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OZET

TARTRAZININ ULTRASONIKASYON VE ULTRAVIYOLE DESTEKLI YONTEMLE
SULARDAN GIDERIMININ ARASTIRILMASI

Kimyasal atiklar, tatlandiricilar ve renklendiriciler igme sularina karigtiginda insan sagligi basta
olmak tizere diger canlilarin saghigimi tehdit etmektedir. Tartrazin azo boyarmadde grubuna ait olan bir
sentetik renklendirici olup ambalajli gida besinleri, alkolsiiz mesrubat igecekleri ve daha birgok alanda
kullanilan bir katki maddesidir. Cevreye ve i¢gme sularina karisarak sagligimizi tehdit eden bu boyar
maddenin sulardan giderilmesi i¢in etkili ve ¢evre dostu yontemler gerekmektedir. Literatiirde tartrazin
ile ilgili yapilan birgok degradasyon yontemlerinden en etili olanlari ultraviyole 1sinlamasi veya farkli
ekstraksiyon teknikleri veya adsorpsiyon ile giderime dayanmaktadir. Yapilan bu ¢alisma tartrazinin
sulardan giderilmesi i¢in ultraviyole isinlamasi1 ve ultrasonik ses ve H,O, kombine sisteminin
kullanilmasina dayanmaktadir.

On deneme caligmalarinda ultraviyole ve ultrasonikasyon yontemleri beklendigi verim
almmadig1 icin UV/ H,0» / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yontemi ile yiiksek verim
elde edilmistir. 3D grafiklerinde bu {i¢ sistemin kombinasyonu ile H,O>’nin daha etkili oldugunu
gostermistir. Bu kombine degradasyon sisteminde ultrasonik ses dalgalarinin titresimiyle HO"
radikalinin olusumu ve ultraviyole 15101 ile degradasyon islemini tetikler ve yiiksek verim elde ederek
renk giderimini saglar.

Cevap Yiizey Metodu (CYM) deney prosesinin olusturulmasi ve en uygun hale getirilmesi i¢in
kullanilan, degisken parametrelerin uyumunu ¢oziimleyen istatistige dayali bir modelleme teknigidir.
CYM ile tartrazinin sulardan giderimi i¢in uygulanan bu yeni yontemin optimizasyonu saglanmis olup
tahmini degerler belirlenmis ve tahmin edilen degerlerin deneysel degerlere yakinligr ile
karsilagtirilmistir. Prosesin giivenilirligini degerlendirmek igin ANOVA testi yapilmigtir. Modelin F ve
p degerleri sirasiyla 67,77 ve <0.0001 olarak elde edilmistir. R? ve diizeltilmis R? sirasiyla 0,9839 ve
0,9694 olarak elde edilmistir. Cevap yilizey metodunun merkezi kompozit tasarimina gore uygulana
modelde tartrazin, %71,93 Amplitiid, 90 dakika islem siiresinde ve 10 mM H»0,’de %90,96 oraninda
giderilmistir.

Anahtar Kelimeler: Tartrazin, Ultraviyole, Ultrasonikasyon, Hidrojen Peroksit, Su aritimi
Damisman: Dog. Dr. Erdal YABALAK, Mersin Universitesi, Kimya Anabilim Dali, Mersin.

ikinci Damisman: Prof. Dr. Ahmet Murat GiZiR, Mersin Universitesi, Kimya Anabilim Dali, Mersin.



ABSTRACT

INVESTIGATION OF THE REMOVAL OF TARTRAZINE FROM WATER BY
ULTRASONICATION AND ULTRAVIOLET ASSISTED METHOD

Chemical wastes, flavorings, and colorants threaten the health of other living things, especially
human health when mixed with drinking water. Tartrazine is a synthetic colorant belonging to the azo
dyestuff group and is an additive used in packaged foods, soft drinks, and many more. Effective and
environmentally friendly methods are required to remove this dyestuff, which threatens our health by
mixing with the environment and drinking water. Among the many degradation methods in literature,
the most effective ones are based on removal by ultraviolet irradiation or different extraction techniques
or adsorption. This study is based on the use of a combined system of ultraviolet irradiation, ultrasonic
sound and H»0- to remove tartrazine from water.

High efficiency was obtained with the UV/ H,O; / Ultrasonic assisted combined degradation
system method, since the ultraviolet and ultrasonication methods did not achieve the expected efficiency
in the pre-trial studies. In 3D graphics, it has been shown that H,O, is more effective with the
combination of these three systems. In this degradation combined system, the vibration of ultrasonic
sound waves triggers the formation of HO radicals and the degradation process with ultraviolet rays and
provides high efficiency and color removal.

The Response Surface Method (RSM) is a statistical modeling technique that analyzes the fit of
variable parameters, used to establish and optimize the experimental process. Optimization of this hew
method for the removal of tartrazine from waters by RSM has been achieved and estimated values have
been determined and compared with the closeness of the estimated values to the experimental values.
ANOVA test was performed to evaluate the reliability of the process. F and p values were obtained as
67.77 and <0.0001, respectively. R? and adjusted R? were obtained as 0.9839 and 0.9694, respectively.
According to the central composite design of the response surface method, tartrazine was removed by
71.93% Amplitude, 90 minutes treatment time and 90.96% in 10 mM H;0O- in the model applied.

Keywords: Tartrazine, Ultraviolet, Ultrasonic, Hydrogen Peroxide, Water treatment

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Erdal YABALAK, Mersin University, Department of Chemistry,
Mersin.

Second Supervisor: Prof. Dr. Ahmet Murat GiZIR, Mersin University, Department of Chemistry,
Mersin



TESEKKUR

Degerli danisman hocam Dog. Dr. Erdal YABALAK ’a yiiksek lisans egitimim boyunca kendi
caligmalart ile bana ilham olan, bilgi ve tecriibelerini esirgemeyen, maddi ve manevi destegi i¢in en
derinden minnettarligimi ifade etmek istiyorum.

Tez projemi imkanlar dahilinde destekleyen anlayis gbsteren hosgoriisii ile arkamda duran
degerli ikinci danisman hocam Prof. Dr. Ahmet Murat GIZIR e tesekkiir ederim

Calismalarim boyunca hem arastirma hem de kariyerim hakkinda verdigi bilgileri ve her konuda
bilinglendirdigi, motivasyonlar ile yonlendiren Mersin Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Kimya
Anabilim Dal1 yiiksek lisans 6grencisi Maryam Alnuaimy’e tesekkiir ederim.

Lisans ve yliksek lisans egitimim boyunca yanimda olan hi¢bir konuda destegini esirgemeyen
Mersin Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Kimya Anabilim Dali yiiksek lisans 6grencisi Maya

Nobatova’ya tesekkiir ederim.

Tiim yasamimda zorluklarm iistesinden gelmem igin her daim yanimda olan AILEM’e sonsuz
minnettarim.

Vi



ICINDEKILER

Sayfa
IC KAPAK i
ONAY ii
ETIK BEYAN iii
OZET iv
ABSTRACT %
TESEKKUR Vi
ICINDEKILER vii
TABLOLAR DIZiNi iX
SEKILLER DiZiNi X
SIMGELER VE KISALTMALAR Xi
1. GIRIS
2. KAYNAK ARASTIRMALARI 4
2.1. Tartrazin 4
2.2. Ultraviyole 8
2.2.1. UV fotokatalitik boya degradasyonlari 10
2.3. Ultrasonikasyon 11
2.3.1. Ses Dalgalari 11
2.3.2. Ses dalgasinin 6zellikleri 12
2.3.3. Ultrasound sistem mekanizmast 15
2.3.4. Kirleticilerin gideriminde Ultrasonikasyonun kullanimi 17
2.4. Hidrojen peroksit 18
2.5. Cevap Yiizey Metodolojisi 19
3.MATERYAL VE YONTEM 22
3.1 Materyal 22
3.1.1. Calismada Kullanilan Cihaz ve Kimyasallar 22
3.1.2. Ultrasound sistemi 22
3.1.3 Ultraviyole Lambasi 23
3.1.4 UV Spektroskopisi 23
3.1.5. Su banyosu 24
3.2. Yontem 25
3.3. UV spektrofotometresi ile yapilan kantitatif analiz yontemi 25
3.3.1. UV fotolitik Degradasyon Y ontemi 26
3.3.2. Ultrasonik Destekli Degradasyon Y ontemi 26
3.3.3. Kombine UV fotolitik- Ultrasonik destekli Degradasyon Y 6ntemi 26
3.3.4. UV/ H,0; Degradasyon Yontemi 26
3.3.5. H20; / Ultrasonik Destekli Degradasyon Y ontemi 27
3.3.6. UV/ H,0. / Ultrasonik destekli kombine Degradasyon Y dntemi 27

Vil



3.4. CYM metodu 27

3.5. Toplam organik karbon (TOK) metodu 27
4. BULGULAR ve TARTISMA 29
4.1. On denemeler 29
4.2. UV/ H,0; / Ultrasonik destekli kombine Degradasyon Yonteminde Uygulanan CYM Modelinin

Degerlendirilmesi 32
4.3 Toplam organik karbon (TOK) giderimi 45
5. SONUCLAR VE ONERILER 46
KAYNAKLAR 47
OZGECMIS 54

viii



TABLOLAR DiZiNi

Sayfa
Tablo 3.1. Calismada kullanilan ultrasound sistemin 6zellikleri. 22
Tablo 3.2. Ultraviyole lambanin 6zellikleri 23
Tablo 3.3. Calismada kullanilan UV cihaz tiirii ve dzellikleri 23
Tablo 3.4. Calismada kullanilan Su banyosu 6zellikleri 24

Tablo 3.5. Merkezi Kompozit Tasarimdaki (MKT) bagimsiz parametrelerin seviyeleri ve kodlart. 27
Tablo 4.1. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde metodunda elde edilen

deneysel ve hesaplanan renk giderim yanitlari ve kalint1 degerleri. 33
Tablo 4.2. Sirali Model Kareler Toplami renk giderimi 34
Tablo 4.3. UV/ H20: / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM

modelinin ANOVA sonuglari 34
Tablo 4.4. UV/ H,0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM

modelinin regresyon katsayilari 35
Tablo 4.5. Kodlanmig Faktorler A¢isindan Katsayilar 36
Tablo 4.6. Tartrazin UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde elde edilen

renk giderim ve TOK giderim degerleri 45




SEKILLER DiZiNi

Sayfa
Sekil 2.1. Tartrazin yapis1 4
Sekil 2.2. Tartrazinin toz hali ve sulu ¢6zeltisi 5
Sekil 2.3. Tartrazinin Fenilhidrazin-p-siilfonik asit ve oksaloasetik ester ile kondenzasyonuna dayanan
sentez tepkimesi 5

Sekil 2.4. 4-amino benzen siilfonik asidin ve sodyum nitritin tartrazinin saflastirilmasi ve sodyum

tuzunun sentez tepkimesi 6
Sekil 2.5 Bir madde tarafindan 1sinin absorplanmasi 9
Sekil 2.6. Ultrasound frekans araligi 13
Sekil 2.7. Cesitli ultrasonik sistemler: a) ultrasonik banyo b) sivi gida isleme i¢in kullanilan batch tipi
prob sistemi ve c) siirekli prob sistemi 16
Sekil 3.1. Calismada kullanilan ultrasonik homojenizator 22
Sekil 3.2. Calismada kullanilan Ultraviyole Lamba 23
Sekil 3.3. Calismada kullanilan UV spektroskopisi 24
Sekil 3.4. Calismada kullanilan Su banyosu 6zellikleri 25
Sekil 4.1. UV fotolitik degradasyon yontemi 29
Sekil 4.2. Ultrasonik destekli degradasyon yontemi 30
Sekil 4.3. Kombine UV fotolitik- Ultrasonik destekli degradasyon yontemi 30
Sekil 4.4. UV/ H,0; degradasyon yontemi 31
Sekil 4.5. H,O,/ Ultrasonik Destekli Degradasyon Y6ntemi 31
Sekil 4.6. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon grafigi 32
Sekil 4.1. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin gergek ve tahmin edilen degerleri arasindaki korelasyon. 37
Sekil 4.2. UV/ H;0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin normal ve kalint1 ¢izim arasindaki korelasyon. 38
Sekil 4.3. UV/ H,0- / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinde Kalintilarin deneysel ¢aligmalara kars1 grafigi. 39
Sekil 4.4. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinde gercek faktdr kodlama ve referans sapma noktalari. 40
Sekil 4.5. UV/ H,0- / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde uygulama siiresi ve
amplitiidiin renk giderimi {izerindeki birlesik etkileri. 41
Sekil 4.6. UV/ H,0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde H,O. ve
amplitiidiin renk giderimi lizerindeki birlesik etkileri. 42
Sekil 4.7. UV/ H;0- / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulama siiresi
ve H>O; renk giderimi tizerindeki birlesik etkileri. 43
Sekil 4.8. UV/ H;0- / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem modelinde uygulanan CCD
modelinin kiip grafigi. 44




SIMGELER VE KISALTMALAR

Kisaltma/Simge Tanim
uv Ultraviyole
CCD Merkezi Kompozit Tasarim
H20, Hidrojen Peroksit
CYM Cevap Yiizey Metodolojisi
EF Elektro Fenton
MHz Megahertz
kHz Kilohertz
TiO; Titanyum oksit
LPME S1v1 faz mikro ekstraksiyon
SPME Kat1 faz mikro ekstraksiyon
CPE Bulut ekstraksiyonu
WHO Diinya saglik orgiitii
FDA Gida ve tarim orgiitii
E Avrupa
ADI Gunliik tiketilebilir miktar
TOK Toplam organik karbon

Xi



Zhalaladdin JABBIYEV, Yiiksek Lisans Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2023

1. GIRiS

Renklendiriciler ve tatlandiricilar, endiistriyel kullanim alaninda 6nemli bir rol oynayan
kimyasal siniflarindan biridir. Bu kimyasallar, cesitli sektdrlerde kullanilarak iiriinlere cesitli 6zellikler

kazandirmakta ve miisterilerin ilgisini ¢cekmeyi hedeflemektedir.

Renklendiriciler;
- Gida ve icecek sektorii: Renklendiriciler, gida ve igecek tiriinlerine ¢ekici ve gesitli renkler eklemek
i¢cin kullanilir. Ornegin, meyve suyunda canli bir renk elde etmek veya sekerlemelere cekici bir gériiniim

kazandirmak i¢in renklendiriciler kullanilabilir.

- Kozmetik endiistrisi: Makyaj tirlinleri, sa¢ boyalari, tirnak cilalar1 gibi kozmetik {iriinlerde

renklendiriciler kullanilir. Bu, tiriinlere istenilen renkleri vererek ¢ekiciliklerini artirir.

- Tekstil endiistrisi: Kumas boyama islemlerinde renklendiriciler kullanilir. Bu, tekstil iirlinlerine gesitli

renklerin uygulanabilmesini saglar.

Tatlandiricilar;
- Gida ve icecek sektorii: Tatlandiricilar, gida ve icecek {irlinlerine tat vermek veya tathilik diizeyini
artirmak i¢in kullanilir. Seker yerine kullanilan yapay tatlandiricilar, diisiik kalorili veya kalorisiz

iirlinlerin iiretiminde yaygin olarak kullanilir.

- Ilag endiistrisi: Birgok ila¢ formiilasyonunda tatlandiricilar kullanilir. Ozellikle pediatrik ilaglarda

cocuklarin ilaglar1 daha kolay alabilmesi ve tadin hos olmasi igin tatlandiricilar tercih edilir.

Renklendiriciler ve tatlandiricilar, iiriinlere ¢ekici 6zellikler kazandirmanin yani sira tiiketici
tercihlerini de etkileyebilir. Ancak, bazi kimyasallarin insan sagligina ve ¢evreye zarar verebilecegi
unutulmamalidir. Bu nedenle, bu kimyasallarin diizenlemeler altinda {iretilmesi ve kullanilmasi
onemlidir. Uriinlerin etiketlerini kontrol etmek, dogal ve organik segeneklere yonelmek ve giivenilir
markalari tercih etmek, kimyasallarin saglik ve ¢cevre lizerindeki etkilerini azaltmaya yardimci olabilir.
Bununla birlikte, baz1 renklendiricilerin insan saglig1 ve dogal ¢evreye zarar verebilecegi bilinmektedir.
Zararli maddeler igeren renklendiriciler, dogal kaynaklarin tiikkenmesine, su ve topragin kirlenmesine ve
biyolojik ¢esitliligin kaybina neden olabilir. Bazi renklendiricilerin de alerjik reaksiyonlara veya saglik
sorunlarina neden olabilecegi bilinmektedir. Kimyasal iirlinlerin ve siire¢lerin ¢evre dostu ve insan
sagligina zarar vermeyen sekilde tasarlanmasi yesil kimya olarak bilinir. Yesil kimya, tehlikeli
maddelerin azaltilmasi, geri doniisiimiin tesvik edilmesi ve daha siirdiiriilebilir iiriinlerin olusturulmasi
gibi temel ilkelere dayanmaktadir. Kimyasallar, hayatimizin vazgegilmez bir pargasi oldugundan, yeni
iiriinlerin ve endiistriyel gelismelerin temelini olusturur. Bununla birlikte, dogal ¢evreyi ve insan
sagligin1 korumak i¢in bilingli bir sekilde kullanilmalidir. Bu hedefe ulasmak i¢in daha siirdiirtilebilir ve

cevre dostu bir endiistriyel yaklasim, yesil kimya prensipleri tarafindan desteklenir.
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Gida triinlerinin ¢ogunlugunda renklendiriciler ve tatlandiricilar kullanilmaktadir. Gida katki
maddeleri uzun zamandir biliniyor. Tuz ve odun tiitsiisiiniin bilinen en eski katki maddeleri oldugu
diisiiniilmektedir. Gida boyalar1 ilk kez Misirhilar tarafindan MO 3500 yillarinda kullanildi. Milattan
once 3000 yillarinda eti saklamak i¢in yalnizca tuz kullanildi. Milattan 6nce 900 yillarinda hem tuz hem
de odun tiitsiisii gida saklamak i¢in kullanildi. Orta cagda ise gidalara nitrat eklenerek botulizm 6nlenmis
ve etin rengi iyilesmistir. Bugiin, bu maddelerin birgogu ii¢ temel gorevi yerine getirmektedir: kozmetik,

koruyuculuk ve isleme. Zaman iginde bu katki maddelerinin sayis1 4000'e ulasti.

Her iilke, katki kullanimin1 yoneten ulusal diizenlemeler ve resmi ulusal kuruluslara sahiptir.
Avrupa Birligi'nin ortak diizenlemeleri, gida katki maddelerini ii¢ ana kategoriye ayirir: tatlandiricilar,
renklendiriciler ve diger katki maddeleri. Gida katki maddelerinin kullanimini diizenleyen yasalar
vardir. Bu diizenlemeler, besinlerde kullanilan katki maddesinin kotii kullanimint ve saglik iizerindeki
zararh etkilerini 6nlemek icin tasarlanmistir. Birlesmis Milletlere bagh Gida ve Tarim Orgiitii (FAO) ile
(WHO) Diinya Saglik Orgiitii'niin birlikte kurdugu ve Tiirkiye'nin de iiyesi oldugu Uluslararas1 Gida
Kodeks Komisyonu (CAC), renklendiriciler, tatlandiricilar ve diger katki maddeleri ile ilgili
arastirmalar1 diinya ¢apinda yiirlitmektedir. Uluslararasi Gida Kodeks Komisyonu tarafindan kurulan
Gida Katki Maddeleri Uzmanlar Komitesi (JECFA olarak da bilinir) her tiirlii gida katki maddesinin
toksikolojik, karsinojenik, teratojenik ve mutajenik etkilerini belirlemek i¢in deney hayvanlari {izerinde
uzun siireli arastirmalar yiiriitiir. Farmakolojik deneylerin, katki maddesinin yasallik kazanabilmesi i¢in
fare diginda iki degisik hayvanin lizerinde yapilmis olmasi gerekir. Hayvanlara higbir zarar vermeyen
en yliksek dozun %1 veya %2 olmasi gerekir. Paracelsus, toksikoloji biliminin 6nciisii olarak, ‘’Her sey

toksindir ve toksin ile toksin olmayani ayiran dozdur” demistir (Tiilay, 2010).

Sagliga zararli olmadigina karar verilen katki maddesi i¢in "glinliik tiiketilebilir miktar- (kabul
edilebilir giinliik tiiketim = ADI)" degerleri kullanilir. Elde edilen sonuglar, gidalarda kullanilmasinda
sakinca goriilmeyen katki maddeleri ve kullanim sinirlarini belirlemeye yardimci olur. Her iilke, Diinya
Saglik Orgiitii ve FAO ilgili kuruluslari tarafindan kabul edilen standartlara uygun olarak saglik
kuruluslari katki maddelerinin hangi gidalara dahil edilecegini ve bu katki maddelerinin miktarini kendi
kosullarina gore belirler. Katki maddeleri, gida tirlinlerinde gesitli amaglarla kullanilan maddelerdir. Bu
maddeler, hazir gida paketleri tizerinde 6zel adlar ve "E" (European) numarasi ile belirtilir. Avrupa
Birligi iiyesi iilkelerde gida katki maddelerini kodlamak i¢in "E" numaralar1 kullanilmustir. iste katki

maddelerinin kullanim amaglarina gore siniflandirilmasi ve "E" numaralariyla belirtilen bazi 6rnekler:

1. Renklendiriciler E100-E199: Gidalarin renklerini iyilestirmek veya degistirmek icin
kullanilir. Ornekler: E100 Kurkumin (sar1 renk), E120 Karmin (kirmizi renk).

2. Koruyucular E200-E299: Gidalarin raf Omriinii uzatmak ve bakteri, kiif gibi
mikroorganizmalarin olusumunu engellemek igin kullanilir. Ornekler: E200 Sorbik asit, E210 Benzoik

asit.
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3. Antioksidanlar E300-E399: Gidalarin oksidasyonunu onlemek ve bozulmasim engellemek

i¢in kullanilir. Ornekler: E300 Askorbik asit (C vitamini), E306 Tokoferol (E vitamini).

4. Tatlandiricilar E900-E999: Gidalara tat vermek veya tatlarmi gelistirmek i¢in kullanilir.
Ornekler: E951 Aspartam, E951 Sakarin.

"E" kodunu tasiyan katki maddeleri, toksikolojik a¢idan giivenilir kabul edilir ve Avrupa Birligi
tarafindan onaylanmistir (Tiilay, 2010).

Bu renklendiricilerden biri de tartrazin E102 olarak bilinen kimyasaldir. Tartrazinin dogaya olan
zararlarmi1 ortadan kaldirmak icin bir¢ok c¢alisma yapilagelmistir. Tartrazin, ¢esitli yontemler
kullanilarak bozunabilen sentetik bir azo boyadir. Tartrazinin bozunmasi igin bazi yontemler
oksidasyon, elektrokimyasal bozunma ve fotokatalitik bozunma olarak bilinir. Bu tez caligmasinda
renklendirici olarak bilinen tartrazin maddesinin Ultrasonikasyon ve Ultraviyole fotokatalitik bozunma

yontemleriyle sulardan giderimi amaglanmistir.
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2. KAYNAK ARASTIRMALARI

2.1. Tartrazin

Tartrazin, yiyecek ve igeceklere renk vermek i¢in kullanilan kimyasal bir katki maddesidir.
Genelde suda ¢oziilerek sari rengi verir. Alkolsiiz ickilerde, makarna, dondurma, tatli sekerlerde, puding
ve bircok daha ambalajli tiriinlerde kullanilir. Azo boya olarak bilinen tartrazin insanlarda astim, gérme
kaybi, cilt hastalig1 alerjik reaksiyonlara sebep olabilirler. Tartrazin, E-102 olarak bilinen bir kimyasal
olup pirozol halkas1 iceren monoazo yapida sertifikali sentetik bir boya maddesidir (Sekil 2.1). 1884
yilinda Alman Kimyageri Johann Heinrich Ziegler tarafindan ilk kez komiir katranindan sentezlenmistir

(Gahramanli, 2020).

SO;Na

SOaNa

Sekil 2.1. Tartrazin yapisi

Ticari adr: E102 veya FD&C Yellow 5 (Food Drug & Cosmetic Yellow 5).

Kimyasal  adi: Trisodyum 5-hidroksi-1-(4-siilfanato-fenil)-4-(4-siilfanatofenilazo)-H-prizol-
3karboksilat (sodyum tuzu)

Formiilii: CisHoN4Na3zOoS:

Mol kiitlesi: 534.3 g/mol

Kaynama noktast: 870 °C (1598 °F)

Erime noktast: 300 °C (572 °F) (Ameur vd., 2020).

Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri: Tartrazin bir azo boya maddesi oldugu i¢in -N=N- grubu igermektedir.
Tartrazin, turuncu-sar1 renkli toz halinde bir boyadir ve azo boyalari igin siklikla tercih edilen bir
boyadir. Suda yiiksek ¢oziiniirliige sahiptir ve ¢ozlindiigiinde altin saris1 ¢ozeltiler olusturur (Zhang vd.,

2020).
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Sekil 2.2. Tartrazinin toz hali ve sulu ¢6zeltisi (Gahramanli, 2020).

Sentezi: Tartrazin agagidaki tepkimelerle sentezlenebilir:

Sekil 2.3’te Fenilhidrazin-p-siilfonik asidin (1) oksaloasetik ester ile (2) kondenzasyonu,
tartrazinin sentezi i¢in gereklidir. Tepkime iiriinii (3), diazot iceren siilfanilik asit ile karistirildiktan sonra

sodyum hidroksit ile hidrolize edilerek Tartrazin elde edilir (Darwish vd., 2016).
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Sekil 2.3. Tartrazinin Fenilhidrazin-p-siilfonik asit ve oksaloasetik ester ile kondenzasyonuna dayanan
sentez tepkimesi

Sekil 2.4’te petroliin yan {riinii olan 4-amino benzen siilfonik asidin ve sodyum nitritin

tepkimesi sonucunda tartrazin saflastirilarak sodyum tuzu elde edilir (Gahramanli, 2020).
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Tartrazin

Sekil 2.4. 4-amino benzen siilfonik asidin ve sodyum nitritin tartrazinin saflastirilmasi ve sodyum
tuzunun sentez tepkimesi

Azo boyalari, gida ve tekstil endiistrisinde yaygin olarak kullanilan boyalarin biiyiik bir
bo6limiini olusturur. Tartrazin, bu azo boyalardan biridir. Tartrazin, gidalara sar1 renk vermek igin
kullanilir ve bir¢ok gida iirliniinde bulunabilir. Bunlar arasinda sekerleme, alkolsiiz igecekler, enerji
icecekleri, pudingler, misir cipsi, kahvaltilik tahillar, kek karigimlari, krema, ¢orbalar, soslar, toz icecek
karigimlari, spor igecekleri ve hazir gidalar yer alir. Ayrica, tartrazin bazi gida dis1 iriinlerde de
bulunabilir, 6rnegin sabun, kozmetik iiriinler, boya kalemleri ve ilaglar. Tartrazinin saglik iizerindeki
etkileri hakkinda ise bazi insanlarda intolerans veya alerjik reaksiyonlara neden olabilir. Dolayisiyla,

tartrazinin kullanimiyla ilgili saglik acisindan dikkatli olunmasi 6nerilmektedir (Gahramanli, 2020).

Tartrazinin agir1 tiiketimi, deri dokiintiileri, astim krizleri, kurdesen, hiperaktivite, migren gibi
saglik sorunlarina yol agabilir. Norve¢ ve Avustralya gibi bazi iilkelerde kullanimi yasaklanmistir.
Ayrica, tartrazin gevre {izerinde de olumsuz etkilere sahiptir. Gida ve tekstil endiistrisinde kullaniminin
ardindan olusan atik sular, dogaya zarar verebilir. Bu nedenle, tartrazin i¢eren atik sularin temizlenmesi
onemlidir. Elektrokimyasal, adsorpsiyon, fotokatalitik bozunma ve filtrasyon gibi yontemlerle tartrazin

atiklarinin temizlenmesi iizerine ¢aligmalar yapilmaktadir (Gahramanli, 2020).
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Tartrazin ile ilgili calismalarda su igerisinde bulunan renklendirici olarak kullanilan atiklardan
stvi-sivi ekstraksiyon ve kati faz ekstraksiyon ve bulut nokta ekstraksiyonu (Cloud point extraction,
BNE) yapilmistir. En etkili ekstraksiyonlardan biri olarak BNE 6zellikle sulu ¢ozeltilerden hidrofobik
veya amfifilik bilesiklerin ¢ikarilmasi i¢in yararlidir. Hidrofobik analitler, ylizey aktif madde ile miseller
veya diger agregatlarin olusumuyla bulut fazinda ¢oziinerek konsantre hale gelir. Yesil kimya, ¢evresel
olarak daha siirdiiriilebilir ve etkili kimyasal siireclerin gelistirilmesini amaglayan bir yaklasgimdir. Bu
kapsamda, arastirmacilar minyatiirlestirilmis, etkili ve g¢evresel olarak 1limli 6rnek ekstraksiyon
tekniklerinin gelistirilmesine odaklanmaktadir. Bu tekniklerin amaci, kimyasallarin ¢evreye ve insan
sagligina olan olumsuz etkilerini azaltmak ve daha siirdiiriilebilir bir sekilde kimyasal maddeleri elde
etmektir. Tartrazinin giderimi/bozundurulmasina yénelik birgok farkli teknik uygulanagelmistir. Bu

yontemlerden birkag1 asagidaki gibi verilebilir.
Oksidasyon

Oksidatif goriiniir 151k tartrazini pargalayabilir (Krishnavent vd., 2017). Bir ¢alismada, tartrazinin Oxone
varliginda bozulmasini katalize etmek i¢in kitosan tiirevi karbon ile simektit nanokompoziti iizerinde
desteklenen kobalttan olusan bir katalizér kullanilmigtir. Katalizor diisiik sicakliklarda ve genis bir pH
araliginda miikemmel bir sekilde caligmistir. Katalizor, kitosan-smektitin kobalt emdirilmesi ile
sentezlenmis bir nanokompozit olarak kullanilmig. Katalizor, inert atmosferde 773 K'de daha fazla
karbonize edilmis. Katalizor, tartrazinin Oxone ile pargalanmasinda test edilmistir. Bozunmanin
verimliligi tartrazin konsantrasyonundaki artisla azalmistir. Oxone konsantrasyonundaki artis ve
reaksiyon sicakligindaki artis bozunma hizini artirmistir. Katalizor, pH araligr 3.7'den 9'a kadar genis
bir pH araliginda etkili olmus, ancak optimum pH 7 olarak bulunmustur. Kinetik ¢aligmalar, tartrazin
bozunmasimin pseudo birinci dereceden kinetigi takip ettigini gdstermistir. Aktivasyon enerjisi (Ea)
79.23 kJ mol™! olarak belirlenmistir. En diisiik sicaklikta bile (298 K), katalizoriin yiiksek bozunma

verimliligi gosterdigi goriilmiistiir (G. Stevanovi¢ vd., 2023).

Elektrokimyasal bozunma

PbO; katkil1 karbon elektrotlar tartrazinin elektrokimyasal bozulmasi i¢in kullanilabilir. Bu elektrotlar,
on dakika i¢inde tartrazinin neredeyse tamamen ortadan kaldirilmasint saglamistir (Ghalwa vd., 2013).
Voltammetrik deneyler, tartrazinin elektrokimyasal davranigini incelemek i¢in kullanilabilir. Kivilciml
Mo-SPE'ler, pH 5'teki 0,1 M asetat tampon ¢ozeltisinde, Ag/AgCl/3 M KCl referans elektroduna gore
giin batimi saris1 (SY) igin 0,730 V ve tartrazin (TAR) i¢in 0,973 V'luk iyi tanimlanmis oksidasyon
pikleri gostermistir. Kiviletmli Mo-SPE!'ler, diiz veya elektrodepoze MoxOy modifiye grafit SPE'lerden
onemli Ol¢iide daha yiiksek yanitlar gostererek nano-molar aralikta hedeflenen boyalarin eszamanli
tespitini miimkiin kilmistir. SY/TAR i¢in 5 ila 250 nM konsantrasyon araliginda dogrusal bir kalibrasyon

egrisi olusturulmustur. Tespit edilebilirlik sinirlar1 2 nM (S/N 3) olarak belirlenmistir. Kivilcimli Mo-
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SPE'lerin diger azo boyalara tepkisi de arastirilmistir. Ayrica, elektrotlar gergek numunelerde SY ve TAR
tayini i¢in basariyla kullanilmigtir. Y6ntemin dogrulugu geri kazanim ¢aligsmalari ile dogrulanmis ve geri

kazanim orani %94-109 arasinda bulunmustur (Diacu vd., 2012).
Fotokatalitik bozunma

Tartrazin fotokatalitik yontemler kullanilarak parcalanabilir. Ornegin, yapilan bir calismada sentezlenen
Ag/g-C3Ny katalizoriiniin goriiniir 151k altinda tartrazinin giderimini sagladigi belirlenmistir. Tartrazin
icin Ag/g-CsN4'iin fotokatalitik etkinligi, bozulmamis g-C;Ny ile karsilastirildiginda 6nemli 6lgiide
artmistir (Wen, K vd., 2021).

Amerika Gida ve Ilag Dairesi (FDA) ve Diinya Saglik Orgiitii (WHO) tarafindan 2010 senesinde
giinliik alinabilecek tartrazin miktar1 0-10 mg/kg olarak belirlenmistir. Giinlimiizde ise 0-7,5 mg/kg
olarak yeniden diizenlenmistir. Azo boya maddelerinin insan sagligina ve gevreye olan zararlarim

azaltmak i¢in her gecen giin tartrazin iizerine daha fazla calisma yapilmaktadir (Jadhav vd., 2020).

2.2. Ultraviyole

UV radyasyon dalga boylarina gore farkl alt kategorilere ayrilir:

1. UVA (uzun UV, longwave UV, siyah 151k): 315-400 nm arasindaki dalga boyuna sahiptir. Bu
tiir UV radyasyonu, en derin cilt tabakalarina niifuz edebilir ve yaglanma siirecine katkida bulunabilir.

Ayrica bazi cilt kanserlerinin olusumuna da katkida bulunabilir.

2. UVB (orta UV, medium wave UV): 280-315 nm arasindaki dalga boyuna sahiptir. UVB
radyasyonu, cildin {ist tabakalarina niifuz eder ve giines yanigina, cilt kanserine ve goz hasarina neden

olabilir. Ayrica D vitamini {iretimine de katkida bulunur.

3. UVC (kisa UV, shortwave UV, germicidal UV): 200-280 nm arasindaki dalga boyuna sahiptir.
UVC radyasyonu, atmosfer tarafindan emilir ve yeryiiziine ulasmadan once filtrelenir. Bu nedenle,
giines 1s1gindan gelen UVC radyasyonu dogal olarak ¢ok azdir. Ancak, yapay UVC 15181 6zellikle

sterilizasyon ve dezenfeksiyon amaglartyla kullanilir (Ozkiitiik, 2007).

Bir maddenin 151 absorpsiyonu, uyarilmis hal ile temel hal arasindaki enerji farkinin esit veya
daha az olmasi gerektigi anlamina gelir. Elektromanyetik radyasyon, UV gériiniir bolgesi (100-400 nm)
veya goriiniir bolgesi (400-800 nm) tarafindan absorbe edildiginde, molekiiliin bag elektronlar1 uyarilir.
Uyarilmig tanecikler, diisiikk enerjili temel hal yerine daha yiiksek enerjili uyarilmis hale gegerler.
Uyarilan taneciklerin 6mrii ¢ok kisa oldugundan, enerjilerini kaybederek tekrar temel hale donerler (10
8.10° s). Lambert-Beer kanunu, UV-gériiniir bolge absorpsiyon spektroskopisinin temelini olusturur.

Sekil 2.5'te gosterildigi gibi, bir maddeye I, enerjili bir 151n gonderildiginde, 1s1nin enerjisinin bir kismi
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molekiildeki elektronik gecislere harcanir ve ardindan 1sin maddeyi terk eder. Absorplanan isin,

maddeye giren 151n ile maddeden ayrilan 151n arasindaki farkliliktan kaynaklanir (Sezen, 2013).

I Nl I

Sekil 2.5 Bir madde tarafindan 1g1nin absorplanmasi (Sezen, 2013).

Lambert-Beer kanununa gore:

Lambert-Beer kanunu, bir maddenin ¢6zeltisindeki absorbans miktari ile madde konsantrasyonu

arasindaki iligkiyi ifade eder. Kanunun matematiksel formiilii (Es 1):
A= ¢ébe (1)
burada:
- A, absorbansi temsil eder.

- &, molar absorptivite (molar absorbans katsayisi) olarak adlandirilan bir parametredir. Her

molekiil i¢in 6zel bir degerdir ve madde tarafindan absorbe edilen 15181n miktarini belirler.
- b, 1511 yolunun uzunlugunu temsil eder. Genellikle santimetre cinsinden ifade edilir.
- ¢, madde konsantrasyonunu ifade eder. Genellikle gram/litre (g/L) cinsinden ifade edilir.

Bu kanun, bir maddenin absorbe ettigi 151310 miktarmi belirlemek i¢in kullamlir. Ozellikle
spektrofotometri gibi analitik tekniklerde siklikla kullanilir. H>O, fotolizi ise H>O, molekiillerinin
ultraviyole (UV) radyasyonu ile aydinlatildiginda meydana gelen bir reaksiyondur (Sezen, 2013).

H>O; eklenen bir ¢6zelti, UV radyasyonu altinda 1sinladiginda H>O» homolitik olarak parcalanir
ve HO- (hidroksil) radikalleri olusur. Bu reaksiyon, kirletici maddelerin oksidasyonunda kullanilabilir,
¢linkii OHe radikalleri oldukga reaktiftir ve birgok organik bilesigi okside edebilir. Bu siirecte, kullanilan
UV 1s181n1n dalga boyunun 280 nm’den daha kisa olmasi gerekmektedir. Ciinkii H,O,, bu dalga boyunda

daha fazla absorbe eder ve homolitik par¢alanma reaksiyonu gerceklesir (Es. 2). Sonug olarak, H>O,
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fotolizi yontemi, kirleticilerin giderilmesi veya organik bilesiklerin oksidasyonu gibi uygulamalarda

kullanilan etkili bir yontemdir (Arslan vd., 2000).

H,0, + hv — 2 OHe ()

UV/H,0; prosesinin dezavantajlar1 sunlardir: reaksiyonun UV-C radyasyonu (A<300 nm) altinda
gerceklesmesi nedeniyle reaktoriin yapisi kisitlidir, maliyeti yiiksektir, organik molekiillerin perdeleme
yapmast ve H,O>'nin molar absorptivitesinin diisiik olmas1 nedeniyle 1s181n az bir kismi1 kullanilir. Sulu

ortamlarda kafes etkisi nedeniyle kuantum verimi de yariya diiser (Andreozzi vd., 1999)

2.2.1. UV fotokatalitik boya degradasyonlari

UV fotokatalitik boya bozunmasi, bir ¢dzeltiden boyalar1 pargalamak ve uzaklastirmak i¢cin UV
15181 ve bir fotokatalizor kullanma siirecini ifade eder. Fotokatalitik boya degradasyonlari, tekstil
atiksularindan boyalarin giderilmesi i¢in ¢esitli kimyasal ve fiziksel islemler kullanilarak
gercgeklestirilen ileri oksidasyon siirecidir. Bu islemler, fotokatalizdrleri kullanarak boyalarin kimyasal
ve renk Ogelerini degistirmek igin kullanilir. Fotokatalitik boyanin bozulmasiyla ilgili birkag

arastirmanin Ozetleri agagidadir:

Bir ¢aligmada, dogrudan giines 15181 1sinlamasi altinda metilen mavisi boyasinin fotokatalitik
bozunmasi i¢in Sn katkili CdS nanopartikiilleri kullanilmigtir. Sn katkili CdS nanopartikiilleri, elektron
deligi ¢iftlerinin rekombinasyonunu azaltan Sn ve CdS arasindaki arayiizey eylemleri nedeniyle gelismis

fotokatalitik aktivite gostermistir (Venkatesh vd., 2020).

Bir bagka calisma ZnO nanoyapilar ile doldurulmus seliiloz asetat membranlar kullanilarak
metilen mavisi boyasinin bozunmasina odaklanmistir. Membranlar UV 15181 altinda 6nemli fotokatalitik

oksidasyon sergilemis ve bu da etkili boya bozunmasi ile sonuglanmistir (Asiri vd., 2022).

MnFe,0; ferritlerin Zn?*/La*" iyonlari ile katkilanmasinin boya bozunmasi igin fotokatalitik
verimliligi arttirdigi bulunmustur. Calisma, katkili fotokatalizorler kullanilarak boya bozunmasi igin

sozde birinci dereceden kinetigi gostermistir (Kour vd., 2023).

Calik tekstil atik suyundan reaktif bir boya olan Everzol Black B’nin fotokatalitik
oksidasyonunda renk giderimi ve kimyasal oksijen ihtiyaci (KOI) parametrelerini incelemistir.
Deneylerde UV-A 15181 kullanilmis ve TiO» katalizorii ile farkl katalizorlerin etkisi karsilagtirilmigtir.
Optimum kosullar altinda kirmizi camur hari¢ neredeyse tiim katalizorlerin tam renk giderimi sagladig
gdzlemlenmistir. KOI giderimi agisindan TAC/TiO; en yiiksek giderim oranina (%91,11) sahipken, bunu
B1/Ti0; (%88,09), TiO: (%82,456), CAC/TiO; (%65,96) ve Bo/Ti0: (% 49) izlemistir. Kirmizi gamurun
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kullanildig1 sistemde KOI'de %20,5 artis gbzlenirken, renk giderimi ihmal edilebilir diizeyde (%0,39)
kalmistir (Calik, 2008).

Dwiasi ve Setyaningtyas fotokatalitik TiO, kullanilarak tartrazinin Mie endiistrisi atik suyundan
giderimi arastirmislar. Deneylerde UV-A 15181 ve giines 15181 kullanilmig, pH ve zaman gibi faktorlerin
etkisi degerlendirilmistir. Sonuglar fotokatalitik TiO, kullaniminin tartrazin gideriminde etkili oldugunu

gostermistir (Dwiasi, D.W., ve Setyaningtyas, T. 2014).

Firmansyah ve diger ¢alisma arkadaslari TiO,-Zeolit fotokatalizoriiniin tartrazin giderimi
tizerindeki etkisini arastirilmiglar. Deneylerde farkli tartrazin konsantrasyonlart kullanilmis ve farkli
fotokatalizor dozlar1 ve siireleri test edilmistir. Sonuglar, 100 mg Ti0,-Zeolit kullaniminin ve 200 dakika
boyunca UV-A 1s1gmma maruz birakmanin tartrazin gideriminde en etkili oldugunu gostermistir

(Firmansyah vd., 2015).

Bu calismalar UV fotokatalitik yontemlerin tartrazin gibi organik bilesiklerin gideriminde etkili
bir yontem oldugunu gostermektedir. Fotokatalizorlerin tiirli, calisma parametreleri ve kullanilan

boyalarin 6zellikleri gibi faktorlerin de giderim verimi iizerinde etkili oldugu goriilmektedir.

2.3. Ultrasonikasyon

2.3.1. Ses Dalgalar

Ses, insan kulaginin duyabilecegi frekans araliginda (16-20 kHz) o6l¢iilmektedir. Bununla

birlikte, ses dalgalari cesitli frekanslarda olabilir ve farkli adlarla tanimlanabilir.

- Infrasound: 20 Hz'den daha diisiik frekansh ses dalgalaridir. Insan kulag tarafindan genellikle
algilanamazlar. Ornegin, deprem dalgalar1 ve baz1 hayvanlarin iletisiminde kullanilan diisiik frekansl

sesler infrasound olarak adlandirilir.

- Ultrasound: 20 kHz'den daha yiiksek frekansli ses dalgalaridir. Insan kulagi tarafindan
algilanamazlar. Ultrasound genellikle bilim, tip ve endiistriyel uygulamalarda kullanilir. Ornegin,

ultrasonografi (ultrason) tibbi goriintiileme tekniginde ultrasound kullanilir.

- Enerji iiretimi: Saniyede 20.000 veya daha fazla ses dalgasinin iiretilmesi enerji iiretimidir. Bu,
bir sesin yiiksek frekanslarda titresmesi veya bir hoparlorden ¢ikan yiiksek ses seviyesi anlamina

gelebilir.

- Ultrasound gecirgenligi: Ultrasound, kati, sivi veya gazlardan gegebilen ve insan kulag
tarafindan algilanamayan ses dalgalaridir. Ultrasound, malzeme testi, tibbi teshis, temizlik, haberlesme

ve diger bircok uygulamada kullanilan bir aragtirma ve inceleme aracidir.
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Ozetlemek gerekirse, sesin frekans araligia bagl olarak farkli adlar ve dzellikler kullanilir.
Infrasound diisiik frekansh ses dalgalarini, ultrasound ise yiiksek frekansh ses dalgalarim ifade eder.
Ultrasound, insan kulag tarafindan algilanamaz ve ¢esitli alanlarda kullanilan bir arastirma aracidir.

(Carovac vd., 2011).

Pierre ve Curiemin 1880'de piezoelektrik etkiyi kesfetmesi, ses dalgasi teknolojisinin
gelismesine yol agt1. Bu kesif, sonraki yillarda cesitli alanda kullanilan sesli cihazlarin ortaya ¢ikmasini
sagladi. 1942 yilinda Avusturyali Thedore Dussik, tibbi ultrasonografiyi tanimladi. Bu yontem,
ultrasound kullanarak viicut i¢indeki dokular1 goriintiillemeyi miimkiin kildi. Tibbi alanda tan1 ve teshis
amaglh kullamlan ultrasonografi, bugiin hala yaygin bir sekilde kullanilan bir teknolojidir. Ikinci Diinya
Savasi'nin ardindan, ses dalgasi teknolojisinde modern gelismeler yasandi. Bu dénemde daha gelismis
sesli cihazlar ve sistemler gelistirildi. Giinaydin (2011) ve Mason (1999) tarafindan belirtilen bilgilere
gore, Ludwig ve Struthers ses dalgalarii kullanarak pankreastaki taslari ilk kez gosterdi. Bu, ses
dalgalarinin tibbi alanda tedavi amagli kullanimina bir 6rnektir. 1960'larda, denizaltilardan yayilan ses
dalgalarinin baliklar1 6ldiirdiigii kesfedildi. Bu kesif, mikroplari yok etmek i¢in ultrasound teknolojisinin
kullanilmasini tesvik etti (Piyasena vd., 2003). Ultrasound, temizlik, dezenfeksiyon ve mikrobiyal

kontrol gibi birgok alanda kullanilan etkili bir teknolojidir.

Bu gelismeler, ses dalgasi teknolojisinin tip, iletisim, endiistri ve diger bircok alanda
kullaniminin yayginlagsmasina ve ilerlemesine katkida bulunmustur. Katilarda boyuna veya enine
dalgalar, stvilarda ve gazlarda boyuna dalgalar olarak yayilan titresim enerjisi, ses dalgalari olarak bilinir
(Mason, 1999). Ses dalgalar1 bilimi, bilindigi gibi ¢ok cesitli alanlardan (yasam ve yer bilimleri,
miihendislik ve miithendislik gibi) gelir. Infrasound, sound ve ultrasound, frekans spektrumuna gore iic
ana kategoriye ayrilabilir. (20 Hz—20 kHz) sound duyarlig1 olarak bilinir. Infrasound, insanin isitme
araliginin altindaki frekanslarla ilgilenen bir daldir. 20 kHz iizeri, ultrasound molekiiller aras1 daha genis

elastik dalgalar kapsar.

Sicaklik, basing veya her ikisinin kombinasyonu, ultrasound igleminin etkisini artirabilir.
Sicaklik ve basincin bir ultrason iglemini sicaklikla birlestirmesi termosonikasyon olarak bilinir;
basingla birlestirilmesi manosonikasyon olarak bilinir, her ikisinin uygulamasi da fotosonikasyon olarak

bilinir (Chemat vd., 2011; Sengiil vd., 2011).

2.3.2. Ses dalgasinin o6zellikleri

Ultrasound, insan kulaginin duyamayacagi yiiksek frekanslara (>20 kHz) sahip olan ses
dalgalaridir. Ultrasound uygulamalarinda, ses dalgalarmin frekans araligi belirli bir sinirlama

olmamakla birlikte, genellikle gazlarda S MHz ve sivilarda 500 MHz kullanilir.

- Ses dalgalarinin frekansina bagh olarak, ii¢ kategoriye ayrilabilirler:
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1. Gig ultrasoundu: 20 kHz ile 100 kHz arasindaki frekans araligidir. Bu frekans araligi

genellikle endiistriyel ve temizlik uygulamalarinda kullanilir.

2. Yiksek frekans veya genislemis aralik: 20 kHz ile 2 MHz arasindaki frekans araligidir. Bu

frekans aralig, tibbi ve endiistriyel uygulamalarda kullanilir.

3. Diagnostik ultrasound: 1 MHz'den daha yiiksek frekanslardaki ses dalgalaridir. Bu frekans

aralig1, tibbi teshis amagl kullanilan ultrason cihazlarinda yaygin olarak kullanilir.

Sekil 2.6, ses dalgalarin1 frekans araligina gore ii¢c kategoriye ayirarak gosterir. Bu bilgiler
1s1g¢inda, ultrasound ’un yiiksek frekansli ses dalgalarini ifade ettigini ve farkli uygulamalarda

kullanildigin soyleyebiliriz (Tiwari vd., 2008).

20 Hz 20 kHz 2 MHz 20 MHz

P S . S

Human hearing |Processing applications Extended range Diagnostic ultrasound
(16 Hz - 18 kHz) | (20kHz—100kHz2) (20 kHz -2 MHz) (5 MHz ~ 10 MHz)

Sekil 2.6. Ultrasound frekans araligi (Seydi, 2018)

Ultrasonik dalga genlik amplitiide (A) ve frekans (f) ile tanimlanir. Ses dalgalarinda ise dalga
boyu () iki tepe arasindaki mesafeyi ifade eder. Frekans (f) ise bir saniyede meydana gelen ses titresim
sayist veya bir noktadan gegen salimimdir. Genlik (A) ise ses dalgalarinin giiciinii gosterir (Tiwari vd.,

2008).
Ultrasound yogunlugunu 6lgmek icin asagidaki formiil kullanilir (Es. 3):

Ul = 4P / nD? 3)
Burada,

UI: Ultrason yogunlugu

P: Birim zamandaki gii¢

D: Ultrason sistemindeki probun ¢ap1 (cm)

Ses alaninda olusan enerji miktari, ultrasound uygulamalarinin siniflandirilmasinda kullanilir.
Farkli enerji yogunluklarina sahip ses dalgalari, farkli uygulama alanlar1 i¢in kullanilabilir. Bu

siniflandirmada kullanilan bazi terimler sunlardir:
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- Ses kuvveti (W): Sesin giiciinii ifade eder.

- Ses siddeti (W/m?): Birim alan basina diisen ses giiciinii ifade eder.

- Ses enerji yogunlugu (W/m?): Birim hacim basina diisen ses enerjisini ifade eder.
Ultrason, ¢esitli alanlarda kullanilmaktadir. Bunlar arasinda sunlar bulunur:

- Kimyasal: Malzemelerin karistirilmasi, reaksiyon hizinin artirilmasi, emiilsiyon olusturma gibi

uygulamalar.

- Biyolojik: Hiicre lizisi, DNA par¢alanmasi, hiicre zar1 gecirgenliginin artirilmasi gibi biyolojik

calismalarda kullanilir.

- Gida isleme: Gidalarin sterilizasyonu, enzim aktivitesinin degistirilmesi, 6ziitlenme gibi

uygulamalar.

- llag: Ilaglarin mikropartikiillerine yonelik formiilasyon gelistirme, yiiksek basingh

homojenizasyon gibi uygulamalar.

- Tibbi: Goriintiileme (ultrasonografi), tas kirma, doku kesme gibi tibbi uygulamalarda

kullanilir.

- Savunma: Akustik tespit, su alt1 kesif ve konumlandirma gibi askeri amaglarla kullanilir.
Diisiik ve yiiksek enerjili ultrasound uygulamalarinin siniflandirilmasi asagida verilmistir:

Diisiik Enerjili Ultrason Kullanim Alanlart:

- Yiizey temizleme

- Emiilsiyon olusturma

- Reaksiyon hizinin artirilmasi

- Gida isleme

- Tlag formiilasyonu

Yiiksek Enerjili Ultrason Kullanim Alanlart:

- Tas kirma

- Dokularin kesilmesi

- Hiicre lizisi

- DNA pargalanmasi
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- Goriintlileme (ultrasonografi) (Awad vd., 2012; Mar vd., 2017; Muthukumarappan vd., 2010;
Ojha vd., 2017; Paniwnyk, 2017).

2.3.3. Ultrasound sistem mekanizmasi
Ultrasonik sistemin temel bilesenleri sunlardir:

1. Dondstiirticii: Yiiksek frekansli elektrik akimimi mekanik titresimlere doniistiiriir. Ultrasonik
sistemlerde genellikle piezoelektrik malzemeler kullanilir. Mekanik bir basing uygulandiginda, bu

malzemelerde elektriksel gerilim olusur.

2. Jenerator: Alternatif akimi, doniistiiriiciiniin kullanabilecegi yiiksek frekansli alternatif akima

doniistiirir. Jenerator, ultrasonik sistem i¢in gerekli olan enerjiyi saglar.

3. lletici: Mekanik titresimleri ultrasonik islemin uygulanacagi ortama ileten bir yapidir. Iletici
genellikle bir cubuk veya plakadan olusur ve doniistiiriicii tarafindan {iretilen titresimleri iletmek i¢in

kullanilir.
Ultrasonik sistemlerde kullanilan donistiiriictilerin ii¢ ana tiirii vardir:

1. Gaz zorlamal1 doniistiiriiciiler: Sirenler veya 1sliklar gibi gaz basinci kullanarak mekanik titresimler

uretir.

2. Siv1 zorlamali doniistiiriiciiler: Basit ve dayanikli olan bu doniistiiriiciiler, sivi basinct kullanarak

mekanik titresimler {iretir.

3. Elektromekanik doniistiiriiciiler: Manyetostriktif donistiiriiciiler ve piezoelektrik doniistiirticiiler gibi
farkl: tipleri vardir. Piezoelektrik doniistiiriiciiler, mekanik bir basing uygulandiginda bazi seramik ve

kristal malzemelerde elektriksel gerilim olugsmasini kullanir (De Castro ve Capote, 2006; Mason, 1998).

Bu bilgilere dayanarak, sivi gida isleme i¢in kullanilan yaygin ultrasonik sistemler agagidakileri

igerebilir:
- Ultrasonik banyo: Sivi gidalarin ultrasonik titresimlere maruz birakildigi bir banyo sistemi.
- Ultrasonik homojenizator: Sivi gidalar1 homojenlestirmek veya karistirmak igin kullanilan bir sistem.

- Ultrasonik dispersiyon sistemi: Partikiilleri dagitmak veya emiilsiyon olusturmak i¢in kullanilan bir

sistem.

- Ultrasonik temizleme sistemi: Sivi gida igsleme ekipmanlarini temizlemek i¢in ultrasonik titresimlerin

kullanildig bir sistem.
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Bu sistemler, sivi gidalarin islenmesi ve islenmis gidalarda kalite iyilestirmesi i¢in kullanilan

ultrasonik teknolojinin birka¢ 6rnegi sekil 2.7°de verilmistir (Zinoviadou vd., 2015).

a c)
3.
N A
- Ultasonic transducer
genacalor Uttasonc
penaramt .
Sampls out Water out
.y [= s } Jackeied vessel
Ukmsonic transduces
URrasonse probe
o= r 1 Jackoind vessel
| Waser in

Uttrasonic I:I Uitrasonic prode
generaor

Sample In

-}

Sekil 2.7. Cesitli ultrasonik sistemler: a) ultrasonik banyo b) siv1 gida isleme i¢in kullanilan batch tipi
prob sistemi ve ¢) stirekli prob sistemi (De Castro ve Capote, 2006; Mason, 1998).

Prob sistemleri, ultrasound cihazlarinda kullanilan doniistiiriiciiye bagh olarak farkli ¢aplarda
problar kullanir. Bu problar, sistem tarafindan uygulanan giiciin yogunlugunu ve sivi hacmini belirleyen

onemli bilesenlerdir.

- Problar, doniistiiriiciiye takilan basliklar olarak kullanilir ve ultrasonik titresimleri siviya aktarir.

Probun ¢api, uygulanan giiciin yogunlugunu ve ses dalgalarinin dagilimini etkiler.

- Genellikle prob dogrudan islenecek materyale daldirilir ve gii¢ ayarlamasi yapilabilir. Bu sayede belirli

bir ultrasonik yogunluk (W/cm?) iiretilir.

- Problarin yapisi, mekanik aginma dayanikliligi i¢in titanyum ve aliiminyum alasimlarindan yapilmstir.

Bu malzemeler, titresimin en iyi sekilde probdan siviya iletilmesini saglar.

- Problarin ¢aplari, uygulanacak isleme gore degisebilir. Daha kii¢iik ¢aplara sahip prob basliklari, daha
yogun ve odakli bir ultrasonik enerji saglarken, daha biiyiik ¢aplara sahip prob basliklar1 daha genis bir

alana yayilan bir enerji saglar.

- Problarin tasarim ve dzellikleri, uygulanacak isleme ve kullanilacak siviya bagl olarak degisebilir.

Ornegin, gida isleme veya tibbi uygulamalar i¢in farkli prob tipleri ve ¢aplar1 kullanilabilir.
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Ultrasonik prob sistemleri, ¢esitli endiistrilerde sivilarin islenmesi, karigtirilmasi, temizlenmesi
ve analiz edilmesi gibi bircok uygulamada kullanilir. Probun dogru secimi, islem verimliligi ve

sonuglarin kalitesi i¢cin 6nemlidir (De Castro ve Capote, 2006; Mason, 1998).

2.3.4. Kirleticilerin gideriminde Ultrasonikasyonun kullanimi

Cesitli kirleticilerin sulardan giderilmesine dair literatiirde birgok farkl yaklagim bildirilmistir.
Ornegin, nanoseliiloz bazli adsorbanlar, atik sulardaki boyalar gidermek igin kullanilabilir (Arslan, R.
vd., 2021). Yer fistig1 kabugu gibi biyosorbentler de tekstil boyalarinin temizlenmesine yardimci olabilir
(Giil vd., 2020). Ek olarak, istilact bitkilerin kullanilmasi, atik sulardaki boyalarin giderilmesine
yardimer olabilir (Saleh vd., 2019). Atik su aritma camurlar1 da enerji iiretebilir (Ersoy vd., 2023).
Tarimsal amagh atik su aritma ¢amurlarinin kullanimi, Clarkia amoena bitkisi tarafindan incelenmistir

(Demirkan vd., 2014)

Atik sulardaki boya ve kirliligi gidermek i¢in ultrasonikasyon son yillarda oldukga fazla ilgi
gormiistiir. Ultrasonikasyon, boyalar gibi sudaki inat¢1 organik maddelerin bozunmasi igin umut verici
bir tekniktir. Proses, kirleticileri parcalayabilen yiiksek sicakliklar ve basinglar lireten akustik kavitasyon
olusturmak igin yiiksek frekansh ses dalgalarinin kullanilmasini igerir. Cesitli ¢alismalar, genellikle
fotokataliz veya ileri oksidasyon gibi diger tekniklerle birlikte boya bozunmasi igin ultrasonikasyon

kullanimin1 aragtirmistir.

Bir calismada, aktif karbon katkili manyetik nanokompozitler ile atik sulardaki toksik boyalarin
ultrason destekli remediasyonu arastirilmistir (Gautam vd., 2021). Caligmada, tartrazin i¢in maksimum
giderim ylizdesinin ultrasonikasyon altinda 60 dakikada %86 oldugunu bulunmustur. Ultrason destekli
adsorpsiyon ve bozunma, ultrasonik dalgalar altinda sicak noktalarin olusumu ile su molekiillerinin
ayrismasi yoluyla sivi i¢inde oldukga aktif -H ve -OH radikallerinin olusumu nedeniyle iyi sonuglar
ortaya koymustur. Calismada ayrica ultrasonik dalgalar, pH, temas siiresi, yiizey aktif maddeler, sicaklik
ve gercek atik su sistemlerinin analizinin etkisi aragtirtlmigtir. Renk giderimi en iyi Langmuir modeline
uymustur (R? <0.988) ve Langmuir doruk renk giderim verimliligi (Qo) degeri RhB ve tartrazin i¢in
sirasiyla 142.68 ve 435,72 mg/g olarak bulunmustur. Boya yiiklii AC@CoFe>O4 nanokompozitler 0.1
M HCI veya NaOH ile geri doniistiiriilmiis ve rejenere AC@CoFe,Os nanokompozitler daha iyi

adsorpsiyon verimliligi ile bes tura kadar kullanilmstir.

Diger bir caligmada, CuO-Fe;04/Si0; kompoziti kullanilarak tartrazinin genis bir pH araliginda
Fenton benzeri katalitik bozunmasi incelenmistir (Ngoc vd., 2022). Calisma, CuO-Fe3;04/SiO;
kompozitinin 3-7 gibi genis bir pH aralifinda etkili bir sekilde calisabildigini ortaya koymustur.
Tartrazinin degradasyonu icin optimum kosullar 50 mg/L konsantrasyon, 0,5 g/L dozaj katalizor, 120

mM H;O; konsantrasyonu ve pH 5'tir. CuO-Fe304/Si0; kompoziti pH 5'te en yiiksek aktiviteye ulagarak
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%93,3 degradasyon verimliligi ve 0,061 dk' reaksiyon hizi gostermistir. Katalizoriin yeniden
kullanilabilirligi dongiisel deneylerle arastirilmig ve tigiincli yeniden kullanimin bozunma verimliligi

%055,1'de kalarak ilk kullanimin %93,5'ine esdeger olmustur.

Diger bir ¢aligmada, ultrason destekli oksidasyon (UAO) ve subkritik su oksidasyonu (SWO)
yontemleri, yaygin olarak kullanilan ticari reaktif azo boya Procion Crimson H-EXL'yi H,O, varliginda
mineralize etmek i¢in uygulanmustir. UAO ve SWO yontemlerinde sirasiyla %72,20 ve %72,86 toplam
organik karbon giderimi elde edilmistir. Deneysel siire¢leri tasarlamak ve her iki yontemi optimize
etmek icin Box-Behnken tasarimi (BBD) uygulanmistir. Kullanilan modelleri degerlendirmek igin
ANOVA ve dogrulama testleri yapilmisti. BBD ve YSA modellerinin tahmin performansi R?, kok
ortalama kare hata ve mutlak ortalama sapma degerleri {izerinden degerlendirilmis ve birbirleriyle
karsilastirilmigtir. UAO (3,51) hem de SWO (0,55) yontemleri i¢in YSA modellerinin AAD degerleri,
BBD modellerinin hem UAO (3,73) hem de SWO (0,58) yontemleri i¢cin AAD degerleriyle
karsilastirildiginda, YSA'nin tahmin kabiliyetinde BBD'den daha iistiin oldugunu ortaya koymaktadir
(Erdal vd., 2020).

Ozet olarak, tartrazin bozunmasi icin ultrasonik yontemler literatiirde arastirilmis ve sonuglar
ultrasonik destekli giderimin tartrazinin atik sudan uzaklastirilmasinda etkili olabilecegini géstermistir.
Bununla birlikte, ultrasonik tartrazin bozunmasi i¢in en uygun kosullar1 belirlemek ve ultrasonik
yontemlerin etkinligini diger bozunma yontemleriyle karsilastirmak i¢in daha fazla arastirmaya ihtiyag

vardir.

2.4. Hidrojen peroksit

Hidrojen peroksit (H.O>), ¢esitli amaglarla hem evlerde hem de endiistriyel alanlarda yaygin
olarak kullanilan bir bilesiktir. Hidrojen peroksit, yiikseltgen, dezenfektan ve beyazlatici olarak
kullanilir. Evlerde temizlik iirlinlerinde, sa¢ ve dis beyazlatma {iriinlerinde, ¢amasir suyu ve ¢amasir
deterjanlarinda sik¢a kullanilir. Endiistriyel alanda ise kagit ve tekstil endiistrisinde, yiizey temizlik

iirlinlerinde, su ve atik su aritma islemlerinde kullanilir.

Hidroksil radikali (OHe), H,O.'nin yapisinda bulunan iki oksijen atomu arasindaki bagin
kopmasiyla olusan bir serbest radikaldir. Bu radikal, yiiksek oksidasyon potansiyeli nedeniyle su ve
atmosfer kimyasinda 6nemli bir rol oynar. Hidrojen peroksitin dogru ve giivenilir bir sekilde
belirlenmesi, farmasotik, klinik, endiistriyel ve ¢evre analizlerinde biiyiik nem tasir. Bu nedenle, cesitli
analiz yontemleri kullanilir. Bunlar arasinda elektrokimya, titrimetri, floresans, kemiliiminesans,
spektrofotometri ve yiiksek performansli sivi kromatografisi bulunur (Fang ve Wang, 2013).
Elektrokimya, H>O» belirleme yontemleri arasinda dikkat ¢eken bir tekniktir. Bu teknik, enstriimental
basitlik, kisa analiz siiresi, diigitk maliyet, diigiik alt tayin sinir1, yiiksek duyarlik ve hassasiyet gibi
avantajlara sahiptir. Bu nedenle, elektrokimyasal teknikler H,O, biyosensorlerinin yapiminda yaygin

olarak kullanilir (Dilek, 2017).
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Hidrojen peroksit (H>0-) sudaki kirleticilerin bozunmasi ve giderilmesi i¢in kullanilabilir. H>O,
kirletici bozunmasinin giderilmesine iliskin son caligmalardan elde edilen bazi bulgular asagida

verilmistir:

Su dagitim sebekelerinden elde edilen demir cevheri, kirletici giderimi igin ¢ift oksidanl
H>0,/Na,S,0g sistemini aktive etmek iizere katalizor olarak kullanilabilir (Zhong, D. vd., 2022).

H>0,/Na,S,0g sistemi ile perkloretilenin bozunma verimliligi 8 saat icinde % 92,05 olmustur.

Model kirletici olarak metil portakal kullanilarak, geleneksel havalandirma yontemi yerine
oksijen saglamak icin ¢ift doner grafit kege diskler kullanilarak yeni bir elektro-Fenton siireci
gosterilmistir (Yu vd., 2014). Disk katotlarin rotasyonu, oksijen havalandirmasi olmadan H,O>'nin
verimli bir sekilde lretilmesiyle sonuglanmis ve organik kirleticilerin par¢alanmasi ig¢in potansiyel

olarak uygun maliyetli bir EF yontemi sunmustur.

H,0»'yi aktive etmek i¢in bol miktarda Co-Nx aktif bolgelerine sahip grafen destekli yiiksek
oranda dagilmis bir kobalt katalizorii sentezlenmistir (Yu vd., 2022). Co-N-grafen katalizli H,O,
reaksiyon sistemi, kritik ara {iriin olarak siiperoksit radikali (O?") ile iligkili tekli oksijen (;0?) {iretimini
secici olarak katalize ederek model organik kirletici metilen mavisine karst miikemmel bozunma

verimliligi saglamistir.

Elektro-Fenton prosesi, model kirletici olarak asit kirmizisi G'nin giderimi i¢in kullanilmistir
(Sun vd., 2021). Gerekli reaktifler (Fe** ve H,0O») elektrot reaksiyonu ile iiretilirken, -OH, H,O, ve
Fe*'nin optimum iiretim kosullar1 ve mekanizmasi arastirilmistir. Baslangi¢ konsantrasyonu 300 mg L-

! olan asit kirmizis1 G'nin giderim oram 80 dakikalik elektrolizden sonra %94,05'e ulasabilmistir.

Cop depolama sahalarinda atilan organik atiklar sizint1 suyunun kirletici degradasyonu igin foto-
Fenton oksidasyon siirecini degerlendirmek ftizere ii¢ farkli foto-destekli kaynak kullanilmistir
(Arulmathi, 2022). Bu Fenton prosesinde giines, UV ve LED goriiniir 11k foto kaynaklar1 kullanilmastir.
UV ve LED goriiniir 151k foto Fenton prosesleri ile karsilastirildiginda Solar Foto Fenton yonteminde en

yiiksek kirletici bozunma seviyeleri tespit edilmistir.

Genel olarak, H,O» sudaki kirleticilerin bozunmasi ve giderilmesi i¢in etkili bir ara¢ olabilir ve

elektro-Fenton veya foto-Fenton prosesleri gibi diger tekniklerle birlestirilerek etkinligi arttirilabilir.

2.5. Cevap Yiizey Metodolojisi

Cevap Yiizey Metodolojisi (CYM) (Response Surface Methodology), bir sistemin girdi
degiskenlerindeki degisikliklere tepkisini tahmin etmek i¢in matematiksel modellerin kullanildig1 ve
optimizasyon i¢in kullanilan istatistiksel bir aragti. CYM’nin kullanildig1 bazi alanlar asagidaki gibi

siralanabilir.
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- Analitik Kimya: CYM, analitik yontemlerin optimizasyonunda kullanilmistir. Bu yontem, analitik

kimyasal yontemlerin parametrelerini optimize etmek i¢in kullanilir.

- Malzeme Bilimi: CYM, malzeme 6zelliklerini optimize etmek igin kullamilan bir aragtir. Ornegin,

dogal elyaf takviyeli kompozitlerin mekanik 6zelliklerini optimize etmek i¢in CYM kullanilabilir.

- llag Gelistirme: CYM, ilag¢ formiilasyonlariin optimizasyonunda da kullanilir. {laglarin bilesenleri,

optimize edilmis bir yanit elde etmek i¢cin CYM kullanilarak ayarlanabilir.

- Gida Teknolojisi: CYM, gida isleme ve iiretiminde de kullamlir. Ornegin, gida iiretimindeki

parametrelerin optimize edilmesi i¢in CYM kullanilabilir.

- Kimyasal Miihendislik: CYM, kimyasal reaksiyonlarin optimizasyonunda ve proses parametrelerinin

ayarlanmasinda kullanilir.
CYM’nin avantajlar1 sunlardir:

- Iyi bir yanit yiizeyi modeli olusturarak sistemin tepkisini tahmin edebilir.

- Girdi degiskenlerinin optimum degerlerini bulmak i¢in kullanilabilir.

- Istatistiksel analizlerle dnemli faktdrleri ve etkilesimleri belirleyebilir.

- Deneysel verilerin analizini kolaylastirir ve hizli bir sekilde sonuglar elde etmenizi saglar.
Ancak, CYM'nin bazi sinirlamalar1 da vardir:

- Modelleme siireci, deney tasariminin dogru bir sekilde yapilmamasi veya yanit yiizeyi modelinin yanlig

secilmesi gibi hatalara duyarli olabilir.
- Girdi degiskenlerinin optimum degerlerini bulmak i¢in bazi deneysel ¢caligmalar gerekebilir.

- CYM, cevap yiizeyindeki optimum noktalart bulmak i¢in genellikle bir dizi deneysel calisma

gerektirebilir.

Merkezi kompozit tasarim (MKT) yontemi, bir deneyin optimize edilmesi ve degiskenlerin
etkilerinin belirlenmesi i¢in kullanilan bir istatistiksel tasarim yontemidir. MKT'min bazi 6nemli

ozellikleri sunlardir:

1. Degiskenlerin ve yanitlarin optimizasyonu: MKT, deneylerin sayisini belirlemek i¢in kullanilan bir

yontemdir. Bu sayede, degiskenlerin etkileri ve yanitlarin optimum degerleri belirlenebilir.

2. Degiskenlerin kodlanmasi: MKT'de kullanilan degiskenler, minimum, ara ve maksimum degerlere
sahip olabilir. Bu degerler sirasiyla -1, 0 ve +1 olarak kodlanir. Bu kodlama, analizin daha kolay

yapilmasini saglar.
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3. Faktoriyel noktalar: MKT'de faktor seviyelerinin -1 ve +1 olarak kodlandig: bir faktoriyel tasarim
kullanilir. Bu tasarim, n boyutlu bir kiiplin tepe noktalarini olusturur. Bu noktalar, degiskenlerin

etkilerini belirlemek i¢in kullanilir.

4. Merkezi nokta: MKT'de tasarim alaninin merkezinde bir nokta bulunur. Bu nokta, deneyin orta
noktasini temsil eder. Merkezi nokta, etkilerin dogrusal olup olmadigin1 ve etkilerin ortalamasini

belirlemek i¢in kullanilir.

5. Eksenel noktalar: MKT'de eksenel noktalar, merkezi noktadan belirli bir mesafede bulunan
noktalardir. Bu noktalar, etkilerin dogrusal olmayan bilesenlerini belirlemek i¢in kullanilir. Eksenel

noktalar, tasarim merkezine gore koordinat sisteminin eksenlerinde simetrik olarak bulunur.

6. Yanit ylizeyi modelleme: MKT, yanit ile degisken proses parametreleri arasindaki matematiksel
iliskiyi olusturmak icin kullanilir. Bu sayede, degiskenlerin etkileri ve yanitlar arasindaki iligkiler daha

iyi anlasilabilir ve optimize edilebilir.

MKT yontemi, endiistride ve arastirmalarda yaygin olarak kullanilan bir tasarim yontemidir.
Degiskenlerin ve yanitlarin optimizasyonu i¢in etkili ve verimli bir yontem saglar (Montgomery, 2008;

Myers vd., 2016; Box vd., 2005).

Sonug olarak, CYM, optimizasyon i¢in kullanilan etkili bir istatistiksel aractir ve analitik kimya,
malzeme bilimi ve diger bir¢ok alanda kullanilabilir. CYM'nin etkinligi, diger istatistiksel tekniklerle
birlestirilerek artirilabilir (Boumaaza vd., 2021).

Yabalak ve Yilmaz yapmis olduklar1 ¢calismada gevre dostu kritik alt1 su oksidasyon yontemi ve
etkili oksitleyici ajan H»O, kullanilarak2-nitroanilinin mineralizasyonunu incelemiglerdir. Sicaklik,
oksidan konsantrasyonu ve uygulama siiresinin 2-nitroanilin mineralizasyonu iizerindeki etkisini
incelemek, deneysel siireci optimize etmek ve kimyasal oksijen ihtiyaci giderim yiizdesi igin teorik bir
denklem &nermek i¢in MKT kullamilmustir. Siirecin giivenilirligini degerlendirmek i¢cin ANOVA testi
uygulanmistir. F ve p degerleri sirasiyla 23.03 ve <0.0001 olarak elde etmislerdir. R? ve diizeltilmis R?
sirastyla 0,9540 ve 0,9126 olarak elde edilmistir. Tahmin edilen degerleri belirlemek igin yapay sinir ag1
modellemesi kullanmiglar ve merkezi kompozit tasarim ile yapay sinir agimin etkinligi istatistiksel
olarak ve tahmin edilen degerlerin deneysel degerlere yakinligi ile karsilagtirilmiglardir (Yabalak ve

Yilmaz, 2019).
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3.MATERYAL VE YONTEM

3.1 Materyal

3.1.1. Cahismada Kullanilan Cihaz ve Kimyasallar
Tartrazin: Aldrich-Sigma marka analitik saflikta temin edilip, CisHoN4Na309S>-534,36 g/mol.

Hidrojen peroksit: Merck firmasindan temin edilmistir (%30).

3.1.2. Ultrasound sistemi

Tablo 3.1. Calismada kullanilan ultrasound sistemin ozellikleri.

Sistemin Tiirii Sistemin Ozellikleri
Cihaz Ultrasonik Homojenizator
Marka Bandelin Sono Plus
Cihaz Kodu GM 3200
alisma Frekansi 20kHz
Calig
Calisma giicii 200 W
Prob Kodu KE 76

Sekil 3.1. Calismada kullanilan ultrasonik homojenizator (Sagli, 2019).
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3.1.3 Ultraviyole Lambasi

Tartrazinin par¢alanma deneylerinde kullanilan UV lambanin 6zellikleri asagida verilmistir.

Tablo 3.2. Ultraviyole lambanin 6zellikleri

Sistem Tiirii Sistemin Ozellikleri
Cihaz UV lambasi
Marka Benda

Cihaz Kodu NU-8 KL
Cihaz Seri Numarasi 1790304
Caligma giicii 220 W
Watt 2x8
Amp 0,18

Sekil 3.2. Calismada kullanilan Ultraviyole Lamba (Labrehberi & Pluslab.)

3.1.4 UV Spektroskopisi

Tablo 3.3. Calismada kullanilan UV cihaz tiirii ve 6zellikleri

Sistemin Tiirii Sistemin Ozellikleri
Dalga boyu araligi 190-1100 nm
Hareketlilik Sabit
Marka Shimadzu

Cihaz Kodu 1601

Dedektor Silikon Fotodiyot
Lamba Tipi Halojen Lamba
Goriintiileme LCD

Materyal ABS Plastik
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Sekil 3.3. Caligmada kullanilan UV spektroskopisi (Indiamart. 2011)

3.1.5. Su banyosu
Su Banyosu (JSWB-T Serisi Dijital) yardimiyla istenilen sicaklik ortami saglanmustir.

Tablo 3.4. Calismada kullanilan Su banyosu 6zellikleri

Sistemin Tiirii Sistemin Ozellikleri
Isitma Dogrudan Daldirma Kilif Isitici
Sicaklik. Aralik ortam + 5 °C ~ 120 °C
Dogruluk 37,0 °C'de £ 0,2 °C (JSWB-11T)
Tekdiizelik 37,0 °C'de + 0,8 °C (JSWB-11T)
Kontrol Dijital Mikroislemci PID Sicaklik Kontrol Cihaz1
Sensor Sinif A Pt-100 Q Sensor
Givenlik Asirt Sicaklik Kesme
Malzeme Govde- Epoksi Toz Boyali Celik
Elektrik 220+10% VAC 50/60Hz 1-Fazli
Fis yapilandirmas1 CEE 7/7 Schuko veya BS 1363
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Model JSWB-22T

Sekil 3.4. Calismada kullanilan Su banyosu 6zellikleri (JSR, 2016)

3.2. Yontem

3.3. UV spektrofotometresi ile yapilan kantitatif analiz yontemi

Stok ve analiz numuneleri, 0,45 um siringa filtrelerden siiziildiikten sonra absorbans degerleri,
bir UV-VIS spektrometresi ile 429 nm’de okutulmustur. Her bir numunenin tartrazin konsantrasyonu bir
seri tartrazin ¢ozeltisi ile olusturulan kalibrasyon grafigi yardimiyla hesaplanmistir. Numunelerin

tartrazin giderim verimi Es. 4 ile hesaplanmistir.

Giderimverirri,%:% X100 ”

Burada Cgiok ve Chumune, Sirastyla mg/L cinsinden stok ve islem gérmiis numunelerin konsantrasyonudur.
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3.3.1. UV fotolitik Degradasyon Yontemi

UV ile fotolitik degradasyonu yontemi ile 10 ppm’lik tartrazin ¢ozeltisinden 50 mL alarak 50
mL’lik beherlerde yapilmistir. Sicaklik 25 °C’de sabit tutularak UV 111 altinda (A=254 nm) 30 dk, 60
dk, 90 dk ve 120 dk siirelerince 1sinlanmistir. Belirlenen siirelerin sonunda numuneler alimarak UV

spektroskopik analiz ile kantitatif analiz yapilmistir.

3.3.2. Ultrasonik Destekli Degradasyon Yontemi

Ultrasonik degradasyonu yontemi ile yapilan ¢aligmalarda 10 ppm’lik tartrazin ¢6zeltisinden 50
mL cam beher i¢ine alinarak ve ultrasonikatorde %50 amplitiid altinda KE 76 probunun ¢dzelti igerisine
daldirilmasi ile degrade edilmistir. Sicaklik su banyosu icinde sabit 25 °C’de sabitlenmistir. Deney
siirecleri 30 dk, 60 dk, 90 dk, 120 dk olarak belirlenmistir. Belirlenen siirelerin sonunda numuneler

almarak UV spektroskopik analiz ile kantitatif analiz yapilmistir.

3.3.3. Kombine UV fotolitik- Ultrasonik destekli Degradasyon Yontemi

UV-lamba ve Ultrasonik cihazlarinin kombinasyonu yontemi ile yapilan deneylerde su banyosu
ile saglanan 25 °C sabit sicaklikta gerceklestirilmistir. 10 ppm tartrazin ¢ézeltisinden 50 mL igeren cam
beher su banyosuna konulmustur. Cozeltinin {ist kismina hem ultrasonik probu daldirilmistir (amplitiid
= 50%) hem de ¢ozelti UV lamba ile 254 nm dalga boyunda 1sinlanmistir. Numune ¢6zeltilerinden 30
dk, 60 dk, 90 dk, 120 dk’lik periyotlarla numuneler alinmistir ve her bir numunede kalan tartrazin

derisimi spektrofotometrik olarak hesaplanmaistir.

3.3.4. UV/ H,0; Degradasyon Yontemi

Bu yontemde 10 ppm’lik tartrazin ¢ézeltisinden 50 mL alarak 50 mL’lik beherlerde yapilmustir.
Sicakligin 25 °C’de sabit tutuldugu sartlarda numune ¢ozeltisine H,O, eklenerek (H,O» derisimi mM
diizeyindedir) UV 15181 altinda (A=254 nm) 30 dk, 60 dk, 90 dk ve 120 dk siirelerince 1sinlanmistir.
Belirlenen siirelerin sonunda numuneler almarak UV spektroskopik analiz ile kantitatif analiz

yapilmustir.
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3.3.5. H20: / Ultrasonik Destekli Degradasyon Yontemi

Bu yontem ile yapilan ¢alismalarda 10 ppm’lik tartrazin ¢dzeltisinden 50 mL konulan cam
behere H,O, oksidandi eklendikten sonra ultrasonikatdrde %50 amplitiid altinda KE 76 probunun ¢6zelti
icerisine daldirilmasi ile degrade edilmistir. Numune ¢ozeltilerinden 30 dk, 60 dk, 90 dk, 120 dk’lik
periyotlarla numuneler alinmistir ve her bir numunede kalan tartrazin derisimi spektrofotometrik olarak

hesaplanmigtir

3.3.6. UV/ H,0: / Ultrasonik destekli kombine Degradasyon Yontemi

UV-lamba ve Ultrasonik cihazlarinin kombinasyonu yontemi ile yapilan deneylerde su banyosu
ile saglanan 25 °C sabit sicaklikta gerceklestirilmistir. 10 ppm tartrazin ¢ozeltisinden 50 mL iceren
cozeltiye farkli derisimlerde H,O, eklenmistir. Codzeltinin {ist kismina hem ultrasonik probu
daldirilmistir (amplitid = 50%) hem de ¢ozelti UV lamba ile 254 nm dalga boyunda 1sinlanmustir.
Numune ¢ozeltilerinden 30 dk, 60 dk, 90 dk, 120 dk’lik periyotlarla numuneler alimistir ve her bir

numunede kalan tartrazin derisimi spektrofotometrik olarak hesaplanmustir.

3.4. CYM metodu

Elde edilen UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yontemi ile sulardan tartrazin
giderim deneyleri Cevap Yiizey Yontemi (CYY) merkezi kompozit tasarim modeline gore
tasarlanmustir. Deneyler igin, X bagimsiz degisken ile (X1; Amplitiid, X2; Uygulama siiresi, dk ve Xs;
Hidrojen peroksit konsantrasyonu, mM) 5 farkli seviyede olusturulmustur. Cevap olarak %90,96

giderimi belirlenmistir.

Tablo 3.5. Merkezi Kompozit Tasarimdaki (MKT) bagimsiz parametrelerin seviyeleri ve kodlari.

Bagimsiz Degiskenler Kodlanmis degiskenler
Amplitid %, x1 13,07 25 42,5 60 71,93
Uygulama siiresi (dk), X2 39,55 60 90 120 140,45
Hidrojen peroksit Konsantrasyonu, 1,59 5 10 15 18,41
(mM), x3

3.5. Toplam organik karbon (TOK) metodu

TOK metodu, bir 6rnekte bulunan organik karbon miktarini 6l¢mek i¢in kullanilan bir tekniktir.
Bu yontem, 6zellikle su kalitesi testleri ve ¢evresel testlerde organik kirleticilerin seviyesini belirlemek

i¢in kullamlir. Ornekteki organik karbon, karbon analizorii kullanilarak CO;’te oksitlenir ve &lgiiliir.

27



Zhalaladdin JABBIYEV, Yiiksek Lisans Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2023

TOK yo6ntemi, 6rnegin organik karbon igerigini hizli ve giivenilir bir sekilde 6l¢mek i¢in yaygin olarak
kullanilan bir yontemdir. Bu yontem, ilag, gida ve igecek ve cevresel testler de dahil olmak iizere birgok
endiistri dalinda yaygin olarak kullanilmaktadir (Mulashani, A.K. vd., 2021).

10 ppm TOK standart ¢ozeltisi ile bir dizi standart ¢ozelti hazirlanmig ve bu ¢ozeltilerin TOK
degerleri TOC-L analizérii kullanilarak analiz edilmistir. Stok ve islem gormiis numunelerinin TOK
degerlerini hesaplamak igin bir seri stok tartrazin ¢6zeltisinin konsantrasyon degerlerine karst TOK
degerlerinin ¢izilmesiyle olusturulan 5 noktali bir kalibrasyon egrisi kullanilmigtir. TOK ve renk

giderme verimleri esitlik 5°te kullanilarak elde edilmistir.

Giderimverini,%:@ X100 ©)
0k

Burada Csiok V& Crumune, sirasityla mg/L cinsinden stok ve islenmis numunelerin konsantrasyonudur

(Elnaccar, 2021).
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. On denemeler

CYM uygulanacak parametrelerin her birinin diizeyinin belirlenmesi i¢in 3.3.1., 3.3.2., 3.3.3,,
3.3.4., 3.3.5. ve 3.3.6 metotlarinin her biri uygulanarak elde edilen 6n denemelerin sonuglari
degerlendirilmistir. Boylelikle hem c¢alisma araligi belirlenmistir hem de uygulanan metotlarin her
birinin etkinligi ve {istiinliigli degerlendirilmistir. Burada soézii edilen her bir yontemde elde edilen

sonuclar asagidaki grafiklerle gosterilmistir.

Renk giderimi, %

0 T T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140

Uygulama siiresi, dk

Sekil 4.1. UV fotolitik degradasyon yontemi

Ultraviyole katalitik caligmalarinda sekil 4.1’de goriildiigii gibi 254 nm dalga boyunda tartrazin
cozeltisi UV 1s1n1yla deney siirecince uygulanmistir ve en yiiksek giderim degeri 120. dk sonra %20,31

olarak ol¢iilmiistiir.
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25 A

Renk giderimi, %

0 20 40 60 80 100 120 140
Uygulama stiresi, dk

Sekil 4.2. Ultrasonik destekli degradasyon yontemi

Sekil 4.2°de Ultrasonik destekli degradasyon yontemi ile yapilan 6n denemeler sonucu. Bu
caligmada ultrasonik cihaz ayarlarinin amplitiid %50 sabit tutularak tartrazinin sudan gideriminin analizi

yapilmustir. Grafikte goriindiigii gibi en yliksek giderim degeri 120. dk sonra %22,87 olarak dl¢tilmiistiir.

Renk giderimi, %

0 T T T
0 20 40 60 80 100 120 140
Uygulama siiresi, dk

Sekil 4.3. Kombine UV fotolitik- Ultrasonik destekli degradasyon yontemi

Sekil 4.3’te Kombine UV fotolitik — Ultrasonik destekli degradasyon yontemi ile yapilan 6n
denemeler sonucu Ol¢iilen degerlerden en iyi elde edilen giderim %32,35 olarak Olglilmiistiir. Bu

caligmada uygulanan parametrelerden 90 dk ile 120 dk aralikta ¢dzelti gideriminde 6nemli bir artig
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olmamustir. Elde edilen sinirli tartrazin giderim veriminden dolay: takip eden deneylerde degradasyonun

H>0- eklenmesi ile artirilmasi hedeflenmistir.

= w o w b
a S a & & o o
1 1 1 1 1 1 J

Renk giderimi, %
N N

0 T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120 140

Uygulama siiresi, dk

Sekil 4.4. UV/ H,0, degradasyon yontemi

Sekil 4.4’te uygulanan UV/ H,O, degradasyon metoduyla elde edilen sonuglar 120 dk sonunda analiz
sonuglar1 %40,17 renk giderimi olarak Olgiilmiistiir. Calismada 40. dakikadan sonra H,O; tartrazin

maddesini parcalamaya baslamistir ve 120 dk bitimde iyi sonug elde edilmistir.

Renk giderimi, %
w N

N
1

0 ' T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120 140

Uygulama siiresi, dk

Sekil 4.5. H,0,/ Ultrasonik Destekli Degradasyon Yontemi

Sekil 4.5’te H202 ve Ultrasonik destekli degradasyon ¢alismasinda 60. dakikadan sonra hidrojen

peroksit Ultrasonikasyon cihazinin verdigi ses titresiminden sonra reaksiyona girmistir ancak
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degradasyon islevi gormemistir ve 120 dk tamamlandiginda elde edilen sonu¢ %5,41 olarak

Olciilmiistiir.

25 A

= N
ol o
1 1

[EEY
o
1

Renk giderimi, %

0 T T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120 140

Uygulama siiresi, dk

Sekil 4.6. UV/ H,O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon grafigi

Sekil 4.6’da ultrasonikasyon ve ultraviyole destekli sistem igerisine kirletici maddelerin
pargalanmasinda kullanilan H>O, 10 mM katilarak %50 amplitiid deney siiresi boyunca uygulanmistir.
En ytiksek giderim degeri 120. dk’da %61,70 olarak hesaplanmustir.

Her bir yontem uygulandiginda elde edilen giderim verimleri maksimum siire olan 120 dk
sonunda bile oldukga sinirli kalmistir. Dolaysiyla giderimin verimini ¢ok daha arttirmak i¢in H,O./

UV/Ultrasonik kombine metodunun uygulanmasi gerektigi sonucuna varilmistir.

On deneylerde elde ettigimiz veriler 1s181nda en uygun yéntem UV/ H,O, / Ultrasonik destekli
kombine degradasyon yontemi olarak belirlenmistir ve bu yontemin parametreleri olan konsantrasyon,
amplitiid ve uygulama siiresi i¢in en uygun aralik belirlenmistir. CYM’de yapilan 20 deneyin her biri

icin uygulanacak seviyeler Tablo 4.1°de verilmistir.

4.2. UV/ H,0; / Ultrasonik destekli kombine Degradasyon Yonteminde Uygulanan CYM
Modelinin Degerlendirilmesi

Tablo 4.1°de, 20 deneyin bagimsiz degiskenlerin degerleri ve bunlar arasindaki kalint1 degerleri
ile deneysel sonuglar ve tahminler gostermektedir. Deney 3’te en yiiksek renk giderim verimi %90,75
ve tahmini degeri %94,22 olarak elde edilmistir. En disiik deneysel deger %16,26 ve en diisiik tahmin
edilen deger %19,16 olmustur. Sonuglar, kalmnt1 degerlerine gore deneysel ve tahmin edilen sonuglar

arasinda anlamli bir uyum oldugunu goéstermektedir. Kalint1 4,88 oldugundan en yiiksek fark 10.
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deneyde gozlenmistir. Kalint1 0,1068 oldugu i¢in en yakin deneysel ve tahmin edilen degerler deney

14’te elde edilmistir.

Tablo 4.1. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yénteminde metodunda elde edilen
deneysel ve hesaplanan renk giderim yanitlar1 ve kalint1 degerleri.

Calisma | x1 (%) x2 (dk) x3(mM) | Gergek Tahmini Kalinti
Diizeni Deger Deger

1 25 60 5 38,07 35,32 2,75

2 42,5 90 10 88,80 87,91 0,8873
3 60 120 15 90,75 94,22 -3,47

4 42,5 90 10 86,50 87,91 -1,41

5 42,5 90 18,41 84,67 80,74 3,93

6 42,5 140,5 10 89,80 88,44 1,36

7 42,5 90 1,59 16,26 19,16 -2,90

8 42,5 90 10 89,35 87,91 1,44

9 13,0686 90 10 88,75 84,86 3,89

10 60 120 5 83,54 78,66 4,88

11 42,5 90 10 87,40 87,91 -0,5127
12 60 60 15 79,72 77,00 2,72

13 71,9314 90 10 90,96 93,82 -2,86
14 60 60 5 41,45 41,34 0,1068
15 42,5 39,5 10 59,60 59,93 -0,3320
16 42,5 90 10 86,90 87,91 -1,01
17 25 60 15 87,40 93,00 -5,60
18 25 120 15 88,75 89,58 -0,8334
19 42,5 90 10 88,35 87,91 0,4373
20 25 120 5 48,56 52,00 -3,44
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Sirali model kareler toplami Tip I kisminda renk giderimini 6lger ve F ve P degerlerini Gnerir bu

uygunluk testlerinin sonucu tablo 4.2’de gosterilmektedir.

Tablo 4.2. Sirali Model Kareler Toplamu renk giderimi

Kaynak Kareler Toplam | sd | Kare Ortalamasi | F-degeri | p-degeri

Ortalama- Toplam | 1,148x10° 1 | 1,148x10°

Dogrusal- Ortalama | 5656,39 3 | 1885,46 8,26 0,0015

2FI- Dogrusal 657,45 3 | 219,15 0,9513 0,4445

Kuadratik- 2FI 2844,54 3 |948,18 63,14 <0.0001 | Onerilen
Kiibik- Kuadratik 141,19 4 135,30 23,62 0,0008

Kalint 8,97 6 | 1,49

Toplam 1,242x10° 20 | 6207,88

Tablo 4.3’te uygulanan CYM yonteminin kesinligini degerlendirmek i¢in ANOVA sonuglarini

iceri. ANOVA ayrica modelin istatistiksel 6nemini ve uygunlugunu gostermektedir. Bu nedenle

regresyon katsayisi, p testi, uyumsuzluk testi ve F testi cok 6nemlidir. Bir model i¢in yiiksek bir F degeri

istenir, ¢iinkii F, modelin ortalama degerinin oranidir ve kalan ortalama karedir. Ek olarak, diisiik bir p

degeri (<0,05), ilgili model terimlerinin yanit iizerindeki etkisinin daha biiyiik oldugunu gostermektedir.

Bu 6rnekte, modelin F degeri 67,77 ve p degeri <0,0001'dir. Ek olarak, uyum eksikliginin F degeri 22,75

ve p degeri 0,0019 olarak bulunmustur. Sonug olarak, uygulanan CYM modelinin anlamli oldugunu, F,

p ve uyumsuzluk degerlerini icerdigini ve bagimsiz degiskenleri belirlemek igin kullanilabilecegini

gostermektedir.

Tablo 4.3. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin ANOVA sonuglari

Kaynak Kareler Toplam | sd | Ortalama Kare | F-degeri | p-degeri
Model 9158,39 9 |1017,60 67,77 <0.0001 | Onemli
X1 97,00 1 |97,00 6,46 0,0293
X2 981,05 1 | 981,05 65,33 <0.0001
X3 4578,34 1 |4578,34 304,90 <0.0001
X1X2 213,00 1 |213,00 14,19 0,0037
X1X3 242 .44 1 | 242,44 16,15 0,0024
X2X3 202,01 1 | 202,01 13,45 0,0043
xi? 3,68 1 |3,68 0,2448 0,6314
x2? 339,42 1 | 339,42 22,60 0,0008
x3? 2595,97 1 | 259597 172,88 <0.0001
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Kalinti 150,16 10 | 15,02

Uyum Eksikligi | 143,84 5 128,77 22,75 0,0019 | Onemli
Saf Hata 6,32 5 | 1,26

Cor Toplam 9308,54 19

Sd: Serbestlik derecesi

Bir CYM modelinin dogrulugunu ve giivenilirligini degerlendirmek icin regresyon ve
korelasyon katsayilari kullanilabilir. UV/ H,O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem
yonteminin CYM tasariminin regresyon katsayilari Tablo 4.4'te gosterilmektedir. Tahmini Kalan
Kareler Toplami, tasarimdaki her noktanin uygulanan modele uygunlugunu hesaplamak igin
kullanilabilir. Ayrica, belirleme katsayisi (R?) kullanilarak modelin varyansi ve deneysel degiskenler
arasindaki iligki belirlenir. Bu ¢alismada kullamilan CYM modelinin R? degeri (0,9839), yakin bir
modelin R? degerinin beklendigini gdstermektedir. Ayrica, uygulanan CYM modelinin yiiksek
performans ile tahmin edici sonuglar iiretmeye uygun oldugu sdylenebilir giinkii R%g; ve Ry degerleri
1'e oldukga yakin ve aralarindaki fark 0,2'nin altinda.

Model F-degerinin 67,77 olmasi modelin anlamli oldugunu gostermektedir. Bu kadar biiyiik bir
F degerinin giiriiltii nedeniyle olusma ihtimali yalmzca %0,01'dir. P-degerlerinin 0,0500'den kiigiik
olmasi model terimlerinin anlamli oldugunu gosterir. Bu durumda X1, Xz, X3, X1X2, X1X3, X2X3, X2% X3’
onemli model terimleridir. 0,1000'den biiyiik degerler model terimlerinin anlamli olmadigin1 gosterir.
Cok sayida onemsiz model terimi varsa (hiyerarsiyi desteklemek i¢in gerekenleri saymazsak), model
indirgeme modelimizi iyilestirebilir.

Uyum Eksikligi F-degerinin 22,75 olmasi Uyum Eksikliginin anlamli oldugu anlamina gelir.
Bu kadar biiyiik bir Uyum Eksikligi F-degerinin giiriiltii nedeniyle ortaya ¢ikma olasiligi yalmizca

%0,19'dur. Onemli uyum eksikligi kotiidiir- modelin uymasini isteriz.

Tablo 4.4. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin regresyon katsayilari

Standard sapma 3,88 R? 0,9839

Ortalama 75,78 Diizeltilmis R? 0,9694

Varyasyon katsayisi, C.V., % | 5,11 Hesaplanan R? 0,8715
Yeterli kesinlik 27,3954

Tahmin edilen 0,8715 R? degeri, 0,9694 Diizeltilmis R? degeri ile makul bir uyum i¢indedir;
yani fark 0,2'den azdir.

Yeterli kesinlik sinyal/giiriiltii oranin1 6lger. Oranin 4'ten biiylik olmas1 arzu edilir. 27,395'ik
oranimiz yeterli bir sinyale isaret etmektedir. Bu model tasarim alaninda se¢im yapmak igin

kullanilabilir.
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Tablo 4.5. Kodlanmig Faktorler A¢isindan Katsayilar

Faktor | Katsay1 Tahmini | df | Standart Hata | 95% CI diisiik | 95% CI yiiksek
X; 2,67 1 | 1,05 0,3287 5,00

X2 8,48 1 | 1,05 6,14 10,81

X3 18,31 1 | 1,05 15,97 20,65

X1X2 5,16 1 | 1,37 2,11 8,21

X1X3 -5,50 1 | 1,37 -8,56 -2,45

X2X3 -5,03 1 | 1,37 -8,08 -1,97

x7’ 0,5051 1 |1,02 -1,77 2,78

x7? -4,85 1 ]1,02 -7,13 -2,58

x3? -13,42 1 ]1,02 -15,70 -11,15

Tablo 4.5’te gosterilmis lizere katsay1 tahmini, kalan tiim faktorler sabit tutuldugunda faktor
degerindeki birim degisiklik basina yanitta beklenen degisikligi temsil eder. Ortogonal bir tasarimdaki
kesisim noktasi, tiim ¢aligsmalarin genel ortalama yanitidir. Katsayilar, faktor ayarlarina bagli olarak bu
ortalama etrafinda yapilan ayarlamalardir.

Calisma sonucunda tahmin edilen degerler, regresyon denklemleri kullanilarak elde edilebilir.
Bu nedenle, deneysel parametreler arzu edilen yanit diizeyine gore degistirilebilir. CYM modelinin
ikinci dereceden bir polinom denklemi, Esitlik 6'da kodlanmis faktorlerle sar1 rengi uzaklastirmasini
gostermektedir. ¥; modeli yanit verir, burada x;, x2 ve x;3 bireysel etkilerdir, x7%, x7° ve x3° kuadratik
etkilerdir ve xxz, x1x3 ve x2x;3 etkilesim etkileridir. Ek olarak, her bir faktoriin katsayis, ilgili faktoriin
yanit iizerindeki goreceli etkisini gosterir. Dolayisiyla 18,31 katsayili x; yanit lizerinde en etkili

faktordiir ve bunu 8,48 katsayili x, ve 2,67 katsayili x; takip etmektedir.

Y1=+2,67x,+8,48x,+18,31x3+5,16x1 x,-5,50x x3-5,03x, x53+0,5051x%-4,85x3-13,42x3 +87,91 (6)

Kodlanmis faktorler agisindan denklem, her bir faktoriin belirli seviyeleri i¢in yanit hakkinda
tahminler yapmak i¢in kullanilabilir. Varsayilan olarak, faktorlerin yiiksek seviyeleri +1 ve diislik
seviyeleri -1 olarak kodlanir. Kodlanmig denklem, faktor katsayilarini karsilagtirarak faktorlerin goreceli

etkisini belirlemek icin kullaniglidir.

Y1=-0,243x,+1,170x,++20,087x3+0,0098x, x,,-0,0629x x3-0,0335x, x5+0,0016x2-0,0053x%-
0,5368x3%-94,284 (7
Es. 7°de gercek faktorler agisindan denklem, her bir faktoriin verilen seviyeleri icin yanit

hakkinda tahminlerde bulunmak icin kullanilabilir. Burada, seviyeler her bir faktor icin orijinal
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birimlerde belirtilmelidir. Bu denklem her bir faktoriin goreceli etkisini belirlemek igin
kullanilmamalidir ¢iinkii katsayilar her bir faktoriin birimlerine gore 6lgeklendirilmistir ve kesisim

noktasi tasarim alaninin merkezinde degildir.

Tahmin edilen - Gergek deger

100 —
Renk giderimi
Degerine gire renk noktalan
16,26 90,96
= 80|
60 —
g
|
w
g 40 —
e
20 —
0 —

I | | | I |
0 20 40 60 80 100

Gergek deger
Sekil 4.1. UV/ H,0O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin gercek ve tahmin edilen degerleri arasindaki korelasyon.

Sekil 4.1°de, R%qj Ve R%ye degerleri arasindaki matematiksel uyumu gostermektedir. 45
derecelik dogru boyunca dagitilan yanitlar noktalarla gosterilir. Deneysel noktalar dogrusal ¢izgiye ne
kadar yakinsa CYM modeline daha iyi uyar. Bu nedenle, dogru hizalanmig ve diizgiin noktalar, R?%qj Ve

RZ%ye degerleri arasindaki uyusmay1 gostermistir.
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Harici olarak ¢ahsilmis artiklar

Sekil 4.2. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinin normal ve kalint1 ¢izim arasindaki korelasyon.

Sekil 4.2°de gosterilmek tizere CYM modeli, normal ve kalint1 ¢izim arasindaki korelasyonu
analiz etmek icin kullanilir. Bu, sistemdeki kirleticilerin ne kadar etkili bir sekilde pargalandigini ve
geriye kalan kalintilarin miktarini belirlemek i¢in 6nemlidir. CYM modeli, sistemdeki parametrelerin
ayarlanmasi ve optimize edilmesi i¢in kullanilabilir. Bu sayede, sistemdeki korelasyonun maksimize

edilerek daha etkili bir kirleticilerin giderimi saglanabilir.

38



Zhalaladdin JABBIYEV, Yiiksek Lisans Tezi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mersin Universitesi, 2023
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Sira mumarast

Sekil 4.3. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinde Kalintilarin deneysel ¢alismalara kars:1 grafigi.

Sekil 4.3’te cesitli islemlere karsi kalintt gosteren bir ¢izim igerir. Bu gdsterimin
degerlendirilmesi, deneylerde yaniti etkileyebilecek gizli degiskenleri kontrol edebilir. Sekil 4.3’te,
rastgele sacilma ve iist ve alt kontrol siirlarin1 gosteren CYM veri sonuglarini gostermektedir. Ek
olarak, deneysel noktalarinin ¢ogu 0 ¢izgisine yakin dagilmistir. Bu, -4 ve +4 sinirlar1 arasinda kalan 10

ve 17 nolu deneyleri gosteren noktalar1 icermektedir.
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Referans noktasmndan sapma (Kodlantms birimler)

Sekil 4.4. UV/ H,O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulanan CYM
modelinde gercek faktdr kodlama ve referans sapma noktalari.

Sekil 4.4’te goriildiigl iizere gercek degerlerle hesaplanilmis ve ¢izilmis bir grafikte amplitiid 42.15%
ve siire¢c 91.8 dk ve hidrojen peroksit 10 mM bazinda konularak tepkime sonucu elde edecegimiz bu
iiclii kombinasyonun kesistigi nokta mitkemmel uyumluluk ve 0 noktasi olarak belirlenmistir. Renk
giderimi son derece iyi ve kalint1 az oldugu i¢in kesismis bir uyumlu deger noktasidir.

Uygulama siiresi, amplitiid ve H,O; konsantrasyonu gibi degiskenler, yanit {izerinde énemli bir
etkiye sahiptir ve aralarindaki etkilesimler yaniti1 yonlendirir. Bu nedenle, bu degiskenlerin hem bireysel
hem de birlesik etkilerini gostermek, uygulanan islemin optimum kosullarini ve fizibilitesini belirlemek
icin gereklidir. Sekil 4.5, renk giderme verimliligi {izerindeki genel etkilerini gdstermektedir.

Sekil 4.5’te, 8 mM'lik sabit H,O, konsantrasyonunda renk giderme oranlar {iizerindeki
uygulama siiresi ve sicakligin birlesik etkilerini gdstermektedir. Bu hem islem siiresinin hem de
amplitiidiin giderme oranlar {izerinde 6énemli bir etkiye sahip oldugunu gostermektedir. Kirmizi alan,
orta-yiiksek sicaklikta ve uzun uygulama siiresinde yiiksek verimlilik alanidir. Ornegin, 8 mM'lik sabit
bir H,O» konsantrasyonunda, 90 dakikalik uygulama siiresinde (amplitiid %48) %80'lik renk giderimi
elde edilebilir. Verim, amplitid 53 %’ye ve islem siiresini 100 dakikaya yiikselterek %85,5
yiikseltilebilir. Ayn1 H>O, konsantrasyonunda uygulama siiresi 120 dakikaya ve amplitiid 60%’ye
¢ikarildiginda verim %94,6'ya ulasir. Bu bulgular, reaksiyon ortaminda yeterli miktarda H,O,
bulunmasina ragmen, sari rengin bozulmasindan sorumlu olan OH- radikallerinin olusumunda uygulama
stiresi ve amplitiidiin ana faktorler oldugunu gostermektedir. Asagidaki denklemler OH" radikalinin

olusumunu veya tiikketimini gostermektedir. (Es. 7-10) (Elnaccar, 2021)
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H.O, + OH' — HO;" + H,O (7)
H,0, + OH" — O*" + H* + H,0 (8)
OH' + OH" — H,0; ©)
OH" + HO; —» H.0 + O (10)
3 boyutlu yiize

Gergek faktor kodlama i

Renk giderimi (%)

16,26 [ 096

Xl=A

X2=B

120
Gergek faktor
c=8

Renk giderimi (%)

®  A: Amplitid (%)

60 25

B: Uygulama siiresi (dk)

Sekil 4.5. UV/ H»0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde uygulama stiresi

ve amplitliidiin renk giderimi lizerindeki birlesik etkileri.

Sekil 4.6’da konsantrasyon ve amplitiid {izerine bir ii¢ boyutlu grafikte uygulama siireci 75dk
olarak ayarlanmis ve konsantrasyon 9 mM H,O; ve amplitiid 39% ile alman en diisiik giderim
%77.54’lik renk giderimi olmustur. Konsantrasyon 10 mM H>O, ve amplitiid 53% ile alinan giderim
%82,51 olarak tespit edilmistir. Amplitiid degerini diisiirerek konsantrasyonu yiikseltilirse 11 mM H,O,
ve 25% amplitiid ile alinan en yiiksek verim %82,88 olarak tespit edilmistir.
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Gergek faktor kodlama 3 boyutlu viizey
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Sekil 4.6. UV/ H,O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde H.O. ve
amplitlidiin renk giderimi lizerindeki birlesik etkileri.

Sekil 4.7°de goriildiigii tizere Amplitiid %40 olarak sabitlenmistir. 3 boyutlu modelde CH,O»
konsantrasyonu yiikselttik¢e verim de dogru orantili yiikseliyor. Uygulama siiresini 80-100 dk araliginda
tutulursa H»>O» konsantrasyonu da 10-12 mM olarak ayarlanirsa %90 iisti verim alinabilir.
Konsantrasyonu ne kadar diiserse verimde diiser. 3 boyutlu grafiklerin her birinde H,O»

konsantrasyonunun énemini gérmekteyiz.
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Gergek faktor kodlama
Renk giderimi (%)
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Sekil 4.7. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem yonteminde uygulama siiresi
ve HO; renk giderimi iizerindeki birlesik etkileri.

Hidroksil radikali olustuktan sonra asagidaki (10-13) esitlikler gibi X ile simgelenen organik tiirler ile

tepkimeye su sekilde girerler (Kiilek¢i, 2017).

X+ OH* — XOH (katilma) (11)
X+O0OH* —» X -+HO0 (yakalama) (12)
Xnr+ OH®* —» X»—1+ OH- (transfer) (13)

Ultrasonikasyon asagidaki tepkimelerin olusumuna yol agarak ortamda bulunan hidroksil derigimini

arttirir. Olusan radikallik tiirler hedef kirleticiye saldirarak onlarin par¢alanmasini saglar. Radikal
tirlerinin (H*,HO*, HOO" ve HO;") olusumu, nihayetinde kirleticinin mineralizasyonuna neden olan
radikal zincir reaksiyonunu baslatir (es. 14-20).

HO)) HO+H
H+G, ) HO

(14)

(15)
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HO* + HO* - H,+0; (16)
H* +O; - HO,* an
HO, )) HOHHO "
HG +Q, ) 2O, 19)

H202 + HO. - H02.+ HZO (20)

Amplitiid degeri daha da artirildiginda hidroksil radikali olusur ve pargalanma siiresi baglatilir
(‘Yabalak vd., 2019).

Gergek faktor kodlama Renk giderimi (%%)
_ " - " l:lz-‘f L= -
R_mf gid (%) T B9,5834 94 2236
Xl=A -
X2=B
Xi=C
(Gisterilen tahmin
degerler /
B+ 120 786642
) ‘.
W
5
!I..l"l il
% ® 33,0022 ' 710024 A Ce:15
B
5 C - CH202 (mM)
p
860 ® 35323 413432 €5
A~ 25 A Amplitiid (%) A+ 60

Sekil 4.8. UV/ H,0, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistem modelinde uygulanan CCD
modelinin kiip grafigi.

Kiip grafikleri, CCD modelinin tahmin edilen yanitlarina dayali olarak tasarlanmistir. Her bir
degisken igin kiip grafiginde oldugu gibi belirli alanlarda verir. Bu, her bir degisken igin yanitin belirli
bir diizeyi i¢in ideal kosullarin belirlenmesine olanak tanir (Yabalak, E. 2021). Sekil 4.8’te UV/ H,O, /
Ultrasonik destekli kombine degradasyon sistemin CCD grafiginin kiip ¢izimini gostermektedir. Tim
degiskenlerde en diisiik verim ve renk giderimi %35,32 olmaktadir. Sadece amplitiidii en yiiksek
seviyeye ¢ikartmak %41,34 oraninda verim ve renk giderimi saglamistir. Amplitiid ve uygulama siiresi

yiiksek tutularak H,O, konsantrasyonu diistiriildiigli zaman %78,66’11k bir renk giderimi elde edilebilir.
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Tiim degiskenleri en iist seviyelerine (15 mM H,O, ve amplitiid %60 uygulama siiresi 120 dk)

cikartildig1 zaman en yiiksek verime olan % 94,22 renk giderimi elde edilebilmektedir.

4.3 Toplam organik karbon (TOK) giderimi

UV / H;0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yontemi ile pargalanan tartrazin
numunelerinin TOK (Toplam Organik Karbon) giderim degerleri énem arz etmektedir. Oyle ki TOK
giderim analizi tam mineralizasyonun bir indikatorii olarak gosterilmektedir (Elnaccar, 2021).

Tablo 4.6'da 1, 13 ve 18 numarali deneylerin renk giderim degerlerine kars1i TOK giderim
degerleri gosterilmistir. En diisiik TOK giderimi degeri %29,74 (deney 1) iken, yiiksek renk giderim
verimlerinden digeri TOK giderimi degeri %57,46 (deney 18) olarak Ol¢iilmiistiir. Renk giderimi
verimleri ile karsilastirildiginda, TOK giderimi verimleri daha diisitk bulunmustur. Bu durum, UV /
H>O, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde uygulanan deneysel kosullar altinda,
tartrazinin molekiil yapisindaki kismi parg¢alanmanin renk giderimi i¢in yeterli olmasina ragmen, tiim
baglarin kirilmasi i¢in daha zorlu kosullarin gerektigini gostermektedir. Sonug olarak, 13. deneyde (10
mM H,O,, 71,93%, 90 dk) uygulanan kosullarin, tartrazinin su ortamindan etkili bir sekilde
uzaklastirilmasi i¢in yiiksek renk giderimi ve makul TOK giderimi sagladigi soylenebilir. Bu ¢alismalar,
UV / H,0; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminin tartrazinin sudan giderilmesinde

yiiksek verimlilik sagladigini gostermektedir

Tablo 4.6 Tartrazin UV/ H,O; / Ultrasonik destekli kombine degradasyon yonteminde elde
edilen renk giderim ve TOK giderim degerleri

Cahisma diizeni

Renk giderimi (%0)

Tok giderimi (%)

1 30,07 29,74
13 90,96 63,34
18 88,75 57,46
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu tez c¢alismasinda; sentetik bir renklendirici olan tartrazinin sulardan giderimi
incelenmigtir. Tartrazin glinimiizde en ¢ok kullanilan renklendiricilerden biridir. Ambalajli
iiriinler, alkolsiiz igecekler, puding, sekerlemeler ve kurabiye kek gibi birgok {iriin igerisinde
sar1 renk verme amacli kullanilan tartrazin boya maddesinin insan saglifina ve ¢evreye zarar
vermektedir. Insanlarda astim hastalig1 alerjik hastaliklara neden olabildigi WHO ve FDA
tarafindan aciklanmstir.

Bu ¢aligmanin amaci ¢evre dostu yontemlerle tartrazin maddesinin sulardan giderilmesi
ve kullannminin azaltilmasidir. Bu kapsamda ultraviyole ve ultrasonik yontemler ile 6n
caligmalar yapilmis olup elde edilen veriler neticesinde ultraviyole isinlama yontemi ve
ultrasonik destekli kombine yoOnteminin sulardan renkli bir kirletici olan tartrazinin etkin
bigimde giderilebilmesi i¢in kapsaml1 bir arastirma yiiriitiilmiistiir. On ¢alismalarda ultrasonik
yontemde gii¢ ve zaman olarak belirlenen parametreler ile en yiiksek giderim %22,87 olarak
Ol¢iilmiistiir ve bu parametreler oksidant eklendiginde en yiiksek giderim %5,41 dl¢lilmiistiir.
Ultrasonik sistemde oksidant eklenmesi ters tepki yaratmistir ve parcalama etkin olmamuistir.
Ultrasonik sistemde giiciin arttirilmasi durumunda oksidantin etkili olabilecegi goriilmiistiir.
Ultraviyole fotokatalitik degradasyon sisteminde 1sinlama giicii ve zaman olarak belirlenen
parametreler ile alinan en iyi giderim verimi %8,11 ve oksidant ekleyerek ayni parametreler
uygulandiginda %85,34 olarak Olciilmiistiir. Ultraviyole fotolitik degradasyon sisteminde
hidrojen peroksit (H202) pargalanma igin gerekli olan hidroksil radikali elde ederek
fotokatalitik aktiviteyi arttirmak i¢in kullanilir. HoO2'nin bu siirecte ikili bir rolii vardir. Bir
yandan, yiiksek reaktif hidroksil radikalleri iiretir ve bu da fotokatalitik aktiviteyi gelistirir. Ote
yandan, yiiksek H>O> derigsimi, serbest radikallerin etkilerini temizleyerek fotokatalitik
aktiviteyi disiirebilir. H2O2'nin tartrazinin fotokatalitik bozunmas: tlizerindeki etkisi H202
konsantrasyonuna ve zamana bagl oldugu tespit edilmistir. UV/ H>O» / Ultrasonik destekli
kombine degradasyon yonteminde 10 mM H>O2, 71,93% amplitiid ve 90 dakikalik uytgualam
stiresinde renk ve TOK giderimi sirastyla %90,96 ve %63,34 olarak elde edilmistir.

UV/ H20, / Ultrasonik destekli kombine degradasyon sisteminin optimizasyonu icin
CYM’nin MKT modeli uygulanmistir. Elde edilen veriler bu 3°1ii kombine sistemin tartrazinin
90,96’ya varan bir verimle sulardan giderilebilmesi saglayan ¢evre dostu bir yontem oldugunu
gostermistir. MKT modeline gore tartrazin gideriminde en etkili parametreler sirasiyla x3, x1 ve

x> olarak elde edilmistir.
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