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OZET

Dogada kendiliginde bozunabilen malzemelerin se¢imi ¢evre kirliliginin 6nlenmesi
ve kaynaklarin korunmasi ag¢isindan 6nem arz etmektedir. Bu calismada kendiliginden
¢ozlinebilen biyokompozit iiretilmis ve karakterizasyonu incelenmistir. Biyokompozit
¢ozelti dokiim yontemi ile hazirlanmig, matris olarak biyobazli plastik olan polilaktik asit
(PLA), takviye elemani olarak alg lifleri kullanilmistir. Biyokompozit, 200 um elekten
gecirilmis alg lifleri polimer matrisine agirlik¢a %1, % 2, % 3 oranlarinda eklenmesiyle elde
edilmistir. Elde edilen biyokompozitlerin su tutma davranisi, temas agis1 dlglimleri, optik
mikroskop, ¢ekme testi, SEM, FTIR, DSC yontemleri kullanilarak karakterizasyonlari
yapilmistir.

Anahtar Kelimeler: Biyokompozitler, biyopolimerler, polilaktik asit, dogal lifler, alg lifi
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SUMMARY

The selection of self-degradable materials in nature is important in terms of
preventing environmental pollution and protecting resources. In this study, self-destructible
biocomposites were produced and their characterization was examined. The biocomposite
solution was prepared by casting method, polylactic acid (PLA), which is a biobased plastic,
was used as a matrix, and algae fibers were used as the reinforcement element. The
biocomposite was obtained by adding 200 um sieved algal fibers to the polymer matrix at
the rates of 1%, 2%, and 3% by weight. The obtained biocomposites were characterized by
using water retention behavior, contact angle measurements, optical microscope, tensile test,
SEM, FTIR, and DSC methods.

Keywords: Biocomposites, biopolymers, polylactic acid, natural fibers, algea fibers
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Kisaltmalar Aciklama

CaCl2.2H20 Kalsiyum kloriir dihidrat

CeHsO7.H20 Sitrik asit monohidrat

COClI2.6H0 Kobalt (1) kloriir hekzahidrat
CuS04.5H,0 Bakir (IT) siilfat pentahidrat

DRIFT Dagimik yansima kizil6tesi Fourier doniisiim spektroskopisi
DMA Dinamik mekanik analiz

DSC Diferansiyel taramali kalorimetri

DTG Tiirev termogravimetrik analiz

EDX Enerji dagilimi X- 1511

ESEM Cevresel taramal1 elektron mikroskobu
FPLA 3D filament polilaktik asit

FTIR Fourier doniistimlii infrared analizi
FTIR-ART Zayiflatilmig toplam yansima spektroskopisi

H3BO3 Borik asit
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Sodyum hipoklorit
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Polietilen glikol
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Kiiktirt
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1. GIRIS VE AMAC

Giiniimiizde gelisen teknolojik ilerlemeler, kiiresel 1sinma ve yenilenemeyen enerji
kaynaklarindaki hizli diisiis nedeniyle sentetik yapay malzemeler yerine ekosistemimizde
bulunan dogal lif takviyeli kompozitlerin kullaniminin artmasina neden olmustur. Cam,
karbon lifleri ve termoset recineler ile termoplastikler gibi malzemelerle iyi mekanik
Ozelliklere sahip endiistriyel {iriinler yapilmasi s6z konusu olsa bile bu malzemelerin geri
dontisimii ¢ok zor oldugundan ve {liretimleri sirasinda ciddi boyutlarda gevresel yiik
olusturacagindan dogal lif kullanim1 gibi farkli ¢éziimlerin aranmasi zorunlu hale gelmistir
(Can, 2019). Bu agidan incelendiginde dogal lifleri iceren kompozit malzemeler pek ¢ok
avantaj barmdirmasi 6rnegin hafif olmasi, kaynaklarin verimli kullanilmasi ve biyobozunur
Ozellikte olmalarindan dolayr "gevre dostu" ve "yesil kimya" olgusunu en iyi sekilde
kapsayan ve giderek Oonemi artan kompozit bilesenleri olarak bilim diinyasinda giincel

arastirma konusu olarak incelenmektedir.

Diinyada sentetik polimer tiretimi her y1l 140 milyon ton dolaylarindadir. Polimerler
fazlasiyla kararlidir, bu yiizden biyosferdeki bozunma dongiileri sinirsizdir (Rao vd., 2014).
Sentetik polimerlerin atik iiretimi endiselenecek seviyede artmakta olup, yapilan
aragtirmalarda tiretilen sentetik polimerlerin %10’dan daha azimin geri doniistiirildigi
sonucuna varmislardir. Cevre bilinciyle ilgili sentetik polimerlerin yerini biyopolimerler
almaktadir. Simdiye kadar, polilaktik asit (PLA), poli-hidroksi-alkanoatlar (PHA), poli-3-
hidroksibutirat (PHB), polihidroksi-valerat (PHV) ve poli-hidroksi-heksanoat (PHH) gibi

biyobozunur polimerler yenilenebilir kaynaklardan iiretilmektedir (Vinod vd., 2020).

Kompozit {iretiminde iki farkli malzeme kullanilmasi onlar1 basitce geri
dontistiiriilemez ya da yeniden kullanilamaz yapmaktadir. Daha yesil kompozitler i¢in
biyobozunur ve ¢evre dostu lignoseliilozik liflerle polimerleri (plastikleri) daha yesil yapmak
alternatif olmustur. Son birkag¢ yilda ucuz bitki bazli liflerin kolay bulunmas: kullanimini
arttirmis olup, cihazlar1 agindirmamasi, yakilabilir, CO2 nétr (yandiklarinda), i¢i bos hiicresel

yapilar1 nedeniyle akustik ve termal yalitkanlikta olmalar1 gibi avantajlara sahiptirler.
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Tamamen yesil kompozitler dmiirleri bittiginde ¢evreye zarar vermeden basit¢e bertaraf

edilebilmekte ya da kompostlanabilmektedirler (Netravali vd., 2003).

Polipropilen (PP), polietilen (PE), polistiren (PS), poli(vinil kloriir) (PVC), epoksi
gibi geleneksel polimerler, biyobozunur polimerlerle karsilastirildiginda diisiik maliyet,
endistriyel olarak basit islenebilirlik, yliksek fiziksel ozellikler gibi avantajlara sahiptir.
Ancak, bu malzemeler atilmasi durumunda bozulmadan kalirlar ve bdylece ¢ok sayida

ekolojik ve ¢evresel sorunlara yol acarlar.

Bu nedenle, son zamanlarda poli(laktik asit) (PLA), poli(biitilen siiksinat) (PBS),
polihidroksialkanoatlar (PHA), nisasta vb. gibi biyolojik olarak par¢alanabilen polimerlerin,
geleneksel polimerlere alternatif olarak kullanilmalari iizerine yapilan arastirmalara ilgi

artmistir (Sim vd., 2010).

Algler diger dogal lif kaynaklar ile kiyaslandiginda bol bulunduklar1 ve biyoyakit
endiistrisinin yan iriinii olarak elde edilebildikleri i¢in avantaj saglar. Literatiirde alglerle
ilgili ¢aligmalar genellikle uygulama alanlarin1 genisletmek, biyokiitle ve isleme teknikleri

ile ilgili sorunlar1 ele almak iizerinedir.

Alg bazli tirlinlerin 6zellikle artan temiz yakit ve biyobazli yakit talepleri nedeniyle
ontimiizdeki yillarda kiiresel bazda biiyltimesi beklenmektedir ve genel egilim alglerden
biyoyakit eldesine kaymaktadir. Fakat biyoyakit endiistrisinden kalan alg atiklarinin
degerlendirilmesi pek yapilmamaktadir (Toro vd., 2013). Biyokompozit eldesi bu atigin
degerlendirilmesini saglar. Alg tabanli biyokompozitler agir metallerin biyosorpsiyonunda,
otomotiv endiistrisi, yap1 malzemeleri, medikal uygulamalar, ambalaj sektorii, kozmetik,

tekstil, kagit endiistrisi gibi alanlarda kullanilmaktadir.

Bu calismada dogada kendiliginden ¢dziinen ¢evre dostu kompozit {iretmek amaci
ile takviye elemani olarak iki farkli alg lifi (Kirchneriella Lunaris mikroalg ve C.glomerata
(L.) Kiitz. ipliksi yesil makroalg) matris olarak da biyobazli plastik olan polilaktik asit (PLA)
kullanilmustir. Uretilen biyobozunur kompozitin karakterizasyonu yapilarak, dzellikle gida

ambalaj sektoriinde kullanilip kullanilamayacagini arastirilmistir.



2. KOMPOZIT

Kompozit malzemeler, matris denen daha zayif 6zellige sahip malzeme igerisine
takviye olarak nitelendirilen daha gili¢lii malzemenin eklenmesiyle olusmaktadir. Takviye
ozelligindeki malzeme yapisal yiikii desteklemeye katkida bulunarak giic ve saglamlik
vermektedir. Bu takviyenin konumunu ve yoniinii koruyan ise baglayici da denilen matristir.
Bilesenler kendi fiziksel ve kimyasal 0Ozelliklerini korumakta olup, tek baslarina
yapamayacaklar1 ozellikte bir bilesim olusturmaktadirlar (Taj vd., 2007). Kompozitler
yaygin olarak dogal ve sentetik olmak lizere iki gruba ayrilmaktadir. Doganin yapmis oldugu
kompozitlere dogal kompozit denilmektedir ve bazi drnekleri sunlardir: Lignin matrisinde
giiclii ve esnek seliiloz liflerinden meydana gelen ahsap, diger bir 6rnek ise bilesenleri sert
ve kirilgan hidroksi apatit trombositleri ve kollajen denilen giiclii ama yumusak proteinden
olusan kemiktir. Sentetik kompozitler; insanlarin yapmig oldugu kompozitlerdir. Son 2000
yildir yapilmaktadir ve en eski Ornegi Israillilerin kil ve bitki samani kullanarak

olusturduklar tugladir (Balasubramanian, 2013).

Kompozit malzemelerin yapisinda bulunan malzemeye gore siniflandirilmas: matris

ve takviye malzemesine gore yapilmaktadir (Kaya, 2016).
2.1. Kompozit Matris Malzemeleri
2.1.1. Metal Matrisli Kompozitler

Farkli metal ve metal alagimi ana matrisine sahip kompozitlere metal matrisli
kompozitler denilmektedir (Hamameci, 2018). Metal matrisine 6rnek olarak aliiminyum,
magnezyum, titanyum verilebilir. Karakteristik takviye lifleri karbon ve silisyum karbiirdiir
(Taj vd., 2007).

2.1.2. Seramik Matrisli Kompozitler

Seramik malzemeler, ¢ok yiiksek sicaklikta yiiksek mukavemet ve yiiksek sertlik,

kimyasal eylemsizlik, diisikk yogunluk gibi 6zelliklere sahiptirler. Dayanikli degillerdir.
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Termal soka cok duyarlidirlar ve iiretim sirasinda kolaylikla hasara ugrayabilirler. Lif
takviyesiyle bu olumsuzluklar giderilebilmektedir (Chawla, 2012). Matris olarak Aliimina,

kalsiyum, aliiminosilikat gibi malzemeler kullanilmaktadir (Taj vd., 2007).

2.1.3. Polimer Matrisli Kompozitler

Diisiik maliyetli, yiiksek mukavemetli ve kolay iiretim yontemlerinden dolay1 en
yaygin gelismis kompozitlerdir (Taj vd., 2007). Polimer matrisler; lifi birbirine baglarlar,
yaptya sekil verirler, rijitlik saglarlar, ¢atlaklarin yayilmasinin 6nlerler ya da yavaslatirlar,

basinct dagitirlar (Mohd Nurazzi vd., 2017).

Kullanilan polimerler isleme yontemine gore termosetler ve termoplastikler olarak
ayrilmaktadirlar (Nijssen, 2015). Matrisin hangisinin olacagina karar verebilmek igin
ihtiyacin ve kullanim 6gelerinin ne oldugunu bilmek gerekmektedir. Mesela; termoset matris
secimi yliksek sicaklik dayanimi ile kimyasal direncin gerektiginde, termoplastik matris

seciminde geri doniisiim istenmesi halinde kullanilmaktadirlar (Mohd Nurazzi vd., 2017).

Termoplastikler, 1sitildiginda eriyen, sekil verilebilen, sogutuldugunda kati sekline
donenebilen polimerdir. Molekiillerinin hareket kazanmalari isitilmasiyla olusmaktadir
(Nijssen, 2015). Termoplastik matrislerde {retim siirecinde yapilan islemler geri
doniistiiriilme 6zelliginde ve sogutma yapilmadan 6nce biten iirlin seklini korumaktadir.
Cogunlukla iiretim siireci; termoplastik matrisin 1sitilmasi, daha sonra kaliplama,

enjeksiyon, ekstriizyon ya da 1s1l sekillendirme ile yapilmaktadir (Hsissou vd., 2021).

Termosetler, cogunlukla oda sicakliginda sividirlar. Kullanim esnasinda sertlestirici
katki maddesi kullanilarak katilasmasi saglanmaktadir. En ¢cok kullanilan termoset matrisler;

polyesterler, fenoplastlar, epoksi regineler, poliiiretanlar, poliimidlerdir (Hsissou, 2021).

Dogal lifli polimer matrisli kompozitlerde, termoplastiklerin termosetlere gore
avantajlar1 disiik maliyetli, tasarim esnekligine sahip olmalari, karmasik parcalarin
kaliplamasinin kolayligi, ekstriizyon ve enjeksiyon gibi basit yontemlerin kullanilmasidir.
Cogu caligsmalarda polietilen, polipropilen, polistiren ve polivinil kloriir gibi polimerlerin

kullanilmasinin nedeni dogal liflerin bozunmamast i¢in isleme sicakliginin diigiik olmasidir.
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Termoplastik kompozitler esnek, dayanikli, iyi mekanik 6zelliklere sahip olup % yiikleme
kompozitin isleme kabiliyeti ile sinirlidir. Lif uyumu kompozitte rastgeledir ve boylece

modifikasyon 6zelligi termoset kompozitler kadar yiiksek olmamaktadir (Nabi Saheb vd.,
1999).

2.2. Biyopolimer Kompozit

Biyopolimer, dogrusal ya da dalli/capraz bagli zincir benzeri yapili molekiillerden
meydana gelmekte olup, ¢ogu biyopolimerin monomer birimleri gogunlukla niikleotidlerin
niikleik asitlerinin, aminoasit proteinlerinin ya da sekerlerden saglanan sakkaritlerin tekrar
eden molekiillerinden meydana gelmektedir (George vd., 2020). Biyopolimerler kokenlerine
gore sentetik ya da dogal olarak gruplandirilmaktadir. Dogal biyopolimerler,
polisakkaritlerden, proteinlerden, mikroplardan saglanmaktadir. Sentetik biyopolimerler ise,
mikrobiyal fermentasyon, biyoteknolojik, petrokimyasal iiretim ile elde edilmektedirler.
Biyopolimerler 6zelliklerine gore belli alanlarda kullanilmaktadirlar. Bu 6zellikler; maliyeti,
bulunabilirligi, nem absorpsiyonu, termal kararlili§i, mekanik davranisi, pargalanma
kararliligi, biyouyumlulugudur. Biyopolimerler c¢ogunlukla mikrobiyolojik olarak
karbondioksit (COy), su (H20), metan (CHs), inorganik bilesiklere ayrisarak biyolojik olarak
pargalanmaktadirlar. Bozunmalari1 polimerin tiirii, kimyasal bilesimi, ¢evre kosullar1 gibi pek
cok nedenlere baglidir (Aaliya vd., 2021). Biyopolimerlerin bozulma siire¢leri; biyobozunur,
hidrobiyolojik pargalanma, foto-bozunur, biyolojik olarak asinabilir, kompostlanabilir
olarak gruplandirilmaktadir. Mikroorganizmalarin mevcudiyetinde ise biyobozunur,
mikroorganizmalarin ve suyun varliginda hidrobiyolojik parcalanma, 15181n molekiillerin
arasindaki baglantty1 koparmasiyla foto-bozunur, dogal asinma ile erozyon sebebiyle
biyolojik olarak asmma, topragi iyilestiren bakterilerin etkisiyle ise kompostlanabilir
olmaktadir (Vinod vd., 2020).

Biyopolimer kompozitler, dogal ve/veya sentetik biyopolimerlere farkli bitkisel ve
hayvansal dogal liflerin takviyesiyle elde edilen biyolojik olarak parcalanabilen
kompozitlerdir. Biyokompozitin biyopolimer kismi, kKimyasal bilesenleri, molekiil agirligini,
morfolojik Ozelliklerini ve isleme teknigini kontrol etmektedir. Dogal takviye lifinin
difiizyon, adsorpsiyon, kimyasal baglanma, reaksiyon baglanma elektrostatik ¢ekim ve

mekanik baglanma ile polimer matrise yapigsmasi gerceklesebilmektedir. Bu yapisma
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mekanizmalar1 kimyasal bilesim ve molekiiler yap1, dogal lifin morfolojik 6zellikleri, lif ve
matrisin atomik diizeni gibi pek ¢cok unsura baglidir. Dogal lif takviyesinin biyokompozitin,
termal Ozelliklerine, elektrik iletkenligine, morfolojik 6zelliklerine, parcalanabilirligine,
iiretim maliyetine, kristalligine etkisi vardir. Biyokompozit 6zelliklerini etkileyen faktorler;
lif tipi, lif igeriginin yiizdesi, lifin nem emmesi, lifin yilizey modifikasyon yontemi,
kompozitin yapisi ve tasarimi, lif ve matris arasindaki arayiizey yapismasi, bosluklarin var
olusu, katki maddelerinin eklenmesidir. Farkli giiclendiriciler ve plastiklestiriciler
biyokompozitin raf Omriline, yogunluguna, su hassasiyetine, gaz gegcirgenligine,

bozunabilirligine etki ederler (Aaliya vd., 2021).

Biyokompozitlerde, dogal lifin hidrofilik, matrisin hidrofobik yapisindan dolay1
yapisma az olmaktadir. Bu sorunu ¢6zmek i¢in kimyasal islem uygulanmaktadir. Bu islemle
lifin ylizeyindeki hidroksil ve karboksil gruplarint pargalayarak hidrofilik o6zelligi
azaltilmaktadir (Vinod vd., 2020). Gliniimiizde lif-matris arasindaki uyumlulugu gelistirmek
i¢in, plazma islemi ve enzimler, mantarlar ve bakteriler kullanilarak yapilan islemler gibi

cesitli yesil yontemler arastirilmistir (Gurunathan vd., 2015).

2.3. Biyokompozit Uretim Yontemleri

2.3.1. Elle Yatirma (Hand Lay-up)

Agik kalip teknolojisine sahip basit ve eski olan bu ydntem yogun caba
gerektirmektedir. Bu teknikte takviye elemanlarmin kaliba yerlestirme islemi el ile
yapilmaktadir. Oncelikle kalip teflon kagida yerlestirilerek sikma silindir yardimi ile
laminantlardaki hava alinmaktadir. Regineye piiskiirtme uygulandiktan sonra lamine
kompozitlerin iizerine baska bir teflon kagit yerlestirilmekte ve 24 saat ortam sartlarinda
bekletilerek kiirlenmesi elde edilmektedir. En yaygin kullanilanlar; epoksi, polyester,

difenilmetan diizosiyanat gibi termoplastiklerdir (Mahmud vd., 2021).
2.3.2. Enjeksiyon Kaliplama (Injektion Molding)
Hem termoplastik hem de termoset polimerlere uygun olan bu yontemde malzemeler

enjeksiyon makinesine enjekte edilerek kompozit elde edilmektedir. Toplu kompozit

tiretiminde treticilerin tercihidir. Enjeksiyon biriminin ana fonksiyonu malzemelerin
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1sitilarak kaliba enjekte edilmesidir. Enjeksiyon kaliplama makineleri yatay ya da dikey gibi
farkli konfigilirasyonda olabilmektedir (Mahmud vd., 2021).

2.3.3. Sikistirma Kaliplama (Compression Molding)

Malzemeler, 6nceden 1sitilmis kaliba yerlestirilir. Daha sonra kalip kapatilarak tiim
biyokompozit malzemeler sertlesinceye kadar her alana esit temasi olacak sekilde basing

uygulanmaktadir (Mahmud vd., 2021).

2.3.4. Recine Transfer Kaliplama (Resin Transfer Molding)

Takviye elemani bir kaliba elle yerlestirilir ve recine karisimi kaliba enjekte edilir.
Cogunlukla atmosfer basinci, kalip boslugu basincindan diisiik olup tersi durum ise vakum
inflizyon teknigi olarak adlandirilmaktadir. Recine transfer kaliplama teknigi, disiik
kaliplama basinci ya da iki diiz yilizeye gereksinim oldugunda kullanilmaktadir. Kompozite
en sonda belirli bir basing ve 1s1 uygulanarak kiirlenmesi saglanmaktadir (Mahmud vd.,

2021).

2.3.5. Cozelti Dokiim Yontemi (Solvent Casting Method)

(Cozelti dokiim yontemi, mekanik karistirma, dokiim, ¢oziicii buharlastirma ya da
kurutma adimlar ile gerceklestirilip, matris olan polimerin ve takviye maddesinin siirekli
calkalama altinda karistirllmasini igeren {iiretim siirecidir. Islak isleme yontemi de
denilmektedir. Bu yontemde en 6nemli gereklilik polimerin uygun ¢6ziiciide ya da suda
¢ozlinebilmesidir. Avantajlari, ¢cok 6zel ekipmanlara gerek kalmadan kolayca iiretimin
gerceklesmesi, lif ve polimer harmaninda 1if hasarmi Onlemek, {iretim siireci oda
sicakliginda oldugu icin, ¢ozelti dokiim polimer kompozitin bozunma hizi, sikistirmali
kaliplamal1 ya da eriyik sikistirma siireglerinde olusanlara gére oldukca diistliktlir. Polimer
ile lifin karismas1 daha iyi miimkiin olmakta olup, bu nedenle homojen kalinlik dagilimi ve
gelismis Ozelliklere sahip bir film iretilebilmektedir. Dezavantajlar1 ise, polimeri
¢Ozebilmek i¢in c¢ok miktarda organik c¢oOziicii kullanmak gerekebilmektedir bu da
endiistriyel 6lgeklendirmede olumsuz bir durumdur. Polimer i¢inde toksit ¢oziiciiyii tutma

olasiligr vardir. Stirekli bir slire¢ olmamasindan dolay1 partiler arasinda artan degismeler
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beklenmektedir. Tiim bu dezavantajlarina ragmen aragtirmacilarin performans ve yiiksek

kalite 6zelliklerinden dolay1 tercihidir (Kong, 2015).



3. DOGAL BITKI LiFi

Bitkisel lignoseliilozik lif, odun ve odun dis1 olmak iizere iki ana dala ayrilmistir.
Odun; yumusak ve sert odun seklinde, odun dis1 seliilozik ise; gévde (keten, kenevir, jiit,
rami), meyve (palmiye), yaprak (sisal, muz, ananas), tohum (pamuk), saman (bugday, celtik,
musir), otsu (bambu, seker kamisi) seklinde gruplandirilmaktadir (Agirgan, 2020). Polimer
kompozitlerde en ¢ok jiit, rami, keten, sisal lifleri kullanilmaktadir (Nabi Saheb vd., 1999).

Bitki lifleri, pamuk hari¢ ana bilesenleri seliiloz, hemiseliloz, lignin, mumlardir
(Petroudy, 2017). Birincil polimerik bilesenlerini ise seliilloz, lignin, hemiseliiloz
olusturmaktadir (Mahmud vd., 2021). Dogal bitki lifleri, lignin matrisine gémiilii seliiloz
fibrillerinden kendiliginden olusan kompozit yapi olarak diisiiniilmektedir. Bu seliiloz
fibriller lif boyunca hizalanarak, rijitlik, maksimum gerilme ve egilme mukavemeti
saglamaktadir. Selillozun dogast ve kristalligi dogal lifin giiclendirme etkinligini
vermektedir (John vd., 2008). Lifin hiicre duvar1 homojen zar olmayip, her bir lif ince
yapidan olusan karmagik katmanli yapidadir (Kalia vd., 2009). Hiicre duvari olusum aninda,
once seliiloz ve hemiseliiloz gibi polisakkaritler konumlanir ve lignin, polisakkarit liflerinin

arasindaki bosluklar1 doldurarak bir arada tutulmasini saglamaktadir (Mohanty vd., 2000).

Seliiloz terimi ilk defa 1939 yilinda Payen raporunda kullanilmistir (Klemm vd.,
2015). Seliiloz, binlerce glikoz molekiil birimlerinin uzun zincir halinde birlesmesiyle
meydana gelmektedir ve %44,4 karbon, %6,2 hidrojen, %49,4 oksijen icerigiyle bitkilerin
%40-45ni olustururlar (Petroudy, 2017). Seliiloz dogal polimerdir ve polimerizasyon
derecesi (DP) 10.000 civarindadir. C1 ve Cs4 pozisyonunda 1,4-B-D-glikozidik baglarla
birlestirilen D-anhidro glikoz (CeH110s5) biriminin tekrarindan olusmaktadir. Tim
tekrarlanan birimler 3 hidroksil grubu bulundurmaktadir (John vd., 2008). Hidroksil gruplari
ve bunlarin hidrojeni baglama yetenekleri, kristal yiginin yonlendirilmesinde 6nemli rol
oynamakta ve seliilloz malzemenin fiziksel niteliklerini de yonetmektedir (Petroudy, 2017).
Biyopolimer olan seliiloz; kimyasal stabilite, daha yiiksek mekanik mukavemet, giiglii
hidrofilik, biyolojik olarak pargalanabilir, yenilenebilir 6zelliklere sahiptir (Ashok vd.,

2015). Endiistriyel 6l¢ekte iiretilen seliiloz tiirevleri kaplamalar, laminantlar, optik filmlerde,
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yani1 sira yapl malzemeleri, farmasotikler, gida maddeleri, kozmetiklerde 6zellik belirleyici

katki maddesi olarak kullanilmaktadir (Klemm vd., 2015).

Hemiseliiloz, 5 ve 6 karbonlu halka sekerlerin kombinasyonuyla meydana gelen bir
grup polisakkarit bulundurmaktadirlar. Seliiloz ile sadece isim benzerligi vardir. Seliilozla
farklar1; hemiseliiloz birden fazla farkli seker birimi icermekte, seliiloz ise yalnizca 1,4-f-
D-glukopiranoz birimleri igermektedir. Seliiloz dogrusal, hemiseliiloz kristal olmayan
dallanmig yan gruplar1 vardir. Hemiseliilozun polimerizasyon derecesinin 50-300 °C
olmasidir (John vd., 2008). Cogunlukla bitki lifinde birincil hiicre duvarinda bulunmaktadir
(Mahmud vd., 2021). Hemiseliilozun, lifteki sorumluluklari soyledir; biyolojik olarak

par¢alanmasi, nem absorpsiyonu, termal bozunmasidir (Nabi Saheb vd., 1999).

Lignin bitkiye sertlik veren, dogada tamamen amorf ve hidrofobik hem alifatik hem
de aromatik bilesenleri olan kompleks hidrokarbon polimeridir. Hidroksil, metoksil,
karbonil gruplarina sahip, termoplastik polimer oOzelliginde, kolay oksitlenen, fenolle
kolayca yogunlagabilen, asitlerle hidroliz olmayan, sicak alkalide ¢6ziinebilen 6zelliktedir
(John vd., 2008). Termal olarak kararlidir, bitkinin UV bozulmasinda sorumlu olan
bilesendir (Nabi Saheb vd., 1999).

Petkinler (heteropolisakkaritler) bitkilerin esneklik 6zelligini saglarlar. Mumlar ise

son kismi1 olusturan, farkli alkol tiirlerinden meydana gelmektedir (John vd., 2008).

3.1. C. Glonerata (L.) Kiitz.

Damar dokusunun olmamasi sebebiyle basit, a¢ik ilireme sistemlerine sahip,
fotoototrafik yani giinesin 1s181n1, suyu, CO:’i kullanarak besin {iretebilen, klorofil
bulunduran, ¢ogunlukla nemli ve suyun oldugu yerlerde biiyliyen organizmalara alg

denilmektedir (Seradiak vd., 2006).

Alglerin hiicreleri Okaryotik ve prokaryotik olmak tizere iki tiplidirler.
Siyanobakteriler prokaryotik olup diger alglerin biiyiik bir boliimii okaryotiktir (Lee, 2008).
Mavi-yesil alg, yesil, Diyatomeler, Flagellatlar olarak gruplandirilmiglardir (Seradiak vd.,
2011).



11

Chlorophyta yesil alg tiiriinde, ¢esitli morfolojiye sahip, tek ya da ¢ok hiicreli, koloni,
dall1 ya da dalli olmayan filamentleri olabilen yapilardir. Yiizmelerini saglayan hiicrelerin
On uglarinda esit olacak sekilde 2,4 ya da 8 kamgis1 bulunmaktadir. Tiim tiirlerde ¢ogunlukla
Kloroplast vardir (Seradiak vd., 2011). Hiicrelerindeki klorofil a ve b sayesinde parlak yesil,
baz tiirlerinde ise sari-yesil ya da siyahimsi-yesil renktedirler, bunun sebebi ise karotenoid
pigmentten ya da klorofil derisiminden kaynaklanmaktadir. Kloroplastin yapisinda bulunan
pirenoidler sayesinde besin kaynagi olarak nisastay1 depolayabilmektedirler. Hiicre duvari
polisakkaritler, proteinler ve seliillozdan olugsmaktadir. Tiirlerinin ¢ok olmas1 ve olugsmasinin
siklig1 nedeniyle ana gruplardandir. Besin bakiminda fakir olan tatli sularda, asir1 tuzlu
sularda, denizlerde, fakli tuzluluk oraninsa sahip sularda, aci sularda yasayabilen tiirlere

sahiptir (van Vuuren vd., 2006).

Cladophora cinsi hem akan su hem de durgun suda bulunmakta olup birkag tatli su
tirii vardir. Tath su tiirleri gogunlukla kayalara, bitkilere, hemen hemen tiim sabit sucul
substratlara bagli koloniler seklinde bulunmaktadirlar. Substratlardan dalga hareketleri
nedeniyle ayrilabilmektedirler. Epifitik yani kendilerini diger substrat ve organizmalara
baglamalarina ragmen miisilaj tiretmemektedirler. Miisilaj tiretmedikleri i¢in epifitiklerin
yogun kirletmesine maruz kalmaktadirlar. Biliylimesi uzun, filamentli diigiimlerle
neticelenmektedir. Diigiim i¢indeki filamentlerin sekli, habitatlar ve mevsimler arasinda
degisebilmekte olup senenin daha sicak oldugu periyotta bol olabilmektedirler. Yesilden-
sari-kahverengi ve turuncuya kadar renkleri degismektedir. Septik kokular1 vardir ve bol
olduklarinda alg diiglimlerinin ayrigmasiyladir. Sekil 3.1.’de 250 um mikroskop altinda
goriintiisii Cladophoranin filamentleri dalli ve ¢ok cekirdekli hiicrelerden olugmaktadir.

Hiicre duvarlar kalin ve kloroplast ag benzeri olabilir (Seradiak vd., 2011)
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Sekil 3.1. Cladophora 250 pm altinda goriintiisii (Ok dallanmis filementleri gostermektedir.)
(Seradiak vd., 2011).

C. Glomerata, otrofik goller, bozulmamis kiyi1 akarsulari, denizlerdeki gelgit
bolgeleri gibi ¢ok degisik su ekosistemlerinde bulunmakta ve ¢ok alana yayilmis, ¢cok c¢esitli
besin rejimlerinde biiyiiyen, lifli bir yesil algtir (Marks vd., 2001).

3.2. Kirchneriella Lunaris

Mikroalgler, yapis1 karasal bitkilerin yapisina gore daha az karmasik olan,
fotosentetik metabolizma gosteren, tek hiicreli, mikrometre boyutunda su canlilaridir.
Beslenmelerine gore ototroflar, heterotroflar, miksotroflar olmak iizere ii¢ sinifa
ayrilmaktadirlar. Ototrofik mikroalglerde 15181 engelleme ve fotosentetik metabolizmasini
yonlendiren klorofil ve yardimci pigmentlerin var olusu nedeniyledir. Heterotrofik, gliserol
ve glikoz gibi organik karbonlar1 metabolik enerji kaynagi olarak kullanmaktadirlar.
Mikrotrofik mikroalgler ise; organik besinleri tiiketmenin yani sira fotosentez yoluyla
CO.’yi sabitleme 0Ozelliklerinden dolayr cok yonlidiirler. Mikroalglerin kiitlesinin
cogunlugunu proteinler, karbonhidratlar, lipitler olusturmaktadir (Tijani vd., 2015).

Kirchneriella lunaris eseysiz iireme, otospor olusumudur. Mitoz kavisli hiicre
degisken bir Olclide boliinmekte ve daha sonra c¢ekirdek tekrar boliinerek sitoplazma her

¢ekirdegin etrafinda dérde bolinmiis olmaktadir (Pickett-Heaps,1970).
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4. DENEYDE KULLANILAN POLIMERLER

4.1. Polilaktik Asit (PLA)

PLA 1932 yilinda Carothers tarafinda bulunmustur. Laktik asit monomer
birimlerinden elde edilen alifatik polyester grubuna bagl sert Ozellikli termoplastik
polimerdir. PLA iiretiminde yiiksek saflikta kullanilan laktit monomeridir ve Laktik asit
oligomerizasyonu ve ardindan halka olusumu seklinde iki adimda tiretilmektedir. L-laktik
ve D-laktik seklinde iki laktik asit monomeri bulunmakta olup iki laktik asidin oligomeri ii¢
farkli stereo laktik formunda dretilebilmektedir. Polilaktik asit {retiminin diger
biyopolimerlere gore, laktit monomeri, misir, seker kamisi, patates ve misir gibi yenilenebilir
kaynaklarin fermantasyonu sonucunda olusana laktik asitten {retilmektedir, enerji
kullaniminin az olmasi, diizenli depolama hacminin az olmasi, kompostlanabilir olmasi,
hibrit kagit-plastik ambalajlar olusturabilmesi, malzeme modifikasyonlariyla fiziksel
ozellikleri optimize etme potansiyeli bulunmasiyla avantajlar1 siralanmaktadir (Swetha vd.,
2023). PLA’nin camsi gegis sicakligi 65-70 °C, 160-170 °C erime sicakligina sahiptir.
Dogada iki ay igerisinde bozulabilir olan PLA, bozunma siireci 500-1000 y1l olan polistiren
ve polietilen gore daha c¢evrecidir. PLA nin kirilgan yapisini polietilen oksit, polietilen
glikol, polikaprolakton, polihidroksi biitirat gibi polimerler kullanilarak giderilmektedir
(Cetin, 2019).

Sekil 4.1. PLA’nin kimyasal yapis1 (Chieng vd., 2014)
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4.2. 3D Filament PLA

3D baski1 teknolojisi 1980°lerin ortalarinda var olmustur ve ilk patent 1986 yilinda
onaylanmistir. 2014 yilinda Amerika Birlesik Devletleri’nde Ulusal havacilik, pargalari
yercekimsiz ortamda {iretilen ilk 3D yaziciy1 ortaya ¢ikararak 3D baskinin popiiler olmasini
saglamistir. Bu gelismeden sonra, 3D baski malzemelerinin birlestirilmesi ya da

biriktirilmesiyle nesnelerin olusturulabilecegi kiymetli yontem olarak karakterize edilmistir
(Matos vd., 2019).

3D yazicilar i¢in metaller, seramikler, plastikler gibi farkli malzemeler kullanilmakta
olup, akrilonitril biitadien stiren, PLA, polietilen, polipropilen en yaygin kullanilan
polimerlerdir (Trhlikova vd., 2016). Termoplastik biyopolimer olan PLA, diistik sicaklikta
basilabilir, baski tabasinda 1sitma yapmadan yeterli yapisma o6zelligi sergilemektedir. Baski
islemi sirasinda herhangi bir koku yaymamasi ve basilmadan 6nce nem alma gerektirmemesi
gibi 6zelliklere sahiptir. Bu 6zellikleri sayesinde is giivenligi agisinda da yaygin olarak tercih

edilmektedir (Dogru vd., 2022).

3D baskida tiiketilen tiim hammaddeler arasinda PLA %37,1 ile en biiyiik orana
sahiptir. PLA yenilenebilir yesil kaynaklardan {iretilen sentetik yiiksek molekiil agirlikli bir
malzemedir. Fiziksel ve kimyasal 6zellikleri (toksik olmayan, tahris etmeyen, yiiksek
gerilme mukavemeti, iyi siineklik, parlaklik ve iyi seffaflik, 1s1 direnci) 3D baski i¢in uygun
hale getirir. Ayrica miikemmel biyouyumluluk ve biyobozunurluga sahiptir. Bu avantajlarla,
3D baski1 alaninda giderek daha tercih edilebilir hale gelmistir. Bununla beraber, baski iglemi
sirasinda kaginilmaz olarak atik ortaya ¢ikar. Olusan kat1 atigin imhasina iliskin endiseler
bulunmaktadir. Ham PLA ve 3D PLA atiklarinin 6zellikleri arasinda biiyiik farklar1 vardir.
3D baski sirasinda kullanilan 3D filament PLA’dan ugucu hammaddeler igeren yan iiriinler
ortaya ¢ikar. Bunlar ya gaz halinde salinan ya da PLA iiriiniine yerlestirilen metil metakrilat,
izopropil alkol, laktid, asetaldehit, asetik asit ve 2-biitanon igerir. Bu maddeler 3D filament

PLA baski atiklarinin fiziksel 6zelliklerini ve imha yontemini etkiler (Zhang vd., 2022).
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4.3. Polietilen Glikol (PEG)

Polietilen glikol makrogoller sinifinda sivi ya da kat1 olabilen, H{OCH2CH2)nx OH
genel formiiliine sahip polimerdir (Chieng vd., 2014). Suda ¢oziinebilir, biyouyumlu,
biyomedikal uygulamalarinda kullanilabilmektedir (Ayhan vd., 2014). PLA i¢in
plastiklestirici olarak kullanilmas1 kopma ve uzama 6zelliklerinde biiyiik artislar saglamakta,

¢cekme mukavemeti ve ¢cekme modiiliinde kayiplar gostermektedir (Chieng vd., 2014).

0 !
AN

Sekil 4.2. PEG’in kimyasal yapis1 (Chieng vd., 2014)
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5. LITERATUR ARASTIRMASI

Literatiirde kompozit iiretiminde dogal lif kaynagi olarak pek c¢ok bitki (geltik, jit,
kenef, ananas, pamuk, bambu, kenevir, piring sap1, hindistan cevizi gibi.) kullanilmistir. Bu

calismalardan bazilar1 asagida 6zetlenmistir

Alemdar vd., (2008), matris biyolojik olarak par¢alanma 6zelliginde dolay1 segilen
termoplastik nisasta ile dogal lif kaynagi bugday samani olan kompozit iiretmislerdir.
Oncelikle bugday samanindan nanolif izolasyonu yapmislardir. Bu izolasyon sira ile alkali
on islem, hidroklorik asitle hidrolizleme, vakum ile siizme ve oda sicakliginda kurutma ile
yapilmistir. Nisasta ve bugday samani nanolifleri kompoziti ¢ozelti dokiim yontemiyle
yapilmis olup, plastiklestirici olarak gliserol kullanmislardir. Siispansiyon halinde
karigtirilan bu malzemeler petri kaplarina dokiilerek oda sicakliginda 2 giin boyunca
kurumaya birakmiglardir. Uretilen kompozit saf termoplastik nisasta ile mekanik ve termal
testlerini karsilagtirmiglardir. Kompozitin gerilme mukavemeti ve modiilii saf termoplastik
nisastaya gore Onemli Olclide gelistigini bulmuslardir. Sonug¢ olarak iiretilen bu
biyokompozitin tip bilimi ve ambalajlama gibi alanlarda potansiyel olabilecegi fikrini

sOylemislerdir.

Li vd., (2010), polipropilen ve Hildegardia lifleri ile kompozit hazirlamislardir.
Hildegardia liflerinin daha iyi mekanik 6zellikte ve Hindistan, diger Asya iilkelerinde ¢ok
oldugu i¢in sectiklerini sdyleyen yazarlar bu lifi kompozit iiretme Oncesinde; sodyum
hidroksitle (10 w/v) muamele isleme yapmuislar, distile su ile sodyum hidroksit tamamen yok
oluncaya kadar yikamiglar ve kurutmuslardir. Kompozit iiretimine gecilmeden 6nce tiim
malzemeleri uygun sicaklikta kurutulmus ve eriterek harmanlama yontemiyle kompoziti
olusturmuslardir. Tek vidali ekstriider kullanimi dogal lifi ve polimeri karistirilmast ve
homojenlestirilmesi i¢in se¢ilmistir. Bagdastiric1 olarak maleik anhidrat kullanmiglardir.
Kompozitin ¢ekme 0Ozelliklerine bakilarak lif takviyesinin ve bagdastiricinin etkileri

incelenmis, bagdastirici ile ¢ekme 6zelliginin daha yiiksek oldugunu bulmuslardir.
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Huda vd., (2008), kenaf (Hibiscus cannabinus L.) lifleri ile kuvvetlendirilmis
polilaktik asit (PLA) lamine kompozitleri, sikigtirarak kaliplama ile film istifleme yontemini
kullanarak iiretmislerdir. Alkalizasyon ve silan islemleri ile kenaf lifini modifiye etmisler,
kompozitlerin mekanik ve termal 6zelliklerini bu modifikasyonun bir fonksiyonu olarak
degerlendirmislerdir. Kompozitlerin test ve karakterizasyonu i¢in mekanik test, dinamik
mekanik analiz (DMA), 1s1 sapma sicakligi (HDT), taramali elektron mikroskobu (SEM)
yontemlerini kullanmislardir. Bu ¢alisma ile, takviye edici ajan olarak kenaf lifleri matris
olarak PLA kullanarak, iyi mekanik ve termo-mekanik 6zelliklere sahip, lamine kompoziti

basarili bir sekilde gelistirmislerdir.

Plackett vd., (2003), yaptiklar1 bir ¢alismada ticari polilaktik asit graniillerini filme
doniistiirmiis ve %40 jit lifi ekleyerek film istifleme teknigiyle biyokompozit
hazirlamislardir. Islem sirasinda PLA’nim bozunmasini boyut dislama kromatografisi (SEC)
ile incelemislerdir. Biyokompozitlere gekme ve darbe testleri uygulamislar, SEM analizi ile

de kompozitin ylizey yapisini incelemislerdir.

Lee vd., (2009a), kenaf lifi takviyeli polilaktik asit biyokompozit {iretimini,
taraklama devaminda da 3-glisidoksipropil-trimetoksi silan ile isleme ve sicak presleme ile
gerceklestirmislerdir. Taraklama islemi ile ara ylizey adezyonunu gelistirmeyi
amaglamislardir. Urettikleri biyokompozitlerin mekanik, boyut kararlilik ve su emme,
DMA, DSC, HDT, TGA, FTIR-ATR testlerini yaparak, otomotiv tavan dosemesinde

kullanilabilecegini gostermislerdir.

Luo vd., (1999), yaptiklar1 ¢calismada, ananas lifi ve poli(hidroksibutirat-ko-valerat)
kullanarak ¢evre dostu yesil biyokompozit elde etmislerdir. Ananas lifinin fiziksel ve ¢cekme
Ozelliklerini belirlemiglerdir. Ananas lifi ile poli(hidroksibutirat-ko-valerat) (PHBV)
arasindaki ortalama arayiiz kayma mukavemetini Ol¢miisler, bu kompozitin arayiizey ve

mekanik 6zelliklerini incelemislerdir.

Filiz, (2018), tarafindan yapilan galismada destek malzemesi olarak dogal bir lif
kaynagi olan cay atigi, matris malzemesi olarak da dogal bir polimer olan kitosan
kullanilmistir. Cay atig1 lifleri alkali, peroksit ve silanlama 6n islemlerinden gegirilmistir.

Biyokompozit hazirlanma stirecine bilesen oranlari, pH, karigma sicaklig, siiresi ve karigsma
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hiz1 gibi parametrelerin etkisini optimizasyon calismalar1 ile belirlenmistir. Hazirlanan
biyokompozitlerin yapisal ve morfolojik oOzellikleri FTIR, SEM, XRD analizleri ile
belirlenmis, ayrica su ve nem tutma davranislarini incelenmistir. Biyokompozit-ilag

sistemlerinin difiizyon katsayilar1 hesaplanmustir.

Pivsa-Art vd., (2021), bambu lifi giiglendirilmis, biyobozunur poly(butylene
succinate) matrisi ile ¢evre dostu ile biyokompozit iiretmislerdir. Bu calismada hidrofobik
bilesenlerin uzaklastirilmasi icin alkali islem uygulanmis, daha sonra su absorpsiyon
deneyleri ile fiberlere alkali islemin etkisi incelenmistir. Uretilen biyokompozitin ambalaj
ve mobilya sektorii igin uygunlugu arastirilmistir. Kompozit, ekstriider ile harmanlama,
ardindan enjeksiyonla kaliplama ile hazirlanmistir. Elde edilen biyokompozite, termal
analiz, termogravimetrik analiz, XRD, gerilme, izod darbe testleri uygulanarak bambu lif

miktarinin etkisi arastirilmistir.

Rahem vd., (2019), Luffa Cylindrica lifi (LF) ile polilaktik asit (PLA) ile
biyobozunur kompozit iiretmislerdir. Fiberler ve PLA matrisi arasindaki zayif adezyonu
gidermek icin lifleri islemek yerine asili maleik anhidrit (g-MA) baglayicisini
kullanmislardir. Lif katkisimin etkisi tork, FTIR, izod darbe testi, SEM, DSC, termo
gravimetrik analiz, su tutma testleri ile degerlendirilmistir. PLA/LF ve PLA/PLA-g-MA/LF
kompozitlerinin termal kararliliklarinin  matris homojenligi azaldik¢a azaldigim

gormiislerdir.

Sahu vd., (2021), tarafindan yapilmis ¢alismada, islem gormiis ve gérmemis sisal
lifle hazirlanmis kompozitin karsilastirtlmasi yapilip, islem gormiis lifli biyokompozitin
otomobil, ambalaj, elektronik uygulamalarda kullanilabilecegini Onermislerdir. Matris
olarak LY556 epoksi recine ile HY951 sertlestirici kullanilmistir. Epoksi tabaka {izerine
kesilen lifler agirlikca %16 olacak sekilde eklenmis ve kiirleme yontemi ile biyokompozit
tiretimi yapilmistir. Cekme, egilme, dinamik mekanik analizler yapilmis, islem gormiis lifle

tiretilen biyokompozitin daha iistiin 6zelliklere sahip oldugunu ispatlanmaistir.



Cizelge 5.1. Dogal lif takviyesiyle yapilmis ¢alismalar

Dogal Lif Biyopolimer Lif Ilk islem Biyokompozit Testler ve Karakterizasyonlar | Amag Kaynak
Y ontemi Uretim Yontemi
Celtik sap1 NaOH, SEM, FTIR, Tarim atiklarinin
Pektinaz enzimi Sicak pres isleme | EDX, XRD, DMA, Cekme testi, | degerlendirilmesi amaciyla
Celtik lifi Polilaktik asit (enzim ile yumusak lif 3Nokta Egme, DSC, TGA, Ses | biyokompozit iiretimi (Agirgan, 2020)
eldesi) sogurma ve akustik test, 1sil
direng
Pamuk lifi Epoksi reginesi | Foksiyonellestirme Vakum inflizyon | Cekme testi, SEM, disiik hizli | Pamuk lifli  biyokompozitin | (Ayan, 2019)
(MGSC1160) (%1NaOH c¢ozeltisi) yontemi darbe deneyi cam lifli ve karbon lifli
ve sertlestirici biyokompozitleri
(MGSH160) kargilastirilmasi
Nisasta Alkali (konsantre
Bugday (Plastiklestirici | NaOH), Cozelti dokiim Cekme testi, SEM, FTIR, TEM, | Tip, ambalaj sektorii i¢in (Alemdar vd.,
samant lifi glikol Hidroliz (1M HCI) TGA, DMA biyokompozit iiretimi 2008)
kullanilmastir.)
Polipropilen
Hildeardia (Baglayict Alkali Eriyik karistirma | Cekme testi, SEM, DRIFT Lif takviyesinin ve baglaycinmn | (Li vd., 2010)
lifi agirlikca %1 (NaOH %10w/v) ¢ekme testi 6zelligine etkisinin
maleik belirlenmesi
anhidrat)
Alkali (%5 wiv Film istifleme Kenaf lifi iglemesiyle lamina
Kenaf Polilaktik asit NaOH), silanlama, kullanilarak Mekanik test, DMA, HDT, biyo liretimi (Huda vd., 2008)
lifi etonol-su (40:60) sikigtirma SEM
kaliplama
(Ticari) -
Jut lifi L-polilaktik Film istifleme Cekme, darbe testleri, SEM, | Biyokompozit 6zelliklerinin (Placket vd.,
asit SEC incelenmesi 2003)

67T



Cizelge 5.1. Dogal lif takviyesiyle yapilmis ¢aligmalar (devam)

Polilaktik asit Mekanik test, boyut kararlilik ve | Otomotiv tavan désemede
Kenaf (baglayici 3- Taraklama su emme, DMA, DSC, HDT, | kullanilabildiginin incelenmesi | (Lee vd., 2009a)
lifi glisidoksipropil TGA, FTIR-ATR

trimetoksi

silan)
Kenaf ve Jiit - Cekme testi, elyaf hacim Kenaf ve jiit
lifleri Polipropilen Taraklama reaksiyonu, bosluk icerigi, | liflerin takviyesiyle (Lee vd., 2009b)

yiizey morfolojisi biyokompozit {iretimi mekenik
Ozelliklerini incelenmesi
Alkalizasyon Lif eklenmesiyle biyokompozit
Heneguen Poliporopilen (%1 ve %6 NaOH) ve | Sikigtirma Mukavemet, egilme, DMA, | ara yiizey ve mekanik (Lee vd., 2008)
lifi Ultrasonik (musluk kaliplama SEM ozelliklerinin incelenmesi
suyu ile muamele)

Ananas Poli(hidroksi
lifi biitirat- Lif karakterizasyonu Sikistirma SEM, mekanik testi Araylizey ve mekanik (Luo vd., 1999)

kovalant) cekme testi kaliplama Ozelliklerinin incelenmesi

Polilaktik asit/ -

polipropilen Mekanik ve termal
Piring sap1 (maleik Ekstriizyon Mekanik test, TGA, FTIR, SEM | 6zelliklerinin arastirilmasi (Cetin, 2019)

anhidrat  asili

polipropilen)

Kenevir
lifi

Seliiloz esterler

1.Toz emdirme
2.Ektriizyon
ardindan
enjeksiyonla
kaliplama

Egilme mukavemeti, ESEM,
DMA

Termodinamik
ve morfolojik 6zelliklerinin
incelenmesi

(Wibowo vd.,
2009)

0¢



Cizelge 5.1. Dogal lif takviyesiyle yapilmis ¢aligmalar (devam)

Bambu MFC/PLA
lifi ve ekstriizyon
mikrofibril- | Polilaktik asit Bambu lifi (alkali ardindan mikro Mekanik, termal testleri Bambu lif takviyesi etkisinin (Okubo vd.,
lenmis (PLA) islemi NaOH) olgekli mekanik 6zelliklerini 2009)
seliiloz enjeksiyon incelenmesi
(MFC) kaliplama
Uretilen biyokompozitte lifin
Hindistan Polilaktik asit Alkalizasyon (NaOH) | Karistirma FTIR, XRD, gekme testi alkalizasyon ve alkalizasyon- (Seng vd.,
cevizi lifi meleik anhidrat suz halinin karsilastirilmasi 2018)
agartma (kat1 NaClO»)
Yogunluk, su alma orant,
Odun lifi ve kalinlik artis1, cekme testi,
bazalt lifi Polilaktik asit Iki life de %1 Ekstriizyon egilme testi, istatiksel Geri doniisebilen kompozitlere | (Aykanat, 2019)
kalsiyum stearat yontemler, TGA, DTG, HDT, katki saglanmasi
akustik, 1s1l iletkenlik, SEM,
FTIR
Fenol-
fermaldehit
Grewia regine (alkali Saflastirma Sikistirma- Mekanik, (Thakur vd.,
Optiva lifi NaOH ile kaliplama morfolojik, termal testler Lifin degerlendirilmesi 2010)
reaksiyon
sonucu regine
sentezi)
- Mikro damlacik | Mikrobag testi, mikromeka-
Keten lifi L-polilaktik uretimi nik test, temas agis1 6l¢lim, Keten lifi/
asit, epoksi DSC, SEM, sitatik ¢ekme, I-polilaktik  asit  arayiizey | (Duigou vd.,
reginesi (6n polarizasyon mikroskobu incelenmesi 2010)
islem kiirleme)
%4 NaOH Geleneksel ve
Cylindrica Dogal kauguk (alkalizasyon) NaCIO | verimli Islemden gegen lifin (Thulasimani vd.,
seliiloz lifi (asitlestirici), %65 vulkanizasyon FTIR, SEM, mekanik test takviyesiyle tiretilen kompozit | 2015)
stilfiirik asit ile hidroliz | kiirleme ozelliklerinin incelenmesi
islemi sistemleri

T¢



Cizelge 5.1. Dogal lif takviyesiyle yapilmis ¢caligmalar (devam)

Dogal kauguk Gama 1smmasi, SEM, FTIR, | Kauguk/palmiye lifi
(6n islem: %5 | %5 NaOH, Sicak presleme mekanik 6zellik, ¢capraz bag- karigiminin farkli matris/yiizey | (El- Zayat
Palmiye lifi | maleik anhidrat | 59 melaik anhidrit, lanma yogunlunun belirlenmesi | modifikasyonu yontemin vd., 2020)
ZnO, Stearik 80:20 etonol-su su alimi, TGA, kompozitin | uygulanmasinin etkisini
asit, 1,2 toprakta biyolojik bozunmasi arastirilmasi
dihidro-2,2,4
trimetil
kinolon)
Alkali aritma (NaOH),
(asetik asit ile yikama) Lif eklemenin etkisi, kimyasal Hibrit biyoliflerin eklenmesi
Sisal ve Silanlama Karisimin modifikasyonun etkisi ve ara ve kimyasal islemden gegen (Jacob vd., 2006)
palmiye yag1 (3- aminopropil preslenmesi yiizey yapismasinin etkisi, liflerin kompozit iizerinde
hibrit Dogal kauguk | trietoksi silan, gerilme diizeyinin etkisi, termal | gerilme ve gevseme
biolifler florosilan, vinil Ozellikler, termal bozunma Ozelliklerine etkisinin
trietoksi silan kinetigi arastirilmasi
karigimlar1 %0.4)
Etenol-su (6:4)
Sentetik Alfa lifi: 24 saat
Alfa lifi ve kauguk agirlikca Ekstriizyon ve Morfolojik analiz, lif boyutu Sabra liflerinin (Ouarhim
Sabra lifi (stiren- %6,4 NaOH sikigtirma dagilimi, yapisal analiz, degerlendirilmesi, lifler vd., 2019)
butadien Sabra lifi: 6 saat kaliplama yogunluk, mekanik ve kullanilarak ¢evre dostu
kauguk) agirlikca %6.4 NaOH, reolojik testler kompozit tiretilmesi ve
baglayict: nétrlestirme igin: kompozitin 6zelliklerinin
melaik anhidtit | asetik asit arastirilmasi
Poli (biitilen
Hindistan sliksinat) 15 saat %4 NaOH’de Enjeksiyon DSC, POM, XRD, DMA Viskoelastik ve kristalles- (Yan vd.,
cevizi lifi (uyumlastirici: | bekletme kaliplama mesinin incelenmesi 2022)
meleik anhidrat
ve dikumil
peroksit)
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Cizelge 5.1. Dogal lif takviyesiyle yapilmis ¢caligmalar (devam)

Dogal kauguk/

kullanilmistir.)

Mengkuang | yiiksek Eriyik karistirma | FTIR, elyaf uzunlugu dagilimi, | Mekanik 6zellik ve faz (Piah vd.,
lifi yogunluklu mekanik test, FESEM morfolojisinin incelenmesi 2016)
polietilen
Seliiloz asetat - 1. sikistirma
Kenevir lifi (6n islem: %30 kaliplama Mekanik testler, darbe testleri, | Biyokompozit performansinin | (Mohanty
trietil sitrat ile 2. ekstriizyon ve | boyutsal kararlilik testleri incelenmesi vd., 2004)
plastiklestirme enjeksiyonla
kaliplama
Termal analiz, SEM,
Bambu lifi Poli(biitiilen Alkali islemi 5SM Ekstriizyon, TGA, XRD, Bambu lifi potansiyelinin (Pivsa-Art
stiksinat) Sodyum hidroksit enjeksiyonla mekanik test, izod darbe testi, arastirilmasi vd., 2021)
kaliplama su tutma testi
Luffa - I1zod darbe, tork galismasi,
cylindrica Polilaktik asit Karistirma FTIR, SEM, DSC, Lif takviyesinin aragtiritlmasi (Rahem vd.,
lifi (su termogravimetrik analiz, su 2019)
kabagi lifi) alimi degerlendirilmesi
Sodyum bikarbonat ile
Sisal lifi HY951matrisi, | %10 (w/v) NaHCO3 Elle yatirma Cekme testi, egilme testi, islenmis sisal lif ile {iretilen (Sahu vd., 2021)
sertlestirici dinamik mekanik analizi biyokompozitin dinamik
LY556 mekanik 6zelliklerinin
epoksileri arastirilmasi
PLA - Cozelti  dokiim | Esneklik testi, DSC, evrensel Ambalaj endiistrisi i¢in (Adlivd., 2018)
Alg lifi (Plastiklestirici yontemi ve eriyik | ¢ekme testi, Taramali Elektron | biyolojik pargalanabilen
epoksitlenmis karistirma Mikroskobu kompozit elde edilebilirliginin
palmiye yagi arasgtirilmasi
(EPO)

€
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6. MATERYAL VE YONTEM

Kullanilan kimyasallar: Kloroform (Merk: 2732200), polilaktik asit (PLA) (Total
Corbion LX175), 3D Filament PLA (FPLA) (Creality, Rohs), su temas agisinda kullanilan
saf su (Merk: 7732-18-5), polietilenglikol (PEG) (Fluka: 25322-68-3), MgS0..7H20
(Merck: 10034-99-8), CaCl2.2H20 (Carlo Erba: 10035-04-8), CsHsO7.H20 (Sigma-Aldrich:
5949-29-1), Na,COs (Sigma-Aldrich: 497-19-8), CuS04.5H,0 (Merck: index- no: 029-004-
00-0), COClI2.6H20 (Riedel-de Haen: 7791-13-1), MnCl (Aldrich: 7773-01-5), K;HPO4
(Merck: 7758-11-4), Amonyum ferrik sitrat, Na>-EDTA, KyHPOs, H3BO3, ZnSOs,
NaMo004.2H.0 (Sigma- Aldrich, tiim kimyasallar reaktif kalitesindedir).

6.1. Makroalg Eldesi ve Makroalg Lifi Takviyesiyle Biyokompozit Uretimi

Eskisehir, Tirkiye’deki Porsuk ¢ayindan toplanan C.glomerata (L.) Kiitz. ipliksi
yesil alg, tathisu algidir. Yesil alg ylizeyindeki tuz minerallerini ve metalik bilesikleri
uzaklastirmak icin tatlisu ve distile su ile yitkanmistir. Algler ilk olarak kabaca ¢camur ve
taslarindan arindirilip kurutma islemi igin beherlere konulmus ve beherler hava almayacak
sekilde parafilmlenmistir. Kurutma hizin1 hizlandirmak igin alg igeren beherler kurutma
oncesi -20 derecede 20 dk dondurucuda tutulmus, daha sonra dondurucudan alinan
beherlerin parafilm kisimlarindan hava delikleri agilarak liyofilizatére (Christ, Alp2-4RD
Plus) (dondurarak kurutma cihazina) konulmustur. Dondurarak kurutma islemi -76 °C
sicaklikta 48 saat gergeklestirilmistir. Kurutulmus ipliksi algler sivi azot yardimryla havanda
cok kiiciik parcalara ogiitiilerek ince toz haline getirilmistir. Toz haline getirilen algler
tartilarak (Sartorius) beherlere konulmus, parafilmlenip hava deligi acilarak desikatorde

saklanmustir.
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Sekil 6.1. Makroalg kurutma-ogiitme adimlari: a. Kurutma 6ncesi makroalg, b. Dondurarak
kurutma cihazi, c. Havanda 6giitiilmiis makroalg

Desikatdrden alinan algler degirmende 25 s* frekansta, yaklasik 1-1,5 dakika (dk)
boyunca ogiitiilerek (Retsch), 200 pm elekten gecirilmistir. Elenen algler 24 saat 40 °C
sicaklikta etiivde (Binder) kurutulup, kapakli siselere konularak biyokompozit tiretiminde

kullanmak tizere desikatorde saklanmistir.

40 °C’de 24 saat etiivde kurutulan PLA ve 3D filament PLA 2 saat oda sicakliginda
1000 rpm de kloroform igerisinde ¢ozdiiriildiikten sonra, polimer matrisinin agirlik¢a %1, 2,
3’l oraninda alg ve %20 oraninda baglayiciyr gorevi gorecek PEG (Byun vd., 2012)
eklenerek karigim olusturulmusgtur. Alg liflerini ilave etmeden dnce homojen dagilmasini
saglamak amaciyla yaklasik 1 saat 10 mL kloroform igerisinde ultrasonik homojenizatorde
bekletilmistir (Eryilmaz, 2020). Cozelti (yaklasik toplamda 40 mL kloroform igeren) oda
sicakliginda, 4 saat 1000 rpm’de karistirildiktan sonra 10 cm ¢apinda cam petri kaplarina
dokiilerek oda sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kuruma sonunda yaklasik 0,02 ile 0,06

mm kalinliklarinda biyokompozit filmler elde edilmistir.

Ilave olarak 3D filament PLA matrisine %1 makroalg biyokompozit 2 saat oda
sicakliginda ¢ozdiiriildiikten sonra karistirma siiresinin etkisini de gézlemlemek amaciyla 9

saat siire ile de 1000 rpm’de karistirma yapilarak biyokompozit film olusturulmustur.
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6.2. Mikroalg Uretimi ve Mikroalg Lifi Takviyesiyle Biyokompozit Uretimi

Eskisehir, Tirkiye’deki Porsuk c¢ayindan izole edilip buzdolabinda saklanan
kirchneriella lunaris mikroalgi laboratuvar ortaminda ekilmistir. Mikroalg biiylimesi
standart ortam olan BG11’ de gergeklestirilmistir. BG11 ¢izelgede verilen kimyasallar

kullanilarak hazirlanmstir.

Cizelge 6.1. Mikroalg biiylimesi standart ortami1 (BG11)

BG11 Miktar (1 L) Eser Elementler* Miktar(1L)
NaNOs 1,500 g H3BO3 2,8600 g
K2HPO4 0,040 g MnCl; 1,1513¢g
MgS04.7H20 0,075 ¢ ZnS0O4 0,1247 g
CaCl,.2H20 0,036 g CuS04.5H20 0,0790¢g
CeHsO7H20 0,006 g COCl2.6H20 0,0500 g
Amonyum ferrik 0,006 g NaMo0O4.2H.0 0,3910¢g
sitrat

EDTA-Na> 0,001 ¢g

Na2CO3 0,020 g

*Eser elementten 1 Litre BG11 i¢inel mL ilave edilmistir.

[k olarak manyetik karistiricida 1 litrelik erlene saf su ve gerekli kimyasallar
konularak karistirilmistir. Kontamine olmamasi i¢in pamuk ve aliiminyum ile kapatilmistir.
Hazirlanan bu stok ¢ozelti ve sistemde kullanilacak olan silikon tiipler otoklavda (Hiclave
HG-80, Japan) 20 dakika, 121 °C sicaklikta, 1,5 atmosferde sterilize edilmistir. Sterilize olan
erlen mikrobiyoloji laboratuvarinda 2 mL alg dikkatlice ekilmis, steril silikon tiip
yerlestirilerek yine pamuk ve aliminyumla hava almayacak sekilde kapatilmistir. EKimi
gerceklesmis erlen; giin 15181 ve oda sicakligindaki laboratuvara getirilmistir. Hava
saglanmasi i¢in siirekli akis saglayan kompresor, hava temizlemesi i¢in 0,2 pum PTFE
membran filtre (Millipore), sterilize siringa, aydinlatma (floresan) ve valften olusan
diizenege baglanmistir. Belirli giin araliklariyla spektrometre (ODggonm, Shimadzu UV-1800
UV-VIS Spektrometre) ile &lciim yapilmistir. Rengi yesile doniince biiyiik o6lgege
gecilmistir. Bliyiik 6lgekte ekim 5 litrelik erlende yapilmis olup sterilizasyon islemleri ayni
sekilde uygulanmistir. Ekim islemi hazirlanmis olan 1 L’lik stoktan 200 mL konularak
gerceklestirilmistir ve stoklar buzdolabinda saklanmistir. Yine belirli gilin araliklariyla ayni

sekilde 6l¢iim yapilmis, 35 giinliik 61¢iim sonrasinda hasat islemine gegilmistir. Hasat steril
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siringalarla diizenekten alinarak yer ¢ekimi etkisi ile ¢okelmeye birakilmistir. Beklemeden
sonra Ustteki su alinmistir ve kalan kisim 400 rpm hizinda 3 dk santrifiijlenerek (Centurion
Scientific, C Series) alg kiitlesi toplanmistir. Toplanan algden BG11°1 uzaklastirmak i¢in
her defasinda santrifiijlenerek 3 defa saf su ile yitkanmis olup, petri kabinda oda sicakliginda

kurutulmustur (Unver, 2017).

Sekil 6.2. Mikroalg biyokiitle eldesi: a. Stok alg ekim ilk giinleri, b. Stok alg biiylidiigii glinlerden,
c. Alg ¢okelme oncesi, d. Alg ¢okelmesi, e. Yas alg, f. Kuru alg

Oda sicakliginda kurutulmus mikroalg havanda ogiitiilerek daha kiigiik toz parcalar
elde edilmistir. Elde edilen kiiciik mikroalg toz pargalari makroalg elek boyutu ile ayni
sekilde elenmistir. Elenen mikroalgin nemini gidermek i¢in 24 saat 40 °C’de kurutulmustur.
200 um boyutundaki kurutulmus mikroalg kompozit iiretimi 6.1°de makroalg kompozit

tiretiminde anlatildig1 gibi yapilmustir.
6.3. Test ve Karakterizasyonlar
6.3.1. Temas Acis1 Ol¢iimii
Hidrofil/hidrofob 6zelligini belirlemek amaci ile temas agis1 Ol¢timleri Eskisehir
Osmangazi Universitesi Kimya Miihendisligi béliimiinde bulunan Attension Theta Lite

cihazi ile gerceklestirilmistir. Film {izerine 10 uL saf su damlatildiktan 5. saniye sonrasi

temas agilar1 6l¢iilmiis, her bir film i¢in {i¢ 6l¢iim yapilarak bunlarin ortalamasi yapilmastir.
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6.3.2. Su Tutma Testi

1x1 cm boyutunda kesilen filmlerin kalinliklar1 dijital kumpas ile 6l¢iilmiis, kuru
agirliklar tartildiktan sonra 10 mL saf i¢erisine konulmustur. Suda bekletilen biyokompozit
filmlerin bekleme siiresi sonrasin tizerlerindeki fazla su alinarak tekrar tartilmistir. Su tutma

kapasitesi asagidaki formiile gore hesaplanmustir.

su tutma=m; — m, (6.1)
% su tutma= % X 100 (6.2)

Burada; mo= ilk tartim (g)

m¢= t anindaki agirlik (g) “dir.

6.3.3. Fourier Doniisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi (FTIR)

Eskisehir Osmangazi Universitesi ARUM’da bulunan PerkinElmer Spectrum Two
cihazt kullanilmistir. Maddenin molekiil yapisint belirlemede kullanilmaktadir. FTIR
polimer kompozitlerin etkilesimini ve faz davranislarini belirlemede ¢ok siklikla kullanilan
bir yontemdir. Ornekler, 4000-400 cm™ arasindaki infrared bolgesinde degerlendirilmistir.
Cekimlerde elmas ART aksesuar kullanilmigtir. Makroalg, mikroalg ve PEG 6rnekleri icin KBr

ile hazirlanan tabletlerinin FTIR spektrumlar: alinmastir.

6.3.4. Cekme Testi

Cekme testi malzemelere bir kuvvet uygulanmasi sonucu malzemenin kirilganligini
ya da kopmasini belirlemede kullanilmaktadir. 2X 6 cm boyutunda kesilen ve kalinliklari
dijital kumpas ile 6lciilen filmlerin Eskisehir Osmangazi Universitesi Kimya Miihendisligi
boliimiinde bulunan Hardway cihazi ile 5 mm/dk hizinda ve oda sicakliginda ¢ekme testleri

yapilmistir.
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6.3.5. Optik Mikroskop Gaoriintiisii

Kompozit filmlerin optik gériintiilenmesi Eskisehir Osmangazi Universitesi Merkezi
Arastirma Laboratuvari Uygulama ve Arastirma Merkezinde kullanilan Zeiss Axioimager
M1 marka mikroskop kullanilarak yapilmistir. Goriintii alinirken kompozitlerin alt kismi
(petriye temas eden kisim) preparatta iist kisma gelecek sekilde ayarlanmigtir. Kompozit
filmlerin 10’luk ve 20’lik objektifler kullanilarak x100 ve x200 biiyiitmede goriintiileri
alimmustir (Sekil 6.3).

SNy =Y woha

e
2oy W= o =3 Pt i
— T e e TR KD g
e
L o | HER

Sekil 6.3. Kompozit optik mikroskop preparatlari

6.3.6. Diferansiyel Taramah Kalorimetre (DSC)

DSC analizleri Eskisehir Osmangazi Universitesi Merkezi Arastirma Laboratuvari
Uygulama ve Arastirma Merkezinde (ARUM) bulunan PerkinElmer DSC800 cihazi ile
yapilmustir. Enerji farklarini 6lgen bu cihaz malzemenin camsi gecis sicakligi, kristallenme
1s1s1 gecislerini gostermektedir. Testler azot ortaminda 25-180 °C arasinda 10 °C/dk’lik
1sitma hizinda 1sitma-sogutma-isitma adimlari uygulanarak, azot akis hiz1 20 mL /dk’dir. 25
°C’ye sogutulmadan 6nce 2 dakika bekletilmis ardindan 180 °C’de ikinci 1sitma yapilmaistir.

Kompozit filmlerin camsi gecis sicakliklar1 ve erime sicakliklari belirlenmistir.

6.3.7. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Filmlerin morfolojik 6zelligini belirlemek amaciyla %3 makroalg PLA ve %3
makroalg 3D filament (FPLA) film kompozitlerin goriintiileri ARUM’da bulunan
goriintiilemesi Hitachi Regulus 8230 FE-SEM cihazi ile alinmistir. Goriintiiler X500, x1000,
x2000, x5000, x10000 biiyiitmelerde ve 10 kV hizlandirma voltajinda yapilmustir.


https://arum.ogu.edu.tr/Sayfa/Index/80/alan-emisyonlu-taramali-elektron-mikroskobu-fe-sem

7. BULGULAR VE TARTISMA

7.1. Uretilen Biyokompozit Filmlerin Temas Acisinin incelenmesi
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Temas Agisi (0)
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o

1

o

FPLA-makroalg, FPLA-mikroalg, PLA-makroalg, PLA-mikroalg kompozit

filmlerin temas agis1 6l¢lim degerleri Sekil 7.1-7.5° te verilmistir.

mFPLA

mFPLA + PEG

mFPLA + %1 Makroalg + PEG
= FPLA + %2 Makroalg + PEG
uFPLA + %3 Makroalg + PEG

Sekil 7.1. FPLA, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin temas agilar
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EFPLA + PEG

= FPLA + %1 Mikroalg + PEG
uFPLA + %2 Mikroalg + PEG
B FPLA + %3 Mikrolag + PEG

Sekil 7.2. FPLA, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin temas agilari
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Sekil 7.3. PLA, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin temas agilari
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Sekil 7.4. PLA, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin temas agilar1
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karistirma)
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=
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Sekil 7.5. FPLA, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin temas agilart

Yapilan deneyler sirasinda makroalg ve mikroalg lif takviyesi arttik¢a temas agisinin
azaldig1 goriilmektedir. Tiim kompozit filmlerde en yiiksek temas acgis1 degeri %1°lik alg
ilavesinde gozlemlenmistir. PLA’da PEG ilavesi temas ac¢isini arttirmig, FPLA’da
diistirmustiir. 9 saat ile karigtirma ile iiretilen biyokompozitin temas agisinin (68,29°) diger
4 saat karigtirma ile iiretilen biyokompozit filminin degeriyle (69,16°) farkin ¢ok az oldugu
goriilmiistiir. Diisiik temas acilar1 film yiizeyinin daha hidrofilik oldugunu gostermektedir.

Benzer sekilde, Alothman vd. (2023) PLA’nin islenebilirligini arttirmak igin
plastiklestirici PEG kullanilarak irettikleri kompozitlerde dogal lif eklenmesiyle temas
acisinin artigi, Bhasney vd. (2020) ve Atmakuri vd. (2022) polimer matrisine ilave edilen lif

miktarlar arttik¢a temas agisinin azaldig1 sonucuna varmislardir.

7.2. Uretilen Biyokompozit Filmlerin Su Tutma Testlerinin incelenmesi

Su tutma deneyleri Boliim 6.3.2°de anlatildigi gibi yapilmistir. Filmlerin su tutma
ylzdeleri 15 giin siire boyunca takip edilmistir. Bu siire boyunca 6rneklerin su tutma
ylzdelerinde belirgin bir degisikligin olmadig1r gézlemlenmistir. Yedinci giinden itibaren

pargalanma oldugu i¢in deneye daha fazla devam edilememistir.

Literatiirde yapilan su tutma deneylerinde, Aykanat (2019)’un yaptig1 ¢alismada
PLA’da 1 ay sonunda suyu % 0,70 oraninda aldigin1 ve odun lifi eklenmesiyle elde edilen

kompozitlerde su alim oranin % 2,67 ile %16,76 arasinda degistigini gézlemlemistir. Lee
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vd. (2009a) yaklasik 2 ay siire boyunca yaptiklart su tutma testlerinde saf PLA’da su
aliminda gozle goriliir fark olmadigi PLA/kenaf lifi ve birlestirici 3-glisidoksipropil
trimetoksi silan (farkli yiizdelerde) kullandiklar1 kompozitlerde ((90/10), (70/30), (50/50),
(30/70)) lif miktar1 arttik¢a su aliniminin arttigini bulmuslardir. Taib vd. (2010) kenaf lifi,
PLA ve plastiklestirici PEG kullanarak hazirladiklar1 biyokompozit tabakalarin su tutma
deneylerini 60 giin siirdiirmiislerdir. Bu deneyler sonrasinda sadece PLA igeren 6rnek %1
kadar su almis, PEG + PLA iceren 6rnek %5’ten fazla, %40 lif iceren biyokompozit 6rnek

ise %25 oraninda su tutmustur.

7.3. Uretilen Biyokompozit Filmlerin FTIR Analiz Sonuglarim incelenmesi

Biyokompozit filmlerin FTIR analiz grafikleri Sekil 7.6-7.10° da verilmistir.
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Sekil 7.6. FPLA, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin FTIR analiz sonuglari
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Sekil 7.7. FPLA, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin FTIR analiz sonuglari
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Sekil 7.8. PLA, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin FTIR analiz sonuglari
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Sekil 7.9. PLA, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin FTIR analiz sonuglari
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Sekil 7.10. FPLA, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin FTIR analiz
sonuglari

Kompozitlerin etkilesimi FTIR spektrumlar1 vasitasiyla tanimlanmaktadir. Iki
polimer tamamen karismaz ise her bir bileseninkiyle karsilastirildiginda FTIR
spekturumlarinda 6nemli bir degisiklik olmamaktadir. Eger iki polimer uyumlu ise, zincirleri
arasinda belirgin bir kimyasal etkilesim (bir hidrojen bagi ya da dipol etkilesim) olmaktadir.

Bu etkilesim IR spektrumlarinin degisimlerine sebebiyet vermektedir (bant kaymasi,
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genislemesi gibi). FTIR ile segment etkilesimlerini belirleyebilir ve polimer kompozitlerin
faz davraniglar1 hakkinda bilgi edinilebilir (Qu vd., 2010).

Bu c¢alismada, FPLA ve PLA matrislerine PEG, makro-mikroalg ilaveleriyle
hazirlanan biyokompozit filmlerde herhangi farkli pik olusturmamigtir. Bu sonu¢ matrise

fiziksel baglanma oldugunu gostermektedir.

Yapilan ¢alismada, spektral bolgedeki (4000-400 cm™) FTIR spektrumunda PLA
1748 cm™’ de C=0’a ait, 2995, 2946 cm™’de sirastyla asimetrik -CH3 ve simetrik -CHs’a ait
1077 cm™’ de C-O’a ait karakteristik gerilme frekanslar1 gostermektedir. 1451 ve 1382 cm
L>deki pikler sirasiyla asimetrik -CHj3 ve simetrik -CHs igin biikiilme frekanslarini isaret eder.
(Chieng vd., 2014). PEG’a ait spektrumda 3450 cm™’deki genis bant terminal hidroksil
grubu ile iligkilidir. Dogal liflerin eklenmesiyle gegirgenlik siddeti lif miktar1 artmasi ile
azalmistir. PEG ilavesinin PLA ve FPLA’ya ait spektrumlardaki piklerin yerlerini ¢ok fazla
degistirmedigi gézlenmistir. Yine benzer sekilde alg lifleri ilavesinin de karakteristik pikleri

degistirmedigi goriilmiistiir.

Alglerin énemli bir kismi seliilozdan olusur. Makroalgde gériilen 1058,79 cm™,
1034,73 cm™ bantlar1 siras1 ile rhamnose ve o — glukan'a karsilik gelir (Bulota vd., 2015).
Siilfat gruplari, 1245,51 ve 1381 cm™’de goriilmiistiir. ~3349,13 cm™>’de aminlerin N-H

gerilme titresimleri goriilmektedir.

Bulota vd. (2015) PLA/alg biyokompozitlerin morfolojisini inceledikleri ¢calismada
farkli alg tiplerinde ~3350 cm™’de aminlerin N-H gerilmesi ile, ~1600-1690 cm™’de
karboksil gruplarla, ~1230-1250 cm™’de P=0O ve S=O baglan1 ile iliskili bantlarm
goriildiigiinii bildirmislerdir. Kacurakova vd. (2000) bitkilerden elde ettikleri pektik
polisakkarit ve hemiseliiloz ile yaptiklari ¢alismada 1034 cm™’de glukana ait, 1162 cm™’de
seliilozdaki C-OH’a ait, 1153 cm™’de seliilozdaki C-OH’a ait, 1110 cm™’de nisastadaki C-
O-C’aait, 1079 cm™’de nisastadaki C-H’e ait frekans bantlar1 oldugunu géstermislerdir. Ulu
(2019) yaptig1 calismada saf PEG’a ait FTIR spektrumunda 3440 cm™’de O-H grubu, 2880
cm’de C-H grubu gerilme bantlar1, 1467 cm™ ve 1342 cm™’de C-H egilme titresimleri ve
1094 cm™*de C-O-H gerilim titresimleri, 840 cm™’de O-H diizlem dis1 biikiilme titresimleri

goriildiigiinii dile getirmislerdir.
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7.4. Uretilen Biyokompozit Filmlerin Cekme Testi Sonug¢larimin incelenmesi

Biyokompozit filmlerin gerilim/gerinim grafikleri Sekil 7.11-7.15’ te verilmistir.
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Sekil 7.11. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin gerilim/gerinim grafigi
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Sekil 7.12. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin gerilim/gerinim grafigi
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Sekil 7.13. PLA, PLA + PEG, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin gerilim/gerinim grafigi
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Sekil 7.14. PLA, PLA + PEG, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin gerilim/gerinim grafigi
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Sekil 7.15. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin
gerilim/gerinim grafigi

Cekme testi, bir malzemenin gerinim sirasinda uygulanan kuvvete nasil tepki
verdigini gosteren testtir (Adli vd., 2018). PEG plastiklestirici ve dogal liflerin PLA
matrisine eklenmesiyle ¢ekme mukavemetinin azaldigir literatiirdeki c¢aligmalarda
gosterilmistir (Sharifi vd., 2023). Baska bir ¢alismada, PLA matrisine farkli tiir (kirmizi,
yesil, kahverengi) ve boyutta (50 um altinda ve 200-400 um) olan alglerin ilavesiyle
hazirlanan kompozitler tretilmistir. Cekme mukavemetinin 50 pm altinda olan alglerde
diistiigii gortlmistiir (Bulota vd., 2015). Yapilan bu ¢alismada da literatiirle benzer sekilde
biyopolimerlere PEG ve makro-mikro alglerin ilavesi ile ¢ekme mukavemeti azalmistir.
FPLA matrisine makroalg ve mikrolag ilave edilmis kompozit filmler karsilastirildiginda
mikroalg i¢eren kompozit filmlerin mukavemetinin daha fazla oldugu goriilmiistiir. FPLA
ve PLA biyokompozit filmler birbiriyle karsilagtirildiginda ise hem makroalg hem de
mikroalg iceren PLA kompozit filmlerin mukavemetleri daha yiiksektir. PLA matrisi igeren
orneklerde mukavemetin FPLA matrisi iceren drneklere gore daha yiiksek olmasi PLA ile
daha uyumlu oldugunu géstermektedir. 9 saat karistirma ile tiretilen biyokompozitin gerilimi
(13,5 MPa) diger 4 saat karigtirma ile iretilen biyokompozitin gerilimiyle (13,4 MPa)
belirgin fark yoktur. Sonu¢ olarak, FPLA matrisinde PLA matrisine gore makroalg ve

mikroalg takviyesi filmleri daha fazla mukavemet kaybina ugratmaktadir.
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Sekil 7.16-7.20°de biyokompozit filmlerin max. yiikte ¢ekme gerilimi grafikleri

verilmigtir.
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Sekil 7.16. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin max. yiikte ¢ekme
gerilimi (MPa) grafigi
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Sekil 7.17. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin max. yiikte ¢ekme
gerilimi (MPa) grafigi
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Sekil 7.18. PLA, PLA + PEG, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin max. yiikte gekme gerilimi
(MPa) grafigi
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Sekil 7.19. PLA, PLA + PEG, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin max. yiikte cekme gerilimi
(MPa) grafigi
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Sekil 7.20. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin
max. yiikte cekme gerilimi (MPa) grafigi

Max. yiikte ¢ekme gerilimi olarak ¢ekme deneyinde kullanilan cihazin verdigi
degerler kullanilmistir. PLA ve FPLA’nin max. yiikte cekme gerilimi degerleri
karsilastirildiginda, FPLA ’ninkinin daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Buna gore; FPLA ve
PLA matrislerine PEG ilavesi max. yiikte cekme gerilimini diistirmiistiir. PEG ilavesi FPLA
matrisinde PLA matrisine gére max. yiikte ¢ekme geriliminde daha fazla disiise neden
olmustur. Sekil 7.20’de goriildiigli tizere 9 saat karistirma ile iiretilen biyokompozit filmin
max. yiikte ¢ekme gerilimini degeri 4 saat karigtirma ile elde edilen biyokompozit filmin

degerine gore (Sekil 7.16) 2 MPa’lik artig gostermistir.
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Sekil 7.21-7.25’te biyokompozit filmlerin kopma uzamasi (%) grafikleri verilmistir.

250

200

150

100

Kopma Uzamasi (%)

5

o

0

EFPLA

EFPLA + PEG

u FPLA + %1 Makroalg + PEG
= FPLA + %2 Makroalg + PEG
u FPLA + %3 Makroalg + PEG

Sekil 7.21. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin kopma uzamasi (%)

grafigi
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Sekil 7.22. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin kopma uzamasi (%)

grafigi
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Sekil 7.23. PLA, PLA + PEG, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin kopma uzamasi (%) grafigi
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Sekil 7.24. PLA, PLA + PEG, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin kopma uzamasi (%) grafigi
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Sekil 7.25. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin
kopma uzamasi (%) grafigi

Kopma uzamasi (%) degerlerinde lineerlik gozlenmemistir. Biyokompozit
filmlerinin koptugu andaki kopma uzamasi (%) degeri PLA’nin FPLA’ya goére daha
yiiksektir. Kopma uzamasi (%) degerinin PLA ve FPLA matrislerine PEG ile makro-
mikroalg eklenmesiyle diismiistiir. Ancak FPLA + %1 mikroalg + PEG biyokompozite ait
kopma uzamasi (%) degeri FPLA ya ait deger ile hemen hemen ayni oldugu gorilmiistiir. 9
saat karistirma ile {iretilen biyokompozit filmin kopma uzamas1 (%) degeri diger 4 saat
karigtirma ile iiretilen biyokompozit filmin degerinden %3,21 daha yiiksektir.

Adli vd. (2018) yaptiklar1 ¢alismada PLA - plastiklestirici epoksitlenmis palmiye
yagi ile iiretilen biyokompozit filmi ve PLA - epoksitlenmis palmiye yag1 - agirlikca %S5 alg
dolgusu ilavesi olan biyokompozit filmi karsilastirildiginda (%) kopma uzamasinda alg
ilaveli biyokompozitte azalma olmustur. Kopma uzamasindaki azalmanin dolgu maddesi
ilavesinin kompozitin daha sert hale gelmesine ve daha az deformasyonuna sebep olmasi

nedeniyle oldugunu agiklamislardir.
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Sekil 7.26-7.30’da biyokompozit filmlerin Young modiilii grafikleri verilmistir.
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Sekil 7.26. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin Young modiilii grafigi
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Sekil 7.27. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin Young modiilii grafigi
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Sekil 7.28. PLA, PLA + PEG, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin Young modiilii grafigi
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Sekil 7.29. PLA, PLA + PEG, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin Young modiili grafigi
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Sekil 7.30. FPLA, FPLA + PEG, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin
Young modiilii grafigi

PLA polimerine plastiklestirici PEG’in ilavesi Young modiiliinii arttirmis, FPLA da
ise azaltmistir. PLA matrisine makro-mikroalg eklenmesi Young modiiliinii arttirmis, FPLA
matrisine makro-mikroalg ilavesi ise Young modiiliinii diistirmiistiir. Young modiiliiniin en
yiiksek degeri (50,41 MPa) PLA + %2 Mikroalg + PEG biyokompozit filminde, en kiigiik
degeri (5,77 MPa) FPLA + %1 Mikroalg + PEG’de goriilmiistiir. 9 saat karistirma ile tiretilen
biyokompozit filmin Young modiilii degerinin 4 saat karistirma ile iiretilen biyokompozit

filmin degerine gore 5,45 MPa daha az oldugu goriilmektedir.

Sharifi vd. (2023)’lerinin ¢alismasinda, PLA matrisine PEG plastiklestirici
eklenmesi Young modiiliinii azaltmistir. Bulota vd. (2015) yaptiklar ¢caligmada, PLA- alg
biyokompozitlerinde Young modiiliiniin degeri alg icermeyen kompozitin degeriyle
kiyaslandiginda agirlikga %2 alg iceren kompozitte azalmis daha yiiksek alg iceren (%20 ve
% 40) kompozitte artmistir.
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7.5. Uretilen Biyokompozit Filmlerin Optik Mikroskop Gériintiilerinin Incelenmesi

Biyokompozit filmlerin optik mikroskop goriintiileri Sekil 7.31-7.39’ da verilmistir.

Sekil 7.31. Optik mikroskop goriintiileri: PLA matrisli biyokompozitlerin optik mikroskop
goriintileri: a) PLA, x100 b) PLA, x200 c) PLA + PEG, x100 d) PLA + PEG, x200
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Sekil 7.32. Optik mikroskop goriintiileri: €) PLA + %1 Mikroalg + PEG, x100 f) PLA + %1 Mikroalg
+ PEG, x200 g) PLA + %2 Mikroalg + PEG, x100 h) PLA + %2 Mikroalg + PEG, x200

0

Sekil 7.33. Optik mikroskop gériintiileri: 1) PLA + %3 Mikroalg + PEG, x100 j) PLA + %3 Mikroalg
+ PEG, x200 k) PLA + %1 Makroalg + PEG, x100 I) PLA + %1 Makroalg + PEG, x200
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Sekil 7.34. Optik mikroskop goriintiileri: m) PLA + %2 Makroalg + PEG, x100 n) PLA + %2
Makroalg + PEG, x200 0) PLA + %3 Makroalg + PEG, x100 p) PLA + %3 Makroalg + PEG, x200
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Sekil 7.35. Optik mikroskop goriintiileri: FPLA matrisli biyokompozitlerin optik mikroskop
gortntiileri: a) FPLA, x100 b) FPLA, x200 c) FPLA + PEG, x100, d) FPLA + PEG, x200
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Sekil 7.36. Optik mikroskop goriintiileri: €) FPLA + %1 Mikroalg + PEG, x100 f) FPLA + %1
Mikroalg + PEG, x200 g) FPLA + %2 Mikroalg + PEG, x100 h) FPLA + %2 Mikroalg + PEG, x200

Sekil 7.37. Optik mikroskop goriintiileri: FPLA + %3 Mikroalg + PEG, x100 j) FPLA + %3 Mikroalg
+ PEG, x200 k) FPLA + %1 Makroalg + PEG, x100 I) FPLA + %1 Makroalg + PEG, x200
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Sekil 7.38. Optik mikroskop goriintiileri: m) FPLA + %2 Makroalg + PEG, x100 n) FPLA + %2
Makroalg + PEG, x200) FPLA + %3 Makroalg + PEG, x100 p) FPLA + %3 Makroalg + PEG, x200

Sekil 7.39. Optik mikroskop goriintiileri: f) FPLA + %1 Makroalg + PEG (9 saat karistirma), x100
s) FPLA + %1 Makroalg + PEG (9 saat karistirma), X200

Sekillerin tizerindeki kirmizi ile isaretli olan bolgelerde klorofilligini kaybetmemis

alg lifleri goziikmektedir.

FPLA, FPLA-PEG filmlerinin PLA, PLA-PEG filmlerine kiyasla 1s1k
gegcirgenliklerinin daha yiiksek oldugu goriilmiistiir. Hem FPLA’da hem de PLA da makro-

mikroalg takviyesi homojen olarak dagilmiglardir.
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7.6. Uretilen Biyokompozit Filmlerin DSC Analiz Sonuclarinin incelenmesi

PLA, PLA-alg biyokompozit filmlerin DSC grafikleri Sekil 7.40-7.47°de FPLA,
FPLA-alg biyokompozit filmlerin DSC grafikleri 7.48-7.56’da verilmistir.
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Sekil 7.40. PLA filmi grafigi
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Sekil 7.41. PLA + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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PLA + %] Makroalg + PEG
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Sekil 7.42. PLA + %1 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.43. PLA + %2 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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PLA + %3 Makroalg + PEG
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Sekil 7.44. PLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.45. PLA + %1 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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PLA + %2 Mikroalg + PEG
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Sekil 7.46. PLA + %2 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.47. PLA + %3 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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179
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Sekil 7.48. FPLA filmi DSC grafigi
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Sekil 7.49. FPLA + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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FPLA + %] Makroalg + PEG
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Sekil 7.50. FPLA + %1 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.51. FPLA + %2 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.52. FPLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi

FPLA + %] Makroalg + PEG (9 saat karistirma)
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Sekil 7.53. FPLA + %1 Makroalg + PEG (9 saat karigtirma) biyokompozit filmi DSC grafigi
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FPLA + %1 Mikroalg + PEG
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Sekil 7.54. FPLA + %1 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi

FPLA + %2 Mikroalg + PEG

43,31

40
| is
| »
g 25
E
-0
-]
=
IRt
7l
Z 1w
“
= s
H
w

0
4317

248 40 &0 80 100 120 140 160 179

Sicakhik (°C)

Sekil 7.55. FPLA + %2 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Sekil 7.56. FPLA + %3 Mikroalg + PEG biyokompozit filmi DSC grafigi
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Biyokompozit filmlerin DSC sonuglari ¢izelge 7.1-7.6’da verilmistir.

Cizelge 7.1. PLA, PLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin 1.

179

ve 2. 1sitmadaki DSC sonuglari

Biyokompozit Ty Ta Te2 Tm1 Tm2 AHci | AHc2 | AHmi | AHm2 | %Xa | %Xc2
filmler O O | O | O O | (/9) | G/9) | Gl9) | (l9)

PLA 44,70 - - 152,54 | 146,61 - - - - - -
PLA +PEG 41,37 84,26 | 79,43 | 145,80 | 146,72 | 8,88 | 15,97 | 10,80 | 16,74 | 25,39 | 42,20
PLA + %1 41,08 84,92 | 78,84 | 146,82 | 147,42 | 10,16 | 15,25 | 12,50 | 17,03 | 29,48 | 42,00
Makroalg +

PEG

PLA + %2 40,13 84,44 | 75,78 | 145,65 | 146,61 | 9,10 | 13,25 | 11,50 | 16,03 | 27,02 | 38,41
Makroalg +

PEG

PLA + %3 44,20 85,39 | 80,50 | 147,97 | 148,13 | 11,01 | 14,22 | 12,83 | 16,18 | 31,53 | 40,20
Makroalg +

PEG

*Tg: Camst gegis sicakligl, *Tea: 1. Isitma adimindaki kristallenme sicakligi, *Tc: 2. Isitma adimindaki kristallenme
sicakligi, *Tma: 1. Isitma adimindaki erime sicakligi, *Tmz: 2. Isitma adimindaki erime sicakligi, *AHca: 1. Isitma adimindaki
kristallenme entalpi degeri, *AHc2: 2. Isitma adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHma: 1. Isitma adimindaki erime
entalpi degeri, *AHm2: 2. Isitma adimindaki erime entalpi degeri, *%Xc1: 1. Isitma adimindaki kristallik ylizdesi, *%Xc2: 2.
Isitma adimindaki kristallik yiizdesi
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Cizelge 7.2. PLA, PLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin 1. ve 2. 1sitmadaki DSC sonuglari

Biyokompozit Ty Ta Te2 Tm1 Tm2 AHct | AHc2 | AHm1 | AHm2 | %X | %Xc2
filmler 0 O | CO | O O | (/9) | Gl9) | (/9) | (/9)

PLA 44,70 - 152,54 | 146,61 - - - - - -
PLA + PEG 41,37 84,26 | 79,43 | 145,80 | 146,72 | 8,88 | 15,97 | 10,80 | 16,74 | 25,39 | 42,20
PLA + %1 40 85,80 | 74,78 | 147,96 | 147,85 - 15,55 | 13,96 | 19,06 - 45,03
Mikroalg +

PEG

PLA + %2 44,25 87,07 | 73,84 | 146,93 | 147,27 | 13,58 | 14,16 | 13,62 | 18,64 | 35,68 | 43,03
Mikroalg +

PEG

PLA + %3 46,97 98 | 82,84 | 149,58 | 149,18 - 16,24 | 10,46 | 16,95 - 43,89
Mikroalg +

PEG

*Tg: Camsi gecis sicakligi, *Te1: 1. Isitma adimindaki kristallenme sicakligi, *Tcz: 2. Isitma adimindaki kristallenme
sicakligi, *Tmi: 1. Isitma adimindaki erime sicakligi, *Tmz: 2. Isitma adimindaki erime sicaklig1, *AHc: 1. Isitma adimimdaki
kristallenme entalpi degeri, *AHc2: 2. Isitma adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHma: 1. Isitma adimindaki erime
entalpi degeri, ¥AHm2: 2. Isitma adimindaki erime entalpi degeri, *%Xc1: 1. Isitma adimindaki kristallik ylizdesi, *%Xc2: 2.
Isitma adimindaki kristallik yiizdesi

Cizelge 7.3. FPLA, FPLA + Makroalg biyokompozit filmlerinin 1. ve 2. 1sitmadaki DSC sonuglar1

Biyokompozit Ty Te Te2 Tm Tm2 AHct | AHez | AHm1 | AHm2 | %Xe1 | %Xc2
filmler Q9] °C) | CO | (O O | (/) | (/) | Gl9) | (f9)

FPLA 51,30 98 104 | 162,53 | 162,42 - - 19,90 | 19,40 - -
FPLA + PEG 34,32 76,52 - 160,50 | 160,72 - - 12,97 | 20,26 - -
FPLA + %1 34,06 80 - 160,00 | 159,89 - - 12,17 | 22,18 - -
Makroalg + PEG

FPLA + %2 35,28 79 - 160,80 | 160,72 - - 9,09 | 20,74 - -
Makroalg + PEG

FPLA + %3 33,70 83 - 161,19 | 161,00 - - 10,12 | 21,42 - -
Makroalg + PEG

*Tg: Camsi gecis sicakligl, *Tei: 1. Isitma adimindaki kristallenme sicakligi, *Tco: 2. Isitma adimindaki kristallenme
sicakligy, *Tmi: 1. Isitma adimindaki erime sicakligi, *Tmz: 2. Isitma adimindaki erime sicakligi, *AHc: 1. Isitma adimimdaki
kristallenme entalpi degeri, *AHc2: 2. Isitma adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHma: 1. Isitma adimindaki erime
entalpi degeri, *AHm2: 2. Isitma adimindaki erime entalpi degeri, *%Xc: 1. Isitma adimindaki kristallik yilizdesi, *%Xc2: 2.
Isitma adimindaki kristallik yiizdesi
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Cizelge 7.4. FPLA, FPLA + Mikroalg biyokompozit filmlerinin 1. ve 2. 1sitmadaki DSC sonuglar1

Biyokompozit Tg Tea1 Te Tme Tm2 AHet | AHe | AHmt | AHm2 | %0Xe1 | %0Xe2
filmler CC) | O | O | (0 O | (/) | Gl9) | G/9) | (l9)

FPLA 51,30 98 104 162,53 | 162,42 - - 19,90 | 19,40 - -
FPLA + PEG 34,32 | 76,52 - 160,50 | 160,72 - - 12,97 | 20,26 - -
FPLA + %1 | 35,84 - - 160,08 | 160,03 - - 17,15 | 19,68 - -
Mikroalg  +

PEG

FPLA + %2 | 34,43 | 80,81 | 82,41 | 159,60 | 159,33 - - 9,56 16,65 - -
Mikroalg +

PEG

FPLA + %3 | 34,32 81 - 160,35 | 160,11 - - 11,48 | 16,67 - -
Mikroalg +

PEG

*Tg: Camst gecis sicakligl, *Tei: 1. Isitma adimindaki kristallenme sicakligi, *Tco: 2. Isitma adimindaki kristallenme
sicakligi, *Tmi: 1. Isitma adimindaki erime sicakligi, *Tmz: 2. Isitma adimindaki erime sicakligi, *AHc: 1. Isitma adimimdaki
kristallenme entalpi degeri, *AHc2: 2. Isitma adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHma: 1. Isitma adimindaki erime
entalpi degeri, *AHm2: 2. Isitma adimindaki erime entalpi degeri, *%Xc1: 1. Isitma adimindaki kristallik ytizdesi, *%Xc2: 2.
Isitma adimindaki kristallik yiizdesi

Cizelge 7.5. FPLA, FPLA + Makroalg (9 saat karistirma) biyokompozit filmlerinin 1. ve 2.
1sitmadaki DSC sonuglari

BIyOkompOZIt Tg Tc]_ Tc2 Tml Tm2 AH(;]_ AH(;Z AHml AHmz %Xc]_ %XcZ
filmler °C) O | CO) | (°O) (°C) (/9) | G/9) | G/9) | (/9)

FPLA 51,30 - - 162,53 | 162,42 - - 19,90 | 19,40 - -
FPLA + PEG 34,32 - - 160,50 | 160,72 - - 12,97 | 20,26 - -
FPLA + %1 33,76 - - 161,17 | 161,01 - - 20,02 | 22,89 - -
Makroalg + PEG

9 saat

karigtirma)

*Tg: Camst gegis sicakligl, *Tea: 1. Isitma adimindaki kristallenme sicakligi, *Tc: 2. Isitma adimindaki kristallenme
sicakligl, *Tmi: 1. Isitma adimindaki erime sicaklii, *Tm2 : 2. Isitma adimindaki erime sicakligi, *AHci: 1. Isitma
adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHc2: 2. Isitma adimindaki kristallenme entalpi degeri, *AHmi: 1. Isitma
adimindaki erime entalpi degeri, *AHm2: 2. Isitma adimindaki erime entalpi degeri, *%Xc1: 1. Isitma adimindaki Kkristallik
yiizdesi, *%Xc2: 2. Isitma adimindaki kristallik yiizdesi
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Cizelge 7.6. Sogutma adiminda biyokompozit filmlerinin DSC sonuglari

Tec (°C) AHcc (j/9)
FPLA 116,15 1,87
FPLA + PEG 116,75 2,40
FPLA + %3 Makroalg + PEG 116,55 2,68
FPLA + %3 Mikroalg + PEG 116,56 1,88
FPLA + %2 Makroalg + PEG 116,01 -
FPLA + %1 Makroalg + PEG 115
FPLA + %1 Mikroalg + PEG 116,25
FPLA + %1 Makroalg + PEG 115,42
(9 saat karigtirma)

*Tee: Sogutma adimindaki kristallenme sicakligi, *AHc.: Sogutma adimindaki Kristallenme entalpi degeri

PLA’nin biyokompozit filmlerdeki kristallik yiizdesi denklemi literatiirde Chieng vd.
(2013)’min kullandiklar1 asagidaki formiile gore (7.1) hesaplanmustir.

%xXc = L0 5 100 (7.1)

m

Burada; AHm = Erime entalpisi
Hc= Kristallenme entalpisi
AH°»= 93,6 j/g, PLA nin %100 kristallikte erime entalpisi
¢= Biyokompozit filmlerindeki PLA agirlik kesri

Cams1 gegis sicakligi (Tg), malzemenin camsi halden kauguk hale gectigi gegis
sicakligidir ve diisiikk Tg degeri camsi halden kauguk hale gecisin daha kolay oldugu
anlamindadir (Adli vd., 2018).

Bu caligmada, PLA ve FPLA matrisine PEG ilavesi Ty’ yi disiirmistiir. Cizelge
7.6°da goriildiigii lizere sogutma adimindaki kristallik sicakliklar1 birbirine ¢ok yakin
degerdedirler. Sogutma adimindaki kristallik sicakliklar1 gosteren biyokompozit filmlerinde
Ty degerine sahip olan biyokompozit filmlerin sogutma adimindaki kristallik sicakliklar
Tg’den yiiksektir. 1. 1sitmadaki PLA matrisli makroalg biyokompozit filmlerinde kristallik
yiizdeleri PLA + PEG biyokompozit filmine gore daha yiiksektir. 2. 1sitmadaki PLA matrisli
makroalg biyokompozit filmlerin kristallik ylizdeleri PLA + PEG biyokompozit filmine gore
kiiglik degerdedir. Hem birinci 1sitmada hem ikinci 1sitmada PLA matrisli mikroalg takviyeli

biyokompozit filmlerinin kristallik yiizdeleri PLA + PEG biyokompozit filmine gore
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yiiksektir. PLA matrisli biyokompozit filmlerinde makro-mikroalg ilaveleriyle kristallenme
sicakliklarinda PLA + PEG’e gore hem artma hem de azalma s6z konusudur. PLA’ya
mikroalg ilave edilen biyokompozit filmlerinde 1. ve 2. adimdaki erime sicakliklar1 PLA +
PEG’ a gore yiiksek degerdirler. PLA’ya makroalg ilave edilen biyokompozitlerde PLA +
%?2 Makroalg + PEG biyokompozit filmi PLA + PEG’a gore biraz daha diisiik erime
sicakligi, diger makroalg ilaveli biyokompozit filmleri PLA + PEG’a gore daha yiiksek
erime sicaklig1 gostermistir. PLA + PEG filmlerinkine gore, PLA matrisli makroalg katkili
biyokompozit filmlerinin AHct ve AHm: degerleri daha diisiikken, mikroalg lif katkili
biyokompozit filmlerinin AHc1 ve AHm1 degerleri daha yiiksektir. FPLA matrisine PEG ve
makroalg ilavesi ile 9 saat karistirilarak elde edilen biyokompozit filmin AHm2 degeri FPLA

filmininkine gére daha yiiksektir.

Literatiirde Liu vd. (2010) yaptiklar1 ¢alismada agirlikga lif ilaveleriyle kristallik
yiizdesinin birbirine yakin degerde arttigini bulmuslardir. Kristallik yiizdelerinin birbirine
yakin olmalarini takviye elemaninin ¢ozelti dokiim islemi sirasinda PLA’nin kristalligini
degistirmedigi agiklamasini yapmuglardir. Kristallenme sicakliklartyla ilgili ise, PLA’ya lif
eklemeleriyle kompozit filmlerde kristallik sicakligini diisiirdiigiinii gormiislerdir. Erime ve
erime entalpisi degerlerinde lif eklenmesiyle artis gdzlemlemislerdir. Lee vd. (2009a)’a gore
PLA’ya lif ilavesi erime sicakligini arttirmistir. Adli vd. (2018)’nin ¢alismasinda soguk
kristallenme sicakliklart Tg sicakligina gore yiiksektir. Soguk kristallesmede, polimer
zincirinin zincir katlanmasiyla kendilerini daha diizenli yapiya (kristal yap1) gelmeleri i¢in
yeterli hareketlilik kazandigindan soguk kristallenme sicakliginin Ty degerinden ytliksekte
olacagini agiklamislardir. Literatirde Chieng vd. (2014) calismalarinda PLA’ya PEG
eklemeleri sonucu erime sicakligini 146,48 °C bulmuslardir. Bu ¢alismadaki PLA + PEG
biyokompozit filmi erime sicakliklarin Tm1 (145,80 °C) ve Tm2 (146,72 °C) yakin degerdedir.
Chieng vd. (2013)’nin yaptig1 ¢alismada PLA’ya PEG ilavesi Tq degerini diisiirmiistiir. Bu
durumu PEG plastiklestiricisinden kaynaklanan PLA zincirlerinin segmental hareketliliginin

artmasindan kaynaklandigini agiklamislardir.
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7.7. Uretilen Biyokompozit Filmlerin Taramah Elektron Mikroskobu (SEM)

Goriintiilerinin incelenmesi

Biyokompozit filmlerinin (PLA + %3 Makroalg + PEG ve FPLA + %3 Makroalg +
PEG) SEM goriintiileri Sekil 7.57-7.58’ de verilmistir.

Sekil 7.57. PLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi SEM goriintiileri: (a) x500 goriintisii,
(b) x1000 goriintiisii, (c) x2000 goriintiisii, (d) x5000 goriintiisii, (e) x10000 gorintiisii
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Sekil 7.58. FPLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi SEM goriintiileri: (a) x500 goriintisii,
(b) x1000 goriintiisi, (c) x2000 goriintiisi, (d) x5000 goriintiisii, (e) x10000 goriintisii

SEM goriintiilerinden goriildiigii iizere PLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit
filminin yapis1 homojen ve siingerimsidir. FPLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi

daha seffaf ve yiizeyi plirtizliidiir.

Sekil 7.57-7.58’de SEM goriintiileri verilen biyokompozit filmlerin ¢ekme testi
sonrast SEM goriintiileri Sekil 7.59-7.60° da verilmistir. Cekme testi sonrasindaki yiizey
yapidaki degisim belirgin bir sekilde goriilmektedir.
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Rogulus 10,06V 11, Omar R 10

Sekil 7.59. Cekme testi sonrast PLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi SEM goriintiileri:
(a) x500 goriintiisi, (b) x1000 goértntiisi, (¢) x2000 goriintiisi, (d) x5000 goriintiisi, (e) x10000
goruntiisu
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Sekil 7.60. Cekme testi sonrast FPLA + %3 Makroalg + PEG biyokompozit filmi SEM goriintiileri:
(a) x500 goriintiisi, (b) x1000 goértntiisi, (¢) x2000 goriintiisi, (d) x5000 goriintiisi, (e) x10000
goruntiisu

Sekil 7.60’dan goriildiigii gibi gekme sonrasi FPLA nin ylizey goriiniimiinde belirgin

fark goriilmemekle birlikte, gekmeden dolay1 olusan kirtk bolgelerin varligina rastlanmusgtir.
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8. SONUC VE ONERILER

Bu calismada mikro ve makro dogal alg lifleri kullanilarak dogada ¢oziinebilir
biyokompozit filmler iiretilmistir. Lifler PLA ve FPLA ¢ozeltisi igerisine homojen dagilacak
sekilde yerlestirilmistir. Uretilen biyokompozit filmlerin mekanik dayanimi ¢ekme testi
dayanimu ile 6l¢iilmiistiir. Su tutma testi, temas agisi testi, optik mikroskop goriintiileri, DSC,

FTIR, SEM testleri sonuglarina gore biyokompozit filmin 6zellikleri incelenmistir.

Temas acist deneyi, PLA ve FPLA matrisine ilave edilen alg liflerinin ve
plastiklestiricinin (PEG) kat1 yiizeyindeki 1slanabilirlik derecesini ne dl¢iide degistirdigini
gozlemlemek amaciyla yapilmis olup, artan lif takviyesiyle temas agisin1 azalmistir. Bu da
lif ilavesinin artmasiyla yiizeyinin daha piiriizlii yapida oldugunu gostermektedir. PEG
ilavesi, PLA’da temas agisin1 arttirmasi yiizeyi daha piriizsiizlestirdigini, FPLA’da

diisiirmesi de ylizeyin piiriizli hale gelmesine neden olmustur.

Su tutma deneyi, biyokompozit filmlerinin biinyesine suyu ne kadar alabilecegini

o0grenmek amaciyla yapilmis olup, yapilan dl¢limler sonucu gozle goriiliir su tutmasi yoktur.

FTIR analizi bilesenlerin birbiriyle etkilesimin olup olmadigini gérmek i¢in yapilmis
olup, PEG ve makro-mikroalg ilaveleriyle her iki matrisin yapisinda farkli pikler
olusmamistir. Farkli piklerin olmamas: iiretilen biyokompozit filmindeki karigimlarin

fiziksel gerceklestigini gostermektedir.

Cekme deneyi, fretilen biyokompozit filmlerde matrise ilavelerin ¢ekme
mukavemet, max. yiikte ¢ekme gerilimi, kopma wuzamasi (%), Young modiili
hesaplanmistir. Cekme mukavemetinin PEG ve makro-mikroalg ilavesiyle diismesi matris
ilave malzemelerinin ara yiizeyindeki yapigsmanin kuvvetli olmamasindan kaynaklandig:
diisiiniilmektedir. Max. yiikte ¢ekme kuvveti geriliminde lineerlik s6z konu olmamistir. En
yiiksek max. ¢gekme kuvveti 53 MPa ile FPLA’da en az FPLA + %3 Makroalg + PEG
biyokompozitte 9 MPa bulunmustur. FPLA matrisine alg lifleri ve PEG ilavesi kopma

uzamasint (%) diislirmiis ancak %1 mikroalg FPLA’ya eklenmesiyle olusturulan
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biyokompozit filmi FPLA matrisiyle ayn1 degerde oldugu bulunmustur. En yiiksek kopma
uzamast %235,8 degeriyle PLA’da en diisiik ise %49,1 degeriyle PLA + %2 Mikroalg +
PEG biyokompozitte goriilmiistiir. Young modiiliiyle malzemenin elastikligini vermektedir
ve en elastik 50,41 MPa degeriyle PLA + %2 Mikroalg + PEG biyokompozit filminin oldugu
bulunmustur. En kiigiik deger ise 5,77 MPa degeriyle FPLA + %1 Mikroalg + PEG
biyokompozit filmidir.

Optik mikroskop analizi ile mikroyapinin lif ve PEG ilaveleriyle homojen dagildig:
ve FPLA’nin PLA’ ya gore daha 151k gegirgen oldugu goriilmiistiir. Bu nedenin PLA’nin
genel Ozelliklerinde bulunan parlak yapiya sahip olmasi dolayisiyla oldugu

distiniilmektedir.

DSC, biyokompozitlerin 1sitma-sogutma-isitma adimlarindaki faz degisimlerini
gozlemlemek amaciyla yapilmistir. PLA ve FPLA matrisine PEG ilavesi camsi gegis
sicakligini diistirmistiir. 1. 1sitmadaki PLA matrisli makroalg biyokompozit filmlerinde
kristallik yiizdeleri PLA + PEG biyokompozit filmine gére daha yiiksektir. 2. 1sitmadaki
PLA matrisli makroalg biyokompozit filmlerin kristallik yiizdeleri PLA + PEG
biyokompozit filmine gore kii¢iikk degerdedir. Sogutma adimindaki kristallik sicakliklari
gosteren biyokompozit filmlerinde Ty degerine sahip olan biyokompozit filmlerin sogutma

adimindaki kristallik sicakliklar1 Tg’den yiiksektir.

SEM analizi biyokompozitlerin yiizey morfolojisi 6grenmek i¢in yapilmis olup, PLA
matrisli biyokompozit homojen ve slingerimsi, FPLA matrisli daha seffaf ve piiriizli

yapidadir. Cekme testi sonrasi goriintiilerinde kirikli yapilar olugsmustur.

Calismanin devaminda 6n islemden gegirilmis alg liflerinin destek malzemesi olarak
kullanildig1 biyokompozit film tiretimi ile islem gérmiis 3D filament atiklarinin matris olarak
kullanildig1 biyopolimer kompozit filmler iretilebilir. Bu filmlerin karakterizasyonlari

yapilarak, bu calismada iiretilen filmlerle karsilastirmasi yapilabilir.
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EK ACIKLAMALAR

Ek Aciklama-A: Uretilen Biyokompozit Filmlerinin Temas A¢is1 Goriintiileri

Biyokompozit filmlerin temas agis1 goriintiileri Sekil 1.1-1.4° te verilmistir.

FPLA, FPLA - Makroalg biyokompozit filmlerinin temas agis1 goriintiileri.

Sekil 1.1. (a) FPLA, (b) FPLA + PEG, (c) FPLA + %1 Makroalg+ PEG, (d) FPLA + %2 Makroalg,
+ PEG, (e) FPLA + %3 Makroalg + PEG, (z) FPLA + %1 Makroalg + PEG (9 saat karistirma)

FPLA, FPLA - Mikroalg biyokompozit filmlerinin temas agis1 goriintiileri.

Sekil 1.2. (f) FPLA + %1 Mikroalg + PEG, (g) FPLA + %2 Mikroalg + PEG, (h) FPLA + %1
Mikroalg + PEG
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PLA, PLA - Makroalg biyokompozit filmlerinin temas agis1 goriintiileri.

Sekil 1.3. (a) PLA, (b) PLA + PEG, (c) PLA + %1 Makroalg, + PEG, (d) PLA + %2 Makroalg,
+ PEG, (e) PLA + %3 Makroalg + PEG

PLA, PLA - Mikroalg biyokompozit filmlerinin temas agis1 goriintiileri.

® '

70,747

Sekil 1.4. (f) PLA + %1 Mikroalg + PEG, (g) PLA + %2 Mikroalg + PEG, (h) PLA + %3 Mikroalg
+ PEG (h) PLA + %3 Mikroalg + PEG



