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OZET
Yiiksek Lisans Tezi
KOKULU MiKROKAPSULLER
Kiymet KEBAPCI

Siileyman Demirel Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Kimya Anabilim Dah

Damisman: Dog. Dr. Fethiye GODE

Bu tez ¢alismasinda, kompleks koaservasyon metodu ile jelatin- arap zamki duvar
materyaline sahip cekirdek materyali giil esansi olan mikrokapsiiller {iretimistir.
Cekirdek materyalinin degisimi, esansin markasi, polimer oranlari, yiizey aktif
madde miktarlari, ylizey aktif maddenin cinsi, ¢apraz baglayicinin cinsi ve miktari,
karistiricinin  tipi ve cinsi, ¢oOzelti pH’1t ve proses siiresi gibi parametrelerin
mikrokapstillenmeye olan etkileri aragtirilmistir. Kokulu mikrokapsiil tiretimi i¢in en
uygun cekirdek materyalinin giil esansi, ¢apraz baglayicinin glutaraldehit ve en
uygun polimer oranlarinin 1:1 oldugu belirlenmistir.

Uretimi yapilan mikrokapsiillerin morfoloji ve olusumlar1 optik mikroskop ve SEM
ile incelenmistir. Ayrica gil kokusunun kapsiillenmesini aciklama ve
mikrokapsiillerin yapisint kimyasal olarak incelemek i¢in fouier transform kizilétesi
spektroskopisi (FT-IR), termogravimetrik analiz (TGA), gaz kromatografisi-kiitle
spektroskopisi (GC-MS) analizleri uygulanmistir.

Anahtar Kelimeler: Mikrokapsiil, kompleks koaservasyon, giil, jelatin-arap zamki

2012, 55 Sayfa



ABSTRACT
M. Sc. Thesis
FLAVOR MICROCAPSULES
Kiymet KEBAPCI

Suleyman Demirel University
Graduate School of Applied and Natural Sciences
Department of Chemistry

Supervisor: Assos. Prof. Dr. Fethiye GODE

In this thesis, microcapsules with gelatin and gum arabic shell and essence of rose
core material were prepared by complex coacervation. The effects of the parameters
such as core material type, essence brand, polymer ratio, surfactant quantity and
type, cross-linker quantity and type, mixer quantity and type, pH of solution and
processes time on microencapsulation were investigated. Essence rose as the most
suitable core material, glutaraldehyde as the most suitable cross-linker and 1:1 as the
most suitable polymer ratio were determined for flavor microcapsule production.

Morphology and formation of microcapsules were investigated by optical
microscope and scanning electron microscopy (SEM). In addition fourier
transformation infrared spectroscopy (FT-IR), thermogravimetric analysis (TGA),
gas chromatography-mass spectrometry (GC-MS) analysis were carried out to
explain the microencapsulation of rose essence and investigate the microcapsule
structure chemically.

Key Words: Microcapsule, complex coacervation, rose, gelatin- gum arabic

2012, 55 Pages
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1. GIRIS
1.1. Mikrokapsiiller

Mikrokapsiilleme, bir kati partikiiliin, stvi damlasinin veya gaz kabarciginin bir film
tabaka olusturacak maddeyle kaplanmasidir (Cimen, 2007). Mikrokapsiil, polimerik
bir duvar ve bu duvar igerisinde hapsedilmis sivi maddesinden olusur. Kapsiil duvari
icindeki siviya inert olan maddedir. Mikrokapsiillerin boyutlart 1-1000 mm
arasindadir (Ovez ve Yiiksel, 2002).

Mikrokapsiiller ~maddelerin  mikroskobik  seviyede depolanmasini  saglar.
Mikrokapsiilleme isleminin tamami1 esasen birbirinden ayri {i¢ farkl siireci kapsar.
Ik siireg, icerdeki materyalin etrafinda bir duvar katmani olusturmaktir. Ikincisi,
icerideki materyalin olusturulan bu dis duvar katmanindan disar1 c¢ikisim
engellemektir. Yam sira, dis duvar katmani icerideki materyale zarar verebilecek
istenmeyen materyallerin iceri girisini de engellemelidir. Icerideki materyali disariya
dogru zaman baslangicinda ve dogru oranda almak ise lclincii siire¢ esnasinda

gerceklesir (Erikei, 2010).

Mikrokapsiilleme, i¢ malzemenin yani ¢ekirdegin iyi bir sekilde kaplanip ¢evreden
korunmasini saglayan 6zel bir paketleme seklidir. Tarihsel olarak mikrokapsiilleme
caligmalar1 1930’ larin sonunda Dayton, (Ohio)’da bir laboratuar da Baret Green adli
kimyacinin ¢aligmalariyla baslamistir (Cimen, 2007). Kompleks koaservasyonla
kapsiilleme islemi 1957° de Green ve Schleicher tarafindan baslamistir, bugiin hala

kapsiil metodu Green ve Schleicher’ in metodunu izler (Thies, 2008).

Kokularin mikrokapsiillenmesi ise kokunun saklanmasi amacinin yaninda var olan
kokunun wuzun siire kullanilmasi, ¢evresel bozunmaya karst dengeleme, sivi
parfiimiin katilasma sayesinde kolay kullanimi, kokunun korunmasi ya da kokunun
yavas salgilanmas1 amaci ile gerceklestirilir (Park et al, 2001; Ovez ve Yiiksel,
2002).



duvar membran polimer

su sevimez yag tanecikleri

I

Parafin vakslar veya vaks karisimlari

Sekil 1.1. Mikrokapsiile ait sematik goriintii (Cimen, 2007)

Sekil 1.1°de mikrokapsiile ait sematik goriintii yer almaktadir. Goriintiiyii
inceledigimizde, ¢ekirdek kisminda su sevmez yag tanecikleri veya parafin, vaks

karisimlar, kabuk dedigimiz dis kisimda ise polimerik yap1 yer almaktadir.
Mikrokapsiillemenin amacin1 ve nedenlerini genel olarak ifade edecek olursak;

e Sivilarin kolay taginmasi i¢in kat1 hale getirmek

¢ Ucucu maddelerin buharlagsma kaybin1 6nlemek

e [stenmeyen tat ve kokuyu gizlemek

e Gecimsizligi gidermek

e Atmosfer kosullarindan korumak

e Stabiliteyi arttirmak

Etki  siiresini  uzatmak  gibi  nedenlerle  kapsiiller = hazirlanmaktadir

(http://www.bilecik.edu.tr). Genel olarak mikrokapsiilleme yontemi fiziksel ve

kimyasal kapsiilleme olarak ikiye ayrilir (Cimen, 2007). Ancak giiniimiizde fiziksel
yontemler fiziko-kimyasal ve fizikomekanik yontemler olmak {tizere iki gruba

ayrilmaktadir.


http://www.bilecik.edu.tr/

1.2. Mikrokapsiil Uretiminde Fiziko Kimyasal Yéntemler
1.2.1. Koaservasyon

Koaservasyon, sicaklik degismesi, non-solvent ya da tuz eklenmesi, ge¢imli olmayan
baska bir polimerin eklenmesi ya da polimer-polimer etkilesimi sonucu olusur

(http://www.bilecik.edu.tr). Polimer-polimer fazinin beraberce ayrildigi bu yontem,

suda c¢ozliinmeyen yaglarin kaplanmasinda yani kapsiillenmesinde en uygun
yontemdir (Ovez ve Yiiksel, 2002). Bu ydntem ilk olarak Jong ve Kruyt tarafindan
1930 yilinda kesfedilmis ve iki sisteme ayrilmistir (Cimen, 2007).

1.2.1.1. Basit koaservasyon

Bu yontemde suda ¢oziinebilen bir polimer veya solvent olmayan bir ¢ozelti
kullanilabilir. Proteinler kat1 ve sivi ¢ekirdek malzemesi etrafinda suda ¢éziinmeyen
duvar olusumunda kullanilan en yaygin maddedir. Basit koaservasyon yontemi

asagidaki gibi saglanabilir:

o % 10’ luk protein ¢ozeltisi suda hazirlanir.

e Yaklasik 40°C’ de cekirdek malzemesi karistirilarak ilave edilir.

e Son hacme gore % 50-60 oraninda % 20’ lik sodyum siilfat veya etanol
koaservasyonu baslatmak icin eklenir.

e (ozeltiyi ¢oziinmez hale getirip ayirmak i¢in sertlestirici olarak gluteraldehit
ilavesi yapilir ve pH ayarlanir.

e Olusan kapsiiller yikanir, kurulanir ve toplanir (Cimen, 2007).

1.2.1.2. Kompleks koaservasyon

Farkli yiiklere sahip iki kolloid kullanilarak gergeklestirilmektedir. Hidrofilik
kolloidin sulu ¢o6zeltisi hazirlandiktan sonra ortama farkl yiikteki ikinci kolloid ilave
edilmektedir. Ikinci kolloidin ilavesinden sonra kolloidler ¢ekirdek malzemesinin
etrafinda toplanmaktadir (Erkan, 2008). Jelatin-arap zamki, polivinilalkol-Kitosan,
jelatin-sodyumaljinat, polivinilalkol-sodyumaljinat, polisiilfon-N,N-dimetilformamit
gibi zit yikli kolloidlerle kompleks koaservasyona goére mikrokapsiilasyon

gerceklesmektedir.


http://www.bilecik.edu.tr/

Bu sistemde Onemli nokta, sistemin pH’nin iki kolloidin zit yiikli olacagi pH
araliginda olmasidir. Cekirdegi saran duvar olusumu pH ayari ile saglanir (Cimen,
2007). Sekil 1.2’°de pH degisimi ile olusan mikrokapsiillerin genel olusumu yer
almaktadir. Sekil 1.2 incelendiginde ilk olarak duvar materyali ve ¢ekirdek materyali
emiilsiyon olusturulmus, diger duvar materyali ortama ilave edilerek uygun pH
degisimi ile c¢ekirdegi saran kabuk olusumu saglanilmistir. Son asamada ise
mikrokapstilasyon formiilii, uygun sicaklik ve pH ayar1 ile mikrokapsiil olusumu
saglanilmigtir.  Sekil 1.3’de kompleks koaservasyon metodunun akis semasi

(formiilii) yer almaktadir.

/ Mikrekapsiilasyon
yo%e e '®)
/ pH defizimi O

7, d RO —
4’ 6’;@ '{::{::{:: ::ff;m ve pH O OO

Emflsiyon Mikrokapsil

Arap zamkt
Jelatin

yai

Sekil 1.2. Kompleks koaservasyon metodunun genel gosterimi ( Madene et al., 2006)
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Sekil 1.3. Kompleks koaservasyon metodu akis semast (Ovez ve Yiiksel, 2002)

1.2.2. Fotoelektrolit ¢cok tabaka ile enkapsiilasyon

Elektrik yiikli taneciklerin tabaka elektrostatik kaplama yontemi ile kaplanmasidir.

Bu teknigi kullanilarak nano taneciklerin, iyonik boyalarin ve metal iyonlarinin

kaplanmast miimkiindiir. Fotoelektrolit teknigi kullanilarak ¢ekirdek igerikli

kapsiiller tiretilebilecegi gibi, organik, inorganik veya hibrid taneciklerin i¢i bosluklu

kapsiilleri de olusturulabilir (Alay, 2010).

1.2.3. Siiper kritik akiskanlarin hizli genlesmesi ile polimer enkapsiilasyonu

Stiper kritik akiskanlar hem gaz hem de sivilarin bazi avantajli 6zelliklerine sahip,

fazla bir sekilde sikistirilmis gazlardir. Ornek olarak siiper Kkritik COz2, alkanlar (Czile



C4) ve azot oksit (N20) son yillarda dikkat ¢eken siiper kritik akiskanlardir. Bu
maddeler ¢ogu ¢ozelti i¢inde hidrokarbon benzeri diisiik ¢oziiniirliilige sahiptirler ve
hidrojen ve azot gibi gazlarla karistirilabilirler. Basing veya sicakliktaki ¢ok kiigiik
bir degisme siiper kritik akiskanlarin yogunluklarinda biiyiik degisikliklere neden
olmaktadir. Pestisit, pigment, vitamin, tat ve boya gibi degisik maddelerin bu yontem
ile kapsiillenmesi miimkiindiir. Ayrica siiperkritik CO2 igerisinde ¢oziinen (parafin
vaks, akrilat, polietilen glikol) veya ¢oOziinmeyen (protein, polisakkarit) maddeler
duvar maddesi olarak kullanilabilmektedirler (Alay,2010).

1.3. Mikrokapsiil Uretiminde Fiziko Mekanik Yéntemler
1.3.1. Es-ekstriiksiyon

Bu yontemde, es merkezli bir tiip igerisinden merkezde ¢ekirdek, kenarlarda ise
duvar maddesi olacak sekilde her iki madde ayni anda bir pompa vasitasiyla
puskiirtiilmekte ve tiipin ucundaki titresim hareketi ile damlalar olusturulmaktadir.
Daha sonra duvar, capraz baglayici, sogutma veya c¢ozelti buharlastirma ile

sertlestirilmektedir (Alay, 2010).

1.3.2. Sprey kurutma

1927 baslarinda A. Bolk Roberts tarafindan sakiz ile yag: sprey kurutmayla kaplamis
ve daha sonraki yillarda bu alanda biiyiik gelismeler yasanmistir. Sprey kurutma
yontemi ¢ok yonlii ve uygulama olarak ¢ok kolaydir fakat yliksek hammadde ve
isletim maliyeti, yiiksek sicaklik ve ¢oziicii kullanimi gibi dezavantajlar1 vardir

(Cimen, 2007).
1.3.3. Akigskan yatakh teknoloji

Kat1 veya gozenekli taneciklerin enkapsiilasyonu i¢in kullanilmaktadir. Sivi kaplama
maddesi taneciklerin {izerine piskiirtilmekte ve hizli buharlasma tanecikler
tizerindeki dis tabakanin olusumuna yardimei olmaktadir.

Ustten piiskiirtme, alttan piiskiirtme ve tegetsel piiskiirtme olmak iizere farkli akiskan

yatakli mikrokapsiilasyon yontemi mevcuttur (Alay, 2010).



1.3.4. Egirme Diski

Kapsiil malzemesi ve 6z malzeme es zamanl egirme diskinden damla formundan
ayrilir. Diskin altindan toplanan malzemelerden kapsiiller boyutlama ydntemiyle

ayrilir (Cimen, 2007).
1.4. Mikrokapsiil Uretiminde Kimyasal Yontemler

Emiilsiyon, siispansiyon veya dispersiyon gibi in-situ polimerizasyon yontemleri
yaninda ara yiizey polikondenzasyon yontemleri en Onemli kimyasal

mikrokapsiilasyon teknikleridir.

Emiilsiyon polimerizasyonlar1 heterojen polimerizasyon yontemleridir. Reaksiyon
ortaminin her yerinde olusum {iniform degildir. Daha ziyade inert sulu ortamda
polimerize olan disperse olmus kolloid tanecikler igerirler. Ug temel emiilsiyon
polimerizasyon tipi  vardir. Bunlar; konvansiyonel, miniemiilsiyon ve

mikroemiilsiyon polimerizasyonudur ( Alay, 2010).

1.4.1. Konvansiyonel emiilsiyon

Cogu emiilsiyon polimerleri konvansiyonel emiilsiyon polimerizasyonu ile
tiretilmektedirler. Bu yontemde, monomer damlalari siirekli sulu fazda disperse edilir
ve yiizey aktif madde kullanilarak kiimelesmeye karsi kolloid olarak kararli sekilde
tutulur. Yiizey aktif madde ayrica, polimer taneciklerinin baslatici tizerinde homojen

veya miseller ¢ekirdeklenme olusturmasini da saglar.

Konvansiyonel emiilsiyon polimerizasyonunda, monomer en azindan ¢ok az suda
¢oziinebilir olmahidir ki bdylece, polimer taneciginin biiylimesinde polimerizasyon
bolgesine damlalardan monomerin difiizyonuna olanak sunulmus olsun. Tanecik
boyutu mevcut yiizey aktif madde miktar artirilarak kontrol edilebilmesine ragmen,
emiilsiyon polimerizasyonunda diisiik yiizey aktif madde (tipik olarak % 1-3)
gereklidir. Yiizey aktif madde miktar1 ne kadar fazlaysa o kadar biiyiik ara ylizey
alan1 ve daha kiiciik tanecik boyutu saglanir. Baslatict deriSimi ve kati igerigi (yani
monomer fazin siirekli faza orani) tanecik ¢apini kontrol etmek i¢in ayarlanabilir.

Konvansiyonel emiilsion polimerizasyonu ile iiretilen taneciklerin tipik boyut oran



50-500 nm c¢apma sahiptir. Akrilikler, metakrilatlar, stiren ve vinil asetat
monomerler, boya, tekstil baglayic1 ve yardimci kimyasallar tiretiminde kullanilan

en yaygin monomerlerdir (Alay, 2010).

1.4.2. Miniemiilsiyon

Miniemiilsiyonlar mikron seviyesinin altinda (50-500 nm ortalama damla g¢ap1)
monomer dispersiyonlardir. Yiizey aktif madde kullanilanilarak kiimelesmeye karsi
kararl1 hale getirilirler. Hekzadekan gibi yardimci stabilize edici madde kullanilarak
diftizyonel olarak stabilize edilirler. Miniemiilsiyonlar homojenlestirme ile
olusturulurlar. Yogun kuvvetler ve enerji uygulamalari ile biliyiik emiilsiyonlar daha
kiigilik, ¢cok sayida damlalara pargalanir. Miniemiilsiyon lateks tanecikler tipik olarak
50-500 nm c¢apinda hazirlanirlar. Miniemiilsiyonlar genellikle suda smirh
¢oziinlirlillige sahip monomerler ile hazirlanirlar. Stiren, metilmetakrilat veya biitiil
akrilat bunlara Ornektir. Miniemiilsiyon polimerizasyonu, asirt hidrofobik
monomerler ve diger suda ¢o6ziinebilir maddelerin karistirilabilmesi avantajini
sunmaktadir. Bu ise latekslerle birlestirilebilecek genis bir iiriin sinifinda potansiyel

olarak faydali olmasini saglar (Alay, 2010).

1.4.3. Mikroemiilsiyon

Mikroemiilsiyonlar termodinamik olarak (siiresiz olarak) 100 nm c¢apindan daha
kiiciik kararli dispersiyon damlalaridir. Mikroemiilsiyonlar ¢ok fazla miktarda
(yaklasik % 10) yiizey aktif madde igeren, monomer ve su karigimindan aniden
olusur. Mikroemiilsiyon hazirlamak igin gerekli yiiksek yiizey aktif madde derisimi
uygulama acisindan dezavantaj olabilir. Mikroemiilsiyon polimerizasyonu ile tiim
heterojen polimerizasyon metotlar1 iginde en kiiclik tanecik boyutunu (10 nm’nin

altinda) tiretmek miimkiindiir (Alay, 2010).

1.4.4. Ters emiilsiyon

Ters emiilsiyonlar sulu fazin siirekli organik fazda disperse edildigi emiilsiyonlardir.
Bu sistem aslinda konvansiyonel emiilsiyonun tersidir. Bu yiizden ters emiilsiyon
olarak adlandirilir. Organik faz genellikle inert bir hidrokarbondur ve sulu faz

akrilamid gibi suda ¢oziinen monomer igerir (Alay, 2010).



1.4.5. Siispansiyon

Stispansiyon polimerizasyonu emiilsiyon polimerizasyonu ile iliskili fakat aynisi
olmayan heterojen polimerizasyon yontemidir. Siispansiyon polimerizasyonun
konvansiyonel emiilsiyon polimerizasyonundan farki, polimerizasyonu baslatmak

icin yagda ¢oziinen baslatict kullanilmasidir.

Stispansiyon hazirlamak icin suda diisiik ¢oziiniirliige sahip monomerler, su i¢inde
stabilize edici ile karistirilarak disperse edilirler. Stabilize edici, kiimelesme (bir
araya gelme) ihtimalini azaltarak damlalarin kolloid kararliligin1 saglar. Sitispansiyon
polimerizasyonu ile iiretilen tanecikler genellikle 100 um’den daha biiyilik ¢aplidirlar

ve milimetrik ¢aplara ulasabilirler (Alay, 2010).

1.4.6. Dispersiyon

Dispersiyon polimerizasyonu baska bir heterojen polimerizasyon sistemidir ve
emiilsiyon polimerizasyonundan farki, monomerin siirekli fazda ¢oziinmesi fakat
olusan polimerin  ¢6ziinmemesidir. Baslaticinin ~ iizerinde, siirekli  fazda
polimerizasyon baslar ve polimerizasyon ilerlerken olusan oligomerler ¢oker ve
tanecik olusturacak sekilde bir araya gelirler. Olusan tanecikler noniyonik yilizey
aktif madde kullanilarak stabilize edilir. Tim reaksiyon ile kiyaslandiginda
cekirdeklenme periyodu kisadir ve neticede iiniform tanecik boyut dagilimi elde
edilir. Dispersiyon polimerizasyonu, konvansiyonel emiilsiyon ve siispansiyon
polimerizasyonu ile iiretilen tanecik boyutlar1 arasinda boyutlara sahip polimer

tanecikleri (1-20 nm) iiretmek i¢in kullanilabilmektedir (Alay,2010).

1.4.7. Polikondenzasyon

Mikrokapsiil hazirlamak igin kullanilan yontemlerden birisi de emiilsiyon sisteminde
ara ylizey polimerizasyonudur. Bu islemde ilk olarak sulu bir fazda, yag fazinda
¢Oziinebilen reaktif bir A monomeri ve c¢ekirdek maddesi igeren organik fazin
emiilsiyonlastirilmasi ile damlalar (droplets) olusturulur. Bu ortama suda ¢oziinebilen
monomer B ilave edilerek, monomer A ve monomer B’nin duvar maddesi
olusturmak i¢in misel ara yiizeyinde birbiri ile reaksiyona girmesi saglanir

(Alay, 2010).



1.5. Mikrokapsiil Uretiminde Yer Alan Duvar Materyalleri

Polielektrolitler, iyonik olmayan polimerlerden farkli olarak, ana zincire bagli halde
yikli gruplar bulundururlar. Yiikli gruplarin timii eksi yiikli ise bu polimer

polianyon, tiimii art1 yiiklii ise polikatyon adin1 alirlar.

Sentetik yapida olabildigi gibi polisakkaritler, proteinler ve niikleik asitler gibi dogal
policlektrolitler de mevcuttur. Bunlarin yani sira karboksimetilseliiloz gibi yari
sentetik polielektrolitler, dogal polimerlerin 6zelliklerinin 1iyilestirilmesi i¢in

modifiye edilmesiyle elde edilirler (Celikkan, 2003).

Mikrokapsiil iiretiminde aljinatlar, arap zamki, jelatin gibi dogal polimerler ile
polivinil alkol, B-siklodekstrin gibi sentetik polimerler duvar materyali olarak
kullanilmistir. Bu tez c¢alismasinda, kokulu mikrokapsiillerin sentezinde dogal
polimerlerden olan jelatin ve arap zamki kullanilmistir. Bu ylizden

polielektrolitlerden yalnizca bu iki polimer hakkinda kisaca bilgi verilmistir.
1.5.1. Arap Zamk

Arabik gum veya arap zamki olarak bilinen bu madde dogal bir polisakkarit olup,
tropikal Afrika’ da bulunan Acacia Senegal ve Acacia Seyal agacglarindan tiretilir.
Yapisinda ¢ok az protein bulunduran arap zamki, yliksek oranda suda ¢oziiniirliige
sahip olup, % 50-55 konsantrasyonlarina kadar ¢6zeltiler hazirlanmaktadir. % 40’ in
altindaki konsantrasyonlarda diisiik viskozite sergilemektedir. Diisiik viskozitede
cozeltiler vermesinden dolayr yag-su emiilsiyonlarinda 6nemli kullanim alam
bulmaktadir. Miirekkep ve tekstil sektoriinde viskoziteyi kontrol etmek amaci ile

kullanilir (http://www.hammaddeler.com).

Arap zamki yumusak ve tatsizdir. Parfiim ve gidalarda belirgin bir etkiye sahiptir.

Genellikle hidrokolloidlerin diflizyonunu engeller, viskozitelerini diigiiriir.

Arap zamki en sik olarak kokulari kapsiillemede kullanilir. Coziiniirliigii kolay ve
diisiik viskoziteye sahip oldugu icin kapsiilleme yonteminde ucucu bilesikleri
kaplamada cok iyidir. Ancak arap zamki gida da uygulama alani i¢in sinirhdir.

Ciinkii arap zamk1 maltodextrin gibi polimerik maddelerden daha pahalidir.
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Arap zamki ve maltodextrinin karistirilmasiyla uygun viskozitede kuru spreyleme
metodu ile kokulu yaglar mikrokapsiilleme yontemi ile kaplanmigtir. Bu yontemde
duvar materyalleri olan arap zamki ve maltodextrin partikiillerinin tanecik boyutu
10-200 pm arasindadir (Modene et al., 2006). Sekil 1.4’ de arap zamkinin yapisi

gosterilmektedir.
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Sekil 1.4. Arap zamkinin genel yapisi(http:://www.habbytakt.com)
1.5.2. Jelatin

Jelatin, kollajenin hidrolizi ile elde edilen bir proteindir. Yapisal olarak yiiksek
oranda glisin, prolin ve hidroksiprolin aminoasitlerinin igerir. Bu aminoasitler

jelatinin tiglii heliks bir yapr olusturmasinda ve jellesme ozelligi kazanmasinda
oldukgea etkilidir (Sekil 1.5).

Termal ve mekanik kararliligin artmasi amaciyla ¢ogunlukla ¢apraz baglayici olan

glutaraldehit ile kullanilir (Akbayirli, 2007).

Jelatinin gii¢lii sekil alma kabiliyeti, seffaf jel olusturmasi, esnek film haline gelmesi,
hazminin kolay olmasi, sicak suda eriyebilmesi ve sekil alma hassas1 gida islemede,
ila¢ ve kozmetik iiriinlerinde, fotografcilikta ve kagit tirlinlerinde kullanilan kiymetli

bir madde olmasini saglamistir. Sulu solusyonda hidrofilik kolloid 6zellik
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gostermektedir. Genellikle tatsiz, kokusuz, camsi, kirillgan ve sari renklidir. En

onemli iki 6zelligi, elastik ve dayanikli olmasidir.

Domuz derisi ve kemige asidik islem uygulanarak elde edilen jelatin Tip A ve sigir
derisi ve kemiklerden alkali islem uygulanarak elde edilen jelatin de Tip B olarak
adlandirilmaktadir. Jelatin genellikle %84-90 protein, % 1-2 mineral tuzlar, % 8-15
su icermektedir (http://www.helalvedogal.com). Cizelge 1.1’ de tip A ve tip B

jelatinlerinin kimyasal 6zellikleri gosterilmektedir.

Cizelge 1.1. Tip A ve Tip B Jelatinlerinin Kimyasal Ozellikleri

Tip A Tip B
pH 3.8-55 5.0-75
Izoelektrik nokta 7.0-9.0 4.7-6.0
Jel kuvveti(Bloom) 50-300 50-300
Viskozite(mps) 15-75 20-75
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Sekil 1.5. Jelatinin Kimyasal Yapisi (kompleks koaservasyon boyunca

polimerizasyondan sorumlu gruplar yuvarlak i¢indedir) (Giiler ve Kut, 2011)
1.6. Mikrokapsiillerin Kullanim Alanlar:

Eczacilikta, saglikla ilgili ilag, vitamin, krem, kozmetik gibi biitiin {riinlerde,

mikrokapsiiller son yillarda kullanilmaya baslanmustir (Ovez ve Yiiksel, 2002).

Gliniimiizde parfiimlerin  oksidasyona karsi korunmasinda kokulu-parfiimlii
esyalarda, basinca hassas kaplama kagitlarinda, daktilo seritlerinde, fotograf
malzemelerinde, gida {rlnlerindeki tat ve koku verici maddelerde, tarimda
ilaglamada, bdcek ilaglarinda, yavas salgilanmasi istenen giibrelerde, boya
malzemelerinde, tiitlin Uriinlerinde, korozyon inhibitorlerinin ve canli hiicrelerin

kapsiillenmesi konusunda ¢alismalar yapilmaktadir (Ovez ve Yiiksel, 2002).

Tekstille mikrokapsiilleri birlestiren akilli tekstil uygulamalar1 ile askerlerin ve
sporcularin kullandig: iirlinlerden ev tekstil sektoriinde kullanilan {irtinlere (Anti-
bakteriyel, stres alici, tedavi edici 6zellik tasiyan yastik, nevresim kilifi ve carsaflar
Kir, su yag itici; kotli kokular1 absorbe eden dosemelik ve perdelik kumaslar) viicudu
dis etkilere karsi koruyan giysilerden vitamin esansli kimyasallarla iretilen, cilt

bakimi yapan giysilerden 1s1 yalitim1 ve 1s1 yonetimi yapan tekstil iirtinleri gibi bir¢ok
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iiriine son zamanlarda talep artmak da tiiketici bu iirlinlere daha cok alaka

duymaktadir (http://www.butekom.com).

Kozmetik iiriinlere verilen 6nem, insanoglunun gelir diizeyinin artmasiyla ilerleme
gostermektedir. Ozellikle son yillarda modanin onciileri olan bazi firmalar, kendi
markalariyla koku {iiretmekte ve satmaktadirlar. Ayrica bu kokularin kendi
tasarladiklar1 kiyafetlerin kumaslari igerisinde hapsolmasini ve her an bu kokuyu
yaymasini istemektedirler. Iste bu asamada, mikrokapsiil teknolojisinden
faydalanilarak, kotii kokular mikrokapsiiller igerisine hapsedilir ve yine
mikrokapsiiller igerisinde olan giizel kokular, fiziksel etki sonucunda disar1 salinir.
Bu konuda birgok firma, arge g¢aligmalar1 yapmakta ve yeni iiriinlerini piyasaya

sunmaktadir.

Konuyla ilgili olarak arastirmalarmi siirdiiren Cognis firmasinin tiretmis oldugu
Cyclofresh™ kotii kokular1 daha olusmadan onlemektedir. Bunu da deride kotii
kokuya neden olan teri Onleme Ozelligi ile yapmaktadir. Buradaki mekanizma
nisastadan alian dairesel glikoz molekiilleri olan siklodekstrine dayanmaktadir. Bu

h™ siklodekstrini

depolama 6zelligini optimum sekilde kullanabilmek i¢in Cyclofres
iki amagla kullanir: Birincisi giizel kokular1 daha sonra agiga vermek icin
depolamak, ikincisi ise terin rahatsiz edici koku salgilamasina neden olan organik

molekiilleri alikoymaktir (Coskun, 2007).
1.7. Mikrokapsiillemede Giil ve Faydalari

Giiniimiizde koku ile tedavi yontemleri oldukca revagtadir. Tiirk tip tarihinde Ibn-i
Sina ve Biruni gibi iinlii tip alimleri, bir¢ok bitki ve kokusu gibi, giiliin de birgok
hastaligit oOnleyici ve giderici oldugunu soylemis ve hastalar {izerinde
uygulamiglardir. Bu alimler, giilii akil hastalarinin tedavisinde kullanmis ve hafizay1
actigii, bellegi giiclendirdigini gormiislerdir. Nitekim bir Alman arastirma grubu,
denekleri giil kokulu bir odada uyuttuktan sonra zekd ve algilama seviyelerinin
arttigin1 gérmiis, daha sonra bir Tiirk arastirma grubu da giille beslenen farelerin

hafizalarinin giiclendigini ispatlamistir (http://m.on5yirmi5.com).
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Gil suyu ciltteki yaralanmalarda ve cilt hastaliklarinin iyilestirilmesinde biiytik
etkiye sahiptir. Cagimizin hastaligi strese karst da iyi geldigi belirtilmektedir.
Osmanlilarda giil yagi psikolojik tedavilerde kullanilmistir. Sakinlestirici ve hafizayi

giiclestirici etkilerinin oldugu sdoylenmektedir (http://www.bitkilerlesifa.blogcu.com).

Gil yaginda yapilan c¢esitli analizler sonucunda giil yaginin en Onemli koku
bilesenlerinin linalool, sitronellol, nerol ve geraniol gibi asiklik monoterpen alkoller,
nonadesan, nonadesen, eikosan, heneikosan, ve trikosan gibi uzun zincirli
hidrokarbonlar, metil 6jenol gibi eterler, geranil asetat ve geranial gibi ester ve
aldehitler ile 6jenol gibi fenoller bulundugu saptanmistir. Gaz kromatografisinde
miktarlar1 belirlenemeyecek kadar diisiik diizeylerde ¢ikan 3-damasenon, 3-damasen,
B-iyonen gibi giilyaginin karakteristik koku olusumuna biiyiik katki saglayan
komponentler de mevcuttur (Baydar vd., 2007).

Yapilan literatiir taramasma gore giil kokusunun mikrokapsiillenmesine ait
calismalara rastlanilmamustir. Isparta’nin giilii ve giil kokusunun baska alanlarda da
kullanilabilirligini saglamak, giiliin faydali 6zelliklerinden yararlanmak amaciyla bu
caligmada Isparta giiliinden elde edilen esansin mikrokapsiillemede kullanilmasi

hedeflenmistir.
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2. KAYNAK OZETLERI

Bu tez c¢aligmasinda kompleks koaservasyon metodu ile jelatin-arap zamki duvar
materyaline sahip giil kokusu igeren mikrokapsiiller tiretilmistir. Bu bdliimde ¢esitli
duvar materyalleri ile {iretilmis koku iceren mikrokapsiiller ile i¢i bos ya da farkh

etken maddeler barindiran mikrokapsiil ¢aligmalarina deginilecektir.

Hong et al. (2002) yilindaki ¢alismalarinda duvar materyalleri poli(L-laktid) ve poli
(biitilen siiksinat), c¢ekirdek materyali sodyum tartarat dihidrat olan mikrokapsiil

tiretmislerdir. Bu mikrokapsiillerin yapisini, tanecik biiyiikliigiinii incelemislerdir.

Wei et al. (2007) yilindaki ¢alismalarinda n-oktadekan ¢ekirdek materyaline sahip in-
situ polimerizasyonu yontemiyle diisiik formaldehit atik igeren, melamin-formaldehit
tabanli mikrokapsiiller iiretmisler. Urettikleri mikrokapsiillerin karakterizasyonlarini

ve morfolojilerini incelemislerdir.

Fang ve arkadaslar1 (2008) yilindaki ¢alismalarinda in situ polimerizasyon
yontemiyle, ¢ekirdek materyali n-oktadekan igeren 100-123 nm boyutlarinda nano
boyutlu kapsiil {iretmislerdir. Uretimi yapilan nano boyuttaki kapsiillerin

morfolojilerini, 1s11 6zelliklerini, kimyasal yapilarini incelemiglerdir.

Sar1 ve arkadaslar1 (2009) yilindaki calismalarinda 1sil enerji depolayici olarak
kullanmak iizere, faz degistiren madde olan n-oktakosan iceren, polimetil metakrilat
mikrokapsiillerin {iretimini gerceklestirmislerdir. Uretilen mikrokapsiillerin 1s1l enerji

depolama kapasitesine sahip oldugunu belirtmiglerdir.

Alay ve arkadaslar1 (2009) yilindaki ¢aligsmalarinda 1s1] depolama i¢in kullanilmak
tizere, polimerizasyon metoduyla n-hekzadekan igeren, polietil  akrilat
mikrokapsiillerin iiretimini gergeklestirmislerdir. Uretilen mikrokapsiillerin SEM ile
parcacik boyutlarini, DSC (diferansiyel taramali kalorimetre) ile yeterli derecede

enerji depolama maddesini hapsedebileceklerini belirtmislerdir.

Pariot et al. (2000) yilindaki calismalarinda B-siklodekstrin tabanli mikrokapsiil
tiretmisler ve tretilen mikrokapsiiliin 6zelliklerini incelemislerdir. Siklodekstrinler

tekstil terbiye islemlerinde, Ozellikle boya ve bitim islemlerinde siklikla
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kullanilmaktadir. Bitim islemleri olarak giysilik kumaslarin konfor 6zelliklerin
arttirtlmasinda ve tibbi tekstillerde de hijyen 6zelliklerinin kazandirilmasinda yogun
olarak kullanilmaktadir. Kompleks olusturduklar1 kimyasallarla tekstil yiizeyinin bir
veya daha fazla fonksiyonel o6zellik kazanmasimi saglar. Bu ozellikler arasinda
antibakteriyel, antimikrobiyal, UV koruyucu, burusmazlik, giizel koku salinimi

sayilabilmektedir (Sengdz, Y1l 16).

Park et al. (2001) yilindaki ¢aligmalarinda iire-formaldehit mikrokapsiillerini ara
yiizey polimerizasyonu ile ¢ekirdek maddesi limon yag1 olan dort farkli emiilsifiyer
jelatin, span80, polivinil alkol, sodyum dodesil siilfat kullanilarak hazirlamislardir.
Uretimi yapilan mikrokapsiillerin karakterizasyonunu ve farkli hizlardaki partikiil

biiyiikliiklerini incelemislerdir.

Pena et al. (2012) yilindaki ¢alismalarinda Polisiilfon ve N,N-Dimetilformamid
kullanarak vanilya kokusu iceren mikrokapsiil iiretmislerdir. Urettikleri bu

mikrokapsiillerin morfolojilerini incelemiglerdir.

Maya et al. (2003) yilindaki calismalarinda kompleks koaservasyonla iiretilen
mikrokapsiillerin ylizey aktif madde etkisini incelemislerdir. Yiizey aktif madde

miktarini degistirerek iiretilen kapsiillerin verimini karsilastirmiglardir.

Ovez ve Yiiksel (2002) yilindaki ¢alismalarinda kompleks koaservasyonla iiretilen
mikrokapstillerin, formaldehit ve {lire miktarlarin1 degistirerek mikrokapsiil igine

saklanan parfiimlerin dig ortama salimlarini incelemislerdir.

Hong and Park (1999) yilindaki g¢alismalarinda migrin yagli melamin regineli
mikrokapsiiller {iretmisler ve bunlarin karakterizasyonlarint ve yapilarim

incelemislerdir.

Dong et al. (2011) yilindaki ¢caligmalarinda kompleks koaservasyon metoduyla duvar
materyali jelatin ve arap zamki olan nane yagi iceren mikrokapsiil lretmigler.
Uretilen bu mikrokapsiillerden nane yaginin salmmmini  ve morfolojilerini
incelemisler. Sekil 2.1°de sentezledikleri mikrokapsiillerin SEM goriintiisii yer

almaktadir.
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Sekil 2.1. Nane yagli mikrokapsiillerin SEM goriintiisii

Li et al. (2009) yilindaki ¢alismalarinda kompleks koaservasyon metodu ile duvar
materyali jelatin ve sodyum karboksimetilseliiloz olan mikrokapsiil iiretmisler.
Urettikleri bu mikrokapsiillerin karakterizasyonlarini, tanecik biiyiikliiklerini, yiizey
aktif madde olan sodyum dodesil siilfat ilavesiyle ve miktarinin degistirilmesiyle

olusan {irlin verimini karsilastirmislardir.

Badulescu et al. (2008) yilindaki caligmalarinda ¢ekirdek materyali biberiye yagi
olan etilseliiloz tabanli mikrokapsiil tretimi gergeklestirmisler, rettikleri
mikrokapsiillerin karakterizasyonlarini, morfolojilerini incelemisler ve bunlar1 tekstil

yiizeyine asilamislardir.
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3. MATERYAL VE YONTEM
3.1. Materyal
3.1.1. Mikrokapsiilleme i¢in kullanilacak malzemeler

Koku igeren mikrokapsiiller kompleks koaservasyon yontemi kullanilarak
tiretilmistir. Mikrokapsiil iiretimi icin baslica cizelge 3.1°de ozellikleri verilen

malzemeler kullanilmistir. Kullanilan kimyasallar analitik safliktadir.

Cizelge 3.1. Mikrokapsiilleme i¢in kullanilacak malzemelerin 6zellikleri

Adi Kullanim amaci Aciklama

Jelatin Mikrokapsiil iiretiminde duvar | Merck,
materyali, polikatyon

Arap zamki Mikrokapsiil iiretiminde duvar | Merck

materyali, polianyon

Gl yagi Mikrokapsiil tiretiminde
cekirdek materyali
Glutaraldehit Mikrokapsiil duvarinin Merck

coziinmez 6zellik kazanmasi i¢in

capraz baglayici kullanilir

Sodyum dodesil Emiilsiyon olusturmak icin Merck
siilfat

Asetik asit pH ayarlamada Merck

Sodyum hidroksit pH ayarlamada Merck
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3.1.2. Kullanilan Cihazlar

Mikser Sinbo Smx 2720, ev tipi
pH-metre Eutech Instruments lon 510 Cyberscan
FT-IR Spektrofotometre Perkin Elmer, Massachusetts

GC-MS (Gaz kromatografisi-Kiitle | Shimadzu Ge-17A
spektroskopisi)

Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) Zeiss EVO Ls10

Optik Mikroskop Olympus CX31
Termogravimetri (TGA) Perkin Elmer Diamond TG/DTA
Analitik terazi Pioneer Ohaus

Isitict ve manyetik karistiric Wisestir Daihan scientific
Buzdolabi Beko BK7121T, ev tipi

3.2. Yontem

3.2.1. Mikrokapsiil iiretimi

% 8-12,5 (a/v) agirhigindaki 1.polimer ¢ozeltisi (jelatin) manyetik karistiricida
yaklasik 1500 rpm karigtirllmaya baglandiktan sonra polimer ¢ozeltisine esdeger
oranda giil yag1 eklenir. Karisima sodyumdodesil siilfat (SDS) ¢6zeltisi damla damla
ilave edilir ve emiilsiyon olusturulur. Emiilsiyon olusturulduktan 15 dakika sonra %
8-12,5 (a/v) agirligindaki duvar materyali olarak 2. polimer ¢ozeltisi olan arap zamki
ilave edilerek yaklasik 15 dakika karistirilmaya birakilir. Bu siirenin sonunda
karistmin pH’1 asit ilavesi ile 4-4,5 arasina getirilir. Bundan sonra manyetik
karistiric1 yaklasik 500 rpm diisiiriiliir. Karisimin seyrelmesi i¢in saf su ilave edilir.

Capraz bag olusumu i¢in glutaraldehit veya formaldehit ¢apraz baglayici ilavesi
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yapilir. Karigim, i¢inde soguk saf su bulunan bagka bir reaktdre aktarilir. Bir Saat

boyunca bu sekilde ayn1 devirde karistirilmaya birakilir. Bir saatin sonunda karisimin

pH’1 baz ilavesi ile 9-11 arasina ayarlanarak bir saat daha karistirilmaya birakilir. Bir

saatin sonunda isleme son verilerek olusan kapsiiller siiziilerek ayrilir, toplanir,

yikanir ve kurumaya birakilir.

3.2.2. Optimizasyon kosullarinin belirlenmesi

Cizelge 3.2. Optimizasyon kosullar1

Degisen Koku Polimer Polimer Capraz baglayict ve | SDS
miktar1
parametreler maddesi  ve | Konsantrasyonlari | Oranlar konsantrasyonlar1
miktari (alv) @)
Giil yagi miktar1 | Giil yag % 12,5 1:1 Formaldehit % 0,5
49 | 8g | 129 SmL
Giil esansi Giil esansi % 12,5 1:1 Glutaraldehit % 0,5
49 3mL
Capraz baglayic1 | Giil esansi % 12,5 1:1 Glutaraldehit, % 0,5
miktari Formaldehit
4q 3mL | 5mL | 7mL
Kokunun Lavanta, % 12,5 11 Formaldehit % 0,5
degisimi limon,
zeytinyagi, smL
nane,igde
Gigegi
8g
Manyetik k. Giil esanst % 12,5 1:1 Formaldehit % 0,5
Mekanik k. 89 5mL
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Cizelge 3.2. (devam)

Mikser k.

Manyetik+mikser | Giil esansi %12,5 1:1 Glutaraldehit %0,5
4q 3mL

Karistirma Giil esans1 % 12,5 1:1 Formaldehit % 0,5

hizlan, pH

e 5mL

d

egisimi ve 29

zZaman

SDS  miktarlar1 | Giil esansi % 12,5 1:1 Glutaraldehit % 0,1-%1

(yiizey aktif

madde) 3mL

Polimer oranlari Giil esanst % 12,5, %6,25, | 1:1, 1:2, | Glutaraldehit % 0,5

%4,16 2:1, 1:3,

4g 31 3mL

Cizelge 3.2°de bircok parametre degistirilerek iiretilen mikrokapsiiller i¢in

optimizasyon kosullar1 verilmistir.

3.2.3. Uretilen Mikrokapsiillerin Yapilarinin Aydinlatilmasinda Kullanilan

Yontemler
3.2.3.1. TGA (Termogravimetrik analiz)

Elde edilen mikrokapsiillerin ger¢eklesme derecelerinin belirlenmesinde TGA analizi
kullanilmistir. TGA (PerkinElmer Diamond TG/DTA) caligsmalar1 azot gazi altinda
gerceklestirilmistir. Analizler 25°C- 900 C sicaklik araliginda yapilmistir.

3.2.3.2. FT-IR (Fouier Transform Kizilotesi Spektroskopisi)

Etken maddenin sistemdeki varligmin belirlenmesi ve elde edilen iirlinde etken
maddenin spektrum degisiminin gézlenmesi igin FT-IR analizleri gerceklestirilmistir.
FT-IR caligmalar1 Perkin Elmer Spectrum BX cihazinda KBr pellet yontemiyle
gerceklestirilmistir. FT-IR analizleri Siileyman Demirel Universitesi Deneysel ve

Gozlemsel Ogrenci Arastirma Merkezinde yapilmustir.
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3.2.3.3. SEM (Taramah Elektron Mikroskobu)

Jelatin-arap zamki duvar materyallerine sahip mikrokapsiillerin morfolojik
Ozelliklerinin belirlenebilmesi i¢in taramali elektron mikroskobu (SEM) ile
gorlntiilleme calismalar1 gergeklestirilmistir. Sentezlenen mikrokapsiiller SEM de
goriintiilenmeden Once altin ile kaplanmigtir. SEM c¢alismalar1 Zeiss EVO Ls10
marka taramali elektron mikroskobunda gergeklestirilmistir. SEM goriintiileri Selguk

Universitesi Ileri Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezinde alinmistir.
3.2.3.4. Optik Mikroskop ile Goriintiileme

Jelatin-arap zamki duvar materyaline sahip mikrokapsiillerin optik mikroskop

goriintiileri, Olympus CX31 marka mikroskop ile elde edilmistir.
3.2.3.5. GC-MS (Gaz Kromatografisi-Kiitle Spektroskopisi)

Gaz kromatografisi teknigi ugucu olan ya da ugucu hale gelebilen maddelerin belirli
bir sicaklikta, tasiyict bir gazin yardimiyla, sabit faz icinde ayrilmalar1 esasina

dayanir.

Cekirdek materyali giil esansi olan jelatin-arap zamki duvar materyaline sahip
mikrokapsiillerin GC-MS analizleri Shimadzu Ge-17A marka cihaz ile Siileyman
Demirel Universitesi Deneysel ve Gozlemsel Ogrenci Arastirma Merkezinde

yapilmistir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI VE TARTISMA

Kompleks koaservasyon metodu ile ¢ekirdek materyali giil esansi, duvar materyalleri
jelatin ve arap zamki olan mikrokapsiiller iretilmistir. Birgok parametrelerin
degistirilmesi ile mikrokapsiil tiretimi gergeklestirilmistir. Bunlar: Giil esans1 miktari,
giill esansmin markasi, duvar materyallerinin birbirine oran1 (polimer oranlari),
capraz baglayict miktari, karistiricinin tipi, yiizey aktif madde miktarlar, ¢ekirdek
materyali (kokunun degisimi), karistirma hizlari, gapraz baglayici cinsinin degisimi,

pH degisimi ve zamandir.
4.1. Mikrokapsiil Uretim Parametrelerinin Degistirilmesi
4.1.1. Giil yag1 miktar

Mikrokapsiil iiretiminde cekirdek materyali olarak kullanmay1 planladigimiz giil
yagini Isparta’da giil driinleri tiretimi yapan firmadan satin alarak deneylere
baslanmistir. Polimer (duvar materyali) miktariin giil yagi miktaria orani 1:2, 1:4,
1:6 (gil yagi miktarlart 4, 8, 12 g) alinarak ayr1 ayri mikrokapsiil tiretimleri
yapilmaya c¢alisilmigtir. Giil yagimin miktarn arttirildiginda duvar materyali ile
emiilsiyonunu tam olarak olusturamadigt ve deney sonucunda yiizeyde halen
kapstiillenmemis gil yag gozlemlendigi  gorilmistir. Gl yag ile
gerceklestirdigimiz  deneylerin SEM  goriintiilerinde kiiresel formda taneciklere
rastlanmamistir. Sekil 4.1-4.3. optik mikroskopla da incelendiginde emiilsiyonu
baslangicta tam olusturamadig agik¢a goriilmektedir ve iiretim sonunda olusan yap1
optik mikroskopla incelendiginde mikrokapsiil olusumu gortilmemistir (Sekil 4.4.).
Bunun nedeni giil yaginin molekiil yapisinin biiyiik olmas1 ve boylelikle jelatin ve
arap zamki duvar materyallerinin bu biiyiik molekiilli yag taneciklerini
kaplayamamis oldugu disiiniilmektedir. Sekil 4.1.°de giil yagi miktarn 12 g
(polimer:yag orani 1:6) olarak kullanilan deneyin SEM goriintiisii sekil 4.2.°de giil
yagt miktar1 8 g (polimer:yag orani 1:4) olarak kullanilan deneyin SEM goriintiisii ve
sekil 4.3.’de giil yag1 miktar1 4 g (polimer:yag orani 1:2) olarak kullanilan deneyin
SEM goriintiisi  yer almaktadir. Goriintiiler incelendiginde kapsiillere hig
rastlanilmadigi acik¢a gozlenmektedir. Sekil 4.3. ve 4.1.’de kapsiiliin yuvarlak halini

tam alamayip, i¢i bos fakat disi kaplanamamis goriintiiler hakimdir. Jelatin-arap
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zamk1 kompleksi olmus fakat bunlar kapsiil haline gelememis géziikmektedir. SEM

gortintiileri ile kapsiillerin olusamadigini desteklemektedir.

EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 5.00KX
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA N

o ad > A g
- 5 ¥
EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 1.00KX -
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA &

Sekil 4.2. 8 g giil yagi kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii
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5
EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 5.00KX
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA

Sekil 4.3. 4 g giil yag1 kullanilarak sentezlenen mikrokapsiiliin SEM goriintiisti

Sekil 4.4. Giil yag1 kullanilarak tiiretilen mikrokapsiiliin optik mikroskop goriintiisii
4.1.2.Giil Esans1 ve Markasi

Giil yagiyla mikrokapsiiller olusturulamadigi i¢in daha sonraki deneylerde ¢ekirdek
materyali olarak giil yagimi kullanmak yerine daha kii¢iik molekiil yapisina sahip
olan giil esansini kullanarak mikrokapsiil {iretimine devam edilmistir. Cekirdek
materyalinin az miktarda oldugunda kolay kaplanacagi diisiincesiyle giil esansi

miktar yaklagik 4g kullanilarak mikrokapsiil tiretimi gerceklestirilmistir.
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Bu boliimde iki farkli firmadan giil esansi tedarik edilmis ve her iki madde icin
tiretim verimliligi degerlendirilmistir. Birinci firmadan alinan giil esansi ile deneyler
yapilmis gozlemler kaydedilmistir. Bir bagka firmadan temin edilen giil esansi ile de
aym sekilde deneyler tekrarlanmis ve sonuglar kaydedilmistir. Iki farkli markanin giil
esanst  kullanilarak  gerceklestirilen — mikrokapsiil ~ iiretiminde, kapsiilleme
verimliliginin farkli oldugu gozlemlenmistir. Sonraki deneylerde verimliligin yiiksek
oldugu giil esans1 kullanilnustir. iki farkli esans ile elde edilen iiriinlere ait optik
mikroskop goriintiileri sekil 4.5 ve sekil 4.6’da verilmistir. Sekiller incelendiginde,

kiiresel tanecik seklinde kapsiil olusumu goriillmektedir.

Sekil 4.5. Birinci firmadan temin edilen giil esansi ile gerceklestirilen deneyin optik

mikroskop goriintiisii

Sekil 4.6. ikinci firmadan temin edilen giil esans1 ile gergeklestirilen deneyin optik

mikroskop goriintiisii
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4.1.3. Capraz baglayicimin cinsinin ve miktarinin degisimi

Mikrokapsiil tiretiminde formaldehit ve glutaraldehit olmak iizere iki farkli tiir ¢apraz
baglayict kullanilmistir. Capraz baglayict olarak formaldehit kullanildiginda
mikrokapsiil ~ lretimi  gerceklestiremezken,  glutaraldehit  kullanildiginda

mikrokapsiiller elde edilmistir.

Formaldehit ve glutaraldehitten 3, 5, 7’ser mL alinarak deneyler gergeklestirilmistir.
Sekil 4.7 ve 4.9 incelendiginde 3 ve 7 mL formaldehit kullanildiginda yine
mikrokapsiiller goziikmezken 5 mL formaldehit kullaniminda (sekil 4.8.) kapsiil
formunda taneciklerin olustugu goriilmiistiir. Formaldehit i¢in en iyi ¢capraz baglayici
miktarinin 5 mL oldugu bulunmustur. Fakat elde ettigimiz mikrokapsiillerin farkli
alanlarda kullanimlarinin arastirilabilecegini diisiinerek, insan sagligi i¢inde zarari
olmayan bir baska capraz baglayici ile de c¢alismak istenilmistir. Boylelikle
glutaraldehitle tiretimler tekrar edilmistir. Farkli glutaraldehit miktarlarinda (3, 5, 7
mL) elde edilen SEM goriintiilerinden (sekil 4.10, 4.11, 4.12) en iyi sonucun 3 mL
glutaraldehit kullanildiginda elde edildigi goézlenmistir. Glutaraldehite ait SEM
goriintiileri incelendiginde hepsinde kompleks olustugu fakat 3 mL glutaraldehit
kullanildiginda kiiresel form seklinde tanecikler olustugu goriilmektedir. Bu tanecikli
yapilarin yiizeyleri sekilde goriildigi gibi diizglin degildir. Bundan sonraki
caligmalarda capraz baglayici olan glutaraldehitten 3 mL alinarak mikrokapstil
tiretimine devam edilmistir. Gergeklestirilen deneyler sonucunda mikrokapsiil
iretimi i¢in en uygun ¢apraz baglayicinin glutaraldehit ve en uygun miktar1 3 mL
olarak belirlenmistir. Sekil 4.10, 4.11, 4.12’da sirastyla 3, 5, 7 mL glutaraldehit
kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiileri yer almaktadir. Sekil 4.7, 4.8, 4.9°de
sirasiyla 3, 5, 7 mL formaldehit kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiileri yer

almaktadir.
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EHT =20.00 kv Signal A = SE1 Mag= 5.00 KX o
WD = 10.0 mm I Probe = 30 pA =y W %

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 5.00KX
WD = 95mm | Probe = 30 pA = 3

- . ™\
- - ¢ >
EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 5.00 KX —

WD =10.0 mm | Probe = 20 pA = v

Sekil 4.9. 7mL formaldehit kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii
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EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 3.00 KX o
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA i i

Sekil 4.10. 3mL glutaraldehit kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 10.00 KX -
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA i

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 4.00 KX o
WD = 8.5 mm | Probe = 20 pA 5 el

Sekil 4.12. 7mL glutaraldehit kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii
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4.1.4. Cekirdek Materyali olan Kokunun Degisimi

Mikrokapsiil tiretirken giil esansindan farkli olarak igde cicegi, limon esansi, nane
esansi, zeytinyagi, lavanta yagi gibi cesitli ¢cekirdek materyalleri ile mikrokapsiil
tretimleri denenmistir. Bu kokular ile deneyler gergeklestirilmis olup kapsiil
formunda tanecik gozlemlenememistir. Lavanta yag1 kullandigimiz deneyde verim

cok diisiik ve emiilsiyon tam olusamadig1 icin SEM goriintiisii alinamamustir.

Zeytinyagt ile yapilan {retimin goriintiisii incelendiginde tanecikli yapinin
olusumuna rastlanilmamistir. Tanecikli yap1 olustuysa bile duvar materyalimizin
(jelatin-arap zamki) altinda kaldigi distinilmektedir. Sekil 4.14 ve 4.16
incelendiginde ¢ekirdek materyalinin kapsiillenemedigi, tam bir kapanmanin
(yuvarlanmanin) olmadigi goriilmektedir. Mikrokapsiiller ¢ok kisa siirede patlayip
parcalanmis olabilirler ya da hi¢ kapsiillenme ger¢ceklesmemis de olabilir. Ama sekil
4.15’de limon esansi ile yapilan c¢alismada tanecikli yapinin olustugu
gozlemlenmistir. Tanecikli yap1 elde edilmesine ragmen mikrokapsiiller birbirinden
tam olarak ayrilamamistir. Polimerik yap1 igerisinde birbirine yapisik sekilde
bulunmaktadirlar. Diger kokularla boyle yapilar elde edilememesinin en Onemli
nedeni uygun uretim sartlarinin saglanamamis olmasi olabilir. Bu sartlar uygun
capraz baglayici, ¢apraz baglayici miktari, yiizey aktif madde miktar1 gibi etkenler
olabilir. Sekil 4.13’de zeytinyagi kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii sekil
4.14°de igde cigegi kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii sekil 4.15’de limon
esans1 kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii ve sekil 4.16’de nane esansi

kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii yer almaktadir.

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 10.00 K X
WD = 9.0 mm |Probe= 20pA =y G

Sekil 4.13. Zeytinyag1 kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisii
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 -
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA — Tars

(

— o~
EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 30.00 K X
WD = 8.0 mm | Probe = 20 pA

1

. - £ B A
EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 20.00 KX 2
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA & =

Sekil 4.16. Nane esansi kullanilarak yapilan deneyin SEM goriintiisti
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4.1.5. Kanistiricimn Tipi

Mikrokapsiil tiretiminde mekanik karistirici, manyetik karigtirici, ev tipi mikser
olmak iizere {i¢ tip karigtirict denenmistir. Sekil 4.17. mekanik karistiric1 kullanilarak
yapilan deneyin SEM goriintlisii yer almaktadir. Sekil 4.18. mikser kullanilarak
yapilan deneyin SEM goriintiisii yer almaktadir. Sekil 4.19. mikser ve manyetik
karigtirict  kullanilarak tretilen mikrokapsiilin SEM goriintlisii yer almaktadir.
Mekanik karigtirict ile deneyleri gergeklestirdigimizde kompleks olusumu saglanmis
fakat kapsiil formunda tanecikler goriintiilenememistir. Sadece mikser ile karigtirma
islemini gerceklestirirken madde kayb1 ¢ok oldugu igin tercih edilmemistir. Sadece
manyetik karistirict kullanildiginda ise karistirma hizi yeterli olmadigi igin tercih
edilmemistir. Deneyde emiilsiyon olusumu mikser ile emiilsiyon olusumundan
sonraki siire¢te manyetik  karistirict  kullanilarak  mikrokapsiil ~ iiretimi

gerceklestirilmistir.

¢ |
~ y { B
A £
EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 KX e
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA ==

Sekil 4.17. Mekanik karistirici ile yapilan deneyin SEM goriintiisii
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 10.00 KX e,
WD = 85 mm | Probe = 30 pA

Sekil 4.18. Mikserle yapilan deneyin SEM goriintiisii

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 400X £
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA @

Sekil 4.19. Mikser ve manyetik karistiric1 ile yapilan mikrokapsiillerin SEM

goruntiisu
4.1.6. Karistirma Hizlar1

Karigtirma hizinin kapsiil boyutuna etki ettigi, karistirma hizi arttirldiginda
taneciklerin boyutunun kiigiildiigi, hiz1 azaltildiginda ise tanecik boyutunun
blyilidiigli literatiirlerde yer almaktadir. Giil esansi igeren mikrokapsiillerin
tiretiminde karigtirma hizi yaklagik 1500 rpm olarak calisilmistir. Sekil 4.20.’de
karigtirma hiz1 yaklasik 1500 rpm olan mikrokapsiillerin SEM goriintiisii yer
almaktadir. Mikrokapsiillerin SEM goriintiisii incelendiginde sekil 4.20.’de tanecik

boyutlarinin 6-8 uym arasinda degistigi goriilmektedir.
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 3.00 KX ' )
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA p S

Sekil 4.20. Karistirma hiz1 yaklasik 1500 rpm olan mikrokapsiillerin SEM goriintiisii
4.1.7. pH degisimi ve Zaman

Kompleks koaservasyon yonteminde polielektrolitlerin (duvar materyali) zit yiklii
olacagi pH’nin ayarlanmasi biiyilk 6nem tasimaktadir. Bu yilizden mikrokapsiil
tiretiminin gergeklestirilmesinde kullandigimiz duvar materyalleri olan jelatin ve
arap zamkinin zit yiikli olacaklar1 pH araliginda ¢alisma yapilmistir. Asit ilavesi ile
beraber en uygun pH degeri iki farkli elektrolitin zit yiiklii olacagi 4-4,5 aralig
olarak belirlenmistir ve bu bilgi literatiirle de uyum igindedir (Thies, 2008).
Mikrokapsiil iiretiminde baz ilavesiyle birlikte reaksiyonun sonlandirildigr 2. pH
ayarinda pH 6 ve pH 9 calisilmistir. Literatiirde yer alan bilgilerden dolay: 2. pH
ayari1 farkli degerlerde ¢alisilmistir. Yapilan deneylerin SEM goriintiilerinde pH 6 ile
gerceklestirdigimiz deneylerde mikrokapsiile ait kiiresel formda tanecikler
gbzlenememistir. pH 9 ile gergeklestirdigimiz deneylerin SEM goriintiilerinde ise
kiiresel formda tanecikler gozlemlenmektedir. Sekil 4.21 pH 6 ile gerceklestirilmis
deneyin SEM goriintiisii yer almaktadir. Sekil 4.22°de pH 9 ile gergeklestirilmis

deneyin SEM goriintiisii yer almaktadir.
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 20.00 KX —
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA = S

Sekil 4.21. pH 6 ile gerceklestirilen deneyin SEM goriintiisii

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 300X — £
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA =y

Sekil 4.22. pH 9 ile gerceklestirilen mikrokapsiillerin SEM goriintiisii

Bu boliimde ayrica mikrokapsiil iiretim siiresi de degistirilerek mikrokapsiil olusumu
incelenmistir. Prosesin son asamasinda 1 saat ve 12 saat siireyle mikrokapsiiller
karismaya birakilmistir. 1 saat siire ile karigmaya birakilan mikrokapsiillerin SEM
goriintiilerinde kiiresel formda tanecikler gozlemlenmekte iken 12 saat siireyle
karismaya birakilan mikrokapsiillerin SEM goriintiilerinde kiiresel formda tanecikler
gbzlemlenememistir. Sekil 4.23 1 saat siireyle karismaya birakilan mikrokapsiillerin
SEM goriintiisii yer almaktadir. Sekil 4.24 12 saat silireyle karismaya birakilan
deneyin SEM goriintiisli yer almaktadir. Son karigsma esnasindaki siirenin (12 saat)
uzun tutulmasiyla mikrokapsiillerin olusamamasinin sebebi, polimerlesmenin

reaksiyon ortaminda hala devam ediyor olabileceginden kaynaklanabilir.
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EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 1.00 KX Coa
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA RENEL G

\ kd
(1
EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 20.00 KX £ Vi
WD = 9.0 mm | Probe = 20 pA ﬁﬁg’ %

Sekil 4.24. 12 saat siireyle karismaya birakilan deneyin SEM goriintiisii

4.1.8. Yiizey Aktif Madde Miktarlari

Mikrokapsiil liretiminde sodyum dodesil siilfat (SDS) ylizey aktif madde olarak
secilmistir. Yiizey aktif madde miktar1 olarak % 0,1- % 1 arasinda g¢alisilmistir.
Mikrokapsiil tiretiminde, deneylerin SEM goriintiilerinden yola ¢ikilarak en uygun
SDS miktar1 % 0,5 olarak belirlenmistir. Sekil 4.25- 33 incelendiginde SDS miktar1
% 0,5 kullanilarak gergeklestirilen deneyin SEM goriintiisiinde kapsiil formunda
tanecikler yer alirken, diger SEM goriintiilerinde kompleks olusmus fakat boyle
tanecikli yapilara rastlanilmamistir. Yiizey aktif madde miktart % 1 olarak kullanilan

deneyde iiriin olusmadig: icin SEM goriintiisii alinamamustir. Sekil 4.25- 33 ylizey
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aktif madde miktarlart % 0,1- % 0,9 arasinda degisen miktarlarda kullanilan
deneylerin SEM goériintiileri yer almaktadir. En uygun SDS miktari SEM

goriintlilerine gore % 0,5 olarak belirlenmistir.

7 \ 3
., ) X
i 8
EHT =20.00 kV Signal A = SE1
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA s -y

= ’
EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 5.00KX
WD = 95mm | Probe = 20 pA = 2

Sekil 4.26. SDS % 0,2 olan deneyin SEM goriintiisii
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EHT =20.00 kV Signal A = SE1
WD = 10.0 mm | Probe = 20 pA ars.

o 3 >
Signal A = SE1
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA Tars

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 1.00 KX
WD = 95 mm I Probe = 20 pA

Sekil 4.29. SDS % 0,5 olan deneyin SEM goriintiisii
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 5.00 KX
WD = 10.0 mm | Probe = 20 pA == triss

Sekil 4.30. SDS % 0,6 olan deneyin SEM g0riintiisii

EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag= 5.00 KX
WD = 9.0 mm | Probe = 20 pA =

Sekil 4.31. SDS % 0,7 olan deneyin SEM goriintiisii

& N £ < M
EHT =20.00 kV Signal A = SE1 —
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA - bt

Sekil 4.32. SDS % 0,8 olan deneyin SEM goriintiisii
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EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 1.00 KX
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA e

Sekil 4.33. SDS % 0,9 olan deneyin SEM goriintiisii

4.1.9. Polimer Oranlar

Mikrokapsiilleme isleminde duvar materyallerinin (jelatin-arap zamki) birbirine
oranlar1 olan polimer oranlar1 1:1, 1:2, 1:3, 2:1, 3:1 olarak ¢alisilmistir. Mikrokapstil
tiretiminde, deneylerin SEM goriintiilerinden yola ¢ikarak en iyi polimer oram 1:1
olarak belirlenmis ve bu polimer oraninda calisilarak iretimi yapilan
mikrokapsiillerin SEM goriintiileri haricinde, optik mikroskop, GC-MS (gaz
kromatografisi-kiitle spektroskopisi), TGA (Termogravimetrik analiz), FT-IR (Fouier
Transform Kizil6tesi Spektroskopisi) analizleri yapilmistir. TGA analizinde SEM
gorlntiisiinden yola c¢ikarak kapsiil formunda tanecikler 1:2 oraninda da yer aldigi
icin bu orana sahip mikrokapsiillerinde TGA analizi yapilmistir. Deneylerin SEM
goriintiileri incelendiginde en iyi kapsiil olusumunun polimer oranit 1:1 olarak
alindiginda olustugu goriilmektedir. Sekil 4.34. ve 4.35°de mikrokapsiilleme
isleminde polimer oranlar1 1:3, 3:1 olarak calisilmis deneylerin SEM goriintiileri yer
almaktadir. Sekil 4.36. ve 4.37°de mikrokapsiilleme isleminde polimer oranlar1 1:2,
2:1 olarak ¢alisilmig deneylerin SEM goriintiileri yer almaktadir. Sekil 4.38°de ise
polimer orant 1:1 olan mikrokapsiillerin SEM goriintiisii yer almaktadir. Sekil
4.39°da polimer oram1 1:1 olan mikrokapsiillerin optik mikroskop goriintiisii yer

almaktadir.
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EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 10.00 KX x
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA .

J ) - >
EHT = 20.00 kV Signal A = SE1 _ :
WD =10.0 mm | Probe = 20 pA ==

Sekil 4.35. Polimer orani 1:3 olan deneyin SEM goriintiisii
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EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 400X
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA X b ;

EHT =20.00 kV Signal A = SE1 Mag = 4.00 KX .
WD = 8.5 mm | Probe = 20 pA s &

" s - ’ {
EHT = 20.00 kV/ Signal A = SE1 Mag = 1.00 KX -
WD = 9.5 mm | Probe = 20 pA :

Sekil 4.38. Polimer orani 1:1 olan deneyin SEM goriintiisii
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Sekil 4.39. Polimer oram1 1:1 olan deneyin optik

mikroskop goriintiisii

4.2. FT-IR Analiz Sonuclari

esans

mikro kapsul
%T

40000 3600 3200 2800 200 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800
om-1

Sekil 4.40. Mikrokapsiil ve giil esansinin FTIR spektrumu
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Sekil 4.41. Jelatinin FTIR spektrumu

%r
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Sekil 4.42. Arapzamkinin FTIR spektrumu
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Sekil 4.40-42°de iiretilen mikrokapsiil ve giil esansi, jelatin ve arap zamkina ait FT-
IR spektrumundan agagidaki bilgilere ulasilmistir:

FT-IR analizi kompleks olusturma hakkinda kesin bir bilgi vermemektedir. Fakat
kompleks olustugunda bazi bantlarin kaydigi gozlenmektedir. Sekil 4.40°da iiretilen
mikrokapsiilin ve giil esansinin FT-IR spektrumu gosterilmektedir. Sekil 4.41. ve
4.42.°de jelatin ve arapzamkina ait FT-IR spektrumu gosterilmektedir. Sekil
4.40.daki spektrumu inceledigimizde jelatin ve arap zamkinin spektrumlarinda ~
2800-2900 cm™ civarinda olmayan bantlar mikrokapsiilde ve giile ait spektrumunda
yer almaktadir. Bu da {irettigimiz maddenin i¢inde giil esansinin varliginin ispatidir.
Mikrokapsiiliin spektrumuna bakildiginda ~ 1000 cm™deki bant arap zamkina ait
banttir. Mikrokapsiiliin yapisina arap zamkinin girdigi goriilmektedir. Ayrica giiliin
parmak izi bolgesine, jelatin ve arap zamkinin parmak izi bolgesine baktigimiz da
giillin mikrokapsiiliin yapisina girdigini soyleyebiliriz. Jelatin ve arapzamkina ait
spektrumlarda yer alan pikler, mikrokapsiile ait spektrumda da bu piklerin kayarak
yer aldigin1 goriilmektedir.

Jelatin ve arapzamkina ait FT-IR spektrumlar1 incelendiginde bu spektrumlarda yer
alan bazi bantlarin kayip kompleks olustugu goriilmektedir. Jelatinin fonksiyonel
grubunda yer alan alkoliin ortamda bulunan asitle reaksiyona girmesi sonucu
esterlesme olusmustur. Bu pik mikrokapsiiliin FT-IR spektrumunda ~1600 cm™ de
goriilmektedir. Mikrokapsiile ait spektruma bakildiginda 2356 cm™ da yapida yer
alan C=C baglarmni, 2856 cm™, 2923 cm™, 2963 cm™ yapida yer alan C-H baglarini,
1642 cm™ de ise yapida yer alan C=0O grubunu gostermektedir. Arap zamkina ait
spektrum incelendiginde ~3414 cm™ de goriilen pikin OH gerilimine, ~2931 cm™ de
goriilen pikin C-H gerilimine, ~1610 cm™ de goriilen pikin C=0O gerilimine ait
oldugu spektrumda goriilmektedir. Jelatine ait spektrum incelendiginde ~3500 cm™
de gorillen pikin yapida yer alan OH bagma, ~1678 cm™ de yer alan pik

toplulugunun yapidaki C=0O gruplarinin varligin1 géstermektedir.
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4.3. TGA Analiz Sonuglar
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Sekil 4.43. Polimer orani 1:1 olan mikrokapsiiliin TGA diyagrami
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Sekil 4.44. Polimer oran1 1:2 olan mikrokapsiiliin TGA diyagrami
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Termogravimetrik analiz sicaklik dogrusal olarak arttirildiginda analizi yapilan
maddenin agirligin1 6lgmektedir. Yontem numunenin agirhk kaybina ugradigi
sicaklig1 saptar. Bu kayip 6rnegin bozundugunu ya da buharlastigini gosterir. Ayrica,
agirhik kaybinin olmadigi sicaklik araligini da gosterir. Bu da materyalin kararl

oldugu durumu ifade eder (http://www.scribd.com ).

Sekil 4.43°de polimer orani 1:1 olan mikrokapsiiliin, sekil 4.44’de polimer orani 1:2
olan mikrokapsiiliin TGA diyagramlar1 yer almaktadir.

Her iki diyagrama bakildiginda sicakligin yaklasik 50°C den sonra madde miktarinda
azalma goOriilmektedir. Polimer orant 1:2 olan mikrokapsiilin TGA egrisine
bakildiginda sicaklik arttikca madde kaybinin, polimer orani 1:1 olandan daha fazla
oldugu gorilmektedir. Her iki TGA egrisinde sicaklik azaldikca madde miktarinin
azaldigr goriilmektedir.

4.4. GC-MS Analiz Sonuglari

mntensity

100000000

50000000 4

10 20 30 40 30 6l
min

Sekil 4.45. Polimer orani 1:1 olan mikrokapsiillerin GC-MS kromatogrami
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Cizelge 4.1. Polimer orani 1:1 olan mikrokapsiillerin GC-MS kromatogramda yer
alan maddeler

GCMS Peak Repor
Poak#| RTime | Area | Height | A/H | %Total Name
U [ 17020 | 24695305 | 3670884 | 645 | 165 [BetuMyeane
0| IB6TT | 598768 | 83457 | 680 | 038 |Limonene
T3 0608 | 39588 | S66I1L | 449 026 [BelaOcimene

11.633

[4 1681432 | 39386 | 510 | 0.1 |pCymene

§ 4719 | 20853166 | 536541 | 390 | 138 [Roseonide

§ | 26236 | 5807594 | 12666492 | 4.16 | 348 |IDecanol

T 1247 | ISIT | 683300 | 385 | 017 |lsooctanol - T
I}

9

30167 | WESIT | 594887 | 330 | 0.4 |AlphaCopaene
30266 | 10273109 | 2514529 | 408 | 068 |p-Menthone ;
101 31060 | 4864988 | 1216403 | 3.99 | 032 | Beta Bourbonene I
91| 3256 | 45701100 | 12429047 | 3,67 | 301 |Linalool

17 31350 | 5027686 | 1295483 | 388 | 033 |Benzaldehyde
[3 | 357 | 186383 | 45896 | 406 | 012 | AlphaGuaiene
4 BTS| 1854810 | 36MT5 | S04 012 |d-Temineol
15 | 34056 | 38821003 | 8830467 | 439 | 236 | Citronelly formate
16 | 35080 | U6 | 8062 | 425 | 023 |1-Undecene
17 [ 35310 | 6631778 | 125778 | 527 | 044 | Citronellyl oette
18 | 35540 | 3847864 | 355793 | 1081 025 [Undecsnal

19 [ 36417 3693367 | €78510 | 420 | 024 | Alphs-Bisabolene
0 | 36675 | 1799350 | 371361 | 559 | 012 Tepenol

2| 3683 60886854 | 16141752 | 371 402 | rans Geraniol
N V6 BT | 60T | 551 022 GermameneD
B[ 795 | 6494016 | 15356770 | 422 | 043 |ZCiml

W |18 €905 | 22100 | 369 | 057 AphaCivonellol
3 W30 | 93 | 1196 | 34 039 Geranyl aceale
TR 0519 (17071962 38| 970 e el |
7 9 | 25673100 | 6364634 | 403 | 169 Nerol |
B 07| 4688 | 4759 | 54| 031 Phenethylalohol ormate |
D @S| D008 | 106957 381 018 Phencthl st
T A0%1 | MBI 6AM6 | 344 015 Beta Dumasione

=
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Cizelge 4.1. (devam)

Peak#| R Time Ares Height AH "”hT\-‘lu.'_"i-"'—'
31 | 40921 | 385049755 | 92140782 | 417 | 2540 Cieraniol
32 | 43326 | 287706598 | 63454952 | 433 | 1898 Phenethyl alcohol ; -
1 45.933 1130984 | _,5'5]414 391 0.22 | Methy! ll§‘;‘fl:l‘~7 . =
1 49814 | 2141488 I 584?-‘-6_- 366 | 0.14 | I-Hexadecanol 1-Hoxadecanol _l~:l.:\_;|dt(;xl\;,l l-h"\ﬂlv:"“i
35 | 50317 | 11332478 | 2724545 | 415 | Q.75 |Eugenol —

36 | S1.843 | 13046514 | 2515215 | 518 | 0.86 |Rosc Acetate —

1516087200| 366267150  100.00} =

Polimer oranit 1:1 olan mikrokapsiillerin GC-MS kromatogramina sekil 4.45 ve
cizelge 4.1°e bakildiginda giil esansinda yer alan geraniol, geranyl acetate, nerol,
eugenol gibi maddeler ile, giil esansinin karakteristik koku olusumuna biiyiik katki
saglayan  [3-damascone, [3-citronellol gibi maddelerin  {iretimi  yapilan
mikrokapstllerin GC-MS kromatograminda yer aldigi goézlenmektedir. Bu da
urettigimiz mikrokapsiillerde etken madde olan giil esansmin varligim

ispatlamaktadir.

Cizelge incelendiginde giil esansina has olan bilesenlerin miktarlar1 da ayrica

gorilmektedir.
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5. SONUC

Bu tez calismasinda, kompleks koaservasyon metodu ile c¢ekirdek materyali giil
esans1 olan mikrokapsiil tiretimi gergeklestirilmistir. Mikrokapsiiliin duvar maddesi
olarak jelatin ve arap zamki kullanilmistir. Calisma sirasinda ¢ekirdek materyalinin
degisimi, esansin markasinin degisimi, polimer oranlari, karistirma hizlari ve
karistiricinin cinsi, pH degisimi ve zaman, ¢apraz baglayici miktarlar1 ve cinsi,
kokunun degisimi gibi bircok parametre degistirilerek mikrokapsiil {tiretimi
gerceklestirilmistir.

Uretimi yapilan mikrokapsiillerin SEM, FT-IR, optik mikroskop, TGA, GC-MS
analizleri yapilmstir.

Farkli ¢apraz baglayict kullanilarak iiretilen mikrokapsiillerin tanecik olusumu,
boyutlar1 ve boyut dagilimlart SEM ile analiz edilmistir. Glutaraldehit ¢apraz
baglayict kullanilarak iretilen mikrokapsiillerin SEM goriintiilerinde tanecik
formunda yapilar olustugu belirlenmistir. Uretilen mikrokapsiillerin tanecik boyutlar1
6-8 ym arasindadir.

Duvar materyallerinin birbirine oranlar1 (polimer oranlar1) 1:1, 1:2, 2:1, 1:3, 3:1
olarak calisilmistir. SEM goriintiilerinden yola ¢ikarak mikrokapsiiller i¢in en iyi
duvar materyali (polimer orani) orami 1:1 olarak belirlenmistir. Polimer orani 1:1
olan mikrokapsiillerin GC-MS analizinde mikrokapsiilin i¢inde giil esansina ait
yapilarin yer aldig1 belirlenmistir. Polimer oranlar1 1:1 ve 1:2 olan mikrokapsiillerin
TGA analizlerinde ise polimer oranmi 1:2 olanin hemen hemen ayni sicakliklara
varildiginda madde kaybinin daha fazla oldugu belirlenmistir.

Cekirdek materyali olarak giil yagi kullanildiginda {iretimi yapilan mikrokapsiillere
ait SEM goriintiilerinde tanecikli bir yap1 gozlenmedigi i¢in ¢ekirdek materyali giil

esansi kullanilarak mikrokapsiil {iretimi gerceklestirilmistir.

Sonug olarak, kompleks koaservasyon metodu ile giil kokusu iceren mikrokapsiil

tretiminin  basarili bir sekilde gerceklestirilebilecegi gosterilmistir.
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