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Stevia rebaudiana Bertoni (stevia) sakkaroza gore yiiksek tatlilik oranlarmna sahip, kalori
degeri sifir olan ve steviol glikozit ad1 verilen dogal bilesikleri igeren bir bitkidir. Yiiksek
safliktaki steviol glikozitler, gidalarda dogal tatlandirici olarak kullanilmaktadir. Stevia
yapraklarindan yiliksek safliktaki steviol glikozitlerin {retimi ekstraksiyon, ayirma ve
saflagtirma islem basamaklarini icermektedir. Bu amagcla, 6nce stevia yapraklarindan stevia
ekstrakti elde edilmekte, daha sonra stevia ekstraktina koagiilasyon/flokiilasyon, aktif karbon,
adsorpsiyon ve iyon degisimi regineleriyle kolon kromatografisi ve kristalizasyon gibi

islemler uygulanarak yiiksek saflikta steviol glikozitler tiretilmektedir.

Membran filtrasyon islemleri endiistride sik¢a kullanilan ayirma islemleri olup membran adi
verilen secici gecirgen bir bariyer kullanilarak sivi veya gaz akimlarindan molekiillerin
ve/veya parcaciklarin ayrilmasimi saglarlar. Membran filtrasyon islemlerinde siklikla
polimerik membranlar kullanilmasina karsin, polimerik membranlarin seramik membranlara
kiyasla; mekanik, kimyasal ve termal direngleri diislik, kullanim 6miirleri kisadir. Seramik
membranlar, yiiksek saflikta steviol glikozitlerin iiretimi sirasinda stevia ekstraktinin
berraklastirilmasi, renginin giderilmesi, steviol glikozitlerin ayrilmasi ve konsantre edilmesi

icin biiyiik kullanim potansiyeli tasimaktadirlar.

Bu tezin amaci, tek kanalli tiibiiler Al,O3 mikrofiltrasyon membranlarinin hazirlanmasi ve
capraz akigh filtrasyon sistemi kullanilarak stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonundaki

performanslarinin belirlenmesidir. Bu amagla, Al203 mikrofiltrasyon membran tabakasi kapli
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tibiiler Al,O3 destek membranlari hazirlanmis ve bu membranlarin stevia ekstraktinin
mikrofiltrasyonundaki performanslari sistematik olarak dort farkli ¢apraz akis hizinda (0,22,
0,30, 0,38 ve 0,44 m/s) ve ii¢ farkli capraz membran basincinda (2, 3 ve 4 bar) gerceklestirilen
denemelerle belirlenmistir. Permeat akilar1 ve zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin %
transmitans, renk ve refraktif indeks degerleri Olgiilerek tiibiiler Al2Os mikrofiltrasyon
membranlarinin  filtrasyon islemleri siiresince performanslar1 takip edilmistir. Bu
membranlarin stevia ekstraktinin berraklastirilmas: ve/veya renk giderilmesindeki genel
performanslar1 ise her bir filtrasyon islemi sonunda toplanan permeat numunelerinin %
transmitans, renk ve refraktif indeks degerlerinin, toplam kati madde, rebaudioside A ve

stevioside igeriklerinin 6l¢iilmesi ile belirlenmistir.

Tiim mikrofiltrasyon denemelerinde, filtrasyon isleminin ilk 5. dakikasinda Slgiilen permeat
akilarinin birbirine benzer oldugu, bu aki degerlerinin filtrasyonun ilk 30 dakikasinda hizli bir
sekilde, daha sonra yavaslayarak diistiigi ve sabit degerlere ulastigi goriilmiistiir. Stevia
ekstraktinda membran tikayici maddelerin miktarlarinin yiiksek olmasi dolayisiyla ¢apraz akis
hizinin ve ¢apraz membran basincinin arttirilmasinin permeat akisinin iyilestirilmesi lizerine
ciddi diizeyde bir etkisi olmamistir. Mikrofiltrasyon islemleri sonucu stevia ekstraktinin %
transmitans degeri % 60 - 241 oraninda artarken, renginin % 27 - 68, suda ¢6ziiniir madde
miktarinin % 23 - 55 ve toplam kat1 madde miktarinin ise % 14 - 32 oraninda azaldig tespit
edilmistir. Ayrica mikrofiltrasyon islemlerinde, seramik membranlarin rebaudioside A’y1 % 9
- 37 ve stevioside’i ise % 9 - 41 oraninda tuttugu gozlenmistir. En yiiksek % transmitans
artigi, renkte % azalma ve toplam kati madde miktarinda % azalma, en diisiik °brikste %
azalma oran1 gz Oniine alindiginda, en iyi performansin 0,22 m/s ¢apraz akis hiz1 ve 4 bar
capraz membran basincinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon isleminde elde edildigi
goriilmistiir. Fakat bu kosulda rebaudioside A ve stevioside’in sirastyla % 36 ve 32 oraninda
tutuldugu gorilmiistiir. Yiiksek saflikta rebaudioside A {iretimi agisindan, diger performans
kriterleri ile birlikte en diisiik % rebaudioside A fakat en yiiksek % stevioside tutulmasi goz
Oniline alindiginda en iyi performansin 0,44 m/s ¢apraz akis hiz1 ve 4 barda elde edildigi

bulunmustur.

Anahtar kelimeler: Stevia rebaudiana Bertoni, seramik membran, mikrofiltrasyon, steviol

glikozit, Al>Og, gapraz akis, berraklastirma



ABSTRACT

MICROFILTRATION OF STEVIA EXTRACTS BY USING
CERAMIC TUBULAR MEMBRANES

Ozge AGAR
M. Sc., Food Engineering Department
Supervisor: Assist. Prof. Dr. Ali Emrah Cetin
September 2022, 100 pages

Stevia rebaudiana Bertoni (stevia) is a plant which contains zero-calorie and highly sweet
(relative to saccharose) natural compounds called steviol glycosides. Steviol glycosides in
high purity have been used as natural sweeteners in foods. The production of highly pure
steviol glycosides from stevia leaves includes extraction, separation and purification steps.
Steviol glycosides are first extracted from the leaves and the extract then undergoes a series of
separation and purification processes such as coagulation/flocculation, column
chromatography by using activated carbon, adsorption and ion-exchange resins and

crystallization.

Membrane filtrations are separation processes frequently used in industry and employed for
the separation of molecules and/or particles from liquid or gas streams by using a selective-
permeable barrier called membrane. Although polymeric membranes are frequently employed
in the membrane filtration processes, they have lower mechanical, chemical and thermal
stabilities and shorter lifetimes compared to ceramic membranes. Ceramic membranes hold a
great potential for use in clarification and decolorization of the stevia extract as well as
separation and concentration of the steviol glycosides during the production of high-purity

steviol glycosides.

The aim of this thesis was to prepare single-channel Al,Os microfiltration membranes and to
evaluate their performances in the microfiltration of stevia extract by using a cross-flow

filtration system. For this purpose, Al2Os microfiltration layer coated tubular Al,O3 supports
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were prepared and their performances in the microfiltration of the stevia extract were
systematically evaluated by the experiments carried out at four different cross-flow velocities
(0.22, 0.30, 0.38 ve 0.44 m/s) and three different transmembrane pressures (2, 3 and 4 bars).
Performances of Al>Os microfiltration membranes were monitored via measuring time-
dependent permeate fluxes and % transmittance, color and refractive indices of the permeate
samples collected in pre-determined time periods. The overall performances of these
membranes in the clarification and/or decolorization of the stevia extract were also
determined by measuring % transmittance, color and refractive index values and total solid,
rebaudioside A and stevioside contents of the total permeate samples collected at the end of

each filtration run.

In all microfiltration experiments, the permeate fluxes measured at the 5" minutes of
filtrations were found to be similar to each other and these fluxes decreased rapidly within the
first 30 minutes, slowly thereafter and reached constant values. Increase in both cross-flow
velocity and transmembrane pressure did not exhibit any significant effect on the
improvement of the permeate fluxes due to the higher amounts of membrane-fouling
substances present in the stevia extract. While % transmittance of the stevia extract was found
to increase by 60 — 241 %, color, water soluble dry matter and total solid contents of the
extract were found to decrease by 27 — 68 %, 23 - 55 % and 14 — 32 %, respectively as a
result of microfiltration experiments. Additionally, it was observed that ceramic membranes
showed 9 - 37 % and 9 - 41 % retentions in rebaudioside A and stevioside, respectively in the
microfiltration experiments. When the highest increase in % transmittance, the highest %
decreases in color and total solid content yet the lowest % decrease in °brix were considered,
the maximum performance was observed in the microfiltration experiment performed at 0.22
m/s and 4 bar. This microfiltration experiment however resulted in 36 and 32 % retentions in
rebaudioside A and stevioside. In terms of high-purity rebaudioside A production, the
maximum performance was found at 0.44 m/s and 4 bar by considering the lowest %
rebaudioside A yet the highest % stevioside retentions along with the other performance

criteria.

Keywords: Stevia rebaudiana Bertoni, ceramic membrane, microfiltration, steviol glycoside,
Al>O3, cross-flow, clarification
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1. GIRIS

Seker giiniimiizde insan beslenmesinin ayrilmaz bir pargasi haline gelmistir. Bununla beraber
seker tiiketimi, diinyadaki yetiskin niifusun yaklasik % 40'm1 ve milyonlarca ¢cocugu etkileyen
obezite sorununu da beraberinde getirmistir (WHO, 2022). Bu sorunun ortaya ¢ikmasi ile
birlikte, Diinya Saglik Orgiitii seker tiiketiminin azaltilmasi iizerine tavsiyeler yaymlamis ve
gesitli 6nlemler almistir. Bu sorun dogrultusunda, sekere alternatif olabilecek maddelerin
arayisina girilmis ve bu amacla tatlandirict adi verilen maddeler kullanilmaya baslanmistir.
Sekere alternatif olarak gelistirilen bu tatlandiricilar sentetik olarak iiretildikleri i¢in yapay

tatlandiricilar olarak adlandirilmis ve gida katki maddesi olarak kullanilmaya baslanmistir.

Yapay bir tatlandirici olan sakkarin ilk baslarda, sekerden daha tatli olmas1 ve az kalori icerigi
nedeniyle sekere iyi bir alternatif olarak goriilmiis ve sakkarinin popiilerligini arttirmasi
lizerine, aspartam ve asesiilfam-K da tatlandirici olarak kullanilmaya baslanmistir (Saraiva
vd., 2020). Ancak sonrasinda yapilan arastirmalar, aspartam, siikraloz, ksilitol, asestilfam-k ve
sakkarin gibi yapay tatlandiricilarin fazla miktarda tiiketiminin, saglik iizerinde olumsuz
etkilerinin olabilecegini gostermis (Chattopadhyay & Raychaudhuri, 2011) ve insan sagligi
tizerine kanserojen etki de dahil olmak {izere bazi yan etkiler de kaydedilmistir (Serra-Majem
& Raposo, 2018). Yapilan bu arastirmalar, yapay tatlandiricilar1 fazla tiikketen insanlarin asiri
kilo alimi, metabolik sendrom ve kardiyovaskiiler hastalik riski altinda olabilecegini
gostermistir. Ayrica yapay tatlandirict tiiketimi, insiilin direncinin neden oldugu ve obez
hastalarda daha sik goriinen tip II diyabet riski ile de iliskilendirilmistir (Swithers, 2013).
Biitiin bunlarin sonucunda tatlandiricilar, Ortak FAO/WHO Gida Katki Maddeleri Uzman
Komitesi (JECFA) ve diger yetkili kuruluslar tarafindan giivenli alim seviyelerinin

belirlenmesi i¢in degerlendirmeye tabi tutulmustur.

Insanlarin sagliga verdikleri 5nemin artmasi ve yapay tatlandiricilara olan giivenin azalmasi
ile birlikte dogal kaynaklardan elde edilen tatlandiricilara olan talep, son 10 yilda ciddi bir
sekilde artis gostermistir (Philippe vd., 2014). Bu tatlandiricilar, dogal kaynaklardan elde
edilen seker tad1 veren bilesikler olduklar1 i¢in dogal tatlandiricilar olarak siniflandirilmastir.
Bu dogal tatlandiricilar igerisinde, sofra sekeri olarak da adlandirilan sakkaroza gore 200 -
300 kat daha tatli olan fakat sifir kaloriye sahip dolayisiyla diyabet riskini azaltabilen

glikozitleri igerdigi i¢in Stevia rebaudiana Bertoni (kisaca stevia) bitkisi yogun ilgi
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gormektedir. Steviol glikozitler, Giiney Amerika’ya 6zgii bir bitki olan Stevia rebaudiana
Bertoni’nin yapraklarindan ekstrakte elde edilen tath bilesiklerdir. Stevia'da tatli tada sahip 11
adet steviol glikozit bulunmakta ve bu glikozitlerden rebaudioside A (reb A) ve stevioside,
stevia bitkisinin dikkat ¢eken iki ana steviol glikoziti olarak bilinmektedir (Prakash vd.,
2008). Baslangicta stevioside dogal tatlandirici olarak ilgi gérmiis fakat tiiketim sonrasi
agizda biraktig1 aci tat sebebiyle yerini rebaudioside A’ya birakmis ve yiiksek safliktaki

rebaudioside A, dogal tatlandirici olarak kullanilmaya baslamstir.

Seker ikamesi olarak kullanilacak yiiksek saflikta rebaudioside A’nin firetilmesi igin,
oncelikle steviol glikozitlerin stevia yapraklarindan ekstrakte edilmesi, bu ekstrakttan glikozit
disindaki proteinler, polisakkaritler, pigmentler vb. gibi bitkisel maddelerin uzaklastiriimasi
ve elde edilen berrak ve renksiz toplam steviol glikozit karisimindan ise rebaudioside A’nin
ayrilip saflagtirllmasi gerekmektedir. Bu amacla, once stevia yapraklart ekstraksiyon
stvisindan filtrasyon ile, ekstrakta kalan kolloidal maddeler, proteinler vb. ise pH ayarlamasi
ve koagiilasyon/flokiilasyon islemleri ile ayrilmaktadir. Adsorpsiyon kromatografisi ile
pigmentlerin ve bazi safsizliklarin ekstrakttan uzaklastirilmasi gerceklestirilebildigi gibi,
adsorpsiyon reginelerinin kullanim ile steviol glikozitlerin kolonda tutulmasi ve daha sonra
uygun ¢ozgen ile alinmasi saglanarak safsizliklari uzaklastirilmis toplam steviol glikozit
karisimi elde edilebilmektedir (Giovanetto, 1990). Rebaudioside A ise elde edilen toplam

steviol glikozit karisimindan kristalizasyon islemi ile saflastirilarak ayirilmaktadir.

Membran ayirma islemleri, bir karisimdan, bu karisimdaki ¢oziinmiis veya askida kalan
maddelerin, membran ad1 verilen se¢ici gecirgen bir bariyer kullanilarak ayrilmasi islemidir.
Membran ayirma islemleri temel olarak uygulanan itici giice (basing, sicaklik, konsantrasyon
ve elektriksel potansiyel farki) bagl olarak farkli sekillerde gerceklestirilmekte ve en sik
uygulama alanm1 bulan islemler ise basincin itici gii¢c olarak kullanildigi mikrofiltrasyon,
ultrafiltrasyon, nanofiltrasyon ve ters ozmoz islemleridir. Mikro, ultra, nanofiltrasyon ve ters
ozmos islemlerinde ayirma, molekiiler biiyiikliklere gore eleme mekanizmas: ile
gerceklesmekte, membran gozenek boyutundan biiylik molekiiller membran tarafindan
tutulurken gézenek boyutundan kii¢iik molekiiller membrandan gegebilmektedir. Membranlar,
membranin hazirlandigr malzemenin tipine gore polimerik, seramik, metalik ve kompozit
membranlar olarak smiflandirilmakta ve endiistriyel islemlerde polimerik ve seramik

membranlar sik¢a kullanilmaktadir. Seramik membranlarin sicaklik, kimyasal ve mekanik



dayanimlari, polimerik membranlarin bu dayanimlarina kiyasla daha iistiin olup bu yilizden
seramik membranlar ¢ok farkli kosullarda gerceklestirilen ayirma islemlerinde
kullanilabilmektedirler (Sondhi vd., 2003). Ayrica seramik membranlarin kullanim émiirleri
daha uzun olup, oksidatif, korozif, derisik ve yiiksek sicakliktaki ¢Ozeltiler seramik
membranlarin temizlenmesi i¢in kullanilabilmektedir. Membran ayirma islemlerinden mikro,
ultra ve nanofiltrasyon islemleri stevia ekstraktinin berraklagtirmasi, renk giderilmesi ve
steviol glikozitlerin saflastirllmas1 acgisindan biiylik potansiyele sahiptir. Polimerik
mikrofiltrasyon (Chhaya vd., 2013; Vanneste vd., 2011) ve ultrafiltrasyon (Chhaya, Mondal,
vd., 2012; Chhaya, Sharma, vd., 2012; Das vd., 2015; Rao vd., 2012) membranlari, stevia
ekstraktinin berraklastirilmast ve steviol glikozitlerin saflastirilmasinda denenmis olup
seramik membranlar kullanarak stevia ekstraktinin mikro ve ultrafiltrasyonu iizerine
caligmalar sinirli sayidadir (Martinez-Alvarado vd., 2017; Reis vd., 2009; Silva vd., 2007
Zhang vd., 2000). Bu ¢alismalarda seramik mikrofiltrasyon membranlar1 ya segilen bir ¢apraz
akis hizinda farkli basinglarda stevia ekstraktinin berraklastirilmasi ve saflastirilmasinda (Reis
vd., 2009; Silva vd., 2007) ya da ultrafiltrasyon/diafiltrasyon (Zhang vd., 2000) ve
ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon islemleri (Martinez-Alvarado vd., 2017) ile birlikte steviol
glikozitlerin ayirma ve izolasyonunda ekstratin berraklastirilmas: amaciyla kullanilmistir.
Seramik mikrofiltrasyon membranlart kullanilarak stevia ekstraktinin berraklastirilmasi
ve/veya renk giderilmesi iizerine sistematik olarak farkli ¢apraz akis hizlarinin ve g¢apraz
membran basinglarmin etkisinin detayli olarak arastirildigi herhangi bir ¢aligmaya

rastlanmamuistir.

Bu calismanin amaci, tek kanalli seramik tiibiiler Al2O3 mikrofiltrasyon membranlarinin
hazirlanmasi ve pilot 6l¢ekli bir membran filtrasyon sistemi kullanilarak bu membranlarin
farkli ¢apraz akis hizlari ve c¢apraz membran basinglarinda stevia ektraktlarinin
berraklastirilmast ve renklerinin giderilmesindeki performanslarinin belirlenmesidir. Bu
amacla stevia ekstraktlari, hazirlanan seramik tiibiiler AI2O3 membranlar kullanilarak farkli
capraz akis hizlar1 ve c¢apraz membran basinglarinda mikrofiltrasyon islemlerine tabi
tutulmustur. Capraz akis hizi ve c¢apraz membran basincinin stevia ekstraktinin
berraklastirilmas1 ve/veya renk giderilmesi {izerine etkileri, ekstraktlarin bulaniklik ve renk
degerlerindeki ve suda ¢oziiniir kat1 madde, toplam kat1 madde, rebaudioside A ve stevioside

iceriklerindeki degisimin Olcililmesi ile belirlenmistir.



2. ONCEKI CALISMALAR

2.1. Stevia Rebaudiana Bertoni

Stevia rebaudiana Bertoni, Giiney Amerika'nin orta kesiminde bulunan Paraguay'mn daglik
bolgelerindeki Rio Monday vadisine 6zgii, 30 cm yiikseklige kadar biiyiiyebilen, ¢cok yillik bir
cali bitkisi olarak bilinir (Sekil 2.1) (Madan vd., 2010). Ayn1 zamanda, Asteraceae
familyasindan olan Stevia cinsinin bilinen 154 iyesinden biridir (Madan vd., 2010).
Yapraklar1 3 veya 4 cm uzunlugunda ve tiiylidiir, saplari ise zayif ve odunsudur (Lemus-
Mondaca vd., 2012). Bu cinsin {iyesi olan Stevia rebaudiana Bertoni, seker yapragi olarak da
bilinmektedir (Lemus-Mondaca vd., 2012). Stevia rebaudiana Bertoni, Paraguay ile Brezilya
arasinda sinir bolgesi olarak goriilen Amambay boélgesinin Iguac yaylalarinda yabani olarak
yetisen ve farkli formlar1 kullanilabilen bir bitkidir (Madan vd., 2010). Bu bitki tatlilig:
dolayistyla Paraguay yerlileri tarafindan fark edilip tiiketilmeye baslanmustir.

Sekil 2.1. Stevia Rebaudiana Bertoni (Madan vd., 2010)



Stevia rebaudiana Bertoni, tatlilik veren ve steviol glikozitler olarak adlandirilan bilesikleri
icermektedir. Steviol glikozitler, gliniimiizde kozmetik sektorii, ilag sektorii (Bhutia &
Sharangi, 2016), yiyecek, igecek (Woelwer-Rieck vd., 2010) ve diger gida endiistrilerinde
yaygin olarak kullanilmaktadir. Stevia bitkisinin yapraklarinda bulunan 11 adet tath tada
sahip steviol glikozit Tablo 2.1’de verilmistir (Castro-mufioz vd., 2020; JECFA, 2010;
Prakash vd., 2008, 2014; Puri vd., 2011). Bunlar karbonhidrat olmayan ve aglikon olarak
adlandirilan ortak bir kok olan stevioliin (ent-13-hidroksikaur-16-en-19-oik asit) (Sekil 2.2)
glikozitleri olarak bilinir (O’Donnell & Kearsley, 2012).

Tablo 2.1. Stevia rebaudiana’daki steviol glikozitler (Castro-mufoz vd., 2020; JECFA, 2010;
Prakash vd., 2008, 2014; Puri vd., 2011)

Glikozit Molekiiler Molekiiler Yapraktaki Tathhk
Formiil Agirhik (g/mol) Oran (%) Potansiyeli*
Steviol C20H3003 318,45 - -

Rebaudioside A C44H70023 967,01 20-40 200 — 300
Rebaudioside B CasHeoO1s 804,88 << 1,0 150
Rebaudioside C C14H70022 951,01 1,0-2,0 30
Rebaudioside D CsoHgoO2s 1129,15 <<1,0 221
Rebaudioside E C44H70023 967,01 << 1,0 174
Rebaudioside F Ca3HesO22 936,99 <<1,0 200
Rebaudioside M Cs6Ho0O33 1291,3 - 250
Stevioside CssHe00138 804,88 5-10 210
Steviolbioside C32Hs50013 642,73 << 1,0 90
Rubusoside C32Hs50013 642,73 - 114
Dulcoside A CssHe0017 788,87 0,4-0,7 30

*Sakkaroza gore




*H
COOH

Sekil 2.2. Steviol (Brahmachari vd., 2011)

Steviol glikozitlerin gesitliligi, steviol’tin 13. karbonundaki hidroksil grubuna ve 19. karbonun
yer aldigi karboksil grubuna farkli karbonhidratlarin baglanmasindan kaynaklanmaktadir.
Sekil 2.3’de steviol kokii, steviolde karbonhidrat baglanan aktif gruplar (R1 ve R2), bu
gruplara baglanan karbonhidratlar ve steviol glikozitler gosterilmistir. Rebaudioside A,
stevioliin 13. karbonuna {i¢ ve 19. karbonuna bir glikoz molekiiliiniin baglanmasi ile olusmus
bir steviol glikozitken stevioside ise stevioliin 13. karbonuna iki ve 19. karbonuna ise bir

glikoz molekiiliiniin baglanmasiyla olusmustur (Sekil 2.4).

Glikozit R! R?
Steviol H H
Steviolbioside H B-Glc-B-Glec 2—1)
Stevioside B-Glc B-Glc-B-Gle 2—1)
B-Glc-p-Gle (2—1)
Rebaudioside A B-Glc |
B-Glc (3—1)
Rebaudioside B H p -Gllc-B-Glc (=1




|
B-Glc (3—1)

Rebaudioside C

B-Glc

B-Glc-0-Rha (2—1)

B-Gle 3—1)

Rebaudioside D

B-Glc-B-Gle (2—1)

B-Glc-p-Gle 2—1)

B-Gle (3—1)

Rebaudioside E

B-Glc-p-Glc 2—1)

B-Glc-p-Glc 2—1)

Rebaudioside F

B-Glc

B-Glc-B-Xyl (2—1)

B-Glc (3—1)

Rebaudioside M

B -Glc-p-Glc 2—1)

B -Glc-p-Glc 2—1)

B-Glc (3—1) B-Glc (3—1)
Rubusoside B-Glc B-Glc
Dulcoside A B-Glc B-Glc-a-Rha (2—1)

Sekil 2.3. Steviol glikozitlerin kimyasal yapisi glc: glukoz, rha: ramnoz, xyl: ksiloz (Geuns,

2003; Perrier vd., 2018; Prakash vd., 2014)

Sekil 2.4. Rebaudioside A (a) ve stevioside'in (b) kimyasal yapist (O’Donnell & Kearsley,

2012)

OH




Stevia'nin 6zellikle biiyiilk 6nem tasiyan iki ana steviol glikoziti, stevioside ve rebaudioside A
olarak bilinir (Gasmalla, 2015). Rebaudioside A’nin, sakkaroza gore 200-300 kat daha tatli
oldugu bilinmektedir (Prakash vd., 2008). Kesfedilmesinin ilk zamanlarinda, sakkaroza goére
yaklasik 210 kat daha fazla tatlilik potansiyeli bulunan stevioside’in (Tablo 2.1) tatlandirict
olarak {iretimi ilgi ¢ekmistir. Stevioside tiiketimden sonra agizda biraktigi aci tat dolayisiyla
yerini agizda aci bir tat birakmayan rebaudioside A’ya birakmistir. Bununla birlikte son
zamanlarda, yliksek oranlarda (% 95) saflastirilmis rebaudioside A ve yiiksek saflikta steviol
glikozit karigimlari ticari olarak temin edilebilir hale gelmistir (McQuate, 2011).

Genel olarak stevia’dan tatlandirici olarak kullanilmak amaciyla farkl: {iriinler tiretilmektedir.
En temel {iriin, kurutulmus stevia yapraklarinin 6giitiilmesi ve paketlenmesi ile elde edilen toz
trtindiir (Fava Herb, 2022). Bu 6giitiilmiis yaprak herhangi bir ayirma ve saflastirma islemine
tabi tutulmadigi igin steviol glikozitler disindaki bitkisel maddelerin varligi bu iirlintin direkt
veya gida {iriinlerinin formiilasyonlarinda kullanimlarini sinirlamaktadir. Stevia’dan elde
edilen diger dogal tatlandiric Uiriinler ise glikozitlerin ekstrakte edilip saflastirilmasi ile elde
edilen steviol glikozit karisimi ve yiiksek safliktaki steviol glikozitlerdir (Perrier vd., 2018).
Perrier ve digerleri (2018) steviol glikozitlerin tatlandirici ve tat modifiye edici olarak
kullanimlar icin Amerika Birlesik Devletleri Gida ve ila¢ Dairesi’ne (FDA) yapilan “Genel
Olarak Giivenli Kabul Edilen” (Generally Regarded as Safe, GRAS) bildirimleri derlemistir.
Bu bildirimlerde géze ¢arpan bir iiriin grubu, en az kuru agirlikta % 95 ve daha yiiksek oranda
steviol glikozit igeren rebaudioside A, stevioside, rebaudioside C, rebaudioside M veya
rebaudioside A ve stevioside’in beraberce temel bilesen oldugu steviol glikozit karigimlaridir.
Diger iiriin grubu ise yiiksek saflikta rebaudioside A (= 95, > 97, > 98), stevioside (= 95),
rebaudioside C (> 95), rebaudioside D (> 95) ve rebaudioside M (> 95)’dir. Ayrica enzimatik
modifikasyon veya genetik olarak modifiye edilmis mayalarla fermentasyon gibi
biyoteknolojik yollarla iretilmis steviol glikozit karigimlari ya da saf rebaudioside A,
rebaudioside M ve rebaudioside D i¢in de GRAS bildirimi yapildigi da goriilmektedir (Perrier
vd., 2019).

Steviol glikozitlerin gida katki maddesi olarak kullanimlariyla ilgili insan sagligi {izerine
etkileri ve kabul edilebilir giinliik alim doz degerleri JECFA tarafindan 2000 yilindan
(FAO/WHO & JECFA, 2000) beri degerlendirilerek gézden gecirilmektedir. 2004 yilinda
diizenlenen 63. JECFA toplantisinda, steviol glikozitler i¢in giinliik kabul edilebilir alim
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miktar1 olarak steviol cinsinden 0-2 mg/kg viicut agirligi olacak sekilde gegici bir deger
belirlenmistir (FAO/WHO & JECFA, 2004). Ayni toplantida, rebaudioside A ve stevioside’i
ana, rebaudioside C ve dulcoside’i ise ikincil glikozitler olarak igeren ayrica diger
glikozitlerin de bulunabilecegi bildirilen {iriiniin en az % 95 oraninda toplam steviol glikozit
icerigine sahip olmasi gerektigi ve rebaudioside A ve stevioside yiizdelerinin toplaminin da %
70°den az olmayacagi belirtilmistir. 2007 yilinda gerceklestirilen 68. JECFA toplantisinda
irtiniin, stevioside ve rebaudioside A ana glikozitler; rebaudioside C, dulcoside A,
rubusoside, steviolbioside, and rebaudioside B diger glikozitler olmak {izere 7 steviol
glikozitin karisimi oldugu ve {iirtinde bu 7 glikozitin kuru temelde en az % 95 oraninda
bulunmasi gerektigi belirtilmistir (FAO/WHO & JECFA, 2007). 69. JECFA toplantisinda
steviol glikozitler i¢in giinlilk kabul edilebilir alim miktar1 0-4 mg/kg viicut agirligi olarak
belirlenmistir (FAO/WHO & JECFA, 2009). 73. JECFA toplantisinda ise iiriin igeriginde
tanimlanan glikozitlere rebaudioside D ve rebaudioside F eklenerek glikozit sayist 9’a
cikartilmig ve iiriinde bu 9 glikozitin toplam miktarinin kuru temelde en az % 95 olmasi
gerektigi bildirilmistir (FAO/WHO & JECFA, 2010). Steviol glikozitlerin giinliik kabul
edilebilir alim miktar1 steviol cinsinden verildigi i¢in, 2017 yilinda gerceklestirilen 84.
toplantida {iriin, steviol’e bagli herhangi bir sayida, kombinasyonda ve yonlenmede glikoz,
ramnoz, ksiloz, fruktoz, arabinoz, galaktoz ve deoksiglikoz gibi seker molekiillerinden
olusmus bilesiklerin karisimi olarak tanimlanmistir (FAO/WHO & JECFA, 2017). Bu
toplantida, triin safliginin ise bu steviol igeren bilesiklerin miktarlariin 6lgiilmesi ile
belirlenmesi belirtilip bu bilesiklerin toplam oranin kuru temelde en az % 95 olmasi1 gerektigi

isaret edilmistir.

Uzun yillardir Gliney Amerika, Cin, Japonya ve Gliney Kore’de stevia bazl tatlandiricilarin
kullanimina izin verilmekte ve son yillarda ise Meksika, Avusturalya, Yeni Zellanda, Isvicre,
Fransa ve Hong Kong’da steviol glikozitler gidalarda tatlandirict olarak kullanilmalar i¢in
onay almisg bulunmaktadir (McQuate, 2011). Amerika Birlesik Devletlerinde ise 2008
yilindan beri GRAS olarak belirlenmis saf steviol glikozit karisimlarinin ve yiliksek safliktaki
rebaudioside A’nin gidalarda kullanimina izin verilmektedir (McQuate, 2011). Ayrica steviol
glikozitler FAO/WHO Codex Alimentarius (Gida Kodeksi) Komisyonu tarafindan
onaylanarak Codex Alimentarius Gida Standartlarinin Gida Katki Maddeleri grubu altinda
tatlandiric1 olarak smiflandirilmiglardir (FAO, 2019). Bu standartlarda steviadan elde edilen

steviol glikozitler INS 960a koduyla, genetik olarak modifiye edilmis Yarrowia Lipolitica ile
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iiretilen rebaudisoide A ise INS 960b(i) koduyla yer almaktadir. Ulkemizde 2013 yilindan beri
ise steviol glikozitler Tiirk Gida Kodeksi Gida Katki Maddeleri Yonetmeligi ile (Anonim,
2013) E 960 E-kodu ile gida katki maddesi olarak kullanilmaktadir.

Geleneksel olarak stevia yapraklarindan yiiksek saflikta steviol glikozit eldesi ekstraksiyon,
On islem, ayirma ve saflastirma basamaklarini igermektedir (Zhang vd., 2000). Castro-muiioz
ve digerleri (2020), bu basamaklar1 ¢ozgen ile ekstraksiyon, konsantre etme, regine ile
saflastirma ve kurutma olarak sematize etmislerdir. Geleneksel steviol glikozit saflagtirma
islemi daha ayrintili bir sekilde Sekil 2.5’de gosterilmistir. Stevia yapraklarindan steviol
glikozitler oncelikle sicak su ile ekstrakte edilmekte, daha sonra yapraklar filtre edilerek
ekstrakttan ayirilmakta; proteinler, karbonhidratlar, polifenoller vb. gibi bitkisel kokenli
safsizliklar koagiilasyon/flokiilasyon islemi ile ¢oktiriilerek uzaklastirilmaktadir (Oehme vd.,
2017). Pigmentler aktif karbon, anyon ve katyonlar iyon degisimi regineleri ile ayrilmakta
steviol glikozitler adsorpsiyon regineleri ile kolonda tutulup ve uygun ¢dzgen ile kolonda
alinarak konsantre edilip piskiirtmeli kurutucuda kurutularak % 85 — 95 saflikta agik sari
renkli bir {irtin elde edilmektedir (Oehme vd., 2017). Bu iiriin daha sonra su-etanol
karisimlarinda kristalizasyonla istenen saflifa ve kompozisyona saflagtirilarak kurutulmakta

ve yiiksek saflikta steviol glikozit tozu tiretilmektedir (Oehme vd., 2017).

Ogiitiilmiis kuru stevia yapraklar

V]

Sicak su ile ekstraksiyon

\

Filtrasyon ve flokiilasyon

v

Iyonlarin uzaklastirilmasi, steviol
glikozitlerin adsorpsiyon regineleri ile
kolonda tutulmasi ve eliisyonu ile
saflastirilmasi ve konsantre edilmesi

V

Aktif karbon ve nanofiltrasyon islemi ile renk
giderme
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\]

Beyaz renkli > % 95 saflikta toz steviol
glikozit arigimi

Sekil 2.5. Geleneksel steviol glikozit saflastirma islemi (Oehme vd., 2017)

Stevia yapraginda en yiiksek miktarda bulunan iki glikozitin stevioside ve rebaudioside A
olmast dolayisiyla enzimatik modifikasyon veya biyoteknolojik yollarla iretilen iriinler
haricinde elde edilen saf steviol glikozitlerin temel bileseni stevioside ve rebaudioside A
olmaktadir. Stevioside’in tiiketim sonrasi agizda biraktigi aci tat ve rebaudioside A’nin
stevioside’e gore daha yiiksek tatlilik orani yiliksek saflikta rebaudioside A’nin iiretimine yol
acmustir.  Yiiksek saflikta rebaudioside A iiretimi icin, rebaudioside A ve stevioside’in
birbirinden ayrilmasi1 gerekmektedir. Bilimsel literatiirde steviol glikozitlerin birbirinden
ayrilmasi igin yiiksek hizli ters akish kromatografi (Huang vd., 2021), santrifiigal partitisyon
kromatografisi (Hubert vd., 2015), hidrofilik siv1 interaksiyon kromatografisi (Zimmermann
vd., 2012), ince tabaka kromatografisi (Nikolova-Damyanova vd., 1994), ters fazli yiiksek
basing kromatografisi (Chaturvedula & Zamora, 2014), makro gozenekli adsorpsiyon
regineleri (Chen vd., 2012; Liu vd., 2011) kullanilarak adsorpsiyon-desorpsiyon vb. gibi farkli

teknikler belirtilmektedir.
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Endistriyel uygulamalarda yiliksek saflikta rebaudioside A veya stevioside tretimi igin
genelde kristalizasyon islemi uygulanmaktadir (Abelyan & Sembilan, 2010; Payzant &
Kenneth, 1999). Payzant ve digerleri (1999) iki iyon degisimi kolonundan gegirilen ve ikinci
kolondan metil alkol ile alinarak safsizliklar1 uzaklastirilmis steviol glikozit karigsimini,
metanolde kristalize ederek % 91 saflikta stevioside’i ve geri kalan ¢ozeltiyi konsantre edip
oda sicakligina sogutma ile % 98,6 saflikta rebaudioside A’y1 lretmislerdir. Abelyan ve
digerleri (2010) ise bir dizi 6n islemle saflagtirilmis stevia ekstraktindan rebaudioside A’y1 %
96,2’lik etanol ¢ozeltisi ekleyerek ¢oktiirme ile ayirmis, daha sonra % 95°lik etanol igerisinde
rekristalize ederek yiiksek saflikta rebaudioside A elde etmistir. Ayrica rebaudioside A’nin
¢oktiiriilmesinden sonra kalan ekstrakt da saflagtirilarak yiiksek saflikta stevioside iiretilmistir.
Diger bir yiliksek saflikta rebaudioside A {tiretimi ile ilgili patent ise % 40 saflikta ham
rebaudioside A karisimin su-Organik ¢dzgen veya organik ¢ozgen icerisinde tek basamakta
kristalizasyonu ile yaklasik % 95 saflikta rebaudioside A iiretimi {izerinedir (Prakash vd.,
2007). Purkayastha ve digerleri (2012), flokiilasyon ile 6n saflastirma yapilmis, reginelerden
gegirilerek deiyonize edilmis stevia su bazli ekstraktini vakum altinda konsantre ederek ve
kurutarak toz steviol glikozit karisimi elde etmislerdir. Bu toz karisimin1 metanolde ¢ozerek
stevioside’in kristalize olmasini saglamislardir. Elde edilen stevioside % 90 — 91 saflikta olup
daha ileri bir saflastirma stevioside’in % 90’lik etanolde ¢oziilmesi ve 10-12°C’de kristalize
edilmesi ile gergeklestirilmis ve sonug olarak % 98,5 — 99,4 saflikta stevioside liretilmistir.
Rebaudioside A iiretimi ise stevioside iiretimindeki filtratlarin toplanmasi, metanoliin
buharlastirilmasi, elde edilen surubun deiyonize su ile seyreltilerek 2,5 kDa go6zenek
boyutlarinda polisiilfon membran kullanilarak ultrafiltrasyon ve diafiltrasyon islemlerine tabi
tutulduktan sonra kurutulmasi ile gerceklestirilmistir. Elde edilen toz iirliniin saflastirilmasi
i¢in toz Uriin, % 96,2’lik etanolde ¢6ziilerek rebaudioside A kristalize edilmistir. Bu {irliniin
saflig1 % 88 — 90 olup, iiriin % 92’lik etanolde 10-12°C’de tekrar kristalize edilerek % 98,9
saflikta rebaudioside A elde edilmistir.
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2.2. Membranlar ve Membran Ayirma islemleri

Membran, bir karigimdaki ¢oziinmiis veya askida kalan maddelerin gegisini kismen veya
tamamen engelleyen segici gegirgen bir bariyer olarak tanimlanmaktadir. Membranlar, yap1 ve
boyutlarina gore bilesenleri ayiran ara faz gorevi goriirler. Membran ayirma isleminin genel
olarak gosterimi Sekil 2.6’da verilmistir. Membran ayirma isleminde membrandan gegen
molekiilleri iceren akim permeat ya da filtrat diye adlandirilirken; membran tarafindan
gecisine izin verilmeyen molekiilleri igeren akimsa retantat ya da konsantrat olarak

tanimlanir.

RETENTAT
(KONSANTRAT)

>

MEMBRAN ,
o PERMEAT (FILTRAT)

Sekil 2.6. Membran isleminin genel gosterimi

Membranlar ozellikleri agisindan, homojen, heterojen, pozitif, negatif veya notr yiiklii,
asimetrik, gdzenekli veya yogun olarak adlandirilirlar (Sekil 2.7) (Mohanty & Purkait, 2011).
Bir membran ayirma islemi, membranin hem kimyasal hem de fiziksel ozellikleriyle
belirlenir. Membran ayirma islemlerinde kullanilan itici giig; basing, sicaklik, konsantrasyon
farki veya elektrik potansiyeli olmaktadir (Scott, 1998). Aynmi zamanda, membranlar
uygulanan ayirma isleminin niteligine gore kati, sivi veya gaz formda da olabilirler. Tablo
2.2’de membran modiilii, itici giig, yap1 ve ayrilmasi istenen maddeye gore ayirma gibi

temellere dayanan membran isleminin siniflandirmasi gosterilmektedir.
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Sekil 2.7. Baslica membran tiplerinin sematik gosterimleri (Mohanty & Purkait, 2011)

Tablo 2.2. Membranlarin Simiflandirilmasi: (Mohanty & Purkait, 2011)
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Membran ayirma islemleri sirasinda uygulanan itici kuvvetler Tablo 2.3’de verilmistir.
Membran ayirma islemlerinde kullanilacak olan itici gii¢, basing farki, elektrik potansiyel

farki, konsantrasyon farki veya sicaklik farki olabilmektedir.

Tablo 2.3. Membranlarin uygulanan itici giice gore siniflandirilmasi (Scott, 1998)

Elektrik Potansiyel

Basing Sicakhik Konsantrasyon Farkt
Membran gaz ve Membran Membran Elektrodiyaliz
buhar ayrimi Damitma ekstraksiyonu
iTici Nanofiltrasyon Diyaliz

GUC Ultrafiltrasyon

Mikrofiltrasyon

Ters Osmoz

Pervaporasyon

Basing farkinin itici glic oldugu membran prosesleri; membran gaz ve buhar ayirma,
nanofiltrasyon, ultrafiltrasyon, mikrofiltrasyon, ters osmoz ve pervaporasyondur. Sekil 2.8’de
basing farkinin itici gii¢ oldugu membran ayirma siirecleri verilmistir. Itici giiciin sicaklik
farki1 oldugu membran ayirma islemlerinde, gazlarin kismi basinclarindaki farkliliklar,
membran damitma islemi ile aywrmayr saglar. Diyaliz ve membran ekstraksiyon,
konsantrasyon farkinin itici gli¢ oldugu uygulamalardir. Elektrodiyaliz kullanilarak ayirma,

elektriksel potansiyel farki ile saglanir.
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Sekil 2.8. Itici giiciin basing farki oldugu membran ayirma siirecleri (Singh, 2006)

Mikro, ultra, nanofiltrasyon ve ters ozmos islemleri sik kullanilan membran ayirma islemleri
olup molekiillerin boyutlarina gore ayirma gerceklestiren islemlerdir. Mikro, ultra, ve
nanofiltrasyon membranlarinin gézenek boyut araliklart sirastyla 0,1-10 pm, 1-100 nm ve 1-
10 nm’dir (Mohanty & Purkait, 2011; Scott, 1998). Ters ozmos isleminde ise membrandan
gozenek boyutu 0,1 nm’den kiiciik olup sadece c¢ozgen molekiilleri membrandan
gecebilmektedir (Scott, 1998). Mikrofiltrasyon membranlar1 genellikle bakteri ve kiigiik
partikiilleri ayirmak icin kullanilirken; ultrafiltrasyon, kolloidal partikiillerin ve
makromolekiillerin ¢ozeltilerden ayrilmasi i¢in kullanilir. Nanofiltrasyonda ise, ¢ozelti
igerisindeki tek degerlikli ve bazi1 ¢ok degerlikli iyonlarin ayrilmasi amaglanir (Abdel-Fatah,
2018).

Mikrofiltrasyon membranlarinin  gézenek boyutlari, ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon
membranlarindan daha biiyiiktiir. Bu nedenle, mikrofiltrasyon isleminde, membrandan
stiziilen permeatin akis1 daha yiiksektir. Mikrofiltrasyon (MF), isleminde daha kii¢iik boyutlu
molekiiller ve ¢ozgen molekiilleri membrandan ge¢mektedir. MF islemi ¢ikmaz akigh ve

capraz akislh olarak iki farkli sekilde gergeklestirilebilmektedir (Sekil 2.9) (Scott, 1998).
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Sekil 2.9. a. Cikmaz ve b. gapraz akish filtrasyon islemlerinin sematik gosterimi ve zamana
bagli permeat akilar1 grafikleri (Biron vd., 2018).

Cikmaz akish filtrasyonda; beslenen iiriin, membran yiizeyine dik bir sekilde beslenir. Bu
islem sirasinda, molekiiller membran yilizeyinde birikerek bir kek tabakasi olusturur. Sekil
2.9.a.’da verilen grafikten goriildiigii lizere, permeat akist zamanla ciddi 6l¢iide diiger. Cikmaz
akisa gore daha fazla miktarda c¢Oziinen madde iceren iriinler icin ¢apraz akis
kullanilmaktadir. Capraz akish filtrasyon, beslemenin membran yiizeyine paralel olarak aktigi
filtrasyon modudur. Capraz akish filtrasyon uygulamasinin amaci, beslenen {irliiniin akisinin
membrana teget olmasi, bu akisin hiz1 ile membran yiizeyinde biriken maddelerin ylizeyden
stiptiriilerek alinmasidir. Bu durum, membranin kirlenme derecesini azaltirken permeat akigini
arttirir ve filtrasyondaki permeat veriminin iyilestirilmesine yardimci olur. Beslenen iiriiniin
akis hizinin ayarlanmasi ile permeat akisi belli diizeye diistiikten sonra sabit kalmaktadir.
Sonug olarak, ¢ikmaz akisl filtrasyona kiyasla ¢apraz akish filtrasyonda daha yiiksek permeat
akilari elde edilmektedir (Sekil 2.9.b.).
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Diger ayirma islemleri ile karsilastirildiginda membran ayirma teknolojisinin bazi1 avantajlara
sahip oldugu goriilmektedir. Membran ayirma sistemlerinin baslangi¢ yatirirm ve membran
hazirlama maliyetleri yiiksek olmasina ragmen, membran ayirma islemlerinde diger ayirma
islemlerine gore daha diisiik enerji tiikketilmesi sebebiyle, yapilan baslangi¢ yatirim maliyetleri
olduk¢a hizli bir sekilde geri kazanilmaktadir (Scott, 1998). Membranlarin ayirilacak
bilesenler i¢in son derece yliksek seciciliklerle iiretilebilmesi daha yiiksek saflikta, dolayisiyla
daha yiiksek kalitede {iriin elde edilmesini saglamaktadir. Ayrica membran islemlerinde,
pervaporasyon haricinde, ayirma yapmak i¢in faz degisikligi gerekmemektedir. Membran
ayirma islemleri fiziksel iglemler olup ayirma isleminin gergeklestirilmesi i¢in herhangi bir
kimyasal kullanim1 gerekmezken, membran temizleme islemlerinde belirli kimyasal

temizleme ¢6zeltilerinin kullanimi s6z konusudur.

2.3. Seramik Membranlar

Membranlar, organik veya inorganik malzemelerden hazirlanabilmekte ve yapildiklari
malzemelere gore, polimerik (organik), seramik (inorganik) veya kompozit membranlar
olarak siniflandirilmaktadirlar. Sik¢a kullanilan membranlar genelde polimerik ya da seramik
membranlar olup kompozit membranlar ise birden fazla ayni tipte ya da farkli tipte
malzemeler kullanilarak hazirlanirlar. Kompozit membranlar bilesimlerini olusturan farkli
malzemelerin olumlu 6zelliklerinin bir araya getirilmesi amaciyla hazirlanmaktadir. Polimerik
membranlarinin  hazirlanmasinda  kullanilan malzemeler genel olarak seliiloz asetat,
poliakrilonitril, yiikksek yogunluklu polietilen, polietil siilfon, politetrafloroetilen ve
polivinilidin flortir gibi polimerler olup, seramik membranlar ise Al.O3, TiO2, ZrOy, SiC,
SiO2 gibi malzemelerden hazirlanmaktadir (Tablo 2.4)
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Tablo 2.4. Polimerik ve seramik membranlarin yapildiklar1 malzemeler (Burggraaf, 1996;
Scott & Hughes, 1996)

POLIMERIK SERAMIK
Poliakrilonitril (PAN) Aliiminyum oksit / Aliimina (Al,03)
Yiiksek Yogunluklu Polietilen (HDPE) Silisyum karbiir (SiC)
Polietilsiilfon (PES) Titanyum dioksit / Titanya (TiO>)
Polisiilfon (PS) Zirkonyum dioksit / Zirkonya (ZrO>)
Politetrafloroetilen (PTFE) Silisyum Dioksit (SiOz)
Polivinilidin floriir (PVDF) Vanadyum oksit (V20s)
Seliiloz asetat (CA) Zirkonyum hidroksit (ZrOHa)
Poliamit (PA) Seryum Oksit (CeO»)
Divinilbenzen (DVB) Cam
Polietilen (PE) Zeolit
Polipropilen (PP)

Polimerik membranlar, ilag endiistrisi, icecek endiistrisi, su ve atik aritimi, petrol endiistrisi
gibi ¢esitli alanlarda kullanilmaktadir. Polimerik membranlar diisiik maliyetleri, yiiksek
ayirma performanslart ve tiretim kolayligi nedeniyle seramik membranlara gore daha ¢ok
tercih edilmektedir. Polimerik membranlarin mekanik, kimyasal ve termal direngleri daha
diisiik olup bu durum polimerik membranlarin kullanim alanlarini simirlamaktadir. Ozellikle
polimerik membranlarin zayif kimyasal direngleri korozif, oksidatif, asidik ve bazik
ortamlarin ve organik c¢oziicilerin membran temizleme asamasinda kullanilmasin
engellemekte, membran tikanikliginin temizlenememesi polimerik membranlarin kullanim
Omiirlerinin kisa olmasi ile sonuglanmaktadir. Polimerik membranlarin diisiik mekanik
dayanimlari, zayif kimyasal ve termal direngleri, kisa kullanim Omiirleri yliziinden seramik
malzemelerden hazirlanan membranlar membran ayirma islemlerinde kullanilmaya

baslanmustir.

Cogunlukla ultrafiltrasyon ve mikrofiltrasyon uygulamalarinda kullanilan seramik
membranlar, yiikksek mekanik ve termal mukavemete sahip membranlardir. Polimerik
membranlara benzer olarak gozeneklidirler. Seramik membranlar, yiiksek yatirim

maliyetlerine karsin polimerik membranlarin kullaniminin uygun olmadigi kosullarda
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rahatlikla kullanilabilmektedirler. Polimerik membranlara kiyasla seramik membranlarin
mekanik direncleri ve permeat akilart yiiksek olup; basinca, yiiksek sicakliklara ve genis pH
araligina karst daha dayaniklidirlar. Seramik membranlar polimerik membranlarin
aksine, asitlerin, bazlarin, oksidatif ve korozif kimyasallarin ve gii¢lii ¢6ziiciileri s6z konusu
oldugu ayirma islemlerinde kullanilabilirler. Seramik membranlarin yiiksek kimyasal
kararliklar1 bu membranlarin temizlenmesinde derisik ve giiclii kimyasallarin kullanimina
olanak tanidig1 icin seramik membranlar temizlenerek tekrar tekrar kullanilabilmektedir.
Yiiksek mekanik, kimyasal ve termal dayanimlari ve tekrar tekrar temizlenerek
kullanilabilmeleri sayesinde seramik membranlar uzun Omiirlii olup, birgok endiistriyel

uygulamada kullanilmaya baglanmistir (Scott & Hughes, 1996).

Sekil 2.10, seramik membranlar ile membran ayirma iglemleri igeren bilimsel yayinlarin
yillara gore sayisin1 gostermektedir. Son yillarda seramik membranlarin membran ayirma
islemlerinde kullanimlar1 tizerine yapilan bilimsel ¢aligmalarin arttigi Sekil 2.10°da verilen

grafikten kolayca goriilmektedir.
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Sekil 2.10. 1998'den 2016'ya kadar seramik membranlar iizerine yapilan yayinlar
(W. Livd., 2018)

Seramik membranlarin uygulama alanlar1 arasinda, tekstil (Yadav vd., 2020), biyoteknoloji

(Ranieri & Mazzei, 2016) ve ilag sektorii, petrokimya, kimya (Ali vd., 2016), kagit, mekanik,
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otomotiv ve gida endiistrisi bulunmaktadir. Genis bir uygulama alan1 olan seramik
membranlar, iirlinleri istenmeyen safsizliklardan ayirmada, saflastirmada, berraklastirmada,
konsantrasyon islemlerinde, mikroorganizma/bakterileri uzaklastirmada, endiistriyel ve evsel
atiksularin geri kazaniminda ve igme ve kullanma suyu eldesinde kullanilmaktadir. Seramik
membranlarin kullanimi, her sektoriin kendine 6zgii ihtiyaglari dogrultusunda gittikce artis
gostermektedir. Gida endiistrisinde kullanilan seramik membranlar tiibiiler formda olup sivi
akimlarda gerceklestirilen ayirma islemlerinde kullanilmaktadirlar. Cogunlukla meyve/sebze
suyu (Nandi, Das, vd., 2009), bira (Fillaudeau & Carrere, 2002), sarap (M. Li vd., 2010), siit
(Schiffer vd., 2020) ve su endiistrilerinde (Abadi vd., 2011) seramik membranlarin kullanimi
lizerine ¢aligmalara rastlanmaktadir. Meyve suyu endiistrisinde, askida kalan katt maddeleri
ve makromolekiilleri meyve suyundan arindirmak, filtrelenmis, berrak ve daha yliksek
kalitede meyve suyu iiretimini saglamak i¢in ultrafiltrasyon membranlari kullanilmaktadir. Bu
islem hem seramik hem de polimerik membranlar ile gergeklestirilebilir. Elma, portakal,
seftali, armut, iizim, ananas, kivi, ¢ilek gibi ¢esitli meyve sulari seramik membranlar

kullanilarak islenmektedir (Pabby vd., 2009).

Depektinize elma suyunda ultrafiltrasyon seramik membran sistemi kullanilarak yapilan ve
bunlarin sonucunda istenen berrakligin eldesinin saglandigi membran caligmalar1 vardir
(Vladisavljevi¢ vd., 2003). Bunun yaninda, ultrafiltrasyon seramik membranlar kullanilarak,
seker kamig1 suyunun aritimi farkli arastirmacilar tarafindan denenmistir (Akhtar vd., 2020;
Shi vd., 2019). Seker kamisi suyunun igslenmesi sonrasi seramik membranlarin kirlenmesi de
bir bagka arastirma konusu olmustur (Akhtar vd., 2020). Bunlarin yani sira; Nandi B. ve
digerleri, diisik maliyetli seramik membranlar kullanarak mosambi  suyunun
mikrofiltrasyonu, portakal suyunun aritilmasi ve yaglh atik suyun aritilmasi iizerine ¢aligmalar
gerceklestirmistir (Nandi vd., 2010; Nandi, Das, vd., 2009; Nandi, Moparthi, vd., 2009).
Ayrica bunlardan farkli olarak, seramik membranlar kullanilarak su kabagi suyunun
berraklastiriimasi (Chakraborty vd., 2020) ve ham soya sosunun mikrofiltrasyonu (M. Li vd.,

2007) iizerine bilimsel ¢aligmalar yapilmustir.

Membranlar kullanilarak biranin berraklastirilabilmesi ve bakterilerin biradan kolayca
uzaklastirilabilmesi dolayisiyla membran teknolojisi bira endiistrisinde de talep gormeye
baslamistir. Seramik membran ile yapilan bira ¢alismalarinda, mikrofiltrasyon ile biradaki

bulanikligin giderilmesi/biranin berraklagtirlmast (Gan vd., 2001) ve aritilmig birada
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pastorizasyon (Fillaudeau & Carrére, 2002) {izerine arastirmalar yapilmigtir. Sarap
endistrisinde ise biradaki gibi, daha iyi sarap eldesi i¢in filtrasyon ¢aligmalar1 yapilmistir.
Seramik mikrofiltrasyon membranlarinin kirmizi ve beyaz sarapta berraklastirma amaciyla

kullanilabilirlikleri belirlenmistir (Peinemann ve ark. 2010).

Membran ayirma islemlerinin uygulama alan1 buldugu siit teknolojisinde de seramik
membranlarin kullanimi tizerine arastirmalar yapilmistir (Pafylias vd., 1996; Schiffer vd.,
2020). Bu alanda, pastorize yagsiz siitiin konsantrasyonu (Schifer vd., 2018) siitten
mikrobiyal yiikiin azaltilmas1 (Beolchini vd., 2004), peynir alt1 suyunda filtrasyon (Almécija
vd., 2007) gibi amaglarla seramik membranlar denenmistir. Seramik membranlarin en ¢ok
kullanildign  alanlardan digeri ise, su filtrasyonudur. I¢cme suyundan bakterilerin
uzaklastirllmas1 amaciyla yapilan mikrofiltrasyon, tekstil, sanayi, yagli su, yagsiz atik su
artimlar1 ve bunlarin geri kazanmimlar1 g¢alismalar1 (Bhattacharjee vd., 2019) literatiirde

mevcuttur.

2.4. Stevia Ekstraktinda Membran Ayirma Uygulamalari

Literatiirde membran filtrasyon teknolojisinin stevia ekstraktlar1 {izerinde kullanimima
dayanan birgok ¢alisma bulunmaktadir. Ozellikle ultrafiltrasyon (UF) membranlari ile steviol
glikozitlerin geri kazanimi konusu fazlaca arastirilmigtir (Tablo 2.5). Bu konuda en ¢ok
calisilan membran ise bir polimerik membran tiirii olan polietersiilfon (PES) membranlari
olmustur. Tablo 2.5°de goriildiigii tizere, yapilan bir¢ok caligmada (Chhaya, Mondal, vd.,
2012; Das vd., 2015; Kootstra vd., 2015; Mondal vd., 20123, 2013; Rao & Prasad, 2012) UF
membranlart kullanilmistir. Arastirmacilar ¢aligmalarinda membran teknolojisi kullanarak,
stevia ekstraktlarin1 farkli capraz membran basinglart ve farkli ¢apraz akis hizlari altinda
incelemis ve ¢alisma kosullarinin permeat akis performansi ve permeat kalitesi iizerindeki

etkilerini aragtirmiglardir.
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Tablo 2.5. Polimerik membranlar kullanilarak stevia ekstraktinin ultrafiltrasyon ¢aligsmalari

Malzeme tipi | Gozenek Boyutu Referanslar
PSF 25 kDa
(Fuh & Chiang, 1990)
PVDF 100 kDa
PES 30 kDa, I¢i bos fiber | (Rao & Prasad, 2012; Rao vd., 2012)
TFC 5 kDa
10 kDa
(Chhaya, Mondal, vd., 2012)
PES 30 kDa
100 kDa
PSF 5 kDa
10 kDa
(Mondal vd., 2013)
PES 30 kDa
100 kDa
PES 30 kDa (Mondal vd., 2012b)
CR 3 kDa
(Lorenzo vd., 2014)
CR 5 kDa
CAP-PAN 90 kDa (Roy & De, 2014)
CAP-PAN 90 kDa (Roy & De, 2015)
CAP-PAN 30 kDa, I¢i bos fiber (Roy vd., 2015)
10 kDa
20 kDa
PES (Das vd., 2015)
30 kDa
50 kDa
PSF 50 kDa, I¢i bos fiber
(Kootstra vd., 2015)
PES 100 — 150 kDa
PSF 30 kDa, I¢i bos fiber
(Kootstra vd., 2016)
PSF 50 kDa

Tiibiiler polisiilfon (PSF) ve poliviniliden floriir (PVDF) membranlar, stevia ekstraktindaki
safsizliklar1 gidermek i¢in kullanilmistir (Fuh & Chiang, 1990). Chhaya, Mondal vd. (2012),
PES membranlar ile yaptiklar ¢alismalarinda farkli gozenek boyutlarina sahip (5, 10, 30 ve

100 kDa) UF membranlar1 kullanarak, permeat aki degerlerini ve stevioside’nin permeatla
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geri kazanim performanslarini degerlendirmislerdir. Roy vd. (2014, 2015), seliiloz asetat
ftalat-poliakrilonitril  (CAP-PAN) membranlart ile hidrofilik yiiksek secicilige sahip
membranlar hazirlamayr amaglamis ve bu membranlarin steviol glikozitlerin ekstraksiyonu

tizerindeki etkinliklerini arastirmislardir.
Steviadan elde edilen ekstraktlarda mikrofiltrasyon uygulamalari ile ilgili yaymnlar sinirh
sayida olsa da literatiirde birka¢ farkli calismaya rastlanmistir. Bu calismalardan polimer

membranlar kullanilarak gergeklestirilenler Tablo 2.6’da 6zetlenmistir.

Tablo 2.6. Polimerik membranlar kullanilarak stevia ekstraktinin mikrofiltrasyon ¢alismalari

islem Malzeme tipi Gozenek Boyutu Referanslar
MF
MF: 0,05 um
UF PES (Vanneste vd., 2011)
NF UF: 10 kDa
MF PES 0,2 um (Chhaya vd., 2013)

Chhaya vd. (2013) g¢alismalarinda, 6n islem olarak uygulanan santrifiigasyon sonrasinda
polimerik bir mikrofiltrasyon membrani1 kullanarak, stevia ekstraktinin berraklastirilmasini
hedeflemislerdir. 0,2 pm goézenek boyutundaki membran ile farkli ¢apraz membran
basinglarinda  mikrofiltrasyon  denemeleri  gergeklestirilmistir. ~ Filtrasyon  sonrasi
berraklagtirilan stevia ekstrakti renk, berraklik, toplam kati madde ve stevioside igerigi
agisindan analiz edilmistir. Calismanin sonucunda, daha diisiik calisma basincinda daha fazla
stevioside geri kazanimi oldugu goriilmiis ve en uygun kosul olarak secilen 138 kPa'da

yaklasik % 89 geri kazanim elde edildigi gézlenmistir.

Benzer sekilde, Vanneste vd. (2011) de steviol glikozitlerin saflastirilmasi igin stevia
ekstraktini sirastyla MF, UF ve NF islemlerinden gecirmistir. Calismada, ultrafiltrasyon
membran agamast i¢in farkli ticari ve laboratuvar yapimi polietersiilfon membranlar
kullanilmis ve membranlarin performanslari tatlandirict verimi agisindan incelenmistir. Stevia
ekstraktinin filtrasyonunda gozlenen aki diisiisii ve steviol glikozitlerin membran tarafindan
tutulmasi, laboratuvarda yapilan membranlarin aksine, ¢ogu ticari membranda ayirma
performansin1 olumsuz yonde etkileyen bir tikaniklik tabakasinin olustugunu gostermistir.

Laboratuvar yapimi membranlarin yiiksek gecirgenliginin, diisiik polimer derisimleriyle
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tiretilen membranlarda (% 27 PES) elde edilebilecegi goriilmiis ve bu membranin, stevia
ekstraktinin filtrasyonu sirasinda, en iyi ticari membrana (PWO010) benzer bir akisa sahip
oldugu belirlenmistir. En iyi ticari membran (PW010), laboratuarda yapilan en iyi membrana
(% 27 PES) gore tatlandiricilar1 daha fazla tuttugu i¢in laboratuvarda yapilan membran tercih

edilmistir.

Seramik membranlar kullanilarak gerceklestirilen stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonu tizerine
caligmalar Tablo 2.7°de gosterilmistir. Tablo 2.7°den goriildiigii tizere seramik membranlar
kullanilarak stevia ekstraktinin mikro, ultra ve nanofiltrasyonu iizerine yapilmis bilimsel

calismalar oldukga sinirlt sayidadir.

Zhang ve digerleri (2000) mikrofiltrasyon, diafiltrasyon modunda ultrafiltrasyon ve
nanofiltrasyon islemlerini igeren ¢ok asamali bir membran ayirma islemini, steviadan steviol
glikozitlerin ekstrakte edilip saflastirilmasinda kullanmiglardir. Calismanin amaci, Steviol
glikozit ekstraksiyonun ve saflastirilmasinin daha az miktarda kimyasal kullanimi ya da higbir
kimyasal kullanmadan az sayida temel islemle gerceklestirilmesidir. Stevia yapraklarindan
elde edilen su bazli ekstrakt once 0,35 um goézenek boyutlu tiibiiler seramik membran
kullanilarak 1,04 barda mikrofiltrasyon islemine tabi tutulmus, mikrofiltrasyondan elde edilen
permeat 2,5 kDa molekiiler agirlik kesim degerine sahip ultrafiltrasyon membrani kullanilarak
4,40 barda diafiltrasyon modunda ultrafiltrasyon islemine beslenmis ve son olarak
ultrafiltrasyondan elde edilen permeat ise diafiltrasyon modunda 5,10 barda nanofiltrasyona
tabi tutulmustur. 0,35 um gozenek boyutlu seramik membranin stevia ekstraktindaki askida
kalan kiiciik boyutlu parcaciklarin ve biiyiik molekiiler agirlikli pargaciklarin tutulmasini
saglamak i¢in yeterli oldugu, steviol glikozitlerin % 80’inin membrandan gectigi, geri kalan
glikozitlerin de mikrofiltrasyonda elde edilen retentatin (konsantrat) sulandirilarak
mikrofiltrasyona tabi tutulmasi ile alinabilecegi bildirilmistir. Diafiltrasyon modundan
gerceklestirilen ultrafiltrasyon isleminde ise 2,5 — 3,0 kDa molekiiler agirlik kesim degerine
sahip ultrafiltrasyon membraninin steviol glikozitleri gegirdigi fakat daha yiiksek molekiiler
agirlikli maddeleri tuttugu gozlenmistir. Ultrafiltrasyondan elde edilen permeat, besleme
akiminin 80 °C’ye kadar isitilabildigi diafiltrasyon modunda nanofiltration islemine tabi
tutulmustur. Yiiksek sicaklikta gergeklestirilen nanofiltrasyonla ultrafiltrasyondan elde edilen
permeatin konsantre edilebilmesinin yani sira iriiniin tat profilinin de iyilestirildigi

belirtilmistir. HPLC kromatogramlardaki safsizliklara ait piklerin azalmasi1 degerlendirilerek
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80 °C’de gergeklestirilen nanofiltrasyonla safsizliklarin % 55°e, 50 °C’de gerceklestirilen ile
% 89’a distiigii gozlenmistir. Bu calismada kullanilan membranlardan mikrofiltrasyon
membraninin seramik membran oldugu bildirilmisken, ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon
membranlarinin hangi malzemeden yapildig: agikga belirtilmemistir. UF membraninin Liumar
Technologies (Ottawa, Kanada) firmasindan nanofiltrasyon membraninin ise Duratherm™
markalt olup Osmonics/Desalination (Minnetonka, MN, ABD.) firmasindan edinildigi

belirtilmistir.

Silva ve digerleri (2007) su bazli stevia ekstraktinin saflastirilmasi amaciyla, CaX-zeolit
iceren kolonda adsorpsiyonla On saflastirma islemini takiben seramik membranlar ile
filtrasyon denemeleri gergeklestirmislerdir. Calismada stevia ekstrakti CaX-zeolit igeren
kolonda 12 saatlik adsorpsiyon islemine tabi tutularak safsizliklari giderilmistir. Adsorpsiyon
kolonundan gegirilen ekstrakt daha sonra 3 farkli gézenek boyutuna sahip (0,05, 0,1 ve 0,2
um) tiibiiler a-Al,03/TiO2 membranlart kullanilarak ¢apraz akisl filtrasyon sisteminde 3 farkli
capraz membran basincinda (2, 4 ve 6 bar) filtrasyon islemlerine tabi tutulmustur. Farkl
capraz membran basin¢larinda gerceklestirilen filtrasyon islemlerinin performansi permeat
akilarinin, berraklastirma yiizdelerinin ve stevioside ve rebaudioside geri kazanim oranlarinin
belirlenmesi ile degerlendirilmistir. Tiim filtrasyon denemelerinde permeat akisinin, membran
tikanmasi ve/veya konsantrasyon polarizasyonuna bagli olarak ilk bir saat igerisinde diiserek
sabit bir degere ulastigi gozlenmistir. Kullanilan membranlar igerisinde en yliksek permeat
akis1 0,2 um gozenek boyutuna sahip membranda 6l¢iilmiistiir. Filtrasyon islemlerinin stevia
ekstraktin1 berraklastirma performanslari incelendiginde, tiim farkli gzenek boyutuna sahip
membranlar i¢in 4 bar ¢apraz membran basincinda en yiiksek sonuglar elde edilmis, 150
dakikalik filtrasyon sonucunda % 95’ten daha yiiksek berraklastirma degerlerine ulagilmistir.
En diisiik gézenek boyutuna sahip membran (0,05 pm) kullanildiginda, 4 bar ¢apraz akis
hizinda yaklasik % 100’e yakin berraklastirma gergeklestirilmistir. Silva ve digerleri (2007)
ayrica stevia ekstraktinin filtrasyon ile berraklastirilmasinda membran gozenek boyutunun ve
capraz membran basincinin stevioside ve rebaudioside A’nin membran tarafindan tutulmasi
tizerine etkilerini de belirlemislerdir. 0,05 pm gozenek boyutlu membranda en yliksek
stevioside ve rebaudioside A geri kazanimi 2 bar ¢apraz akis hizinda belirlenmisken; 0,1 um
gozenek boyutlu membranda en yiiksek stevioside ve rebaudioside A geri kazanimi 6 bar
capraz akis hizinda tespit edilmistir. 0,1 pm gdzenek boyutlu membranda maksimum

stevioside geri kazananimi 6 barda, maksimum rebaudioside A geri kazanimi ise 4 barda
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Olciilmistir. 0,05 ve 0,2 pm goézenek boyutlu membranlarda en diigik stevioside ve
rebaudioside A geri kazanimlari sirasiyla 6 bar ve 2 barda gozlenmistir. Membran gozenek
boyutu arttik¢a ¢apraz membran basincinin artmasi, daha yiiksek stevioside ve rebaudioside A
geri kazanimina sebep olmus, bu durumun gézenek boyutu kii¢lik olan membranin yiiksek
capraz akis hizlar1 ile daha miktarda safsizligr tutup yiiksek oranlarda berraklastirma
saglamasina ragmen glikozitleri de daha yiiksek oranda tutmasinin sonucu oldugu seklinde

degerlendirilmistir.

Tablo 2.7. Seramik membranlar kullanilarak stevia ekstraktinin filtrasyonu iizerine yapilmig
bilimsel ¢alismalar

. . Gozenek
Islem Malzeme tipi Boyutu TMP CFV (m/s) | Referanslar
MF: 0,35 um
MF- MF: Seramik (-)
UF- Tubiiler . MF: 1,04 bar ) (Zhang vd.,
NF- UF: - UF:25kDa | (e 440 bar 2000)
kombinasyonu NF: -
NF: -
UF: 0,05 um
Seramik a- .
MF (ALOYTIO;) | MF: 0.1 um | 2,4 ve 6 bar - (Silvavd,,
UF e 2007)
Tiibiiler
MF: 0,2 pm
UF: 0,05 um
ME Seramik (a-
UF Al203/Ti02) | MF:0,lum | 2,4ve6bar | 484 |(Reisvd., 2009)
Tiibiiler
MF: 0,2 ym
MF: 0,2 um MF: 0,9 bar | MF: 10,6
) (cok kanall1) | 3kDa UF: 0,9, | 3kDa UF:
MF- MF ve UF: : 1,05ve 1,20 | 6,73, 7,47 | (Martinez-
s Seramik UF: 3 kDa
UF/Diafiltrasyon (Ti02/2r02) (cok kanalli) kPa ve 8,21 Alvarado vd.,
kombinasyonu Tibiler &0 15kDa UF: | 15 kDa: 2017)
e UF:15kDa | 110,130, | 6,90,7,65
(¢ok kanallr) 1,50 bar ve 8.41
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Reis ve digerleri (2009) tiibiiler a-Al203/TiO2 membranlarinin su bazli stevia ekstraktinin
berraklastirilmasi ve stevioside ile rebaudioside A’nin saflagtirllmasindaki performanslarini
arastirmislardir. 1,86 x 10 m®/s (4,84 m/s) ¢apraz akis hizi ve 2, 4 ve 6 bar ¢apraz membran
basinglarinda gergeklestirilen filtrasyon islemlerinde 0,05, 0,1 ve 0,2 um olmak iizere ii¢ ayr1
gozenek boyutuna sahip seramik membranlar kullanilmistir. Tiim filtrasyon denemelerinde
membran tikanmasinin sonucu olarak permeat akilari zamana bagli olarak diiserek sabit
degere ulasmistir. Tim membranlarda ¢apraz membran basincinin artisinin daha yiiksek
permeat akisi ile sonuglandigi belirlenmistir. 0,05 um gézenek boyutlu membran kullanilarak
gerceklestirilen filtrasyon isleminde ¢apraz membran basincinin arttirilmasinin renk giderme
ve berraklastirma yiizdelerine etkisi incelenmis ve ¢apraz membran basinci 2 bardan 6 bara
arttirlldiginda daha yiiksek renk giderme ve berraklastirma performansi elde edilmistir. Farkli
gozenek boyutuna sahip membranlarla 2, 4 ve 6 bar ¢apraz membran basinglarinda
gerceklestirilen bu calismada, permeattaki derisimleri Olgiilerek yiizde stevioside ve
rebaudioside A geri kazanim oranlar1 da belirlenmistir. Genel olarak 0,05 pm gozenek
boyutlu membranla 6 barda gerceklestirilen filtrasyon denemesi disinda gergeklestirilen tim
denemelerde birbirine yakin stevioside ve rebaudioside A geri kazanim oranlari bulunmustur.
En yiiksek stevioside geri kazanimi % 97,7 ile 0,1 um gozenek boyutlu membran kullanilarak
4 barda gergeklestirilen mikrofiltrasyon isleminde gozlenmis olup en yiiksek rebaudioside A
geri kazanimi (% 97,0) ise 0,2 um gbzenek boyutlu membran ile 6 bar yapilan
mikrofiltrasyonda bulunmustur. En diisiik stevioside ve rebaudioside A geri kazanimi
(sirastyla % 50,3 ve 50,5) 0,05 pm gozenek boyutlu membran ile 6 barda gdzlenmistir.
Aragtirmacilar ayrica membran tikanma mekanizmasini incelemigler ve ana mekanizmanin

tam gozenek tikanmasi oldugunu belirtmislerdir.

Martinez-Alvarado ve digerleri (2017) mikrofiltrasyon ve ultrafiltrasyon basamaklarindan
olusan iki basamakli membran filtrasyon islemini stevia ekstraktindan steviol glikozitlerin
izolasyonu i¢in kullanmiglardir. Calismada mikrofiltrasyon i¢in ¢ok kanalli 0,2 pm gézenek
boyuna sahip TiO2/ZrO, membran, ultrafiltrasyon/diafiltrasyon i¢in ise yine ¢ok kanalli 3 kDa
ve 15 kDa molekiiler agirlik kesme degerine sahip 2 ayr1 TiO2/ZrO; membran kullanilmistir.
Mikrofiltrasyon islemi stevia ekstraktinin berraklastirilmasi i¢in kullanilmig, mikrofiltrasyon
islemi 10,6 m/s capraz akis hizinda ve 0,9 barda gerceklestirilmistir. Iki farkli bolgede
yetistirilmis kurutulmus stevia yapraklarindan (A ve B) elde edilmis stevia ekstraktlarinin

filtrasyon Oncesi ve sonrasi renk ve yiizde berraklik degerleri, toplam kati madde, stevioside
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ve rebaudioside A derisimleri Olgiilerek mikrofiltrasyon isleminin  performansi
degerlendirilmistir. Mikrofiltrasyonla bir ¢esit yapraktan (A) elde edilen ekstraktta renk,
toplam kati, stevioside ve rebaudioside A degerlerinde sirasiyla % 22, 18, 16 ve 15; diger
cesit yaprakta (B) ise sirasiyla % 76, 41, 71 ve 28 azalma saglanmistir. A yapragindan elde
edilen ekstrakta mikrofiltrasyon sonunda yaklasik % 33 berraklik elde edilmisken B
yapragindan elde edilen ekstraktta bu deger % 53 olmustur. Berraklastirilmis ekstrakttan
ultrafiltrasyon ile steviol glikozitlerin eldesi islemi ise her iki UF membranla 0,40 ve 1,60 bar
capraz membran basinci aralifinda ti¢ farkli ¢apraz akis hizinda gerceklestirilmistir. Her iki
UF membran ile farkli hidrodinamik kosullarda gergeklestirilen filtrasyon iglemleri sonucu,
A yapragindan elde edilen ve mikrofiltrasyonla berraklastirilan ekstratin toplam kati madde ve
renk degerlerindeki yiizde azalma oranlar1 ve % berraklik degerleri arasindaki farkin sadece
yaklasik % 6 civarinda oldugu, fakat stevioside ve rebaudioside A geri kazanimlarinin 15 kDa
molekiiler kesme degerine sahip membranla yapilan UF isleminde ¢ok az da olsa daha yiiksek
oldugu gozlenmistir. B yapragindan elde edilen ve mikrofiltrasyonla berraklastirilan
ekstraktin ultrafiltrasyon ile saflastirilmasinda 15 kDa ultrafiltrasyon membraniyla elde edilen
renkte ylizde azalma (~ % 76 — 77), ylizde berraklik (~ % 90 — 94), yiizde toplam kat1 madde
miktarinda azalma degerleri (~ % 28 — 31), 3 kDa ultrafiltrasyon membraniyla elde
edilenlerden daha diisiik bulunmustur. 15 kDa UF membrani ~ % 64 — 70 oraninda stevioside
ve ~ % 62 — 67 oraninda rebaudioside A geri kazanimi saglamistir. 3 kDa ultrafiltrasyon
membraniyla renkte ~ % 86 — 87 azalma, ~ % 92 — 96 berraklik, toplam kati madde
miktarinda ise ~ % 28 — 31 azalma tespit edilmis, fakat stevioside ve rebaudioside A geri

kazanimlari sirasiyla ~ % 59 — 61 ve ~ % 55 — 60 olarak belirlenmistir.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1. Malzemeler
Stevia rebaudiana Bertoni yapraklarindan elde edilen su bazli ekstraktlarin mikrofiltrasyon ile
berraklastirma ve/veya renk giderme islemlerinde tiibiiler AloO3 destekleri ile hazirlanan

Al>03 mikrofiltrasyon membranlari kullanilmistir. Bu ¢aligmada kullanilan malzemeler ve

ozellikleri Tablo 3.1’de gosterilmistir.

Tablo 3.1. Calismada kullanilan malzemeler ve 6zellikleri

(HPMC)

No | Malzeme Ozellikler

1 0,18 um aliimina % 99,8, AKP-50, Sumitomo

2 0,5 pm aliimina % 99,8, CT 3000 SG, Almatis

3 1,3 pm aliimina % 99,8, CT 1200 SG, Almatis

4 5,2 um altimina % 99,8, CL 4400 FG, Almatis

5 Bohmit (AIO(OH)) % 99,8, Disperal P2, Sasol

6 Hidroksipropil metilseliiloz Methocel F4M, The Dow Chemical

Company

7 Gliserin (C3Hs0s)

% 99,5, Merck

8 Polivinil alkol (PVA)

% 80 hidrolize, MA=9000-100000 g/mol,
Aldrich

9 Dispersan, Dolapix CE 64

Eurokimya

10 Kopiik kirict

Daglar Kimya

% 65, MA=63,01 g/mol, d=1,39 g/cm?,

11 Nitrik asit, HNO3 Merck

12 Rebaudioside A HPLC Standard > % 96 (HPLC), MA=967,01 g/mol, CAS:
ebaudioside tandardt | ge543.16-1, Sigma-Aldrich

13 | Stevioside HPLC Standard > % 98 (HPLC), MA=804,89 g/mol, CAS:
evioside tandardi 57817-89-7 / 3725 S, Extrasynthese

14 | Asetonitril % 99,9, MA=41,05 g/mol, 100030, Merck

Sodyum dihidrojen fosfat dihidrat, _

15 NaH,PO42H,0 MA=156,00 g/mol, Merck

16 | H3PO4, Orto- Fosforik Asit % 85, d=1,71 g/cm®, 100573, Merck

17 0,45 pm siringa ucu filtre 25 mm FLL/MLS PP, GVS ABLUO
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3.2. Yontemler

3.2.1. Tiibiiler Seramik Mikrofiltrasyon Membranlarinin Hazirlanmasi

Seramik tiibiiler destek ve mikrofiltrasyon membranlarinin hazirlanmasi, Izmir Yiiksek
Teknoloji Enstitiisii Kimya Miihendisligi Bolimii'nde Prof. Dr. Muhsin Cift¢ioglu
gbzetiminde gerceklestirilmistir. Tk 6nce tiibiiler Al,O3 destekleri hazirlanmis ve daha sonra
bu desteklerin i¢ yiizeylerine mikrofiltrasyon tabakalar1 kaplanarak mikrofiltrasyon
membranlar1 elde edilmistir. Hazirlanan mikrofiltrasyon membranlart su bazli stevia

ekstraktinin berraklastirilmasi ve/veya renk giderme islemlerinde kullanilmistir.

3.2.1.1. Tiibiiler Seramik Desteklerin Hazirlanmasi

Tiibiiler AlOz destek membranlari, Yaltrik (2017), Cetin (2018) ve Eren (2020)’in
caligmalarinda belirtilen prosediir takip edilerek hazirlanmistir. Seramik tiibiiler desteklerin
gbzenek yapisinin optimizasyonu igin ortalama 0,5, 1,3 ve 5,2 um boyutlarindaki 3 farkli a-
alimina tozu, organik baglayici olarak hidroksipropil metilseliiloz, inorganik baglayici olarak
bohmit (AIO(OH)) ve gliserin kullanilmistir. Al,O3 tozlari, bohmit ve hidroksipropil metil
seliiloz karigimi bilyali degirmende 2 saat boyunca karistirilarak homojenize edilmistir. Daha
sonra toz karigimina distile su ve gliserin karisimi ilave edilmis ve karisim elle
yogurulmustur. Elde edilen seramik hamur vidali ekstriiderde en az 6 kez yogurulmus ve
homojenize seramik hamuru elde edilmistir. Yogurma islemi sonucu elde edilen 30 cm
uzunlugundaki silindirik seramik sucuk, suyun homojen olarak hamurun her yerine difiize
olabilmesi i¢in, buzdolab1 posetine konup oda sicakliginda bir gece bekletilmistir. Elde edilen
seramik hamuru i¢ capt (Di) 16 mm, dis capt (Do) 25 mm ve uzunlugu 200 mm tiibiiler
desteklerin elde edilmesi igin piston ekstriidere beslenmistir. Ekstriizyon sonucu elde edilmis
24-25 cm uzunlugunda seramik tiipler, roller tiip karistiricida 6-12 devir/dakika hizda
dondiiriilerek oda sicakliginda 1 giin boyunca kontrollii bir kurutma islemine tabi tutulmus ve
daha sonra 90 °C’ye ayarli etiivde bir gece daha kurutma islemi uygulanmistir. Inorganik
baglayicinin dekompozisyonu ve organik bilesiklerin uzaklastirilmasi amaciyla, tiibiiler
destekler 250-350 °C'de 1s1l isleme tabi tutulmustur. Baglayici olarak kullanilan béhmitin, y-
alliminaya doniisiimii bu islem sirasinda gerceklesmektedir. Destekler 1525 °C'de 2 saat 1s1l
isleme tabi tutulmustur (Yilmaz, 2016). Aliimina desteklerin 1s1l isleme tabi tutulmasi, yiiksek
sicaklik firminda (Carbolite RHF 1600, ingiltere) gerceklestirilmistir. Aliimina tiibiiler destek

membranlarinin hazirlanist Sekil 3.1'de sematik olarak gosterilmistir.
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Sekil 3.1. Tiibiiler Al,O3 desteklerin hazirlanmast
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Sinterleme (1525 °C, 2 saat)
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3.2.1.2. Mikrofiltrasyon Membran Tabakalarimin Hazirlanmasi

Seramik tiibiiler mikrofiltrasyon membranlari, Al203 destek membranlarinin i¢ yiizeylerinin
kararli ve iyi bir sekilde dagilmis 0,5 um a-aliimina parcaciklari igeren silispansiyonlar/soller
ile kaplanmasi ile hazirlanmistir. Mikrofiltrasyon membran tabakalarimin hazirlanmasi,
Yaltrik (2017), Cetin (2018) ve Eren (2020)'de belirtilen ve Sekil 3.2'de gosterilen prosediir
takip edilerek gergeklestirilmistir.

Polivinil alkol 70 °C’ye 1sitilmig distile suda ¢oziilerek (stispansiyonda son derisimi kiitlece %
3 olacak sekilde) PVA ¢ozeltisi elde edilmistir. Oda sicakligina sogutulmus PVA ¢ozeltisi
manyetik karistiricida karistirilirken igerisine 0,5 um pargacik boyutuna sahip a-aliimina tozu
(stispansiyonda son aliimina derisimi kiitlece % 7 olacak miktarda) yavas¢a eklenmistir.
Karistirma islemi devam ederken dispersant (Dolapix CE64) ve kopiik kirici karigima yavasca
eklenmistir. Elde edilen karigimda aglomere olmus pargaciklarin dagilmasi ve kararli ve iyi
bir sekilde dagilmis pargaciklari iceren kolloidal bir soliin eldesi i¢in karigim 2 saat
ultrasonikasyona tabi tutulmustur. Elde edilen sol, biiyiik parcaciklarin dibe ¢okmesi i¢in bir
gece oda kosullarinda bekletilmis ve iistten alinan siispansiyon desteklerin i¢ ylizeylerinin

kaplanmasinda kullanilmstir.

Seramik tiibiiler desteklerin bir kenar1 silikon kauguk ile kapatilmis, agik olan ug yukari
gelecek sekilde tiipler laboratuvar stantlarina baglanmistir. A¢ik uglardan siispansiyon tiiplere
doldurulmus ve 10 dakika boyunca kaplama islemi yapilmistir. Tiip igerisindeki
siispansiyonun fazlasi, tiipiin i¢ duvarlarinda diiz bir yiizeye sahip mikrofiltrasyon tabakasinin
olusumu i¢in silikon kaucuga siringa ucu Dbatirilmast ile yavasca bosaltilmistir.
Mikrofiltrasyon tabakasi kapli destekler oda sicakliginda dik olarak bir gece kurutulduktan
sonra yiiksek sicaklik firininda (Carbolite CWF 1300, Ingiltere) asagida belirtilen programa

gore 151l isleme ugratilmistir.

e 450 °C’ye 2 °C/dakika hizla 1sitma

e 450 °C’de 10 dakika bekleme

e 1200 °C’ye 3.5 °C/dakika hizla 1sitma
e 1200 °C’de 1 saat bekleme
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Sekil 3.2. Mikrofiltrasyon katmanlarinin hazirlanmasi
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Tubiler Al,O3 destek membranlar1 ve bu membranlar kullanilarak hazirlanan tiibiiler Al203

mikrofiltrasyon membranlari sirastyla Sekil 3.3 a. ve Sekil 3.3 b.’de gosterilmistir.

Sekil 3.3. Tiibiiler A0z a. destek ve b. mikrofiltrasyon membranlari
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3.2.2. Membran Su Gegirgenligi Ol¢iimii
Seramik tiibiiler MF membranlarinin temiz su gegirgenlikleri asagida Sekil 3.4'de gosterilen

capraz akigh bir filtrasyon sistemi kullanilarak gergeklestirilmistir.

Sekil 3.4. Caligmada kullanilan filtrasyon sistemi: 1. pompa, 2. ¢dzelti tanki, 3. membran
modill, 4. manometre (membran girisi), 5. manometre (membran ¢ikisi), 6. igne vana, 7.
permeat cikisi, 8. pompa kontrol iinitesi

Hazirlanan mikrofiltrasyon membranlarinin farkli ¢apraz akis hizlarinda ve ¢apraz membran
basing degerlerinde temiz su akilar1 belirlenmistir. Temiz su gecirgenliklerinin 6l¢iimii i¢in
tanka yaklasik 3 L distile su konmus, pompa kontrol panelinden frekans regiilatorii istenen
degere ayarlanmis ve sistemin kararli hale gelmesi i¢in en az 30 dakika boyunca su sistemde
sirkiile edilmistir. Capraz membran basinci igne vana vasitasiyla istenen gosterge basinci
degerine ayarlanmis ve ilgili frekans regiilatorii degerlerine karsilik gelen ¢apraz membran
akis hiz1 degerleri, belirli bir zamanda tank girisindeki borudan desarj olan suyun toplanarak

agirhiginin Olglilmesi ile asagida belirtilen sekilde hesaplanmistir. Membran i¢ ¢ap1 yaklasik
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14.5 mm ve uzunlugu 20 cm olup hesaplamalarda suyun yogunlugu ise 1000 kg/m® olarak

alimustir.

"= (1)
=" 2)
L )
CFV = % 4)

m: suyun Kiitlesi, kg

t: zaman, s

m: kiitlesel akis hizi, kg/s
d: suyun yogunlugu, kg/m3
V: hacimsel akis hizi, m/s
A: membran kesit alani, m?
Di: membran i¢i ¢cap1, m

CFV: gapraz akis hizi, m/s

Capraz membran basincit (TMP) ise asagida belirtildigi sekilde (5) membran giris ve ¢ikis

basin¢larinin ortalamasindan permeat akim basincinin ¢ikarilmasi ile hesaplanmistir.

P+ P,
—P.
2 3

TMP = (5)

TMP: ¢capraz membran basinci, bar
P;: membran giris basinci, bar
P,: membran ¢ikis basinci, bar

P permeat akim basinci, bar

Farkl frekans regiilatorii degerlerine (F) karsilik gelen ¢apraz akis hizi degerleri Tablo 3.2.°de

gosterilmistir.
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Tablo 3.2. Farkli frekans regiilatoriine karsilik gelen ¢apraz akis hizlart

Frekans Regiilatorii (F) Capraz Akis Hiz1 (m/s)
2,5 0,07
7,5 0,22
10 0,30
12,5 0,38
15 0,44

Hazirlanan seramik tiibiiler mikrofiltrasyon membranlarinin temiz su gecirgenlik akilari,
farkli ¢apraz akis hizlarinda (0,07 m/s, 0,22 m/s, 0,30 m/s, 0,38 m/s ve 0,44 m/s) ve gapraz
membran basinglarinda (1, 2, 3 ve 4 bar) 6l¢iilmiistiir. Temiz su gegirgenlik akilar1 belirli
siirede membrandan siiziilen suyun toplanip agirliginin Slgiilmesi ile belirlenmistir. Temiz su

gecirgenlik akilar1 asagida gosterilen formiiller kullanilarak hesaplanmaistir.

h, =—2 6
iy = — (6)

. om
v, = 7” X 3600 (")
A; = mD;L 8

%

_r 9
Aki A, ©)

m,: permeat kiitlesi, kg

t: zaman, s

mh,,: permeat kiitlesel akis hizi, kg/sa
d: permeat yogunlugu, kg/m®

Vp: permeat hacimsel akis hizi, m3/sa
A;: membran i¢ yiizey alani, m?

Di: membran i¢i ¢cap1, m

L: membran uzunlugu, m

Alky: permeat akis1, L/m?-sa
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3.2.3. Stevia Ekstraktinin Hazirlanmasi
Bu ¢alismada kullanilan kurutulmus Stevia rebaudiana Bertoni yapraklart Anadolu Etap A.S.

tarafindan saglanmistir.

3.2.3.1. Stevia Bitkisinin Ogiitiilmesi

Stevia yapraklari ekstraksiyon isleminden &nce 6giitme islemine tabi tutulmustur. Ogiitme
islemi Retsch ZM 200 santrifiijlii ogiitiiciide 6000 devir/dakika doniis hizinda 0,5 mm
boyutunda paslanmaz celik elek kullanilarak gerceklestirilmistir. Ogiitiilmiis yapraklar, vida

kapakli cam sigeler igerisine alinarak oda sicakliginda saklanmugtir.

3.2.3.2. Stevia Bitkisinin Ekstraksiyonu

Stevia ekstraksiyonu, Das ve digerleri (2014, 2015) tarafindan belirtilen sekilde 2,36 g/mL
kuru yaprak/distile su orani ile 71 °C sicaklikta 700 devir/dakika karistirma hizinda 51 dakika
stiresince gergeklestirilmistir. Bu amacla, dnceden 71°C’ye ayarli etiivde tutulan ve 2 L distile
su iceren borosilikat cam sise 71 °C sicakliga ayarli su banyosu igerisine yerlestirilmistir.
Yaklagik 47,2 gram 6giitiilmiis Stevia yaprag distile su igerisine eklenmis ve IKA Eurostar 20
model dijital mekanik karistirici ile cam karistirma saftt kullanilarak 700 devir/dakika
karistirma hizinda 51 dakika boyunca ekstraksiyon islemi gergeklestirilmistir (Sekil 3.5).
Ekstraksiyon islemi sirasinda distile suyun sicakligi cam termometre ile Olgiilerek stirekli
kontrol altinda tutulmustur. Elde edilen ekstrakt, oda sicakligina sogutulmus, nuge erleni,
seramik bithner hunisi ve vakum pompast kullanilarak kaba filtre kagidindan siiziilmiistiir
(Sekil 3.6). Bu ekstraksiyon islemi 2 kere tekrarlanarak elde edilen ekstraktlar birlestirilmis ve

filtrasyon igslemine kadar 4°C'de bir gece saklanmustir.
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3.2.4. Stevia Ekstraktinin Mikrofiltrasyonu

Stevia ekstraktinin mikrofiltrasyon denemeleri 0,22, 0,30, 0,38 ve 0,44 m/s g¢apraz akis
hizlarinda ve 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basing degerlerinde gerceklestirilmistir.
Mikrofiltrasyon islemi 6ncesi 4 °C’de saklanmis ana ekstrakt oda sicakligina getirilmis ve 3 L
ana ekstrakt sisteminin ¢0zelti tankina konmustur. Frekans regiilatorii istenen degere
ayarlanarak sistemin kararli hale gelmesi icin ekstrakt en az 30 dakika boyunca sistemde
sirkiile edilmistir. Capraz membran basinci igne vana vasitasiyla istenen gosterge basinci
degerine ayarlanmistir. Capraz membran akis hiz1 degerleri stevia ekstrakti icin de Olgiilerek
hesaplanmistir. Bu amagla belirli bir zamanda tank girisindeki boru ¢ikisindan toplanan
ekstraktin agirhigr 6l¢iilmiis ve ¢apraz membran akis hizlar1 3.2.2 Membran Su Gegirgenligi

Olciimii boliimiinde belirtilen sekilde hesaplanmustir.

Filtrasyon boyunca 5. dakika, 30. dakika, 1., 2., 3., 4., 5., 6., 7. ve 8. saatlerde belirli siirede
membrandan gegen permeatlar bir kap igerisinde toplanmis, agirliklart 61¢iilmiis, yogunluklari
1000 kg/m® olarak almarak permeat akilar1 3.2.2 Membran Su Gegirgenligi Olgiimii
boliimiinde belirtilen sekilde hesaplanmistir. Capraz membran basing degerlerinin
hesaplanmasi 3.2.2. Membran Su Gegirgenligi Olciimii béliimiinde verildigi sekilde

gergeklestirilmistir.

Zamana bagli alinan numunelerde suda ¢oziinlir kuru madde, renk ve bulaniklik dl¢timleri
yapilmistir. Bu numuneler daha sonra filtrasyon boyunca toplanan permeata eklenerek toplam
permeat (filtrat) elde edilmistir. Toplam mikrofiltrasyon performansinin belirlenmesi igin ana
ekstrakt ve filtrasyon sonunda elde edilen toplam filtratta da suda ¢oziinlir kuru madde, renk
ve bulaniklik analizleri gerceklestirilmistir. Ayrica numuneler buzdolabinda +4 derecede
saklanmis ve bu numunelerde toplam kuru madde, stevioside ve rebaudioside A analizleri de

yapilmistir.

Her filtrasyon denemesi sonrasi sistem yiiksek capraz akis hizlarinda basingsiz ve basinglh

olarak distile su ile defalarca temizlenmistir.
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3.2.5. Analizler

Stevia ana ekstraktinda, mikrofiltrasyon denemeleri sirasinda zamana bagli alinan 6rneklerde
ve toplam filtratta renk, berraklik, suda ¢oziiniir kuru madde analizleri yapilmis ve ayrica ana
ekstrakt ve toplam filtrate, toplam kuru madde, stevioside ve rebaudioside A igerikleri

acisindan da karakterize edilmistir.

3.2.5.1. Berrakhk

Stevia ana ekstrakt1 ve filtrasyon numunelerinin berraklik degerleri Agilent Cary 60 UV-Vis
spektrofotometre kullanilarak belirlenmistir. Stevia ekstraktlarinin berraklik 6l¢iimii genel
olarak 660 ve 670 nm degerlerinde belirlenmektedir (Chhaya, Mondal, vd., 2012; Meric vd.,
2019). Berraklik Ol¢iimii yapilacak dalga boyu (nm) degerinin belirlenmesi igin Once
numunelerin UV-goriiniir bolge spektrumlar: 400-800 nm dalga boyu araliginda, 1 nm tarama
aralig1 ve 4800 nm/dakika tarama hizinda 1 cm 151k yoluna sahip kuvars kiivet kullanilarak

Olclilmiistiir.

Bulaniklik 6lgtimleri spektrum taramalar sonucunda bulunan (Sekil 4.5) maksimum absorbans
degerine sahip dalga boyunda (670 nm) gergeklestirilmis ve her numuneden 3 6rnek alinarak
her 6rnek igin 3 defa absorbans degeri dl¢iimii yapilmistir. Olgiilen absorbans degerlerinin
ortalamasi bulunarak numunelerin yiizde transmitans degerleri (%T), %T = 100 x 10~4

denklemi ile hesaplanmistir (Martinez-Alvarado vd., 2017).

3.2.5.2. Renk
Stevia ana ekstrakt1 ve filtrasyon numunelerinin renk degerlerinin 6l¢iimii hem UV-goriiniir
bolge spektrofotometresi hem de spektrofotometrik Konica Minolta CM-5 renk 6lgiim cihazi

kullanilarak belirlenmistir.

3.2.5.2.1. UV-Gériiniir Bolge Spektrofotometresi ile Renk Ol¢iimii

Stevia ana ekstrakti ve filtrasyon numunelerinin renk degerleri Agilent Cary 60 UV-goriiniir
bolge spektrofotometresinde 420 nm dalga boyunda 1 cm 151k yoluna sahip kuvars kiivet
kullanilarak absorbans ol¢iimii yapilarak belirlenmistir. Her bir numuneden 3 6rnek alinmis
ve her 6rnek icin 3 absorbans degeri Ol¢limii gerceklestirilmistir. Absorbans degerlerinin

I’den yiiksek ¢iktig1 durumlarda, ana ekstrakt ve bu ekstrakt kullanilarak gergeklestirilen
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filtrasyon denemelerinden elde edilen tiim numuneler % oraninda distile su ile seyreltilerek

absorbans Olctimleri gerceklestirilmistir.

Mikrofiltrasyon isleminin renk giderme performansi absorbanstaki yiizde azalma cinsinden

asagidaki sekilde hesaplanmustir.

Aana ekstrakt — Anumune

Renkte % azalma = x 100 (10)

Aana ekstrakt

A: 420 nm dalga boyunda 6l¢iilen absorbans

3.2.5.2.2. Spektrofotometrik Renk Ol¢iim Cihaz ile Renk Ol¢iimii

Stevia ana ekstrakti ve filtrasyon numunelerinin L* (parlaklik), a* (kirmizi/yesil), b*
(sari/mavi), ¢* (kroma) ve h (doygunluk) degerleri Konica Minolta CM-5 kullanilarak
olgtilmistiir. CIE, Uluslararas1 Aydinlatma Komisyonu tarafindan gelistirilen bu sistemdeki

renk belirtecleri Sekil 3.7°de verilmistir.

L*=100 (white)

+b* (yellow)

-a* (green)

+a" (red)

-b* (blue)

L"=0 (black)

Sekil 3.7. CIELAB Renk Koordinat Sistemi
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3.2.5.3. Suda Coziiniir Kati Madde Miktari

Stevia ana ekstrakt1 ve filtrasyon numunelerinin suda ¢oziiniir madde miktarlari, numunelerin
refraktif indeks degerleri Abbe Refraktometresi kullanilarak oOlgiilmesi ile belirlenmistir.
Numunelerden pastor pipeti yardimi ile alinan berrak érnekler Abbe refraktometresinin 6l¢tim
haznesine bir film seklinde yayilmis ve refraktif indeksleri dlciilmiistir. Refraktif indeks

degerleri, °briks degerlerine ¢evrilerek suda ¢oziiniir katt madde miktarlari belirlenmistir.

3.2.5.4. Toplam Kuru Madde
Kurutulmus Stevia yapraklarinin kuru madde miktarlari AOAC (1990)’ye gore, stevia
ekstrakti ve mikrofiltrasyon numunelerinin toplam kuru madde igerikleri ise Arslan Kulcan &

Karhan (2021) tarafindan belirtilen yontem modifiye edilerek belirlenmistir.

Ogiitiilmiis stevia yapraklaridan 3 paralel olacak sekilde dnceden daras1 alinmis kuru madde
analiz kaplarma 1’er gram alinmis ve 105 °C’ye ayarli etiivde sabit tartima gelene kadar

bekletilmistir.

Oda sicakligina getirilmis ana ekstrakt ve toplam filtrat numunelerinden ise 3’er paralel
olacak sekilde 25 mL’ser alinarak dnceden darasi alinmis kuru madde kaplarina konmustur.
Orneklerde kaynamanm &nlenmesi igin, kaplar &ncelikle 90°C’ye ayarlanmis etiive
yerlestirilmistir. Suyun biiyiik bir kism1 buharlasip 6rnekler film haline geldigi zaman etiiv

sicakligr 105 °C’ye ¢ikartilmis ve 105 °C’de bekletilmistir.

Belirli zaman araliklarinda kaplar, 105 °C’den alinarak desikator i¢inde oda sicakligina
sogutulmus ve agirliklar: Sl¢iilmiistiir. Bu isleme, drnekler sabit tartima ulasana kadar devam

edilmistir.
Stevia yapraginin % kuru madde igerigi:

S

mg—m
% Kuru madde = m—d x 100 (11)

formiila ile

mg: Ogiitiilmiis yaprak ve kabin toplam son agirligi (g)
mg: Kap dara (g)
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m,y: Ogiitiilmiis yapragin baslangig agirligi (g)

Ana ekstrakt ve toplam filtrat kuru madde icerikleri ise:

me —m
Kuru madde miktari (g/L) = % (12)
n

formiilii ile hesaplanmistir.

mg: Ornek ve kabin toplam son agirligi (g)
mg: Kap dara (Q)

V,,: Ornek hacmi (L)

3.2.5.5. Yiiksek Performansh Sivi Kromatografisi (HPLC) Yontemi

Stevia yapraklarinin, ana ekstraktlarin ve mikrofiltrasyon iglemleri sonucu elde edilen toplam
filtratlarin stevioside ve rebaudioside A igerikleri yliksek performansli sivi kromatografisi
(HPLC) kullanilarak JECFA’nin 10 No’lu monografinda (JECFA, 2010) belirtildigi sekilde

belirlenmistir.

Ogiitiilmiis stevia yapraklarinin stevioside ve rebaudioside A igeriklerinin belirlenmesi igin
glikozitler, yapraktan asetonitril-su (30:70, v/v) karisimi ile ekstrakte edilmistir. Bu amagla
beher igerisine 50 mg 6giitiilmiis yaprak tartilmis ve {izerine 50 mL asetonitril-su (30:70, v/v)
su karisimi eklenerek manyetik karistiricida 5 dakika boyunca karistirilmistir. Elde edilen
ekstrakt 0,45 um'lik naylon siringa ucu filtreden gegirilerek bir vial igerisine alinmistir. Bu

islem 3 paralel olarak gerceklestirilmistir.

Stevia ana ekstrakt ve mikrofiltrasyon numuneleri ise oda sicakligina getirildikten sonra 0,45
um'lik naylon filtrelerden gegirilerek viallere alinmistir. Naylon filtrelerden gecirilen her bir
numuneden, 50 pL numune yeni viallere alinmig ve {izerlerine 1200 pL asetonitril-su (30:70,
v/v) karisimi eklenerek seyreltme yapilmistir. Vial kapaklari kapatildiktan sonra karigimlar

iyice ¢alkalanarak karigtirilmistir.

Steviol glikozit analizi, Capcell pak C18 (5 um, 250 x 4.6 mm, MGII 100 A, Ea) kolonu ve
fotodiyot dizisi (PDA) dedektor ile donatilmis Shimadzu Prominence-i LC-2030C 3D Plus,
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yiiksek performans sivi kromatografisi (HPLC) cihazi kullanilarak gergeklestirilmistir.
Hareketli faz olarak 1 mL/dakika akis hizina sahip asetonitril:10 mmol/L. sodyum tamponu
(32:68, v/v; pH 2.61) kullanilmistir. Kullanilan mobil fazin (asetonitril:20 mmol/L sodyum
tamponu, 32:68, v/v) hazirlanmasi igin, 2,652 gram sodyum dihidrojen fosfat dihidrat belli
miktar distile suda ¢6ziilmiis ve 1,156 mL fosforik asit % 85 eklendikten sonra olusturulan
cozelti tizerine ultra saf su eklenerek 3400 mL'ye tamamlanmistir. 1600 mL asetonitril
eklenmesi ile elde edilen 5000 mL mobil faz, pH 6l¢timii yapildiktan sonra gazinin alinmasi
amactyla 10 dk boyunca ultrasonik banyoda tutulmustur. Analizler i¢in kolon sicakligi 40
°C’ye ayarlanmis, enjeksiyon hacmi 5 pL olarak secilmis ve her drnekten 3 enjeksiyon

yapilmistir. Analizler 210 nm dalga boyunda gergeklestirilmistir.

Steviol glikozitlerin tanimlanmasi igin rebaudioside A, B, C, D ve F, stevioside, dulcoside A,
rubusoside ve steviolbioside olmak iizere 9 steviol glikoziti igeren standart steviol glikozit
karisimi, rebaudioside A ve stevioside miktar tayini icin ise 1000 mg/L derisime sahip

rebaudioside A ve stevioside standart ¢ozeltileri kullanilmstir.

Stevia yapraklarinin rebaudioside A ve stevioside igerikleri JECFA’nin 10 No’lu
monografinda (JECFA, 2010) belirtildigi sekilde asagidaki formiiller kullanilarak

hesaplanmustir.

Wl [A
% Rebaudioside A = [WR] x [A—l] x 100 (13)
R

W. A
% Stevioside = [WS] X [A—Z] x 100 (14)
s

Stevia ana ektraktlarinin ve mikrofiltrasyon islemleri sonucu toplanan toplam permeat
numunlerinin rebaudioside A ve stevioside derigimleri ise JECFA 10 No’lu monografta
(JECFA, 2010) belirtilen hesaplama  modifiye edilerek asagida belirtildigi sekilde

hesaplanmustir.

A
Wy X —1]
L. ) R [AR 1250
g\ — 15
Rebaudioside A (L) 7 X 0 X 1000 (15)
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Ws X [ﬁ—ﬂ 1250

16
- = x 1000 (16)

Stevioside (%) =

Wy : Cihaza enjekte edilen 5 pL rebaudioside A standart ¢ozeltisindeki kuru temelde
hesaplanan rebaudioside A miktar1 (mg),

Ws: Cihaza enjekte edilen 5 uL stevioside standart ¢ozeltisindeki kuru temelde hesaplanan
stevioside miktar1 (mg),

W: Cihaza enjekte edilen 5 uL 6rnek ¢ozeltisindeki kuru temelde hesaplanan yaprak miktari
(mg),

A;: Ornegin HPLC kromatogramindaki rebaudioside A pikinin alani

A, Ornegin HPLC kromatogramindaki stevioside pikinin alani

Ag: Rebaudioside A standart ¢ozeltisinin HPLC kromatogramindaki pik alani

Ag: Stevioside standart ¢ozeltisinin HPLC kromatogramindaki pik alant

V. Enjeksiyon hacmi (5 uL)

Rebaudioside A ve stevioside’in mikrofiltrasyon islemlerindeki tutulma yiizdeleri ise,

C1 - Cz
Gy

% Tutulma = ( ) x 100 (17)

C, : Stevia ana ekstratindaki rebaudioside A/stevioside derigimi (g/L),
C,: Permeattaki rebaudioside A/stevioside derisimi (g/L)

seklinde hesaplanmistir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Seramik Tiibiiller Mikrofiltrasyon Membranlarinin Temiz Su Akilarmmin
Belirlenmesi

Bir membranin temiz su gegirgenlik akisinin belirlenmesi, membran ayirma islemindeki
performansinin degerlendirilmesinde 6nemli rol oynar. Membranin temiz su gegirgenligi,
membranla gerceklestirilen ve su bazli akimlara uygulanan ayirma islemlerinde elde
edilebilecek en yiiksek akiya esit olup permeat akisi degeriyle karsilastirilarak membran
tikanma diizeyi belirlenebilmektedir. Stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonu dncesinde tiibiiler
Al,03 membranlarinin temiz su akilari, 3.2.2 Membran Su Gegirgenligi Ol¢iimii boliimiinde
belirtildigi sekilde, ¢esitli ¢apraz akis hizlarinda (CFV) ve ¢apraz membran basinglarinda
(TMP) olgiilerek belirlenmistir.

Membranlarin temiz su akilarinin stabilitesi, bir Al2O3 mikrofiltrasyon membrani ile 0,30 m/s
capraz akis hizinda ve 1, 2, 3 ve 4 capraz membran basinglarinda temiz su akilarinin 300
dakika boyunca takibi ile belirlenmistir (Sekil 4.1). Belirtilen ¢apraz akis hizinda, uygulanan

tiim ¢apraz membran basinglarinda temiz su akilarinin stabil oldugu gézlenmistir.
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£
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E 200 W3 bar
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Sekil 4.1. Tiibiiler Al,03 MF membraninin 0,30 m/s akis hiz1 ve 1, 2, 3, 4 bar basin¢larinda
zamana bagl su gegirgenligi akilari
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Calismada ayrica, tiibliler Al,O3 membranlarin, farkli ¢apraz akis hizlarinda ve capraz
membran basinglarindaki temiz su akilar1 da incelenmistir. Bu amagla 5 farkli capraz akis hizi
(0,07, 0,22, 0,30, 0,38 ve 0,44 m/s) ve 4 farkli TMP degeri (1, 2, 3 ve 4 bar) se¢ilmis ve bu

kosullarda tiibiiler AI,03 MF membranlarinin temiz su gecirgenlik akilar1 belirlenmistir.

Seramik tiibiiler membranlarin farkli ¢capraz hizlari ve ¢apraz membran basinglarindaki temiz
su akilar1 Sekil 4.2°de gosterilmistir. 0,07 m/s'lik ¢apraz akis hizinda, 1, 2, 3 ve 4 bar ¢apraz
membran basinglari igin su akilar1 sirasiyla yaklasik 98, 294, 482 ve 658 L/m?-sa olarak
bulunmustur. 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda 1, 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda
temiz su akilar sirasiyla yaklasik 89, 266, 449 ve 610 L/m?-sa olarak Slciilmiisken; 0,30 m/s
capraz akis hizinda yaklasik 87, 259, 433 ve 583 L/m?-sa olarak belirlenmistir. Capraz akis
hiz1 0,38 m/s'ye ¢ikarildiginda ise 1, 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinglari i¢in temiz su
akilar1 sirastyla 83, 254, 431 ve 575 L/m?-sa olarak bulunmustur. Capraz akis hizinin biraz
daha yiikseltilerek 0,44 m/s'ye ¢ikarilmasi sonucu 1, 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglari
icin temiz su akilar1 sirastyla 86, 238, 413 ve 553 L/ m?-sa civarinda olmustur. Calismada en
yiiksek temiz su gegirgenlik akis1 0,07 m/s ¢apraz akis hizinda 4 barda goriilmiisken en diisiik

temiz su akisi 0,38 m/s akis hizinda ve 1 bar ¢apraz membran basincinda bulunmustur.

700
L 2
3 600 Q
E 500
S 3
7 400 EN
% 40,07 m/s
= 300 a M0,22 m/s
= % 0,38 m/s
100 | 0,44 m/s
0
0 1 2 3 4 5

Capraz membran basinci (bar)

Sekil 4.2. Tiibiiler Al203 MF membranlarinin 0,07, 0,22, 0,30, 0,38 ve 0,44 m/s'lik ¢apraz
akis hizlarinda ve 1, 2, 3 ve 4 capraz membran basing¢larindaki temiz su gegirgenlik akilari

49



Membranlarin temiz su gecirgenlik akilart degerlendirildiginde, tiim ¢apraz membran
akiglarinda olmasi beklendigi gibi, itici giiciin (¢apraz membran basincinin) artmastyla temiz
su akilarinin 6nemi Olglide arttig1 tespit edilmistir (Tablo 4.1). Aymi ¢apraz membran
basinglarinda farkli ¢apraz akis hizlarinda ise birbirine benzer temiz su akilar1 elde edilmis
olup genel olarak ¢apraz akiginin artisiyla temiz su akilarinda ¢ok az da olsa diisme oldugu

gorilmistir.

Tablo 4.1. Farkli ¢apraz akis hizlar1 ve ¢apraz membran basinglarinda tiibiiler A0z MF
membranlarinin temiz su gegirgenlik akilari

0,07 m/s 0,22 m/s 0,30 m/s 0,38 m/s 0,44 m/s
1 bar 98 +15 89+ 7 87+8 83+ 11 86+ 7
2 bar 294 £37 266 7 25917 254 +£26 238 + 31
3 bar 482 +£41 449 + 23 433 £41 431 £48 413 £ 60
4 bar 658 +£47 610 £40 583 +£42 575+75 553 +£59

4.2. Seramik Tiibiiler Membranlar Kullanilarak Stevia Ekstraktimin Mikrofiltrasyonu

Stevia ekstraktlarinin seramik tiibiiler mikrofiltrasyon membranlart ile berraklastiriimasi
ve/veya renk giderimi islemleri farkli ¢apraz akis hizlarinda (0,22, 0,30, 0,38 ve 0,44 m/s) ve
capraz membran basinglari (2, 3 ve 4 bar) altinda 3.2.4. Stevia Ekstraktinin Mikrofiltrasyonu
boliimiinde aciklandig1 gibi gerceklestirilmistir. Calismada temiz su gecirgenlik akisi
Olciimlerinin gergeklestirildigi 0,07 m/s’lik ¢apraz akis hizi ve 1 bar ¢apraz membran basinci
kosullar stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonu i¢in denenmis olup gozlenen baslangic permeat
akilarinin diisiik olmas1 sebebiyle, bu kosullarda MF denemesine devam edilmemistir. Ayrica
1 bar gapraz membran basing degerlerinde gozlenen temiz su akilarinin diisiik olusu sebebiyle

bu caligmada stevia ekstrakti mikrofiltrasyon denemeleri 1 barda gerceklestirilmemistir.
Stevia ekstraktinin tiibiiler A1,03 membrani kullanilarak 0,38 m/s gapraz akis1 ve 3 bar ¢apraz

membran basincinda mikrofiltrasyonu sirasinda zamana bagli toplanan numunelerin goérseli

Sekil 4.3°de 6rnek olarak verilmistir.
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1. 2. 3. 4. 5. 6. 7. 8. 9. i L2

Sekil 4.3. Tibiiler Al,03 membran ile 0,38 m/s capraz akisinda ve 3 bar capraz membran
basincinda gergeklestirilen MF denemesinde zamana bagli toplanan numuneler: Ana Ekstrakt,
2. Sistemden alinan ilk numune, 3. Sise 5.dk’da, 4. Sise 30. dk, 5. Sise 60. dk, 6. Sise 120. dk;
7. Sise 180. dk; 8. Sise 240. dk, 9. Sise 300. dk, 10. Sise 360. dk, 11. Sise 420. dk, ve 12. Sise
480. dk toplanan numuneler

Stevia ekstraktinin tiibiiler Al,O3 membranlar1 kullanilarak 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3
ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon ile berraklastirilmast
ve/veya renk giderilmesi islemleri sirasinda permeat akisinin zamanla degisimi Sekil 4.4’de
gosterilmistir. 2 bar TMP’de permeat akisi ilk 5 dakika sonrasinda 31,5 L/m?-sa olarak
dl¢iilmiis ve 8 saatlik filtrasyon sonunda akimin 6,6 L/m?-sa'ya diistiigii goriilmiistiir. 3 bar
TMP'de ise 5. dakikada 33,5 L/m?-sa olan aki, filtrasyon sonunda 4,8 L/m?sa degerine
diismiistiir. TMP’nin 4 bar’a ¢ikarilmasi ile 5. dakikada Olgiilen permeat akis1 26,1 L/m?-sa
olmus ve filtrasyon sonunda da 5,4 L/m?-sa degerine kadar gerilemistir. 0,22 m/s capraz akis
hiz1 degerinde 2, 3, ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda 5. dakika sonunda Olglilen
baslangic permeat aki degerleri arasinda onemli bir fark gozlenmemis olup, tiim basing
degerlerinde 8 saatlik mikrofiltrasyon islemi sonucunda permeat akilari benzer degerlere
dismistiir. Sekil 4.4’ten anlasilacag: iizere filtrasyon islemlerinin ilk 30 dakikasi sonunda
permeat akilarinda ciddi bir diisiis goriilmiis, bu diisiis zamanla azalarak 3 saat sonunda akilar

neredeyse sabit degerlere ulagsmustir.
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Sekil 4.4. 0,22 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
permeat akisinin zamana bagli degisimi

Bu calismada, seramik membranlarla gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinin stevia
ekstraktinin berraklastirilmas:t ve/veya renk giderilmesindeki performanslari hem zamana
bagli toplanan permeat akilarinin berraklik ve renk degerleri ile suda ¢Oziiniir madde
iceriklerinin filtrasyon siliresince zamana bagl olarak takip edilmesiyle, hem de kullanilan
ekstraktlarin (ana ekstrakt) ve filtrasyon denemelerinde toplanan toplam permeatlarin
berraklik ve renk degerlerinin ve suda ¢o6ziiniir madde, toplam kati madde, stevioside ve
rebaudioside A iceriklerinin dlgiilmesi ile belirlenmistir. Orneklerin berraklik ve renk
degerlerinin Ol¢limiinlin yapilacagr dalga boylar1 bilimsel literatiirde gergeklestirilen
calismalar géze alinarak belirlenmis ve ayrica stevia ekstraktinin ultraviyole-goriiniir bolge
spektrumu Olgililerek dogrulanmistir. Bilimsel literatiirde stevia ekstraktinin berraklik
degerleri, 6rnegin 660 nm veya 670 nm dalga boyundaki absorbans degerleri dlgiilerek bu
dalga boyundaki 15181 gecirme yiizdesi ile hesaplanmistir (Chhaya, Mondal, vd., 2012). Renk
Ol¢iimii i¢in Ornegin 420 nm dalga boyundaki absorbans degerleri Glgiilmiistiir (Chhaya,
Mondal, vd., 2012). Sekil 4.5’de stevia ekstraktinin ultraviyole-goriiniir bolge spektrumu
verilmistir. Sekil 4.5’den gorildiigii lizere stevia ekstraktinin goriinlir bolgede maksimum
absorpsiyon yaptig1 dalga boyu 670 nm olup yiizde transmitans degerleri bu dalga boyunda

absorbans Ol¢timii ile hesaplanmaistir.
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Sekil 4.5. Stevia ekstraktinin ultraviyole-goriiniir bolge spektrumu

Capraz akis hizinin 0,22 m/s ve ¢apraz membran basinct degerlerinin 2, 3 ve 4 bar oldugu
kosullarda gergeklestirilen MF islemlerinde zamana bagli olarak toplanan permeat
numunelerinin  berraklik degerleri Sekil 4.6’da gOsterilmistir. Ana ekstraktin yiizde
transmitans degerlerine bakildiginda % 27 - % 43 berrakliga sahip oldugu belirlenmis ve
mikrofiltrasyon ile yilizde transmitans degerlerinin, filtrasyonun ilk 5. dakikasinda % 90’in
tizerine ¢iktig1 goriilmistiir (Sekil 4.6). Capraz membran basincinin 2 bar oldugu durumda 5.
dakika sonunda alinan numunenin yiizde transmitans degeri ~ % 91, 8 saat sonunda alinan
numunenin yiizde transmitans degerinin ise ~ % 80 oldugu tespit edilmistir. 3 bar ¢apraz akis
hizinda ilk 5 dakika sonunda numunede % 94 transmitans goriiliirken, filtrasyon sonundaki
yiizde transmitans ~ % 82 olmustur. Calismada segilen en yiiksek membran ¢apraz basinci
olan 4 barda ise 5. dakika sonu ~ % 94 yiizde transmitans degerine sahip numune elde
edilirken filtrasyon siiresince alinan numunelerin yiizde transmitans degerleri % 91 - 92
civarinda seyredip, filtrasyon sonunda alinan numunede ~ % 93 olarak 6l¢iilmiistiir. Capraz
membran basincinin artiginin, filtrasyon isleminin baslangicinda % transmitans {izerine
etkisinin olmadig: fakat filtrasyon devam ettik¢e daha yiiksek ¢apraz membran basinglarinda
elde edilen numunelerin transmitans yiizdelerinin dolayis1 ile berraklik degerlerinin daha
yiiksek oldugu goriilmistiir. Belirlenen yiizde transmitans oranlart arasinda en iyi
berraklagtirma performansi 4 barda gercgeklestirilen mikrofiltrasyonda elde edilmistir. Reis ve
digerleri (2009), 0,05, 0,1 ve 0,2 pm seramik membranlar kullanarak, 4,84 m/s ¢apraz akis
hizinda 2, 4 ve 6 barda gergeklestirdikleri stevia ekstraktinin berraklastirilmas: {iizerine
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calismada, 0,2 pm gbézenek boyutlu membran ile elde ettikleri % berraklastirma degerlerinin
0,05 ve 0,1 um gozenek boyutlarina sahip membranlarla elde edilen degerlerden biraz diisiik

oldugunu ve % berraklastirma degerlerinin capraz membran basincinin artisiyla arttigini

bildirmislerdir.
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Sekil 4.6. 0,22 m/s capraz akis hizinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde zamana
bagli alinan permeat numunelerinin yiizde transmitans degerleri

Sekil 4.7°de 0,22 m/s capraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinglarinda
gerceklestirilen mikrofiltrasyon isleminde ana ekstrakt ve filtrasyon boyunca zamana baglh
aliman permeat numunelerinin 420 nm’de Ol¢iilen absorbans degerleriyle hesaplanan renkte
yizde azalma degerleri verilmistir. 0,22 m/s c¢apraz akis hizinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerinde, 2 barda 5. dakikada ~ % 53 olan renkte % azalma degeri
filtrasyon sonunda % 35’e, 3 barda ise 5. dakikada ~ % 61 olan renkte % azalma degeri
filtrasyon sonunda % 50’ye diismiistiir. Bu iki ¢apraz akis hizinda, renkteki yiizde azalma
degerlerinin filtrasyon siiresince diistiigli dolayisiyla membranlarin pigmentleri tutma
kapasitesinin azaldig1 goriilmiistiir. Capraz membran basincinin 4 bar oldugu kosulda ise
bunun tam tersine 5. dakikada gozlenen renkte ylizde azalmanin (~ % 65) filtrasyonun 30.
dakikasinda ~ % 70’e ¢iktig1 ve filtrasyon siiresince hemen hemen sabit kaldig1 gériilmiistiir.
Bu calismada, 0,22 m/s capraz akis hizinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon iglemlerinde
capraz membran basincinin artmasi, renkte gozlenen yiizde azalma degerlerinin artist ile
sonuglanmis olup basing artisinin daha yiliksek oranda pigment ayrimi sagladigi tespit

edilmistir. Benzer durum Reis vd. (2010) tarafindan belirlenmis olup yiiksek basincin
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membran yiizeyinde biriken jel tabakasmnin daha fazla sikismasina sebep oldugu ve sonug

olarak yiiksek basincin daha iyi bir pigment ayrimi sagladigi seklinde yorumlanmustir.
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Sekil 4.7. 0,22 m/s capraz akis hizinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde zamana
bagli alinan permeat numunelerinin renk degerlerinde gézlenen yiizde azalma

Bu ¢alismada, uygulanan mikrofiltrasyon islemlerinin stevia ekstraktinin renginin agilmasi
tizerine etkileri, ana ekstrakt ve zamana bagli alinan permeat Orneklerinin rengin farkl
belirtegleri olan L*, a*, b*, ¢* ve h degerlerinin 6l¢iilmesi ile de belirlenmistir. Ana stevia
ekstraktinin ve 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basin¢larinda
gerceklestirilen MF islemlerinde zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, c¢*, h

degerleri sirasiyla Sekil 4.8, 4.9 ve 4.10°da gosterilmistir.

Sekil 4.8, 4.9 ve 4.10°da verilen grafikler incelendiginde ana stevia ekstraktlarinin beyaza
yakinlik durumunu ifade eden L* degerlerinin 76 - 78 oldugu ve tiim basinglarda ilk 5.
dakikada almman permeat oOrneklerinin L* degerlerinin 93 ve iizeri olarak bulundugu
goriilmektedir. 2 bar ve 3 barda gergeklestirilen MF islemlerinde 5. dakikadan sonra alinan
permeat numunelerinin L* degerlerinde ¢ok az da olsa azalma goriilmiis, 4 barda ise L*
degerlerinin 94 - 95 civarinda sabit kaldigi goriilmiistiir. Filtrasyon denemeleri sirasinda
permeat akiminin zamana bagl takip edilen L* degerleri, mikrofiltrasyon islemi sonucu stevia
ekstraktinin renginin beyaza dogru yaklastigin1 gostermistir. Ayn1 hizda ve 2, 3, 4 ¢apraz
membran basinglarinda gergeklestirilen MF iglemleri sonucu L* degerlerinde ciddi bir fark
goriilmemesine ragmen, filtrasyon sonundaki degerler karsilastirildiginda, en iyi performansin

4 barda oldugu gorilmiistiir.
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Sekil 4.8. Stevia ana ekstraktinin ve 0,22 m/s, 2 bar c¢apraz membran basincinda
gergeklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, c*, h
degerleri

Ana ekstrakt ve 2, 3 ve 4 bar ¢apraz akis hizlarinda zamana bagli olarak toplanan permeat
numunelerinin a* degerleri incelendiginde, ana ekstraktlarin ~ 5.13 - 6.27 aralifinda pozitif
olan a* degerlerinin filtrasyon islemleri ile negatif degerlere donistigi gozlenmistir. a*
degerinin pozitif olusu kirmizi, negatif olusu yesil rengi ifade etmekte olup Al203
mikrofiltrasyon membranlarinin stevia ekstraktinin renginde kirmiziliga sebep olan
pigmentleri tutarak ekstraktin yesil renginin renginin 6n plana ¢ikmasma sebep oldugu
belirlenmistir. Capraz membran basincinin artmasi ile ekstraktlarin a* degerlerinin mutlak
degerlerinin arttig1 goriilmiis ve bu, basing artisinin daha fazla miktarda kirmizi renk veren

pigmentlerin ayrilmasina sebep oldugunu gostermistir.

Rengin b* komponenti mavilik ve sarilik belirteci olup, -b* degerleri mavi rengi, +b*
degerleri ise sar1 rengi belirtmektedir. Ana stevia ekstraktlarin *b degerleri ~ 63 - 66
civarinda olup ekstraktlarin sar1 renge katki saglayan pigmentleri de igerdigini gostermektedir.
2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda MF denemelerinin ilk 5. dakikasinda permeat
akimlarinin b* degerleri sirasiyla 18, 37 ve 34 olarak Ol¢iilmistiir. 2 barda ilk 5 dakika
sonunda 18 olarak 6lgiilen b* degeri filtrasyon siiresince yavas yavas artarak 8 saat sonunda
34’e ulasmistir. Benzer bir artis egilimi 3 bar ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen MF
denemesinde de gbzlenmis, 5. dakikada 37 olarak belirlenen b* degeri, 8 saat sonunda 44
olarak Ol¢iilmiistiir. Capraz membran basincit 4 iken b* degeri 31 - 34 araliginda sabit
kalmistir. Ana ekstraktlarin b* degerlerinin MF sonucu diigmesi ekstraktlardan sar1 renk veren

pigmentlerin de belli 6l¢iide ayrildigini isaret etmektedir.
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Ana stevia ekstraktlarinin ¢* (kroma) degerleri ~ 63 - 66 olup ilk 5. dakikada alinan permeat
akimlarinin c¢* degerleri 2 barda 18, 3 barda 37 ve 4 barda 35 olarak 6l¢iilmiis olup, 8 saat
sonunda alinan permeat drneklerinde ise bu degerler sirasiyla 34, 45 ve 32 olarak bulunmstur.
Elde edilen bu veriler, MF islemleri sonucu stevia ekstraktinin kroma degerlerinin diistiigiinii

gostermistir.
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Sekil 4.9. Stevia ana ekstraktinin ve 0,22 m/s, 3 bar capraz membran basincinda
gergeklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri

Ana stevia ekstraktlarinin ve mikrofiltrasyon islemleri sirasinda zamana bagli alinan permeat
orneklerinin doygunluk (h) degerleri (Sekil 4.8, 4.9 ve 4.10) incelendiginde ise ana stevia
ekstraktlarinin h degerlerinin 85 oldugu ve mikrofiltrasyon islemleri sonucunda bu degerlerin

arttirdig gorillmiistiir.
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Sekil 4.10. Stevia ana ekstraktinin ve 0,22 m/s, 4 bar c¢apraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri
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Reis vd. (2009) 0,05, 0,1 ve 0,2 um gozenek boyutlu ii¢ ayri seramik membran ile
gerceklestirdikleri filtrasyon calismasinda 4,84 m/s capraz akis hizinda 2, 4 ve 6 bar capraz
membran basinglarinda bu membranlarin stevia ekstraktindan zamana bagl renk giderme
performanslarin1 da incelemislerdir. 2 barda gercgeklestirilen filtrasyonun ilk 5 dakikasinda,
renkte ~ % 60 - 65 azalma g6zlenmis, bu deger filtrasyon sonunda ~ % 70’lere ulagsmustir.
4 barda ise filtrasyonun ilk 5 dakikasi sonunda yaklasik % 88 renk giderme saglanmis, bu
oran filtrasyon sonunda biraz artarak ~ % 92 seviyelerine ulasmistir. 4 bar ve 6 barda elde
edilen renk giderme yiizdeleri birbirine benzer olarak bulunmus ve 6 barda ilk 5. dakika ve
filtrasyon sonu renk giderme ylizdeleri sirastyla ~ % 76 ve ~ % 95 olarak tespit edilmistir.
Arastirmacilar renk giderme yiizdesinin ¢apraz membran artigi ile arttifini ifade etmislerdir.
Yapilan bu ¢alismada, 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen MF denemeleri sonucu,
Reis vd. (2009) tarafindan ¢ok daha yiiksek capraz akis hizinda gergeklestirilen ¢alismada

elde edilen renk giderme verimlerinden daha yiiksek renk giderme yiizdelerine ulagilmistir.

Mikrofiltrasyon islemlerinin stevia ekstraktlarinin suda ¢oziiniir kuru madde igeriklerine
etkisi, ana ekstrakt ve permeat numunelerinin refraktif indeks degerleri olgiilerek °briks
degerlerine ¢evrilmesi ile belirlenmistir. Tiim mikrofiltrasyon denemeleri i¢in hazirlanan ana
ekstraktlarin % 1,1 - 1,3 °briks degerlerinde suda ¢6ziiniir kuru madde igerdigi belirlenmistir.
Reis vd. (2009) tarafindan elde edilen stevia ekstrakti1 % 4.0 °briks degerinde olup, bu deger,
bu ¢alismadaki ana stevia ekstraktlarinin °briks degerlerinden daha yiiksektir. Bunun sebebi
aragtirmacilarin stevia ekstraktini (% 10 yaprak/su oraninda) bu ¢alismada belirtilen yaprak/su
oranindan (2,36 g/100 mL) daha yiiksek bir oranda hazirlayarak gergeklestirmesinden

kaynaklanmaktadir.

Sekil 4.11, 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda gerceklestirilen MF iglemleri boyunca zamana bagl
alman permeat Orneklerinin °briks degerlerini gostermektedir. Baslangigta ana stevia
ekstraktinin ~ % 1,3 olan °briks degeri, 2 barda gerceklestirilen mikrofiltrasyon sonunda ~ %
0,9’a diismiistiir. °Briks degeri, ¢apraz membran basincinin 3 bar oldugu durumda MF islemi
ile ~ % 1,2°den % 0,8’e; 4 bar oldugu durumda ise ~ % 1,2°den ~ % 0,7’ye diigmiistiir. Bu
durum, tiibiiler Al20O3 membranlar1 kullanilarak gergeklestirilen mikrofiltrasyon islemlerinin

stevia ekstraktlarindaki suda ¢6ziinmiis maddelerin ayrilmasini da sagladigini géstermektedir.
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Sekil 4.11. 0,22 m/s gapraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin °briks degerleri

Bu tez ¢alismasinda seramik membranlar ile gerceklestirilen mikrofiltrasyon islemlerinin
genel performanslari her bir filtrasyon isleminde elde edilen tiim permeat numunelerinin bir
araya toplanmasi ve bu toplam permeat numunelerinin % transmitans ve renk degerlerinin,
toplam suda ¢oziiniir kati madde, toplam kati madde, stevioside ve rebaudioside A

igeriklerinin analiz edilmesi ile de degerlendirilmistir.

Tablo 4.2’de seramik MF membranlarinin 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda ve 2, 3 ve 4 barda
gerceklestirilen stevia ekstraktinin berraklastirilmasi ve/veya renk giderilmesi islemindeki
genel performanslart verilmistir. % Transmitans degerleri incelendiginde, 2 bar gapraz
membran basincinda, baslangigta % 43,02 % transmitans degerine sahip olan ana ekstraktin,
mikrofiltrasyonu sonucu % transmitans degeri % 83,75’e yiikselmistir. 3 bar basingta
gerceklestirilen MF islemi i¢in hazirlanan stevia ekstrakti % 39,85 transmitansa sahip olup,
mikrofiltrasyon islemi sonucunda % 73,62 transmitans degerine ulagsmistir. Stevia ekstraktinin
baslangi¢ % transmitans1 % 27,11 olup 4 bar ¢apraz akis hizindaki MF ile bu % transmitans
degeri % 92,38’¢ ulasmistir. Yiizde transmitans degerlerindeki yilizde artis oranlari
hesaplandiginda; 2, 3 ve 4 bar i¢in sirasiyla % 95, 85 ve 241 oraninda artis gorilmiistir.
Ozellikle 4 bar basingta ana ekstraktin % transmitans degeri diger basinglarda kullanilmak
i¢cin hazirlanan ekstrakttan daha diisiik (yani bu ekstraktin digerlerine goére daha bulanik)
olmasina ragmen, 4 barda MF isleminin ¢ok daha yiiksek diizeyde berraklastirma sagladigi
gorilmiistiir.
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420 nm dalga boyunda gergeklestirilen absorbans okuma ile 6l¢iilen renk degerlerinde MF
islemleri ile renk giderme yiizdeleri incelendiginde, 2 ve 3 bar ¢capraz membran basinglarinda
gerceklestirilen MF islemlerinde ekstraktin renginin sirasiyla ~ % 44 ve 45 oraninda
azaltildigi, 4 barda ise renk giderme yiizdesinin ~ % 68 oldugu goriilmiistiir. Tiim basinglarda
gerceklestirilen MF islemlerinde ekstraktlarin L* degerleri artmis, a* degerleri azalarak
negatif degerlere ulasmis ve b* degerlerinde de azalma goriilmiistiir. Bu sonuglar MF ile
ekstraktlarin beyazliklariin arttigini, renkteki kirmiziligin azalip yesil rengin 6ne ¢iktigini ve
sarihigin azaldigimi gostermektedir. Kroma (c*), rengin griye veya saf renge ne kadar
uzaklikta oldugunu gosteren ve rengin saflik oranin1 ifade eden deger olarak
tanimlanmaktadir. h, doygunluk degeri ise rengin yogunlugunu ifade eden ve rengin
parlakligina orantili olarak degisen bir renk degeri olarak bilinmektedir. Tiim filtrasyonlarda
stevia bitkisinin ana ekstraktinda, c* degeri ile ifade edilen renk karistmininin yiiksek oldugu
belirlenmis ve filtrasyon sonrasinda bu renk fazlaligmin azaldigr gorilmistiir. Yine tim
filtrasyonlarda, ana ekstraktta 85 — 86 olan doygunluk degerlerininin, filtrasyon sonrasi 92 —
103 degerlerinde oldugu goriilmiis ve parlaklik ile orantili olarak degistigi gézlenmistir. c* ve
h degerlerinin tiim filtrasyon sonrasinda neredeyse ayni degerlerde oldugu belirlenmesi

nedeniyle genel performans degerlendirme tablolarinda yer verilmemistir.

Ana ekstraktlarin ve toplam permeatlarin suda ¢oziiniir katt madde miktarlarindaki degisim
incelendiginde suda ¢Oziinlir kati madde miktarlarinda 2, 3 ve 4 bar c¢apraz membran
basinglar1 i¢in sirasiyla yaklasik % 28, 35 ve 23 oranlarinda azalma goriilmiistiir. Benzer
sekilde capraz membran basing degerlerinin ekstraktlarin toplam kati madde miktarlarinda
sebep oldugu yiizde degisim incelendiginde, 2, 3 ve 4 bar basinglarda toplam kati madde
miktarinda sirastyla yaklasik % 18, 22 ve 29 giderim saglanmistir.

MF membranlarinin 0,22 m/s c¢apraz akis hizinda ve 2, 3 ve 4 bar basinglarinda genel
performanslari incelendiginde % transmitans degerlerinin, renkte ve toplam kuru madde
iceriklerindeki ylizde azalma oranlarmin benzer sekilde degistigi gozlenmistir. 2 ve 3 bar
capraz membran basinci degerlerinde gergeklestirilen MF islemlerinde bu degerler birbirine
benzer olarak bulunmustur. 4 barda gergeklestirilen MF isleminde elde edilen % transmitans
degerlerinin, renkte ve toplam kati madde igeriklerindeki yiizde azalma oranlarinin 2 ve 3
barda gerceklestirilen islemlerdeki elde edilenlerden daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Elde

edilen °briks degerlerine bakildiginda suda ¢6ziiniir kuru madde miktarinda en ¢ok azalmanin
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~ % 35 ile 3 barda, daha sonra ~ % 28 ile 2 barda, en az diisiislin ise ~ % 23 ile 4 barda
gerceklestigi tespit edilmistir. Bu °briks degerlerinde azalma, mikrofiltrasyon islemlerinin
steviol glikozitler, proteinler, karbonhidratlar, fenolik bilesikler vb. gibi suda c¢oziiniir
maddelerin de belli oranda ayrilmasini sagladigini isaret etmektedir. Tiibiiler Al,O3 seramik
membranlarin genel performanslari degerlendirildiginde 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda ve 4 bar
capraz membran basincinda gergeklestirilen MF isleminin en iyi berraklastirma performansi

gosteren islem oldugu bulunmustur.

Tablo 4.2. Seramik membranlarin 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki genel performansi

Renk Kuru
TMP % .
(bar) Transr;itans Renk (A) °Briks | Madde
L* a* b* (g/L)
Ekstrakt 743,02 + 231+ | 77,50+ | 5,84+ 62,85 + 126 + | 10,98+
0,00 0,01 0,03 0,01 0,02 0,00 0,03
2 bar Filtrat %83,75 + 1,30 £ 87,60 £ -4,27 £ 46,47 + 0,92 + 9,04 +
0,00 0,00 0,00 0,01 0,00 0,00 0,06
% Degisim 95 44 13 173 26 28 18
Ekstrakt 739,85 229+ | 77,56+ | 513+ 63,75 + 1,19+ | 1042+
0,01 0,01 0,00 0,01 0,01 0,00 0,03
3bar | Filtrat %73,62+ | 124+ | 9145+ | 466+ | 41,63 = | 0,78+ | 8,12=
0,01 0,02 0,02 0,00 0,01 0,00 0,06
% Degisim 85 46 18 191 35 35 22
Ekstrakt %27,11 + 2,49 + 76,05 + 6,27 + 65,81 + 1,19+ 10,6 =
0,00 0,01 0,01 0,01 0,00 0,00 0,03
4 bar Filtrat 292,38 + 0,80 = 93,88 + -6,00 + 32,58 + 0,92 + 7,55+
0,00 0,00 0,01 0,00 0,01 0,00 0,03
% Degisim 241 68 23 196 50 23 29

Capraz akis hizinin 0,30 m/s oldugu kosulda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda
gerceklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde permeat akilarinin zamana gore degisimi Sekil
4.12'de verilmistir. MF islemlerinin ilk 5. dakikas1 sonunda elde edilen aki degerleri 2, 3 ve 4
barda sirasiyla 27,4, 42,5 ve 28,2 L/m?sa olarak bulunmus olup bu degerler filtrasyon
sonunda sirastyla 7,5, 6,0 ve 4,7 L/m?-sa degerlerine diismiistiir. Sekil 4.12°den goriildiigii
tizere membranlarin filtrasyon igleminin ilk yarim saatlik siiresinde membranlarin tikanmasi
sonucu akilarda hizli bir diisiis olmus, bu diislis daha sonra azalarak akilar hemen hemen sabit

kalmustir.
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Sekil 4.12. 0,30 m/s ¢apraz akis hizinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
permeat akisinin zamana bagl degisimi

Sekil 4.13’de stevia ekstraktinin 0,30 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran
basinglarinda zamana bagli toplanan permeat akimlarinin yiizde transmitans degerleri
degisimi gosterilmistir. 0,30 m/s 2 barda gergeklestirilen MF denemesi i¢in hazirlanan ana
ekstraktin yiizde transmitansi yaklasik % 40 olup; bu deger mikrofiltrasyonun ilk 5.
dakikasinda % 90’a ¢ikmis daha sonra yavasca azalarak ~ % 79 degerine diismistiir. Capraz
membran basmcinin 3 bar oldugu durumda, ana ekstraktin ~ % 45 olan yiizde transmitans
degeri 5. dakika sonunda % 88 olarak belirlenmis ve filtrasyon siiresince diiserek % 72’ye
ulagmistir. 4 barda kullanilmak i¢in hazirlanan ana ekstrakt, diger kosullar i¢in hazirlanmig
ekstraktlara kiyasla daha bulanik olarak tespit edilmis (~ % 21 yiizde transmitans), ilk 5.
dakikada alinan permeat numunesinin % transmitans degeri ~ % 94 olarak bulunmus ve

filtrasyon sonunda alinan permeat numunesinde ise bu deger ~ % 85 olarak tespit edilmistir.
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Sekil 4.13. 0,30 m/s ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin yiizde transmitans degerleri
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Seramik tiibiiller MF membranlarinin 0,30 m/s ¢apraz akis hizinda stevia ekstraktinin renk

giderme performanslar1 agagida Sekil 4.14°de verilmistir. 2 barda filtrasyon islemi siiresince

PO

renk gideriminin yaklasik % 35 ile 44 arasinda degistigi, 3 barda ise renk gideriminin ~ % 24
ile 42 arasinda oldugu goriilmistir. En yiiksek renk giderim performansi 4 barda
gerceklestirilen MF isleminde elde edilmis olup renk giderme yiizdesi % 57 — 71 aralifinda
degismistir.
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Sekil 4.14. 0,30 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin renk degerlerinde gozlenen ylizde azalma

0,30 m/s capraz akis hizi1 ve 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinci degerlerinde
gergeklestirilen MF islemlerinde zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, c* ve h
degerleri sirasiyla Sekil 4.15, 4.16 ve 4.17°de verilmistir. Ana ekstraktin 75 - 79 olan L*
degeri, filtrasyon islemleri siiresince 88 ve lizerindeki degerlere c¢ikmistir. Her ii¢ basing
degerinde elde edilen permeatlarin L* degerleri birbirlerine ¢ok yakin olarak bulunmus,
aralarindaki fark az da olsa en yliksek L* degerleri 4 barda elde edilmistir. Baslangigta pozitif
olan a* degerleri ise filtrasyon islemleri boyunca negatif degerlerde seyretmistir. b* degerleri
incelendiginde, ana ekstraktin 64 - 66 olan b* degerinin, filtrasyon ile 31 - 52 araligina
diismiis oldugu goriilmiis ve en yiiksek b* degeri azalmasi 4 barda gézlenmistir. c* degerleri
de b* degerlerine yakin degerler gostermis olup ana ekstraktin 64 - 66 olan c¢* degerleri,
filtrasyon islemleri sirasinda 30 - 53 araliginda degisen degerlere diismiistiir. En yiiksek c*
degeri azalmasi ise yine 4 barda gozlenmistir. Ana ekstraktin h degeri 84 - 86 olarak tespit
edilmis filtrasyon sirasinda alinan permeat numunelerinin bu degerleri 95 ile 106 arasinda

seyretmistir.
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Sekil 4.15. Stevia ana ekstraktinin ve 0,30 m/s, 2 bar capraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri
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Sekil 4.16. Stevia ana ekstraktinin ve 0,30 m/s, 3 bar capraz membran basincinda
gergeklestirilen MF isleminde zamana bagl alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b*, c*, h
degerleri
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Sekil 4.17. Stevia ana ekstraktinin ve 0,30 m/s, 4 bar c¢apraz membran basincinda

gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b* c*, h
degerleri
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0,30 m/s g¢apraz akis hizi ve 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinglarinda uygulanan
mikrofiltrasyon iglemleri siiresince stevia ekstraktinin suda ¢6ziiniir kuru madde oranlarindaki
azalma Sekil 4.18’de verilmistir. Sekil 4.18’den goriildiigli lizere MF islemlerinde stevia
ekstraktinda bulunan suda ¢Oziliniir maddelerin de membranlar tarafindan tutulmasi soz
konusu olup °briks degerlerinde en yiiksek azalma 4 barda gergeklesmistir. Stevia ekstraktinin
% 1,3 olan °briks degeri, 4 barda uygulanan mikrofiltrasyon sonunda % 0,5 olarak

bulunmustur.
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Zaman (dakika)

Sekil 4.18. 0,30 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin °briks degerleri

Tibiiler seramik MF membranlart kullanilarak stevia ekstraktinin 0,30 m/s capraz akis
hizlarinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinin genel performanslari, stevia
ekstraktinin ve filtrasyon islemleri sonrasi toplam filtratlarin % transmitans, renk, °briks ve
toplam kati madde degerlerinin karsilastirilmas: ile belirlenmistir (Tablo 4.3). Ana
ekstraktlarin ve toplam filtratlarin % transmitansi, renk, °briks ve toplam kat1 madde degerleri
incelendiginde, en yiiksek berraklagtirma, en yiiksek renk giderme ile suda ¢oziiniir kuru
madde ve toplam kati madde miktarlarinda en yiiksek azalma 4 barda gerceklestirilen
mikrofiltrasyonda goriilmiistiir. Ayrica 4 bar L* degerlerinde en yiiksek artigin, a* ve b*
degerlerinde en yiiksek azalmanin goriildiigli ¢apraz membran basincit degeri olmustur.
Benzer durum 0,22 m/s ¢apraz akisinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde elde
edilen durumla uyumlu bulunmus, her iki ¢apraz akis hizinda en yiiksek performans 4 barda

elde edilmistir.
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Tablo 4.3. Seramik membranlarin 0,30 m/s ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki genel performansi

T™MP % Renk Renk . Kuru
. °Briks Madde
(bar) Transmitans (A) L* a* b* (/L)
Crera | A002% | 234% | 7827+ | 442+ | 6483= | LI9+ | 11.08=
0,00 0,00 0,00 0,01 0,02 0,00 0,07
)
> bar ) 7587+ | 157+ | 89.09% | 530+ | 485+ | 0.8+
Filtrat 0,00 0,00 0,02 0,00 0,01 000 |231£0.09
% Degisim 90 33 15 222 25 35 16
rorakt | A5AB= | 223% | 7855+ | 416% | 6358% | L9+ | 1032+
0,00 0,00 0,03 0,01 0,01 0,00 013
. 072555 | 1.63% | 8928+ | 492% | 4985% | 078+
3 bar 074, ’ ” 5 5 5
Filtrat 0,00 0,00 0,01 0,01 0,01 000 |B81%003
% Degisim 60 27 14 218 22 35 18
crora | %2087% | 258% | 7465+ | 655+ | 6575+ | 126+ | 1085+
0,00 0,00 0,02 0,01 0,00 0,00 0,06
) 07039 | L14% | 9443% | 6.66< | 3464 | 071+
4 bar (J P B ) ) ) )
g 0,00 0,00 0,03 0,01 0,02 000 |733%007
% Degisim 237 56 27 202 47 44 32

Stevia ekstraktinin 0,38 m/s c¢apraz akis hizinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon
denemelerinde permeat akisinin filtrasyon islemleri boyunca degisimi Sekil 4.19°da
verilmistir. 0,38 m/s’de 2, 3 ve 4 bar TMP'de gergeklestirilen mikrofiltrasyon deneylerinde,
benzer baslangig (29,5, 32,3 ve 31,9 L/m?-sa) ve filtrasyon sonu (6,8, 6,3 ve 8,5 L/m?sa)
permeat akilar1 elde edilmistir. Permeat akilar1 daha 6nceki ¢apraz akis hizlarinda gozlendigi
gibi, filtrasyonun ilk 30 dakikasi sonunda hizla diismiis ve daha sonra bu diisiis oran1 azalarak

filtrasyon sonuna dogru neredeyse sabit akilar elde edilmistir.
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Sekil 4.19. 0,38 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
permeat akisinin zamana bagli degisimi
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0,38 m/s ¢apraz akis hizinda uygulanan mikrofiltrasyon denemelerinde dlgiilen % transmitans
degerleri incelendiginde (Sekil 4.20) 8 saatlik filtrasyon islemi sonunda, 2, 3 ve 4 barda %
transmitans degerleri sirasiyla ~ % 84, ~ % 83 ve ~ % 92 olarak bulunmustur. Sekil 4.20’den

en yliksek berraklagtirmanin 4 barda geceklestirilen mikrofiltrasyon islemi ile elde edildigi

goriilmektedir.
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Zaman (dakika)

Sekil 4.20. 0,38 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagl alinan permeat numunelerinin yiizde transmitans degerleri

0,38 m/s ¢apraz akis hizinda seramik tiibiiller membranlar ile 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran
basinglarinda gerceklestirilen stevia ekstraktinin mikrofiltrasyon islemlerinde elde edilen
yizde renk giderme degerleri Sekil 4.21°de verilmistir. 2 barda gerceklestirilen
mikrofiltrasyon isleminde, ilk 5. dakika sonunda ~ % 59 renk giderimi ger¢eklesmis ve 8
saatlik filtrasyon sonunda alinan permeat 6rneginde renk giderimi ~ % 52 olarak bulunmustur.
3 ve 4 barda ilk 5. dakika sonunda sirasiyla ~ % 39 ve % 37 renk giderimi gergeklesmisken
filtrasyon sonunda yiizde renk giderim oranlari sirasiyla ~ % 45 ve 50 olarak ol¢iilmiistiir. 2
ve 4 barda zamanla elde edilen renkte yiizde azalma degerleri genel olarak birbirlerine yakin
olarak bulunmus, sadece 2 barda filtrasyonun 5. dakikasinda % 59 renk giderme oranlarina

ulagilirken, 4 barda bu deger civarina 3 saat filtrasyon sonrasinda ulagilmistir.
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Sekil 4.21. 0,38 m/s gapraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin renk degerlerinde gbzlenen yilizde azalma

0,38 m/s capraz akis hizinda ve 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda zamana bagl
olarak alinan permeat numunelerinin L*, a*, b*, ¢*, h degerleri sirastyla Sekil 4.22, 4.23 ve
4.24’de gosterilmektedir. Ana ekstraktin renk degerleri ile filtrasyon sirasinda alinan permeat
orneklerinin renk degerleri karsilagtirildiginda, L* degerinin filtrasyon baslangicinda her 3
basingta da yaklagik % 18 - 22’lik bir oran ile arttigi goriilmektedir. L* degeri renkte
beyazligin ifadesi olup, permeat numunelerinin L* degerleri 89 ve iizerinde olarak
gozlenmistir. Segilen her ii¢ capraz membran akisinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon
denemelerinde a* degerlerinin mikrofiltrasyon siiresince negatif degerlere dondiigi, 2 ve 3
barda 5. dakikada alinan permeat drneklerinin a* degerlerinin en diisiik degerler oldugu ve
filtrasyon siiresince ise degerlerin yiikseldigi goriilmiistiir. 4 barda ise filtrasyon siiresince a*
degerlerinin zamanla diisiis gosterdigi goriilmiistiir. a* degerlerinin pozitiften negatif
degerlere ulagmast kirmizi renk veren pigmentlerin membran tarafindan tutuldugu ve yesil
rengin One ¢iktigin1 gdstermektedir. Uygulanan her {i¢ ¢capraz membran basinci degerlerinde
ana ekstraktlarin b* ve c* degerlerinde mikrofiltrasyon ile diislis, h degerlerinde ise artig

gbzlenmistir.
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Sekil 4.22. Stevia ana ekstraktinin ve 0,38 m/s, 2 bar capraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri
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Sekil 4.23. Stevia ana ekstraktinin ve 0,38 m/s, 3 bar c¢apraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagl alinan permeat orneklerinin L*, a*, b*, c* h
degerleri
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Sekil 4.24. Stevia ana ekstraktinin ve 0,38 m/s, 4 bar ¢apraz membran basincinda

gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, ¢*, h
degerleri
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Capraz membran basinglarinin 0,38 m/s capraz akis hizinda stevia ekstraktinin suda
¢Oziinmiis kuru madde miktarlar tizerine etkileri Sekil 4.25°de gosterilmistir. Baglangicta %
1,1 °briks degerine sahip ana eksStraktin 2 bar ¢apraz membran basincinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyonunda, 5. dakika sonunda % 1, filtrasyon sonunda % 0,8 °briks degerine ulastigi
goriilmiistiir. 3 barda % 1,1 olan °briks degeri 5. dakikada % 0,9’a; filtrasyon sonunda ise %
0,8’e diismiistiir. Capraz membran basincinin 4 bara ¢ikarilmasi suda ¢oziinlir kuru madde
miktarinda azalmanin artmasina sebep olmus, % 1,3 °briks degerine sahip ekstraktin 4 barda
mikrofiltrasyonu sonucu °briks degeri ilk 5 dakikada % 0,7’ye ve filtrasyon sonunda da %
0,4’e inmistir. Stevia ekstraktlarinin °briks degerlerindeki en yiiksek diisiisiin 4 barda olmasi
biiyiik olasilikla yiliksek basingta membran yiizeyinde daha sik1 bir jel tabakasinin olusmasi ile

ilintilidir.
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Sekil 4.25. 0,38 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin °briks degerleri

Al>03 seramik membranlar kullanilarak 0,38 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar gapraz
membran basinglarinda gerceklestirilen mikrofiltrasyon islemlerinin stevia ekstraktinin
berraklagtirilmas1 ve/veya renk giderilmesindeki genel performanslar1 Tablo 4.4’de
sunulmustur. Stevia ekstraktinin  berrakligmin olgiisii olan % transmitans degerleri
incelendiginde, stevia ekstraktlarinin % transmitans degerleri 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran
basinglarinda gercgeklestirilen MF islemleri ile sirasiyla ~ % 65, 88 ve 95 oranlarinda artma
gostermistir. Ekstraktlarin renk degerleri ise 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinglarinda
sirasiyla ~ % 33, 40 ve 49 oranlarinda azalmistir. Stevia ekstraktlarinin suda ¢6ziiniir madde

icerikleri 2 barda ~ % 31, 3 barda ~ % 25 ve 4 barda ~ % 55 oraninda azalmistir. Toplam kat1
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madde miktarinda azalma ise 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda gergeklestirilen MF
islemleri sonucu sirastyla % 21, 14 ve 14 olarak tespit edilmistir. Renk belirteclerindeki
degisim incelendiginde ise MF islemleri ile L* degerlerinde artig, a* ve b* degerlerinde ise
azalma gozlenmistir. Basing artisinin a* ve b* degerlerinde daha fazla azalmaya sebep oldugu

tespit edilmistir.

Tablo 4.4. Seramik membranlarin 0,38 m/s ¢apraz akis hizinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki genel performansi

0 Renk Kuru
TMP % | Renk (A) °Briks | Madde
(bar) Transmitans L* a* b* (@/L)
Ekstrakt %45,53 + 2,17+ 77,96 £ 4,29 + 62,73 £ 1,13+ 10,31 £
0,00 0,00 0,00 0,00 0,01 0,00 0,07
2 bar Filtrat %75,15 + 1,44+ | 90,78+ | -545+ | 4567+ | 0,78+ 8,13 &
0,00 0,00 0,02 0,00 0,01 0,00 0,03
% Degisim 65 33 16 227 27 31 21
Ekstrakt %43,03 + 2,30+ 78,71 £ 4,42 + 64,33 £ 1,13+ 10,54 +
0,00 0,01 0,01 0,01 0,00 0,00 0,35
3 bar Filtrat %80,79 + 1,39+ | 89,08+ | -4.63+ | 4694+ | 085+ 9,06 +
0,01 0,02 0,00 0,00 0,00 0,00 0,02
% Degisim 88 40 13 205 27 25 14
Ekstrakt %45,68 + 2,12+ 77,84 £ 3,98 + 61,34 £ 1,26 + 10,69 +
0,00 0,00 0,00 0,01 0,02 0,00 0,03
4 bar Filtrat %89,00 + 1,08 = 92,84 + -7,10 £ 38,63 £ 0,57 = 9,19 +
0,00 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00 0,02
% Degisim 95 49 19 278 37 55 14

0,44 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar capraz membran basinglarinda gergeklestirilen MF
islemlerinde permeat akisinin zamana gore degisimi Sekil 4.26’da gosterilmistir. Filtrasyon
islemlerinin ilk 5. dakikasinda elde edilen permeat aki degerleri 2, 3 ve 4 barda sirasiyla ~
36,2, 33,0 ve 26,2 L/m?-sa, filtrasyon islemlerinin sonunda ise yine sirasiyla ~ 5,4, 8,7 ve 8,0
L/m?-sa olarak bulunmustur. Tiim basing degerlerinde, permeat akilari birbirine yakin
degerler sergilemis filtrasyonun ilk 5 dakikas1 sonunda 4 barda elde edilen aki diger basing

degerlerinde elde edilen degerlerden biraz daha diisiik bulunmustur.
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Sekil 4.26. 0,44 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
permeat akisinin zamana bagl degisimi

Capraz akis hizinin 0,44 m/s oldugu MF denemelerinde zamana bagli toplanan permeat
orneklerinin % transmitans degerleri Sekil 4.27°de verilmistir. Kullanilan stevia
ekstraktlarmin % transmitans degerleri ~ % 34 - 40 arasinda olup, her ig filtrasyon
denemesinde % transmitans ilk 5 dakika sonras1 ~ % 95 - 97 seviyelerine ulasmstir. ik 5
dakika sonrasi 6lgiilen % transmitans degerleri filtrasyon boyunca azalarak filtrasyon sonunda
2, 3 ve 4 bar igin sirastyla ~ % 79, 84 ve 85 degerlerine ulasmistir. En yiiksek % transmitans
degerlerine 4 barda gerceklestirilen MF islemlerinde ulasilmis olmasina karsin, bu degerlerle
diger basin¢larda olciilen degerler arasindaki farkin diisiik seviyelerde oldugu goriilmiistiir.
Diger tiim capraz akis hizlarinda oldugu gibi, 0,44 m/s capraz akis hizinda da en 1yi

performans 4 barda elde edilmistir.
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Sekil 4.27. 0,44 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagl alinan permeat numunelerinin yiizde transmitans degerleri
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Secilen tiim ¢apraz membran basinglarinda filtrasyonun baslarinda gézlenen renkte % azalma
degerleri filtrasyonun sonuna dogru gittikge diigsmiistiir. MF islemlerinin ilk 5. dakikasi
sonrasinda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda sirasiyla ~ % 73, 75 ve 67 oraninda
renk giderme saglanirken filtrasyon sonunda 6lgiilen renk giderme yiizdeleri sirasiyla ~ % 6,
51 ve 19 olmustur. MF islemleri sirasinda renk giderme performanslarindaki diisiis 2 ve 4
barda ¢ok ciddi diizeydeyken 3 bardaki diisiis digerlerine kiyasla daha diisiik diizeyde
olmustur (Sekil 4.28).
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Sekil 4.28. 0,44 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagl alinan permeat numunelerinin renk degerlerinde gozlenen ylizde azalma

Capraz akis hizinin 0,44 m/s ve gapraz membran basincinin 2, 3 ve 4 bar oldugu MF
islemlerinde toplanan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, c* h degerleri sirasiyla Sekil 4.29,
4.30 ve 4.31°de verilmistir. Ana ekstraktin 77 - 78 olan L* degerleri filtrasyon denemelerinin
ilk 5. dakikas1 sonunda 95 ve ftzerine ¢ikmis ve filtrasyon islemlerinin devaminda bu
degerlerin 85 - 95 arasinda degistigi goriilmiistiir. Diger capraz akis hizlarinda goézlenen
duruma benzer sekilde, 0,44 m/s capraz akislarinda gergeklestirilen MF islemlerinde a*
degerleri pozitiften negatife donmiistiir. Her ii¢ filtrasyon denemesinde de ana ekstrakt ve
permeat numunelerinin b* degerlerinin hemen hemen c* degerlerine esit oldugu goriilmiistiir.
Filtrasyon denemelerinin ilk 5. dakikasinda ana ekstraktin b* ve c* degerlerinin ~ % 53 - 71
oraninda azaldigi, bu azalma oraninin filtrasyon devam ettik¢e diistiigii ve ana ekstraktin
baslangic b* ve c* degerlerine yaklastig1 goriilmiistiir. Ozellikle 2 bar ¢apraz membran

basincinda filtrasyon isleminin son noktasi olan 8. saat sonunda alinan permeat 6rneklerinin

b* ve c* degerlerinin, ana ekstraktin b* ve c¢* degerlerine ¢ok yakin oldugu da gozlenmistir.
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Sekil 4.29. Stevia ana ekstraktinin ve 0,44 m/s, 2 bar c¢apraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagl alinan permeat 6rneklerinin L*, a*, b*, c* h
degerleri
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Sekil 4.30. Stevia ana ekstraktinin ve 0,44 m/s, 3 bar capraz membran basincinda
gergeklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat 0rneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri

Ana stevia ekstraktinin 85 - 86 olan h degeri filtrasyon denemelerinin ilk 5. dakikasinda 2, 3
ve 4 bar ¢apraz membran basinglar1 i¢in sirasiyla 99, 101 ve 105 olarak 6l¢iilmiis filtrasyon

ilerledikce bu degerler azalarak 2 barda 95, 3 barda 96 ve 4 barda 98 degerlerine ulasarak

sabitlenmistir.
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Sekil 4.31. Stevia ana ekstraktinin ve 0,44 m/s, 4 bar c¢apraz membran basincinda
gerceklestirilen MF isleminde zamana bagli alinan permeat Orneklerinin L*, a*, b* c* h
degerleri

Filtrasyon Oncesi ana ekstraktta gozlenen koyu kahverengiye yakin olan renk, filtrasyon
sonrast a* degerlerinin azalmasi ile yesil renge donmiistiir. Sekil 4.32, 0,44 m/s capraz akis
hizinda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda gerceklestirilen MF islemlerinde stevia
ekstraktinin °briks degerindeki degisimi gostermektedir. Ana ekstraktin °briks degeri ~ % 1,2
- 1,3 olup bu deger 2 ve 3 barda gerceklestirilen filtrasyon sonunda ~ % 0,8’e, 4 barda
gergeklestirilen MF sonucu ise ~ % 0,6’ya diismiistiir. Elde edilen veriler sonucu 0,44 m/s
capraz akisi ve 2 ve 3 bar basinglarda suda ¢6ziiniir kuru madde miktarinda ~ % 29, 4 barda

ise ~ % 50 oraninda azalma oldugu belirlenmistir.

1,40

1,20

1,00’ . ® ‘ ‘

080 " m = 7 = & "
060 ™
0,40
0,20
0,00

°Briks

®2bar M3bar A4bar

5 105 205 305 405 505
Zaman (dakika)

Sekil 4.32. 0,44 m/s capraz akis hizinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemelerinde
zamana bagli alinan permeat numunelerinin °briks degerleri
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0,44 m/s ¢apraz akis hizinda 2, 3 ve 4 bar ¢apraz membran basinglarinda gergeklestirilen MF
islemlerinin genel performans degerlendirmeleri ana ekstrakt ve filtrasyon denemeleri
sonunda toplanan toplam filtrat numunelerinin % transmitans, renk, suda ¢6ziiniir kuru madde
ve toplam kat1 madde miktar1 degerlerinin karsilastirilmasi ile gergeklestirilmistir (Tablo 4.5).
Stevia ekstraktinin % transmitansi, 3 ve 4 barda gergeklestirilen MF islemleri sonucu sirasiyla
~ % 119, 113 ve 140 oranlarinda artmistir. Bu sonuglar MF islemleri sonucu stevia
ekstraktinin berraklastirildigini, en yiikksek berraklastirmanin da 4 barda gergeklestigini
gostermistir. Benzer sekilde MF islemlerinin stevia ekstraktinin renginin giderilmesinde de
etkili oldugu ve 2, 3 ve 4 barda elde edilen renkte yiizde azalma degerlerinin sirastyla ~ % 47,
55 ve 61 oldugu bulunmustur. Her ii¢ capraz membran basing degerlerinde gozlenen renk
giderme yiizdelerinin birbirlerine yakin oldugu ve en yliksek renk gidermenin 4 barda

gerceklestigi goriilmiistiir.

°Briks degerlerinde MF islemleri sonucu elde edilen degisim incelendiginde, 2 ve 3 barda
suda ¢ozliniir kuru madde miktarindaki degisim % 23, 4 barda ise % 44 olarak bulunmustur.
2, 3 ve 4 barda gergeklestirilen MF islemlerinde toplam kuru madde miktarindaki degisim
yiizdeleri sirasiyla % 22, 22 ve 23 olarak gdzlenmistir. Yapilan tim MF denemelerinde
filtrasyon islemleri sonucu ana ekstraktin L* degerinin arttigi, a* ve b* degerlerinin ise
azaldig1 gézlenmis olup mikrofiltrasyon ile stevia ekstraktinin renginin beyaza yaklastigi,

kirmiz1 rengin azalip yesil rengin 6ne ¢iktig1 ve sariliginin ise azaldig: tespit edilmistir.
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Tablo 4.5. Seramik membranlarin 0,44 m/s c¢apraz akis hizinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki genel performansi

Renk Kuru
T™P % v
(bar) Transmitans | RENK (A) L* a* b Briks '\?&‘Be
Ekstrakt %38,89 + 2,29 + 77,08 4,57 £ 62,20 + 1,19+ 8,95+
0,01 0,01 0,01 0,00 0,00 0,00 0,03
2 bar Filtrat %85,26 + 1,21 £ 89,39 + -4,65 + 43,80 = 0,92 + 6,98 +
0,00 0,00 0,00 0,01 0,00 0,00 0,02
[0)
Deg/iosim 119 47 16 202 30 23 22
Ekstrakt 239,66 + 2,30 £ 78,32 + 471 + 63,61 + 1,19+ 11,21 +
0,00 0,01 0,02 0,01 0,02 0,00 0,05
3 bar Filtrat %84,60 + 1,03+ 91,83 + -5,40 + 39,65 + 0,92 + 8,74 +
0,00 0,00 0,01 0,01 0,01 0,00 0,01
[0)
Deg/iosim 113 55 17 214 38 23 22
Ekstrakt %34,22 + 243+ 78,21 531+ 64,51 + 1,26 + 10,7
0,01 0,01 0,01 0,01 0,01 0,00 0,02
4 bar Filtrat %82,24 + 0,95+ 93,94 + -5,79 + 35,08 + 0,71 8,28
0,00 0,00 0,00 0,01 0,01 0,00 0,04
[0)
Deg/i(;im 140 61 20 209 46 44 23

Tiibliler Al,Os membranlar ile gerceklestirilen mikrofiltrasyon islemlerinde elde edilen
permeat akilar1 Tablo 4.6’da 6zetlenmistir. Farkli ¢capraz akis hizlarinda ve farkli capraz
membran basinglarinda ilk 5. dakika sonrasinda elde edilen akilarin genel olarak birbirlerine
yakin degerlerde oldugu gozlenmistir. Bu durum secilen ¢apraz akis hizi ve ¢apraz membran
basinct degerleri araliginda capraz akis hizinin ve ¢capraz membran basincinin arttirilmasinin
stevia ekstraktinin gecirgenlik akisi iizerine etkisi olmadigini gostermistir. Membranlarin
temiz su akilar1 ayn1 ¢apraz membran basinglarinda farkli ¢apraz akis hizlari icin birbirlerine
benzer olarak bulunmustur. 2, 3 ve 4 barda 6l¢iilen temiz su akilarinin sirasiyla 238 - 266, 413
- 449 ve 553 - 610 L/m?sa araliklarinda oldugu goriilmiistiir. Stevia ekstraktinin tiim
mikrofiltrasyon denemelerinde permeat akisinin 26,1 - 42,5 L/m?-sa araliginda bulunmasi ve
bu degerlerin temiz su akilarindan olduke¢a diisiik olmasi, stevia ekstraktinin membran
tikanmasint saglayan maddeler acisindan olduk¢a zengin oldugunu, filtrasyonun ilk 5
dakikasinda bile membranlarin ciddi diizeyde tikanarak diisiik permeat akilariyla
sonuglandigini isaret etmektedir. Bu calismada elde edilen stevia ekstrakti 6n islem olarak
sadece toz yapraklarin sividan ayrilmasi amaciyla sadece kaba filtreleme islemine tabi
tutulmus, ekstrakta herhangi bir koagiilasyon/flokiilasyon islemi uygulanmamigtir. Ekstrakta
on islem olarak koagiilasyon/flokiilasyon igslemi uygulandiginda mikrofiltrasyondaki permeat

akilariin 1yilestirilecegi diisiiniilmektedir. Benzer sekilde mikrofiltrasyon islemlerinin
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sonunda elde edilen permeat aki degerlerinin de birbirlerine yakin ve 4,7 ile 8,7 L/m?-sa
araliginda oldugu tespit edilmistir. Ilk 5 dakika sonrasinda &lgiilen akilarimn filtrasyon sonunda

bu degerlere ulasmasinin, membranlarin ttkanmasinin bir sonucu oldugu goriilmektedir.

Tablo 4.6. Tibiiler Al2O3 seramik membranlart kullanilarak gergeklestirilen stevia
ekstraktinin mikrofiltrasyon denemelerinde elde edilen permeat akilari

TMP (bar)
2 3 4
CFV (m/s) | 5.dakika | 8.saat | 5.dakika | 8.saat | 5.dakika | 8.saat
0,22 31,5 6,6 33,4 4,8 26,1 5,4
0,30 27,4 7,5 42,5 6,0 28,2 47
0,38 29,5 6,7 32,3 6,3 32,0 8,5
0,44 36,2 54 33,0 8,7 26,2 8,0

Seramik membranlarin stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonundaki genel performanslar1 Tablo
4.7°de Ozetlenmistir. Calismada en iyi berraklastirma performansi 0,22 m/s gapraz akis
hizinda 4 bar ¢apraz membran basincinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemesi ile elde
edilmistir. Tiim capraz akis hizlarinda ¢apraz membran basincinin artisinin % transmitans
degerlerini arttirdigi yani daha fazla berraklagtirma sagladigi goriilmiistir. Bu sonuglar
mikrofiltrasyon sirasinda membran yiizeyinde olusan jel tabakasinin berraklik gidermede
etkili oldugunu, ¢apraz membran basinci arttikca daha siki bir yapida bir jel tabakasi olusup
membranin ayirma potansiyelini arttirdigini isaret etmektedir. 4 bar capraz membran
basincinda c¢apraz akis hizinin arttirilmast ise berraklastirma oraninda diisiis ile
sonuclanmistir. Bu durum ise ¢apraz akis hizinin artiginin olusan jel tabakasinin sikiligi
tizerinde etkili oldugunu, ayni yiiksek basing degerinde diisiik capraz akis hizinda daha siki

bir tabaka olustugunu gostermektedir.

Calismada gerceklestirilen MF denemeleri sonucu ayni ¢apraz akis hizi degerlerinde capraz
membran basmcinin arttirilmasinin renkte % azalma oranini arttirdigi tespit edilmistir. Bu da
MF islemleri sirasinda membran iizerinde olusan tabakanin pigmentlerin ayrilmasma da
katkida bulundugunu gostermektedir. Renk gidermede en yiiksek performans 0,22 m/s ¢apraz

akis hiz1 ve 4 bar ¢apraz membran basing degerinde elde edilmistir (~ % 68).
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Tablo 4.7. Seramik membranlarin stevia ekstraktinin  mikrofiltrasyonundaki genel
performanslari

0,22 m/s 0,30 m/s 0,38 m/s 0,44 m/s
% Transmitansta 2 bar 85 20 05 119
Artis (%) 3 bar 85 60 88 113
4 bar 241 237 95 140
2 bar 44 33 33 47
Renkte % Azalma 3 bar 46 27 40 55
4 bar 68 56 49 61
2 bar 28 35 31 23
°Brikste % Azalma 3 bar 35 35 25 23
4 bar 23 44 55 44
Toplam Kati 2 bar 18 16 21 22
Madde Miktarinda 3 bar 22 18 14 22
% Azalma 4 bar 29 32 14 23

Calismada ayrica seramik membranlar ile gerceklestirilen MF islemlerinde ekstraktin °briks
degerlerinde % 23 - 55 araliginda azalma go6zlenmistir. Bu °briks degerlerindeki azalma
mikrofiltrasyon ile ekstrakttan suda ¢oziinlir maddelerin de ayrilabildigini gostermektedir.
Suda ¢Oziinlir maddelerin MF islemlerinde ayrilmasi, seramik membranlar tarafindan suda
¢oziinmiis yliksek molekiiler agirlikli maddelerin tutulmasiin veya mikrofiltrasyon islemleri
sirasinda olusan jel tabakasinin suda ¢ozliniir maddelerin ayirmasini saglamasinin ya da her
ikisinin bir sonucu olabilir. Stevia ekstraktinin mikrofiltrasyonla berraklastirilmasi ve/veya
renk giderilmesi isleminde suda ¢oziiniir kuru madde miktarinda goriilen azalma kosullara
gore olumlu ya da olumsuz olarak kabul edilebilir. Steviol glikozitler suda ¢oziinen bilesikler
olup mikrofiltrasyon islemlerinde membran tarafindan tutularak berraklastirilmis ekstraktta
steviol glikozit miktarlarinin diisiik olmasi s6z konusu olabilir. Bu durum mikrofiltrasyon ile
berraklastirma i¢in olumsuz bir sonugtur. Eger MF islemlerinde steviol glikozitler dig1 suda
¢oziinmiis bilesikler ya da segici olarak stevioside ya da rebaudioside A ayriliyor ise, °briks
degerlerinde azalmanin yiiksek olmasi olumlu bir sonugtur. MF iglemleri sonucu stevioside ve
rebaudioside A geri kazamim degerleri 4.3. Mikrofiltrasyon Islemlerinin Stevia Ana

Ekstraktinin Rebaudioside A ve Stevioside Icerikleri Uzerine Etkisi boliimiinde tartisilmstir.

Toplam kat1 madde miktarinda azalma incelendiginde diisiik ¢apraz akis hizlarinda (0,22 ve
0,30 m/s) ¢apraz membran basinci arttikga toplam katt madde miktarinda % azalmanin arttigt,
daha yiiksek capraz akis hizlarinda (0,38 ve 0,44 m/s) capraz membran basincinin 4 bara

c¢ikarilmasi ile toplam kat1 madde miktarinda % azalmanin azaldig1 goriilmiistiir.
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Sonug olarak tiim MF islemlerinde gbzlenen permeat akilari birbirine benzer olup yiiksek
seviyede berraklik saglama, renk giderme, toplam katt madde miktarinda azalma ve daha
diisiik diizeyde suda ¢oziiniir kuru madde uzaklastirilmasi goz Oniine alindiginda en iyi
performansin 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda ve 4 bar basingta gergeklestirilen MF iglemi ile

elde edildigi gbzlenmistir.

4.3. Mikrofiltrasyon Islemlerinin Stevia Ana Ekstraktinin Rebaudioside A ve Stevioside
Icerikleri Uzerine Etkisi

Yiiksek saflikta rebaudioside A iiretimi icin suda c¢oziinmeyen bitkisel kati maddelerin,
kolloidal maddelerin, pigmentlerin, proteinler, karbonhidratlar ve lipitler gibi steviol
glikozitler disindaki molekiillerin ekstrakttan uzaklastirilmas: gerekmektedir. Sonug olarak
elde edilen renksiz ve berrak sivi toplam steviol glikozit karisimi olarak da adlandirilmakta ve
bu steviol glikozitlerden rebaudioside A ayirilarak saflagtirllmaktadir. Bu yiizden stevia
ekstraktlarinin mikrofiltrasyon ile berraklagtirilmasi ve renk giderimi islemlerinde en énemli
kriterlerden biri de ayrilmasi istenen molekiillerin membran tarafindan gegislerine izin
verilmemesi fakat steviol glikozitlerin membrandan tutulmadan gegebilmesidir. Bu tez
caligmasinda tiim filtrasyon denemelerinde kullanilan ana ekstraktlarin ve mikrofiltrasyon
islemleri sonucunda elde edilen tiim toplam filtratlarin rebaudioside A ve stevioside
derigimleri belirlenerek, mikrofiltrasyon islemleri sonucu bu steviol glikozitlerin seramik

mikrofiltrasyon membranlar tarafindan tutulma oranlari takip edilmistir.

Calismada pik tanimlamada kullanilan standart steviol glikozit karisim ¢ozeltisinin
kromatogrami1 Sekil 4.33’de gosterilmistir. Standart steviol glikozit karisimmin HPLC
kromatograminda rebaudioside A ve stevioside’in kolonda alikonma zamanlarinin sirasiyla
7,500 ve 7,941 dakika oldugu goriilmektedir. Sekil 4.34 a. ve Db.’de sirasiyla stevia
ekstraktinin ve 0,38 m/s ¢apraz akis hizi ve 2 bar ¢apraz membran basincinda gerceklestirilen
MF igleminde elde edilen permeatin HPLC kromatogramlar1 6rnek olarak verilmistir.
Alikonma zamanlarina gore tanimlanan rebaudioside A ve stevioside pikleri kromatogramlar

lizerinde gosterilmistir.
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Sekil 4.33. Standart steviol glikozit karisim ¢ozeltisinin HPLC kromatogrami
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Sekil 4.34. a. Stevia ana ekstraktinin HPLC kromatogrami, b. 0,38 m/s ¢apraz akis hiz1 ve 2
bar ¢apraz membran basincinda gergeklestirilen MF isleminde elde edilen toplama permeatin

HPLC kromatogrami

Calismada oncelikle kurutulmus stevia yapraklarinin rebaudioside A ve stevioside igerikleri

belirlenmistir. Kurutulmus stevia yapraklarinin ortalama kuru madde miktar1 % 91,77 + 0,02

olarak belirlenmistir. Stevia yapraginin toplam kuru madde iizerinden kiitlece rebaudioside A

ve stevioside ylizdeleri ise sirasiyla % 11,42 £ 0,15 ve 2,08 + 0,05 olarak hesaplanmistir. Ana

ekstraktlarin ortalama rebaudioside A ve stevioside derisimleri ise sirasiyla 2,14 + 0,29 ve 0,5

+ 0,07 g/L bulunmustur (Tablo 4.8). Her bir mikrofiltrasyon denemesi Oncesi ana ekstraktin
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ve filtrasyon sonrasi elde edilen toplam filtratin rebaudioside A ve stevioside derisimleri
belirlenmis (Tablo 4.8) ve mikrofiltrasyon islemlerinde rebaudioside A ve stevioside’in

membranlar tarafindan % tutulma degerleri hesaplanmistir (Tablo 4.9).

Tablo 4.8. Mikrofiltrasyon denemeleri 6ncesi ana ekstraktlarin ve filtrasyon sonrasi elde
edilen toplam filtratlarin rebaudioside A ve stevioside derigimleri

MF Kosullari Ana Ekstrakt Toplam Filtrat
CFV TMP Rebaudioside A Stevioside Rebaudioside A Stevioside
(mfs) (bar) (9/L) (9/L) (9/L) (9/L)
0,22 2 2,37 0,62 1,90 0,47
0,22 3 2,08 0,56 1,73 0,46
0,22 4 2,22 0,59 1,41 0,40
0,30 2 2,29 0,45 1,99 0,40
0,30 3 2,02 0,44 1,84 0,40
0,30 4 2,19 0,57 1,39 0,34
0,38 2 1,85 0,48 1,64 0,43
0,38 3 2,39 0,44 2,10 0,38
0,38 4 1,69 0,53 1,22 0,39
0,44 2 1,60 0,49 1,36 0,42
0,44 3 2,40 0,43 1,93 0,34
0,44 4 2,52 0,43 2,30 0,32
Ortalama 2,14 0,50 - -
Standart Sapma 0,29 0,07 - -

Tablo 4.9. Mikrofiltrasyon denemelerinde rebaudioside A ve stevioside’in yiizde tutulma
degerleri

MF Kosullar % Tutulma
CFV (m/s) TMP (bar) Rebaudioside A Stevioside
0,22 2 20 24
0,22 3 17 17
0,22 4 36 32
0,30 2 13 10
0,30 3 9 9
0,30 4 37 41
0,38 2 12 12
0,38 3 12 13
0,38 4 28 26
0,44 2 15 15
0,44 3 20 20
0,44 4 9 26
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Mikrofiltrasyon islemlerinde rebaudioside A’nin membranlar tarafindan tutulma oraninin % 9
ile 37, stevioside’in tutulma oraninin ise % 9 ile 41 arasinda degistigi tespit edilmistir. Capraz
akis hizinin 0,44 m/s ve membran ¢apraz basinCin 4 bar oldugu mikrofiltrasyon denemesi
disindaki tiim denemelerde gozlenen % rebaudioside A ve stevioside tutulma oranlar
birbirine benzer olarak tespit edilmistir. Rebaudioside A tutulma yiizdesinin sabit ¢apraz akis
hiz1 ve ¢apraz membran basinci ile degisimi Sekil 4.35’de gosterilmistir. 0,44 m/s ¢apraz akis
hizinda ve 4 bar capraz membran basincinda gergeklestirilen mikrofiltrasyon denemesi
disindaki denemeler sabit capraz akis hizinda basincin 4 bara ¢ikarilmasinin genel olarak

rebaudioside A tutulma oranini arttirdig1 gostermistir.
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Sekil 4.35. Farkli capraz akis hizlar1 ve capraz membran basinglarinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki rebaudioside A’nin tutulma yiizdeleri
Mikrofiltrasyon denemeleri sonucu ana ekstraktin stevioside icerigindeki yiizde degisim
oranlar1 ise Sekil 4.36°da gosterilmistir. Rebaudioside A’da gozlenen duruma benzer sekilde
sabit capraz akis hizinda basincin 4 bara ¢ikarilmasinin stevioside’in tutulma oranini arttirdigi

gostermistir.
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Sekil 4.36. Farkli capraz akis hizlar1 ve capraz membran basinglarinda gergeklestirilen
mikrofiltrasyon islemlerindeki stevioside’in tutulma yiizdeleri

Sabit ¢apraz membran basincinda ¢apraz akis hizinin arttirilmasinin ise rebaudioside A ve
stevioside’in tutulma ylizdelerinde etkisi oldugu fakat bu etkinin rebaudioside A ve stevioside
tutulma yiizdelerinin artis1 veya azalis1 yoniinde olup olmadigi net gézlenememistir. Ornegin
2 barda gapraz akis hizinin 0,22 m/s’den 0,30 m/s’ye ¢ikarilmasi rebaudioside A tutulma
yiizdesini diislirmiis, fakat ¢apraz akis hizinin daha fazla arttirilmasi rebaudioside A tutulma
yiizdesinde daha fazla diislise sebep olmamistir. Benzer bir degisim 3 bar ¢apraz membran
basincinda gézlenmis olup 2 barda ¢apraz akis hizinin 0,44 m/s’ye ¢ikarilmasi ile 0,22 m/s
capraz akis hizinda gézlenen tutulma yiizdesinden daha diisiik rebaudioside A tutulma yiizdesi
goriilmiisken 3 barda 0,44 m/s ¢apraz akis hizinda 6lgiilen rebaudioside A tutulma yiizdesi
0,22 m/s gapraz akis hizinda gozlenenden yiiksek bulunmustur. Capraz membran basincinin 4
bar oldugu durumda ise, c¢apraz akis hizinin 0,44 m/s’ye ¢ikisi rebaudioside A tutulma
yiizdesinde ciddi bir azalmaya sebep olmustur. Stevioside tutulma yiizdelerinin ¢apraz akis
hiz1 ile degisimi, rebaudioside A tutulma yilizdelerinin capraz akis hizi ile degisimlerine
benzer olarak bulunmus, fakat 4 barda c¢apraz akis hizinin 0,44 m/s’ye ¢ikarilmasi ile
stevioside tutulma oranindaki azalma rebaudioside A oranindaki azalmaya kiyasla ¢cok daha

diisiik bulunmustur.

Silva vd. (2007) CaX-zeolit ile adsorpsiyon ile 6n saflagtirma islemine tabi tutulmus stevia
ekstraktinin 0,05, 0,1 ve 0,2 um goézenek boyutlu Al203/TiO2 seramik membranlart kullanarak
2, 4 ve 6 bar ¢apraz membran basinglarinda gerceklestirdikleri filtrasyon islemlerinde, yiizde

steviol glikozit verimlerini permeat ve ham ekstrattaki rebaudioside A ve stevioside
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derisimlerini kullanarak hesaplamiglardir. Filtrasyon islemleri sonucu rebaudioside A geri
kazanim veriminin % 49,39 ile 94,71, stevioside geri kazanim veriminin ise % 43,47 ile 89,85
arasinda degistigini bildirmistir. Stevia ekstraktinin 0,05 um goézenek boyutlu membrandan
filtrasyonunda c¢apraz membran basincinin 6 bara ¢ikisi ile her iki glikozitin yiizde geri
kazanim verimleri azalmis, 0,1 ve 0,2 um gozenek boyutlu membranlarda ise basincin 6 bara
¢ikmast ile artmustir. Ozellikle 0,2 um gdzenek boyutlu membranda basincin 2 bardan 4 bara
¢ikist ile rebaudioside A ve stevioside’in geri kazanim verimleri sirasiyla % 51,76’dan %
83,66’ya ve % 43,47°den % 78,84’¢ ¢ikmis, basing 6 bara ¢iktiginda rebaudioside A igin 4
bardakinden daha diistik geri kazanim verimi (% 70,42) ve stevioside i¢in 4 bardakinden daha

yiiksek geri kazanim (% 91,75) gozlenmistir.

Reis vd. (2009) 0,05, 0,1 ve 0,2 um gozenek boyutuna sahip 3 farkli tiibiiler a-Al.O3/TiO:
seramik membranlar ile 4,84 m/s sabit ¢apraz akis hizinda 2, 4 ve 6 bar ¢apraz membran
basinglarinda gerceklestirdikleri stevia ekstraktlarinin  berraklastirma ve saflagtirma
calismasinda rebaudioside A ve stevioside geri kazanim yiizdelerini sirastyla % 50,5 — 97,0 ve
% 50,3 — 97,7 olarak bulmuslardir. 0,05 pm gdzenek boyutlu membranda ¢apraz membran
basinci arttik¢a rebaudioside A ve stevioside geri kazanim yiizdelerinin azaldigi goriilmiistiir.
0,1 um goézenek boyutlu membranda, basincin 2 bardan 4 bara ¢ikisiyla hem rebaudioside A
hem de stevioside geri kazanim yiizdesinin arttig1, fakat basincin 6 bara ¢ikisiyla geri kazanim
yiizdelerinin azaldigi, 0,2 pm goézenek boyutlu membranda ise ¢apraz membran basincinin
artmasi ile rebaudioside A geri kazanim oraninin artt1g1, stevioside geri kazanim oraninin ise
azaldig1 gozlenmistir. En diisiik rebaudioside A (% 50,5) ve stevioside geri kazanim yiizdesi
(% 50,3) ise en diisiik gozenek boyutuna sahip membran kullanilarak 6 barda tespit edilmis ve
bu, membranin gozenek boyutunun kiigiik oldugu durumda yiiksek ¢apraz membran
basincinin membranin safsizliklart tutma performansmi arttirdigi ve daha iyi bir

berraklagtirmaya sebep oldugu seklinde yorumlanmaistir.

Bu ¢alismada elde edilen rebaudioside A ve stevioside tutulma oranlar1 ve Silva vd. (2007) ve
Reis vd. (2009) tarafindan belirtilen rebaudioside A ve stevioside geri kazanim oranlar1 goz
Oniine alindiginda, capraz akis hizi ve ¢apraz membran basincinin bu glikozitlerin tutulma
yiizdeleri {izerine ortak bir etki gosterdigi ve bu etkinin de biiyiik olasilikla farkli ¢apraz akis
hizlart ve ¢apraz membran basinglarinda olusan jel tabakalarindan kaynaklandig

diistiniilmektedir. Mikrofiltrasyon sirasinda olusan jel tabakasinin membran gecirgenlik
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akilar lizerinde etkisi olup ayn1 zamanda olusan jel tabakasi membranin ayirma performansini
etkilemektedir (Hakami vd., 2020; Reis vd., 2009). Mikrofiltrasyon sirasinda farkli ¢apraz
akis hizlarinda ve ¢apraz membran basinglarinda, farkli kalinliklarda ve gézenek boyutlarinda
jel tabakalarinin olusumu s6z konusu olabilecegi i¢in bu jel tabakalarimin farkli molekiilleri
ayirma kapasitesi de farkli olacaktir. Sonug¢ olarak steviol glikozitlerin mikrofiltrasyon
islemlerinde membranlar tarafindan tutulma yiizdelerinin bu jel tabakalarinin karakteristiginin

bir sonucu oldugu kanisina varilmaistir.

Seramik membranlarla gergeklestirilen stevia ekstraktinin mikrofiltrasyon islemleri ile
berraklastirma/renk giderme denemelerinde elde edilen rebaudioside A ve stevioside tutulma
yiizdeleri, rebaudioside A ve stevioside’in membranlarca tutulmasinin suda ¢oziinlir kuru
madde miktarlarindaki azalmaya katkida bulundugu goriilmektedir. Dolayisiyla °brikste
azalma oranlarmin rebaudioside A ve stevioside tutulma yiizdeleriyle birlikte
degerlendirilmesi gerektigi ortaya ¢ikmis ve bu degerlendirmenin ise istenen son amaca gore
yapilmasi gerektigi diisiiniilmektedir. Ornegin berraklastirma, renk giderme ve toplam kati
madde ve suda ¢6ziiniir kat1 madde uzaklastirma yiizdelerinin yiiksek fakat rebaudioside A ve
stevioside tutulma yiizdelerinin diisiik oldugu kosulda gergeklestirilen MF iglemi saf steviol
glikozit karisimi tiretiminde 6nemli bir basamak olacaktir. Benzer sekilde stevioside tutulma
yiizdesinin yiiksek fakat rebaudioside A tutulma ylizdesinin diisiik oldugu kosullarda
gerceklestirilen MF islemi ise saf rebaudioside A tiretiminde kullanilabilecek 6nemli bir islem

olacaktir.

Daha once berraklik saglama, renk giderme, toplam katt madde miktarinda ve suda ¢oziiniir
kuru madde miktarinda azalma agisindan en iyi performansin sergilendigi islem olarak
degerlendirilen 0,22 m/s ¢apraz akis hizinda ve 4 bar basingta gerceklestirilen MF isleminde,
rebaudioside A ve stevioside’in sirasiyla % 36 ve 32 oranminda tutuldugu goriilmiistiir.
Rebaudioside A’nin diisiik seviyede fakat stevioside’in daha yiiksek seviyede tutuldugu 0,44
m/s ve 4 barda gerceklestirilen MF islemi, diger performans kriterleri agisindan 0,22 m/s ve 4
barda gerceklestirilen isleme yakin performans sergilemis ve saf rebaudioside A {iretimi i¢in

en iyi performans saglayan islem olarak dnerilmektedir.
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5. SONUCLAR

Bu c¢alismada, seramik Al,O3 destekleri kullanilarak Al2O3 mikrofiltrasyon membranlari
hazirlanmis ve bu mikrofiltrasyon membranlarinin stevia ekstraktinin berraklastiriimasi
ve/veya renk giderilmesindeki performanslart belirlenmistir. 4 farkli ¢apraz akis hiz1 (0,22,
0,30, 0,38 ve 0, 44 m/s) ve 3 farkli capraz membran basincinda (2, 3 ve 4 bar) gergeklestirilen
mikrofiltrasyon denemelerinde zamana bagli permeat akilarindaki degisim incelenmis ve
seramik membranlarin filtrasyon performanslari belirlenmistir. Filtrasyon oncesinde stevia
ana ekstraktinin ve filtrasyon sirasinda zamana bagli alinan permeat numunelerinin %
transmitans, renk ve refraktif indeks degerleri 6l¢iilmiistiir. Ayrica ana ekstrakt ve filtrasyon
sirasinda toplanan permeatlar birlestirildikten sonra olusturulan toplam permeat 6rneklerinin
% transmitans, renk ve refraktif indeks degerlerinin yanisira toplam kuru madde, rebaudioside

A ve stevioside igerikleri de belirlenmistir.

Genel olarak, stevia bitkisinin mikrofiltrasyonunda % transmitans degerlerinin % 60 - 241
oraninda arttig1 gorlilmiis ve tiim capraz akis hizi degerlerinde 4 bar capraz membran
basincinda en yiiksek % transmitans artist oldugu belirlenmistir. Stevia ekstraktinin
mikrofiltrasyonu sonucu renginin % 27 — 68 oraninda, suda ¢6zliniir madde miktarinin % 23 —
55 oraninda ve toplam kati madde miktarinin ise % 14 — 32 oraninda azaldig1 gozlenmistir.
Tim L* degerlerinin % 13 — 27 oraninda artmasi ile birlikte filtrasyon sonrasi rengin
parlakliginin ve beyaza yakinlik durumunun arttigi, a* degerlerinin azalarak permeat
numunelerinin yesil renginin % 173 — 278 oraninda 6ne ¢iktigi ve tiim mikrofiltrasyon
denemelerinde filtrasyon Oncesi ana ekstraktin koyu kahverengiye yakin olan renginin,
filtrasyon sonrasi yesile dogru yaklastigi goriilmiistiir. Mikrofiltrasyon islemleri sonucu b*
degerlerinin % 27 — 50 oraninda azalmasi ile renkteki sariligin azaldigi belirlenmistir. c*
degerlerinin filtrasyon islemleri sonrasinda azalmasi sonucu ekstraktin renginin canlilik
durumunun da azaldigir goriilmiistiir. Ana ekstraktin renginin 85 — 86 olan doygunluk
degerlerininin (h) filtrasyon sonrast 92 — 103 degerlerine ulagtigt ve sonug olarak

mikrofiltrasyon islemleri sonucu ektrat renginin doygunlugunun arttigi gorilmiistiir.

Secilen tiim c¢apraz akis hizlar1 ve c¢apraz membran basinglarinda gergeklestirilen

mikrofiltrasyon islemlerinde, filtrasyonun ilk 5. dakikasinda 6l¢iilen permeat akilarinin benzer
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oldugu bulunmus, filtrasyonun islemlerinin 30. dakikasindan sonra membranlarin tikanmasi
sonucu akilarda hizli bir diisiis yasandigi ve daha sonra akilarin hemen hemen sabit degerlerde
seyrettigi goézlenmistir. Capraz akis hizinin ve c¢apraz membran basincinin artirilmasinin
permeat akisinin iyilestirilmesi iizerine ciddi diizeyde bir etkisi olmadig1 goriilmiistiir. En
yiiksek % transmitans artisi, renkte % azalma ve toplam katt madde miktarinda % azalma ve
en disiik °brikste azalma orani goz Oniine alindiginda, en iyi performans gosteren
mikrofiltrasyon isleminin 0,22 m/s g¢apraz akis hizi ve 4 bar ¢apraz membran basincinda
gerceklestirilen islem oldugu goriilmistiir. Yiiksek saflikta rebaudioside A iiretimi agisindan,
diger performans kriterleri yanisira en diisiik % rebaudioside A ve en yiiksek % stevioside
tutulmasi géz Oniine alindiginda ise en iyi performansin 0,44 m/s ¢apraz akis hizi ve 4 barda

elde edildigi bulunmustur.
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6. ONERILER

Tiibiiler seramik membranlar kullanilarak stevia ektraktinin mikrofiltrasyonunu amaglayan bu
calismada elde edilen sonuglar dogrultusunda konu ile ilgili yapilacak g¢alismalara iliskin

Oneriler agagida siralanmaistir:

1. Stevia esktratinda membran tikanikligina sebep olan maddelerin yiiksek miktarlarda
bulunmas1 sebebiyle mikrofiltrasyon islemlerinde diisiik permeat akilar1 elde edilmis olup
filtrasyon siiresince bu permeat akilarinin belirgin olarak diistiigii de gozlenmistir.
Mikrofiltrasyon islemleri dncesi stevia ekstratina uygulanacak koagiilasyon/flokiilasyon veya
santrifiigasyon gibi 6n islemler permeat akilarinin artmasina yardimei olacak, membranlarin

tikanikliginin daha diisiik seviyelerde olmasini saglayacaktir.

2. Membran tikanikliginin ¢6ziimiinde yol gdsterici olmasi agisindan mikrofiltrasyon iglemleri
sirasinda gozlenen membran tikanikliginda hangi tikanma mekanizmasinin baskin oldugunun

belirlenmesi onerilmektedir.

3. Bu c¢alismada stevia ektratinin mikrofiltrasyonu igin segilen ¢apraz akis hizlar1 0,22 — 0,44
m/s araliginda olup bunlar nispeten diisiikk ¢apraz akis hizlaridir. Stevia ekstraktinin
mikrofiltrasyon islemlerinin daha yiiksek ¢apraz akis hizlarinda farkli ¢apraz membran
basinglarinda gerceklestirilerek seramik membranlarin bu kosullarda da performanslarinin

belirlenmesi Onerilmektedir.

4. Bu ¢alismada stevia ektratinin mikrofiltrasyonu denemeleri 2, 3 ve 4 bar ¢capraz membran
basinglarinda gerceklestirilmistir. Stevia ekstraktinin seramik mikrofiltrasyon membranlari
kullanilarak berraklastirilmasi ve/veya renginin giderilmesi islemlerinin farkli ¢apraz akis
hizlarinda daha yiiksek c¢apraz membran basinglarinda gerceklestirilerek  seramik

membranlarin bu kosullarda da performanslarinin belirlenmesi 6nerilmektedir.

5. Stevia ekstraktinin berraklastirilmast ve/veya renginin giderilmesi, seramik tiibiiler

destekler ve seramik MF membranlar1 kullanilarak ya da seramik MF ve seramik UF
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membranlart kullanilarak sirali filtrasyon ile ya da yalnizca seramik UF membranlar

kullanilarak da denenebilir.

6. Mikrofiltrasyon islemlerinde kullanilan membranlarin temizlenme kosullarinin belirlenmesi

membranlarin tekrar tekrar kullanilabilmeleri agisindan 6nemli olacaktir.
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