alkali ve toprak alkali elementlerin kristal yapiya sahip, sulu aliminyum
silikatlari olarak tanimlanmaktadir. Zeolitleri en onemli kilan 6zellikleri, yapisinda
bosluklar ve kanallar bulundurmasidir. Yapisindaki mevcut kanallarda su ile birlikte tek
veya iki degerlikli katyonlar yer almaktadir. Katyonlarin zeolit yapisina zayif baglarla
bagl olmasi ylksek iyon degisimi kapasitesini ortaya koyar. Disik kismi basinglarda
bile bazi maddeler icin yliksek adsorplama kapasitesi gostermesi, adsorplama
kapasitelerinin diger adsorbanlara goére sicaklikla daha az degismesi ve ylksek
sicakliklarda bile 6nemli adsorplama kapasitelerine sahip olmasi, zeolitin adsorban

olarak en 6nemli 6zelliklerindendir.

4.3.4 Kitosan

Dogal bir polimer olan kitosanin hammaddesi kitin, sellilozdan sonra dogada en ¢ok
bulunan bir adsorbentdir. Selllozun molekiler yapisi ile benzerlik gostermesine
ragmen, kitosan kitinden daha 6nemlidir. Agir metalleri adsorplamada etkin bir
adsorbent olmasi sebebiyle, glinimiizde agir metal giderimi ¢alismalarinda kullanimi

hizla artmaktadir.

Kitinin alkali N-deasetilasyonu ile Uretilen kitosan, kabuklu deniz Grinlerinin yapisinda
bulunur. Aktif karbon ve sentetik recine gibi kullanilan adsorbentlerin ylksek maliyetli
olmasi beraberinde etkin ve diisiik maliyetli adsorbentlere duyulan ihtiyaci arttirmis,
kitosani atik su aritimi icin kullanilmasi tercih edilen malzemelerden biri haline

getirmistir [44].

4.3.5 Ciirimis bitki turbasi

Turba olusumu kdmirlesmenin ilk adimidir. Kati karbonlu vyakitlarin en dusik
derecelilerinden biri olan bitki turbasi, temel olarak lignin ve sellilozdan olusan
kompleks bir malzemedir. Genis yiizey alani (>200 m?/g) ve gbzenekli yapisi ile agir
metal gideriminde kullanilabilirligi uygun, distk maliyetli alternatif bir adsorbentdir
[44]. Kutupsal karakterinin ylksek olmasi sebebiyle bitki turbasinin, kutupsal organik

molekiller ve metaller gibi ¢6zlinmis katilari adsorplama potansiyeli oldukca yiiksektir.
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Otrofik ve oligotrofik tiirleri olan bataklik turbasinin, bakir, kadmiyum, ¢inko ve nikel

gibi metalleri iceren endustriyel atik sularin artiminda etkili oldugu gortlmiustir [45].

4.3.6 Endiistriyel atiklar

Endustriyel faaliyetler sonucunda ortaya c¢ikan c¢esitli atiklar, adsorbent olarak
kullanilabilme o6zelligine sahiptirler. Bu adsorbentlerin en dikkat ¢eken avantajlari,
disik maliyetli olmalandir. Sekil 4.1’de endustriyel atik olarak nitelendirilen

adsorbentlerin diger adsorbentlerle maliyetlerinin karsilastirilmasi verilmistir.
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Sekil 4.1 Atik su aritiminda kullanilan adsorbentlerin pazar fiyatlari (ABD $/ton) [44]

Ugucu kiiller, termik santrallerin kati atig1 olup, 6zellikle bakir iyonu gibi agir metallerin
gideriminin etkin ve disik maliyetli adsorbanlarindan biridir. Bakir iyonu giderimi icin
Panday vd. (1985) [46] yaptig calismada, pH 8de 1.39 mg/g adsorpsiyon kapasitesi
olarak tespit edilmistir. Sicaklik artisi ile adsorpsiyon kapasitesinin arttig

gozlemlenmistir.
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Lignin, kagit enduistrisi atik suyundan ekstraksiyon islemi ile elde edilmektedir.
Sristastava vd. (1994) [47] lignin ile Pb*™ ve Zn*? giderimi Uzerine yaptiklari calismada
ligninin maximum adsorpsiyon kapasitesini 30°C*de Pb** ve Zn*? icin sirayla 7.66 ve 1.12
mg/g, 40°C‘de ise Pb*? ve Zn*? icin sirayla 9.00 ve 1.45 olarak tespit etmislerdir. Elde
edilen bu sonuglar, ligninin ylksek sicaklikta, yiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip

oldugunu ve adsorpsiyon isleminin endotermik bir islem oldugunu goéstermistir.

Atik camur, glibre sanayisinden kaynaklanan etkin adsorplama 6zelligine sahip bir yan
Urlinddr. Srivastava vd. (1989) [48] tarafindan yapilan bir galismada, deniz Grinlerinin
Uretiminden meydana gelen atik gamur ile sulu ¢ozeltilerden kadminyum, nikel, kobalt
ve ginko giderildigi gdzlemlenmistir.

Ocak cirufu, agir metal gideriminde etkili olan ucuz adsorbentlerden biridir. Celik

+2 +2
, Ni

Uretiminin yan Grtnudir. Dimitrova (1996) [49] tarafindan Cu ve Zn*? giderimi

Uzerine ocak curufu kullanilarak ¢ahsiimistir.

Talas, marangoz atolyelerinden elde edilen bir Grindir. Ajmal vd. (1998) [50]
tarafindan talasin, bakir giderimindeki etkinligi arastirilmistir. Talasin adsorpsiyon

kapasitesi 13.80 mg Cu*?/g olarak bulunmustur.

4.3.7 Tarimsal atiklar

Agir metal adsorpsiyonu isleminde tarimsal atiklar direk olarak kullanilabildigi gibi, bu
atiklarin modifiye edilmesi ile elde edilen aktif karbonlarda kullaniimaktadir. Metal
giderimi icin en ¢ok kullanilan tarimsal atiklar, piring-saman kabuklari, misir kogani,
seker kamisi posasi, deniz Urlinleri, zeytin kispesi, badem kabuklari, hindistan cevizi ve
narenciye kabuklari ve bircok bitkinin yaprak ve saplari, hayvancilik faaliyetleri sonucu
ortaya cikan hayvan kemikleri, deniz (irinlerinden avlanma sonucu elde edilen kilgik ve
kabuklar, gida sanayinden atilan yumurta kabuklari yer almaktadir [4,51]. islem
kolayhgi, diisik maliyetli ve etkin adsorpsiyon kapasiteleri sebebiyle, tarimsal atiklar

adsorpsiyon isleminde aktif karbona alternatif Girinlerdir.

40



4.3.8 Tarimsal atiklarin biyoadsorbent olarak kullanimi

Muz kabugu, diinyada bolca bulunan ve ¢ok tiketilen muz meyvesinden kalan atikdir.
Tarimsal atiklarin, biyosorbent olarak agir metal adsorpsiyon potansiyelinin
arastirilmasi son yillarda hiz kazanmis bir konudur. Yapilan arastirmalar, bakir, kobalt,
nikel ve kursun gibi agir metallerin adsorpsiyonunda muz kabugu kullaniminin etkin bir
biyosorbent oldugunu gostermistir. Hossain vd. (2012) [4] tarafindan muz kabugu ile
Cu*? gideriminin arastirildigi bir calismada, muz kabugunun 28 mg Cu**/g bakir
adsorpladig tespit edilmistir. Annadurai vd. (2002) [52] tarafindan gergeklestirilen bir
sulu cozeltilerden Cu®, Zn*, Co®*, Ni**, Pb™ ve Ni** giderimi icin muz kabugunun
adsorpsiyon potansiyelinin arastinldigi calismada ise, pH 5.5’'da muz kabugunun
adsorpsiyon kapasitesi 7.97 (Pb**), 6.88 (Ni**), 5.80 (zn**), 4.75 (Cu®*), and 2.55 mg/g
(Co®") olarak bulunmustur. Elde edilen sonuclar, muz kabugunun genis yiizeyi ve porlu
yapisi sayesinde, agir metal giderimi icin alternatif bir biosorbent olarak

kullanabilecegini gostermektedir.

Limon kabugu, yapisinda yiksek oranda seliiloz, hemi-seliiloz ve lignin bulunan
komplex bir materyaldir. Ege ve Akdeniz bdlgelerinde bolca yetisen ve yil boyunca
bliyimeyi sirdiiren limon agacindan elde edilir [6]. Ekonomik bir biyosorbent olan
limon kabugu ile Bhatnagar vd. (1999) [98] tarafindan sulu c¢ozeltilerden kobalt
giderimi incelenmistir. Arslanoglu vd. (2010) [99] tarafindan gerceklestirilen baska bir
calismada ise, Cu®, Cr, Ni*’, Pb"™ ve Zn™ metallerinin limon kabugu ile sulu
¢ozeltilerden giderimi gdzlemlenmistir. Topal vd.’nin (2011) [6] biyosorbent olarak
limon kabugu kullanimiyla bakir giderimi icin yapilan bir ¢calismada, limon kabugunun
Cu*? adsorplama kapasitesi 1111.1 mg/g olarak bulunmustur. Bhatnagar vd.’nin (2010)

[53] limon kabugunun kobalt Uzerindeki adsorpsiyon kapasitesini gozlemledigi bir

calismada ise 22 mg/g giderim gerceklestigi tespit edilmistir.
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Susam kiispesi, susam tropik veya yari tropik alanlarda yetisen, yapisinda %50
oraninda yag, %20 oraninda protein iceren diinyanin en énemli yag mahsullerindendir.
Bunun yani sira unlu mamdiller ve pastane Urlinlerinde de ihtiya¢ duyulan bir Griindr.
Ayrica dogu (llkelerinde saghga yararli bir besin olarak da kullaniimaktadir. Yag
ekstraksiyonu endistrisinde kullanilan susam kispesi yapisinda yliksek protein

icerdiginden kiiglikbas hayvanlarda yem olarak kullaniimaktadir [54].

Aspir kiispesi, yagh bir bitki olan aspirin yagi alindiktan sonra geriye kalan GrinGdur.
Aspir kiispesi proteince zengin olmasi bakimindan hayvancilikda yem olarak
kullanilmakta, bunun disinda elde edilen yag yemeklik olarak kullanilabilmektedir.
Aspir bitkisinin gigceklerinden elde edilen boyalar kumas boyamada kullanilirken, linoik
asitce zengin olmasindan dolayl boya sanayide de bu bitkiden faydalaniimaktadir.
Bunun yani sira, aspir bitkisi tibbi alanda, kadinlarin regl donemlerinde, kalp-damar
rahatsizliklarinda ve travma sonucu meydana gelen sisliklerin ve agrilarin tedavisinde
basarili bir sekilde kullanildigi, yapilan klinik calismalarda, yliksek tansiyonu dislirdGgu,
damarlardaki kan akisini arttirarak dokularin daha fazla oksijen almalarini sagladigi
kanitlanmistir. Aspir kiispesi, son donemlerde yapilan bir ¢calismada adsorbent olarak
kullanilmis ve sulu g¢ozeltilerden reaktif boya uzaklastirma isleminde kullanabilirligi
etkinligi arastirlmistir. Angin vd. (2013) [55] tarafindan vyapilan bir c¢alismada,
aktiflestirilmis aspir kispesinin sulu ¢ozeltilerden boya gideriminde ticari karbon yerine

alternatif ve ucuz bir adsorbent olarak kullanilabilecegi belirtilmistir.

42



4.4 Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon izotermleri, sabit bir sicaklikta adsorpsiyon ylizeyindeki ve adsorbatin
yigin fazdaki konsantrasyonu arasindaki iliskiyi aciklayan denge egrileridir. Eger

hareketli faz gaz halinde ise, bu durumda fazin konsantrasyonunun yerini basing alir.

Adsorpsiyon izotermlerini olusturabilmek igin farkli miktarda adsorban igeren adsorbat
¢Ozeltileri ile sabit sicaklikta adsorpsiyon deneyleri gergeklestirilir. Dengede hareketli
fazdaki adsorbat konsantrasyonuna karsi adsorban (zerine tutuklanmis adsorbat
konsantrasyonunun grafigi cizilir. En ¢ok tercih edilen izoterm modelleri, Langmuir,

Freundlich, Temkin ve BET izoterm modelleridir.

4.4.1 Langmuir adsorpsiyon izotermi

Langmuir izoterminde adsorbanin tek tabakali molekil adsorplama gerceklestirecegi
kabul edilmistir [56]. Langmuir izotermi agiklanirken bazi kabuller yapilmigtir. Yapilan

kabuller asagida verilmistir.

» Materyalin tim ylzeyi ayni adsorpsiyon aktivitesine sahiptir ve enerji agisindan
uniformdur.

» Adsorbe edilen molekiiller arasinda hicbir bir etkilesim yoktur.

» Butin adsorpsiyon islemi ayni mekanizma ile gergeklesir ve her adsorbe edilen
kompleksin ayni yapiya sahip oldugu kabul edilir.

» Adsorpsiyonun derecesi, ylzey uzerindeki tam bir mono molekiler tabakadan

blyik olamaz.

Yapilan bu kabullerin paralelinde Langmuir izotermi icin Esitlik 4.1 ortaya konmustur.

=—+—=x(, (4.1)
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Esitlik (4.1)' de;

Ce: Adsorpsiyon islemi tamamlandiktan sonra dengede ¢ozeltide kalan madde

konsantrasyonu (mg/L)

ge : Dengede birim agirlikta adsorban basina adsorplanan madde miktari (mg/g)

a;: Langmuir izotermi sabiti (adsorpsiyon enerjisine bagh) (L/mg)

K; : Langmuir izotermi sabiti (adsorbanin adsorptivitesine bagh) (L/mg)

olarak ifade edilmektedir.

Langmuir izotermi grafigi Ce/qe ye karsi C. grafigi cizilerek elde edilir. Egimi (a,/K;) ve

Kayma noktasi (y eksenini kesme noktasi), (1/K;) olan bir dogru elde edilir. Sekil 4.2’de

Langmuir izotermi grafigi verilmistir [57].

a; /K, orani, teorik doygunluk kapasitesini gostermektedir. Tek tabakali adsorpsiyonun
gerceklestigi heterojen adsorpsiyon sistemlerinde Langmuir izotermi denge durumunu
tam anlamiyla agiklayamaz. Adsorpsiyonun elverisliligini bulmak icin R; boyutsuz
(dagilma) sabiti hesaplanir. Bu degerin 0 ile 1 arasinda deger almasi durumunda,
izotermin elverisliligine isaret etmektedir. Esitlik (4.2)'de bu baginti i¢cin olusturulan
denklem ve Cizelge 4.1'de elverislilik prensibi ve dagilma sabiti arasindaki baginti

gosterilmektedir [1].

1
RL o 1+a;*Cy (42)

Burada;
a;: Langmuir sabiti (L/mg)
Co: Maddenin ¢ozeltideki baslangic konsantrasyonu (mg/L)

olarak ifade edilmektedir.

44



C./qe

Ce

Sekil 4.2 Langmuir izoterm grafigi [57]

Cizelge 4.1 izoterm tipine gore dagilma sabit degerleri ve elverislilik ilkesi [1]

izoterm Tipi

Dagilma Sabit Degerleri

Elverisli olmayan R, >1
Lineer R, =1
Elverisli 0<R, <1

Tersinmez R, =0




4.4.2 Freundlich adsorpsiyon izotermi

Freundlich izoterm modeline gbre adsorban vyizeyinde farkl tlirde adsorpsiyon
noktalari bulunur ve bu noktalar homojen olarak dagilmamislardir. Adsorpsiyonun tek

tabaka halinde gerceklesmedigi varsayilir. Esitlik 4.3 bu prensibe gore tiiretilmistir [56].
qe = KC,M™ (4.3)

Esitlik (4.3)'de;
ge : Dengede birim agirlikta adsorban basina adsorplanan madde miktari (mg/g)

Ce: Adsorpsiyon islemi tamamlandiktan sonra dengede c¢o6zeltide kalan madde

konsantrasyonu (mg/L)

Ke: Freundlich sabitini (mg* " LY"g?)
n: Freundlich sabitini (adsorpsiyon yogunlugunu verir)
ifade etmektedir.

Esitlik (4.3) lineerlestirildiginde, esitlik (4.4) elde edilir.
Inge=InKe+ (1/n) In C, (4.4)

Esitlik (4.3)’den yararlanilarak In C.'ye karsi In g. grafigi cizildiginde Sekil 4.3’deki gibi
egimi 1/n ve ordinati kesim noktasi ise InKr olan bir grafik elde edilir. Boylece,

Freundlich izoterm sabitleri K-ve n hesaplanabilir.
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In g,
Ezim=l/n
EFoes1m
noktasi=ln &

Iln ..

Sekil 4.3 Freundlich izoterm grafigi [58]

4.4.3 Temkin adsorpsiyon izotermi

ilk olarak asidik c¢ozeltilerde hidrojenin platin izerine adsorpsiyonunu modellemek
amaclyla ortaya atilan Temkin izoterm modeli diger modellerden ayri olarak
adsorpsiyon isisini da modelin igerisinde dikkate almistir. Bu sebepden dolayi,
adsorpsiyon islemi boyunca, adsorbanin yilizeyi adsorbat molekiilleriyle kaplandikca
adsorpsiyon isisinin dismesi beklenmektedir. Temkin izoterm modeline ait Esitlik
(4.5)'de verilmistir. ge’nin InCe’ye karsi grafiginin cizilmesiyle A ve b sabitleri

belirlenmektedir [59].
ge = RT /b In(ACe) (4.5)

Esitlik (4.5)de,
ge : Dengede birim agirlikta adsorban basina adsorplanan madde miktari (mg/g)

C.: Adsorpsiyon islemi tamamlandiktan sonra dengede co6zeltide kalan madde

konsantrasyonu (mg/L)
R: ideal gaz sabitini (8.314 J K'mol™)
T: sicakhg (K)

b: Temkin sabitini (adsorpsiyon isisina bagh) (J/mol)
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A: Temkin izoterm sabitini (L/g)
ifade etmektedir.

Temkin izoterminin dogrusal hale getirilmis sekli ise Esitlik (4.6)’da verilmistir.

9e=RT/bInA+RT/bInCe (4.6)

4.4.4 BET izotermi

Brauner, Emmet ve Teller tarafinda gelistirilmis BET izoterm modelinde ¢ok tabakal
adsorpsiyonun gerceklestigi kabul edilmektedir. ilk adsorplanan tabakada farkli
molekiller tabaka olusurken, olusan her bir tabaka Langmuir modelinde olusan tek
tabaka olarak duslinilmektedir. BET izotermi igin yapilan bazi varsayimlar asagida
verilmistir. Bu varsayimlar gz o©ninde tutularak BET izotermi igin Esitlik (4.7)

olusturulmustur [60].

» Adsorbanin ylzeyi monomolekiller bir tabaka tarafindan kaplanamadan oOnce

multimolekiiler tabaka olusur.
» Adsorpsiyon dengeye ulastiginda tabakalardan her biri icin denge hali gerceklesir.
» Gazin sivilasmasindaki kuvvetler ile bag enerjisinden sorumlu kuvvetler, birinci
tabaka disinda birbirinin aynisidir.

Ce/qe(1-Ce)=1/gmaxKa+(Ks-1)Ce/gmaxKg (4.7)

Esitlik (4.7)de,
ge : Dengede birim agirlikta adsorban basina adsorplanan madde miktari (mg/g)

Ce: Adsorpsiyon islemi tamamlandiktan sonra dengede c¢o6zeltide kalan madde

konsantrasyonu (mg/L)
Kg: BET izoterm sabitini (L/mol)

ifade etmektedir.
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4.5 Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetigi, adsorbent ile adsorbat arasindaki zaman iliskisini inceler ve

adsorban-adsorbat temas siresini belirler. Adsorpsiyon prosesinin basamaklarinin

daha

iyi anlasilmasi igin adsorpsiyon kinetiginin incelenmesi gerekmektedir.

Adsorpsiyon prosesinin gerceklesmesi 4 temel basamaktan olusmaktadir [61]. Bu

basamaklari kapsayan adsorpsiyon mekanizmasi Sekil 4.4’de verilmistir.

1.

Adsorbat, adsorbenti kapsayan bir film tabakasi sinirina dogru difiize olur.
Adsorpsiyon prosesi esnasinda belirli bir hizla karigtirma islemi yapildigindan

dolayi bu asama g6z 6niinde bulundurulmaz.

Sinir tabakasi difizyonu: Film tabakasina gelen adsorbat, durgun kisimdan

ilerleyerek adsorbentin por yapisina dogru transfer olur.

Parcacik ici diflizyon: Bu basamakda adsorbat adsorbanin gozenek

bosluklarinda hareket ederek tutunacagi ylizeye transfer olur.

Sorpsiyon: Bu basamakta da adsorbat adsorbentin gbzenek ylizeyine tutunur.

Lagama

3.asama
Smar tabalias: difiizyonn

Sorpsiyon

Sekil 4.4 Adsorpsiyon mekanizmasi [61]
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Adsorpsiyon boyunca birim adsorbanin adsorpladigi adsorbat miktari belli bir noktaya
kadar artar. Bu noktadan sonra ¢ozeltide kalan adsorbat derisimi degismez. Denge
konsantrasyonu olarak tanimlanan bu noktanin tespiti ile adsorpsiyon islemi igin
gerekli olan etkin alikoyma-temas siresi hesaplanir [62]. Adsorpsiyon kinetiginin
modellenmesi amaciyla birgok esitlik ortaya konmustur. Bunlardan en yaygin olanlari

asagida verilmistir.

4.5.1 Yalanci 1. Derece Kinetik modeli

Lagergren tarafindan ortaya konan adsopsiyon denkleminin birinci Derece denklemi
oldugu duslinilen reaksiyonlarda kullanilan kinetik modelidir. Yalanci birinci-Derece
adsorpsiyon kinetigi denklemindeki t'ye karsi log(q. — q,) grafigi cizilir [63]. ilgili
denklem Esitlik (4.8)'de verilmistir.

log (qeq—eqt) - (2.];)3 * t) (4.8)

Esitlik (4.8)'de

q¢: farkl t zamanlarinda adsorplanan madde miktarini (mg/g)
ge: denge aninda birim agirligi basina adsorpladigi madde miktarlarini (mg/g)
ki.adsorpsiyon prosesinin 1. derece hiz sabitini (dak™)

ifade etmektedir.

4.,5.2 Yalanci 2. Derece Kinetik modeli

1995 yilinda Ho tarafindan ortaya konan yalanci ikinci Derece hiz denklemi hizin
adsorbat konsantrasyonundan bagimsiz oldugunu, buna karsin kati fazdaki adsorpsiyon

kapasitesine ve zaman bagh oldugunu gdéstermistir. ilgili denklem Esitlik (4.9)da

1
verilmistir. Denklemindeki t'ye karsi t/q; grafigi cizildiginde, egimi q— ve ordinati kesim
2

noktasi olan bir dogru elde edilmektedir [64].
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i=( : )+it (4.9)

k2q22 q:

Esitlik (4.9)'da,

q¢: farkli t zamanlarinda adsorplanan madde miktarini (mg/g)

ge: denge aninda birim agirligi basina adsorpladigi madde miktarlarini (mg/g)
k,: yalanci-ikinci-Derece hiz sabitini (g mol™ dak™)

ifade etmektedir.

4.5.3 Elovich Kinetik modeli

Adsorpsiyon prosesinde ylizeyin heterojen oldugu durumlari daha iyi aciklamak igin

Elovich Modeli ortaya konmustur. Model denklem, Esitlik (4.10)’da verilmistir.

d —
2t = ge—Fa: (4.10)
d¢

Esitlik (4.10) lineerlestirildiginde Esitlik (4.11) elde edilir. Bu esitlik kullanilarak gi'ye

karsihik % grafigi cizildiginde egimden k; ve kesim noktasindan C; degerleri hesaplanir.
1 1
qc = Eln(aﬂ) +5nt (4.11)

Esitlik (4.11) de;

g¢: farkli t zamanlarinda adsorplanan madde miktarini (mg/g)

a: Baslangictaki adsorpsiyon hizini (mg g'1 dak)

B: Yiizey kaplama derecesi ve adsorpsiyon aktivasyon enerijisi ile ilgili sabitini (g mg™)
ifade etmektedir.

Lineer haldeki Esitlik (4.11) kullanilarak, hesaplanan q; degerlerine karsi In t grafigi
cizilerek, elde edilen grafigin egiminden (1/B)*In af ve kesim noktasindan 1/B degerleri

kullanilarak parametreler hesaplanir.
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4.5.4 Partikiil i¢i Difiizyon Kinetik modeli

Partikdl ici difiizyon kinetik modeli iyi karismal sistemlerde adsorbatin yigin fazdan
gozenekli adsorban yiizeyine adsorpsiyonunu modellemek amaciyla ortaya konmustur.

Esitlik (4.11) de partikdl ici diflizyon modelini ifade eden esitlik verilmistir [65; 66].
q, = k;t%° + C; (4.11)

Esitlik (4.11)'de;

g:: Herhangi bir t aninda birim adsorban tarafindan adsorbe edilmis adsorbat miktarini

(mg/g)

ki: partikdl ici difiizyon hiz sabitini (mg g™ dak™)

C;: adsorban ile adsorbat arasinda olusan tabakanin kalinhigi hakkinda bilgi veren sabiti
(mgg™)

ifade etmektedir.

Denklemde q/ye karsi t°° grafigi cizildiginde, grafigin egiminden k; ve kesim

noktasindan C; degerleri hesaplanir.
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BOLUM 5

DENEYSEL TASARIM

5.1 Deney ve Deneysel Hatanin Onemi

Deneysel ¢alismalar, incelenen sistemler hakkinda givenilir ve dogru bilgiler vermeleri
acisindan mevcut sayisal ve analitik yontemlere goére her zaman tercih sebebi
olmustur. Ancak, glnimuizde disik maliyet ve kolay uygulanabilirliligi nedeniyle
sayisal calismalar agirlik kazanmistir. Bu yontemlerin deneysel calismalar tarafindan

desteklenmesi ile sonuglarin kolay test edilebilme imkani dogmustur. [67].

Deneysel calismalarda olclilen degerlerin dogrulugu en az elde edilen sonuglar kadar
onemlidir. Dogrulugu etkileyen en 6nemli etken ise deneyler sirasinda meydana
gelebilecek hatalardir. Analiz sonucunun gercek degere olan yakinlhigini gésteren hata
(dogruluk) terimi, 6lcimlerin aritmetik ortalamasinin gercek degere yakinligi olarak
tanimlanir. Yapilan 6l¢iimlerin birbirine ne derece yakin oldugunu gbsteren sapma
(duyarlihk) terimi ise ayni degeri yeniden elde etme becerisi olarak ifade edilmektedir.
Calismalar sonucunda elde edilen sonuglarin glivenilirligi, bazi metotlarla test edilebilir.
Guvenilir bir deney sonucu elde edebilmek icin deneylerin en az 3’er defa

tekrarlanmasi gerekir.

Standart sapma duyarliligin 6lglim icin en ¢ok kullanilan yontemlerden biridir. Her bir
Olcimin mutlak sapmalarinin kareleri toplaminin 6l¢ciim sayisinin  bir eksigine

bollimunin karekokiine esit olan standart sapma o ile gosterilir (Esitlik 5.1) [68].
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Standart sapmanin hesaplanmasi ile deney sonucunun dogrululugu hakkinda bir fikir
edinilebilir. Ancak, bulunan ortalama degerin gergek degere yakinligi hakkinda kesin bir
yorum yapilamaz. Bu noktada, elde edilen sonucun dogrulugu hakkinda deneysel ve
matematiksel tahmin yoluyla yorumda bulunabilinir. Matematiksel tahmin
yonteminde, gercek degerin ortalama degere yakin bir aralikta oldugu varsayimi
yapilmaktadir. Ortalama degere yakin olan bu aralik, giiven araligi olarak tanimlanir.
Gergek degerin ylzde olarak bu aralikta olma olasiligina ise giivenirlik seviyesi olarak
aciklanmaktadir [69]. Mevcut olan istatistiksel programlarda sonuglarin en az %95

glvenilirlik seviyesinde olmasi ve degerlendirilmesi istenmektedir.

5.2 Deneysel Tasarimin Tarihgesi

Deneysel tasarim, 1920’lerde, istatistik biliminin babasi sayilan ingiliz istatistikgci Sir
Ronald Fisher tarafindan, tarim alaninda arastirma vyaparken bulunmus ve
gelistirilmistir. Bunun yani sira Fisher, deney verilerinin analizi igin bugilin geleneksel bir
metot haline gelen “varyans analizi” (ANOVA) yontemini de gelistirmistir. Kisa bir
zaman icerisinde metot, Amerika’da tarim sektoriinde Uretimin gelistiriimesi igin
uygulanmis ve Amerika’'nin bu alanda gelismesine biliyik katkida bulunmustur.
Deneysel tasarim, tarim alaninda, cesitli glibre ve dozlari ile iklim kosullarinin ve
sulama diizeylerinin gesitli Grlinlere olan etkilerini belirlemek lGizere uygulanmistir.

Deneysel tasarim, kimya ve ila¢ sektorlerinde de uygulanmis ancak, imalat
sektoriindeki faaliyetleri 1970’lere kadar kisith kalmistir. 1980’lerin  basinda,
Amerika’da imalat sektori, Japon kalitesinin nedenlerinin deneysel tasarim ile iliskili
oldugunu farketmistir. Japonya’da profesér Genichi Taguchi’'nin onderliginde etkili
olarak uygulanan deneysel tasarim tretimdeki faaliyetlerde yenilikler yapmis ve basarih

uygulamalarla yontemin imalat sektoriinde kabul gérmesini saglamistir.
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5.3 Deneysel Tasarimin Gelisimi ve Amaci

Deneysel calismalar, her seferinde bir proses parametresinin degistirilerek diger
bagimsiz parametrelerin sabit tutulmasi prensibiyle ylritilmektedir. Boylece
degistirilen parametrenin sistemi nasil etkiledigi gézlemlenir [70]. Fakat bu yontem ile
bitlin degiskenlerin sabit tutulmasi cogu kez mimkin olmamaktadir. Beraber degisen
ya da birbiriyle etkilesim icinde bulunan degiskenlerin etkileri hesaplamak muimkin
olmamaktadir. Olgme degiskenligi varliginda deney hatasini dlgmek hatali sonuglar

Verir.

Deneysel tasarim yontemlerinde ise, es zamanl olarak bir ya da daha ¢ok proses
parametresi degistirilerek bir ya da daha c¢ok cevap degiskeni Uzerindeki etkisi
gozlemlenebilir ve deneysel hata orani tespit edilerek glivenilirlik seviyesi hakkinda fikir

edinilebilir [71].

Endistriyel faaliyetler cercevesinde amag, tasarlanan bir sistemin ya da Grinin
performansinin maksimum olmasidir. Bu sebeple, maksimum performansi saglayacak
kosullar belirlenirken, ayni zamanda performansi etkileyebilecek bitin etkenler goz
oninde bulundurulur. Ancak, sistemi etkileyen bitliin faktorlerin, bu faktorlerin
olusabilecek butiin seviyelerinin ve hepsinin birbirleriyle olan etkilesimlerinin tim
kombinasyonlarinin etkisini belirlemek ve incelemek, uzun zaman ve yiksek maliyetli
yatinnmlar gerektirdiginden dolayr zahmetli ve zordur. Ayrica, eszamanli olarak birden
fazla cevap vylzeyinin meydana gelmesi, istenilen tek cevap icin gerceklestirilen
deneysel analizin optimum kosullara ulasamamasina ya da elde edilecek diger cevaplar

icin uygun olmamasina sebep verir [72].

Deneysel kaynaklari en verimli sekilde kullanarak, kontrol edilebilen ve edilemeyen
faktorlerin aralarindaki iliskiyi istatistiksel yontemlerin kullanilmasiyla belirsizlik ve hata
payini en az seviyeye indirgeyen teknik, deneysel tasarim adini almaktadir. Deneysel
tasarim, bilim ve arastirmanin vazgecilmez bir unsuru olarak, incelenen prosesin en iyi
bicimde anlasiimasina boylece zaman tasarrufu ve maliyet azalmasinin yani sira Urin

kalitesinin artmasina imkan saglamaktadir [71].
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Muhendislik tasarimlarinin uygulamalarinda deneysel tasarim yontemleri énemlidir.

Mihendislikte deneysel tasarim uygulanmasinin amaglarindan bazilari;

» Temel tasarim dlzenlerinin incelenmesi ve degerlendirilmesi,
» Alternatif olabilecek materyallerin degerlendirilmesi,

» Deney kosullarinda olusabilecek herhangi bir degisiklik altinda dahi prosesin

gerceklesmesini saglayabilecek en uygun tasarim parametrelerinin belirlenmesi,

» Gergeklestiriimesi istenen proses igin segilen parametrelerin optimize edilmesini

icermektedir [69].

Deneysel tasarim kullanilarak kimya mihendisligi alaninda proses optimizasyonunu
gerceklestirmek icin analitik metotlar (Langrange carpanlari yontemi, degiskenlerin
hesaplanmasi vb.), matematiksel programlama metotlari (geometrik, dogrusal, dinamik
vb.), model uyumlu ve bilgisayar kontrolli optimizasyon ve istatistiksel metotlardan

yararlaniimaktadir [73].

5.4 Deneysel Tasarim Stratejileri

Deneysel tasarim, farkli parametreler tarafindan etkilenen proses ve proses ciktilari
arasindaki iligkileri belirlemek igin kullanilan bir metotdur. Cesitli deneysel tasarim
metotlarindan hangisini kullanacagina arastirmaci materyal ve deneysel kosullarini goz
oniinde tutarak karar vermelidir [74]. Oncelikle parametrelerin hangi seviyelerde
kullanilacagi belirlenmeli, daha sonra asagidaki belirtilen hususlar dikkate alinarak,

deneysel tasarim yontemi belirlenmelidir.

Parametre ve cevap etkilerinin hesaplanabilirligi,

Proses cevabi lizerine etkili olan parametre sayisinin belirlenmesi,

>
>
» Eszamanl olarak cevabi etkileyen parametrelerin varliginin arastiriimasi,
» Parametrelerin maksimum ve minimum kosullarinin belirlenmesi,

>

Kac deney tekrarina ihtiyac oldugu hakkinda arastirma yapilmasi.
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Yukarida verilen hususlar arastirihp incelendikten sonra yéntemin belirlenmesi ile

deneysel tasarim asamalarinin asagida agiklandigi sekilde gergeklestirilmesi, proses igin

gerekli en uygun kosullara ve bilgilere ulagsmayi saglar (Sekil 5.1).

Deneyin
Deney planlama Deneysel tasarim - .
gerceklestirilmesi
Sonuglarin S .
vSonugI:_ar_m . N s Verilerin analizi
Degerlendirilmesi dogrulanmasi

Sekil 5.1 Deneysel tasarim asamalari [71]

Dogru ve gilvenilir sonuglar elde edebilmek icin kullanilan deneysel tasarim

yonteminde izlenecek olan basamaklar asagida tanimlanmistir.

1)

2)

Problemin Tanimlanmasi: Deney yapmay! gerektiren problemin belirlenmesi zor
bir slirectir, ancak amaclarin iyi analiz edilerek belirlenmesi, tasarimin sonraki

asamalarindaki sonuglarin givenilirligini saglar.

Faktérlerin ve Seviyelerin Belirlenmesi: Deney sirasinda cevap ylizeyinin
olusumunu etkileyecegi dislintilen parametreler (zaman, sicaklik, basing, pH,
konsantrasyon vb.) belirlendikten sonra her bir faktére ait seviyelerin secilmesi
asamasina gelinir. Seviye seciminin ardindan deneysel seviyeler kodlanir.
Tasarim, seviyelerin kodlanmasi yoluyla ya da gercek seviyelerin direk
kullanilmasiyla yapilabilir. Ancak sonuglarin elde edilmesinde kolaylik saglanmasi
bakimindan kodlama yonteminin kullaniimasi dnerilir. Faktér kodunun prensibini

olusturan denklem Esitlik (5.2)’de verilmistir.
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(5.2)

Esitlik 5.2’de

X, : faktor kodunu,

&; : ¢alisma araligindaki parametre degerini,

Si:¢

alisma araliginin merkezindeki parametre degerini,

alisma araliginin seviyelere esit olarak bélinmesi sonucunda iki parametre degeri,

arasindaki farki ifade etmektedir.

3)

4)

5)

6)

7)

Proses Cevabinin Belirlenmesi: Problemin ¢6zimi igin elde edilmesi gereken

cevap ya da cevaplar proses hakkinda yeterli bilgi edinilmelidir.

Deneysel Tasarim Yénteminin Belirlenmesi: Bu asama, deney tekrarlarinin ve
setlerinin belirlenmesinden olusur. Uygun deneysel tasarim yéntemi belirlenerek

deney plani olusturulur.

Deneylerin Gergeklestirilmesi: Deneylerin ilk 4 asamada belirtilen kosullarda
gercgeklestirilmesi 6nemlidir. Aksi takdirde, deneysel siiregteki hatalar deneysel

gecerliligi bozar.

Verilerin istatistiksel Analizi: Deneyler sonucunda elde edilen verilerin kullanilan
yaziim programina transferinden sonra istatistiksel analiz vasitasiyla
degiskenlerin cevap Uzerine etkilerini gosteren tasarim model denklemlerinin

uygunluklari ve givenilirlikleri belirlenir.

Sonug ve Oneriler: Verilerin analizi sonucunda elde edilen model denklemlerin
s6z konusu prosesi temsil edip etmedigi incelenir, tasarim grafikleri
yorumlanarak optimum proses kosullari ve kullanilan tasarim yénteminin

glvenilirlik seviyesi belirlenir [71].
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5.5 Deneysel Tasarimda Kullanilan Yontemler

Hazirlanan paket programlar sayesinde giniimizde deneysel tasarim yodntemleri
oldukca kolay kullanilabilir hale gelmistir. Faktoriyel tasarimlar, cevap vylzey
tasarimlari, Latin kareler yontemi, Taguchi yaklasimi bu yontemlerden bazilaridir. Bazi

deneysel tasarim yontemlerinin kiibik gésterimleri Sekil (5.2)’de verilmistir [76].

Kismi Faktoriyel  Merkezi kompozit

' -

Box Behnken  D-optimum Tasanm  Taguchi Tasanm

Sekil 5.2 Deneysel tasarim yéntemlerinden bazilarinin kiibik formda gésterimi [76]

5.5.1 ki seviyeli (2") faktoriyel tasarim yontemleri

2 faktoriyel tasarimlar, birden fazla cevap ylzeyini etkileyebilecek bagimsiz degiskenin
ayni modelde yer almasinin gerektigi durumlarda kullanilabilir. Burada k, faktor
sayisini, 2 ise deneme seviyelerini ifade etmektedir. Dislik olan parametre degeri -1,
ylksek olan parametre degeri ise +1 olarak kodlanir. En yiiksek ve en disiik noktalarda

yapilacak olan deney sayisi 2" formiili vasitasiyla hesaplanir (Sekil 5.3) [74,77].
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iki seviyeli faktériyel denemelerde dogrusal bir dagilimin gerceklesmesi éngérilir,
ancak model parametreleri birbirleri arasinda birinci Derece etkilesime sahipse
dagilimda egrisellesme goriilebilmektedir. Merkez noktalarda vyapilan tekrar

deneylerinin sayilari arttirilarak, olusan egrisellik test edilebilir [78].

L
merkEE
M S el
* ’ L La -
| RS I 3
L
2 seviyeli 3 faktérld 3 faktirde 2 seviyeli 3 faktorld
tasarim Box-Behnken tasanmi kompozit tasarim
(8 deney) (13 deney) (15 deney)

Sekil 5.3 2 Faktoriyel tasarim ve cevap ylizey yontemlerinde 6nerilen deney planlarinin
kiibik formda gosterimi [78]

5.5.2 Cevap yiizey yontemleri (RSM)

Cevap Yiizey Yontemleri (RSM), cok sayida parametrenin sistemin cevabi lzerinde etkili
oldugu, parametrelerin birbirleriyle olan ikinci derece ve daha yiksek etkilesimlerini
ortaya koymak uzere kullanilan dncelikli yéntemlerdendir. ilk olarak Box ve Wilson
tarafindan 1951 yilinda bir seri deneme metodu olarak tanimlanan bu yéntem, bazi
istatistiksel ve matematiksel yontemlerin birlikte kullanilarak proseslerin

gelistirilmesinin ve optimizasyonun saglandigi bir yontem olarak ifade edilebilir [79].

Cevap ylizey yontemindeki temel amag; bircok proses parametreleri tarafindan
etkilenen cevap ylizeyinin optimize edilmesidir. Bu teknik, eszamanl olarak kontrol

edilebilir girdiler vasitasiyla elde edilen cevap etkilesimini algilayabilmektedir [80].

Minumum sayida deney sayisi ve verisi ile maksimum bilgi edinilebilmesi, zahmetsizce
optimizasyon imkani saglamasi, etkin parametreleri ayni anda degistirebilme imkani
sunmasl, parametreler arasi etkilesimlerin belirlenebilmesi, tasarim icin etkili oldugu
duslintlen parametrelerin saptanabilmesi gibi 6zelliklere sahip olmasi sebebiyle cevap
ylizey yontemi, diger bir cok yonteme gore avantajlidir. Bunun yani sira RSM ile yapilan
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tasarim sonucunda elde edilen model denklemlerin glvenirlik seviyelerinin
ongorulmesine imkan vermektedir. Mihendislik ve bilim ¢alismalari igin ¢ok yonli

avantaj saglayan bu yontem sikca kullanilmaktadir [81].

RSM modelleri olusturulurken bir parametrenin temel etkisinin diger parametrelerle
etkilesiminin, cevap degiskeni Uzerindeki etkisinin ne derecede 6nemli oldugunu
regresyon analizi vasitasiyla, regresyon katsayilari incelenerek belirlenir. Cevap ylzeyi,
prosesin cevabini etkileyecek parametreler icin istenilen 6zellikte cevabi saglayacak
optimum bdlgeyi ve kosullari dngorebilmek icin olusturulmaktadir. Proses cevabi ve

parametreler arasindaki iliski Esitlik (5.3) ile agiklanmaktadir.
Y=f(X1,X2, ..... Xn) + & (53)

Esitlik (5.3)'de

Y: bagimh degiskeni

F: gercek yanit fonksiyonunu
X1..Xn: bagimsiz degiskenlerini
€: deneysel hata degerini
ifade etmektedir [79].

Sistemi agiklayan bagimsiz degiskenlerin cevabi dogrusal ise 2* faktériyel tasarimlarda
oldugu gibi fonksiyon birinci Derece verilir. Esitlik (5.4)'de birinci derece fonksiyon

esitligi verilmistir.

Y= Bo+ p1Xy+ B2Xo+ -+ BpXpte (5.4)

Eger sistemde kavislenme mevcut ise birinci Derece model yanit ylizeyindeki egriligi
ongormede yetersiz kalabilir. Bu gibi durumlarda sistem tanimlama yiksek dereceli
polinomiyal fonksiyon seklinde yapilir. Polinomiyal fonksiyon denklemi Esitlik (5.5)'de
verilmistir [73,82].

Y = By + Il BiXi + Xl BuiXii” + X X< BijXiX; + € (5.5)
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Esitlik (5.5)'de;

Bo: regresyon katsayisini
Bi: dogrusal terimi

Bii: ikinci derece terimi
Bij: ic etkilesim terimini
€: deneysel hatayi

ifade etmektedir.

Gok gesitli formlarda ¢alisma imkani sunarak yanit fonksiyonunu tanimlamada avantaj
saglamasi, en ki¢luk kareler yontemi vasitasiyla katsayilarin zahmetsizce
hesaplanabilmesi ve optiumum noktanin matematiksel olarak belirlenebilmesi gibi
ozelliklerinden dolayi ikinci Derece polinomiyal modeller cevap ylizey yonteminde
yaygin olarak kullanilmaktadir [79]. Olusturulan deneysel tasarim sonucunda, elde
edilen model uygunlugunun test edilmesi icin varyans analizi (ANOVA) ile istatistiksel
olarak sonugclar yorumlanir. Deneysel tasarim ile elde edilen modelin ANOVA analizi ile
istatistiksel olarak degerlendirilmesi Cizelge 5.1’de sunulmustur.

Cizelge 5.1'de,

SSM: modelin kareler toplamini,

SSE: hatanin kareler toplamini,

SST: model ve hatanin toplam kareler toplamini,

MSM: model karelerinin oranini (SSM/f3),

MSE: hata karelerinin oranini (SSE/f2),

ifade etmektedir.
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Cizelge 5.1 Deneysel tasarim ile elde edilen modelin ANOVA analizi

Serbestlik Karelerin Karelerin F
derecesi toplami orani
Model fs 2@1 —§)? SSM/ f3 MSM/MSE
Hata fZ Z(y _ }'\,)2 SSE/_fZ
Toplam f1 SST/f;

Bu asamada F degerinin uygunlugu biometrika c¢izelgeleri vasitasiyla incelenir ve
kontrol edilir. Boylelikle kullanilan regresyon modelinin sistemi matematiksel olarak
ifade ettigi kabul edilir [73]. Sistemin glvenilirlik seviyesinin uygunlugunu belirlemede
onemli olan bir diger parametre ise p-degeridir. P-degerinin sifira yakin olmasi istenir.
0.05ten buyik olan degerler model icin uygun olmayan degerler olarak tanimlanir
[72]. istatistiksel analiz cercevesinde yorumlanan bir diger parametre ise regresyon

katsayisidir.

Esitlik (5.6)'da esitligi verilen regresyon katsayisi modelde regresyon degiskenlerinin

kullanilmasi ile cevap ylizeyinde olusan azalmanin olglsudur.

=3 -1 (5.6)

R? =
SST SST

Analiz sonuclarinda yer alan adj-R? degeri ise denklem (5.7) ile hesaplanabilmektedir.
R?ve adj—R2 degerleri arasindaki farka gére modelde mevcut terimler hakkinda yorum
yapilabilmektedir. Bu degerler arasindaki farkin yiksek olmasi, modelde istatiksel
olarak dnemsiz terimlerin mevcut oldugunun géstergesidir. istatistiksel olarak 6nemsiz
terimlerin eklendiginin gostergesidir [79,83].

1-SSM/f2

. 2 —
adj — R 1-SST/f1

_f1a_p2
1-51-R) (5.7)
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Elde edilen model denklemlerin uygunlugunun istatistiksel olarak test edilmesinin
ardindan model denklemler igin, bir faktorlin sabit tutulup diger iki faktor arasindaki
etkilesimleri ve cevap uzerine etkilerini grafiksel olarak incelemeye imkan saglayan 3
boyutlu cevap yuzey grafikleri ve kontur grafikleri olusturulabilir. Boylelikle olusturulan
deneysel tasarim igerisinde sistemin davranigi hakkinda gesitli bilgiler edinilmektedir
[84]. Central Composite ve Box-Behnken tasarimlari cevap ylizey yontemleri arasinda

en cok tercih edilen metotlardir.

5.5.2.1 Merkezi kompozit tasarim

ikinci Derece cevap yiizeyi elde edebilmek icin uygun olan Central Composite
Tasarimlarda (CCD) modelde yer alan parametrelerin en az Ug¢ seviyeli olmasi gerekir.
Yapilmasi gereken deney sayisi, 2% tane faktoriyel, 2k tane merkez noktaya esit
uzakliktaki eksenel nokta ve merkez noktada sistem ihtiyaci dogrultusunda istege bagli
sayidaki deney tekrarlarindan olusur. 2" tane faktoriyel denemeler ile parametrelerin
temel etkileri ve birinci Derece etkilesimleri, 2k tane eksenel noktalarda
gerceklestirilen denemeler ile modeldeki kiiresel terimler yorumlanabilirken merkez
noktada sayisi istege bagli olan tekrar deneyleri ile egrisellik kontrol altina alinarak hata

orani minumuma indirilebilmektedir [85].

Olusturulan tasarimda yapilmasi gereken deney sayisi ise Esitlik (5.8) ile
hesaplanmaktadir. Burada k parametre sayisi, n,, merkez noktada yapilan tekrar

deneylerinin sayisini gosterir [85].

Esitlik (5.8)’de,

k: parametre sayisini

no: merkez noktada yapilan tekrar deneylerinin sayisini

ifade etmektedir.

N =2% + 2k +n, (5.8)
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5.5.2.2 Box-Behnken tasarimi (BBD)

Box-Behnken tasarimi, sistem tasariminin olusturulabilmesi igin az sayida deney
gerektirdiginden ve optimum degerleri kolaylikla elde etmeyi sagladigindan, cevap
ylizey tasarimlarinda kullaniimasi en ¢ok tercih edilen metotlardan biridir. Bu
tasarimda faktorlerden birinin etkisi merkez noktada sabitlenirken diger faktorlerin
tim seviyelerinde tim kombinasyonlar denenmektedir. Ancak Box-Behnken
tasariminin kullanilabilmesi icin modelde yer alan parametrelerin en az 3 seviyeli

olmasi gerekmektedir [78].

Bir merkez nokta ve kdselerin orta noktalarindan olusan kiresel ve dénebilen bir
tasarim olarak tanimlanan Box-Behnken tasarimi deney sayisi esitligi Esitlik (5.9)'da

verilmistir.

N =k* + k + n, (5.9)

5.5.3 Ug seviyeli (3%) faktoriyel tasarim yéntemleri

3 faktoriyel tasarim yontemi tasarimin olusturulacagi sistemin Ug¢ seviyeli parametreye
sahip oldugu durumlarda kullanilabilecek yontemlerden biridir. 2" Faktoriyel tasarim
yonteminden ayri olarak, bu yontemde kantitatif olan parametre seviyeleri, diisiik, orta
ve ylksek sekilde -1, 0 ve 1 olarak kodlanir. 3 faktoriyel tasarimi faktorler arasindaki

iliskiyi inceler ve quadratik olarak faktorleri modeller [86].

Cevap ile diger faktorlerin birbiri arasindaki etkilesimleri agiklayabilmesi agisindan ve
ylzey fonksiyonunda egrilik potansiyelinin oldugu distinilen sistemlerde bu tasarim
yontemi tercih sebebidir. Ancak, 3 faktoriyel tasarim yontemi tasarimi olusturmak igin
cok sayida deney, dolayisiyla yiksek maliyet ve uzun zaman gerektirdiginden, cok sik
tercih edilmemektedir. 3k Faktoriyel tasarim igin Esitlik (5.10)’'da verildigi Gizere birinci
Derece kullanilir. 3 seviyeli (k=3) olan bir tasarim 06rneginin olusan deney

kombinasyonu Sekil (5.4)'de verilmistir.

Y = BO + [)’1X1 + ﬁZXZ + -+ ﬂan + ¢ (510)
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Sekil 5.4 3 Seviyeli deney kombinasyonu tasarimi [86]

Deneysel tasarim yontemleri ¢cok yonli ve gesitlilik géstermektedir. Arastirmaci, sistem
ve sistem icin potansiyel parametrelerini belirleyip, bu dogrultuda tasarim yontemini
se¢meli ve sonuglari yorumlamalidir. Deneysel tasarim igin glnimuizde bir ¢ok

istatiksel program mevcuttur.
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BOLUM 6

LITERATUR ARASTIRMASI

Son yillarda aliminyumun insan ve canlilarin saghginda olumsuz etkilere neden olmasi
sebebiyle atik sulardan aliminyumun adsorpsiyonla giderimi blyik dnem kazanmistir.
Bu boliimde, adsorpsiyon proseslerinde kullanilan farkli adsorbentler ile yapilmis
aliminyum giderimi calismalari 6zetlenmistir. Kullanilan adsorbentlerin ortak noktasi,
ekonomik degeri olmayan kaynaklardan ya da cesitli atiklardan elde edilmis olmasidir.
Aliminyum giderilmesiyle ilgili calismalari asagidaki sekilde 6zetlemek mumkinddir.
Farkh adsorbentlerle gergeklestirilen aliiminyum adsorpsiyonuna ait literatlr

calismalari ayrica Cizelge 6.1'de 6zetlenmistir.

Aly vd. (2014) [3] tarafindan vyapilan c¢alismada; aliminyumun poliakrilonitril
boncuklari (PAN), toz haline getirilmis poliakrilonitril boncuklari ve 250 °C’de 48 saat,
600°C’'de 48 saat olmak Uzere isil islem gormis poliakrilonitril boncuklari ile sulu
¢Ozeltilerden giderimi Uzerine farkl sicakliklarda pH ve temas siliresi gibi
parametrelerin etkileri incelenmistir. Yapilan kinetik calismalarinda, elde edilen veriler
Yalanci 2. Derece kinetik modeline uygunluk gostermistir. Al* ¢oOzeltilerinin farkh sabit
sicakliklarda (20, 40 ve 60 °C) adsorbentlerle ile temas ettirilmesi sonucunda elde
edilen denge verileri Langmuir izotermi ile acgiklanmistir. Maximum adsorpsiyon
kapasitesi Poliakrilonitril boncuklari (PAN), (PAN) toz halde ve PAN (250°C/48 saat) icin
sirasiyla 0.25, 0.71 ve 0.15 mg/g olarak tespit edilmistir. Sicaklik artisi ile adsorpsiyon

kapasitesinin arttig1 goriilmustir. Langmuir izoterm verilerini kullanarak termodinamik
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parametreler (AH°, AG°) hesaplanmis ve hesaplanan proses entalpisi (AH°)

dogrultusunda prosesin endotermik oldugu sonucuna varilmistir.

Abo-Amer vd. (2013) [87] tarafindan yapilan calismada; atik sulardan Providencia
rettgeri bakterisi ile Al"®, Co™ ve Cu*? giderimi incelenmis elde edilen sonuglar,
B.cereus ATCC 11778 bakterisinin verimi ile karsilastirnlmistir. 200 mg/L Al"
¢Ozeltisinden aliiminyum gideriminde kil icerisine enjekte edilen P.rettgeri, B.cereus
ATCC 11778 bakterisinden yaklagik dort kat daha fazla etkili olmustur. P.rettgeri
bakterisinin adsorpsiyon kapasitesi %87 giderim yuzdesi ile 174 mg/L, B.cereus ATCC
11778 bakterisi %23 giderim ylzdesi ile 46 mg/L aliminyum adsorplamistir. Bu
calismada Providencia rettgeri bakterisinin disik maliyetli ve etkili bir adsorbent
olarak toksik etkisi olan agir metallerin gideriminde kullanilabilecegi kanisina

varilmigtir.

Abdel-Ghani vd. (2013) [88] tarafindan yapilan ¢alismada; Afrika kayin agaci talasi ham
ve kimyasal islem gormis orneklerinin 25 mg/L sulu ¢ozeltilerden aliiminyum, demir,
bakir ve c¢inko giderimi Gzerine farkli sicakliklarda, pH, temas siresi, metal iyonu
konsantrasyonu ve adsorbent miktari gibi parametrelerin etkileri incelenmistir.
Adsorpsiyon prosesi 240 dakikada dengeye ulasmistir. Optmum pH degerleri ham talas
icin pH 4, kimyasal islem gormius talas icin ise pH 6.5 olarak bulunmustur. Adsorpsiyon
prosesinden elde edilen kinetik veriler Yalanci 1. Derece kinetik modele, izoterm
verileri ise Langmuir, Freundlich ve Temkin izoterm modelleri arasindan Langmuir
izoterm modeline uygunluk géstermistir. Maximum adsorpsiyon kapasiteleri ham talas
ve kimyasal islem gérmis olan talas icin sirasiyla 1.913 mg/g ve 0.854 mg/g olarak

bulunmustur.

Qian L ve Chen B. (2013) [89] tarafindan yapilan ¢alismada; aliminyum giderimi icin
piring samani ve sigir giibresinden (retilen biocharlar kullaniimistir. 400 ve 700 °C’de
hazirlanan adsorbentler aliiminyum giderimi icin daha 6nce kullanilan materyal ve
kiillerden daha etkili olmustur. Ornekler 100, 400 ve 700 °C’de, piring samani ve sigir
gibresi killeri 800 °C'de 4 saat bekletilerek hazirlanmistir. Aliminyum adsopsiyonu
verileri Langmuir izotermi ile uygunluk gostermistir. Piring samanindan Uretilmis

ornekler RS100, RS400, RS700, ve RS-ash, sigir giibresinden tiretilmis ornekler ise

68



CM100, CM400, CM700, ve CM-ash olarak adlandiriimistir. Ornek adlandirmada
kullanilan sayilar sicaklk degerlerini belirtmektedir. Adsorbentlerin aliminyum giderim
kapasitesi sirasiyla RS400 > RS700 >RS100 > RS-ash ve CM400 > CM700 > CM-ash >
CM100 olarak bulunmustur. Quax degerleri ise, RS400 397.6 umol/g , CM100 242.4
umol/g, RS100 130.9 umol/g, CM-ash 204.8 umol/g ve RS-ash 47.3 umol/g olarak elde

edilmistir.

Somasani (2012) [90] tarafindan yapilan ¢alismada; aliminyum ve bakir giderimi igin
adsorbent olarak ham kalker ve demir kaplanmis kalker kullaniimigtir. Adsorpsiyon
prosesinde farkh pH degerleri, adsorbent miktarlari ve baslangi¢c konsantrasyonlari gibi
parametreler incelenmistir. 15 dakikalik temas siiresi sonunda 2 ppm baslangi¢
konsantrasyonuna sahip aliminyum c¢ozeltisinde ham kalker %85.4’lik aliminyum
giderimi saglamistir. Demir kaplanmis kalker ile yapilan adsorpsiyon calismasinda ise, 2
ppm aliminyum konsantrasyonu iceren ¢ozeltide 1 saat temas siiresi sonunda %99.79

oraninda giderim elde edilmistir.

Jordao vd (2010) [16] tarafindan yapilan galismada; sulu sentetik ¢ozeltilerden farkli
deniz yosunu kullanimiyla pH, metal iyonu konsantrasyonu ve temas siresi gibi
parametrelerin Al adsorpsiyonu lzerine etkisi incelenmistir. Maximum adsorpsiyon
kapasitesi 22.5 mg/g, optimum pH degeri 4 olarak belirlenmistir. Adsorpsiyon ylzdesi
30 dakikadan daha az bir sirede %80 civari olmustur. Endustriyel atik sudan
aliminyum giderimi ise iki farkli sabit yatakl kolonlarda calisilmistir. ilk kolonda 27.5 g
deniz yosunu besleme yapilan prosesde li¢ adsorpsiyon ve bir desorpsiyon birbirini
talip etmistir. Birinci asama (12 mg/g maksimum sorpsiyon kapasitesi) 15 mL/dak akis
hizinda maksimum adsorpsiyon kapasitesine ulasmasi icin yeterli olmustur. ikinci siitun
ise 1.100 g yosun ile doldurulmustur. Ayni deney prosediirii uygulanarak elde edilen
sonuglar aktif komur dolu bir kolon ile elde edilen verilerle karsilastiriimistir. Aktif
komir sadece (250 mL/dak akis hizi) 1.6 mg/g maksimum adsorpsiyon kapasitesine

ulagsmis iken, yosun i¢in bu deger 14 mg/g olmustur.

Al-Muhtaseb vd (2008) [91] tarafindan yapilan calismada; hurma cekirdeginden elde
edilen aktif karbon ve ticari aktif karbon kullanilarak sulu ¢ozeltilerden Al*? giderim

kapasitesi arastirilmistir. Her iki adsorbent icinde optimum pH degeri 4 bulunmustur.
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Dusuk baslangi¢ konsantrasyonunda (5 mg/L) ve disik pH'da maximum adsorpsiyon
kapasitesi hurma ¢ekirdeginden elde edilen aktif karbon igin 0.305 mg/g, ticari aktif
karbon icin ise sadece 0.021 mg/g adsorpsiyon kapasitesi gozlemlenmistir. Adsorpsiyon
prosesi Langmuir ve Dubinin—Radushkevich (D—R) adsorpsiyon izoterminin her ikisi

icinde uygunluk gostermistir.

Choksi ve Joshi (2007) [92] tarafindan yapilan ¢alismada; nisasta, aktif komir, odun
komdri ve kil adsorbentlerinin aliminyum ve nikel giderim kapasiteleri farkli pH (pH 6,
7, 8 ve 8.5) ve 100 mg/L baslangi¢c konsantrasyonunda calisiimistir. Adsorpsiyon
prosesinin optimum pH degeri Ni*? icin 7.5, Al icin ise 6 bulunmustur. Elde edilen
kinetik datalar Yalanci 1. Derece kinetik modele uygunluk gostermistir. Hesaplanan
termodinamik terimler, prosesin endotermik oldugunu gostermistir. Kullanilan
adsorbentler arasinda sulu ¢ozeltilerden aliminyum giderimi degerleri en yiiksek kil ile

yapilan ¢alismalarda elde edilmistir.

Singh vd. (2005) [93] tarafindan c¢alismada; sulu ¢oOzeltilerden disiik maliyetli
adsorbentlerden biri olan piring kabugu ve aktiflestirilmis piring kabugunun aliiminyum
giderimi kapasiteleri arastirilmistir. pH, baslangic konsantrasyonu, temas siresi ve
sicaklik gibi parametrelerin adsorpsiyon prosesin Uzerindeki etkisi incelenmistir.
Maximum adsorpsiyon kapasitesi piring kabugu icin pH 4.2’de elde edilmistir. Elde
edilen datalar Freundlich adsorpsiyon izoterm modeline, kinetik datalar ise Yalanci 1.
derece kinetik modele uygunluk gostermistir. Sicakhgin etkisi Uzerine yapilan
calismalar, adsorpsiyon prosesinin ekzotermik oldugunu, dolayisiyla sicaklik artisi ile

adsorpsiyon kapasitesinin distliglini géstermistir.

Ozdemir ve Baysal (2004) [94] tarafindan vyapilan calismada; Cr(Vl) ve Al
biosorpsiyonu icin Chryseomonas luteola TEMO5 kullanilmis, proses lzerinde pH, metal
konsantrasyonu ve temas sliresi etkileri incelenmistir. Optimum pH degerleri Cr(VI) ve
Al* icin sirasiyla, 4.0 ve 5.0 olarak bulunmustur. Elde edilen biosorpsiyon datalari
Langmuir ve Freundlich izoterm modellerine uygunluk gostermistir. Chryseomonas
luteola TEMO5, Al™ gideriminde Cr(VI) sorpsiyonundan cok daha fazla etkili olmustur.
Elde edilen maksimum biosorpsiyon kapasitesi Al icin 55.2 mg/g iken Cr(VI) icin 3.0
mg/g oldugu gorulmustar.
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Cizelge 6.1 Farkli malzemelerle gergeklestirilen aliminyum adsorpsiyonlari

Arastrmaclar Aliminvum Derisimi Adsorban Tirli  Deneysel  fzoterm Adsorpsiyon
f Y 5 ve Derigimi Kosullar Modeli  Kapasitesi (mg/g)
Paliakrilonitril
boncuklan— 9g. 40 ve 0°C
v ) -
Aly vd. (2014) gl Sdak-70gq  Langmuir -
1] PAN (toz halde)  yaama  I2otemi '
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Afrika kayin
aa talag Langrmui, b
Abdlel-Ghani vel. {2013) (ham) pHAve pHES  Fraundiich
25 mgiL ) 0854
[88] Afrika kayin M0dsk e Temkin
afac talag lzatermi
(1slem gdrmis)
RS0 e
ChI00 Freundlich 303
Qian L,, Chen B., (2013) 25°C-pHAS d
’ 25100 ol L RS100 o i
9] I3 Langmuir %8
Chi-ash jzatermi '
RS-ash 177

71




Cizelge 6.1 Farkh malzemelerle gergeklestirilen aliminyum adsorpsiyonlari (devami)

i Adsorpsiyon
Aragirmailar Aliiminyum Derigimi ﬁ.d:urbalanl.:mu Deneysel izaterm Madeli o
Derigimi Kogullar Kapasitesi (mg/g)
N H
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sires, 200
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Somasani {2012) Ham kalker 15dak
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Smgl Derizyosuny 7'3] d,  Langnuirve 0053
[16] 175mm  Freundlich izotermi
Langmuir
N e )
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[34] lirteola TEMOS Freundlich izotermi
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BOLUM 7

MATERYAL VE YONTEM

7.1 Kullanilan Cihazlar
pH metre

Reaksiyon c¢ozeltisinin pH degerini kontrol etmek amaci ile WTW—-pH 340 marka pH

kontrol edici kullaniimistir. Deneylerde kullanilan pH metre Sekil 7.1’de verilmistir.

pH araligi: 0 -14 pH, Dogruluk : + 0.01 pH

mV araligi: -1000 -1000 mV, Dogruluk: + 1 mV

Sekil 7.1 pH metre
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Terazi

Adsorpsiyon islemi icin aliminyum igeren sulu c¢ozelti ortamina ilave edilen
biosorbentlerin tartimi icin 0.001 g hassasiyete sahip, 0-410 g aras! tartim kapasiteli
SCALTEC SBA 41 markah bir terazi kullanilmistir. Deneylerde kullanilan hassas terazi
Sekil 7.2’de verilmistir.

Sekil 7.2 Terazi

Etiv

Muz ve limon kabugu materyallerini biosorbent olarak adsorpsiyon isleminde
kullanmadan once 6n islem uygulanmasi icin Memmert UM 400 marka etliv

kullanilmistir. Deneylerde kullanilan etliv Sekil 7.3’de verilmistir.
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Sekil 7.3 Etuv

Orbital Calkalayici

Deneylerde adsorpsiyon c¢ozeltisinin ¢alkalanmasinda IKA KS 4000 IC markal,
maksimum 500 rpm ve 80°C’ye ayarlanabilir calkalayici kullanilmistir. Deneylerde

kullanilan calkalayici Sekil 7.4’de verilmistir.

Sekil 7.4 Orbital ¢alkalayici
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Mikro santrifiij

Adsorpsiyon deneylerinde kullanilan 0.5 mL hacmindeki aliminyum ¢ozeltilerini
santrifijlemek igin, HETTICH markali, 12x2.2 mL (1.2 Kg/dm3) kapasiteli, 0-13000
devir/dakika araliginda ayarlanabilir donis hizina sahip bir santriflij cihazi kullaniimistir.

Deneyler sirasinda kullanilan santrifiij cihazi Sekil 7.5’te gosterilmektedir.

Sekil 7.5 Mikro santrif(ij

UV Spektrofotometre

Orneklerin absorbans degerlerini okumak icin Déteryum ve Wolfran lambali, 200-1100
nm araliginda okuma yapabilen, Shimadzu marka UV-150-02 ¢ift 1sinh
spektrofotometre kullanilmistir. Deneyler sirasinda kullanilan spektrofotometre Sekil

7.6’da gosterilmektedir.
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Sekil 7.6 UV Spektrofotometre

FT-IR (Fourier Transform Infra Red) Spektroskopisi

Numunelerin FT-IR analizleri icin Bruker Tensor 27 FT-IR cihazi kullaniimistir. FTIR
analizi sonucu her bir numuneye ait absorbans degerine karsi dalga sayisini gosteren
spektrumlar elde edilmistir. Bunun yanisira spektrumlardaki fonksiyonel gruplara ait

ylizde miktarlar da analiz sonucu olarak elde edilmistir.

SEM Analizi

Kullanilan biosorbentlerin yiizey morfolojisi Jeal JSM-5410 LV marka taramali elektron

mikroskobu (SEM) cihazi ile belirlenmistir.

7.2 Kullanilan Kimyasal Maddeler

Deneylerde kullanilan aliminyum c¢ozeltileri 1 litre destile suya 13.903 g Al(NO3);-9H,0
(Merck Chemicals) ilave edilmesi ile hazirlanmistir. Deneysel calismalarda kullanilan
¢Ozeltiler istenilen miktarlara uygun sekilde stok ¢ozeltisinden seyreltilerek elde
edilmistir. Adsorpsiyon sonrasi aliminyum iceren sulu ¢ozeltide kalan aliminyum
konsantrasyonunu UV-spektrofotometre ile belirlemek i¢in aliiminyum test kiti (Merck

0.020-1.20 mg/L Al) kullaniimistir.
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7.3 Kullanilan Biyosorbentler

Adsorpsiyon deneylerinde kullanilan muz ve limon marketden, susam kiispesi Necdet
Biikey A.S. firmasindan, aspir kiispesi ise Sifa Yemek ve Gida Uretim Tesisleri Tic. A.$
firmasindan temin edilmistir. Deney Oncesi 6n islem icin, muz ve limon kabuklari (<10

mm) klgik pargalar halinde kesilmistir.

Kabuklar, Gzerindeki kirlilikleri uzaklastirmak igin 3 kez musluk suyu ile 2 kez distile su
ile yikanarak, stizgegden gegirilmistir. Oda kosullarinda 1 saat kurumaya birakildiktan
sonra, nemlerinden uzaklastirmak igcin muz ve limon kabuklari, etlivde 105°C’de 12 saat
boyunca bekletilmistir. Kurutulmus muz (baslangic nem orani %78.78 g nem/g ham
muz) ve limon kabuklari (baslangic nem orani %82.07 g nem/g ham limon) ezilerek, toz

haline getirilmis ve -50+100 mesh (ASTM) boyutundaki eleklerden gegirilmistir.

Deneylerde kullanilmak Uzere biyosorbentler havasiz, vakumlu kaplarda saklanmistir.
Uygulanan 6n islem sonrasi deneylerde kullanima hazir hale gelen muz ve limon

kabugu numuneleri Sekil 7.7’de verilmistir.

Susam kispesi (baslangic nem orani %19.4 g nem/g ham susam kispesi) ve aspir
kispesi (%2.65 g nem/g ham aspir kispesi) ezilerek, toz haline getirilmis ve -50+100

mesh (ASTM) boyutundaki eleklerden gecirilmistir.

Deneylerde kullanilmak Gzere biyosorbentler havasiz, vakumlu kaplarda saklanmistir.
Uygulanan o6n islem sonrasi deneylerde kullanima hazir hale gelen susam ve aspir

kiispesi numuneleri Sekil 7.8’de verilmistir.
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Sekil 7.7 On islem sonrasi deneylerde kullanima hazir hale getirilen biosorbentler

a) muz kabugu, b) limon kabugu

Sekil 7.8 On islem sonrasi deneylerde kullanima hazir hale getirilen biosorbentler
a) susam kuspesi, b) aspir kiispesi



7.4 Aliiminyum Gozeltisinin Hazirlanmasi

Deneylerde kullanilan aliminyum stok c¢ozeltileri 1 litre destile suya 13.903 g
AI(NO3)3-:9H,0 (Merck Chemicals) ilave edilmesi ile hazirlanmistir. Deneysel
¢alismalarda kullanilan g¢ozeltiler istenilen miktarlara uygun sekilde stok ¢ozeltisinden

seyreltilerek elde edilmistir.

7.5 Deneylerin Yapilisi

Adsorpsiyon islemi igin 250 mL’lik erlen igerisine 100 mL aliiminyumun sulu ¢ozeltisi (5
mg Al*/100 mL) ilave edilerek orbital calkalayiciya konulmus ve proses parametreleri
dengeye geldiginde ¢oOzeltiye belirlenen miktarda biosorbent ilave edilerek deney
baglatilmistir.  Numuneler, orbital c¢alkalayicida 175 rpm karistirma hizinda
calkalanmaya birakilmistir [16]. Adsorpsiyon islemi 25°C sabit sicaklikta, belirlenen pH
ve temas sirelerinde gergeklestirilmistir. Biosorbentin ¢ozeltiye eklendigi an, t=0 ani
olarak alinmistir. t=0 anindan itibaren belirli zaman araliklarinda numuneler alinarak,
mikrosantrifijde 5000 rpm hizinda 5 dak boyunca santrifljlenmistir. Santrifiijlenmis
numunelerde, adsorplanmadan geriye kalan aliminyum miktari analizleri yapilmistir.
Numunelerin, aliminyum kiti ile muamele edildikten sonra spektrofotometrik yontem
ile absorbans degerleri okunmustur. Bu islem 3 kez tekrar edilerek ortalama degerler
hesaplanmistr. Elde edilen absorbans degerleri kullanilarak konsantrasyon degerleri

hesaplanmistir.

7.6 Deneysel Calismalarin Planlanmasi

Adsorpsiyon deneyleri deneysel tasarim yontemi kullanilarak planlanmistir. Bu amag
icin Design Expert 9.0 programi kullanilmistir. Yapilan deneysel tasarimda 2 faktoriyel
tasarimi, 3k faktoriyel tasarimi ve Box-Behnken tasarim metotlari kullanilmistir.
Deneyleri bu tasarim yontemiyle gerceklestirebilmek icin, yapilan literatiir arastirmalari
dikkate alinarak kullanilan biosorbentler ve giderilmesi istenen aliiminyum icin uygun
olan ve adsorpsiyon Uzerinde etkisinin incelenmesi istenen birbirine esit uzaklktaki
faktorler secilmistir. Bu dogrultuda belirlenen deney parametreleri Cizelge 7.1'de

verilmistir.
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Cizelge 7.1 Adsorpsiyon prosesi icin deneysel tasarim ile incelenen parametre degerleri

pH 2 4 6
Biosorbent miktari (g/100 mL) 0.05 0.15 0.25
Temas siiresi (dak) 10 20 30

5 merkez tekrarli olarak dizayn edilen 2 faktoriyel tasarimi igin 13 deney, 3 faktoriyel
tasarimi icin 32 deney, Box-Behnken tasarim metodu icin 17 tane farkl

kombinasyonlarda deneyler her bir biosorbent icin ayri ayri gergeklestirilmistir.

7.7 Aliiminyum Analizi

Adsorpsiyon deneyi slresince adsorplanmadan ortamda kalan aliminyum miktari,
kullanilan aliminyum kiti (merck) vasitasiyla spektrofotometrik olarak 538 nm’de
adsorbans degerleri okunarak tayin edilmistir. UV analizleri, SHIMADZU marka UV-150-

02 cift 1sinli spektrofotometre ile yapiimistir.
7.8 Kalibrasyon Egrisinin Olusturulmasi

Adsorplanan aliiminyum konsantrasyonunun tayini i¢in aliminyum c¢oézeltisinden belirli
hacimlerde o6rnek alinmis ve destile su ile 10 mL'ye tamamlanmistir. Hazirlanan
aliminyum c¢ozeltilerinin absorbans degerleri UV-spektrofotometrede 538 nm dalga
boyunda okunmustur. Cizelge 7.2’de kalibrasyon egrisini olusturmak igin kullanilan
aliminyum c¢ozeltilerinin konsantrasyonlari ve ortalama adsorbans degerleri verilmistir.
Elde edilen veriler, Sekil 7.9'da grafiksel olarak sunulmustur. istatistiksel veriler;
regresyon katsayisi degeri (R?) 0.9850 ve standart sapma degeri (o) 0.0041 olarak
bulunmustur. Elde edilen denklem kullanilarak, okunan adsorbans degeri aliminyum

konsantrasyonuna cevrilmistir.
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Cizelge 7.2 Kalibrasyon egrisi verileri

Adsorbans degerleri

Al konsantrasyonu (mg/L) Ortalama Adsorbans Degerleri
0 0
0.01 0.026
0.05 0.097
0.1 0.130
0.15 0.161
0.2 0.183
0.3 0.320
0.4 0.537
0.5 0.635
0.6 0.811
0.9
y = 0.7685x
0.8 1 R? = 0.9850
0.7 -
)
£ 0.6 - .
=
S 05 -
()
o
€ 0.4
©
(2]}
5
S 03 -
< 0.2 - .
X3
0.1 1
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Sekil 7.9 Aliiminyum ¢0zeltisinin kalibrasyon verileri
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7.9 Hesaplamalar

Analiz edilen 6rneklere ait aliiminyum konsantrasyon degerleri, Esitlik (7.1) kullanilarak
hesaplanmistir. Konsantrasyon degerleri belirlenmis olan &rneklerin seyreltme
faktoride goz oniinde bulundurularak aliminyumun % adsorpsiyon degerleri Esitlik

(7.2) kullanilarak hesaplanmistir.

C (mg/L) = 0.7685*(Adsorbans degeri) (7.1)

Co—C
Adsorplanan % aliminyum= ("C—t)*loo (7.2)
0

Esitlik (7.2)'de;

Co: Aliminyumun baslangig ¢ozeltisindeki konsantrasyonunu (mg/L),

Ci: Herhangi bir t aninda ¢ozeltide kalan aliminyum konsantrasyonunu (mg/L),
ifade etmektedir.

Herhangi bir t aninda adsorplanan aliminyum miktar Esitlik (7.3) kullanilarak

hesaplanmistir.

_ (Co—=Cp)*V
e M

(7.3)
Esitlik (7.3)'de;

ge: Adsorbanin birim kitlesi basina adsorpladigi aliiminyum miktari (mg/g)

V: Cozelti hacmi (L)

M: Kullanilan biosorbentin kitlesi (g)

Co: Aliminyumun baslangi¢ ¢ozeltisindeki konsantrasyonunu (mg/L)

Ci: Herhangi bir t aninda ¢ozeltide kalan aliiminyum konsantrasyonunu (mg/L)

ifade etmektedir.
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BOLUM 8

ARASTIRMA BULGULARI

8.1 Biosorbent Numunelerine ait FT-IR Analizleri

Adsorpsiyon 6ncesi ve sonrasi olmak lzere kullanilan biosorbent numunelerinin FT-IR

(Fourier Transform Infra Red) analizleri yapilmistir.

8.1.1 Muz kabugu numunesine ait FT-IR analizi

FT-IR (Fourier Transform Infra Red) analizleri gerceklestirilen muz kabugu
numunelerinin adsorpsiyon 6ncesi ve sonrasi FT-IR spektrumlari Sekil 8.1 ve 8.2’de

sirasl ile verilmisgtir.

Sekil 8.1’de verilen spektrumda adsorpsiyon oncesi, 3274.1, 2918.5, 2850.6, 1734.4,
1597.2, 1374.7, 1027.6 ve 887.5 cm™ pikleri gdzlemlenmistir. Ozvere vd. (2012) [95] ve
Thirumavalavan vd.’nin (2011) [96] gergeklestirdikleri ¢calismalarda belirtildigi tizere pik
degerleri sirasiyla, -OH gerilme bandi, C—H bandi, C—H ve CO bir karboksilik asit veya
ester gerilme bandi, COO- anyon gerilme bandi, OH bandi, C-O ester veya eter gerilme
bandi ve N-H amin deformasyonunun olustugu gerilme bandini gostermektedir.
Suantak vd. (2012) [97] tarafindan yapilan calismada, 1027.6 - 513.3 cm™ arasindaki
pikler Si-O germe bandini ve Si-O bandinda silika varligini gostermesi olarak

yorumlanmistir.

Sekil 8.2’de verilen spektrumda adsorpsiyon sonrasi, bazi pik degerlerinde azda olsa

azalma gorilmdistir. Bu pikler, 1534.02, 1373.81, 1240.23, 887.02 cm™ olmak uzere,
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Ozvere vd. (2012) [95] ve Thirumavalavan vd.nin (2011) [96] gerceklestirdikleri
calismalar ile bu pik degerlerinin C—H ve C-0 gerilme bandlarinda azalmayi isaret ettigi

tespit edilmistir.
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Sekil 8.1 Muz kabugu numunesinin adsorpsiyon 6ncesi FT-IR spektrumu
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Sekil 8.2 Muz kabugu numunesinin adsorpsiyon sonrasi FT-IR spektrumu

8.1.2 Limon kabugu numunesine ait FT-IR analizi

FT-IR (Fourier Transform Infra Red) analizleri gerceklestirilen limon kabugu
numunelerinin adsorpsiyon oncesi ve sonrasi FT-IR spektrumlari Sekil 8.3 ve 8.4’de

sirasl ile verilmisgtir.

Sekil 8.3’de verilen spektrumda adsorpsiyon 6ncesi, 3726.36, 2923.38, 2852.87,
1735.75, 1606.21, 1367.60, 1014.42, 497.46 cm™? pikleri gozlemlenmistir. Goruldug
Uzere pik araliklari muz kabugu icin yapilan analizde elde edilen pik degerleri ile yakinhk
gostermektedir. Ozvere vd. (2012) [95] ve Thirumavalavan vd.nin (2011) [96]
gerceklestirdikleri calismalarda belirtildigi (izere bu pik degerleri sirasiyla, -OH gerilme
bandi, C—H bandi, C—H ve CO bir karboksilik asit veya ester gerilme bandi, COO- anyon
gerilme bandi, OH bandi, bu dalga boyunda C-H titresimini ve birincil alkollerdeki C-O
deformasyonuna bagli olarak pik olusumunu belirtmektedir. Sekil 8.4’de verilen
spektrumda ise adsorpsiyon sonrasi, OH ve C—H bandlarini iceren pikler dnemli bir

azalma kaydederek, 3329.62, 2921.02, 2349.90 cm ™ olarak gozlemlenmistir.
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Sekil 8.3 Limon kabugu numunesinin adsorpsiyon 6ncesi FT-IR spektrumu
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Sekil 8.4 Limon kabugu numunesinin adsorpsiyon sonrasi FT-IR spektrumu
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8.1.3 Susam kiispesi numunesine ait FT-IR analizi

FT-IR (Fourier Transform Infra Red) analizleri gergeklestirilen susam kilspesi
numunelerinin adsorpsiyon oncesi ve sonrasi FT-IR spektrumlari Sekil 8.5 ve 8.6’da

sirasi ile verilmistir.

Ozvere vd. (2012) [95] ve Thirumavalavan vd.nin (2011) [96] gerceklestirdikleri
calismalar ile elde edilen pik degerleri yorumlanmistir. Buna gore Sekil 8.5’de verilen
spektrumda adsorpsiyon oncesi, 3275.12 cm™* dalga boyunda gozlenen pik O-H
gruplarindan kaynaklandig tepit edilmistir. 2920.86 cm " deki pik C-H titresim bandinin
varligini gostermektedir ve alkil gruplarina bagh olusmustur. 1742.34 cm ™V deki pik
COO- anyon gerilme bandini ifade etmektedir. 1636.11 cm™ piki C=0 titresimine bagli
olarak olusmustur ve bu pik ester, keton ya da alifatik asit gruplarinin mevcut oldugunu

gostermektedir.

1539.58 cm ‘deki pik aromatik halka titresimleri sebebiyle olusmaktadir. 1314.11
cm™! dalga boyu C-H bandi varligini isaret etmektedir. 1236.91 dalga boyu bilesiklerin
icerdigi C-O grubundan dolay! olusmustur. 1037.62 cm de pikler aromatik halkadaki
C-H titresimine ve birincil alkollerdeki C-O deformasyonuna bagh olarak olusmustur.
Sekil 8.6'da elde edilen spektrumda adsorpsiyon sonrasi, bazi piklerde 2920.33,
1708.70, 1634.64, 1534.72, 1313.85, 1235.09, 1030.80 cm™ olmak {izere azalma

gozlemlenmistir.
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Sekil 8.5 Susam kiispesi numunesinin adsorpsiyon oncesi FT-IR spektrumu
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Sekil 8.6 Susam kispesi numunesinin adsorpsiyon sonrasi FT-IR spektrumu
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8.1.4 Aspir kiispesi numunesine ait FT-IR analizi

FT-IR (Fourier Transform Infra Red) analizleri gergeklestirilen aspir kispesi
numunelerinin adsorpsiyon oncesi ve sonrasi FT-IR spektrumlari Sekil 8.7 ve 8.8’de

sirasi ile verilmistir.

Ozvere vd. (2012) [95] ve Thirumavalavan vd.nin (2011) [96] gerceklestirdikleri
calismalar ile elde edilen pik degerleri yorumlanmistir. Buna gore Sekil 8.7’de verilen
spektrumda adsorpsiyon oncesi, 3275.92 cm™ dalga boyunda gézlenen pik O-H
gruplarindan kaynaklanmaktadir. 2924.81 cm™deki pik alkil gruplarina bagl olarak C-H
titresim bandinin varligini géstermektedir. 1740.66 cm ™V deki dalga boyu COO- anyon
gerilme bandini ifade etmektedir. 1640.24 cm™"deki dalga boyu C=0 titresimine bagli
olarak olusmustur ve bu pik ester, keton ya da alifatik asit gruplarinin varhgini

gostermektedir.

1536.43 cm “deki pik aromatik halka titresimleri sebebiyle meydana gelmektedir.
1234.46 cm “deki pik bilesiklerin icerdigi C-O grubuna baglh olarak olusmustur.
1029.31 cm de pikler aromatik halkadaki C-H titresimine ve birincil alkollerdeki C-O
deformasyonuna bagli olarak gorulmdistir. Sekil 8.8’de verilen spektrumda
adsorpsiyon sonrasi, 3276.08, 2925.86, 2854.79, 1740.09, 1635.27, 1530.99, 1233.08,
1030.30 pikleri gozlemlenmistir.
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Sekil 8.8 Aspir kiispesi numunesinin adsorpsiyon sonrasi FT-IR spektrumu
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8.2 Biosorbent Numunelerine ait SEM Analizleri

8.2.1 Muz kabugu numunesine ait SEM analizi

Adsorpsiyon islemi O6ncesi ve sonrasinda kullanilan muz kabugu numunelerinin SEM
EDX analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 8.9 ve 8.10). Elde edilen sonuglar, kurutulmis
muz kabugu 6rneginin yapisinda %49.60 C, %28.34 O, %12.02 K, %1.46 Si, %2.52 Ca,
%0.56 Na ve %0.67 Al oldugu; adsorpsiyon sonrasinda incelenen numune yapisinda ise
%58 C, %29.01 O, %9.07 K, %2.98 Al, %0.62 Ca ve %0.23 Na oldugu gozlemlenmistir.
SEM gorintulerinde adsorpsiyon dncesi ve sonrasi agik¢a goérilen morfolojik degisimin,

muz kabugunun aliminyumu adsorplamasina baglh oldugunu desteklemektedir.

8.2.2 Limon kabugu numunesine ait SEM analizi

Adsorpsiyon islemi 6ncesi ve sonrasinda kullanilan limon kabuklari numunelerinin SEM
EDX analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 8.11 ve 8.12). Elde edilen sonuglar, kurutulmis
limon kabugu 6rneginin yapisinda %63.89 C, %25.16 O, %1.07 S, %6.21 Ca ve %4.67 Cl
oldugu, adsorpsiyon sonrasinda incelenen numune yapisinda ise %52.3 C, %19.21 O,
%16.9 Cl, %5.57 Al, %3.83 Ca ve %2.19 S oldugu gozlemlenmistir. SEM goriintilerinde
adsorpsiyon 6ncesi ve sonrasi acikca goriilen morfolojik degisimin, limon kabugunun

aliiminyumu adsorplamasina bagli oldugunu desteklemektedir.
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Sekil 8.9 Muz kabugu numunesinin adsorpsiyon 6éncesi SEM gorintisi

Sekil 8.10 Muz kabugu numunesinin adsorpsiyon sonrasi SEM goriintiisi
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Sekil 8.11 Limon kabugu numunesinin adsorpsiyon éncesi SEM gorintisi

Sekil 8.12 Limon kabugu numunesinin adsorpsiyon sonrasi SEM goérintisi
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8.2.3 Susam kiispesi numunesine ait SEM analizi

Adsorpsiyon islemi 6ncesi ve sonrasinda kullanilan susam kiispesi numunelerinin SEM
EDX analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 8.13 ve 8.14). Elde edilen sonuglar, kurutulmis
susam kilspesi orneginin yapisinda %67.01 C, %13.91 O, %5.92 Ca, %3.86 K, %3.41 S,
%2.13 P, %1.98 Al ve %1.81 Mg oldugu; adsorpsiyon sonrasinda incelenen numune
yapisinda ise %63.23 C, %20.87 O, %7.39 Al, %6.35 Ca ve %2.16 P oldugu
gozlemlenmistir. SEM goriintllerinde adsorpsiyon Oncesi ve sonrasi agik¢a gorilen
morfolojik degisimin, susam kispesinin aliminyumu adsorplamasina bagli oldugunu

desteklemektedir.

8.2.4 Aspir kiispesi numunesine ait SEM analizi

Adsorpsiyon islemi 6ncesi ve sonrasinda kullanilan aspir kiispesi numunelerinin SEM
EDX analizleri gergeklestirilmistir (Sekil 8.15 ve 8.16). Elde edilen sonuglar, kurutulmis
aspir kuspesi 6rneginin yapisinda %51.02 C, %31.39 O, %5.72 Ca, %3.86 K, %3.77 S,
%2.43 P ve %1.81 N oldugu; adsorpsiyon sonrasinda incelenen numune yapisinda ise
%49.12 C, %32.03 O, %6.44 Al, %6.35 Ca ve %1.16 N oldugu goézlemlenmistir. SEM
gorlntilerinde adsorpsiyon oncesi ve sonrasi agik¢a gorilen morfolojik degisimin, aspir

kiispesinin aliminyumu adsorplamasina bagli oldugunu desteklemektedir.
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Sekil 8.13 Susam kispesi numunesinin adsorpsiyon dncesi SEM goriintiisi

Sekil 8.14 Susam kispesi numunesinin adsorpsiyon sonrasi SEM gorintisi
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Sekil 8.15 Aspir kiispesi numunesinin adsorpsiyon éncesi SEM gorintlsi

Sekil 8.16 Aspir kiispesi numunesinin adsorpsiyon sonrasi SEM goriintisu
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8.3 Aliiminyum Adsorpsiyonu Calismalari i¢in Deneysel Tasarimin Uygulanmasi

Aliminyumun muz kabugu, limon kabugu, susam kispesi ve aspir kispesi ile
adsorpsiyonu prosesine pH, biosorbent miktari ve temas silresi parametrelerinin
etkilerinin es zamanli incelenmesi amaciyla adsorpsiyon deneyleri, deneysel tasarim
yontemleri uygulanarak Design Expert 9.0 programinin onerdigi deney planlari
cercevesinde gercgeklestirilmistir. Deneylerden elde edilen veriler istatistiksel olarak
incelenmis ve yorumlanmistir. 2k faktoriyel tasarim, 3k faktoriyel tasarim ve Box-
Behnken tasarim en uygun deneysel tasarim metodunun belirlenmesi amaciyla

uygulanmistir.

Elde edilen deneysel veriler Design Expert 9.0 programina transfer edilerek
adsorpsiyon prosesleri icin model denklemler gelistirilmistir. Olusturulan modellerin
istatistiksel analizleri yapilmistir. Boylece en uygun model denklemi ve deneysel
tasarim yontemi secilmistir. Secgilen tasarim yontemi igin U¢ boyutlu cevap ylizey
grafikleri olusturulmus ve proses parametrelerinin birbirleri arasindaki etkilesimleri ve
cevap ylzeyi Uzerindeki etkilesimleri yorumlanmistir. Cizelge 8.1’de aliiminyum
adsorpsiyonu prosesine uygulananan farkh tasarim yoOntemleri icin incelenen

faktorlerin seviye degerleri verilmistir.
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Cizelge 8.1 Deneysel tasarim igin incelenen faktorlerin seviye degerleri

Seviye pH Biosorbent Miktari (g) Temas Siiresi (dak)

2 Faktoriyel Tasarimi

-1 2 0.05 10

+1 6 0.25 30

Box-Behnken Tasarimi

-1 2 0.05 10
0 4 0.15 20
+1 6 0.25 30

3 Faktoriyel Tasarimi

-1 2 0.05 10
0 4 0.15 20
+1 6 0.25 30
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8.3.1 Muz kabugu numunesine ait sonuglar

8.3.1.1 Muz kabugu numunesine ait 2" faktoriyel tasarim sonuglari

2" faktériyel tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliiminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.2’de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas siirelerinde gerceklestirilen 12 deney

ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir.

Cizelge 8.2’de goriilen Xj, X, ve X3 kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas
suresi (dak) parametrelerini ifade etmektedir. Cizelge 8.2 incelendiginde en yiiksek %
adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g biosorbent miktari, 30 dak parametre degerlerinde
%98.6 giderim, en disuk % adsorpsiyon degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari,
10 dak parametre degerlerinde %24.2 giderim elde edildigi gorulmektedir. Orta
noktalarda gergeklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon
degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel

hatalarin basariyla minimize edildigini géstermektedir.

Cizelge 8.2 Muz kabugu numunesine ait 2" faktériyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X1 Xz X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.15 20 83.8
2 6 0.05 30 80.9
3 2 0.05 30 40.8
4 4 0.15 20 83.5
5 2 0.25 10 74.5
6 2 0.05 10 24.2
7 4 0.15 20 84.2
8 4 0.15 20 88.7
9 6 0.25 30 98.6
10 4 0.15 20 80.1
11 2 0.25 30 82.3
12 6 0.25 10 94.0
13 6 0.05 10 75.9
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8.3.1.2 Muz kabugu numunesine ait 2“ faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklemin gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi igin 2 faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkli
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklemler gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.1)'de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.3’de verilmistir.

Cizelge 8.3 Muz kabugu numunesine ait 2* faktériyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 4462.44 3 1487.48 18.54 0.0003

Kalan 722.05 9 80.23

Toplam 5184.49 12

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline donismesi icin, glvenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden cikarilmistir.
Yimuz kabugu = 13.22500%X;+299.50000*X,-35.00000* X, *X,-0.55577 (8.1)

Esitlik 8.1 incelendiginde, pH ve biosorbent miktari parametrelerinin artmasi ile %
adsorpsiyon degerinin arttigi  gorilmektedir. 2 faktoriyel tasarim yontemi
uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak, biosorbent miktarinin
adsorpsiyon prosesi lizerinde daha fazla etkili oldugu gorilmektedir. Ayrica, denklem
katsayilari incelendiginde elde edilen % adsorpsiyon verilerinin (pH*biosorbent miktarti)

terimi artmasi ile azaldig1 gorilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA

analizi sonucu %99.97’nin lizerinde bulunmustur. 18.54 olarak hesaplanan F degerinin
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uygunlugu, 0.8607 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu gostermistir.

8.3.1.3 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim sonuglari

Box-Behnken tasarim yontemi uygulanarak gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.4’de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas siirelerinde gergeklestirilen 8 deney ve
orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.4’de goriilen X;, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.

Cizelge 8.4 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.25 30 92.7
2 2 0.25 20 83.2
3 4 0.15 20 83.8
4 4 0.15 20 84.2
5 4 0.25 10 81.6
6 4 0.05 30 56.8
7 4 0.15 20 84.2
8 4 0.15 20 88.7
9 6 0.15 30 97.5
10 6 0.15 10 92.3
11 4 0.15 20 80.1
12 6 0.05 20 78.4
13 2 0.15 30 57.4
14 4 0.05 10 44.1
15 2 0.15 10 54.0
16 6 0.25 20 96.2
17 2 0.05 20 40.7

Cizelge 8.4 incelendiginde en yiiksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.15 g biosorbent
miktari, 30 dakika deney kosullarinda %97.5 giderim, en disik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari, 20 dakika deney kosullarinda %40.7

olarak elde edildigi goriilmektedir. Orta noktalarda (pH 4, 0.15 g biosorbent miktari ve
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20 dak temas stiresi) gergeklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon
degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel

hatalarin basariyla minimize edildigini géstermektedir.

8.3.1.4 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi icin Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak
farkl pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney
verileri kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklemler
gelistirilmistir. Quadratik model segilerek gelistirilen model denklem Esitlik (8.2)'de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari ise Cizelge 8.5’de verilmistir.

Quadratik model icin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dontsmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilmistir.

Cizelge 8.5 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 5143.79 6 857.30 43.99 <0.0001

Kalan 194.87 10 19.49

Toplam 5338.66 16

Yinuz kabugu =12.70000*X;+534.17763*X,+3.38237*X3-30.87500* X1* X,-

811.84211* X,’- 0.074434* X3>-48.45625 (8.2)
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Esitlik 8.2 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdig1 gorilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denklemden,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi Uzerinde daha fazla etkili oldugu
gorulmektedir. Ayrica, denklem katsayilari incelendiginde elde edilen % adsorpsiyon
verilerinin (pH*biosorbent miktari), (biosorbent miktari*biosorbent miktari) ve (temas

suresi*temas siiresi) terimlerinin artmasi ile azaldigi gérilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un Uzerinde bulunmustur. 43.99 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9635 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin katsayisinin 1’e olan

yakinhgi model denklemin uygulanabilir oldugunu gostermistir.

8.3.1.5 Muz kabugu numunesine ait 3" faktériyel tasarim sonuglari

3kfakt6riyel tasarim yontemi uygulanarak gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.6’da verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gergeklestirilen 27 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.6’da goriilen X, X; ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.

Cizelge 8.6 incelendiginde en yiiksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g biosorbent
miktar, 30 dakika temas siiresi deney kosullarinda %98.6 olarak, en disik %
adsorpsiyon degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari, 10 dakika temas siresi
deney kosullarinda %24.2 olarak elde edildigi gorulmektedir. Orta noktalarda
gerceklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin ise
birbirine yakin oldugu goézlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel hatalarin

basariyla minimize edildigini géstermektedir.
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Cizelge 8.6 Muz kabugu numunesine ait 3kfakt6riyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.05 10 44.1
2 6 0.15 20 95.1
3 6 0.25 10 94.0
4 6 0.15 30 97.5
5 4 0.25 20 92.2
6 4 0.15 20 84.2
7 4 0.15 20 88.7
8 2 0.15 30 57.4
9 4 0.25 30 92.7
10 2 0.05 10 24.2
11 2 0.25 30 82.3
12 6 0.25 30 98.0
13 6 0.05 10 75.9
14 4 0.15 10 71.6
15 4 0.05 30 56.8
16 4 0.05 20 53.7
17 6 0.05 30 80.9
18 6 0.05 20 78.4
19 4 0.15 20 83.8
20 2 0.05 20 25.8
21 4 0.25 10 81.6
22 4 0.15 30 87.1
23 2 0.15 10 54.0
24 4 0.15 20 83.5
25 2 0.25 20 83.2
26 2 0.25 10 74.5
27 6 0.25 20 96.2
28 2 0.05 30 40.8
29 2 0.15 20 56.2
30 4 0.15 20 80.1
31 4 0.15 20 86.6
32 6 0.15 10 92.3
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8.3.1.6 Muz kabugu numunesine ait 3% faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliiminyumun adsorpsiyon prosesi igin 3* faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkls
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert 9.0 programi kullanilarak model denklemler gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklem sirasiyla Esitlik (8.3)'de, varyans

(ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.7’de verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dontsmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikariimistir.

Yinuz kabugy =14-60000*X;+581.01282*X,+1.71962*X3-39.83333* X, *X,-822.82051*X, -

0.031615*X5° (8.3)

Esitlik 8.3 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siiresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gérilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denklemden,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi Uzerinde daha fazla etkili oldugu
gorulmektedir. Ayrica denklem katsayilari incelendiginde elde edilen % adsorpsiyon
verilerinin (pH*biosorbent miktari), (biosorbent miktari*biosorbent miktari) ve (temas

suresi* temas slresi) terimlerinin artmasi ile azaldigi gérilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin guvenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un Gzerinde bulunmustur. 125.23 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9601 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin katsayisinin 1’e olan

yakinhgi model denklemin uygulanabilir oldugunu gostermistir.
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Gizelge 8.7 Muz kabugu numunesine ait 3 faktoriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak  Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 12627.57 5 2525.51 125.23 <0.0001

Kalan 524.33 26 20.17

Toplam 13151.89 31

8.3.1.7 Muz kabugu numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yéntemlerinin

karsilastirilmasi

Aliminyumun adsorpsiyonu prosesinin optimizasyonu icin 2 faktoriyel tasarim, 3
faktoriyel tasarim ve Box-Behnken olmak Uizere uygulanan 3 deneysel tasarim yéontemi
ile model denklemler elde edilmistir. Gelistirilen model denklemlerin istatiksel agidan
anlamhhg varyans analiziyle (ANOVA) incelenerek yorumlanmigtir. %99’un (izerinde
guvenilirlikle model denklemlerin kullanabilinirligi teyit edilmistir. Cizelge 8.8’de verilen
standart sapma degerleri ve korelasyon katsayilari aliminyumun adsorpsiyonu
prosesini en iyi ifade eden deneysel tasarim yontemini saptamak amaciyla
karsilastirilmistir. Box-Behnken tasarimi ve 3 faktoriyel tasarim yontemlerinin, ylksek
korelasyon katsayisi (R?) ve dusiik standart sapma (o) degerlerine sahip olmasi, bu

tasarim metotlarinin uygulanmasinin daha dogru sonuglar verecegi kanisina variimistir.

Birbirlerine yakin korelasyon ve standart sapma degerlerine sahip olmalarina ragmen,
3kfakt('jriyel tasarimi icin yapilmasi gerekli deney sayilarinin Box-Behnken tasarimi igin
gerekli olan deney sayilarindan ¢ok fazla olmasi, zaman ve maliyet acisindan

degerlendirildiginde Box-Behnken tasariminin uygulanmasina karar verilmistir.
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Uygunlugu tespit edilen Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak gergeklestirilen
adsorpsiyon deneyleri verilerinin, elde edilen model denklemden hesaplanan teorik %
adsorpsiyon degerleri ile karsilastiriimasi Cizelge 8.9’da verilmistir. Ayrica, deneysel ve

teorik % adsorpsiyon degerlerinin grafiksel karsilastiriimasi Sekil 8.17’de verilmistir.

Cizelge 8.8 Muz kabugu numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yontemlerinin
korelasyon katsayilari ve standart sapma degerleri

Tasarim adi R? o

2% Faktoriyel 0.8607 8.96
Box-Behnken 0.9635 4.42
3% Faktoriyel 0.9601 4.49

Cizelge 8.9 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim modelinden elde edilen
teorik veriler ile deneysel verilerin karsilagtiriimasi

X1 X2 X3 % Adsorpsiyon % Adsorpsiyon
(Teorik) (Deneysel)
4 0.25 30 88.7 92.7
2 0.25 20 82.1 83.2
4 0.15 20 83.5 83.8
4 0.15 20 83.5 84.2
4 0.25 10 80.6 81.6
4 0.05 30 55.3 56.8
4 0.15 20 83.5 84.2
4 0.15 20 83.5 88.7
6 0.15 30 96.2 97.5
6 0.15 10 88.1 92.3
4 0.15 20 83.5 80.1
6 0.05 20 81.0 78.4
2 0.15 30 64.0 57.4
4 0.05 10 47.6 44.1
2 0.15 10 55.9 54.0
6 0.25 20 99.1 96.2
2 0.05 20 36.4 40.7
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Deneysel % adsorpsiyon degerleri

Sekil 8.17 Muz kabugu numunesine ait farkh pH, biosorbent miktari ve temas siresi
sartlarinda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri ile
Box-Behnken tasarimi uygulanarak elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin karsilastiriimasi

Box-Behnken tasarimi uygulanarak muz kabugu ile aliminyumun adsorpsiyonu
prosesinde, yapilan optimizasyon calismasi ile maksimum adsorpsiyon icin Design
Expert 9.0 programi tarafindan yapilan tahmin ve elde edilmesi beklenen %
adsorpsiyon degeri ise Cizelge 8.10°da verilmistir. Belirlenen optimum kosullarda
gerceklestirilen deneyler sonucunda elde edilen deneysel verilerin program tarafindan
Onerilen teorik % adsorpsiyon degerlerine yakin olmasi, Box-Behnken tasariminin

proses icin uygunlugunu gostermektedir.
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Cizelge 8.10 Muz kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde edilen
optimum kosullar ve bu kosullarda ulasilabilecek maksimum % adsorpsiyon degeri

Parametre adi Parametre degeri % Adsorpsiyon
pH 6

Biosorbent miktari (g) 0.15 97.29
Temas sliresi (dak) 30

Design Expert programi tarafindan onerilen Cizelge 8.10’da verilen optimum kosullar
disinda, en uygun noktalar olarak belirttigi 42 optimizasyon ¢6zimi daha
onermektedir. Bu degerler, Cizelge EK-C.1’de verilmistir. Design Expert programi,
adsorpsiyon prosesi icin optimum kosullarin 43 farkli kombinasyon arasindan
secilmesini ya da isletmecinin hedeflerine gore calismak istedigi farkli parametreleri

belirlemesini mtimkin kilmaktadir.

8.3.1.8 Muz kabugu numunesine ait tasarim parametrelerinin % adsorpsiyon ile

etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap yiizey grafigi

Design Expert 9.0 deneysel tasarim programi vasitasiyla aliminyumun muz kabugu ile
adsorpsiyonu prosesi icin parametrelerin adsorpsiyon isleminin verime olan etkilerinin
etkilerinin grafiksel olarak gézlemlenmesi ve yorumlanmasi amaciyla ¢ boyutlu cevap

ylzey grafikleri olusturulmustur.

Gergeklestirilen adsorpsiyon prosesi igcin, optimum deger olarak belirlenen
parametrelerin % adsorpsiyon degeri ile etkilesimi Sekil 8.18-8.20’de gosterilmektedir.
Muz kabugu ile aliminyum giderimi adsorpsiyon prosesinde optimum parametre

noktalarinda %95’in lzerinde giderim gerceklestigi gortlmektedir.
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Sekil 8.18 Muz kabugu numunesine ait biosorbent dozu ve pH tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
yuzey grafigi
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Sekil 8.19 Muz kabugu numunesine ait biosorbent dozu ve temas siiresi tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
yuzey grafigi
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Sekil 8.20 Muz kabugu numunesine ait pH ve temas siiresi tasarim parametrelerinin %
adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap ylizey grafigi

8.3.2 Limon kabuguna numunesine ait sonuglar

8.3.2.1 Limon kabugu numunesine ait 2* faktériyel tasarim sonuglari

2 faktoriyel tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.11'de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen 12 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.11'de goriilen X;, X; ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade
etmektedir. Cizelge 8.11 incelendiginde en yiksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25
g biosorbent miktari, 30 dak deney kosullarinda %92.9, en disiik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari, 10 dak deney kosullarinda %19 olarak
elde edildigi gorilmektedir. Orta noktalarda gerceklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu
elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde

edilen bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini gdstermektedir.
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Cizelge 8.11 Limon kabugu numunesine ait Zkfakt'driyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.15 20 82.1
2 6 0.05 30 87.9
3 2 0.05 30 36.2
4 4 0.15 20 84.2
5 2 0.25 10 51.0
6 2 0.05 10 19.0
7 4 0.15 20 82.3
8 4 0.15 20 88.7
9 6 0.25 30 93.7
10 4 0.15 20 80.1
11 2 0.25 30 74.6
12 6 0.25 10 933
13 6 0.05 10 85.4

8.3.2.2 Limon kabugu numunesine ait 2" faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi igin 2 faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkli
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklemler gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.4)'de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.12’de verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dénusmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilimistir.
Yiimon kabugu =11.30625%X;+106.87500*X,+12.39913 (8.4)

Esitlik 8.4 incelendiginde, pH ve biosorbent miktari parametrelerinin artmasinin
adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gortlmektedir. 2 faktoriyel
tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak, biosorbent

miktarinin adsorpsiyon prosesi lizerinde daha fazla etkili oldugu goriilmektedir. Design
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Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin guivenilirlik degeri, ANOVA analizi
sonucu %99.99’un lzerinde bulunmustur. 16.38 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.7661 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu gostermistir.

Cizelge 8.12 Limon kabugu numunesine ait 2* faktériyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 5004.38 2 2502.19 16.38 0.0007

Kalan 1527.92 10 152.79

Toplam 6532.30 12

8.3.2.3 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim sonuglari

Box-Behnken tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliminyumun
adsorpsiyonu deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.13'de
verilmistir. Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gercgeklestirilen
8 deney ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.13'de goriilen Xy,
X, ve X3 kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak)

parametrelerini ifade etmektedir.

Gizelge 8.13 incelendiginde en yuksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.15 g biosorbent
miktari, 30 dakika deney kosullarinda %92.9 giderim, en dlisik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari ve 20 dakika deney kosullarinda %40.6
olarak elde edildigi gortilmektedir. Orta noktalarda (pH 4, 0.15 g biosorbent miktari ve
20dk temas suresi) gergeklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon
degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gozlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel

hatalarin basariyla minimize edildigini gdstermektedir.
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Gizelge 8.13 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim ile elde edilen
deneysel veriler

Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.25 30 92.9
2 2 0.25 20 69.1
3 4 0.15 20 84.2
4 4 0.15 20 82.1
5 4 0.25 10 90.4
6 4 0.05 30 59.8
7 4 0.15 20 82.8
8 4 0.15 20 83.4
9 6 0.15 30 92.0
10 6 0.15 10 83.4
11 4 0.15 20 81.7
12 6 0.05 20 79.8
13 2 0.15 30 57.4
14 4 0.05 10 41.4
15 2 0.15 10 45.8
16 6 0.25 20 90.9
17 2 0.05 20 40.6

8.3.2.4 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi icin Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak
farkl pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney
verileri kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklemler
gelistirilmistir. Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik

(8.5)'de, varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.14’de verilmistir.

Quadratik model icin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dontsmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilmistir.

Yiimon kabugu =36-87961%X1+722.75658*X,+2.06375*X3-51.50000* X, *X,-

0.31750*X;*X3+1.79901*X,%-1132.10526*X,>-103.61875 (8.5)
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Esitlik 8.5 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siiresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gorilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi lGizerinde daha fazla etkili oldugu agikca ifade
edilebilmektedir. Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen %
adsorpsiyon verilerinin, (pH*biosorbent miktari), (pH*temas siresi), (pH*pH) ve

(biosorbent miktari*biosorbent miktari) terimlerinin artmasi ile azaldig gérilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un Uzerinde bulunmustur. 24.65 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9504 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu géstermistir.

Cizelge 8.14 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu ile elde
edilen model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 6664.66 7 952.09 24.65 <0.0001

Kalan 347.62 9 38.62

Toplam 7012.28 16

8.3.2.5 Limon kabugu numunesine ait 3* faktériyel tasarim sonuglari

3kfakt6riyel tasarim yontemi uygulanarak, gercgeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.15'de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen 27 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.15'de gorilen Xy, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas stiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.
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Cizelge 8.15 Limon kabugu numunesine ait 3kfaktt'>riyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 6 0.05 30 87.9
2 2 0.05 10 9.00
3 2 0.15 30 79.8
4 4 0.15 10 53.3
5 4 0.15 20 84.1
6 6 0.05 20 81.7
7 6 0.15 10 83.4
8 6 0.05 10 81.2
9 4 0.15 20 82.1
10 2 0.05 20 18.7
11 2 0.25 20 69.1
12 6 0.25 30 93.7
13 4 0.25 10 90.4
14 4 0.15 30 91.1
15 2 0.15 10 45.8
16 4 0.05 20 54.2
17 4 0.25 30 92.9
18 2 0.25 10 51.0
19 6 0.25 10 91.3
20 6 0.15 30 92.0
21 2 0.05 30 36.2
22 4 0.15 20 82.3
23 2 0.15 20 85.3
24 4 0.05 10 41.4
25 4 0.15 20 82.3
26 4 0.25 20 86.5
27 6 0.15 20 90.9
28 4 0.05 30 59.8
29 2 0.25 30 91.0
30 4 0.15 20 82.8
31 4 0.15 20 84.2
32 6 0.25 20 93.2

Cizelge 8.15 incelendiginde en yiiksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g biosorbent
miktari, 30 dakika deney kosullarinda %93.7 degerinde, en disik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari ve 10 dakika deney kosullarinda %9

degerinde elde edildigi gorlilmektedir. Orta noktalarda gerceklestirilen 5 tekrar deneyi
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sonucu elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin ise birbirine yakin oldugu
gozlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini

gostermektedir.

8.3.2.6 Limon kabugu numunesine ait 3% faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi igin 3 faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkli
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert9.0 programi vasitasiyla model denklemler gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.6)'da,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.16’da verilmistir.

Quadratik model icin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dontsmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilmistir.

Yiimon kabugu =22.97458*X1+705.12222*X,+2.38544*X3-48.50833* X, *X,-

0.35050*X;*X3-1162.11111*X,°-81.98306 (8.6)

Esitlik 8.6 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siiresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gorilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda ekde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi U(zerinde daha fazla etkili oldugu
gorulmektedir. Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen %
adsorpsiyon verilerinin (pH*biosorbent miktari), (biosorbent miktari®* temas siiresi) ve

(biosorbent miktari*biosorbent miktari) terimlerinin artmasi ile azaldigi gérilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un Uzerinde bulunmustur. 36.73 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.8981 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu géstermistir.
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Cizelge 8.16 Limon kabugu numunesine ait 3 faktoriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 14709.16 6 2451.53 36.73 <0.0001

Kalan 1668.41 25 66.74

Toplam 16377.57 31

8.3.2.7 Limon kabugu numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yontemlerinin

karsilastirilmasi

Aliminyumun adsorpsiyonu prosesinin optimizasyonu igin 2k faktoriyel tasarim, 3
faktoriyel tasarim ve Box-Behnken olmak Uizere uygulanan 3 deneysel tasarim yéntemi
ile model denklemler elde edilmistir. Gelistirilen model denklemlerin istatiksel agidan
anlamhhg varyans analiziyle (ANOVA) incelenerek yorumlanmigtir. %99’un (izerinde

guvenilirlikle model denklemlerin kullanabilinirligi teyit edilmistir.

Cizelge 8.17'de verilen standart sapma degerleri ve korelasyon katsayilar
aliminyumun adsorpsiyonu prosesini en iyi ifade eden deneysel tasarim yontemini
saptamak amaciyla karsilastiriimistir. Box-Behnken tasarimi ve 3 faktoriyel tasarim
yoéntemlerinin, yiksek korelasyon katsayisi (R%) ve dusik standart sapma (o)
degerlerine sahip olmasi, bu tasarim metotlarinin uygulanmasi ile daha dogru sonuglar

elde edilecegi kanisina varilmistir.

Birbirlerine yakin korelasyon ve standart sapma degerlerine sahip olmalarina ragmen,
3kfakt6riyel tasarimi icin yapilmasi gerekli deney sayilarinin Box-Behnken tasarimi igin
gerekli olan deney sayilardan c¢ok fazla olmasi, zaman ve maliyet acisindan

degerlendirildiginde Box-Behnken tasariminin uygulanmasina karar verilmistir.
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Uygunlugu tespit edilen Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak gergeklestirilen
adsorpsiyon deneyleri verilerinin, elde edilen model denklemlerden hesaplanan teorik
% adsorpsiyon degerleri ile karsilagtiriimasi Cizelge 8.18’de verilmistir. Ayrica, deneysel

ve teorik % adsorpsiyon degerlerinin grafiksel karsilastirilmasi Sekil 8.21’de verilmistir.

Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak gergeklestirilen limon kabugu ornekleri ile
aliminyumun adsorpsiyonu prosesinde, yapilan optimizasyon ¢alismasi ile maksimum
adsorpsiyon icin Design Expert 9.0 programi ile hesaplanan ve elde edilmesi beklenen

% adsorpsiyon degeri ise Cizelge 8.19’da verilmistir.

Belirlenen optimum kosullarda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen
deneysel verilerin program tarafindan onerilen teorik % adsorpsiyon degerlerine yakin

olmasi, Box-Behnken tasariminin proses i¢in uygunlugunu géstermektedir.

Cizelge 8.17 Limon kabugu numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yontemlerinin
korelasyon katsayilari ve standart sapma degerleri

Tasarim adi R? o

2% Faktoriyel 0.7661 12.36
Box-Behnken 0.9504 6.21
3% Faktoriyel 0.8981 8.17
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Teorik % adsorpsiyon degerleri
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Deneysel % adsorpsiyon degerleri

Sekil 8.21 Limon kabugu numunesine ait farkli pH, biosorbent miktari ve temas stiresi
sartlarinda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri ile
Box-Behnken tasarimi uygulanarak elde edilen teorik % adsorpsiyon degerlerinin
karsilastirilmasi
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Cizelge 8.18 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarim modelinden elde
edilen teorik veriler ile deneysel verilerin karsilastirilmasi

% Adsorpsiyon % Adsorpsiyon

X1 Xz X3 .
(Teorik) (Deneysel)

4 0.25 30 97.3 92.9
2 0.25 20 75.7 69.1
4 0.15 20 83.0 84.2
4 0.15 20 83.0 82.1
4 0.25 10 81.4 90.4
4 0.05 30 61.9 59.8
4 0.15 20 83.0 82.8
4 0.15 20 83.0 84.3
6 0.15 30 94.2 92.0
6 0.15 10 91.0 83.4
4 0.15 20 83.0 84.1
6 0.05 20 73.9 81.7
2 0.15 30 73.2 79.8
4 0.05 10 46.0 41.4
2 0.15 10 44.7 45.8
6 0.25 20 88.7 90.9
2 0.05 20 19.9 18.7

Cizelge 8.19 Limon kabugu numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde edilen
optimum kosullar ve bu kosullarda ulasilabilecek maksimum % adsorpsiyon degerleri

Parametre adi Parametre degeri % Adsorpsiyon
pH 6

Biosorbent miktari (g) 0.15 94.24
Temas sliresi (dak) 30
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Design Expert programi tarafindan onerilen Cizelge 8.19’da verilen optimum kosullar
disinda, en uygun noktalar olarak belirttigi 42 optimizasyon ¢6zimi daha
onermektedir. Bu degerler, Cizelge EK-C.2’de verilmistir. Design Expert programi,
adsorpsiyon prosesi i¢cin optimum kosullarin 43 farkli kombinasyon arasindan
secgilmesini ya da isletmecinin hedeflerine gore galismak istedigi farkli parametreleri

belirlemesini mimkin kilmaktadir.

8.3.2.8 Limon kabugu numunesine ait tasarim parametrelerinin % adsorpsiyon ile

etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap yiizey grafigi

Design Expert 9.0 deneysel tasarim programi vasitasiyla aliminyumun limon kabugu ile
adsorpsiyonu prosesi icin parametrelerin adsorpsiyon isleminin verimine olan
etkilerinin etkilerinin grafiksel olarak goézlemlenmesi ve yorumlanmasi amaciyla (g

boyutlu cevap ylzey grafikleri olusturulmustur.

Gergeklestirilen adsorpsiyon prosesi icin, optimum deger olarak belirlenen
parametrelerinin, % adsorpsiyon degeri ile etkilesimi Sekil 8.22-8.24’de
gosterilmektedir. Limon kabugu ile aliminyum giderimi adsorpsiyon prosesinde

optimum parametre noktalarinda %95’in lizerinde giderim gerceklestigi gorilmektedir.
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% Adsorpsiyon

0.25 6.00

015

Biosorbent dozu (g) 005200

Sekil 8.22 Limon kabugu numunesine ait biosorbent dozu ve pH tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
ylzey grafigi

% Adsorpsiyon

025 30.00

015

Biosorbent dozu (g) Temas siresi (dk)

005 1000

Sekil 8.23 Limon kabugu numunesine ait biosorbent dozu ve temas siiresi tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
yuzey grafigi
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% Adsorpsiyon

6.00 / 30.00
. 25.00
20.00

15.00 Temas siiresi (dk)

200 1000

Sekil 8.24 Limon kabugu numunesine ait pH ve temas sliresi tasarim parametrelerinin
% adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap ylzey grafigi

8.3.3 Susam kiispesi numunesine ait sonuglar

8.3.3.1 Susam kiispesi numunesine ait 2¢ faktoriyel tasarim sonuglari

2 faktoriyel tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.20°de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen 12 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.20’de goriilen X;, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.

Cizelge 8.20 incelendiginde en yuksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g biosorbent
miktari, 30 dak deney kosullarinda %97.7, en dislik % adsorpsiyon degerinin ise pH 2,
0.05 g biosorbent miktari, 10 dak deney kosullarinda %35.6 olarak elde edildigi

gorilmektedir.
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Orta noktalarda gergeklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon
degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel

hatalarin basariyla minimize edildigini géstermektedir.

Cizelge 8.20 Susam kiispesi numunesine ait 2kfakt6riyel tasarim ile elde edilen
deneysel veriler

Deney No X1 X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.15 20 96.9
2 6 0.05 30 92.7
3 2 0.05 30 40.2
4 4 0.15 20 95.7
5 2 0.25 10 61.6
6 2 0.05 10 35.6
7 4 0.15 20 97.7
8 4 0.15 20 97.4
9 6 0.25 30 98.3
10 4 0.15 20 96.1
11 2 0.25 30 77.8
12 6 0.25 10 90.1
13 6 0.05 10 85.4

8.3.3.2 Susam kiispesi numunesine ait 2* faktériyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi igin 2 faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkli
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert9.0 programi vasitasiyla model denklemler gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.7)'de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.21'de verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline déniismesi igin glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden ¢ikarilmistir.

Ysusam kispesi =9-46125%X,+44.12269 (8.7)
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Cizelge 8.21 Susam kiispesi numunesine ait 2" faktoriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 2864.49 1 2864.49 10.44 0.0080

Kalan 3019.56 11 274.51

Toplam 5884.05 12

Esitlik 8.7 incelendiginde, pH parametresinin artmasinin % adsorpsiyon degerini
arttirdigl goriilmektedir. Diger parametrelerin ise 2 Faktoriyel tasarim metodu ile

pozitif etkilesimi gorilmemistir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.97’nin Uzerinde bulunmustur. 10.44 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.4863 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu gostermistir.

8.3.3.3 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim sonuglari

Box-Behnken tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliminyumun
adsorpsiyonu deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.22'de
verilmistir. Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen
8 deney ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.22'de goriilen Xy,
X, ve X3 kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak)

parametrelerini ifade etmektedir.

Cizelge 8.22 incelendiginde en yuksek % adsorpsiyon degerinin pH 4, 0.25 g biosorbent
miktari, 30 dakika deney kosullarinda %98.64 degerinde, en diisik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari, 20 dakika deney kosullarinda %33.6

degerinde elde edildigi gortilmektedir. Orta noktalarda gerceklestirilen 5 tekrar deneyi
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sonucu elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin ise birbirine yakin oldugu
gozlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini
gostermektedir.

Cizelge 8.22 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim ile elde edilen
deneysel veriler

Deney No X1 X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.25 30 98.6
2 2 0.25 20 76.0
3 4 0.15 20 97.7
4 4 0.15 20 97.6
5 4 0.25 10 84.6
6 4 0.05 30 69.8
7 4 0.15 20 96.9
8 4 0.15 20 96.1
9 6 0.15 30 93.3
10 6 0.15 10 85.8
11 4 0.15 20 97.4
12 6 0.05 20 90.4
13 2 0.15 30 69.0
14 4 0.05 10 56.6
15 2 0.15 10 44.1
16 6 0.25 20 91.9
17 2 0.05 20 33.6

8.3.3.4 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak

model denklemin gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi icin Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak
farkl pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney
verileri kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklemler
gelistirilmistir. Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik

(8.8)’'de, varyans (ANOVA) analizi sonuclari Cizelge 8.23'de verilmistir.

Quadratik model icin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline donilismesi icin glvenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden ¢ikarilmistir.
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Yeusam kispesi =47-19000*X+644.60000*X,+5.08425*X3-51.12500*X; *X,.
0.15500%X1*X3-3.43000*X;%-1044.50000*X,%-0.091200*X5>-132.05875

(8.8)

Esitlik 8.8 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siiresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gortlmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi lGzerinde daha fazla etkili oldugu agikca ifade
edilebilmektedir. Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen %
adsorpsiyon verilerinin (pH*biosorbent miktar), (pH*temas siresi), (pH*pH),
(biosorbent miktari*biosorbent miktari) ve (temas sliresi*temas siresi) terimlerinin

artmasi ile azaldig gérilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.97’nin Uzerinde bulunmustur. 179.15 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9944 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu géstermistir.

Cizelge 8.23 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu ile elde
edilen model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 6638.83 8 829.85 179.15 <0.0001

Kalan 37.06 8 4.63

Toplam 6675.89 16
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8.3.3.5 Susam kiispesi numunesine ait 3" faktériyel tasarim sonuglari

3kfakt6riyel tasarim yontemi uygulanarak, gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.24’de verilmistir.
Deneyler; farkh pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gergeklestirilen 27 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.24’de goriilen Xy, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.

Cizelge 8.24 incelendiginde en yiksek % adsorpsiyon degerinin pH 4, 0.25 g biosorbent
miktari, 30 dak deney kosullarinda %98.64 degerinde, en disik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari, 10 dak deney kosullarinda %8.5
degerinde elde edildigi gortilmektedir. Orta noktalarda gergeklestirilen 5 tekrar deneyi
sonucu elde edilen % adsorpsiyon degerlerinin ise birbirine yakin oldugu
gozlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini

gostermektedir.
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Cizelge 8.24 Susam kiispesi numunesine ait 3kfakt'c':riyel tasarim ile elde edilen

deneysel veriler

Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 6 0.25 30 98.3
2 2 0.15 10 44.1
3 2 0.05 20 33.6
4 4 0.15 30 98.1
5 4 0.15 20 96.9
6 4 0.15 20 95.7
7 6 0.15 30 93.3
8 2 0.05 30 40.6
9 4 0.15 20 97.7
10 4 0.15 20 97.4
11 4 0.05 30 69.8
12 6 0.05 20 90.4
13 6 0.05 10 83.4
14 6 0.05 30 92.7
15 4 0.15 20 96.1
16 4 0.25 30 98.6
17 2 0.25 10 61.6
18 2 0.15 20 64.9
19 4 0.15 10 83.7
20 4 0.15 20 97.6
21 6 0.25 10 90.1
22 4 0.25 10 84.6
23 2 0.05 10 8.50
24 4 0.25 20 98.1
25 4 0.05 10 56.6
26 6 0.25 20 91.9
27 2 0.25 30 77.7
28 2 0.15 30 69.0
29 6 0.15 10 85.8
30 6 0.15 20 91.1
31 2 0.25 20 76.0
32 4 0.05 20 67.1
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8.3.3.6 Susam kiispesi numunesine ait 3* faktériyel tasarim metodu uygulanarak

model denklemin gelistirilmesi

Aliiminyumun adsorpsiyon prosesi igin 3* faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkls
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklem gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.9)'da,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.25’de verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline donismesi igin, glvenilirlik seviyesi % 95’'in altinda olan terimler yani P

degerinin 0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikariimistir.

Yeusam kispesi =47-45179*X1+509.19355*X,+3.88314*X3-49.50000*X; *X,-
0.20042*X;*X5-3.31828*X,°-872.31183*X,°-0.057398*X5°-119.83858

(8.9)

Esitlik 8.9 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siiresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gérilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi Gzerinde daha fazla etkili oldugu acikca ifade

edilebilmektedir.

Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen % adsorpsiyon
verilerinin  (pH*biosorbent miktari), (pH*temas siresi), (pH*pH), (biosorbent
miktari*biosorbent miktari) ve (temas siliresi*temas siresi) terimlerinin artmasi ile

azaldig1 gorulmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin giivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.97’nin Uzerinde bulunmustur. 94.49 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9705 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu géstermistir.
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Cizelge 8.25 Susam kiispesi numunesine ait 3k faktoriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 15158.89 8 1894.86 94.49 <0.0001

Kalan 461.21 23 20.05

Toplam 15620.10 31

8.3.3.7 Susam kiispesi numunesine ait deneysel tasarim yontemlerinin uygulanmasi

ile elde edilen model denklemlerin uygunlugunun belirlenmesi

Aliminyumun adsorpsiyonu prosesinin optimizasyonu igin 2k faktoriyel tasarim, 3
faktoriyel tasarim ve Box-Behnken olmak Uizere uygulanan 3 deneysel tasarim yéntemi
ile model denklemler elde edilmistir. Gelistirilen model denklemlerin istatiksel agidan
anlamhhg varyans analiziyle (ANOVA) incelenerek yorumlanmigtir. %99’un (izerinde

guvenilirlikle model denklemlerin kullanabilinirligi teyit edilmistir.

Cizelge 8.26’da verilen standart sapma degerleri ve korelasyon katsayilari
aliminyumun adsorpsiyonu prosesini en iyi ifade eden deneysel tasarim yontemini
saptamak amaciyla karsilastiriimistir. Box-Behnken tasarimi ve 3 faktoriyel tasarim
yéntemlerinin, yiksek korelasyon katsayisi (R%) ve dusik standart sapma (o)
degerlerine sahip olmasi, bu tasarim metotlarinin uygulanmasi ile daha dogru sonuglar

elde edilecegi kanisina varilmistir.

Birbirlerine yakin korelasyon ve standart sapma degerlerine sahip olmalarina ragmen,
3kfakt6riyel tasarimi icin yapilmasi gerekli deney sayilarinin Box-Behnken tasarimi igin
gerekli olan deney sayilardan ¢ok fazla olmasi, zaman ve maliyet acisindan

degerlendirildiginde Box-Behnken tasariminin uygulanmasina karar verilmistir.
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Uygunlugu tespit edilen Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak gergeklestirilen
adsorpsiyon deneyleri verilerinin, elde edilen model denklemlerden hesaplanan teorik
% adsorpsiyon degerleri ile yapilan karsilagtiriimasi Cizelge 8.27’de verilmistir. Ayrica,
deneysel ve teorik % adsorpsiyon degerlerinin grafiksel karsilastiriimasi Sekil 8.25'de

verilmistir.

Box-Behnken tasarimi uygulanarak limon kabugu ile aliminyumun adsorpsiyonu
prosesinde, yapilan optimizasyon calismasi ile maksimum adsorpsiyon icin Design
Expert 9.0 programi tarafindan yapilan tahmin ve elde edilmesi beklenen %

adsorpsiyon degeri ise Cizelge 8.28’de verilmistir.

Belirlenen optimum kosullarda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen
deneysel verilerin program tarafindan dnerilen teorik % adsorpsiyon degerlerine yakin

olmasi, Box-Behnken tasariminin proses igin uygunlugunu gostermektedir.

Cizelge 8.26 Susam kiispesi numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yontemlerinin
korelasyon katsayilari ve standart sapma degerleri

Tasarim adi R? c
2% Faktériyel 0.6338 16.41
Box-Behnken 0.9944 2.15
3% Faktoriyel 0.9705 4.48
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Sekil 8.25 Susam kiispesi numunesine ait farkli pH, biosorbent miktari ve temas siresi
sartlarinda gerceklestirilen deneyler sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri ile
Box-Behnken tasarimi uygulanarak elde edilen teorik % adsorpsiyon degerlerinin
karsilastirilmasi
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Cizelge 8.27 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim modelinden elde
edilen teorik veriler ile deneysel verilerin karsilastirilmasi

X1 Xz X3 % Adsorpsiyon % Adsorpsiyon
(Teorik) (Deneysel)
4 0.25 30 98.4 98.6
2 0.25 20 77.9 76.0
4 0.15 20 97.1 97.7
4 0.15 20 97.1 97.6
4 0.25 10 81.4 84.6
4 0.05 30 81.6 69.8
4 0.15 20 97.1 96.9
4 0.15 20 97.1 88.7
6 0.15 30 97.3 98.3
6 0.15 10 87.2 85.8
4 0.15 20 97.1 97.4
6 0.05 20 88.4 90.4
2 0.15 30 67.6 69.0
4 0.05 10 62.9 56.6
2 0.15 10 45.0 44.1
6 0.25 20 93.3 91.9
2 0.05 20 32.1 33.6

Cizelge 8.28 Susam kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde optimum
kosullar ve bu kosullarda ulasilabilecek maksimum % adsorpsiyon degerleri

Parametre adi Parametre degeri % Adsorpsiyon
pH 4

Biosorbent miktari (g) 0.25 98.41
Temas siiresi (dak) 30
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Design Expert programi tarafindan onerilen Cizelge 8.28’da verilen optimum kosullar
disinda, en uygun noktalar olarak belirttigi 42 optimizasyon ¢6zimi daha
onermektedir. Bu degerler, Cizelge EK-C.3’de verilmistir. Design Expert programi,
adsorpsiyon prosesi i¢cin optimum kosullarin 43 farkli kombinasyon arasindan
secgilmesini ya da isletmecinin hedeflerine gore galismak istedigi farkli parametreleri

belirlemesini mimkin kilmaktadir.

8.3.3.8 Susam kiispesi numunesine ait tasarim parametrelerinin % adsorpsiyon ile

etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap yiizey grafigi

Design Expert 9.0 deneysel tasarim programi vasitasiyla aliminyumun muz kabugu ile
adsorpsiyonu prosesi icin parametrelerin adsorpsiyon isleminin verimine olan
etkilerinin etkilerinin grafiksel olarak goézlemlenmesi ve yorumlanmasi amaciyla (g

boyutlu cevap ylzey grafikleri olusturulmustur.

Gergeklestirilen adsorpsiyon prosesi icin, optimum deger olarak belirlenen
parametrelerinin, % adsorpsiyon degeri ile etkilesimi Sekil 8.26-8.28de
gosterilmektedir. Susam kiispesi ile aliminyum giderimi adsorpsiyon prosesinde

optimum parametre noktalarinda %95’in lizerinde giderim gerceklestigi gorilmektedir.
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Sekil 8.26 Susam kiispesi numunesine ait biosorbent dozu ve pH tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap

yuzey grafigi
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Sekil 8.27 Susam kiispesi numunesine ait biosorbent dozu ve temas siresi tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
ylzey grafigi
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Sekil 8.28 Susam kiispesi numunesine ait pH ve temas sliresi tasarim parametrelerinin
% adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap yuzey grafigi

8.3.4 Aspir kiispesi numunesine ait sonuglar

8.3.4.1 Aspir kiispesi numunesine ait 2" faktoriyel tasarim sonuglari

2 faktoriyel tasarim yontemi uygulanarak, gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.29’da verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen 12 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.29'da goriilen Xy, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade

etmektedir.

Cizelge 8.29 incelendiginde en yuksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g biosorbent
miktari, 30 dakika deney kosullarinda %97.7 degerinde, en disik % adsorpsiyon
degerinin ise pH 2, 0.05 g biosorbent miktari ve 10 dakika deney kosullarinda %25.6
degerinde elde edildigi goriilmektedir. Orta noktalarda gerceklestirilen 5 tekrar deneyi
sonucu elde edilen % adsorpsiyon degerleri ise birbirine yakin oldugu gozlemlenmistir.

Elde edilen bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini gostermektedir.
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Cizelge 8.29 Aspir kiispesi numunesine ait Zkfakt('jriyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.15 20 75.4
2 6 0.05 30 92.2
3 2 0.05 30 41.0
4 4 0.15 20 76.3
5 2 0.25 10 32.2
6 2 0.05 10 25.6
7 4 0.15 20 76.8
8 4 0.15 20 75.4
9 6 0.25 30 97.7
10 4 0.15 20 75.0
11 2 0.25 30 67.0
12 6 0.25 10 94.4
13 6 0.05 10 88.4

8.3.4.2 Aspir kiispesi numunesine ait 2" faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi igin 2 faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkli
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert9.0 programi vasitasiyla model denklem gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.10)de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.30’da verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline déniismesi igin glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilimistir.
Yaspir kispesi =12.93875%X,+0.71475%X3+4.52846 (8.10)

Esitlik 8.10 incelendiginde, pH ve temas siresi parametrelerinin artmasinin
adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gorilmektedir. Gelistirilen
model denklemler icin elde edilen model denklemin gilvenilirlik degeri, ANOVA analizi

sonucu %99.99’un lzerinde bulunmustur. 33.97 olarak hesaplanan F degerinin
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uygunlugu, 0.8717 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin denklemin uygulanabilir

oldugunu gostermistir.

Cizelge 8.30 Aspir kiispesi numunesine ait 2% faktdriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 5765.85 2 2882.93 33.97 <0.0001

Kalan 848.68 10 84.87

Toplam 6614.53 12

8.3.4.3 Aspir kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim sonuglari

Box-Behnken tasarim yontemi uygulanarak planlanan ve gerceklestirilen aliminyumun
adsorpsiyonu deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.31'de
verilmistir. Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen
8 deney ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.31'de goriilen Xj,
X, ve X3 kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak)

parametrelerini ifade etmektedir.

Gizelge 8.31 incelendiginde en yuksek % adsorpsiyon degerinin pH 6, 0.25 g, 20 dak
deney kosullarinda %97 degerinde, en dislik % adsorpsiyon degerinin ise pH 2, 0.05 g,
20 dak deney kosullarinda %38.4 degerinde elde edildigi goérulmektedir. Orta
noktalarda gerceklestiriien 5 tekrar deneyi sonucu elde edilen % adsorpsiyon
degerlerinin ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde edilen bu sonug, deneysel

hatalarin basariyla minimize edildigini géstermektedir.
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Cizelge 8.31 Aspir kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde edilen
deneysel veriler

Deney No X, X X3 % Adsorpsiyon
1 4 0.25 30 94.2
2 2 0.25 20 64.2
3 4 0.15 20 75.4
4 4 0.15 20 76.8
5 4 0.25 10 75.5
6 4 0.05 30 56.5
7 4 0.15 20 73.1
8 4 0.15 20 76.3
9 6 0.15 30 96.2
10 6 0.15 10 89.3
11 4 0.15 20 75.0
12 6 0.05 20 90.9
13 2 0.15 30 59.2
14 4 0.05 10 48.0
15 2 0.15 10 43.8
16 6 0.25 20 97.0
17 2 0.05 20 38.4

8.3.4.4 Aspir kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliminyumun adsorpsiyon prosesi icin Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak
farkl pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) degerleri ile elde edilen deney
verileri kullanillarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklem
gelistirilmistir. Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik

(8.11)'de, varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.32’de verilmistir.

Quadratik model icin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline dontsmesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikarilmistir.

Yospir kispesi=14-18750%X1+221.17500%X,+0.60600*X5-24.62500* X, *X,-14.8606 (8.11)
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Esitlik 8.11 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas silresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigl gorilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi lGizerinde daha fazla etkili oldugu agikca ifade
edilebilmektedir. Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen %
adsorpsiyon verilerinin  (pH*biosorbent miktari) terimi artmasi ile azaldig

gorilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin glivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un Uzerinde bulunmustur. 52.65 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9461 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin 1’e olan yakinligi model

denklemin uygulanabilir oldugunu géstermistir.

Cizelge 8.32 Aspir kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 5118.55 4 1279.64 52.65 <0.0001

Kalan 291.66 12 24.30

Toplam 5410.20 16

8.3.4.5 Aspir kiispesi numunesine ait 3 faktériyel tasarim sonuglan

3kfakt6riyel tasarim yontemi uygulanarak, gercgeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneyleri sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri Cizelge 8.33'de verilmistir.
Deneyler; farkli pH, biosorbent miktari ve temas sirelerinde gerceklestirilen 27 deney
ve orta noktada 5 tekrar deneyinden olusmaktadir. Cizelge 8.33'de gorilen Xy, X, ve X3
kodlari sirasiyla pH, biosorbent miktari (g) ve temas siiresi (dak) parametrelerini ifade
etmektedir. Cizelge 8.33’de incelendiginde en yiksek % adsorpsiyon degerinin pH 6,

0.25 g ve 30 dakika deney kosullarinda %97.7 degerinde, en diisiik % adsorpsiyon
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degerinin ise pH 2, 0.05 g ve 10 dakika deney kosullarinda %32.2 degerinde elde
edildigi goriilmektedir. Orta noktalarda gergeklestirilen 5 tekrar deneyi sonucu elde
edilen % adsorpsiyon degerleri ise birbirine yakin oldugu gézlemlenmistir. Elde edilen

bu sonug, deneysel hatalarin basariyla minimize edildigini gostermektedir.

Cizelge 8.33 Aspir kiispesi numunesine ait 3faktériyel tasarim ile elde edilen deneysel

veriler
Deney No X1 X X3 % Adsorpsiyon
1 2 0.15 10 43.8
2 4 0.15 30 80.6
3 4 0.25 30 88.5
4 6 0.25 10 94.4
5 4 0.05 10 48.0
6 4 0.25 10 76.5
7 6 0.25 30 97.7
8 4 0.15 30 76.3
9 4 0.15 20 76.8
10 2 0.05 10 32.2
11 6 0.05 20 90.9
12 2 0.25 10 46.6
13 4 0.05 20 55.8
14 6 0.15 30 96.2
15 4 0.05 30 56.5
16 6 0.15 20 92.3
17 2 0.15 30 67.0
18 4 0.25 20 88.5
19 4 0.15 10 58.2
20 4 0.15 20 75.4
21 2 0.25 20 64.2
22 2 0.05 30 41.0
23 4 0.15 20 71.4
24 6 0.05 10 88.4
25 4 0.15 20 75.0
26 6 0.05 30 92.2
27 2 0.15 30 59.2
28 2 0.05 20 38.4
29 2 0.15 20 56.6
30 6 0.25 20 97.0
31 6 0.15 10 89.3
32 4 0.15 20 73.1
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8.3.4.6 Aspir kiispesi numunesine ait 3% faktoriyel tasarim metodu uygulanarak

model denklem gelistirilmesi

Aliiminyumun adsorpsiyon prosesi igin 3* faktoriyel tasarim metodu uygulanarak farkls
pH, biosorbent miktari (g) ve temas siresi (dak) degerleri ile elde edilen deney verileri
kullanilarak Design Expert 9.0 programi vasitasiyla model denklem gelistirilmistir.
Quadratik model secilerek gelistirilen model denklemler sirasiyla Esitlik (8.12)'de,

varyans (ANOVA) analizi sonuglari Cizelge 8.34’de verilmistir.

Quadratik model igin 6nerilen denklemin prosesi ifade eden en uygun model denklem
haline donuismesi igin, glivenilirlik seviyesi %95’in altinda olan terimler yani P degerinin

0.05’den fazla oldugu terimler model denklemden gikariimistir.

Yospir kispesi =13-85944%X1+179.34444%X,+0.56356%X3-20.23333*X;*X; (8.12)

Esitlik 8.12 incelendiginde, pH, biosorbent miktari ve temas siresi parametrelerinin
artmasinin adsorpsiyon prosesinde % adsorpsiyon degerini arttirdigi gérilmektedir.
Box-Behnken tasarim yontemi uygulandiginda elde edilen model denkleme bakilarak,
biosorbent miktarinin adsorpsiyon prosesi lizerinde daha fazla etkili oldugu acgikca ifade
edilebilmektedir. Ayrica denklem parametreleri katsayilari incelendiginde elde edilen %
adsorpsiyon verilerinin  (pH*biosorbent miktar) terimi artmasi ile azaldig

gorilmektedir.

Design Expert 9.0 programi ile elde edilen model denklemin giivenilirlik degeri, ANOVA
analizi sonucu %99.99’un uzerinde bulunmustur. 98.51 olarak hesaplanan F degerinin
uygunlugu, 0.9359 olarak hesaplanan korelasyon katsayisinin model denklemin

uygulanabilir oldugunu géstermistir.
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Cizelge 8.34 Aspir kiispesi numunesine ait 3 faktoriyel tasarim metodu ile elde edilen
model denklemin ANOVA analiz sonuglari

Kaynak Kareler Toplami Serbestlik Karelerin F-Degeri P-Degeri
Derecesi Ortalamasi

Model 10947.57 4 2736.89 98.51 <0.0001

Kalan 750.16 27 27.78

Toplam 11697.73 31

8.3.4.7 Aspir kiispesi numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yodntemlerinin

karsilastiriimasi

Aliminyumun adsorpsiyonu prosesinin optimizasyonu igin 2 faktoriyel tasarim, 3
faktoriyel tasarim ve Box-Behnken olmak tizere uygulanan 3 deneysel tasarim yontemi
ile model denklemler elde edilmistir. Gelistirilen model denklemlerin istatiksel agidan
anlamliigl varyans analiziyle (ANOVA) incelenerek yorumlanmistir. %99’un (zerinde

guvenilirlikle model denklemlerin kullanabilinirligi teyit edilmistir.

Cizelge 8.35’de verilen standart sapma degerleri ve korelasyon katsayilar
aliminyumun adsorpsiyonu prosesini en iyi ifade eden deneysel tasarim yontemini
saptamak amaciyla karsilastiriimistir. Box-Behnken tasarimi ve 3 faktoriyel tasarim
yéntemlerinin, yiksek korelasyon katsayisi (R%) ve dusuk standart sapma (o)
degerlerine sahip olmasi, bu tasarim metotlarinin uygulanmasi ile daha dogru sonuglar

elde edilecegi kanisina variimistir.

Birbirlerine yakin korelasyon ve standart sapma degerlerine sahip olmalarina ragmen,
3kfakt6riyel tasarimi icin yapilmasi gerekli deney sayilarinin Box-Behnken tasarimi igin

gerekli olan deney sayilarinin ¢ok fazla olmasi sebebiyle, ayrica zaman ve maliyet
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acisindan degerlendirildiginde Box-Behnken tasariminin  uygulanmasina karar

verilmistir.

Uygunlugu tespit edilen Box-Behnken tasarim metodu uygulanarak gerceklestirilen
adsorpsiyon deneyleri verilerinin, elde edilen model denklemlerden hesaplanan teorik
% adsorpsiyon degerleri ile yapilan karsilagtiriimasi Cizelge 8.36’da verilmistir. Ayrica,
deneysel ve teorik % adsorpsiyon degerlerinin grafiksel karsilastiriimasi Sekil 8.29’da

verilmistir.

Box-Behnken tasarimi uygulanarak muz kabugu ile aliminyumun adsorpsiyonu
prosesinde, yapilan optimizasyon ¢alismasi ile maksimum adsorpsiyon igin Design
Expert 9.0 programi tarafindan yapilan tahmin ve elde edilmesi beklenen %

adsorpsiyon degeri ise Cizelge 8.37'de verilmistir.

Belirlenen optimum kosullarda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen
deneysel verilerin program tarafindan énerilen teorik % adsorpsiyon degerlerine yakin

olmasi, Box-Behnken tasariminin proses igin uygunlugunu gostermektedir.

Cizelge 8.35 Aspir kiispesi numunesine ait uygulanan deneysel tasarim yéntemlerinin
korelasyon katsayilari ve standart sapma degerleri

Tasarim adi R? c
2% Faktoriyel 0.8717 9.21
Box-Behnken 0.9461 0.92
3% Faktoriyel 0.9359 5.27
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Sekil 8.29 Aspir kiispesi numunesine ait farkli pH, biosorbent miktari ve temas siresi
sartlarinda gergeklestirilen deneyler sonucunda elde edilen % adsorpsiyon degerleri ile
Box-Behnken tasarimi uygulanarak elde edilen teorik % adsorpsiyon degerlerinin
karsilastirilmasi
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Cizelge 8.36 Aspir kiispesi numunesine ait Box-Behnken tasarim modelinden elde
edilen teorik veriler ile deneysel verilerin karsilastiriimasi

X1 Xz X3 % Adsorpsiyon % Adsorpsiyon
(Teorik) (Deneysel)
4 0.25 30 90.7 92.7
2 0.25 20 56.6 64.2
4 0.15 20 72.4 83.8
4 0.15 20 72.4 84.2
4 0.25 10 78.6 81.6
4 0.05 30 66.2 56.8
4 0.15 20 72.4 84.2
4 0.15 20 72.4 88.7
6 0.15 30 99.4 97.5
6 0.15 10 87.3 92.3
4 0.15 20 72.4 80.1
6 0.05 20 86.0 78.4
2 0.15 30 62.3 57.4
4 0.05 10 54.0 44.1
2 0.15 10 59.6 54.0
6 0.25 20 99.7 96.2
2 0.05 20 34.2 40.7

Cizelge 8.37 Aspir klispesi numunesine ait Box-Behnken tasarimi ile elde edilen
optimum kosullar ve bu kosullarda ulasilabilecek maksimum % adsorpsiyon degerleri

Parametre adi Parametre degeri % Adsorpsiyon
pH 6

Biosorbent miktari (g) 0.25 99.45
Temas siiresi (dak) 30
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Design Expert programi tarafindan onerilen Cizelge 8.37’de verilen optimum kosullar
disinda, en uygun noktalar olarak belirttigi 42 optimizasyon ¢6zimi daha
onermektedir. Bu degerler, Cizelge EK-C.4’de verilmistir. Design Expert programi,
adsorpsiyon prosesi i¢cin optimum kosullarin 43 farkli kombinasyon arasindan
secgilmesini ya da isletmecinin hedeflerine gore galismak istedigi farkli parametreleri

belirlemesini mimkin kilmaktadir.

8.3.4.8 Aspir kiispesi numunesine ait tasarim parametrelerinin % adsorpsiyon ile

etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap yiizey grafigi

Design Expert 9.0 deneysel tasarim programi vasitasiyla aliminyumun muz kabugu ile
adsorpsiyonu prosesi icin parametrelerin adsorpsiyon isleminin verimine olan
etkilerinin etkilerinin grafiksel olarak goézlemlenmesi ve yorumlanmasi amaciyla (g

boyutlu cevap ylzey grafikleri olusturulmustur.

Gergeklestirilen adsorpsiyon prosesi icin, optimum deger olarak belirlenen
parametrelerinin, % adsorpsiyon degeri ile etkilesimi Sekil 8.30-8.32’de
gosterilmektedir. Aspir kispesi ile aliminyum giderimi adsorpsiyon prosesinde

optimum parametre noktalarinda %95’in lizerinde giderim gerceklestigi gorilmektedir.
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Sekil 8.30 Aspir kiispesi numunesine ait biosorbent dozu ve pH tasarim
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
ylzey grafigi
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Sekil 8.31 Aspir klispesi numunesine ait biosorbent dozu ve temas siiresi
parametrelerinin % adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap
ylzey grafigi
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Sekil 8.32 Aspir kiispesi numunesine ait pH ve temas sliresi parametrelerinin %
adsorpsiyon ile etkilesimini veren Box-Behnken tasarimi 3D cevap ylizey grafigi
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8.4 Adsorpsiyon izotermleri

8.4.1 Muz kabugu numunesine ait adsorpsiyon izoterm g¢alismalari

Bu boélimde; muz kabugu numuneleri ile yapilan adsorpsiyon deneyleri sonucunda
elde edilen verileri ile olusturulan izoterm modellerinden elde edilen veriler
karsilastirilmis ve deneysel verilerin izoterm modellerine uygunluklari incelenmistir.
Aliminyumun muz kabugu ile adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen veriler
Langmuir, Freundlich ve BET izoterm modellerine uygulanarak ilgili sabitler
hesaplanmistir. R? katsayilari ve standart sapma (o) degerleri karsilastirildiginda
Langmuir modelinin aliiminyum ile muz kabugu adsorpsiyonu prosesi icin en uygun

izoterm modeli oldugu gorulmistir ( Sekil 8.33).

Cizelge 8.38’de verilen degerlerden, Langmuir izoterm modelinin regresyon katsayisi
(RZ) degerlerinin 1’e oldukc¢a yakin oldugu goriilmektedir. Ayrica Langmuir izoterm
modelinin standart sapma (o) degerlerinin kiiciik olmasi sebebiylede Langmuir izoterm
modelinin aliminyumun muz kabugu ile adsorpsiyonu prosesi icin en uygun model
oldugu gorulmistir. Qmax degerleri  karsilastirildiginda en yiksek maksimum
aliminyum adsorpsiyonu kapasitesi (Qmax) PH 6 ve 25 °C sartlarinda 11.041 mg/g
olarak bulunmustur. Bununla birlikte, pH 6’da gerceklestirilen deneylerde adsorpsiyon

kapasitesinin pH 2 ve pH 4’dekilere kiyasla daha fazla oldugu tespit edilmistir.

Cizelge 8.39’da verilen degerlerden, Freundlich izoterm modelinin muz kabugunun
aliminyum {zerine adsorpsiyonunu aciklamakta Langmuir izoterm modeline yakin
sonuclar vermis olsada, karsilastirildiginda vyetersiz kaldigi kanisina varilmistir.
Freundlich izoterm modelinin aliminyumun adsorpsiyonu islemini agiklamakta
Langmuir izoterm modeline gore yetersiz kalmasinin bir diger nedenide standart

sapma degerlerinin daha yiksek olmasidir.

Cizelge 8.40’da deneysel verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen
degerler verilmistir. Cizelge 8.40 incelendiginde korelasyon (R?) katsayisinin 1’den
oldukca uzak oldugu goriilmektedir. Ayrica standart sapma degerlerinin ¢cok yliksek
olmasi sebebiylede BET izoterm modelinin adsorpsiyon islemine uygun olmadig
sonucuna varilmistir.
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Sekil 8.33 Muz kabugu numunesine ait 5 mg Al*3/L baslangi¢ konsantrasyonu, 25°C ve
farkh pH degerlerinde aliiminyum adsorpsiyonu-Langmuir izotermi
(® Deneysel; — Langmuir) (a) pH 2.0, (b) pH 4.0 ve (c) pH 6.0

154



Cizelge 8.38 Muz kabugu numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Langmuir izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C)  Qma(mg/g)  b(L/mg) R? o

2 25 4.9164 1.8682 0.9796 0.0599
4 25 6.7843 0.8063 0.9956 0.0099
6 25 11.0410 0.1708 0.9873 0.0069

Cizelge 8.39 Muz kabugu numunesi ile gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Freundlich izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T (°C) Ke (mg"/"LY"g™) n R? o

2 25 1.6748 1.8587 0.8007 0.2508
4 25 2.9285 1.3821 0.9809 0.1003
6 25 1.0307 1.8304 0.9794 0.1291

Cizelge 8.40 Muz kabugu numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen

degerler
pH T(°C) Qumax (Mg/g) Ks R® o
2 25 0.021 0.795 0.3300 3.0226
4 25 0.058 0.729 0.4257 2.1845
6 25 0.480 1.616 0.9086 4.8299
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8.4.2 Limon kabugu numunesine ait adsorpsiyon izoterm g¢alismalari

Bu boliimde; limon kabugu numuneleri ile yapilan adsorpsiyon deneyleri sonucunda
elde edilen verileri ile olusturulan izoterm modellerinden elde edilen veriler
karsilastirilmis ve deneysel verilerin izoterm modellerine uygunluklari incelenmistir.
Aliminyumun limon kabugu ile adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen veriler
Langmuir, Freundlich ve BET izoterm modellerine uygulanarak ilgili sabitler
hesaplanmistir. R? katsayilari ve standart sapma (o) degerleri karsilastirildiginda
Langmuir modelinin aliminyum ile limon kabugu adsorpsiyonu prosesi icin en uygun

izoterm modeli oldugu gorilmastir (Sekil 8.34).

Cizelge 8.41’de verilen degerlerden, Langmuir izoterm modelinin regresyon katsayisi
(R?) degerlerinin 1’e oldukg¢a yakin oldugu goriilmektedir. Ayrica Langmuir izoterm
modelinin standart sapma (o) degerlerinin kiiciik olmasi sebebiylede Langmuir izoterm
modelinin aliminyumun limon kabugu ile adsorpsiyonu prosesi i¢cin en uygun model
oldugu gorilmdistir. Bunun vyani sira Cizelge 8.41'de verilen Quax degerleri
karsilastirildiginda maksimum aliiminyum adsorpsiyonu kapasitesi (Qmax) pH 6 ve 25 °C
deney kosullarinda 7.8678 mg/g olarak hesaplanmistir. Bununla birlikte pH 6’da
gerceklestirilen deneylerde adsorpsiyon kapasitesinin pH 2 ve pH 4’dekilere kiyasla

daha fazla oldugu tespit edilmistir.

Cizelge 8.42’de verilen degerlerden, Freundlich izoterm modelinin limon kabugunun
aliminyum {zerine adsorpsiyonunu aciklamakta Langmuir izoterm modeline yakin
sonuclar vermis olsada, karsilastirildiginda vyetersiz kaldigi kanisina varilmistir.
Freundlich izoterm modelinin aliminyumun adsorpsiyonu islemini agiklamakta
Langmuir izoterm modeline gore yetersiz kalmasinin bir diger nedenide standart

sapma degerlerinin daha yiksek olmasidir.

Cizelge 8.43’de deneysel verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen
degerler verilmistir. Cizelge 8.42 incelendiginde korelasyon (R katsayisinin 1’den
oldukca uzak oldugu goriilmektedir. Ayrica standart sapma degerlerinin ¢cok yliksek
olmasi sebebiylede BET izoterm modelinin adsorpsiyon islemine uygun olmadig

sonucuna varilmistir.
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Sekil 8.34 Limon kabugu numunesine ait 5 mg Al*3/L baslangi¢ konsantrasyonu, 25°C ve
farkh pH degerlerinde aliiminyum adsorpsiyonu-Langmuir izotermi
(® Deneysel; — Langmuir) (a) pH 2.0, (b) pH 4.0 ve (c) pH 6.0
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Cizelge 8.41 Limon kabugu numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Langmuir izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C) Qmax (Mg/g) b (L/mg) R® o

2 25 3.9032 0.3438 0.9923 0.0161
4 25 5.5188 1.0031 0.9919 0.1678
6 25 7.8678 0.7044 0.9834 0.0027

Cizelge 8.42 Limon kabugu numunesi ile gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Freundlich izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C) Ke(mg'V/"LY"g?) n R? o

2 25 1.3342 1.2496 0.9843 0.0687
4 25 4.0466 1.5033 0.9427 0.1300
6 25 9.9612 0.8842 0.9311 0.2520

Cizelge 8.43 Limon kabugu numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen

degerler
pH T(°C) Qmax (Mg/8) Ks R? o
2 25 0.0078 0.8070 0.7519 1.8127
4 25 0.0916 0.7113 0.2929 3.7316
6 25 0.7993 0.6737 0.7915 0.0603
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8.4.3 Susam kiispesi numunesine ait adsorpsiyon izoterm g¢alismalari

Bu boélimde; susam kispesi numuneleri ile yapilan adsorpsiyon deneyleri sonucunda
elde edilen verileri ile olusturulan izoterm modellerinden elde edilen veriler
karsilastirilmis ve deneysel verilerin izoterm modellerine uygunluklari incelenmistir.
Aliminyumun susam kiispesi ile adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen veriler
Langmuir, Freundlich ve BET izoterm modellerine uygulanarak ilgili sabitler
hesaplanmistir. R? katsayilari ve standart sapma (o) degerleri karsilastirildiginda
Langmuir modelinin aliiminyum ile susam kispesi adsorpsiyonu prosesi icin en uygun

izoterm modeli oldugu gorilmastir (Sekil 8.35).

Cizelge 8.44’de verilen degerlerden, Langmuir izoterm modelinin regresyon katsayisi
(R?) degerlerinin 1’e oldukg¢a yakin oldugu goriilmektedir. Ayrica Langmuir izoterm
modelinin standart sapma (o) degerlerinin kiiciik olmasi sebebiylede Langmuir izoterm
modelinin aliminyumun susam kispesi ile adsorpsiyonu prosesi icin en uygun model
oldugu gorilmdistir. Bunun vyani sira Cizelge 8.44’de verilen Quax degerleri
karsilastirildiginda maksimum aliiminyum adsorpsiyonu kapasitesi (Qmax) pH 4 ve 25 °C
deney kosullarinda 12.315 mg/g olarak hesaplanmistir. Bununla birlikte pH 4’te
gerceklestirilen deneylerde adsorpsiyon kapasitesinin pH 2 ve pH 6’dekilere kiyasla

daha fazla oldugu gorilmustir.

Cizelge 8.45’de verilen degerlerden, Freundlich izoterm modelinin susam kispesinin
aliminyum {zerine adsorpsiyonunu aciklamakta Langmuir izoterm modeline yakin
sonuclar vermis olsada, karsilastirildiginda vyetersiz kaldigi kanisina varilmistir.
Freundlich izoterm modelinin aliminyumun adsorpsiyonu islemini agiklamakta
Langmuir izoterm modeline gore yetersiz kalmasinin bir diger nedenide standart

sapma degerlerinin daha yiksek olmasidir.

Cizelge 8.46’da deneysel verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen
degerler verilmistir. Cizelge 8.46 incelendiginde korelasyon (R%) katsayisinin 1’den
oldukca uzak oldugu goriilmektedir. Ayrica standart sapma degerlerinin ¢cok yliksek
olmasi sebebiylede BET izoterm modelinin adsorpsiyon islemine uygun olmadig

sonucuna varilmistir.
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Sekil 8.35 Susam kiispesi numunesine ait 5 mg AlP/L baslangi¢ konsantrasyonu, 25°C
ve farkli pH degerlerinde aliminyum adsorpsiyonu-Langmuir izotermi
(® Deneysel; — Langmuir) (a) pH 2.0, (b) pH 4.0 ve (c) pH 6.0
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Cizelge 8.44 Susam kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Langmuir izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C) Qmax(mg/g) b (L/mg) R’ o

2 25 7.0721 0.2973 0.9891 0.0131
4 25 12.315 15.2500 0.9969 0.0141
6 25 9.6805 4,1518 0.9818 0.0052

Cizelge 8.45 Susam kiispesi numunesi ile gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Freundlich izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(C)  Ke(mgt¥mLYg?) n R? o
2 25 1.3474 1.0585 0.9957 0.0581
4 25 1.3185 0.6226 0.9683 0.1494
6 25 10.7155 1.2321 0.9632 0.1556

Cizelge 8.46 Susam kiispesi numunesi ile gerceklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen

degerler
pH T(°C) Qumax (Mg/g) Ks R? o
2 25 0.027 0.786 0.7488 1.9220
4 25 0.036 0.727 0.5796 1.1186
6 25 0.110 0.664 0.9324 0.0181
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8.4.4 Aspir kiispesi numunesine ait adsorpsiyon izoterm g¢alismalari

Bu bolimde; aspir kiispesi numuneleri ile yapilan adsorpsiyon deneyleri sonucunda
elde edilen verileri ile olusturulan izoterm modellerinden elde edilen veriler
karsilastirilmis ve deneysel verilerin izoterm modellerine uygunluklari incelenmistir.
Aliminyumun aspir kuspesi ile adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen veriler
Langmuir, Freundlich ve BET izoterm modellerine uygulanarak ilgili sabitler
hesaplanmistir. R? katsayilari ve standart sapma (o) degerleri karsilastirildiginda
Langmuir modelinin aliminyum ile aspir kilispesi adsorpsiyonu prosesi icin en uygun

izoterm modeli oldugu gorilmistir (Sekil 8.36).

Cizelge 8.47’de verilen degerlerden, Langmuir izoterm modelinin regresyon katsayisi
(R?) degerlerinin 1’e oldukg¢a yakin oldugu goriilmektedir. Ayrica Langmuir izoterm
modelinin standart sapma (o) degerlerinin kiiciik olmasi sebebiylede Langmuir izoterm
modelinin aliminyumun aspir kispesi ile adsorpsiyonu prosesi i¢in en uygun model
oldugu gorilmdistir. Bunun vyani sira Cizelge 8.47'de verilen Quax degerleri
karsilastirildiginda maksimum aliiminyum adsorpsiyonu kapasitesi (Qmax) pH 6 ve 25 °C
sartlarinda 9.0367 mg/g olarak bulunmustur. Bununla birlikte pH 6’da gergeklestirilen
deneylerde adsorpsiyon kapasitesinin pH 2 ve pH 4’dekilere kiyasla daha fazla oldugu

gorilmustir.

Cizelge 8.48'de verilen degerlerden, Freundlich izoterm modelinin aspir kispesinin
aliminyum (zerine adsorpsiyonunu aciklamakta Langmuir izoterm modeline yakin
sonuclar vermis olsada, karsilastirildiginda vyetersiz kaldigi kanisina varilmistir.
Freundlich izoterm modelinin aliminyumun adsorpsiyonu islemini agiklamakta
Langmuir izoterm modeline gore yetersiz kalmasinin bir diger nedenide standart

sapma degerlerinin daha yiksek olmasidir.

Cizelge 8.49’da deneysel verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen
degerler verilmistir. Cizelge 8.49 incelendiginde korelasyon (R%) katsayisinin 1’den
oldukca uzak oldugu goriilmektedir. Ayrica standart sapma degerlerinin ¢ok yiksek
olmasi sebebiylede BET izoterm modelinin adsorpsiyon islemine uygun olmadig

sonucuna varilmistir.
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Sekil 8.36 Aspir kiispesi numunesine ait 5 mg Al**/L baslangic konsantrasyonu, 25°C ve
farkh pH degerlerinde aliiminyum adsorpsiyonu-Langmuir izotermi
(® Deneysel; — Langmuir) (a) pH 2.0, (b) pH 4.0 ve (c) pH 6.0
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Cizelge 8.47 Aspir kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Langmuir izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C) Qmax(mg/g) b (L/mg) R’ o

2 25 5.0940 0.0859 0.9819 0.0085
4 25 6.0423 1.7457 0.9893 0.0155
6 25 9.0367 1.1891 0.9918 0.0026

Cizelge 8.48 Aspir kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin Freundlich izoterm modeline uygulanmasiyla elde
edilen degerler

pH T(°C) Ke(mgt¥"LY"g?) n R? o

2 25 0.7617 0.1923 0.9390 0.1670
4 25 2.9730 0.4490 0.9693 0.1159
6 25 10.8764 0.7085 0.9773 0.1407

Cizelge 8.49 Aspir kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliiminyumun adsorpsiyonu
deneylerinden elde edilen verilerin BET izoterm modeline uygulanmasiyla elde edilen

degerler
pH T(°C) Qmax (Mg/8) Ks R’ o
2 25 0.0089 0.7936 0.9425 4.8137
4 25 0.0187 0.7441 0.1671 5.0870
6 25 0.1228 0.8151 0.9838 4.7175
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8.4.5 Muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kiispesi numunelerine ait

adsorpsiyon kapasitelerinin karsilastiriimasi

Adsorpsiyon izoterm verileri R? ve standart sapma verileri bakimindan incelendiginde
aliiminyum adsorpsiyonunun en iyi Langmuir izoterm modeline uydugu gorilmektedir.
Bu durum adsorpsiyon isleminin tek tabaka halinde meydana gelmesi olarak

aciklanabilmektedir [56].

Tarimsal atiklar ile gerceklestirilen aliiminyum adsopsiyonu deneyleri sonucunda
kullanilan biosorbentlerin en yiliksek adsorpsiyon kapasiteleri susam kiispesi icin pH
4’de, muz kabugu, aspir kispesi ve limon kabugu icin pH 6’da elde edildigi
gozlemlenmigstir. 25°C ve farkh pH degerlerinde (pH 2, 4 ve 6) gergeklestirilen
adsorpsiyon islemleri sonucunda elde edilen maksimum adsorpsiyon kapasiteleri her
bir biosorbent igin grafiksel olarak verilmis ve karsilastiriimistir (Sekil 8.37). Deneysel
tasarim yontemiyle gerceklestirilen adsorpsiyon deneyleri sonucunda elde edilen en
ylksek % adsorpsiyon degerleri ve en yiksek adsorpsiyon kapasiteleri (Qmax) degerleri

Cizelge 8.50'de karsilastiriimistir.

Sulu ¢ozeltilerden muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi ile
aliminyum giderimi calismasindan elde edilen veriler ile literatiirde varolan diger
calismalardaki veriler ile karsilastiriimistir (Cizelge 8.51). Muz ve limon kabugu, susam
ve aspir kispesi ile aliiminyum adsorpsiyonu calismasi sonucunda tespit edilen her bir
biosorbentin maksimum adsorpsiyon kapasitelerinin Cizelge 8.51’de sunulmus olan
mevcut calismalardaki adsorpsiyon kapasitelerinden daha yiiksek oldugu
gozlemlenmistir. Muz kabugu, limon kabugu, susam kilispesi ve aspir klspesi
biosorbentlerinin sulu ¢ozeltilerden aliminyum adsorpsiyonu igin kullaniminin elverisli

oldugu tespit edilmistir.
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Cizelge 8.50 Biosorbentler ile elde edilen en yliksek adsorpsiyon ylzdeleri ve
adsorpsiyon kapasiteleri degerlerinin karsilastirilmasi

Biosorbent Temas

Biosorbent Miktan T (°C) pH Siiresi A dsorﬁsiyon (n?;;; )
(8) (dak)

Muz kabugu 0.25 25 6 30 98.02 11.041

Limon kabugu 0.25 25 6 30 93.76 7.8678

Susam kispesi 0.25 25 4 30 98.64 12.315

Aspir kispesi 0.25 25 6 30 97.77 9.0367

Q... (Mmg/g)

B Muz kabugu

B Limon kabugu

2 4 B Susam kispesi

pH M Aspir kispesi

Sekil 8.37 Muz kabugu, limon kabugu, susam kispesi ve aspir kiispesi numunelerine ait
5mg Al*/L baslangi¢ konsantrasyonu, 25°C ve farkli pH degerlerinde elde edilen
maksimum adsorpsiyon kapasitelerinin karsilastiriimasi
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Gizelge 8.51 Literatlirdeki veriler ile bu ¢alismadan elde edilen verilerin karsilastirilmasi

Al Adsorbent Temas Karistirma Q
Adsorbent Kons. Miktart Siiresi Hizi (m;/a;) Ref.
(mg/L) (rpm)
Susam kispesi 4 12.315 Bu
Muz kabugu 6 11.041 c¢alisma
Aspir kiispesi > 0258 ¢ 30dak 175 50367 (2014)
Limon kabugu 6 7.8678
Poliakrilonitril
boncuklari (PAN) 24 0.25 3]
PAN (toz halde) 1 - - 0.71
. saat (2014)
PAN (6n islem 0.15
250°C/48 saat)
e, 4w By
>a & 65  dak 021  (2008)
Ticari karbon
Providencia 24 (87]
rettgeri bakterisi 200 i i saat 200 0.463 (2013)
. [16]
Deniz yosunu 5 0.25¢g 4  30dak 175 0.059 (2010)
- . 100 [92]
Pirin¢ kabugu 100 0.25g 6 dak - 0.473 (2007)
Chryseomonas [94]
luteola TEMOS 500 0.01g 5 20dak 150 55.2 (2004)
Afrika kayinagaci 05¢ 4 100 1.913
talasi (ham)

: ) 240 [88]
Afrika kayin agaci dak (2013)
talasi (islem 25 05¢g 6.5 100 0.854
gormdis)
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8.5 Adsorpsiyon Kinetikleri

8.5.1 Muz kabugu numunesine ait adsorpsiyon kinetigi ¢calismalari

Muz kabugu ile gergeklestirilen kinetik ¢alismalardan elde edilen verilerin modelleme
asamasi icin Yalanci 1. Derece Kinetik, Yalanci 2. Derece Kinetik ve Parcacik ici Difiizyon
Kinetik modelleri kullaniimistir. Muz kabugu ornekleri ile farkh pH ve biosorbent
miktarlari kosullarinda gerceklestirilen deneylerin kinetik model verileri incelendiginde
(Cizelge 8.52), R? katsayininin 1’e en yakin oldugu modelin Yalanci 1. Derece Kinetik
modeli oldugu gorulmustir. Yalanci 1. Derece kinetik ile elde edilen grafikler Sekil 8.38-

8.40’da verilmistir.

Uygulanan tiim modellere iliskin veriler, Cizelge 8.52’de sunulmustur. Model verileri
standart sapma degerleri agisindan incelendiginde, Yalanci 2. Derece Kinetik modeli en
dustk standart sapma (o) degerlerine sahip olmasina ragmen, korelasyon (R?)
degerlerinin oldukga diisiik olmasi sebebiyle bu adsorpsiyon prosesi icin uygun kinetik
modeli olmadigi gérilmistiir. Parcacik ici Kinetik Difiizyon modeli, regresyon katsayisi
bakimindan 1’e yakin degerlere sahip olsada, R? katsayilari ve standart sapma degerleri
bakimindan Yalanci 1. Derece Kinetik modeli ile karsilastirildiginda adsorpsiyon prosesi

icin uygun model olmadigi sonucuna ulagilmistir.
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Sekil 8.38 Muz kabugu numuesi icin pH 2.0 ve 25°C’de farkl biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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Sekil 8.39 Muz kabugu numunesi icin pH 4.0 ve 25°C’de farkli biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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Sekil 8.40 Muz kabugu numunesi icin pH 6.0 ve 25°C’de farkli biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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Gizelge 8.52 Muz kabugu numunesi ile gergeklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinin
kinetik parametreler

Yalanei 1. Derece Kinetik Yalanei 2, Derece Kinetik Pargacik i Difizyon Kinetié

pH |Biosorhert| ko ' k y
Miktari (g) | {dak’) (g/mg.dak) (ngg?dak?) (mggl)

005 | Q03 09964 00%7| 0000976 07462 03099 | 05570  0%47 0% 0363
D)O0AS | 0200 0348 D2R04 | 0000320 OAGGR 04920 OGdD 02645 0793 0279
025 | 0205 09863 0L405| o00oard 072 (00736 | 04510 02743 05013 01597
005 | 0209 0976 020% | 0000053 06079 (083 | 24128 0639 08192 0376
E0dy | DA% 08753 00222| 0000282 0GGT9 007R3| 04009 04420 09871 0093
025 | 00259 0% 02804 0000320 07207 Q785 | (054l 02516 08429 02160
005 | 05025 0976 020% | 0000007  OBL%6 (0067 | L6025 04945 08830 03528
b D45 | 000 09753 0A22| 0000LZ 082D O0MS3| 2404 0549 08987 DA0L6
025 | 02890 0924 02904| 0001e8 06966 (006 | 15646 00739 0557 0033

R g
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8.5.2 Limon kabugu numunesine ait adsorpsiyon kinetigi calismalari

Limon kabugu ile gerceklestirilen kinetik ¢alismalardan elde edilen verilerin modelleme
asamasi icin Yalanci 1. Derece Kinetik, Yalanci 2. Derece Kinetik ve Parcacik ici Difiizyon
Kinetik modelleri kullanilmistir. Limon kabugu ornekleri ile farkh pH ve biosorbent
miktarlari kosullarinda gergeklestirilen deneylerin kinetik model verileri incelendiginde
(Cizelge 8.53), R? katsayininin 1’e en yakin oldugu modelin Yalanci 1. Derece Kinetik
modeli oldugu goriilmustiir. Yalanci 1. Derece kinetik ile elde edilen grafikler Sekil 8.41-

8.43’de verilmistir.

Uygulanan tim modellere iliskin veriler, Cizelge 8.53’de sunulmustur. Model verileri
standart sapma degerleri acisindan incelendiginde, Yalanci 2. Derece Kinetik modeli en
dusiuk standart sapma (o) degerlerine sahip olmasina ragmen, korelasyon (R?)
degerlerinin oldukca diislik olmasi sebebiyle bu adsorpsiyon prosesi icin uygun kinetik
modeli olmadigi gériilmistiir. Parcacik ici Kinetik Difiizyon modeli, regresyon katsayisi
bakimindan 1’e yakin degerlere sahip olsada, R? katsayilari ve standart sapma degerleri
bakimindan Yalanci 1. Derece Kinetik modeli ile karsilastirildiginda adsorpsiyon prosesi

icin uygun model olmadigi sonucuna ulagilmistir.

173



(@) 14

log (g, - a,)
S
(0]

(b) 1 -

log (q. - a,)

1
N
w

(c) 1

log (g, - a,)

t (dak)

Sekil 8.41 Limon kabugu numunesi icin pH 2.0 ve 25°C’de farkh biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece

Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L

174



-1.3 A

'2.5 T T T T T 1

t (dak)

Sekil 8.42 Limon kabugu numunesi icin pH 4.0 ve 25°C’'de farkh biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece

Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L
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Sekil 8.43 Limon kabugu numunesi icin pH 6.0 ve 25°C’de farkh biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece

Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L
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Cizelge 8.53 Limon kabugu numunesi ile gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu
deneylerinin kinetik parametreleri

Yalanei 1. derece Kinetik Yalanei 2. derece Kinetik Parcacik i Diftizyon Kinetigi

pH [Biosorbent] ks ke k t
Miktan (g)| (dakc) koo (g/mg.dak) J (mgg’ dak?) (mgg’) ¥

005 | 01416 09649 0.09c | 0003166 07095 08916 | 15552 L0025 Q974 03108
2| 015 | 02183 09815 0634 | 0000334  0.6269 04234 | 04348 04308 0.493 01518

025 | 01762 09712 01732 0000425 08030 04791 036%  036% 03347 0.1134

005 | 01916 0997 0.0519| 0000316 07259 01203 D011 01341 08933 0.778
d | 015 | 21864 09189 03654 | 0000367 0699 00856 | 00764 00764 09783 0.163%
05 | 0154 09273 024%| 0000008 09563 00072 15507 L5807 0%83 00

005 | 01699 09806 0.1345| 0000005 06232 00071 62176 62076 08999 03182
b | 045 | 01607 09747 04642 0000012 08997 00445 | 23409 23109 09852 (0.0619
025 | 0125 0944 00920 0000004 06427 0.0066 | 16325 16315 0%15 0012
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8.5.3 Susam kiispesi numunesine ait adsorpsiyon kinetigi ¢calismalari

Susam kuspesi ile gerceklestirilen kinetik calismalardan elde edilen verilerin modelleme
asamasi icin Yalanci 1. Derece Kinetik, Yalanci 2. Derece Kinetik ve Parcacik ici Difiizyon
Kinetik modelleri kullaniimistir. Susam kiispesi 6rnekleri ile farkli pH ve biosorbent
miktarlari kosullarinda gergeklestirilen deneylerin kinetik model verileri incelendiginde
(Cizelge 8.54), R® katsayininin 1’e en yakin oldugu modelin Yalanci 1. Derece Kinetik
modeli oldugu goriilmustir. Yalanci 1. Derece kinetik ile elde edilen grafikler Sekil 8.44-

8.46’da verilmistir.

Uygulanan tim modellere iliskin veriler, Cizelge 8.54’de sunulmustur. Model verileri
standart sapma degerleri acisindan incelendiginde, Yalanci 2. Derece Kinetik modeli en
dusiuk standart sapma (o) degerlerine sahip olmasina ragmen, korelasyon (R?)
degerlerinin oldukca diislik olmasi sebebiyle bu adsorpsiyon prosesi icin uygun kinetik
modeli olmadigi gériilmistiir. Parcacik ici Kinetik Difiizyon modeli, regresyon katsayisi
bakimindan 1’e yakin degerlere sahip olsada, R? katsayilari ve standart sapma degerleri
bakimindan Yalanci 1. Derece Kinetik modeli ile karsilastirildiginda adsorpsiyon prosesi

icin uygun model olmadigi sonucuna ulagilmistir.
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Sekil 8.44 Susam kiispesi numunesi icin pH 2.0 ve 25°C’de farkli biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece

Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L
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Sekil 8.45 Susam kiispesi numunesi icin pH 4.0 ve 25°C’de farkli biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Birinci Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1.
Derece Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L
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t (dak)

Sekil 8.46 Susam kiispesi numunesi icin pH 6.0 ve 25°C’de farkli biosorbent
miktarlarinda gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen
verilerin Yalanci 1. Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece

Kinetik) (a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/L ve (c) 2.5 g/L
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Cizelge 8.54 Susam kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliminyum adsorpsiyonu
deneylerinin kinetik parametreleri

Yalanei 1. Derece Kinetik Yalanei 2. Derece Kinetik Parcacik {gi Difiizyon Kinetii

Biosorhent| ki 2 ke B2 K G 2
Miktan (g)| ~ (dakc) | (gmgdal) ° lingg'dak?) (mggy) R o

0.05 02415 09915 01257 0.000653 0.6806 02545 | 0109 08117 08190 0764
2 0.15 01948 09870 01258 0.001236 07262 04270 | 01605 04620 08124 0.2784
0.25 01985 09369 01285 0001509 07132 05554 | 00302 03227 06839 0229

0.0 02028 09393 (01185 0000036 0.8451 00186 | 31683 07685 05284 0413
4 0.15 01662 09947 00679 0.000042 0.8909 00225 | 1Ba05 02785 05626  0.1051
0.25 0138 09917 00756 0.000046 0.6%0 0038 | 12746 01379 0536 0.0653

0.05 01784 09823 01348 0.000006 0.8541 00058 | 65728 05300 05289 0.2839
b 0.15 01402 09740 0115 0000016 08058 00124 | 27649 01695  0.56ed  0.0605
0.25 01310 09956 00484 0,000014 09208 00130 | 15422 00605 05713  0.026d
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8.5.4 Aspir kiispesi numunesine ait adsorpsiyon kinetigi calismalari

Aspir kispesi ile gergeklestirilen kinetik ¢alismalardan elde edilen verilerin modelleme
asamasi icin Yalanci 1. Derece Kinetik, Yalanci 2. Derece Kinetik ve Parcacik ici Difiizyon
Kinetik modelleri kullanilmistir. Aspir kiispesi o6rnekleri ile farklh pH ve biosorbent
miktarlari kosullarinda gergeklestirilen deneylerin kinetik model verileri incelendiginde
(Cizelge 8.55), R® katsayininin 1’e en yakin oldugu modelin Yalanci 1. Derece Kinetik
modeli oldugu goriilmustiir. Yalanci 1. Derece kinetik ile elde edilen grafikler Sekil 8.47-

8.49’da verilmistir.

Uygulanan tim modellere iliskin veriler, Cizelge 8.55’de sunulmustur. Model verileri
standart sapma degerleri acisindan incelendiginde, Yalanci 2. Derece Kinetik modeli en
dusiuk standart sapma (o) degerlerine sahip olmasina ragmen, korelasyon (R?)
degerlerinin oldukca diislik olmasi sebebiyle bu adsorpsiyon prosesi icin uygun kinetik
modeli olmadigi gériilmistiir. Parcacik ici Kinetik Difiizyon modeli, regresyon katsayisi
bakimindan 1’e yakin degerlere sahip olsada, R? katsayilari ve standart sapma degerleri
bakimindan Yalanci 1. Derece Kinetik modeli ile karsilastirildiginda adsorpsiyon prosesi

icin uygun model olmadigi sonucuna ulagilmistir.

183



t (dak)

Sekil 8.47 Aspir klispesi numunesi icin pH 2.0 ve 25°C’de farkli biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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Sekil 8.48 Aspir klispesi numunesi icin pH 4.0 ve 25°C’de farkli biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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(a) 1.0 -

(b) 1.0 -

(c) 1.0 -

t (dak)

Sekil 8.49 Aspir klispesi numunesi icin pH 6.0 ve 25°C’de farkli biosorbent miktarlarinda
gerceklestirilen aliminyum adsorpsiyonu deneylerinden elde edilen verilerin Yalanci 1.
Derece Kinetik modellemesi (B Deneysel; — Yalanci 1. Derece Kinetik)

(a) 0.5 g/L, (b) 1.5 g/Lve (c) 2.5 g/L
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Cizelge 8.55 Aspir kiispesi numunesi ile gergeklestirilen aliminyum adsorpsiyonu
deneylerinin kinetik parametreleri

Yalanci 1. Derece Kinetik Yalanc1 2. Derece Kinetik Parcacik ici Diffizyon Kinetigi

Biosorhent ka kz

ki C
PA Miktar (g} | {dak?) ¥ ¢ (g/mg.dak) (mgg dak?) (mgg?)

RZ g

0.0 01762 09834 01221 0.002530 06699 08061 | 05486 10268 08609 081
? 0.15 0.1911 09987 0.0378 0.002364 0690 07785 | 03137 04642 08912 03174
0.25 02047 09974 0.0581 0.001852 07440 06165 | 01167 02936 09240 0.1p32

0.05 02778 09975 0.07e7 0.000227 07107 00%8 | 07822 10070 0.8514 08340
4 0.15 01612 09938 00711 0.000070 08305 01071 | 04232 04459 09570  0.1815
0.25 01939  0.93% 02247 0.000381 07853 01625 | 02504 02904 09239 01616

0.05 01552 09858 01048 0.000001 08808 00025 | 7821 27602 09348 0.1407
b 0.15 01075 09303 0.1600 0.000005 09713 00036 | 26368 0.1051 09655 0.0205

0.25 00741 09738 01610 0.000003 0925 0005 | 17537 00381 08691 00133
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8.5.5 Adsorpsiyon kinetik verilerinin degerlendirilmesi

Tarimsal atiklar ile 5 mg Al*/L baslangi¢ konsantrasyonundaki sulu ¢ozeltilerden
aliminyumun adsorpsiyon kapasitesinin zamana bagli olarak degisimini gdsteren
veriler Sekil 8.50’de verilmistir. Cizelge 8.56’da; susam kispesi icin, pH 4 ve 0.25 g
kosullarinda, muz kabugu, limon kabugu ve aspir kiispesi icin pH 6, 0.25 g kosullarinda
zamana karsi elde edilen aliminyum konsantrasyonuna ait deneysel veriler ve %
adsorpsiyon verimleri sunulmustur. Ayrica, kinetik verilerin her bir biosorbent icin
Yalanci 1. Derece Kinetik modeline uygun oldugu tespit edilmistir. Sekil 8.50’den de
gorildugl tzere; muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kiispesi icin 30

dakikadan daha 6nce dengeye ulastig gorilmektedir.

50 03
4.5 -
4.0
3.5
3.0
2.5
2.0
1.5
1.0
0.5
0.0

C. (mg/L)

A

_|

t (dak)

Sekil 8.50 Zamana karsi elde edilen alliminyum konsantrasyonuna ait deneysel veriler
(* Muz kabugu, A Limon kabugu, B Susam kiispesi,  Aspir kiispesi, — 1. Derece
Yalanci Kinetik model)
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Cizelge 8.56 Zamana karsi elde edilen aliminyum konsantrasyonuna ait deneysel

veriler

Muz kabugu Limon kabugu Susam kiispesi Aspir kiispesi
Zaman

(dak) C. % Ads. C. % Ads. C. % Ads. C. % Ads.
(mg/L) | verimi | (mg/L) | verimi | (mg/L) | verimi | (mg/L) | verimi

0 5.0 %0 5.0 %0 5.0 %0 5.0 %0
5 0.715 | %85.70 | 0.695 | %86.10 | 1.250 | %75.00 | 0.432 | %91.36
10 0.396 | %92.08 | 0.522 | %89.56 | 0.565 | %88.70 | 0.276 | %94.48
15 0.239 | %95.22 | 0.448 | %91.04 | 0.310 | %93.80 | 0.230 | %95.40
20 0.186 | %96.28 | 0.386 | %92.28 | 0.218 | %95.64 | 0.148 | %97.04
25 0.115 | %97.70 | 0.337 | %93.26 | 0.114 | %97.72 | 0.124 | %97.52
30 0.099 | %98.02 | 0.312 | %93.76 | 0.068 | %98.64 | 0.115 | %97.70
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BOLUM 9

SONUCLAR VE ONERILER

Adsorpsiyon yontemiyle atik sulardan agir metal giderimi, kullanilan diger geleneksel
yontemlere gore daha etkili, cevre dostu ve ucuz maliyetli bir yontemdir. Bu ¢alismada;
tarimsal atiklardan muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi

kullanilarak sulu ¢ézeltilerden aliiminyum (AI*®) giderimi incelenmistir.

Bu amagla;

e Deneysel tasarim yontemi uygulanarak, farkh pH (2, 4 ve 6), biosorbent miktari
(0.05 g, 0.15 g ve 0.25 g) ve temas silresi (10 dak, 20 dak ve 30 dak)

parametrelerinin alliminyum adsorpsiyonu prosesi lizerine etkileri incelenmistir.

e En uygun deneysel tasarim metodunun belirlenmesi icin 2* faktériyel tasarim, 3"

faktoriyel tasarim ve Box-Behnken tasarim metotlari uygulanmistir.

Yapilan ¢calismada;

» Her bir biosorbent icin gerceklestirilen FTIR analizinde adsorpsiyon 6ncesi ve
sonrasi elde edilen spektrum pikleri incelendiginde alimiyumun adsorbe edildigi

gozlemlenmistir.

» Kullanilan biosorbentlerin SEM analizleri incelediginde, aliminyum adsorpsiyonu

sonrasinda numunelerin ylizey morfolojilerinde degisim oldugu gézlenmistir.
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Uygulanan deneysel tasarim metotlarindan elde edilen model denklemler,
korelasyon ve standart sapma degerleri incelendiginde, kullanilan her bir
biosorbent ile vyapilan adsorpsiyon calismalari icin Box-Behnken tasarim

yonteminin en uygun tasarim yontemi oldugu tespit edilmistir.

Box-Behnken tasarim metodunun, incelenen proses hakkinda %95’in (zerinde
glvenirlilik seviyesi ile yiksek korelasyon degeri ve diisiik standart sapma degeri
vermesinin yani sira tasarimin olusturulmasi icin yapilmasi gerekli olan deney
sayisinin az olmasi ile zaman ve maliyet tasarrufu agisindan da avantajh bir yontem
oldugu gorilmustir. Box-Behnken tasarim metodunun uygulanmasi sonucunda
elde edilen model denklemler; muz kabugu, limon kabugu, susam kispesi ve aspir

kiispesi numuneleri igin sirasi ile asagida verilmistir.

Yinuz kapugu =12.70000*X1+534.17763*X+3.38237*X3-30.87500* X; *X,-
811.84211* X,°- 0.074434* X3>-48.45625 (8.2)

Yiimon kabugu =36.87961*X1+722.75658*X+2.06375*X3-51.50000*X; *X,-
0.31750*X;*X3+1.79901*X,%-1132.10526*X,°-103.61875 (8.5)

Yeusam kispesi =47.19000*X1+644.60000*X+5.08425*X3-51.12500*X; *X,.
0.15500*X;*X5-3.43000*X,2-1044.50000*X,%-0.091200*X5°-
132.05875 (8.8)

Yaspir kispesi=14-18750*X1+221.17500*X,+0.60600*X3-24.62500* X, *X,-14.8606
(8.11)

(X1: pH, X,: biosorbent miktari, g, X3: temas suresi, dakika)

Adsorpsiyon izotermlerini modelleme ¢alismasi sonucunda, pH 2, 4 ve 6’da, 0.05 g,
0.15 g, 0.25 g biosorbent miktarinda 10 dak, 20 dak ve 30 dak temas sireleri icin
oda sicakhginda (25 °c), 175 rpm karistirma hizinda, adsorplanan aliminyum
degerlerinin izoterm calismalari icin Langmuir izoterm modeli, Freundlich izoterm
modeli ve BET izoterm modeli olmak lzere 3 farkli model kullanilmis ve bu izoterm

modelleri arasinda her bir biosorbent icin en ylksek korelasyon katsayisini (R?) ve
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en distk standart sapmayi (o) veren modelin Langmuir izoterm modeli oldugu
gorulmaustir.

» Adsorpsiyon prosesine ait yapilan kinetik ¢alismalar sonucunda; Yalanci 1. Derece
Kinetik, Yalanci 2. Derece Kinetik ve Partikiil ici Difiizyon Kinetigi modelleri olmak
uzere 3 farkh adsorpsiyon kinetik modeli uygulanarak kinetik parametreler
hesaplanmistir. Uygulanan kinetik modeller arasinda maksimum korelasyon
katsayisini (R%) ve en disik standart sapmayi (o) veren modelin Yalanci 1. Derece
Kinetik modelin oldugu tespit edilmistir.

» Kullanilan tarimsal atiklar icerisinde susam kiispesi ile gergeklestirilen adsorpsiyon
isleminde pH 4, 25 °C sicaklik, 0.25 g biosorbent miktari ve 30 dak temas siiresi
kosullarinda %98.64 verim ile aliminyum gideriminin en yuksek oldugu tespit
edilmistir. Susam kuspesi icin hesaplanan Qmax degeri 12.315 mg/g olarak
bulunmustur. Muz kabugu, aspir kispesi ve limon kabugu ile gergeklestirilen
adsorpsiyon islemlerinde ise pH 6, 25 °C sicaklik, 0.25 g biosorbent miktari ve 30
dak temas siresi kosullarinda sirasi ile %98.02, %97.77 ve %93.76 aliminyum
giderimi tespit edilmistir. Muz kabugu, aspir kiispesi ve limon kabugu icin
hesaplanan Qmax degerleri ise sirasi ile 11.041, 9.0367 ve 7.8678 mg/g olarak

bulunmustur.

Sonuc_olarak; Al adsorpsiyonunda verim ve maksimum adsorpsiyon kapasite

degerlerinin; susam kiispesi > muz kabugu > aspir kispesi > limon kabugu seklinde
siralandigl tespit edilmistir. Yapilan calismada, adsorpsiyon prosesi icin kullanilan
tarimsal atiklarin oldukga etkin olduklari gérilmis olup, ucuz maliyetli olmalarinin

yanisira kolay bulunmalari agisindan da avantaja sahip olduklari gérilmustdr.

Oneriler;

Bundan sonraki calismalarda;

» Muz kabugu, limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi tarimsal atiklari ile
insan saghg Gzerinde olumsuz etkileri olan ve cevre kirligine sebebiyet veren

diger agir metallerin sulu ¢ozeltilerden giderim kapasiteleri arastirilabilir.
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» Farkh tarimsal atiklar ile aliminyum ve diger agir metallerin sulu ¢6zeltilerden
giderim kapasiteleri arastirilabilir.

» Bunun disinda, numunelerin uygun kosullarda asit ile muamele veya isi ile
muameleleri sonucunda on islem goérmis tarimsal atiklar ile adsorpsiyon

calismalari yapilarak kapasiteleri incelenebilir.
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EK-A

ALUMINYUM ADSORPSIYONUNA AIT iZOTERM VERILERI

Cizelge EK-A.1, Cizelge EK-A.2, Cizelge EK-A.3 ve Cizelge EK-A.4’de sirasiyla muz kabugu,
limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi numuneleri ile gerceklestirilen

adsorpsiyon deneylerine ait veriler sunulmustur.
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Cizelge EK-A.1 Muz kabugu numunelerine ait farkh pH ve biosorbent miktarlarinda elde
edilen adsorpsiyon deney verileri

Deney Biosorbent Je Ce
Kosullar Miktari (g) (mg/g) (mg/mL)
0.05 4.08 2.95
0.01 2.52 2.65
pH 2-30 dak 0.15 1.91 2.12
0.20 1.83 1.20
0.25 1.66 0.83
0.05 5.68 2.15
0.01 3.48 1.51
pH 4-30 dak 0.15 2.71 0.92
0.20 2.16 0.67
0.25 1.80 0.47
0.05 5.68 0.95
0.01 3.48 0.550
pH 6-30 dak 0.15 2.71 0.20
0.20 2.16 0.12
0.25 1.80 0.09
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Cizelge EK-A.2 Limon kabugu numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen adsorpsiyon deney verileri

Deney Biosorbent Je Ce
Kosullar Miktari (g) (mg/g) (mg/mL)
0.05 3.63 3.18
0.01 2.52 2.47
pH 2-30 dak 0.15 2.12 1.82
0.20 1.77 1.44
0.25 1.51 1.12
0.05 1.76 2.15
0.01 3.96 1.51
pH 4-30 dak 0.15 2.98 0.92
0.20 2.30 0.67
0.25 1.85 0.47
0.05 8.66 0.67
0.01 4.38 0.61
pH 6-30 dak 0.15 3.07 0.39
0.20 2.35 0.33
0.25 1.87 0.31
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Cizelge EK-A.3 Susam kiispesi numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen adsorpsiyon deney verileri

Deney Biosorbent Je Ce
Kosullan Miktari (g) (mg/g) (mg/mL)
0.05 4.02 2.99
0.01 2.67 2.13
pH 2-30 dak 0.15 2.14 1.79
0.20 1.82 1.35
0.25 1.55 1.11
0.05 6.98 1.50
0.01 3.89 1.10
pH 4-30 dak 0.15 3.27 0.09
0.20 241 0.07
0.25 1.97 0.06
0.05 8.83 0.58
0.01 4,53 0.40
pH 6-30 dak 0.15 3.14 0.28
0.20 2.41 0.16
0.25 1.95 0.10

204



Cizelge EK-A.4 Aspir kiispesi numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen adsorpsiyon deney verileri

Deney Biosorbent Je Ce
Kosullari Miktari (g) (mg/g) (mg/mL)
0.05 4.1 2.95
0.01 2.44 2.66
oH 2-30 dak 0.15 2.01 1.98
0.20 1.67 1.64
0.25 1.36 1.57
0.05 5.40 2.30
0.01 3.00 1.24
oH 4-30 dak 0.15 2.68 0.96
0.20 2.20 0.59
0.25 1.84 0.37
0.05 8.54 0.72
0.01 4.70 0.29
oH 6-30 dak 0.15 3.20 0.18
0.20 2.43 0.12
0.25 1.96 0.11
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EK-B

ALUMINYUM ADSORPSIYON KiNETiGINE AiT VERILER

Cizelge EK-B.1, Cizelge EK-B.2, Cizelge EK-B.3 ve Cizelge EK-B.4’de sirasiyla muz kabugu,
limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kispesi numuneleri ile gerceklestirilen

adsorpsiyon kinetigi deneylerine ait veriler sunulmustur.
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Cizelge EK-B.1 Muz kabugu numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda elde
edilen kinetik deney verileri

Deney Biosorbent t Je
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 0.76
0.05 10 2.44
pH 2-25°C 0.05 15 3.14
0.05 20 3.46
0.05 25 3.74
0.05 30 3.78
0.15 0 0.00
0.15 5 0.90
0.15 10 1.80
pH 2-25°C 0.15 15 1.87
0.15 20 1.89
0.15 25 1.90
0.15 30 1.91
0.25 0 0.00
0.25 5 0.81
0.25 10 1.36
pH 2-25°C 0.25 15 1.54
0.25 20 1.64
0.25 25 1.65
0.25 30 1.66
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Cizelge EK-B.1 Muz kabugu numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t Je
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 3.42
0.05 10 4.88
pH 4-25°C 0.05 15 5.24
0.05 20 5.48
0.05 25 5.66
0.05 30 5.68
0.15 0 0.00
0.15 5 1.28
0.15 10 1.89
pH 4-25°C 0.15 15 2.12
0.15 20 2.45
0.15 25 2.63
0.15 30 2.71
0.25 0 0.00
0.25 5 0.88
0.25 10 1.63
pH 4-25°C 0.25 15 1.71
0.25 20 1.76
0.25 25 1.80
0.25 30 1.80
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Cizelge EK-B.1 Muz kabugu numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t Je
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 6.27
0.05 10 7.59
pH 6-25°C 0.05 15 7.78
0.05 20 7.84
0.05 25 7.98
0.05 30 8.01
0.15 0.00 0.00
0.15 2.68 1.28
0.15 3.07 1.89
pH 6-25°C 0.15 3.12 2.12
0.15 3.17 2.45
0.15 3.21 2.63
0.15 3.25 2.71
0.25 0.00 0.00
0.25 1.71 0.88
0.25 1.84 1.63
pH 6-25°C 0.25 1.90 1.71
0.25 1.92 1.76
0.25 1.95 1.80
0.25 1.96 1.80
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Cizelge EK-B.2 Limon kabugu numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri

Deney Biosorbent t Je
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 0.32
0.05 10 1.91
pH 2-25°C 0.05 15 2.56
0.05 20 3.08
0.05 25 3.56
0.05 30 3.61
0.15 0.00 0.00
0.15 2.68 1.02
0.15 3.07 1.61
pH 2-25°C 0.15 3.12 1.88
0.15 3.17 2.07
0.15 3.21 2.12
0.15 3.25 2.14
0.25 0.00 0.00
0.25 1.71 0.73
0.25 1.84 1.21
pH 2-25°C 0.25 1.90 1.29
0.25 1.92 1.41
0.25 1.95 1.47
0.25 1.96 1.49
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Cizele EK-B.2 Limon kabugu numunelerine ait farkh pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t de
Kosullar Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 1.76
0.05 10 4.58
pH 4-25°C 0.05 15 5.20
0.05 20 5.60
0.05 25 5.78
0.05 30 5.78
0.15 0.00 0.00
0.15 2.68 1.30
0.15 3.07 1.78
pH 4-25°C 0.15 3.12 2.50
0.15 3.17 2.74
0.15 3.21 3.02
0.15 3.25 3.03
0.25 0.00 0.00
0.25 1.71 1.67
0.25 1.84 1.74
pH 4-25°C 0.25 1.90 1.79
0.25 1.92 1.81
0.25 1.95 1.84
0.25 1.96 1.85
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Cizelge EK-B.2 Limon kabugu numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik verilerinin (devami)

Deney Biosorbent t de
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 6.91
0.05 10 8.12
pH 6-25°C 0.05 15 8.35
0.05 20 8.47
0.05 25 8.61
0.05 30 8.66
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 1.30
0.15 2.84 1.78
pH 6-25°C 0.15 2.89 2.50
0.15 3.03 2.74
0.15 3.05 3.02
0.15 3.06 3.03
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 1.67
0.25 1.79 1.74
pH 6-25°C 0.25 1.82 1.79
0.25 1.84 1.81
0.25 1.86 1.84
0.25 1.86 1.85
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Cizelge EK-B.3 Susam klispesi numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri

Deney Biosorbent t de
Kosullar Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 0.98
0.05 10 3.56
pH 2-25°C 0.05 15 3.87
0.05 20 3.98
0.05 25 4.01
0.05 30 4.02
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 0.53
0.15 2.84 1.60
pH 2-25°C 0.15 2.89 1.81
0.15 3.03 2.02
0.15 3.05 2.11
0.15 3.06 2.13
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 0.41
0.25 1.79 1.23
pH 2-25°C 0.25 1.82 1.38
0.25 1.84 1.52
0.25 1.86 1.53
0.25 1.86 1.55
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Gizelge EK-B.3 Susam kispesine numunelerine ait farkli pH ve biosorbent
miktarlarinda elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t de
Kosullar Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 4.50
0.05 10 5.66
pH 4-25°C 0.05 15 6.71
0.05 20 6.82
0.05 25 6.94
0.05 30 6.98
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 2.37
0.15 2.84 2.79
pH 4-25°C 0.15 2.89 3.03
0.15 3.03 3.19
0.15 3.05 3.23
0.15 3.06 3.27
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 1.50
0.25 1.79 1.77
pH 4-25°C 0.25 1.82 1.87
0.25 1.84 1.91
0.25 1.86 1.95
0.25 1.86 1.97
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Cizelge EK-B.3 Susam kispesi numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t de
Kosullar Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 7.41
0.05 10 8.54
pH 6-25°C 0.05 15 8.83
0.05 20 9.14
0.05 25 9.19
0.05 30 9.20
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 2.59
0.15 2.84 2.86
pH 6-25°C 0.15 2.89 2.97
0.15 3.03 3.11
0.15 3.05 3.13
0.15 3.06 3.14
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 1.69
0.25 1.79 1.81
pH 6-25°C 0.25 1.82 1.87
0.25 1.84 1.91
0.25 1.86 1.94
0.25 1.86 1.94
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Gizelge EK-B.4 Aspir kiispesi numunelerine ait farkli pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri

Deney Biosorbent t Je
Kogullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 0.34
0.05 10 3.22
pH 2-25°C 0.05 15 3.76
0.05 20 3.84
0.05 25 4.08
0.05 30 4.10
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 0.46
0.15 2.84 1.47
pH 2-25°C 0.15 2.89 1.78
0.15 3.03 1.89
0.15 3.05 1.94
0.15 3.06 1.97
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 0.38
0.25 1.79 1.18
pH 2-25°C 0.25 1.82 1.28
0.25 1.84 1.32
0.25 1.86 1.34
0.25 1.86 1.34
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Gizelge EK-B.4 Aspir kiispesi numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t Je
Kosullari Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 2.02
0.05 10 4.80
pH 4-25°C 0.05 15 5.40
0.05 20 5.58
0.05 25 5.64
0.05 30 5.65
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 1.22
0.15 2.84 1.94
pH 4-25°C 0.15 2.89 2.34
0.15 3.03 2.59
0.15 3.05 2.63
0.15 3.06 2.63
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 0.87
0.25 1.79 1.53
pH 4-25°C 0.25 1.82 1.65
0.25 1.84 1.77
0.25 1.86 1.87
0.25 1.86 1.88
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Cizelge EK-B.4 Aspir kiispesi numunelerine ait farkl pH ve biosorbent miktarlarinda
elde edilen kinetik deney verileri (devami)

Deney Biosorbent t de
Kosullar Miktari (g) (dak) (mg/g)
0.05 0 0.00
0.05 5 8.26
0.05 10 8.84
pH 6-25°C 0.05 15 9.00
0.05 20 9.09
0.05 25 9.18
0.05 30 9.19
0.15 0.00 0.00
0.15 2.57 2.86
0.15 2.84 2.97
pH 6-25°C 0.15 2.89 3.06
0.15 3.03 3.07
0.15 3.05 3.18
0.15 3.06 3.20
0.25 0.00 0.00
0.25 1.72 1.82
0.25 1.79 1.89
pH 6-25°C 0.25 1.82 1.90
0.25 1.84 1.94
0.25 1.86 1.95
0.25 1.86 1.95
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EK-C

DESIGN EXPERT
Cizelge EK-C.1, Cizelge EK-C.2, Cizelge EK-C.3 ve Cizelge EK-C.4’de sirasiyla muz kabugu,
limon kabugu, susam kiispesi ve aspir kiispesi numuneleri icin Design Expert tarafindan

Onerilen diger optimum proses kosullarina ait veriler sunulmustur.
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Cizelge EK-C.1 Design Expert programi tarafindan énerilen muz kabugu numunesine ait
diger optimum proses kosullari

Solutions
Number pH Biosorbent Miktar (g) t (dak) % Adsorpsiyon Desirability

1 5.859 0.186 15.222 97.814 1.000 Selected
2 6.000 0.250 20.000 99.109 1.000
3 5.430 0.183 20.778 98.504 1.000
4 5.829 0.170 19.932 97.197 1.000
5 5.761 0.223 19.605 98.498 1.000
6 5.474 0.196 22.630 99.852 1.000
7 5.789 0.209 18.317 99.869 1.000
8 5.166 0.232 19.075 97.818 1.000
9 5.361 0.216 27.912 97.796 1.000
10 5.151 0.209 19.927 97.745 1.000
11 5.506 0.242 28.247 98.199 1.000
12 5.933 0.167 28.333 98.923 1.000
13 5.192 0.216 23.186 98.765 1.000
14 5.598 0.229 19.227 97.326 1.000
15 5.893 0.199 18.822 98.618 1.000
16 5.834 0.222 29.838 98.880 1.000
17 5.908 0.198 14.478 97.769 1.000
18 5.631 0.243 28.815 98.324 1.000
19 5.036 0.240 20.378 97.642 1.000
20 5.807 0.210 15.440 98.493 1.000
21 5.939 0.169 26.327 97.485 1.000
22 5.691 0.244 15.671 97.666 1.000
23 5.989 0.237 23.415 99.860 1.000
24 5.776 0.225 26.817 98.041 1.000
25 5.908 0.215 27.237 98.583 1.000
26 5.835 0.145 22.572 98.373 1.000
27 5.610 0.162 24.767 98.107 1.000
28 5.175 0.205 26.073 97.501 1.000
29 5.147 0.246 20.802 98.254 1.000
30 5.876 0.194 20.689 99.173 1.000
31 5.635 0.237 24.381 98.102 1.000
32 5.797 0.205 22.464 99.291 1.000
33 5.487 0.201 23.886 97.060 1.000
34 5.892 0.245 18.693 98.182 1.000
35 5.683 0.241 26.818 97.202 1.000
36 5.363 0.242 20.451 99.338 1.000
37 5.067 0.240 23.040 98.207 1.000
38 5.907 0.204 29.572 99.473 1.000
39 5.608 0.245 25.977 97.124 1.000
40 5.840 0.206 17.959 97.898 0.994
41 5.888 0.213 16.532 97.120 0.994
42 5.969 0.210 15.468 99.031 0.999
43 5.317 0.201 20.436 98.664 0.997

43 Solutions found
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Cizelge EK-C.2 Design Expert programi tarafindan onerilen limon kabugu numunesine
ait diger optimum proses kosullari

Solutions
Number pH Biosorbent miktar (g) t (dak) % Adsorpsiyon Desirability

1 6.000 0.150 30.000 94.248 1.000 Selected
2 6.000 0.178 26.208 94.832 1.000
3 6.000 0.196 16.450 93.116 1.000
4 6.000 0.165 25.726 94.407 1.000
5 6.000 0.191 24.304 94.472 1.000
6 6.000 0.173 15.726 93.088 1.000
7 6.000 0.162 18.843 93.186 1.000
8 6.000 0.152 22.783 93.253 1.000
9 6.000 0.178 25.172 94.673 1.000
10 6.000 0.190 14.674 92.965 1.000
11 6.000 0.162 22.100 93.728 1.000
12 6.000 0.223 27.196 93.218 1.000
13 6.000 0.186 15.878 93.209 1.000
14 6.000 0.159 21.255 93.423 1.000
15 6.000 0.207 27.481 94.413 1.000
16 6.000 0.188 15.534 93.135 1.000
17 6.000 0.199 27.941 94.831 1.000
18 6.000 0.207 25.072 94.014 1.000
19 6.000 0.194 26.840 94.812 1.000
20 6.000 0.195 16.343 93.117 1.000
21 6.000 0.158 26.747 94.272 1.000
22 6.000 0.169 15.563 92.963 1.000
23 6.000 0.160 17.742 92.949 1.000
24 6.000 0.191 20.330 93.849 1.000
25 6.000 0.220 25.848 93.189 1.000
26 6.000 0.190 17.618 93.431 1.000
27 6.000 0.168 19.412 93.545 1.000
28 6.000 0.138 29.320 93.112 1.000
29 6.000 0.197 20.761 93.764 1.000
30 6.000 0.186 16.189 93.255 1.000
31 6.000 0.210 27.177 94.175 1.000
32 6.000 0.202 22.784 93.894 1.000
33 6.000 0.217 24.121 93.188 1.000
34 6.000 0.147 28.532 93.805 1.000
35 6.000 0.175 14.468 92.921 1.000
36 6.000 0.140 27.846 93.025 1.000
37 6.000 0.177 27.689 95.058 1.000
38 6.000 0.188 11.712 92.522 0.997
39 6.000 0.186 10.938 92.423 0.997
40 6.000 0.183 10.825 92.417 0.997
41 6.000 0.246 14.799 88.508 0.970
42 6.000 0.101 30.000 87.974 0.966
43 6.000 0.100 10.000 84.511 0.942

43 Solutions found

221



Cizelge EK-C.3 Design Expert programi tarafindan énerilen susam klispesi numunesine
ait diger optimum proses kosullari

Solutions
Number pH Biosorbent miktari (g) t (dak) % Adsorpsiyon Desirability

1 4.267 0.163 21.333 96.485 1.000 Selected
2 4.705 0.206 20.823 99.102 1.000
3 4.637 0.171 23.852 99.384 1.000
4 4.415 0.182 23.852 99.121 1.000
5 4.267 0.237 28.667 96.115 1.000
6 5.733 0.163 28.667 95.621 1.000
7 5.289 0.114 26.222 99.839 1.000
8 5.402 0.169 21.605 99.381 1.000
9 5.600 0.230 22.000 95.412 1.000
10 4.400 0.194 19.111 97.102 1.000
11 4.778 0.213 17.889 96.495 1.000
12 5.839 0.123 21.342 95.946 1.000
13 5.827 0.169 16.881 99.806 1.000
14 4.562 0.212 17.497 95.779 1.000
15 5.509 0.217 26.865 96.174 1.000
16 5.446 0.142 19.062 96.818 1.000
17 5.623 0.197 19.859 97.339 1.000
18 4.393 0.243 19.961 95.993 1.000
19 4.225 0.186 25.340 97.344 1.000
20 5.515 0.144 19.768 96.391 1.000
21 4.431 0.239 21.810 96.457 1.000
22 4.726 0.159 27.981 96.391 1.000
23 5.396 0.204 23.325 97.940 1.000
24 3.574 0.210 22.523 99.476 1.000
25 4.259 0.241 24.746 97.540 1.000
26 5.230 0.195 22.468 99.741 1.000
27 5.872 0.202 18.599 99.838 1.000
28 5.468 0.160 17.625 95.417 1.000
29 5.494 0.236 19.816 99.339 1.000
30 5.064 0.178 17.503 96.830 1.000
31 5.400 0.145 19.275 97.220 1.000
32 5.310 0.126 23.269 96.992 1.000
33 3.746 0.222 23.168 96.079 1.000
34 4.074 0.167 26.024 96.071 1.000
35 4.793 0.216 29.503 96.606 1.000
36 4.882 0.174 18.959 97.948 1.000
37 5.619 0.106 21.507 99.414 1.000
38 5.128 0.174 20.586 99.316 1.000
39 3.714 0.219 26.278 95.882 0.992
40 4.619 0.177 18.093 96.501 0.993
41 4172 0.161 29.048 99.423 0.994
42 5.682 0.114 23.017 95.543 0.996
43 4.187 0.249 19.416 99.571 0.996

43 Solutions found
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Gizelge EK-C.4 Design Expert programi tarafindan oénerilen aspir kiispesi numunesine
ait diger optimum proses kosullari

Solutions
Number pH Biosorbent Miktar (g) t (dak) % Adsorpsiyon Desirability

1 5.783 0.215 23.194 98.202 1.000 Selected
2 5.901 0.195 24.074 98.221 1.000
3 5.656 0.171 29.781 97.468 1.000
4 5.953 0.199 21.014 97.140 1.000
5 5.978 0.179 23.447 97.369 1.000
6 6.000 0.150 30.000 99.458 1.000
7 5.043 0.246 29.617 98.452 1.000
8 5.684 0.247 21.424 98.841 1.000
9 5.824 0.184 26.863 98.388 1.000
10 5.971 0.247 21.016 98.880 1.000
11 5.880 0.243 17.130 97.482 1.000
12 6.000 0.250 20.000 100.741 1.000
13 5.911 0.222 23.538 100.023 1.000
14 5.941 0.249 16.865 98.297 1.000
15 6.000 0.216 19.392 97.874 1.000
16 5.987 0.246 15.086 97.362 1.000
17 5.954 0.233 16.988 97.311 1.000
18 5.986 0.190 22.158 97.481 1.000
19 5.923 0.224 26.839 99.288 1.000
20 5.989 0.230 16.912 97.279 1.000
21 5.854 0.155 29.021 97.703 1.000
22 5.259 0.238 28.486 98.857 1.000
23 5.998 0.247 14.774 97.368 1.000
24 5.350 0.217 28.758 97.888 1.000
25 5.958 0.145 29.542 98.380 1.000
26 4917 0.246 29.747 97.529 1.000
27 5.946 0.240 17.369 97.990 1.000
28 5.999 0.248 14.927 97.526 1.000
29 5.164 0.234 29.026 97.952 1.000
30 5.922 0.163 27.644 98.203 1.000
31 5.924 0.238 25.425 99.536 1.000
32 5.927 0.238 18.832 98.561 1.000
33 5.991 0.227 24.623 98.991 1.000
34 5.996 0.244 18.186 99.190 1.000
35 4.891 0.249 29.517 97.497 1.000
36 5.657 0.209 24.467 97.322 1.000
37 5.936 0.238 16.845 97.386 1.000
38 5.798 0.180 28.847 98.980 1.000
39 5.933 0.202 29.601 99.806 1.000
40 5.435 0.244 22.302 97.107 1.000
41 5.997 0.245 14.706 97.114 1.000
42 6.000 0.100 30.000 95.772 0.978
43 4.425 0.250 29.999 94.154 0.951

43 Solutions found
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