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Öz 

Bu çalışmada Taguchi deney tasarımı kullanılarak Kars-Sarıkamış ormanlarından toplanan çam 
kozalakları ile malahit yeşilinin adsorpsiyonunun optimizasyonu çalışıldı. Adsorpsiyon üzerine etki 
edebilecek parametreler, temas süresi, başlangıç konsantrasyonu, başlangıç pH’ ı ve tane boyutu 
olarak seçildi. Optimum seviyeler sırasıyla temas süresi 240 dk,  başlangıç konsantrasyonu 100 mg.L-

1, pH 5 ve tane boyutu  (-425+300) olarak belirlendi. Optimum şartlarda maksimum adsorplanan 
malahit yeşili miktarı 9,72 mg/g olarak bulunmuştur. Proses parametrelerinin etkisini görmek için 
ANOVA analizi yapıldı ve başlangıç konsantrasyonu, başlangıç pH’ı ve tane boyutunun etkin olduğu 
saptandı. 
Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, Taguchi, ANOVA, Malahit yeşili, Çam kozalağı  

 

Abstract 

In this study, optimization of adsorption of malachite green on pine cones collected from Kars-
Sarıkamış forest was studied using Taguchi experimental design. Contact time,initial concentration, 
initial pH and particle size were selected as affecting adsorption parameters . Optimum levels for 
adsorption experiments were determined as  contact time=240 min, initial concentration=100 mg L-

1, pH=5, and particle size = (-425+300), respectively. At optimum levels, the amount of maximum 
adsorbed malachite green was found to be 9,72 mg/g. ANOVA analysis was performed to understand 
the effect of process parameters and initial concentration, initial pH and particle size were found to 
be effective. 
 Keywords: Adsorption, Taguchi, ANOVA, Malachite green, Pine cone 
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1. Giriş 

Su, dünyada hem doğa hem insan hayatı için en 
önemli maddedir. Sosyal ve endüstriyel hayat 
içinde su kaynakları sürekli olarak 
kirlenmektedir. Artan kirlilik hükümetleri çeşitli 
düzenlemeler, kurallar getirmeye zorlamıştır. Bu 
nedenle endüstriyel atık suların temizlenmesi 
büyük önem arz etmektedir.  Boyar maddeleri 
içeren suların deşarjı, su kaynaklarının 
kirletilmesine yol açan etkenlerden birisidir[1]. 
Bu deşarj suları, ekolojk dengeyi bozarak 
insanoğlundan başka doğadaki birçok canlıya, 
bitkiye  zarar vermektedir. Boyar maddeler 
tekstil, plastik, boya, deri, gıda işlemleri ve ilaç 
sanayisi gibi birçok endüstride, üretim 
prosesinde renklendirici olarak 
kullanılmaktadır[2]. 

Bu çalışmada kullanılan boyar madde malahit 
yeşili (MY) triphenylmethane ailesi içinde yer 
alan suda çözünebilen bir boyar madde olup, 
yün, ipek, deri, pamuk gibi ürünlerde boyama 
materyalidir[3]. Diğer bütün boyar maddeler 
gibi malahit yeşili de, bağışıklık sistemini, üreme 
sistemini bozmakta, kanser ve genotoksisiteye 
neden olmaktadır[4]. Organlara zarar vererek 
gelişme anormallikleri gibi birçok hastalığın 
sebepi olmaktadır [5].  

Adsorpsiyon, boya giderimi yöntemleri içinde 
çokça tercih edilen etkili fizikokimyasal bir 
yöntemdir[6]. Bunun yanında flokülasyon, 
elektroflokülasyon, çöktürme, iyon değiştirme, 
membran flitrasyonu, ozonlama gibi yöntemler 
de vardır. Fakat adsorpsiyon, kolay ve basitçe 
uygulanabilirliği ve yan ürün 
oluşturmamasından dolayı çokça 
kullanılmaktadır. Son zamanlarda ise 
adsorpsiyon proseslerinde, tarımsal yan 
ürünlerin kullanıldığı biyoadsorbentler sentetik 
adsorbentlere alternatif oluşturmaktadır.  
Doğada kolay bulunabilmeleri, ucuz olmaları, 
düşük seviyede biyolojik veya kimyasal atık 
oluşturmaları tercih sebebidir[7,8].  

Boyar maddelerin adsorpsiyon proseslerinde, 
adsorpsiyonu etkileyen birçok parametre vardır. 
Bunların arasında pH, başlangıç 
konsantrasyonu, karıştırma hızı, temas süresi, 
adsorbent miktarı, sıcaklık sayılabilir. Bu 
parametrelerin sayısı artıkça parametrelerin 
etksini görmek için yapılan deney sayısıda artar. 
Bu durum daha fazla zaman, daha fazla maliyete 
neden olmaktadır[9]. Bir optimizasyon çalışması 
ise sistematik bir yaklaşım getirir ve bu sayede 

performansı etkileyen faktörler ve etkileri daha 
az deney yapılarak belirlenebilir[10]. 
Optimizasyon tekniklerinden biride Taguchi 
metodudur. Taguchi  metodu tek değişkenli 
optimizasyon tekniklerine nazaran daha güçlü 
ve avantajlıdır[11]. Bu teknik varyasyonları 
ölçerek verileri Sinyal/Gürültü (S/N)  oranına 
dönüştürür[12]. Bu sayede optimum seviyeler 
bulunur. Parametrelerin etkisini görmek için 
parametrelerin varyanslarından faydalanılarak 
ANOVA analizi yapılır[13].  

Bu çalışmada ise doğada bol bulunan ticari 
değeri olmayan çam kozalağı adsorbent olarak 
seçildi. Sulu çözeltilerden malahit yeşilinin çam 
kozalağına adsorbsiyonu için L16  ortogonal 
deney tasarımı kullanıldı.  MY’nin giderimine 
etki eden temas süresi, başlangıç konsatrasyonu, 
, pH ve tane boyutu kontrol edilebilir değişkenler 
olarak seçildi. Hangi parametrenin ne kadar 
etkin olduğunu görmek için ise ANOVA analizi 
yapıldı. 

2. Materyal ve Metot 

Kars –Sarıkamış ormanlarından toplanan çam 
kozalaklarının üzerindeki tozlar, kirler saf suyla 
yıkanarak temizlendi. Etüvde 80 oC sıcaklıkta 48 
saat kurutuldu. Öğütüldü ve elek yardımıyla tane 
boyutuna göre (-300+180) ,(-425+300), (-
600+425), (-2+600) meş olarak fraksiyonlarına 
ayrıldı. Deneylerde kullanılmak üzere kapaklı 
plastik kaplarda muhafaza edildi.  

Malahit yeşili Merck firmasından satın alındı. 
(C:I.42000). 1000 mg.L-1  stok çözeltisi 
hazırlanarak istenen diğer konsantrasyonlar bu 
çözeltiden elde edildi. Başlangıç  pH’ının 
ayarlanması için 0.1 mol.L-1 HCl ve NaOH 
çözeltileri kullanıldı.  

Konsantrasyon ölçümleri 519 nm ‘ de MAPADA – 
V1100D marka UV-visible spektrofotometre 
kullanılarak yapıldı.   

Çalışmalarda sıcaklık 25 oC, karıştırma hızı 200 
rpm ve adsorbent miktarı 0,5 g  sabit 
parametreler olarak tutulmuştur. 250 ml lik 
beherler içine başlangıç konsantrasyonu bilinen 
Malahit yeşili çözeltisinden 50 ml alınmıştır. 
Boya giderimine etki eden parametreler olarak  
temas süresi, başlangıç konsantrasyonu, 
başlangıç pH’ı ve tane boyutu seçilmiştir. 
Adsorplanan boyar madde miktarı eşitlik 1’ den 
hesaplanmıştır.  
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𝑞𝑡 =((𝐶0-𝐶𝑡)×V))/m                                                                                                                      (1) 

Burada Co, Ct, sırasıyla boyar maddenin 
başlangıçta ve t anında boyar madde 
konsantrasyon larını(mg.L-1), qt, birim adsorbent 
miktarı başına adsorplanan boya miktarını 
(mg.g-1) ,V çözelti hacmini (L) , m ise adsorbent 
miktarını (g) göstermektedir.   

Taguchi ortogonal deney tasarımı  az sayıda 
deney yaparak istatistiksel sonuçlar üreten bir 
yöntemdir[14]. Burada deney sonuçları S/N 
değerlerine dönüştürülerek parametreler 
optimize edilir. Bu yöntemde optimizasyon 
karakteristikleri “en büyük en iyi”, “en küçük en 
iyi”, “nominal en iyi” şeklindedir[15]. Bu 
çalışmada birim adsorbent başına daha fazla 
boyar madde adsorplanması istendiğinden “en 
büyük en iyi” yaklaşımı tercih edilmiştir. Buna ait 
formül aşağıda eşitlik 2 de verilmiştir[16].   

𝑆
𝑁 ⁄ = −10 log( 

1

𝑛
∑

1

𝑦𝑖
2)𝑛

𝑖=1                                                                                                         (2) 

Hangi parametrenin proses üzerinde etkin veya 
etkin olmadığını etkin olanların ise ne kadar 
etkin olduğunu belirlemek için ANOVA 
analizinden faydalanılır[17]. Bu analizde 
parametrelere ait F değerleri bulunur. Bulunan F 
değerleri, tablodan okunan F değerinden büyük 
ise parametre etkindir denir. Fα(υ1, υ2)  α, güven 
aralığı υ1, parametrelerin, υ2 hatanın serbestlik 
derecesidir[18,19].  

Deneylerde çalışılan parametreler ve seviyeleri 
Tablo 1’ de verilmiştir. 4 faktör ve 4 seviyeli L16 
tasarım matrisi için Minitab 13 programı 
kullanılmış ve adsorpsiyon deneyleri iki tekrarlı 
olarak yapılmıştır. Elde edilen qt değerleri S/N 
oranlarına dönüştürülmüş ve tasarım matrisi, qt 
değerleri ve S/N oranları Tablo 2’de verilmiştir. 
Daha sonra ANOVA analizi yapılarak 
parametrelerin etkinlikleri değerlendirilmiştir.  

 

yi, performans karakteristik değerini, n tekrar 
sayısını ifade etmektedir. 

 

 

 

Tablo 1. Çalışılan Parametreler, Değerleri Ve Seviyeleri 

Parametre Seviyeler    

 1 2 3 4 

A.Temas süresi (dk) 60 120 180 240 

B.Başlangıç kons. (mg.L-1) 25 50 75 100 

C.Başlangıç pH’ı 3 5 7 9 

D.Tane boyutu (meş) (-300+180) (-425+300) (-600+425) (-2+600) 
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Tablo 2. L16 Deney Tasarımı, qt, ve S/N Oranları 

Deney No A B C D 1.Tekrar 

 qt 

2.Tekrar 

 qt 

     S/N 

1 1 1 1 1 1,36 1,32 2,55 

2 1 2 2 2 4,00 4,22 12,26 

3 1 3 3 3 6,65 6,78 16,53 

4 1 4 4 4 7,10 7,18 17,07 

5 2 1 2 3 1,72 1,57 4,31 

6 2 2 1 4 2,66 2,74 8,62 

7 2 3 4 1 6,27 6,24 15,92 

8 2 4 3 2 9,12 9,30 19,29 

9 3 1 3 4 1,26 1,33 2,22 

10 3 2 4 3 3,71 3,70 11,37 

11 3 3 1 2 5,00 4,93 13,92 

12 3 4 2 1 9,33 9,39 19,42 

13 4 1 4 2 1,78 1,81 5,07 

14 4 2 3 1 4,22 4,39 12,67 

15 4 3 2 4 6,24 6,27 15,93 

16 4 4 1 3 8,16 8,18 18,25 
 

3. Bulgular  

Tablo 2’ deki sonuçların analizinden S/N 
oranları ve ortalamalar için optimum parametre 
seviyeleri Şekil 1 ve 2’ de gösterilmiştir. Şekil 1 
ve 2’de verilen S/N oranını ve ortalama değerini 
maksimum yapan parametre seviyeleri temas 
süresi için 240 dk, konsantrasyon için 100 mg L-

1, başlangıç pH için 5 ve tane boyutu için (-
425+300) meş’dir. Optimum parametre 
kodlaması A4B4C2D2 şeklindedir. Parametrelerin 

S/N cinsinden etkinlik değerleri Tablo 3 de, 
ortalamalar için ise Tablo 4’de verilmiştir. 

Optimum şartlarda (A4B4C2D2) Minitab 13 
programı kullanılarak tahmini S/N değeri 20,39 
olarak bulunmuştur. Bu değer qt değerine 
dönüştürüldüğünde 10,45 g/mg karşılık 
gelmektedir. Yapılan doğrulama deneyinde ise 
adsorplanan malahit yeşili miktarı qt=9,72 g/mg 
olarak bulunmuştur.

Şekil 1. Farklı Seviyelerdeki S/N Oranları 
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Tablo 3. Parametrelerin S/N Cinsinden Etkinlik Değerleri 

Seviyeler A (Temas süresi) B (Başlangıç kons.) C (Başlangıç pH) D (Tane boyutu) 

1 19,73 10,46 18,73 19,99 

2 20,29 20,91 21,07 21,11 

3 19,17 23,83 19,76 20,85 

4 21,36 25,33 20,97 18,58 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 2. Farklı Seviyelerdeki Ortalama Değerleri 

Tablo 4. Parametrelerin Ortalamalar Cinsinden Etkinlik Değerleri 

Seviyeler A (Temas süresi) B (Başlangıç kons.) C(Başlangıç pH) D (Tane boyutu) 

1 12,10 3,54 10,84 12,64 

2 12,04 11,23 12,98 12,63 

3 11,73 15,58 12,68 12,61 

4 12,98 18,51 12,36 10,96 
 

ANOVA analizi 

Parametrelerin görece etkilerini görmek için 
yapılan ANOVA analizi sonuçları Tablo 5’ de 
verilmiştir. F değerleri, süre için 9,07, başlangıç 
konsantrasyonu için 1336,18, pH için 28,62 ve 
tane boyutu için 21,98 olarak hesaplanmıştır. 
%95 güven aralığında tablodan okunan F değeri 
ise (F0,05;2;9)=9,28 dir.  

Başlangıç konsantrasyonu, pH ve tane boyutuna 
ait F değerleri 9,28 den büyük olduğu için 
adsorpsiyon üzerinde etkindir. Temas süresi için 

ise F değer 9,28 den küçük olduğundan 
adsorpsiyon üzerinde etkinliği yoktur. Ayrıca p 
değeri 0,05 den büyük olduğu için istatistiksel 
olarak anlamsız olduğu söylenebilir.  Etkin 
parametreler arasındaki F değerleri 
büyüklüklerine göre karşılaştırıldığında en etkin 
parametre başlangıç konsantrasyonudur. Ayrıca 
p değerinin 0,05’den küçük çıkması istatistiksel 
olarak anlamlı olduğu ve hatta sıfır çıkması ise 
proses üzerinde çok etkin olduğuna dair 
anlamını kuvvetlendirmektedir[20].   
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Tablo 5. MY Adsorpsiyonu için ANOVA Analizi 

Parametre Serbestlik 
Derecesi 

Kareler 
Toplamı 

Ortalama 
Kareler 
Toplamı 

F değeri P 

Süre 3 3,452 1,151 9,07 0,052 

Başlangıç kons. 3 508,617 169,539 1336,18 0,000 

pH 3 10,895 3,632 28,62 0,010 

Tane Boyutu 3 8,368 2,789 21,98 0,015 

Hata 3 0,381 1,27   

Toplam 15 531,714    

 

 4. Tartışma ve Sonuç 

Bu çalışmada, Taguchi L16 deney tasarımı 
kullanılarak MY’nin çam kozalağı ile 
adsorpsiyonu incelendi. Adsorpsiyona etki eden 
parametrler temas süresi, başlangıç 
konsantrasyonu, pH ve tane boyutu olarak 
seçildi . S/N değerini en büyük yapan parametre 
seviyeleri, temas süresi için 240 dk, başlangıç 
konsantrasyonu için 100 mg.L-1, pH için 5 ve tane 
boyutu için (-425+300) meş olarak bulundu. Bu 
optimum şartlarda yapılan doğrulama 
deneyinde optimum adsorpsiyon kapasitesi 9,72 
mg/g olarak hesaplanmıştır. Seçilen 
parametreler için ANOVA analizi yapıldığında, F 
değerlerine göre en etkin parametrenin 
konsantrasyon olduğu, ardından  pH ve tane 
boyutunun geldiği saptanmıştır.  

Yüksek konsantrasyon değerlerinde, adsorbent 
ile adsorbat ara yüzeyinde konsantrasyon farkı 
arttığından ve kütle transferi açısından itici gücü 
artmıştır[21–23]. Böylelikle transfer olan boyar 
madde miktarı da artmış. birim adsorbent başına 
daha fazla boyar madde adsorplanmıştır.  İkinci 
etkin olan parametre ise pH’ dır. Malahit yeşili 
katyonik bir boya olduğundan artan pH ile 
adsorbent yüzeyi negatif yüklenmiş, 
elektrostatik çekim kuvvetinin etkisiyle daha 
fazla MY tutunmuştur[24,25]. Tane boyutunun 
azalması ile adsorbent yüzeyinde daha fazla site 
ortaya çıkmış, bu sayede boyar madde daha fazla 
site ile temas ederek ve adsorplanan boyar 
madde miktarı artmıştır[26].
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