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OZET

BAZI AROMATIK BiTKiLERDEN ELDE EDiLEN DOGAL BOYALARIN
DIATOMIT YUZEYINE SORPSIiYON OZELLIKLERININ
INCELENMESI
YUKSEK LiSANS TEZI
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BALIKESIR UNIVERSITESI FEN BILIMLERI ENSTITUSU

KiMYA ANABILIM DALI

(TEZ DANISMANI: PROF. DR. OZKAN DEMIRBAS)

BALIKESIR, KASIM - 2018

Tibbi ve aromatik bitkiler saglik i¢cin olduk¢a faydali maddeleri biinyelerinde
tagimaktadirlar. Diinya genelinde 50.000-75.000 arasindaki bitki tiirii, geleneksel
ve modern tipta kullanilmaktadir. Tiirkiye smnirlart igerisinde tespit edilen ve
yaklasik olarak 10.000'in iizerindeki bitki tiiriiniin 1000 kadarini tibbi ve aromatik
bitkiler olusturmaktadir. Bu bitkiler basta ilag sanayi olmak iizere, parfiim,
kozmetik, sabun, seker, ¢cay, temizlik iiriinii, pestisit, herbisit ve daha bir¢ok sanayi
kollarinin ham maddesini olusturmaktadirlar. Bitkilerin tedavi amagli olarak
kullanilmast ise insanlik tarihi kadar eskidir. Aromatik bitkilerde terpenler gibi
birgok ugucu yag, ekstraksiyon yontemi ile elde edilebildigi gibi ¢ozelti ortaminda
yapilarindaki dogal boyalar maddelerde kazanilmaktadir. Aromatik bitkilerdeki bu
dogal boyar maddeler ilag, kozmetik, gida gibi bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Bu
calismada aromatik bir bitki olan hibiskus ci¢ekleri kullanilarak hazirlanan
stispansiyonlarin ~ oncelikle baz1  spektrofotometrik  6zellikleri  incelendi.
Stispansiyonlarda kurutulmus hibiskus cicekleri dogal olarak bekletilerek ve
manyetik karistiricida 400 rpm karigtirma hizi ile karistirilarak renklendirilmesi
saglandi. UV-Visible cihazi ile dalga boyu taramasi yapildiginda hibiskus ¢icegi
igeren ¢ozeltilerin maksimum absorbansa karsilik gelen dalga boyu (Amax) 520 nm
olarak bulundu. Bu sonuctan, hibiskus igeren ¢ozeltilerde c¢ozeltiye renk veren
organik maddelerin literatiirde gosterildigi gibi genel olarak antosiyaninler oldugu
diistintildii. Siispansiyonlarda artan hibiskus ¢i¢egi miktarina bagli olarak Amax
degerleri degismezken, absorbans miktarlarinin dogru orantili olarak degistigi
goriildii. Hibiskus ¢iceklerinden siispansiyon ortamina antosiyaninlerin gecis
stiresinin ise ortalama 30 dakikada gerceklestigi absorbans dl¢iimlerinden bulundu.
Siispansiyonlarin dogal pH'st yaklasik olarak pH 3,34 olarak ol¢iildii. Bu pH
degerinde siispansiyon rengi kirmizi iken, artan pH ile rengin sariya dogru degistigi
gozlendi. Buna bagli olarak da ¢ozeltilerin Amax degerlerinin 570 nm'ye kadar
arttigt  goriildii. Calismanin devaminda siispansiyonlardaki antosiyaninlerin
diatomit yiizeyine adsorpsiyonu incelendi. Bu amagla yapilan deneylerde
siispansiyonlarin dogal pH degerlerinde antosiyaninlerin diatomit ile etkilesimi ve
giderimi daha fazlayken, artan pH ile bu etkilesimin azaldig1 gozlendi. Deneysel
sonuclardan  hibiskus ¢iceklerindeki antosiyaninlerin  diatomit yiizeyine
adsorpsiyonunun dogal olarak gerceklestigi, diatomitin bu amacla kullanilabilecegi
sonucuna varild.

ANAHTAR KELIMELER: Aromatik bitki, sorpsiyon, diatomit, hibiskus, boyar
madde, antosiyanin



ABSTRACT

INVESTIGATION OF SORPTION PROPERTIES OF NATURAL DYES
FROM SOME AROMATIC PLANTS ON THE DIATOMITE SURFACE
MSC THESIS
ERDAL TALAS
BALIKESIR UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE

CHEMISTRY DEPARTMENT
(SUPERVISOR: PROF. DR. OZKAN DEMIRBAS )
BALIKESIR, OCTOBER 2018

Medicinal and aromatic plants are very useful substances for health. There are
50,000 - 75,000 plant species used in traditional and modern medicine all over the
worldwide. Approximately 1000 of over 10,000 plant species, it detected inside
Turkey, constitute medicinal and aromatic plants. These plants are mainly used in
pharmaceutical industry, perfume, cosmetics, soap, sugar, tea, cleaning products,
pesticides, herbicides and they are the raw material of many other industries. The
use of plants for therapeutic purposes is as old as human history. In aromatic plants,
many essential oils, such as terpenes, can be obtained by extraction method. These
natural dyestuffs in aromatic plants are used in many areas such as medicine,
cosmetics and food. In this study, some spectrophotometric properties of
suspensions prepared by using an aromatic plant, hibiskus flowers, were
investigated. The dried hibiskus flowers in suspensions were naturally suspended
and mixed with a stirring speed of 400 rpm on a magnetic stirrer to ensure
coloration. Wavelength scanning with UV-Visible device showed that the
wavelength (Amax) of the solutions containing hibiskus flowers was found as 520
nm. From this result, it was thought that the organic substances that gave color to
the solution in the solutions containing hibiskus were generally anthocyanins as
shown in the literature. The Amax values did not change according to the increasing
amount of hibiskus flower in the suspension, but the amount of absorbance changed
in direct proportion. It was found from the absorbance measurements that the
transition time of the anthocyanins from the Hibiskus flowers to the suspension
medium was 30 minutes. The natural pH of the suspensions was measured to be
approximately 3.34. At this pH, the suspension color was red. However, with
increasing pH value, it was observed that the color of the suspension changed to
yellow. Accordingly, the Amax Values of the solutions increased up to 570 nm.
Following the study, the adsorption of anthocyanins in the suspensions onto the
diatomite surface was investigated. At the natural pH values of the suspensions, the
interaction and removal of anthocyanins with diatomite was higher, but this
interaction was decreased with increasing pH. From the experimental results, it was
concluded that the adsorption of anthocyanins from the flowers of hibiskus on the
surface of the diatomite occurs naturally and diatomite can be used for this purpose.

KEYWORDS: Aromatic plant, sorption, diatomite, hibiscus, dye, anthocyanin



ICINDEKILER

Sayfa
OZET ... i
ABSTRACT bbb bbb I
ICINDEKILER .........ooooviiieoeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee ettt iii
SEKIL LISTEST ..ot v
TABLO LISTESI .....cooooiiiiiiiiiiiiises s vii
ONSOZ.....oiiiiiie viii
Lo GIRIS ..ot 1
11 T1bbi Aromatik Bitkiler..........cocooiiiiiiiiiiii e 1
1.2 Bazi Tibbi Aromatik Bitkiler..........ccocooiiiiiiiiii 2
1.2.1  Hibiscus Sabdariffa L. ..........ccoooveiiiiiiiiiee 2
1.2.2  Yerel Gida, Geleneksel Gida ve Tipta Kullanim...........cccoeeveeiinenne, 4
1.2.3  Hibiscus Sabdariffa L.’nin Biyoaktif Bilesenleri ve Kimyasal
[eerik CalISMAlArT.......ccvvveeeeeeee ettt 5
1.2.3.1  Organik ASIIEr.......cooieieie e 10
1.2.3.2  ANtOSIYANINIEE .....ecvviiiicciece e 11
1.2.3.3  FIaVONOIAIEr ..o 12
1.3 Dogal Boyar Madde Kaynaklari ve Kullanim Alanlari......................... 12
1.3.1  Tekstilde Dogal Boyalar ..........cccoceeiiiiiiiiiiniiiieeceseee e 14
1.3.2 Gidalarin Renklendirilmesinde Dogal Boyalar.............cccocvvviiiiennnne, 16
1.4 K MINAIEHIEIT ... 17
141 DIAOMIT oo 18
1.5 AASOTPSTYON ...ttt bbbt 19
151  Fiziksel AdSOIPSIYON ...c.coviiiiiiiiiieiie ettt 19
152  Kimyasal AdSOrPSIYON......cccoiiiriiiiiniisisiee e 19
2. MATERYAL VE METOD ..ot 21
2.1 Deneylerde Kullanilan Maddeler ve Cihazlar.............ccccociiiiiiennnns 21
2.2 Aromatik Bitki Siispansiyonlarinin Hazirlanmasi..........cccocvviniinnne, 22
2.3 Siispansiyonlarin Absorbans Degerlerinin OIgUmii ...........cccovvererenneee. 22
2.3.1  Hibiskus miktarinin absorbans degerleri ile degisimi...........cc.ceennnes 23
2.3.2  Karistirma siiresi ve hizinin absorbans degerleriyle degigimi .......... 23
2.3.3  Siispansiyonlarin pH’ lar1 ile absorbans degerlerinin degisimi ........ 23

2.3.4  Sispansiyonlarin sicakliklariyla absorbans degerlerinin degisimi ...24
2.4 Hibiskus Igeren Siispansiyonlardan Dogal Boyar Maddenin Diatomit

e GIARMMI. ..., 24

2.4.1  Hibiskus igeren ¢ozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit
ile zamana baglt GIderimi.........ccooeririiiriniincee e 24

2.4.2  Hibiskus igeren ¢ozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit
ile pH> a bagli giderimi........ccooovvriiiiiii 24
3. BULGULAR bbb 25
3.1 Siispansiyonlarin Absorbans Degerlerinin OIgUmii ...........cccvevvererernnee. 25

3.1.1  Siispansiyondaki hibiskus miktariin absorbans degerleri ile

1415754 13 1 0 PSPPSR 26
3.1.2  Karigtirma siiresi ve hizinin absorbans degerleriyle degigimi .......... 27
3.1.3  Siispansiyonlarin pH’ lar1 ile absorbans degerlerinin degigimi ........ 30

3.1.4  Siispansiyonlarin sicakliklariyla absorbans degerlerinin degisimi ...31



3.2 Hibiskus Iceren Siispansiyonlardan Dogal Boyar Maddenin
Diatomit ile GIderimi .........ccccoiiiiiiii 33
3.2.1  Hibiskus iceren ¢ozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit
ile pH’ ya baglt giderimi........cccoovvvviriiiiiiiiiciicc e 34
4, SONUC VE ONERILER .........cocooooviiiiiieeeeeeeeeeeeeee s 44
4.1 Hibiskus Stispansiyonlarinin Absorbans Degerleri..........cccccovvvvrvnnnnne. 44
4.2 Hibiskus Miktarinin Absorbans Degerine EtKisi.........ccccoovvviiiiiniinnenne. 45
4.3 Hibiskus Siispansiyonlarinin Karigtirilma Siiresi ve Hizinin
Cozeltisinin Absorbans Degerine EtKisi.......ccccvvviviiiiiiiieiiiiiesiiee, 45
4.4 Siispansiyonlarin pH’ larinin Absorbans Degerlerine Etkisi................. 45
4.5 Stispansiyonlarin Sicakliklarinin Absorbans Degerlerine Etkisi........... 48
4.6 Diatomit ile Hibiskus Cozeltilerinden Dogal Boyar Maddenin
GIABITMI Lo 48
4.7 Diatomit ile Hibiskus Cozeltilerinden Dogal Boyar Maddenin pH’a
Bagli GIAerimi....ccveiiiieiice e 50
5. KAYNAKLAR ...ttt sttt sbe e sneenneas 52



SEKIL LiSTESI

Sayfa
Sekil 1.1: Hibiscus Sabdariffa L..........c.ccceeiiiiiiiiiie e 3
Sekil 1.2: Sitrik asit V& tHreVIETL. ..oouiiiiiiiiiiiieiie s 11
Sekil 1.3: Ana antosiyaninlerin kimyasal yapilari.........ccccoooevviiiiiiiniiiieniieen, 12
Sekil 1.4: Dogal boyalarin ¢esitli uygulamalart. ..........cccoceeviiiiiiiiicen, 14
Sekil 1.5: Tekstil de fonksiyonel terbiye islemlerinde kullanilan dogal boyalarin
ana bilesenlerinin kimyasal yapilart. ...........cccooviiiiiiincniie 15
Sekil 1.6: Fiziksel ve Kimyasal adsorpsiyon etkilesimi. ..........ccccoovveeiiiiiiiinennnnnn. 20
Sekil 3.1: Hibiskus iceren ¢ozeltinin dalga boyu taramast. .........cccoceeevveiieeinenne. 25
Sekil 3.2: Farkli miktarlarda hibiskus igeren ¢ozeltilerin dalga boyu taramasi.....26
Sekil 3.3: Siispansiyonlardaki hibiskus miktarlari ile absorbanslarinin degisimi .27
Sekil 3.4: Hibiskus i¢eren ¢ozeltinin dalga boyu taramalariin farkli stirelerdeki
AEGISIIMIL oot 28
Sekil 3.5: Hibiskus iceren ¢ozeltinin absorbanslarinin farkl siirelerdeki degisimi.
............................................................................................................. 28
Sekil 3.6: 400 rpm hizinda karistirilan hibiskus iceren ¢dzeltinin dalga boyu
taramalarinin farkli stirelerdeki degisimi. .........ccocerviiiniiniciiieen, 29
Sekil 3.7: 400 rpm hizinda karistirilan hibiskus igeren ¢ozeltinin absorbanslarinin
farkls siirelerdeki deZiSIMI.........ccvevveiiiiiiieiiceeee e 29
Sekil 3.8: Farkli pH degerlerindeki hibiskus iceren ¢ozeltilerin dalga boylarinin
L2110 ) TSP TR UPPRPPR 30
Sekil 3.9: Farkli pH degerlerindeki hibiskus iceren ¢ozeltilerin absorbanslarinin
AEGISIIMIL et 31
Sekil 3.10: Hibiskus igeren ¢ozeltilerin farkli sicakliklardaki dalga boyu
EATAMALATT. .. 32
Sekil 3.11: Hibiskus i¢eren ¢ozeltilerin farkli sicakliklardaki absorbans
AEGISTMIETL. ..o s 32
Sekil 3.12: Diatomit ile boyar madde giderimine ait dalga boyu taramast. .......... 33
Sekil 3.13: Diatomit ile boyar madde giderimine ait absorbans degisimi. ............ 34
Sekil 3.14: pH 3,75 de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga
DOYU tATAMASL. ..o 34
Sekil 3.15: pH’ 3,75’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagl olarak
absorbans dEZISIMI. ......veervirrierrieeeree e 35
Sekil 3.16: pH 4,02' de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga
DOYU tATAMASIL. ..eeevieieeiiiieiee e 35
Sekil 3.17: pH’ 4,02’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagl olarak
absorbans dEZISIMI. ......veerriereeirieiee e 36
Sekil 3.18: pH 4,31 de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga
DOYU tATAMASL. ..o 36
Sekil 3.19: pH’ 4,31’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagl olarak
absorbans dEZISIMI. ....c.veeiviririerrieee e 37
Sekil 3.20: pH 5,06’da Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak
absorbans dEZISIMI. ....c.veervieiieirieee e 37
Sekil 3.21: pH 5,06'da diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
L2V 1 00T ) PSP OUPRRPP 38
Sekil 3.22: pH 5,55'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
1211 00T ) TSP U PP OU PR OPP 38


file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509403
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509414
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509414
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509416
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509416
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509424
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509424
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509426
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509426
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509428
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509428

Sekil 3.23: pH 5,55’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak

absorbans deZISIMI. .....ccovviiiiiiiiiiici s 39
Sekil 3.24: pH 6,26'da diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
L2110 ) TP TR PP RPPRO 39
Sekil 3.25: pH 6,26’da Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak
absorbans deZISIMI. ....ccovvveiieiiiiiiiei e 40
Sekil 3.26: pH 6,51'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
L2110 ) TP P UR PP PPRTO 40
Sekil 3.27: pH 6,51’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak
absorbans deZISIMI. ....cccovveiieiiiiiiec e 41
Sekil 3.28: pH 7,00'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
FATAMIASL. ©eeiiiiiiiie ettt 41
Sekil 3.29: pH 7,00’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak
absorbans deZISIMI. ....ccvvviiieiiiiiiecc e 42
Sekil 3.30: pH 8,05'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu
L2110 ) TP TR PPROPRTP 42
Sekil 3.31: pH 8,05’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak
absorbans deZISIMI. ....ccvvverieriiiiiec e 43
Sekil 4.1: Antosiyanin molekiillinlin yapist. .......ccccevoveiiiiniiniie e 44
Sekil 4.2: Farkli pH degerlerindeki hibiskus igeren ¢ozeltiler. ...........cceevverinenne. 46
Sekil 4.3: pH’ a bagli olarak degisen antosiyaninlerin komformasyonu............... 46
Sekil 4.4: Artan pH ile hibiskus ¢ozeltilerinin dalga boyu spektrumlart............... 47
Sekil 4.5: Diatomit ile antosiyanin arasindaki etkilesim. ..........c.cccooeeiiiiieinnnnn. 49
Sekil 4.6: Diatomit ile hibiskus ¢ozeltilerinden dogal boyar maddenin pH’a bagl
Iderim YUZACIETL...c.eviiiiciii e s 50

Vi


file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509430
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509430
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509432
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509432
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509434
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509434
file:///C:/Users/erdal/Desktop/Erdal%20Talaş%20TEZ.09.10.2018.docx%23_Toc527509439

TABLO LIiSTESI

Sayfa

Tablo 1.1: Hibiscus sabdariffa’da bulunan bazi bilesiKler. .............ccoevvviiireernnenne. 6
Tablo 1.2: Literatiirde farkli Hibiskus tiirlerinden izole edilen baz1 bilesikler ....... 8
Tablo 1.3: Cesitli bitkilerde bulunan boyar maddeler ve elde edilen renkler. ...... 16
Tablo 1.4: Dogal boyalarin gidalara sagladiklari renkler ve elde edildikleri
KAYNAKIAT. ......cvieieeie et 17
Tablo 2.1: Dogal diatomitin kimyasal bileimi. .........cccccervvererienieeniiniesie e 21

Vil



ONSOZ

Yiksek Lisans egitimim siiresince, bilgi, tecriibe, fedakarliklartyla biiyiik
destek veren ve yardim sever davraniglarini esirgemeyen, bilim insani
hassasiyetiyle alanimda teknik alt yapiy1 bana asilayan danigman hocam Prof. Dr.
Ozkan DEMIRBAS’ a sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.

Calisma siirecim de her talebimde yardimlarimi esirgemeyen Dog. Dr.
Yasemin TURHAN’ a ve Yrd. Dr. M. Salih NAS’ a tesekkiir ederim.

Yiiksek lisans egitimim boyunca her sartta bana destek olan kiymetli
destek¢im Niiket SENER, kuzenim Birkan KURSUN ile esi Banu KURSUN’ a ve
arkadaslarim, Ali ARSLAN, Arif ERTURK, Bilal GENC, Demet ORS, Ersel
CETIN, 1. Onur BAGIS, Mahmut DURSUN, Mehmet CESUR, Oguz ALTUN,
Oguzhan SAHIN, Onur KARACA, Ozan KALAYCIOGLU, Yusuf FIRAT’ a
tesekkiir ederim.

Bu giinlere gelmem de hi¢bir maddi ve manevi desteklerini esirgemeyen hep
yanimda olan abim Celebi TALAS olmak iizere CANIM AILEME sonsuz tesekkiir

ederim.

viii



1. GIRIS

1.1 Tibbi Aromatik Bitkiler

Tarihte insanlar diisiinme kabiliyetleri ile c¢areler aramaya baslamis ve
korunmayi tehlikenin kaynaginda bulmuslardir. Dogadan gelen tehlikeleri, hastaliklar
yine dogadan elde edilecek ¢arelerle yenmenin yolunu segmislerdir. Tibbi ve aromatik
bitkilerle ilgili ilk kaynaklar Cinliler tarafindan M.O. 3000’li yillarda yazilmustir.
Ulkemizde bu bitkilerin tanindigima dair en eski kaynak; Biiyiik Tiirk-Islam Bilgini
fbni Sina’nin 11.yy. da “Kanun” adli 5 ciltlik eseridir. Bu eserin 2. cildinde cesitli
droglardan bahsedilmistir. Daha sonraki yillarda Ibni Sina’nin eserleri Avrupa’da Tip

egitiminde uzun yillar kaynak olarak kullanilmistir [1].

Gliniimiizde “tibbi ve aromatik” bitkiler terimi genellikle birlikte
kullanilmaktadir. Tibbi ve aromatik bitkiler, hastaliklar1 6nlemek, saglig: siirdiirmek
veya hastaliklar1 iyilestirmek i¢in ila¢ olarak kullanilan bitkilerdir. Tibbi bitkiler,
beslenme, kozmetik, viicut bakimu, tiitsii veya dini torenler gibi alanlarda yer alirken,

aromatik bitkiler ise, giizel koku ayn1 zamanda da tat vermeleri i¢in kullanilmaktadir

[2].

Tibbi aromatik bitkiler insanligin yasanilan tarihinden bu yana saglik icin
faydali maddeleri biinyelerinde tagimaktadirlar [3]. Son yillarda kanser gibi 6liimciil
birgok hastalifa sebebiyet veren ve yiyecek ve igecek endiistrisinde yaygin olarak
kullanilan sentetik materyaller organik ve dogal gidalara olan talebi artirmaktadir [4].
Diinya genelinde 50.000-75.000 arasinda bitki tiirli geleneksel ve modern tipta
kullanilmaktadir [5]. Tirkiye sinirlart igerisinde tespit edilen ve bugiin yaklagik
10.000’in iizerinde bitki tiirlinlin ortalama 1000 kadarini tibbi ve aromatik bitkiler

olusturmaktadir [3].

Tibbi aromatik bitkilerin tiiketim alam1 ¢ok degisik endiistri kollarini
kapsamaktadir. Basta ila¢ sanayi olmak iizere, parfiim, kozmetik, sabun, ciklet, seker,

cay, temizlik iiriinii, pestisit, herbisit ve daha bir¢ok sanayi kollarinin ham maddesini
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olusturmaktadir. Giiniimiizde bilimsel aragtirma slizgecinden gegcirilen tibbi bitkilerin
insanogluna bilinenden ¢ok daha faydali ve hastaliklarin tedavisinde ¢ok daha 6nemli

olduklar1 anlasilmaktadir [6].

Tibbi bitkiler ¢ogunlukla cesitli hastaliklara karsi tedavi amacgh kullanilan
ilaglar1 hazirlamak igin kullanilmaktadir [7]. Insanlar hayatta kalmak, hastalar: tedavi

etmek ve ilaglar gelistirmek igin bitkileri her zaman kullanmaya ¢alismislardir [8].

1.2 Baz1 Tibbi Aromatik Bitkiler

Tibbi aromatik bitkilerin bir kismi1 dogadan toplanmasiyla ve bir kismi da
kiiltiirti yapilarak tiretimi saglanmaktadir. Ancak ekonomik olarak diinya genelinde
tibbi aromatik bitkiler, %1°den daha azinin kiiltiirii yapilmaktadir. Dogal toplanarak
ve kiiltlirii yapilarak {iretilen tibbi aromatik bitkilere adacayi, ardig, meyan kokii,
kekik, anason, feslegen, safran, mahlep, hibiskus vb. 6rnek verilebilir [1]. Asagida

deneylerde de kullanilan hibiskus anlatilmigtir.

1.2.1 Hibiscus Sabdariffa L.

Latince’de Hibiscus Sabdariffa L. olarak isimlendirilen bitkinin adi, bu
calismada kisaca “Hibiskus” olarak kullanilacaktir. Hibiskus, geleneksel bir gida
olarak, bitkisel iceceklerde, sicak ve soguk igceceklerde, gida endiistrilerinde bir tat
verici madde olarak ve bitkisel ilaglarda kullanilmistir. Baz1 klinik ¢aligmalarin yani
sira in vitro ve in vivo ¢alismalari, cogunlukla fitokimyasal olarak kotii karakterize
edilmis hibiskus ekstreleri igin bazi kanitlar sunmaktadir. Ekstraktlar antibakteriyel,
antioksidan, nefro ve hepato koruyucu, seker ve yliksek tansiyon iizerinde etkili
olmustur. Bu gii¢lii antioksidan aktiviteleri a-glukosidaz ve a-amilaz inhibisyonu,
anjiyotensin donistiiriicli enzim inhibisyonu ve kalsiyum kanal modiilasyonu olabilir.
Fenolik asitler (6zellikle protokansik asit), organik asit (hidroksisitrik asit ve hibiscus
asit) ve antosiyaninler (delphinidin-3-sambubioside ve siyanidin-3-sambubioside),

bildirilen etkilere katkida bulunmalar1 normaldir [9].



Hibiscus Sabdariffa L. Sekil 1.1’ de goriildiigi gibi, “Roselle” olarakta bilinen
Malvaceae familyasina ait yillik, otsu sifali bir bitkidir [ 14,69]. Asya’ya 6zgli olmasina
ragmen, Orta Amerika ve Afrika da dahil olmak iizere bir¢cok alanda yaygin olarak
yetistirilmektedir. Bu tiir li¢ farkli genotip igerir: yesil, kirmiz1 (en yaygin kullanilanm
tip) ve koyu kirmizidir [14]. Genel olarak, kurutulmus veya taze kalikelerin,
hibiskusun bitkisel ilaglarinin, igeceklerin ve fermente i¢eceklerin hazirlanmasinda
hatta ¢ig olarak pisirilmesinde kullanilan tohumlar ve yapraklarin tiiketimiyle ilgili
birka¢ rapor bulunmaktadir [9]. Antioksidan, anti bakteriyel, anti-enflamatuar,
hepatoprotektif ve anti kolesterol aktivitelerinden sorumlu olan antosiyaninler ve diger
flavonoidler, organik asitler ve polisakkaritler gibi biyoaktif bilesikler agisindan da
zengindir [9,15]. Hibiskus kimyasal olarak etanolik ekstraktini karakterize etmekte
olup, ¢ok cesitli fenolik bilesiklerin ve sitrik asit, hibiskus asit, hidroksisitrik asit ve
protoksekokoik asit gibi organik asitlerin varligini bildirmektedir. Aksi halde, bulunan

kuersetin glikozitler ve gossipetin baslica flavonoidlerdir [16].

Sekil 1.1: Hibiscus Sabdariffa L.

Bitkilerin besinsel ve biyoaktif bilesimi sadece bilim adamlar1 arasinda degil
ayni zamanda insanlarin giinliik yasaminda da biiytik ilgi uyandirdi. Saglik yararlari
disinda bitkiler, dogal gida renklendiriciler olarak kullanilabilecek bir pigment
kaynagidir [10]. Bitkiler hipertansiyon, kardiyovaskiiler hastaliklar, inflamasyon ve

kanser gibi kronik saglik patolojilerinin dnlenmesinden ve tedavi edilmesinden
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sorumlu oldugu bildirilen birka¢ biyoaktif madde sinifinin zengin kaynaklaridir [11,
12]. Hibiskus benzeri bitkiler ayrica, gida renklendiriciler olarak daha giivenli,
minimal toksik etkileri olan antioksidan ve antimikrobiyal aktiviteler gibi yararh
Ozellikler gosteren dogal pigmentlerin kaynagi olarak arastirilmaktadir. Bitkilerde
bulunan ve renklendirici maddeler olarak kullanilma potansiyeline sahip bilesikler

arasinda, antosiyaninler umut veren molekiiller olarak ortaya ¢ikarlar [13].

Antosiyaninler, kirmizimsi-mor bir renk arz eden ¢ok cesitli ¢icek ve
meyvelerde bulunan, gida endiistrisinde sentetik renklendirici katki maddelerinin
yerini almak i¢in dogal alternatifler olarak kullanilan bir grup fenolik bilesiktir.
Hibiskus sabdariffa’ nin kaliksinin, bitkinin kirmizi renginden sorumlu olan bu
bilesikler olmasi halinde delfinidin-3-glukozit, siyanidin-3-glukozit, delfinidin-3-
sambubiosid ve siyanidin-3-sambubiosid i¢erdigi bildirilmistir [16]. Yogun kirmizi
renk ve Hibiscus sabdariffa ekstrelerinin saglhiga yararli faydalarindan bazilari, bilim
adamlarinin gida endiistrisinde ¢ok sayida uygulama dogal renklendirme maddeleri
elde etmek igin bu bitkinin kullanilmasiyla daha fazla ilgilenmeye yoneltmistir [17].
Iyi raporlanmis renklendirme potansiyellerinin yani sira, bu bilesikler antioksidan,
antibakteriyel, antitimoér ve hepatoprotektif potansiyel gibi biyoaktif 6zellikler
sergilenmistir ve bu nedenle ¢ok fonksiyonlu bilesenler, dogal renklendiriciler ve
sagliga yararli maddeler olarak islev gorebilirler [18]. Boylece, hibiscus sabdariffa’
nin ¢ok islevli 6zellikleri (6rn; dogal bir kollorante ve biyoaktif 6zellikleri i¢in) dahil

edilmek tizere dogal maddeler olarak kesfedilebilir [10].

1.2.2 Yerel Gida, Geleneksel Gida ve Tipta Kullanim

Hibiscus Sabdariffa, yerel ilaglarda yaygin olarak kullanilmaktadir. Hindistan,
Afrika ve Meksika’da yapraklarin veya kalikslerin inflizyonlar1 geleneksel olarak
diiiretik, kolesektik, febrifiij ve hipotansif etkileri i¢in kullanilir, kanin viskozitesini
azaltir ve bagirsak peristaltisini uyarir. Ayrica Senegal’de hipotansif olarak da

onerilmektedir [19].

Misir’da kalp ve sinir hastaliklarini tedavi etmek i¢in ve ayrica idrar (diiirez)
tretimini arttirmak icin kaliks preparatlart kullanilmistir. Misir ve Sudan’da da

“Karkade” kalkerlerinin infiizyonu viicut 1sisin1 diisiirmek i¢in de kullanilmaktadir



[20]. Guatemala’da sarhoslugu tedavi etmek i¢in kullanilir [19]. Kuzey Afrika’da
bogaz agrist ve oOkstiriiklerin yan1 sira genital problemleri tedavi etmek i¢in calyces
preparatlart kullanilirken, yumusatic1 yaprak posasi dis yaralar1 ve apseleri tedavi
etmek icin kullanilir [21]. Hindistan’da idrar ve hazimsizlikta agriy1 hafifletmek igin
tohumlardan bir kaynatma kullanilir. Brezilya’da kdoklerin mide ve yumusatici
Ozelliklere sahip olduguna inanilmaktadir. Cin halk hekimliginde, karaciger
rahatsizliklarmi ve yiiksek tansiyonu tedavi etmek icin kullanilir [19]. Iran’da eksi
hibiskus ¢ayinin hipertansiyon i¢in geleneksel bir tedavi oldugu bildirilmektedir [22].
Nijerya’da tohumlarin kaynatilmasi geleneksel olarak, yetersiz siit iiretimi, kotii
gerileme ve anne Oliimleri vakalarinda laktasyonu arttirmak veya tesvik etmek icin
kullanilmaktadir [23]. Kozmetik olarak Malezya’da yag, kese ve sabun liretmek icin

kullanilir [24].

Hibiskus ¢icegi giiniimiizde diinya ¢apinda yaygin olarak kullanilmakta ve
endiistriyel olarak {retilen ¢ay ve igeceklerde oOnemli bir bilesen olarak
kullanilmaktadir. Ingiltere, bitki caylarii Almanya’dan ithal ederek tiiketici
taleplerinin ¢ogunu karsilamaktadir [25]. Bu pazarlara ithal edilen kurutulmus
hibiscusun hacmi ve degeri igin istatistikler belli olmayip, ancak ithalatgilari igin ana
bitkisel ¢aylar iiretiliyor, ¢linkii bu bitki elma kabugu ve portakal kabugu ile birlikte
birgok bitkisel meyve ¢ayinda baz olarak kullaniliyor [9]. Taze hibiscus sabdariffa’
larin besinsel komposizyonu, muhtemelen farkli ¢esitlerden, bitkinin genetik, ¢evresel
ve ekolojik kosullardan dolayr yapilan ¢aligmalara gore degisir. Bazi rapor edilen
caligmalara goére protein (1.9 g/100 g), yag (0.1g / 100g), karbonhidratlar (12.3 g/
100g) ve lif (2.3/ 100g) icerdigi tespit edilmistir [24].

1.2.3 Hibiscus Sabdariffa L.’nin Biyoaktif Bilesenleri ve Kimyasal icerik

Cahismalan

Hibiskus i¢in fitokimyasal analiz ¢alismasi yapan Okasha ve arkadaslari
hibiskusta alkaloit, saponin, tanenler, antrakinon, flavonoit, kardenolit, filobatanenler
ve kardiyotonik heterozitlerin oldugunu rapor etmislerdir. Hibiscus sabdariffa igin
benzer ¢alisma yapan Mahadevan ve arkadaglar1 da askorbik asit, fosfor, demir, -
karoten, karbonhidrat, kalsiyum, protein, niasin, tiamin, riboflavin ve yag gibi
fitokimyasal maddeler igerdigini tespit etmislerdir [67-69].
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Tablo 1.1: Hibiscus sabdariffa’da bulunan baz bilesikler.

Bilesik Gruplar Bilesikler Kaynak
Alkoller Tzoamil-alkol [70]
Izopropil-alkol [70]
Alanin [70]
Arjinin [71]
Aspartik Asit [71]
Aminoasitler Fenilalanin [70]
Glisin [70]
Glutamik Asit [71]
Histidin [71]
Anisaldehit [69]
Benzenoitler Benzaldehit [70]
Benzil Alkol [70]
Antosiyaninler [70]
Antoksantin [70]
Delfinin
Gosipetin [70]
Flavonoitler Hibisetin-3-O-B-D-glukopiranozit (hibistrin) [70]
Kersetin [70]
Malvidin-3,5-diglikozit [70]
Siyanidin-3-glikozit (krizantemin) [70]
Karotenoidler [-karoten [70]
Cis-linalool oksit [73]
o Z Furanik linalool oksit [73]
Lipitler o
Kaprilik asit [69]
Oleik asit [70]
Aliiminyum [69]
Bakir [74]
Mineraller Ginko L7l
Demir [70]
Fosfat [70]
Kalay [70]




Tablo 1.1 (devam): Hibiscus sabdariffa’da bulunan bazi bilesikler.

Bilesik Gruplar Bilesikler Kaynak
Asetik asit [70]
Butirik asit [70]
Formik asit [70]
Organik Asit Glikolik asit [70]
Hibisik asit [70]
Hibiskus asit [70]
Okzalik asit [70]
D-ksiloz [70]
Fruktoz [70]
Ozlar Galaktoz [70]
Pektin [70]
Siikroz [70]
Proteinler Protein [70]
Ergosterol [78]
Steroitler B- Sitosterol [79]
a-Spinosterol [79]
y-Tokoferol [80]
Tannik asit [70]
Tanenler Gallik Asit [70]
Protokatesik Asit [70]
a-terpinil-asetat [70]
Terpenler a-terpineol [69]
Sitronellik asit [73]
Askorbik asit [70]
Vitaminler Niasin [70]

Tiamin

[70]




Tablo 1.2: Literatiirde farkl: Hibiskus tiirlerinden izole edilen bazi bilesikler.

Tiir Ad1 Izole Edilen Bilesikler Kaynak
Flavonoitler
Kannabistrin [82]
Mirsetin [82]
Abelmoschus Hleucu Yag
4-Tert-butil-3-metoksi-2,6-dinitrotoluen [83]
(Ambrette)
Yag Asidi
Linoleik asit [82]
Aldehitler
Benzenasetaldehit [81]
(E)-2-Hekzanal [81]
Lignanlar
Boehmenan H1 [84]
Cannabinus Boehmenan K2 [84]
Terpenler
Fellendran [81]
(2)-Fitol [81]
Diger Aromatik Bilesikler
2,5-Dimetil-3-O-p-D-glukopiranozilnaftol [81]
Antosiyanin
Siyanidin-4-glikozit [85]
Siyanidin-3,4-diglikozit [85]
Esculentus Flavonolt
(-)-Epigallokatesin [85]
Kersetin 3-O-ksilozil-glikozit [85]
Diger Aromatik Bilesikler
Gallik asit [88]




Tablo 1.2 (devamu): Literatiirde farkli Hibiskus tiirlerinden izole edilen baz1 bilesikler.

Tiir Ad1 izole Edilen Bilesikler Kaynak
Antosiyaninler
Siyanidin-3-soforozit-5-glikozit [86]
Siyanidin-3,5-diglikozit [86]
Rosa-sinensis Flavonolt
Kersetin-3,5-diglikozit [86]
Kersetin-3,7-diglikozit [86]
Fitosteroller
B-sitosterol [86]
Alkaloitler
Kantin-6-on [81]
Flavonoitler
6’’-0-asetildaidzin [81]
6’’-O-asetilgenistin [81]
Syriacus Kumarinler
8-Hidroksi-5,6,7-trimetoksikumarin [81]
Klemikozin A [81]
Lignanlar
Hibiskuzit [81]
Siringarezinol [81]
Fenilpropanoitler
(7S,8S)-Demetilkarolignan E [87]
Taiwanensis Eritro-karolignan E [87]
Sekoizolarisirezinol
Hibiskuvanin A [87]
Hibiskuvanin B [87]
Amid
Hibiskusamit [87]
Fitosterol
Tiliaceus B- Sitosterol [87]
Kumarin
Hibiskusin [87]




Tablo 1.1 ve Tablo 1.2°den de goriildiigii gibi farmakolojik agidan Hibiscus
Sabdariffa’ nin ana bilesenleri; organik asitler, antosiyaninler, polisakkaritler ve

flavonoidlerdir [26-27].

1.2.3.1 Organik Asitler

Hibiscus Sabdariffa ekstraktlari, sitrik asit, hidroksisitrik asit, hibiscus asit,
maya ve tartarik asitler dahil olmak iizere yiiksek oranda organik asitler ve mindr
bilesikler olarak oksal ve askorbik asit igerirler. Yapilan onceki calismalara da
dayanarak organik asitlerin oran1 degismektedir; Hibiscus asit (%13-24), sitrik asit
(%12-20), malik asit (%2-9), tartarik asit (%8) ve askorbik asit (C vitamini) (%0.02-
0.05) seklinde hesaplanmaktadir [26,28].

1.2.3.1.1 Hidroksisitrik Asit

Sitrik asitin Sekil 1.2’de goriildiigi tizere ikinci karbonunda ek bir hidroksil
grubuna sahiptir. Bu asidin dort stereo izomeri (2S, 3S), (2R, 3R), (2S, 3R), (2R, 3S)
ve lakton formlar1 vardir. Hibiscus Sabdariffa’da bulunan baslica organik asit (2S, 3R)
-hidroksisitrik asittir [29]. Dikkat edilecek etmen Hibiscus Sabdariffa’dan elde edilen
(2S, 3R) -hidroksisitrik asit ve yaygin olarak bilinen (2S, 3S) -hidroksisitrik asitten
(HCA) farklidir. Boylece her iki diastomerin ayni veya kismen fakli farmakolojik

ozelliklere sahip olup olmadig sorusu ortaya ¢cikmaktadir [9].

12311 Hibiskus Asidi

Sekil 1.2, (+) — allo- hidroksisitrik asitin lakton formudur. ikinci karbonda ek
bir hidroksil grubuyla bir sitrik asit par¢asini tehlikeye sokar ve molekiilde iki kiral

merkezin varligina baglh olarak iki diastercomer igerir [26,30-32].
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Citric Acid (28,3R)-Hydroxycitric acid Hibiscus or hibiscic acid

Sekil 1.2: Sitrik asit ve tiirevleri.

1.2.3.2 Antosiyaninler

Antosiyaninler, Hibiscus Sabdariffa L.’nin kurutulmus ¢igeklerinde bulunan
bir grup flavonoid tiirevleri ile dogal pigmentlerdir ve bunlarin rengi pH ile degisir.
Delfinidin ve siyanidin bazli antosinlerin arasinda delfinidin-3-sambubioside
(hibiscin), siyanidin-3-sambubioside, siyanidin-3,5-diglucoside, delphinidin ve
digerleri bulunmaktadir [33].

Hibiscus Sabdariffa L. nin kaliksinden izole edilen ilk antosiyanin, “hibiscin”
olarak da bilinen “hiviscin”, daha sonra delphinidin-3-sambubioside olarak
isimlendirildi ve siyanidin-3-glukosidin yapis1 tayin edildi [34]. Daha sonra

delphinidin-pentoside-glukozit olarak yeniden adlandirildi [35].

Hibiskus pigmentlerinden Tayvan ve Trinidad’dan ornekler kullanilarak i
farkl1 antosiyanin izole edilmistir: delphinidin-3-sambubioside (hibiscin), delphinidin-
3-glukozit ve siyanidin-3-glukozit (krizantenin) (Sekil 1.3) [36-37].
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Cyanidin-3-sambubioside (R1= OH; R2= H; R3= Sambubioside)
Delphinidin-3-sambubioside (R1= OH; R2= OH; R3= Sambubioside)
Cyanidin-3-glucoside (R1= OH; R2= H; R3= Glucose)
Delphinidin-3-glucoside (R1= OH; R2= OH; R3= Glucose)

Sekil 1.3: Ana antosiyaninlerin kimyasal yapilart.

1.2.3.3 Flavonoidler

Hibiscus Sabdariffa L., basit veya polimerize edilmis formda flavonol ve
flavonol benzerinde polifenoller icerir. Hibiskus ekstrelerinde flavonoidler soyledir:

hibiscitrin, sabdaritrin, gossipitrin, gossytrin ve diger gossipetin glukozitleri, kuersetin
ve luteolindir [33,38].

1.3 Dogal Boyar Madde Kaynaklari ve Kullanim Alanlar:

Dogal boya maddeleri, bitkilerden, hayvanlardan, minerallerden ve mikrobik

kokenlerden tiiretilen veya dogadan elde edilen tiim renklendirici materyalleri, ¢esitli
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tekstil malzemelerinin renklendirilmesinde kullanilir [39]. Bu boyalar tekstil
malzemelerinin boyanmasinda ve eski zamanlardan beri insan yasaminin diizenli bir
ritiieli haline gelmistir [40]. Bununla birlikte, sentetik boyarmaddeler alaninda
kapsaml1 bir arastirmanin yani sira, ondokuzuncu ylizyilin ikinci yarisinda sentetik
boyalarin ortaya ¢ikmasiyla, sinirlt renk yelpazesi, tekrarlanabilirlik ve esit olmayan
renk tonlar1, zayif renk verimi ve zayif ila orta dereceli renk hasligi 6zelliklerine iligkin
bilgilerin yetersizligi nedeniyle tekstillerde dogal boyalarin kullaniminda biiyiik bir
dislis yasanmistir [41]. Diger yandan sentetik boyalar, kullanilabilirliklerinden,
ekonomik, parlak renk tonlarindan ve miikemmel renk haslig1 6zelliklerinden dolay1
tekstil renklendiricileri olarak caziptirler [42]. Fakat ne yazik ki bu sentetik
renklendiricilerin bazilarinin alerjik, karsinojenik, insan sagligina ve cevreye zararl
olduklar1 bulunmustur [43]. Bu nedenle; Cevreye olan yiiksek uyumluliuklari ve ¢esitli
canli dogal renklendirme kaynaklarinin mevcudiyeti nedeniyle tekstil liflerinde alerjik
olmayan, toksik olmayan ve cevre dostu dogal boyalarin uygulanmasma ilgi

duyulmakadir [44].

Dogal boya iiretimine ve uygulamasina yonelik yeni arastirma ve
gelistirmelerdeki yeniden canlanma, dogal olarak siirdiirebilirlik mallara dayali daha
dogal yasam tarzinin artan popiilaritesine bagl olarak gozlenmektedir [45]. Dogal
bitki Ortiisii, biiyiileyici ve etkileyici bir portfoy yelpazesine dogru insani ¢geken enfes

renklerle doludur [46].

Renk cikarimi i¢in ¢ok sayida bitki ve hayvan/bocek kaynagi tespit edilmistir
[47-48]. Son birkag yil boyunca, arastirmacilar tarafindan dogal boya uygulamalarinin
cesitli yonlerine artan ilgi Sekil 1.4° de gdsterilmistir ve bu alandaki kapsamli Ar-Ge

calismalar1 diinya ¢capinda devam etmektedir [49].

Biiyiik miktarda dogal boya iiretimi i¢in biiyilk miktarda biyomateryal
gereklidir. Dogal boya iireten bitkilerin diisiik boya iceriginden dolayi, dogal boya
ekstraksiyonundan sonra olusan biiyiik miktarda atik, ek bir atik bertaraf yiikii yaratir

[50].
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Sekil 1.4: Dogal boyalarin gesitli uygulamalari.

Asagida dogal boyar maddelerin uygulama alanlarindan bazilar1 agiklanmistir.

1.3.1 Tekstilde Dogal Boyalar

Dogal tekstil boyamasinda teknolojik gelismeye ve fonksiyonel olarak
islenmesinde dogal boyalarin kullanimina 6zel bir 6nem verilmistir. Dogal boyalar
tekstil renklendirmede, bir¢ok kimyasal madde tiiriiniin ve fiziko-kimyasal iglemlerin
kullanilmasmi igeren, tekstil endiistrisinin kimyasal islemlerinin siirekli
genislemesinin ayrilmaz bir parcasidir. Su kirliliginin, hammaddelerin ve islenmis
trlinlerin  siirdiiriilebilirliginin, biyobozunabilirligin ve c¢evre dostu 06zelliklerin
giderek daha fazla dikkat ¢ekmesi nedeniyle tekstil endiistrisininde dogal boyamalar
bliylikk onem arz etmektedir [90]. Boyama teknikleri ile ilgili calismalar hem
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geleneksel metod hem de ultrasonic olmayan, mikrodalga, ped boyama gibi

konvansiyonel olmayan yontemler kullanilarak denenmistir [91].

Turmeric (Curcuma longa) Indian Rhubarb (Rheum emodi)
a OH O OH
R, i Re
I L L
Hoo = om R7 R

SRz OCHRe=OCHy Clocumin. R,=H, R==CH; Chrysophanol: R,=H, R:==CH:OH Aloe-emodin

Ri=OCHy R=H: _ Demecthoxycuncumin R,=H. R:=COOH Rhein: R,=CH.. R,=OH Emodin;
R;=R.=H Bisdemethoxycurcumin R,=CH;, R-==OCH: Physcion

Weld (Reseda luteola) Eucalyptus (Eucalyptus globulus) Cutch (Acacia catechu)
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[ | o ) OoH
HO_ -~ O I A o |
N TN N HO =
) I o
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Lo g 32 \EI)/\R Catechin
R=OH Lutcolin R=OH Quercetin
R=H Apigenin R= OC:H::0y Rutin
Onion (Alium cepa) Flos sophorae (Sophora japonica) Gallnut (Quercus infectoria) &
OH S OH Pomegranate (Punica QI ranatunt)
= COOH
| D &
HO %\/0\ ~— HO
T T
o SN 7/ N\
OH HO
OH O HO o—K
Quercetin - o
Rutin (mnu acid Ellagic acid
Indigo (l:ullqnﬂ Ill tinctoria) Gromwell (Lithospermum Berberry (Berberis aristata)

ervthrorhizon)

OoH o
CRO e

\I

OoH

lndnLu CHgy

o OH
Shikonin

Berberine

Cochineal (Dacylopius coccus) Jackfruit (Artoc urpu s heterophyllus) Teak (Tectona grandis)
OH R4 o OH

R, o OH
R=H, R:==H, R:=COOH Tectoquinone
Morol R=OH, R;=0H, R;=CH: Tectoleafquinone

Carminic acid

Sekil 1.5: Tekstil de fonksiyonel terbiye islemlerinde kullanilan dogal boyalarin ana bilesenlerinin
kimyasal yapilari.

Tekstilde triinlerin istenilen Ozelliklere sahip olmalarini saglamak i¢in
kullanilan uygulama siiregleri arasinda dikkatli bir denge kurulmasini
gerektirmektedir. Yenilik¢i yontemlerin arastirilmasi, hijyenik tekstil {riinlerinin
gelistirilmesi, tekstil terbiye islemlerinde ve bu alandaki mevcut uygulama ve
problemlerin arastirilmasi, zamansal ihtiyaci dogururur. Antimikrobiyal gibi
tekstillere ¢ok islevli 6zellikler kazandirmak i¢in dogal renklendiricilerde koku
giderici ve UV-koruyucu ozellikler gibi bazi raporlar mevcuttur [51-53].
Tekstillerdeki fonksiyonel terbiye islemlerinde kullanilan baz1 6nemli dogal boyalarin

kimyasal bilesenleri Sekil 1.5’te verilmistir [49].
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1.3.2 Gidalarin Renklendirilmesinde Dogal Boyalar

Diinya ¢apinda gida kalitesi ve gilivenligi konusundaki kayginin bir sonucu
olarak, farkli hiikiimetler tarafindan bir dizi standart getirilmistir. Mevzuattaki
degisikliklerden ve tiiketici tercihlerinden kaynaklanan piyasa baskisi, gidalarin daha
dogal iceriklerle formiile edilmesini gerektirmistir. Gida boyamas: ic¢in dogal
pigmentlerin kullanimi hem gida iireticilerinin hem de tiiketicilerin artan ilgisini
¢ekmektedir ve dogal triinler ile iliskili oldugu igin sentetik gida boyalarinin siirekli
olarak degistirilmesinde gida endiistrisinde kullanilmak iizere yeni dogal
renklendiricilerin gelistirilmesinde ¢ok fazla ilgi olmustur [54-56]. Dogal boyar madde
igeren birgok bitki ayn1 zamanda antioksidan ve anti bakteriyel etken maddelere de
sahip olan bazi bitkiler Tablo 1.3’de gésterilmistir [92-94].

Genel adlarla bilinen sentetik boyalarin hangi yonde (gida, ilag ve kozmetik
vb.) kullanilmas1 gerektiginin belirlenmesi adina 6zellikli adlar verilmistir. FD&C
Gida ve Kozmetikler, D&C Ila¢ ve Kozmetikler, harici D ile harici C ise ila¢ ve
kozmetiklerde uygun olarak belirtilmistir [59].

Tablo 1.3: Cesitli bitkilerde bulunan boyar maddeler ve elde edilen renkler.

Bitki Renk maddesi Rengi

Anthemis sp. (Papatya) Luteolin, apigenin, Zeytin yesili, Sari, Haki
quercetin

Carthamus tinctorius L. Carthamin, corocetin Sari, Parlak sar1, Kirmizi,

(Aspir) Haki, Yesilimsi sar1

Crocus sativus L. (Safran) | Crocin, crocetin Sari-Kahverengi, Sari,

Parlak sar1

Curcuma longa L. Curcumin Sar1

(Zerdecal)

Euphorbia sp (Siitlegen) Quercetin Turuncu-Sari, Sari,
Kahverengi, Haki

Hibiscus Sabdariffa L. Antosiyanin Koyu kirmizi, Kirmizi,

(Hibiskus) Turuncu

Isatis tinctoria L. (Civit Indikan, isatin Lacivert, Mavi, Yesil

otu)
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Ulkelerin ¢ogunda renklendiriciler de dahil olmak iizere gida katki
maddelerinin kullanim1 ile ilgili diizenlemeler formiile edilmistir. Yillar iginde
onaylanmis sentetik renklerin azalmasiyla, arastirmacilar genel olarak uluslararasi

kabul edilen dogal gida renklerinin gelisimine daha fazla 6nem vermislerdir [58].
Tablo 1.4°da gida boyamasinda kullanilmak tizere AB, ABD ve Japonya tarafindan
onaylanmis dogal olarak tiiretilmis renklendiricileri listelemektedir [49,59].

Tablo 1.4: Dogal boyalarin gidalara sagladiklari renkler ve elde edildikleri kaynaklar.

Kirmzi ve Menekse Renk Verenler

Antosiyaninler, Betalin, Cochincal,

Canthaxantin

Sar1 ve turuncu renk verenler

Beta-Karoten, Beta-apo-8-Karotenal,
Annotto, Safron, Turmeric, Paprika,

Riboflavin

Yesil renk verenler

Klorofil

Kahve renk verenler

Karamel, Kakao tanesi ekstrakti

Mavi renk verenler

Blueberriesten elde edilen pigment

Dogal Boyalar Elde Edildikleri Kaynaklar
Antosiyanin Uziim kabugu, miirver
Betalin Kirmizi pancar, pazi, kaktiis meyvesi

Annotto (bixin)

Bixa orellana ¢ekirdegi

Canthaxantin

Mantar, balik. deniz yosunu

Beta-apo-Karotenal

Portakal, yesil sebzeler

Klorofil Yesil sebze
Riboflavin Siit, tereyagi, peynir
Karmine Coccus cacti bocegi

1.4 Kil Minarelleri

Kil mineralleri, oktahedral levhalar ile birlestirilmis silika tetrahedranin

polimerik tabakalarindan olusan katmanli yapilar1 ile karakterize edilen minerallerin

fillosilikat ailesine aittir. Kil mineralleri iizerinde yapilan arastirmalar, dogal
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prevalansi, reaktivitesi, diisik maliyetli, kullanimda tehlikeli olmayan dogal, vb.

nedeniyle biiyiik ilgi gormiistiir [95].

Kil mineralleri dogal ve endiistriyel proseslerde kati-sivi veya kati-gaz
arayiizlerinde organik ve inorganik molekiiller alabildikleri i¢in Onemli bir rol
oynarlar. Yilzey 6zellikleri arasinda, belirli yilizey alan1 (SSA) ylizey reaksiyonlari i¢in
mevcut alanlarin niceliksel degerlendirmesini sagladigi i¢in ¢ok Onemli bir

parametredir. [96]

Kil mineralleri, ¢evre uygulamalari i¢in bol miktarda, ucuz ve genellikle
giivenli malzemelerdir. Biiyiik 6zgiil yiizey alani, yiiksek gozeneklilik, yiizey yiikii ve
yiizey fonksiyonel gruplari nedeniyle, kil mineralleri adsorban, filtre, flokiile ve
karbon stabilizatorii olarak islev goriir. Ayrica, kil minerallerinin yilizeyleri, 6rnegin,
iyi adsorbanlar ve iyonik olmayan organik bilesiklerin tasiyicilar1 haline getirerek,

hidrofilikten hidrofobik hale doniistiiriilebilir [97].

1.4.1 Diatomit

Diatomit (SiO2.nH20), esas olarak suda yasayan tek hiicreli alglerin silika
mikrofosillerinden olusan soluk renkli ve hafif tortul bir kayadir. Diatomit, %80-90
oraninda bosluk igeren bir yapidaki ¢ok ¢esitli sekil ve biiyiikliikte diyatomlardan
olusur [60].

Diatomitin yiiksek gozenekli yapisi, diisiik yogunlugu ve yiiksek yiizey alani,
cesitli inorganik ve organik kimyasallar, emici, katalizor tasiyici, dolgu maddesi ve

benzeri igin filtrasyon ortami gibi birgok endiistriyel uygulama ile sonuglanir [61-64].

Sulu ¢ozelti i¢inde diatomit parcgalar negatif yiikliidiir ve pozitif ytiklii tiirler
icin giiglii bir cekilebilirlige sahiptir. Diatomit diinya capinda biiylik yataklarda
bulunur ve ¢esitli endiistriyel siireglerde diatomit uygulamak icin genis bir gelecege
sahiptir [65]. Dogal Kaynaklar Kurumu, diatomitin X-1g1n1 kirtnimi kimyasal analizini
saglamistir. Tablo 2.1, dogal diatomiti olusturan ana oksitleri 6zetlemektedir. Analiz,
SiO2’ nin ana bilesen oldugunu (72.5) ve metal oksitlerin (Al.O3, Na2O ve Fe»03) ana

mindr bilesenleri oldugunu gostermektedir [66].
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1.5  Adsorpsiyon

Fontana tarafindan 1777 yilinda odun komiiriiniin kalsine edilmis halinin,
kendi hacminden birka¢ kat kadarinda bazi gazlar1 adsorpladigini gozlemlemistir.
Yine ayni yillar da Scheele 1sitilmasi durumunda odun koémdiiriiniin havayi agiga
cikardigini, sogutulmasi durumunda ise tekrar adsorpladigini deneysel olarak
gozlemlemistir. Adsorpsiyon olaymin odun komiiriiniin gézeneklerinde biiyiik bir rolii
oldugunu Hittscherlich 1843 yilinda net olarak agiklamis ve 1881 yilinda ise

adsorpsiyon terimi Kaiser tarafindan 6nerilmistir [99,100].

Bir kat1 ara ylizeyi ile siv1 ara yiizeyinde veya kat1 ara ylizeyi ile gaz ara
yiizeyindeki konsantrasyon degisimine adsorpsiyon denir. Kati madde igindeki statik

olarak farkli ¢ekim kuvvetleri etkinligi ile denge de bulunan iyonlarin hareketidir.

Konsantrasyon artmasi durumuna pozitif adsorpsiyon, azalmasi durumuna ise
negatif adsorpsiyon adi verilir. Ara yiizey konsantrasyonu artmis olan cisme

adsorplanmis madde, adsorplayict maddeye ise adsorban denir [98-100].

Adsorplanan madde yiizeyi ve adsorplayan madde ylizeyi arasindaki ¢ekim

kuvvetlerine bagh gergeklesen iki tiir adsorpsiyon ¢esidi asagida tanimlanilmaktadir.

1.5.1 Fiziksel Adsorpsiyon

Bir yiizeydeki zayif, dengelenmemis Van Der Waals kuvvetleri yardimiyla
gerceklesmesidir. Fiziksel adsorpsiyon sicaklik arttikca genellikle azalir, diisiik
sicakliklarda gergeklesir ve genellikle tersinirdir. Adsorplanan molekiiller birden ¢ok

tabaka olusturabilir ve birden fazla molekiil kalinliginda bulunabilir [99,100].

1.5.2 Kimyasal Adsorpsiyon

Kimyasal baglarin olugmasin igerir veya kat1 yiizey ile adsorplanan madde
arasinda bulunan fonksiyonel gruplarin kimyasal etkilesimi ile olusan adsorpsiyon
olarak tanimlabilir. Kimyasal adsorpsiyon tek tabakalidir. Cok nadir geri doniistimlii

oldugu ig¢in tersinmez. Sicaklik arttikca adsorpsiyon hizida artar. Kimyasal
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adsorpsiyon yiiksek sicakliklara kadar isitilmast durumunda adsorbe edilen madde

uzaklastirilabilir [99,100].

o

r

o25%°

Fiziksel Adsorpsiyon Kimyasal Adsorpsiyon

Sekil 1.6: Fiziksel ve Kimyasal adsorpsiyon etkilesimi [101].
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2. MATERYAL VE METOD

2.1  Deneylerde Kullamlan Maddeler ve Cihazlar

Bu tezde, ¢ozeltilere dogal olarak renk verici; hibiscus sabdariffa aromatik
bitkisi se¢ildi. Deneylerde bu bitkinin kurutulmus ¢i¢ekli kisimlari kullanildi. Dogal
boyar maddelerin giderimi i¢in kullanilan diatomit minareli ve hibiskus bitkisi ticari
olarak satig1 yapilan firmalardan hazir olarak satin alindi. Diatomitin dogal kimyasal
bilesimi Tablo 2.1 de gosterildi. Deneylerde kullanilan 6rnekler ¢esitli tane boyutlarina
getirilmek icin Alveo bigakli degirmende dgiitiilmiistiir. Ogiitiilen 6rnekler nem icerigi

diistiniildiiginden FCE-3000 Serials 101-0AB etiiviinde 45 °C’de 3 saat siire ile

kurutularak desikatorde saklandi.

Tablo 2.1: Dogal diatomitin kimyasal bilesimi.

Oksit Bilesen (%)
SiO: 72.50

Al2O3 11.42

Fe20s 5.81

MgO 0.25

CaO 1.48

Na20 7.21

K20 0.69

Ogiitiilen bitki 6rnekleri 45-109 micrometre araliginda Loyka Test Sieve

markali elekleri ile Loyka ESM-200 elek sarsma cihazi ile elenerek deneylerde

kullanilmak i¢in hazir hale getirildi.
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Deneylerdeki ¢ozelti ve siispansiyonlarin pH ayarlamalari analitik safliktaki
NaOH ve HCI ¢ozeltileri kullanilarak yapildi. pH 6lgiimlerinde XS Instruments pH8
Ph/mV/Temp model pH metre ve kombine cam elektrotu kullanildi. Olgiimler

oncesinde cihaz, Thermo standart pH (4, 7, 10) tamponlar1 kullanilarak kalibre edildi.

Deneylerde kullanilan ¢6zelti ve siispansiyonlar JKI Jk-Msh-Pro Markali
termostatli manyetik karistirict ile karistirildi ve siispansiyonlardan kati partikiillerin
uzaklastirilmasi i¢in General Purpose Laboratory Centrifuge M 615M Santrifiij cihazi
kullanildi.

Cozeltilerin absorbans olgtimleri UVWIin5 Software Marka UV-Vis cihazinda
yapildi. IR spektrum analizleri ise Perkin Elver FTIR-ATR cihazinda yapilda.

Deneylerde segilen bazi 6rneklerin morfolojik goriintiilemelerinde ise SEM

cihazi kullanildi.

2.2  Aromatik Bitki Siispansiyonlarimin Hazirlanmasi

Deneylerde kullanilan aromatik bitki ¢dzeltilerinin hazirlanmasi su sekilde

gerceklestirildi:

Oncelikle &giitiilmiis ve elenerek 45-105pum araligindaki tane boyutuna
getirilen aromatik bitki Ornekleri farkli pH ve sicakliklardaki 100-600 mL
araliklarindaki saf su orneklerine 0,1-3,0 g araliginda eklenerek silispansiyonlar
hazirlandi. Siispansiyonlarin pH’ lar1 dogal (pH 3,34) — pH 12,00 araliginda olacak
sekilde ayarlandi. Hazirlanan siispansiyonlar termostatli manyetik karistirict ile 400-
500 rpm karistirma hizinda 0-24 saat araliginda karistirildi. Belirli bir siire sonunda
karistirtlan siispansiyonlar kati partikiillerinden ayrilmasi i¢in siizme ve santrifiij
islemlerinden gecirildi. Boylece deneysel calismalarda kullanilacak siispansiyonlar

hazirlandi.

2.3 Siispansiyonlarin Absorbans Degerlerinin Ol¢iimii

Deneylerde hazirlanan aromatik bitki slispansiyonlarinin yukarida agiklandigi
sekilde slizme ve santrifiij islemleri sonucunda dogal, renkli ¢ozeltileri elde edilmistir.
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Manyetik karigtirict ile karigtirma siiresinin, hizinin, aromatik bitki miktarinin,
stispansiyonun pH ve sicakligimin optimizasyonlari i¢in UV-Visible cihaz1 ile

¢ozeltilerin en yliksek absorbanslarin da Ki dalga boyu (Amax) taramalar1 yapildi.

2.3.1 Hibiskus miktarinin absorbans degerleri ile degisimi

Deneylerde 0,1-0,6 g hibiskus miktarlarinin 400 rpm karistirma hizinda ve
karistirma hiz1 uygulamadan absorbans degeri belirlenmistir. Ilk olarak siispansiyonun
herhangi bir karistirma veya g¢alkalama hizi olmaksizin; 45-105 um tane boyutunda
0,1 ile 0,6 g araliginda secilen hibiskus tanecikleri, oda sicakliginda (20° C) dogal pH’
daki (pH 3,34), 100 mL saf su igerisine eklendi. 30 dakika sonra siispansiyonlardan
belirli hacimlerde ornekler alinarak sanrifiij islemi sonunda absorbans degerleri

olcildi.

2.3.2 Karnstirma siiresi ve hizinin absorbans degerleriyle degisimi

Stispansiyonlarin  Amax’larinin belirlenmesi ve deneylerin gergeklestirilme
siirelerinin belirlenmesi i¢in ¢esitli parametrelerde absorbans dl¢iimleri yapilmistir. {1k
olarak siispansiyonun herhangi bir karigtirma ve ¢alkalama hizi olmaksizin; 45-105
um tane boyutu araliginda 0,5 g hibiskus, oda sicakliginda (26 °C) dogal pH’daki 100
mL saf su icerisine eklendi. Siispansiyondan 0-60 dakika arasinda belirli hacimlerde
ornekler alinarak sanrifiij 1islemi sonunda absorbanslar1 6l¢iildii. Sonrasinda ise ayni
parametrelerde siispansiyon 400 rpm karistirma hizinda karistirilarak Amax degerinde

absorbans dlgiimleri yapildi.

2.3.3 Siispansiyonlarm pH’ lar ile absorbans degerlerinin degisimi

Deneysel ¢alismalarda, 45-105 um tane boyutundaki 0,5 g hibiskus, 36,5 °C’
deki 100 mL saf su icerisine eklenerek 30 dakika siire ile 400 rpm karistirma hizinda
karistirtlarak farkli absorbans degerleri belirlenmistir. Siispansiyonlarin pH degerleri

3,34-12,00 araliginda olacak sekilde ayarlanmustir.

23



2.3.4 Siispansiyonlarin sicakhiklariyla absorbans degerlerinin degisimi

Deneysel ¢aligmalarda, 45-105 um tane boyutundaki 0,5 g hibiskus, dogal pH’
da (pH 3,34) 100 mL saf su igerisine eklenerek 30 dakika siire ile herhangi bir
karistirma islemi yapilmadan absorbans degerleri belirlenmistir. Siispansiyonlarin

sicakliklar1 degerleri 26, 36,5, 60, 80 ve 100 °C olacak sekilde ayarlandi.

2.4  Hibiskus Iceren Siispansiyonlardan Dogal Boyar Maddenin

Diatomit ile Giderimi

Deneysel caligmalarda 36,5 °C’de 100 mL saf su igerisine 45-105 um tane
boyutu araliginda 0,5 g hibiskus konularak 30 dakika boyunca 400 rpm karistirma
hizinda ¢alkalanarak siispansiyonlar elde edildi. Daha sonra mavi bantli siizge¢

kagidindan siispansiyonlar siiziilerek dogal renkdeki boyar madde c¢ozeltileri elde

edildi.

2.4.1 Hibiskus iceren cozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit ile

zamana bagh giderimi

Hibiskus siispansiyonlarindan elde edilen 100 mL ¢ozeltiye 0,5 g ve 45-105
um, tane boyutunda diatomit eklenerek, oda sicakliginda (25,5 °C), 400 rpm karistirma
hizinda, ¢6zeltinin dogal pH’ sin da ve 0-90 dakika zaman araliginda absorbans

degerleri olciildii.

2.4.2 Hibiskus iceren cozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit ile

pH’ a bagh giderimi

Hibiskus siispansiyonlarindan elde edilen 100 mL ¢ozeltiye 0,5 g ve 45-105
um, tane boyutunda diatomit eklenerek, oda sicakliginda (25,5 °C), 400 rpm Karistirma
hizinda, pH 3,34 — 8,05 araliklarinda absorbans degerleri 6l¢iildii.
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3. BULGULAR

3.1 Siispansiyonlarim Absorbans Degerlerinin Olgiimii

100 °C’de kaynayan 100 mL saf su igerisinde, 45-105 pm araligindaki tane
boyutuna getirilen 0,5 g hibiskus eklenerek 30 dakika boyunca dogal pH’da (pH 3,34),
oda sicakliginda bekletildi. Siispansiyondan 5 mL santrifiij tiiplerine alinarak 2000
rpm hizinda 5 dakika santrifiij edildi. Kati partikiil icermeyen siispansiyonun fist
kismindan 3 mL 6rnek alinarak UV-Visible cihazinda absorbans Olgtimleri yapildi.
Elde edilen hibiskus ¢ozeltisinin dalga boyu taramasi Sekil 3.1°de verildi. Sekil 3.1°¢
gore hibiskus ¢ozeltisinin maksimum absorbansinin gézlendigi dalga boyu (Amax) 520

nm olarak bulundu.

0.400

0.320

Abs

320 nm
0.250

0,180

0.110 |
130 20 Dalga Boyu (nm) 35

Sekil 3.1: Hibiskus i¢eren ¢dzeltinin dalga boyu taramasi.
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3.1.1 Siispansiyondaki hibiskus miktarinin absorbans degerleri ile

degisimi

Oda sicakliginda (20 °C), 100mL saf su igerisine tanecik boyutu 45-105 um
olan dogal pH’ da hibiskusdan 0,10 -0,25 -0,35 -0,50 -0,60 g eklenerek olusturulan
stispansiyonlar 30 dakika bekletme siiresi sonunda UV-Visible cihazi ile ¢ozeltilerinin
absorbanslar1 dl¢iildii. Deneysel sonuglar Sekil 3.2 ve 3.3’ de gosterildi. Sekillere gore

stispansiyonlardaki artan hibiskus miktarlar1 ile absorbanslarin arttig1 goriildii.

0.380

>
N
>

aq

0_305 -
0,33¢g
0,23g
o220 " ——0,10g
0.190
Dalga Bovu (nm)

Sekil 3.2: Farkli miktarlarda hibiskus i¢eren ¢ozeltilerin dalga boyu taramast.
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Sekil 3.3: Siispansiyonlardaki hibiskus miktarlari ile absorbanslarinin degisimi.

3.1.2 Karistirma siiresi ve hizinin absorbans degerleriyle degisimi

36,5 °C’de, 100mL saf su igerisine tanecik boyutu 45-105 um olan dogal pH’
da hibiskusdan 0,5 g eklenerek karistirma islemi yapmadan elde edilen siispansiyonlar
5-120 dakikadaki siireleri sonunda UV-Visible cihazi ile ¢6zeltilerinin absorbanslari
Olctildii. Deneysel sonuglar Sekil 3.4 ve 3.5°de gosterildi. Sekil 3.4°e gore hibiskusun
siispansiyonlardaki artan bekleme siiresi ile ¢ozeltilerinin absorbanslarinin 30.

dakikaya kadar artt1g1 daha sonra bir miktar azaldig1 goriildii.
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Sekil 3.4: Hibiskus i¢eren ¢ozeltinin dalga boyu taramalarinin farkls siirelerdeki degisimi.
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Sekil 3.5: Hibiskus i¢eren ¢ozeltinin absorbanslarinin farkli siirelerdeki degisimi.
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Sekil 3.6, oda sicakliginda (24 °C), 100mL saf su igerisine tanecik boyutu 45-
105 um olan dogal pH’ da hibiskusdan 0,5 g eklenerek 400 rpm de karistirilarak
olusturulan siispansiyonlarin 5-120 dakika sonundaki absorbanslari 6l¢iildii. Deneysel
sonuglar Sekil 3.6 ve 3.7’de gosterildi. Sekil 3.6’ya gore hibiskusun
stispansiyonlardaki artan bekleme siiresi ile ¢ozeltilerinin absorbanslarinin yaklasik

olarak birbirine yakin oldugu goriildii.
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Sekil 3.6: 400 rpm hizinda karistirilan hibiskus iceren ¢6zeltinin dalga boyu taramalarinin farkl
stirelerdeki degisimi.
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Sekil 3.7: 400 rpm hizinda karistirilan hibiskus i¢eren ¢ozeltinin absorbanslarinin farkli siirelerdeki
degisimi.
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3.1.3 Siispansiyonlar pH’ lar1 ile absorbans degerlerinin degisimi

36,5 °C’de tanecik boyutu 45-105 um olan 0,5 g hibiskus 100 mL saf su
igerisine eklendi. 30 dakika siireyle 400 rpm karistirma hizinda silispansiyon
kanistirildi.  Siispansiyondan kati partikiiller siizge¢ kagidi ile ayrildiktan sonra
¢ozeltisinin pH degerleri 0,1M NaOH ile pH 4.00, 5.00, 6.00, 7.00, 7.50, 8.00, 9.00,
10.00, 11.00, 12.00 olacak sekilde ayarlandi. Sekil 3.8 ve 3.9’da bu ¢ozeltilerin dalga

boyu taramalar1 ve absorbanslarinin degisimi gosterildi.
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Sekil 3.8: Farkli pH degerlerindeki hibiskus igeren ¢ozeltilerin dalga boylarinin taramasi.

30



Absorbans

0.2 0162 0152 0145 0138 013 0132 0,128 0,129
———0

01 0,142

pH

Sekil 3.9: Farkli pH degerlerindeki hibiskus igeren ¢ozeltilerin absorbanslariin degisimi.

3.1.4 Siispansiyonlarin sicakliklariyla absorbans degerlerinin degisimi

25, 36.5, 60, 80 ve 100 °C sabit sicakliklardaki 100’er mL saf su igerisine,
tanecik boyutu 45-105 pum olan hibiskusdan 0,5 g alinarak 30 dk. siireyle bekletildi.
Bu siire sonunda kati partikiiller ¢ozeltiden ayrilarak ¢ozeltilerin dalga boyu taramalari

ve absorbans degisimleri Sekil 3.10 ile Sekil 3.11°de gosterildi.

31



Absorbans

2_C00

Ab
S0=C
1.800 |
l(I)O°C
B 36,5°C 6°|°C
I 26:|C
0.200|
>00 Dalza Bovu (nmY S

Sekil 3.10: Hibiskus igeren ¢gozeltilerin farkli sicakliklardaki dalga boyu taramalari.
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Sekil 3.11: Hibiskus igeren ¢ozeltilerin farkli sicakliklardaki absorbans degisimleri.
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3.2 Hibiskus Iceren Siispansiyonlardan Dogal Boyar Maddenin
Diatomit ile Giderimi

Hibiskus siispansiyonlarindan elde edilen 100 mL ¢ozeltiye 0,5 g ve 45-105
um, tane boyutunda diatomit eklenerek, oda sicakliginda (25,5 °C), 400 rpm karistirma
hizinda, ¢ozeltinin dogal pH’sin da ve 0-90 dakika zaman araliginda absorbans

degerleri Olciildii. Deneysel sonuglar Sekil 3.12 ve Sekil 3.13’de gosterildi.

0.310
Abs
0250
0 dk
25 dk 15 dk I
20 dk 10 dk
0.205 l N 1dk
R W N . 5 dk
— 25 dk
0,150}~ ot 2SS e e
] N \\’/'Q — ~
30 dk _ | e
60k gl =
45dk
0,100 -
490 520 540 Dalga Boyu (nm) 550

Sekil 3.12: Diatomit ile boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.13: Diatomit ile boyar madde giderimine ait absorbans degisimi.

3.2.1 Hibiskus iceren cozeltilerden dogal boyar maddelerin diatomit ile

pH’ ya bagh giderimi

Hibiskus siispansiyonlarindan elde edilen 100mL c¢ozeltiye 0,5 g ve 45-105
um, tane boyutunda diatomit eklenerek, oda sicakliginda (25,5 °C), 400 rpm karistirma
hizinda, pH 3,75 — 8,05 araliklarinda absorbans degerleri 6lgiildii. Deneysel sonuglar
Sekil 3.14 ve Sekil 3.15°de gosterildi.
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Sekil 3.14: pH 3,75 de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.15: pH’ 3,75’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.16: pH 4,02' de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.17: pH’ 4,02’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.18: pH 4,31' de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.19: pH’ 4,31’ de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.20: pH 5,06’da Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.21: pH 5,06'da diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.22: pH 5,55'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.23: pH 5,55’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.24: pH 6,26'da diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.25: pH 6,26°da Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.26: pH 6,51'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.27: pH 6,51°de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.28: pH 7,00'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.29: pH 7,00’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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Sekil 3.30: pH 8,05'de diatomit kullanarak boyar madde giderimine ait dalga boyu taramasi.
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Sekil 3.31: pH 8,05’de Diatomit ile boyar madde gideriminin pH’a bagli olarak absorbans degisimi.
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4. SONUC VE ONERILER

4.1  Hibiskus Siispansiyonlarinin Absorbans Degerleri

Sekil 3.1°de hibiskus ¢icekleri kullanilarak olusturulan siispansiyonlar Boliim
3.1’de anlatildigi parametrelerde UV-Visible cihaz1 ile dalga boyu taramasi
yapildiginda maksimum absorbansa karsilik gelen dalga boyu (Amax) 520 nm olarak
bulundu. Hibiskus iceren ¢ozeltilerde ¢dzeltiye renk veren organik maddeler genel
olarak antosiyaninlerdir. Antosiyaninlerin temel kimyasal yapis1 asagida Sekil 4.1°de

gosterildi.

OH

O+

Sekil 4.1: Antosiyanin molekiiliiniin yapist.

Dogal pH’da antosiyanin molekiilleri igeren ¢ozeltiler kirmizi renklidir ve
yukaridaki molekiil yapisindaki gibi katyonik formdadir. Bu katyonik form flavilyum
katyonu seklinde isimlendirilir. Yapida konjiige pi baglar1 iceren aromatik halkalar
bulundugundan Amax degeri goriiniir bolge olan 520 nm civarinda ¢ikmaktadir. Benzer

durumlar Fernando ve Senadeera ile Vankar ve Shukla tarafindan da gézlenmistir [89].
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4.2  Hibiskus Miktarimin Absorbans Degerine Etkisi

Sekil 3.2°de goriildiigi gibi 0,10- 0,25- 0,35- 0,50 g hibiskus i¢eren ¢ozeltilerin
dalga boyu taramasinda Amax degerleri degismezken absorbans degerleri artan hibiskus
miktarina baglh olarak artti. Bu durum ¢ozeltide antosiyanin molekiillerinin
derisimlerindeki artmaya bagli olarak agiklandi. Farkli miktarlarda hibiskus iceren

¢ozeltilerin absorbanslarindaki artig Sekil 3.3’de gosterildi.

4.3  Hibiskus Siispansiyonlarimin Karistirllma Siiresi ve Hizinin

Cozeltisinin Absorbans Degerine Etkisi

Sekil 3.4 ve 3.5’den gorildiigii gibi, 5, 15, 30, 60 ve 120. dakikalarda
stispansiyonlardan alinan ¢ozelti 6rneklerinin absorbanslarinin degisimi 30. dakikaya
kadar artmaktadir. Bu deneysel parametrelerde 30. dakikaya kadar hibiskusun
yapisindaki antosiyaninlerin ¢ozelti ortamina gegtigi diistiniildii. 30. dakikadan sonra
absorbansta artis gdzlenmemektedir. Dolayisiyla siispansiyonlarin hazirlanmasi ve
¢oOzelti formuna getirilmesi i¢in yeterli olan siire 30 dakika olarak diigtiniildii. Sekil
3.6 ve 3.7°de farkli olarak siispansiyon 400 rpm hizinda karistirilmistir. Karistirmanin
etkisiyle tiim zaman parametrelerinde ¢ozeltilerin absorbans degerleri yaklasik olarak
birbirine yakin ¢ikmistir. Sonug olarak bu karigtirma hizinda absorbansin zamanla olan

degisiminde anlamli bir farklilik gézlenmedi.

4.4  Siispansiyonlarin pH’ larinin Absorbans Degerlerine Etkisi

Sekil 4.2°de hibiskus ¢ozeltilerinin dogal pH’dan baslayarak pH 12,00’ye

kadar olan renk degisimleri goriilmektedir.
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Sekil 4.2: Farkli pH degerlerindeki hibiskus igeren ¢ozeltiler.

Stispansiyonlarin  dogal pH degerleri yaklasik olarak 3.34 civarinda
degismektedir. Bu pH degeri civarinda hibiskus ¢ozeltilerinin rengi kirmizi iken
eklenen hidroksil iyonu ile renk saritya dogru degismektedir. Bu degisim ¢ozelti
icerisindeki antosiyaninlerin OH™ iyonu varliginda konjuge ¢ift baglarindaki elektron
gecisleri ve yapidaki konformasyonel degisiklikden oldugu sdylenebilir. Sekil 4.3°de,

antosiyaninlerin H" ve OH" iyonu varligindaki denge durumu asagida gosterilmistir.

OH Sophorose OH Sophorose

OH

Flavyliurm cation

pH>3 d Carbirol pseudobase

OH pH<=<45

Flavylium cation
pH >3 red

Sekil 4.3: pH’ a bagli olarak degisen antosiyaninlerin komformasyonu.
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Sekil 4.3°de pH >3 oldugunda antosiyaninler flavilyum katyonu seklindedir ve
¢ozelti kirmiz1 renklidir. Eklenen OH™ iyonu ile pH 4,5 civarina kadar ¢ozeltinin pH
degeri yiikseltildiginde flavilyum katyonu karbinol bazina dontismektedir. Flavilyum
katyonu igceren ¢ozeltinin pH’1 6-7 civaria getirildiginde molekiilden su ¢ikisiyla
anhidro bazi1 olusmaktadir. Sonu¢ olarak hibiskus ¢ozeltisindeki pH degisimleri
molekiiliin komformasyonal degismelerine neden olmakta buna bagli olarak da
¢Ozeltinin goriiniir bolgedeki rengi, absorbans degeri ve Amax biiyiikliikleri
degismektedir. Sekil 4.4°de hibiskus ¢ozeltilerinin artan pH ile dalga boyu degisim
spektrumlar1 goriilmektedir. Dogal pH’da Amax 520 nm iken pH 4,00, 5,00 ve 7,00’de
strastyla 523,527 ve 572 nm olmaktadir.

pH 3,34 pH 4,00

520 nm

523 nm

pHEN pH 7,00

572 nm
527 nm

Sekil 4.4: Artan pH ile hibiskus ¢ozeltilerinin dalga boyu spektrumlari.
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45  Siispansiyonlarin Sicakliklarimin Absorbans Degerlerine Etkisi

Sekil 3.10°de goriildiigi gibi stispansiyonlarin sicakligi 26 °C’den 100 °C’ye
kadar arttirildi. Cozelti ortamina gegen antosiyanin miktarlar1 26 ve 36,5 °C’de
birbirine yakinken 60,80 ve 100 °C’lerde de birbirlerine yakin oldugu goriildii.
Sekilden sicakligin artmasiyla ¢ozelti ortamina gegen antosiyanin miktarinin arttigi
soylenebilir. Ancak 60 °C’den sonra 6nemli bir artis gézlenmedi. Tim sicaklik
degerlerinde ¢ozeltilerin Amax biiyiikliikleride yaklasik olarak birbirine esit oldugu

bulundu.

4.6  Diatomit ile Hibiskus Cozeltilerinden Dogal Boyar Maddenin
Giderimi

Hibiskus ¢ozeltilerinde ¢ozeltiye rengini veren dogal boyar madde yukarida
anlatildig1 gibi antosiyanin bilesikleridir. Sekil 4.1°de bu antosiyanin molekiiliiniin
temel yap1 formiilii gosterildi. Sekle gore dogal pH’da antosiyaninler katyonik formda
bulunmaktadir. Dogal pH’da olan hibiskus ¢ozeltisine Sekil 3.12°deki deneysel
parametrelerde diatomit eklendiginde zamana bagl olarak ¢dzeltinin absorbasindaki
degisim Sekil 3.13’de gosterildi. Sekil 3.13’e gore ¢ozeltilerin absorbanslarindaki
degisim 15. dakikaya kadar hizli bir sekilde artarken 15. dakikadan sonra absorbansta
degisimler onemli 6lciide gbzlenmedi. Sekle gore 15. dakikadan sonra antosiyanin ile
diatomit arasindaki etkilesimin dengeye yaklastigi goriildii. Asagidaki Sekil 4.5°de

antosiyanin ile diatomit arasindaki etkilesimin mekanizmasi gosterilmeye ¢aligildi.
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Sekil 4.5: Diatomit ile antosiyanin arasindaki etkilesim.

Sekil 4.5’de dogal pH’da olan hibiskus ¢6zeltisi igerisindeki katyonik formdaki
flavilyum molekiilii ile diatomit yiizeyinde dogal olarak bulunan negatif yiiklii oksit
yiizeyleri arasinda elektrostatik bir etkilesimin oldugu sdylenebilir. Bu etkilesim
sayesinde flavilyum molekiilleri diatomit yiizeyine tutunmakta yani adsorbe
olmaktadir. Bu sayede c¢ozelti ortaminda flavilyum molekiilleri diatomit ile
giderilmekte ve buna bagl olarakta ¢ozeltinin 520 nm’deki absorbans degeri
diismektedir. Sekil 3.13’e gore 15. dakikadan sonra diatomit yiizeyindeki aktif oksit
gruplart ¢ozeltideki flavinyum katyonlariyla tamamina yakini etkilesime girerek

adsorpsiyonun denge durumuna ulastigi sdylenebilir.
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4.7 Diatomit ile Hibiskus Cozeltilerinden Dogal Boyar Maddenin pH’a
Bagh Giderimi

Sekil 4.6’da diatomit kullanilarak hibiskus ¢dzeltilerinden dogal boyar
maddelerin giderim yiizdesi pH’a bagli olarak gosterildi. Boyar maddelerin giderim

yiizdeleri agagidaki Denklem 4.1 ile hesaplandi:

% Giderim = 22="2%x100 (4.1)

o

Ao: Cozeltinin baglangictaki absorbans degeri
Ason: Cozeltinin dengedeki absorbans degeri

% Giderim: Cozeltiden diatomit yiizeyine tutunan dogal boyar maddenin kiitlece

yiizde miktar1

% Giderim
N N
= (o))

w
»

32,1
31 29,3
26,9
26
21
3 4 5 6 7

pH

Sekil 4.6: Diatomit ile hibiskus ¢dzeltilerinden dogal boyar maddenin pH’a bagli giderim yiizdeleri.
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Sekil 4.6’dan goriildigii gibi hibiskus ¢ozeltilerinin dogal pH’ina yakin pH
degerlerinde diatomit ile giderim yiizdeleri %60,9 oranlarina kadar ¢ikarken ¢ozeltinin
pH degeri yiikseldikce bu giderim yiizdeleri de azalmaktadir. Bu durum yiiksek
pH’larda c¢ozeltilerdeki antosiyanin molekiillerini konformasyon degisikliklerine
baglanabilir. Yiiksek pH’larda c¢ozeltilerdeki flavilyum katyonu Bolim 4.4°de
aciklandig1 gibi katyonik formdan karbinol ve anhidro baza doniismektedir.
Dolayisiyla diatomit yiizeyi ile elektrostatik olarak etkilesime girecek katyonik
molekiiller azalmaktadir. Bunun sonucu olarakta ¢ozeltiden diatomit ile giderilen
dogal boyar madde miktarinda da azalma gozlenmektedir. Yiiksek pH’larda dogal
boyar maddenin diatomit ile etkilesiminin yapisindaki hidroksil gruplari ile oldugu

sOylenebilir.
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