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Öz  Abstract 

Kimyasal süreçlerin optimizasyonu için, tek parametrenin değişken 
kabul edilip diğer parametrelerin sabit tutulması yoluyla 
gerçekleştirilen geleneksel yöntemler yetersiz kalmaktadır. Yüzey yanıt 
yöntemi gibi süreci modelleyerek parametrelerin etkileşimine de olanak 
tanıyan yöntemler hem finansal hem de zamansal açıdan avantaj 
sağlamaktadır. Bu çalışmada, Maksilon Mavi GRL boyasının 
fotokatalitik yöntemle giderim parametrelerinin modellenerek 
optimize edilmesi için yüzey yanıt yöntemi ve merkezi kompozit 
tasarımı kullanılmıştır. Giderim parametresi olarak katalizör 
konsantrasyonu, katalizörü üretirken kullanılan ZrO2 miktarı ve 
reaksiyon süresi seçilmiştir. Yanıt parametresi olarak ise renk giderim 
verimi incelenmiştir. Tek faktörlü analizde optimum koşullar 0.775g/L 
katalizör, 0.4 g ZrO2 miktarı ve 45dk. reaksiyon süresi olarak tespit 
edilmiştir. 3D yüzey ve kontur grafiklerinin analiziyle, katalizör 
konsantrasyonu ile ZrO2 miktarı parametreleri arasındaki etkileşimin 
az olduğu, reaksiyon süresi parametresi ile ZrO2 miktarı ve katalizör 
konsantrasyonu parametreleri arasındaki etkileşimin ise yüksek olduğu 
değerlendirmesi yapılmıştır. ANOVA analizi ve doğrulama deneyi 
sonuçları doğrultusunda modelin tahmin değerlerinin analiz 
değerlerini temsil edebileceği kanıtlanmıştır. Doğrulama deneyi için 
seçilen optimum seçenekte modelin tahmin ettiği değer %90.154 iken 
analiz sonucunda %91 giderim verimine ulaşılmıştır. 

 For the optimization of chemical processes, traditional methods by 
accepting one parameter as variable and keeping other parameters 
constant are insufficient. Methods that allow the interaction of 
parameters by modeling the process, such as the response surface 
method, provide both financial and temporal advantages. In this study, 
response surface method and central composite design were used to 
model and optimize the removal parameters of Maxilon Blue GRL dye 
by photocatalytic method. The catalyst concentration, the amount of 
ZrO2 used in the production of the catalyst and the reaction time were 
selected as removal parameters. As a response parameter, the color 
removal efficiency was investigated. In the single factor analysis, 
optimum conditions were determined as 0.775g/L catalyst, 0.4g ZrO2 
amount and 45min reaction time. With the analysis of 3D surface and 
contour graphics, it was evaluated that the interaction between catalyst 
concentration and ZrO2 amount parameters was low, while the 
interaction of the reaction time parameter with the ZrO2 amount and 
catalyst concentration parameters was found to be high. In line with the 
results of the ANOVA analysis and validation experiment, it has been 
proven that the predicted values of the model can represent the analysis 
values. In the optimum option chosen for the validation experiment, the 
estimated value of the model was 90.154%, while 91% removal 
efficiency was achieved as a result of the analysis. 

Anahtar kelimeler: TiO2-ZrO2, Fotokatalitik arıtma, Yüzey yanıt 
yöntemi, Merkezi kompozit tasarım. 

 Keywords: TiO2-ZrO2, Photocatalytic treatment, Surface response 
method, Central composite design. 

1 Giriş 

İklim değişikliğinin su kaynakları üzerindeki olumsuz etkisinin 
katlanarak artması, su kirliliği sorununu her geçen gün daha ön 
plana çıkarmaktadır. Tekstil endüstrisinden kaynaklanan 
atıksular, içerdikleri boya nedeniyle su kirliliği sorununa neden 
olan en önemli kaynaklardan biridir. Boya içeren atıksuların, 
konsantrasyonlarına ve maruz kalma sürelerine göre toksik, 
mutajenik, kanserojenik ve alerjik reaksiyonlara yol açabileceği 
tespit edilmiştir [1]. Boyalar karmaşık kimyasal yapıları 
nedeniyle biyolojik olarak zor parçalanan kirleticilerdir. Bu 
nedenle boya içeren atıksuların artımı üzerine yapılan 
çalışmalarda, yüksek kimyasal kararlılığa sahip kirleticileri çok 
küçük konsantrasyonlarında ayrıştırma kabiliyetine sahip 
fotokatalitik arıtım ön plana çıkmaktadır [2]. Fotokatalitik 
arıtım, ultraviyole ışık altında yarı iletken bir katalizörde 
elektronun değerlik bandından iletkenlik bandına geçmesiyle 
gerçekleşir. İşlemin etkili olması için foton enerjisinin 
katalizörün bant enerji boşluğu seviyesinden büyük veya ona 
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eşit olması gerekir. Sonuç olarak, uyarılmış yarı iletkende 
elektron-elektron boşluğu çiftleri ve ortamda hidroksil 
radikalleri oluşur. Elektron ile ortaya çıkan elektron boşluğu 
geri birleşirse arıtma verimliliği düşer [3],[4]. 

TiO2, yüksek fotokotalitik aktivitesi, sulu çözeltideki yüksek 
kimyasal ve fiziksel kararlılığı, toksik olmayışı, yeniden 
kullanıma uygun olması gibi özellikleri fotokatalizör olarak 
kullanımı oldukça yaygınlaşmış yarı iletken malzemedir [5]-[7]. 
Ancak düşük yüzey alanı, elektron - elektron boşluğu çiftlerinin 
hızla geri birleşmesi ve aktif hale gelebilmesi için yeryüzüne 
ulaşan güneş ışığının çok az bir kısmını oluşturan UV-C ışığına 
ihtiyaç duyması gibi kısıtları da bulunmaktadır. Bu kısıtlar, 
TiO2’nin farklı geçiş metal iyonlarıyla katkılanması veya farklı 
metal oksitlerle bağlanması ile aşılabilmektedir [8]-[11]. ZrO2, 
geniş bant aralığı, yüzey asiditesi ve optik ve elektriksel 
özellikleri ile ön plana çıkmış n-tipi bir yarı iletken maddedir. 
TiO2-ZrO2 kompozitinin organik boya giderimi için fotokatalitik 
özelliklerinin araştırıldığı bazı çalışmalar bulunmaktadır. Bu 
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çalışmalara göre; ZrO2’nin TiO2’ye ilavesi, uyarılmış elektron-
delik çiftinin geri birleşmesini engelleyen bir yapı 
oluşturmakta, spesifik yüzey alanını artırmakta ve daha geniş 
bant aralığına sahip bir katalizör oluşturmaktadır 
[8],[10],[12],[13]. Ancak bu çalışmalarda parametrelerin 
optimizasyonu, bir parametrenin değişken kabul edilip diğer 
parametrelerin sabit tutulduğu geleneksel yöntemle 
yapılmıştır. 

Yüzey yanıt yöntemi (YYY), özellikle kimyasal süreçlerde 
başarıyla kullanılan, deney parametrelerinin optimize edildiği 
istatistiksel bir modelleme yöntemidir. Bağımsız parametreler 
arasındaki etkileşimi de hesap ederek optimum koşulların 
belirleneceği bir deney seti tasarlamaktadır [14],[15]. YYY ile 
arıtım için daha doğru koşulların tespit edilmesinin yanı sıra 
yapılması gereken deney sayısı geleneksel yönteme göre 
azaldığı için çalışma süresi ve maliyet azalmaktadır. 
Fotokatalitik yöntem ile boya giderimi konusunda YYY’nin 
kullanıldığı birçok çalışma rapor edilmiştir [11],[12],[16],[17]. 
Ancak TiO2-ZrO2 kompoziti ile boya giderimi için YYY’nin 
uygulandığı bir çalışmaya rastlanmamıştır.  

Bu çalışmada, TiO2’ye farklı oranlarda ZrO2 ekleyerek sol-jel 
metoduyla TiO2-ZrO2 kompoziti oluşturulmuştur. Kompozitin 
fotokatalitik aktivitesi UV-C ışığı altında Maksilon Mavi GRL 
boyasının sulu çözeltiden gideriminde değerlendirilmiştir. 
Katalizör konsantrasyonu, UV ışığa maruz kalma süresi ve 
kompozit oluşturulurken kullanılan ZrO2 oranı 
parametrelerinin sisteme etkileri YYY metodu kullanılarak 
araştırılmış ve optimum değerler belirlenmiştir. Daha önce 
TiO2-ZrO2 katalizörü kullanılarak fotokatalitik yöntemle boya 
gideriminde istatistiksel model temelli bir optimizasyon 
çalışması rapor edilmemiş olması çalışmayı özgün kılmaktadır. 
Çalışma sonucunda; seçilen parametrelerin sinerjistik 
etkilerinin de hesaba katıldığı, parametrelerin öneminin 
belirlendiği, belirlenen maksimum bozunma için ideal optimum 
koşulların daha hassas ve istatistiksel temel ile belirlendiği bir 
çalışmanın literatüre kazandırılacağı düşünülmektedir. 

2 Materyal ve metod 

2.1 TiO2-ZrO2 kompozitinin hazırlanışı  

TiO2-ZrO2 kompozit katalizörün hazırlanışında kullanılan tüm 
kimyasallar, ticari kaynaklardan elde edilmiştir, analitik 
saflıktadır ve daha fazla saflaştırılmadan kullanılmıştır. 1 g TiO2 
50 ml etanol-su karışımına ilave edilerek karıştırılmıştır. Farklı 
bir kapta 50 ml etanol içerisine 1 g ZrO2 eklenerek 
karıştırılmıştır. Daha sonra bu iki karışım bir kapta 
birleştirilerek 3 sa. boyunca karıştırılmıştır. Elde edilen karışım 
80 °C'lik bir fırında 12 sa. kurutulduktan sonra  
600 °C'de 3 sa. kalsine edilmiş ve öğütülerek kullanıma hazır 
hale getirilmiştir. Benzer işlemler farklı ZrO2 miktarları  
(0.75 g, 0.5g, 0.25 g) kullanılarak tekrarlanmıştır. Kullanılacak 
ZrO2 miktarları YYY kullanılarak belirlenmiştir.  

2.2 Kullanılan boyanın kimyasal özellikleri 

Çalışmada, renk indeksi Basic Blue 41 olan Maksilon Mavi GRL 
adlı boya kullanılmıştır. Maksilon Mavi GRL, tekstil ve deri 
sanayisinde kullanılan, azo boya grubuna dâhil bazik bir 
boyadır.  Boyanın kimyasal yapısı Şekil 1’de gösterilmektedir. 
Boyanın molekül ağırlığı 482.6 g/mol, kimyasal formülü 
C20H26N4O6S2’dir [18]. Boya saf suda çözdürülerek 1000mg/L 
stok çözelti hazırlanmıştır. Deneylerde kullanılacak olan 
çözeltiler, hazırlanan stok çözeltinin saf su ile seyreltilmesiyle 
oluşturulmuştur. 

 

 

Şekil 1. Maksilon Mavi GRL boyasının kimyasal yapısı [18]. 

Figure 1. Chemical structure of Maxilon Blue GRL dyestuff.  

2.3 Deney düzeneği 

TiO2-ZrO2 katalizörü ile yapılan deneyler Şekil 2’de gösterilen 
kesikli tip silindirik reaktörde gerçekleştirilmiştir. Işığın 
saçılmasının engellemek için reaktör siyah folyo ile 
kaplanmıştır. Reaktörde kullanılan lambalar 254 nm dalga 
boyunda ışık yayan 8w floresan lambalardır. Deney boyunca, 
karşılıklı gelecek şekilde 2 adet UV-C lamba ışık kaynağı olarak 
kullanılmıştır. Maksilon Mavi GRL boyasının sulu çözeltisi, 400 
ml hacimli bir kuvars tüp ile reaktörün ortasına yerleştirilmiş 
ve çözeltinin homojenliğini sağlamak için manyetik bir 
karıştırıcı kullanılmıştır. Sulu çözelti stok olarak hazırlanmış ve 
her deney için 50 mg/L başlangıç konsantrasyonuna 
seyreltilerek kullanılmıştır. Çözeltinin pH değeri HCl ve NaOH 
kullanılarak pH 3’e getirilmiş ve tüm deneyler bu pH değerinde 
gerçekleştirilmiştir. Katalizör hazırlanırken kullanılacak olan 
ZrO2 miktarı, katalizör konsantrasyonu ve deney süresi 
değişken parametreler olarak seçilmiş ve değerleri YYY 
kullanılarak belirlenmiştir. Çözeltiye katalizör eklendikten 
sonra adsorpsiyon dengesi oluşması amacıyla 3 dk. boyunca 
karıştırılmış daha sonra ışık kaynakları çalıştırılmıştır. 
Numunelerin absorbans ölçümü UV-VIS spektrometre ile 
λ=610 nm’de yapılmıştır. Giderim verimleri Denklem 1 
kullanılarak hesaplanmıştır. 

𝑉𝑒𝑟𝑖𝑚 (%) =
𝐶0 − 𝐶

𝐶0
∗ 100 (1) 

Denklem 1’de verim renk giderim verimini, 𝐶0 başlangıç boya 
konsantrasyonunu, 𝐶 numunenin boya konsantrasyonunu 
ifade etmektedir. 

 

Şekil 2. Fotokatalitik reaktörün şematik gösterimi (A): Kapak. 
(B): Quartz tüp. (C): UV-C lamba ve duy. (D): Manyetik balık. 

(E): Silindir reaktör. (F): Manyetik karıştırıcı. 
Figure 2. Schematic representation of the photocatalytic reactor 

(A): Cover. (B): Quartz tube. (C): UV-C lamp and lamp holder. 
(D): Magnetic fish. (E): Cylinder reactor. (F): Magnetic stirrer. 
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2.4 YYY dizaynı 

Bu çalışmada, deneyleri tasarlamak ve sürecin ikinci dereceden 
bir modelini oluşturmak için YYY'nin merkezi kompozit 
tasarımı (MKT) kullanılmıştır. (A) ZrO2 içeriği (g), (B) katalizör 
konsantrasyonu (g/L) ve (C) reaksiyon süresi (dk.) 
parametrelerinin etkisi değerlendirilerek optimize edilmiştir. 
Her değişken; -1~+1 aralığında, iki eksen noktasında (α=+2 ve 
-2) ve tüm faktörlerin ortası olan bir merkez noktasında (0) 
incelenmiştir (Şekil 3).  

 

Şekil 3. MKT’nin şematik diyagramı. 

Figure 3. Schematic diagram of CCD. 

Yanıt değişkeni (R1) renk giderme verimidir (%). Tablo 1'de 
bağımsız değişkenler ve bunlara karşılık gelen gerçek değerler 

verilmiştir. 20 deneyden oluşan tasarım matrisi ve elde edilen 
sonuçlar Tablo 2'de verilmiştir. 

Hataları en aza indirmek için deneyler tamamen rastgele bir 
sırada yapılmıştır. Verileri modellemek için Design-Expert 13.0 
(deneme sürümü) (Stat Ease Inc.) kullanılmıştır. Model 
terimlerinin önemi, varyans analizi (ANOVA) ile belirlenmiştir. 
Değişkenlerin etkileşimini daha iyi anlamak için 3 boyutlu ve 
kontur grafikler çizilmiştir. 

Bağımsız değişkenler ile yanıt arasındaki ilişki ikinci dereceden 
bir polinom oluşturularak incelenmiştir. Modelin davranışı 
denklem 2’de verilen ikinci dereceden denklemle açıklanabilir: 

Y = β0 + ∑  β𝑖𝑥𝑖 + ∑ β𝑖𝑖𝑥𝑖
2 + ∑ β𝑖𝑗𝑥𝑖 𝑥𝑗  (2) 

Burada; Y tahmin edilen yanıt, β0 ofset terimi, β𝑖  lineer etki, β𝑖𝑖  
kare etkisi ve β𝑖𝑖  etkileşim etkisidir [19]. 

3 Bulgular 

3.1 Model oluşturma ve istatistiksel analiz 

MKT yöntemiyle tasarlanan 20 deney gerçekleştirilmiş ve renk 
giderim verimleri ölçülmüştür. Deney düzeneği üzerinde çok az 
etkisi olan parametreler, model indirgeme ile modelden 
çıkarılmıştır. Düzeltilmiş ikinci dereceden regresyon modeli 
Denklem 3’te verilmiştir. Burada; 𝑌, renk giderme verimini, 𝐴, 
𝐵 ve 𝐶 sırasıyla ZrO2 içeriği, katalizör konsantrasyonu ve 
reaksiyon süresini temsil etmektedir. 

𝑌 = 79.91 − 4.13A + 8.63B + 11.13C − 4.55𝐴2

− 3.05𝐵2 −  1.80𝐶2 
(3) 

 
 

Tablo 1. Bağımsız değişkenler için belirlenen değer aralıkları ve seviyeleri 

Table 1. Value ranges and levels determined for independent variables. 

Faktör Parametre Birim -a -1 0 1 +a 
A ZrO2 İçeriği g 0 0.25 0.50 0.75 1 
B Katalizör Konsantrasyonu g/L 0.1 0.325 0.55 0.775 1 
C Reaksiyon Süresi dk. 10 22.5 35 47.5 60 

Tablo 2. MKT’nin deneysel tasarımı ve elde edilen sonuçlar. 

Table 2. Experimental design of CCD and obtained results. 

Std. 
Deney  

No 

Faktör 1 
A: ZrO2 İçeriği (g) 

Faktör 2 
B: Katalizör Kons. (g/L) 

Faktör 3 
C: Reaksiyon Süresi (dk.) 

Yanıt 1 
Renk Giderme Verimi (%) 

13 1 0.5 0.55 10 48 

19 2 0.5 0.55 35 78 
17 3 0.5 0.55 35 82 
11 4 0.5 0.1 35 49 
4 5 0.75 0.775 22.5 66 
8 6 0.75 0.775 47.5 87 

14 7 0.5 0.55 60 95 
6 8 0.75 0.325 47.5 71 

15 9 0.5 0.55 35 81 
1 10 0.25 0.325 22.5 57 
9 11 0 0.55 35 69 

18 12 0.5 0.55 35 79 
20 13 0.5 0.55 35 80 
3 14 0.25 0.775 22.5 75 

10 15 1 0.55 35 52 
2 16 0.75 0.325 22.5 47 
7 17 0.25 0.775 47.5 93 

16 18 0.5 0.55 35 77 
5 19 0.25 0.325 47.5 78 

12 20 0.5 1 35 84 
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ZrO2 içeriği, katalizör konsantrasyonu ve reaksiyon süresinin 
renk giderme verimi üzerindeki etkilerini belirlemek için 
varyans analizi (ANOVA) yapılmış ve ikinci dereceden model 
için ANOVA Tablo 3'te özetlenmiştir. R2 değeri 0.9865'tir 
(Şekil 4). 

 

Şekil 4. Modelin tahmin değerlerine karşı gözlemlenen 
değerler. 

Figure 4. Observed values versus predicted values of the model. 

R2 değerinin 0.8'den büyük olması modelin deneysel verilerle 
uyumlu olduğunu göstermektedir. [20]. Düzeltilmiş R2 ve 
tahmin edilen R2 değerleri sırasıyla 0.9803 ve 0.9535’dir. Bu 
değerler de modelin deneysel verilerle uyumu olduğunu 
göstermektedir. Modelin F değeri 158.34 olup, bu değer 
modelin önemini göstermektedir. Uygunsuzluk p-değeri 
0.3795'tir ve anlamlı değildir, bu da deneysel değerlerin 
modele iyi uyduğunu ve istatistiksel olarak geçerli olduğunu 
gösterir. Yeterli hassasiyet değeri istendiği gibi 39.416’dır [21]. 
Oluşturulan modelin, tasarım alanını temsil etmek için 
kullanılabileceği kanıtlanmıştır. A, B, C ve A2, B2, C2 anlamlı 
model terimleridir ve 0.100'den büyük p değerleri terimin 
anlamlı olmadığı anlamına gelir. Regresyon modeli, anlamlı 
olmayan terimlerin geriye doğru elenmesiyle küçülmüştür. 

3.2 Tek faktörlü etki analizi 

Hazırlanan TiO2-ZrO2 katalizörünün içeriğindeki ZrO2 
miktarının arıtım verimine etkisini analiz etmek için YYY ile 

oluşturulan tek faktörlü grafik Şekil 5(a)’da verilmiştir. Grafiğin 
oluşturulması için katalizör konsantrasyonu 0.75 g/L’de, 
reaksiyon süresi ise 45 dk. olarak ayarlanmıştır. Tek faktör 
analizi için oluşturulan grafiklerde gösterilen kesikli çizgiler 
%95 güven aralığını temsil etmektedir. Grafikten de görüleceği 
üzere ZrO2 katmadan sadece TiO2 katalizörüyle yaklaşık %82 
verim alınmaktadır. Ancak 1 g TiO2-ZrO2 katalizörü 
oluşturulurken eklenen ZrO2 miktarı 0.4 g’a kadar artırıldıkça 
arıtım veriminin artarak %94’e kadar çıktığı görülmektedir. 0.4 
g’dan fazla ZrO2 katılması ise sistemde inhibisyona neden 
olarak verimi düşürmektedir. TiO2 ve ZrO2 birleştirildiğinde, 
farklı enerji bandı boşlukları nedeniyle elektron-elektron 
boşluğu çiftlerinin geri birleşmesini engelleyen bir yapının 
oluşması ve spesifik yüzey alanının artması beklenen bir etkidir 
[8],[10],[12],[22]. Wang ve diğ. 2020 [22]; TiO2-ZrO2 
kompozitiyle organik boya gideriminde ZrO2 oranının etkilerini 
geleneksel yöntemle araştırmıştır. Çalışmada sadece %10 
oranında ZrO2 içeren kompozitle, saf TiO2’ye kıyasla yüksek 
verim elde edilmiş ve bu değer optimum olarak kabul 
edilmiştir. Bu değerle çalışmamızda bulunan optimum değerin 
farklı olmasının, giderimi yapılan boyanın farklı olmasından 
kaynaklanabileceği düşünülmektedir. Bununla birlikte; ZrO2 
ilavesi için optimum değerin, doğru aralıkta oranlar seçilerek 
bir matematiksel model yardımıyla bulunmasının önemi 
vurgulanmaktadır. 

Katalizör konsantrasyonunun etkisinin analiz edilmesi için YYY 
ile grafik oluştururken, ZrO2 miktarı parametresi 0.4 g ve 
reaksiyon süresi ise 45 dk. olarak ayarlanmıştır. Katalizör 
konsantrasyonu tek faktör olarak değerlendirildiğinde yaklaşık 
0.775g/L’nin optimum değer olarak çıktığı görülmektedir  
Şekil 5(b). Katalizör konsantrasyonunun artması 
süspansiyonun türbiditesini artırdığı ve ışığın saçılmasına 
neden olduğu için optimum seviyeden daha fazla katalizör 
kullanılması arıtım verimini düşürmektedir [7],[22]. 

Reaksiyon süresi için grafik oluşturulurken ZrO2 miktarı 
parametresi 0.4 g, katalizör konsantrasyonu ise 0.775 g/L 
olarak seçilmiştir. İlgili grafik Şekil 5(c)’de verilmiştir. Grafiğe 
göre arıtım verimi 45 dk. sonunda %94’e ulaşırken %100 
verime yaklaşık 55 dk. sonunda ulaşılmıştır. 45. dk.’dan sonra 
giderim hızının çok fazla düşmesi nedeniyle bu süre optimum 
süre olarak kabul edilmiştir. Reaksiyon süresi grafiğinin 
eğiminin fazla olmaması sistemin optimum şartlarda yada 
optimum şartlara çok yakın çalıştığını göstermektedir. 

 

Tablo 3. Modelin istatistiksel analiz sonuçları. 

Table 3. Statistical analysis results of the model. 

 
Kareler 
Toplamı 

Serbestlik Derecesi Ortalama Kare 
F 

Değeri 
P-Değeri  

Model 4080.96 6 680.16 158.34 < 0.0001 anlamlı 
A-ZrO2 İçeriği 272.25 1 272.25 63.38 < 0.0001  

B-Katalizör Kons. (g/L) 1190.25 1 1190.25 277.10 < 0.0001  
C-Reaksiyon Süresi (dk.) 1980.25 1 1980.25 461.01 < 0.0001  

A2 519.48 1 519.48 120.94 < 0.0001  
B2 233.19 1 233.19 54.29 < 0.0001  
C2 81.05 1 81.05 18.87 0.0008  

Artık 55.84 13 4.30    
Uygunsuzluk 38.34 8 4.79 1.37 0.3795 anlamsız 

Standart Sapma 2.07 R-kare 0.9865 
Varyasyon Katsayısı% 2.86 Düzeltilmiş R-Kare 0.9803 

Yeterli Hassasiyet 39.416 Tahmini R-Kare 0.9535 
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(a) 

 

(b) 

 

(c) 

Şekil 5. Tek faktör analizleri. (a): ZrO2 içeriği grafiği.  
(b): Katalizör konsantrasyonu grafiği ve (c): Reaksiyon süresi 

grafiği. 

Figure 5. Single factor analysis. (a): ZrO2 amount graph.  
(b): Catalyst concentration graph and (c): Reaction time graph. 

3.3 Yüzey yanıt analizi 

Yüzey yanıt analizi; faktörlerin sinerjistik etkilerini göstermesi 
ve istenen arıtım verimine ulaşabilmek için daha uygun 
parametre değeri seçimi için opsiyon sunması nedeniyle 
geleneksel yöntemlerin önüne geçmektedir. Katalizör 
konsantrasyonu ve ZrO2 miktarı parametrelerinin 
etkileşiminin verim üzerindeki etkisini gösteren 3D yüzey ve 
kontur grafiği Şekil 6(a)’da verilmiştir. Grafikler 
incelendiğinde, %90 verimin üzerine çıkılabilmesi için ZrO2 
miktarı parametresi için 0.25g’dan 0.60 g’a kadar değişen bir 
seçenek skalası bulunurken, katalizör konsantrasyonu için 0.6-
0.775 g/L skalasında bir değer seçilmesi gerektiği 
görülmektedir. Ayrıca tek faktör değerlendirilmesinde ZrO2 
miktarı parametresi için optimum değer olarak bulunan 0.4 g’ın 
altında veya üstünde bir değer belirlenmesi durumunda 
verimin değişmemesi için katalizör konsantrasyonunun 
artırılması gerektiği görülmektedir. Şekil 6(b)’de Katalizör 
konsantrasyonu ve Şekil 6(c)’de ZrO2 miktarı parametrelerinin 
reaksiyon süresi ile etkileşiminin gösterildiği grafikler 
verilmiştir. Bu grafiklere göre reaksiyon süresinin verim 
üzerindeki etkisinin diğer iki parametreye göre daha fazla 
olduğu görülmektedir. Grafiklerde oluşan dairesel konturlar iki 
parametre arasındaki etkileşimin az olduğunu, parabolik 
konturlar ise etkileşimin önemli olduğunu göstermektedir [24]. 
Buna göre grafikler, katalizör konsantrasyonu ile ZrO2 miktarı 
parametreleri arasındaki etkileşimin az olduğunu 
göstermektedir. Buna karşın reaksiyon süresi parametresi ile 
ZrO2 miktarı ve katalizör konsantrasyonu parametreleri 
arasındaki etkileşimin önemli düzeyde olduğu görülmektedir. 

3.4 Doğrulama 

Tablo 4’te kullanılan yazılımın önerdiği optimum seçenekler 
sunulmuştur. Optimum seçenekler belirlenirken giderim 
verimi en az %90 olacak ve maksimize edilecek şekilde 
ayarlanmıştır. Maliyet koşulları göz önünde bulundurularak, 
katalizör konsantrasyonu parametresi minimize edilecek 
şekilde ayarlanmıştır. ZrO2 miktarı ve reaksiyon süresi 
parametreleri ise model aralığı içerisinde herhangi bir değer 
alabilecek şekilde ayarlanmıştır. Seçenekler arasından 
katalizör konsantrasyonu için 0.549 g/L değerinin önerildiği 
seçenek seçilmiştir. Modelin önerdiği parametreler 
kullanılarak laboratuvarda doğrulama deneyi yapılmış ve %91 
verim elde edilmiştir. Elde edilen sonuç, %95 güven aralığında 
(85.32-95.01) çıkmış ve modelin tahmin değerlerinin gerçek 
değerlere makul düzeyde yakın olduğunu göstermiştir  
(Tablo 5). 

Tablo 4. Yazılımın önerdiği optimum seçenekler. 

Table 4. Optimal options suggested by the software. 

ZrO2 
İçeriği 

(g) 

Katalizör  
Kons.  
(g/L) 

Reaksiyon  
Süresi 
(min.) 

Renk 
Giderimi 

(%) 
 

0.366 0.757 46.789 95.064  
0.401 0.774 46.425 95.066  
0.310 0.765 47.434 95.175  
0.469 0.765 47.407 95.085  
0.250 0.775 47.500 94.398  
0.275 0.755 47.500 94.586  
0.250 0.697 47.500 93.154  
0.250 0.684 47.500 92.874  
0.250 0.775 42.768 91.289  
0.384 0.549 47.500 90.154 Seçilen 
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Şekil 6. 3D yüzey ve kontur grafikleri. 

Figure 6. 3D surface and contour graphics. 
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Tablo 5. Doğrulama deneyi sonucu. 

Table 5. Confirmation test result. 

Deney sayısı 
Modelin Önerdiği 

Değer 

95% Tahmin Aralığı 
(düşük) 

Deney Sonucu Elde 
Edilen Değer 

95% Tahmin Aralığı 
(Yüksek) 

1 90.154 85.32 91.00 95.01 
 

4 Sonuçlar 

Bu çalışmada, Maksilon Mavi GRL boyasının fotokatalitik 
yöntemle giderimi yüzey yanıt metodu ile modellenerek 
optimize edilmiştir. Katalizör olarak TiO2-ZrO2 kompoziti 
kullanılmıştır. Deneysel tasarım merkezi kompozit tasarım 
yöntemiyle yapılmıştır. Oluşturulan modelin R2 değeri 0.9865 
çıkmış ve modelin tahmin ettiği değerlerin deneysel değerleri 
makul düzeyde temsil ettiği kanıtlanmıştır. Tek faktörlü etki 
analizi ile katalizör konsantrasyonu, ZrO2 içeriği ve reaksiyon 
süresi faktörleri için optimum değerler sırasıyla;  0.775g/L, 
0.4g ve 45dk olarak tespit edilmiştir. Reaksiyon süresinin verim 
üzerindeki etkisinin diğer iki parametreye kıyasla daha fazla 
olduğu tespit edilmiştir. Ayrıca, katalizör konsantrasyonu ile 
ZrO2 miktarı parametreleri arasındaki etkileşimin az olduğu, 
reaksiyon süresi parametresi ile ZrO2 miktarı ve katalizör 
konsantrasyonu parametreleri arasındaki etkileşimin ise 
yüksek olduğu değerlendirmesi yapılmıştır. Son olarak, 
parametrelere verilen öneme göre modelin önerdiği optimum 
seçeneklerden biri seçilerek doğrulama deneyi yapılmış ve 
modelin tahmin ettiği değerle (%90.154) analiz değerinin 
(%91) tatmin edici bir düzeyde yakın olduğu kanıtlanmıştır. 

5 Conclusions 

In this study, the photocatalytic removal of Maxilon Blue GRL 
dye was optimized by modeling with the surface response 
method. TiO2-ZrO2 composite was used as catalyst. The 
experimental design center was made using the composite 
design method. The R2 value of the created model is 0.9865 and 
it has been proven that the values predicted by the model 
represent the experimental values at a reasonable level. As a 
result of the one-factor effect analysis, the optimum values for 
the catalyst concentration, ZrO2 content and reaction time 
factors are respectively; It was determined as 0.775g/L, 0.4g 
and 45min. It was determined that the effect of the reaction 
time on the yield was higher than the other two parameters. In 
addition, it was evaluated that the interaction between catalyst 
concentration and ZrO2 amount parameters was low, while the 
interaction of the reaction time parameter with the ZrO2 
amount and catalyst concentration parameters was found to be 
high. Finally, a validation experiment was conducted by 
choosing one of the optimum options suggested by the model 
according to the importance given to the parameters, and it was 
proved that the value predicted by the model (90.154%) and 
the analysis value (91%) were satisfactorily close. 
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