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Bu çalışmada karbon kaynağı olarak at kestanesi ile üç farklı yöntem kullanılarak 

karbon nano nokta (KNN) sentezi gerçekleştirilmiştir. Yapısal karakterizasyonları ve 

kimyasal yapısı karakterize edilmiştir ve gıda boyalarının tayinlerinde kullanılabilme 

özellikleri floresans spektroskopisi kullanılarak araştırılmıştır. Elde edilen KNN’ler 360 nm 

uyarma dalga boyu altında 432 – 437 aralığında güçlü floresan emisyonları sergilemiştir. 

Her üç yöntemle elde edilen KNN’ler toksik gıda boyası olan tartrazinin spektroflorometrik 

yöntemle tayininde kullanılmıştır. Önerilen yöntemin doğruluğu gerçek gıda örneklerinde 

ekleme-geri kazanım çalışmaları ile gösterilmiştir. % Geri kazanımlar 98.8 – 100.1 arasında 

bulunmuştur. Metodun kesinliği günler arası ve gün içi tekrarlı tayinlerle belirlenmiştir. 

Kesinlik % bağıl standart sapma (%BSS) olarak 0.6 – 2.3 arasında bulunmuştur. 

Gözlenebilme sınırı (GS) 0.02 mg/L olarak bulunmuştur. Tartrazin tayini için önerilen yeni 

metotun daha çevreci, basit, hızlı ve ekonomik olması sebebiyle literatürdeki bilinen 

tartrazin tayin yöntemlerine göre önemli avantajlara sahip olduğu sonucuna varılmıştır. 
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In this study, carbon nanodots (CND) were synthesized using three different methods 

with horse chestnut as carbon source. Their structural characterization and chemical 

structure were characterized and their ability to be used in the determination of food dyes 

was investigated using fluorescence spectroscopy. The obtained CNDs exhibited strong 

fluorescence emissions in the range 432 – 437 under 360 nm excitation wavelength. The 

CNDs obtained by all three methods were used for the spectrofluorometric determination of 

tartrazine, a toxic food coloring. The accuracy of the proposed method was demonstrated by 

addition-recovery studies on real food samples. % recoveries were found to be between 98.8 

and 100.1. The precision of the method was determined by inter-day and intra-day repeat 

determinations. The precision was found to be between 0.6 – 2.3 as % relative standard 

deviation (%RSD). The limit of detection (LOD) was found to be 0.02 mg/L. The proposed 

new method for the determination of tartrazine has important advantages over the known 

tartrazine determination methods in the literature as it is more environmentally, friendly, 

simpler, faster, and more economical. 

 

 

Key Words: Carbon nanodots (CND), Microwave synthesis, Pyrolysis, Horse chestnut, 

Fluorescence spectroscopy, Tartrazine determination   
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1. GENEL BİLGİLER 

Nanobilim ve nanoteknolojinin doğuşu ve devrim niteliğindeki gelişimi, dünya 

çapında bilim camiasına yeni bir heyecan getirmiştir. Bu heyecanın altında yatan sebep, nano 

materyallerin boyutlarından ziyade nano materyallerin kendine has optoelektronik ve 

fizikokimyasal özellikleridir.  

Doğada karbonun pek çok formu bulunan karbon bazlı malzemeler nanomalzeme 

biliminin gelişmesinde önemli bir unsur olmuştur. Bu karbon bazlı malzemeler kimya, 

mühendislik biyomedikal ve benzeri bilim alanlarında kullanılmaktadır (Z. Li vd., 2019).   

Bu süreçte, Karbon Nano Noktalar (KNN), grafen, grafen oksit (GO), grafen kuantum 

noktalar, indirgenmiş grafen oksit ve karbon nanotüpler gibi karbonlu malzemeler son 

yıllarda kendine has ve istisnai özellikleri sebebiyle ilgi odağı haline gelmiştir.  

KNN’lerin diğer nano materyallere göre pek çok avantajı vardır. Bunlardan ilki 

biyouyumlu olmalarıdır. KNN’lerin diğer nano materyaller, özellikle inorganik kuantum 

noktaların (CdSe ve PbS gibi) sahip olduğu toksisite ve üretim maliyeti gibi olumsuz 

özellikleri yoktur. İkinci olarak bunların kendilerine has karbon bileşimi diğer nano 

materyallerinkinden farklı olarak yapısal ve elektronik özellikler kazandırır (Ghosal & 

Ghosh, 2019; Pierrat vd., 2015).  KNN’lerin bir başka avantajı da diğer yarıiletken kuantum 

noktalar, organik boyalar ve indikatör boyalarla karşılaştırıldığında, sudaki çözünürlükleri, 

kimyasal inertlikleri, kolay modifikasyonları, kolay sentezlenebilmeleri ve toksik 

olmamalarıdır (Devi vd., 2019; Ghosal & Ghosh, 2019; Gusain vd., 2021).  Bu ve buna 

benzer üstün özellikleri sayesinde KNN’ler biyo görüntüleme, ilaç salınımı, biyolojik ve 

nano medikal uygulamaları, foto kataliz ve iyonlar, küçük moleküller ve makromoleküller 

gibi geniş bir alana sahip analitlerin tayini gibi pek çok alanda kendine uygulama alanı 

bulmuştur (Sciortino vd., 2018; X. Sun & Lei, 2017; L. Xiao & Sun, 2018). 

Karbon malzemeler kimya, mühendislik, biyomedikal bilimi gibi çeşitli disiplinlerde 

kullanılmaktadır. Doğada birçok karbon malzeme formu mevcuttur ve karbon bazlı 

malzemeler nanomalzeme biliminin gelişiminde kilit bir rol oynamaktadır (Z. Li vd., 2019). 
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1.1. Karbon Nano Noktalar 

Son yirmi yıl içinde keşfedilen karbon kuantum noktalar olarak da adlandırılan karbon 

nano noktalar (KNN), tipik olarak 10 nm’nin altında ultra ince boyutlara sahip, kristal grafit 

karakterli ve ayrık nanoparçacıklar olup, yeni bir floresan karbon bazlı nano ölçekli  

malzeme sınıfıdır (Chu vd., 2019; D’Angelis do E. S. Barbosa vd., 2015; Q. Hu vd., 2014; 

X. Shi vd., 2019). KNN’ler genellikle yarı küresel nanopartiküllerdir ve sıfır boyutlu karbon 

konformasyonuna sahiptirler (H. Liu vd., 2019). Çoğunlukla yüzeylerinde oksijen, hidrojen 

ve azota bağlı sp2/sp3 hibridize karbon atomlarından oluşur  (Mkhari vd., 2023; Sciortino 

vd., 2018). 

KNN’ler 2004 yılında jel elektroforezi kullanılarak karbon kurumundan tek duvarlı 

karbon nanotüplerin saflaştırılmasının bir yan ürünü olarak  tesadüfen keşfedilmiştir (X. Xu 

vd., 2004). Ancak KNN’ler o dönemde floresan karbon nanoparçacıkları olarak 

adlandırılıyordu. 2006 yılında Sun ve diğerleri (2006) lazer ablasyonu yoluyla farklı 

boyutlarda (< 10 nm) toksik olmayan karbon nanoparçacıkları sentezlemiş ve kendileri bu 

nanoparçacıkları karbon noktaları olarak adlandırmıştır (Y. P. Sun vd., 2006).  

KNN’lerin keşfinden bu yana karbon bazlı bu nanoparçacık türü üzerinde önemli 

miktarda çalışma yapılmıştır. (Chu vd., 2019; L. Xiao & Sun, 2018). “Karbon Noktalar” 

terimi için yapılan Scopus veri tabanı araştırmasında 2000 yılından bu yana yayınlanan 

makale sayısındaki artış bunun bir göstergesidir (Hebbar vd., 2023).  

KNN’ler fotostabilitelerinin iyi olması, düşük sitotoksisite, iyi biyouyumlu olması, 

suda çözünebilmeleri, kolay yüzey modifikasyonu ve yüksek kimyasal inertlik gibi diğer 

birçok iyi özelliğe sahiptir ve bu nedenle son yıllarda önemli ölçüde akademik ilgi çekmiştir. 

KNN’ler, ağır metal bazlı CdS, CdSe, PbSe ve Ag2S gibi geleneksel floresans yarı iletken 

kuantum noktaların toksisite, potansiyel sağlık ve çevre tehlikesi ve yüksek maliyet gibi 

ciddi kısıtlamaları yüzünden yarı iletken kuantum noktaların yerini alacak olası adaylar 

olarak kabul edilmektedir (Chu vd., 2019; Mkhari vd., 2023; Vanessa vd., 2018).  

KNN’ler hücre görüntüleme, ilaç dağıtımı, floresan algılama, foto kataliz, çok renkli 

ışık yayan diyot (LED) üretimi, enerji dönüşümü, belirli iyonların veya moleküllerin tespiti 

için problar, fotovoltaik ve enerji depolama, ilaç dağıtımı, biyosensör, hastalık tespiti, 

sentetik kimya ve malzeme bilimi ve depolanması gibi birçok alanda yaygın olarak 

kullanılmıştır (Hebbar vd., 2023; Kang vd., 2020; Nasrollahzadeh vd., 2019).  
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Karbon her organik maddede bulunabilen bir element olduğundan, KNN’ler kolayca 

bulunabilen organik maddelerden hazırlanabilir (Zheng vd., 2018a). KNN’lerin 2004 yılında 

keşfedilmesinden sonra, KNN hazırlamak için etkili sentetik stratejiler geliştirmeye yönelik 

büyük bir çaba gösterilmiştir (Lee, 2019). Fotolüminesans (FL) karbon noktalarının en ilgi 

çekici özelliklerinden biridir (Chu vd., 2019). 

1.2. KNN’lerin Sentezi 

KNN sentezi için pek çok metot vardır. Genel olarak bu yöntemler iki ana başlık 

altında toplanabilir (P. Kumar vd., 2022).  Başlangıç karbon kaynağına bağlı olarak karbon 

noktaları sentez metotları, yukarıdan-aşağıya (Top-down) yöntemler ve aşağıdan-yukarıya 

(Bottom-up) yöntemler olmak üzere iki kategoriye ayrılabilir (Şen vd., 2022). Yukarıdan-

aşağıya yöntemler, grafit, grafen veya karbon fiber gibi büyük öncül karbon kaynaklarının 

kimyasal, fiziksel veya elektrokimyasal yollarla (Mkhari vd., 2023) nano ölçekli karbon 

noktalarına doğrudan dönüşmesi ve ardından yüzey muamelesi ile gerçekleştirilir (L. Xiao 

& Sun, 2018).  

Aşağıdan-yukarıya yöntem yaklaşımında nanoyapılar, karbohidratlar, organik asitler, 

aminler, polimerler gibi organik moleküllerden veya karbon içeren doğal ya da atık 

ürünlerden başlanarak sentezlenir. 

1.2.1. Yukarıdan-Aşağıya Yöntemler (Top-Down Yaklaşımı) 

Yukarıdan aşağıya yaklaşım, grafen oksit levhalar, grafen, karbon fiberler, karbon 

nanotüpler, karbon kurum grafit gibi karbon malzemelerin lazer ablasyon, ark deşarjı ve 

elektrokimyasal oksidasyon yöntemleriyle fiziksel kuvvetler kullanılarak nano boyutlu 

parçacıklara kesilmesini veya parçalanması yoluyla gerçekleşmektedir.(Khairol Anuar vd., 

2021). 

Yukarıdan aşağı yöntemlerden, elektrokimyasal oksidasyon (H. Li vd., 2010; M. Liu 

vd., 2016; R. Liu vd., 2014; Y. Yang vd., 2015; C. Zhu vd., 2017), ultrasonik muamele (Zhuo 

vd., 2012) ve lazer ablasyon (Cao vd., 2007; Reyes vd., 2016; Y. P. Sun vd., 2006; 

Thongpool vd., 2012) yaygın olarak kullanılmaktadır. Bununla birlikte, yukarıdan aşağıya 

yöntemler genellikle pahalı ve karmaşık ekipmanlara, zorlu reaksiyon koşullarına veya 

yorucu bir sürece ihtiyaç duyarken, elde edilen KNN’lerin kuantum verimi (KV) ve 

biyouyumluluğu tatmin edici değildir. Sonuç olarak, KNN yüzeylerini pasifleştirmek veya 
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değiştirmek için bu yöntemlerden sonra sıklıkla kimyasal işlemler kullanılmaktadır. (Chu 

vd., 2019).  

 

• Lazer Ablasyon 

Lazer ablasyon yöntemi KNN’leri kontrollü bir şekilde üretmek için kullanılan ilk 

yöntemdir. (Sciortino vd., 2018). Lazer ablasyonu, yüksek odaklı bir lazer ışınının çevresel 

bir ortamla çevrili sabit bir hedefe uygulanması ile gerçekleşir (Hebbar vd., 2023). Sıvı veya 

buhar içindeki bir makro karbon hedefine yüksek enerjili lazer ışını uygulanır. Bu yüksek 

lazer enerjisi hedefe aktarılarak bağların kırılmasına ve KNN’lerin yüzeyden ayrılmasına 

sebep olur. Genellikle zaman alan ve dikkat kontrol gerektiren bir yöntemdir (Chu vd., 

2019). Ayrıca lazer ablasyon yöntemi pahalıdır, karmaşıktır ve bu yöntem kullanılarak 

hazırlanan KNN'lerin boyut dağılımı tek tip değildir ve morfolojisi kontrol edilemez (X. Li 

vd., 2023). 

 

• Kimyasal Oksidasyon (Kimyasal Eksfoliasyon, Kimyasal Ablasyon, Oksidatif 

Bölünme) 

Bir oksidatif kimyasal ile muamele işlemini içerir. Grafen oksit (D. Pan vd., 2010), 

aktif karbon (Qiao vd., 2010), karbon nano tüpler (Tao vd., 2012), kömür (Ye vd., 2013), 

mum isi (H. Liu vd., 2007) ve karbon siyahı (Y. Dong vd., 2012) gibi öncül karbon bazlı 

materyaller H2SO4 ve HNO3 gibi kuvvetli asitler  veya  H2O2 gibi yükseltgeyici kimyasallar 

yardımıyla bölünürler (Cui vd., 2021). Karbonizasyon adı verilen bu süreç küçük organik 

molekülleri karbonlu malzemelere dönüştürür. Bu malzemeler daha sonra dikkatlice 

düzenlenmiş oksidasyon yoluyla mikroskobik tabakalara indirgenebilir. Bu yöntem sert 

koşullar, zorlu süreçler, çoklu adımlar gerektirir ve ayrıca KNN’lerin boyutları üzerinde 

zayıf kontrol sunmaktadır (P. Kumar vd., 2022). 

 

• Ark Deşarjı 

Ark deşarjı, MWCNT'ler (Çok Duvarlı Karbon Nanotüpler), CNO'lar (karbon nano-

iyonlar) ve FLG (az katmanlı grafen) dahil olmak üzere çeşitli karbon nanoyapıları 

sentezlemek için yaygın olarak kullanılan bir yöntemdir (Hebbar vd., 2023). 

Tipik bir ark deşarj prosedürü, gaz plazmasındaki anotta yığın karbon öncülerinden 

karbon atomlarının yeniden düzenlenmesinden oluşur (Perumal vd., 2021) 
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Ark deşarj yöntemi, katot ve anot arasındaki sürekli deşarjın yüksek sıcaklığa yol 

açarak anodun yavaş yavaş tüketilmesini ve ardından KNN'ler oluşturmasını sağlar (X. Li 

vd., 2023). Damıtılmış suya daldırılmış ve küçük bir mesafe ile ayrılmış elektriksel olarak 

bağlı iki grafit elektrot arasında bir ark deşarjı oluşturarak KNN’leri üretmek için 

kullanılmıştır (Hebbar vd., 2023). 

2004 yılında Xu ve diğerleri (2004) ark deşarj yöntemini kullanarak ilk karbon 

nanopartiküllerini hazırlamışlardır. O zamandan beri, ark deşarj yöntemi hızlı bir hazırlama 

yöntemi olarak popüler hale gelmiştir. Ancak, bu yöntem kullanılarak hazırlanan KNN'lerin 

partikül boyutu dağılımı tek tip değildir ve morfoloji de kontrol edilebilir değildir. Ayrıca, 

bu yöntem kullanılarak üretilen KNN'lerin verimi düşüktür. Şu anda bu yöntem nadiren 

kullanılmaktadır (X. Li vd., 2023; Perumal vd., 2021). 

 

• Elektrokimyasal Oksidasyon (Elektro Kimyasal Sentez) 

Elektrokimyasal yaklaşım, ultra saf KNN’lerin sentezi için grafit, karbon nanotüpler 

veya karbon fiber elektrotlar gibi bir karbon malzemenin seçici olmayan bir kimyasal kesme 

işlemidir.  Bu yöntemde, tipik olarak üç elektrot (çalışma, karşı ve referans) ve elektrolit 

çözeltisinden oluşan bir elektrokimyasal hücre kullanılır. Çalışma elektrodu karbondan 

(grafit, karbon-nanotüp, vb.) ve karşı elektrot platinden (Pt) yapılmıştır (P. Kumar vd., 

2022).  

KNN’lerin elektrokimyasal sentezinde, başlangıç malzemeleri olarak büyük hacimli 

karbon kaynakları kullanır.  Katı iki elektrot arasına tatbik edilen sabit bir harici elektrik 

akım altındaki elektrokimyasal hücrede gerçekleşen bir redoks reaksiyonundan yararlanan 

yukarıdan-aşağıya bir yöntemdir (Chu vd., 2019; Sciortino vd., 2018). KNN’lerin  

elektrokimyasal sentezi ilk olarak Zhu ve diğerleri  (2007) tarafından uygulanmıştır. Çok 

katmanlı karbon nanotüplerin elektrot olarak kullanıldığı bir yöntemle, tetrabütilamonyum 

perkloratın varlığında üretilen yüksek mavi ışıldayan grafenik KNN'lerin elde edildiği 

bilinmektedir (Sciortino vd., 2018). 

1.2.2. Aşağıdan Yukarı Yöntemler (Bottom-Up Yaklaşımı) 

“Yukarıdan-aşağıya” yaklaşım, düşük verim ve büyük yan ürünlerin oluşması gibi bir 

dizi sorun ortaya çıkarmıştır. Araştırmacılar KNN’lerin mimarilerinden esinlenerek daha 

büyük sp2 yapısına sahip KNN üretmek için yeni öncüller kullanmaya başlamışlardır. 
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“Aşağıdan yukarıya” tekniği diğer işlemlerin yanı sıra dehidrasyon, yoğunlaştırma ve 

karbonizasyon yoluyla küçük moleküller arasında sp2 yapılı KNN’lerin üretilmesini sağlar. 

Bu strateji çeşitli avantajlar sunmaktadır. Başlangıç olarak, organik küçük moleküller ve 

biyokütle de dahil olmak üzere bir dizi karbon kaynağı, "aşağıdan yukarıya" tekniklerle 

KNN'lerin oluşturulması için öncü olarak kullanılabilir. İkinci olarak, çözücülerin 

değiştirilmesi ve reaksiyon koşulları (zaman, sıcaklık ve diğer sentetik faktörler) 

ayarlanarak, değişken mimarilere ve kimyasal bileşimlere sahip KNN elde edilmesine imkân 

tanımaktadır. (Fu vd., 2024). 

Aşağıdan-yukarıya (Bottom-up) yöntemler küçük molekülleri karbonizasyon ve 

pasivasyon yoluyla KNN’lere dönüştürür. Düşük maliyetli olmaları, kolay uygulanması 

basit ekipman ihtiyacı gibi avantajları sayesinde  piroliz (Y. Hu vd., 2019; Qin vd., 2019; 

Tian vd., 2018), hidrotermal ve solvotermal yöntem (L. Lin vd., 2019; Z. Lu vd., 2019; D. 

Xu vd., 2019), ultrasonik yöntem (H. Huang vd., 2018; H. Liu, Zhang, vd., 2018; Rong vd., 

2019), mikrodalga destekli yöntem (MDY) (Deng vd., 2019; X. Li vd., 2020; Tabaraki & 

Abdi, 2019), gibi yöntemler KNN sentezinde yaygın olarak kullanılmaktadır (Kang vd., 

2020).  

Aşağıdan-yukarıya yöntem yaklaşımında KNN sentezi için nanoyapıların elde 

edilmesinde, karbohidratlar (L. Chen & Zhang, 2018; Q. Du vd., 2018; Fan vd., 2017; G. He 

vd., 2016; Y. Huang & Cheng, 2017; Z. Liang vd., 2016; H. Peng & Travas-Sejdic, 2009; 

Simões vd., 2014; Thongsai vd., 2017; Z. C. Yang vd., 2011), organik asitler (Ahmed vd., 

2015; K. Jiang, Wang, Cai, vd., 2018; K. Jiang, Wang, Gao, vd., 2018; H. Li vd., 2018; Liao 

vd., 2020; L. Liu vd., 2015; Niu vd., 2013; Prathumsuwan vd., 2018; Shamsipur vd., 2018; 

X. Tang vd., 2021; Yan vd., 2018; Z. Yi vd., 2021; T. Yu vd., 2018; P. Zhang vd., 2014; R. 

Zhang & Chen, 2013), aminler (X. Dong vd., 2014; Kong vd., 2022; Tammina & Yang, 

2020; D. Zhao vd., 2019; X. Zhu vd., 2022) veya polimerler (L. Huang vd., 2015; R. Liu 

vd., 2013; J. Shi vd., 2013)  gibi organik moleküller, biyokütle ve tarımsal ve evsel atıkların  

atık karbon kaynağı olarak kullanıldığı basit ve ucuz karbon kaynaklarının kullanıldığı 

bilinmektedir (Özbek vd., 2023). Bu ucuz atıklara örnek olarak portakal kabukları 

(Prasannan & Imae, 2013), limon kabuğu (Tyagi vd., 2016) greyfurt kabuğu (P. Xiao vd., 

2018), soğan kabuğu atığı (Bandi vd., 2016), atık kağıt (Jeong vd., 2018), peynir altı suyu 

(Devi vd., 2017), mutfak atıkları (Himaja vd., 2014), lağım çamuru (Y. Hu & Gao, 2020), 

atık kızartma yağı (Y. Hu vd., 2014), buğday samanı (M. Yuan vd., 2015), yumurta kabuğu 

zarı külü (Jusuf vd., 2018), insan tırnakları (Chatzimitakos vd., 2018), şarap tortusu (Varisco 
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vd., 2017), hindistan cevizi suyu (Jayan vd., 2020), hindistan cevizi kabuğu (Chunduri vd., 

2016), hurma çekirdeği kabuğu (Balakrishnan vd., 2022), atık köri yaprakları (Maruthupandi 

vd., 2022), atık pamuk linteri (Eskalen vd., 2020), Meksika nanesi yaprakları (Architha vd., 

2021), yabani limon yaprakları (Venugopalan & Vidya, 2023), limon suyu (E. M. Schneider 

vd., 2019), pirinç kabuğu (Ngu vd., 2016), pomelo kabuğu (Qi vd., 2022), çimen (S. Liu vd., 

2012), susam çekirdeği (Roshni & Divya, 2017), balık pulları (G. Wu vd., 2015), insan saçı 

(Singh vd., 2020), rezene tohumu (Dager vd., 2019), olgun muz kabukları (M. Das vd., 2021) 

atık nar kabukları (Amith Yadav vd., 2018), akçaağaç yaprağı (Chellasamy vd., 2022), inek 

gübresi (D’Angelis do E. S. Barbosa vd., 2015), küspe atığı (Xu-Cheng vd., 2018), fındık 

kabuğu (Gümrükçüoğlu, 2022), yengeç kabuğu (Yao vd., 2017) domuz derisi (Wen vd., 

2016), üzüm kabuğu (X. Tang vd., 2022), liçi atığı (Sahoo vd., 2020), liçi çekirdeği (M. Xue 

vd., 2015), mango kabukları (X. Sun vd., 2019), yemek atığı (Sarswat & Free, 2015), atık 

çay çöpü (Gunjal vd., 2019), ceviz kabuğu (Cheng vd., 2017), durian kabukları (Praneerad 

vd., 2019), ananas kabukları (Vandarkuzhali vd., 2017), söğüt yaprakları (Cheng vd., 2019) 

demirhindi yaprakları (Bano vd., 2018), yer fıstığı kabuğu (X. Ma vd., 2017; M. Xue vd., 

2016; J. Zhu vd., 2019), sago ağacı kabuğu (Abdul Manaf vd., 2017), bambu yaprakları (Y. 

Liu vd., 2014), aloe vera (H. Xu vd., 2015),  karpuz kabuğu (J. Zhou vd., 2012), hint 

fesleğeni yaprağı (A. Kumar vd., 2017), mangostan kabuğu ve posası (Aji vd., 2017; R. 

Yang vd., 2017), elma çekirdeği (Chatzimarkou vd., 2018) ve hurma çekirdeği (Amin vd., 

2018) verilebilir. 

 

• Piroliz Yöntemi (PY) 

Piroliz, uzun zincirli polimer halindeki karbonlu malzemelerin ısı ve basınç yoluyla 

termal olarak parçalanması sonucu kömür, katran ve gaz ürünleri gibi daha küçük daha az 

karmaşık moleküllerin elde edildiği ayrıştırma işlemidir. Süreç, daha kısa süreli ve oksijen 

yokluğunda gerçekleştiğinde fazla ısı gerektirmektedir. Piroliz, hava olmaksızın reaksiyona 

girme süreci olarak da tanımlanmaktadır (Anuar Sharuddin vd., 2016; Demirbas & Arin, 

2002; Soltes & Elder, 2018). Ancak son zamanlarda “piroliz” terimi, hava veya diğer katkı 

maddelerinin varlığına bakılmaksızın ısı uygulanmasıyla sonuçlanan herhangi bir kimyasal 

reaksiyonu ifade eder hale gelmiştir (Soltes & Elder, 2018). Bu çalışmada yapılan işlemler 

için piroliz yöntemi ifadesi bu nedenle kullanılmıştır. 

PY  ilk defa Bourlinos ve diğerleri (2008) tarafından keşfedilmiştir. Organik 

bileşiklerin 200 – 450 °C’ye kadar yüksek reaksiyon sıcaklığı gerektiren şartlarda ve oksijen 
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yokluğunda  ısıtma, dehidrasyon, bozunma ve karbonizasyon olmak üzere dört ana kritik 

süreçten geçerek organik karbon içeren  KNN’lere dönüştürülmesi şeklinde gerçekleşen bir 

yöntemdir (Cui vd., 2021; Khairol Anuar vd., 2021; P. Kumar vd., 2022; L. Xiao & Sun, 

2018). 

 

• Hidrotermal Yöntem (HY) 

Hidrotermal sentez, su içindeki organik bileşikleri yüksek sıcaklık ve yüksek basınç 

altında yapısal karbonlara dönüştürme sürecidir (Chu vd., 2019). HY, düşük maliyeti, basit 

prosedürü ve çevre dostu avantajları göz önüne alındığında aşağıdan-yukarıya yaklaşımla 

KNN sentezlemek için yaygın olarak kullanılmaktadır (Ozyurt vd., 2023). Hidrotermal 

sentez, kontrollü sıcaklık (100 °C – 1000 °C) ve basınç altında (1 MPa – 1 GPa), hidroliz 

reaksiyonunu içerir (Lou vd., 2021; Ng vd., 2021a). Genel olarak, glukoz (Z. C. Yang vd., 

2011), sitrik asit (Ogi vd., 2016), kitosan (Y. Yang vd., 2012) ve elma suyu (Mehta vd., 

2015) gibi organik moleküller, çözücü olarak su varlığında veya yokluğunda tipik olarak 

100 °C ve 1 bar'ın üzerinde teflon kaplı paslanmaz çelik bir otoklavda ısıtılır (Ng vd., 2021a). 

Bu yöntemin büyük parçalar ve çözünmemiş parçalar gibi safsızlıklar içermesi gibi 

dezavantajları vardır (Khairol Anuar vd., 2021). 

 

• Solvotermal Yöntem 

Solvotermal yöntem hidrotermal yaklaşım temel alınarak oluşturulmuştur. 

Solvotermal yöntemde su yerine organik çözücüler kullanılır (Lou vd., 2021). Solvotermal 

yöntem, reaksiyon karışımının otoklav gibi kapalı bir sistemde çözeltinin belirli bir sıcaklık 

ve basınç altında dimetilformamid (DMF) (Y. Xu vd., 2013) ve oktadeken (Bhunia vd., 

2013) gibi organik çözücülerin varlığında organik moleküllerin reaksiyona girerek 

karbonizasyonunu ile sonuçlanan bir yöntemdir (H. Liu vd., 2024; Ozyurt vd., 2023). 

Bununla birlikte,  yöntemin dezavantajlarından bazıları düşük verim, saflık derecesinin 

düşük olması ve homojen olmayan partikül boyutudur (Malavika vd., 2022).  

 

• Mikrodalga Destekli Yöntem (MDY) 

Mikrodalga destekli sentez yöntemi (mikrodalga ışınlama yöntemi, MDY), öncü 

molekülleri KNN’ye dönüştürmek için 1 mm ila 1 m dalga uzunluğunda elektromanyetik 

radyasyon kullanan hızlı ve düşük maliyetli bir KNN oluşturma yöntemidir. Mikrodalga, 

öncü molekülün kimyasal bağlarını parçalamak için hızlandırılmış enerji verir (Mathew & 
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Mathew, 2023). Bu metotta karbon öncülleri içeren sulu çözelti mikrodalga fırında KNN 

oluşuncaya kadar ısıtılır (P. Kumar vd., 2022). 

İlk olarak H. Zhu ve diğerleri (2009) tarafından uygulanmıştır. Bu yaklaşım, 

KNN'lerin eşit dağılımı için eşit ısı sağlar. Hızlı KNN sentezlemek için hızlı ve kullanışlı bir 

yöntemdir (Mathew & Mathew, 2023). Diğer KNN sentez yöntemleri ile karşılaştırıldığında 

daha hızlı, daha düşük sıcaklık, dolayısıyla daha düşük enerji gerektiren bir yöntemdir. 

Ancak MDY’de kullanılan düşük hacimli reaktifler ile gerçekleştirildiği için, büyük ölçekli 

KNN sentezine imkân vermediği gibi KNN’leri saflaştırma ve ayrıştırma zordur. (Khairol 

Anuar vd., 2021).  

Mikrodalga ışınlama sentez yöntemi ile KNN’ler ev tipi bir mikrodalga fırın veya 

laboratuvar tipi bir mikrodalga fırın kullanarak sentezlenebilir. Mikrodalga ışınlama yöntemi 

karbon kaynağını doğrudan ısıtarak KNN’lere dönüşmesini sağlar. HY’lerde ise bu ısıtma 

işlemi iletken veya konvektif olarak gerçekleşir. Mikrodalga destekli KNN sentezi açık 

kaplarda veya kapalı kaplarda gerçekleştirilmektedir. Açık kap MDY atmosfer basıncında 

gerçekleştirilir. Burada sadece zaman ve mikrodalga güç çıkışı dikkate alınmaktadır. Kapalı 

kap mikrodalga destekli sentez ise mikrodalga destekli hidrotermal olarak bilinmektedir. Bu 

yöntemin uygulanmasında hassas sıcaklık kontrolü, basınç tahliye sistemi gibi dikkat 

edilmesi gereken hususlar mevcuttur (Ng vd., 2021a).  

1.3. Gıda Toksikolojisi 

Gıda toksikolojisi, gıda kaynaklı kimyasalların güvenliğine ilişkin yargıların temelini 

oluşturan bilim dalı olarak tanımlanabilir (Taylor & Baumert, 2014). Gıda toksikolojisi, 

toksik maddelerin gıdaya giriş yolları ve mekanizmaları veya gıda işleme ve depolama 

sırasında toksik maddelerin oluşumu ve gıda kontaminasyonunu önleme veya azaltma 

yollarını, gıda bileşenlerinin toksisitesinin ve riskinin değerlendirilmesine yönelik 

yöntemleri, gıdaların yanı sıra içeceklerin zararlı bileşenlerinin organizma üzerinde yarattığı 

ve organizmada çeşitli derecelerde işlevsel bozukluklara, hatta ölüme yol açabilen olumsuz 

etkileri inceler (Püssa, 2013).  

1.3.1. Gıda Katkıları 

Doğal ve yapay gıda katkı maddeleri, tat ve görünüm gibi gıda kalitesini korumak için 

yüzyıllardır kullanılmaktadır (Hashim Al Sultani vd., 2019). Gıdalara çeşitli avantajlar 
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sağlamak üzere bilinçli olarak eklenen kimyasal maddeler gıda katkı maddeleri olarak 

tanımlanır (Taylor & Baumert, 2014). Avrupa Birliği 1333/2008 (EC) sayılı Yönetmeliğine 

göre gıda katkı maddeleri, gıdalara renk, lezzet koruma ve asitlik düzenlenmesi gibi 

özellikler kazandırmak amacı ile eklenen tek başına gıda olarak kullanılmayan maddelerdir. 

Bazı gıda katkı maddeleri aynı zamanda kıvam arttırıcı, stabilizatör ve emülsiyonlaştırıcı 

veya topaklanmayı önleyici maddeler olarak da işlev görür (N. Kumar vd., 2019).  

Gıda görsel kalitesi, gıda üreticileri, tüketiciler ve perakendeciler için giderek daha 

önemli ve temel bir unsur haline gelmektedir. Tüketici talep ve beklentilerini karşılamak 

amacıyla, sentetik gıda renklendiricileri gıda ve içeceklerde görünümlerini artırmak ve gıda 

depolama ve işleme sırasında renk kaybını telafi etmek için yaygın olarak kullanılmaktadır. 

Son zamanlarda yapılan araştırmalar, gıda katkı maddelerinin toksikolojik özelliklerinin 

insan sağlığı için oldukça tehlikeli olduğunu kanıtlamıştır (Vijeata vd., 2022).    

1.3.2. Gıda Boyaları 

Gıdaların genel değerlendirmesinde renk, belirgin bir özellik olarak kabul edilir. 

Tüketiciler için görsel olarak daha estetik hale getirmek ve üretim sürecinde kaybolan 

orijinal görünümlerini geri kazandırmak amacıyla gıda ürünlerine hem doğal hem de sentetik 

kaynaklı çok çeşitli gıda renklendiricileri eklenmektedir. Ancak doğal kaynaklardan elde 

edilen boyaların çoğu kararsızdır ve gıdanın işlenmesi sırasında kolayca bozulmaya 

uğrayabilir. Bu nedenle, sentetik kökenli boyalar, sadece kararlılık nedeniyle değil, aynı 

zamanda üretim maliyetinin doğal kökenli boyalara kıyasla çok düşük olması nedeniyle de 

yaygın olarak kullanılmaktadır (Rezaei vd., 2014; Yamjala vd., 2016). 

Gıda katkı maddelerinin önemli bir kısmı yapay renklerdir ve 1880'lerden beri gıdalara 

bazı sentetik renklerin eklenmesine izin verilmektedir. Ancak bu gıda boyası 

kombinasyonlarından bazıları, özellikle sık sık alındığında sağlık açısından tehlikeler 

oluşturmaktadır. Sonuç olarak, kabul edilebilir günlük alım miktarının (ADI) belirlenmesi, 

klinik araştırma ve hayvan testlerinin gerçekleştirilmesi için güvenilir bir referans noktası 

sunmaktadır. Toksikolojik çalışmalar öncelikle hayvan deneylerine dayanmaktadır çünkü 

gıda katkı maddelerinin insanlar üzerindeki tehlikeli etkilerini değerlendirmek son derece 

zordur.  (Demirkol vd., 2012).  



11 

 

 

 

Sentetik renklendiriciler beş sınıfa ayrılır: indigo renklendiriciler, QY’nin şinoftalon 

türevleri, triarilmetan grubu, ksantenler (eritrosin gibi) ve azo boyalar (Mpountoukas vd., 

2010).   

1.3.3. Azo Boyalar 

Gıda endüstrisinde kullanılan sentetik boyalar arasında azo boyalar ticari boya 

pazarının yaklaşık %65'ini oluşturmaktadır (Yamjala vd., 2016). Azo bileşikleri kimyasal 

olarak R–N = N–R' şeklinde gösterilir, burada –N = N– azo grubu ve R veya R' aril veya 

alkil bileşikleri olabilir (Chung, 2016). Azo boyalar genellikle gıdaların görünümünü 

iyileştirmek ve daha çekici hale getirmek için gıdalara eklenir (Vidal vd., 2018). 

Alura kırmızısı, karmosin, Amaranth, günbatımı sarısı, parlak mavi (brilliant blue), 

tartrazinin dahil olduğu azo-boyalar, düşük maliyetleri ve stabiliteleri nedeniyle gıda 

renklendirici maddeler olarak yaygın şekilde kullanılmaktadır. Günbatımı sarısı ve tartrazin 

benzer renklere sahip olmaları ve genellikle gıda ürünlerinde birlikte kullanıldıkları için bu 

boya grubunun en çok kullanılan üyeleridir. Endüstriyel olarak avantajlı olmalarına rağmen, 

alerji, anksiyete, astım, kanserojenlik, genotoksisite, sitotoksisite gibi olumsuz etkileri 

sebebiyle toksik özellik gösterirler (Kaya vd., 2021). Azo boyaların toksikolojisi üzerine 

yayınlanan çalışmaların çoğunda azo bağının bileşen aminlere indirgeyici bölünmesinin, 

boyanın kanserojen aktivasyonuna yol açan önemli bir metabolik adım olduğu fikrine 

dayanmaktadır (Brown & De Vito, 1993).  

1.3.4. Tartrazin 

Tartrazin, molekül ağırlığı 534.36 g/mol olan C16H9N4Na3O9S2 kapalı             

formülüne sahip (trisodyum-5-hidrosil-1-(4-sülfonatofenil)-4-(4-sülfonatofenilazo)-H-

pirazol-3-karboksilat)  (Şekil 1) yapay, turuncu renkli toz halinde bulunan, sulu çözeltisinde 

sarı renkli bir azo yapay boyar maddesidir (Chaudhari vd., 2024; Y. Li vd., 2014; Taşli vd., 

2018). E102  olarak da bilinen sentetik boya olan tartrazin, gıda, tıp ve kozmetik 

endüstrilerinde en yaygın kullanılan katkı maddelerinden biridir (Hashim Al Sultani vd., 

2019). Tartrazin oksidasyona ve ısıl işlemlere karşı dayanıklı olması, düşük maliyeti ve renk 

homojenliği açısından avantajlı olduğu için gıda endüstrisinde sentetik renklendirici olarak 

yaygın bir şekilde kullanılmaktadır (Y. Wang vd., 2019).  
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Şekil 1. Tartrazinin kimyasal yapısı (URL-1, y.y.) 

 

Son zamanlarda yapılan çalışmalar tartrazinin birçok potansiyel sağlık riskine sahip 

olduğunu göstermiştir (Hashim Al Sultani vd., 2019). Tartrazin ürtiker, astım, bulantı, 

egzama, bronşit, rinit, bronkospazm ve baş ağrısı gibi çeşitli olumsuz reaksiyonlarla ilişkili 

olduğu için toksikologlar ve alerji uzmanları tarafından yaygın olarak incelenen "azo" grubu 

içeren bir tür yapay boyadır (dos Santos vd., 2022).  

Tartrazin toksisitesi doğrudan veya dolaylı olarak azo bağlantısının metabolik 

indirgeyici biyotransformasyonundan kaynaklanır. Tartrazin, hayvanın kolonunda bağırsak 

mikroflorası tarafından metabolik olarak indirgenerek iki metabolitin, sülfanilik asit ve 

aminopirazolonun oluşmasına neden olabilir. Tartrazin metabolitleri reaktif oksijen türleri 

(ROS) oluşturarak ve hepatik ve renal yapıları ve metabolik profilleri değiştirerek oksidatif 

strese neden olabilir (Khayyat vd., 2017). 

Tartrazin toksik, mutajenik ve karsinojenik etkileri, boyanın doğrudan etkisinin bir 

sonucu olabilmektedir. Tartrazin metabolizması sırasında azo bağının indirgeyici 

biyotransformasyonu dolaylı olarak toksik etki yaratabilmektedir. Bu süreç, aril amin ve 

serbest radikal türevlerinin oluşumuyla ilgili olduğu bildirilmiştir (Atlı Şekeroğlu vd., 2017). 

Tartrazin toksik etkisi üzerine yapılan çalışmalar bu azo boyasının toksik etkisinin 

varlığını kanıtlamıştır (Mpountoukas vd., 2010). Ayrıca Demirkol ve diğerleri (2012)  

yaptıkları çalışmada tartrazinin hücre canlılığını azalttığını tespit etmişlerdir ve tartrazinin 

toksik olarak kabul edilebileceğini bildirmişlerdir. Taşlı ve diğerleri (2018) A. cepa L. test 

materyali kullanarak yaptıkları çalışmada tartrazinin belirli konsantrasyonlarda toksik etki 

gösterebileceğini bildirmişlerdir. 

Literatürde yapılan bazı çalışmalar tartrazinin insan ve sığır serum albüminine 

bağlanabildiğini ve bu proteinlerle bir kompleks oluşturarak fizyolojik işlevlerini potansiyel 

olarak sınırlayabildiğini göstermiştir (Basu & Suresh Kumar, 2015; Masone & Chanforan, 

2015; X. Pan vd., 2011). Ayrıca,  tartrazinin 30 gün boyunca 125 – 500 mg/kg doz aralığında 

uygulanmasıyla, hem farelerde hem de sıçanlarda doza bağlı bir şekilde nörotoksisiteye ve 
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öğrenme ve hafızada kayıplara neden olduğu bildirilmiştir (Amchova vd., 2015). Tartrazin, 

bir başka gıda katkı maddesi olan benzoik asitle (E210) birleştiğinde çocuklarda 

hiperaktivite ve nörodavranışsal bozukluklara (uyarılabilirlik, huzursuzluk, somnipati ve 

konsantrasyon güçlüğü) neden olduğu belirlenmiştir (Püssa, 2013). 

Tartrazin çok yaygın olarak kullanılan bir gıda katkı boyasıdır. Genellikle meyve 

suları, soslar, bisküviler, dondurmalar ve soğuk içecekler gibi gıda ürünlerinde ve ayrıca 

ilaçlarda, kozmetiklerde, tekstillerde ve farmasötik ürünlerde kullanılır (Patel vd., 2019).   

Tartrazin insan sağlığına zararlı etkileri sebebiyle gıdalardaki tartrazin içeriğinin sıkı 

bir şekilde kontrol edilmesi ve düzenlenmesi gerekmektedir. Söz konusu olumsuz sağlık 

etkileri ile ilgili olarak, tartrazin kullanımı birçok ülkede sınırlandırılmıştır. Tartrazin 

toksisitesini daha düşük konsantrasyonlar için fonksiyonel makromoleküler düzeyde 

incelemek önemlidir (Y. Li vd., 2014; Zoughi vd., 2021). Gıdalardaki tartrazin içeriğini 

belirlemek için hızlı, basit ve hassas ölçüm tekniklerinin geliştirilmesine ihtiyaç vardır (H. 

Xu vd., 2015). Bu amaçla tartrazin tayini için geliştirilecek tayin metotları insan sağlığının 

iyileştirilmesine yönelik teşvik edici önemli bir yol yoldur (Q. He vd., 2018). 

1.4. Işık Madde Etkileşimi 

Spektroskopide bir numune hakkında bilgi edinmek için ışınların madde ile 

etkileşiminden yararlanılır. Numunenin (Chu vd., 2019) bir dış ışın kaynağı kullanılarak 

uyarılması sırasında ışın ile maddenin atom veya molekülleri ile etkileşirler.  Bu etkileşme 

maddenin bağ elektronları ile ışının elektriksel alanı arasında olur ve maddenin yapısına 

bağlı olarak değişir. Işının madde ile etkileşime girmesiyle birlikte ışınlar saçılabilir ya da 

yansıyabilir. Önemli olan gelen ışınların bir kısmının absorplanabilmesi ve analit türlerinin 

bazılarının uyarılmış hale geçebilmesidir. Absorplanan ışının miktarı dalga boyunun bir 

fonksiyonu olarak ölçülmesi absorpsiyon spektroskopisi ile, absorpsiyondan sonra yayılan 

fotonlar ise emisyon spektroskopisi ile ölçülür. 

FL bir maddenin absorpladığı ışını aynı veya daha uzun dalga boyunda bir ışın olarak 

yayması (emisyon) özelliğidir. Analitik amaçlı olarak kullanılan FL’a dayanan spektroskopi 

yöntemleri floresans ve fosforesans spektroskopisidir (Gündüz, 1999; Skoog vd., 2013).  
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Şekil 2. Işık-madde etkileşimleri çerçevesinde floresans ve fosforesansın konumu 

(Valeur, 2001) 

 

Floresans ve fosforesans elektromanyetik ışının absorpsiyonundan ve sonra ışının 

yayılmasıyla enerjinin dağılmasından meydana gelir (Şekil 3a). Absorpsiyon analitin 1. veya 

2. enerji düzeylerine uyarılması ile gerçekleşir. Uyarılmış türün fazla enerjisi, bir foton 

yayılması sonucu (kesiksiz oklar) ile harcanır. Yayılma uzayın her yönüne olur (Şekil 3b). 

Yayılan ışının dalga boyu, enerji düzeyleri arasındaki farklara karşılık gelir. Floresans ile 

fosforesansın arasındaki temel fark emisyonun zaman skalasıdır.  Uyarılmış türün emisyonu 

çok kısa süreli ise floresans; uzun süre devam ederse de fosforesans kavramları kullanılır 

(Skoog vd., 2013).  
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Şekil 3. FL yöntemleri (Floresans ve Fosforesans) (Skoog vd., 2013) 

 

1.5. Floresans Spektroskopisi 

Floresans spektroskopisi, maddenin floresans özelliğini temel alan nicel analiz 

yöntemidir. Absorpsiyon spektroskopisine benzer bazı yönleri olsa da floresans 

spektroskopisi hem daha hassastır hem de seçiciliği yüksektir. Floresans spektroskopisi 

kullanılarak birçok maddenin konsantrasyonu mg/L (mg/kg) ve ppb (µg/kg) düzeylerinde 

ölçülebilir. (Gündüz, 1999).  

Floresans, atomların veya moleküllerin elektromanyetik ışınları absorplayarak 

uyarıldığı (Şekil 3) bir FL olayıdır. Uyarılan tür daha sonra temel hale dönerken fazla 

enerjisini fotonlara dönüştürür (Skoog vd., 2013).  

Bir moleküldeki eşleşmemiş elektronlardan biri daha yüksek bir enerji seviyesine 

(düzeyine) uyarılınca bir singlet ya da bir triplet hal meydana gelir. Uyarılmış singlet halde 

bir üst düzeye çıkan elektronun spini, yerinde kalan elektronun spini ile terstir. Triplet halde 

ise, uyarılmış elektronların spinleri eşlenmemiştir, yani birbirlerine paraleldir. Uyarılmış 

triplet halin enerjisi uyarılmış singlet halin enerjisinden düşüktür. En düşük enerjili veya 

temel halde spinler daima eşleşmiştir ve bu hale temel singlet hal denir ( Şekil 4a). Uyarılmış 

elektronik halde spin eşleşmiş olarak kalırsa, molekül uyarılmış singlet haldedir (Şekil 4b). 
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Spin eşleşmemiş halde kaldığında ise, molekül uyarılmış triplet haldedir (Şekil 4c) (Skoog 

vd., 2013). 

 

 

Şekil 4. Moleküllerin elektron spin halleri (Skoog vd., 2013) 

 

1.5.1. Moleküler Floresans 

Floresans, atomların veya moleküllerin bir elektromanyetik ışıma ile uyarılması 

sürecini içeren bir tip FL’tır. Uyarılmış tür temel hale dönerken fazladan enerjisini bir foton 

halinde yayar, uyarılmış bir türün fazladan enerjisini verip temel hale dönmesi için birçok 

mekanizma vardır. Bunların en önemlileri ışımasız durulma ve floresans emisyonudur 

(Dauglas A. Skoog, Donald M. West, F. James Holler, 2011).  

 

• Işımasız Durulma 

Titreşim enerji düzeyleri arasında kısa dalgalı oklarla gösterilen titreşimsel Durulma 

(Şekil 5b) uyarılmış moleküllerin çözücü molekülleri ile çarpışması esnasında gerçekleşir. 

Çarpışma esnasında analitin fazladan titreşim enerjisi, Şekil 5’te gösterildiği gibi basamaklı 

bir yolla çözücü moleküllerine aktarılır. Çözücünün kazandığı titreşim enerjisi ortam 

sıcaklığında çok küçük bir sıcaklık artışı ile kendini gösterir. Titreşimsel durulmanın etkin 

bir enerji kayıp süreci olduğu, uyarılmış bir titreşimsel düzeyin ömrünün 10-5 s olmasından 

anlaşılabilmektedir. Şekil 5’te uzun dalgalı oklarla gösterilen ve titreşimsel durulmaya göre 

çok az etkin olan iç dönüşüm adı verilen ışımasız geçişler, bir uyarılmış elektronik düzeydeki 

en düşük titreşim enerjisi düzeyinden bir alt elektronik düzeydeki en yüksek enerji düzeyine 
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mümkün olan geçişlerdir. Bu sebeple uyarılmış elektronik enerji düzeyinin ömrü 10-9 ila    

10-6 s arasındadır.  

 

 

Şekil 5. Bir molekülün absorpsiyon, ışımasız durulma ve floresans süreçlerinde yer 

alan enerji değişimlerinden bazılarını gösteren enerji diyagramları (Skoog vd., 2013) 

 

• Floresans 

Birçok molekülde Şekil 5b’de gösterilen ışımasız duruma süreçlerini yavaşlatabilecek 

ve Şekil 5c’de görülen floresans sürecini hızlandıracak yapısal bazı özgün özellikler 

bulunmamaktadır. Bu sebepten ışımasız durulma hızları ışımalı durulmaya göre büyüktür. 

Bu durum floresans yapabilen moleküllerin sayısının az olmasının sebebidir. Şekil 5c’de 

görüldüğü gibi molekülleri E1 elektronik düzeyinin en düşük titreşim halinden E0’a ait çok 

sayıda titreşim haline dönüş mümkün olduğu için bir bant oluşur. Molekülerin absorpsiyon 

bantlarında olduğu gibi, moleküler floresans bantları da birbirine çok yakın çizgiden oluşur 

ve bu çizgilerin birbirinden ayrılması genelde zordur. E1’den çeşitli E0 titreşim düzeyleri 

arasındaki dönüşlerde en yüksek enerjili çizgi λ1 ile gösterilen çizgidir. Sonuç olarak 

moleküler floresans bantları floresans için gerekli olan uyarmayı sağlayan dalga boyundan 
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daha uzun dalga boylarına sahiptir. Uyaran ve yayılan ışınlar arasındaki bu dalga boyu 

kaymasına Stokes kayması denir (Şekil 6) (Demchenko, 2009).  

 

 

Şekil 6. Absorpsiyon ve floresans emisyon spektrumları (Demchenko, 2015) 

 

1.5.2. Kuantum Verimi 

Floresan işleminin verimliliği kuantum verimi ile ölçülür. Bu parametre büyük önem 

taşımaktadır. Sadece belirli koşullarda bir maddenin fiziksel bir özelliği olmakla kalmaz, 

aynı zamanda tüm fotofiziksel davranışın çıkarılabileceği söndürme hızı sabitleri, enerji 

transferi ve ışınımsal ve ışınımsal olmayan hız sabitlerinin hesaplanmasında da yer 

almaktadır (Fery-Forgues & Lavabre, 1999). Kuantum verimi bir floroforun belki de en 

önemli özellikleridir. Kuantum verimi, absorbe edilen foton sayısına göre yayılan foton 

sayısıdır (Lakowicz, 1999). 
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1.5.3. Floresans Sönüm 

Floresan sönümü, bir maddenin floresan şiddetini azaltan herhangi bir işlemi ifade 

etmektedir. Çeşitli moleküler etkileşimler sönüm ile sonuçlanabilir. Bunlar arasında 

uyarılmış hal reaksiyonları, moleküler yeniden düzenlemeler, enerji transferi, temel hal 

kompleks oluşumu ve çarpışmalı söndürme yer almaktadır.  

Floresans sönümü, mekanizmasına bağlı olarak statik veya dinamik sönüm olarak 

ikiye ayrılabilir. Florofor ve söndürücü moleküller arasındaki çarpışmalar dinamik 

söndürmeye neden olur. Florofor ve söndürücü moleküller arasındaki kompleks oluşumu ile 

gerçekleşen sönüme statik sönüm adı verilmektedir. Statik söndürme sırasında söndürücü ve 

florofor arasında floresans olmayan bir kompleks oluşmaktadır. Bu nedenle sönüm 

gerçekleşmektedir. Hem statik hem de dinamik sönme, söndürücü ve florofor arasında temas 

gerektirir. Çarpışmalı söndürmenin gerçekleşmesi için etkileşimin floroforun uyarılmış hal 

basamağında olması gerekir. 

Sıcaklık, floresan yaşam süreleri ve viskozite, dinamik sönümlemeyi statik 

sönümlemeden ayırmak için kullanılmaktadır. Difüzyon kaynaklı sönümlemede (dinamik 

sönümleme), bimoleküler sönüm sabitleri sıcaklıkla birlikte yükselir. Bunun nedeni, sıcaklık 

arttıkça difüzyon katsayısının artmasıdır. Buna karşın, statik sönümlemede, sıcaklık arttıkça 

statik sönümleme sabitinin değeri düşer (Şekil 7) (Lakowicz, 2006). 

 

 

Şekil 7. Sıcaklığa bağlı olarak dinamik ve statik sönümlemenin değişimi 

 

Floresans sönümü Stern-Volmer eşitliği ile açıklanmaktadır.  
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𝐹/𝐹0 = 𝐾𝑆𝑉[𝑄] (1) 

 

Burada F0: söndürücü yokluğundaki floresans şiddeti, F: söndürücü varlığındaki 

floresan şiddeti, [Q]: söndürücü konsantrasyonunu ve KSV: Stern-Volmer sabitini ifade 

etmektedir. Söndürme işlemi Stern-Volmer ilişkisini izlediğinde, söndürücü molar 

konsantrasyonuna karşı F0/F grafiği, y eksenini 1'de kesen doğrusal bir grafik haline gelir. 

Bu durumda, doğrunun eğimi Stern-Volmer sabiti KSV'ye eşittir (Şatana Kara, 2019).  

1.5.4. Spektroflorometre 

Bir floresan ölçüm cihazı, ultraviyole-görünür alan cihazına benzer parçalara sahiptir. 

Şekil 7'de standart bir florometrenin temel bileşenleri gösterilmektedir. Hemen hemen tüm 

spektroflorometreler, güç kaynağı dalgalanmalarını önlemek için çift ışınlı yollu optikleri 

kullanır. Kaynaktan gelen ışınlar numuneye ulaşmadan önce bir uyarma filtresinden geçer. 

Bu filtre yalnızca numuneyi uyarmak için kullanılacak ışına izin verir. Uyarılan numune her 

yönde floresan üretir, ancak en avantajlı olanı uyarma ışınına dik açılardaki emisyondur. 

Diğer açılar önemli hatalara yol açar çünkü çözeltideki dağılmayı artırırlar (Çağlar, 2014).  

 

 

Şekil 8. İki adet optik ağ monokromatörlü spektroflorometre (Skoog vd., 2013) 
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Yayılan ışın filtresinden geçen floresan radyasyon örnek foto çoğaltıcısına ulaşır. 

Kaynaktan gelen ve uyarma filtresine dik olan radyasyon, referans foto çoğaltıcıya 

ulaşmadan önce ışın yoğunluğu ayarlayıcısından geçer. Işın yoğunluğu ayarlayıcısı, ışının 

yoğunluğunu kabaca floresan ışınına eşdeğer olacak şekilde ayarlar. Bu amaçla, referans 

ışının yoğunluğu yaklaşık 100 kat azaltılır. Floresan ve referans ışınları arasındaki enerji 

farkı yükseltilir ve fark yükselticisi tarafından kaydediciye verilir. Spektroflorometreler ışın 

kaynağı olarak düşük basınçlı cıva ark lambaları ve yüksek basınçlı ksenon ark lambaları 

kullanır.  

1.6. Metot Validasyonu 

Analitik kimya alanında çalışanlar tarafından laboratuvarlarda elde edilen sonuçların 

doğruluğunu tahmin etmek için çeşitli teknikler kullanılabilir. Analizcinin sonucu, olası hata 

kaynakları ve bunların sonucu nasıl etkilemiş olabileceğine dair bir açıklama ile sayısal 

olarak sunulmalıdır. Geçerli bir sonuç elde edebilmek için analizde en az üç ayrı örnek 

kullanılmalıdır. Bir veya iki analizin sonucunun gerçeği ne derece doğru temsil ettiğini 

tahmin etmek imkânsız olmasa da son derece zordur. Sonuç olarak, metot validasyonunun 

yapılması gerekir. Metot validasyonu, analitik bir metodun ilgili tayin için uygun olduğunu 

gösterme sürecidir. Bunun için metot özgünlüğü, doğrusallık, doğruluk, kesinlik, doğrusal 

aralık, gözlenebilirlik, tayin sınırı (TS) ve sağlamlık gibi parametrelerin belirlenmesi 

gerekmektedir (Başoğlu, 2014). 

1.6.1. Doğruluk 

Uygulanan metot sonucu elde edilen değerin gerçek ya da gerçek kabul edilen değere 

yakınlığı olarak ifade edilir. Ölçüt olarak hata şeklinde ifade edilir. Hatanın büyüklüğü 

doğruluğun ölçüsüdür. Genellikle % geri kazanım olarak ifade edildiği için % hata olarak da 

adlandırılmaktadır (Aydın, 2016; Dauglas A. Skoog, Donald M. West, F. James Holler, 

2011). Analiz edilecek maddenin (analit) belirli miktarı numuneye eklenerek ölçümler 

yapılır. Eklenen madde miktarı %100 kabul edilerek % geri kazanım hesaplanır. Hesaplanan 

geri kazanım miktarlarının ortalaması ve gerçek değer olarak kabul edilen değer arasındaki 

fark hesaplanarak doğruluk bulunmuş olur (Aydın, 2016).  
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% 𝐻𝑎𝑡𝑎 =
(𝑋𝐺 − 𝑋𝑜𝑟𝑡)

𝑋𝐺
× 100 (2) 

XG: Gerçek değer,  

Xort: Ölçümlerin aritmetik ortalaması  

1.6.2. Kesinlik  

Kesinlik, ölçüm sonuçlarının birbirine yakınlığının bir ölçüsüdür. Aynı metotla 

yapılan tekrarlı ölçüm sonucu arasındaki yakınlığını ifade etmek için kullanılır. Ölçüm 

bulgularının ortalama değer etrafındaki dağılımını gösterir. Hassasiyet, standart sapma veya 

%BSS olarak ifade edilir (Karaman & Akalın, 2008). 

1.6.3. Tekrarlanabilirlik 

Aynı kişi tarafından, aynı şartlar altında, belirli zaman aralıklarında, belirli bir 

numunenin, belirli bir metot kullanılarak yapılan ölçümlerin kesinliği olarak ifade edilir. 

Gün içi ve günler arası tekrarlanabilirlik değerleri %BSS olarak ifade edilir (Ertaş & Kayalı, 

2005).  

1.6.4. Gözlenebilme Sınırı (GS) 

Gözlenebilme sınırı (GS) bir analitik yöntemin performansını belirlemek için 

kullanılan yöntemlerden biridir. Cihazın sinyal gürültüsünden farklı olarak tespit edilebilen 

ancak miktarının belirlenemediği en küçük analit derişimi olarak tanımlanabilir. GS’nin 

birimi analitin konsantrasyonu cinsinden verilir. GS en az 10 tanık çözeltinin sinyal 

ölçümlerinin standart sapmasının üç katının, analizde kullanılan kalibrasyon grafiğinin 

eğimine bölünmesiyle elde edilir (Armbruster & Pry, 2008; Başoğlu, 2014; Çağlar, 2014).  

 

𝐺𝑆 = 3𝜎/𝑚 (3) 

σ: tanık çözeltilerin standart sapması 

m: kalibrasyon grafiği eğimi 
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1.6.5. Tayin Sınırı (TS) 

Tayin sınırı (TS) belirlenen deneysel şartlarda kabul edilebilir doğruluk ve kesinlikle 

tayin edilebilen analitin en düşük derişimidir. Tekrarlanabilirlik GS’de çok düşük 

olmasından ötürü sağlıklı analizler yapılabilmesi için TS, GS değerinin belirlenmesinde 

kullanılan oranın 5, 9 veya 10 katı alınarak uygulanır (Armbruster & Pry, 2008; Aydın, 2016; 

Başoğlu, 2014; Çağlar, 2014) 

 

𝑇𝑆 = 9𝜎/𝑚 (4) 

σ: tanık çözeltilerin standart sapması 

m: kalibrasyon grafiği eğimi 

1.7. Literatür Özeti ve Çalışmanın Amacı 

Gıda katkısı çeşitlerinden biri olan gıda boyaları, gıda maddelerinin görüntüsünü ve 

tadını arttırmak için geniş ölçüde kullanılmaktadır. Son yıllarda sentetik gıda boyalarının 

yüksek sıcaklıklardaki kararlılıkları, düşük miktarlarda yüksek renklendirme kapasitesi, 

düşük mikrobiyolojik kirlenme gibi özellikleri sebebiyle doğal gıda boyalarının yerine 

kullanılmaktadır (H. Yang, Ran, vd., 2018; H. Zhang vd., 2017). Kullanılan bu sentetik 

boyalardan olan günbatımı sarısı aşırı miktarlarda tüketildiğinde alerji, ishal, anksiyete ve 

migren hatta karaciğer ve böbrekler için zararlı olduğu bildirilmiştir (H. Zhang vd., 2017). 

Başka bir gıda boyası olan tartrazinin benzer hastalıklara yol açtığı bildirilmiştir (Q. He vd., 

2018). 

 Bu gibi olumsuz etkileri yüzünden sentetik gıda boyalarının kullanımının kanunlarla 

sınırlandırılması ve kontrol altına alınması önemlidir (H. Zhang vd., 2017). Yasal 

sınırlamaların giderek artması gıda boyalarının analitik olarak belirlenmesini zorlu bir görev 

haline getirmiştir (Karim-Nezhad vd., 2017). Bu sebeple tartrazinin ve diğer gıda boyalarının 

yiyecek ve içeceklerdeki miktarlarının belirlenmesi modern dünyanın gıda güvenliğinin 

sağlanması açısından önemli bir konu haline gelmiştir (Grumezescu & Holban, 2018). 

Ulusal ve uluslararası mevzuatta tartrazin için kabul edilen maksimum seviye 100 mg/L’dir 

(Resmi Gazete, 2023; M. Wang & Zhao, 2015). Hızlı, yüksek hassasiyetli ve yüksek seçimli 

bir tayin metodu geliştirmek insan sağlığı için değer taşımaktadır (Q. He vd., 2018).  

 Literatürde tartrazin tayini için birçok yöntem önerilmiştir. Örneğin bu amaçla 

HPLC, TLC, voltametri, LC-TQMS gibi çeşitli enstrümantal metotlar kullanılmıştır. Her ne 



24 

 

 

 

kadar bu metotlar yüksek kesinlik, iyi yeniden üretilebilirlik ve gereken TS’sini sağlasa da 

yüksek maliyet, uzun ve zahmetli örnek hazırlama, uzun analiz süreleri gibi pek çok 

dezavantajı vardır. Bu sebeple tartrazin tayini için basit, ekonomik, hızlı ve güvenilir bir 

yöntem geliştirmek hala önemini koruyan bir konudur (Sakthivel vd., 2018; J. Song vd., 

2018; H. Xu vd., 2015).  

Literatürde floresans özellik gösteren KNN’ler kendine has özellikleri sebebiyle pek 

çok analitin tayininde sensör malzemesi olarak kullanılmıştır (X. Sun & Lei, 2017).  Bu 

analitlerden birisi de tartrazindir. Örneğin, Chatzimitakos ve diğerleri (2017) turunçgil 

kabuklarından PY ile elde edilen KNN’lerle  dondurma, meyve suyu ve enerji içeceklerinde 

yapılan florometrik yöntemle tartrazin tayininde kullanmışlardır ve GS’yi 0.11 mg/L ve 

doğrusal aralığı 0.32 – 12.56 mg/L olarak vermişlerdir. Aloe vera bitkisinden HY ile elde 

edilen KNN’lerle bal, şeker ve buğulanmış kurabiyede yapılan florometrik yöntemle 

tartrazin tayininde GS 0.04 mg/L ve doğrusal aralık 0.13 – 17.32 mg/Lolarak verilmiştir (H. 

Xu vd., 2015). HPLC ile yoğurtta yapılan tartrazin tayininde GS 0.65 mg/L olarak verilmiştir 

(de Araújo Siqueira Bento vd., 2015). HPLC ile yapılmış başka bir çalışmada ise yiyecek 

örneklerinde yapılan tartrazin tayininde GS 0.00005 mg/L ve doğrusal aralık 0.0005 – 2.0 

mg/L olarak verilmiştir (Sha vd., 2015). İçeceklerde kapiler elektroforezle yapılan tartrazin 

tayininde GS 1.30 mg/L ve doğrusal aralık 2.99 – 95.12 mg/L olarak verilmiştir (Pérez-

Urquiza & Beltrán, 2000). Florometrik yöntemlerle kapiler elektroforez yöntemi 

karşılaştırıldığında florometrik yöntemlerin ortalama olarak kapiler elektroforez 

yönteminden yaklaşık 16 kat daha düşük GS’ye sahip olduğu ve daha düşük 

konsantrasyonlarda doğrusal aralığının olduğu görülmektedir (Dossi, Piccin, vd., 2007; 

Dossi, Toniolo, vd., 2007; H. Y. Huang vd., 2002; Jager vd., 2005; Pérez-Urquiza & Beltrán, 

2000). Yoğurtta HPLC ile yapılan tartrazin tayininde GS’nin florometrik yöntemlere göre 

ortalama olarak yaklaşık 8 kat daha yüksek olduğu görülmektedir. Öte yandan konu 

içeceklerde yapılan tartrazin tayinine geldiğinde ise HPLC metodunun hem GS (1500 kat) 

hem de doğrusallık konusunda (250 kat) florometrik yöntemlere olan üstünlüğü göze 

çarpmaktadır.  

Analitik reaktif olarak kullanılacak olan bir malzemenin hazırlanmasının basit, hızlı 

ve ekonomik olması da istenen bir özelliktir. Bu amaçla kullanılacak olan KNN’lerin elde 

edilmesi için de pek çok yöntem geliştirilmiştir. Ancak bu metotların çoğu zehirli ve pahalı 

öncü madde, karmaşık reaksiyon şartları ve yüksek enerji gerektirmektedir. Bu nedenle 

KNN sentezi için yeşil öncü maddelerin kullanıldığı yeni metotların geliştirilmesine ihtiyaç 
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duyulmaktadır. Son yıllarda bazı bilim insanları tarafından doğal ürünlerin karbon kaynağı 

olarak kullanıldığı KNN sentez yöntemleri uygulanmıştır. Daha yeşil metotlar elde 

edebilmek amacıyla, biyoatık ve biyokütle türevleri olan kâğıt tozu, çim, meyve kabuğu, 

yaprak, hint yağı ve bitki kabukları gibi öncül maddeler karbon kaynağı olarak 

kullanmışlardır. Hem çevre dostu beklentileri karşılamak hem de kolaylıkla bulunabilecek 

biyouyumlu ve biyobozunur öncü materyalleri kullanmak son derece önemlidir (Shi vd., 

2019, (Bressi vd., 2023). Hazırlanan KNN’lerin floresans özelliklerinin de kullanılan 

yönteme, kullanılan çözücüye, reaksiyon sıcaklığına ve karbon kaynağına büyük ölçüde 

bağlı olduğu bilinmektedir (Bhamore vd., 2018; El-Shafey, 2021; H. Liu vd., 2024; Y. Zhang 

vd., 2016). 

 Önerilen bu tez çalışmasında, doğal bir ürün olan ancak ekonomik değeri olmayan at 

kestanesinden üç farklı sentez yöntemi kullanılarak hazırlanan KNN’lerin tartrazinin ucuz, 

hızlı, tekrarlanabilir, yüksek seçimli, yüksek hassasiyette tayini için yeni bir 

spektroflorometrik yöntem geliştirilmesi amaçlanmıştır. Geliştirilen yöntemin analiz 

öncesinde numunede herhangi bir ayırma veya ön işlem gerektirmeyecek olması itibari ile 

literatürdeki zaman alıcı ve pahalı yöntemlere göre avantaj sağlaması hedeflenmiştir. 

Yukarıda kısaca özetlenen literatürdeki diğer yöntemlerin tayin öncesi matrikste ön ayırma 

ve zenginleştirme işlemlerini içerdiği belirlendiğinden önerilen çalışmanın literatürdeki 

tartrazin tayini ile ilgili bu olumsuzlukları gidereceği ve bu alana katkı sağlayacağı 

düşünülmüştür. Böylece hem KNN’lerin hazırlanması için optimum sentez şartları hem de 

analitik tayin yöntemi için optimum şartların belirlenmesi hedeflenerek deneysel çalışmalar 

gerçekleştirilmiştir.  



 

2. YAPILAN ÇALIŞMALAR 

2.1. Kullanılan Cihazlar 

Analitik terazi : Sartorius Ed224s 

Çalkalayıcı : Edmund Bühler GmbH KS-15 Control 

Destile/deiyonize su cihazı : Merck Milipore Direct-Q 8 UV 

İnfrared spektrofotometresi : Perkin Elmer 1600 FT – IR  

Mikrodalga fırın : Sinbo  

Partikül boyut ölçüm cihazı : Master-Siezer 

pH metre : Orion Research Model 601 Digital Ionalyzer 

Spektroflorometre : PTI QM-4-2006 

Transmisyon elektron mikroskobu : FEI TALOS F200S TEM 200kV 

Ultrasonik banyo : Bandelin DT 102H 

Uv-vis. spektrofotometre : Analtyik Jena Specord 210 Plus 

Vakumlu etüv : Vacuell Eco Line 

Vorteks çalkalayıcı : Heidoph Instruments D-91126 

Yüksek sıcaklık fırını : SFL BS12 2UR 

X-ışını fotoelektron spektrometresi : SPECs Flex-Mod 

X-ışınları kırınım difraktometresi : Panalytical Empyran diffractometer (λ=1.54 Å) 

2.2. Kullanılan Kimyasal Maddeler ve Malzemeler 

Gıda boyaları, diyaliz torbası (6000 D) Merck (Darmstat, Germany) firmasından satın 

alınmıştır. Tek kullanımlık filtreler (22µm) Sartarius firmasından satın alınmıştır. 10 mm’lik 

kuvartz küvet Hellma Analytics firmasından satın alındı. 

2.3. Gerçek Numunelerin Temini 

Tartrazin tayini için kullanılacak gerçek numuneler olan granül halinde içecek tozu ve 

bonbon şeker Muğla ili Köyceğiz ilçesindeki yerel marketten temin edilmiştir. Limonata ve 

şeker hamuru örnekleri Trabzon ilinde zincir market şubesinden temin edilmiştir.  
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2.4.  KNN’lerin  Sentezi  

KNN’lerin sentezi için karbon kaynağı olarak Karadeniz Teknik Üniversitesi Kanuni 

Yerleşkesi içerisinde bulunan at kestanesi (Aesculus hippocastanum) ağaçlarının aynı isimle 

adlandırılan meyveleri kullanılmıştır. Olgunlaşıp yere düşen at kestaneleri sonbahar 

döneminde toplanmıştır. Toplanan at kestaneleri önce safsızlıklardan arındırmak amacı ile 

yıkanarak temizlenmiş ve sonrasında 80 °C’de 2 saat kurutulmuştur (Özbek vd., 2023). 

Kurutulan at kestaneleri parçalara ayrılarak, KNN’lerin sentezi için kullanılmıştır. 

PY   ve mikrodalga piroliz yöntemi (MPY) ile elde edilen katı toz, HY ile elde edilen 

sulu çözelti, “2.4.4. KNN’lerin Sulu Çözeltilerinin Hazırlanması” bölümünde anlatıldığı gibi 

hazırlandıktan sonra 365 nm dalga boyundaki UV ışınları ile uyarılıp floresans ışıma yapıp 

yapmadıkları kontrol edilmiştir. 

2.4.1. PY ile KNN’lerin Sentezi 

Temizlenip hazırlanan at kestaneleri bir krozeye konulup yakma fırınında 300 °C’de 

3 saat bekletildi. Bu süre sonunda karbonlaşmış at kestaneleri fırından çıkartılıp soğumaya 

bırakıldı. Soğuyan piroliz ürünü porselen havanda ezilerek toz haline getirildi. Toz haline 

getirilen piroliz ürününden 0.5 g tartılıp üzerine 50 mL saf su ilave edildi. 30 dakika 

ultrasonik banyoda bekletildi. Sonrasında süzgeç kağıdından süzüldü ve 0.22 µ’luk 

membrandan geçirilen çözelti analitik amaçlı çözeltileri hazırlamak üzere ağzı kapalı kapta 

saklandı (Özbek vd., 2023; L. Xiao & Sun, 2018). 

Şekil 9, at kestanesinden PY yöntemi ile yüksek sıcaklık fırınında gerçekleştirilen 

KNN sentezini özetlemektedir. 

 

 

Şekil 9. PY yöntemi ile yüksek sıcaklık fırınında gerçekleştirilen KNN sentez şeması 
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Bunun için at kestaneleri bir porselen krozede yakma fırınında 300 °C’de 3 saat 

bekletildi. Bu süre sonunda soğuyan piroliz ürünü porselen havanda ezilerek toz haline 

getirildi ve 0.5 g tartılıp 50 mL saf su içerisinde dispers edilmek üzere 30 dakika ultrasonik 

banyoda bekletildi. Süspansiyon süzgeç kağıdından süzüldükten sonra 0.22 µ’luk 

membrandan geçirildi ve hacmi 50 mL’ye tamamlandı. Analitik çalışmalarda bu hali ile 

kullanıldı. 

2.4.2. HY ile KNN’lerin Sentezi 

Temizlenip hazırlanan at kestaneleri küçük parçalara ayrıldı. Bu küçük parçalar teflon 

kaplı bir otoklava konuldu ve üzerine 200 mL saf su ilave edilerek 200 °C’de 16 saat 

bekletildi. Bu süre sonunda oda şartlarında kendi kendine soğumaya bırakıldı. Soğuyan 

otoklav açıldı ve içindeki kahverengi çözelti 0.45 ve 0.22 µm’lik membran filtreden süzülüp 

ağzı kapalı bir kapta +4 °C’de saklandı (Bressi vd., 2023; Ng vd., 2021a). 

At kestanesinden HY ile hazırlanan KNN’lerin sentezi Şema 2’de özetlenmiştir. 

Bunun için 200 mL saf su içerisinde küçük parçalara ayrılmış at kestaneleri teflon kaplı bir 

otoklavda 200 °C’deki bir fırında 16 saat bekletildi. Elde edilen kahverengi çözelti 0.45 ve 

0.22 µm’lik membran filtreden süzülerek hacmi 50 mL’ye tamamlandı ve analitik 

çalışmalarda kullanıldı. 

 

 

Şekil 10. HY yöntemi ile gerçekleştirilen KNN sentez şeması 
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2.4.3. MPY ile KNN’lerin Sentezi 

Temizlenip hazırlanan at kestaneleri, katı halde, hiçbir işleme tabi tutulmadan, hiçbir 

kimyasal eklenmeden, bir behere konuldu. Beher ev tipi bir mikrodalga fırına yerleştirilip 

700 W’ta çalıştırıldı. Çalıştırıldıktan 3 dakika sonra tamamen karbonlaşmış ürün elde edildi. 

Karbonlaşmış at kestaneleri mikrodalga fırından çıkartılıp soğumaya bırakıldı. Soğuyan at 

kestaneleri porselen havanda ezilerek toz haline getirildi. Bu piroliz ürününden 0.5 g tartılıp 

üzerine 50 mL saf su ilave edildi. 30 dakika ultrasonik banyoda bekletildi. Sonrasında süzgeç 

kağıdından ve 0.22 µ’luk membrandan süzüldü. Bu şekilde hazırlanan KNN çözeltilerinin 

gerektiğinde tekrar hazırlanması için toz haline getirilen piroliz ürünü ağzı kapalı kapta 

saklandı. 

Tez kapsamında önerilen MPY ile KNN sentezi için Şekil 11’de özetlenmiştir. Bunun 

için at kestaneleri katı halde hiçbir işleme tabi tutulmadan, hiçbir kimyasal madde veya 

çözücü eklenmeden bir beher içerisinde ev tipi bir mikrodalga fırında 700 W’da 3 dakika 

tutuldu. Ezilerek toz haline getirilen karbonlaşmış ham ürünün 0.5 g’ı 50 mL saf su 

içerisinde 30 dakika ultrasonik banyoda dispers edildi. Süspansiyon önce süzgeç kağıdından, 

sonra 0.45 µ’luk membrandan süzüldü hacmi 50 mL’ye tamamlandı. Analitik çalışmalarda 

bu çözelti kullanıldı. 

 

Şekil 11. MPY yöntemi ile gerçekleştirilen KNN sentez şeması 

2.4.4. KNN’lerin Sulu Çözeltilerinin Hazırlanması 

PY ve MPY ile elde edilen toz piroliz ürününden yaklaşık 5 g tartılıp üzerine 100 ml 

saf su ilave edildi. Ardından 15+15 dakika olmak üzere toplamda 30 dakika ultrasonik 

banyoda KNN’lerin dağılarak çözünmesi sağlandı. Sonrasında bu karışım sıra ile adi süzgeç 



30 

 

 

 

kâğıdı, beyaz bant süzgeç kâğıdı ve son olarak da mavi bant süzgeç kağıdından süzüldü. 

Süzüntü 0.45 ve 0.22 µm’lik membran filtreden geçirildi. Son hacim 100 ml olacak şekilde 

saf su eklendi. +4 °C’de saklandı. 

HY ile elde edilen sulu çözelti sadece 0.45 ve 0.22 µm’lik membran filtreden süzülerek            

+4 °C’de saklandı. 

2.5. KNN’lerin  Karakterizasyonu 

KNN’lerin karakterizasyonunda TEM, HR-TEM, XRD, XPS, FTIR, UV-Vis ve 

floresans spektroskopik yöntemler kullanıldı. TEM, HR-TEM, XPS ve FTIR analizlerinde 

kullanılmak üzere KNN’lerin sulu çözeltileri vakumlu etüvde 150 °C’de kurutularak elde 

edildi. XRD analizi için KNN’lerin sulu çözeltileri cam lameller üzerinde ince film 

oluşturacak şekilde damla damla konulup vakumlu etüvde 150 °C’de kurutuldu.  TEM 

analizi için KNN’lerin Sulu Çözeltileri 6000 D’luk diyaliz torbası kullanılarak 4 gün 

boyunca diyalize bırakıldı. Diyaliz sonrasında diyaliz içi ve diyaliz dışı KNN’lerin sulu 

çözeltilerinin floresans şiddetleri ölçüldü. Yapılan ölçümler neticesinde diyaliz torba 

dışındaki çözelti kullanıldı. Suda dispers olan KNN’lerin parçacık boyut dağılımı ölçümü 

için Master-Sizer cihazı kullanıldı. XRD sonuçlarından partikül boyutlarının belirlenmesi 

için Scherrer Eşitliğinden faydalanıldı (Eşitlik (5)). 

 

𝐷 =
𝐾𝜆

𝛽𝑐𝑜𝑠𝜃
 (5) 

K: Scherrer sabiti 

λ: dalga boyu 

β: pikin yarı maksimumdaki tam genişliği (FWHM) 

θ: Bragg açısı 

 

2.6. KNN’lerin  Floresans Özelliklerin Belirlenmesi 

KNN’lerin floresans özellikleri belirlenirken kullanılan KNN’lerin çözelti oranları 

belirlendi. Bunun için elde edilen KNN’lerin sulu çözeltilerinden deneme-yanılma metodu 

ile en uygun floresans şiddeti verecek şekilde belirli miktarlarda alınarak denemeler yapıldı. 

Örnek olarak, 50 µL KNN sulu çözeltisi alınıp 4000 µL’ye tamamlanıp 400 – 300 nm 

aralığında 10’ar nm aralıklarla uyarılarak emisyonları gözlemlendi. Böylece en yüksek 

emisyonun gözlemlendiği dalga boyları tespit edildi. Birbirine yakın floresans emisyon 
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veren dalga boylarından enerjisi düşük olan dalga boyu seçilerek uyarma dalga boyu 

belirlenmiştir.  

2.6.1. KNN’lerin Floresans Özelliklerine pH Etkisinin Belirlenmesi 

KNN’lerin floresans şiddeti üzerine pH’nin etkisini belirlemek amacıyla uygun 

tampon çözeltiler kullanılarak pH 3 – 12 aralığında hazırlanan KNN çözeltileri 360 nm dalga 

boyunda uyarılarak ölçümler alınmıştır.  

2.6.2. Gıda Boyaları ile KNN’lerin Etkileşimlerinin Belirlenmesi 

KNN çözeltilerinin uygun seyreltme oranları belirlendikten sonra bu çözeltilerden 

2000 µL alınarak tüplere konuldu. Son hacimdeki gıda boyası konsantrasyonu 13.36 mg/L 

olacak şekilde üzerlerine gıda boyalarının çeşitli konsantrasyonlarda hazırlandığı ara stok 

çözeltilerinden gerekli miktarlarda ilave edildi. Son hacim 4000 µL olacak şekilde saf su ile 

tamamlandı. Maksimum floresans şiddetin tespit edildiği dalga boyunda uyarılarak floresans 

spektrumları alındı. 

2.6.3. Tartrazin Gıda Boyasının Spektroflorometrik Titrasyonu 

Tartrazin gıda boyasının KNN ile etkileşiminin tartrazinin konsantrasyonuna bağlı 

olup olmadığının anlaşılabilmesi amacı ile spektroflorometrik titrasyon çalışması yapıldı. 

Bu çalışma için öncelikle 11 adet deney tüpüne hazırlanan KNN’lerin sulu çözeltilerinden 

2.0 mL konuldu. Üzerine ilk tüp hariç 53.44 mg/L’lik tartrazin çözeltisinden 100 µL – 1000 

µL arasında artan şekilde kalan 10 tüpe tartrazin çözeltisi ilave edildi. Daha sonra tüplere 

son hacim 4 mL olacak şekilde saf su eklendi. Sonrasında spektroflorometre cihazında 360 

nm uyarma dalga boyunda ölçüm yapıldı. Artan tartrazin konsantrasyonuna karşılık 

KNN’lerin sulu çözeltilerinin floresans şiddetlerinde düzenli azalmanın varlığı tespit edildi. 

Her bir yöntem için belirlenen emisyon dalga boyundaki floresans şiddet değerleri ile 

(PY=432 nm, HY=437 nm, MPY=435 nm) tartrazin konsantrasyonları grafiğe geçirildi. Her 

bir yöntem için elde edilen grafiklerden 13.4 mg/L tartrazin konsantrasyonundan sonra 

Lambert-Beer Kanunundan sapmaların olduğu tespit edildi.  
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2.7. Tartrazinin Spektroflorometrik Titrasyonunun pH Üzerine Etkisi 

Sabit miktardaki M-KNN ve 0 – 66 mg/L konsantrasyon aralığında tartrazin içeren 

çözeltiler hazırlandı ve her bir tüpteki çözeltinin pH değeri ölçüldü. 

2.8. KNN’lerin  KV’lerinin Hesaplanması 

KNN’lerin  KV’leri (ΦCNDs) karşılaştırmalı bir yöntemle belirlenmiştir (Q. Hu vd., 

2014). Kırma indisi η=1.33 olan 0.1 M’lik H2SO4 içerisinde çözünmüş Kinin Sülfat (ΦR = 

0.54) çözeltisi referans floresan standart olarak kullanılmıştır. Kırma indisi η=1.33 olan saf 

su içinde KNN’lerin çözeltileri hazırlandı. Hazırlanan her iki çözeltiden farklı 

konsantrasyonlarda tüpler hazırlanarak 360 nm uyarma dalga boyunda (λex) emisyonları 

ölçülerek emisyon grafiklerinin integral değerleri hesaplanmıştır. Ardından her iki çözeltinin 

Emisyon ölçüm konsantrasyonları kullanılarak absorbansları ölçüldü. Elde edilen integral 

değerlerine karşılık gelen absorbans değerleri kullanılarak Entegre Edilmiş Floresans Şiddet 

– Absorbans Grafiği çizildi. Çizilen bu grafikten elde edilen doğruların eğimi (m) 

kullanılarak KNN’lerin KV’leri (ΦS) aşağıdaki formül yardımıyla hesaplanmıştır.  

 

𝛷𝐶𝑁𝐷𝑠 = 𝛷𝑄(𝑚𝐶𝑁𝐷𝑠 𝑚𝑄⁄ )(𝜂𝐶𝑁𝐷𝑠
2 /𝜂𝑄

2 ) (6) 

 

Eşitlik (6)’de CNDs ve Q altsimgeleri KNN ve kinin sülfatı ifade etmektedir.                 

m entegre edilmiş floresans şiddetin absorbansa karşı çizilen grafiğinden elde edilen eğimi 

göstermektedir. η ise kırma indisidir. 

2.9. Gerçek Numunelerin Hazırlanması 

Çalışmada dört adet gerçek numune kullanılmıştır. Bunlar; granül içecek tozu, bonbon 

şeker, limonata ve şeker hamurudur. Kullanılan gerçek numunelerden bonbon şeker 

öncelikle porselen havanda ezilerek toz hale getirilmiş ve kullanılmıştır. Granül içecek tozu 

ve şeker hamuruna herhangi bir işlem uygulanmamıştır. Daha sonra bu numunelerden 10 g 

tartılmış, ardından 100 ml’lik balon jojeye konulup son hacim 100 ml’ye tamamlanmıştır. 

Ardından 15 dakika 500 rpm değerinde manyetik karıştırıcıda karıştırıldıktan sonra                

15 dakika ultrasonik banyoda bekletilerek numuneler tamamen çözünür hale getirilmiştir. 
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Daha sonra 0.45 ve 0.22 µm’lik filtreden süzülmüş ve analize hazır hale getirilmiştir. 

Limonata ise 0.45 ve 0.22 µm’lik filtreden geçirilerek analize hazır hale getirilmiştir. 

2.9.1. Tartrazin İlave Edilmiş Numunelerin Hazırlanması 

Tüpteki son tartrazin konsantrasyonu 1 mg/L olacak şekilde 25 ml tartrazin ilave 

edilmiş numune çözeltileri (spike) hazırlandı. Tartrazin konsantrasyonu 53.44 mg/L olan 

tartrazin çözeltisinden gereken miktar hesaplandıktan sonra bu miktar 25 ml’lik bir balon 

jojeye konuldu ve üzeri gerçek numune çözeltisi ile 25 ml’ye tamamlandı. 

2.10. Tartrazin Tayini İçin Önerilen Metot 

Gerçek gıda numunelerinde tartrazin analizi için standart kalibrasyon grafiği yöntemi 

uygulanmıştır. Bu yöntem için hazırlanan KNN çözeltilerinden 7 adet tüpe 2000’er µl 

konulmuştur. Üzerlerine 53.44 mg/L konsantrasyonunda tartrazin çözeltisinden 0, 100, 200, 

300, 400, 500, 600’er µL konulmuştur. Daha sonra toplam hacim 4000 µL olacak şekilde 

saf su ilave edilerek elde edilen çözeltilerin floresans spektrumları alındı. İlgili emisyon 

dalga boyundaki floresans şiddetleri tartrazin konsantrasyonuna karşı grafiğe geçirilerek 

kalibrasyon grafikleri hazırlandı. Daha sonra hem tartrazin ilave edilen (S) hem de tartrazin 

ilave edilmemiş (N) olan gerçek numune çözeltilerindeki tartrazin miktarı bu kalibrasyon 

grafikleri kullanılarak belirlendi. Sonra tartrazin ilave edilen ve edilmeyen çözeltilerden 

bulunan tartrazin miktarları arasındaki fark geri kazanım ölçümlerinde aranan tartrazin 

konsantrasyonu olarak kullanıldı. Elde edilen değerin ilave edilen konsantrasyon değerine 

olan yakınlığı % hata olarak ifade edildi. Ölçümler 3 tekrarlı yapıldı. 
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Şekil 12. Tartrazin tayini için önerilen standart kalibrasyon metodunun deneysel 

uygulama şeması 

 

Analiz için öncelikle kalibrasyon grafiği için gereken artan konsantrasyonda Tartrazin 

standardı içeren tüpler, sonrasında spikle’lı numuneler (3 adet) ardından ise gerçek numune 

tüplerinin (3 adet) floresans şiddetleri ölçüldü. Maksimum emisyonun gözlendiği dalga 

boylarındaki emisyon şiddetleri ile Tartrazin konsantrasyonuna karşı grafiğe geçirildi. 

Spike’lı numunelerin ve gerçek numunelerin konsantrasyonları  𝑦 = 𝑚𝑥 + 𝑛   denkleminden 

ayrı ayrı bulundu. Sonra bu değerlerin ortalamaları alındı. Her üç tüp için Spike’lı numune 

ortalama konsantrasyon değerinden gerçek numune ortalama konsantrasyon değeri 

çıkartıldı. Spike’lı üç tüp (S1, S2, S3) için elde edilen ortalama değerden gerçek numune 
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içeren üç tüpün (N1, N2, N3) ortalama değeri çıkartılarak spike edilen konsantrasyon değeri 

bulundu. 

Elde edilen değerin spike edilen konsantrasyon değerine olan yakınlığı (% hata) bize 

metodun doğruluğunu göstermektedir.  

 

Ölçülen Spike’lı Numune 

Konsantrasyonu 
– 

Ölçülen Numune 

Konsantrasyonu 
= 

Spike edilen Tartrazin 

Konsantrasyonu 
(7) 

 

Spike’lı numune konsantrasyon değerinden spike edilen değer çıkartıldığında ise 

gerçek numune içinde bulunan Tartrazin konsantrasyon değeri elde edilmiştir. 

2.11. Metot Validasyonu 

2.11.1. Doğruluk 

Metodun doğruluğu tartrazin eklenmiş gıda boyalarının ekleme – geri kazanım analizi 

çalışmaları ve Trabzon İl Gıda Kontrol Laboratuvarında bilinen standart metotlarla analiz 

edilen şeker hamuru numunesi ile doğrulanmıştır. Granül toz içecek, bonbon şeker, limonata 

ve şeker hamuru için yapılan analizler için geri kazanım değerleri gösterilmiştir. 

2.11.2. Kesinlik 

Metodun kesinliğini belirlemek için gün içi ve günler arası ölçümler yapılmıştır. 

2.11.3. GS ve TS 

Metodun GS’sini ve TS’sini belirleyebilmek için iki seri pipetleme yapıldı. İlk 

pipetleme, standart kalibrasyon yönteminde kullanılan kalibrasyon grafiğini elde etmek için 

0 – 5.13 mg/L içerecek şekilde (0 – 600 µL tartrazin) hazırlandı. İlgili uyarma dalga boyunda 

(360 nm) uyarılarak emisyonlar ölçüldü. İlgili emisyon dalga boylarındaki (PY için 432 nm, 

HY için 437 nm, MPY için 435nm) floresans şiddet – konsantrasyon grafiği çizildi. Elde 

edilen grafiğin eğimi GS ve TS tespitinde kullanılmak üzere kaydedildi. 

İkinci pipetleme F0 değeri için elde edeceğimiz standart sapma değerini bulmak için 

yapıldı. F0 değerini elde ettiğimiz KNN çözeltisinden 11 adet hazırlandı (2 mL KNN çözelti 

+ 2 mL saf su).  
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Bu çözeltilerin Floresans şiddetleri ilgili uyarma dalga boyunda (360 nm) uyarılarak 

ilgili emisyon dalga boyundaki (PY için 432 nm, HY için 437 nm, MPY için 435 nm) 

floresans şiddetleri ölçüldü. Ölçülen 11 adet floresans şiddet değerinin standart sapma değeri 

hesaplandı.  Elde edilen standart sapma değerinin 3 katı kalibrasyon grafiğinin eğimine 

bölünerek GS belirlenmiştir. GS değerlerinin 3 katı ise tespit sınırı olarak belirlenmiştir. 

 

 

 

Şekil 13. Metodun GS’si ve TS’sini belirleyebilmek yapılan pipetleme 

 



 

3. BULGULAR 

3.1. KNN’lerin Karakterizasyonu 

3.1.1. KNN’lerin TEM Görüntüleri 

KNN’lerin şekilsel karakterizasyonu için TEM görüntüleri alındı. Daha ayrıntılı analiz 

için HRTEM görüntüleri de alınarak kristal yapıları hakkında bilgi elde edildi.  

P-KNN’lerin ve H-KNN’lerin TEM ve HRTEM görüntüleri sırasıyla Şekil 14  ve Şekil 

15 ’de verilmiştir. 

 

  

Şekil 14. P-KNN’lerin (A) TEM görüntüleri, (B) HRTEM görüntüleri 

3.52 nm 

(A) (B) 
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Şekil 15. H-KNN’lerin (A)TEM görüntüleri, (B) HRTEM görüntüleri  

 

M-KNN’lerin TEM ve HRTEM görüntüleri Şekil 16’de verilmiştir. M-KNN’lerin 

kristal yapısı hakkında ayrıntılı bilgi almak için HRTEM görüntülerinden elde edilen FFT 

görüntüsü de Şekil 16C’de verilmiştir. 

 

 

 

 

 

 

 

(B) (A) 
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Şekil 16. M-KNN’lerin  (A) TEM görüntüleri, (B) HRTEM görüntüsü, (C) FFT 

görüntüsü 

3.1.2. KNN’lerin XRD Spektrumları 

KNN’lerin kristal yapısı hakkında bilgi almak için XRD analizleri yapıldı. Sonuçlar 

Şekil 17, Şekil 18 ve Şekil 19’de verilmiştir. 

 

3.52 nm 

3.52 nm 

(A) 

(B) 

(C) 
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Şekil 17. P-KNN XRD Spektrumu  

 

 

Şekil 18. H-KNN XRD Spektrumu 
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Şekil 19. M-KNN XRD Spektrumu 

 

3.1.3. KNN’lerin XPS Spektrumları 

KNN’lerin elementel bileşimi hakkında bilgi almak için XPS spektrumları alındı. 

Sonuçlar Şekil 20’de verilmiştir. 
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Şekil 20. KNN’lerin tam XPS Spektrumları (A): P-KNN, (B)  H-KNN, (C) M-KNN 
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Şekil 21. P-KNN’lerin XPS spektrumları (A)  C1s, (B)  O1s 

 

  

 

Şekil 22. H-KNN’lerin XPS spektrumları (A) C1s, (B)  N1s, (C) O1s 
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Şekil 23.  M-KNN’lerin XPS spektrumları (A)  C1s, (B)  N1s, (C)  O1s  

3.1.4. KNN’lerin IR Spektrumları 

KNN’lerin yapılarındaki kimyasal bağlar hakkında bilgi almak için FTIR spektrumları 

alındı. Sonuçlar Şekil 24’de verilmiştir. 

 

 

Şekil 24. KNN’lerin FTIR spektrumları 
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3.1.5. KNN’lerin UV-Vis Spektrumları 

KNN’lerin optik özelliklerinin belirlenmesi için UV-vis absorpsiyon spektrumları 

alındı. Sonuçlar Şekil 25’te verilmiştir. 

 

  

 

Şekil 25. KNN’lerin UV-Vis spektrumları (A)  PY, (B)  HY, (C) MPY 

3.1.6. Parçacık Boyut Dağılımı 

KNN’lerin parçacık boyutlarının ölçümü XRD ve Master-Sizer ölçümleri ile 

yapılmıştır. Bunun için katı hale getirilen KNN’ler kullanılmıştır. P-KNN ve M-KNN’lerin 

XRD spektrumları uygun keskin pikler içerdiğinden bu KNN’ler için parçacık boyutlarını 

hesaplamak için Scherrer eşitliği kullanıldı.  

H-KNN ve M-KNN’lerin katı faz miktarları Master-Sizer ölçümü için uygun olduğu 

için bu KNN’lerin sudaki dispers hallerine ait partikül boyutları hesaplandı. İlgili sonuçlar   

Tablo 1 ve Tablo 2’de gösterilmiştir. Scherrer eşitliği kullanılarak elde edilen değerler  Tablo 

3’de gösterilmiştir. 

 

0

0.5

1

1.5

2

200 300 400 500 600

A
b

so
rb

a
n

s

Dalga Boyu (nm)

(A)

n–π*

π–π*

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

200 300 400 500 600
A

b
so

rb
a
n

s
Dalga Boyu (nm)

(B) 

n–π*

π–π*

0

0.5

1

1.5

2

200 300 400 500 600

A
b

so
rb

a
n

s

Dalga Boyu (nm)

(C)

n–π*
π–π*



46 

 

 

 

Tablo 1. Suda dispers olan M-KNN’ler için parçacık boyut dağılımı 

Kayıt Numarası Örnek Adı Dx (10) (µm) Dx (50) (µm) Dx (90) (µm) 

1 M-KNN 0.587 3.40 62.4 

2 M-KNN 0.606 3.62 95.5 

3 M-KNN 0.607 3.61 99.7 

4 M-KNN 0.600 3.53 85.8 

5 M-KNN 0.593 3.51 83.7 

Ortalama  0.599 3.54 85.4 

1×Std Sapma  0.00826 0.0871 14.5 

1× % BSS  1.38 2.46 17 

 

Tablo 2. Suda dispers olan H-KNN’ler için parçacık boyut dağılımı 

Kayıt Numarası Örnek Adı Dx (10) (µm) Dx (50) (µm) Dx (90) (µm) 

7 H-KNN 33.6 178 514 

8 H-KNN 32.3 175 544 

9 H-KNN 30.3 168 521 

10 H-KNN 29.6 168 534 

11 H-KNN 29.1 167 563 

Ortalama  31 171 535 

1×Std Sapma  1.91 4.96 19.6 

1× % BSS  6.17 2.9 3.67 

 

Tablo 3. KNN’lerin XRD verilerine göre hesaplanan kristal büyüklükleri (pik 

pozisyonu: 2θ ~14°) 

KNN Kristal büyüklüğü (nm) 

P-KNN 81.8 

M-KNN 89.5 

3.2. KNN Çözeltilerinin Görüntüleri 

KNN’lerin gün ışığı ve 365 nm’lik UV ışık altındaki görüntüleri Şekil 26’de 

verilmiştir. Şekil 26A’dan görüldüğü gibi P-KNN çözeltisi gün ışığında çok açık sarı renkli 

iken H-KNN ve M-KNN çözeltileri giderek daha koyu sarı renkli olarak görülmektedir. 365 

nm ile uyarıldıklarında ise her üç KNN çözeltisinin de mavi renkli floresans ışıma verdikleri 

görülmektedir. Bununla birlikte HY ve MY ile hazırlanan KNN’lerin yani H-KNN ve M-

KNN çözeltilerinin floresans ışımasının daha şiddetli olduğu yine Şekil 18’den rahatlıkla 

görülmektedir. Bu sonuçlar hazırlanan KNN’lerin floresans özelliğe sahip olduğunu 

göstermektedir. 
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Şekil 26. KNN çözeltilerinin gün ışığında ve UV ışık altındaki görüntüleri (A)  P-

KNN, (B)  H-KNN, (C) M-KNN 

3.3. KNN’lerin Çok Renklilik Özellikleri  

KNN’lerin çok renklilik özellikleri KNN çözeltilerinin 400 – 300 nm aralığında 10’ar 

nm aralıklarla uyarılması ile elde edilen emisyon spektrumları incelenerek araştırılmıştır        

(Şekil 27). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(A) (B) (C) 
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Şekil 27. KNN’lerin farklı uyarıcı dalga boylarındaki emisyon spektrumları          (A) 

P-KNN (B) H-KNN (C) M-KNN 

 

Şekil 27’de P-KNN için maksimum emisyon veren uyarma dalga boyunun 350 nm, H-

KNN için için maksimum emisyon veren uyarma dalga boyunun 350 nm ve M-KNN için 

için maksimum emisyon veren uyarma dalga boyunun 360 nm olduğu görülmektedir. 

Emisyon şiddetleri arasındaki farkın az olması, 360 nm uyarma dalga boyunun daha 

düşük enerjili olması ve 360 nm uyarma dalga boyunda elde edilen emisyon spektrumunun 

daha kırmızıya kayması sebebiyle ilerleyen aşamalarda tüm KNN’ler için uyarma dalga 

boyu olarak 360 nm seçilmiştir. 
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3.4. KNN’lerin Floresans Şiddetine pH’nin Etkisi 

M-KNN’lerin floresans şiddetinin pH’ye göre değişimini belirlemek için pH 3 – 12 

aralığında hazırlanan KNN çözeltileri 360 nm uyarma dalga boyunda uyarılarak alınan 

ölçümler aşağıda gösterilmiştir. 

 

 

Şekil 28. M-KNN’lerin floresans şiddetinin pH’ye göre değişimi 

 

Yapılan ölçümlerde M-KNN’leri için 435 nm emisyon dalga boyundaki floresans 

şiddetleri karşılaştırıldığında en yüksek floresans şiddetin pH 7’de olduğu görülmektedir. 

Ayrıca M-KNN çözeltisinin pH değeri 7.0 olarak ölçülmüştür. Bu sebeple sonraki 

çalışmalarda pH ayarlamasına gerek kalmadan direkt M-KNN çözeltisi kullanılmıştır. 

3.5. KNN’lerin KV’lerinin Hesaplanması 

KNN’lerin KV’nin hesaplanması için kinin sülfatın kullanıldığı standartlaşmış bir 

yöntem uygulandı (Başoğlu, 2023; Treepet vd., 2022). Ölçümlerde kullanılan grafikler Şekil 

20’de verilmiştir. 

Hazırlanan KNN’lerin floresans KV’leri ölçülmüştür. Bunun için literatürde bildirilen 

yöntem kullanılmıştır (Başoğlu, 2023; Treepet vd., 2022). Şekil 29’de KV hesaplaması için 

KNN’lerin ve KS’nin 360 nm uyarma dalga boyundaki absorbansına karşılık integre edilmiş 

floresans şiddetini göstermektedir. 
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Şekil 29. KNN’lerin KV’leri (A) PY, (B) HY, (C) MPY  

 

 

KNN’ler için Denklem (6) kullanılarak hesaplanan KV’leri Tablo 4’te gösterilmiştir. 

 

Tablo 4. KNN’lerin KV’leri 

KNN %KV 

P-KNN 25.9 

H-KNN 18.6 

M-KNN 46.6 
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Elde edilen KV değerleri incelendiğinde en yüksek KV’nin M-KNN ile elde edildiği, 

en düşük KV’nin H-KNN ile elde edildiği görülmektedir.  

3.6. Floresans Sönüm Mekanizması 

Tartrazinin KNN’ler ile etkileşiminin floresans mekanizmasını açıklamak için M-

KNN ile tartrazinin etkileşimine sıcaklığın etkisi belirlendi. Sonuçlar Şekil 30’da 

gösterilmiştir. 

 

  

Şekil 30. Stern-Volmer grafiği 

3.7. KNN’lerin Floresans Özelliklerine Gıda Boyalarının Etkileri  

Gıda boyaları ile KNN’lerin etkileşimleri 360 nm uyarma dalga boyunda incelendi. 9 

adet gıda boyası ile KNN’lerin etkileşimi incelendi. Bu boyalar sudan I (SI), sudan II (SII), 

sudan (III), sudan (VI), sudan kırmızısı (sudan red, SR), alura kırmızısı (allure red, AR), 

günbatımı sarısı (sunset yellow, SY), quinoline yellow (kinolin sarısı, QY) ve tartrazin 

(T)’dir.  

Şekil 31’da KNN’lerin floresans spektrumuna gıda boyalarının etkisini 

göstermektedir. Etkileşim sonuçları incelendiğinde P-KNN, H-KNN ve M-KNN ile gıda 

boyalarından sadece tartrazinin ortak olarak etkileşime girdiği ve kayda değer bir şekilde 

floresans şiddette azalmaya yol açtığı görülmektedir. 

Gıda boyaları ile KNN’lerin etkileşimlere incelendiğinde M-KNN ve P-KNN’nin H-

KNN’ye göre daha fazla etkileşime girdiği görülmektedir. 
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Şekil 31. KNN’lerin floresans spektrumuna gıda boyalarının etkisi (solda) ve belli 

dalga boyundaki seçimliliği (sağda) (A)  (P-KNN, 432 nm), (B)  (H-KNN, 437 nm),      (C)  

(M-KNN, 435 nm), λuy:360 nm 
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3.8. Spektroflorometrik Titrasyon 

3.8.1. P-KNN ile Tartrazinin Spektroflorometrik Titrasyonu 

KNN’lerin tartrazin ile titrasyonunda P-KNN, H-KNN ve M-KNN için 0 ila 66 mg/L 

aralığında titrasyon gerçekleştirilmiş olup titrasyon grafiği, Lambert – Beer kanunundan 

sapma, doğrusal aralık grafiği, tayin aralıkları Şekil 32, Şekil 33 ve Şekil 34’te gösterilmiştir. 

Her üç KNN için benzer şekilde yaklaşık 14 mg/L tartrazin değerinden sonra sapma 

görülmeye başlanmıştır. Bu noktadan sonra herhangi bir doğrusallık görülmemiştir.                 

0 – 14 mg/L aralığında doğrusallık olduğu görülmüştür. Tayin aralığı ise 0 – 8 mg/L olarak 

tespit edilmiştir. 

 

  

 
 

Şekil 32. (A)  P-KNN ile tartrazinin spektroflorometrik titrasyonu, (B)  Lambert – Beer 

kanunundan sapma, (C) doğrusal aralık grafiği, (D) tayin aralığı (0 – 8 mg/L) 
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3.8.2. H-KNN ile Tartrazinin Spektroflorometrik Titrasyonu 

  

  

Şekil 33. (A)  H-KNN ile tartrazinin spektroflorometrik titrasyonu, (B)  Lambert – 

Beer kanunundan sapma, (C) doğrusal aralık grafiği, (D) tayin aralığı (0 – 8 mg/L) 
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3.8.3. M-KNN ile Tartrazinin Spektroflorometrik Titrasyonu 

  

  

Şekil 34. (A)  M-KNN ile tartrazinin spektroflorometrik titrasyonu, (B)  Lambert – 

Beer kanunundan sapma, (C) doğrusal aralık grafiği, (D) tayin aralığı (0 – 8 mg/L) 

3.9. M-KNN ile Tartrazinin Spektroflorometrik Titrasyonuna pH 

Etkisi 

M-KNN ile tartrazinin spektroflorometrik titrasyonunda artan tartrazin 

konsantrasyonunun pH üzerine olan etkisini araştırmak amacıyla her bir tüp için pH 

ölçümleri yapıldı. 
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Şekil 35. M-KNN çözeltisi ile tartrazinin spektroflorometrik titrasyonuna pH etkisi 

 

Şekil 35’den görüldüğü gibi artan tartrazin konsantrasyonuna karşılık pH’nin 

değişmediği görülmüştür.  

3.10. Gıda Numunelerinde Tartrazin Tayini 

M-KNN, H-KNN ve M-KNN kullanılarak granül toz içecek için tartrazin tayini 

gerçekleştirildi. Ölçümlerde elde edilen floresans spektrumu ve kalibrasyon grafikleri      

Şekil 36 – Şekil 41 arasında gösterilmiştir.  

 

 

Şekil 36. P-KNN ile granül toz içecek için yapılan tartrazin tayininde kullanılan 

standart kalibrasyon yöntemine ait floresans spektrumu 
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Şekil 37. P-KNN ile granül toz içecek içerisinde tartrazin tayini için kullanılan 

kalibrasyon grafiği 

 

 

Şekil 38. H-KNN ile granül toz içecek için yapılan tartrazin tayininde kullanılan 

standart kalibrasyon yöntemine ait floresans spektrumu. 
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Şekil 39. H-KNN ile granül toz içecek içerisinde tartrazin tayini için kullanılan 

kalibrasyon grafiği 

 

 

Şekil 40. M-KNN ile granül toz içecek için yapılan tartrazin tayininde kullanılan       

standart kalibrasyon yöntemine ait floresans spektrumu. 
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Şekil 41. M-KNN ile granül toz içecek içerisinde tartrazin tayini için kullanılan 

kalibrasyon grafiği 

 

P-KNN, H-KNN ve M-KNN ile granül toz içecekte tartrazin tayini için bulunan 

sonuçlar analitik yönden benzerlik gösterdiği ve tatmin edici olduğu için bundan sonraki 

gerçek numunelerdeki tartrazin tayini çalışmalarına daha avantajlı sentez yöntemini içerdiği 

için M-KNN ile devam edilmiştir.  
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Şekil 42. M-KNN ile tartrazin tayini için kullanılan standart kalibrasyon yöntemine ait 

floresans spektrumu (solda), kalibrasyon grafiği (sağda) (A)  M-KNN bonbon şeker, (B) 

M-KNN limonata, (C) M-KNN şeker hamuru 
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3.11. KNN’lerin Çok Renklilik Özellikleri  

KNN’ler genellikle çok renklilik özelliği   gösterirler. Yani çoğu KNN’ler, uyarma 

dalga boyuna göre değişen bir floresans spektrumu verirler  (R. Das vd., 2018). Bu çalışmada 

KNN’lerin çok renklilik özelliklerinin belirlenmesi için hazırlanan KNN çözeltileri              

400 – 300 nm aralığında 10’ar nm aralıklarla uyarılarak emisyonları gözlemlendi (Şekil 27). 

Elde edilen floresans spektrumlarında P-KNN için maksimum emisyon gösterdikleri dalga 

boyları sırasıyla 350 nm ve 360 nm olarak belirlenmiştir. Benzer şekilde H-KNN için de 

aynı dalga boyları saptanmıştır. M-KNN için ise en yüksek emisyonun gözlemlendiği 

uyarma dalga boyu 360 nm olarak saptanmıştır. P-KNN ve H-KNN için her ne kadar 350 

nm en yüksek emisyonun görüldüğü dalga boyu olsa da en yüksek ikinci emisyonun 

görüldüğü uyarma dalga boyu olan 360 nm ile aralarındaki emisyon şiddeti farkı yaklaşık 

%3 civarında olduğu tespit edilmiştir. KNN sentez yöntemlerinin sağlıklı karşılaştırması için 

ortak uyarma dalga boyu olarak 360 nm seçilmiştir. 360 nm uyarma dalga boyu 350 nm 

uyarma dalga boyuna göre hem daha az enerjilidir hem de maksimum emisyon dalga boyu 

daha kırmızıya kaymıştır. %3’lük bir emisyon şiddeti değeri farkı için yüksek enerjili dalga 

boyu yerine daha düşük enerjili dalga boyu uyarma dalga boyu olarak seçilmiştir.  

3.12.  Tartrazin Tayini 

Tartrazin tayini için Bölüm 2.10. Tartrazin Tayini İçin Önerilen Metot başlığında 

açıklanan yöntem uygulanmıştır.  

Öncelikle granül toz içecek için tüm KNN’ler ile tartrazin tayini gerçekleştirilmiştir. 

Analitik yönden sonuçların benzer olduğu görülmüştür (Tablo 6). Böylelikle literatürde 

KNN elde etmek için kullanılan yöntemler olan PY (Y. Li vd., 2021; Luo vd., 2024; C. Wang 

vd., 2022; Y. Zhang vd., 2024) ve HY (Ferjani vd., 2024; Onat vd., 2024; Watcharamongkol 

vd., 2024) ile tez kapsamında geliştirdiğimiz MPY’nin analitik olarak aynı amaçlı 

kullanılabileceği,  ve bunun bir sonucu olarak uzun zaman alan zahmetli yöntemler olan PY 

ve HY yerine KNN sentezi için kullanılabileceği ortaya konulmuştur. Granül toz içecek için 

elde edilen analitik performans verileri aşağıda Tablo 6’da gösterilmiştir. 
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Tablo 5. Granül toz içecek için üç farklı KNN sentez yönteminin tartrazin tayini 

açısından karşılaştırılması 

KNN 

Gün İçi Tekrarlanabilirlik  

(n=6) 
Günler Arası Tekrarlanabilirlik (n=6) 

Ortalama % Hata Ortalama % Hata 

P-KNN -0.2 0.3 

H-KNN -1.0 -0.1 

M-KNN -2.9 -1.1 

 

Tablo 6. Granül toz içecek içerisinde tartrazin tayini için önerilen analitik metodun 

performans verilerinin KNN sentez yöntemleri açısından karşılaştırması 

Analitik Performans Verileri PY HY MPY 

Uyarma dalga boyu 360 360 360 

Emisyon dalga boyu 432 437 435 

GS (mg/L) 0.03 0.03 0.02 

TS (mg/L)  0.09 0.09 0.06 

Doğrusal aralık (mg/L) 0 – 13.4 0 – 13.4 0 – 13.4 

Doğrusal aralık korelasyon katsayısı (R2) 0.9766 0.9855 0.9867 

Tayin aralığı (mg/L) 0 – 8.0 0 – 8.0 0 – 8.0 

Tayin aralığı korelasyon katsayısı (R2) 0.9913 0.9970 0.9967 

Gün içi kesinlik (% BSS, (N=6) 2.08 1.01 2.84 

Günler arası kesinlik (% BSS, N=6) 1.38 0.65 2.06 

% Geri kazanım 100.1 99.4 98.0 

  

MPY’nin PY ve HY ile benzer sonuçlar verdiği görüldükten sonra diğer gerçek 

numunelerdeki tartrazin tayini için sentez yöntemi avantajlı olan M-KNN ile çalışmalar 

devam ettirildi. Gıda numunelerinde tartrazin tayini için önerilen standart kalibrasyon 

metodunun analitik performansı Tablo 8’da belirtilmiştir. 

 

Tablo 7. MPY yöntemi ile farklı gıda numunelerinde yapılan tartrazin tayini 

Gıda  

Numunesi 

Gün İçi Tekrarlanabilirlik 

(n=6) 

Günler Arası Tekrarlanabilirlik 

(n=6) 

Ortalama % Hata Ortalama % Hata 

Bonbon şeker  0.2 -0.1 

Limonata -0.4 -0.2 

Şeker Hamuru -0.8  0.3 
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Tablo 8. Bonbon şeker, limonata ve şeker hamuru numuneleri için M-KNN ile 

tartrazin tayini için önerilen analitik metodun performans verileri  

Analitik performans verileri Bonbon Şeker Limonata Şeker Hamuru 

Uyarma dalga boyu 360 360 360 

Emisyon dalga boyu 435 435 435 

GS (mg/L) 0.02 0.02 0.02 

TS (mg/L)  0.06 0.06 0.06 

Doğrusal aralık (mg/L) 0 – 13.4 0 – 13.4 0 – 13.4 

Doğrusal aralık korelasyon katsayısı (R2) 0.9867 0.9867 0.9867 

Tayin aralığı (mg/L) 0 – 8.0 0 – 8.0 0 – 8.0 

Tayin aralığı korelasyon katsayısı (R2) 0.9967 0.9967 0.9967 

Gün içi kesinlik (% BSS, N=6) 1.97 1.11 2.43 

Günler arası kesinlik (% BSS, N=6) 1.18 0.63 2.31 

% Geri kazanım 100.1 99.7 99.7 

3.13. Metot Validasyonu 

3.13.1. Doğruluk 

Metodun doğruluğu tartrazin eklenmiş gıda boyalarının ekleme – geri kazanım analizi 

çalışmaları ve Trabzon İl Gıda Kontrol Laboratuvarında bilinen standart metotlarla analiz 

edilen şeker hamuru numunesi ile doğrulanmıştır. Granül toz içecek, bonbon şeker, limonata 

ve şeker hamuru için yapılan analizler için geri kazanım değerleri Tablo 9’da gösterilmiştir.  

 

Tablo 9. Gıda numunelerindeki geri kazanım değerleri 

Numune KNN 
Eklenen Miktar  

(mg/L) 

Bulunan  

(mg/L) 

Geri Kazanım  

(%) 

Granül toz içecek 

P-KNN  1.00 0.998 99.80 

H-KNN  1.00 0.990 98.99 

M-KNN 1.00 0.972 97.20 

Bonbon şeker M-KNN 1.00 1.002 100.12 

Limonata M-KNN 1.00 0.996 99.60 

Şeker hamuru M-KNN 1.00 0.998 99.80 

 

Geliştirilen yöntemin doğruluğunu kanıtlamak için Trabzon İl Gıda Kontrol 

Laboratuvarında HPLC yöntemi kullanılarak NMKL 130 kodlu işletme içi standart metot ile 

analiz edilen şeker hamuru numunesi için analiz yapıldı. Edilen doğruluk değeri Tablo 10’da 

gösterilmiştir.  
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Tablo 10. Şeker hamuru numunesi için elde edilen doğruluk değeri 

 

  Gerçek Değer Bulunan Değer % Hata 

Şeker hamuru M-KNN 1.075 1.074 0.1 

 

Mevcut metot uygulanarak elde edilen sonuçlar standart metottan elde edilenler ile 

karşılaştırıldı. Sonuçlar t- testi ile istatistiksel olarak değerlendirildiğinde %95 güven 

seviyesinde önerilen metot sonuçları ile akredite laboratuvar sonuçları arasındaki 

farklılıkların rastgele hatalardan kaynaklandığı görüldü. Böylece önerilen metodun bir 

sistematik hatasının olmadığı sonucuna varıldı. Sonuçlar Tablo 11‘de gösterildi. 

 

Tablo 11. Şeker hamuru numunesi için akredite laboratuardan elde edilen sonuçlarla 

önerilen metottan elde edilen sonuçların öğrenci t-testi (student’s t-test) ile karşılaştırılması 

Numune s XR Xort XR- Xort  t.s / √N Karşılaştırma 

Şeker 

Hamuru 
0.014 1.075 1.074 0.001 0.025 0.001<0.025 

XR: Trabzon İl Gıda Kontrol Laboratuvarı analiz sonucu 

Xort: Yapılan analizlerin ortalama değeri 

t: 4.30, %95 güven seviyesi 

s: standart sapma 

N: tekrar sayısı (6) 

3.13.2. Kesinlik 

Metodun kesinliğini belirlemek için gün içi ve günler arası ölçümler yapılmıştır. 

Ölçüm sonuçları % bağıl standart sapma (%BSS) olarak gösterilmiştir.  

 

Tablo 12. Tartrazin tayini için önerilen metodun kesinlik parametreleri 

KNN 
Gıda 

Numunesi 

Gün içi tekrarlanabilirlik 

 (n=6) 

Günler arası tekrarlanabilirlik  

(n=6) 

% Bağıl Standart Sapma % Bağıl Standart Sapma 

P-KNN Granül toz içecek 2.08 1.38 

H-KNN Granül toz içecek 1.01 0.65 

M-KNN Granül toz içecek 2.84 2.06 

M-KNN Bonbon şeker 1.96 1.17 

M-KNN Limonata 1.11 0.63 

M-KNN Şeker hamuru 2.43 2.31 
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3.13.3. GS ve TS 

Metodun GS’sini ve TS’sini belirleyebilmek için iki seri pipetleme yapıldı. İlk 

pipetleme, standart kalibrasyon yönteminde kullanılan kalibrasyon grafiğini elde etmek için 

0 – 5.13 mg/L içerecek şekilde (0 – 600 µL tartrazin) hazırlandı. İlgili uyarma dalga boyunda 

(360 nm) uyarılarak emisyonlar ölçüldü. İlgili emisyon dalga boylarındaki (PY için 432 nm, 

HY için 437 nm, MPY için 435nm) floresans şiddet – konsantrasyon grafiği çizildi. Elde 

edilen grafiğin eğimi GS ve TS tespitinde kullanılmak üzere kaydedildi. 

İkinci pipetleme F0 değeri için elde edeceğimiz standart sapma değerini bulmak için 

yapıldı. F0 değerini elde ettiğimiz KNN çözeltisinden 11 adet hazırlandı (2 mL KNN çözelti 

+ 2 mL saf su).  

Bu çözeltilerin Floresans şiddetleri ilgili uyarma dalga boyunda (360 nm) uyarılarak 

ilgili emisyon dalga boyundaki (PY için 432 nm, HY için 437 nm, MPY için 435 nm) 

floresans şiddetleri ölçüldü. Ölçülen 11 adet floresans şiddet değerinin standart sapma değeri 

hesaplandı.  Elde edilen standart sapma değerinin 3 katı kalibrasyon grafiğinin eğimine 

bölünerek GS belirlenmiştir. GS değerlerinin 3 katı ise tespit sınırı olarak belirlenmiştir. 

Metodun GS’si ve TS’si Tablo 13’de gösterilmiştir. 

 

Tablo 13. Metodun GS ve TS 

KNN Gıda Numunesi 
Tespit Sınırı 

(mg/L) 
TS (mg/L) 

P-KNN Granül toz içecek 0.03 0.09 

H-KNN Granül toz içecek 0.03 0.09 

M-KNN Granül toz içecek 0.02 0.06 

M-KNN Bonbon şeker 0.02 0.06 

M-KNN Limonata 0.02 0.06 

M-KNN Şeker hamuru 0.02 0.06 

 

Gerçek gıda numunelerinde tartrazin analizi için standart kalibrasyon grafiği yöntemi 

uygulanmıştır. Öncelikle MPY’nin diğer yöntemlerin (PY ve HY) yerine kullanılabileceğini 

kanıtlamak amacı ile aynı gıda numunelerinde (granül toz içecek) tartrazin analizi 

yapılmıştır. Yapılan gün içi ve günler arası analizlerde ortalama % hata değerleri aşağıda 

Tablo 14’de gösterilmiştir. 
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Tablo 14. Granül toz içecek için üç farklı KNN sentez yönteminin tartrazin tayini 

açısından karşılaştırılması 

KNN 

Gün içi tekrarlanabilirlik  

(n=6) 
Günler arası tekrarlanabilirlik (n=6) 

Ortalama % hata Ortalama % hata 

P-KNN -0.2 0.3 

H-KNN -1.0 -0.1 

M-KNN -2.9 -1.1 

 

MPY yöntemi ile sentezlenen KNN’leri kullanarak yapılan tartrazin tayini ile PY ve 

HY yöntemlerin kullanılması ile elde edilen KNN’lerin tartrazin tayininde benzer sonuçlar 

verdiği görülmüştür.  

Bu sonuçların elde edilmesinden sonra MPY yöntemi ile sentezlenen KNN’lerin 

tartrazin tayininde farklı matriksler içeren gıda numunelerinde performansının 

belirlenebilmesi amacı ile bonbon şeker ve limonata numunelerinde de tartrazin tayini 

gerçekleştirilmiştir.  
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Şekil 43. Metodun GS’si ve TS’si için yapılan pipetleme



 

4. TARTIŞMA 

4.1. KNN’lerin Sentezi 

Son yıllarda, fullerenler, karbon nanotüpler, grafen, grafen türevleri ve karbon bazlı 

kuantum noktaları gibi karbon bazlı nanomalzemeler, kendilerine has yapısal boyutları ve 

gelişmiş fiziksel ve kimyasal özellikleri nedeniyle çeşitli bilim dallarında geniş ilgi 

görmüştür.  Karbon nano tüpler, fullerenler ve grafen gibi nanomalzemelerin suda 

çözünürlüğünün zayıf olduğu ve görünür bölgede zayıf floresans özellik gösterdiği 

araştırmacılar tarafından görülmüştür. Bu gibi olumsuz özellikleri yüzünden sınırlı bir 

uygulama alanına sahiptirler. Yarı iletken kuantum noktalar gibi karbon olmayan 

nanomalzemeler yüksek floresan özellikleriyle bilinmektedir, ancak yapılarındaki ağır 

metaller sebebiyle toksik özellik gösterirler. Bu yüzden  biyo-görüntüleme, biyosensörler ve 

ilaç dağıtımı gibi biyolojik uygulamalar için uygun değildir (P. Kumar vd., 2022).  

KNN metaller, boyalar, böcek ilaçları, antibiyotikler ve diğer kimyasallar gibi farklı 

kirleticilerin ucuz, basit ve sürekli olarak izlenebilmesi ve tespit edilebilmesi için gereken 

ihtiyacı karşılayabilmektedir. KNN sentezi için doğada kendiliğinden var olan ve kolaylıkla 

bulunabilen karbon kaynaklarının kullanımıyla, yeşil kimya anlayışı kapsamında bilim 

insanları yeni özgün nanopartikül sentezleme konusunda arayış içine girmiştir (Hebbar vd., 

2023). Yeşil KNN sentez yöntemleri, sentezin yeşil öncü maddeleri kullanılarak ucuz veya 

geri dönüştürülmüş malzemeler kullanılırken, kimyasal sentez metotları, toksik kimyasal 

reaktifler veya organik çözücüleri başlangıç maddeleri olarak kullanır (Omar vd., 2022). Bu 

sebeplerle KNN'lerin biyolojik atık gibi yeşil ve düşük maliyetli öncüller kullanılarak 

sentezlenmesi ekonomi ve çevre açısından önemlidir (Ozyurt vd., 2023).  

Karbon kuantum noktaları  veya karbon nano dotlar olarak da bilinen floresan KNN , 

yüksek fotostabiliteleri, suda çözünürlükleri, ayarlanabilir floresan ve optik özellikleri, 

düşük toksisiteleri, iyi biyouyumlulukları ve çevre dostu olmaları nedeniyle son yıllarda 

büyük ilgi görmektedir (Omar vd., 2022).  Çalışma grubumuz son zamanlarda  bu avantajlı 

özelliklerine dayanarak analitik amaçlı kullanmak üzere floresans özelliklere sahip 

KNN’lerin sentezlerini gerçekleştirmektedir (Başoğlu, 2023; Başoğlu vd., 2020; 

Gümrükçüoğlu vd., 2020; Özbek vd., 2023; Ramoğlu vd., 2021). Gümrükçüoğlu ve diğerleri 
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(2020) solvotermal metoda göre üre ve trietilen glikol başlangıç maddelerini kullanarak 

mikrodalga fırın içerisinde 700 W güç uygulayarak 10 dakika boyunca muamele sonucunda 

azot dope KNN sentezi gerçekleştirmişlerdir. Başoğlu ve diğerleri (2020) toz haline 

getirilmiş kavrulmuş leblebilerin ultrasonik banyoda hazırlanmış sulu çözeltisini MDY 

kullanarak KNN’lere dönüştürmüştür. Ramoğlu ve diğerleri (2021) asit ve trietilen glikol 

karışımını 700 W güçte 10 dakika mikrodalga fırında muamele ederek azot dope KNN 

sentezi gerçekleştirmiştir. Özbek ve diğerleri (2023) atık muşmula çekirdeğini piroliz 

fırınında 300 °C’de 2 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Başoğlu (Başoğlu, 2023) 

Robinia hispida L. yapraklarını teflon kaplı otoklav içerisinde 180 °C’de 2 saat bekleterek 

KNN elde etmiştir. Yapılan bu çalışmaların çoğunda atık doğal ürünler karbon kaynağı 

olarak kullanılmıştır.  

Mevcut tez çalışmasında KNN sentezi için yine atık bir doğal ürün kullanılarak yani 

toksik etkileri olabilecek herhangi bir kimyasal kullanmadan, daha az enerji ile, herhangi bir 

ön işleme gerek duymayan MPY yöntemi geliştirilmiştir. Mevcut KNN sentez yöntemlerine 

göre daha ekonomik ve daha çevreci olan bu yeni yöntem ile elde edilen KNN’lerin analitik 

amaçla kullanımı araştırılmıştır. Bu tez çalışmasının amaçlarından birisi analitik amaçla 

kullanılacak olan KNN’lerin sentez yöntemlerinin karşılaştırılmasıdır. Bu amaçla literatürde 

bilinen iki KNN sentez yöntemi ile geliştirdiğimiz MPY ile elde edilen KNN’lerin hem 

floresans özellikleri hem de analitik reaktif olarak kullanılabilirliği incelenmiştir. 

Çalışmada KNN elde etmek için karbon kaynağı olarak at kestanesi (Aesculus 

hippocastanum) ağaçlarının aynı isimle adlandırılan meyveleri kullanılmıştır.  

At kestanesinin Anadolu ortamına adaptasyonu, onu yeşil alanlarda sık kullanılan bir 

tür haline getirmiştir. Aslen Balkan Yarımadası'na özgü olan at kestanesi, uzun zamandır 

tüm Anadolu'da en popüler peyzaj bitkilerinden biri olmuştur (Mert Kuşçu vd., 2022). Tez 

kapsamında KNN sentezi için kullanılan at kestanesi meyveleri, Karadeniz Teknik 

Üniversitesi Kanuni Kampüsü içinden toplanmıştır. Literatürde at kestanesi ağacı ile yapılan 

çeşitli alanlarda çalışmalar mevcuttur (Bielanski & Piotrowski, 1999; Chandler, 2012; 

Dudek-Makuch & Studzińska-Sroka, 2015; Ezberci & Ünal, 2018; Kapusta vd., 2007; 

Karatoprak, 2018; Matsuda vd., 1997; Mojžišová vd., 2013; Murathan & Koçyiǧit, 2013; 

Suter vd., 2006; Wilkinson & Brown, 1999). At kestaneleri farklı alanlarda çalışılmış 

olmasına rağmen son zamanlarda nanoteknolojinin gelişimine bağlı olarak gelişen KNN 

eldesinde karbon kaynağı olarak kullanılmamıştır.  



70 

 

 

 

Mevcut çalışmada at kestaneleri kullanılarak KNN sentezi için yeni alternatif 

aşağıdan-yukarı sentez yöntemlerinin geliştirilmesinin yanında elde edilen KNN’lerin 

floresans özelliklerinden faydalanarak toksik etkileri olan azo gıda boyası tartrazininin 

spektroflorometrik tayininde kullanılabilirliği araştırılmıştır. 

Daha çevre dostu karbon kaynakları kullanarak yüksek kararlılıkta ve floresans 

özelliklere sahip KNN'lerin sentezi, nanokimya alanında halen önemini koruyan bir 

konudur. Karbon kaynağı olarak yeşil öncüllerden elde edilen karbon noktaları yeşil 

KNN’leri olarak adlandırılır. Doğal olarak bulunan ya da doğal ürün veya süreçlerin türevleri 

olan maddelere yeşil öncüller denir.  Yeşil KNN'ler son zamanlarda büyük ilgi görmektedir. 

Yenilenebilir biyokütle, özellikle de atık biyokütle, büyük ölçekli KNN sentezi için iyi bir 

seçenek olmuştur  (Bressi vd., 2023; Mathew & Mathew, 2023).  

Literatürdeki PY  ile sentezlenen KNN’lerin sentez şartları incelendiğinde    200 °C 

ila 1000 °C arasındaki yüksek sıcaklıklarda 25 dakika ile 8 saat aralığında olduğu 

görülmektedir (Jing vd., 2023). KNN’lerin sentezi için sıkça kullanılan PY için genellikle 

200'den 450 °C'ye kadar yüksek sıcaklık gerekmektedir (Khairol Anuar vd., 2021). Bu 

yüksek sıcaklıklar için yüksek maliyetli mufla fırınına ihtiyaç duyulmaktadır.  Bu amaçla 

Cheng ve diğerleri (2017) ceviz kabuklarını 1000 °C’de 25 dakika bekleterek KNN 

sentezlemişlerdir. Tang ve diğerleri (X. Tang vd., 2022) üzüm kabuklarını üre ile birlikte  

200 °C’de 8 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Praneerad ve diğerleri (2019) durian 

kabuklarını 0.5 M nitrik asitte çözdükten sonra 250 °C’de 5 saat bekleterek KNN elde 

etmişlerdir. KNN sentezi için Lee (2019) tübüler fırın kullanmıştır. Başlangıç karbon 

kaynağı olarak polipirol nano partikülleri kullanılan bu çalışmada polipirol nanopartikülleri 

900 °C’de 3 saat kadar bekletilmiştir (Lee, 2019). Gynostemma bitkisinin karbon kaynağı 

olarak kullanıldığı başka bir çalışmada kurutulan Gynostemma bitkisi öğütülerek toz haline 

getirilmiş ve piroliz fırınında 400 °C’de 4 saat bekletilerek KNN elde edilmiştir (Wei vd., 

2019). Karbon kaynağı olarak liçi çekirdeği (M. Xue vd., 2015), kitosan (X. Liu vd., 2016), 

acı elma kabuğu (Aggarwal vd., 2020), yün (L. Shi vd., 2016), şarap palmiyesi olarak bilinen 

Borassus flabellifer çiçekleri (Murugan & Sundramoorthy, 2018) ve  mor telgraf çiçeğinin 

(Zhai vd., 2018)  kullanıldığı çalışmalarda KNN sentezi için  300 °C ve 2 saat bekletilmeye 

ihtiyaç duyulmuştur. (W. Li, Yue, vd., 2013) PY yönteminin kullanıldığı bu yüksek sıcaklık 

fırınlarında gerçekleştirilen KNN sentezi çalışmalarında ya çok yüksek sıcaklıklar ya da 

uzun reaksiyon sürelerine ihtiyaç olduğu görülmektedir. Mevcut çalışmada ise bu 
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dezavantajların giderileceği yüksek sıcaklık fırınında PY yöntemi ile gerçekleştirilecek 

KNN sentezlerinin gerçekleştirilmesi hedeflenmiştir. 

Zhai ve diğerleri (2018) mor telgraf çiçeğinden mufla fırınında 200 °C, 250 °C, 300 

°C, 350 °C sıcaklıklarda piroliz ile elde ettikleri KNN’lerden en yüksek floresans 

emisyonunun 300 °C’de elde edildiğini bildirmişlerdir. Kavitha ve Kumar (2018) hurma 

yapraklarını 300 °C’de piroliz ile KNN elde etmişlerdir. Shi ve diğerleri (2016) mufla 

fırınında 300 °C de yün kullanarak KNN elde etmişlerdir. Piroliz sıcaklığının 300 °C’ye 

çıkartılması numunenin koyulaşmasına ve piroliz sırasında CO2’nin çıkmasıyla birlikte 

oluşan KNN’lerin boyutlarının küçülmesine katkıda bulunduğu bildirilmiştir. Piroliz 

sıcaklığının daha yüksek sıcaklıklara (örneğin, 400 C'ye) çıkarılmasının  kümelenmeye ve 

bunun sonucunda da birkaç yüz nanometreye ulaşan tekdüze olmayan parçacıkların ortaya 

çıktığını ve oluşan bu KNN’lerin ışık yayabilseler de  yayılan ışının yoğunluğunun düşük 

olduğu bildirilmiştir (L. Xiao & Sun, 2018). 

Tez kapsamında geliştirdiğimiz metot olan MPY ile KNN sentezi için literatürde 

önerilen PY için gerekli sıcaklık ve zaman değerleri karşılaştırıldığında tez kapsamında 

geliştirdiğimiz yöntemin çok avantajlı olduğu görülmektedir. 

HY, KNN’leri sentezlemek için yüksek sıcaklık ve basınç gerektiren literatürdeki 

diğer bir aşağıdan-yukarıya yöntemdir. (Jing vd., 2023).  Yüksek sıcaklık ve basınç ve uzun 

zaman gerektirmesi bu metodun dezavantajlarıdır. Ayrıca yüksek basınç için her ne kadar 

düşük maliyetli bir teflon kaplı otoklava ihtiyaç duysa da yüksek sıcaklıklara çıkabilmek için 

yüksek maliyetli fırınlara gereksinim vardır.  

Literatürde HY ve  solvotermal yöntem için 70 °C ila 220 °C sıcaklık aralığında 1 saat 

ila 72 saat aralığında değişen reaksiyon zamanları bildirilmiştir (Chu vd., 2019; Fu vd., 2024; 

Hebbar vd., 2023; Jing vd., 2023; H. Liu vd., 2024). Li ve diğerleri (2013) koza ipeğini teflon 

kaplı otoklavda 200 °C’da 72 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Zhang ve diğerleri 

(2015) yumurta beyazını teflon kaplı otoklava koyarak 220 °C’de 48 saat bekleterek KNN 

elde etmişlerdir. Kwak ve diğerleri (2019) sitrik asit ve dietilendiamini teflon kaplı otoklavda 

70 °C’de 48 saat bekleterek polimer yapılı KNN sentezlemişlerdir. Das ve diğerleri (2019) 

(2019) armut suyunu 180 °C’de 36 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Guo ve diğerleri 

(Guo vd., 2020) glisin ve 2.4-diflorobenzoilasetonitril kimyasal maddelerini 220 °C’de 24 

saat bekleterek KNN sentezi gerçekleştirmişlerdir.  Xie ve diğerleri (2021) kurutulmuş 

ıspanak ekstrelerini 180 °C’de 24 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Zhu ve diğerleri 

(2021) o-aminobenzensülfonik asit ile muamele edilmiş lignin kullanarak 140 – 240 °C 
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sıcaklıklarda ve 4 – 18 saat zaman aralığındaki reaksiyon şartlarında HY’le KNN 

sentezlemişlerdir. Shen ve diğerleri (2017) tatlı patatesten hazırladıkları ekstreyi 180 °C’de 

18 saat bekleterek KNN elde etmişlerdir. Hoan ve diğerleri (2019) limon suyunu 12 saat 

boyunca 240 °C’de bekleterek KNN elde etmişlerdir. Atchudan (2020, 2021) ve diğerleri 

bodur muz kabuklarını 200 °C’de 24 saat bekleterek KNN sentezi gerçekleştirmişlerdir. 

Karbon kaynağı olarak, DMF çözücü varlığında sitrik asit ve dietilendiamin 

kullanıldığı (Miao vd., 2018), NaOH ve EtOH çözücü sisteminde 3,4,9,10-

tetranitroperilenin kullanıldığı (B. Yuan vd., 2018), ksilan ve amonyum hidroksit (Z. Liang 

vd., 2014), pirinç artıkları ve lizinin sulu karışımı (Qi vd., 2019) 200 °C’de 12 saat bekleterek 

KNN sentezi yapılan çalışmalar mevcuttur. Benzer şartları içeren (180 °C ve 12 saat)  

Hidrotermal sentez yönteminde ise karbon kaynağı olarak kitosan (Y. Yang vd., 2012), 

şeftali sakızı (L. Zhou vd., 2013), inek sütü (Han vd., 2015), tolüen içerisinde çözünmüş 

1.1′-binaftil-2.2′-diamin  ve sitrik asit (W. Wang vd., 2022), p-Fenilendiamin ve 

etilenediamin (K. Yuan vd., 2018) ve kivi ekstresi ve sulu amonyak çözeltisi karışımı (Arul 

& Sethuraman, 2018) kullanılmıştır. Literatürde teflon kaplı otoklavların sıcaklık kontrollü 

mikrodalga fırınlarda kullanıldığı mikrodalga-hidrotermal yaklaşım olarak adlandırılan 

çalışmalar da mevcuttur (Q. Liang vd., 2017; R. Liu vd., 2015; Y. Liu vd., 2020; Purbia & 

Paria, 2016; Zheng vd., 2018b). Bu çalışmalar da HY kapsamında değerlendirilmiştir.  

Tez kapsamında geliştirdiğimiz metot olan MPY ile KNN sentezi için literatürde 

önerilen HY ve solvotermal yöntem için gerekli sıcaklık ve zaman değerleri 

karşılaştırıldığında tez kapsamında geliştirdiğimiz yöntemin çok avantajlı olduğu 

görülmektedir. 

KNN’lerin sentezi için literatürde önerilen diğer bir aşağıdan-yukarıya sentez metodu 

MDY’dir. Literatürde MDY ile KNN sentez şartları incelendiğinde, tez kapsamında 

geliştirdiğimiz metoda göre 10 kat daha uzun süre gerektiren MDY’ler olduğu gibi tez 

kapsamında geliştirilen MPY’ye benzer süre gerektiren MDY çalışmaları da mevcuttur. 

Sutanto ve diğerleri (2020) sitrik asit ve üre karışımını 1000 W güçte 30 dakika bekleterek 

KNN elde etmişlerdir. Bu KNN elde etme yöntemi tez kapsamında önerdiğimiz metoda göre 

10 kat daha uzun zaman almakta ve yaklaşık 1.5 kat daha fazla güce ihtiyaç duymaktadır. 

Jayaheksar ve diğerleri (2021), Hint ayvası kabuklarını 1200 W güçte 30 dakika bekleterek 

KNN sentezi gerçekleştirmişlerdir. Bu yöntem KNN elde etmek için kimyasal 

kullanmamasına rağmen, önerdiğimiz metoda göre hem zaman olarak 10 kat daha fazla 

sürmekte ve hem de yaklaşık 1.7 kat daha fazla cihaz gücüne gereksinim duymaktadır. Y. 
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Hu ve Gao (2020) 700 W güçte 30 dakika süresince lağım çamurunu MDY uygulayarak 

KNN elde etmişlerdir. Her ne kadar önerdiğimiz metotla aynı güç uygulanmışsa da 10 kat 

daha fazla süre uygulanarak toplamda çok daha fazla enerji harcanmıştır. Venugopalan ve 

Vidya (Venugopalan & Vidya, 2023) (2023) KNN elde etmek için yabani limon kabuklarını 

20 dakika boyunca 500 W güce maruz bırakmışlardır. Geliştirdiğimiz metoda göre daha az 

güç kullanmış olmalarına rağmen reaksiyon süresi açısından yaklaşık 7 kat daha dezavantajlı 

bir yöntem uygulamışlardır. Dinç (2017) kestane balından KNN elde etmek için kestane 

balını saf su ile karıştırıp 25 dakika boyunca 450 W güce maruz bırakmıştır. Bu metot da 

geliştirdiğimiz yönteme göre daha az güç harcamasına rağmen yaklaşık 8 kat fazla reaksiyon 

süresine ihtiyaç duymuştur. Ayrıca kestane balı gibi ekonomik değeri olan bir başlangıç 

materyali kullanması açısından dezavantajlı bir yöntem olduğu görülmektedir. Shao ve 

diğerleri (2017) maleik asit ve etilendiamin sudaki karışımını 20 dakika boyunca mikrodalga 

fırında 1000 W güce maruz bırakarak KNN sentezlemişlerdir. Bu yöntem geliştirdiğimiz 

metoda göre yaklaşık 7 kat daha fazla süreye ve 1000 W gibi yüksek bir enerjiye ihtiyaç 

duymuştur. Niu ve diğerleri (2013) 750 W güçte sitrik asit ve üreyi 15 dakika bekleterek 

KNN elde etmişlerdir. Önerdiğimiz metoda göre yakın bir güç uygulanmasına karşılık tez 

kapsamında önerdiğimiz metot süre açısından 5 kat daha avantajlıdır. Shibata ve diğerleri 

(Shibata vd., 2022) (2022) nişasta ve fosforik asit karışımını 14 dakika boyunca mikrodalga 

ışınlarına maruz bırakarak KNN elde etmişlerdir. Tez kapsamında geliştirdiğimiz yönteme 

nazaran yaklaşık 5 kat daha fazla süre gerektirmesi ve fosforik asit gibi aşındırıcı tehlikeli 

kimyasal kullanılması açısından daha elverişsizdir. C. Zhang ve diğerleri (C. Zhang vd., 

2016) (2016) aspartik asit ve amonyum bikarbonatı 10 dakika boyunca 560 W güce maruz 

bırakarak KNN sentezi gerçekleştirmişlerdir. Bu çalışmada önerilen yöntem tez kapsamında 

geliştirilen metoda göre 3.3 kat daha uzun süre gerektiği için ve KNN eldesi için kullanılan 

başlangıç maddelerinin kimyasal maddeler olması açısından daha dezavantajlı olduğu 

görülmektedir. Tez kapsamında geliştirdiğimiz metoda göre 3.3 kat daha uzun zamana ve 

850 W gibi daha fazla güce ihtiyaç duyulan  bir çalışmada Bhatt ve diğerleri (M. Bhatt vd., 

2020) (2020) karbon kaynağı olarak Askorbik asit ve üre kullanmışlardır. KNN sentezi için 

5 ila 8 dakikalık süreye ve 650 W ila 1450 W arasında güce ihtiyaç duyulan çalışmalar 

incelendiğinde başlangıç maddesi olarak sitrik asit, üre ve L-sistein (L. Li vd., 2015), 

Glutamik asit ve silikajel (G. He vd., 2016), sitrik asit ve amonyum tiyosiyanat (Tabaraki & 

Abdi, 2018), sitrik asit ve L-glutatyon (Pajewska-Szmyt vd., 2020), sitrik asit, etilendiamin 

ve FeCl2 (R. Liu, 2021), fosforik asit ve etanolamin (K. Jiang, Wang, Gao, vd., 2018), sitrik 
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asit ve tiyoüre (Chan vd., 2019), Etilendiamin ve N-fosfonometilaminodiasetik asit (H. Li, 

Shao, vd., 2016), köri yaprakları (Maruthupandi vd., 2022), 2-aminotereftalik asit, polietilen 

glikol ve o-fosforik asit (Vidya vd., 2021), posasız soğan suyu, posasız limon suyu ve 

amonyum hidroksit (Monte-Filho vd., 2019) kullanıldığı çalışmalar mevcuttur.  

Tablo 15 literatürdeki MDY ile elde edilen KNN’ler için gerekli süre ve uygulanan 

güçleri özetlemektedir. 

 

Tablo 15. Mikrodalga destekli yöntem ile elde edilen KNN’ler için gerekli süre ve 

uygulanan güçler 

 

Bu çalışmalar ile tez kapsamında geliştirdiğimiz yöntem yaklaşık 2 ila 3 kat fazla 

sürelerde mikrodalga maruziyetine ihtiyaç duydukları gibi harcanan güç açısından veya 

karbon kaynağı olarak kimyasal maddelerin başlangıç maddeleri olarak kullanılması 

sebebiyle geliştirilen KNN sentez yöntemine hem çevre açısından hem de harcanan enerji 

açısından daha dezavantajlı olduğu görülmektedir.  

MPY literatürdeki metotlarla karşılaştırıldığında piroliz ve HY’lerdeki gibi uzun 

zaman ve yüksek sıcaklıklara ihtiyaç duymayan bir metottur. Bu yöntem ayrıca literatürdeki 

mikrodalga destekli yöntemlerde kullanılan herhangi bir çözücüye ya da kimyasal maddeye 

Materyal 
Süre 

(dakika) 

Güç 

(W) 
Referans 

Sitrik asit + Üre 15 750 (Niu vd., 2013) 

Sitrik asit + Üre 30 1000 (Sutanto vd., 2020) 

Askorbik asit + Üre 10 850 (M. Bhatt vd., 2020) 

Sitrik asit + üre + L-sistein 5 ― (L. Li vd., 2015) 

Glutamik asit + silikajel  5 650 (G. He vd., 2016) 

Sitrik asit + amonyum tiyosiyanat 5 600 (Tabaraki & Abdi, 2018) 

Sitrik asit + L-glutatyon 5 550 (Pajewska-Szmyt vd., 2020) 

Sitrik asit + etilen diamin + FeCl2 4 700 (R. Liu, 2021) 

Fosforik asit + etanolamin 5 750 (K. Jiang, Wang, Gao, vd., 2018) 

Maleik asit + etilendiamin + su 20 1000 (Shao vd., 2017) 

Sitrik asit + tiyoüre 6 800 (Chan vd., 2019) 

Etilendiamin + N-fosfonometilaminodiasetik asit 7 700 (H. Li, Shao, vd., 2016) 

2-aminotereftalik asit + polietilen glikol + orto-

fosforik asit 
5 850 (Vidya vd., 2021) 

Aspartik asit + amonyum bikarbonat 10 560 (C. Zhang vd., 2016) 

Serin + polietilen glikol 7 800 (J. Shi vd., 2013) 

Nişaşta + fosforik asit 14 ― (Shibata vd., 2022) 

Alg + fosforik asit 5 600 (Ramanan vd., 2016) 

Posasız soğan suyu + posasız limon suyu + 

amonyum hidroksit 
6 1450 (Monte-Filho vd., 2019) 

Lağım çamuru+ su 30 700 (Y. Hu & Gao, 2020) 

Köri yaprakları ekstresi + su 8 850 (Maruthupandi vd., 2022) 

Yabani limon yaprağı + su 20 500 (Venugopalan & Vidya, 2023) 

Hint ayvası (şeker elması) kabuğu + su 30 1200 (Jayasekhar Babu vd., 2021) 

At kestanesi 3 700 Bu çalışma 
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de ihtiyaç duymamaktadır. Üstelik KNN’lerin sentezi 3 dakika gibi çok kısa sürede 

gerçekleştiği için literatürdeki yöntemlere göre çok daha avantajlı ve özgün bir yöntemdir. 

Tablo 16, literatürdeki KNN sentezleri için kullanılan başlangıç materyallerini ve 

sentez yöntemlerinin yüzdesel dağılımını özetlemektedir. 

 

Tablo 16. Literatürdeki KNN sentez yöntemleri için kullanılan başlangıç materyalleri 

ve sentez yöntemlerinin yüzdesel dağılımı 

Başlangıç materyali 

Mikrodalga 

destekli yöntem 

(%) 

Hidrotermal / 

solvotermal yöntem 

(%) 

Piroliz 

Yöntemi 

(%) 

Referans 

Mono- ve polisakkaritler 37 50 ― (Hill & Galan, 2017) 

Meyveler 5 70 ― (Omar vd., 2022) 

Sebzeler 6 62 ― (Omar vd., 2022) 

Yaprak, çiçek, tohum ve kök 10 45 20 (Omar vd., 2022) 

Atık ürünler ― 50 ― (Omar vd., 2022) 

Kimyasal maddeler 15 50 11 (Omar vd., 2022) 

Biyokütle 9 60 9 (Kang vd., 2020) 

Biyokütle 9 72 8 (Malavika vd., 2022) 

Doğal ürünler 13 59 15 (X. Lin vd., 2021) 

Kimyasal maddeler 13 62 26 (Ozyurt vd., 2023) 

Biyokütle  10 55 8 (Lou vd., 2021) 

Çeşitli karbon kaynakları 19 42 12 (P. Kumar vd., 2022) 

Biyokütle 18 82 ― (Bressi vd., 2023) 

 

Tablo 16’den KNN’lerin sentezi için literatürde mikrodalga destekli yöntemlerin HY’e 

nazaran daha az uygulandığı dikkat çekmektedir (Hill & Galan, 2017; Kang vd., 2020; Lou 

vd., 2021; Malavika vd., 2022; Omar vd., 2022; Ozyurt vd., 2023). Hill ve Galan (2017) 

(2017) mono- ve polisakkaritlerden elde edilen KNN’leri incelediği çalışmasında örnek 

olarak gösterdiği çalışmaların %37’sinin mikrodalga destekli yöntemle, %50’sinin HY’le  

yapıldığını bildirmiştir. Omar ve diğerleri (2022) ise KNN sentezleri ve kullanılan başlangıç 

materyallerini incelediği çalışmasında meyvelerden elde edilen KNN’ler için kullanılan 

yöntemlerde yaklaşık %5 oranında mikrodalga destekli yöntemin kullanıldığı, %70 oranında 

hidrotermal/solvotermal yöntemin kullanıldığı görülmektedir. Benzer bir şekilde 

sebzelerden elde edilen KNN’ler için mikrodalga destekli yöntemin %6 oranında 

kullanıldığı, HY’in %62 oranında kullanıldığını anlaşılmaktadır. KNN sentezi için yaprak, 

çiçek, tohum ve köklerin kullanıldığı çalışmalarda ise mikrodalga destekli yöntemin %10, 

HY’in %45 ve PY’nin % 20 oranında kullandığı ortaya çıkmaktadır. Atık ürünlerde ise 

mikrodalga yöntemin hiç kullanılmadığı buna karşılık HY’in %40 oranında kullanıldığı 

tespit edilmiştir. Kimyasal başlangıç maddeleri kullanılarak KNN sentezi için mikrodalga 

destekli yöntemin %15 oranında kullanıldığı, hidrotermal/solvotermal yöntemlerin %50 
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oranında kullanıldığı, PY’nin ise %11 oranında kullanıldığı anlaşılmaktadır. Kang ve 

diğerleri (Kang vd., 2020) biyokütle atıklarından elde edilen KNN’leri incelediği 

çalışılmasında ise mikrodalga destekli yöntemin yaklaşık %9, HY’in yaklaşık %60 ve PY 

nin ise yaklaşık %9 oranında kullanıldığı anlaşılmaktadır. Biyokütle karbon kaynaklarının 

araştırıldığı bir başka çalışmada mikrodalga destekli yöntemin yaklaşık %9 oranında 

kullanıldığı, hidrotermal/solvotermal yöntemin yaklaşık %72 oranında kullanıldığı, PY nin 

ise yaklaşık %8 oranında kullanıldığı görülmüştür (Malavika vd., 2022). Doğal 

kaynaklardan elde edilen KNN’lerin sentez metotlarını ve uygulamalarının incelendiği bir 

araştırmada HY’in yaklaşık %59 oranında kullanıldığı, mikrodalga destekli yöntemin 

yaklaşık olarak %13 oranında kullanıldığı ve PY’nin de yaklaşık olarak %15 olarak 

kullanıldığı görülmüştür (X. Lin vd., 2021) Kimyasal başlangıç maddelerinden yola çıkarak 

KNN elde edilen çalışmaları inceleyen Özyurt ve diğerlerinın (2023) çalışmasından ise 

mikrodalga destekli yöntemin yaklaşık %13, hidrotermal/solvotermal yöntemin yaklaşık 

%62 ve PY nin ise yaklaşık %26 oranında kullanıldığı saptanmıştır. Biyokütle 

kaynaklarından elde edilen KNN’lerin özelliklerinin ele alındığı başka bir literatür 

çalışmasında Lou ve diğerlerinin (2021)  incelediği çalışmalarda mikrodalga destekli 

yöntemlerin %10,  hidrotermal/solvotermal yöntemin yaklaşık %55 ve PY’nin ise yaklaşık 

%8 oranında kullanıldığı görülmüştür. KNN’lerdeki gelişmeler ve bunların fotovoltaik 

alanındakı̇ uygulamaları üzerine yapılan bir inceleme çalışmasında ele alınan KNN sentez 

yöntemlerinin %42’sinin HY, %19’unun mikrodalga destekli yöntem ve %12’sinin ise PY  

olduğu dikkati çekmiştir (P. Kumar vd., 2022). Yenilenebilir biyokütle kaynaklarından yeşil 

yaklaşımla elde edilen KNN’lerin avantajlarının incelendiği bir çalışmada HY’in yaklaşık 

%82 oranında ve mikrodalga yöntemin ise %18 oranında kullanıldığı anlaşılmaktadır (Bressi 

vd., 2023).  

Tüm bu çalışmalarda incelenen yöntemler ele alındığında mikrodalga destekli 

yöntemin daha çok kimyasal maddeleri içeren başlangıç maddeleri ile sentez yöntemi olarak 

kullanıldığı, doğal veya atık karbon kaynaklarından KNN elde etmek için ise hidrotermal ve 

solvotermal yöntemin tercih edildiği sonrasında ise PY’nin tercih edildiği ve en son olarak 

mikrodalga yöntemin tercih edildiği görülmüştür. Ayrıca bazı doğal kaynaklı başlangıç 

maddelerinin kullanıldığı mikrodalga destekli yöntemlerde amonyum hidroksit, sodyum 

hidroksit ve polietilen glikol, etilen diamin, methanol, asetonitril, aseton, dietilen glikol, 

fosforik asit gibi kimyasalların kullanıldığı görülmektedir (Omar vd., 2022). Tablo 16’de 

kalan yüzdelik kısımlar, lazer ablasyon (Castro vd., 2016; H. Yu vd., 2016), plazma 
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ışınlaması (J. Wang vd., 2012a), karbonizasyon (Anindita vd., 2018; J. Zhou vd., 2012), 

elektrokimyasal karbonizasyon (Hou vd., 2015), kimyasal oksidasyon (Feng & Zhang, 2019; 

Kailasa vd., 2019), kalsinasyon (X. Yang, Wang, vd., 2020), ultrasonikasyon (H. Li, Sun, 

vd., 2016; Zaib vd., 2021), kimyasal oksidasyon (Feng & Zhang, 2019; Kailasa vd., 2019), 

ultrasonik destekli kimyasal oksidasyon (Kumari vd., 2018), ozon oksidasyonu (H. Xue vd., 

2018), reflaks uygulaması (J. He vd., 2016), katı faz (W. Song vd., 2017), kaynatma (R. Sun 

& Liu, 2019), kimyasal buhar biriktirme (S. Kumar vd., 2018) ve kondenzasyon (Dai vd., 

2016) gibi diğer uygulanma sıklığı az olan KNN sentez yöntemleridir. 

Doğal materyaller kullanılarak KNN elde etme yöntemleri incelendiğinde reaksiyon 

sürelerinin uzunluğu ve reaksiyon sonunda sıvı çözelti elde edilmesi gibi dezavantajlara 

sahip olması dikkat çekmektedir. Katı karbonlaşmış piroliz ürünlerine göre çözelti halinde 

bulunan KNN çözeltilerinin saklanma açısından dezavantajlı olduğu görülmüştür. KNN 

çözeltiler +4 °C’de saklandığında çözeltide küf oluşumu gözlenmektedir. Bu da katı halde 

KNN ham materyallerini saklamanın daha avantajlı olduğunu göstermektedir. 

HY ve özellikle de mikrodalga destekli yöntemle kimyasallar kullanılarak elde edilen 

KNN çözeltilerinde başlangıç kimyasallarının tamamıyla KNN’lere dönüştüğüne dair bir 

bilgi olmadığı gibi ortamda sulu veya organik çözücü ortamında ne kadar zararlı kimyasal 

maddenin kaldığı hakkında da bir bilgi bulunmamaktadır. Dolayısıyla doğal olmayan 

maddelerden üretilen KNN optik biyo-görüntüleme ve diğer biyomedikal uygulamalarda 

kullanabilirliğini sınırlamaktadır. Halbuki PY yöntemi ile ve tez kapsamında geliştirdiğimiz 

MPY yöntemi ile KNN elde etme yönteminde, başlangıç maddeleri uygulanan ısının 

etkisiyle tamamen karbonlaşmakta ve yapısı değişmektedir. Böylelikle ortamda herhangi bir 

zararlı kimyasal madde kalmamaktadır. Bu sayede de ortamda zararlı kimyasal kalma 

ihtimaline karşı alınacak önlemler için gereken süreçlere de ihtiyaç bırakmamaktadır. Tez 

kapsamında geliştirdiğimiz yöntem PY yöntemi gibi başlangıç maddelerini tamamen 

karbonlaşmasını sağlayarak HY ve literatürdeki MPY’e göre daha avantajlı olduğu gibi, PY 

yöntemine göre ise daha az enerji ihtiyacı duyduğu için ve daha kısa sürede KNN elde 

edilebildiği için daha avantajlı bir yöntem olduğu görülmektedir. 

Tez kapsamında sunulan çalışmada geliştirilen MPY’nin literatürdeki metotlarla 

karşılaştırıldığında PY ve HY gibi uzun zaman ve yüksek sıcaklık değerleri gerektirmediği 

gibi MDY gibi kimyasal başlangıç maddelerine ihtiyaç duymaması açısından çok daha 

kullanışlı, özgün ve pratik bir yöntem olduğu düşünülmektedir.  

 



78 

 

 

 

4.2. KNN’lerin Karakterizasyonu 

4.2.1. KNN’lerin TEM Görüntüleri  

Çalışmamızda elde ettiğimiz KNN’lerin nano ölçekli yapısını ve kristalin özelliklerini 

incelemek amacıyla TEM ve HRTEM analiz yöntemleri kullanılmıştır.  

PY yöntemi ile hazırlanan KNN’lerin çok iyi dispers olduğu ve çaplarının 5 nm’den 

küçük küremsi şekilde olduğu görülmüştür (Şekil 14A). P-KNN’lerin HRTEM 

görüntülerinde ise çok sayıda düzgün kafes boşlukları olduğu görülmüştür (Şekil 14B). Bu 

sonuç hazırlanan KNN’lerin kristal yapıda olduğunu göstermektedir. 0.326 nm’lik 

düzlemler arası boşluk, hegzagonal grafitin (002) düzlemler arası boşluğuna karşılık 

gelmektedir (X. Jiang vd., 2018). Yani P-KNN’ler hegzagonal grafit yapısı içermektedir.    

HY ile hazırlanan KNN’lerin küçük kümeler şeklinde aglomere olduğu belirlenmiştir 

(Şekil 15A). Bu kümelerin içinde üst üste binmiş KNN’ler mevcuttur. Kümelerin 

uzunluğundan ve görünümlerinden kümeleri oluşturan KNN’lerin yine 5 nm’nin altında 

tanecik çapına sahip olduğu anlaşılmaktadır. Bununla birlikte HY ile elde edilen KNN’lerin 

PY ile elde edilen KNN’ler gibi kristal yapıda olmadıkları Şekil 15B’deki HRTEM 

görüntülerinde düzlemler arası boşlukların belirlenememesinden anlaşılmaktadır. Bu sonuç 

HY ile elde edilen H-KNN’lerin amorf yapıda olduklarını göstermektedir.  

M-KNN’lerin dispers olmuş olanlarının yanında (beyaz dairelerle gösterilen) 

aglomere olmuş kümelerden oluştuğu da görünmektedir (Şekil 16A). Şekil 16B’den nano 

yapıların atomlar arası düzlem boşlukları tespit edilmiştir ve 3.52 nm’lık düzlemler arası 

boşluğun hegzagonal grafitin (002) düzlemi ile oldukça uyumlu olduğu söylenebilir.  

Hegzagonal grafitin (002) düzlemleri arasındaki boşluğunun 0.34 nm olduğu literatürden 

bilinmektedir (Albetran, 2020; X. Jiang vd., 2018). M-KNN’lerin (002) düzlemi için 

belirlenen boşluğun 0.34 nm’den biraz daha fazla olması düzlemler arasında grafen 

tabakalarındaki fonksiyonel grupların sonucu olabilir (De & Karak, 2013; Essner vd., 2016; 

Gümrükçüoğlu vd., 2020). 

Nano noktaların kristal yapısı hakkında ayrıntılı bilgi almak için M-KNN’lerin TEM 

görüntülerinde FFT desenleri elde edildi (Şekil 16C). FFT görüntülerindeki halkalar 

üzerinde gözlenen spotlar M-KNN’lerin polikristalin yapıda olduğunu göstermektedir 

(Ramoğlu vd., 2021).  
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4.2.2. KNN’lerin XRD Spektrumları 

XRD tekniği, KNN’lerin kristal ya da amorf yapıda olup olmadıklarını belirlemede 

çok kullanılan bir tekniktir. Hazırlanan KNN’lerin bu amaçla XRD difraktogramları alındı. 

Sonuçlar Şekil 17, Şekil 18 ve Şekil 19’de verilmiştir. Şekil 17’da 26.2 iki teta değerine 

karşılık gelen düzlemler arası boşluk, hegzagonal yapıdaki grafitin (002) düzlemine ait olan 

yaklaşık 0.34 nm’lik mesafeyi göstermektedir. Şekil 17’de verilen P-KNN'lerinin XRD 

difraktogramlarında görülen 14.5° – 26° iki teta aralığındaki kırınım pikleri grafit oksit 

yapısını doğrular nitelikte olup grafen tabakaları yüzeylerindeki fonksiyonel gruplarının 

varlığını doğrulamaktadır. Çünkü bu sonuçlar grafitteki (002) düzlemler arası boşluğuna 

karşılık gelen 0.34 nm’lik mesafenin hazırlanan nano noktalarda artmış olduğunu 

göstermektedir (Siburian vd., 2018). Bu da P-KNN'lerinin grafit yapısının oksijen içerikli 

fonksiyonel gruplar içerdiğini doğrulamaktadır. Şekil 17’deki keskin pikleri P-KNN'lerinin 

kristal yapılı nano noktalar içerdiğini de göstermektedir (Mintz vd., 2019). Bu sonuç P-

KNN’lerin Şekil 14B’de verilen HRTEM görüntüleri ile tespit edilen kristal yapıları ile 

uyumludur. 

Şekil 18, H-KNN’lerin XRD difraktogramını göstermektedir. Şekil 18’de yaklaşık 23° 

iki teta derecesinde gözlenen geniş pik HY ile elde edilen bu karbon noktaların kristal 

yapılarının amorf olduğunu göstermektedir. Bu sonuçlar Şekil 15B’deki HRTEM 

görüntülerinden belirlenen amorf yapı ile uyumludur. Şekil 19’de verilen difraktogram ise 

M-KNN’lere aittir. Şekil 19’den görüldüğü gibi M-KNN’ler yaklaşık 14 iki teta derecesinde 

keskin bir pik ve yaklaşık 23 iki teta derecesinde geniş bir band elde edilmiştir. Bu sonuç da 

M-KNN’lerin yapısının da amorf ağırlıklı olduğunu gösterir (Bajpai vd., 2019; Başoğlu, 

2023; Mitra vd., 2012; H. Yang, He, vd., 2018).  

4.2.3. KNN’lerin XPS Spektrumları 

KNN’lerin elementel bileşimini belirlemek için alınan XPS spektrumları  Şekil 20’de 

verilmiştir. 528 eV değerindeki bağlanma enerjileri O1s enerji seviyesine aittir. Yaklaşık 

285 eV değerindeki bağlanma enerjisi değerleri ise C1s enerji seviyelerine aittir. 398 eV 

değerindeki N1s enerji seviyesini gösteren bağlanma enerjileri sadece, H-KNN’ler ve M-

KNN’ler için (Şekil 20B ve Şekil 20C) değerlerinde görülmüştür. 375 eV değerindeki pik 

ise K2s enerjisine karşılık gelmektedir. Bu sonuçlar hazırlanan P-KNN’lerin karbon, oksijen 
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ve potasyum elementlerini içerdiğini H-KNN ve M-KNN’lerin ise bu elementlere ilaveten 

azot da içerdiğini göstermektedir. 

Şekil 21A P-KNN için C1s bağlanma enerjilerini ve bağ türlerini göstermektedir. 

Yaklaşık 285 eV değerinde pik yapan band P-KNN’lerin yapısında C=C/C–C/C–O/C–N 

bağlarının bulunduğunu göstermektedir (Ke vd., 2018; Q. Li vd., 2021; X. Liu vd., 2016; 

Ramoğlu vd., 2021). 293 eV değerindeki bağlanma enerjisi ise P-KNN’lerin yapısında C=O 

bağının varlığını göstermektedir. Şekil 21B ise O1s bağlanma enerjilerini ve bağ türlerini 

göstermektedir. Yaklaşık 531 eV değerinde pik yapan band P-KNN’lerin yapısında C=O/O–

H/C–O bağlarının bulunduğunu göstermektedir (Ramoğlu vd., 2021; C. Zhao vd., 2019). 

Şekil 22A H-KNN için C1s bağlanma enerjilerini ve bağ türlerini göstermektedir. 

Yaklaşık 283 eV değerinde pik H-KNN’lerin yapısında C=C/C–C olduğunu, yaklaşık 285 

eV değerindeki enerji ise C–O/C–N bağlarının bulunduğunu göstermektedir (J. Dong vd., 

2022; S. Dong vd., 2021; Ramoğlu vd., 2021). 290 eV değerindeki bağlanma enerjisi ise H-

KNN’lerin yapısında C=O bağının varlığını göstermektedir. Şekil 22B ise N1s bağlanma 

enerjilerini ve bağ türlerini göstermektedir. Yaklaşık 397 eV değerinde pik H-KNN’lerin 

yapısında piridinik azot bağlarının bulunduğunu, yaklaşık 400 eV’luk enerjiye ait pik ise 

yapıda pirolik azotların bulunduğunu, yaklaşık 401 eV’deki pikin varlığı ise yapıda 

kuarterner azot atomunun bulunduğunu göstermektedir (Ramoğlu vd., 2021; J. Wang vd., 

2015). Şekil 22C ise O1s bağlanma enerjilerini ve bağ türlerini göstermektedir. Yaklaşık 530 

eV değerinde pik yapan bant H-KNN’lerin yapısında C=O/O–H/C–O bağlarının 

bulunduğunu göstermektedir (Ramoğlu vd., 2021; L. Wang vd., 2016). 

M-KNN’lerin XPS spektrumu incelendiğinde yaklaşık 282 eV değerinde pik M-

KNN’lerin yapısında C=C/C–C ve C–O/C–N bağlarının bulunduğunu göstermektedir (H. 

Huang vd., 2013; Ramoğlu vd., 2021). 290 eV değerindeki bağlanma enerjisi ise M-

KNN’lerin yapısında C=O bağının varlığını göstermektedir. Şekil 23B ise N1s bağlanma 

enerjilerini ve bağ türlerini göstermektedir. Yaklaşık 395 eV değerinde pik M-KNN’lerin 

yapısında piridinik azot bağlarının bulunduğunu, yaklaşık 399 eV’luk enerjiye ait pik ise 

yapıda pirolik azotların bulunduğunu, yaklaşık 401 eV’deki pikin varlığı ise yapıda 

kuaterner azot atomunun bulunduğunu göstermektedir (H. Liu, Li, vd., 2018; Y. Liu vd., 

2021; Ramoğlu vd., 2021). Şekil 23C’de ise O1s bağlanma enerjileri ve ilgili bağ türleri 

gösterilmiştir. Yaklaşık 529 eV değerinde pik yapan band MH-KNN’lerin yapısında 

C=O/O–H/C–O bağlarının bulunduğunu ifade etmektedir (P. Das vd., 2018; Edison vd., 

2016; Ramoğlu vd., 2021). 
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4.2.4. KNN’lerin IR Spektrumları 

KNN’lerin kimyasal bağlarının belirlenmesi için FTIR spektrumları alındı. Şekil 24’de 

her üç KNN için de yaklaşık 3253 cm-1’de görülen yayvan bant, OH gerilme titreşimlerine 

aittir ve KNN’lerin yapısında –OH fonksiyonel grubunun varlığını gösterir. 2922 ve 2852    

cm-1’deki pikler ise C–H gerilme titreşimleriyle ilgilidir ve KNN’lerin sp3 hibridize 

karbonları içerdiğini göstermektedir. 1583 cm-1’deki pikler C=C gerilme titreşimlerine aittir 

ve KNN’lerin yapılarında sp2 hibridize karbonların varlığını göstermektedir. Bu sonuç grafit 

yapısı ile uyumludur. 1044 cm-1’deki pikler C–O gerilme titreşimlerine aittir ve KNN’lerin 

yapılarında karbon elementine bağlı oksijenin bulunduğunu göstermektedir. 

4.2.5. KNN’lerin UV-Vis Spektrumları 

KNN’lerin optik özelliklerinin belirlenmesi için UV-vis absorpsiyon spektrumları 

alınmıştır. Şekil 25’deki spektrumlar karşılaştırıldığında π–π* ve n–π* geçişlerine ait 

absorpsiyon piklerinin tespit edildiği görülmektedir. Bu sonuçlar KNN’lerin yapısında C=C 

bağlarının ve C–O, C–N gibi bağların bulunduğunu göstermektedir ve XPS ve FTIR 

spektrumlarından elde edilen sonuçlarla uyumludur. Bununla birlikte M-KNN’lerin 

yapısında n–π* geçişlerinin daha etkili olduğu yani diğer KNN’lere göre yapıda daha fazla 

O ve N gibi heteroatomların olduğu söylenebilir.  

4.2.6. Parçacık Boyut Dağılımı 

KNN’lerin XRD difraktogramları kullanılarak parçacık boyutlarını belirlemek için 

Scherrer eşitliğinden faydalanıldı. XRD difraktogramları incelendiğinde P-KNN ve M-KNN 

XRD difraktogramlarında keskin piklerin olduğu, H-KNN XRD difraktogramında geniş 

yayvan pikin olduğu görülmektedir. Bu sebeple H-KNN için kristal büyüklüğü Scherrer 

eşitliği ile hesaplanamamıştır. Bunun için P-KNN ve M-KNN için ortak olan yaklaşık 14° 

2θ değerindeki pik kullanıldı. Scherrer eşitliği kullanılarak P-KNN için kristal büyüklüğü 

81.8 nm, M-KNN için ise 89.5 olarak hesaplandı (Tablo 3).  Her iki değerin birbirine çok 

yakın olduğu, yaklaşık %8’lik bir farkın bulunduğu görülmektedir. MPY yöntemi ile elde 

edilen KNN’lerin PY yöntemi ile elde edilen KNN’lerle yaklaşık aynı boyutta olduğu 

söylenebilir. 
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Sulu ortamda dispers olan KNN’lerin hidrodinamik çapları Master-Sizer cihaz 

ölçümleri ile belirlendi. M-KNN ve H-KNN için gerçekleştirilen Master-Sizer ölçümü 

sonuçları Tablo 1 ve Tablo 2’de belirtilmiştir.  

M-KNN için elde edilen ölçümler incelendiğinde M-KNN parçacıklarından %10’u 

ortalama olarak 0.599 µm’nin altında iken %50’si ortalama olarak 3.54 µm’nin altında ve 

%90’ı ise ortalama olarak 85.4 µm’nin altında boyut dağılımı göstermiştir (Tablo 1).  

H-KNN için elde edilen ölçümler incelendiğinde H-KNN parçacıklarından %10’u 

ortalama olarak 31 µm’nin altında iken %50’si ortalama olarak 171 µm’nin altında ve %90’ı 

ise ortalama olarak 535 µm’nin altında boyut dağılımı göstermiştir (Tablo 1ve Tablo 2). M-

KNN’lerin boyutsal olarak H-KNN’lere göre %10’luk dilimde 51 kat daha küçük boyutta 

olduğu, %50’lik dilimde 48 kat ve %90’lık dilimde ise 6 kat daha küçük parçacıklara sahip 

olduğu görülmektedir. Sonuçlar incelenen KNN’lerin sulu ortamda dispers olduğu ve M-

KNN’lerin H-KNN’lere oranla çok daha küçük çaplı olduğunu göstermiştir. 

4.3. KNN’lerin Çok Renklilik Özellikleri  

KNN’ler genellikle çok renklilik özelliği   gösterirler. Yani çoğu KNN’ler, uyarma 

dalga boyuna göre değişen bir floresans spektrumu verirler  (R. Das vd., 2018). Bu çalışmada 

KNN’lerin çok renklilik özelliklerinin belirlenmesi için hazırlanan KNN çözeltileri 400 – 

300 nm aralığında 10’ar nm aralıklarla uyarılarak emisyonları gözlemlendi (Şekil 27). Elde 

edilen floresans spektrumlarında P-KNN için maksimum emisyon gösterdikleri dalga 

boyları sırasıyla 350 nm ve 360 nm olarak belirlenmiştir. Benzer şekilde H-KNN için de 

aynı dalga boyları saptanmıştır. M-KNN için ise en yüksek emisyonun gözlemlendiği 

uyarma dalga boyu 360 nm olarak saptanmıştır. P-KNN ve H-KNN için her ne kadar 350 

nm en yüksek emisyonun görüldüğü dalga boyu olsa da en yüksek ikinci emisyonun 

görüldüğü uyarma dalga boyu olan 360 nm ile aralarındaki emisyon şiddeti farkı yaklaşık 

%3 civarında olduğu tespit edilmiştir. KNN sentez yöntemlerinin sağlıklı karşılaştırması için 

ortak uyarma dalga boyu olarak 360 nm seçilmiştir. 360 nm uyarma dalga boyu 350 nm 

uyarma dalga boyuna göre hem daha az enerjilidir hem de maksimum emisyon dalga boyu 

daha kırmızıya kaymıştır. %3’lük bir emisyon şiddeti değeri farkı için yüksek enerjili dalga 

boyu yerine daha düşük enerjili dalga boyu uyarma dalga boyu olarak seçilmiştir.  
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4.4. KNN’lerin Gıda Boyaları  ile Etkileşimi 

Gıda boyaları ile KNN’lerin etkileşimleri 360 nm uyarma dalga boyunda incelendi. 

Şekil 31’de KNN’lerin floresans spektrumuna gıda boyalarının etkisini göstermektedir. 

Etkileşim sonuçları incelendiğinde P-KNN, H-KNN ve M-KNN ile gıda boyalarından 

sadece tartrazinin ortak olarak etkileşime girdiği ve kayda değer bir şekilde floresans şiddette 

azalmaya yol açtığı görülmektedir. Literatürde KNN’lerle tartrazinin etkileşimi ve tartrazin 

miktarı tayinine yönelik çalışmalar mevcuttur (Ghereghlou vd., 2021; Gümrükçüoğlu vd., 

2020; L. He & Du, 2023; L. Liu vd., 2021; Thulasi vd., 2020; Y. Y. Wang vd., 2020; H. 

Yang, Ran, vd., 2018; Y. Zhao vd., 2023). Ghereghlou ve arkadaşları (2021) kuş iğdesinden 

elde ettikleri KNN’ler ile 330 nm uyarma dalga boyunda tartrazin tayini 

gerçekleştirmişlerdir (Ghereghlou vd., 2021). L. Liu ve arkadaşları (2021) tartrazin tayini 

için uyarma dalga boyu olarak 350 nm, Gümrükçüoğlu ve arkadaşları (2020) 360 nm, 

Thulasi ve arkadaşları (2020) 360 nm ve He & Du (2023) 380 nm kullanmışlardır  

(Gümrükçüoğlu vd., 2020; L. He & Du, 2023; L. Liu vd., 2021; Thulasi vd., 2020). 

Gıda boyaları ile KNN’lerin etkileşimlere incelendiğinde M-KNN ve P-KNN’nin H-

KNN’ye göre daha fazla etkileşime girdiği görülmektedir. 

4.5. KNN’lerin Tartrazin ile Spektroflorometrik Titrasyonu 

KNN’lerin tartrazin ile titrasyonunda P-KNN, H-KNN ve M-KNN için 0 ila 66 mg/L 

aralığında titrasyon gerçekleştirilmiş olup titrasyon grafiği, Lambert – Beer kanunundan 

sapma, doğrusal aralık grafiği, tayin aralıkları Şekil 32, Şekil 33 ve Şekil 34’te gösterilmiştir. 

Her üç KNN için benzer şekilde yaklaşık 14 mg/L tartrazin değerinden sonra sapma 

görülmeye başlanmıştır. Bu noktadan sonra herhangi bir doğrusallık görülmemiştir.                 

0 – 14 mg/L aralığında doğrusallık olduğu görülmüştür. Tayin aralığı ise 0 – 8 mg/L olarak 

tespit edilmiştir. Mevcut tez çalışmamızda elde ettiğimiz 0 – 14 mg/L’lik doğrusal aralık 

değeri literatürdeki çalışmalar ile benzerlik göstermektedir. Gümrükçüoğlu ve diğerleri 

(2020) doğrusal aralık olarak 0.27 – 16 mg/L, H. Xu ve diğerleri (2015) 0.13 – 17.3, 

Chatzimitakos ve diğerleri (2017)   0.3 – 12.6 mg/L, Shaik ve diğerleri (2022) 0.5 – 26.7 

mg/L, Yang ve diğerleri (2020) 0.5 – 16 mg/L, L. Liu ve diğerleri (2021) 0 – 13.4 mg/L ve 

Korah ve diğerleri (2023) 1 – 6.4 mg/L olarak bildirmişlerdir. 
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4.6. Kuantum Verimi (KV) 

Mevcut tez çalışmasında elde edilen KNN’lerin KV değerleri ile literatürde biyokütle 

kaynaklarından elde edilen KNN’lerin KV değerlerine göre daha avantajlı olduğu 

görülmüştür. 

Biyokütle kaynaklarından elde edilen KNN’lerin KV’leri genellikle düşük olduğu 

bilinmektedir (X. Tang vd., 2022).  Pamelo kabuğundan HY kullanılarak elde edilen 

KNN’lerin KV %6.9 olarak ölçülmüştür (W. Lu vd., 2012). HY’in kullanıldığı bir başka 

çalışmada bambu yapraklarından elde edilen KNN’lerin KV’nin %7.1 olduğu tespit 

edilmiştir. W. Du ve diğerleri (2015) portakal perikarplarından HY ile elde ettiği KNN’lerin 

KV’sini %2.88 olarak bildirmişlerdir. Sachdev ve Gopinath (2015) kişniş yapraklarından 

HY ile KV’si 6.48 olan KNN’ler sentezlemişlerdir. S. Zhao ve diğerleri (2015) H-KNN’lerin 

KV değeri olarak %17.5 bildirmişlerdir. Y. Song ve diğerleri (2018) HY ile keten tohumu 

kullanarak KV’si %14.2 olan KNN’ler elde etmişlerdir. Xie ve diğerleri (2019) arpa 

kullanarak HY ile KV değeri %14.4 olan KNN’ler sentezlemişlerdir. HY’nin kullanıldığı 

başka bir çalışmada Y. Liu ve diğerleri (2017) havuç suyundan elde ettikleri KNN’ler için 

%5.16’lık KV elde etmişlerdir. S. Bhatt ve diğerleri (2018) tulsi yapraklarından KV değeri 

%3.06 olan KNN’leri HY ile elde etmişlerdir. Khan ve diğerleri (2019) HY ile kırmızı 

mercimekten elde ettikleri KNN’ler için %13.2 değerinde KV bildirmişlerdir. 

Çeşitli kimyasalların başlangıç maddesi olarak kullanılmasıyla KNN HY’in de 

kullanıldığı görülmüştür. Guo ve diğerleri (2020) glisin ve 2,4-diflorobenzoilasetonitril 

başlangıç maddelerinden HY kullanarak elde ettikleri KNN’ler için %20.5 değerinde KV 

elde etmişlerdir. HY ile KNN elde etmek için kimyasalların kullanıldığı başka bir çalışmada 

Wang ve diğerleri (2018) jelatin ve 3-aminobenzenboronik asit kullanarak mavi ve kırmızı 

emisyon veren KNN’ler sentezlemişlerdir. Mavi KNN’ler için %46.6, kırmızı KNN’ler için 

%21.4’lük KV elde etmişlerdir. L. Yuan ve diğerleri (2023) riboflavin ve sitrattan HY ile 

KV’si 21.5 olan KNN’ler elde etmişlerdir. Y. Wang ve diğerleri  (2015) sitrik asit ve 

ditiyooksiamid  kullanarak HY ile elde ettikleri KNN’lerin KV’sini %17.6 olarak 

bildirmişlerdir. Benzer şekilde başlangıç kimyasalları olarak sitrik asit ve 

Hegzametilentetramin kullananan Schneider ve diğerleri (2017) elde ettikleri KNN’ler için 

KV değerini %17  olarak bildirmişlerdir. HY ile doğal ürünlerden elde edilen KNN’lerin 

KV’lerinin kimyasallar kullanılarak elde edilen KV’ler göre daha düşük olduğu 

görülmektedir. Bu değerler tez kapsamında sentezlediğimiz H-KNN’lerin KV değerleri ile 
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benzer olmakla birlikte yukarıda bahsettiğimiz ve Tablo 17’te de belirtilen doğal ürünlerden 

elde edilen KNN’lerin ortalama KV değeri yaklaşık olarak %9.0, kimyasallar kullanılarak 

elde edilen KNN’lerin ortalama KV değeri ise yaklaşık olarak 24.7 olduğu görülmektedir.  

KNN sentezi için kullanılan diğer bir yöntem olan PY ile biyokütle başlangıç 

materyalleri ile elde edilen KNN’lerin KV değerleri incelendiğinde, W. Li ve diğerleri 

(2018) ginko yapraklarından elde ettikleri KNN’ler için %21.7’lik KV değeri bildirmişlerdir. 

Rezene tohumlarından KNN elde eden Dager ve diğerleri (2019) KV değerini %9.5 olarak 

tespit etmişlerdir. KNN elde etmek için pirinç tanelerinin kullanıldığı bir çalışmada Kalita 

ve diğerleri (2016) %24’lük bir KV değeri elde etmişlerdir. Anthony ve diğerleri (2020) buz 

biryani ile elde ettikleri KNN’ler için %41 oranında KV değeri tespit etmişlerdir. PY ile 

kimyasallar kullanılarak elde edilen KNN’lerin KV değerleri incelendiğinde  L. Zhao ve 

diğerleri  (2014) sitrik asit ve Polyetilendiamin kullanarak elde ettikleri KNN’ler için 

%42.5’lik KV değeri tespit etmişlerdir. B. Wang ve diğerleri (2015) sitrik asit + 1-

Aminopropil-3-metil-imidazolyum bromür kullanarak maksimum %27.66’lık KV değeri 

elde etmişlerdir. Supchocksoonthorn ve diğerleri (2021) KV değeri %6.3 olan KNN’ler için 

başlangıç materyali olarak  Maleik anhidrit, trietilenetetramin ve nitrik asit kullanmışlardır. 

Polietilen glikol başlangıç maddesi kullanılarak Gogoi & Chowdhury (2020) KV değeri %16 

olan KNN sentezlediklerini bildirmişlerdir. 

Literatürde KNN sentezi için kullanılan bir diğer yöntem MDY’dir.  Brahmore ve 

diğerleri (2018) Acacia concinna tohumlarını 3 farklı çözücü içerisinde mikrodalga 

ışınlarına maruz bırakarak %10.20, %7.20 ve %7.85 oranında KV değerleri tespit 

etmişlerdir. Ramanan ve diğerleri (2016) algleri fosforik asitli ortamda KNN eldesi için 

kullanmış ve %13’lük KV değeri elde etmiştir. Başoğlu ve diğerleri (2020) sulu ortamda 

leblebi tozu kullanarak elde ettiği KNN’ler için %1.8’lik KV değeri bildirmiştir. KV değeri 

olarak Dager ve diğerleri (2020) %5 değerini bildirdikleri çalışmalarında KNN elde etmek 

için toz haline getirilmiş çemen otu tohumu kullanmıştır. Tejwan ve diğerleri (2021) kırmızı 

Kore ginsenginin kök ekstraktlarından KV değeri %8 olan KNN elde etmişlerdir. MPY ile 

kimyasallar kullanılarak elde edilen KNN’lerdeki KV değerlerine örnek olarak T. Liu ve 

diğerleri (2017) sitrik asit ve tiyoüre kullanarak %23.6’lık KV değeri elde etmişlerdir. Y. 

Wang ve diğerleri (2015) sulu ortamda ditiyooksamid  kullanarak KV değeri %17.6 olan 

KNN sentezi gerçekleştirmiştir. W. Lu ve diğerleri (2015) malik asit ve etanolamin 

kullanarak elde ettikleri KNN’ler için %15’lik bir KV değeri bulmuştur. W. Lu ve diğerleri 



86 

 

 

 

(2015) bir başka çalışmalarında ise oksalik asit ve üre kullanarak KNN elde etmiş ve KV 

değeri olarak %29 bildirmiştir.  

 

Tablo 17. KNN sentez yöntemleri ve KNN KV’leri 

Materyal Yöntem 
KV 

(%) 
Referans 

Pamelo kabuğu HY 6.9 (W. Lu vd., 2012) 

Bambu yaprakları HY 7.1 (Y. Liu vd., 2014) 

Portakal perikarpları HY 2.9 (W. Du vd., 2015) 

Kişniş yaprağı HY 6.48 (Sachdev & Gopinath, 2015) 

Sarımsak HY 17.5 (S. Zhao vd., 2015) 

Keten tohumu HY 14.2 (Y. Song vd., 2018) 

Arpa HY 14.4 (Xie vd., 2019) 

Havuç suyu HY 5.2 (Y. Liu vd., 2017) 

Tulsi yaprakları HY 3.06 (S. Bhatt vd., 2018) 

Kırmızı mercimek HY 13.2 (Khan vd., 2019) 

Glisin ve 2,4-diflorobenzoilasetonitril HY 20.5 (Guo vd., 2020) 

Jelatin ve 3-aminobenzenboronik (mavi KNN) HY 46.6 (Y. Wang vd., 2018) 

Jelatin ve 3-aminobenzenboronik (kırmızı KNN) HY 21.4 (Y. Wang vd., 2018) 

Riboflavin + sitrat HY 25.1 (L. Yuan vd., 2023) 

Sitrik asit + ditiyooksamid HY 17.6 (Y. Wang vd., 2015) 

Sitrik asit + Hegzametilentetramin HY 17 (J. Schneider vd., 2017) 

Gingko yaprakları PY 21.7 (W. Li vd., 2018) 

Rezene tohumu PY 9.5 (Dager vd., 2019) 

Pirinç taneleri PY 24 (Kalita vd., 2016) 

Buz-biryani PY 41 (Anthony vd., 2020) 

Sitrik asit + Polyetilendiamin PY 42.5 (L. Zhao vd., 2014) 

Sitrik asit + 1-Aminopropil-3-metil-imidazolyum bromür PY 27.7 (B. Wang vd., 2015) 

Maleik anhidrit + trietilenetetramin + nitrik asit PY 6.3 (Supchocksoonthorn vd., 2021) 

Polietilen glikol PY 16 (Gogoi & Chowdhury, 2020) 

Acacia concinna tohumları + metanol MDY 10.2 (Bhamore vd., 2018) 

Acacia concinna tohumları + asetonitril MDY 7.2 (Bhamore vd., 2018) 

Acacia concinna tohumları + aseton MDY 7.9 (Bhamore vd., 2018) 

Alg + fosforik asit MDY 13 (Ramanan vd., 2016) 

Leblebi + su MDY 1.8 (Başoğlu vd., 2020) 

Çemen otu tohumu + su MDY 5 (Dager vd., 2020) 

Kırmızı Kore ginsenginin kök ekstraktları  MDY 8 (Tejwan vd., 2021) 

Sitrik asit + tiyoüre MDY 23.6 (T. Liu vd., 2017) 

Sitrik asit + Üre  MDY 0.13 (Niu vd., 2013) 

Ditiyooksamid + su MDY 17.6 (Y. Wang vd., 2015) 

Malik asit + etanolamin MDY 15 (W. Lu, Gong, Nan, vd., 2015) 

Oksalik asit + üre MDY 29 (W. Lu, Gong, Yang, vd., 2015) 

At kestanesi PY 25.9 Bu çalışma 

At kestanesi HY 18.6 Bu çalışma 

At kestanesi MPY 46.6 Bu çalışma 

 

Tez kapsamında geliştirdiğimiz metot ile elde ettiğimiz M-KNN’lerin hem PY, HY ve 

MDY ile biyokütle ve biyoatık kullanılarak elde edilen KNN’lerden daha yüksek KV’ye 

sahip olduğu ve aynı zamanda KNN eldesi için başlangıç materyali olarak kullanılan 

kimyasal öncüller ile elde edilen KNN’ler kadar yüksek KV’ye sahip olduğu görülmüştür. 
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KV açısından ele alındığında geliştirdiğimiz yöntemin diğer yöntemlere göre avantajlı 

olduğu görülmüştür.  

4.7. Floresans Sönüm Mekanizması 

Florofor bir madde ile etkileşim dinamik söndürme, statik söndürme, floresans 

rezonans enerji transferi (FRET), iç dönüşüm etkisi (IFE) ve  iç filtre etkisi gibi bazı 

söndürme mekanizmaları ile sonuçlanabilir (Abd Elhaleem vd., 2022; Shabbir vd., 2023). 

Yapılan spektroflorometrik titrasyonlar sonucunda KNN'lerin tartrazin ile etkileşiminde 

floresans sönümünün olduğu belirlenmiştir. Bu sönümlemenin olası mekanizmasını 

belirlemek için sistemde Stern-Volmer ilişkisi olup olmadığı araştırıldı. Denklem (1)'de 

görülen bu ilişki, bir floroforun bir söndürücü tarafından söndürülmesinin etkinliğini ifade 

eder ve söndürme mekanizmasının anlaşılmasına yardımcı olur (R. F. Chen, 2020). 

F0 ve F, sırasıyla söndürücünün yokluğunda ve varlığında floresans şiddetleridir. KSV, 

Stern-Volmer söndürme sabitini gösterir. [Q] söndürücü konsantrasyonudur. Söndürme 

mekanizması Stern-Volmer denklemine uyuyorsa, F0/F'ye karşı [Q] grafiği, eğimi KSV ve y 

ekseni kesim noktası 1 olan bir doğru verecektir. Şekil 30 tartrazin-MKNN sistemi için 

sıcaklığın Stern-Volmer grafikleri üzerine etkisini göstermektedir. Şekil 30'dan görüldüğü 

gibi grafiklerin y-eksenini kesim noktası Denklem (1)'den beklendiği gibi yaklaşık 1’den 

geçmektedir. Bu sonuç tartrazin-MKNN sistemi için Stern-Volmer ilişkisinin geçerli 

olduğunu göstermektedir. Şekil 30’den ayrıca F0/F değerinin artan tartrazin konsantrasyonu 

ve artan sıcaklıkla doğrusal olarak arttığı da görülmektedir. Bu sonuçlar tartrazinin M-KNN 

ile etkileşiminin uyarılmış hal basamağında gerçekleştiğini ve dolayısıyla sistemde dinamik 

sönümün var olduğunu ifade etmektedir. Dinamik söndürme bir tür çarpışmalı söndürmedir 

ve artan sıcaklıkla söndürme verimliliği artar (Cha & Park, 1998). Şekil 30'da görüldüğü 

gibi sıcaklık 297 °K'den 353 °K'e kadar yükseldiğinde daha yüksek F0/F değerleri elde 

edilmektedir ve bu sonuç sistemde dinamik sönümlemenin olduğunu doğrulamaktadır. 

Tartrazin ile M-KNN’nin spektroflorometrik titrasyonu sırasında yapılan pH ölçümü 

çalışmalarında artan tartrazin konsantrasyonu ile pH’de değişiklik olmaması etkileşim 

sırasında herhangi bir proton atımının olmadığını göstermiştir (Şekil 35). Bu sonuç 

etkileşimin bir kompleks oluşumu üzerinden olmadığını, yani statik bir sönümlemenin 

mevcut olmadığını da göstermektedir. Bütün bu verilerden tartrazin-M-KNN etkileşiminin 

dinamik bir sönüme dayalı olduğu söylenebilir. 
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4.8. Önerilen Yöntemin Literatürdeki Yöntemlerle Karşılaştırılması 

Gıda güvenliğini sağlamak için, gıdalardaki katkı maddelerinin tespitine yönelik etkili 

ve uygun analitik yöntemlerin geliştirilmesi gerekmektedir (H. Yang, Ran, vd., 2018).  

Gıda analizlerinde kullanılan Kütle spektrometresi ve kromatografiye dayalı 

enstrümantal tespit teknikleri, ağır metaller, patojenler, katkı maddeleri ve daha fazlası dahil 

olmak üzere çeşitli hedefleri tespit etmek için çok etkili ve hassas yöntemlerdir (Arias 

Velasco vd., 2021). 

Gıdaların tartrazin içeriğini tespit etmek için yüksek performanslı sıvı kromatografisi 

(HPLC) (Alves vd., 2008; De Andrade vd., 2014; de Araújo Siqueira Bento vd., 2015; 

Khanavi vd., 2012; W. J. Li vd., 2013; K. Ma vd., 2015; Seyhan, 2006), ince tabaka 

kromatografisi (TLC) (Cobzac vd., 2012; Kartsova vd., 2009; Soponar vd., 2008; T. X. Tang 

vd., 2015), elektrokimyasal yöntemler (Gan vd., 2012; Y. P. Sun vd., 2006; J. Wang vd., 

2012b; W. Zhang vd., 2009), kapiler elektroforez (Dossi, Piccin, vd., 2007; Dossi, Toniolo, 

vd., 2007; H. Y. Huang vd., 2002; Jager vd., 2005; Pérez-Urquiza & Beltrán, 2000) ve 

spektrofotometri  (Ali vd., 2020; Altıniğne, 1999; Antakli vd., 2015; Capitán-Vallvey vd., 

1997; Lawal vd., 2020; Vidotti vd., 2005) gibi çeşitli yöntemler kullanılmıştır. Ancak bu tür 

yöntemler genellikle nispeten pahalı büyük ölçekli analitik cihazlar ve karmaşık numune 

hazırlama süreçleri gerektirmekte olup, tespit hızı, gerçek zamanlı ve yerinde analiz 

konusunda eksiklik göstermektedirler (Arias Velasco vd., 2021).  

Bu geleneksel tespit yöntemlerinin bu dezavantajlarına bir çözüm olarak, 

spektroflorometri, yüksek hassasiyeti, uygun seçiciliği ve geniş doğrusallık aralığı sayesinde 

tartrazin tayini yapmak için hızlı, basit ve etkili bir yöntem olarak kabul edilmektedir. 

Tartrazin tayini için basit, hızlı, hassas ve seçici floresans problar geliştirmenin önemi 

artmaktadır (H. Yang, Ran, vd., 2018).  

Tartrazin tespiti için çok sayıda floresans prob üretilmiştir (Gholipour & Rahmani, 

2023a; Gümrükçüoğlu vd., 2020; L. He & Du, 2023; Z. Huang vd., 2021; L. Jiang vd., 2022; 

Korah vd., 2023; Q. Li vd., 2022; L. Lin vd., 2022; H. Liu vd., 2022; Mohanta vd., 2023; 

Ng vd., 2021b; X. Peng vd., 2022; Shaik vd., 2022; H. Xu vd., 2015; H. Yang, Ran, vd., 

2018; X. Yang vd., 2017; X. Yang, Xu, vd., 2020).  

Tez kapsamında geliştirdiğimiz MPY ile elde ettiğimiz KNN’ler aracılığı ile 

gerçekleştirdiğimiz tartrazin tayininde elde ettiğimiz GS’nin (0.02 mg/L) (Tablo 8) 

literatürde belirtilmiş farklı tartrazin tayin metotları ile elde edilen gözlenebilme sınırları ile 
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boy ölçüşebilecek nitelikte olduğu görülmektedir. Khanavi ve diğerleri (2012) HPLC ile 

gerçekleştirdikleri tartrazin tayininde GS 0.05 mg/L olarak tespit etmişlerdir. Bu değer 

geliştirdiğimiz metotla gerçekleştirdiğimiz tayine göre 2.5 kat daha yüksek olup 

yöntemimizin 2.5 kat daha hassas olduğunu göstermektedir. HPLC ile yapılan bir başka 

analizde Alves ve diğerleri (2008) sentetik gıda boya katkılarının tespiti için yaptıkları 

çalışmada tartrazin tayini için 0.04’lük bir GS belirtmişlerdir.. Geliştirdiğimiz metoda göre 

2 kat yüksek olan bu gözlenebilme değerinin hassasiyet açısından ise 2 kat daha az hassas 

olduğu görülmektedir. Seyhan (2006) tartrazinin HPLC yöntemi ile tayini çalışmasında GS 

olarak 1.1 mg/L değerini aktarmıştır. Bu değer geliştirdiğimiz metoda oranla 55 kat daha 

yüksek olduğu görülmektedir. Bu yükseklik aynı zamanda hassasiyetin de 55 kat daha düşük 

olduğunun da göstergesi olmuştur. Vlassa ve diğerleri (2024) HPLC kullanarak iki farklı 

yöntemle gerçekleştirdikleri tartrazin tayininde GS değerlerini 0.85 mg/L ve  0.14 mg/L 

olarak belirtmişlerdir. Bu değerler gerçekleştirdiğimiz tartrazin tayininin GS değerine oranla 

sırasıyla 42.5 ve 7 kat daha yüksek olup aynı oranda da daha az hassas olduğunu 

göstermektedir. Fiorito ve diğerleri (2023) yeşil renkli yiyecekler ve içeceklerde tartrazin ve 

brilliant blue gıda boyalarının ayırımı ve miktar tayini çalışmasında HPLC ile tartrazin için 

GS olarak 0.23 mg/L değerini bildirmişlerdir. Bu değer çalışmamızda tespit ettiğimiz GS 

değerinden 11.5 kat daha büyük olup çalışmamızın daha hassas olduğunun bir göstergesi 

olmuştur. Agbokponto ve diğerleri (2022) gerçekleştirdikleri alkolsüz içeceklerde tartrazin 

ve gün batımı sarısının HPLC-UV Vis ile eş zamanlı tayini çalışmasında tartrazin için GS 

değeri olarak 0.03 mg/L değerini saptamışlardır. Bu GS değeri geliştirdiğimiz metoda 

nazaran 1.5 kat daha yüksek olup aynı oranda daha az hassas olduğu görülmektedir. Rana 

ve diğerleri (2020) tartrazin tayini için geliştirdikleri ters fazlı HPLC metodu ile 0.1 mg/L 

değerinde GS değeri elde etmişlerdir. Bu değer geliştirdiğimiz metot ile tespit ettiğimiz GS 

değerinden 5 kat daha yüksek olduğu görülmektedir. Aynı zamanda hassaslık açısından 

geliştirdiğimiz metodun 5 kat daha hassas olduğu anlaşılmaktadır. Li ve diğerleri (2013) 

HPLC cihazı için Poli(N-izopropilakrilamid-ko-N,N0-metilen bisakrilamid) ile 

hazırladıkları monolitik kolonu kullanarak gerçekleştirdikleri   yapay gıda boyaları tayininde 

tartrazin için 0.01 mg/L GS bildirmişlerdir. Bu değer çalışmamız sonucu elde ettiğimiz 

değerin yarısı kadardır. Ma ve diğerleri (2006) sentetik gıda boyaları için yaptıkları 

çalışmada HPLC ile tartrazin tayini için yaklaşık 0.002 mg/L’lik bir GS değeri 

bildirmişlerdir. Bu değer tez kapsamında geliştirdiğimiz metottan 10 kat daha düşük olduğu 

görülmüştür. Benzer bir GS değeri de Pirvu ve diğerleri (2020) tarafından bildirilmiştir. 
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Doğrudan enjeksiyon HPLC-DAD tekniği kullanılarak brilliant blue, günbatımı sarısı ve 

tartrazin gıda boyalarının çevresel numunelerde tespitini gerçekleştirdikleri çalışmada 0.002 

mg/L’lik bir GS bildirmişlerdir (Pirvu vd., 2020). 

HPLC ile yapılan bu çalışmalarda elde edilen GS değerleri ile tez kapsamında 

gerçekleştirdiğimiz çalışmada elde edilen GS değerini karşılaştırdığımızda, çalışmamızın 

üstün olduğu çalışmalar olduğu gibi çalışmamızdan daha iyi sonuçlar veren HPLC 

çalışmaları mevcut olduğu da görülmüştür. Her ne kadar geliştirdiğimiz metot kimi 

çalışmadan üstün kimi çalışmadan zayıf olsa da HPLC cihazının pahalı, zor işlemler 

gerektiren, özel uzmanlık gerektiren, sarf kimyasallara ihtiyaç duyan ve atık kimyasal üreten 

bir metot olduğu göz önünde bulundurulduğunda tez kapsamında geliştirdiğimiz metodun 

tüm yönleriyle üstün bir metot olduğu söylenebilir. 

Literatürde tartrazin tayini için kullanılan bir diğer yöntem olan TLC ile yapılan 

çalışmalara bakıldığında Kartsova ve diğerleri (2009) sentetik gıda boyalarının tayini için 

kullandıkları metotta tartrazin için GS değerini 0.1 mg/L olarak tespit etmişlerdir. Tespit 

edilen bu değer tez kapsamında geliştirdiğimiz metoda göre 5 kat daha az hassas olduğu 

görülmektedir. Tuzimski ve Woźniak (2008) içeceklerdeki gıda boyalarını araştırdıkları 

çalışmada 12.6 mg/L’lik bir GS değeri elde etmişlerdir. Bu değer geliştirdiğimiz metot ile 

elde ettiğimiz değerden yaklaşık olarak 630 kat daha büyük olup aynı oranda dezavantajlıdır 

(Tuzimski & Woźniak, 2008).  

Tartrazin molekülünün dahil olduğu azo bileşiklerin elektrokimyasal metotlarla gıda 

analizinde kullanıldığı bilinmektedir (Darabi & Shabani-Nooshabadi, 2021). Suma ve 

diğerleri  (2019) içeceklerde tartrazin için GS değerini 5.7 mg/L, Tahtaişleyen ve diğerleri  

(2020) portakal suyu içeriğindeki tartrazin miktarını belirledikleri çalışmalarında GS 

değerini 0.82 mg/L, Manjunatha  (2018) GS değerini 0.15 mg/L, Sierra-Rosales ve diğerleri  

(2017) alkolsüz içeceklerde tartrazin tayini için GS değerini 0.12 mg/L, J.-H. Wu ve Lee  

(2020) spor içeceklerinde bulunan tartrazin için yaptıkları çalışmada GS değerini 0.03 mg/L 

olarak tespit etmişlerdir. Bu değerler tez kapsamında geliştirdiğimiz metodun GS değerine 

oranla sırasıyla 285 kat, 41 kat, 7.5 kat, 6 kat ve 1.5 kat daha yüksek olup geliştirdiğimiz 

yönteme göre aynı oranda daha az hassas olduğu görülmektedir.  

Kapiler elektroforez sentetik gıda boyalarının tayininde kullanılan tekniklerden biridir 

(Prado vd., 2006). Prado ve diğerleri (2006) alkollü içeceklerdeki sentetik boyaları kapiler 

elektroforezle analizinde tartrazin için GS değerini 2.0 mg/L olarak tespit etmişlerdir. Pérez-

Urquiza ve Beltrán (2000) kapiler elektroforez ile gıda maddelerinde gıda boya tayini 
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gerçekleştirdikleri çalışmada tartrazin için 1.3 mg/L’lik bir GS değeri bildirmişlerdir. H.-Y. 

Huang ve diğerleri (2003) gıda renklendiricilerinin kapiler elektroforez ile analizinde 

tartrazin için GS değerini 0.19 mg/L olarak tespit etmişlerdir. F.-J. Liu ve diğerleri (2015) 

solidfaz mikroekstraksiyon ve kapiler elektroforez yöntemi ile içiceklerdeki gıda boyalarını 

inceledikleri çalışmada tartrazin tayini için GS değerini 0.072 olarak tespit etmişlerdir.  J. Yi 

ve diğerleri (2018) tartrazin tayini için 0.045 mg/L’lik GS değeri bildirmişlerdir. Rodriguez 

ve diğerleri (2016) su örneklerindeki azo boyaların tayini için yaptıkları çalışmada tartrazin 

için GS değerini 2.0 mg/L olarak bildirmişlerdir. Tartrazin tayini için literatürde önerilen 

yöntemlerden biri olan kapiler elektroforez yöntemi ile tez kapsamında geliştirdiğimiz 

yöntemin GS değerlerini karşılaştırdığımızda yaklaşık 10 ila 100 kat daha yüksek GS 

değerlerinin varlığını görmekteyiz. Kapiler tüpün iç çapı dar olduğu için kapiler elektroforez 

yönteminde düşük numune kapasitesi ile çalışmak zorunda kalındığı bu durumun da kapiler 

elektroforez yöntemin GS’nin diğer yöntemlere göre daha yetersiz olmasına sebep olduğu 

bildirilmiştir (H. Y. Huang vd., 2002).  Bununla birlikti GS değerinin geliştirdiğimiz 

yöntemin GS değerine oranla yaklaşık 2 ila 4 kat GS değerine sahip kapiler elektroforez 

değerleri görülmüştür. Bu değerler kapiler elektroforez tekniğinin katı faz mikro 

ekstraksiyon gibi başka tekniklerle birleştirilerek uygulandığında elde edilen değerler 

olduğu görülmektedir. Bu işlemler hem analiz süresini uzatmakta hem de kimyasal madde 

sarfiyatına ve atık kimyasal maddelerin ortaya çıkmasına sebep olması açısından tez 

kapsamında geliştirdiğimiz florometrik yönteme göre dezavantajlı olduğu söylenebilir.  

Literatürde gıda numuneleri ve çevresel numunelerde sentetik boyaların tayini için 

kullanılan bir başka enstrümental yöntem spektrofotometrik yöntemdir (Antakli vd., 2015). 

Soylak ve Uzcan (2020) tartrazin tayini için önerdikleri metotta mikroekstraksiyon 

sonrasında spektrofotometre ile tartrazin için GS değerini 0.084 mg/L olarak bildirmişlerdir 

(Soylak & Uzcan, 2020). Bu analiz her ne kadar spektrofotometre ile gerçekleştirilmiş olsa 

da hem mikroekstraksiyon gibi bir ön işlem gerektirmesi hem de yaklaşık 4.5 kat yüksek 

olan GS değeri göz önüne alındığında tez kapsamında geliştirdiğimiz metoda göre daha 

dezavantajlı olduğu görülmektedir. R. Li ve diğerleri (R. Li vd., 2020) destek olarak β-

siklodekstrin polimeri kullanılarak alkolsüz içeceklerde tartrazinin doğrudan katı faz 

spektrofotometrik tayini çalışmasında GS değerini 0.04 mg/L olarak  tespit etmişlerdir. Tez 

kapsamında geliştirdiğimiz metoda göre 2 kat fazla GS değerine yani 2 kat daha az hassas 

olmasının yanında katı faz ekstraksiyonu gibi bir ön işlem ve β-siklodekstrin polimeri 

gerektirmesi yüzünden daha dezavantajlı bir yöntem olduğu anlaşılmaktadır. Ali ve diğerleri 
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(2020) tartrazinin meşrubat tozunda spektrofotometrik tayininde GS değerini 1.910 mg/L 

olarak bildirmişlerdir. Bu spektrofotometrik yöntem tez kapsamında geliştirdiğimiz yönteme 

nazaran yaklaşık 95 kat daha az hassastır. Rodríguez ve diğerleri (2015) ticari içeceklerde 

tartrazin tayini için katı faz ekstraksiyonu uyguladıktan sonra spektrofotometri ile 

gerçekleştirdikleri tartrazin tayininde GS değeri olarak 1 mg/L bildirmişlerdir. Bu yöntem 

hem katı faz ekstraksiyonu gibi bir ön işlem gerektirmesi hem de 50 kat daha az hassas 

olmasıyla tez kapsamında geliştirdiğimiz yönteme göre daha dezavantajlıdır. Antaklı ve 

diğerleri (2015) spektrofotometrik metotla gerçekleştirdikleri tartrazin tayini için GS 

değerini 0.12 mg/L olarak bildirmişlerdir. Bu metodun yaklaşık 6 kat daha yüksek GS 

değerine sahip olduğu görülmektedir. Altıniğne (1999) voltametrik ve spektrofotometrik 

metot karşılaştırması çalışmasında tartrazin için 0.8 mg/L değerinde GS elde etmiştir. 

Altınöz ve Toptan (2002) spektrofotometrik yöntemle tartrazin tayini için 0.1 mg/L’lik GS 

değeri bildirmişlerdir. Kara (2005) içeceklerdeki tartrazin içeriğini tayin etmek için 

uyguladığı spektrofotometrik yöntemle GS değerini 0.32 mg/L olarak tespit etmiştir. Saleh 

ve diğerleri (2016) (2016) ticari yiyeceklerde tartrazin tayini için uyguladıkları yöntemde iki 

farklı reaktif kullanıp 0.101 mg/L ve 0.355 mg/L olmak üzere iki farklı GS değeri elde 

etmiştir. Tartrazin tayini için spektrofotometrik yöntemler incelendiğinde Katı faz 

ekstraksiyon ve mikro ekstraksiyon gibi ön işlemler uygulanan yöntemlerin GS değerlerinin 

ön işlem uygulanmayan yöntemlere göre daha düşük GS değerine sahip olduğu 

görülmektedir. Tez kapsamında geliştirilen metot hem ön işlem gerektirmemesi hem de daha 

düşük GS değerine sahip olduğu için spektrofotometrik yönteme göre daha avantajlı olduğu 

görülmektedir.  

Floresan spektroskopisi, kullanım kolaylığı, yüksek hassasiyet ve rahatlığı, hızlı yanıt 

vermesi ve pahalı ekipmanlardan bağımsız olması nedeniyle tartrazin analizi için güçlü bir 

araç olarak geniş ilgi görmüştür (Y. Zhao vd., 2023). Gün (2019)  pirazol türevleri kullanarak 

gerçekleştirdiği tartrazin tayininde GS değerini 9 mg/L olarak saptamıştır. D. Li ve diğerleri 

(2024) tartrazin tayini için koordinasyon polimerleri kullandıkları çalışmasında GS değerini 

0.05 olarak bildirmişlerdir. L. Lin ve diğerleri (2022) organik nanopartiküller ile 

gerçekleştirdikleri tartrazin tayininde GS değerini 0.29 mg/L olarak bildirmişlerdir. X. Yang 

ve diğerleri (2020) içeceklerdeki tartrazin miktarını tespit etmek için önerdikleri yöntem için 

GS değerini 0.03 olarak bildirmişlerdir. Zulfajri ve diğerleri (2023) atık durian 

tohumlarından elde ettikleri KNN’ler ile gerçekleştirdikleri tartrazin tayininde 0.03 mg/L’lik 

GS değeri elde etmişlerdir . Ghereghlou ve diğerleri (2021) HY ile sentezlediği KNN’ler ile 
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tartrazin tayini için  0.05 mg/L’lik GS değeri tespit etmişlerdir. Jhon ve diğerleri (2023) azot 

ve kükürt dope KNN’ler ile tartrazin tayini için 0.04 mg/L değerinde GS bildirmişlerdir. Q. 

Li ve diğerleri (2022) tartrazin tayini için 0.24 mg/L GS bildirmişlerdir. Gümrükçüoğlu ve 

diğerleri (2020) 0.10 mg/L’lik GS bildirmişlerdir. KNN’ler kullanılarak yapılan 

Spektroflorometrik tartrazin tayini için yapılan diğer çalışmalar Tablo 18’de belirtilmiştir. 

Bu çalışmaların GS değerleri incelendiğinde tez kapsamında geliştirdiğimiz yönteme göre 

daha az hassas tartrazin tayini yapıldığı çalışmalar olduğu gibi benzer hassaslıkta yapılmış 

çalışmalar da mevcuttur. Üstelik sadece tez kapsamında geliştirdiğimiz MPY yönteminin 

dışında at kestanesi ile PY ve HY ile elde ettiğimiz GS değerleri de benzer niteliktedir.  
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Tablo 18. Tartrazin tayini için yöntemlerin duyarlılığının karşılaştırılması 

Metot GS (mg/L) Referans 

HPLC 0.05 (Khanavi vd., 2012) 

HPLC 0.04 (Alves vd., 2008) 

HPLC 1.1 (Seyhan, 2006) 

HPLC 0.85 (Vlassa vd., 2024) 

HPLC 0.14 (Vlassa vd., 2024) 

HPLC 0.23 (Fiorito vd., 2023) 

HPLC 0.03 (Agbokponto vd., 2022) 

HPLC 0.10 (Rana vd., 2020) 

HPLC 0.01  (W. J. Li vd., 2013) 

HPLC 0.002 (M. Ma vd., 2006) 

HPLC 0.002 (Pirvu vd., 2020) 

TLC 0.10 (Kartsova vd., 2009) 

TLC 12.60 Tuzimski & Woźniak, 2008) 

Elektrokimyasal metotlar 5.70 (Suma vd., 2019) 

Elektrokimyasal metotlar 0.82 (Tahtaisleyen vd., 2020) 

Elektrokimyasal metotlar 0.15 (Manjunatha, 2018) 

Elektrokimyasal metotlar 0.12 (Sierra-Rosales vd., 2017) 

Elektrokimyasal metotlar 0.03 (J. H. Wu & Lee, 2020) 

Kapiler elektroforez 2.0 (Prado vd., 2006) 

Kapiler elektroforez 1.30 (Pérez-Urquiza & Beltrán, 2000) 

Kapiler elektroforez 0.19 (H.-Y. Huang vd., 2003) 

Kapiler elektroforez + Katıfaz mikro ekstraksiyon 0.07 (F.-J. Liu vd., 2015) 

Kapiler elektroforez + temassız iletkenlik tespiti 0.04 (J. Yi vd., 2018) 

Kapiler elektroforez 2.0 (Rodriguez vd., 2016) 

Spektrofotometri + mikroekstraksiyon 0.08 (Soylak & Uzcan, 2020) 

Spektrofotometri + katı faz ekstraksiyon 0.04 (R. Li vd., 2020) 

Spektrofotometri 1.91 (Ali vd., 2020) 

Spektrofotometri + katı faz ekstraksiyon 1.0 (Rodríguez vd., 2015) 

Spektrofotometri 0.12 (Antakli vd., 2015) 

Spektrofotometri 0.8 (Altıniğne, 1999) 

Spektrofotometri 0.32  (Kara, 2005) 

Spektrofotometri (bakır(II) reaktifi) 0.10 (Saleh vd., 2016) 

Spektrofotometri (KMnO4 reaktifi) 0.35 (Saleh vd., 2016) 

Spektroflorometri 9.00 (Gün, 2019) 

Spektroflorometri 0.05 (D. Li vd., 2024) 

Spektroflorometri 0.29 (L. Lin vd., 2022) 

Spektroflorometri 0.03 (X. Yang, Xu, vd., 2020) 

Spektroflorometri 0.03 (Zulfajri vd., 2023) 

Spektroflorometri 0.05 (Ghereghlou vd., 2021) 

Spektroflorometri  0.04 (John vd., 2023) 

Spektroflorometri  0.24 (Q. Li vd., 2022) 

Spektroflorometri  0.10 (Gümrükçüoğlu vd., 2020) 

Spektroflorometri  0.02 (L. Jiang vd., 2022) 

Spektroflorometri  0.03 (Korah vd., 2023) 

Spektroflorometri  0.04 (H. Xu vd., 2015) 

Spektroflorometri  0.11 (Chatzimitakos vd., 2017) 

Spektroflorometri  1.38 (Gholipour & Rahmani, 2023b) 

Spektroflorometri  0.02 (Shaik vd., 2022) 

Spektroflorometri  0.10 (Mohanta vd., 2023) 

Spektroflorometri  0.26 (L. He & Du, 2023) 

Spektroflorometri  0.03 Bu çalışma (P-KNN) 

Spektroflorometri  0.03 Bu çalışma (H-KNN) 

Spektroflorometri  0.02 Bu çalışma (M-KNN) 

 



 

5. SONUÇLAR VE ÖNERİLER 

Sunulan bu çalışmada mevcut aşağıdan-yukarıya KNN sentez metotlarına ek olarak 

söz konusu yöntemlere göre enerji tüketimi açısından daha çevreci ve daha avantajlı bir 

KNN sentez yöntemi geliştirilmiştir. Bu yöntemle mevcut aşağıdan yukarıya sentez 

yöntemlerinin avantajlı yönleri alınıp dezavantajlı yönleri devre dışı bırakılarak daha kısa 

sürede, başlangıç maddesi olarak doğada bol olarak bulunan atık niteliğindeki maddeleri 

kullanarak, daha az enerji tüketecek bir yöntem geliştirilmiştir. Geliştirilen bu yöntemle hem 

doğada sıklıkla bulunan hem de peyzaj düzenlemelerinde sıklıkla kullanılan at kestanesi 

ağacının aynı isimli tohumları kullanılarak ekonomik karbon KNN sağlandı. Sentezlenen 

KNN’ler analitik amaçla kullanılarak toksik etkileri olan gıda boyası tartrazin tayini 

gerçekleştirildi. Yeni geliştirilen MPY ile yapılan tartrazin analizi sonuçları ile karşılaştırma 

yapılan HY ve PY ile elde edilen KNN’lerle yapılan tartrazin tayininde birbirine çok yakın 

sonuçlar elde edilmiştir. Böylelikle yeni geliştirilen M-KNN analitik sonuçları ile mevcut 

yöntemler olan HY ve PY ile aynı analitik sonuçlar verdiği görülmüştür. Bu sonuçlar 

MPY’nin hem KNN sentezi için kullanılabileceği ve hem de elde edilen KNN’lerin analitik 

amaçlı kullanılabileceğini göstermiştir. 

Tez kapsamında sunulan çalışmada geliştirilen yeni çevreci alternatif bir yöntem olan 

M-KNN analitik amaçlı kullanılabilirliğini karşılaştırabilmek amacı ile tez kapsamında 

uygulanan 3 farklı yöntem ile elde edilen KNN’lerin ortak olarak etkileşimde bulunduğu 

toksik etkileri bulunan azo gıda boyası tartrazin seçilmiştir. Geliştirilen bu metot aşağıdan-

yukarı metotlar olan PY ve HY ile karşılaştırılmıştır. Karşılaştırma amacı ile öncelikle granül 

toz içecek için tartrazin analizi yapılmış ve üç farklı yöntem ile elde edilen KNN’ler ile 

gerçekleştirilen tartrazin tayini için analitik performans verilerinin birbirine çok yakın 

olduğu görülmüştür (Tablo 6). Elde edilen sonuçlar karşılaştırıldığında tez kapsamında 

geliştirdiğimiz M-KNN P-KNN ve H-KNN’ler yerine tartrazin tayininde kullanılabileceği 

kanıtlanmıştır. 

Tez kapsamında geliştirdiğimiz bu yöntemle çevre ve insan sağlığını tehdit eden ağır 

metaller, pestisitler gibi zararlı kimyasalların çevresel numunelerde varlığının ve miktarının 

hızlı güvenilir bir şekilde tespit edilerek, gereken önlemlerin alınması için gerekli olan 

bilimsel veriler elde edilmesi sağlanacaktır. Ayrıca son yıllarda giderek büyüyen gıda 

endüstrisinde özellikle de hayvansal ürünlerin üretilmesi sırasında yüksek verim elde etmek 
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için kullanılan antibiyotik, anti paraziter, antienflamatuvar ve hormon gibi veteriner 

ilaçlarının et, süt, yumurta, bal vb. ürünlerin piyasaya sürülmeden önce hızlı ve güvenilir 

olarak saptanması sağlanabilecek ve insan sağlığının korunması amacına hizmet 

edebilecektir. Bunların yanında tez kapsamında gerçekleştirdiğimiz gıda boyası tayini 

yanında diğer gıda katkılarının tespitinde kullanılabilecektir.
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