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ABSTRACT

APPLICATIONS AND STRUCTURAL DETERMINATIONS OF SILVER
AND WALNUT SHELL EXTRACT ON TEXTILE PRODUCTS BY SOL GEL
METHOD

BIRIMOGLU, Turan
Ph.D. in Chemistry
Supervisor: Prof. Dr. Mehmet SONMEZ

Subat 2023
113 pages

In this study juglone, was obtained by extraction method using the soxhlet apparatus
from the walnut shell and its Cu (11), Mn (Il), Zn (1) complexes were synthesized.
The structures of the obtained complexes were characterized by spectroscopic
methods such as, elemental analysis (C, H, N, S), FT-IR, UV-Vis. Juglone and its
complexes were applied on 100% cotton fabric. Fabrics treated with juglone, and
metal complexes were coated with nanosilver obtained by sol gel method. Surface
structures of fabrics coated with juglone, metal complexes and nano silver were
investigated with SEM/EDX analysis, ICP-OES. Antimicrobial activity tests of
fabrics coated with juglone, metal complexes and all the compounds coated with
juglone complexes and nano silver were gram positive; Staphylococcus aureus
Rosenbach ATCC-6538, Bacillus cereus ATCC 7064, gram negative and it was also
performed against Escherichia coli ATCC-8739, Salmonella typhimurium strains and
Candida albicans ATCC-90028 fungal species. The result obtained showed that, the

fabrics coated copper complex with NPsAg has the best activity.

Key Words: Juglone, Antimicrobial Textile, Nanosilver, Sol Gel, Metal Complexes
Wallnut Shell.



OZET

SOL JEL YONTEMIYLE GUMUS VE CEViZ KABUGU EKSTRESININ
TEKSTIL URUNLERI UZERINDEKiIi UYGULAMALARI VE YAPISAL
TAYINLERI

BIRIMOGLU, Turan
Doktora Tezi, Kimya

Damisman: Prof. Dr. Mehmet SONMEZ

Subat 2023
113 sayfa

Bu c¢alismada juglon, ceviz kabugundan Soxhlet aparati kullanilarak ekstraksiyon
yontemi ile elde edilmis ve Cu(Il), Mn(II), Zn(II) kompleksleri sentezlenmistir. Elde
edilen komplekslerin yapilar1 elementel analiz (C, H, N, S), FT-IR, UV-Vis gibi
spektroskopik yontemlerle karakterize edilmistir. Juglone ve kompleksleri %100
pamuklu kumas tizerine uygulanmistir. Juglon ve metal kompleksleri ile muamele
edilen kumaglar Sol-Jel yontemi ile elde edilen nanogiimiis ile kaplanmistir. Juglon,
metal kompleksler ve nano gilimiis ile kaplanmis kumaslarin yiizey yapilar
SEM/EDX analizi, ICP-OES ile incelenmistir. Juglon, metal kompleksleri ile
kaplanmis kumaslar, juglon kompleksleri ve nano giimiis ile kaplanmis tiim
bilesiklerin antimikrobiyal etkinlik testleri gram pozitif; Staphylococcus aureus
Rosenbach ATCC-6538, Bacillus cereus ATCC 7064, gram negatif ve ayrica
Escherichia coli ATCC-8739, Salmonella typhimurium suslar1 ve Candida albicans
ATCC-90028 mantar tiirlerine kars1 yapildi. Elde edilen sonuglar, AgNPs ile bakir
kompleksi kaplanmis kumaslarin en iyi etkinlige sahip oldugunu gostermistir. Ayrica
sentezlenen bilesiklerin orijinal olmasi sebebiyle kaynakcaya 1s1k tutarak, bu konu
tizerinde ¢aligan bilim insanlarina yol gosterecegi kanaatindeyiz.

Anahtar Kelimeler: Juglon, Antimikrobiyal Tekstil, Nanogiimiis, Sol Jel, Metal
Kompleksler, Ceviz Kabugu.
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GIRIS

Tekstil sektorii, ihracat bakimindan {ilkemizin en Onemli doviz girisini
olusturmaktadir. Diger bir ifadeyle lokomotif sektor konumundadir. Teknik tekstil,
cagimizin tekstil endistrisinin geldigi en ileri seviyedir (Altmok, 2008). Teknik
tekstillerin onemli bir alan1 olan antimikrobiyal tekstiller; ¢esitli hastaliklara neden
olan mikroorganizmalara karsi etkili olan ve tekstil iirlinlerine ve insanlara tamamen
zararli (mikroorganizmalar1 yok ederek veya liremelerini azaltarak vb.) kimyasal
maddeler ile tekstil iirlinlerinin bir araya getirilmesiyle ortaya ¢ikan tiriinlerdir.

(Birimoglu, 2003).

Bakteri, mantar, maya ve kiif gibi mikroorganizmalar1 yok eden ya da ¢cogalmalarini
engelleyen sentetik, dogal ve ya yar1 sentetik maddelere antimikrobiyal madde denir.
Mikroorganizmalar hayatimizin her alaninda bulunmaktadir. Hastane, saglik
kuruluslari, kres gibi yerlerde patojen mikroorganizmalarin c¢ogalmasi oldukca
tehlikelidir. Bunun gibi tekstil iriinlerinin kullanildigi yerlerde doktorlarin ve
hemsirelerin elbiseleri, hastanelerdeki havlular, perdeler, yatak ortiileri gibi tekstil
tirtinlerinin antimikrobiyal 6zellige sahip olmasi 6nem tasimaktadir (Seventekin vd.,

2001).

Insanlik tarihinde birgok amag igin en cok kullanilan elementlerden birisi giimiistiir.
Giimiisiin tek kullanim amaci ziynet olarak giizel goriinmek olmamustir. Insanoglu
gecmisten giliniimiize antimikrobiyal etkisini bilerek giimiisii kullanmistir. Glimiisiin
tibbi ve 1iyilestirici Ozellikleri ylizyillardir bilinmektedir. Roma ddnemine ait
yazitlarda giimiisiin sifa amaciyla kullanildig1 belirtilmektedir. Glimiisiin "mucizevi
bir sifac1" olarak tanimlanmasi bu 6zelliginden kaynaklanmaktadir. Ayrica Roma

medeniyeti zamaninda sadece glimiis takimlarda su tasiyan askerlerin savasmasina

izin veriliyordu. Romalilar giimiisten yapilmis su kaplarmin suyu temizledigini



ogrenmislerdi. Tip bilimi en giiclii antimikrobiyal ajan olarak giimiisii kabul

etmektedir (Bailar ve Trotman-Dickenson, 1973).

Cagimizin tip otoritesi giimiis ve giimis bilesiklerini en etkili antimikrobiyal madde
olarak tanimlamaktadir. Bulunan ilk antibiyotik ajan olarak diisiiniilmektedir. Yine
geemis medeniyetlerde glimiisten elde edilen metal yapraklar sargi bezi olarak
kullanilmistir. Glimiiziinde giimiis, kontrolii oldukca zor olan enfeksiyonlarda, yanik
tedavilerinde kullanilan kremlerde ve ilaglarda olduk¢a genis bir alanda
antimikrobiyal etkisinden dolayr kullanilmaktadir. Yeni dogan c¢ocuklara goézde
olusan enfeksiyonlar1 dnlemek amaciyla Amerika’da giimiisten elde edilen goz

damlalar1 kullanilmaktadir (Youngs vd., 2005).

Sanayide giimiis igerikli teknoloji uygulamalar1 da karsimiza ¢gikmaktadir. Yiizme
havuzlarinda kullanilan filtre ekipmanlarinda, igme suyunu temizleme sistemlerinde

giimiis teknolojisi bulunmaktadir (Antelman, 1992).

Sol-Jel prosesine yumusak kimya “chimie douce” olarak ifade edilmektedir. Bilinen
hazirlama yontemlerinden diisiik sicaklarda sol ya da jeli orta basamak olarak

kullanarak ¢o6zeltiden kati bir malzemenin hazirlanmasi esasina dayanmaktadir

(Kamal, 2015).

Sol-Jel teknolojisinin tekstil bitim islemlerinde kullanilmasinda birgok avantajlar
bulunmktadir. Bunlar; daha az kimyasal sarfiyati, diisiik ¢alisma sicakligi, diistik
maliyet, yiiksek verim ve dayamiklilik, ¢evre dostu uygulama noktalari, tekstil
malzemelerinin birden fazla fonksiyonel 6zellige tek adimda kazandirilmasi, kolay
uygulama ve tekstil isletmesi uygulamalar1 gibi avantajlara sahiptir ve 0Ozel

ekipman gerektirmez (Kandemir, 2020).

Sentetik antimikrobiyal ajanlara karsi patojenik mikroorganizmalarin dayaniklilik
gostermesi bitkilerdeki organik antimikrobiyal etken maddelere ve binlerce yildir
kullanilan giimiise kars1 ilgiyi artirmistir. Gliniimiizde faydali bitkilerden elde edilen
dogal maddeleri bir ¢ok tekstil iiriiniine uygulamak amaciyla Sol-Jel teknolojisinden
faydalanilmaktadir. Sol-Jel yoOntemi inorganik ve organik-inorganik hibrit

polimerler elde etmek i¢in oldukga kullanislt bir yontemdir (Toygun vd., 2013).

Sol-Jel yontemi ile nanogiimiis hazirlanmasi amaciyla bir ¢ok yontem

kullanilmaktadir. Bu yontemlere 6rnek olarak fotokatalitik indirgeme, radyasyonla



kimyasal indirgeme, tel patlamasi, sonokimya, polioller, matris kimyasi,
fotoindirgeme ve hatta biyosentez yoluyla nanoparcaciklarin {iretimi verilebilir.
(Dastjerdi ve Montazer, 2010). Antimikrobiyal, statik elektrigi tutmayan, leke
tutmayan, elektrik iletkenligine sahip olan tekstil trtinleri gibi bir¢ok islevsellige

sahip tirlinler piyasada daha fazla talep gérmektedir.

Son yillarda teknolojinin gelismesiyle birlikte ¢evre kirliligi artarak insanoglunun
gelecegini tehdit etmektedir (Mirjalili ve Karimi, 2013). Giiniimiizde tekstil
endiistrisinde uygulanmaya baglayan EKO-TEKS, c¢evreye duyarli tekstil
hammaddelerini, dogaya doniisebilen maddelerin kullanimini, bitkisel boyar
maddelerin kullanimini giindeme yeniden getirmistir (Bebekli, 1998). Giiniimiizde
ceviz yan iriinlerinin arastirtlmasi ve islenmesi ile ilgili ilgi giderek artmaktadir
(Popovici, 2013). Ceviz yapraklari, yesil kabuklar1 ve zar septumu, saglik bakimi
bilesiklerinin kaynagi olarak kabul edilir ve geleneksel tipta yaygin olarak
kullanilmaktadir. Birgok Avrupa iilkesinde, Ozellikle kirsal kesimlerde, ceviz
yapraklar1 kurutularak genellikle antioksidan ve antibakteriyel ozellikleri igin
kullanilir (Popovici, 2013). Bu yiizden bitkilerden elde edilen iiriinlerin kullanimi
oldukca deger kazanmistir. Ulkemizde biiyiik iiretimi olan ceviz meyvesinin
kabugunda bol bulunan juglon etken maddesinin degerlendirilmesi 6nemlidir. Ceviz
kabugunda bulunan juglon  (5-hidroksi-1,4-naftalendion) etken maddesi
antimikrobiyal oOzellik gostermektedir. Juglon etken maddesi pamuk kumaglar
lizerine uygulanarak daha ozellikli iriinlerin elde edilmesi miimkiindiir. Juglon, eski
halk ilaclarinda kullanilan ve su anda sitotoksik etkileriyle ilgilenilen biyolojik
aktivitelere sahip bitkilerden (6zellikle cevizden) elde edilebilen dogal bir iriindiir
(Defant vd., 2013).

Ceviz yapraklarinda ve 6zellikle ceviz kabugunda juglon olarak bilinen biyomateryal

bulunmaktadir (Defant vd., 2013).

Juglon ceviz kabuklarindan ekstraksiyon yontemiyle kolaylikla ve yiiksek verimle
elde edilebilir. Juglon kadim tarihten beri bir¢ok medeniyette sa¢ boyasi, tekstil
tirtinlerinin boyasi ve zararlilarin uzaklagsmasi i¢in kullanilmistir. Juglon (5-hidroksi-
1,4-naftalendion), herbisit ozellikleri ile gida ve kozmetik endiistrisinde yaygin
olarak kullanilan bir boyadir (Mohammad ve Karimi, 2013). Gida endiistrisinde,



juglon ayrica C.I. Dogal Kahverengi 7 ve C.I. 75.500 olarak bilinmektedir
(Mohammad ve Karimi, 2013).

Bivalent Pb(ll), Cu(ll), Co(ll), Ni(Il) ve Zn(llI)’nin juglonla kompleks bilesikleri
sentezlenerek, termal ve spektral ¢aligmalar1 yapilmistir (Pawar vd., 2012). Mn (1)
juglon kompleksi hazirlanarak Bacillus tiirlerine karsi ve Staphtlococcus aureus
tirlerine karsi in vitro testleri yapilmistir. Metal komplekslerinin liganddan daha

fazla antimikrobiyal etkinlige sahip oldugu bildirilmistir (Pawar vd., 2012).

Bu ¢alismada, ceviz kabugundan juglon Soxhlet cihaziyla ekstraksiyon edilmistir.
Juglonun Cu(II), Mn(II), Zn(IT) kompleksleri elde edilmistir (Pawar vd., 2012). Elde
edilen komplekslerin yapilar1 3C-NMR, 'H-NMR, kiitle spektroskopisi, elementel
analiz (C,H,N,S), FTIR, UV-Vis gibi yontemlerle karakterize edilmistir. Juglon ve
Mn(11), Cu(ll), Zn(I1) kompleksleri %100 pamuk kumas {izerine uygulanmistir (Ziba
ve Serin 2018). Juglon ve metal komplekslerle islem yapilmis kumaslar Sol-Jel
yontemiyle elde edilen nanogiimiisle kaplanmistir (Yan ve Cheng, 2005). Juglon ve
metal komplekleri, nanogiimiisle kaplama yapilmis kumaslarin SEM gériintiileri ile
yiizey yapilart incelenmistir. Juglon, juglon metal kompleksleri ve nanogiimiis ile
kaplanmis kumasglarin antimikrobiyal etkinlik testleri gram pozitif; Bacillus
cereus ATCC 7064, Staphylococcus aureus, Rosenbach ATCC-6538, gram negatif;
Escherichia coli ATCC-8739, Salmonella typhimurium suslar1 ve Candida albicans
ATCC-90028 mantar tiiriine kars1 yapilmustir.
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KAYNAK OZETLERI

2.1. GENEL BILGI
2.2. Antimikrobiyal Tekstil

Mikroorganizmalar g¢evremizde neredeyse her yerde bulunabilmektedir. Petrol
sondajlarinda 400 metre derinlikte bile mikroorganizmalara rastlanmistir. Hem
patojenik (hastalik yapabilen) hem de kokuya neden olan bakteriler, ilk once liflere
yapisarak, sonra biiyiiyerek liflerde hasar vermeye kadar gidebilen etkilesimlere
girerler (Kandemir, 2020). Tekstil iriinleri viicudumuza direk olarak temas
etmektedir. Bu durum bakterilerin ¢ogalmasina neden olan besin, nem ve sicaklik
icin olduk¢a uygun sartlar1 meydana getirmektedir. Tekstillerde ¢ogalan
mikroorganizmalara kars1 etkili koruma saglamak amaciyla en eski uygulama kadim
Misir medeniyetindeki mumyalama teknigidir. Misirhilar mumyalar1 kapladiklar
kumaslart korumak i¢in baharatlar, inorganik tuzlar ve bitkileri kullanmislardir
(Bilgi¢ ve Ugur, 2015).

Tekstiller her yerde mevcuttur ve toplum hayatinda 6énemli bir rol oynar. Bezler, son
zamanlarda giyim mikrobiyolojisi ve bezlerin insan derisi mikroflorasi ile etkisi ve
etkilesimi olarak tartigilan belirli mikrop tiirlerini igerebilir (Sanders vd., 2021).
Tekstil veya kumaslar lizerindeki dogal antimikrobiyal ajanlarin kaplamalari ¢ok

eskilere dayanmaktadir (Gulati vd., 2021).

Misirlilarin mumya sargisim1 hazirlamak icin bezler iizerinde baharatlar ve bitkisel
kaplamalar kullandig1 bilinmektedir. Geleneksel olarak Cinliler, konut yapist i¢in
'‘Bambu-kun' adi verilen antimikrobiyal bir bilesik iceren bambu lifleri
kullanmuiglardir (Gulati vd., 2021). Bambu lifleri, 2-6-dimetoksi-p-benzokinon ve
dendrosin bilesiklerinden kaynaklanan dogal antibakteriyel ve antifungal 6zellikleri

icin de arastirilmstir (Lipp-Symonowicz vd., 2011). Ikinci Diinya Savasi sirasinda



gelistirilen antibiyotiklerin uygulanmasi; ayni zamanda, tekstillerin c¢lirlimesini
onlemek i¢in antimikrobiyal malzemelerin kullanimi da s6z konusu olmustur. Ciinkii
agir savas sartlarinda ¢adirlarin, brandalarin ve kamyon ortiilerinin yogun yagmur ve
kar sirasinda lifleri yok edecek ve enfeksiyon olasiligini artiracak mikrobiyal
saldirilara karst korunmasi gerekiyordu (Gulati vd., 2021). Kumasi mikrobiyal
kolonizasyondan korumak ve dayanmikliliklarini artirmak icin, birka¢ askeri kumas,
antimon tuzlari, bakir ve klorlu mumlarin bir karisimi ile muamele edilmistir, bu da
kumaglar1 sadece sertlestirmekle kalmamis, ayni1 zamanda onlara farkli bir koku da
vermistir (Rajendran, 2010). Sentetik antimikrobiyal tekstillerin ilk 6rnekleri olan bu
calismalarda bir problem ortaya ¢ikmis Kimyasallarin ¢evreye ve insan sagligina

verdigi olumsuz yan etkiler gériilmiistiir (Gulati vd., 2021).

Tekstil tirtinlerinin kullanimi sirasinda ortamda olusan nem, 1s1 ve beseri faktorler,
mikroorganizmalarin elde edildikleri tekstil liflerinin igerisinde gelismelerine uygun
ortam olusturmaktadir. Bu mikroorganizmalar saglik alaninda olumsuz sonuglar
olusturduklart gibi tekstil triinlerinde arzu edilmeyen kokularin olugmasina, renk
degisimine, leke olusumuna ve kumaslarin yapisinda bozulmalara neden
olmaktadirlar. Tekstil ve konfeksiyon sektoriindeki {iriin yelpazesi giin gectikce
biiylimektedir. Renk, model, tuse, farkli malzeme kullanimi gibi parametrelerin
getirdigi degisimin yaninda fonksiyonel 6zellikleri olan yeni iirlinlerde tiiketicilere
sunulmaktadir (Palamutcu vd., 2009). Saglik, giivenlik, bilisim ve kozmetik gibi
farkli sektorlerden farkli ozellikler tekstil iirlinlerine entegre edilerek birkag
fonksiyonlu tekstil iirlinleri elde edilmektedir. Bu entegre edilme sirasinda tekstil

tiriinleri herhangi bir deformasyona ugramamaktadir (Palamutgu vd., 2009).

Antimikrobiyal 6zelliklere sahip tekstil iiriinleri, mikroorganizmalarin neden oldugu
olumsuz etkilerin azaltilmasina ve ortadan kaldirilmasmna yardimer olur.
Antimikrobiyal tekstil iriinleri 6zellikle patojen mikroorganizmalarin enfekte
olmalarinin engellenmesi, olusmus olan enfeksiyonlarin kontrol altinda tutulmasi,
Ozellikle bakterilerden ve kiiflenmenin neden oldugu koku, leke olusumu ve
renklerdeki degisiminin onlenmesi ve kalitedeki azalmanin Onlenmesi amaciyla
kullanilmaktadir. Fonksiyonel tekstil olarak adlandirilan teknik tekstilin 6nemli bir
kismin1 kapsayan antimikrobiyal tekstil iiriinleri ulusal ve uluslararasi alanda biiyiik

bir pazara sahiptir (Palamutcu vd., 2009).



Antimikrobiyal tekstiller gelecek bir donemde yara ve enfeksiyonlarin tedavi
edilmesinde koruyucu malzeme olarak kullanilacaktir (Altinay, 2017). Tedavi
edilmeyen yaralar igin 6zellikle enfeksiyonlar 6nemli bir sorundur. Bakteri yapisinin
degismesi viicutta olusan yaralarin tedavi edilmesi esnasinda etkisinin
giiclendirilmesi veya tekrarlanacak yara, iz olusumunun 6nlenmesinde tedavi sonrasi

bakteri sayisini azaltmaktadir (Altinay, 2017).

2.2.1 Antimikrobiyal Tekstillerin Ozellikleri

Gelismis toplumlarda insan sagligini tehdit eden mikroorganizmalarin yayilmasinin
Onlenmesi, Ornegin binalarin ve ulasgim sistemlerinin giivenlik seviyesinin
yiikseltilmesi insanlarin temel ihtiyaglarindan biri haline gelmistir (Palamutcu vd.,
2009). Giiniimiizde yasadigimiz COVID-19 pandemi siireci bu anlayisin ne kadar
dogru oldugunu gostermektedir. Gelismis iilkelerde, 6zellikle gelismis tilkelerde
antimikrobiyal tekstil iiriinleri, hastanelerde ve hijyen amacl oldugu kadar giinliik
hayatta da yaygin olarak kullanilmaktadir. Ornegin; otellerde kullanilan tekstil
iriinleri, bebek giyim iirlinleri, ddseme gruplarinda kullanilan kumaslar, i¢c giyim
trtinleri, diyabetik c¢oraplar, mutfak temizleme bezleri, pegeteler, havlular, sporcu
kiyafetleri, avcilarin kullandigi giysiler ve coraplar vs. Japonya, Norveg, Isvec ve
Kuzey Amerika gibi gelismis iilkelerde bilingli tiiketicilerin hijyen bilincinin artmasi
ve salginlara karsi korunma gabalar1 antimikrobiyal tekstillerini aranilan {irtin grubu

haline getirmistir (Palamutgu vd., 2009).

Antimikrobiyal 6zellikli uygulamalar; gida koruma maddelerinde, yara bantlarinda
dezenfektanlarda ve yiizme havuzu kimyasallarinda kullanilmaktadir. Antimikrobiyal
maddelerin uygulamalarinda en az 6nleyici konsantrasyon degeri tiriinlerin bakteriyel
etkinligini belirlemektedir. Yani sinir noktasini belirtmektedir. Fakat tekstil bitim
islemlerinde yikama s6z konusu oldugundan fonksiyonel 6zellik kademeli olarak
azalmaktadir. Tekstil {irtinlerinde antimikrobiyal uygulamalar siirekli yikamalardan
dolayr optimum kullanim1 kisitlamaktadir. Bu sebeple uygun antimikrobiyal
korumay1 saglamak amaciyla biiyiikk derisimlerde uygulama yapmak gerekmektedir
(Altmay, 2017).

Antimikrobiyal etkili uygulamalarin genel olarak sartlar1 asagidaki gibidir;

1- Genis Olgekte mikroorganizmaya karsi etki géstermesi



2- Insanlara en az olacak sekilde toksik olmali, alerjik etki gdstermemeli ve tahris

yapmamali

3- Insanlarin dogal florasindaki patojenik olmayan (derinin pH dengesini
saglayan ve patojenik mikroorganizmalarin  gelisimini  Onleyici  olan

mikroorganizmalar) mikroorganizmalara kars1 oldiiriicti olmamal
4- Mevzuatlara uygun olmal

5- Tekstil uygulamalarinda antimikrobiyal triinleri piyasaya arz etmeden Once

test standartlarina uygun olmal

6- Tekstil triinleri yikamalara, kuru temizlemelere ve iitiileme vb. bakim

tirtinlerine dayanikli olmal
7- Uygulanan tekstil iirlinlerinin kalitesini (tuse, dayaniklilik, vb.) degistirmemeli

8- Uygun maliyette olmali ve gevreye zarar vermemeli (Altinay, 2017)

2.2.2 Mikroorganizmalarin Etkileri

Tekstil iirtinlerinde zarar verme noktasinda etkili olan mikroorganizmalar 6zellikle
bakteriler ve mantarlardir. Bakteriler spesifik olarak istenmeyen kokulara, mantarlar
ise biyo par¢alanmaya ve leke olusumuna sebep olmaktadir. Mantarlarin ¢gogalmasini
saglayan en uygun veriler 28°C, pH 2.5-8, bakterilerin ¢ogalmasi igin ise 37°C, pH
5-6 degerleri uygun olmaktadir. Viicut aktif halde oldugunda belirlenen bolgesel
sicaklik degisimleri bakteri tiirlerinin ¢ogalmalarin1 tetiklemektedir. Bakterilerin
besin olarak kullandig1 cesitli gida artiklari, seker, protein, yag ve deri kalintilarinin
tekstil iriinlerinin {izerinde olusmasi mikrobiyal ¢ogalmayi artiran bir baska etkeni

ortaya ¢ikarmaktadir (Palamutcu vd., 2009).

Cesitli tekstil triinlerinde, ayakkabilarda ve giysilerde mikroorganizmalar asagida

ifade edilen zararlara neden olabilmektedir;

- Kiiflenme sonucu elyaf bozulmasi kumasin zayiflamasi; branda yapiminda

kullanilan bezler, cadir kumasglari, aglar, ipler, sentetik kumaslar vb.

- I¢ camasirlada, ¢oraplarda ve dus perdelerinde istenmeyen koku olusumu ve leke

izlerinin goriilmesi.



- Hastane tekstilleri tizerinde olusan patojenik enfeksiyonlarin neden oldugu hijyenik
proplemler (Palamutcu vd., 2009)

Tekstil iirlinlert mikroorganizmalarin  kumas ylizeylerine tutunmasi sonucu
(adhezyon) tasiyici olabilmektedir. Bu nedenle cerrahi Onliikler, hastane oOnliikleri,
hemsire oOnliikleri, yer dosemeleri ve garsaflar, havlu ve yatak Ortiileri gibi tibbi
amagl kullanilan giysilerin antimikrobiyal olmasi olduk¢a faydali ve Onemlidir

(Palamutgu vd., 2009).

Mikroorganizmalarin genel yapisi, polisakkarid igeriren dis duvar, onun altinda bir
zar ve en i¢ kisminda organeller, enzim ve niikleik asit bulunan hiicresel yapiya sahip
canlilardir. Bu yapilarin bircok gérevleri bulunmaktadir. Ornegin hiicredeki enzimler
hiicrenin hayatta kalmasi igin ihtiyact olan kimyasal tepkimelerin meydana
gelmesinden, genetik bilgilerin depolanmasindan goérevli yapilar ise niikleik
asitlerdir. Hiicrenin yasamini siirdiirebilmesinin 6n kosulu, hiicre bilesenlerinin
birbiriyle uyum ve mikemmellik iginde c¢alismasidir. Mikroorganizmalarin
Oldiiriilmesini saglamak igin “bakteriostatik” ajanlar ve “bakteriosidal” ajanlar ise

¢ogalmalarini 6nlemek amaciyla kullanilmaktadir (Palamutgu vd., 2009).

hakterinstatik hakteriosidal

toplam hicre sayisi

toplam hilcre sayis)

log hicre
Saysl

log hicre
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T canl hicre savis

canl hicre sawsi

™~

Faman Laman

Sekil 2.1. Baktriostatik ve bakteriosidal antimikrobiyal etkinlik (Palamutgu vd.,
2009).

Mikroorganizmalarin 6ldiriilmesi ya da g¢ogalmalarinin onlenmesinde kullanilan

antimikrobiyal ajanlarin etki mekanizmalar1 farklilik gostermektedir. Bunlar su

sekilde ifade edilebilir;
- Protein ve niikleik asit sentezlerinin 6nlenmesi,
- Hiicre duvari sentezini 6nlemek,

- Enzim hareketlerinin engellenmesi,



- Mikroorganizmalarin hiicre duvarina zarar vermek,

- Hiicre duvarinin kalici olarak tahrip edilmesi yontemleri ile caligmaktadir

(Palamutgu vd., 2009).

2.2.3 Antimikrobiyal Etken Maddeler ve Etki Mekanizmalari

Gliniimiizde pandemi siireci ile birlikte hijyen beklentisinindeki artis tekstil
sektoriinde kullanilan antimikrobiyal malzeme gelisimini hizlandirmistir. Bu alanda
kullanilan malzemeler bir¢ok farklilik gdstermektedir. Bu farkliliklar kullanilan
kimyasal  maddelerin  yapilarina, = mikoorganizma  {izerindeki  caligma
mekanizmalarina, insan saghigima ve c¢evreye etkilerine gore degisiklik
gostermektedir. Antimikrobiyal etken maddelerin uygulandiklart {riine tutunma
ozelliklerine, dis etkilere karsi dayanikliliklarma, piyasa fiyatlarina ve
mikroorganizmalarla etkilesimlerine gore degisiklikler gostermektedirler. Cevre ve
insan sagligi dikkate alindiginda 6zellikle dogadan elde edilen etken maddelerin
antimikrobiyal iglemlerde kullanilmasina olan ilgiyi biiylik 6l¢tide artirmistir (Bilgic
ve Ugur., 2015).
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Sekil 2.2. Antimikrobiyal tekstil tiirleri (Gulati vd., 2021)

Antimikrobiyal tekstil tiirleri (Sekil 2.2): li¢ tipi, aktif maddeleri giiglii bir sekilde
bagladig1 i¢in biyostatik veya biyolojik kovucu olabilen li¢ yapmayan tipe kiyasla
aktif maddeleri serbest birakarak daha biyosidal olabilir (Gulati vd., 2021).
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Antimikrobiyal tekstil uygulama islemleri igin bir¢cok bilesik kullanilmaktadir.

Bunlar genel olarak;

- Biguanid, alkoller, fenoller ve aldehitler,

- Fotokataliz organo metalik bilesikler,

- Aminler,

- Mineral bilesikler; metal iyonlari, metal oksitleri,

- Kuaterner amonyum bilesikleri,

- Dogal kokenli bilesikler olarak ifade edilebilir (Altinay, 2017).

Son yillarda fonksiyonel uygulama islemleri olarak uygulanan ve kalic1 ozellige
sahip antimikrobiyal tekstil iriinleri bulunmaktadir. Antimikrobiyal maddeler
emdirme, dolgu, piiskiirtme, ¢ektirme ve kopiik islemleri ile tekstil dirlinlerine
uygulanmaktadir. Antimikrobiyal 6zellikli islemler kumasin performans ve fiziksel
Ozelliklerini etkilememektedir. Bu uygulama ile kumasin yapisi, hava gecirgenligi,
tusesi ve mukavemeti degismemektedir. Enfeksiyonlar1 onlemek iki basamakta
gerceklesmektedir. Ik basamak mikroorganizmalar1 dogrudan yok etmek digeri ise

kullanicilarin temasini engellemektedir (Altinay, 2017).

2.2.4 Antimikrobiyal Tekstilin Onemi

Antimikrobiyal fonksiyonel maddelerin kovalent baglarla tekstillere baglanmasi
uygun sartlarda, uygun reaktif fonksiyonel gruba sahip apre maddeleriyle lifler
arasinda olmaktadir. Bdylece antimikrobiyal bitim islemiyle tekstil liflerinin
ylizeyinden mikroorganizmalarin girmesi Onlenmektedir. Kovalent baglanan
antimikrobiyal islemler kaplama yOntemiyle uygulanan islemlere goére yikamaya
karst dayanikliligi daha fazladir. Antimikrobiyal uygulamalarin iki farkli faydasi
bulunmaktadir (Altinay, 2017);

1- Tekstilleri, mikroorganizmalarin neden oldugu zarar verici etkilerden
korumak,
2- Tekstili kullanan bireyi hastaliga neden olan etmenlerden korumak veya

mikroplari olusturdugu kétii kokuyu ortadan kaldirmaktir (Altinay, 2017).
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Hastanelerde hasta yataklarinin carsaflari, yatak ortiileri, yastiklari, onliikleri gibi
tekstil tirtinlerine yerlesen mikroorganizmalar hem hastaya hem de {irlinlere zarar

verebilmektedir (Direkel vd. 2019).

Hastanelerde goriilen enfeksiyonlar, hasta hastaneye geldiginde hastalik belirtilerinin
heniiz daha ortaya ¢ikmadigi, hastanin normal hayatina basladiginda ortaya ¢ikabilen
enfeksiyonlardir (Cerkez, 2011). Hastane enfeksiyonlar1 ABD’de en yaygin &liim
nedenlerinden birisidir. Tekstil {riinleri mikroorganizmalarin ¢ogalmalari igin
olduk¢a uygun ortamlardir. Mikroorganizmalar uzun bir siire tekstil iriinlerinde
hayatta kalabilirler. Bir Kklinik arastirmada, MRSA ile enfekte hastalara bakan
hemsireler tarafindan giyilen onliiklerin %65’inin MRSA patojenini igerdigini
bulunmustur. Antimikrobiyal tekstil {iriinleri bu sebeple olduk¢a énemlidir (Boryo,
2013). Tekstil iiriinlerinin birgogu siirekli olarak hastanelerde, halka agik yerlerde
kreslerde, otellerde, camilerde vb. yerlerde kullanilmaktadir. Bu tekstil iiriinleri
mikroorganizmalarin neden oldugu hastalik ve enfeksiyonlara karsi tasiyici rol
oynayabilmektedir. Bu sebeple, bulasict etki gosteren maddeler insan saglig
izerinde ciddi bir sorun gostermektedir. Olduk¢a hizli biiyliyen ve gelisen
mikroorganizmalarin etkisi dikkate alindiginda biiylik bir tehlike kendini
gostermektedir. Bu nedenle, tip alaninda kullanilan tekstil tiriinlerinin (saglik ile ilgili
kuruluslarda, aragtirma merkezlerinde kullanilan giysiler, perdeler, onliikler vs.) yer
kaplamalarinda kullanilan polimerlerin ve yatak malzemelerinin, is¢ilerin kullandig:
tiniforma gibi triinlerin antibakteriyel ozellik tasimalari 6nem arz etmektedir.
Bakteriler, hastaliklara yapan (patojenik) ve hastalik yapmayan (patojen olmayan)
olmak tizere iki kisimda incelenmektedir. Tablo 1’de patojen ve patojen olmayan

mikroorganizmalarin bazilar1 gosterilmektedir (Seventekin vd., 2001).

12



Tablo 1. Patojenik ve patojen olmayan bazi mikroorganizmalar (Seventekin vd.,

2001).
Mikroorganizma Patojenlik Etkileri
Bacillus subtilis Genel olarak patojen | Gidalarin bozulmasi, bazen konjonktivit
degildir
Escheria coli Diisiik patojen Gidalarin bozulmasi, bazen idrar
enfeksiyonu
Klebsiella pnuemoniae Patojen Zatiirre, idrar torbas1 enfeksiyonu
Pseudomonas aeuroginosa Diisiik patojen Cesitli enfeksiyonlar
Protcus vulgaris Diisiik patojen [ltihaplanmalar
Staphylococcus epidermis Diisiik patojen Cerrahi yara enfeksiyonlari
Staphylococcus aureus Patojen Toksit sok, cerahat toplama, apse, fibrin
pthtilagmasi, endocarditis

Fonksiyonel tekstil bir diger ifade ile teknik tekstilin en Onemli bdolimi
antimikrobiyal  tekstildir.  Antimikrobiyal tekstil, hastaliga neden olan
mikroorganizmalar1 yok eden ya da c¢ogalmalarimi Onleyen maddelerin tekstil
materyalleri ile birlesitirilerek elde edilen iriinlerdir (Birimoglu ve Simsek, 2004).
Tekstil tiriinleri insan viicudu ile dogrudan temas ettigi i¢in bakteri, mantar gibi
mikroorganizmalarin liremesine neden olan nem (ter), besin (deri parcalari) ve 1s1
icin uygun ortam kendiliginden olusmaktadir (Bilgic ve Ugur, 2015). II. Diinya
Savasi yillarinda kullanilan pamuktan elde edilen bezler, ¢adirlar ve askeri araglarin
kaplandig1 ortiilerde nem ve 1stya bagl olarak mikroorganizmalarin neden oldugu
clirime, bozulma ve koti kokularin Onlenmesi amaciyla antimikrobiyal etken
maddelerin kullanimiyla bu yillardan itibaren antimikrobiyal tekstil malzemeleri

gelistirilmeye baslanmistir (Palamutcu vd., 2008).

Pandemi siireciyle zirveye ulasan tiiketicilerin hijyen beklentileri tekstil sektoriinde
kullanilabilecek bir¢ok antimikrobiyal iiriin iiretilmesini saglamistir. Bu iiriinlerin

bir¢ok farkliliklar1 bulunmaktadir;
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- Kullanilan etken maddelerin yapilari,
- Etki mekanizmalari, insanlara ve ¢evreye etkileri,
- Etken maddelerin malzemeye tutunma karakteristiklerine,

- Dayanikliliklarina, piyasadaki fiyatlarina ve mikroorganizmalara kars1 etkilerine

gore degisebilmektedir.

Cevre bilincinin gelismesiyle birlikte bitkisel ve hayvansal kokenli dogal etken
maddelerin antimikrobiyal tekstil bitim islemlerinde kullanilmasi son yillarda

artmaktadir.

Hastalik yapict mikroorganizmalarin ¢cogalmalarini etkili oranda onlemek ve insan
sagligina, diger canlilara, g¢evreye karst emniyetli mikrobiyosidal bilesimleri
gelistirmek olduk¢a zordur. Bu konuda diger o©nemli bir zorluk bir¢ok
mikroorganizmanin  geleneksel mikrobiyosidal ajanlara karst  dayaniklilik

gostermesidir (Broughton vd., 2001).

Mikroorganizmalar tekstil yiizeylerinde ¢ogalabildikleri olduk¢a uygun ortam
bulabilmektedir. Mikroorganizmalarin insanlara ve tekstil yiizeylerine olumsuz
etkilerini gidermek icin gelistirilmis antimikrobiyal tekstil tirlinlerinin kullanim

amaglari su sekilde ifade edilmektedir;

- Mikroorganizmalarin yayilmasinin 6nlenmesi,

- Enfeksiyon bulagmasinin kontrol altinda tutulmasi,

- Mikroorganizmalarin meydana getirdigi kotii kokularin 6nlenmesi,

- Mikroorganizmlarin meydana getirdigi tekstil ylizeylerinde olusan renk

farklilagsmasi, leke olusumu ve kalitedeki bozulmanin 6nlenmesi (Palamutcu, 2008).

Tekstil triinleri hastanelerde, okullarda, ¢ocuk yuvalarinda, otellerde vb. halka agik
olan yerlerde kullanilmaktadir. Bu tiriinler birgok mikroorganizmanin taginmasinda
ve vyayillmasinda aktif rol oynayabilmektedir. Bdylece hastaliklarin  ve
enfeksiyonlarin kolayca yayilmasinda aktif rol oynayabilmektedir. Bu sebeple, tekstil
materyallerindeki bulagict mikroorganizmalar insan sagligi tizerinde ciddi bir tehlike

gostermektedir.  Ayrica mikroorganizmalarin  zaman igerisinde  bagisiklik
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kazanmasiyla olusacak etki cok daha onemli bir sorunu ortaya c¢ikarmaktadir.
Boylece, tibbi tekstil dirlinlerinin antimikrobiyal o6zellik tagimasi Onem arz
etmektedir. Bakteriler cogalmalar1 i¢in nem, sicaklik ve beslenme kaynagina ihtiyag
duyarlar (Tarak¢ioglu vd., 2006). Bu ortam tekstil iriinlerinde olduk¢a fazla
bulunabilmektedir. Tekstil sektorii bakteriler ve mantarlarla ilgilenmektedir.
Bakteriler 30-37 °C arasinda uygun gelisime sahip olurken, mantarlar i¢in uygun
sicaklik 25-30 °C’dir (Tarak¢ioglu vd., 2006).

Insan viicudunun yakindan temas ettigi tekstil iiriinleri i¢ camasirlar ve coraplardir.
Coraplarin ve i¢ giyim irlinlerinin koti koku olusumu ve mantar olusumunda
oldukca etkili gorevleri olabilmektedir. Insan cildinde mantar, bakteri gibi
mikroorganizmalarin ¢ogalmasi, ter bezlerinin faaliyeti sonucu salgilanan sivinin
yani terin miktarinin ve kimyasal igeriginin yanisira viicut sicakligiyla da yakindan
ilgilidir. Viicuttan salgilanan ter, 6zellikle bakterilerin ve mantarlarin gogalmasi igin
uygun sartlar1 saglamaktadir. Olusan ter %99 sudan olusmaktadir. Ayrica ter,
potasyum, sodyum Kkloriir, protein ve ftre gibi maddeleri ihtiva etmektedir
(Tarakgioglu vd., 2006). Viicuttan atilan ter ilk 6nce kokusuzudur. Deri yiizeyinde
bulunan floradaki bakteriler kotii koku olarak nitelendirilen ter kokusunu ortaya
¢ikarmaktadir. Olusan kotii kokunun temel kaynagi bakterilerin yasamsal faaliyeti
sonucu olusturulan, karboksilik asitler, aldehitler ve aminlerdir (Tarak¢ioglu vd.,
2006).

Insan viicudunda bakteri, mantar ve viriis ¢ogalmalarinda, viicut sicakligindaki
degisiminle birlikte salgilanan terin ihtiva ettigi su miktar1 ve kimyasal icerigi de
olduk¢a énemlidir. Insan cildinde tiim yiizeye diizgiin olarak dagilnus sekilde 2 ile 3

milyon araliginda ter bezleri bulunmaktadir (Tarakg¢ioglu vd., 2006).

Koltuk alti, genital bdlge ve yiiz bolgesinde apokrin adi verilen ter bezleri
bulunmaktadir. Ter bezlerinin dagilimlart viicut bdolgelerine gore degisim
gostermektedir. Ornek vermek gerekirse Kkoltuk alti bolgesindeki apokrin ter
bezlerinin sayis1 ekrin ter bezlerinin sayisindan 10 kat fazladir. Apokrin ter bezleri

bebeklikten beri bulunur ve ergenlik doneminde aktive olur (Tarakgioglu vd., 2006).

Ev tekstil iiriinleri mikroorganizmalar i¢in oldukga elverisli iirlinlerdir. Halilar bu

duruma en iyi Ornektir. Insanlarin ve evde yasayan evcil hayvanlarin giinliik
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yasamsal faaliyetleriyle, yiyecek ve igeceklerin hali iizerine dokiilmesi gibi
nedenlerle bakteriler ve mantarlar hali {izerinde ¢ogalabilirler. Isitma ve sogutma
sistemlerinin etkisiyle disarida bulunan birgok mikroorganizma da ev ortamina
katilabilmektedir. Hali tretiminde kullanilan bazi organik kokenli maddelerde
mikroorganizmalarin besin kaynagi olabilir. Bu maddelere 6rnek olarak karboksi
metil seliiloz (CMC), nisasta, dogal lateks vb. verilebilir. Halilarda ¢ogalan
mikroorganizmalar halinin ¢iirimesine, renginin solmasina, koti  kokularin

olugsmasina neden olabilirler (Blakely, 1991).

Hastaneler, poliklinikler, saglik ocaklar1 ve diger saglik kuruluslarinda o6zellikle
patojen mikroorganizmalar bulunmaktadir. Bunlarin hem saglik personeline hem de
hastalara bulasma riski oldukca fazladir. Oliimciil etkisi bulunan HIV viriisii, bir¢ok
hepatit tiirii hastaliklara sebep olan viriisler ve farkli salgin hastaliklarin kaynagi olan

mikroorganizmalar bunlara 6rnek verilebilir (Blakely, 1991).

Saglik kuruluslarinda kullanilan tekstil tirtinlerinin patojenik mikroorganizmalarin
temasindan sonra bu mikroorganizmalarin ¢ogalmalarini azaltmak ya da tamamen
yok olmasi arzu edilmektedir. Bu amacla antimikrobiyal kaplamalarin yapilmasi

istenmektedir (Sun, 1999).

Hastanelerde goriilen enfeksiyonlarlarla ilgili tecriibelerimiz olmasina karsin énemli
bir antibiyotik olan metisiline dayanikli Staphylococus aureus tiirlerinin olusturdugu
enfeksiyonlar tedavi edilmesi bakimindan giiniimiizde ciddi bir sorundur (Takai vd.,
2002).

Cevremizde bakteri, algler, mantar, viriisler basta olmak iizere bir¢ok
mikroorganizma her zaman bulunmaktadir. Ayn1 zamanda bu mikroorganizmalar
ekosistemin 6nemli bir pargasidir. Mikroorganizmalar azot caginda, endiistriyel
stireglerde, saglikli insan ve hayvan viicudunun isleyisinde (sindirim, K vitamini
sentezi) goriilebilmektedir. Mikroorganizmalar ise son derece istenmeyen
hastaliklara, kokulara ve malzemelerin yaygin bir sekilde tahrip olmasina (pamuk,
bamboo, yiin vb. tekstillerin solmasina) neden olmaktadir. Mikroorganizmalar
tiremek icin neme, besinlere ve isiya ihtiyag duyarlar. Bu ii¢ fenomen, giinliik
hayatimizda kullandigimiz tekstil {iriinlerinde bol miktarda bulunmaktadir. Insanlarin

ve hayvanlarin 6zellikle ev i¢inde giinliik hareketlerinden, halinin iizerine dokiilen
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yiyecek ve igeceklerden ve kiigiik ¢ocuklarin biraktigi atiklardan dolay1 hali tizerinde
bakteri ve mantarlar ¢ogalmaktadir. Ayrica 1sitma ve sogutma sistemleri vasitasiyla
havadaki mikroorganizmalar disaridan igeriye tasinmakta ve mikroplar hali tizerinde
toplanmaktadir. Bu mikroorganizmalarin bazi tiirleri 6zellikle mantarlar, uygun
ortam olusana kadar uzun siire hali izerinde sporlar olusturarak hayatta kalabilirler
(Birimoglu, 2010).

Eschericha coli 6zellikle sigir eti gibi gidalarda c¢ogalarak zehirlenmelere neden
olmaktadir. Diger bir bakteri tiirii olan Salmonella ise ¢ig ve iyice yikanmamis
kiimes hayvanlarinin etlerinde hastaliklara neden olmaktadir. Klebsiella pneumonia,
Staphylococcus aureus, maya (yeast) ve diger birgok mikroorganizma hastaliklara ve

deri enfeksiyonlarina sebep olmaktadir (Blakely vd., 1991).

2.3. Giimiisiin Antimikrobiyal Ozellikleri

Tedavi amaciyla glimiisiin ilag gibi kullanimi binlerce yildir bilinmektedir. Roma
medeniyetinden elde edilen bazi kalintilarda glimiisiin tedavi edici 6zelliginden ve
kullanimindan bahsedilmektedir. Yine bu kalintilarda giimiis “biiytili iyilestirici”
olarak adlandirilmistir. Roma Imparatorlugunda giimiis su kabi olan askerlerin sefere
¢ikmasina izin verilirdi. Romalilar giimiis su kaplarinin suyu mikroplardan
arindirdigini biliyorlardi. Giimiis giiniimiizde NASA’nin uzay arastirmalarinda uzay
mekiklerinde ayn1 amagcla kullanilmaktadir. 19. yiizyildan daha once gesitli tedavi
edici uygulamalarda giimis nitrat kullanilmistir. Gonoreal oftalmi olarak bilinen ve
bebeklerin korneasinda olusan ciddi bir enfeksiyona neden olan rahatsizligi gidermek
icin dogumdan sonra bebeklerde hala %1 gilimiis nitrat ¢ozeltisi kullanilmaktadir
(Birimoglu, 2010). 1800’li yillarin sonlarindan itibaren giimiisiin ¢esitli bilesikleri
enfeksiyonlara neden olan bakterilerin ¢ogalmalarini  onlemek ve olusan
rahatsizliklart iyilestirmek amaciyla kullanmilmistir (Youngs vd., 2005). Giimiis
periyodik tabloda 47. elementtir. 47Ag=1s22s22p°3s23p®301%4s24p®4d%5s! elektron
yapisina sahiptir, 5s kiiresindeki tek elektrona sahip olmasindan dolayr kimyasal
yapisinin rubidyuma benzedigi diistiniilmektedir (Sienko ve Plane, 1983). Tarih
boyunca giimiis, giinlik yasamda kullanilan esyalara dahil edilerek insan
hastaliklarinin yayilmasini kisitlamak i¢in siirekli olarak kullamilmistir. Terapdtik
amaglar i¢in kaydedilen en erken giimiis kullanimi, Cin'deki Han Hanedanligi'na

(MO 1500) kadar uzanmaktadir (Talapko vd., 2020). Giimiis kaplar ve levhalar
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Fenike, Makedon ve Pers imparatorluklarinda siklikla kullanilmistir (Alexander,
2009). Orta gagda yiiksek sosyoekonomik siniflarin aileleri giimiis kullanimina o
kadar asinaydilar ki, argyria olarak bilinen mavimsi cilt renk degisimleri
gelistirmiglerdir (Sim vd., 2018). Aristokrasinin iiyelerini tanimlamak i¢in 'mavi kan'
terimine yol agmistir (Davies, 2013). Modern tip, giimiis nitrat, giimiis siilfadiazin ve
kolloidal giimiis gibi tibbi dereceli giimiis formlarimi1 kullanmaktadir (Hill ve
Pillsbury, 1939).

Sekil 2. 3. Giimiisiin bakteri hiicresi tizerindeki etkisi (Sim vd., 2018).
2.3.1. Giimiisiin Mikroplar: Yok Etme Mekanizmasi

Glimiis, tim metaller arasinda en yiiksek yansiticiliga sahip oldugu bilinen yumusak
ve parlak bir geg¢is metalidir (Sim vd., 2018). Glimiisiin bakteri hiicresi {izerindeki

etkisi Sekil 2.3’te gosterilmistir. Buna gore;

1. Glimiis, peptidoglikan hiicre duvarini delebilir.

2. Glimiis, hiicre solunum dongiisiinii engeller.

3. Glimiis ile temas halinde metabolik yollar da engellenir.

4. Hiicrenin replikasyon dongiisii, DNA ile etkilesim yoluyla giimiis pargaciklari
tarafindan bozulur (Sim vd., 2018).

Birgok yararli 6zelligi arasinda, giimiisiin antimikrobiyal etkinlige sahip oldugu
kabul edilmektedir (National Institute of Standards and Technology). Giimiisiin
yiizyillardir antimikrobiyal bir ajan oldugu bildirilmistir (Murphy vd., 2015). Su
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anda, cerrahi aletleri ve kateterleri bakterilerden korumak i¢in giimiis kaplamalar
kullanilmaktadir (Schierholz vd., 1998). Son zamanlarda, tasarlanmis giimiis
nanopartikiillerin (Ag-NPSs), sitotoksisite gdstermeden bakterileri etkili bir sekilde
inaktive ettigi bildirilmektedir (Ayala-Nu™nez vd., 2009; Makvandi vd., 2020;
Astaneh vd., 2022). Giimiisiin, monoatomik iyonik durumuna (Ag") dagildiginda,
yani sulu ortamlarda ¢6ziiniir oldugunda biyolojik olarak aktif oldugu bilinmektedir
(Hoffman vd., 1953). Bu, yaralar1 tedavi etmek i¢in siklikla kullanilan giimiis nitrat
ve glimiis stilfadiazin gibi iyonik giimiis bilesiklerinde goriilenle ayn1 formdur (Fong
and Wood 2006). Giimiisiin baska bir formu, dogal nanokristal formudur (Ag°).
Metalik (Ag®) ve iyonik formlar ayrica oksijen veya metaller gibi diger elementlerle
gevsek bir sekilde iligkili goriinmekte ve kovalent baglar veya koordinasyon
bilesikleri olusturabilmektedir (Fong and Wood 2006). Bugiine kadar, giimiisiin
mikroplar iizerinde etkili oldugu bilinen {ic mekanizma vardir. Ilk olarak, giimiis
katyonlar peptidoglikan bileseni ile tepkimeye girerek goézenekler olusturabilir ve
bakteri hiicre duvarini delebilir (Jung vd., 2008). ikincisi, giimiis iyonlar1 bakteri
hiicresine girerek hem hiicresel solunumu inhibe etmekte hem de metabolik yollari
bozarak reaktif oksijen tiirlerinin olugmasina neden olmaktadir (Morones-Ramirez
vd., 2013). Son olarak, bir kez hiicreye giren giimiis (Sekil 1), DNA'y1 ve onun
replikasyon dongiisiinii de bozabilmektedir (Yakabe Vd., 1980). Yakin zamanda
yayinlanan bir derleme, giimiis nanopargacik hazirlama yontemleri ile birlikte
giimiisiin bakterisidal mekanizmalari hakkinda daha fazla ayrinti igermektedir

(Méhler vd., 2018 ; Sim vd., 2018).
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Sekil 2. 4. Giimiigiin antimikrobiyal etkisinin gosterimi (Antelman, 1992).

Glmiis bilesikleri, yeni dogan bebeklerde goz kapagi iltihabin1 6nlemek icin
seyreltik sollisyonda géz damlasi olarak kullanilabilen, hem giimiis nitrat hem de
giimiis proteinat dahil olmak iizere antiseptik olarak harici preparatlarda
kullanilmustir (Seku vd., 2018). Giimiis nitrat bazen dermatolojide nasir ve sigiller
gibi belirli cilt rahatsizliklarin1 tedavi etmek igin kostik "ay kostigi" olarak kati
cubuk formunda da kullanilmaktadir. Ek olarak, giimiis nitrat, belirli laboratuvar

ortamlarinda hiicreleri boyamak i¢in kullanilir (Lansdown, 2006; Kokura vd., 2010).

Tekstil malzemelerinin glimiis igeren kaplamalarla islenmesi, 6zellikle yiiksek fiyath
tirlinlere yol acan medikal sektoriindeki olasi uygulamalar nedeniyle ekonomik
olarak biyiik ilgi ¢ekmektedir (Mahltig vd., 2011). Giimiis modifiye edilmis
tekstiller, 6rnegin atopik dermatitin (Juenger vd.,2006) tedavisinde kullanilmakta
veya antimikrobiyal yara bandaj malzemeleri i¢in oldukca ilgi ¢ekicidir. Glmiis
ayrica, antimikrobiyal etkileri ve bilesenlerin korunmasini artirmak amaciyla

kozmetikte de kullanilmistir (Seku vd., 2018).
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Glimiis nanoparcaciklar yaklasik 20 ila 15.000 giimiis atomundan olusur ve ¢aplari
genellikle 100 nm'den kiigiiktiir. Biiylik bir yiizey-hacim orani sayesinde, diisiik
konsantrasyonda bile ©onemli antimikrobiyal etkinligi temsil etmektedir. Daha
dogrusu giimiis iyonlari, elektrostatik ¢ekim ve kiikiirt proteinlerine afinitesi
sayesinde hiicre duvarina ve stoplazmik membrana yapisabilir (Hamidian vd., 2021).
Hiicre duvarina yapisan iyonlar stoplazmik zarin gecirgenligini arttirabilir ve bakteri
zarmin bozulmasina neden olabilir (Yin vd., 2020). Ek olarak, giimiis nanopartikiiller
uygun maliyetlidir ve diisiik sitotoksisite ve immiinolojik tepki gostermistir. Bu
nedenle, ilag dagitimi, tibbi goriintiileme ve molekiiler teshis gibi bir¢ok potansiyel

biyomedikal uygulamada kullanilmigtir (Hamidian vd., 2021).

2.3.2. Antimikrobiyal Uriinlerde Giimiisiin Kullanim

Sekil 2. 5. Giimiis uygulanmis yara bandi (Sim vd., 2018).
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Sekil 2. 6. Son on yilda antimikrobiyal giimiis igeren patent kayitlarinin

dilinin analizi (Sim vd., 2018).

Sekil 2.6'dan elde edilen veriler, Sekil 2.7'de gosterildigi gibi, her dil altinda tescilli

patentleri ortaya ¢ikarmak i¢in daha ayrintili olarak incelenebilir. Bu analiz,

antimikrobiyal giimiis lriinleri talep eden patentlerin agirlikli olarak Asya iilkeleri

tarafindan saglandigini ve Cin (%55), Kore (%7) ve Japonya'nin (%8) tablonun

%70"ni olusturdugunu gostermektedir. Ingilizce olarak tescil edilen patentler %25'i

olustururken, diger %5'i ¢esitli Avrupa dillerinde patent tescilleridir (Sim vd., 2018).
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Sekil 2.7. Son on yilda antimikrobiyal giimiis uygulamalarini igeren yillik patent

kayitlarinin trend analizi (Sim vd., 2018).

Glimiigiin uygulamasin1 kullanim alanina gore degerlendirildiginde Sekil 2.8'deki

analize gore, her yil patentlerin sadece yaklasik %20'si giimiisiin tibbi kullanimlarini
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talep etmektedir. Bu, patentli glimiis bagvurularinin yaklasik %80'inin evsel, tarimsal

ve endiistriyel kullanimlar i¢in oldugu anlamina gelmektedir (Sim vd., 2018).
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Sekil 2. 8. Diger tiim uygulamalara kiyasla tip alaninda kullanilan giimiis i¢in diinya
capinda kayitli toplam patent sayis1 (Sim vd., 2018).

2.4. Juglon

Son yillarda teknolojinin gelismesiyle birlikte ¢evre kirliligi artarak insanoglunun
gelecegini tehdit etmektedir. Gilinlimiizde tekstil endiistrisinde uygulanmaya baglayan
cevresel yaklasimlar dogal tiriinlerin kullanimini degerli kilmaktadir (Bebekli,1998).
Gilinlimiizde ceviz yan tirlinlerinin aragtirilmasi ve islenmesi ile ilgili bir¢ok ¢alisma
bulunmaktadir (Popovici, 2013). Ceviz yapraklari, yesil kabuklar1 ve zar septumu,
saglik bakimi bilesiklerinin kaynagi olarak kabul edilir ve geleneksel tipta yaygin
olarak kullanilmaktadir (Popovici, 2013). Bu yiizden bitkilerden elde edilen iiriinlerin
kullanim1 olduk¢a deger kazanmustir. Ulkemizde biiyiik iiretimi olan ceviz
meyvesinin kabugunda bol bulunan juglon etken maddesinin degerlendirilmesi
onemlidir. Naftokinonlar biiyiik olglide bitkilerde, mikroorganizmalarda ve bazi
hayvanlarda bulunur. Bu bilesikler, kozmetikler, kumaslar, gidalar igin
renklendiriciler gibi ¢esitli kiltiirlerde ve antitimor, anti-inflamatuar ve
antimikrobiyal ajanlar dahil tibbi amagclar i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir

(Thomson, 1971; Masuda vd., 1987; Papageorgiou vd., 1999; Brandelli 2004).
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Sekil 2. 9. Juglon ve poli(e-kaprolakton) kompozit filmlerinin ve kimyasal
yapilarinin gortintiileri (Hos vd.,2021)
Kinonlar, halkali konjiige endionlardir. Aromatik bilesik olmamalarina ragmen
aromatik bilesiklerle yakin iligkileri vardir. Metabolizmada 6nemli rolii olan iki
dogal kinon plastokinon ve koenzim Q’dur (Tiziin, 1996). Naftokinonlar,
antibiyotik, antiviral, antifungal, antiparazital, anti-inflamatuar, antiproliferatif ve
sitotoksik etkiler dahil olmak {izere c¢ok gesitli biyolojik etkilere sahip ilging
bilesiklerdir (Oramas-Royo vd., 2013; Bustamante vd., 2014; Tabrizi vd., 2016a).
Biyolojik etkinlikleri ve manyetik 6zellikleri bakimindan komplekslerine olan ilgi
her gecen giin artmaktadir (Gokhale vd., 2003, 2006; Neves vd., 2009; Tabrizi vd.,
2016a). Naftokinonlarin bazi Ornekleri, plumbagin, juglone (Jug), lapachol ve
rhinacanthone antitimér 6zellik gostermektedir (Thirumurugan vd., 2000; Tiwari
vd., 2002; Polonik vd., 2003; Ravelo vd., 2004; Tabrizi vd., 2016a). Naftokinon
yapisina sahip dogal boyarmaddelerden bazilari, kinada bulunan lavson ve cevizin
yesil kabuklarinda bulunan juglondur (Sekil 2.12). Lavson, 2-hidroksi-1,4-
naftokinondur. Genellikle Arap yarimadasinda yetisen bir bitkinin yapraklarindan
elde edilen kinada (Lawsonia inermis) bulunur. Juglon, kirsal kesimde yiinii

kahverengiye boyamak i¢in kullanilir (Tiiziin, 1996).

Tekstil isleme endiistrisi en biiyiik ¢evre kirleticilerinden birisidir. Bir ton tekstili
islemek icin 230 ila 270 ton su kullanmak gerekebilir. Uretilen atik su, tekstil isleme
sirasinda kullanilan agir kimyasallari i¢erebileceginden cevreyi kirletir (Mirjalili vd.,
2011). Son yillarda, birgok ¢alisma jiit, keten, yiin, ipek ve pamuk gibi dogal
liflerden olusan firiinlerin bitkilerden elde edilen boyalarla boyandigini bildirmistir

(Ali vd., 2009; Perumal vd., 2009; Samanta vd. 2009). Bitkilerden elde edilen
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boyalar, sentetik boyalarla karsilastirildiklarinda ¢ogunlukla ¢evre dostu, biyolojik
olarak daha fazla parcalanabilir, daha az toksik ve daha az alerjiktir (Sarkar vd.,
2003; Dogru vd., 2006; Kumbasar vd. 2009). Dogal boyalarin ¢ogu giivenlidir ve
hatta bazilarmin iyilestirici etkileri vardir, drnegin ceviz antibakteriyel 6zelliklere

sahiptir (Oliveira vd., 2008; Singh 2005).

Cevizin yesil dis kabugunun yapisinda bulunan juglon (5-hidroksi-1,4-naftalendion)
(Sekil 2.10) etken maddesi antimikrobiyal Ozellik gdstermektedir (Strugstad ve
Despotovski, 2012). Juglon etken maddesi pamuk kumaslar iizerine uygulanarak
daha oOzellikli iirtinlerin elde edilmesi miimkiindiir. Juglon, eski halk ilaglarinda
kullanilan ve su anda sitotoksik etkileriyle ilgilenilen biyolojik etkinliklere sahip
ceviz gibi bitkilerden elde edilebilen dogal bir etken maddedir (Defant vd., 2013).
Juglon ¢ogunlukla ceviz meyvesinin kabugunda ve yapraklarinda bulunmaktadir
(Mohammad ve Karimi, 2013).

Juglon ceviz kabuklarindan ekstraksiyon yontemiyle kolaylikla ve yiiksek verimle
elde edilebilir. Juglon kadim tarihten beri bir¢ok medeniyette sa¢ boyasi, tekstil
tirtinlerinin boyasi ve zararlilarin uzaklagsmasi i¢in kullanilmistir. Juglon (5-hidroksi-
1,4-naftokinon) herbisit 6zellikleri ile gida ve kozmetik endiistrisinde yaygin olarak
kullanilan bir boyadir (Mohammad ve Karimi, 2013).

Gida endiistrisinde, juglon ayrica C.I. Dogal Kahverengi 7 ve C.I. 75.500 olarak

bilinmektedir.

OH O

Sekil 2. 10. Juglon (5-hidroksi-1,4-naftalendion)

Bitkilerden elde edilen boyarmaddeler, dogada bulunan ya da yetistirilen bitkilerin
tohum, kok, meyve, yaprak, cekirdek ve kabuk gibi bdliimlerinden cesitli
yontemlerle elde edilen dogal boyarmaddelerdir. Bu boyarmaddelerin genel olarak
kimyasal yapilar1 naftalin tiirevlerinden meydana gelmektedir. Asit tepkimesi

gosteren bu sinifa giren tiim boyarmaddelerin yapilarinda fenol grubu bulunmaktadir.
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Yiinden elde edilen ipliklerin boyanmasinda kullanilmaktadir (Tascilar vd., 1986;
Dogru vd., 2006). Ceviz (juglans regia) bu smifa ait olan bitkilerdendir. Ceviz
bitkisinin kok, agacin meyve kabuklar1 ve 6z kisimlart hali, kilim boyamaciliginda
dogrudan kullanilir. Ceviz bitkisi yapisinda boyama islemini goéren kimyasal
boyarmadde, juglon adi verilen 5-hidroksi-1,4-naftalendiondur. Juglon CioHsOs3
150-155 °C de eriyen sari-kirmizi-siyah veya kahverengi igneler halindedir. Juglon
etken maddesi, ceviz meyvesinin yesil kabuklarinda, yapraklarinda ve meyvelerinde
bulunan hidrojuglonun oksidasyonundan olusmaktadir. Dis kabuk ve meyve

dogrudan juglonu igermektedir (Bebekli,1998).
2.4.1 Juglonun Metal Kompleksleri

Arastirmacilar, ¢esitli insan hastaliklarim1 tedavi etmek ig¢in ila¢g olarak metal
komplekslerinin kullanimina biyiik ilgi gostermistir (Seku vd., 2018). Metal ve
metal-ila¢ komplekslerinin tibbi kullanimlari ve uygulamalari ticari dnemi nedeniyle
klinik olarak artmaktadir. Ila¢ olarak metal komplekslerinin karakterizasyonu ve
biyolojik etkinliginin degerlendirilmesi (Sadeek vd., 2011; Power ve Phillips 1993)
onem kazanmistir. P-diketon yapisina sahip juglon gibi bilesiklerin, dondr
atomlariyla metal iyonlarinin iyi koordine olduklari bilinmektedir (Sarioglu vd.,
2016; Sarioglu vd., 2019; Sarioglu vd., 2022; Tabrizi vd., 2016b). Iki degerlikli
Ni(11), Pb(I1), Zn(11), Co(l1) ve Cu(ll)’nin juglonla kompleks eldesi yapilarak termal
ve spektral ¢alismalar1 yapilmustir (Sekil 2.11) (Pawar vd., 2012; Pawar vd., 2015;
Defant vd., 2013). Mn (II) juglon kompleksi hazirlanarak Bacillus ve Staphtlococcus
aureus tiirlerine kars1 in vitro testleri yapilmistir. Metal komplekslerinin ligandan

daha fazla antimikrobiyal etkinlige sahip oldugu bildirilmistir (Pawar vd., 2012).
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Sekil 2. 11. Juglonun metal komplekslerinin hazirlanmasi (Defant vd., 2013)

Yapilan bir ¢alismada iki degerlikli bakir, ¢inko, bakir, nikel ve kursun ile lavson ve

juglonun selatlarinin termal ve spektral 6zellikleri aragtirilmistir.
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Sekil 2. 12. Lavson (1), 2,5-dihidroksi p-benzokinon (I1), juglon (I11) ve nafta zarin
(IV) (Bottei, 1970).

Bu selatlarin 6zellikleri, daha 6nce galisilan 2,5-dihidroksi-p-enzokinon ve naftazarin
polimerik selatlar1 ile karsilagtirllmistir (Bottei, 1970). Bu ligandlarin berilyum
selatlarim1 hazirlamak icin birka¢ basarisiz girisimde bulunulmustur. Calismada
lawson ve juglone selatlarmin tiimii, suda ve etanolde az ¢oziinir olan
kompleksleridir. Kursun-lawson selat hari¢ tiim selatlar (1:2) metal-ligand
stokiyometrik oranda bilesimlere sahiptir (Bottei, 1970). Kursun selat, kursun lawson
oran1 (1:1) olan bir asetat ¢ift tuzudur. IR sonuglarina bakildiginda bakir, kobalt,
nikel ve ginko selatlarmin tiimii, O-H gerilme pikinin gostergesi olan 3400 cm™ genis

absorpsiyon gostermektedir. Bunun nedeni, kobalt, nikel ve c¢inko selatlar icin
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koordineli su veya bakir selatlar i¢cin merkez atoma bagli su molekiillerinden
kaynaklanmaktadir. Kursun-lawsone asetatin spektrumu, bu bodlgede higbir pik
goriinmedigi i¢in selatin susuz oldugunu gostermektedir. Serbest karbonil ve
hidrojen bagli karbonil, sirastyla 1670 ve 1632 cm™ goriilmektedir (Bottei, 1970).

Pawar ve arkadaglar tarafindan yapilan bir ¢aligmada, M[Jg]2 tipinde, M = Hg, Zn,
Pb, Cd, Sn ve 5-hidroksi-1, 4-naftokinon (Jg, Juglone) olan bes metal selat
sentezlenmistir. Tim selatlar, element analizi, FTIR, X-1s1m1 kirinimi, elektronik
spektrum, termogravimetri, diferansiyel termal analiz ve EDX analizi ve elektron
mikroskobu gibi modern yontemlerle karakterize edilmistir. Tiim selatlarin renkli
oldugu bulunmustur. Bu selatlar 500 °C'ye kadar termal olarak kararli ve tamami
kristal yapidadir ve bu kristallerin triklinik kristal yapisina sahip oldugunu gosteren
kristalografik parametreler hesaplanmustir. Jg, Zn-Jg ve Pb-Jg'nin pargacik boyutu
sirasiyla 104, 52 ve 39 nm'dir. Ligand ve metal selatlar, gram pozitif, gram negatif ve
antifungal aktivite lizerinde antimikrobiyal aktivite i¢in taranmis ve sonuglar standart
cis-Pt bilesigi ile karsilagtirilmistir. Sonuglar cesaret verici olarak bildirilmistir

(Pawar vd., 2012).

Cinko, kadmiyum, civa, kalay ve kursun selatlar, C-H gerilme bandinin gdstergesi
olan 3073-313 cm™ araliginda absorpsiyon gostermistir. OH gerilme band1 igin
yalmzca Cd-Jg 3525 cm™ de absorpsiyon gostermektedir. Serbest karbonil ve
hidrojen bagli karbonil, sirastyla 1665 ve 1643 cm™ 'de gériilmektedir. Metal selatlar,
spektrumlar: Jg'min (Juglon) kendisine benzer olan 1700 ila 1000 cm™'de bir¢ok
giicli  bant gostermistir.  Bunlar  selath  karbonil  gerilme bandindan
kaynaklanmaktadir ve selatlar igin selatlamadan kaynaklanan nispi kaymalar
belirlenmistir (Pawar vd., 2012).
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(b) Zn-Jg

Sekil 2. 13. (a) Jg, (b) Zn-Jg, (c) Cd-Jg, (d) Hg-Jg, (e) Sn-Jg and (f) Pb-Jg SEM
goriintiileri (Pawar vd., 2012)

Tablo 2. 5-hidroksi-1, 4-naftokinon (Jg) ve metal selatlarinin antimikrobiyal
etkinlikleri (mm olarak inhibisyon zonu ¢ap1) (Pawar vd., 2012)

S. Bilesik Escherichia Bacillus Staphylococcus  Klebsiella  Candida

No. coli subftilis aureus pnewmoniae albicans

1 DMSO

2 Jg 17 28 Nil Nil Nil

3 In-Jg Nil 19 13 17 Nil

4 Cd-Jg 17 14 14 Nil 13

5 Hg-Jg 20 32 Nil 14 35

6 Sn-Jg Nil 13 13 14 145

7 Pb-Jg 16 19 Nil 16 12

8 Cisplatin 18 13 20 No test Nil

Metal selatlar, mikroorganizmalarin ¢oguna kars1t iyi etkinlik gostermistir.
Caligmalar, metal selatlarin metal igermeyen liganda gore antimikrobiyal etkinligi
arttirabildigini gostermektedir. Metal selatlarin, esas olarak kismi paylasim nedeniyle
metal iyonunun polaritesini azalttigina cevap vermektedir. Donér grupla olan pozitif
degisimi ve muhtemelen koordinasyon sirasinda olusan tiim selat halka sistemi
icinde meydana gelen & elektron delokalizasyonu ve merkezi metal atomunun

lipofilik yapisinin artmasiyla sonuglanmaktadir. Membranin lipoid tabakasindan
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niifuz etmesini desteklemektedir. Geg¢is metali selatlari, metal iyonu etrafindaki
elektrostatik alan1 artiran daha fazla sayida § elektronundan kaynaklanabilen yiiksek
derecede inhibisyona sahiptir. Sonuglar standart cisplatin bilesiginden daha iyidir
(Pawar vd., 2012).

Yapilan diger bir calismada, Lawsone, Juglone, Phthiocol, Plumbagin ve bunlarin
Er(111) metal selatlar1 hazirlanmigtir (Shinde ve Wadekar, 2017). Ligand ve selatlarin
kimyasal bilesimi, mikroanaliz ve termogravimetrik analiz ile elde edilerek
spektroskopik incelemeler, IR spektroskopi ve UV-goriiniir spektroskopi yardimi ile
yapilmistir. Selatlarin morfolojik degisiklikleri SEM goriintiilerinden incelenmistir.
Ligandlarin ve metal selatlarinin antibakteriyel etkinligi, dort bakteri susuna karsi
incelenmektedir; Staphylococcus aureus, Bacillus subtilis, Pseudomonas aeruginosa,
Escherichia coli. Spektral, termal ve antibakteriyel 6zellikler, izomerik selat giftleri
icindeki halka izomerizmine 6zel referansla incelenmistir (Shinde ve Wadekar,

2017).

(mum?)

Antibakterivel Aktivitenin Karsilastrmah Sonucu

Olusan Bolgenin Alam

L PO &2
- ‘- N .\

® B subrilis
. S. aureus
; L i I * E coli
1 h h . ] ® P. ageruginosa |
L "y ‘,‘,\‘ & .\‘-‘
S

: <
W ., <

¢ Bilesikler

Sekil 2. 14. Juglonun ve Er(IIT) Juglonatlarinin Antibakteriyel Etkinliklerinin
Karsilastirilmas: (Shinde ve Wadekar, 2017).
Calismada, Lawsone, Juglone, Phthiocol ve Plumbagin ligandlar1 E.Coli, B.Subtilis
ve S.aureus'a karst 6nemli etkinlik sergilemistir. Dort ligand arasinda phthiocol ve
plumbagin, P. aeruginosa'ya kars1 orta derecede etkinlik sergilerken, Lawson ve
Juglon ayn1 mikroorganizma igin higbir etkinlik gostermemistir. Ligand Plumbagin,
P. aeruginosa harig, segilen li¢ bakteriye karst en yiiksek antimikrobiyal etkinligi
gostermistir. Bir¢ok ilaca direngli bir sus olan P. aeruginosa'ya kars1 Phthiocol'iin 1.5

mg/ml konsantrasyonda (314 mm?) etkinliginin, Plumbagin‘'den (113 mm?) daha
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yiiksek oldugu dikkat ¢ekmektedir (Shinde ve Wadekar, 2017). Erbiyum kompleksi,
dort mikroorganizmaya karsi sifir etkinlik gostermistir. Genel olarak, ligandin
antibakteriyel etkinligi, ilgili selatlarindan daha fazladir. Gram negatif bakterilere
(E.Coli) kars1 inhibisyon zonu, gram pozitif bakterilere (B.Subtilis, S.aureus) gore
daha biyiiktiir. Sekil 2. 14 'te gosterildigi gibi. Tim Er(IlI) Juglonatlar, E-Coli'ye
kars1 kayda deger etkinlik gostermektedir. Er(ll1) Lawsonate disinda B.Subtilis'e
kars1 orta diizeyde etkinlik gostermistir. S.aureus'a karst sadece Er(III) Juglonat ve
Er(111) Plumbaginat etkinlik gosterirken, P. aeruginosa'ya karsi dort selatin etkinligi
azalmistir.  Selatlarin  halka boyutunun etkinlik {izerindeki etkisi agikca
goriilmektedir. Alt1 membranli halka selatlar1 Er-Juglon ve Er-Plumbagin, Sekil 2.
14'te gosterilen lic mikroorganizmaya karsi sirasiyla bes iiyeli halka selatlarindan Er-
Lawsone ve Er-Phthiocolden daha fazla etkinlik gostermesi dikkat ¢ekmektedir
(Shinde ve Wadekar, 2017).

Brandelli ve arkadaslar1 (2004) tarafindan yapilan diger bir calismada, 1,4-
naftokinonlarin antimikrobiyal etkinligi iizerine metal komplekslesmesinin etkisi
arastirilmigtir. 5-amino-8-hidroksi-1,4-naftokinon (2) ve agil tiirevlerinin (3-8) nikel-,
krom-, demir-, bakir- ve kobalt igeren metal selatlar1 sentezlenmis, karakterize

edilmis, ve antimikrobiyal etkinlikleri degerlendirilmistir.

A
o) HO
(2) R=H
(3) R=-(C=0)CHj,4
(4-8) R=-(C=0)(CH,),(CHs); n=6, 8, 12, 14
HN
© N
R
B

Sekil 2. 15. Test edilen naftokinonlarin kimyasal yapilar1 (Brandelli, 2004).

Metal iyonu, ligand (2) i¢in B bolgesi ve asil tirevleri (3 ila 8) i¢in A bolgesi
araciligryla koordine olur (Brandelli, 2004).
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Calismada kizilotesi spektroskopisinden elde edilen veriler, naftokinonlarin (2) igin
oksijen ve nitrojen atomlari araciligiyla ve ligandlar agil tiirevleri (3-8) oldugunda
oksijen atomlar1 araciliiyla koordine oldugunu gostermektedir. Antimikrobiyal
aktiviteye yonelik duyarlilik testleri, (2) ve asil tiirevlerinin Staphylococcus aureus,
Streptococcusuberis ve Bacillus cereus gibi patojenik bakterilerin biiytimesini inhibe
etmede etkili oldugunu, ancak gram negatif bakterilerin olmadigini gostermistir.
Metal komplekslesmesi genellikle biyolojik aktivitenin azalmasina neden olmustur.
2'lik nikel kompleksi, 375 ila 1400 mg/ml arasinda degisen MIK (Minimum
Inhibisyon Konsantrasyonu) degerleri gostererek gram pozitif bakterilere kars1 etkili
oldugu goriilmistiir. Metal selatlar, 1,4-naftokinonlarin bu bakteriler tlizerindeki
antimikrobiyal mekanizmasinin anlasilmasi i¢in faydali olabilecegi diisiintilmektedir.
Calismada Cr(IIl) harig¢ tiim selatlar iki degerlikli metallerden elde edilmistir. Notr
kompleks bilesikler olusmakta ve ince tozlar olarak izole edilmektedir (Brandelli vd.,
2004).

Tablo 3. 5-amino-8-hidroksi-1,4-naftokinon metal-selatlarin duyarlilik
testi (Brandelli vd., 2004).

Mikroorganizma Bilesik
(Numune Sayist) 2 Ni(2) Co(2) Fe(2) Cu(2) Cr(2)
S.aureus ATCC25923 23 18 14 14 -
S.aureus (10) 21 16 14 12
S.intermedius (5) 26 18 14 15
S.epidermidis (10) 21 16 15 -
B.cereus (4) 18 11 -
S.uberis (3) 19 17 14
E faecalis (5) 20 15 12
E coli ATCC 25922 - -
E.coli (10)

P fluorescens (5)
S. Thyphirmirium (7) - --

Bilesiklerin higbiri Salmonella Typhimurium gram negatif bakterisinin biiyiimesini
engelleyememistir. Naftokinonlarin metal komplekslerinin antimikrobiyal etkinligi
gbzlenmis olup, juglonun bazi metal selatlarinda genellikle antibakteriyel etkilerini
korudugu goriilmiistiir (Joshi, 1986). 5-hidroksi-1,4-naftokinonun (2) ve Ni (1)
kompleksleri Bacillus spp ve S. aureus bakterilerine kars1 daha yiiksek antibakteriyel
etkinlik gostermektedir (Christianopoulou vd., 1986). Ek olarak, K3 vitamini-
tiyosemikarbazoliin Ni(I) kompleksinin yakin zamanda gram-pozitiflere karsi
etkinligi arttirdigr bildirilmistir (Li vd., 2000). Bu nedenle, (2) kompleksinin

selasyonu B bolgesinde meydana geldiginden ve naftazarin bolgesi A'yr serbest
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biraktigindan (Sekil 2.15), metal komplekslesmesinin antimikrobiyal etkinlik

tizerindeki etkisi ¢aligmalarimizin amacina uygun bir konu olmustur.

2.5. Sol-Jel Teknolojisi

Silikanin ilk Sol-Jel sentezi yaklasitk 150 yil 6nce J.J Ebelmen tarafindan
tanimlanmistir. Silisik esterlerin (veya alkoksitlerin) hidratlanmus silika vermek i¢in
nem varliginda yavasga hidrolize oldugunu fark etmislerdir (Aegerter ve Mennig,
2004). Oksit malzemelerin Sol-Jel sentezi, normal kat1 hal tepkimelerinden ¢ok daha
diisiik sicakliklarda meydana gelmektedir (Bradley vd. 1978 ; Aegerter ve Mennig,
2004). Cam ve seramiklerin tozsuz islenmesine imkan verdiginden dolayi, ince
filmler veya lifler, daldirmali kaplama veya dondiirerek ¢ekme gibi tekniklerle
dogrudan c¢ozeltiden iiretilebilmektedir (Brinker ve George, 1990; Aegerter ve
Mennig, 2004). Daha yakin zamanlarda, hibrit organik-inorganik malzemeler Sol-Jel
yoluyla yapilmistir. Polimerler ve camlar arasindaki boslugu doldururlar ve malzeme
biliminde "Sol-Jel optik" veya "molekiiler kompozitler" gibi yeni alanlar
acmaktadirlar (Klein, 1993; Aegerter ve Mennig, 2004).

Kolloid dagilmis evresi 1-1000 nm kiigiikliigiinde olan bir siispansiyondur. Boylece
yer ¢ekim gilicliniin ihmal edilebildigi sadece yiizey yiikleri ve van der waals
etkilesimleri hakim olmaktadir. Sol, sivi ortamda kati pargaciklarin koloidal
stispansiyonudur. Tiim kolloid tipleri veya seramik malzemelerin yapilabilecegi
parcaciklar, polimer iiretmek i¢in kullanilabilir (Chen vd. 1986; Aegerter ve Mennig,
2004).

Sol-Jel teknolojisi 100 yillik bir gegmise sahiptir. Hazirlama yontemlerinin pratikligi
ve oldukca fazla modifikasyon cesitliligi sayesinde ¢ok hizli bir sekilde gelismistir.
Sonug olarak goriilen yiiksek kimyasal homojenlik, saflik, diisiik islem sicakligi,
kolay sekillendirme ve modifikasyon 0Ozelliginden dolay1 tercih edilmektedir
(Zarzycki, 1997; Kale vd., 2016). Sol-jel islemi seramik sektoriinde yaygin olarak
uygulanmaktadir, eczane, ortopedi ve son on yilda tekstillerin fonksiyonel

terbiyesinde uygulanmistir (Kale vd., 2016).

Sol-Jel islemleri, diisiik sicakliklarda bir ¢ozelti igerisinde bir kimyasal tepkime
yoluyla inorganik bir agin sentezi i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu tepkimenin

en belirgin 6zelligi bir sividan katiya (iki veya ¢ok fazli jel) gecis oldugu i¢in, "Sol-

33



Jel iglemi" ifadesinin kullanimina neden olmustur. Sol-Jel kimyasi, malzemeleri ve

bilesenleri imal etmek i¢in oldukg¢a ¢ok yonlii bir yaklasimdir (Aparicio vd. 2012).

| Onciiler
R

Y

| Parcaciklarm I
- P .
Biiytimesi

Y
Uygulamalar

Daldirma ile Kaplama Silika Aerojel
Dindiirerek Kaplama
Kurutma
Kiirleme

Sekil 2. 16. Sol-jel isleminde yer alan adimlar (Periyasamy vd., 2020).

Sol-Jel yontemi, kimyasal tepkimelere dayali seramik ve cam malzemelerin iiretimi
i¢in oldukea elverisgli bir metottur. Sol-Jel yonteminde genel olarak sivi fazdan (sol)
kati faza (jel) sistemin gegisi olur. Kullanilan ana malzeme birgok hidroliz ve
polimerizasyon tepkimeleri ile sol formuna doniisiir. Siirecin sonucunda da jel

meydana gelmektedir (Toygun vd., 2013).
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Sekil 2. 17. Sol jel teknolojisi ile su basincina dayanikl: siiperhidrofobik tekstillerin
tiretiminin gosterilmesi (Periyasamy vd., 2020)
Tekstil terbiye metotlarinda Sol-Jel teknolojisinin kullanilmasiin ¢esitli avantaji
bulunmaktadir (Ismail, 2016). Dogal liflerin sahip oldugu yap1 ve kimyasal bilesimi
ile ilgili bilgi birikimi, dogal liflerin kimyasal ve fiziksel 6zelliklerini iyilestirme
yontemlerini bulmak igin arastirma ve gelistirmeyi tesvik etmistir. Sol-Jel yontemi
son on yildir daha diisiik sicakliklarda seramik oOnciileri ve inorganik camlari
hazirlamak i¢in calisilmaktadir (Brinker ve George, 1990). Yapilan deneylerde,
tekstillerle ilgili olarak sol-jel teknolojisi uygulamalarinin temel sinirlamasi, gogu
tekstil malzemesinin genellikle 200 °C'nin altinda olmasi ve bir¢ok malzeme igin
onemli 6l¢iide daha diisiik olan termal kararlilig1 ile belirlendigini gdstermektedir. Bu
nedenle Sol-Jel prosesi, kaplanan tekstil tiiriine ve uygulanan soliisyona goére
degisebilmektedir. Bu amagla daha uygun sonuglar almak amaciyla SiO2, TiOz, ZnO
ve CaCOs gibi malzemeler seliilozik substratlarin yiizeyine uygulanmaktadir

(Brinker ve George, 1990).

2.5.1. Sol-Jel yonteminin Uygulanmasi

Yumusak kimya olarak bilinen Sol-Jel yontemi bir sol ve ya jeli kullanarak daha
once kullanilan uygulama yontemlerinden daha diisiik sicakliklarda c¢ozelti
ortamindaki bir kat1 yapinin hazirlanmasina daymaktadir (Farouk 2013; Toygun vd.,
2013; Alebeid, 2015).
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Sol-Jel yontemi ile sertlik, kimyasal dayaniklilik, optik gegirgenlik, gézeneklilik gibi
istenilen Ozelliklere sahip homojen inorganik oksit malzemeler yiiksek erime
sicakligia ihtiya¢ olmadan oda sicakliginda inorganik camlara doniisebilmektedir.
Sol-Jel yontemi miimkiin olan en ideal 1limhi sartlarda meydana gelmesi ve bir¢ok
boyut, sekil ve yapilarda iiriinlerin olusturulmasinda, bu metodun ¢esitli mithendislik

ve bilimsel alanlarin uygulamalarinda yer almasini saglamistir (Toygun vd., 2013).

2.5.2. Sol-Jel Yonteminin Temel Basamaklari

Bilimsel caligmalarda ayni sartlarda deneysel ortamlar saglanmasina ragmen degisik
tirtinlerin eldesi goriilmektedir. Sol-Jel proseslerindeki her bir basamak son iiriin
tizerinde ¢ok etkilidir. Boylece Sol-Jel proseslerinde her bir basamak iizerinde iyice

diisliniiliip ona gore bir sistem kurmay1 gerekli kilmaktadir (Toygun vd., 2013).
Sol-Jel yontemi genel olarak su adimlari izler;

1- On baslaticilarin hidrolizi

2- Sol-Jel aktif bilesenlerin alkol ya da su kondenzasyonu

3- Jel olugmasi

4- Yaslanma islemi

5- Kurutma islemi

6- Yiiksek sicaklik (Toygun vd., 2013).

2.5.3. Sol-Jel Yonteminin Avantajlari

Sol-Jel nanokaplama endiistrisinin 2012'de 2 milyar dolar olacagi ve 2024'te 9,7
milyar dolarin iizerine c¢ikacagi tahmin ediliyor. Kaplama sektoriinde yiiksek
seffaflik, yeni islevsellikler ve yiiksek kaliteli performans giderek daha 6nemli hale
gelmektedir. Ancak Sol-Jel nanoyapili kaplamalarin sagladig: kilit unsur, buzdan,
kirleticilerden, UV'den, yangindan, 1sidan, bakterilerden, deniz yasamindan,

dokunmadan ve korozyondan korumaya dayanmaktadir.
Sol-Jel nano kaplamalarin avantajlar1 su sekilde ifade edilebilir

1- Dabha iyi yiizey goriiniimii

36



2- lyi kimyasal direng

3- Korozif ortam gecirgenliginde azalma ve dolayisiyla daha iyi korozyon
ozellikleri

4- Optik netlik

5- Modiil ve termal kararlilikta artig

6- Kolay temizlenebilir yiizey

7- Kayma onleyici, bugu onleyici, kirlenme 6nleyici ve grafiti dnleyici 6zellikler

8- Daha iyi termal ve elektrik iletkenligi

9- Parlakligin ve diger mekanik 6zelliklerin daha iyi korunmasi ¢izilme direnci
gibi.

10- Dogada yansima 6nleyici

11- Kromat ve kursunsuz

12- Farkli malzeme tiirlerine iyi yapisma.

Sol-Jel yonteminde organik-inorganik hibrit malzemeler, miikemmel mekanik,
termal, elektriksel ve optik 6zelliklerinden dolay1 katalizor, adsorbanlar, koruyucu
kaplamalar, yiiksek kirilma indeksli filmler ve kontakt lensler olarak uygulamalar
bulunmaktadir (Coradin vd., 2004).

2.5.4. Sol-Jel Teknolojisinin Tekstil Uriinlerinde Uygulanmasi

Sol-Jel formiilasyonlar1 igin inorganik/organik Onciilerin ticari bulunabilirligi ¢ok
yiiksektir ve her gegen giin artmaktadir. Tekstil uygulamalarinda, 6ncii sentezlenmis
sol-jeller ve fonksiyonel kimyasallar, tek adimda haddeleme, dolgu, daldirma
kaplama, piiskiirtme veya dondiirmeli kaplama ile tekstil kumaglarina uygulanabilir.
Bu teknolojiyi kullanarak, alev geciktirici, sivrisinek Onleyici, su itici, yag itici,
antibakteriyel, burusmaz, ultraviyole (UV) koruma ve kendi kendini temizleme
ozelligi gibi fonksiyonel/cok fonksiyonlu oOzelliklere sahip kumaslar saglamak

mumkiindiir (Periyasamy vd., 2020)

Son giinlerde poliamid, polyester, pamuk, aramid, poliakrilonitril, viskoz vb gibi
malzemelerden {iretilen kumaslarda Sol-Jel teknolojisi kullanilmaktadir (Xing vd.,
2007).

Tekstil tirtinlerinin biyolojik islevselligine sahip inorganik kaplamalar1 uygulamanin

uygun bir yontemi Sol-Jel teknigidir. Ornegin, giimiis iceren bir kaplamanin,
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halihazirda dokunmus bir tekstile basit bir daldirma islemiyle kolayca

uygulanabilmesi avantajina sahiptir (Mahltig vd., 2011).

Kendi Kendini
Temizleme

Siiper
Hidrofobiklik

UV Korumasi

Sekil 2. 18. Tekstil kumaslarinda gesitli Sol-Jel terbiye uygulamalar1 (Mahltig
vd., 2011).
Ayrica kumaslar tizerindeki Sol-Jel kaplamalar bu kumaslarda hidrofobik, oleofobik
veya yapisma Onleyici 6zelliklere sahip olmasi igin kullanilabilir. Yaralara zarar
vermeden kolayca cikarilabilen, yaraya az yapisarak zarar vermeyen yara

bandajlarinin tiretimi miimkiindiir (Mahltig vd., 2011).

2.5.5. Tekstil Uriinlerinde Sol-Jel Yontemiyle Nanogiimiis Uygulamalari

Glimis iceren inorganik kaplamalarin antimikrobiyal Ozellikleri, yiiksek bilimsel
onemi ve ekonomik potansiyeli sebebiyle olduk¢a fazla tercih edilmektedir
(Periyasamy vd., 2020). Giimiisiin tekstile ve ayrica piyasada halihazirda mevcut
olan bu tiir tekstil {iriinlerinin ¢oguna en etkili sekilde nasil uygulanabilecegi
konusunda ¢ok sayida arastirma yapilmistir. Bununla birlikte, antimikrobiyal giimiis
iceren tekstillerin yeni hazirlama teknikleri i¢in glinlimiizde gili¢lii bir talep

olugsmaktadir (Mahltig vd., 2011).
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Gelecekte, kumaglar iizerindeki boyle bir Sol-Jel kaplamaya glimiisiin eklenmesi,
antimikrobiyal ve yapisma Onleyici 6zellikleri birlestiren yararl bir yara bandajina
yol acgabilir. Bununla birlikte, Sol-Jel kaplama uygulamasi tekstil iriinlerinin
sertligini biiylik 6lgiide artirabilir. Glimiis kiimelerin Sol-Jel kaplamalara gomiilmesi,
cam veya polikarbonat gibi ¢esitli malzeme tiirleri tizerinde agiklanmigtir (Mahltig
vd., 2011). Tekstil izerindeki giimiis iceren Sol-Jel caligmalar1 daha az olurken olas1
uygulamalar1 oldukca ilgi ¢ekicidir. Ornegin, silika Sol-Jel kaplamalarda giimiis
partikiillerinin olusumu, glimiis bilesiklerinin termal ayrigmasi gibi farkli yontemlerle
gerceklestirilebilir.  Diger bir yontem ise AgClin 1s18a maruz kalarak
indirgenmesidir (Mahltig vd., 2011).

Inorganik nano pargaciklarn ve bunlarin nanokompozitlerinin uygulanmas: iyi bir
alternatif olabilir. Sonu¢ olarak, tekstillerin antimikrobiyal ve g¢ok islevli

modifikasyonu i¢in yeni bir firsat yaratabilirler (Dastjerdi ve Montazer, 2010).

Nano yapidaki maddeler olaganiistii 6zelliklere sahiptirler, tekstil elyafina
girdiklerinde kendine has ozellikler iretebilmekte veya mevcut ozelliklerin
gelistirilmesine neden olmaktadirlar. Nano boyutlu Pd, Pt, Ag ve Fe pargaciklari,
antibakteriyel, iletken manyetik 6zellikler ve uzaktan 1sitma 6zellikleri kazandirmak

igin tekstil iiriinlerine uygulanabilmektedir (Chattopadhyay ve Patel, 2014).

Gilimiis, dogal antibakteriyel ve antifungal 6zelliklerinden dolayr 100 yili askin
stiredir tibbi rahatsizliklarin tedavisinde kullanilmaktadir. Nanogiimiis partikiiller,
bakteri liremesini engellemek icin coraplarda yaygin olarak uygulanir. Ayrica,
nanogilimiis, yaniklar ve deri nakli i¢in alinip verilerek hassaslasan bolgelerin

tedavisinde kullanilan sargilarda kullanilabilir (Chattopadhyay ve Patel, 2014).

Nanomalzemeler arasinda Ag nanopargaciklar uzun zamandir bilinmektedir. Cesitli
gram-negatif ve gram-pozitif bakterilere, viriislere, mantarlara, kiiflere, mayalara ve
alglere kars1 iistiin antimikrobiyal etkinlikleri nedeniyle tekstil iiriinlerinin ylizeyinin
kimyasal modifikasyonu i¢in istiin ¢ok islevli bir malzeme olarak yillardir
kullanilmaktadir. Ayrica tekstil tirtinlerinde ultraviyole (UV) ve radyasyon koruyucu
olarak kullanilmaktadir (Stular vd., 2021).

Siispansiyonlar, nanopartikiiller, proteinler, tuzlar ve bilesiklerin tiimii gilimiisi

uygulamak i¢in kullanilmaktadir. Giimiis iceren antimikrobiyal bilesikler arasinda
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nanogiimiig, oldukga iyi bir inhibitér ve 6nemli bakterisidal etkinlik gostermektedir
(Wagas vd., 2022).

Nanoteknoloji, bakteri ve kirlenmeyi engelleyerek kiiltiirel miras1 korumak amactyla

yenilik¢i ve gevresel olarak siirdiiriilebilir yontemler sunmaktadir (lelo, 2022).

Nano boyutlu giimiis kolloidler ve islem gérmiis nanogiimiis polyester dokusuz

kumaslar iyi bakterisidal 6zellik gostermektedir (Lee ve Jeong 2004).

TEOS:GLYEO o, sol-Parcaciklar —2Piama / Kurutma - pntimikrobiyal
Baslaticilar H,0 / HNO. Isil Islem Sol-Jel Kaplama
? s H 80°C-180°C
AgNO,

Sekil 2. 19. Nanogiimiis kaplamanin sematik gosterimi

Yapilan bir ¢calismada daldirma i¢in fiber isleme prosesi segilmistir. Cilinkii toplam
daldirma, neredeyse tiim durumlarda, tiim ytizeyi kaplayan kaplama malzemelerinin
homojen dagilimina yol agan ve ayni anda fiberlerin eksik kaplamasi, fiberlerin
dayanikliligin1 azaltabileceginden, iiriiniin tamamen 1slanmasini garanti etmektedir
(Zelca vd.,2017). Kaplama ve tekstil tasiyicinin kombinasyonu, son {iriiniin yirtilma
direncinden, yapisma giiclinden, yanma davranisindan ve wuzun vadeli
dayanikliligindan sorumludur. Semsiye, barinak, kamp gibi gilinlik yasam
uygulamalari, giysiler ve reklam malzemeleri Sol-Jel uygulamalarla kaplanmig
liflerden yapilmaktadir. Arastirmada kullanilan sol-bilesimi, kalitatif, esit dagilmis
kaplama elde edilmesi kosuluyla, tekstil tirtinlerine hidrofilik 6zelligi kazandirmasina
izin verdigi bilinmektedir. Bu ¢aligmada ek olarak antimikrobiyal 6zellik vermek

amaciyla ¢inko asetat dihidrat kullanilmistir (Zelca vd.,2017).
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Sekil 2. 20. A Pamuk iplik, B Keten iplik (Zelca vd., 2017).

Sol-Jel prosesiyle tekstil yiizeyinde biriken kaplamanin yapist ve morfolojisini
degerlendirmek amaciyla SEM goriintileri alinmistir. Sekil 2.20°de kaplama
yapilmamis kontrol 6rneklerinin goriintiileri bulunmaktadir. SEM’in sonucu, kontrol
pamuk liflerinin seliiloz liflerinin sarmalinin neden oldugu biikiilmiis bir serit benzeri
yapi ile yasst oldugunu gostermistir (Zelca vd.,2017). Acgik¢a tanimlanmis pamuk
numunesinin normal spiral yapt Ozelligi gozlemlenmistir. Pamuk elyaf ekseni
boyunca paralel uzanan dogal kivrimlarin varh@ gozlenmistir. Islem gdérmemis
pamuk lifi yiizeyi, piiriizsiiz bir lif yiizeyi olarak tanimlanmig ve esas olarak
seliilozdan olustugu goriilmiistiir. Kenevir lifinin karmasik yiizeyinde Sekil 2.20 A’
da biiyiime yonlerinin ve hiicrelerin seklinin pamuk kadar piirlizsiiz olmadigini

gostermektedir (Zelca vd.,2017).

Diger bir ¢alisgmada Sol-Jel metoduyla disiik sicakliklarda ve uygun maliyetle
pamuk tekstil iiriinlerinin antimikrobiyal terbiye prosesleri gelistirilmistir (Xing vd.,
2007). Su camindan (endiistriyel bir iriin, SiO2'nin Na20'ya molar orani 1.8 veya
2.3'tiir) elde edilen silika solleriyle ve giimiis nitrat ¢ozeltisiyle muamele edilen
pamuk tekstil {riinlerinden antimikrobiyal islem elde edilmistir. Silika sol ile
muamele edildikten sonra, FDA onayli antimikrobiyal etkili ajan, giimiis nitrat
soliisyonuna batirilmistir. Ilave edilen giimiis iyonlari, batirilma esnasinda fiziksel
absorbsiyonla SiOz—fiber matriksine sabitlenir yani fikslenir. Sekil 2.21°de kumas
tizerindeki Ag" miktarinin batirma zamani ile etkilesimi gosterilmektedir. Sonug
gostermektedir ki batirllma zaman ile kumas tizerinde adsorbe edilen giimiis iyon

miktar1 artmakta olup 40 dakika sonra dengeye gelmektedir. % 5 su cami miktarina
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sahip olan kumasin % 2’ye gore daha fazla giimiis iyonunu adsorbe ettigi
gozlemlenmistir. Antimikrobiyal aktivite gram negatif bakteri tiirii olan E.coli
kullanilarak belirlenmistir. Sonuglar (Sekil 2.23) sunu géstermistir Ki islem gormiis
tekstil drtinleri miikkemmel antimikrobiyal etki ve yikama dayanmklilig
gostermektedir (Xing vd., 2007). SEM analizi, su cami ile muamele edilmis pamuklu
tekstil iizerinde kaba ylizey morfolojik degisikligi gostermistir (Sekil 2.22).
Kumaslar tizerindeki giimiis iyonun kalint1 derisimi ICP-MS analiziyle belirlenmistir.
XPS sonuglari, antimikrobiyal tekstil yiizeyinde iki farkli giimiis halinin mevcut
oldugunu gostermistir (Xing vd., 2007). Pamuklu kumas su cami c¢ozeltisi ile
emdirildiginde 6ncii molekiiller liflere girmis ve daha sonra silisik asit olugturmak
i¢in asit varliginda pamuklu kumaslar i¢cinde hidrolize edilmistir. Kurutma sirasinda,
silisik asit molekiilleri bir kserojel olusturmak i¢in yogunlasir, ardindan ¢oziicii
icermeyen ve gozenekli bir oksit yapisindan olusan liflerin etrafinda ag olusturmak
icin tavlanir. Silisilik asit yoluyla silika agi olusturmak amaciyla su caminin

prosediirii Sekil 2.21°de gosterilmektedir.

2 —S$i-0 Na' + HSO, — =2 —5i-0OH + NaSO, Hidroliz
L

0l '.O A\ (8]

Sis o 0.7

| H’ [ | / O\Qi/ ,S|\

—Si-OH + HO—Si— —» —Si—0—Si— —» —»\ / /o, 0 O Kondenzasyon
e

. I o
SOl
0 /SI\

Sekil 2. 21. Su camindan silika aginin reaksiyon stireci (Xing vd., 2007).

S\ S

18kV 18, 008 1um 8OO0 14/JAN/BS 8kU X18, ees lum 8881 18/JAN/BOS

Sekil 2. 22. SiO2 isleminden 6nce (a) ve sonra (b) pamuk yilizeyinin SEM goriintiileri
(Xing vd., 2007).
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[Ag"] ¢ozeltisinin Su Caminin  Bakteri Azalmasi (%)
Derisimi(mol/L) Cozeltisi

(%) 0 10 20 50
devir devir devir devir
0.15x 107 2.0 >99.99 99.86 0 0
0.30x 1073 0 >99.95 0 0 0
2.0 >99.99 >99.99 >99.0 98.13
5.0 >99.95 >59.99 >99.95 »95.0
0.45 x 10~ 2.0 >99.99 >99.99 =99.99 =99.97

Sekil 2. 23. Ag* ve su cami konsantrasyonunun antimikrobiyal tizerindeki
dayaniklilik etkisi (Xing vd., 2007).

Kaplama yapilmis maddeler ii¢ dakikada 120 ‘C’de tavlanmustir (sertlesmistir). Hem
islenmemis Sekil 2.22 (a) hem de SiOz2 ile islenmis pamuklu Sekil 2.22 (b) tekstilin
yiizey morfolojisini degerlendirmek i¢in SEM teknigi kullamlmistir. Islem gérmiis
tekstil ylizeyinin islem gérmemis tekstile gére daha kaba oldugu gdsterilmis ve bu da
SiO2 matrisinin varligin1 géstermektedir (Xing vd., 2007). Farkli konsantrasyonlarda
giimiis soliisyonu ve su cami ile muamele edilen bitmis tekstillerin antimikrobiyal
etkinlikleri belirlenmistir (Sekil 2.23). Gimiisle muamele edilmis tiim tekstillerin,
giimiis iyonunun yiiksek antimikrobiyal etkinligine bagli olan, su cami muamelesi
olmadan bile tiim tariflerde %99.99'dan fazla etkili antimikrobiyal etkinliklere sahip
oldugu gosterilmistir (Xing vd., 2007).

Diger bir arastirma, indirgeyici ajan olarak sumak yapraklarinin bir ekstraktini
kullanan giimiis partikiillerinin "yesil" tepkime i¢i (in-Situ) sentezini igceren, pamuklu
kumasin kimyasal modifikasyonu i¢in yeni bir prosediir sunmaktadir (Filipic vd.,
2019). Gluimiis katyonlarin adsorpsiyon kabiliyetini artirmak i¢in, daha énce organik-
inorganik bir oncii Sol-Jel kullanilarak pamuklu kumas tizerinde bir Sol-Jel matrisi
olusturulmustur (Sekil 2.24). Pamuklu kumas {izerinde glimiis parg¢aciklarinin varligi
gecirimli elektron mikroskobu (TEM) (Sekil 2.25) ve enerji dagilimhi X-1s1n1
spektroskopisi (EDX) ile teyit edilmistir. Sonuglar, pamuklu kumas iizerinde, lifleri
kahverengiye boyayan sumak yapragi ekstraktinin varliginda giimiis partikiillerinin
olustugunu gostermektedir. Sol-Jel matrisinin varligi, gliimis katyonlarmin
adsorpsiyonunu ve dolayistyla serit partikiillerinin derisimini arttirmigtir. Boylece
daha derin bir renk verimi ile sonu¢lanmistir. Giimiis partikiiller, S. aureus
bakterilerinde %99-100 oraninda E.coli azalmasi ile antibakteriyel koruma

saglarken, sumak yapragi ekstresi ultraviyole radyasyona karsi mitkemmel koruma
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saglamis ve ultraviyole koruyucu faktor 66.54 olarak bulunmustur. Kaplama, yikama
haslig1 agisindan da olduk¢a dayaniklidir (Filipic vd., 2019).

\‘}' ‘.;"‘:ﬁ 1 J
1% step e . 20step
I i ~ z )"'\? o
iSys MTX ,‘i} ity AgNO; +
) Sumac extract
co co-M CO-M/Ag-S

Sekil 2. 24. Pamuklu kumas kimyasal modifikasyon prosediiriiniin sematik
sunumu (Filipic vd., 2019).

Sekil 2. 25. CO, CO-M, CO/Ag-S ve CO-M/Ag-S orneklerin SEM/CBS
gortintiileri (Filipic vd., 2019).
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Ag: 71.8 wt%
0: 26.7 wt%
Zr: 1.5 wt%

Sekil 2. 26. Ag partikiillerinden (a) elde edilen EDS spektrumu (Filipic vd., 2019).

Tekstil iirlinlerinde, glimiis partikiiller bakteri, mantar ve viriislere karsi genis
spektrumlu etkinlige sahip etkili antimikrobiyal ajanlar olarak kabul edilmistir. ZnO
ve TiO2’in yami sira Ag partikiiller ¢ogunlukla tibbi ve hijyen tekstillerinin
imalatinda kullanilmaktadir (Filipic vd., 2019).

Yapilan diger bir caligmada sentezlenmis kolloidal nano giimiis yiin ve ipek
kumaglara pad dry cure (bazik boyar madde ¢ozeltisiyle emdirme, kurutma ve diger
islemler) teknigi ile uygulanmigtir (Chattopadhyay ve Patel, 2014). Giimiis
nanoparcaciklarla islemden gecirilen kumas numuneleri, islem gérmemis yiin ve ipek
kumas numunesine kiyasla emicilik, hava gecirgenligi, su gecirgenligi, UV
gecirgenlik yiizdesi, elektrik direnci, antibakteriyel ve boyanabilirlikteki degisiklikler
acisindan test edilmistir. Glimiis nanopartikiiller ile muamele edilen numunelerin UV
gecirgenlik yiizdesini, elektrik direncini, asit boya ile boyanabilirligini ve
antibakteriyel aktivitesini arttirdig1 tespit edilmistir (Chattopadhyay ve Patel, 2014).
Nano yapili bilesikler olaganiistii Ozelliklere sahiptir, tekstil elyafina dahil
edildiklerinde kendine has ozellikler olusturmakta veya mevcut Ozelliklerin
artmasina neden olmaktadir (Chattopadhyay ve Patel, 2014). Nano boyutlu Pd/Pt, Ag
ve Fe partikiilleri, antibakteriyel, iletken manyetik Ozellikler ve uzaktan i1sitma
Ozellikleri kazandirmak igin tekstillere uygulanabilmektedir (Chattopadhyay ve
Patel, 2014). Calismada pamuk, yiin, ipek ve jile kumas Orneklerini 10 dk.
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dispersiyona daldirilarak nanosilver kolloidal soliisyon uygulanmis ve dolgulu
yiizeyler havayla kurutularak onceden 1sitilmis bir kiirleme firininda 120 °C'de 20

dakika kiirlenmistir.

Tablo 4. Glimiis nario islem gérmiis kumaslarin antibakteriyel etkisi

Kumas Ornegi Bakteriyel biiylimenin azaltilmasi (%)
Yiin ( Kontrol) Nil

Nanogiimiis 83.54

Ipek (Kontrol) Nil

Nanogiimiis ile islem gérmiis 81.45

ipek

Gilimiis nanonun mikroplara kars1 direng iizerindeki etkisi, nanogiimiis islem goérmiis
ve islem gormemis kumaslarin antibakteriyel 6zelligi de S. aureus bakterilerine karsi
test edilmistir ve bakteri lremesindeki % azalma agisindan sonuglar Tablo 4’te
verilmistir. Sonuglardan, antibakteriyel 6zellikte maksimum gelismenin yiinlii kumas
durumunda goézlendigi de goriilebilir. Bakteriyel saldiriya karst direngteki artig, metal
atomlarinin  belirli derecede sterilize edici etkisine baglanabilir. Ag nano
parcaciklarinin hiicre i¢indeki mikroplarin hiicre zarlarinin ylizeyine tutunmasi ve
metabolik fonksiyonlarini bozmasi ile miimkiin olmaktadir. Ayrica, etkilesim igin
daha genis yiizey alanina sahip olan nano boyuttaki Ag partikiilleri, yigindan daha
yiiksek bakteri oldiiriicii etki saglamaktadir (Chattopadhyay ve Patel 2014).

Yapilan diger bir ¢alismada Sol-Jel teknolojisi kullanilarak antimikrobiyal tekstil
triinlerinin  elde edilmesi amaglanmistir (Sahin, 2011). Sol-Jel ¢6zeltilerinde
antimikrobiyal 6zelligi saglayacak madde olarak titanyum isopropoksit ve glimiis
nitrat kullanilmigtir. Ayn1 zamanda inorganik yapidaki antimikrobiyal maddeler
arasinda giimiisiin antik ¢aglardan beri bu amagcla kullanildigindan ayr1 bir yeri
bulunmaktadir. Giimiis iyonlarmin farkli Ozelliklerde yilizey aktif maddeler
kullanilarak TiO2 {izerine adsorbe olmasi saglanmigtir. Hidrazin giimiis iyonlarini
indirgemek amaciyla kullanilmistir ~ (Sahin, 2011). Sol-Jel ¢dzeltilerinin
hazirlanmasinda ¢6ziicii olarak isopropanol (IPA) ve distile su gibi kimyasal
maddeler kullanilmistir. Asidik hidroliz amaciyla 0,01 N HCIl ¢ozeltisi pH
ayarlayicist olarak, bazik hidroliz igin ise NaOH ¢o6zeltisi kullanilmistir (Sahin,
2011).
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% Bakteri Aktifligi
Kumag Cozelti E.coli S.aureus
1.Coz.(Asidik) 100 95
SMS 2.Coz.(Bazik) 50,87 0
Dokusuz
. 3.C6z.(SDS) 100 72,15
Yiizey
5.Coz.(TritonX- 97,16 95,94
100)

Sekil 2. 27. Dokusuz yiizey kumas - % bakteri aktifligi sonuglar1 (Sahin, 2011).

Hazirlanan ¢ozeltiler dokumali ve dokumasiz kumas tiirlerine uygulanmistir. Sonug
olarak, ¢ozeltilerde kullanilan yiizey aktif maddeler giimiisiin antimikrobiyal etkisini
daha da artirmaktadir (Sekil 2.27). Yapilan bu ¢alismada saglik alaninda kullanilan
tek kullanimlik dokumasiz ve pamuklu dokuma kumaglar kullanilmistir. Hastane
sartlarinda, operasyonlarda cerrahlarin ve diger saglik personellerinin giivenligi icin
antimikrobiyal tekstil iirlinlerinin kullanilmasi hayati 6nem tasimaktadir. Ciinkii
medikal giysiler, steril ve steril olmayan bdlgelerde saglikli bir hijyen tampon alani
olusturabilmektedirler. Bu giysiler kan yoluyla gegebilecek patojen hastaliklarin

Onlenmesi  amaciyla  kullanilmast  i¢in  tasarlanmistir ~ (Sahin,  2011).
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BOLUM I11
MATERYAL VE METOT

3.1 MATERYAL
3.1.1. Kullamilan Kimyasal Maddeler

Tez calismasinda kullanilan Kimyasal maddeler Acros, Honeywell, Merck, Carlo
Erba, Organics ve Sigma-Aldrich firmalarindan temin edilmistir. Bu maddeler Tablo

5’te katalog numaralar ile birlikte bildirilmistir.

Tablo 5. Kullanilan Kimyasal Maddeler

Kimyasal Adi Firma Ad1 Katalog No
CuCl2 Sigma-Aldrich 222011
MnCl2.4H20 Acros Organics 205891000
ZnCl2 Merck 1088160250
AgNOs Carlo Erba 423952
Metanol ISOLAB Chemicals | 67-56-1
Etanol Sigma-Aldirch 64-17-5
Kloroform Honeywell 32211
1,4-Dioksan Merck 1031151000
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3.1.2. Kromatografik Analizler

Sentez c¢alismalarda, tepkimenin ilerleyisini izlemek ve tepkime sirasinda olusan
{iriinlerin safligim &lgmek icin ince tabaka kromatografisi (ITK) kullanilmistir. ITK
kromatografisinde, 0-25 mm kalinlikta silika jel 60 F2ss (Merck) ile kaplanmus,
adsorpsiyon 6zellikli 20x20 cm kromatografi plakalar1 kullanilmustir.

Coziicii karisimi olarak;

CS-1: Kloroform

CS-2: Kloroform-Metanol (10:1) kullanilmistr.

ITK kromatografisi uygulanirken, kromatografi kabma uygun bir ¢oziicii ilave
edilmistir ve ortam, ¢oziicii buhari ile doyurulmustur. Plakalar numune sayisina gore
kesilmig ve altta 1 cm, istte 0,5 cm bosluk birakilarak diizgiin bir sekilde yatay bir
¢izgi ¢izilmistir. Numuneler uygun ¢oziiciilerde ¢oziilmiis ve belirlenen alanlarda
ITK plakasina yerlestirilmesi saglannustir. Plaka iizerinde ¢oziicii kuruduktan sonra
plaka tank igerisine yerlestirildi. Kaptaki ¢6ziicii disk boyunca hareket ettikge
numuneleri de ileriye dogru siiriiklemistir. Coziicii sistemi iist ¢izgiye geldiginde ITK
kart1 tank igerisinden ¢ikarilarak kurumaya birakilmis, daha sonra 254 nm dalga
boyunda olan UV 15181 altinda incelenerek alt c¢izgiden olan mesafe diger
numunelerin baglangi¢ ¢izgisinden olan uzakligi ile karsilastirilmistir. Polarlik,
apolarlik vb. farkliliklara gore numuneler kart {izerinde siiriiklenmis ve farkli olan bu
stiriiklenmeler dikkate alinarak tepkimenin son bulup bulmadiginin veya numune

orneklerinin safliklari incelenmistir.
3.1.3 Kolon Kromatografisi

Adsorbsiyon sistemine bagli olarak calisan kati-sivi kromatografi yontemi olan bu

teknik, ekstreden saf madde izolasyonu i¢in farkli agamalarda kullanilmistir.
3.1.4 Erime Noktas1 Tayinleri

Sentezlenerek elde edilen kimyasal maddelerin erime noktalarinin tayini, EZ-Melt
Automated Melting Point Apparatus marka (SRS) cihaz ile ISOLAB marka kapiler

mikrotiipler kullanilarak yapilmistir ve elde edilen sonuglar sunulmustur.
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3.1.5 Elementel Analizler (C, H, O tayini)

Sentezlenerek elde edilen bilesiklerin elementel analiz ¢alismalar1 (C, H, O)
Gaziantep Universitesi Kimya Arastirma Laboratuarlarinda bulunan Thermo

Scientific Flash 2000 model cihazla saglanmstir.

3.1.6 Spektral Analizler

UV Spektrumlar

Gaziantep Universitesi Kimya Arastirma Laboratuarlarinda bulunan PG Instruments
T80+UV/Vis. spectrometer model spektrometresi ile UV spektrumlar1 190-1100 nm
araliginda alinmustir.

FTIR Spektrumlart

FTIR spektrumlar;, Gaziantep Universitesi Kimya Arastirma Laboratuvarinda
yapilmistir. Burada kullanilan Perkin Elmer Spectrum 100 FT-IR Spectrometer
Universal ATR Sampling Accessory Spektrometresi ile 30-4000 cm™ dalga sayisina
karsilik spektrumlar alinarak fonksiyonel guruplarin tespit edilmesi saglanmustir.
'H-NMR Spektrumlar

Sentezlenen bilesiklerin H-NMR spektrumlari, Giresun Universitesinde Bruker
Avance 400 MHz NMR spektroskopisinde yaklasik olarak 10 mg maddenin DMSO-
ds iginde ¢oziilerek elde edilen ¢ozeltisinde TMS’e karsi alinmasi saglanmistir. Pik
verilerinin kimyasal kayma degerleri ppm cinsinden degerlendirilip ve etkilesme
sabitleri Hz olarak verilmesi saglanmustir.

13C-NMR Spektrumlar

Sentezlenen bilesiklerin *C-NMR spektrumlari, Giresun Universitesinde’nde
bulunan Bruker AVANCE 111 400 MHz NMR spektrometresinde 20 mg maddenin
DMSO-ds ¢ozeltisi iginde TMS’ye kars1 alinmistir. Piklerde goriilen kimyasal kayma
degerleri ppm cinsinden degerlendirilerek etkilesme sabitleri Hz olarak verilmistir.
Elektrolitik Iletkenlik Olgiimleri

Sentezlenen bilesiklerin elektrolitik iletkenlik olgiimleri Gaziantep Universitesi
Kimya Arastirma Laboratuarlari’nda Thermo Scientific electron corporation model
multiparametre cihaziyla yapilmasi saglanmistir.

Taramalr Elektron Mikroskobu (SEM) ve EDX
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Elektrospun kumaslarin yiizey morfolojisini kontrol etmek icin taramali elektron
mikroskobu kullanilmigtir. Kumaslarin i¢indeki metal komplekslerinde nanogiimiis
ve metallerin varligim dogrulamak i¢in EDX analizi Van Yiiziincii Y1l Universitesi
Bilim Uygulama ve Arastirma Merkezi’'nde yapilmigtir. Taramali elektron
mikroskobu (SEM), numunenin yiizeyini odaklanmis bir elektron demeti ile
tarayarak bir numunenin goriintiilerini tiretebilen bir cesit elektron mikroskobudur.
Sigma 300, SE'den yiizey bilgisi goriintiisii alirken ayn1 zamanda HDBSD ile yiiksek
vakum modunda bilesimsel bilgi sunmak amaciyla ultra ytliksek ¢ozilintirliikli veriler

saglamaktadir.

3.1.7. Endiiktif Olarak Eslestirilmis Plazma Optik Emisyon Spektrometrisi
(ICP-OES)

Kahramanmaras Siitcii Imam Universitesi Uskim Arastirma ve Uygulama
Laboratuvarlarinda yapilmistir. Orneklerden elde edilen serumlardan ayrilan kisim
farklr bir tiipe alinmustir. Yaprak seklindeki kisimlarindan asagi yukart 1 g numune
alinarak mikrodalga igerisinde yakilarak ICP-OES (Optima 2100 DV: PerkinElmer
Inc.) cihazinda &lgiimleri yapilmustir. Orneklerin sivi faza alinmasi amaciyla
HNOs/HC1 ¢ozeltisi mikrodalga cihzainda kullanilmistir. Mikrodalga sistemi
icerisine agagidaki parcalanma isleminin uygulanmasi amaciyla numunelerden 1 g
tartilip alinarak tizerlerine 1 mL % 30’luk HCI ve 3 mL %65°lik HNO3s eklenmistir.
Sonug olarak ¢oOzeltiler ultra saf su ile 50 mL’lik hacime tamamlanarak ICP-OES
cihazina yerlestirilmistir.

ICP-OES cihazindan alian veriler kullanilarak, asagidaki formiilasyon ile

numunelerdeki % metal oranlarinin hesaplamalari yapilmustir.

%metal = [(Olgiilen deger(ppm)XCevirme Faktorii)]/ Tartilan Miktar (g)
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3.2. METOT
3.2.1. Ceviz Kabuklarindan Juglon Elde Edilmesi

Calismamizda ceviz kabugundan juglon etken maddesi elde etmek i¢in soxhlet cihazi
ile ekstraksiyon yontemi uygulanmustir. Ceviz bitkisinin kurutulmus dis meyve
kabuklar1 juglon elde etmek i¢in kullanilmistir. Ceviz meyveleri Gaziantep
yoresinden elde edilmistir. Kabuklar, yiiksek verimli bir iiriin elde etmek igin
ogiitiiciide toz haline getirilmis ve 30 gram toz ceviz kabugu alinarak soxhlet
cihazina yerlestirilmistir. Ceviz kabuklarindan juglon elde etmek icin 500 mL'lik
soxhlet ekstraksiyon cihazina 500 mL kloroform konularak ekstraksiyon islemi
gerceklestirilmistir (Popovici, 2013). Elde edilen juglon boyarmaddesinde bulunan
solvent (ekstre) sogumaya birakilmis ve 2 gece dinlendirilmistir. Ekstrakt
cozeltisindeki fazla ¢ozeltiyi uzaklastirmak igin doner evaporatdr kullanilmastir.
Boylece elde edilen ekstrakt ¢cozeltisi kolon kromatografi yontemi i¢in hazirlanmistir.
Juglonun etken maddesi ceviz kabugundan elde edilen ekstrakt ¢ozeltisinden kolon
kromatografi yontemi ile elde edilmistir. Elde edilen tiriin FTIR, UV, element analizi

ve diger analiz yontemleri ile aydinlatilmustir.

Sekil 3. 1. Ekstraksiyon ve kolon ¢aligmalarinda alinan ITK 6rnekleri
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Sekil 3. 3. Juglon etken maddesi eldesindeki kolon kromatografisi ¢aligsmalari
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Sekil 3. 4. Komplekslerin elde edilme asamalari

3.2.2. Metal Komplekslerinin Sentezi

07':. :'O
/
o) OH Q M=Cu(ll) and Zn(Il) Q

Mncy
PR

- 6 O
(o]

Sekil 3. 5. Metal komplekslerinin sentez semasi

Juglone o]
Wl i
\ v
/ -

o) O

Sekil 3.5‘te metal komplekslerinin hazirlanmasi i¢in genel prosediir verilmistir.

Literatiirde verilen bilgiler kismen degistirilerek metal kompleksleri elde edilmistir.
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Ik olarak 0,3483 g (2 mmol) Juglon (L) , 50 mL MeOH iginde ¢éziildii ve 50 mL
metanol igerisinde her birinden 1 mmol metal tuzu alinmistir. CuL2 kompleks i¢in
CuCl2 tuzu, Mn2L2Cl2 kompleksi i¢in MnCl2-4H20 tuzu, ZnL2:2H20 kompleksi i¢in
ise ZnCl2 tuzundan olusan bir ¢ozelti, siirekli karistirarak damla damla ilave
edilmigtir. Karisim, 25 °C'de 3 saat daha kanistirilmis, kati olarak ayrilan {iriin

stiziilmiis, soguk metanol ile yikanmis ve kurutulmustur (Pawar vd., 2012).

3.2.3. CuL2 Kompleksinin Sentezi

Juglon 0,3483 g (2 mmol) ligand1 50 mL MeOH igerisinde ¢oziiliip tizerine yine 50
mL MeOH igerisinde ¢oziilmiis 0,1345 g (1 mmol) CuClz metal tuzu siirekli
karistirllarak damla damla ilave edilmistir. Tepkime ortami aniden koyu
kahverengine doniigsmiis, tepkime 25°C’de 3 saat igerisinde tamamlanmigtir. Elde
edilen karistm 1 gece bekletilmis, olusan iriin filtre edilerek, soguk metanol ile
yikanmig ve desikatdrde oda sicakliginda kurutulmustur. Sentezlenen kompleks
bilesik kati siyah renktedir. Kapali Formiil: C20H10CuQOs, Ma: 409,84 g/mol, Verim:
0.388 g (%94.6).

Sekil 3. 6. CuL2 kompleksinin muhtemel yapis1
3.2.4. ZnL»*2H,0 Kompleksinin Sentezi

Juglon 0,3483 g (2 mmol) ligand1 50 mL MeOH igerisinde ¢oziiliip tizerine yine 50
mL MeOH igerisinde ¢oziilmiis 0,1363 g (I mmol) ZnClz tuzu siirekli karistirilarak
damla damla ilave edilmistir. Tepkime ortami aniden koyu kirmiziya doniismiis, ve
25°C’de 3 saat igerisinde tamamlanmistir. Elde edilen karisim 1 gece dinlendirilmis,
olusan iiriin filtre edilip, soguk MeOH ile yikanmis ve kurutulmustur. Sentezlenerek
elde edilen kompleks kati ve siyah renktedir. Kapali Formiil: C20H10ZnOs, MAa:
448.00 g/mol, Verim: 0.350 g (%84.90).
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Sekil 3. 7. ZnL2-2H20 kompleksinin muhtemel yapisi
3.2.5. Mn,L>Cl> Kompleksinin Sentezi

Juglon 0,3483 g (2 mmol) ligand1 50 mL MeOH igerisinde ¢oziillip tlizerine yine 50
mL MeOH igerisinde ¢oziilmiis 0,1979 g (1 mmol) MnCl2-4H20 tuzu siirekli
karistirilarak  damla damla ilave edilmistir. Tepkime ortami aniden koyu
kahverengiye doniismiis ve 25°C’de 3 saat igerisinde tamamlanmistir. Elde edilen
sentez 1 gece dinlendirilmesi i¢in bekletilmis, olusan triin filtre edilerek, soguk
MeOH ile yikanarak kurutulmustur. Sonug olarak elde edilen kompleks kat1 ve siyah
renktedir. Kapali Formiil: C20H10Cl2Mn20s, Ma: 527.00 g/mol, Verim: 0.331 g
(%62.80)

Sekil 3. 8. Mn2L2Cl2 kompleksinin muhtemel yapisi
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3.2.6. Kumaslara Juglon, Juglon Komplekslerinin ve Nanagiimiisiin
Uygulanmasi

Juglon / Juglon Metal Kompleksler

AgNO;  Ceti0e
YUz :
G Pamuk Kumas . Glikoz

r .‘m z

8 yat
g Daldirma
- ='( 4 « 2
w SN = 0 e
Nanogiimiis Nanogiimiis Kaplanmis Kumas

Sekil 3. 9. Juglon/juglon komplekslerini ve nanogiimiisii kaplamak i¢in 6zel strateji.

Cotjg CotCujg CotZn)g CotMn]g

Sekil 3. 10. Pamuklu kumaslar tlizerine kaplanmis juglon/juglon komplekslerinin ve
nanogiimiisiin sergilenmesi.
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Sekil 3.10°da kumaslara verilen kodlarin anlamlar1 su sekildedir: Cot; Islem
gormemis %100 pamuk kumastir. Cotlg; Juglonla, CotCuJg; CulL2 kompleksi ile,
CotZnlg; ZnL2:2H20 kompleksi ile, CotMnJg; MnzL2Cl2  kompleksi ile,
CotJgNPsAg; Juglon ve nano giimiis ile, CotCuJgNPsAg; CulL2 kompleksi ve nano
giimiis ile, CotZnJgNPsAg; ZnL22H20 ve nano gimis ile; CotMnJgNPsAg

Mn2L2Cl2 ve nano giimiis ile islem gérmiis kumaslar1 ifade etmektedir.

Arastirmada, Sekil 3.10'da goriildiigii gibi, yatak ortiisii olarak kullanilan ticari diiz
dokuma %100 pamuklu kumaslar kullanilmistir. Elde edilen juglon ve sentezlenen
(CuLz, ZnL2:2H20, Mn2L2Cl2) juglon kompleksleri (0.1 M) alinarak yaklasik 2.5
g’lik kumaglara 100 mL'lik cam beherlerde uygulanmis, juglon ve komplekslerin 5
mL dioksan igerisinde ¢ozlilmesi saglanmistir. Kumaglar ilave edilmeden 6nce 20
mL su eklenerek uygulama soliisyonu hazirlanmis, Kumaslara tutunmay1 saglamak
amaciyla 100 °C'de 60 dakika uygulama yapilmistir. Daha sonra kaplama yapilmis
kumasglar soguk su ile durulanmis ve 50 °C'de kurutulmustur (Ziba ve Serin, 2018).

Sekil 3. 11. Juglon (1), ZnL2:2H20 kompleksi (2), MnzL2Cl2 kompleksi (3), CuLz
kompleksi ile kaplama yapilmis kumas 6rnekleri (4). Kaplama
yapilmamis kumas (5).
Elde edilen kumas numuneleri iizerine 3,9 g glimiis kaynag1 olarak AgQNOsz kullanilan
150 mL distile suda, 2.1 g glikoz ise 100 mL distile suda ¢oziilerek Sol-Jel yontemi
ile glimiis kolloidler kumasglara kaplanacak sekilde hazirlanmistir. Su ve glikoz
indirgeyici ajan olarak kullamlmustir. indirgeyici ajan ve AgNOs, aym kosullar
altinda farkli kaplarda damitilmis suda ¢oziinmesi saglanmistir. Daha sonra, iki

¢ozelti 25°C'de karigtirilarak nanogiimiis (Ag) partikiilleri igeren renksiz veya seffaf
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bir sulu ¢ozelti elde edilmistir. Nano boyutlu giimiis kolloidal ¢ozeltiler asagidaki

tepkimeye gore hazirlanmistir (Lkhagvajav ve Yasa, 2011).
2 AgNO3 + CsH1206 + H20 — 2 Ag® + CsH1207+ 2 HNO3

Sekil 3. 12. Nanogiimiisiin elde edilme tepkimesi (Lkhagvajav ve Yasa, 2011).

Sekil 3. 13. Juglon (1), ZnL2-2H20 kompleksi (2), MnzL2Cl2 kompleksi (3), CuL2
kompleksi ile kaplama yapilmis kumas 6rneklerinin nanogiimiisle
kaplanmasi (Yan, 2005).
Daha 6nce juglon ve metal kompleksleri ile boyanmig kumaglar, tamamen 1slanana
kadar elde edilen renksiz seffaf nanogiimiis soliisyonunda tutulmustur. Kumas
numuneleri iyice kurutulmus, kurutulan numuneler 140 °C'de 30 dakika 1sitilmistir
(Yan, 2005). Sekil 3.13’te juglon/juglon komplekslerinin ve pamuklu kumaslar

tizerine kaplanmis nanogiimiisiin temsilini gostermektedir.

3.2.7. Suslarin Hazirlanmasi ve Ekimi

Bu c¢alisgmada Gram pozitif; Bacillus cereus ATCC-7064, Staphylococcus aureus
Rosenbach ATCC-6538, Gram negatif; Salmonella typhimurium, Escherichia coli
ATCC-8739 suslari, Muller Hilton Broth (MHB)’a ve Candida albicans ATCC-
90028 maya susu Malt Ekstrakt Broth (MEB) asilanarak 37+1 °C’de 18 saat inkiibe
edilmesi saglanilarak aktivasyonu saglanmistir. Miiller Hilton Agar (MHA)
antimikrobiyal etkinlik i¢in besiyeri olarak bakteriler i¢in kullanilirken, Malt
Ekstrakt Agar (MEA) ise maya susu igin kullanilmistir. Sterilize edilerek hazirlanan
petri kaplarina suslar, 0.5 McFarland standard: ile standardize edilerek asilanmistir
ve suslar 37+1 °C 1 saat inkiibe edildi (CLSI, 2012; Balouiri ve vd., 2016). Kontrol
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amactyla DMSO igeren disk ve Amikasin (AK: 30 pg) ve Gentamisin (CN: 10 pg)

ornekleri kullanildi.

3.2.8. Komplekslerden Disklerin Hazirlanmasi ve Uygulanmasi

Calismada Kirby-Bauer disk diflizyon yontemi kullanilarak  sentezlenen
komplekslerin ve kumas numunelerinin antimikrobiyal etkinligi tespit edilmistir
(Bauer-Kirby, 1966; Murray ve vd., 1999). Sentezlenen kompleks bilesikleri
%10’luk DMSO ile ¢oziillerek 6 mm capindaki bos steril Whatman kagitlarindan
(Schleicher & Schiil No: 2668, Germany) yapilmis disklere 25 puL derisiminde
emdirilmistir. Kumas numuneleri 1x1 cm olacak sekilde hazirlanmigtir. MHA’ya
bakteri ve MEA’a maya suslarinin ekimi yapilmis kiiltiirleri {izerine hazirlanan disk
ve kumas numuneleri yerlestirilmistir. Inhibisyon zonlarinin belirlenmesi amaciyla
18-24+2 saat siire ile 37+1 °C’de inkiibe edilmistir (David ve McCuen, 1988;
Bradshaw, 1992; CLSI, 2012; Balouiri ve vd., 2016). Ortalama degerlerin alinmasi

icin ¢aligma ti¢ tekrarli olarak yapilmistir.

3.2.9. Minimum Inhibisyon Konsantrasyonu (MIK)

Sentezlenen komplekslerin MIK degerlerinin belirlenmesi amaciyla 12.5 mg/mL,
1.25 mg/mL ve 0.125 mg/mL derisimlerde olacak sekilde % 10 DMSO ile ¢oziilmesi
saglanilarak gram-pozitif, gram-negatif bakteri suslarina karsi gostermis oldugu

minimum etki degerleri belirlenmistir.
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BOLUM IV
BULGULAR

4.1 BULGULAR

Ceviz kabugundan elde edilen juglon etken maddesi gibi dogal iiriinlerin kullanimi
cevre kirliliginin 6nlenmesi bakimindan olduk¢a Onemlidir. Ayrica juglon etken
maddesinin antimikrobiyal 06zelligi ve antikanser etkisinden dolay1 giliniimiizde
calismalar yapilmaktadir. Antimikrobiyal tekstil irlinlerinin 6zellikle saglik alaninda
kullanimi olduk¢a oOnemlidir. Covid-19 pandemisi ile birlikte daha gigli
antimikrobiyal tekstil iriinlerinin elde edilmesi ve kullanilmasi zaruret haline
gelmistir. Bu amagla c¢alismamizda antimikrobiyal tekstil {irtinler elde etmek
amaciyla juglon etken maddesini ve juglon komplekslerinin pamuk kumas iizerine
uygulanmasi saglanmistir. Ayrica elde edilen antimikrobiyal kumaslarin etkinligini
artirmak amaciyla Sol-Jel yontemiyle elde edilmis nanogiimiis ile kaplanmistir. Bu
amacgla ¢alismamizda juglon komplekslerinin sentezi ve karakterizasyonu
yapilmustir. Bu ¢alisma kapsaminda sentezlenen maddeler ve spektroskopik sonuglar
asagida acgiklanmistir. Kaplanmis kumaslarin yiizey yapilari ve biyolojik etkinlik

sonuclari agagida verilmistir.

Juglon, ceviz kabuklarindan ekstraksiyon yontemiyle dogal bir bilesik olarak kolayca
ve yiiksek verimle elde edilebilir. Bu nedenle juglon etken maddesini pamuklu
kumaslara uygulayarak daha spesifik iiriinler elde etmek giderek yayginlagsmaktadir
(Defant vd., 2013). Juglon / Juglon Cu(ll), Zn(ll), Mn(ll) metal kompleksleri/
AgNPs kaplamalarinin olusumunu arastirmak i¢in model substrat olarak pamuklu
kumas kullanilmistir. Pamuklu kumas tizerindeki kaplamalarin yiizey morfolojisi ve
kimyasal bilesiminin karakterizasyonu SEM, SEM-EDX ve ICP-OES ile analiz
sonuclartyla degerlendirilmistir. Ote yandan Zn (11), Cu (11), Ni (1), Cd (11), Co (11),
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Pd (1), Pt (I1), Fe (I) vb. biyolojik uygulamalar1 igin sentezlenmistir. Pamuklu
kumas tizerinde farkli malzemelerle kaplama yiizeyinin etkin bir sekilde yeniden
sekillendirilebildigi gézlemlenebilir (Salunke-Gawali vd., 2017; Tabrizi vd., 2016b;
Pawar vd., 2012).

Juglon (5-hidroksi-1,4-naftaledion) (L)'nin kimyasal yapisi1 ve metal komplekslerinin
tahmini yapilar1 Sekil 3.5'te verilmistir. Ligandin, Cu ve Zn kompleksleri daha once
literatiirde benzer sekilde bahsedilmigken, ligandin biniikleer Mn kompleksi ilk kez
bu calismada sentezlenmistir. Literatiirde belirtildigi gibi metal kompleksleri genel
formiiliiniin Cu ve Zn i¢in [ML2], Mn i¢in kompleksin [M2L2Clz], burada L'nin
juglon oldugu element analizi ve spektral veri sonuglarindan tahmini yapr Sekil
3.5’te verilmistir. Tiim metal kompleksleri, kat1 halde oda sicakliginda kararlidir.
Kompleksler metanol ve etanol gibi ¢oziiciilerde ¢oziinmezken, dioksan ve DMF'de
kismi olarak ¢oziiniirler. Coziinme ¢ok zayif oldugu i¢in Zn(II) kompleksinin NMR
spektrumu alimamamustir. Bilesiklerin renkleri, erime noktalari, verimleri, IR ve

manyetik duyarlilik verileri deneysel boliimde sunulmustur.

4.1.1. Sentezlenen Maddelerin Spektral ve Diger Analiz Verileri
4.1.1.1. ZnL»*2H,0 Kompleksinin Analiz Verileri

FT-IR, (ATR) v(cm™):

ZnL2:2H20 kompleksine ait spektrum incelendiginde su molekiiline ait OH

gerilme bandi 3470 cm™’de genis bant olarak goriilmektedir.

2987, 2972, 2923 cm™’de gozlenen pikler aromatik halkalara ait (C-H), 1634 cm®
Lde karbonil (C=0), 1574 cm™’de (C=C) ve 448 cm™de Zn-O gerilme

titresimleri gézlenmistir.
UV-Vis (DMF) Amaxnm (log ¢): 528 (0,037) 417(0.185) 354 (0.280) 261 (0.588).
API-ES m/z: 381.30 [Zn+2L-20H7*

Elementel Analiz (C, H): Hesaplanan C20H1408Zn (Ma: 448.00 g/mol) : C, 53.65;
H, 3.15 ; Bulunan C, 53.47; H, 2.91 %,
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Sekil 4.1. ZnL2'2H20 Kompleksine ait UV-Vis spekturumu
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Sekil 4. 2. [ZnL2]:2H20 kompleksine ait FT-IR spektrumu
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Sekil 4. 3. [ZnL2]'2H20 kompleksinin kiitle spektrumu
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4.1.1.2. CuL, Kompleksine Ait Analiz Verileri
FT-IR, (ATR) v(cm™):

CuL2 kompleksine ait spektrum incelendiginde aromatik halkalara ait 2987 cm™,
2973 cm™*de (C-H), 1628 cm™ karbonil (C=0), 1595 cm™*de (C=C), 465 cm™*‘de

Cu-O gerilme tirtesimleri gozlenmistir.

UV-Vis (DMF) Amaxnm (log ¢): 423 (0.166) 322 (0.175) 262 (0.560). petr:1,72 BM
API-ES m/z: 381.30 [Cu+2L-20HT*

Elementel Analiz (C, H): Hesaplanan C20H100sCu (Ma: 410.00 g/mol) : C, 58.61;
H 2.46 ; Bulunan C,59.85; H, 3.18 %
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TB-Cu_001_1 Sample 126 By PEService Date Tuesday, June 08 2021

Sekil 4. 4. CuL2 kompleksine ait FT-IR spektrumu
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Sekil 4. 5. CuL2 kompleksine ait UV-Vis spekturumu

64



Inten.

100 338,35
50
] 10815 675,70
1~ 183,00 :
S A e SN
250 500 750 m/z

Sekil 4. 6. CuL2 kompleksinin kiitle spektrumu
4.1.1.3. Mn,L>Cl, Kompleksinin Analiz Verileri
FT-IR, (ATR) v(cm™):

Mn2L2Cl2 kompleksine ait spectrum incelendiginde 2987 cm™‘de gdzlenen pik
aromatik halkalara ait (C-H); 1685, 1634 cm™‘de karbonil (C=0); 1574, 1570 cm’

l‘de (C=C) ve 451 cm™‘de Mn-O gerilme titresimleri gézlenmistir.

UV-(Vis (DMF) manm (log &): 422 (0.09) 316 (0.215) 262 (0.531). pefr: 2.72 BM
API-ES m/z: 467.75 [2Mn+2L+2CI-20HT*

Elementel Analiz (C, H ): Hesaplanan Cz0H10Cl2Mn20s ((Ma:527.00 g/mol) C,
45.58 ; H,1.91 % ; Bulunan: C, 48.31; H, 3.22 %

Abs

250 300 350 400 450 500 550 600 650
Wavelength [nm]

Sekil 4. 7. Mn2L2Cl2 Kompleksine ait UV-Vis spekturumu
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Sekil 4. 8. Mn2L2Cl2 kompleksine ait FT-IR spektrumu
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Sekil 4. 9. Mn2L2Cl2 kompleksine ait kiitle spektrumu
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Sekil 4. 10. Kumaslara uygulanan komplekslerin FTIR spektrumu
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Sekil 4. 11. Kumaslara uygulanan kompleks/sol-jel nanogiimiis FTIR spektrumu
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Mag= 5.00 KX EHT =15.00kV  Signal A= SE1

Sekil 4. 12. Islem uygulanmamis kumasin 1 pm boyutundaki SEM goriintiisii

2 um

Mag = 3.00 KX EHT =15.00kV  Signal A= SE1

Sekil 4. 13. islem uygulanmamis kumasin 2 pm boyutundaki SEM gériintiisii
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10 pm

Mag= 500X EHT =15.00kV  Signal A = SE1

Sekil 4. 14. Islem uygulanmamis kumasin 10 pm boyutundaki SEM gériintiisii

Mag= 250X EHT =15.00kV  Signal A = SE1

Sekil 4. 15. Islem uygulanmamis kumasin 100 pm boyutundaki SEM goriintiisii
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Sekil 4. 16. Kumasa uygulanan juglon/nanogiimiis 2 pm boyutundaki SEM
goruntisi

Mag= 1.00 KX EHT =15.00kV  Signal A = SE1

Sekil 4. 17. Kumasa uygulanan juglon/nanogiimiis 10 um boyutundaki SEM
goruntusu
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H Mag= 500X EHT=1500KkV Signal A = SE1

Sekil 4. 18. Kumasa uygulanan juglon/nanogiimiis 20 pm boyutundaki SEM
goruntist

Mag= 100X EHT =15.00kV  Signal A = SE1

Sekil 4. 19. Uygulanan juglon/nanogiimiis 100 um boyutundaki SEM goriintiisii
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EHT=1000kV Signal A = InLens Date: 10 Jan 2022y ap yyy
WD= 3.0mm Mag= 5000KX Time: 11:52:44 BUAM

Sekil 4. 20. Kumasa uygulanan ZnL2:2H20 kompleksinin 2 um boyutundaki SEM
goruntusu

400 nm EHT = 10.00 kV Signal A = inLens Date: 10 Jan 2022 VAN YYU
WD = 3.0mm Mag = 200.00 K X Time: 11:51:27 BUAM

Sekil 4. 21. Kumasa uygulanan ZnL2-2H20 kompleksinin 400 pm boyutundaki SEM
gérﬁntﬁsﬁJ
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0 Cnts 0.000 keV Det: Element-C2B

Element Weight % Atomic %  NetInt. Error % Kratio Z A F
CK 50.59 58.30 2038.77 5.36 0.3261 1.0282 0.6267 1.0000

OK 47.81 41.36 1248.69 9.05 0.1307 0.9774 0.2797 1.0000
ZnK 1.60 0.34 10.11 15.72 0.0144 0.6774 1.0139 1.3123

Sekil 4. 22. Kumasa uygulanan [ZnL2]-2H20 kompleksinin EDX sonuglar1

\Trin

1 pm EHT = 10.00 kv Signal A = InLens Dat' 10dan 2022 \an yyu
WD = 2.5mm Mag = 100.00 K X Time: 11:56.06 BUAM

Sekil 4. 23. Kumasa uygulanan CuLz kompleksinin 1 um SEM goriintiisii
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EHT =10.00 kV Signal A = InLens Date: 10 Jan 2022 N yyy
WD = 2.5mm Mag = 400.00 K X Time: 11:556:26 BUAM

Sekil 4. 24. Kumasa uygulanan CulL2 kompleksinin 200 nm boyutundaki SEM
goruntusu

6.66K
c
5.92K
5.18K;
444K
3.70K;
2.96K
222K
1.48K
0.74K
Cu Cu
0.00K - - - i — - -
0.00 1.00 200 3.00 400 5.00 6.00 7.00 800 9.00
OCnts  0000keV  Det: Element-C2B
Element Weight% Atomic %  Net Int. Error % Kratio Zz A F
CK 56.90 65.78 1566.80 5.43 0.3690 1.0326 0.6278 1.0000
oK 38.20 33.15 604.57 9.76 0.0931 0.9819 0.2482 1.0000
CuK 4.90 1.07 2452 16.81 0.0386 0.6877 1.0173 1.1256

Sekil 4. 25. Kumasa uygulanan CuL2 kompleksinin EDX sonuglari
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400 nm EHT = 10.00 kV Signal A = InLens Date: 10Jan 2022 yan vyu
WD = 2.9 mm Mag = 200.00 K X Time: 11:41:14 BUAM

Sekil 4. 26. Kumasa uygulanan MnzL2Cl2 kompleksinin 400 nm boyutundaki SEM
goruntisi

£

[ 2]

4 pm EHT = 10.00 kV Signal A = InLens Date: 10 Jan 2022 \an yyy
WD = 2.9mm Mag= 20.00K X Time: 11:43:23 BUAM

Sekil 4. 27. Kumasa uygulanan MnzL2Cl2 kompleksinin 4 um boyutundaki SEM
goruntusi
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a5k
4.05K
C
3.60K
3.15K]
2.70K o
2.25K
1.80K
1.35K]
0.90K
0.45K] " y
n n n
U.OOE 0 1.00 - Z.C% = ‘;.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00 -
0Cnts 0.000 keV Det: Element-C2B
Element Weight% Atomic %  Net Int. Error % Kratio Zz A F

CK 49.12 56.80 904.12 5.44 0.3243 1.0288 0.6416 1.0000
| OK 4929 4279 59308 925 0131 09780 02885 10000

MnK 159 0.40 12.38 31.16 0.0131 0.7143 1.0164 1.1341

Sekil 4. 28. Kumasa uygulanan MnzL2Cl2 kompleksinin EDX sonuglari

: .
i .

v & R

2 {im ET = 10,00 kV . Signal = InLens - Date: 10 Jan 2022 4y YY(:I
|_| WD = 2.9 mm Mag = 50.00 K X Time: 11:26:17 BUAM W
Sekil 4. 29. CuL2 kompleksi/nanogiimiis kaplanmig kumasin 2 um boyutundaki SEM
goruntiisu
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400 nm EHT = 10.00 kV Signal A = InLens Date: 10Jan 2022 yan yyu
I I WD = 3.0 mm Mag = 200.00 K X Time: 11:29:51 BUAM

Sekil 4. 30. CuL2 kompleksi/nanogiimiis kaplanmis kumasin 400 nm boyutundaki
SEM gortntisi

333K
2.96K
2.59K
2.22K]
1.85K]
1.48K
1.11K

0.74K]

0.37K]

Cu Cu
0.00K - - =
0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00
0 Cnts 0.000 keV Det: Element-C2B
Element Weight % Atomic%  NetInt. Error % Kratio Z A F
CK 47.57 63.33 848.68 6.14 0.3031 1.0815 0.5891 1.0000
oK 32.93 32.91 331.50 10.63 0.0772 1.0311 0.2275 1.0000
AgL 11.05 1.64 119.15 10.89 0.0828 0.6788 1.1033 1.0008
CuK 8.45 213 27.89 18.17 0.0662 0.7313 1.0058 1.0640

Sekil 4. 31. CuL2 kompleksi/nanogiimiis kaplanmis kumasin EDX sonuglari
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200 nm EHT =10.00 kV Signal A = InLens " Date: 10 Jan 2022 VAN YYU
WD = 2.7 mm Mag = 400.00 KX Time: 11:36:22 BUAM

Sekil 4. 32. Mn2L2Cl2 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumasin 200 nm
boyutundaki SEM goriintiisii

2 pm EHT = 10.00 kV Signal A = InLens Date: 10 Jan 2022 yan yyy
= WD = 2.7 mm Mag = 50.00 K X Time: 11:37:32 BUAM W
Sekil 4. 33. Mn2L2Cl2 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumasin 2 pm boyutundaki
SEM goriintiisii
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6.84K]

6.08K

5.32K]

4.56K

3.80K]

3.04K

2.28K

1.52K

g
0.76K, Ag

Ag
n Ag Mn Mn
0.00K — SO — —

0.00 1.00 2.00 3.00 4.00 5.00 6.00 7.00 8.00 9.00

0 Cnts 0.000 keV Det: Element-C2B

Smart Quant Results
Element Weight% Atomic %  Net Int. Error % Kratio z A F
CK 52.45 61.45 1537.81 4.94 0.3668 1.0362 0.6746 1.0000
AgL 3.50 0.46 54.65 16.77 0.0255 0.6447 1.1273 1.0010

Sekil 4. 34. Mn2L2Cl2 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumas EDX sonuglari

EHT =10.00 kV Signal A = InLens Date: 30 Nov 2021 \an yyy
WD = 2.9mm Mag = 50.00 K X Time: 14:46:12 BUAM

Sekil 4. 35. [ZnL2]-2H20 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumasin 2 um
boyutundaki SEM goriintiisii
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20 pim EHT = 10.00 kV Signal A = SEZ Date: 30 Nov 2021 yan yyu ﬁ

WD = 83mm Mag= 500KX Time: 14:34:58 BUAM

Sekil 4. 36. [ZnL2]-2H20 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumasin 20 um
boyutundaki SEM gériintiisii

EDS Spectrum: map202111301512033990.spc

28.8K
25.6K] o]
22.4K]
19.2K;
16.0K |
12.8K;

9.6K

6.4K

3.2

Zn Zn Zn

0.0K - —
000 1.00 2,00 3.00 400 500 6.00 7.00 8.00 200

0Cnts 0.000 keV Det: Element-C2B Lock Map/Line Elements

Element Weight % Atomic %  NetInt. Error % Kratio z A F
CcK 44.98 52.75 1056.26 5.44 0.2785 1.0317 0.6002 1.0000
ZnK 1.81 0.39 6.76 10.18 0.0161 0.6799 1.0132 1.2899

Sekil 4. 37. [ZnL2]-2H20 kompleks/nanogiimiis kaplanmis kumasin EDX sonuglari
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Tablo 6. Kumaslara tutunan metal ve glimiis miktarinin ICP-OES sonuglari

Kumas Metal Nanogiimiis Kumas  orneginde | Kumas numunesi
Ornekleri Konsantrasy | (Ag) metal iizerinde  giimiis
on Konsantrasy | konsantrasyonu (AQ)
on (ppm) konsantrasyonu
(ppm)

CotCuJg 0,1M 0 14620 0

CotZnJg 01M 0 776,9 0

CotMnJg 0,1M 0 439,7 0
CotJgNPsAg 0 0,15M 0 2822,7
CotCuJgNPsAg 0,1M 0,15 M 15200 4414.8
CotZnJgNPsAg 0,1 M 0,15 M 897,7 6045,5
CotMnJgNPsAg 0,1M 0,15 M 380,9 3848,3

Tablo 7. Juglon ve metal komplekslerinin (Mn2L2Clz, CuLz ve ZnL2) antimikrobiyal
aktivite degerleri (mm).

Gram Negatif Gram Pozitif Mantar
.| Salmonella Bacillus | Candida
.. E. coli . . S. aureus .
Ornekler (mm) typhimurium (mm) cereus albicans
(mm) (mm) (mm)
CuL. 18 18 22 20 8
ZnL2-2H,0 9 10 10 10 0
Mn2L2Cl; 0 12 14 14 0
Juglon 24 24 14 18 0
Amikasin 24 28 28 30 0
Gentamisin 18 22 22 20 0
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Tablo 8. Ligand ve metal kompleksleri ile kaplanmig kumaslarin antimikrobiyal
aktivite degerleri(mm).

Gram Negatif Gram Pozitif Mantar
.. E. coli S. . . S. aureus |B. cereus | C.albicans
Ornekler typhimurium

(mm) (mm) (mm) (mm)

(mm)

Referans Kumas |0 0 0 0 0
CotJg 0 0 12 12 0
CotCuJg 24 24 24 26 10
CotZnJg 12 0 12 12 0
CotMnJg 14 12 12 14 0
Amikasin 24 28 28 30 0
Gentamisin 18 22 22 20 0

Tablo 9. Nano giimiis ile kaplanmis kumas numunelerinin antimikrobiyal aktivite
degerleri (mm)

Gram Negatif Gram Pozitif Mantar
E. . ’ S. .
Ornekler coli S. typhimurium B reus B. cereus |C. albicans
(mm) (mm) (mm) (mm) (mm)

Referans 0 0 0 0 0
Kumas
CotJgNPsAg 20 16 24 16 0
CotCuJgNPsAg | 26 30 28 20 12
CotZnJgNPsAg 14 14 14 12 0
CotMnJgNPsA 15 16 20 14 0
Amikasin 24 28 28 30 0
Gentamisin 18 22 22 20 0

82



Tablo 10. Komplekslerin suglara gosterdigi minimum inhibisyon konsantrasyonlari

(MIK)
Ornek / MIK i Salmonella Bacillus
E. coli . . S. aureus

(mg/mL) typhimurium cereus
Mn,L,Cl, 1,25 1,25 1,25 1,25
CulL, 1,25 0,125 0,125 12,5
ZnlL22H,0 1,25 1,25 12,5 0,125
Juglon (L) 0,125 0,125 1,25 0,125
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BOLUM V
TARTISMA VE SONUC
5.1. TARTISMA

Cevre kirliliginin oldukca kotii sonuglar dogurdugu cagimizda, dogadan elde edilen
biyomateryallerin antibakteriyel, antifungal, antiviral gibi 6zelliklere sahip tiriinlerin
elde edilmesinde kullanilmas: olduk¢a Onemlidir. Covid19 pandemisi etkili
antibakteriyel, antiviral kisaca antimikrobiyal maske, doktor, hemsire giysisi gibi
tekstil tirlinlerinin 6nemini agik¢a ortaya koymustur. Ceviz kabugunun bilesiminde
bulunan juglon (5-hidroksi-1,4-naphthaledion) etken maddesi, antibakteriyel,
antifungal ve antiviral daha genel anlamiyla antimikrobiyal 6zelliklere sahip oldugu
iyi bilinmektedir. Juglon dogal bir biyomateryal olarak ceviz kabugundan elde
edilmektedir. Ayni sekilde glimiis eclementi de oldukga etkili antibakteriyel,
antifungal ve antiviral 6zellik gostermektedir. Calismamizda hem dogal hassasiyete
uygun olarak hem de etkili antimikrobiyal tekstil iirlinleri gelistirmek amaciyla ceviz
kabugundan elde ettigimiz juglon etken maddesi ile Sol-Jel yontemiyle {iretilen
nanoglimiis pamuk kumaslara uygulanarak sonuclar 1s1¢inda degerlendirme

yapilmistir.

5.1.1. Juglon Etken Maddesinin Ceviz Kabugundan Elde Edilmesi

Juglon, ceviz kabuklarindan ekstraksiyon yontemiyle dogal bir bilesik olarak kolayca
ve yliksek verimle elde edilebilir. Bu nedenle juglon gibi biyomateryallerin pamuk
gibi dogal kumaslara ¢esitli yontemlerle uygulanarak daha katmadegerli {irtinler elde
etmek giderek yayginlagmaktadir (Popovici, 2013). Juglon etken maddesinin
eldesinde Gaziantep ydresinden topladigimiz ceviz kabuklar1 kullanilmistir. Ceviz
kabuklarindan ekstraksiyon boliim 3.2.1°de belirtildigi gibi yapilmistir. Juglon etken
maddesinin eldesi boliim 3.2.1°deki verilen bilgiler 1s1ginda kolon kromatografisi

yontemiyle gergeklestirilmistir.
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5.1.2. Juglon Metal Komplekslerinin Sentezi

Juglon etken maddesi elde edildikten sonra pamuk kumaslara uygulamak amaciyla
Cu (I1), Zn (1), Mn (l) gecis metal tuzlariyla optimum sartlar saglanarak metal
kompleksleri sentezlenmistir. Sentezlenen metal komplekslerinin yapilar1 elementel
analiz, FT-IR, UV-Vis yontemleriyle aydinlatilmistir. Juglon (L)'un kimyasal yapisi
ve metal komplekslerinin tahmini yapilar1 Sekil 3.5'te verilmistir. Liganda ait Cu ve
Zn komplekslerinden benzer bir yontemle daha once literatiirde bahsedilmisken,
ligandin binilikleer Mn kompleksi ilk kez bu ¢aligmada sentezlenmistir. Literatiirde
belirtildigi gibi metal kompleksleri genel formiiliiniin Cu ve Zn igin [ML2], Mn
kompleksi i¢in [M2L2Clz], tahmini yapilarda olustugu elemental analiz ve spektral
verilerle acgiklanmistir. Kompleksler metanol ve etanol gibi ¢oziiciilerde
¢oziinmezken, dioksan ve DMF’de ise kismi olarak ¢oziinmektedirler. Coziinme ¢ok

zayif oldugu igin Zn (1) kompleksinin $3C ve 'H-NMR spektrumlari alinamamustir.

Elde edilen Mn (I1) kompleksinin manyetik duyarlilik degeri (ueff) 2.72 BM'dir. Bu
sonu¢ biniikleer yapida kompleks olustugunun kaniti olarak degerlendirilebilir
(Sonmez vd., 2010a). Zayif antiferromanyetik eslesme ile kopriillenmis iki kloro ve
iki Mn(II) iyonu iceren iki ¢ekirdekli Mn (Il) kompleksinin oldugu tahmin

edilmektedir.

Cu(ll) kompleksinin manyetik duyarlilik degeri (uef) 1.72 BM'dir. Bu bize bozuk

karediizlem yapida oldugunu gostermektedir (Sonmez vd., 2010a).

Elde edilen komplekslerin tek kristal X-1s1n1 ¢aligmalari yapilmis olmasina ragmen
uygun kristal yapi elde edilemedigi i¢in tez calismalarina dahil edilememistir.
Sentezlenen kompleksler tamamen orijinal olup, molekiil yapilar1 Tablo 11’de
verilmistir. Sentezlenen bilesiklerin erime noktalari, verimleri, kapali formiilleri ve

renkleri Tablo 12°de, elementel analiz verileri Tablo 13’de verilmistir.
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Tablo 11. Sentezlenen Bilesiklerin Molekiil Yapisi ve Literatiirdeki Yer

Kod Adi Molekiil Yapisi Literatiir
CulL 6 O Orjinal
(e] ——O, (o)
w
aaSes
ZnL2:2H0 6 Q Orjinal
fo) _o\HZO (]
&
= o
Mn,LoCl; o Orjinal
o —oO._ S N /o
Mn Mn\\
O~ -

Tablo 12. Sentezlenen Bilesiklerin Verimleri ve Fiziksel Ozellikleri

Kod Kapah Formiil | Verim % Erime Renk
Noktasi

CulL, C20H10CuOs 94.6 139°C Dek. Siyah

ZnL,-2H,0 C20H10Zn0s 84.90 230 °C Dek Siyah

Mn,L.Cl, C20H10Cl2Mn206 | 62.8 122°C Koyu Kahve
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Tablo 13. Sentezlenen Bilesiklerin Kapali Formiilleri ve Elementel Analiz Sonuglari

Kapah Formiil ve Elementel Analiz
Mol
Kiitleleri % Bulunan
(g/mol) .
(% Teorik)
C H
CulL. C20H10CuOs 59.85 3.18
(410.00) (58.61) (2.46)
ZnlL,2H,0 C20H1408Zn 53.47 2.91
(448.00) (53.65) (3.15)
Mn,L,Cl» C23H25CICUNS? 45.31 491
(478.58) (45.58) (5.27)

5.1.3. Sentezlenen Bilesiklerin UV-Vis Spektrumlarinin Degerlendirilmesi

Yapilan c¢alismada kolon kromatografisi ile elde edilen juglon ve sentezlenen
kompkeslerin UV bolgedeki elektronik sprektrumlarimi almak amaciyla DMF
cozeltisindeki 190-1100 nm bolge aralifinda tarama yapilarak sonuglar elde
edilmigtir. DMF ¢ozeltisindeki ligand ve kompleks bilesiklerin  UV-Vis
spektrumlarinin  karsilastirilmasi, bu spektrumlar arasinda genel bir benzerlik
gostermektedir.

Bu bilesiklerin elektronik spektrumlart incelendiginde 261-262 nm araliginda ©1 —
n*, 316-354 nm araliginda n — =w*, 417-423 nm araliginda ise yiik transfer

gegislerine karsilik gelmektedir (Salunke-Gawali vd., 2017 ).

5.1.4. Sentezlenen Bilesiklerin FTIR Spektrumlarinin Degerlendirilmesi

FTIR, UV-Vis gibi Zn (1) ve Cu (II) komplekslerinin spektral karakterizasyonlari
literatiirdeki verilere benzer sekilde elde edilmistir (Salunke-Gawali vd., 2017
Tabrizi vd., 2016b; Pawar vd., 2012). Cinko, bakir, mangan selatlari, sirasiyla
aromatik C-H gerilme bantlar1 2987, 2973, 2987 cm™ ‘de gdzlenmistir. Ligandin
fenolik C-O gerilme titresimi 1219 cm™ 'de gozlenmistir. Ancak kompleks olusumu
lizerine bu gerilme 1210 cm™'de gozlenmistir (Sonmez vd., 2010b). Zn kompleksine

ait IR spektrumu incelendiginde gerilme titresimi vermektedir. Su molekiiliinden
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kaynaklanan OH gerilme band1 3470 cm™ gozlenmistir (Gulcan vd., 2012). Mangan
kompleksi susuz ortamda kuvvetli absorpsiyon gostermez. Cinko, bakir, mangan
komplekslerine ait IR spektrumu incelendiginde C=0O gerilme bandi sirasiyla 1634
cm?, 1628 cm™ ve 1685 cm™'de gézlenmektedir. Cinko, bakir, mangan selatlarmin
M-O egilme titresimleri sirastyla 448 cm™, 465 cm?, 451 cm'de gézlenmistir
(Sonmez vd., 2010Db).

5.1.5. Kumaslara Uygulanan Kompleks/Sol-Jel Nano Giimiis IR Sonuglarinin
Degerlendirilmesi

Sekil 4.10°da kumaslara uygulanan komplekslerin FTIR spektrumu verilmistir. Islem
yapilmamis %100 pamuk kumaslarin (Cot) FTIR spektrumlarina bakildiginda 3333
cm? dalga boylarinda pamuk igin karakteristik olan —OH gerilme band1 ve 2901-
2971 cm™ dalga boylarinda C—H gerilme bantlar1 goriilmektedir. Yine 1054 cm™
dalga boylarinda C—O gerilme bandinin varligindan bahsetmek miimkiindiir (Tasan,
2021; Ugur ve Sarusik, 2016).

CotCulg, CotZnJg, CotMnJg kumas drneklerinde sirasi ile 2971, 2968, 2971 cm™*de
aromatik C-H gerilme bantlar1 gézlemlenmistir. CotCuJg kumas 6rneginde 1219 cm”
! CotMnJg kumas drneginde 1205 cm™, CotZnJg kumas drneginde ise 1203 cm™de

fenolik C-O gerilme titresimi gozlemlenmistir (Sonmez vd., 2010b).

CotZnJg, CotCulg, CotMnJg kumas Orneklerine ait IR spektrumu incelendiginde
C=0 gerilme band: sirastyla 1636 cm™, 1620 cm™ ve 1634 cm™'de gdzlenmektedir.
CotZnJg, CotCulg, CotMnJg kumas 6rneklerine ait M-O egilme titresimleri sirasiyla
447 cm?, 466 cm?, 458 cml'de gdzlenmistir (Sonmez vd., 2010b). Bu veriler

kumaglar tizerine komplekslerin kaplandigini géstermektedir.

Sekil 4.11°de kumaslara uygulanan kompleks /sol-jel nano giimiis FTIR spektrumu
verilmistir. CotJgNPsAg kumas 6rneginde 2887 cm™’de aromatik C-H gerilme bandi
gbzlemlenmistir. Kumasa tutunmus juglona ait 1205 cm™‘de fenolik C-O gerilme
titresimi gozlemlenmistir. CotJgNPSAg kumas 6rneginde C=0O gerilme bandi 1636

cm'de gdzlenmektedir (Sonmez vd., 2010b).
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5.1.6. Sentezlenen Bilesiklerin SEM ve SEM/EDX  Analizlerinin
Degerlendirilmesi

Yiizey morfolojisini incelemek i¢in SEM gorlintileri kullanmistir. CotCu-Jg,
CotMn-Jg, CotZn-Jg kompleksleri ve nanogiimiis kaplamanin (CotCuJgNPsAg,
CotZnJgNPsAg, CotMnJgNPsAg) SEM goriintilleri ve SEM/EDX spektrumlari
Sekil 5.1-5.3'te gosterilmektedir. Kaplama sonrast SEM goriintiileri incelendiginde
CotCuJg, CotZnJg ve CotMnlJg kumas oOrneklerinde bir kaplamanin varligi
goriilmektedir (Sekil 5.1-5.3). SEM/EDX spektrumlari, kumaslardaki metallerin
varliklarin1  dogrulamaktadir. Nano giimiis ile kaplanmis kumaglarin SEM
goriintiilerinde nanoglimiis varhigr Sekil 5.1-5.3'te goriilmektedir. SEM/EDX
spektrumlar1 ayrica nano giimiis ve diger metallerin varliklarii dogrulamaktadir.
Tipik SEM/EDX spektrumlart nano giimiis kapli kumaslarin Sekil 5.1-5.3 ile
esdegerdir ve AgL spektral verileri incelendiginde komplekse ait karakteristik pikleri

acikca ortaya koymaktadir (Tomsi¢ vd., 2009).

CotCuJg numunelerinde (Sekil 5.1), nanopartikiiller kismen topaklanmistir. Ancak
kismi yigilmalarla genel yapiya homojen bir dagilim sagladigi goriilmektedir. Cul2
ve glimiis nanopartikiiller (CotCuJgNPsAg) yiizeyde beyaz noktalar olarak
goriilmektedir. CuL2 ve nanoglimiis partikiiller, ortalama 400 nm agrega ile hemen
hemen tim yiizeyi kaplamistir. Genelde yap1 homojen bir sekilde ortiilii olmakla
birlikte kismen kapali alanlar da bulunmaktadir. Nano boyut sayesinde matris ve
nanoparcacik arasindaki etkilesim daha etkili olmus ve bazi nanoparcaciklar matris
icine gOmiilmiistir. SEM/EDX spektrumundaki CuK tepe noktalari, Cul2
kompleksinin kumaga bagli oldugunu dogrulamaktadir. Benzer sekilde, Sekil 5.1°de
(3.kistmda) nano giimiis ve CulL: kapli kumaslarin (CotCuJgNPsAg) SEM/EDX
spektrumlarinda CuK ve AgL tepe noktalar1 goriilmektedir.

Sekil 5.2'deki CotZnlg partikiilleri de tipkt Mn2L2Cl2 gibi aglomerasyon olmadan
ylizeyde homojen dagilim saglamistir. Partikiil boyutlar1 genis bir 6l¢cekte 700 nm ile
4 um arasinda degismektedir. Hem SEM goriintiilerindeki hem de EDX
spektrumlarindaki ZnK degerleri, ZnL2'nin kumaga bagh oldugunu gostermektedir.
Sekil 5.2 'te (3.kisim) nanogiimiis ve ZnlL2 (CotZnJgNPsAg) ile kaplanmis
kumasglardaki AgL ve ZnK pikleri hem metal kompleksinin hem de nano giimiisiin

bagli oldugunu gostermektedir.
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Sekil 5.3'deki CotMnJg ve CotMnJgNPsAg partikiilleri mikron Olgeginde tim
ylizeye homojen olarak dagilmigtir. Biiylik boyutlart nedeniyle aglomerasyon
bulunmamaktadir. Partikiil boyutlar1 ortalama 1.5-1.0 um’dir. Goriildiigii gibi nano
boyutlu giimiis partikiiller ve Mn2L2Cl2 kiiresel formda ve yaklagik 200 nm
boyutunda kiimeler olusturmus ve ylizeye dagilmistir. Ancak sekilde (Sekil 5.3)
giimiis nanoparcaciklarin da yiizeyde serbestge dagildigi acik¢a goriilmektedir. Yine
SEM goriintiilerinde kumasta Mn2L2Cl2'deki Mn metali  goriilmiistiir. EDXS
spektrumlarina bakildiginda MnK degerleri bunu dogrulamaktadir. Ek olarak, Sekil
5.3te (3.kistm) (Xing vd., 2007) nano giimis ve Mn2L2Cl2 ile kaplanmis
(CotMnJgNPsAg) kumaslarda AgL ve MnK pik degerleri goriilmiistiir.

Sekil 5. 1. 1: islem gérmemis kumas, 2: CulL2 kompleks bilesigi ile islem gormiis
kumas (CotCuJg), 3: CuL2 kompleks bilesigi ve nanogiimiis ile iglem
gbrmiis kumasa (CotCuJgNPsAgQ) ait SEM/EDX spektrumu.
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Sekil 5. 2. 1. islem gérmemis kumas, 2: ZnL2'2H20 kompleks bilesigi ile islem
gormiis kumas (CotZnJg), 3: ZnL2:2H20 kompleks bilesigi ve

nanogiimiis ile islem gormiis kumasa (CotZnJgNPsAg) ait SEM/EDX
spektrumu.
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Sekil 5. 3. 1: islem gérmemis kumas, 2: MnzL2Cl2 kompleks bilesigi ile islem

gormils kumas (CotMnJg), 3: Mnz2L2Cl> kompleks bilesigi ve

nanogiimiis ile islem gérmiis kumasa (CotMnJgNPsAg) ait SEM/EDX
spektrumu.
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5.1.7. Endiiktif olarak eslestirilmis plazma optik emisyon spektrometrisi/ICP
OES

Tablo 6'daki ICP OES sonuglarina bakildiginda, en yiiksek metal birikimi CotCulg
ve CotCuJgNPsAg kumas Orneginde goriilmiistiir (sirasiyla 14620 ppm ve 15200

ppm). SEM goriintiileri, sekli ve antibakteriyel etkinlik degerleri bu durumu

dogrulamaktadir.

5.1.8. Biyolojik Etkinlik Sonuglari

Calismada juglon, Gram-negatif suslara kars1 antibiyotik olarak kullanilan amikasin
ile benzer etkiler gostermistir. Sekil 5.4’te Mn2L2Cl2 kompleks bilesigi, E coli susuna
kars1 antimikrobiyal etkinlik gostermemistir. Ancak, Mn2L2Cl2 kompleks bilesiginin
14 mm zonlu Gram-pozitif suslara karsi etkili oldugu gézlenmistir. Candida albicans
susuna karsi sadece CulL2 kompleks bilesigi 8 mm zon g¢ap1 gosterdigi, calismada

kullanilan komplekslerde CulL2 kompleks bilesiginin maya susuna kars1 etkili oldugu

tespit edilmistir.
35
30
30 2828
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25 2220 222220
20 1818 18 18
121414 14
15 5 101010
8
10
> I II 0 0 0 0 0 0
0
Cul2 Complex ZnL2 Complex Mn2L2CI2 Juglon Amikasin Gentamisin
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B Gram Negatif E. coli (mm) B Gram Negatif Salmonella typhimurium (mm)
Gram Pozitif S. aureus (mm) Gram Pozitif Bacillus cereus (mm)

B Mantar Candida albicans (mm)

Sekil 5. 4. Juglon ve metal komplekslerinin (Mn2L2Clz2, CuL2 ve ZnL2-2H20)
antimikrobiyal etkinlik degerleri (mm).
Calismada kullanilan juglon ve juglon kompleksleri ile kaplanmis Orneklerin
biyolojik etkinlikleri Tablo 8'de gosterilmektedir. Calismada orneklerin (12.5
mg/mL) Gram-pozitif, Gram-negatif ve maya suslarina karsi 12-30 mm ¢apinda

inhibisyon zonlar1 gosterdigi belirlenmistir.
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Sekil 5. 5. Ligand ve metal kompleksleri ile kaplanmis kumaslarin antimikrobiyal
etkinlik degerleri (mm).

Bu kisimda, ligand ve komplekslerine ait Gram-pozitif, Gram-negatif ve mantarlara
karst antimikrobiyal ozellikleri incelenmistir (Sekil 5.5). Caligmanin sonuglarina
gore, kontrol olarak kullanilan referans kumas numunesi, gerilmelere karsi herhangi
bir bolge gostermemistir. CotCulJg kumasmin en yiiksek zonda B. cereus susuna
kars1 26 mm bolge gosterdigi belirlenmistir. CotCuJg kumas Orneginin S. aureus
susuna karst 24 mm ile en yiiksek bdlge capt gosterdigi belirlenmistir. Candida
albicans susuna karsi calismada kullanilan suslardan sadece CotCulg kumas
orneginin 10 mm bolge capr gosterdigi, CotCulg kumas 6rneginin ise maya susuna
kars1 etkili oldugu belirlenmistir. Calismada kullanilan juglon kumas numunesi
(CotJg), S. aureus ve B. cereus Gram-pozitif suslara karsi en yliksek antimikrobiyal
etkinlik gosterirken, Gram-negatif suslara (E. coli ve S. typhimurium) kars1 herhangi

bir etkisi olmamustir.
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Sekil 5. 6. Nano giimiis ile kaplanmis kumas numunelerinin antimikrobiyal etkinlik
degerleri (mm)

Juglon, juglon kompleksleri ile Sol-Jel nano giimiis kaplama uygulanmis kumas
numunelerinin antimikrobiyal 6zellikleri incelenmistir. Calismanin sonuglarina gore
(Sekil 5.6) kontrol olarak kullanilan referans kumas numunesi suslara kars1 herhangi
bir bolge gostermemistir. En yiiksek bolgenin, CuL2 kompleksi ve nano giimiis
(CotCuJgNPsAg) ile kaplanmig kumasin S. typhimurium susuna kars1 30 mm'lik bir
bolge gosterdigi belirlenmistir. CotCuJgNPsAg kumasi, S. aureus susuna karsit 28
mm'lik bir bolge ¢ap1 gostermektedir. Candida albicans susuna karsi sadece
CotCuJgNPsAg kumas orneginin 12 mm bdolge capr gosterdigi ve caligmada
kullanilan suslardan CotCuJgNPsAg kumas Orneginin maya susuna karsi etkili
oldugu belirlenmistir. Calismada kullanilan juglon numunesi (CotJgNPsAg) ile
kaplanmis kumasin S. aureus susuna karsi en yiiksek, S. typhimurium ve B. cereus
suslarina kars1 en diisiik antibakteriyel etkiye sahip oldugu goriilmiistiir. Calismada
kullanilan antibiyotiklere goére yakin sonuglar alinmistir. Calismada kullanilan
antibiyotiklere gore en yakin sonucu CotCuJgNPsAg kumas Orneginin Verdigi
goriilmektedir. CuCl2 ve nanogiimiis ile kaplanmig CotCuJgNPsAg kumas numunesi
en fazla antimikrobiyal etkinlik gostermistir (Sekil 5.6). Nanogiimiis ile yapilan
kaplamalarda kumaslarin antimikrobiyal ozelliklerinin juglon ve kompleksleri ile

yapilan kaplamalara gore daha da arttig1 goriilmiistiir.
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Sekil 5. 7. CuL2 (CotCulg) ve Nanogiimiis CuL2 (CotCuJgNPsAg) kumag 6rnekleri
inhibisyon bolgeleri.

5.1.9. Minimum Inhibisyon Konsantrasyon (MIK) Bulgular1

Sentezlenen komplekslerin mikrorganizma suslari {izerinde olusturdugu minimum
inhibisyon konsantrasyonlart (MIK) Tablo 10°da verilmistir. Elde edilen
komplekslerin mikroorganizma suslari tiizerinde farkli antimikrobiyal etkinlik

gosterdigi belirlenmistir.

S. aureus (Gram-pozitif) susu i¢in en yiiksek ZnL,*2H>O kompleks numunesi (12.5
mg/mL), en diisitk CuL, kompleksi (0.125 mg/mL), inhibisyon gdstermistir. Bacillus
cereus susu i¢in ise en yiiksek Cul, kompleksi (12.5 mg/mL) ve en disiik
ZnL22H,O  kompleks numunesi  0.125 mg/mL  minimum inhibisyon

konsantrasyonuna sahip oldugu belirlenmistir. Farkli olan bu bulgularin her susun
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kendine has hiicre duvar yapisinin bulunmasindan kaynakli olabilecegi
diisiiniilmektedir. Calismada kullanilan suslara juglon ise 0.125 mg/mL minimum
inhibisyon konsantrasyonuna sahip oldugu sadece S. aureus susuna karst 1.25

mg/mL degerinde minimum inhibisyon derisiminde bulundugu belirlenmistir.

5.2. SONUC

Ceviz kabugundan juglon elde edilerek Zn (11), Mn (11), Cu (I1) juglon kompleksleri
sentezlenmistir. Elde edilen kompleks bilesikleri %100 pamuklu kumaslar iizerine
kaplanmistir. Pamuklu kumaslar juglon ve kompleksleri ile kaplandiktan sonra Sol-
Jel yontemi ile elde edilen nanogiimiis ile kaplanmistir. Nano giimiis ile kaplanmis
kumaslarin juglon, metal kompleksleri (ZnL2-2H20, Cul2, Mn2L2Cl2) ve yiizey
yapilari SEM, SEM/EDX ve ICP-OES ile incelenmistir. SEM/EDX ve ICP-OES
sonuglarina bakildiginda komplekslerin kumaslara adsorbe oldugu goriilmektedir.
Yine bu sonuclarda nano glimiis pargaciklarin kumaslara adsorbe oldugu
goriilmektedir. Yiizeyi kaplanmig pamuklu kumaslar, Gram-pozitif (Staphylococcus
aureus Rosenbach ATCC-6538, Bacillus cereus ATCC 7064), Gram-negatif
Escherichia coli ATCC-8739, Salmonella typhimurium bakterilere ve Candida
albicans ATCC-90028 karsi antimikrobiyal etkinlikleri agisindan in-vitro olarak
taranmistir. Hem disk difiizyon hem de mikrodiliisyon yontemleri kullanilarak maya
suslar1, pamuklu malzemelerin juglon, juglon metal kompleksleri ve nano giimiis ile
kaplanmigs pamuk kumasglarin fonksiyonellestirilmesi basarili  bir  sekilde
gerceklestirilmistir. Fonksiyonellestirilmis pamuk kumaslar bu ¢aligmada kullanilan
tiim bakteri ve mantar suslarinin biiylimesini engellerken, islem gérmemis kontrol

pamuk kumas 6rnekleri test izolatlarinin higbirini inhibe etmemistir.

Yapilan bu g¢alismada, Cul2 kompleks bilesigi ve Sol-Jel yontemi ile elde edilen
nanogiimiis ile kaplanmis CotCuJgNPsAg kumas numunesinin en iyi antimikrobiyal
etkinlik gostertigi goriilmistiir. Sol-Jel yontemi ile elde edilen nano giimiis ile

kaplanmis kumaglarda antimikrobiyal etkinligin arttig1 gézlenmistir.

Cevre kirliliginin 6nlenmesinde dogal etken maddelerin kullaniminin olduk¢a 6nemli
oldugu bilinmektedir. Bitkilerden elde edilen dogal boyarmaddelerin renk verici
Ozelliklerinin disinda antimikrobiyal, antioksidan, antihistaminik gibi etkilerinin

tekstil gibi giinliik hayatta kullandigimiz {iriinlere uygulanmasi daha saglikli yasam
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icin 6nemli oldugu goriilmektedir. Calismamizda elde edilen antimikrobiyal pamuklu
kumaslar, hastane tekstil iiriinlerinde, ¢oraplarda, i¢ giyim iiriinlerinde, halilarda daha
saglikli ortamlar olusturmak amaciyla kullanilabilir. Covid-19 pandemisinde oldukg¢a
Onemi goriilen antiviral tekstil {riinlerinin gelistirilmesi iizerine caligsmalara 1s1k

tutacagi tahmin edilmektedir.
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