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BATARYA TiPi KATI-SIVI EKSTRAKSIYON SiSTEMINDE
SICAK SU iLE CAY ARTIKLARINDAN KAFEIN EKSTRAKSIYONU:
PROSES OPTIiMiZASYONU VE MODELLENMESI

(EXTRACTION OF CAFFEINE FROM TEA RESIDUE BY HOT WATER USING
BATTERY TYPE SOLID-LIQUID EXTRACTION SYSTEM:
PROCESS OPTIMIZATION AND MODELING)

Aynur SENOL*

OZET/ABSTRACT

Bu calismada, agirlikca % 2 kafein iceren fabrikasyon ¢ay artiklarindan su ile
ekstraksiyon yontemi kullanilarak kafein iiretimi amacglanmistir. Ekstraksiyon islemi, seri
olarak bagli 3 (B3) ve 5 (BS5) ekstraktorden olusan iki ayr1 batarya tipi deney diizeneginde
yapilmustir. Operasyon sicakligr 95-97°C’dir. 0.25 L/sa ile 1.0 L/sa debi degerleri arasinda
secilen degisik solvent debilerinde batarya boyunca ve ¢ikisinda biriken ekstraktlarin analizi
yapilarak sistemin ekstraksiyon etkinligi irdelenmistir. Proses parametrelerine ait optimum
degerler ise, kompozisyon ve ekstraksiyon derecesi verilerinin grafiksel analizi sonucu tayin
edilmistir. Lineer (dogrusal) sistem davranisi, proses modelleme asamasinda referans teskil
etmistir.

In this study, solid-liquid extraction of caffeine from tea plant residue including 2 % (w/w)
caffeine has been studied using hot water as a solvent. The extraction has been performed in
the battery type extraction unit including both 3 (B3) and 5 (B5) extractors connected in
series. The operating conditions are: temperature, T = 95-97°C and various water flow rates
of 0.25 L/h to 1.0 L/h. The optimum process parameters were determined by using graphical
analysis of composition and extraction degree values.
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1. GIRIS

Ulkemizde 6nemli bir iiretim sektérii olan ¢ay endiistrisinin yan iiriinii olarak, ticari cayin
eldesinden sonra biiyiik miktarda elek alti cay tozlar1 ve dallar1 gibi cay artiklar1 agiga
cikmaktadir. Agirlikga % 2 - % 3 kafein iceren atik ¢aylarin degerlendirilmesinde, ekonomik
acidan kafein yaninda tanin liretiminin de yapilabilecegi; kafeini alinan artiklarin ise yem
veya giibre olarak kullanilabilecegi bir {iretim islemi uygulanabilir. Zira bu artiklar, normlarin
altinda tretilmis kalitesiz taze ¢ayla birlikte, genellikle imha edilmektedir (Chougley, 1982;
Kacar, 1991). Purin grubu N-metil alkaloidlerin en yaygin tiirii olan kafeinin (1,3,7-trimetil
ksantinin) ticari 6nemi ilag, gida, farmasotik ve kolali mesrubat sektoriinde kendini gosterir.
Kafein, endiistriyel dl¢iide ¢ay ya da kahvenin kati-sivi ekstraksiyonu ile yada kafeinsiz
kahve iiretiminde yan {iriin olarak elde edilir. Giiniimiizde ticari acidan en uygun uygulama
ise cay artiklarinin sicak su ile ekstraksiyonuna dayanir. Ancak bu proseste ekstrakt (solvent)
fazina kafein yaninda tannik asid, teofilin, re¢ineli maddeler gibi suda c¢oziinen cesitli
safsizliklar da gegmektedir (Snell vd., 1969; Treybal, 1981).

Esas itibariyla, ¢ay artiklarindan kafein iiretimi ii¢ kademede gerceklesir. Ilk asamada cay
artiklar (kiregli veya kiregsiz) sicak su ile ekstraksiyona tabi tutulur. Tkinci basamakta, teknik
kafein iiretimine yonelik sulu ekstrakt/kloroform sivi-sivi ekstraksiyon prosesi uygulanir ya
da sulu fazdaki tanin ve diger safsizliklar kursun oksit veya magnezya gibi anorganik
reaktifler yardimiyla ¢oktiriiliir. Nihayet, teknik kafeine uygulanan adsorpsiyon ve
kristalizasyon gibi renk giderme ve saflastirma islemlerinin neticesinde saf kafein elde edilir
(Snell vd., 1969; King, 1980; Chougley, 1982).

Bu calismada, kafein {iretimi i¢in tasarlanmig pilot 6lgekteki bir yar1 kesikli ekstraksiyon
bataryasinin performansi degerlendirilerek optimum ekstraksiyon kademe sayisi ve kiimulatif
(integral) ekstraksiyon derecesi saptanmistir.

2. TEORIK ESASLAR

Kati-siv1 ekstraksiyon yontemi, genellikle kati madde i¢inde bulunan bir ya da birden
fazla kati/sivi komponentleri (solute ya da ekstre denir) solvent fazina transfer etmek
amactyla uygulanir. Prosesin etkinligi bakimindan, kat1 (rafinat) ile solvent (ekstrakt) fazlari
arasindaki temas alani1 ve temas siiresi onemlidir. Esas itibariyla, ekstraksiyon operasyonu 4
kademede yapilir: (i) Ekstrenin solvent fazina ge¢irilmesi; (ii) Bakiyenin ekstrakt fazindan
mekanik olarak ayrilmasi; (iii) Tastyici inert madde yiizeylerinde tutulan (absorplanan)
ekstraktin taze ¢oziicii ile yikanip geri kazanilmasi; (iv) Coziinen maddenin ekstrakt fazindan
ayrilmasi ve rafine edilmis ¢oziiclinlin prosese devredilmesidir (Bird vd., 1960; King, 1980;
Treybal, 1981).

2.1. Ekstraksiyon Cihazlar

Kati-siv1 aygitlart ekstrakte edilecek maddenin tabiatina, proses sartlarina ya da iki fazin
hareket durumlarina gore siniflandirilmaktadir. Bunlar, kesikli, yari-kesikli ve siirekli ¢alisan
cihazlar olmak tizere 3 sinifa ayrilabilirler. Donen ya da sabit olan kesikli cihazlarda kat1 faz
uzun siire taze ¢oziicii ile temas ettirilir (Soxhlet cihazi). Siirekli ¢alisan ekstraktdorde ise,
rafinat faz ile ¢o6ziicli karsit yonden hareket ederek kati maddenin verildigi yerden ekstrakt,
solventin beslendigi kisimdan da tasiyict inert madde alinir (Hildebrandt cihazi) (Treybal,
1981).

Yari-kesikli calisan cihazlar bir batarya halinde birbirine seri olarak bagli birkag
ekstraktdrden meydana gelir. Unite boyunca esit oranda stasyoner kat1 faz igeren bataryanin
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ilk elemanina taze (ekstresiz) ¢oziicli beslenir, son ekstraktorden de derisik c¢ozelti alinir.
Prosesin siirekliligi bakimindan, ilk ekstraktdrdeki ekstre miktar1 alt limit olarak belirlenen
ekonomik bir diizeye geldikten sonra devreden ¢ikartilip, taze madde ile doldurulur ve
bataryanin sonuna baglanir. Taze solvent ise 2 ekstraktore verilir. Solventin akis hizina kars1
olan direngten dolayi, bir bataryada en ¢ok 6 ekstraktdr bulunur. Seker sanayinde, difiizér
denilen ekstraksiyon iinitesinde en ¢ok 16 elemanli bir batarya kullanilabilir (King, 1980;
Treybal, 1981).

2.2. Ekstraksiyon Kinetigi ve Difiizyonun EtKkisi

Kati-sivi ekstraksiyon isleminde kiitle transferi olduk¢a karmagik bir mekanizmaya
sahiptir. Ekstrenin kat1 fazdan solvent fazina tasinimi difiizyon kanunlarina gére 3 asamada
gelisir: kat1 partikiil hiicrelerindeki ekstrenin solvent tarafindan ¢oziilmesi, partikiil i¢indeki
¢ozeltinin kat1 dis ylizeyine dogru difiizlenmesi (i¢ diflizyon) ve nihayet kati partikiil
yilizeyinden ekstrenin tiirbiilansli veya laminer akistaki solvent fazina transferi (dis difiizyon)
s0z konusudur.

Basit difiizyon olarak isimlendirilen maddenin molekiiler taginimi, Fick esitligi ile ifade
edilir (Bird vd., 1960).

D D

J, =- TAACA =- TA(CAI - CAZ) (ic diflizyon) (D
D D o

J, =- TAACA =- TA(CA2 - ¢,5) (dig difiizyon) ()

J4 niceligi, A bileseninin molar akisidir (mol/m2~s); Dc, itici gii¢ olarak etki eden A’nin
molar konsantrasyon farkidir (mol/m3); Dy, A’nin difiizyon katsayisi (m2/s); L ve o, sirasi ile,
partikiil geometrik boyutu ve laminer film tabakasi kalinligidir. Solvent fazinin hareket etmesi
halinde, hidrodinamik agidan akis tiirii difiizyon hizlar {izerinde etkilidir. Tiirbiilansh ya da
laminer akistaki bir akiskana kiitle transferine karsi koyan tiim direncin arafaz bolgesine
yakin bir akigkan laminer filminde olustugu kabul edilmistir. Bird ve arkadaslar1 (Bird vd.,
1960), hidrodinamik laminer film (J) tabakasindan ¢ok diflizyon film alt tabakasi (d; = 0.10)
direncinin etkili oldugunu ileri siirmiistiir. Once durgun olarak kabul edilen bu filmin daha
sonra laminer sartlarda hareket ettigi ve Kkiitle transferinin molekiiler difiizyon yoluyla
gerceklestigi goriilmiistiir. O halde, total ekstraksiyon siiresini belirleyen baslica faktorler dis
difiizyon katsayisi ve film tabakasmna ait konsantrasyon farkidir. Batarya boyunca
ekstraksiyon derecesi kiimulatif olarak arttigindan, kiitle transfer hizlarinin deneysel 6lgiimii
mevcut deney diizenegi ile miimkiin degildir. Bu nedenle, aygit performansina iliskin
degerlendirmeler ekstraksiyon derecesi kriterleri ile sinirlt tutulmustur.

2.3. Ekstraksiyon Etkinligi Kriterleri

(1) Bireysel ekstraksiyon derecesi: E = mg/my, mg - ekstraktor bosluk hacmi (V}) (veya
ekstraktordeki ekstrakt hacmi, Vg, = ¥, = 500 ml) basina ekstrakt fazina gegen mg kafein
miktar1; mg - ekstraktore beslenen 50 g ¢ay artiginda baslangi¢ kafein miktaridir (my = 1000
mg). 2. Total ekstraksiyon derecesi: Ex = mg+/my+, hacimce birim solvent yikama sarjina
(ekstraksiyon kademesine) tekabiil eden 500 ml batarya ¢ikis1 ekstrakt birikiminin igerdigi
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kafein miktarinin (mg+), kati faz baslangic kafein miktarma (mgx = Ymy,) oramdir. “n”
batarya eleman sayisini, * simgesi ise bataryaya ait total niceligi temsil etmektedir.
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Sekil 1. Ug elemanli ekstraksiyon bataryasi

(ii) Kiimulatif (integral) ekstraksiyon derecesi: E. :Qt)E*’l- dt =4,FE.;, t toplam

€¢I
l

ekstraksiyon siiresi; “i” batarya ¢ikisinda biriken 500 ml ekstrakt sayisidir. 4. Bakiye yikanma
derecesi: Y = mg/my, mg — bakiyede kalan mg ekstre miktaridir. 5. Hacimler orani:
On = (X Vg=;)/V}, batarya cikisinda biriken toplam ekstrakt hacminin ekstraktor bosluk (V)
hacmine oranidir. 6. Optimizasyon kriteri: F = E+/Y gy = Cg+/Cg;, Cgx batarya ¢ikisindan
alman ekstrakt fazinin kafein konsantrasyonu (mg/100 ml); C; 1.ekstraktdrdeki rafinat faz
kafein kompozisyonu (mg/50 g c¢ay); “1” 1.ekstraktore ait niceligi gostermektedir.
Degerlendirmeler, 500 ml ekstrakt bazinda yapilmustir.

3. DENEYSEL YONTEMLER

Bu calismada, cay artiklarindan sicak su kullanmak suretiyle kati-sivi ekstraksiyon
esaslarina dayali kafein liretimi amaglanmistir. Deneylerde Ongoriilen operasyon sicakligi
(95-97°C), ekstraktor basina cay artig1 miktar1 (50 g), kafein baslangi¢c konsantrasyonu (1000
mg/50 g cay arti81), ekstraktor bosluk hacmi veya sivi holdup (V, = 0.5 1) ve fazlar arasi
temas alani sabit tutulmustur. Ekstraksiyon islemi 3 (B3) ve 5 (B5) ekstraktorden olusan iki
ayr1 batarya diizeneginde yapilmistir. Ekstraksiyon sicakligi ise, sisteme bagli bir istim
jeneratorli ve basing kontrol elemanlar1 araciliyla istenilen degerde sabit tutulmustur. Bu
amagcla, jenerator ¢ikigindaki istim sicakligr 103°C’ye ayarlanmistir (Sekil 1).

Her biri istim ceketi ile donatilmis, esit hacimli ve seri bagl olan 3 (B3) veya 5 (BS)
elemandan olusan ekstraksiyon bataryasinda duragan kati faz (¢ay artigl) sicak su ile
yikanarak, kafein bakimindan ayirma etkinligi ve ekonomik ekstraksiyon (solvent yikama)
sayist test edilmistir. 0.25, 0.5, 0.75 ve 1 L/sa solvent ge¢is hizlarinda iinite boyunca ve cihaz
cikisinda biriken 500 ml ekstraktlarin kompozisyon analizi yapilarak optimum operasyon
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siiresi ve ekstraksiyon derecesi incelenmistir. B3 diizenedi c¢ercevesinde kademe sayisi
belirlenmistir. Proses parametrelerine ait optimum degerler, kompozisyon ve ekstraksiyon
derecesi verilerinin grafiksel analizi sonucu tayin edilmistir. Unitedeki istim ve solventin
hareket yonleri ile diger yardimei elemanlar Sekil 1°de gosterilmistir. B5 diizeneginde toplam
5 ekstraktor vardir.

Kafein konsantrasyonu iyodometrik titrasyon yontemiyle tayin edilmistir. Kafein asidik
ortamda I, ile ¢oziinmeyen kafein periyodid teskil eder, geri kalan (reaksiyona girmemis) I,
fazlas1 ise Na,S,05 ile titre edilir. Yontemin hassasiyet oran1 % 2 - % 3’tiir.

4. BULGULAR VE TARTISMA

Uc (B3) ve bes (B5) elemandan ibaret iki ayr1 batarya diizeneginde ekstraktdr basina 50 g
cay artig1, ekstraktor bosluk hacmi (V}) (veya tek bir elemanin barindirabilecegi ekstrakt
hacmi, Vg) V, = Vg = 500 ml ve hacimce birim solvent ylikleme sarfiyati niteligindeki
ekstraksiyon kademesini temsilen 500 ml batarya cikist ekstrakt miktarini (Vg«) sabit tutmak
suretiyle, ekstraksiyon kademe sayis1 ve su akis hiz1 (ekstraksiyon siiresi) parametrelerinin
optimum degerleri arastirilmistir.

4.1. Optimum Kademe Sayis1 Tayini

B3 tertibi kapsamina giren deney diizeneginde Q = 500 mL/sa su besleme debisi
kullanilmistir. Bataryadan ti¢ defa 500 ml ekstrakt alindiginda, ekstraktore ve batarya ¢ikigina
ait 0.5 1 hacimli ekstrakt fazlarinin kompozisyon degisimi Sekil 2°de gosterilmistir. ilk 500 ml
ekstrakt (Oy = 1) alindiginda, 1. ekstraktordeki ¢ozeltinin kafein konsantrasyonu yiiksektir
(Cg1 =26.4 mg/100 ml). Prosesin, hacimler oran1 Oy = 3 degerine kadar siirdiiriilmesi halinde
ekstrakt ve bakiye i¢in ekonomik sayilan Cg; = 2.1 mg kafein/100 ml ve Y z; = 0.12 alt limit
degerlerine ulasilmis olur. Keza, ilave bir 500 ml solvent yiiklenmesine karsin Ej;+ degeri az
etkilenmektedir (Sekil 3).

QSB+ ve QM algoritmalar1 araciliyla, deneysel batarya ¢ikisi ekstrakt verilerine Monte
Carlo (MC) simiilasyonu uygulanmistir (Press vd., 1989; Chang vd., 1991, Halag, 1998).
Monte Carlo simiilasyonu ile tiiretilen Ey+ egrisinin grafiksel analizi sonucu, Oy > 4 bdlgesi
icin operasyon zamaninin uzunlugu (veya Opy’nin biiyiikligi), Oy < 2 ic¢in de verimin
yetersizligi yiiziinden uygun operasyon kosullar1 degildir (Sekil 3). iki bolgeye ait dogrularn
kesistigi optimum Oy = 3 tiir. Netice olarak, 500 ml derisik ekstrakt iiretilmesi amaglanmis
ise 3 elemanli bataryaya 2 ekstraktor daha eklemek zorunlulugu vardir. Nitekim, B5 tertibi ile
yapilan 6n testlerde Cg; = 1 mg/100 ml ve Y z; = 0.10 ekonomik degerleri bulunmustur.

4.2. Su Debisinin Ekstraksiyon Performansina Etkisi

B5 batarya diizeneginde optimum ekstraksiyon siiresini tayin etmek amaciyla, 0.25, 0.5,
0.75 ve 1 L/sa su akis hizlar1 denenmistir. Ekstraksiyon zamani (t) debi ile ters orantilidir
(t = (5% + Vix)/Q + ty) ve genelde ekstraktor bosluk hacmine (V}), ekstrakt hacmine (Vg+)
ve sistemde akis yolu direncinin yarattigi gecikme zamanina (t,) tabidir. Denemelerde,
Vi« =500 ml ve t ;= 0 olarak alinmustir.

Operasyonun etkinligi bakimindan, maksimum verim icin 1.ekstraktordeki bakiyenin
(Cr1) kafein konsantrasyonunun ekonomik alt limit degerine ulastiginda, ekstrakt fazi (Cgx)
kompozisyonunun da maksimum degerinde seyretmesi arzu edilir. Pratikte, ekstraksiyon
islemini maksimum verimle stirdiirmek olanaksizdir.
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300 —O— 1. Ekstraktor
: —X— 2. Ekstraktor
240 - —/N— 3. Ekstraktor
E ] — Ve*, 500 ml Ekstrakt
g ]
S 180
~— i
=T}
E i
o« 120
Q
)

60 \X

OH = (S VE*,i)/Vb’ ml/ml

Sekil 2. Ekstrakt fazi (Cg;) kompozisyonunun hacimler orani (Op) ile
degisimi (Q = 0.5 L/sa; Vi« = V5 =500 ml; B3)

] ® deneysel
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OH = (S VE*,i)/Vb9 ml/ml

Sekil 3. Kiimulatif E+'nin grafiksel analizi; Monte Carlo (MC) simiilasyonu ile optimum
Op degerinin belirlenmesi (Og (opt) = 3; O = 0.5 L/sa; Vp = 500 ml; B3)
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Sekil 4. Ekstrakt fazi (Cg+) kompozisyonunun su debisi (Q) ile degisimi (Vg== 0.5 1; BS)
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Sekil 5. Rafinat faz (Cg;) kompozisyonunun su debisi (Q) ile degisimi (Vg+«= 0.5 1; BS)
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Sekil 6. Ekstraksiyon derecesinin (ED) su debisi ile degisimi
(BS); ED° Epx, Y p1; a - Epxegrisi, b - Y gy egrisi
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HLSM : Homojen Lineer Sistem Modeli (Sekil 6)
HOLSM: Homojen Olmayan Lineer Sistem Modeli
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Finod - model degeri
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A(X) = Foy = 3.27
Fmax = CE*, /C

max R1,min
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Optimum ¢alisma sahast —
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HOLSM HLSM (Sekil 6) Follat =2.07-23
————  HOLSM (denk. (7)) Q opt=1.33-1.68
Qopt = 0.6 - 0.75 L/sa
0.0 T T T T T T
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Sekil 7. Optimum ¢aligma sartlarinin grafiksel analizi (B5)
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Bu siiregte, prosesin ne kadar zaman diliminde tamamlandig1 da 6nem kazanir. Sekil 4’te
Cgx - debi iliskisi, Sekil 5’te ise Soxhlet cihazi ile belirlenen 1. ekstraktérdeki rafinat faz
(Cg1) konsantrasyonunun debiye karsi degisimi gosterilmistir.

Homojen lineer sistem modeli (HLSM), a; )’ + a, y = 0, esas alinarak Cg= - Q iligkisi i¢in
denklem (3) (Sekil 4); Cr; — Q iliskisi i¢in de Esitlik 4 tiiretilmistir (Sekil 5) (Blum, 1972).

Cpr = Crupexp(- 0.2250) (Cre e =337.14) 3)

E*,max

Car = Crrmnexp(0.3770) (Cryin =103.13) (4)

R1,min

Operasyon sistemini temsilen, homojen lineer sistem giidiimlii model davranisindan hareketle,
s0z konusu Esitlik 3 ve Esitlik 4tin Q ® 0 (veya t ® p) sinir sartlar1 i¢in ordinat degerleri
(Cg#max = 337.14 mg/100 ml) ve (Cri min = 103.13 mg/50 g ¢ay) olarak bulunmustur. Benzer
model denklemleri E+ ve Y g; nicelikleri i¢in de gecerlidir (Sekil 6). Sekil 6’da a — egrisi
integral ekstraksiyon derecesini (Ejx), b — egrisi ise 1. elemandaki rafinatin yikanma oranini
(Y g1) temsil etmektedir. Ekstraksiyon derecesi ED (ED °© Ejx; Y gy) igin tiiretilen homojen
lineer sistem modeli (HLSM) denklemleri

Ep. = Eppocexpl(- 0.2250) (a - egrisi) (5)
Y 11 =Y t1minxp(0:3770) (b — egrisi) (6)

Sinir sartlar: Q® 0 E,. . =0.337; Y

,max R1,min

=0.103

Ideal kosullarda E« (Cg+) ® max, Yz, (Cri) ® min ve t ekstraksiyon siiresinin kisa
olmasi istenir. Adi gecen proses degiskenlerinin birbiriyle kiyaslamasi yapildiginda,
ekonomik agidan en uygun sartlar1 segmek miimkiindiir. Bu nedenle, optimizasyon kriteri
olarak F' = Ej+/Y gy = Cg«/Cpg; faktoriiniin zamana karsi degisiminin grafiksel ve analitik
analizi yapilmalhidir (Sekil 7). HLSM esasli teorik Fi,oq degerleri (Finoqd = (Ex+/Y R1)mod)> Sekil
6 ve Esitlik 5 ve Esitlik 6 yardimiyla hesaplanan (Ej+)moq Ve (Y r1)mod model degerlerinden
tiiretilmistir. Sekil 7’°den, Q'] ® U (t ® M) durumunda F Kriteri Fi, limit degerine
yaklagsmaktadir. HLSM teorik F egrisinin ab ve cd bolgelerindeki fonksiyonel hiz degisimi
(egimi) sabittir. Ancak, bc hattinda egrinin tanjanti olduk¢a degiskenlik sergilemektedir.
Gerek ab bolgesi verimin (veya E;+'nin) yetersizliginden, gerekse cd hatti ekstraksiyon
stiresinin uzunlugundan dolay1, her iki sabit egimli bolgeyi sinirlayan kosullarda operasyonu
sirdiirmek uygun degildir. Sonu¢ olarak, optimum isletme sartlarin1 belirleyen proses
degiskenleri rs hattina isabet etmektedir (Fop = 2.07-2.3; Q opt = 1.33-1.68; Qg = 0.6-0.75
L/sa). Sistemin dinamik davranisi ise, homojen olmayan lineer sistem modeli (HOLSM)
cercevesinde degerlendirilmistir (Blum, 1972). Model deneysel F verilerini ortalama % 7
hassasiyetle temsil etmektedir (Esitlik 7).

F=F_ (1-exp(- 0.616/0)) (7)

max

Burada, F, = E N =C /C =3.27 dir.

k*,max R1,min E* max R1,min
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5. SONUCLAR

Seri olarak bagli 3 (B3) ve 5 (BS) ekstraktdrden olusan iki ayri batarya tipi deney
diizeneginde, sirasiyla, optimum kademe sayisi1 ve su debisinin kiimulatif ekstraksiyon
derecesine etkisi incelenmistir. Lineer (dogrusal) sistem davranisi, proses modelleme
asamasinda referans teskil etmistir. B5 diizenegi cergcevesinde F kriteri araciliyla optimum
caligma sartlarinin grafiksel analizi yapilmistir.

KAYNAKLAR

Bird R., Stewart W., Lightfoot E. (1960): “Transport Phenomena”, New York, Wiley & Sons.

Blum E.K. (1972): “Numerical Analysis and Computation Theory and Practice”, California,
Addison-Wesley.

Chang Y.L., Sullivan R.S. (1991): “Quantitative Systems for Business Plus Version 2”, New
Jersey, Prentice-Hall, Inc.,Englewood Cliffs.

Chougley J.B. (1982): “Factors Influencing the Caffeine Content of Black Tea”, Food
Chemistry, 9, 4, 269-276.

Halag O. (1998): “Isletmelerde Simiilasyon Teknikleri”, Istanbul, 3. baski, Alfa.

Kagar B. (1991): “Cay Analizleri”, Ankara, Ankara Universitesi Basimevi.

King C.J. (1980): “Separation Processes”, New York, McGraw-Hill.

Press W.H., Flannery B.P., Vetterling W.T. (1989): “Numerical Recipes”’, New York,
Cambridge University Press.

Snell F.D., Ettre L.S. (1969): “Encyclopedia of Industrial Chemical Analysis”, New York,
Wiley & Sons, 8, 55.

Treybal R.E. (1981): “Mass Transfer Operations”, New York, ond edition, McGraw-Hill.



