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Oz

Yiksek miktarda kimyasal madde igeren tekstil endiistrisi atiksulart 6nemli ¢evresel kirletici kaynaklarindandir.
Caligmada, tekstil endiistrisinde tiriinlerin boyanmasinda kullanilan katyonik boyar maddelerden olan Maxilon
Blue GRL’nin ucuz ve tlilkemizde bol bulunan illit kil minerali ile giderimi arastirilmistir. FTIR, XRF ve SEM
analizleri ile kil mineralinin karakterizasyonu yapilmistir. Optimizasyon yontemi olarak Yanit Yiizey Yontemi’nin
(YYY) Merkezi Kompozit Tasarimi (MKT) kullanilmigtir. Optimizasyon yonteminde baslangic boyar madde
konsantrasyonu (100-500 mg/L), kat1 s1v1 orani1 (0,2-0,6 g/L), pH (4-8) ve sicaklik (15-55 °C) bagimsiz degiskenler
olarak, yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesi (q) ise bagimli degiskenler olarak seg¢ilmistir. MKT’den
belirlenen tasarim sartlarinda kesikli sistemde deneyler gergeklestirilmis ve elde edilen deneysel sonuglar YYY’de
degerlendirilerek yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesinin hesaplanabilecegi model denklemler
tiretilmistir. Yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesi i¢in elde edilen deneysel sonuglar ile model sonuglar1
karsilastirilmis ve % 95 giivenilirlik seviyesi i¢in R? degerleri siras1 ile 0,9845 ve 0,9509 olmustur. Ayrica ANOVA
analizi yapilarak prosesi etkileyen parametreler ve parametrelerin ikili etkilesimleri ortaya konulmustur. Yiizde
giderim verimi ve adsorbent kapasitesini maksimum yapan sartlar ayr1 ayr1 belirlenmis ve bu sartlarda dogrulama
deneyleri yapilmigtir. Yiizde giderim verimi igin elde edilen optimum sartlar; baglangi¢ konsantrasyonu 100 mg/L,
pH 4, kat1 s1vi orani 0,6 g/L ve sicaklik 15 °C olarak belirlenmis ve bu sartlarda %100 boya giderimi saglanmustir.
Adsorbent kapasitesi i¢in elde edilen optimum sartlar ise; baglangi¢ boya konsantrasyonu 250 mg/L, pH 8, kati
sivi orani 0,2 g/L ve sicaklik 55 °C olarak belirlenmistir, bu sartlarda 631,5 mg/g adsorbent kapasitesi elde
edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Maxilon Blue GRL, /lit, Yanut Yiizey Yontemi.

Optimization of Maxilon Blue GRL Dye Removal By lllite Clay

Mineral

ABSTRACT
Textile industry wastewater which contains high chemical materials is one of the important sources of the
environmental pollutants. In this study, the removal of Maxilon Blue GRL cationic dye, which is used for dyeing
of products in the textile industry, with the cheap and abundant illite clay mineral in our country has been
investigated. The clay mineral was characterized by FTIR, XRF and SEM analyzes. The Central Composite Design
(CCD) of the Response Surface Methodology (RSM) was used as optimization method. In the optimization
method, the initial dye concentration (100-500 mg/L), solid to liquid ratio (0,2-0,6 g/L), pH (4-8) and temperature
(15-55 °C) were chosen as independent variables, and the removal efficiency (%) and adsorbent capacity (q) were
selected as dependent variables. Experiments were carried out in a batch system under the design conditions
determined from CCD. The experimental results are evaluated by RSM and model equations in which removal
efficiency and adsorbent capacity can be calculated were derived from RSM. The comparison of the results
obtained from experimental and model equations for removal efficiency (%) and adsorbent capacity (q) was
performed and R? values for the confidence level of 95% were 0.9845 and 0.9509, respectively. In addition, the
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parameters affecting the process and the dual interactions of the parameters were revealed by ANOVA analysis.
The conditions that maximize the removal efficiency (%) and adsorbent capacity (q) were determined for each
individually and confirmation experiments carried out under these conditions. The optimum conditions for removal
efficiency (%) were determined as initial concentration (100 mg/L), pH (4), solid to liquid ratio (0,6 g/L) and
temperature (15 °C) and dye removal efficiency of 100% was obtained in these conditions. Otherhand, the
optimum conditions for adsorbent capacity were determined as initial dye concentration (250 mg/L), pH (8), solid
to liquid ratio (0.2 g/L) and temperature (55 °C) and the adsorbent capacity was obtained as 631.5 mg/g in these
conditions.

Keywords: Maxilon Blue GRL, Illite, Response Surface Methodology

l. GIRIS

Sentetik boyalar, tekstil, kagit, deri tabaklama, gida isleme, plastik, kozmetik, kauguk, baski ve boya
retim endstrilerinde yaygin olarak kullanilmaktadir [1,2,3,4,5]. Diinyada 10.000'den fazla gesit ticari
boya vardir ve yilda 7x10° tonun iizerinde tiiketilmektedir [2]. Ozellikle tekstil endiistrisinde bu boyanin
yaklagik yarisi kullanilir ve 1 kg tekstil boyasini islemek i¢cin 200 L suya ihtiya¢ duyuldugundan bu
endiistride asir1 miktarda su tiiketilmektedir [6]. Diinyada tekstil endiistrisindeki toplam boya tiiketimi
10.000 ton/y1l’1n iizerindedir ve yaklasik yilda 100 ton boya atik sulara karigmaktadir [1].

Tekstil endiistrisi, organik ve inorganik kimyasal tiirlerin yiiksek konsantrasyonuyla karakterize edilen
onemli bir kirletici kaynagidir [7]. Bu endiistride, asidik veya kostik ¢oziinmiis katilar, toksik maddeler
dahil olmak iizere ¢ok sayida bilesikler ve farkli boyalar igeren atik sular agiga cikar. Kullanilan
boyalarin ¢ogu insanlar, balik tiirleri ve mikroorganizmalar i¢in kanserojen, mutajenik, teratojenik ve
ayrica toksiktir [8,9].

Tekstil atik sulari, giiglii renk, yiiksek kimyasal oksijen ihtiyaci ve degisen pH seviyeleri ile karakterize
edilir. Yiizey sularma karigan boyalar, giines 1s1gmin suya niifuz etmesini engelleyerek sulu
ortamlardaki fotosentetik aktiviteyi azaltir ayrica boyalar ve pigmentler toprak mikroorganizmalarinin
6liimiine neden olur. Bu nedenle, boya iceren atik sular sulama i¢in uygun degildir [10].

Boya ile kirlenmis atik sularin aritilmasinda adsorpsiyon, koagiilasyon/flokiilasyon, ¢6keltme, kimyasal
oksidasyon, iyon degisimi, membran prosesleri ve ters ozmoz gibi ¢esitli alternatif yontemler
kullanilmaktadir [11,12]. Tekstil endiistrisinde kullanilan boyalar, biyolojik aritim gibi geleneksel atik
su aritma islemleriyle etkili bir sekilde uzaklagtirilamamaktadir [13]. Adsorpsiyon, ekonomik ve ¢evre
dostu olmasi, karliligi, yiiksek etkinligi, kolay kullanimi, yiiksek seciciligi ve diisiik maliyeti agisindan
diger yontemlere gore {istliin bir ayirma ve saflastirma yontemidir [11,12,13,14]. Buna ilave olarak
adsorpsiyon siirecinde zararli maddelerin olusumu daha azdir ve adsorbanlarin rejenerasyonu kolaydir
[12]. Bunedenle adsorpsiyon islemi, atik sulardan renk giderimi i¢in basariyla kullanilan etkili bir teknik
olarak ortaya ¢ikmaktadir [9,13,14,15,16]. Kirlilik kontrolii kapsaminda proses sonunda higbir tehlikeli
materyal ortaya ¢ikarmamasi ve uygun maliyetli adsorbentlerin kesfedilmesi adsorpsiyonu Diinya
capmda ekonomik bir boya giderim yontemi haline getirmistir. Bu nedenle adsorpsiyon Amerika
Birlesik Devletleri Cevre Koruma Ajansi (USEPA) tarafindan da en iyi kontrol yontemlerinden biri
olarak kabul edilmis ve siniflandirilmistir [17].

Adsorpsiyon yonteminin etkinligi, kullanilan adsorbanlarin kapasitelerine ve maliyetine baglidir [9].
Adsorpsiyon isleminin maliyetini daha da diisiirmek igin, ekonomik, kolay elde edilebilir, giiclii
afiniteye sahip ve ylikleme kapasitesi yiiksek adsorbanlar tercih edilir [12]. Diisiik maliyetli malzemeler
arasinda kil mineralleri, diinyanin ¢ogu kitasinda bol bir sekilde bulunmasi, yiliksek adsorpsiyon ve iyon
degisim 6zelligine sahip olmasindan dolay1 potansiyel aritma alternatifi olarak dnerilmistir [9]. Tllit kil
minerali uygun katyon degisim kapasitesi ve yiizey alanina sahip olmasi nedeni ile bir¢ok bilesen igin
iyi bir adsorbenttir [18]. Adsorbent olarak illit kil mineralinin kullanildigi boya giderim g¢aligmalari
mevcuttur [2,12,19,20,21,22].
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Atiksularin yiiksek kalitede aritiminin saglanmasida adsorpsiyon prosesinin tasarimi ¢ok onemlidir
[17]. Yanit Yiizey Yontemi (YYY), deneyler tasarlamak, modeller olusturmak, faktorlerin etkilerini
degerlendirmek ve optimum kosullari arastirmak i¢in kullanilan istatistiksel bir tekniktir [23]. YYY,
birden fazla parametreyi ve bunlarin etkilesimlerini degerlendirmek igin gereken deneysel denemelerin
sayisini azaltir [24]. Bu da siireglerde 6nemli 6l¢iide daha az laboratuvar galismasi ve malzeme tiikketimi
ile sonuglanir. Ayrica YYY, incelenen faktdrlerin uygunlugunun ve istatistiksel oneminin ortaya
konulmasi1 ve faktorler arasindaki etkilesim-etkilerin degerlendirilmesine izin veren matematiksel
modellerin gelistirilmesini saglar. Son yirmi yilda, cok degiskenli deneysel tasarim tabanli yontemler
arasinda YYY, ozellikle gevresel ve kimyasal deneylerin tasarim, modelleme ve optimizasyonunda
biiyiik ilgi gérmektedir [25]. Literatiirde boya gideriminde YYY’nin kullanildig1 ¢aligmalar mevcuttur
[13,26,27,28,29].

Calismada tekstil sektorii boyar maddelerinden olan Maxilon Blue GRL katyonik boyasinin sulu
cozeltilerden gideriminde dogal kil minerallerinden illit kil minerali kullanilarak adsorpsiyon prosesinin
YYY ile optimizasyonu amaglanmaistir.

II. MATERYAL VE YONTEM

A. MATERYAL

Calismada bazik bir boya olan Maxilon Blue GRL (MB GRL) diger adiyla Basic Blue 41 kullanilmustir.
Boyar maddenin maximum dalga boyu 608 nm, molekiil agirligi 482,6 g/mol, kimyasal formiiki
C20H26N406S; dir ve kimyasal yapis1 Sekil 1°de verilmistir. Boyar maddenin 1000 mg/L stok ¢6zeltisi
hazirlanarak deneylerde seyreltme yoluyla bu ¢ozeltiden kullaniimistir.

CH,CH,
H;CO S NO—N
b B
\©: )N CH,CH,OH
N
]
H =
CHs  ch,0s0;
Sekil 1. Maxilon Blue GRL ’nin yapist.

Calismada adsorbent olarak kullamilan illit kil minerali Ordu’nun Unye ilgesinden temin edilmistir. Kil
minerali 105 °C etiivde 2 saat kurutulmus, 6giitiilmiis ve 200 um’lik elekten gegirilerek deneysel
caligmalarda elek alti kullanilmigtir. Kil mineralinin karakterizasyonu i¢in Fourier doniisiimlii kizil6tesi
(FTIR) , X-1g1n1 floresansi (XRF) ve taramali elektron mikroskobu (SEM) analizleri yapilmustir.

B. DENEY TASARIMI

[llit kil minerali ile MB GRL boyasinin gideriminde adsorpsiyon deneylerini tasarlamak i¢in YYY ’nin
Merkezi Kompozit Tasarimi (MKT) kullanilmistir. Deney tasariminda konsantrasyon, kati/sivi orani
(K/S), pH ve sicaklik bagimsiz degisken, dengedeki adsorpsiyon kapasitesi (ge) ve ylizde giderim verimi
(%) bagimli degisken olarak se¢ilmistir. Calismada segilen parametreler ve 6n denemeler yardimiyla
belirlenen parametre seviyeleri Tablo 1°de verilmistir. Deney tasariminda dort faktor bes seviye ve yedi
tekrar deneyi olmak iizere 31 adet deney bulunmaktadir.

Tablo 1. Deney tasariminda kullanilan parametreler ve seviyeleri.

Parametreler -a -1 0 1 +q
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A - Konsantrasyon(mg/L) 100 200 300 400 500

B - K/S (g/L) 0,2 03 0,4 05 0,6
C-pH 4 5 6 7 8
D - Sicaklik (°C) 15 25 35 45 55

C. DENEYLERIN YAPILISI

Adsorpsiyon deneyleri, MKT deney tasariminda belirlenen sartlarda kesikli sistemde yapilmus,
deneylerde pH ayarlamalar1 icin NaOH ve HCI ¢dzeltileri kullanilmustir. On denemelerde denge siiresi
180 dk olarak belirlenmistir. Deneyler polietilen kaplarda 50 mL’lik boyar madde ¢dzeltilerinde, 200
rpm karigtirma hizinda ¢alkalayicida gerceklestirilmistir. Denge siiresi sonunda ¢ikarilan numuneler 5
dk 6000 rpm’de santrifiijlenmis, ¢6zeltide kalan konsantrasyonlar spektrofotometrede okunarak
adsorbsiyon kapasiteleri Denklem 1 ve yilizde giderim verimleri Denklem 2 de gésterilen formiillerle
hesaplanmustir.

(Co=Co)xV
e — Lo=Ce)XV (1)

m

% Giderim Verimi = 2= x100 @)
0

Denklemlerde Cy baslangig, Ce denge anindaki boyar madde konsantrasyonunu (mg/L), m adsorbent
miktarini (g), V ¢ozelti hacmini (L) ifade etmektedir.

I1l. BULGULAR VE TARTISMA

A. KiL MINERALININ KARAKTERIZASYONU

MB GRL boyar maddesinin gideriminde kullanilan kil mineralinin FTIR analiz sonuglar1 Sekil 2°de, ve
XRF yontemi ile yapilan kimyasal analizi Tablo 2’de verilmistir. Yapilan karakterizasyon ¢aligmasinda
kullanilan kil mineralinin 2:1 tipi illit kil minerali oldugu gériilmiistiir. illit kil mineralinin MB GRL
boyar madde adsorpsiyonundan dnce ve sonra ¢ekilen SEM goriintiileri Sekil 3’te gosterilmistir.
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Sekil 2. Illit kil mineralinin FTIR sonuclari.

Tablo 2. [llitin kimyasal bilesimi (XRF).
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Icerik Kildeki Icerik Kildeki Icerik Kildeki Icerik Kildeki

oram %0 oram1 % oram1 % oram %
SiO; 76,17 Al;O3 14,23 MgO 3,2 Na,O 1,52
Ca0 1,04 Fe>O3 0,98 K20 0,7 TiO, 0,12
SOs3 0,05 MnO 0,02 SrO 0,02 Cl 0,01

EHT =20.00kV  Signal A= SE1 EHT=2000KV  Signal A = SE1
WD = 8.6 mm Mag= 250KX L WD = 85mm Mag= 1.00KX s

(@) (b)
Sekil 3. (a) llite ait SEM goriintiisii (b) Allitin MB GRL adsorpsiyon sonrast SEM gériintiisii.

B. OPTIMiIiZASYON

Adsorpsiyon denge siiresi, 300 mg/L baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu, 22 °C sicaklik, 600 rpm
karistirma hizi, dogal ¢ozelti pH s1 (5,76) ve 0,5 g/L illit ilavesi sartlarinda yapilan deney sonucunda
180 dk olarak belirlenmistir (Sekil 4).

620

610

600 . > . . *

590 * g
= 580 o ® 4300 ppm
SN
[=14]
Es0 | @ T :22°C
5 KIS :05¢9/L
T 560 |& ,

KH : 600 rpm
550 pH  :Dogal (5.76)
540
0 50 100 150 200 250 300
(t) dk

Sekil 4. Denge siiresi belirleme ¢alismasi.

MB GRL boyasinin illit kil minerali kullanilarak giderimi MKT ile belirlenen deneysel sartlarda
gerceklestirilmis, modelden elde edilen veriler ve deneysel sonuglar Tablo 3’te verilmistir.

220



Tablo 3. YYY deney tasarimi ve sonuglari.

Konsantrasyon K/S Sicakhik %Giderim

ﬁe”ey (mg/L) oL PP o Verimi de (Mg/g)

° A B C D Deneysel Model Deneysel Model
1 200 0,3 5 25 81,25 76,74 541,67 509,13
2 400 0,3 5 25 36,75 35,67 490,00 490,97
3 200 0,5 5 25 99,86 100,10 399,42 405,37
4 400 0,5 5 25 69,41 72,19 55525 570,71
5 200 0,3 7 25 82,06 79,08 547,08 524,67
6 400 0,3 7 25 37,19 37,02 495,83 506,21
7 200 0,5 7 25 99,89 99,76 399,54 397,91
8 400 0,5 7 25 71,22 70,85 569,75 562,95
9 200 0,3 5 45 80,25 80,27 535,00 538,21
10 400 0,3 5 45 40,56 39,46 540,83 537,82
11 200 0,5 5 45 100,00 98,94 400,00 384,98
12 400 0,5 5 45 68,66 71,29 549,25 568,08
13 200 0,3 7 45 88,75 84,74 591,67 571,57
14 400 0,3 7 45 43,53 4293 580,42 570,88
15 200 0,5 7 45 99,98 100,71 399,90 395,34
16 400 0,5 7 45 68,78 72,06 550,25 578,15
17 100 0,4 6 35 100,00 105,06 250,00 289,44
18 500 0,4 6 35 38,82 35,34 485,31 454,10
19 300 0,2 6 35 35,88 42,30 538,13 570,54
20 300 0,6 6 35 99,65 94,80 498,23 474,05
21 300 0,4 4 35 72,92 73,16 546,88 545,84
22 300 0,4 8 35 74,96 76,29 562,19 571,45
23 300 0,4 6 15 72,29 7460 542,19 553,39
24 300 0,4 6 55 80,08 79,35 600,63 597,66
25 300 0,4 6 35 74,29 74,10 557,19 555,76
26 300 0,4 6 35 73,92 7410 554,38 555,76
27 300 0,4 6 35 73,96 74,10 554,69 555,76
28 300 0,4 6 35 73,83 7410 553,75 555,76
29 300 0,4 6 35 74,13 74,10 55594 555,76
30 300 0,4 6 35 74,21 7410 556,56 555,76
31 300 0,4 6 35 74,38 7410 557,81 555,76

Yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesi i¢in elde edilen deneysel sonuglar %95 giivenilirlik
seviyesinde model sonuglari ile karsilastirilmis ve R? degerleri sirasi ile 0,9845 ve 0,9509 olarak elde
edilmistir. Yiizde giderim verimi ve Qe i¢in deneysel ve model verilerinin karsilastirilmasi grafik edilerek
Sekil 5 ve Sekil 6°da verilmistir. R? degerinin 1’e yakin olmasi yiizde giderim verimi ve g i¢in deneysel
veriler ile model verilerinin uyumlu oldugunun bir géstergesidir.
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Sekil 6. qe deneysel- model karsilastiriimasi

Deneysel verilerin modele islenmesi sonucunda yiizde giderim verimi ve ge’nin hesaplanabilecegi
denklemler elde edilmis Denklem 3 ve 4 ’te verilmistir. MKT ‘den elde edilen denklemler kullanilarak
deney yapilmadan yiizde giderim verimi ve ge hesaplanabilmektedir.

% Giderim Verimi = 62,7 - 0,2347 Konsantrasyon (mg/L) + 225,1 K/S (g/L) + 0,49 pH
- 0,252 Sicaklik (°C) - 0,000097 Konsantrasyon (mg/L)*Konsantrasyon (mg/L)
- 138,8 K/S (g/L)*K/S (g/L) + 0,156 pH*pH 3)
+ 0,00719 Sicaklik (°C)*Sicaklik (°C)
+ 0,3289 Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) - 0,00248 Konsantrasyon (mg/L)*pH
+ 0,000065 Konsantrasyon (mg/L)*Sicaklik (°C) - 6,73 K/S (g/L)*pH
- 1,175 K/S (g/L)*Sicaklik (°C) + 0,0530 pH*Sicaklik (°C)
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ge (Mg/g) = 369 + 1,185 Konsantrasyon (mg/L) - 170 K/S (g/L) + 5,4 pH - 1,41 Sicaklik (°C)
- 0,004600 Konsantrasyon (mg/L)*Konsantrasyon (mg/L) - 837 K/S (g/L)*K/S (g/L)
+ 0,72 pH*pH + 0,0494 Sicaklik (°C)*Sicaklik (°C)
+ 4,587 Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) - 0,0007 Konsantrasyon (mg/L)*pH 4
+ 0,00444 Konsantrasyon (mg/L)*Sicaklik (°C) - 57,5 K/S (g/L)*pH
- 12,37 K/S (g/L)*Sicaklik (°C) + 0,446 pH*Sicaklik (°C)

Varyans analizi model ile deneysel ¢alismanin uyumunun dogrulugu hakkinda bilgi saglamakla kalmaz
ayn1 zamanda parametrelerin 6nemini de gosterir. F degerine gore elde edilen en dnemli degerlerden
biri hesaplanan olasilik veya P degeridir. P degeri, belirli bir olayin meydana gelme olasiligini temsil
eden bir istatistiksel hipotez testindeki marjinal dnem seviyesi olarak tanimlanabilir. P degerinin 0,05
ten kiiciik olmasi anlamlilik olarak kabul edilmektedir [25].

[llit iizerine MB GRL nin adsorsorpsiyonunda bagimsiz degiskenlerin etkisinin anlasilmast icin yiizde
giderim verimi ve Qe verilerine gére ANOVA analizi yapilmistir. ANOVA analizinde 0,05’ten kiiciik
olan P degerlerine sahip parametreler adsorpsiyon tizerinde etkilidir. ANOVA analizi % giderim verimi
icin Tablo 4 ve Qe i¢in Tablo 5’te verilmistir.

Tablo 4. % Giderim Verimi ANOVA analizi

Serbestlik Kareler Ortalama F P
. .. . . P<0,05
derecesi  toplamm kare degeri degeri

Model 14 11784 841,7 72,44 0,000 Anlamli
Linear 4 11472 2868,0 246,84 0,000 Anlamli
Konsantrasyon (mg/L) 1 7290 7290,1 627,44 0,000 Anlamh
KJ/S (g/L) 1 4134 4133,7 355,77 0,000 Anlamh
pH 1 15 146 1,26 0,278 -
Sicaklik (°C) 1 34 338 291 0,108 -
Square 4 104 259 2,23 0,111 -
Konsantrasyon (mg/L)*Konsantrasyon (mg/L) 1 27 27,2 2,34 0,146 -
KIS (g/L)*KI/S (g/L) 1 55 551 4,74 0,045 Anlaml
pH*pH 1 1 0,7 0,06 0,809 -
Sicaklik (°C)*Sicaklik (°C) 1 15 14,8 1,27 0,276 -
2-Way Interaction 6 208 34,7 298 0,038 Anlamh
Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) 1 173 173,1 14,90 0,001 Anlamh
Konsantrasyon (mg/L)*pH 1 1 1,0 0,08 0,774 -
Konsantrasyon (mg/L)*Sicaklik (°C) 1 0 0,1 0,01 0,940 -
K/S (g/L)*pH 1 7 73 0,62 0441 -
K/S (g/L)*Sicaklik (°C) 1 22 22,1 190 0,187 -
pH*Sicaklik (°C) 1 5 45 0,39 0,543 -

Boyar maddelerin giderimi ile ilgili yapilan ¢alismalarin ¢ogunda ve varyans analiz sonuglarina gore,
boyalarin adsorpsiyonunu etkileyen en onemli faktorler, reaksiyon siiresi, kati sivi orani, baglangic
konsantrasyonu ve pH’dir [25]. {llit yiizeyine MB GRL adsorpsiyonunda yiizde giderim verimi igin
yapilan ANOVA analizine gére P degerleri incelendiginde, baslangic boya konsantrasyonu ve K/S
oraninin ¢ok etkili parametreler oldugu, pH ve sicakligin etkili olmadig1 goriilmektedir. Parametrelerin
ikili etkilesimlerinde ise K/S (g/L)*K/S (g/L) ve Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) etkilesimi proses i¢in
anlamlidir.
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Tablo 5. e ANOVA analizi.

Serbestlik Kareler Ortalama F P

derecesi  toplami kare degeri degeri P <005
Model 14 160456  11461,2 22,13 0,000 Anlamh
Linear 4 58556  14639,1 28,26 0,000 Anlaml
Konsantrasyon (mg/L) 1 40666  40666,4 78,51 0,000 Anlamli
K/S (g/L) 1 13966  13966,1 26,96 0,000 Anlamli
pH 1 984 9836 1,90 0,187 -
Sicaklik (°C) 1 2940 2940,3 5,68 0,030 Anlamh
Square 4 64620 161551 31,19 0,000 Anlaml
Konsantrasyon (mg/L)*Konsantrasyon (mg/L) 1 60501  60500,7 116,81 0,000 Anlamlh
K/S (g/L)*KI/S (g/L) 1 2002 20016 3,86 0,067 -
pH*pH 1 15 149 0,03 0,867 -
Sicaklik (°C)*Sicaklik (°C) 1 698 698,1 1,35 0,263 -
2-Way Interaction 6 37280 6213,3 12,00 0,000 Anlaml
Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) 1 33670  33670,1 65,01 0,000 Anlaml
Konsantrasyon (mg/L)*pH 1 0 0,1 0,00 0,990 -
Konsantrasyon (mg/L)*Sicaklik (°C) 1 316 315,6 0,61 0,446 -
K/S (g/L)*pH 1 529 528,7 1,02 0,327 -
K/S (g/L)*Sicaklik (°C) 1 2448 24475 4,73 0,045 Anlamh
pH*Sicaklik (°C) 1 318 3176 0,61 0,445 -

Qe igin yapilan ANOVA analizine gore P degerinin incelenmesinden, illit yiizeyine MB GRL
adsorpsiyonu i¢in proses iizerinde baslangic boya konsantrasyonu ve K/S oraninin ¢ok etkili oldugu
ayrica sicakligin proses iizerinde etkili oldugu fakat etkisinin konsantrasyon ve K/S oranindan daha az
oldugu goriilmekte, pH’1n ise etkili olmadig1 anlagilmaktadir. Ayrica parametrelerin ikili etkilesiminde
Konsantrasyon (mg/L)*Konsantrasyon (mg/L), Konsantrasyon (mg/L)*K/S (g/L) ve K/S (g/L)*Sicaklik
(°C) anlamhdur.

MB GRL boyasinin gideriminde yapilan optimizasyon c¢alismalarinda, parametrelerin birbiri ile olan
etkilesimini gosteren surface ve contour grafikleri ylizde giderim verimi i¢in Sekil 7 - 12, ge igin ise
Sekil 13 - 18 arasinda verilmistir. Grafiklerden ikili parametre etkilesimlerinde hangi aralikta ne kadar
verim veya kapasite elde edilecegi goriilebilir. Modelden elde edilen grafikler kullanilarak farkli
parametre degerleri icin proseste istenilen giderim sartlart deney yapilmadan tahmin edilebilir. Bu
durum aritma proseslerinde siirecleri yonetmek agisindan kolaylik saglar.
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Sekil 7. % Giderim verimi K/S (g/L)-Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 8. % Giderim verimi pH - Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 10. % Giderim verimi pH - K/S (9/L)iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 11. % Giderim verimi Sicaklik (°C) - KIS (g/L)iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 12. % Giderim verimi Sicaklik (°C) — Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.

q(mg/g)

< 100

100 - 200

W 200 - 300
1 300 - 400
W 400 - 500

600 [ ] > 500

Hold Values
pH 6
Sicaklik (°C) 35

400
q (mg/g)

K/s (g/L)
&

200

o
o
=3
Y
I}

0 04

K/s (g/L) 024
100

250

400 02
Konsantrasyon (mg/L)

100 200 300 400 500
Konsantrasyon (mg/L)

(@) (b)

Sekil 13. Adsropsiyon kapasitesinde K/S (g/L) — Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b)
grafikleri.
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Sekil 14. Adsropsiyon kapasitesinde Sicakiik (°C) — K/S (g/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 15. Adsropsiyon kapasitesinde pH — Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 16. Adsropsiyon kapasitesinde Sicaklik (°C) — pH iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 17. Adsropsiyon kapasitesinde pH — K/S (g/L) iliskisi surface (a) ve contour (b) grafikleri.
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Sekil 18. Adsropsiyon kapasitesinde Sicaklik (°C) — Konsantrasyon (mg/L) iliskisi surface (a) ve contour (b)
grafikleri.

Optimizasyon bir proseste istenen ciktilart elde etmek icin faktorlerin en uygun seviyelerinin
belirlendigi bir tekniktir. Genellikle boya giderim proseslerinde optimum sartlar1 belirlemedeki amag
yiizde giderim verimini maksimize eden sartlari elde etmektir [25].

MB GRL’nin illit ile gideriminde yilizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesine gore prosesi
maksimum yapan sartlari belirlemek amaciyla her iki bagimli degisken ayri ayr1 optimize edilmis ve
optimizasyon ile belirlenen sartlarda dogrulama deneyleri yapilmigtir. Prosesi optimum yapan model
sartlari, model sonuglar1 ve bu sartlarda yapilan dogrulama deney sonuglart Tablo 6’da verilmistir.

Dogrulama deney sonuglart modelden tahmin edilen deger araliginda bulunarak sonuglarin giivenilir
oldugu test edilmistir.
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Tablo 6. YYY den elde edilen optimum sartlar ve sonuglar.

Konsantrasyon K/S  Sicaklik

H o Model Deneysel
(mg/L) PR @ co y
% Giderim verimi 100 4 0,6 15 99,7-142,2 100
ge (Mg/g) 250 8 0,2 55 620,1- 835,8 631,5

Tablo 6°da verilen optimum sartlardan goriilecegi lizere maksimum yiizde giderim verimi diisiik
baglangic boya konsantrasyonu ve yiiksek kati sivi oraninda elde edilmistir. Boyanin baslangic
konsantrasyonu yiizde giderim verimi {izerinde oldukga etkili bir parametredir. Genellikle ylizde boya
giderim verimi adsorbent yiizeyinde adsorpsiyon sitelerinin doygunlugundan dolay1 baslangi¢ boya
konsantrasyonundaki artis ile azalir. Diger taraftan baslangic boya konsantrasyonundaki artig
adsorpsiyon kapasitesinde artisa sebep olacaktir. Ciinkii baslangic boya konsantrasyonunun yiiksek
olmasi kiitle transfer yiirtitiicii kuvvetini artiracaktir. Adsorbent dozaji1 ¢alismalari ise adsorbentin boya
giderim c¢aligmasindaki etkinligini ve ekonomik olarak kullanilmasi gereken minumum dozaj
belirlemek igin yapilir. Adsorbent dozunun artmasi ile adsorbent yiizeyi artacagindan genellikle boyanin
yiizde giderim verimi artar [11].

Optimizasyon sonuglar incelendiginde MB GRL boyasinin adsorpsiyonunda maksimum adsorpsiyon
kapasitesi 55 °C de elde edilmigtir. Artan sicaklikla adsorpsiyon kapasitesinin artigindan prosesin
endotermik oldugu sdylenebilir. Bunun nedeni boya molekiillerinin hareketliliginin artmasi ve artan
sicaklikla adsorpsiyon igin aktif alanlarin sayisindaki artis olabilir [11].

Sepiyolit iizerine MB GRL boyasmin adsorpsiyonunun incelendigi bir ¢aligmada benzer sekilde
adsorbent kapasitesi artan sicaklikla artmaktadir [30]. Dogal zeolitik tiif kullanilarak MB GRL giderimi
yapilan bir ¢alismada 50 °C de 192,31 mg/g [31], asit aktivasyonu uygulanan bolgesel bir kil minerali
ile yapilan ¢alismada ise 73 mg/g kapasiteye [9] ulasilmistir. Bu ¢alismada ise illit kullanilarak MB
GRL boyasinin gideriminde Optimum sartlarda 631,5 mg/g adsorbent kapasitesi elde edilmistir.

V. SONUC

Tekstil endiistrisinde kullanilan MB GRL katyonik boyasinin illit kil minerali ile giderimi i¢in Yanit
Yiizey Yontemi’nin Merkezi Kompozit Tasarim optimizasyon yonteminin kullanildigi bu ¢alismada,
yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesi optimize edilmistir. FTIR, XRF ve SEM analizleri ile Kil
minerali karakterize edilmis ve 2:1 tipi illit minerali oldugu belirlenmistir. Bagimsiz parametreler olarak
baslangi¢ boyar madde konsantrasyonu, pH, kati s1v1 oran1 ve sicaklik segilmistir. Yiizde giderim verimi
ve adsorbent kapasitesi verileri ile yapilan ANOVA analizi sonuglarindan, en etkili parametrelerin
baslangi¢c boyar madde konsantrasyonu ve kati sivi orani oldugu, adsorbent kapasitesi lizerinde ayrica
sicakligin da etkili oldugu goriilmiistiir. Yiizde giderim verimi ve adsorbent kapasitesini maksimum
yapan sartlar belirlenmis ve bu sartlarda yapilan dogrulama deneylerinden % 100 giderim verimi ve
631,5 mg/g adsorbent kapasitesi elde edilmistir. Bu sonuglar iilkemizde bol miktarda bulunan kil
minerallerinden olan illitin MB GRL boyasinin gideriminde uygun bir materyal olabilecegini
gostermektedir.
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