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Kimyasal siireglerin optimizasyonu igin, tek parametrenin degisken
kabul edilip diger parametrelerin sabit tutulmasi yoluyla
gergeklestirilen geleneksel yontemler yetersiz kalmaktadir. Yiizey yanit
yéntemi gibi stireci modelleyerek parametrelerin etkilesimine de olanak
taniyan yéntemler hem finansal hem de zamansal agidan avantaj
saglamaktadir. Bu ¢alismada, Maksilon Mavi GRL boyasinin
fotokatalitik yontemle giderim parametrelerinin modellenerek
optimize edilmesi igcin ylizey yanit yontemi ve merkezi kompozit
tasarimi  kullanilmigtir.  Giderim parametresi olarak katalizér
konsantrasyonu, katalizérii iiretirken kullanilan ZrO: miktart ve
reaksiyon stiresi secilmistir. Yanit parametresi olarak ise renk giderim
verimi incelenmistir. Tek faktérlii analizde optimum kosullar 0.775g/L
katalizor, 0.4 g ZrO: miktari ve 45dk. reaksiyon siiresi olarak tespit
edilmistir. 3D yiizey ve kontur grafiklerinin analiziyle, katalizér
konsantrasyonu ile ZrOz miktart parametreleri arasindaki etkilesimin
az oldugu, reaksiyon stiresi parametresi ile ZrO; miktari ve katalizor
konsantrasyonu parametreleri arasindaki etkilesimin ise yiiksek oldugu
degerlendirmesi yapilmisti. ANOVA analizi ve dogrulama deneyi
sonuclart  dogrultusunda modelin tahmin degerlerinin analiz
degerlerini temsil edebilecegi kanitlanmistir. Dogrulama deneyi icin
secilen optimum secenekte modelin tahmin ettigi deger %90.154 iken
analiz sonucunda %91 giderim verimine ulasiimistir.

Anahtar kelimeler: TiO:-ZrO,, Fotokatalitik aritma, Yiizey yanit
yontemi, Merkezi kompozit tasarim.

Abstract

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
Zr0: 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 ZrO:
amount and 45min reaction time. With the analysis of 3D surface and
contour graphics, it was evaluated that the interaction between catalyst
concentration and ZrO: amount parameters was low, while the
interaction of the reaction time parameter with the ZrO, 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.

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

1 Giris
iklim degisikliginin su kaynaklari iizerindeki olumsuz etkisinin
katlanarak artmasi, su kirliligi sorununu her gegen giin daha 6n
plana ¢ikarmaktadir. Tekstil endiistrisinden kaynaklanan
atiksular, icerdikleri boya nedeniyle su kirliligi sorununa neden
olan en 6nemli kaynaklardan biridir. Boya igeren atiksularin,
konsantrasyonlarina ve maruz kalma siirelerine gore toksik,
mutajenik, kanserojenik ve alerjik reaksiyonlara yol acabilecegi
tespit edilmistir [1]. Boyalar karmasik kimyasal yapilari
nedeniyle biyolojik olarak zor pargalanan Kirleticilerdir. Bu
nedenle boya iceren atiksularin artimi {izerine yapilan
calismalarda, yliksek kimyasal kararlhiliga sahip kirleticileri ¢cok
kiiciik konsantrasyonlarinda ayristirma kabiliyetine sahip
fotokatalitik arittim 6n plana ¢ikmaktadir [2]. Fotokatalitik
aritim, ultraviyole 1sik altinda yar1 iletken bir katalizorde
elektronun degerlik bandindan iletkenlik bandina ge¢mesiyle
gerceklesir. Islemin etkili olmasi igin foton enerjisinin
katalizoriin bant enerji boslugu seviyesinden biiyiik veya ona
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esit olmasi gerekir. Sonug olarak, uyarilmis yar1 iletkende
elektron-elektron boslugu ciftleri ve ortamda hidroksil
radikalleri olusur. Elektron ile ortaya ¢ikan elektron boslugu
geri birlesirse aritma verimliligi diiser [3],[4].

TiO2, yiiksek fotokotalitik aktivitesi, sulu ¢ozeltideki yliksek
kimyasal ve fiziksel kararhiligi, toksik olmayisi, yeniden
kullanima uygun olmasi gibi 6zellikleri fotokatalizor olarak
kullanimi oldukea yayginlasmis yari iletken malzemedir [5]-[7].
Ancak diisiik yiizey alani, elektron - elektron boslugu ciftlerinin
hizla geri birlesmesi ve aktif hale gelebilmesi i¢in yeryiiziine
ulasan giines 15181n1n ¢ok az bir kismini olusturan UV-C 1s181na
ihtiya¢ duymas1 gibi kisitlar1 da bulunmaktadir. Bu kisitlar,
TiOz'nin farkl gecis metal iyonlariyla katkilanmasi veya farklh
metal oksitlerle baglanmasi ile agilabilmektedir [8]-[11]. ZrOz,
genis bant araligl, ylizey asiditesi ve optik ve elektriksel
ozellikleri ile 6n plana ¢ikmis n-tipi bir yari iletken maddedir.
Ti02-ZrO2 kompozitinin organik boya giderimi icin fotokatalitik
ozelliklerinin arastirildigl bazi ¢alismalar bulunmaktadir. Bu
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calismalara gore; ZrOz'nin TiO2'ye ilavesi, uyarilmis elektron-
delik ciftinin geri birlesmesini engelleyen bir yapi
olusturmakta, spesifik ytizey alanini artirmakta ve daha genis
bant araligmma sahip bir Kkatalizér olusturmaktadir
[8],[10],[12],[13]. Ancak bu g¢alismalarda parametrelerin
optimizasyonu, bir parametrenin degisken kabul edilip diger
parametrelerin  sabit tutuldugu geleneksel ydntemle
yapilmistir.

Yiizey yanit yontemi (YYY), ozellikle kimyasal siireglerde
basariyla kullanilan, deney parametrelerinin optimize edildigi
istatistiksel bir modelleme yontemidir. Bagimsiz parametreler
arasindaki etkilesimi de hesap ederek optimum kosullarin
belirlenecegi bir deney seti tasarlamaktadir [14],[15]. YYY ile
aritim i¢in daha dogru kosullarin tespit edilmesinin yani sira
yapilmas1 gereken deney sayisi geleneksel yonteme gore
azaldigi icin c¢alisma siliresi ve maliyet azalmaktadir.
Fotokatalitik yontem ile boya giderimi konusunda YYY'nin
kullanildig1 bircok ¢alisma rapor edilmistir [11],[12],[16],[17].
Ancak TiO2-ZrOz kompoziti ile boya giderimi igin YYY'nin
uygulandig bir calismaya rastlanmamustir.

Bu ¢alismada, TiOz'ye farkli oranlarda ZrO:z ekleyerek sol-jel
metoduyla TiO2-ZrOz kompoziti olusturulmustur. Kompozitin
fotokatalitik aktivitesi UV-C 15181 altinda Maksilon Mavi GRL
boyasinin sulu ¢dzeltiden gideriminde degerlendirilmistir.
Katalizor konsantrasyonu, UV 1s1a maruz kalma siiresi ve
kompozit olusturulurken kullanilan ZrO2 oranl
parametrelerinin sisteme etkileri YYY metodu kullanilarak
arastirilmis ve optimum degerler belirlenmistir. Daha 6nce
Ti02-ZrO2 katalizorii kullanilarak fotokatalitik yontemle boya
gideriminde istatistiksel model temelli bir optimizasyon
¢alismasi rapor edilmemis olmasi ¢alismay1 6zgiin kilmaktadir.
Calisma sonucunda; secilen parametrelerin sinerjistik
etkilerinin de hesaba katildifi, parametrelerin 6neminin
belirlendigi, belirlenen maksimum bozunma i¢in ideal optimum
kosullarin daha hassas ve istatistiksel temel ile belirlendigi bir
¢alismanin literatiire kazandirilacag: distiniilmektedir.

2 Materyal ve metod

2.1 TiO2-ZrOz kompozitinin hazirlanisi

TiO2-ZrO2 kompozit katalizortin hazirlanisinda kullanilan tiim
kimyasallar, ticari kaynaklardan elde edilmistir, analitik
safliktadir ve daha fazla saflastirilmadan kullanilmistir. 1 g TiO2
50 ml etanol-su karisimina ilave edilerek karistirllmistir. Farkl
bir kapta 50 ml etanol icerisine 1 g ZrO: eklenerek
karistirilmigtir.  Daha sonra bu iki karisim bir kapta
birlestirilerek 3 sa. boyunca karistirilmistir. Elde edilen karisim
80 °C'lik bir firinda 12 sa. kurutulduktan sonra
600 °C'de 3 sa. kalsine edilmis ve 6giitiilerek kullanima hazir
hale getirilmistir. Benzer islemler farkli ZrO:z miktarlari
(0.75 g, 0.5g, 0.25 g) kullanilarak tekrarlanmistir. Kullanilacak
Zr02 miktarlar1 YYY kullanilarak belirlenmistir.

2.2 Kullamilan boyanin kimyasal 6zellikleri

Calismada, renk indeksi Basic Blue 41 olan Maksilon Mavi GRL
adli boya kullanilmistir. Maksilon Mavi GRL, tekstil ve deri
sanayisinde kullanilan, azo boya grubuna dahil bazik bir
boyadir. Boyanin kimyasal yapis: Sekil 1’de gosterilmektedir.
Boyanin molekiill agirhigi 482.6 g/mol, kimyasal formiilii
C20H26N406S2'dir [18]. Boya saf suda ¢ozdiiriilerek 1000mg/L
stok ¢ozelti hazirlanmistir. Deneylerde kullanilacak olan
cozeltiler, hazirlanan stok ¢ozeltinin saf su ile seyreltilmesiyle
olusturulmustur.

CH,CH;
\©:+ )—N CH,CH,OH
N
)

CHs CH,080,

Sekil 1. Maksilon Mavi GRL boyasinin kimyasal yapis1 [18].
Figure 1. Chemical structure of Maxilon Blue GRL dyestuff.

2.3 Deney diizenegi

TiO2-ZrO2 katalizorii ile yapilan deneyler $Sekil 2'de gosterilen
kesikli tip silindirik reaktdrde gercgeklestirilmistir. Isigin
sacllmasinin engellemek icin reaktdr siyah folyo ile
kaplanmistir. Reaktérde kullanilan lambalar 254 nm dalga
boyunda 151k yayan 8w floresan lambalardir. Deney boyunca,
karsilikl gelecek sekilde 2 adet UV-C lamba 151k kaynagi olarak
kullanilmistir. Maksilon Mavi GRL boyasinin sulu ¢ozeltisi, 400
ml hacimli bir kuvars tiip ile reaktériin ortasina yerlestirilmis
ve ¢oOzeltinin homojenligini saglamak i¢cin manyetik bir
karistirict kullanilmistir. Sulu ¢ozelti stok olarak hazirlanmis ve
her deney icin 50 mg/L baslangic konsantrasyonuna
seyreltilerek kullanilmistir. Cézeltinin pH degeri HCl ve NaOH
kullanilarak pH 3’e getirilmis ve tiim deneyler bu pH degerinde
gerceklestirilmistir. Katalizér hazirlanirken kullanilacak olan
ZrOz miktari, katalizor konsantrasyonu ve deney siiresi
degisken parametreler olarak secilmis ve degerleri YYY
kullanilarak belirlenmistir. Cozeltiye katalizor eklendikten
sonra adsorpsiyon dengesi olusmasi amaciyla 3 dk. boyunca
karistirllmis daha sonra 1sik  kaynaklar1 ¢alhistirilmistir.
Numunelerin absorbans o6l¢iimii UV-VIS spektrometre ile
A=610 nm’de yapilmistir. Giderim verimleri Denklem 1
kullanilarak hesaplanmistir.

. Co
Verim (%) =

«100 (1)
0

Denklem 1’'de verim renk giderim verimini, Cy baslangi¢ boya
konsantrasyonunu, C numunenin boya konsantrasyonunu
ifade etmektedir.

X— X

X-X Kesiti

—+—c

e W Y
[ oo 1%

Sekil 2. Fotokatalitik reaktoriin sematik gosterimi (A): Kapak.
(B): Quartz tiip. (C): UV-C lamba ve duy. (D): Manyetik balik.
(E): Silindir reaktor. (F): Manyetik karistirici.

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 YYYdizaym

Bu ¢alismada, deneyleri tasarlamak ve siirecin ikinci dereceden
bir modelini olusturmak icin YYY'nin merkezi kompozit
tasarimi (MKT) kullanilmistir. (A) ZrO:z icerigi (g), (B) katalizor
konsantrasyonu (g/L) ve (C) reaksiyon siiresi (dk.)
parametrelerinin etkisi degerlendirilerek optimize edilmistir.
Her degisken; -1~+1 araliginda, iki eksen noktasinda (a=+2 ve
-2) ve tiim faktorlerin ortasi olan bir merkez noktasinda (0)
incelenmistir (Sekil 3).

Giderim Verimi
94.3977 86.1477

B+:0.775 | 72 1477 63.8977

]

c c®

o

x

13

g

= S TT 1477 68.8977 C+:475

"

X

o C: Reaksiyon

Siiresi
B-:0.325 548977 46.6477 C-1225
A=025 20, icerign 07

Sekil 3. MKT’nin sematik diyagrami.
Figure 3. Schematic diagram of CCD.

Yanit degiskeni (R1) renk giderme verimidir (%). Tablo 1'de
bagimsiz degiskenler ve bunlara karsilik gelen gercek degerler

verilmistir. 20 deneyden olugan tasarim matrisi ve elde edilen
sonuglar Tablo 2'de verilmistir.

Hatalar1 en aza indirmek icin deneyler tamamen rastgele bir
sirada yapilmistir. Verileri modellemek i¢in Design-Expert 13.0
(deneme siirtimii) (Stat Ease Inc.) kullanilmistir. Model
terimlerinin 6nemi, varyans analizi (ANOVA) ile belirlenmistir.
Degiskenlerin etkilesimini daha iyi anlamak i¢in 3 boyutlu ve
kontur grafikler ¢izilmistir.

Bagimsiz degiskenler ile yanit arasindaki iliski ikinci dereceden
bir polinom olusturularak incelenmistir. Modelin davranisi
denklem 2’de verilen ikinci dereceden denklemle agiklanabilir:

Y=0+ Z Bix; + Z Bux? + Z Bijxi x; (2

Burada; Y tahmin edilen yanit, 3, ofset terimi, §3; lineer etki, ;;
kare etkisi ve ;; etkilesim etkisidir [19].

3 Bulgular

3.1 Model olusturma ve istatistiksel analiz

MKT yo6ntemiyle tasarlanan 20 deney gerceklestirilmis ve renk
giderim verimleri dl¢lilmustiir. Deney diizenegi iizerinde ¢ok az
etkisi olan parametreler, model indirgeme ile modelden
cikarilmistir. Diizeltilmis ikinci dereceden regresyon modeli
Denklem 3’te verilmistir. Burada; Y, renk giderme verimini, 4,
B ve C sirasiyla ZrO2z igerigi, katalizéor konsantrasyonu ve
reaksiyon siiresini temsil etmektedir.

Y =79.91 —4.13A + 8.63B + 11.13C — 4.5542 3)
—3.05B% — 1.80C?

Tablo 1. Bagimsiz degiskenler i¢in belirlenen deger araliklar1 ve seviyeleri

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

Faktor Parametre Birim -a -1 0 1 +a

A Zr0; Igerigi g 0 0.25 0.50 0.75 1

B Katalizor Konsantrasyonu g/L 0.1 0.325 0.55 0.775 1

C Reaksiyon Siiresi dk. 10 22.5 35 47.5 60

Tablo 2. MKT’nin deneysel tasarimi ve elde edilen sonuglar.
Table 2. Experimental design of CCD and obtained results.
Std Deney Faktér 1 Faktor 2 Faktor 3 Yanit 1
) No A: Zr0; Icerigi (g) B: Katalizor Kons. (g/L) C: Reaksiyon Siiresi (dk.) 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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ZrOz2 igerigi, katalizor konsantrasyonu ve reaksiyon siiresinin
renk giderme verimi Uzerindeki etkilerini belirlemek icin
varyans analizi (ANOVA) yapilmis ve ikinci dereceden model
icin ANOVA Tablo 3'te 6zetlenmistir. R2 degeri 0.9865'tir
(Sekil 4).

R=0.9865

Renk Giderim

Tahmini Sonuglar (%)

Verimi Skalasi
2 — 95
| |
a — 47
I I I I I I
a 0 60 ™ L] €N 100

Deneysel Sonuglar (%)

Sekil 4. Modelin tahmin degerlerine karsi1 gézlemlenen
degerler.

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

R2 degerinin 0.8'den biiyiik olmasi modelin deneysel verilerle
uyumlu oldugunu gostermektedir. [20]. Diizeltilmis Rz ve
tahmin edilen R2 degerleri sirasiyla 0.9803 ve 0.9535dir. Bu
degerler de modelin deneysel verilerle uyumu oldugunu
gostermektedir. Modelin F degeri 158.34 olup, bu deger
modelin 6nemini gostermektedir. Uygunsuzluk p-degeri
0.3795'tir ve anlamli degildir, bu da deneysel degerlerin
modele iyi uydugunu ve istatistiksel olarak gecerli oldugunu
gosterir. Yeterli hassasiyet degeri istendigi gibi 39.416’dir [21].
Olusturulan modelin, tasarim alanim1 temsil etmek i¢in
kullanilabilecegi kanitlanmistir. A, B, C ve A2, B2, C2 anlamh
model terimleridir ve 0.100'den biiylik p degerleri terimin
anlamli olmadigr anlamina gelir. Regresyon modeli, anlaml
olmayan terimlerin geriye dogru elenmesiyle kiigiilmiigtiir.

3.2 Tek faktorlii etki analizi

Hazirlanan TiO2-ZrOz Kkatalizériiniin  icerigindeki ZrO2
miktariin aritim verimine etkisini analiz etmek icin YYY ile

olusturulan tek faktorlii grafik Sekil 5(a)’da verilmistir. Grafigin
olusturulmasi icin Kkatalizér konsantrasyonu 0.75 g/L’de,
reaksiyon siiresi ise 45 dk. olarak ayarlanmistir. Tek faktor
analizi icin olusturulan grafiklerde gosterilen kesikli ¢izgiler
%95 giiven araligini temsil etmektedir. Grafikten de goriilecegi
tizere ZrOz katmadan sadece TiOz katalizoriiyle yaklasik %82
verim almmaktadir. Ancak 1 g TiO2-ZrOz katalizori
olusturulurken eklenen ZrO: miktar1 0.4 g’a kadar artirildik¢a
aritim veriminin artarak %94’e kadar ¢iktig1 goriilmektedir. 0.4
g'dan fazla ZrO: katilmasi ise sistemde inhibisyona neden
olarak verimi diistirmektedir. TiO2 ve ZrO:z birlestirildiginde,
farkli enerji bandi bogsluklar1 nedeniyle elektron-elektron
boslugu ciftlerinin geri birlesmesini engelleyen bir yapiin
olusmasi ve spesifik yiizey alaninin artmasi beklenen bir etkidir
[8],[10],[12],[22]. Wang ve dig. 2020 [22]; TiO2-ZrO:
kompozitiyle organik boya gideriminde ZrO2 oraninin etkilerini
geleneksel yontemle arastirmistir. Calismada sadece %10
oraninda ZrO:z iceren kompozitle, saf TiOz'ye kiyasla yiiksek
verim elde edilmis ve bu deger optimum olarak kabul
edilmistir. Bu degerle calismamizda bulunan optimum degerin
farkli olmasinin, giderimi yapilan boyanin farkli olmasindan
kaynaklanabilecegi diisiintiilmektedir. Bununla birlikte; ZrO:
ilavesi i¢cin optimum degerin, dogru aralikta oranlar segilerek
bir matematiksel model yardimiyla bulunmasinin 6nemi
vurgulanmaktadir.

Katalizor konsantrasyonunun etkisinin analiz edilmesi i¢in YYY
ile grafik olustururken, ZrO: miktar1 parametresi 0.4 g ve
reaksiyon siiresi ise 45 dk. olarak ayarlanmistir. Katalizor
konsantrasyonu tek faktor olarak degerlendirildiginde yaklasik
0.775g/L'nin optimum deger olarak c¢iktigi gorilmektedir
Sekil 5(b). Katalizor =~ konsantrasyonunun  artmasi
slispansiyonun tiirbiditesini artirdigl ve 1s1gin sagilmasina
neden oldugu icin optimum seviyeden daha fazla katalizor
kullanilmasi aritim verimini distirmektedir [7],[22].

Reaksiyon siiresi i¢in grafik olusturulurken ZrO: miktar:
parametresi 0.4 g, katalizor konsantrasyonu ise 0.775 g/L
olarak secilmistir. {lgili grafik Sekil 5(c)’de verilmistir. Grafige
gore aritim verimi 45 dk. sonunda %94’e ulasirken %100
verime yaklasik 55 dk. sonunda ulasilmistir. 45. dk.’dan sonra
giderim hizinin ¢ok fazla diismesi nedeniyle bu siire optimum
stire olarak kabul edilmistir. Reaksiyon siiresi grafiginin
egiminin fazla olmamasi sistemin optimum sartlarda yada
optimum sartlara ¢ok yakin ¢alistigin1 géstermektedir.

Tablo 3. Modelin istatistiksel analiz sonuglari.

Table 3. Statistical analysis results of the model.

Kareler Serbestlik Derecesi Ortalama Kare lj . P-Degeri
Toplami Degeri
Model 4080.96 6 680.16 158.34 <0.0001 anlamh
A-Zr0; Igerigi 272.25 1 272.25 63.38 <0.0001
B-Katalizor Kons. (g/L) 1190.25 1 1190.25 277.10 <0.0001
C-Reaksiyon Siiresi (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
Artik 55.84 13 4.30
Uygunsuzluk 38.34 8 4.79 1.37 0.3795 anlamsiz
Standart Sapma 2.07 R-kare 0.9865
Varyasyon Katsayis1% 2.86 Diizeltilmis R-Kare 0.9803
Yeterli Hassasiyet 39.416 Tahmini R-Kare 0.9535
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Sekil 5. Tek faktor analizleri. (a): ZrOz igerigi grafigi.
(b): Katalizor konsantrasyonu grafigi ve (c): Reaksiyon siiresi
grafigi.
Figure 5. Single factor analysis. (a): ZrOz amount graph.
(b): Catalyst concentration graph and (c): Reaction time graph.

3.3  Yiizey yanit analizi

Yiizey yanit analizi; faktorlerin sinerjistik etkilerini gostermesi
ve istenen aritim verimine ulasabilmek i¢in daha uygun
parametre degeri secimi i¢cin opsiyon sunmasi nedeniyle
geleneksel yontemlerin 6niine geg¢mektedir. Katalizor
konsantrasyonu ve  ZrOz miktar1  parametrelerinin
etkilesiminin verim tizerindeki etkisini gosteren 3D yiizey ve
kontur  grafigi Sekil 6(a)’da  verilmistir.  Grafikler
incelendiginde, %90 verimin iizerine cikilabilmesi i¢in ZrO:
miktar1 parametresi i¢in 0.25g’dan 0.60 g’'a kadar degisen bir
secenek skalas1 bulunurken, katalizér konsantrasyonu i¢in 0.6-
0.775 g/L skalasinda bir deger secilmesi gerektigi
gorilmektedir. Ayrica tek faktor degerlendirilmesinde ZrO:
miktari parametresi icin optimum deger olarak bulunan 0.4 g'in
altinda veya istiinde bir deger belirlenmesi durumunda
verimin degismemesi icin katalizor konsantrasyonunun
artirtlmasi gerektigi gorilmektedir. Sekil 6(b)'de Katalizor
konsantrasyonu ve Sekil 6(c)’de ZrOz miktari parametrelerinin
reaksiyon stiresi ile etkilesiminin gosterildigi grafikler
verilmistir. Bu grafiklere gore reaksiyon siiresinin verim
uzerindeki etkisinin diger iki parametreye goére daha fazla
oldugu goriilmektedir. Grafiklerde olusan dairesel konturlar iki
parametre arasindaki etkilesimin az oldugunu, parabolik
konturlar ise etkilesimin 6nemli oldugunu gostermektedir [24].
Buna gore grafikler, katalizor konsantrasyonu ile ZrO2 miktari
parametreleri  arasindaki  etkilesimin az  oldugunu
gostermektedir. Buna karsin reaksiyon siiresi parametresi ile
ZrO2 miktar1 ve Kkatalizér konsantrasyonu parametreleri
arasindaki etkilesimin 6nemli diizeyde oldugu goriilmektedir.

3.4 Dogrulama

Tablo 4’te kullanilan yazilimin énerdigi optimum secenekler
sunulmustur. Optimum secgenekler belirlenirken giderim
verimi en az %90 olacak ve maksimize edilecek sekilde
ayarlanmistir. Maliyet kosullar1 géz 6niinde bulundurularak,
katalizér konsantrasyonu parametresi minimize edilecek
sekilde ayarlanmistir. ZrOz miktar1 ve reaksiyon siiresi
parametreleri ise model aralif1 icerisinde herhangi bir deger
alabilecek sekilde ayarlanmistir. Secenekler arasindan
katalizér konsantrasyonu i¢in 0.549 g/L degerinin onerildigi
secenek  secilmistir.  Modelin  6nerdigi  parametreler
kullanilarak laboratuvarda dogrulama deneyi yapilmis ve %91
verim elde edilmistir. Elde edilen sonug, %95 giiven araliginda
(85.32-95.01) ¢ikmis ve modelin tahmin degerlerinin gergek
degerlere makul diizeyde yakin oldugunu gostermistir
(Tablo 5).

Tablo 4. Yazilimin 6nerdigi optimum segenekler.

Table 4. Optimal options suggested by the software.

ZrO: Katalizor =~ Reaksiyon Renk
fcerigi Kons. Siiresi Giderimi
(8) (g/L) (min.) (%)

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

Table 5. Confirmation test result.

Denev savisi Modelin Onerdigi 95% Tahmin Aralig1 Deney Sonucu Elde 95% Tahmin Aralig1
ysay Deger (diisiik) Edilen Deger (Yiiksek)
1 90.154 85.32 91.00 95.01

4 Sonuclar

Bu calismada, Maksilon Mavi GRL boyasinin fotokatalitik
yontemle giderimi yiizey yanit metodu ile modellenerek
optimize edilmigstir. Katalizor olarak TiO2-ZrO: kompoziti
kullanilmigtir. Deneysel tasarim merkezi kompozit tasarim
yontemiyle yapilmistir. Olusturulan modelin R2 degeri 0.9865
cikmis ve modelin tahmin ettigi degerlerin deneysel degerleri
makul diizeyde temsil ettigi kanitlanmistir. Tek faktorli etki
analizi ile katalizor konsantrasyonu, ZrO2 icerigi ve reaksiyon
stiresi faktorleri icin optimum degerler sirasiyla; 0.775g/L,
0.4g ve 45dk olarak tespit edilmistir. Reaksiyon siiresinin verim
tizerindeki etkisinin diger iki parametreye kiyasla daha fazla
oldugu tespit edilmistir. Ayrica, katalizor konsantrasyonu ile
ZrO2 miktar1 parametreleri arasindaki etkilesimin az oldugu,
reaksiyon siliresi parametresi ile ZrO: miktar1 ve katalizor
konsantrasyonu parametreleri arasindaki etkilesimin ise
yliksek oldugu degerlendirmesi yapilmistir. Son olarak,
parametrelere verilen 6neme gore modelin énerdigi optimum
seceneklerden biri secilerek dogrulama deneyi yapilmis ve
modelin tahmin ettigi degerle (%90.154) analiz degerinin
(%91) tatmin edici bir diizeyde yakin oldugu kanitlanmistir.

5 Conclusions

In this study, the photocatalytic removal of Maxilon Blue GRL
dye was optimized by modeling with the surface response
method. TiO2-ZrOz 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, ZrOz 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 ZrO:
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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