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Konvansiyonel ila¢ salim sistemleri dar terapétik etki ve sistemik toksisite gibi kisitlayici faktorlerle
giinimiizde pek ¢ok alanda yetersiz kalmaktadir. Bu kapsamda, ilacin farmakolojik aktivitesini
istenilen oranda, istenen bolgeye lokalize etmeyi amaglayan kontrollii ilag salim sistemleri
gelistirilmistir. Kolon hedefli ila¢g salim ugulamalarinda ilacin, dozaj formu kolona ulasana kadar GI
gecis srasinda korunmasini gerektirmektedir. Tez kapsaminda GI gecis sirasinda etken maddenin
salimimi kolona ulasincaya kadar engellemek amaciyla kolon pH'sina duyarli olan Eudragit 100
(EL100) ve kolonik enzimlere duyarli olan kitosan ve guar zamki polimerleri kullanilarak fiber
tabanli potansiyel tagima sistemlerinin iiretimi elektroegirme yontemi ile gerceklestirilmistir. Bu
yontemle nano ve mikro ¢ap dagilimina sahip gelisiglizel ve hizalanmis olmak tizere farkl
oryantasyonlarda fiber orgiilerin cesitli ¢dziicli ortami, bilesileri ve c¢esitli elektroegirme
parametreleriyle iiretimi arastirilmustir. Ayrica es eksenli elektroegirme yontemi ile kabuk kismi
EL100, c¢ekirdek kismi kitosan veya guar zamki polimerlerinden olusan fiberlerin iiretimi
gerceklestirilmistir. Uretimi gergeklestirilen fiberlerin, morfolojik, kimyasal, mekanik ve 1sil
karakterizayonlar1 yapilmis ve pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 ortamlarinda sigme ve bozunma davramnislari
incelenmistir.

Anahtar Kelimeler: Ila¢ salim sistemleri, Kolon, pH'ya duyarli polimerler, Eudragit L100,
Elektroegirme.
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Conventional drug delivery systems are often insufficient in various fields due to limiting
factors such as narrow therapeutic effect and systemic toxicity. In this context, controlled
drug delivery systems have been developed with the aim of localizing the pharmacological
activity of the drug to the desired region in the desired amount. In colon-targeted drug
delivery applications, it is necessary to protect the drug during gastrointestinal transit until
the dosage form reaches the colon. In the scope of the thesis, fiber-based potential carrier
systems were produced using the electrospinning method to prevent the release of the active
substance during GI transit until it reaches the colon. Eudragit 100 (EL100), sensitive to
colon pH, and chitosan and guar gum polymers sensitive to colonic enzymes were used for
this purpose. With this method, the production of fiber meshes with different orientations,
including random and aligned, with nano and microscale distributions, was investigated
using various solvent environments, compositions, and electrospinning parameters.
Furthermore, coaxial electrospinning was employed to produce fibers consisting of an
EL100 shell and a core made of chitosan or guar gum polymers. The produced fibers
underwent morphological, chemical, mechanical, and thermal characterizations, and their
swelling and degradation behaviors were studied in pH: 1.2, pH: 6.8, and pH: 7.4
environments.

Keywords: Drug delivery system, Colon, pH-sensitive polymers, Eudragit L100,
Electrospinning.
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1. GIRIS

Kontrollii ilag salim sistemleri, terapotik bir ajanin viicuda verilmesini saglayan ve viicut
icindeki salim hizinin, siiresinin ve viicuttaki salim yerinin kontrol edilmesi yoluyla
etkinligini arttiran yeni bir yaklasimdir. Giiniimiizde, ila¢ salim sistemleri ve biyomedikal
uygulamalar gibi pek ¢ok alanda kullanilan polimerik fiberler, ilaglarin etkili bir sekilde
tasinmasi ve salinmasmda Onemli bir rol oynamaktadir. Bu baglamda elektroegirme
yontemi, ilag salim uygulamalarinda kullanilmak tizere 6zellestirilmis ve hedeflenmis ilag
tagima sistemlerinin tasarimi ve liretimi i¢in etkili bir yaklasim sunmaktadir. Elektroegirme,
elektrostatik kuvvetlerin kullanilmastyla siv1 bir polimer ¢6zeltisinin veya eriyiginin ince bir
iplik veya fiber haline getirilmesini saglayan bir tekniktir. Cesitli uygulamalarda
kullanilabilen 6zel yapida ve boyutta fiberlerin iiretiminde 6nemli avantajlara sahiptir. Bu
avantajlar arasinda yliksek ylizey alani, ince ¢ap, homojen dagilim ve cesitli polimer
secenekleri bulunmaktadir. Kolona hedefleme, ilaglarin dogrudan kolon bdlgesine
yonlendirilerek lokal etkinin artirilmasini ve sistemik yan etkilerin minimize edilmesini
amaglamaktadir. Bu baglamda, pH duyarli polimerler, ilacin asidik ortamda stabil bir sekilde
kalmasimi ve buna bagl olarak ilacin kontrollii salinimini ger¢eklestmesini saglamaktadir.
Eudragit L100, ilag tasiyict sistemler i¢in uygun olan pH duyarl bir akrilik asit- metakrilik
asit kopolimeridir ve bu 6zelligi, ilacin kolon bolgesine hassas bir sekilde salinmasini
mimkiin kilmaktadir. Bu c¢alisma, Eudragit L100 temelli fiberlerinin iiretimini ve
karakterizasyonunu incelemeyi amaglayarak, kolona hedefleme uygulamalar1 i¢in oral yolla
kullanim potansiyeline sahip ila¢ tagima sistemlerinin tasariminda yeni bir yaklagimi

degerlendirmeyi hedeflemektedir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Kolona Ozgii ila¢ Tasima Sistemleri

Kolona o6zgili ilag salim sistemleri, Gastroistestinal (GI) sistemde erken ilag salimi
engellenerek kolonik ortama yanit olarak bir ilacin seg¢ici olarak salinmasi prensibine
dayanir. ilaglarin kolona hedefli verilmesi ile kolonik bdlgeyi etkileyen cesitli patolojiler,
sistemik absorpsiyonun engellenmesi ve ayni zamanda olast olumsuz yan etkileri de
gidererek yerel olarak tedavi edilebilir. Ayrica, yeni nesil kolona 6zgii ilag salim sistemleri,
mide ve ince bagirsak arasindaki c¢evresel pH'daki giicli degisikliklerden olumsuz
etkilenecek olan ilaglarin, peptitlerin ve proteinlerin verilmesine de olanak saglar [1,2].
Kolona ilag hedeflendirilmesi, rektal uygulama veya oral uygulama yoluyla gergeklestirilir.
Rektal uygulama hedeflemenin zorlugu ve hastalara neden oldugu rahatsizlik nedeniyle
yaygin olarak kullanilmamaktadir. Oral yol ise, daha yiiksek hasta uyuncu, invaziv olmamasi,
formiilasyon tasarimlarinda esneklik saglanmasi, basitligi ve etkinligi nedeniyle tercih
edilmektedir [3]. Bununla birlikte, oral yolla ila¢ taginmasi bazi zorluklar bulundurmaktadir.
Kolon, GI sisteminin en uzak kismi oldugundan, mide ve ince bagirsakta bozulma ve/veya
absorpsiyon olmaksizin maksimum ila¢ dozunun verilmesi zordur. Midedeki diisiik pH
kosullar1, pH'a duyarl ilaglarin ve proteinlerin bozulmasini hizlandirirken, hem midede hem
de ince bagirsaktaki proteolitik aktivite ilaglar1 denatiire edebilir [2]. Ayrica kolondaki
hastalik bolgesini ¢evreleyen mikro ortam, normal ve saghikli bolgelerden 6nemli dlgiide
farklilik gosterir. Bu nedenle kolon hedefli ila¢ salim sistemlerinin basarili bir sekilde
gelistirilmesi i¢in kolonun fizyolojik 6zelliklerini ve hastalik bolgelerini ¢evreleyen mikro
cevrenin Ozellikleri dikkate alinmalidir. Tiim GI sistem boyunca pH degisiklikleri ve
enzimler gibi etkenler kolona etkili bir ila¢ taginmasi i¢in dikkate alinmasi gereken diger ana

hususlardir [4].

2.2 Kolonun Anatomisi ve Fizyolojisi

Kolon, mide ile aniis arasinda bulunan GI sistemin énemli bir bo limiidiir. Yaklasik 1,5 metre
uzunluga ve 6 cm ¢apa sahip olan kolon GI sistemin beste birini olusturur. Kolon; ¢ekum,
cikan kolon, enine kolon, inen kolon, sigmoid kolon ve rektum olmak iizere alt1 ana

boliimden olusur (Sekil 2.2.1) [5].



Cekum: Kolonun baslangic noktasi olan ¢ekum, ince bagirsakla birlesir ve ayn1 zamanda
apendiksi igerir ve 6-8 cm uzunlugunda ve 8-10,5 cm ¢apinda kolonun en genis kismini
olusturur. Bu bolge, bagirsak iceriginin gecisini yavaslatarak suyun emilimine katkida

bulunur. Apendiks ise bagisiklik sistemi ile ilgili gorevlerde rol oynar [5].

Cikan kolon inen kolon

Cekum

Sekil 2.2.1 Kolonun bdliimleri.

Cikan Kolon: Cikan kolon, ¢ekumu takiben yukari (karacigere) dogru ¢ikan, sindirim
stirecinin devam ettigi ve viicudun besin maddelerini emdigi 15- 25 cm uzunlugunda ve 6-7
cm genigligindeki kolon boliimiidiir. Cikan kolonun temel islevi, sindirilmeyen materyalden
kalan suyu ve diger Onemli besin maddelerini emerek digkinin katilagmasma katkida

bulunmaktir [5].

Enine Kolon: Cikan kolonun iist kismindan gecerek karm boslugunun sol tarafina dogru
uzanan kolon bolimiidiir. Kolonun en hareketli boliimii olan enine kolon yaklasik 45 cm

uzunlugunda ve 5-6.5 cm genisligindedir [6].

Inen Kolon: Sol iist karin bélgesinden baslayan ve pelvise dogru uzanan, ardindan sigmoid
kolonla devam eden kolon boliimiidiir. Yaklasik 25 cm uzunlugunda ve 6-6,8 cm

genisligindedir. Bu boliim, rektuma bosaltilacak olan digkilar1 depolar.

Sigmoid Kolon: Sigmoid kolon, kalin bagirsagm rektuma ulasmadan dnceki kismidir. inen
kolonu rektuma baglar. Uzunlugu 35-40 cm olup kolonun en dar boliimiidiir. Sigmoid kolon,
kolon i¢indeki basinci arttrmak icin kasilir ve diskinin rektuma dogru hareket etmesini

saglar.



Rektum: Rektum sigmoid kolondan sonra baslar ve aniiste biter. Uzunlugu 14 cm ve

genigligi 4 cm’dir. Digkilama yoluyla atilmay1 bekleyen digkilari tutar.

Kolon, sindirim artiklarmin deposu ve iletim kanali yaninda sodyum ve kloru emer,
potasyum, bikarbonat ve mukus salgilar. Bu da karbonhidratlarm, proteinlerin sindirimi i¢in

ve K vitamininin bakteriyel liretimini saglayan ortamin olusturulmasi i¢in gereklidir [7-9].

2.3 Kolona Ozgii Ila¢c Salimim Etkileyen Fizyolojik Faktorler

2.3.1 Kolon mikroflorasi

GI sistem ¢ok sayida anaerobik ve aerobik bakteri tiirli icerir [10]. GI sistemin ilk bolimii
olan mide oldukga asidik bir ortama sahip oldugu icin birgok bakteri tiirii i¢in yasanabilir bir
ortam olmasa da helicobacter pylori, streptococcus ve lactobacillus gibi bazi bakteri tiirleri
midede bulunabilir. GI sistemin bir diger boliimii olan ince bagirsakta bulunan bakteri
konsantrasyonu mideye kiyasla daha fazladir. Bu bakteri tiirlerinin baslicalart;
Lactobacillus, enterococcus, streptococcus, clostridium ve bacteroides olarak siralanabilir
[9-12]. Kolon, GI sistemindeki en yiiksek bakteri gesitliligine sahip olan ve trilyonlarca
bakteri hiicresini barmdiran ekolojik bir yasam alanidir, bu alan bagirsak mikrobiyotasi
olarak adlandrilir ve 10!'-10'2 cfu/mL bakteri konsantrasyonuna sahiptir (Sekil 2.3.1.1). Bu
bolge, yaklasik 200 gram-pozitif bakteri tirii igerir, bunlar arasinda Clostridium,
Eubacterium,  Faecalibacterium, Lactobacillus, Roseburia  gibi bakteri tiirleri
bulunmaktadir. Ayrica, Bacteroides, Prevotella gibi yaklasik 20 gram-negatif bakteri tiirii
de mevcuttur [13]. Kolon bakterileri, ¢esitli metabolik reaksiyonlar1 ger¢eklestirir ve enerji
ithtiyaglarini ¢esitli substrat tiirlerini fermante ederek karsilarlar. Bu bakteriler, dogalar1
geregi indirgeyici ve hidrolitik olan genis bir enzim yelpazesi iireterek kolon icinde
karbonhidrat ve protein fermantasyonu, safra asidi ve steroid doniisiimii, ksenobiyotik
maddelerin metabolizmas1 ve aktivasyonu gibi bir¢ok siirecte etkin bir rol oynamaktadir

[11,14].
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Sekil 2.3.1.1: Kolon mikroflorasi ve salgilanan enzimler.

2.3.2 GI sistemin pH's1

GI pH, GI yol boyunca degiskenlik gosterir (Sekil 2.3.2.1). Mide, GI sisteminin ilk
boliimidiir ve asidik bir ortama sahiptir. Mide pH'l, a¢lik durumunda genellikle 1 ila 2
arasinda degisirken, tokluk durumunda bu deger pH 6'ya kadar yiikselebilir. Mide asidi,
cogunlukla hidroklorik asit (HCIl) tarafindan dretilir. Bu diisik pH degeri, protein
sindirimine yardimc1 olur ve ayni zamanda bazi patojenlerin 6ldiiriilmesine katkida bulunur.
Ince bagirsak, mide ile kolon arasinda yer alan GI sisteminin énemli bir bdliimiidiir. Ince
bagirsak pH', genellikle mide pH araliklarindan daha yiiksektir ve notral bir degere sahiptir.
Proksimal bagirsakta pH degerleri genellikle 6.15 ile 7.35 arasinda degisirken, distal kisimda
bu deger 7.5'e kadar ¢ikabilir. GI sisteminin son boliimii olan kolonun pH'1 genellikle hafif
asidik veya notraldir, cogunlukla 6 ile 7 arasinda degisir. Cikan kolon pH's1 6, enine kolon
pH's1 6.6 ve inen kolon pH's1 ise 7.2'dir. Kolon pH's1, mikrobiyal fermantasyon siiregleri,
safra asidi metabolizmasi, bikarbonat ve laktat salgilari, bagirsak hacmi ve gegis stireleri gibi
faktorlerden etkilenir. Ancak, mukozal inflamasyon ve epitelyal yaralara sahip olan

inflamatuar bagirsak hastalarinda kolonik pH genellikle daha diisiiktiir [15,16].
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ince bagirsak

Sekil 2.3.2.1: GI sisteminin genel anatomik ve fizyolojik 6zellikleri.

2.3.3 Gl sisteminden gecis

GI gecis, agizdan baglayarak mide, ince bagirsak, kolon ve son olarak antis ile devam eder.
Bu siireg¢, besinlerin sindirilmesi, emilmesi ve atiklarin uzaklastirilmasi i¢in oldukg¢a
onemlidir. Normal bir yetiskinde genellikle agizdan aniise kadar olan GI gegis siiresi
yaklasik olarak 24 ila 72 saat arasinda degisebilir. Mide gegis siiresi aglik durumunda
yaklasik 1 saat, tokluk durumunda ise 2-3 saat arasinda degismektedir. Ince bagirsakta bu
sire yaklasik 3-4 saat iken kolonda 20 saat civarindadir. Bu siire kisinin gelisimine,
cinsiyetine, genetik faktorlere ve bagirsak mikroflorasina baglh olarak farklilik
gosterebilmektedir. GI sistemden gecis siiresinin degerlendirilmesi ¢esitli yontemlerle
gergeklestirmektedir. Bu kapsamda bir¢ok calisma basarili bir sekilde gerceklestirilmistir
[17-19].

2.3.4 Kolon hastahklan

Kolona 6zgii ila¢ tasima sistemlerinden etken madde salimi kolon hastaliklarindan
etkilenmektedir. Bu hastaliklar asagidaki gibi siralanabilir:

Kabizlik

Toplumda yaygin olarak goriilen bagirsak hastaliklarindan kabizlik, diskinin diizensiz ve zor

bir sekilde atilmasi veya bagirsak hareketlerinin azalmasi sonucu ortaya ¢ikar.




Bu durum, diskinin normalden daha sert ve kuru olmasi, diskilama siirecinin zorlasmas1 ve
diizensiz bagirsak hareketleri gibi belirtiler ile tanimlanir [20].

Ulseratif Kolit

Ulseratif kolit, kolon ve rektumu etkileyen bagirsak i¢ yiizeyinde iltihaplanma, iilserasyon
(yara olusumu) ve mukozanin (bagirsak i¢ tabakasi) kaybina neden olan inflamatuar bagirsak
hastah@idir. Ulseratif kolit, bagirsaklarin i¢ yiizeyindeki iltihaplanmanm tipik olarak kolon
ile smirli oldugu bir hastaliktir [21].

Crohn Hastalig

Crohn, agizdan aniise kadar GI sistemin herhangi bir bolgesini etkileyebilen, genellikle ince
bagirsak ve/veya kolonda goriilen inflamatuar bagirsak hastaligidir. Bu hastalik, bagisiklik
sisteminin normalde zararsiz olan maddelere kars1 asir1 reaksiyon gostermesi sonucu ortaya
cikan bir otoimmiin hastaliktir. Son 50 yilda Crohn hastalig1 insidansinda 6nemli bir artis
gozlemlenmis olup genellikle tiim yas gruplarinda goriilmekle birlikte geng, gelisme
donemlerinde ve yirmili yaslarin baglarinda daha sik goriilmektedir [22,23].

Kolon Kanseri

Kolon kanseri, en sik goriilen kanser tiirlerinden biridir ve diinya genelinde yilda yaklasik
yarim milyon yeni kolon kanseri vakasi rapor edilmektedir, bu olgularda yiiksek morbidite
ve mortalite oranlar1 bildirilmektedir. Kolon kanserinin, diinya genelinde goriilme riski
erkeklerde kadinlara kiyasla daha yiiksektir. Aile 0ykiisii, obezite, alkol ve tiitiin {iriinleri
kullanim, diisiik fiziksel aktivite diizeyi ve karbonhidrat agisindan zengin beslenme, kolon
kanseri riskini arttiran faktorler arasindadir [24]. Bu heterojen hastalik, GI sistemin bir
boliimii olan kolon ve rektumda ortaya ¢ikar ve adenomatdz poliplerden veya adenomlardan

geligir (Sekil 2.3.4.1) [25].

'Kolon kanseri
kolonoskapi
gorlintiisii
Sigmoid
kolon

Sekil 2.3.4.1: Kolon kanseri kolonoskopi goriintiisii



Yeni teshis edilen kolon kanseri vakalarinin yaklasik %80'i lokalize primer tiimdrlerden
olusur ve tedavi genellikle tiimdriin cerrahi rezeksiyonunu igerir. Ancak, hastalarin yarisi,
ozellikle karaciger veya akcigerlerde olmak iizere, tiimor niiksii veya metastaz yagamaktadir.
Ileri metastatik kanserin tedavisinde sag kalim siiresini artirmak amaciyla sistemik

kemoterapi uygulanmaktadir [26].

2.4 Kolona Ozgii ila¢ Salim Sistemlerinde Farmasotik Yaklasimlar

Terapotik amagla kullanilan etkin maddelerin viicutta maksimum etki gosterecegi bolgede
salimini saglanmasi farmasotik teknoloji alaninda dozaj formlarmnin tasarimindaki dnemli
noktalardan bir tanesidir. Farmakolojik yanitin en yiiksek oldugu bolgeye hedeflendirilmis
dozaj sekilleri ile etkin maddenin sistemik absorpsiyonu ve biyolojik etkinligi artirilmakta,
yan etkisi ise azaltilmaktadir [27]. Ilaglarin oral yoldan uygulanmasi hasta uyuncunun en
fazla oldugu yoldur. Ancak, ilaglarm oral yoldan kullanilmasinda bazi problemler ile
karsilasilmaktadir. Ornegin; bazi ilaglar mide asidine, mide-bagirsak kanalindaki enzimlere
kars1 dayaniksizdir veya absorpsiyon problemi bulunmaktadir.

Kolon, ilaglarin kalis siiresinin uzun olmasi, genis yiizey alani ve enzim aktivitesinin GI
sistemin diger kisimlarina oranla daha diisiik olmasi nedeni ile oral uygulanan ilaglar i¢in
uygun bir hedef bolgedir. Kolona 6zgii farmasotik formlarin da oral yoldan verilmesi en ¢ok
tercih edilen yoldur. Ciinkii rektal uygulamalarda ilacin dagiliminda ¢ok fazla degiskenlik
goriilmektedir. Bu nedenlerden dolayr kolona 06zgii ¢esitli ilag tasiyic1 sistemler
gelistirilmistir. Kolon 6zgii ilag salim sistemleri, iist GI yolunda erken ila¢ salim1 olmaksizin
kolonik ortama yanit olarak bir ilacin segici olarak salinmasi ilkesine gore tasarlanmaktadir.
[laglarin kolona hedefli verilmesi ile kolonik bdlgeyi etkileyen gesitli patolojiler, sistemik
absorpsiyonun engellenmesi ve ayni1 zamanda olas1 olumsuz yan etkileri de gidererek yerel
olarak tedavi edilebilir. Ayrica, yeni nesil kolona 6zgii ilag salim sistemleri, mide ve ince
bagirsak arasindaki cevresel pH'daki giiclii degisikliklerden olumsuz etkilenecek olan
ilaglarm, peptitlerin ve proteinlerin verilmesine de olanak saglar [28]. Kolon uygulamalari

icin glinlimiizde cesitli 6zelliklerde tedavi edici yaklasimlar gelistirilmistir.



Bunlar:

e Kolonik bakterilere duyarl sistemler (6n ilaglar, polisakkarit temelli sistemler,
matriks temelli sistemler)

e pH’a duyarh sistemler

e Zaman kontrollii sistemler
e Mukoaderzif sistemler

e Basinca duyarl sistemler

e Ozmotik kontrollii sistemler
olarak smiflandirilabilir [29]. Yapilan ¢alismalarda bu stratejiler tek basmna kullanilabildigi
gibi birden fazla stratejiyi iceren formiilasyonlar da kullanilmaktadir. Bu sekilde etken

maddenin kolona hedefleme etkinligi arttirilabilmektedir.

2.4.1 Kolonik bakterilere duyarh sistemler

Kolon mikroflorasindaki enzim aktivasyonuna dayanan sistemlerdir. Kolon mikroflorasinda
yer alan baslica enzimler; azorediiktaz, degisik glukozidazlar, siklodekstrinaziar, esterazilar

ve peptidazlar olarak siralanabilir [27].

2.4.1.1 On ilaclar

On ilaglar, viicutta aktif ilag formuna déniisme potansiyeline sahip olan, baslangigta inaktif
olan ilag tiirevleridir. Genellikle oral yoldan alindiklarinda, karacigerde metabolize edilerek
aktif hale dontisiirler. Hem yerel hem de sistemik etki elde etmek amaciyla kullanilabilen 6n
ilaglar, tablet veya kapsiil formunda verildiginde, ilacin etki gosterdigi dokudaki reseptdrlere
ulasabilmesi i¢in ¢esitli engelleri asmasi gerektigi géz oniine alindiginda, verilen miktarin
sadece cok kiiciik bir kismi reseptorleri etkiler [30]. Ayrica ilacin, diisiik kimyasal stabilite,
¢Oziinlirliik sinirlamalari, biyolojik bariyerlerden gecme ve toksisite gibi biyofarmasotik,
farmakokinetik ve farmakodinamik engelleri de mevcuttur [31,32]. Bu engellerin iistesinden
gelebilmek amaci ile 6n ilag tasarimi gerceklestirilmektedir. On ilag tasarimu ile ilacin erime
noktasi, permeabilite, dissoliisyon hizi gibi fiziksel 6zellikleri de degistirilebilir [30]. Kolona
0zgii On ilaglar, tist GI kanalda minimum absorpsiyon ve hidrolize ugrarlar.

Kolona ulastiklarinda, kolon i¢inde bulunan azorediiktaz, glukozidaz, siklodekstrin, esteraz
ve peptidaz gibi enzimler tarafindan hidrolize ugrayarak tasiyict molekiilden ayrilarak etken

maddenin serbest kalacagi sekilde 6zel olarak tasarlanmiglardir (Sekil 2.4.1.1.1).



On ilaglarin tasariminda, azo konjugatlari, amid konjugatlari, peptit konjugatlari, glikozit
konjugatlari, glukuronit konjugatlari, siklodekstrin konjugatlar1 ve ester konjugatlar1 gibi

cesitli stratejiler bulunmaktadir [27].

ince bagirsak
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Sekil 2.4.1.1.1: Kolona hedeflenen 6n ilag tasarimi.

2.4.1.2 Polisakkarit temelli sistemler

Polisakkaritler, bitki, hayvan, mikrobiyal ve alg kaynaklarindan izole edilen
biyopolimerlerdir. O-glikosidik baglarla birbirine baglanan ondan fazla monosakkarit
biriminden olusurlar. Hidroksil gruplarmin fazlaligi sayesinde polisakkaritler,
karboksilasyon, esterifikasyon ve aminasyon gibi modifikasyon yollariyla degistirilebilir,
boylece fonksiyonel dzellikleri gelistirilebilir. Dogalar1 geregi polisakkaritler, milkemmel
biyouyumluluklar1 ve biyobozunurluklar1 sebebiyle biyomedikal uygulamalarda siklikla
kullanilmaktadir [29]. Kolonik mikroflora tarafindan tetiklenen ilag salim sistemlerindeki
temel mekanizma, bagirsakta gerceklesen enzimatik bozunmanin ardindan ilacin
salmmasidir. Bu amagla, bagirsak florasinda metabolize edilebilen dogal polimerlerden elde
edilen polisakkarit yapilardan yararlanilmaktadir (Tablo 2.4.1.2.1) [33]. Kolona hedefleme
uygulamalarinda bitkisel (guar zamki, iniilin, pektin), hayvansal (kitosan, kondroitin siilfat),
alg (aljinatlar) veya mikrobiyal (dekstran) kokenli dogal polimerler siklikla tercih
edilmektedir. kolon hedefli ilag dagitim sistemlerinde sik¢a kullanilan dogal polimerler
arasmdadir. Bu polimerler, iist GI kanalda biitiinliiklerini korurken, kolona ulastiklarinda
kolon bolgesinde yasayan cesitli bakteriler tarafindan salgilanan galaktosidaz, glukozidaz,

pektinaz, dekstranaz, amilaz, ksilosidaz gibi enzimlerin etkisiyle kolayca pargalanirlar [34].
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Tablo 2.4.1.2.1: Kolona 6zgii ilag salim sistemlerinde kullanilan polimerler ve pargalayan bakteri tiirleri.

Mikroflora tarafindan

Polimer Mikroflora .
salgilanan parcalayici enzim
Pekt: Bakterioidler Pektinaz
ektin Bifidobakteriyum
Dekstran Bakterioidler Dekstranaz
Kitosan Bakterioidler Kitosanaz ve lizozim
Ruminokokus . . .
Guar zamki Bakterioidler Spesifik bir enzim yok
Iniilin Bifidobakteriyum Iniilinaz ve Iniilin liyaz

2.4.1.3 Matriks tabanh sistemler

Matriks seklindeki ilag salim sistemleri, ilaci bir polimer matris i¢ine yerlestirerek ilacin
kontrolli bir sekilde serbest birakilmasini saglayan sistemlerdir. Matriks tipi preparatlarda
etkin madde ¢Ozlinmeyen bir polimerin olusturdugu iskelet yap1 iginde ¢Oziinmiis veya
dagilmistir. Bu matrisler pH'a duyarli veya biyolojik olarak pargalanabilir olabilir. Bu
sistemden ilag salim mekanizmasi, matrisin i¢indeki ilacin ¢oziilmesi, difiizyonu veya
matrisin ¢oziinmesi yoluyla gerceklesir. ilag, matrisin icindeki polimerden yavasca
coziinerek dig ortama salinir. Bu siireg, ilacin hedeflenen diizeyde ve siirede serbest

birakilmasini saglayarak etken maddenin etkinligini arttirir ve yan etkilerini azaltir [35].

2.4.2 pH duyarh sistemler

Kolona ila¢ hedefleme amaciyla kullanilan baska bir strateji, pH'ya duyarli sistemlerdir.
Gastrointestinal kanalin pH degeri mide, ince bagwsak ve kolon bolgelerine dogru
artmaktadir. Mide pH'1 asidik iken, ince bagirsak ve kolonda pH degeri ylikselmektedir.

Bu durum, pH'ya duyarl sistemler araciligiyla gastrointestinal kanalin farkli segmentlerine
hedefleme olanag: saglamaktadir. Bu yontem, etkin maddelerin pH'ya duyarli polimerlerle
kaplanmasi yoluyla gerceklestirilir ve bu da pratik uygulama ve diisiik maliyeti nedeniyle
dikkat ¢cekmektedir [36]. Bu sistemde ¢ok ¢esitli formiilasyonlar, formiilasyon biitiinliigiinii

korumak ve/veya erken ila¢ salimini dnlemek i¢in genellikle diisiik pH’a sahip mide ortamina
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direngli polimerlerle kaplanirlar. Bu polimerler, formiilasyon yiizeyi lizerinde tek bir siirekli
katman olusturarak, etken madde ve ortam arasinda fiziksel bir engel olusturabilir. Bunlarin
arasinda oOzellikle ‘Eudragit’ ticari adiyla da bilinen sentetik kopolimerler kolonik
uygulama i¢in pH'a bagh ilag salim sistemlerinin (baslica tablet ve kapsiil formlar1 olmak
lizere) tasarlanmasinda kaplama maddeleri olarak kullanilmaktadir [37]. Eudragit
polimerleri, dimetilaminoetil metakrilat, metakrilik asit ve metakrilik asit esterlerini iceren
katyonik ve anyonik polimerlerdir. Bu polimerler, farkli oranlarda bir araya getirilerek ilag
salim1 ve hedefleme 6zellikleri ¢esitlendirilmektedir [38,39]. Eudragit polimerleri temelde
dort ana siifa ayrilir. Katyonik Eudragit E (tat maskeleme i¢in kullanilir ve pH 5,5'in altinda
¢Oziiniir), anyonik Eudragit L & S (kolon hedefleme/enterik kaplama i¢in kullanilir ve pH 6
ve 7'nin lizerinde ¢oziiniir), notr Eudragit RL & RS (kuaterner amonyum grubu) polimerleri
(her ikisi de pH'tan bagimsiz ¢oziiniirliige sahiptir) ve Eudragit NE & NM, stirekli salim
uygulamasi i¢in kullanilir (Tablo 2.4.2.1) [40,41]. Eudragit tiirleri piyasada farkli formlarda
bulunmaktadir [42].

Tablo 2.4.2.1: Eudragit polimeri tiirleri ve 6zellikleri [57,58].

] pH 5.5’in lizerinde
Eudragit L 100-55 Toz
¢Oziiniir.
) ) ] pH 5.5’in {izerinde
Eudragit L 30 D-55 Sulu dispersiyon
¢Oziiniir.
Enterik Kaplama . i pH 7.0’1n lizerinde
Eudragit FS 30 D Sulu dispersiyon
¢Oziiniir.
] pH 7.0’1n {izerinde
Eudragit S100 Toz
¢Oziiniir.
. pH 6.0’in lizerinde
Eudragit L100 Toz
¢Oziiniir.
i ) ] pH’dan bagimsiz
Eudragit RL 30 D Sulu dispersiyon
olarak siser
] pH’dan bagimsiz
Eudragit RL PO Toz
olarak siser
Geciktirilmis Salim
pH’dan bagimsiz
Eudragit RL 100 Graniil ]
olarak siser
i ) ] pH’dan bagimsiz
Eudragit RS 30 D Sulu dispersiyon ]
olarak siser
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Eudragit RS PO

Toz

pH’dan bagimsiz

olarak siser

Eudragit RS 100

Graniil

pH’dan bagimsiz

olarak siser

pH’dan bagimsiz

Eudragit NE 30 D Sulu dispersiyon ]
olarak siser
. . ) pH’dan bagimsiz
Eudragit NM 30 D Sulu dispersiyon
olarak siser
] ) ] pH’dan bagimsiz
Eudragit NE 40 D Sulu dispersiyon

olarak siser

pH 5.0’e kadar

Eudragit E 100 Grantil
¢Oziiniir.
i . . pH 5.0°e kadar
Koruyucu Kaplama Eudragit E 12,5 Organik Cozelti
¢Oziiniir.
] pH 5.0’in lizerinde
Eudragit E PO Toz

siser.

2.4.3 Zaman kontrollii sistemler

Insan gastrointestinal sisteminin fizyolojik &zellikleri ve oral yolla ahnan dozaj sekillerinin
gastrointestinal kanaldaki davranislart incelendiginde, bireylerdeki degisik gegis stirelerinin daha ¢ok
mide bosalmasindaki farkliliklardan kaynaklandigi, ince bagirsaklardan geciste neredeyse bireyler
arasinda hicbir farklihgin olmadig: belirlenmistir. Zaman kontrollii sistemler, ince bagirsaklardan
formiilasyonlarin gegis siirelerinin hemen hemen sabit olmasi (yaklasik 3 + 1 saat) gerceginden
hareketle gelistirilmistir. Zaman kontrollii sistemlerin tasarlanmasmdaki strateji, midenin asidik
ortamimdan etkilenmeden gegtikten yaklasik 4-5 saat boyunca etkin madde aciga ¢ikarmamasi
tizerine kurulmustur [45,46]. Kolona ila¢ tasmmasi igin zaman Kkontrollii sistemlerden

yararlanilmaktadir.

2.4.4 Basing¢ kontrollii sistemler

Basing kontrollii sistemler, genellikle basing-kontrollii kolona tastyici kapsiiller olarak adlandirilan
ve kolondaki giiglii peristaltik hareketler sonucunda artan luminal basincimn etkisiyle etkin maddeyi
ag1ga cikaran sistemlerdir. Bu amagla ilk gelistirilen sistemler, etilseliiloz ile kaplanmuis, suppozituvar
sekilli kapsiillerdir. Artan basing ile kapsiiller kolonda pargalanmakta ve yiiklenen etken madde
kolon igerisinde agiga ¢ikmaktadir [45].
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2.4.5 Ozmotik kontrollii sistemler

Bu sistemlerde, ila¢ yar1 gegirgen bir membran i¢inde bulunur. Ozmotik sistem, su veya
biyolojik s1vi ile temas ettiginde, su yar1 gegirgen bir membranin gézeneklerinden igeri girer
ve ilac1 ¢dzmeye baslar. Ilag, bu membrandan dogrudan difiizyonla salmamadig1 igin,
sistemden ¢ikis yolu olarak, lazerle agilan bir delikten salinir. Ozetle bu sistemde sistemin
icerisine giren sivinin yarattif1 basing etkisi ile ila¢ salimi kontrollii bir sekilde

gergeklestirilir [47].

2.5 Kolona (")zgii Ila¢ Tasima Sistemlerinde Nanoteknolojik Yaklasimlar

21. ylizyilin teknoloji devrimi olarak kabul edilen nanoteknoloji, bilim ¢evrelerinde ve daha
sonrasinda sanayi kuruluslarinda 6nemli bir rol oynamis, zaman icerisinde tiptan tekstile,
havacilik ve uzay aragtirmalarindan tarima kadar genis bir uygulama alanina sahip olmustur.
Nanoteknoloji bir¢ok alanda oldugu gibi farmasotik teknolojide de biiyiik ilerlemeler
kaydetmistir. Nanoteknoloji ile gelistirilen yeni ilaglar zamanla klasik uygulanan ilaglarin
yerini almustir. Ozellikle kanser arastirmalarinda ve as1 gelistirme ¢alismalarda modifiye
edilmis ve fonksiyonlastirilmis nano ilag tasima sistemlerinin etkinligi konusunda umut
verici caligmalar yapilmistir. Bu sayede ilag molekiilerinin ulagsmasi zor olan kanser dokusu,
kan-beyin bariyeri gibi engelleri agsmasi saglanmis ve tedavide basarili sonuglar alinmistir
[46]. Bu formiilasyonlarda ila¢ tagima sistemlerinin boyutu kritik 6nem tasimaktadir. Nano
boyutlu ilag tasiyici sistemler, inflamasyonlu ve kanserli bolgede kiigiik boyutlar1 nedeniyle
gecirgenligi artirip spesifik olarak inflamasyonlu ve kanserli bolgeye niifuz ederler [47-49].
Nanoboyutlu ilag tasiyict sistemler ile ilacin spesifik olarak organlara, hiicrelere hatta
hiicresel organellere bozulmadan etkin ve stabil bir sekilde ulagsmas1 ve etki bdlgesine
ulastiginda ilacin serbest birakilmasi hedeflenmektedir. Bu sistemler sayesinde istenilen
diizeyde ve siire boyunca etkin madde salimi1 saglanarak ilacin etkinligi artirilmakta ve yan
etkiler en aza indirilmektedir [50,51]. Sahip olduklar1 kii¢iik boyutlar1 sayesinde
damarlardan kolaylikla gegebilir ve yiiksek yiizey alan/hacim orani sayesinde ilacin
¢Ozlinlirliigiini ve biyoyararlanimimi arttirirlar. Nanoboyutlu ilag tasima sistemleri
lipozomlar ve misellerle baglamistir. Gliniimiizde, bunlarin yan1 sira Kkati-lipit
nanopartikiiller, polimerik sistemler, dendrimerler, karbon nanotiipler, fullerenler, metalik
nanopartikiiller, nano boyutlu yari iletken kristal yapilar (kuantum noktalar1), metaloksitler

gibi bir¢ok sistem kullanilmaktadir (Sekil 2.5.1) [49].
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Polimerik nanopartikiil
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Nanopartikiil

Sekil 2.5.1: Nanopartikiil ¢esitleri.

Nanopartikiiller kimyasal bilesimi, boyutlar;, sekilleri ve morfolojilerine gore
smiflandirilmaktadir. Kimyasal bilesimine gore nanopartikiiller organik ve inorganik olarak
smiflandirilabilir  [52]. Organik nanopartikiiller miseller, dendrimerler, lipozomlar,
nanojeller, polimerik nanopartikiiller ve nanofiberler olarak siralanabilir. Bu yapilar hastalik
teshisi, goriintileme ve ilag salimi uygulamalarinda biyobozunur ve toksik olmayan
yapilarindan dolay1 tercih edilmektedir [53, 54]. Inorganik nanopartikiiller karbon
icermeyen biyouyumlu yapilardir. Inorganik nanopartikiillerin stabilitesi organik
nanopartikiiller ile kiyaslandiginda daha yiiksektir. Karbon nanotiipler, kuantum noktalar1
ve altin ve giimiis nanopartikiilleri en c¢ok iiretilen ve ticari olarak kullanilan

nanopartikiillerdir [55].

2.5.1 Nanofiberler

Nanoteknolojinin gelismesi ile birlikte, yeni nesil malzemelerden biri haline gelen
nanofiberler 1 ila 100 nm araligindaki malzemeler olarak tanimlansa da 1 um’nin altinda
capa sahip fiber yapilar i¢in de bu terim kullanilmaktadir (Sekil 2.5.1.1). Kii¢iik boyutlar1
sayesinde daha yliksek yiizey alani/hacim oranina sahip olan fiberler diisiik yogunluk, diisiik
ozgil agirlik, yiiksek gozeneklilik, yiiksek biyouyumluluk ve mukavemet, piiriizsiiz yapisi

ve kaplama gibi spesifik 6zelliklere sahiptir.
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Nanofiberler sahip olduklar1 bu iistiin 6zellikleri sayesinde ¢esitli endiistriyel uygulamalarin
yaninda kontrollii ilag salim/tasima sistemlerinde ve doku miihendisligi uygulamalarinda da

siklikla kullanilmaktadir (Sekil 2.5.1.2) [56].

Nanofiber bozunmasinin
ardindan ilag salimi

Yara iyilesme
siirecini tetikler

Sinyal
llag salimn - », molekiilii

e @ —— j
EIL, | eees 1,
L) 8. @@
KXT e S pdideddne
Y, .:._';.'._-: l.:fl :‘I s id‘uﬁ_,-—
Yiizey iglevsellestiriimis  Fonksiyonel doku - '
A veya organ ousumu Ornek  Biyosensir elektrod

Sekil 2.5.1.2: Nanofiberlerin biyomedikal uygulamalari [58].

16



2.5.2 Nanofiber iiretim yontemleri

Nanofiber esasli malzemelerin iiretiminde kullanilan yontemler asagida agiklanmistir.

Cekme Yontemi: Bu yontemde polimer ¢ozeltisine daldirilan bir mikropipetin belirli bir
hizla ¢ekilmesi sonucu ¢6ziicli hizla buharlasir ve fiber yap1 olusur (Sekil 2.5.2.1). Oldukc¢a
basit bir teknik olmasma ragmen fiberler tek tek iiretilir bu nedenle seri iiretim i¢in uygun
bir yontem degildir. Ayrica bu yontemin bir diger kisitlamasi sadece visko elastik

malzemeler i¢in gegerli olmasidir [59].

igne ucu

Cekme

Nanofiber
Polimer cézeltisi  Daldirma

veya eriyi

A ek

Sekil 2.5.2.1: A) Cekme yonteminin sematik gosterimi. B) Cekme yontemi ile tiretilen fiberlerin SEM
goriintiisi [60].

Kalip Sentezi Yontemi: Fiber liretmek i¢in nano gdzenekli bir aliiminyum oksit membranin
kalip olarak kullanildigi bir yontemdir. Membranlar igerisinde 5-50 mm ¢apinda silindirik
gozenekler bulunur. Polimer ¢ozeltisi uygulanan su basincmin etkisi ile nano gézeneklere
sahip membranlara dogru itilir ve diger tarafta bulunan katilagsma ¢6zeltisi ile temas ettiginde
katilasir ve gozenek c¢apma sahip fiber yapilar olusur (Sekil 2.5.2.2). Farkli kaliplar
kullanarak farkli caplarda fiber yapilar elde etmek bu yontemde miimkiindiir. Smirli sayida

polimer i¢in gecerli olmas1 yontemi kisitlamaktadir [60].
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Sekil 2.5.2.2: Kalip sentezi yonteminin sematik gosterimi [61].

Kendiliginden Diizenlenme Yontemi: Kendiliginden diizenlenme yonteminde; atom ya da
molekiiller kendi aralarinda hidrojen bagi, hidrofobik kuvvetler ve elektrostatik kuvvetlerin
etkisi ile diizenlenerek fiber iiretimi gerceklesir. Bu yontemde daha ¢ok peptid yapili
fiberlerin tiretimi gergeklestirilmektedir. Bu yontem, iiretim giiciiniin diisiikk olmasi, iiretim

stiresinin uzun ve karmasik olmasi sebebiyle kullanimi1 yaygin degildir [61].

Faz ayirma Yéntemi: Faz ayirma yontemi, fiziksel anlamda polimerce zengin ve polimerce
fakir iki farkhi fazin uyumsuzluguna bagl olarak ayrigsmasi esasina dayanmaktadir.
Karmasik ve zaman alict olan bu ydntem, polimerin ¢dziilmesi, jellesme, ¢dziicliniin
uzaklastirilmasi, dondurma ve soguk kurutma asamalarindan olusmaktadir (Sekil 2.5.2.3).
Bu yontem ile fiber ¢aplarini kontrol etmek zordur. Yontem sadece belirli polimerler ile

sinirhidir ve 50-500 nm ¢ap araligina sahip fiberler tiretilebilmektedir [62].
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lIl. Coziicliniin
buharlasmasi

Sekil 2.5.2.3 (A) Faz ayirma tekniginin sematik gosterimi. (B) PLLA/THF ¢ozeltisinden hazirlanan PLLA
fiberlerinin SEM goriintiisii [63].

2.6 Elektroegirme Yontemi

Elektroegirme yontemi, William Gilbert’in bir damlaciga yiiksek voltajli bir elektrik alan
uygulandiginda elektrostatik alan kuvveti ile etkilesime girip bir koni seklinde ¢ekildigini
bulmasiyla 1600 yilinda baslamistir [64]. 1882 yilinda Lord Rayleigh, elektrik ytikii tasiyan
damlaciklarm elektroegirme siirecinde sergiledigi diizensiz hareketler iizerine detayli bir
calisma yapmistir. Rayleigh'in bu caligmalari, elektroegirme siirecindeki temel fiziksel
prensiplerin anlagilmasinda biiylik 6l¢iide katki saglamistir [65]. 1934 yilinda, Formhals'in
elektroegirme yonteminin ilk patent basvurusunu yapmistir [66]. 1969 yilinda Taylor,
elektrik alan uygulandiginda ignenin ucunda olusan polimer damlaciginin seklini incelemis
ve bunun bir koni oldugunu ve fiber jetlerinin koninin kdselerinden firlatildigini bulmustur.
Jetin bu konik sekli daha sonra diger arastirmacilar tarafindan literatiirde “Taylor Konisi”

olarak anilmistir (Sekil 2.6.1) [67].
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*Bir damlacigin yiiksek voltajli bir elektrik
1600 (William Gilbert) alan altinda koni seklinde ¢ekildiginin
bulunmasi

*Elektroegirme yontemi ile fiber iiretme

1882 (Rayleigh) fikri
p
+Ilk elektroegirme diizenegi patenti
1934 (Formhals)
o
p

*Taylor konisi kesfi
1969 (Taylor)

VNNV

. *Biyomedikal alanda yapilan ilk uygulama
1978 (Annis ve ark.) (Vaskiiler protez)

N

Sekil 2.6.1: Elektroegirme yonteminin tarihsel gelisimi.

Polimerik fibroz orgiilerin tiretiminde kullanilan diger tekniklerle (¢ekme, kalip sentezi, faz
ayrimi ve kendi kendine diizenlenme) karsilastirildiginda, elektroegirme teknigi siirekli ve
farkli morfolojilerdeki fiberlerin iiretimine uygun, kullanimi kolay, ¢ok yonlii ve diisiik
maliyetli bir yontemdir. Bu teknikle bir kag pm’den 100 nm’ye (ve alt1) kadar mikro/nano
fiberler iretilebilmektedir. Diger ilag salim sistemlerine kiyasla, elektroegirme teknigi
malzeme ¢esitliligi ve aktif ilag icerikleri seciminde c¢ok esneklik sunmaktadir. Diger
sistemlerin aksine, elektroegirme stratejisinde, fiberlerin bozunma siiresi ve dolayisiyla

ilacin salim hiz1 ayarlanabilmektedir.

Elektroegirme yontemi ile elektrostatik kuvvetler kullanilarak polimerlerden fiber yapi1 elde
edilmektedir. Elektroegirme yontemi i¢in gerekli deney diizenegi temel olarak ti¢ 6nemli ana

bilesenden olusmaktadir (Sekil 2.6.2):

1. Yiiksek voltaj gii¢c kaynagi
2. Besleme tinitesi (0rnegin siringa ve sirimga pompast)

3. Toplayict (6rnegin iletken bir plaka)
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Taylor konisi

Fiber jeti
Toplayici

Polimer ¢ozeltisi

mimiEin

Siringa pompasi

X5 Fiber orgii

———

Yiiksek voltaj gii¢ kaynagi

Sekil 2.6.2: Temel bir elektroegirme diizenegi.

Bu teknikte kapiler bir besleme {initesinde bulunan polimer ¢ozeltisine yliksek voltaj (1-30
kV) uygulanir. Besleyici iinitedeki ignenin ucunda asili durumda duran polimer ¢ozeltisi
damlasi kritik bir voltaj degerine kadar, yiizey geriliminin uyguladigi1 kuvvetlerden dolayi,
kiiresel bir bigimde bulunur. Uygulanan potansiyel fark bir esik degerine ulastigi anda,
elektrostatik kuvvetler ylizey gerilimi kuvvetlerine esitlenir. Bu noktada polimer damlasi
sekil degistirerek koni (Taylor konisi) bigimini alir (Sekil 2.6.3).

D) Taylor konisi
ve fiber jeti

olu;ur&
A

A) Kiiresel B) Uzarms C) Taylor
damlacik damlacik konisi

>p

/N

-+ -+ + +
+ + + + + + | +
+ + +
Voltaj Yiizey gerilimi Yiizey gerilimi i+
uygulanmadan l.n,r.gulana“n . m“'?"a" v?ltaja Uygulanan voltaj
dnce voltajdan binylik esit oldugu yiizey gerilimini
oldugu durumda durumda

astign durumda

Sekil 2.6.3: Taylor konisi olusumunun sematik gosterimi [68].
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Olusan elektrostatik kuvvetler polimer ¢ozeltisinin yiizey gerilimini yendiginde fiber jet
formunda olusan akis, toplayici gorevi goren iletken bir yiizey ilizerinde kararsiz bir yapida

fiber formunda toplanir [68, 69].

2.6.1 Elektroegirme yonteminde fiber iiretimine etki eden parametreler

Elektroegirme yontemiyle fiber iiretimini etkileyen parametrelerin belirlenmesi i¢in birgok
arastirmaci detayli ¢aligmalar yapmistir. Bu parametreler temelde 3 grupta incelenmektedir.
Cozelti parametreleri; polimer ¢ozeltisinin molekiil agirligi, viskozitesi ve derisimi, yiizey
gerilimi, ¢oziicii dielektrik katsayis1 ve ¢ozelti iletkenligi 6zellikleriyle belirlenir. Islem
parametreleri; uygulanan voltaj, polimer ¢dzeltisinin akis hizi, sirmga ucu ve toplayici
arasindaki mesafe ve igne c¢ap1 ile belirlenir. Ortam parametreleri ise sicaklik ve nem

parametrelerinden olusur (Tablo 2.6.1.1) [70].

Tablo 2.6.1.1: Elektroegirme yontemine etki eden parametreler.

= COzelti parametreleri

e Molekul agirligi, ¢ozelti viskozitesi ve derigim
e Yiizey gerilimi

e Dielektrik katsayi

e Cozelti iletkenligi

* \oltaj

e Akis hizi
* Mesafe
e igne capi

== Ortam parametreleri

e Sicakhk
e Nem

2.6.1.1 Cozelti Parametreleri

Polimer ¢ozeltisinin 6zellikleri, elektroegirme yontemini ve elde edilen fiber morfolojisini

en ¢ok etkileyen parametrelerdir ve asagida detayli bir sekilde agiklanmistir.



Molekiil agirhig, ¢ozelti viskozitesi ve derigimi

Polimerin molekiiler agirligi, polimer zincirinin uzunluguna ve dolanmasima baglidir. Daha
yiiksek bir dolagma derecesi, daha fazla siiriikleme ve molekiiller arasi ¢ekim sunarak yiiksek
bir viskozite saglar. Fiber elde etmek icin ¢ozelti yeterli molekiil agirligma sahip bir
polimerden olusmali ve ayni zamanda ¢dzeltinin yeterli viskoziteye sahip olmasi
gerekmektedir. Elektroegirme islemi siwrasinda polimer jeti toplayict tabakaya dogru
ilerlerken gerilir ve uzar. Bu uzama sirasinda polimer zincirlerinin birbirlerine dolanmasi ile
jetin kopmasi engellenir ve boylece ¢ozelti jetinin siirekliligi saglanir. Cozelti viskozitesini
artirmanin bir diger yolu polimer derisimini artirmaktir. Artan polimer derisiminde molekiil
agirhigmm artirilmasma benzer olarak fiber olusumu saglanir (Sekil 2.6.1.1.1).
Elektroegirme yonteminde fiber olusumu polimer zincirlerinin birbirine dolanmasi ile
gerceklesmektedir. Bu bakimdan minimum zincir dolanmasi i¢in minimum viskozite
gereklidir. Fiber olusumu belirli bir viskoziteye kadar saglanabilir. Viskozitenin ¢ok yiiksek
olmasi durumunda ise ¢Ozeltinin sirmmgaya dogru pompalanmasi zorlagacak ve ayni

zamanda, ¢ozelti sirmga ucunda elektroegirme iglemi bagslamadan kuruyacaktir [71].

Sekil 2.6.1.1.1: EL100 polimerinin derigimin artisina bagli fiber morfolojisindeki degisim. (A) %10, (B) %12
ve (C) %15 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri.

Yiizey gerilimi

Elektroegirmenin baslamasi1 ic¢in yiiklii ¢Ozeltinin kendi yiizey gerilimini asmasi
gerekmektedir. Olusan polimer jeti toplayiciya dogru hareket ederken, yiizey gerilimi jet
boyunca boncuk olusumuna neden olabilir. Eger ¢ozelti igerisinde yiiksek derisimde ¢oziicii
molekiilleri bulunuyorsa bu ¢6ziicli molekiilleri kendi yiizey gerilimlerini azaltmak i¢in bir
araya gelerek kiiresel formda boncuklar olustururlar. Coziici molekiillerinin bu sekilde bir

araya gelmesi daha fazla polimer zincirini ortama katarak viskozitenin artmasina neden olur.
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Bu sekilde polimer zincirleri arasinda daha az ¢6ziici molekiilleri yer alacak ve boncuk

olusumunun 6niine gegilebilecektir [72].
Coziicii Dielektrik Katsayusi

Bir ¢oziiciiniin dielektrik katsayisi, elektroegirme islemi lizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir.
Genellikle, yiiksek dielektrik katsayisina sahip bir ¢oziicii kullanilmasi, boncuk olusumunu
ve fiber ¢apini azaltir. Daha diizglin morfolojiye sahip fiber elde etmek igin, polimer
cOzeltisine yiiksek dielektrik katsayisina sahip ¢Oziciiler eklenir, Ornegin N,N-
dimetilformamid bu baglamda siklikla kullanilan ¢oziiciilerin basinda gelmektedir. Yiiksek
dielektrik katsayisina sahip c¢oziiciilerin kullanilmasi, elektroegirme jetinin biikiilme
kararsizligini artirir. Bu durum ayni zamanda polimer jetinin kat edecegi yolu artirarak fiber
caplarinin azalmasimni saglar. Tablo 2.6.1.1.1°de baz1 ¢oziiciilere ait dielektrik katsayilar1

verilmistir.

Tablo 2.6.1.1.1: Bazi ¢oziiciilere ait dielektrik katsayilar1 [73,74].

Dielektrik katsayisi (€)

Aseton 20.7
N,N-dimetilformamid (DMF) 36.7
N,N-dimetilasetamid (DMAc) 37.8

Dimetil siilfoksit (DMSO) 46.7

Su 80.1

Asetik asit (AA) 6.2
Formik asit (FA) 58

Metanol (MeOH) 32.6

Etanol (EtOH) 22.4
Kloroform 4.8

Cozelti Iletkenligi

Polimer ¢6zeltisinin iletkenliginin arttig1 durumda, fiber jetleri lizerinde daha fazla sayida

net yiik tagmacaktir. Dolayistyla iletkenlik artirilarak daha ince fiberler iiretilebilecektir.
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Yik artisginin bir diger etkisi ise yiiklerin birbirlerini itmesiyle meydana gelen biikiilme
kararsizhiginin siringa ucuna daha yakin bir yerde baslamasidir. Bu sayede fiberlerin

toplayici tizerinde biriktigi alan artacaktir [75].

2.6.1.2 islem parametreleri

Elektroegirme yontemini etkileyen parametrelerden bir digeri ise islem parametreleridir.
Burada fiber jetleri iizerinde etkili olan dis parametrelerdir. Bu parametreler fiber morfolojisi
tizerinde etkili olsa da ¢Ozelti parametreleri kadar etkili degildir. Bu parametreler uygulanan

voltaj, akis hizi, toplayici ve igne ucu arasindaki mesafe ve igne ¢api olarak siralanabilir.
Uygulanan voltaj

Polimer ¢dzeltisine uygulanan voltaj, elde edilen fiberlerin morfolojileri ve ¢ap1 iizerinde
etkilidir. Polimer ¢dzeltisinden elektroegirme jetinin olusabilmesi i¢in minimum bir voltaja
ihtiyag vardir. Genellikle bu minimum voltajda elde edilen fiberlerin yapisinda boncuklar
bulunacagindan voltaji belirli bir seviyeye kadar artrarak hem boncuk olusumu
engellenebilir, hem de fiberlerin ¢aplarinda bir miktar azalma gozlemlenir. Teorik olarak
elektrik alan kuvvetinin artmasiyla nanofiber c¢api azalir. Bu nedenle, voltaj degerinin
arttirilmasi daha ince fiberler elde etmek i¢in siklikla kullanilir [76]. Ayrica voltaj degerinin
artmasi ile boncuk olusumu da azaltilabilir. Fiber yapisinda boncuk olusumu varsa boncugun
sekli kiiresel formdan ig formuna geger ancak voltaj arttirilmaya devam ederse tekrar kiiresel
formda boncuk olusumu gerceklesir. Dolayisiyla voltaj degeri kritik bir 6nem tagimaktadir

bu nedenle dikkatli bir sekilde ayarlanmalidir.
Cozelti akis hizi

Akis hizi, fiber ¢apmimn ve dagilimmin kontroliinde, koni seklindeki fiber jetinin
yoriingesinde biriktigi alanm belirlenmesinde 6nemli bir faktordiir. Siringadan ¢ikan fiber
jeti ile yer degistirmeyecek bir hizda olan ¢ozelti akisi, siringa ucundaki koni seklinin
korunamamasima neden olabilir. Ayni sekilde yliksek akis hizlarinda polimer jetinin tam
olarak kuruyamamasi, fiberlerin lizerinde boncuk olusumuna ve fiber yapilarmin kiiresel
formdan yass1 forma geg¢mesine sebep olabilir (Sekil 2.6.1.1.2). Artan akis hizi ayrica
boncuk boyutunun ve fiber ¢apmin artmasina yol agabilir. Diger taraftan, daha diisiik akis
hizlari,, ¢0ziicliniin buharlagmasi i¢in yeterli slirenin olusmasma izin verdigi ig¢in

arastirmacilar tarafindan daha ¢ok tercih edilmektedir [77].
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Sekil 2.6.1.1.2: Elektroegrilmis fiberlerin cesitli akis hizlarinda SEM goriintiileri; (a) 0,1 mL/sa, (b) 0,5
mlL/sa, (c) 1 mL/sa, (d) 1,5 mL/sa [78].

Mesafe

Ignenin ucundan toplayiciya olan mesafe, fiber morfolojisi ve boncuk olusumu iizerinde
etkili olan bagka bir islem parametresidir. Mesafe ne kadar yakin olursa, ¢ozelti jeti
iizerindeki elektrik alan o kadar artar. Igne ile toplayic1 arasindaki mesafe, elektrik alan
lizerinde onemli bir degisiklik yapabilen kritik bir parametredir. igne ile toplayici arasindaki
mesafe degistiginde, elektrik alan kuvveti de degisir. Igne ile toplayici arasindaki mesafe
kisaldiginda, fiber jetlerinin kat edecegi mesafe azalir. Bu durumda, jet toplayiciya daha kisa
bir siirede ulasir, bu da elektrik alan kuvvetini artirarak jetin ivmesini yiikseltir. igne ile
toplayic1 arasindaki diisilk mesafe, 1slak lif olusumuna ve toplayiciya daha hizli carpmaya
da neden olur. Mesafe azaldik¢a, ¢oziiciiniin yapidan ayrilmadigi gozlemlenir ve liflerin
daha kalin ¢apta oldugu belirlenir. igne ile toplayici arasindaki mesafenin arttig1 durumda
ise jetin kat edecegi mesafe arttig1 i¢in fiberler incelir. Bu esnada lifler kuru bir sekilde

toplanmaktadir [79].
igne Capr

Kullanilan igne capr da diger islem parametreleri gibi ikincil 6nemde olsa da, fiber
morfolojisi ve ¢apt ilizerinde etkilidir. Polimer ¢ozeltisinin igne icerisindeki hareketi

onemlidir.
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(Cozeltinin igne i¢inde hareket etmekte zorlandig1 durumda yani viskozitenin yiiksek oldugu
durumda ¢6zelti, igne ucundan hareket etmekte zorlanacak ve tikanmaya neden olacaktir.
Dolayisiyla hazirlanan polimer ¢ozeltisinin viskozitesine gore farklh ¢aplara sahip igne uglari
secilmeli ve ¢ozelti akigsina engel olunmamalidir [80]. Daha kiiciik capa sahip olan igne
uclarinin se¢imi fiberlerde boncuk goriiniimiinii azaltir. Ayni zamanda, ignenin ¢apindaki

azalma, daha kii¢lik ¢apa sahip fiberlerin iiretilmesine olanak saglar.

2.6.1.3 Ortam parametreleri

Fiber morfolojisini etkileyen parametrelerden bir digeri ise ortam parametreleridir. Polimer
cozeltisi ve onu ¢evreleyen ortam arasidaki etkilesimin fiber morfolojisine etkisini kapsar.

Bu parametreler sicaklik ve nem olarak siralanabilir.
Sicakhk

Ortam sicakliginin fiber morfolojisi lizerinde ¢ok biiyiik etkisi olmamakla birlikte artan
sicaklik fiberlerin ¢apinin daha ince olmasmi saglar. Bu durum artan sicakligin polimer

¢ozeltisinin viskozitesini azaltmasi ile agiklanabilir [81].
Nem

Fiber orgiilerin ¢ap1 bagil nem ile diizenlenebilir, diisiik bagil nem ¢6ziiciiniin daha hizl
buharlagsmasina neden olur ve bu da daha kalin nanofiberlerin olusmasina neden olur. Buna
karsi, yiiksek nem, ¢Oziicliniin hizli buharlagsmasini engelleyerek daha ince fiberlerin
olusumuna neden olur. Ek olarak nem, gozenekli fiberlerin olusumunda da etkili bir
parametredir. Bazi ¢calismalarda bagil nemin elektroegrilmis fiber yiizeylerinde gdzenekler

olusturdugunu ve gézenek boyutunun bagil nemin artigiyla arttig: bildirilmistir [82,83].

2.7 Etken Maddelerin Fiberlere Enkapsiilasyonunda Kullamlan Yaklasimlar

Cesitli aktif ajanlarm fiber yapisia katilmasini saglayan bazi elektroegirme yaklagimlari
sekil 2.7.1°de Ozetlenmistir. Bu yaklagimlar sirasiyla karisim, es eksenli ve emiilsiyon

elektroegirme yontemi olarak siralanabilir.
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B)Es eksenli  C)Emiilsiyon

Sekil 2.7.1: Farkli elektroegirme yaklagimlari. (A) Karisim, (B) Es eksenli ve (C) Emiilsiyon elektroegirme
yontemlerinin sematik gdsterimi [84].
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2.7.1 Kansim elektroegirme yontemi

Bu yontemde ilaci enkapsiile etmek i¢in, ila¢ polimer ¢ozeltisi i¢inde ¢Oziinilir veya dagitilir.
Bu yontem basit ve kolay uygulanabilir olmasina ragmen, ilacin ve kullanilan polimerin
fizikokimyasal Ozellikleri dikkatli bir sekilde hesaba katilmalidir. Ciinkii bu o6zellikler
enkapsiilasyon verimini, ilacin fiber yapi igerisine dagilimmi ve ila¢ salim kinetigini
etkileyecektir. Ornegin, ilag salim davrams1 biiyiikk oranda ila¢ molekiillerinin
elektroegrilmis fiberlerdeki dagilimina ve ayni zamanda fiber morfolojisine baghdir.
Enkapsiilasyonu daha 1yi saglamak i¢in lipofilik ilaglar (6r: paclitaxel) lipofilik polimerde
hidrofilik ilaglar (6r: doxorubicin hydrochloride) ise hidrofilik bir polimerde ¢oziilmelidir.
[lacin polimer ¢ozeltisinde uygun bir sekilde ¢oziinmemesi ilacin ¢dzelti igerisinde yalnizca
dagilmasina yol acar ve elektroegirme islemi siiresince, ilag fiber yiizeyine go¢ ederek ani
bir sekilde (burst release) salinabilir [85]. Ilacin elekroegrilmis fiberlerden siirekli salimini
saglamak, ila¢ yiikleme verimini arttrmak ve ani salimi1 azaltmak icin farkh

kombinasyonlarda hidrofilik ve hidrofobik polimer karisimlar1 kullanilmaktadir [86-88].
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2.7.2 Es-eksenli elektroegirme yontemi

Kontrollii ilag salim sistemlerinde, elektroegirilmis fiber yapilara aktif ajan ilave
edilmesinde kullanilan diger teknik olarak ‘es-eksenli elektroegirme’ ad1 verilen yontemle,
cekirdek-kabuk (core-shell) adi verilen ve tek bir fiber yapisi igerisinde i¢ ice gegmis
bilesenleri igeren nanofiberler iiretilebilmektedir [89]. Ornegin iki bilesenli sistemde, biri
fiberin i¢ kismini (¢ekirdek) olusturacak polimer ¢ozeltisini digeri ise fiberin dis kismini
(kabuk) olusturacak polimer ¢ozeltisini igeren iki siringa sistemi kullanmilir (Sekil 2.7.2.1).
Farkli polimer ¢ozeltileri igeren daha fazla sayida siringanin kullanilmasiyla daha fazla
bilesenli fiber iiretimi gergeklestirilebilir. Bu teknik normal bir diizenekle egrilemeyen
polimerlerin fiber formuna doniismesini, organik ¢oziiciilerin sert kosullarina kars1 hassas
olan aktif ajanlarin korunabilmesini, fonksiyonel ajanlarm daha kontrollii salinabilmesini ve

birden fazla ilacin ayn1 zamanda enkapsiile edilmesini olanakl kilar [90,91].

Yiiksek
voltaj giig
kaynagi

warctiver () | — é

\\'—._-’

Cekirdek gozeltisi

)

1. Sirnga pompasi

Kabuk ¢dzeltisi

2. SiIringa pompasi

P

Toplayici

Sekil 2.7.2.1: Es eksenli elektroegirme yonteminin sematik diyagrami [92].

2.7.3 Emiilsiyon elektroegirme yontemi

Etken maddelerin enkapsiilasyonunda kullanilabilen {i¢iincii bir teknik olan ‘emiilsiyon
elektroegirme’ yontemi ¢ekirdek-kabuk yapidaki nanofiberleri iiretmek i¢in kullanilabilen

yenilik¢i ve basit bir tekniktir.
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Geleneksel elektroegirme teknigi ile karsilastirildiginda, emiilsiyon elektroegirme lipofilik
bilesenlerin hidrofilik polimerler veya hidrofilik bilesenlerin lipofilik polimlerler
kullanilarak enkapsiile edilmesine olanak saglamasmdan dolay: imit verici bir alternatif
sunmaktadir. Bu yontemin uygulanmasinin, siirekli salima ve enkapsiile edilmis ilaglarin
biyoaktivitesini ve etkinligini arttirmasina yol agtig1 belirtilmistir [89]. Emiilsiyon temelli
sistemler, yag, surfactant/ko-surfaktant ve su igeren ortamda aktif ajanlarin enkapsiile
edilmesi ve salimi i¢in kullanish araglardir. Emiilsiyon temelli sistemler yag-su i¢indeki (su
icinde yag) (Y/S) ve su-yag icindeki (yag icindeki su) (S/Y) yag ve su fazlarmin
organizasyonuna bagl olarak smiflandirilabilir. Bir Y/S emiilsiyonunda yag damlaciklari
stirekli su fazinda dagitilir, S/Y emiilsiyonunda ise yag fazinda su damlaciklar1 dagitilir.
Emiilsiyonda damlacik olusturan madde ‘dagilmis faz’, ¢evreleyen sivi madde ise ‘siirekli
faz’ olarak adlandirilir. Bu sekilde elde edilen kolloidal dispersiyonlar pargacik biiytikliigiine
gore macroemiilsiyonlar, mikroemiilsiyonlar ve nanoemiilsiyonlar olarak simiflandirilir. S/Y
emiilsiyonlarini kullanan elektroegirme uygulamalar1 enkapsiile edilmis hidrofilik ilaglarin
salimimi 1yilestirmektedir [93]. Y/S emiilsiyonlar1 ise lipofilik ajanlarin fiberlere

katilmasinda kullanilabilmektedir [94].

2.8 Elektroegrilmis Nanofiberlerin Etken Maddelerin Tasinmasindaki Onemi

flag salim sistemlerini gelistirmenin temel amaci, Onerilen terapotik seviye icinde ilag
molekiillerini, belirli bir siire boyunca hedef hiicre, doku veya organa etkili bir sekilde
iletmektir. Birgok tasiyici sistem bi¢imi arasinda, nanofiber kompozitlerin yakin zamanda,
yiiksek ylikleme kapasitesi, yiiksek kapsiilleme verimliligi, hedefe 6zgii, uzun siireli ilag
dagitimi ve kolaylik gibi dikkat ¢ekici 6zellikleri nedeniyle ilag dagitim uygulamalari i¢in
cok yonlii bir tasiyici sistem oldugu kanitlanmistir. Cogu durumda, polimer nanofiber
kompozitler ilag molekiillerini tasimak i¢in aday bir ara¢ olarak kullanilmaktadir [95].
Elektroegirme  tekniginin  ¢esitli  biyomedikal uygulamalar1  arasinda ilag
tasinmasinda/saliminda kullanilmasina yonelik ¢ok sayida arastirma mevcuttur [96, 97-100].
[lag salim uygulamalarinda elektroegrilmis fiberlerin kullanilmasi yiiksek ilag yiikleme
(%60’a kadar) ve enkapsiilasyon verimliligi (%100’e kadar) [101,102] saglanmasi, fiziko-
kimyasal olarak farkli ajanlarla uyumlu polimer cesitliligi [103,104], salim profilinin
ayarlanabilmesi [105], prosesin sadeligi ve uygun maliyet [106] gibi dnemli avantajlar
sunmaktadir. Elektroegirme yontemi, ilaglarin elektroegrilmis fiberlere dogrudan

enkapsiilasyonuna olanak saglar.
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Hem hidrofobik (6r: rifampin, paclitaxel) hem de hidrofilik (doxorubicin hydrochloride)
ilaglar, proteinler ve DNA gibi biyomakromolekiiller elektroegrilmis fiberlere enkapsiile
edilebilmektedirler. Nanofiberlerin yiiksek ylizey alani ve ayni zamanda tli¢ boyutlu ac¢ik
gbzenekli yapisi ilag diftizyonuna kars1 engellemeleri azaltmaya yardimci olarak daha etkili
bir ila¢ salim sistemi saglamaktadir [107]. Ek olarak yerel ila¢ salimmim gerektigi
durumlarda elektroegrilmis fiberler daha az sistemik absorpsiyona yol agan gerekli
minimum ila¢g dozunu ve istenmeyen yan etkileri azaltabilmektedirler. Elektroegrilmis
membranlarin yiiksek gozenekliligi sebebiyle polimerik malzemelerin bozunmasinda ortaya
¢ikan yan TUriinler implantasyon bolgesinde birikme yapmazlar. Ayrica elektroegrilmis
membranlar hedeflenen klinik uygulamaya uygun olarak istenen sekilde ve biiyiikliikte

bicimlendirilebilirler [195].

2.9 Elektroegirme Yonteminde Kullanilan Polimerler

Polimer se¢imi, stirekli salim yapabilen elektoregrilmis fiberlerin gelistirilmesinde kilit bir
bilesendir [108, 109]. Ila¢ salim sistemlerinde kullanilan polimerlerde biyouyumluluk ve
cogunlukla biyobozunurluk o6zellikleri aranmaktadir. Biyobozunur polimerler fizyolojik
ortamda enzimatik, mikrobiyolojik ya da hidrolitik olarak bozunabilen polimerlerdir.
Biyobozunur polimerlerin parcalanma tiriinlerinin de toksik olmamasi gerekmektedir. Tablo
2.9.1°de verilen polimerler siklikla ila¢ salim uygulamalari i¢in istenen 6zellikteki fiberlerin

uretiminde kullanilmaktadir.

Tablo 2.9.1: Elektroegirme yonteminde siklikla kullanilan polimerler [110-115].

Kollajen poli (laktik asit) (PLA)
Jelatin poli (kaprolakton) (PCL)
Kitosan polietilen oksit (PEO)
Ipek fibroin poli (I-laktik-ko-kaprolakton) (PLLA)
Hyaluronik asit poli (laktik-ko-glikolik asit) (PLGA)
Guar zamki1 poliglikolik asit (PGA)
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2.9.1 Eudragit L100 (EL100)

EL100, metakrilik asit ve metil metakrilat birimlerinden olusan FDA tarafindan farmasotik
triinlerde kullanimi i¢in onaylanmis enterik kaplamada kullanilan polimerlerden
biridir. EL100, diger enterik kaplamada kullanilan polimerlere kiyasla asidik ortamlarda
bozulmaya daha az duyarhidir bu nedenle transdermal ve oral ilag uygulamalari igin
enterik kaplama polimeri olarak kullanilir [116,117]. pH:6 ve lizerinde ¢oziinen EL100’lin
oncelikli kullanim alani jejenuma ilag hedefleme uygulamalaridir. Molekiil agirligi yaklasik
125.000 g/mol, cams1 gegis sicakligr 150 °C ve asidik derecesi 315 mg KOH/g’dir. Hafif
karakteristik bir kokuya sahiptir ve piyasada toz formunda bulunur [118].

TH:'. H (l:H-_mi
CHy T—;HQ T_
I

OH CHa

Sekil 2.9.1.1: EL100 polimerinin kimyasal yapisi.

EL100 sahip oldugu iistiin 6zellikler nedeniyle arastirmacilarm ilgi odagi olmus ve bir¢ok
calismada kullanilmistir. Bu kapsamda, Shen ve ark. yaptigi calismada %25 derisimde
EL100 polimeri ve 3 farkli ¢6ziicii sistemi ile hazirlanan ¢ozeltilerin elektroegirme davranisi
incelenmistir. Coziicli olarak etanol, metanol, DMAc ve bu ¢oziiciilerin farkli oranlarda
kombinasyonu ile hazirlanan ¢6zeltiler incelendiginde, sadece etanol ve metanol igerisinde
¢oziinen fiberlerin ¢ap1 yaklasik 3 um iken, MeOH:DMAc (80:20 v/v) ¢oziicii bilegsiminde
hazirlanan ¢6zeltilerin nano boyutta ve en iyi morfolojiye sahip oldugu goriilmiistiir [120].
Sahle ve ark. [121] yaptig1 ¢aligmada deksametazon yiiklii EL100 nanopartikiilleri
nanogoktiirme teknigi kullanilarak hazirlanmistir. Cilt yiizeyinde kontrollii bir sekilde
salman ancak kil foliikiiliinde ¢6zlinen farkli boyutlarda deksametazon yiiklii pH duyarh
EL100 nanopartikiilleri basaril bir sekilde tiretilmistir. Bir diger calismada ketoprofen yiiklii
EL100 ve ES100 nanofiberleri oral mukozit i¢cin fiberlere yiiklenmistir. EL100 ve ES100
polimeri agirlikga %10, %15, %20 ve %25 derisimde etanol igerisinde ¢oziilerek
hazirlanmistir. Derisim %10 ve %15 iken fiberlerde boncuk olusumu goriiliircken %20
derisimde boncuk olusumu goriilmemistir [122].

Giram ve ark [123] yaptig1 ¢alismada moksifloksasin hidroklorir (MOX-HCL) igeren
antimikrobiyal EL100 fiberlerinin 200-600 nm ¢apinda tiretilmistir. pH=1.2" de yavas bir
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salim gergeklesirken pH=6.8" de hizl1 bir salim (30 saniye) profili gostermistir. Bagka bir
calismada EL100 fiberlerine antiinflamatuar bir ila¢ olan diklofenak sodyum es eksenli
elektroegirme yontemi ile iiretilmistir. /n vitro ilag salim profilleri incelendiginde pH=1.5"de
2 saat boyunca %35 oraninda ila¢ salimi gergeklesirken, pH=6.8" de 5 saatin sonunda %100’
e yakin ilag salimi gerceklesmistir [124]. Abdi ve ark. [125] yaptig1 calismada kronik
yaralarin tedavisinde kullanilmak tizere EL100 ve hidroksi metil seliilozdan olusan kompozit
fiberlere, antibakteriyel ve antioksidan 6zelliklere sahip propolis yiiklenmistir. pH 5.5 ve pH
7.4’ de nanofiberlerden ila¢ salim1 incelenmistir. Sonuglar pH 7.4’ de propolis salimmin pH
5.5’ e gore daha hizli oldugunu gostermistir. Bagka bir calismada tilseratif kolit hastalar1 i¢in
EL100 ile kaplanmis mesalazin ve siilfasalazin etkinligi karsilastirilmistir [126]. Vlachou ve
ark. yaptigi caligmada suda ¢oziinmeyen furosemidin etkinligini arttirmak amaciyla eudragit
tabanli nanofiberler elektroegirme yontemi ile tiretilmistir. Eudragit L100-55, EL100, ES100
ve Eudragit E100 nanofiberlerine yiiklenen furosemidin salim profili pH 1.2 ve 6.8 de
incelenmistir. pH 1.2 de salinan furosemid konsantrasyonu 274 nm iken pH 6.8 de 234 nm’
dir [127]. EL100 ve ES100 polimerlerinin farkli oranlarda karistirilarak kolon hedefli oral
ilag salim sisteminin tasarlandig1 sistemde mesalazin igeren EL100-ES100 kombinasyonu
puskiirtiilerek mesalazin tabletler kaplanmistir [128]. Bagka bir calismada ise teofilinin
zamana ve bolgeye 6zgii salimmi saglamak amaciyla EL100 ve ES100 polimerleri ile farkli

oranlarda teofilin i¢ceren mikrokapsiiller basarili bir sekilde tiretilmistir [129].

2.9.2 Kitosan

Kitin, temel olarak poli-[B-(1,4)-2-asetamid-2-deoksi-B-D-glukopiranoz] yapisina sahip bir
biyopolimerdir ve aynit zamanda ¢ok diisilk oranlarda 2-amino-2-deoksi-p-glukopiranoz
monomerlerini igerir. Dogada genellikle deniz yosunlari, tek hiicreliler (kamgililar, amip
kirpikliler vb.), selentereler, ynmusakcalar, eklembacaklilar, bakteriler, mantarlar, bocekler
ve bazi bitkilerde bulunur. Yengec, karides, 1stakoz ve kerevit kabuklar1 ise en zengin kitin
kaynaklar1 olarak bilinir. Kitosan, kitinin alkali ortamda deasetilasyonu sonucu elde edilen
B(1-4) bagl D-glukozamin tinitelerinden olusan dogada seliilozdan sonra en yaygin olarak
bulunan lineer bir polisakkarittir. Kitosanin ilk kesfi, 1859 yilinda Rouget tarafindan kitinin
derisik potasyum hidroksit ile kaynatilmasi sonucunda gergeklesmistir. Ortalama molekiil

agirhigi 3.200-2.000.000 g/mol arasinda degisir [130,131].
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Sekil 2.9.2.1: Kitin ve kitosanin kimyasal yapisi.

Kitosan, pKa degerleri 6,2 ila 7,0 arasinda degisen zayif bir baz olma 6zelliginden dolay1
notr ve alkali pH'ta ¢Oziinmez. Ancak, asidik kosullarda polimerin amin gruplari
protonasyona ugrar ve bu da ¢oziiniirliiglinii artirarak yiiksek yiik yogunluguna sahip pozitif
yiiklii bir polisakkaridin olusumuna yol acar. Bu pozitif yiikli polimer, GI mukozasi ile
etkilesime girme yetenegine sahip olup bdlgede uzun siire kalabilir. Kitosan, insanlarda
oncelikle lizozim enzimi ve kolondaki bakteroidler tarafindan salgilanan kitinazlar gibi
bakteriyel enzimler tarafindan hidroliz yoluyla parcalanir. GI sistem fizyolojisinin
incelenmesi, midedeki asidik pH nedeniyle bakteri konsantrasyonunun diisiik oldugunu, ince
bagirsak boyunca giderek arttigini ve kolonda belirgin bir artis gosterdigini gostermektedir.
Bu nedenle, kitosanin iist gastrointestinal sistemde metabolize olma olasilig1 cok diistiktiir.

Kitosanin bozunma hizim1 ve kapsamini kontrol eden baska bir faktor deasetilasyon
derecesidir; deasetilasyon derecesi ne kadar yiiksekse, bozunma o kadar az olur. Bu durum,
kolonik mikrofloranin kitosani pargalama yetenegi nedeniyle, kitosanin potansiyel bir

polimer olarak kolon 6zgii ilag dagitimi i¢in kullanilma olasiligmi artirir [132].

2.9.3 Guar zamki

Dogal zamklar, glikoz, galaktoz, ramnoz, arabinoz, ksiloz, mannoz ve iironik asitler gibi
cesitli seker birimlerinden olusan heterojen bilesime sahip polisakkaritlerdir. Guar zamki
(GZ), Cyamopsis tetragonoloba bitkisinden elde edilen, 2:1 oraninda (dogrusal B(1-4)
mannoz ve o(1-6) galaktoz) bulunan, iyonik olmayan, yiiksek molekiil agirlikli ve dallanmis
bir polimerdir [133]. 20. yiizyilda ke¢iboynuzu zamkinm alternatifi olarak gida endiistrisine
girmistir. Ticari agidan en degerli guar bitkisi materyali olan galaktomannanlar, %35-45

icerigiyle guar tohumunun endosperminde bulunmaktadir.
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Guar tohumlarmin bilesiminde galaktomannanlarin yani sira nemli miktarda protein (%30
civarinda) ve lif (%8-10) igeriginin oldugu rapor edilmistir. Guar zamki eldesi (sekil 2.9.3.1)
icin guar tohumlarmin kabugu alinir, su ile karistitilir, 6giitiiliir ve uygulamaya gore elenir.
Genel olarak kirli beyaz bir toz formunda iiretilir. Guar zamkinin elde edildigi guar fasulyesi

Hindistan’ da tiim diinya liretiminin %80’ini olusturmaktadir [134].

Guar Guar tohumu Ogiitiilmiis guar Guar Zamki

Sekil 2.9.3.1: Guar zamki eldesi [135].

Guar zamki genellikle oral uygulamalar icin giivenli olarak kabul edildiginden, ilag
endistrisinde baglama, koyulastirma, siispansiyon haline getirme, stabilize etme maddesi ve
emiilgator olarak yaygin bir sekilde kullanilmaktadir. Guar zamkimin muko-yapiskan
ozellikleri ve antioksidan dogasi, 6zellikle ila¢ dagitim uygulamalar1 i¢in uygun bir malzeme
olarak kabul edilmesinin temel nedenlerindendir. Ayrica, diisiik antijenitesi nedeniyle yara
lyilestirme uygulamalarinda da sik¢a tercih edilmektedir. Guar zamki, dokunun mukus astar1
ile gliclii bir etkilesim sergileyerek temas bolgesinde lokalizasyonu ve etkilesim siiresini
artirir. Jellesme 6zelligi ve enzimatik bozunma 6zelligi, Guar zamkinin potansiyel bir ilag
dagitim tastyicisi olarak taninmasini kolaylastirmistir. Guar zamki, uygun maliyetli bir ilag
salim profili elde etmek i¢cin hidrojeller, nanopartikiiller, tablet matrisi, nanokompozitler,
nanofiberler gibi ¢esitli formlarda yaygin bir sekilde kullanilmaktadir. Bu dagitim sistemleri,
ilaglarm bozulmaya kars1 korunmasini saglar, biyolojik aktiviteyi uzatir ve terapotik etkiyi
artirr [136,137]. GZ, ilag salinimimni geciktirme 6zelligi ve kolonda mikrobiyal bozunmaya
duyarlilig1 nedeniyle genellikle kolona 6zgii ilag dagitim uygulamasi i¢in potansiyel bir aday

haline getirmistir [138].
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3. MATERYAL VE YONTEM

Sunulan tez ¢alismasinin bu boliimii; karisim ve es eksenli elektroegirme yontemleri ile
Eudragit L100 (EL100) temelli gelisiglizel ve hizalanmis diizende nano/mikro fiberlerin
tiretimini, morfolojik, kimyasal, mekanik, 1s1l karakterizasyonlarini, biyobozunurluk
caligmalarin1 ayrica yapilan deneysel calismalarda kullanilan kimyasal malzemeler ve

cthazlar hakkinda bilgileri igermektedir.

3.1 Kullamilan Malzemeler

3.1.1 Kimyasal malzemeler

Tez ¢alismasi kapsaminda kullanilan pH duyarli EL 100 (M.A: 125.000 g/mol) polimeri
Evonik (Tiirkiye) firmas1 tarafindan hediye edilmistir. Dogal polimer olan kitosan (orta
molekiiler agirhikta) ve guar zamki Sigma Aldrich (Almanya) firmasindan satin alinmistir.
Coziicii olarak kullanilan etanol Tekkim (Tirkiye) firmasindan, metanol Honeywell
(Almanya) firmasindan, N,N-Dimethylformamid (DMF) Isolab (Almanya) firmasindan ve
N,N-Dimethyacetamid (DMAc) ChemSolute (Fransa) firmasindan tedarik edilmistir.
Swrasiyla %99.9 ve %90 saflikta olan kloroform ve formik asit Carlo Erba (Fransa)
firmasmdan satin alinmistir. %100 saflikta olan asetik asit ise Sigma Aldrich (Almanya)
firmasindan tedarik edilmistir. pH tamponlarinin hazirlanmasi igin tri-Sodium citrate
dihydrate, sodyum hidroksit ve sodyum asetat trihidrat Isolab (Almanya) firmasindan tedarik

edilmistir.

3.1.2 Alet ve cihazlar

Tez kapsaminda indnii Universitesi Biyomedikal Mithendisligi B&liimii biinyesinde bulunan
cihazlar kullanilmistir. Polimer ¢6zeltilerinin hazirlanmasi asamasinda tartim islemleri igin
RADWAG marka AS 220 model hassas analitik terazi ve karistirma islemleri i¢in DLAB
marka MS-H280-Pro model 1sitmali manyetik karistiric1 kullanilmigtir. Homojen bir sekilde
hazirlanan ¢ozeltilerden fiberlerin {iretilmesi icin INOVENSO marka NE300 model
elektroegirme cihazi ve NEW ERA marka siringa pompasi kullanilmistir. Uretilen fiber
orgiilerin kalimlhiginin ve siringa ¢apmin 6lgiilmesinde DASQUA marka dijital mikrometre
kullanilmigtir. Tampon ¢o6zeltilerinin hazirlanmasinda ve biyobozunurluk ¢aligmalarinda
OHAUS marka masa tipi pH metre cihazi kullanilmistir. Fiberlerin bozunma ¢aligmalarinda

JSR marka vakumlu etiiv kullanilmistir.
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3.2 Yontem

[la¢ tasima/salim sistemleri olarak, kolon ortamina etkin maddenin yerel olarak salimma
olanak saglama potansiyeline sahip, oral yolla uygulanabilecek hem pH’ya hem de kolon
enzimlerine duyarh fiber esash bir kat1 formiilasyon gelistirmek bu tez ¢alismasinin temel

amacidir. Bu amag¢ dogrultusunda:

EL100 fiberlerin iiretimi i¢in optimizasyon ¢aligmalarinin yapilmasi

e 300-600 nm araliginda ve 1-1,5 um araligindaki ¢aplara sahip ve morfolojik a¢idan
diizgiin ve boncuk icermeyen veya minimum diizeyde iceren gelisiglizel ve

hizalanmis diizende fiberlerin iiretimi

e FEs-eksenli elektroegirme yontemi ile morfolojik acidan diizgiin gelisigiizel diizende

Kitosan/EL100 ve Guar Zamki/EL100 ¢ekirdek/kabuk fiberlerin tiretimi

e Uretilen fiberlerin morfolojik, mekanik, kimyasal ve termal karakterizasyonlarinmn

yapilmasi

Fiberlerin pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 ortaminda bozunma davranismin incelenmesi

yontem kisminda 3 alt baslikta agiklanmustir.

3.2.1 Elektroegirme cozeltilerinin hazirlanmasi

Bu boliimde gelisigiizel ve hizalanmig diizende fiberlerin iiretimi ayrica es eksenli
elektroegirme yontemi ile fiberlerin tiretimi i¢in hazirlanan tiim ¢ozeltiler detayl bir sekilde

agiklanmustir.

3.2.1.1 Gelisigiizel diizende fiberlerin iiretimi icin hazirlanan ¢ozeltiler

Polimer c¢ozeltisinin Ozellikleri fiber morfolojisini en ¢ok etkileyen parametredir. Bu
kapsamda yapilan deneysel ¢alismalarmin ilk asamasinda EL100 i¢in en uygun derisim ve
¢oziicli sisteminin belirlenmesi amaciyla 6n deneyler yapilmistir. Gelisigiizel diizende
fiberlerin iiretimi icin ilk olarak farkli EL100 derigimleri (%10, %12, %15 ve %20 w/v)
belirlenmis (Esitlik 1) ve ¢oziicii olarak etanol, metanol ve bu ¢oziiciilerin farkli oranlardaki
bilesimleri ile ¢ozeltiler hazirlanmistir (Tablo 3.2.1.1).

coziinen maddenin agirligi(g) o
0 = 100 Esitlik 1
% (w/v) cozeltinin hacmi (mL) X (Esitlik 1)
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Homojen ¢ozeltilerin elde edilmesi amaciyla polimer-¢dziicii karigimlarina oda sicakliginda
manyetik karstirict kullanilarak 24 saat boyunca, 200 rpm doniis hizinda karistirma iglemi
uygulanmistir  (Sekil 3.2.1.1).  Hazrlanan ¢ozeltiler 1 saat boyunca oda sicakliginda
dinlendirilmistir. Calismalarda kullanilacak tiim ¢dzeltiler, kod numaralart ile kisaltilnstir. Ornegin
%15 EL100 derisimi ve EtOH:DMF (8:2 v/v) ¢oziicii bilesiminde gelisigiizel diizende fiber
iretmek amaciyla hazirlanan ¢ozelti G15-8:2 EtOH:DMF olarak kodlanmustir. Burada ‘G’
gelisigiizel diizende tiretilen fiberleri hemen ardinda yazan “15° EL100 derisimini ifade etmektedir.
Kod numarasmin devaminda ise ¢6ziicii oraninin hacimce 8:2 oldugu ve kullanilan ¢6ziiciilerin ise

EtOH:DMF oldugu goriilmektedir.

Sekil 3.2.1.1: Cozelti hazirlama agamalart.

Tablo 3.2.1.1.1: Etanol ve metanol ile hazirlanan EL100 ¢ozeltileri.

Cozelti Kod
EL100 Derisimi (% w/v) Coziicii Bilesimi (v/v)
Numarasi
G10-EtOH 10 EtOH
G10-MeOH 10 MeOH
G15-EtOH 12 EtOH
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G15-MeOH 12 MeOH

G20-EtOH 15 EtOH

G20-MeOH 15 MeOH
G10-5:5 MeOH:EtOH 10 MeOH:EtOH (5:5)
G12-5:5 MeOH:EtOH 12 MeOH:EtOH (5:5)
G10-7:3 MeOH:EtOH 10 MeOH:EtOH (7:3)
G12-7:3 MeOH:EtOH 12 MeOH:EtOH (7:3)

Calismanin devaminda Tablo 3.2.1.1.1°de belirtilen ¢6ziiciilere ek olarak daha yiiksek
dielektrik katsayilarindan dolayr DMF ve DMAc c¢oziicii sistemine eklenmis ve EL100
derisimi (%12, %15, %17, %19 ve %25 w/v) kademeli olarak arttirilmistir (Tablo 3.2.1.1.2).

Tablo 3.2.1.1.2: DMF ve DMAc igeren EL100 ¢ozeltileri.

Cozelti Kod

Numarasi

EL100 Derisimi (% w/v)

Coziicii Bilesimi (v/v)

G12-5:5 EtOH:DMF

G12-7:3 EtOH:DMF

EtOH:DMF (5:5)

EtOH:DMF (7:3)

G12-8:2 EtOH:DMF . EtOH:DMF (8:2)
G12-9:1 EtOH:DMF EtOH:DMF (9:1)
G12-5:5 MeOH:DMF MeOH:DMF (5:5)
G12-7:3 MeOH:DMF MeOH:DMF (7:3)
G12-8:2 MeOH:DMF . MeOH:DMF (8:2)
G12-9:1 MeOH:DMF MeOH:DMF (9:1)
G15-5:5 EtOH:DMF EtOH:DMF (5:5)
G15-7:3 EtOH:DMF EtOH:DMF (7:3)
G15-8:2 EtOH:DMF © EtOH:DMF (8:2)
G15-9:1 EtOH:DMF EtOH:DMF (9:1)
G15-5:5 MeOH:DMF 15 MeOH:DMF (5:5)
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G15-7:3 MeOH:DMF

G15-8:2 MeOH:DMF

G15-9:1 MeOH:DMF

MeOH:DMF (7:3)

MeOH:DMF (8:2)

MeOH:DMF (9:1)

G17-5:5 EtOH:DMF

G17-7:3 EtOH:DMF

G17-8:2 EtOH:DMF

G17-9:1 EtOH:DMF

17

EtOH:DMF (5:5)

EtOH:DMF (7:3)

EtOH:DMF (8:2)

EtOH:DMF (9:1)

G17-5:5 MeOH:DMF

G17-7:3 MeOH:DMF

G17-8:2 MeOH:DMF

G17-9:1 MeOH:DMF

17

MeOH:DMF (5:5)

MeOH:DMF (7:3)

MeOH:DMF (8:2)

MeOH:DMF (9:1)

G19-5:5 EtOH:DMF

G19-7:3 EtOH:DMF

G19-8:2 EtOH:DMF

G19-9:1 EtOH:DMF

19

EtOH:DMF (5:5)

EtOH:DMF (7:3)

EtOH:DMF (8:2)

EtOH:DMF (9:1)

G19-5:5 MeOH:DMF

G19-7:3 MeOH:DMF

G19-8:2 MeOH:DMF

G19-9:1 MeOH:DMF

19

MeOH:DMF (5:5)

MeOH:DMF (7:3)

MeOH:DMF (8:2)

MeOH:DMF (9:1)

G25-5:5 EtOH:DMF

G25-7:3 EtOH:DMF

G25-8:2 EtOH:DMF

G25-9:1 EtOH:DMF

25

EtOH:DMF (5:5)

EtOH:DMF (7:3)

EtOH:DMF (8:2)

EtOH:DMF (9:1)

G25-5:5 MeOH:DMF

G25-7:3 MeOH:DMF

G25-8:2 MeOH:DMF

25

MeOH:DMF (5:5)

MeOH:DMF (7:3)

MeOH:DMF (8:2)
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G25-9:1 MeOH:DMF MeOH:DMF (9:1)

G25-5:5 EtOH:DMAc EtOH:DMAc (5:5)

G25-7:3 EtOH:DMAc EtOH:DMAc (7:3)

G25-8:2 EtOH:DMAc » EtOH:DMAc (8:2)
G25-9:1 EtOH:DMAc EtOH:DMAc (9:1)
G25-5:5 MeOH:DMAc MeOH:DMAc (5:5)
G25-7:3 MeOH:DMAc¢ s MeOH:DMACc (7:3)

G25-8:2 MeOH:DMAc MeOH:DMAc (8:2)

G25-9:1 MeOH:DMAc MeOH:DMAc (9:1)

3.2.1.2 Hizalanmis diizende fiberlerin iiretimi i¢cin hazirlanan cozeltiler

Tez kapsaminda hizalanmis diizende fiberlerin karigim elektroegirme yontemi ile tiretilmesi
amaciyla farkli EL100 derisimi ve farklhi ¢oziicii bilesimleri kullanilarak c¢ozeltiler
hazirlanmigtir (Tablo 3.2.1.2.1). Cozeltiler dort farkli ¢oziicii bilesiminde (EtOH:DMF,
MeOH:DMF, EtOH:DMAc ve MeOH:DMACc) ve iki farkli ¢oziicii oraninda (7:3 ve 8:2 v/v)
hazirlanmistir. Bu kisimda da hazirlanan ¢ozeltiler kod numaralart ile ifade edilmistir. Hizalanmis

diizende fiber {iretimi amaciyla hazirlanan ¢ozeltilerin kod numaralar1 “H’ harfi ile baglamaktadir.

Tablo 3.2.1.2.1: Hizalanmis diizende fiber iiretmek amaciyla hazirlanan ¢ozeltiler.

Cozelti Kod

EL100 Derisimi (% w/v)

Coziicii Bilesimi (v/v)
Numarasi

H15-7:3 EtOH:DMF

H15-8:2 EtOH:DMF

EtOH:DMF (7:3)

EtOH:DMF (8:2)

15
H15-7:3 MeOH:DMF MeOH:DMF (7:3)
H15-8:2 MeOH:DMF MeOH:DMF (8:2)
H17-7:3 EtOH:DMF EtOH:DMEF (7:3)
17

H17-8:2 EtOH:DMF

EtOH:DMF (8:2)
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H17-7:3 MeOH:DMF

H17-8:2 MeOH:DMF

MeOH:DMF (7:3)

MeOH:DMF (8:2)

H19-7:3 EtOH:DMF

H19-8:2 EtOH:DMF

EtOH:DMF (7:3)

EtOH:DMF (8:2)

19
H19-7:3 MeOH:DMF MeOH:DMF (7:3)
H19-8:2 MeOH:DMF MeOH:DMF (8:2)
H25-7:3 EtOH:DMF EtOH:DMF (7:3)
H25-8:2 EtOH:DMF EtOH:DMF (8:2)
25
H25-7:3 MeOH:DMF MeOH:DMF (7:3)
H25-8:2 MeOH:DMF MeOH:DMF (8:2)
H25-7:3 EtOH:DMAc EtOH:DMAc (7:3)
H25-8:2 EtOH:DMACc EtOH:DMAc (8:2)
25

H25-7:3 MeOH:DMAc

H25-8:2 MeOH:DMAc

MeOH:DMACc (7:3)

MeOH:DMACc (8:2)

3.2.1.3 Es-Eksenli elektroegirme yontemi icin hazirlanan c¢ozeltiler

Es eksenli elektroegirme yontemi ile ¢ekirdek-kabuk (core-shell) ad1 verilen tek bir fiber
yapisi igerisinde i¢ ice gecmis bilesenlerden olusan fiberleri iiretmek amaciyla biri fiberin
cekirdek kismini (Guar zamki veya kitosan) olusturacak polimer ¢dzeltisi, digeri ise fiberin
kabuk kismin1 (EL100) olusturacak polimer ¢ozeltileri ayr1 ayr1 hazirlanmistir.

Kolonik enzimlere duyarli olan polimerlerden guar zamki distile su icerisinde, kitosan ise
formik asit (FA) ve asetik asidin (AA) hacimce farkli oranlardaki bilesimlerinde

¢OzUnmustlr.
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Tablo 3.2.1.3.1: Kolon enzimlerine duyarli polimerler ile hazirlanan ¢ozeltiler.

Kullanilan polimer Derisim (% w/v) Coziicii Bilesimi (v/v)
FA:AA (3:7)
Kitosan 1 FA:AA (5:5)
FA:AA (7:3)
FA:AA (3:7)
Kitosan 2 FA:AA (5:5)
FA:AA (7:3)
FA:AA (3:7)
Kitosan 3 FA:AA (5:5)
FA:AA (7:3)
Guar Zamki 0.2
Guar Zamki1 0.5 Distile su
Guar Zamki 1

Fiberlerin kabuk kismini olusturmak amaciyla % 15 EL100 derisimi ve hacimce 7:3
EtOH:DMF ¢oziicii ortaminda c¢ozeltiler hazirlanmistir. Fiberlerin ¢ekirdek kismini
olusturmasi amaciyla kitosan ¢dzeltileri, ti¢ farkli derisimde (%1, %2, %3 w/v) FA:AA nin
farkli oranlardaki karisimi ile hazirlanmistir (Tablo 3.2.1.3.1). Guar zamki ¢ozeltileri ise ii¢
farkli derisimde (%0.2, %0.5, %1 w/v) distile su igerisinde hazirlanmistir. Calismanin bu
asamasl i¢in es eksenli elektroegirme yonteminde kullanilacak c¢ekirdek ¢ozeltisi ‘C’ harfi
ile kodlanmustir. Ornegin "C1K-7:3 FA:AA" kodlu drnekte ‘C’ ¢ekirdek, ‘1K’ %1 kitosan,
“7:3 FA:AA’ hacimce 7:3 oraninda FA:AA’y1 temsil etmektedir. "C0.5G-DS" kodlu 6rnekte
ise ‘C’ ¢ekirdek, ‘0.5G’ %0.5 guar zamki, ‘DS’ distile suyu temsil etmektedir.

3.2.2 Elektroegrilmis fiberlerin iiretimi

Deneysel calismalar sirasinda dikey sistem elektroegirme cihazi (NE-300, Inovenso Ltd.)
kullanilmistir (Sekil 3.2.2.1). Uretilen fiberler plaka veya silindirik formdaki iki farkl
toplayic1 iizerinde toplanmistir. Plaka tipi toplayicida gelisigiizel diizende, silindir
formundaki toplayicida ise hizalanmis diizende fiberler iiretilmistir. Cihazin kontrol paneli
tizerinden uygulanan voltaj degeri, igne ucu ve toplayici arasindaki mesafe ve silindir

seklindeki doner toplayicinin devir hizi kontrollii bir sekilde degistirilebilmektedir. Ayrica
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tiretilen fiberlerin homojen bir sekilde tiim plaka yiizeyine yayilmasi amaciyla kullanilan

homojenizasyon 6zelligi de cihazda mevcuttur.

Sekil 3.2.2.1: Tez kapsaminda kullanilan elektroegirme cihazi. (1) plaka seklindeki toplayici (2) silindir
toplayici, (3) igne, (4) siringa pompasi ve (5) kontrol paneli.

Bu kapsamda ¢alismaya baslamadan 6nce her iki toplayicinin {izeri de aliiminyum folyo ile
kaplanmustir. Uretilen fiberlerin genel morfolojilerini incelemek amactyla fiberler her iki toplayici
tizerine hamur yapistirici yardimu ile yerlestirilen lamellerde toplanmustir. Sonraki karakterizasyon
calismalarmda kullanilmak tizere fiberler toplayicilar iizerine kaplanan aliiminyum folyolar
tizerinde toplanmustir. Fiberlerin iiretiminde igne ucu ve toplayici arasindaki mesafe 22.5 cm’de
sabit tutulmustur. Uygulanan voltaj degerleri (10-20kV) ve bir siringaya ¢ekilen ¢ozeltinin akis
hizlar1 (0.5-2 mL/sa) degistirilerek Tablo 3.2.2.1°de belirtilen kosullarda fiberlerin tiretimi
gergeklestirilmistir. Fiber Orgiileri, toplayict iizerinde beyaz bir goriintii olusturana kadar

elektroegirme islemine devam edilmistir.

Tablo 3.2.2.1: Gelisigiizel diizende liretilen fiberlerin elektroegirme kosullari.

o Akis hiz Voltaj
Cozelti kod numarasi ) (kV)
0.5 9
G10-EtOH
1 12
G10-MeOH 0.5 9
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1 12
1 1
G15-EtOH 1.2 12
2 14
1 10
G15-MeOH 1.5 12
2 14
1 13
G20-EtOH L5 14
2 15
1 9
G20-MeOH L5 12
2 14
0.5 9
G10-5:5 MeOH: EtOH
1 12
0.5 9
G12-5:5 MeOH:EtOH
1 12
1 11
G10-7:3 MeOH:EtOH 1.2 12
2 14
1 10
G12-7:3 MeOH:EtOH 1.5 12
2 14
12
0.5 7
13
0.6 7
11
0.7 5
08 Iz
G12-5:5 EtOH:DMF 5
0.9 a
12
! 15
14
1.5 T
12
2 14
12
0.5 7
0.6 13
G12-7:3 EtOH:DMF I
0.7 3
12
0.8 T
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0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-8:2 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-9:1 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-5:5 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-7:3 MeOH:DMF

0.5

12

14
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0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-8:2 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G12-9:1 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

13

16

12

14

G15-5:5 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15
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1.5

14

16

12

14

G15-7:3 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G15-8:2 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G15-9:1 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G15-5:5 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13
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0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G15-7:3 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

13

16

12

14

G15-8:2 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G15-9:1 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14
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G17-5:5 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-7:3 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-8:2 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-9:1 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14
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12

15

1.5

13

16

12

14

G17-5:5 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-7:3 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-8:2 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G17-9:1 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14
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0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-5:5 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-7:3 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-8:2 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

13

14
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12

14

G19-9:1 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-5:5 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-7:3 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-8:2 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15
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0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G19-9:1 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-5:5 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-7:3 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-8:2 EtOH:DMF

0.5

12

14
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0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-9:1 EtOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-5:5 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-7:3 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

55




1.5

14

16

12

14

G25-8:2 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-9:1 MeOH:DMF

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-5:5 EtOH:DMAc

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-7:3 EtOH:DMAc

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13
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0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

13

14

12

14

G25-8:2 EtOH:DMAc

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-9:1 EtOH:DMAc

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14

G25-5:5 MeOH:DMAc

0.5

12

14

0.6

13

14

0.7

11

13

0.8

12

15

0.9

12

14

12

15

1.5

14

16

12

14
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12
14
13
14
11
13
12
15
12
14
12
15
14
16
12
14
12
14
13
14
11
13
12
15
12
14
12
15
14
16
12
14
12
14
13
14
11
13
12
15
12
14
12
15
14
16
12
14

0.5

0.6

0.7

0.8

G25-7:3 MeOH:DMAc
0.9

1.5

0.5

0.6

0.7

0.8

G25-8:2 MeOH:DMACc

0.9

1.5

0.5

0.6

0.7

0.8

G25-9:1 MeOH:DMAc

0.9

1.5

Gelisiglizel diizende iretilen fiberlerin morfolojileri referans almarak belirlenen kosullarda (her
cozelti icin iki farkh akis hiz1 ve iki farkl voltaj degeri) hizalanmis diizende fiberlerin {iretimi
gerceklestirilmistir (Tablo 3.2.2.2). Elektroegirme islemi sirasinda iki farkh akis hizi (0.9 ve 1.5
mL/sa) ve iki farkli voltaj (14 ve 16 kV) degeri kullanilmistir. Igne ucu ve toplayici arasmdaki
mesafe 12.5, 17.5 ve 22.5 cm olmak tizere kademeli olarak arttirilmistir. Ayrica her mesafe i¢in dort
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farkli devir hizinda (500, 1000, 1500 ve 2000 rpm) fiberler lamel {izerinde toplanmustir.
Toplayicinin devir hizi degistirilerek fiber oryantasyonuna katkisi ve fiber ¢apma etkisinin

incelenmesi hedeflenmistir.

Tablo 3.2.2.2 Hizalanmus diizende iiretilen fiberlerin elektroegirme kosullart.

Toplayici
Akis iz Voltaj Mesafe
Cozelti Kod Numarasi devir h1z

(mL/s) (kV) (cm)

(rpm)
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000
1500
2000
500
1000

12.5

H15-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 17.5

22.5

12.5

17.5

H15-7:3 EtOH:DMF 1.5 16

22.5

12.5

H15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14

17.5
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1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H15-8:2 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H15-7:3 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H15-7:3 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500
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1000

1500

2000

H15-8:2 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H15-8:2 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-7:3 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000
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H17-7:3 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-8:2 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-8:2 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-7:3 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500
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2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-7:3 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-8:2 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H17-8:2 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000
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1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-7:3 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-7:3 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-8:2 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500
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1000

1500

2000

H19-8:2 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-7:3 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-7:3 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000
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H19-8:2 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H19-8:2 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-7:3 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-7:3 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500
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2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-8:2 EtOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-8:2 EtOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-7:3 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500
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2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-7:3 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-8:2 MeOH:DMF

0.9

14

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000

H25-8:2 MeOH:DMF

1.5

16

12.5

500

1000

1500

2000

17.5

500

1000

1500

2000

22.5

500

1000

1500

2000
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Tablo 3.2.2.2°de verilen tiim kosullar denenerek her bir ¢ozelti grubu i¢in optimize fiber
tiretim kosullar1 belirlenmistir. Ayrica hem ¢ozelti kosullarinin (derisim, ¢oziicii tiirii ve
orani) hem de elektroegirme parametrelerinin (uygulanan voltaj, akis hizi ve fiber toplama
mesafesi) fiberlerin iiretimine ve morfolojisine etkisi degerlendirilmistir. Es eksenli
elektroegirme yonteminde ¢ekirdek-kabuk adi verilen ve tek bir fiber yapisi igerisinde i¢ ige
gecmis bilesenleri iceren fiberler iiretilebilmektedir. Iki bilesenli sistemde, biri fiberin i¢
kismimi (¢ekirdek) olusturacak polimer ¢ozeltisini digeri ise fiberin dis kismini (kabuk)

olusturacak polimer ¢6zeltisini i¢eren iki siringa sistemi kullanilmistir (Sekil 3.2.2.2).

N o

valtaj giig
kaynag

Gekirdek cazeltisi

Fiber jetleri

Kabuk gzeltisi /

J_ Toplayiei

Sekil 3.2.2.2 (A) Es eksenli elektroegirme yonteminin goésterimi (1 ¢ekirdek beslemesi i¢in kullanilan siringa
pompasi, 2 kabuk beslemesi igin kullanilan siringa pompas, 3 es eksenli elektroegirme aparati, 4 plaka
seklindeki toplayict) (B) Es eksenli elektroegirme yonteminin sematik gosterimi.

Bu yontemde diger yontemlerden farkli olarak es eksenli elektroegirme aparatina ihtiyag
duyulmaktadir. igerisinde farkli capa sahip (i¢ igne ¢ap1 0.7 mm ve dis igne ¢ap1 1.2 mm)
iki adet igne bulunduran bu aparat es bir merkezde birlesmistir. Bu kapsamda dis igne ucu
tiretilecek fiberin kabuk kismini olusturmak amaciyla kabuk ¢dzeltisini igeren siringaya
baglanmis ve ¢ekirdek kismini beslemek amaciyla ¢ekirdek ¢ozeltisini iceren siringa, igteki
igneye baglanmistir. Tablo 3.2.2.3’de belirtilen kosullar altinda fiberlerin {retimi
gerceklestirilmistir. Elektroegirme islemi sirasinda tiim kosullar i¢cin mesafe 22.5 cm’de

sabit tutulmustur.
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Tablo 3.2.2.3: Es eksenli elektroegirme yontemi ile fiber {iretim kosullari.

Kabuk Cozeltisi Cekirdek Cozeltisi Kabuk beslemesi = Cekirdek beslemesi Voltaj

Kod numarasi Kod numarasi (mL/sa) (mL/sa) (kV)
| 0.5 13
0.8 16
0.5 14
K15-7:3 EtOH:DMF | C1K-7:3 FA:AA 1.5
0.8 18
0.5 15
2
0.8 20
. 0.5 13
0.8 16
0.5 14
K15-7:3 EtOH:DMF C0.5G-DS 1.5
0.8 18
0.5 15
2
0.8 20

Kabuk c¢ozeltisi i¢in %15 ELI100 ve hacimce 7:3 oraninda EtOH:DMF (K15-7:3
EtOH:DMF) iceren ¢ozelti kullanilmistir. Tablo 3.2.2.3°de kabuk ¢6zeltisi i¢in ifade edilen
"K15-7:3 EtOH:DMF" kodlamada ‘K’ kabuk ¢6zeltisini ifade etmektedir. Cekirdek ¢ozeltisi
olarak ilk formiilasyonda "C1K-7:3 FA:AA" kod numarali ¢dzelti segilmistir. Ug farkli dis
besleme (kabuk ¢ozeltisi i¢in) ve her dig besleme i¢in iki farkli i¢ besleme (¢ekirdek ¢ozeltisi
icin) belirlenerek fiberler iiretilmistir. Ikinci formiilasyonda ise "C0.5G-DS" kod numarali
cekirdek ¢ozeltisi secilmistir. Ug farkl1 dis besleme (kabuk ¢ozeltisi i¢in) ve her dis besleme
icin iki farkli i¢c besleme (¢ekirdek c¢o6zeltisi igin) belirlenerek fiberler iiretilmistir.

Kodlamada ‘C’ ¢ekirdek ¢ozeltisini ifade etmektedir.

3.2.3 Uretilen fiberlerin karakterizasyonu

Tez kapsaminda elektroegirme yontemi ile iiretilen nano/mikro fiberlerin morfolojik,
kimyasal, mekanik ve termal karakterizasyonlar1 ayrica biyobozunurluk c¢aligmalar1 bu

boliimde detayl bir sekilde agiklanmustir.
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3.2.3.1 Mikroskop analizi

Yapilacak karakterizasyonlar dncesi farkl toplayici tiirleri tizerine yapistirilan lameller {izerinde
biriken fiber orgiilerin genel morfolojilerini farkli biiylitme oranlarinda (4KX,10KX,20KX ve 40
KX) degerlendirmek amactyla indnii Universitesi Biyomedikal Hiicre Kiiltiir Laboratuvarinda

bulunan NIKON marka eclipse Ts2 model ters mikroskop kullanilmistir (Sekil 3.2.3.1.1).

Sekil 3.2.3.1.1: On deneyler esnasinda kullanilan ters mikroskop.

3.2.3.2 SEM analizi

Tez kapsaminda iiretilen fiberlerin fiziksel yapisinin, ylizey morfolojisinin ve ortalama fiber
capv/cap dagilimimnin belirlenebilmesi amaciyla SEM analizi yapilmistir. SEM analizleri
Tablo 3.2.3.2.1 ve Tablo 3.2.3.2.2°deki orneklerle yiiriitiilmiistiir. Deneylerde {iretilen
fiberlerin ylizey morfolojilerinin incelenmesi amaciyla toplayici iizerine bir Aliiminyum
folyo yerlestirilmis gelisigiizel diizende fiberler 30 dakika, hizalanmis diizende fiberler ise
yaklasik 1 saat boyunca toplanmistir. Ornekler SEM analizi oncesi Altin-Paladyum ile
kaplanmis, ardindan taramali elektron mikroskobu ile goriintiilenmis ve ii¢ farkl bolgeden,
farkli biliylitme oranlarindaki (2KX, 5KX ve 10KX) gorintileri kaydedilmistir.
Goériintiileme i¢in indnii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Merkezi (IBTAM)
SEM laboratuvarinda bulunan EVO marka LEO model (Sekil 3.2.3.2.1) ve Hacettepe
Universitesi Ileri Teknolojiler Uygulama ve Arastrma Merkezi (HUNITEK) SEM
laboratuvarinda bulunan TESCAN marka GAIA3+Oxford XMax 150 EDS model SEM

cihazlar1 kullanilmastir.
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Sekil 3.2.3.2.1:SEM cihazi.

Tablo 3.2.3.2.1: SEM analizine gonderilen gelisigiizel diizende fiber 6rnekleri.

Akis hizi Voltaj Mesafe
Cozelti Kod Numarasi
(mL/sa) (kV) (cm)
0.9

G15-7:3 EtOH:DMF = 14 22.5
G15-8:2 EtOH:DMF ‘1’-2 14 225
G15-7:3 MeOH:DMF ‘1)2 14 225
G15-8:2 MeOH:DMF (1’2 14 22.5
G17-7:3 EtOH:DMF ‘1)2 14 225
G17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5
G17-7:3 MeOH:DMF ‘1)2 14 225
G17-8:2 MeOH:DMF (1’-2 14 225
G19-7:3 EtOH:DMF ‘1)2 14 225
G19-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 225
G19-7:3 MeOH:DMF ‘1)2 14 225
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G19-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 225
G25-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5
G25-8:2 EtOH:DMF ‘1)-2 14 22.5
G25-7:3 MeOH:DMF ‘1)-2 14 22.5
G25-8:2 MeOH:DMF ‘1)-2 14 22.5
G25-7:3 EtOH:DMAc 0.9 14 225
G25-8:2 EtOH:DMAc ‘1)-2 14 22.5

G25-7:3 MeOH:DMAc 0.9 14 225

G25-8:2 MeOH:DMAc (1)2 14 225

Tablo 3.2.3.2.2: SEM analizine gonderilen hizalanmis diizende fiber 6rnekleri.

Mesafe Devir

Akis iz Voltaj S
Cozelti Kod Numarasi &1, ayst
(mL/sa) (kV) (rpm)
H15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H15-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H17-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H17-7:3 MeOH:DMF 0.9 14 225 2000
H17-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H19-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000
H19-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2000

Es eksenli elektroegirme yontemi ile iiretilen iki adet o6rnek (C0.5G-DS/ K15-7:3
EtOH:DMF) ve CI1K-7:3 FA:AA/K15-7:3 EtOH:DMF) SEM analizinde morfolojik
incelemeye tabi tutulmustur. Her iki 6rnek icin fiber orgiiler yaklagik 45 dakika boyunca
toplanmistir. Fiberlerin ¢ap ve ¢ap dagilimlar1t SEM goriintiileri kullanilarak Imagel (NIH,
ABD) programi yardimiyla belirlenmistir.
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Fiber ¢apinin belirlenmesi i¢in ImageJ programiyla her bir numuneye ait SEM gdriintiisii
tizerinden 6l¢me islemi yapilmistir. Her numune i¢in 100 adet fiber belirlenerek, fiberlerin

caplar1 ol¢lilmiistiir.

3.2.3.3 Gegirimli elektron mikroskobu (TEM) analizi

Es eksenli elektroegirme yontemi ile fretilen fiberlerin c¢ekirdek/kabuk yapisini
goriintiilemek amaciyla Dicle Universitesi Bilim ve Teknoloji Uygulama ve Arastirma
Merkezi’nde bulunan JEOL marka JEM-1010 model Gegirimli Elektron Mikroskobu (TEM)
kullanilmistir (Sekil 3.2.3.3.1). TEM analizi i¢in fiber drgiiler 4 saniye boyunca standart grid

iizerinde toplanmugtir.

Sekil 3.2.3.3.1: Gegirimli elektron mikroskobu.

3.2.3.4 Mekanik test analizi

Secilen o6rneklere (Tablo 3.2.3.4.1, 3.2.3.4.2) ¢ekme-germe testleri uygulanmis ve 6rneklerin

gerilmeye gosterdikleri direngleri, elastik modiilleri ve uzama miktarlar1 belirlenmistir.
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Tablo 3.2.3.4.1: Mekanik test i¢in gelisigiizel diizende iiretilen fiber kosullari.

Toplama Fiber orgii
Akis h1z1 | Voltaj | Mesafe
Cozelti kod numarasi siiresi kalinhg:
(mL/sa) (kV) (cm)
(sa) (num)

G15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 6 60
G17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 5 80
G19-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 5 80
G25-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 4 70

Tablo 3.2.3.4.2: Mekanik testi i¢gin hizalanmis diizende iiretilen fiber kosullari.

Akis Devir Toplama Fiber orgii
Cozelti kod Voltaj | Mesafe
hi1z1 hizx siiresi kalinhg:
numarasi (kV) (cm)
(mL/sa) (rpm) (sa) (um)

H15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 225 2000 5 30
H17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 5 38
H19-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 5 50

3.2.3.5 Fourier doniisiimlii kizilotesi spektrometresi (FTIR)

Bu karakterizasyon yontemi, molekiil i¢i baglar iizerine disiiriilen kizilotesi ismlarin,
baglarin titresim ve donme hareketleri ile sogurulmasina dayanir. Bu kapsamda belirlenen
kosullar (Tablo 3.2.3.5.1) i¢in lretilen fiberlerin fonksiyonel gruplarinin ve buna bagl
kimyasal yapismin karakterizasyonu amactyla HUNITEK te bulunan THERMO FISHER
marka Nicolet is50 model ve IBTAM’da bulunan PERKINELMER marka FTIR cihaz
kullamlmustir (Sekil 3.2.3.5.1). FTIR analizi 450-4000 cm' dalga sayisi araliginda
gerceklestirilmistir.
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Sekil 3.2.3.5.1: FTIR cihazi.

Tablo 3.2.3.5.1: FTIR analizi i¢in secilen gelisigiizel diizende fiber iiretim kosullari.

Fiber jeti
Akis hiza Voltaj Mesafe
Cozelti kod numarasi toplama siiresi
(mL/sa) (kV) (cm)
(sa)
G15-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G15-7:3 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G15-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G17-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G17-7:3 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2
G17-8:2 MeOH:DMF 0.9 14 22.5 2

3.2.3.6 X-151m1 kirinimi analizi (XRD)
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ve guar zamki1 EL100 fiberlerinin de FTIR analizi yapilmustir.

Saf EL100 fiberlerine ek olarak es eksenli elektroegirme yontemi ile tiretilen kitosan/EL100

Fiber 6rneklerin yapilarindaki gesitli kristal formlar veya fazlar hakkinda bilgi veren analitik
bir tekniktir. Belirli bir dalgaboyunda elektromanyetik 151n malzeme yiizeyine ¢arptirilarak
yansitilir ve yansiyan 1sin Bragg Yasasi’na gore yorumlanarak malzemenin igerdigi fazlar
ve bu fazlarin konsantrasyonu, kristal olmayan fazlarin miktar1 ve kristal boyutu hakkinda
bilgi verir. Tez kapsaminda FTIR analizine gonderilen optimum kosullar i¢in (Tablo
3.2.6.6.1). XRD analizi IBTAM’da bulunan RIGAKU marka RadB-Dmax II model XRD
cihazinda yapilmistir (Sekil 3.2.3.6.1).




Sekil 3.2.3.6.1: XRD cihazi.

Tablo 3.2.3.6.1: XRD analizi i¢in sec¢ilen gelisigiizel diizende fiber iiretim kosullari.

Fiber jeti
Akis iz1 | Voltaj | Mesafe | Devir hizi
Cozelti kod numarasi toplama siiresi
(mL/sa) (kV) (cm) (rpm)
(sa)
G15-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
G17-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
G19-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
G25-7:3 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
Tablo 3.2.3.6.2 XRD analizi i¢in se¢ilen hizalanmis diizende fiber tiretim kosullari.
Fiber jeti
Akis iz1 | Voltaj | Mesafe | Devir hizi
Cozelti kod numarasi toplama siiresi
(mL/sa) (kV) (cm) (rpm)
(sa)
H15-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
H17-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
H19-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
H25-8:2 EtOH:DMF 0.9 14 22.5 2000 3
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3.2.3.7 Termogravimetrik analiz (TGA)

TGA analizinde programli olarak arttirilan veya azaltilan sicaklik sonucunda analiz edilecek
maddenin kiitlesinde meydana gelecek olan azalmalar, sicakligin veya zamanin fonksiyonu
olarak incelenmektedir. Tez kapsaminda iiretilen fiberlerin TGA analizi, 10°C/dk 1sitma
hizinda oda sicakligindan 500°C’ye kadar arttirilarak, nitrojen gazi atmosferinde inert ortam
saglanarak HUNITEK’te bulunan TA INSTRUMENTS marka Q600 SDT model TGA
cihazi ile yapilmustir (Sekil 3.2.3.7.1).

Sekil 3.2.3.7.1: TGA cihaz1.

3.2.3.8 Diferansiyal taramah kalorimetri (DSC)

DSC analizi ile 6rnegin 1sitilmasi, sogutulmasi ve es sicaklikta tutulmasi ile olusan enerji
farkliliklarmin degisimleri analiz edilir. Tez kapsaminda belirlenen optimum kosullar i¢in
25 °C ile 400 °C arahiginda HUNITEK te bulunan SETARAM SETLINE marka Q600
SDT model DSC cihazi ile 1s1l karakterizasyon yapilmistir

3.2.3.9 Biyobozunurluk analizi

Biyobozunurluk ¢aligmalar1 oncesi fiber i¢eriginin, ¢apinin ve fiber oryantasyonunun farkl
pH ortamindaki davranisinin analizi i¢in ilgili 6rneklerin se¢imi yapilmistir. Bu kapsamda
kendi icerisinde karsilastirma yapabilmek amaciyla nano ve mikro cap araligina sahip
gelisigiizel diizende G17-7:3 ETOH:DMF ve G25-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler se¢ilmistir.
Fiber oryantasyonunun etkisinin incelenmesi amaciyla gelisiglizel ve hizalanmis diizende
mikron ¢ap dagilimma sahip G25-7:3 EtOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu iki 6rnek

secilerek farkli pH ortamindaki davranigi karsilastirilmistir.
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Es eksenli elektroegirme yontemi i¢in C1K-7:3 FA:AA/ K15-7:3 EtOH:DMF ve C0.5G-
DS/K15-7:3 EtOH:DMF ¢ekirdek/kabuk yapidaki fiberler seg¢ilmistir. Biyobozunurluk
calismalar1 pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 olmak {izere {i¢ farkli pH ortaminda yapilmistir. Mide
ortamini simiile etmek amaciyla 0,1 M HCL (pH:1.2) ¢ozeltisi hazirlanmistir. Kolon pH'sin1
simiile etmek amaciyla ise pH:6.8 ve pH:7.4 tampon ¢d6zeltileri hazirlanmistir. pH:6.8 ve
pH:7.4 tampon ¢ozeltilerinin hazirlanmasinda tablet formunda fosfat tamponlu salin (PBS)
kullanilmistir. Kullanilan tablet PBS her 100 mL i¢in 1 adet olacak sekilde hazirlanan
tampon ¢ozeltisinin hacmine gore miktar1 ayarlanmistir. pH:6.8 i¢in PBS tamponuna 0,1 M
HCL c¢ozeltisi eklenerek pH degeri 6.8’e diisiirilmiistiir. pH:7.4 igin ise PBS tabletleri
kullanilarak dogrudan pH:7.4’e ayarlanmistir (Sekil 3.2.3.9.1).

Sekil 3.2.3.9.1: (A) pH:1.2, (B) pH:6.8, (C) pH:7.4 pH tamponlari.

Biyobozunurluk c¢aligmalar1 i¢in geligigiizel diizende fiberler yaklasik 6 saat boyunca,
hizalanmig diizende ve es eksenli elektroegirme yontemi ile iiretilen fiberler yaklasik 7 saat
boyunca toplanmistir. Uretilen tiim fiberler 3x3 cm? boyutunda kare seklinde kesilerek 10
mL pH:1.2 ortamina 2 dakika, 5 dakika, 10 dakika, 30 dakika, 60 dakika ve 120 dakika
olmak tiizere farkli periyotlarda 37 °C sicaklikta inkiibe edilmistir. Her periyot i¢in iki farkli
paralelde ¢alismalar yapilmistir. pH:6.8 ve pH:7.4 ortaminda ise 24 saat boyunca fiberlerin
bozunma davranisi incelenmistir. Bu kapsamda fiberlerin ilk agirliklar1 ortalama 10 mg
olarak tartilmistir. Fiberler ilgili pH ortaminda (10 mL) inkiibe edildikten sonra belirli
periyotlarda pH ortamindan alman fiberlerin hafifce yiizey nemi alindiktan sonra, islak
tartimlar1 gerceklestirilmistir. Fiberlerin % su alim kapasiteleri (% sisme) asagidaki esitlik

yardimi ile hesaplanmistir (Esitlik 2).
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sme(%) = Yas agirlik — ik agirlik 100 Esitlik 2
Sisme(%) = Yas agirlik (Esitlik 2)

Fiberlerin pH ortamindan alinmasimin ardindan ortam pH's1 tekrar 6l¢iilmiistiir. Daha sonra
37 °C sicaklikta etiivde 24 saat boyunca fiberler kurutulmus ve ardindan kuru agirhiklari
tartilmistir (Sekil 3.2.3.9.2). Fiberlerin % bozunma miktar1 asagidaki esitlik yardimai ile
hesaplanmistir (Esitlik 3).

_ ilk agirlik — kuru agirlik .
Bozunma miktar1(%) = ik agurik x 100 (Esitlik 3)

Sekil 3.2.3.9.2: pH:1.2’ de yapilan biyobozunurluk ¢aligmasi. (1) Fiber 6rneginin 3x3 ¢cm? (10 mg) kesilmesi.
(2) pH:1.2 ¢ozeltisi eklenmeden Once fiber 6rneginin goriintiisii. (3) pH:1.2 ¢dzeltisinin fiber drnegi iizerine
eklenmesi. (4) Fiber 6rneginin yas agirhigmmm tartilmasi. (5) Fiber 6rneginin ortamdan alindiktan sonra ortam
pH degisiminin dl¢iimii. (6) pH ortamindan alinan fiber 6rneginin kurutulmasi amaciyla 37 °C sicaklikta 24
saat boyunca etiivde bekletilmesi. (7) Fiber érneginin kurutulduktan sonra kuru agirligmin tartilmasi.
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4. ARASTIRMA SONUCLARI VE TARTISMA

4.1 Morfolojinin Mikroskop ve SEM Analizi ile incelenmesi

On deneyler esnasinda EL100 derisiminin, ¢dziicii sistemi ve oranmnmn ve elektroegirme
parametrelerinin tiretilen fiber morfolojileri lizerindeki etkisi ilk olarak farkli biiyilitme oranlarinda
(4KX, 10KX, 20KX ve 40KX) mikroskopta incelenmis ve diizgiin morfolojideki fiberler segcilip
SEM analizine gonderilmistir.

Bu kapsamda calismanin ilk asamasinda diizglin morfolojide ve hedeflenen ¢ap araligma
sahip fiber orgiileri liretmek amaciyla %10 EL100 derisimi (w/v) kullanilmig ve ¢dziicii
olarak sadece EtOH ve MecOH tercih edilmistir. Hazirlanan ¢ozeltiler 24 saatin sonunda
incelendiginde EtOH ve MeOH iceren c¢ozeltilerin homojen bir sekilde c¢oziindigi
goriilmiistiir. Hazirlanan ¢ozeltilerin elektroegirme islemi sirasinda davranisi incelendiginde
igne ucunda atmalar goriilmiistiir. Bu kosullarda iiretilen fiberlerin morfolojisi mikroskop
ile incelendiginde yogun damlacik bulundugu ve boncuklu yapilarin olustugu goriilmiistiir

(sekil 4.1.1).

Sekil 4.1.1: %10 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait mikroskop goriintiisii (10KX biiyiitme oraninda). A)
G10-MeOH kodlu fiberler, B) G10-EtOH kodlu fiberler

%10 derisimin EL100 icin yetersiz oldugu mikroskop incelemeleri ile goriilmiis ve derisim
bunun tizerine %15’e ¢ikarilmistir. Elektroegirme islemi sirasinda fiber jetleri siirekli atig
gostermis ve damlacik atmalar1 goriilmemistir. Uretilen fiberler incelendiginde boncuklu

fiber yapilar1 gériilmemistir. Ancak fiberlerde sarmal yapilar goriilmiistiir (Sekil 4.1.2).
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Sekil 4.1.2: %15 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait mikroskop goriintiisii (10KX biiyiitme oraninda).
A)G15-MeOH kodlu fiberler, B)G15-EtOH kodlu fiberler.

Fiberlerde meydana gelen sarmalligi minimum seviyeye indirmek amaciyla EL100 derisimi
%20’e ¢ikarilmistir. Elektroegirme islemi sirasinda 0.5-2 mL/sa araliginda akis hizi ve 8-20
kV arasinda voltaj degeri uygulanmig ve fiber jetlerinin davranisi incelenmistir. Tiim
kosullar i¢in fiberlerin kesik attig1 goriilmiis ve igne ucunda polimer birikiminden dolay1
tikanma meydana gelmistir. Dolayisiyla %20 derisimin, EtOH ve MeOH ile hazirlanan
cozeltiler i¢in yiiksek bir derisim oldugu goriilmiistiir. Calismaya ¢oziicii sisteminde ayri
ayr1 kullanilan MeOH ve EtOH ¢oziiciilerini hacimce 5:5 ve 7:3 oraninda karistirilmasi ile
devam edilmistir. Derigim %10 ve %12 olarak ayarlanmis ve bu kosullarda tiretilen fiberlerin
morfolojileri mikroskop ile farkli biiylitme oranlarinda incelenmistir. %10 EL100
derisiminde iiretilen fiberler boncuk icerirken derisim %12’ye ¢ikarildiginda boncuk miktari
azalmis ancak tamamen boncuk olusumu engellenememistir. Yiiksek dielektrik
katsayisindan dolay1 ¢alismaya ¢oziicii sistemine DMF eklenerek devam edilmistir. ilk
olarak %12 EL100 derisimine sahip fiberlerin {iretimi i¢in dort farkli oranda (5:5, 7:3, 8:2
ve 9:1) ve iki farkl ¢6ziicli bilesiminde (EtOH:DMF ve MeOH:DMF) hazirlanan ¢ozeltiler
ile caligmalar yiiriitiilmiistiir. Tiim kosullar i¢in homojen ¢ozeltiler hazirlanmis ve ¢ozelti
icerisine DMF eklenmesi ile ¢dzelti viskozitesinin azaldig1 ve ¢ozeltilerin daha akiskan bir
hal aldig1 gézlemlenmistir. Caligmalar 22.5 cm mesafede yiiriitiilmiis ve 0.5-2 mL/sa akis
hiz1 araliginda ve her akis hiz1 i¢in belirlenen iki farkli voltaj degerinde yiirlitilmiistiir.
Coziicli bilesimi 5:5 oldugu durumda her iki ¢6ziicii bilesimi igin elektroegirme islemi
sirasinda igne ucundan atmalar goriilmiistiir. Uretilen fiberlerin morfolojileri mikroskop ile

incelendiginde baz fiberlerde boncuklu yapilarin bulundugu goriilmiistiir (Sekil 4.1.3).
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Sekil 4.1.3. %12 EL100 derisimi ve 5:5 ¢oziicii oraninda iiretilen fiberlere ait mikroskop goriintiileri (10KX
biiylitme oraninda). A)G12-5:5 MeOH:DMF kodlu fiberler B)G12-5:5 EtOH:DMF kodlu fiberler.

Bu sorunu agabilmek amaciyla ¢oziicli orani hacimce 7:3, 8:2 ve 9:1 oraninda ayarlanmis ve
¢oziicii icerisindeki etanol veya metanol miktar1 arttirilmigtir. Dolayisiyla %12 EL100
derisimi ve 5:5, 7:3, 8:2 ve 9:1 ¢oziicii oran1 ve EtOH:DMF ve MeOH:DMF c¢oziicii

bilesiminde diizglin morfolojide fiberlerin iiretimi gergeklestirilememistir (Sekil 4.1.4).

Sekil 4.1.4: %12 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait mikroskop goriintiileri (10KX biiyiitme oraninda).
A)G12-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberler, B) G12-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler, C) G12-8:2 MeOH:DMF
kodlu fiberler, D) G12-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler.

EL100 polimeri i¢in %12 derisimin yetersiz oldugu goriilmiis ve bu nedenle SEM analizine

gonderilmemistir. Diizgiin morfolojide gelisiglizel ve hizalanmis diizende fiber iiretmek
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amactyla derisim %15, %17, %19 ve %25 (w/v) olmak lizere kademeli olarak arttirilarak
elektroegirme islemi gergeklestirilmistir. EL100 derisimi %15 oldugu durumda ¢oziicli
bilesimi olarak MeOH:DMF ve EtOH:DMF kullanilmigtir. Her ¢oziicli sistemi igin dort
farkli oranda (5:5, 7:3, 8:2 ve 9:1 v/v) ¢ozeltiler hazirlanmistir. Her iki ¢oziicli sistemi i¢in
¢Oziicii oran1 5:5 oldugu durumda mikroskop incelemelerinde yogun sarmal yapi ve
damlacik atmalar1 goriiliirken (Sekil 4.1.5), 9:1 oldugu durumda igne ucunda sagaklanma
gorilmiistiir. Fiberlerde meydana gelen sarmal yapilar DMF miktarinin artmasi ile
iligkilendirilmistir. Artan dielektrik katsayisi ile fiberlerin biikiilme kararsizligi artarak

sarmal yapili fiberlerin iiretimine neden olmustur.

Sarmal yapih fiberler

Damlacik

Sekil 4.1.5: Sarmal yapili fiberlere ait mikroskop goriintiisii. A) G15-5:5 MeOH:DMF kodlu 6rnek, B) G15-
5:5 EtOH:DMF kodlu 6rnek.

Sarmal yapilari minumuma indirmek amactyla kademeli olarak her iki ¢dziicili bilesimi i¢in
DMF miktar1 azaltilmis ve hacimce 7:3 EtOH:DMF ve 7:3 MeOH:DMF ¢ozeltileri
hazirlanmistir. On deneyler esnasinda voltaj degeri 8 kV oldugu durumda igne ucundaki
damlacikta koni olusumu gozlemlenmis ve fiber jetleri olusmustur. Bu voltaj degerinin
altinda ise koni olusumu goézlemlenmemis ve igne ucundan ¢ozelti akist devam etmistir.
Kritik voltaj degeri belirlendikten sonra voltaj degeri 8-20 kV arasinda kademeli arttirilmig
ve en uygun voltaj degeri 14 ve 16 kV olarak belirlenmistir.

Cozelti akis hizini1 kontrol etmek amaciyla siringa pompasimin hizi ise 0.5-2 mL/sa arasinda
degistirilerek fiber iiretimi gerceklestirilmis ve en uygun akis hiz1 0.9 ve 1.5 mL/sa olarak

belirlenmistir. Akis hiz1 bu degerlerin altinda oldugu durumda zaman zaman fiber jetlerinin
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kesik attig1 goriilmiis, yiksek oldugu durumda ise igne ucunda damlacik atmalar1
goriilmiistiir. %15°lik EL100 (w/v), 7:3 MeOH:DMF (v/v) ve 7:3 EtOH:DMF c¢ozeltileri ile
14 kV voltaj degerinde ve 22.5 cm mesafede 0.9 ve 1.5 mL/sa akis hizlarinda fiberler

tiretilerek morfolojileri SEM analizi ile goriintiilenmistir (Sekil 4.1.6).
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Sekil 4.1.6: %15 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri. A)G15-7:3 MeOH:DMF kodlu
fiber orgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri, B)G15-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 1.5 mL/sa
akis hizinda goriintiileri, C)G15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 0.9 mL/sa akig hizinda goriintiileri,
D)G15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 1.5 mL/sa akis hizinda SEM goriintiileri.

Fiber morfolojileri incelendiginde G15-7:3 MeOH:DMF ve G15-7:3 EtOH:DMF kodlu
fiberlerin orgiilerin diizgiin morfolojide, piiriizsiiz ve boncuksuz yapida oldugu goriilmiistiir.
G15-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin 0.9 mL/sa akis hiz1 ve 14 kV voltaj degerinde tiretildigi
durumda ortalama fiber ¢ap1 266+£36 nm olarak olclilmiistiir. Ayn1 ¢ozeltide akis hizi 1.5
mL/sa olarak arttirilip geri kalan tiim elektroegirme parametreleri sabit tutularak akis hizinin
fiber ¢capina etkisini gézlemlemek amaciyla tiretilen fiberin (Sekil 4.1.6-B) ortalama ¢ap1
273445 nm olarak Olgiilmiistiir. Akis hizinin artmasma bagl olarak fiber yapilari
kalmlasmistir. Coziicii bilesimi degistirilerek fiber morfolojisi ve ¢api iizerinde meydana
gelebilecek degisikliklerin gbézlemlenebilmesi amaciyla derisim %15°te sabit tutularak

¢Oziicli sitemi olarak 7:3 EtOH:DMF kullanilarak fiberler, 14 kV voltaj degerinde ve 0.9
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mL/sa ve 1.5 mL/sa akis hizlarinda iiretilmistir. Uretilen fiberlerin caplar1 sirasiyla 304+53
nm ve 310+41 nm olarak 6l¢iilmiistiir. G15-7:3 MeOH:DMF formiilasyonunda oldugu gibi
G15-7:3 EtOH:DMF formiilasyonunda da akis hizinin artis1 fiber ¢apmnin artmasi ile
sonu¢lanmistir. Calismanin devaminda derisim %15°te sabit tutularak ¢oziicii orani 8:2
olarak degistirilmistir. Boylece azalan DMF miktarmin fiber ¢apina etkisinin gozlemlenmesi
hedeflenmistir. Bu amagla %15°lik EL100 (w/v), 8:2 MeOH:DMF (v/v) ve 8:2 EtOH:DMF
cozeltileri ile 14 kV voltaj degerinde ve 22.5 cm mesafede 0.9 ve 1.5 mL/sa akis hizlarinda
fiberler tiretilmis ve morfolojileri SEM analizi ile goriintiilenmistir (Sekil 4.1.7). G15-8:2
MeOH:DMF ve G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait SEM goriintiileri incelendiginde her
iki formiilasyon i¢in diizgiin morfolojiye sahip fiber 6rgiilerinin basarili bir sekilde tiretildigi
goriilmiistiir. Uretilen fiberlere akis hizmm etkisini incelemek amaciyla voltaj degeri 14
kV'de sabit tutularak akis hiz1 0.9 mL/sa ve 1.5 mL/sa olarak ayarlanmis ve ilgili fiberlerin
tretimi gerceklestirilmistir. G15-8:2 MeOH:DMF i¢in iiretilen fiberlerin ortalama cap
degerleri akis hiz1 0.9 mL/sa ve 1.5 mL/sa oldugu durumda sirasiyla 317+44 nm ve 319+46
nm olarak 6l¢iiliirken bu deger G15-8:2 EtOH:DMF i¢in 348+48 nm ve 354458 nm olarak
Olciilmiistiir. Akis hizinin artmasma bagl olarak 7:3 oraninda oldugu gibi 8:2 oraninda
tiretilen fiber orgiilerinde de kalinlasma olmustur. Bu ¢ap degerleri literatiir ile uyumlu

sonuglar vermistir [139].
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Sekil 4.1.7: %15 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX
biiyiitme oraninda) A)G15-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda, B)G15-8:2
MeOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5 mL/sa akis hizinda, C)G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 0.9
mL/sa akis hizinda MeOH:DMF SEM goriintiileri, D)G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5 mL/sa
akis hizinda gorintiileri.

EL100 derisimi %15 oldugu durumda ¢oziicli bilesimi, ¢dziicli orani ve akis hizinin fiber
orgiileri tizerindeki etkisi incelenmistir. Coziicli bilesimi MeOH:DMF oldugu durumda
tiretilen fiberlerin EtOH:DMF ile iiretilen fiberlere kiyasla daha ince oldugu goriilmiisiir.
Coziicii oraninin degistirilmesi ile DMF miktarinin azalmasina baglh olarak fiberler her iki
formiilasyonda kalinlasmistir. Akis hizinin artmasi ise literatiirii destekleyici sekilde
fiberlerin caplarmin artisina neden olmustur [140]. Bu bdlimde c¢alismanin temel
hedeflerinden biri olan 300-600 nm araliginda diizgiin morfolojide ve boncuk icermeyen

fiberlerin iiretimi basaril1 bir sekilde gerceklestirilmistir (Tablo 4.1.1).
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Tablo 4.1.1: %15 derisimde iiretilen fiberlerin ortalama gap degerleri.

Akis hiz1 0.9 mL/sa Akis hizi1 1.5 mL/sa
Uygulanan
oldugu durumda oldugu durumda

Kod numarasi voltaj

ortalama fiber cap1 ortalana fiber cap1

kV)
(nm=£SS) (nm=£SS)

G15-7:3
MeOH:DMF

266+36 273445

G15-7:3
EtOH:DMF

304453 310+41

G15-8:2
MeOH:DMF

317+44 319446

G15-8:2
EtOH:DMF

348+48 354458

Calismanin devaminda EL100 derisimi %17°ye c¢ikarilmis ve iki farkli ¢oziicii sistemi
(EtOH:DMF ve MeOH:DMF) ve her ¢oziicii sistemi i¢in hacimce dort farkli oranda (5:5,
7:3, 8:2 ve 9:1) hazirlanan ¢ozeltiler ile fiber liretimi gerceklestirilmistir. Coziicii orani 5:5
oldugu durumda 0.5-2 mL/sa akis hiz1 ve 8-20 kV voltaj degeri araliginda Tablo 3.2.2.1°de
belirtilen tiretim kosullarinda fiberler iiretilerek mikroskop goriintiilemeleri yapilmistir. %15
derisimde oldugu gibi benzer morfojide sarmal yapilar i¢erdigi goriilmiistiir. 9:1 ¢oziicli
oraninda ise igne ucunda sagaklanmalar meydana gelmistir. Bu nedenle optimum ¢oziicii
orani olarak 7:3 ve 8:2 se¢ilmistir. Ayrica akis hizmin etkisini gozlemlemek ve diger fiber
orgiiler ile karsilastirma yapabilmek amaciyla voltaj degeri 14 kV'de sabit tutularak akis hizi
0.9 mL/sa ve 1.5 mL/sa olarak ayarlanmis ve SEM analizi ile morfolojileri incelenmistir

(Sekil 4.1.8).
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Sekil 4.1.8: %17 EL100 derisiminde {iretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag tist goriintii 10KX
biiylitme oraninda A) G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber érgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri, B)
G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5 mL/sa akis hizinda goriintiileri, C) G17-7:3 EtOH:DMF
kodlu fiber orgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda gériintiileri, D) G17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5
mL/sa akig hizinda goriintiileri.

Sekil 4.1.9°da G17-7:3 MeOH:DMF ve G17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait SEM
goriintiileri incelendiginde akis hizi 1.5 mL/sa oldugu durumda (Sekil 4.1.9-B,D) sarmal
yapili fiberlerin varhigi goriilmistiir. Akis hiz1 0.9 mL/sa oldugu durumda ise sarmal yapida
olmayan (Sekil 4-C) ve minimum sarmallik iceren (Sekil 4-A) fiberlerin iiretimi basarili bir
sekilde gerceklestirilmistir. G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin 0.9 mL/sa akis hiz1 ve 14
kV voltaj degerinde ortalama ¢ap degeri 433+78 nm olarak 6l¢iilmiis ve akis hiz1 1.5 mL/sa
olarak arttirildiginda ise fiber ¢ap1 akig hizina bagh olarak artis gostermis ve 449+73 nm
olarak Slgiilmiistiir. %17 EL100 derigimi i¢in ¢dziicli orani 7:3 iken DMF miktar1 azaltilarak
her iki formiilasyon i¢in 8:2 oraninda ¢6zeltiler hazirlanarak fiber tiretimi gergeklestirilmistir

(Sekil 4.2.5).
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Sekil 4.1.9: %17 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag tist goriintii 10KX
biiylitme oraninda) A) G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber drgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri B)
G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5 mL/sa akis hizinda goriintiileri C) G17-8:2 EtOH:DMF kodlu
fiber orgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri:

G17-8:2 MeOH:DMF ve G17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait SEM goriintiileri
incelendiginde diizgiin morfolojide boncuksuz fiberlerin iiretimi basarilt bir sekilde
gergeklestirilmistir. G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber orgiileri 14 kV voltaj degerinde ve iki
farkli akis hizinda (0,9 mL/sa ve 1.5 mL/sa) SEM analizi i¢in iiretilmistir. Fiber iiretimi
sirasinda fiber jetleri siireklilik gosterirken taylor konisi kararlt bir yap1 izlemis ve fiber
tiretimi sirasinda istenmeyen igne ucundan akma ve damlacik atmalar1 goriilmemistir.
Uretilen fiberlere ait ortalama cap degerleri sirasiyla 540+80 nm ve 600+82 nm olarak
hesaplanmigtir. G17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber orgiileri ise 14 kV voltaj degerinde ve 0.9
mL/sa akis hizinda SEM analizinde incelenmek iizere iiretilmistir. 1.5 mL/sa akis hizinda
tiretilen fiberin ise SEM analizine bakilmamustir. Fiber iiretimi sirasinda fiber jetleri

kararlhilik gostermis ve ortalama fiber ¢ap1 548+78 nm olarak hesaplanmistir (Tablo 4.1.2).
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Tablo 4.1.2: %17 derisimde {iretilen fiberlerin ortalama ¢ap degerleri.

Akis hiz1 0.9 mL/sa Akis hiz1 1.5 mL/sa
Uygulanan
oldugu durumda oldugu durumda

Kod numarasi voltaj

ortalama fiber cap1 ortalana fiber cap1

(kV)
(nm=£SS) (nm=£SS)

G17-7:3 MeOH:DMF 433+78 449+73

G17-8:2 MeOH:DMF 540480 600+82

EL100 derisimi %17 oldugu durumda ¢6ziicii bilesimi, ¢oziicli oran1 ve akis hizinin fiber
orgilileri lizerindeki etkisi kendi igerisinde karsilastirilmistir. Coziicii bilesimi igerisinde
bulunan EtOH ve MeOH’1n fiber ¢aplar ilizerindeki etkisi farklilik gostermistir. Coziicli
oraninin degistirilmesi ile DMF miktarinin azalmasma bagli olarak fiberler her iki
formiilasyonda kalinlagmistir. Akis hizinin artmasi ise %15 EL100 derisiminde oldugu gibi
fiberlerin ¢aplarinda artig goriilmiistiir. Ayrica %17 EL100 derisiminde 300-600 nm ¢ap
araligina sahip fiberlerin iiretimi de basarili bir sekilde gergeklestirilmistir. %15’ten %17’ ye
cikarllan EL100 derisimi literatiir ile uyumlu olarak fiber ¢apmnin kalinlagmasina sebep

olmustur [122].

Tez ¢alismasmin temel hedeflerinden biri olan nano ve mikro ¢ap araligina sahip fiber
orgililerin iiretiminin ilk basamag1 olan nano boyutta (300-600 nm) fiberlerin iiretimi %15 ve
%17 derisimde 7:3 ve 8:2 MeOH:DMF ve EtOH:DMF ¢6ziicli sistemlerinde basarili bir
sekilde gerceklestirilmistir. Mikron ¢ap aralifina sahip fiber oOrgiilerin {iretimi i¢in
calismanim devaminda fiber ¢apini ve morfolojisini etkileyen en 6nemli parametrelerden biri
olan derisim arttirilarak %19’a ¢ikarilmistir. Boylece kademeli bir sekilde arttirilan
derisimin fiber ¢apina etkisinin gdzlemlenmesi de hedeflenmistir. Yontem kisminda Tablo
3.2.2.1°de belirtilen kosullar i¢in %19 derisimde hacimce 5:5, 7:3, 8:2 ve 9:1 olmak iizere
dort farkli ¢oziicii orani ve iki farkli ¢6ziicii bilesiminde (MeOH:DMF ve EtOH:DMF) fiber
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tiretimi gergeklestirilmistir. Tiim formiilasyonlar i¢in farkli akig hizlari (0.5 mL/sa-2 mL/sa)
ve voltaj degerleri (10-20 kV) uygulanarak 22.5 cm mesafede liretim gergeklestirilmistir.
Coziicii orani1 5:5 oldugu durumda fiber jetleri siirekli bir atis gdstermistir. Uretilen fiberlerin
morfolojileri mikroskop ile incelenmis ve diizgiin morfolojiye sahip olduklar1 goriilmiistiir

(Sekil 4.1.10).

Sekil 4.1.10: %19 EL100 fiberlerine ait 0.9 mL/sa akis hiz1 ve 14 kV voltaj mikroskop goriintiileri (10 KX
biiylitme oraninda). A) G15-5:5 MeOH:DMF kodlu fiber (B) G15-5:5 EtOH:DMF kodlu fiber.

Coziicii orant 9:1 oldugu durumda fiber jetleri kesik atmaya baglamis ve belirli araliklarla
cihaz durdurulup igne ucu silinmistir. Coziicli oran1 7:3 ve 8:2 oldugu durumda ise fiber
jetleri kesilmeden atigini siirdiirmiis ve elektroegirme sirasinda taylor konisi kararlt bir
sekilde kalmistir. Bu nedenle %19 derisim i¢in de 7:3 ve 8:2 ¢0ziicli orani se¢ilmis ve akis
hizinin etkisini gozlemlemek amaciyla voltaj degeri G19-7:3 MeOH:DMF ve G19-7:3
EtOH:DMF kodlu fiber igin 14 kV'de sabit tutularak akis hiz1 0.9 mL/sa ve 1.5 mL/sa olarak
ayarlanmistir. G19-8:2 MeOH:DMF ve G19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlerin liretiminde ise
14 kV voltaj degerinde 0.9 mL/sa akis hizinda fiberler 22.5 cm mesafede toplanmis, 1.5

ml/sa akis hizinda iiretilen fiberler ise SEM analizine gonderilmemistir.
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Sekil 4.1.11: %19 EL100 derisiminde {iretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX
biiylitme oraninda) A) G19-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri, B)
G19-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 1.5 mL/sa akis hizinda goriintiileri C) G19-7:3 EtOH:DMF kodlu
fiber orgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda goriintiileri D) G19-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 1.5 mL/sa
akis hizinda goriintiileri (1 KX, sag iist goriintii 10 KX biiyiitme oraninda)

G19-7:3 MeOH:DMF ve G19-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler incelendiginde Sekil 4.1.11-
B’de akis hizinin artmasina bagli fiberlerde bazi bolgelerde minimum diizeyde sarmal yap1
goriilmiistiir. Fiberler genel olarak diizgiin morfolojide olup boncuksuz yapida tiretilmistir.
G19-7:3 MeOH:DMF koduyla iiretilen fiberlere ait ortalama cap degerleri 0.9 mL/sa ve 1.5
mL/sa akis hiz1 i¢in srasiyla 713+96 nm ve 738+88 nm olarak hesaplanmistir. G19-7:3
EtOH:DMF koduyla iiretilen fiberlere ait ortalama ¢ap degerleri ise 0.9 mL/sa ve 1.5 mL/sa
akis hizi i¢in sirastyla 749+84 nm ve 7754£92 nm olarak hesaplanmistir. Akis hizinin
artmasina bagl olarak beklenildigi tizere fiber ¢aplar1 kalinlagmistir. Coziicli oran1 7:3 iken
DMF miktar1 azaltilarak %19 derisimde, 8:2 oraninda G19-8:2 MeOH:DMF ve G19-8:2
EtOH:DMF kodlu fiberler tiretilmistir (Sekil 4.1.12).
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Sekil 4.1.12: %19 EL100 derisiminde iretilen fiberlere ait 0.9 mL/sa akis hizinda SEM goriintiileri (2 KX,
sag iist goriintii 10KX biiylitme oraninda A) G19-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberler B) G19-8:2 EtOH:DMF
kodlu fiberler

Sekil 4.1.12°de verilen fiber orgiilerinin morfolojileri incelendiginde boncuksuz ve diizgiin
morfolojide olduklar1 goriilmiistiir. G19-8:2 MeOH:DMF kodu ile 0.9 mL/sa akis hizinda ve
14 kV voltaj degerinde iiretilen fiberlere ait ortalama ¢ap degeri 1045+106 nm olarak
hesaplanmistir. Ayni derisim ve ¢dziicli oraninda sadece ¢dziicii sisteminde bulunan MeOH
yerine EtOH kullanilarak hazirlanan ¢ozelti ile tiretilen G19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin
0.9 mL/sa akis hizinda, 14 kV voltaj degeri ve 22.5 cm mesafede ortalama cap degeri
1130110 nm olarak hesaplanmistir. Boylece mikron (1-1.5 pum) g¢ap araligina sahip

fiberlerin iiretimi de basarili bir sekilde gerceklestirilmistir.

Tablo 4.1.3: %19 derisimde tiretilen fiberlerin ortalama c¢ap degerleri.

G19-7:3 MeOH:DMF 14 713+64 738+78
G19-7:3 EtOH:DMF 14 749+84 77592
G19-8:2 MeOH:DMF 14 1045+106 -
G19-8:2 EtOH:DMF 14 1130+110 -
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EL100 derisimi son olarak %25’e ¢ikarilip ¢oziicii sistemine EtOH:DMF ve MeOH:DMF
ek olarak EtOH:DMAc ve MeOH:DMAc cklenmis ve dort farkli ¢oziicii bilesimi i¢in
hacimce dort farkli oranda (5:5, 7:3, 8:2 ve 9:1) hazirlanan ¢ozeltilerin elektroegirme islemi
gerceklestirilmistir. Elektroegirme parametreleri ise diger kosullarda oldugu gibi akis hizi
ve voltaj degeri sirasiyla 0.5-2 mL/saat ve 10-20 kV arasinda degistirilerek fiber iiretimi
gerceklestirilmistir. Boylece hem ¢dzelti parametrelerinin (derisim, ¢oziicii 6zellikleri ve orani) hem
de elektroegirme parametrelerinin (akis hizi ve voltaj) fiber morfolojisi ve capma etkisini
incelenmistir. %25 derisim derisimde ¢6ziicli orani 5:5 oldugu durumda fiber jetleri siirekli bir
atis gostermistir. Uretilen fiberlerin morfolojileri mikroskop ile incelenmis ve diizgiin

morfolojiye sahip olduklar1 goriilmiistiir (Sekil 4.1.13).

Sekil 4.1.13: %25 EL100 fiberlerine ait 0.9 mL/sa akis hiz1 ve 14 kV voltaj degerinde mikroskop goriintiileri
(10 KX biiyiitme oraninda). (A) G25-5:5 MeOH:DMF kodlu fiberler, (B) G25-5:5 EtOH:DMF kodlu fiber C)
G25-5:5 MeOH:DMACc kodlu fiber (D) G25-5:5 EtOH:DMACc kodlu fiberler.

Coziicii orant 9:1 oldugu durumda igne ucunda artan sagaklanmalar zaman zaman jetin
stirekliligini engellemis ve kesik atmalar goriilmiistiir. Elektroegirme siirecinde istenmeyen

bu durum nedeniyle 9:1 oraninda iiretilen fiberlerin SEM analizine bakilmamistir.
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Farkli derigimlerde tiretilen EL100 fiberleri arasinda anlamli bir karsilastirma yapabilmek
amaciyla %25 EL100 derisimi i¢ginde 7:3 ve 8:2 ¢0ziicli orani secilmistir. Elektroegirme
stirecinde fiberler jetleri her iki oran i¢in siirekli atis gostermistir. %15, %17 ve %19 EL100
derisimlerinde akis hizmin fiber ¢api iizerindeki etkisi incelenmis ve literatiir ile uyumlu
sonuglar bulunmustur. Bunun tizerine %25 derisim i¢in akis hiz1 0.9 mL/sa’de sabit tutularak
voltaj degeri her iki ¢Oziicli orani ve tiim ¢oziicii bilesimleri i¢in 14 kV ve 16 kV olarak
degistirilmistir. Boylece ¢aligma kapsaminda akis hizina ek olarak voltajin fiber morfolojisi
ve ¢ap1 lizerindeki etkisi de incelenmistir. EL100 derigimi %25 oldugu durumda G25-7:3
MeOH:DMF ve G25-7:3 MeOH:DMACc kodlu fiberlerin SEM goriintiileri incelendiginde

boncuksuz ve serit benzeri yapida fiberlerin olustugu goriilmiistiir (Sekil 4.1.14).

Serit formunda
fiberler

Sekil 4.1.14: %25 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX

biiylitme oraninda). A) G25-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 14 kV voltaj degerinde goriintiileri B)

G25-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 16 kV voltaj degerinde goriintiileri C)G25-7:3 MeOH:DMACc
kodlu fiber orgiilerin 14 kV voltaj degerinde goriintiileri.

%25 EL100 derisiminde tiim ¢0ziicii oranlar1 ve bilesimlerinde (EtOH:DMF, MeOH:DMF,
EtOH:DMAc ve MeOH:DMACc) serit benzeri fiber yapilar1 goriilmiistiir. Serit formunda
fiberlerin iiretilmesinin nedeni yiiksek EL100 derisimi olarak diisiiniilmiistiir. Yiiksek EL
100 derisiminde (%25) yapidaki ¢oziiciilerin tamamen uzaklagmamast ve elektrik alan
kuvveti altinda ezilmesinden dolay1 serit goriintiisiinii almistir. G25-7:3 MeOH:DMF kodlu

fiber orgiileri iki farkl voltaj degerinde SEM analizinde incelenmek iizere toplanmistir.
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Ortalama fiber ¢aplar1 akis hiz1 0.9 mL/sa ve voltaj degeri 14 kV ve 16 kV oldugu durumda
sirastyla 1960+£323 nm ve 1551£298 nm olarak hesaplanmistir. Voltaj degerinin artisi ile
birlikte daha ince fiberler elde edilmistir. Coziicii sisteminde DMF’e ek olarak DMAc
eklenerek fiber morfolojisinde meydana gelebilecek degisimlerin gozlemlenmesi
hedeflenmistir. 0.9 mL/sa akis hizi ve 14 kV wvoltaj degerinde iiretilen G25-7:3
MeOH:DMAc kod numarali fiber morfolojisi incelendiginde silindir ve serit formunda
fiberlerin birlikte bulundugu goriilmistiir (Sekil 4.1.14-C). Fiber caplar1 karsilagtirildiginda
ise DMF igeren fibere kiyasla DMAc igeren fiberlerin inceldigi ve ¢apmm 1336+£282 nm
oldugu goriilmiistiir. Caligmaya ¢oziicii sisteminde bulunan MeOH yerine EtOH eklenerek
hazirlanan ¢ozeltiler ile devam edilmis ve 0,9 mL/sa akis hizi ve 14 kV voltaj degerinde
G25-7:3 EtOH:DMF ve G25-7:3 EtOH:DMACc kodlu fiberlerin iiretimi 22.5 cm mesafede
gerceklestirilmistir. Fiberlerin ortalama ¢ap degerleri SEM goriintiileri kullanilarak sirastyla
1695+189 ve 1753251 nm olarak hesaplanmustir. Fiberler piiriizsiiz, boncuksuz ve serit

formunda tretilmistir (Sekil 4.1.15)
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Sekil 4.1.15: %25 EL100 derisiminde 0.9 mL/sa akis hizinda ve 14 kV voltaj degerinde iiretilen fiberlere ait
SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX biiylitme oraninda). A) G25-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberlerin
goriintiileri B) G25-7:3 EtOH:DMAc kodlu fiberlerin goriintiileri.
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Tablo 4.1.4: %25 EL100 derisiminde ve 7:3 ¢dziicii oraninda tiretilen fiberlere ait ortalama gap degerleri

Voltaj 14 kV oldugu Voltaj 16 kV oldugu
Akis hiz1

Kod numarasi / durumda ortalama durumda ortalana
(mL/sa)

fiber ¢cap1 (nm#SS) fiber cap1 (nm#SS)

G25-7:3 MeOH:DMACc 1336i282

G25-7:3 EtOH:DMAc 1753+251

EL100 derisimi %25 oldugu durumda DMF ve DM Ac miktari azaltilarak ¢ziicli oranlarinin
8:2 oldugu c¢ozeltiler ile elektroegirme siirecine devam edilmistir. Bdylece ¢oziicii oraninin
fiber morfolojisi ve ¢apina etkisi %25 EL100 derisimi i¢in de incelenmistir. Islem
parametrelerinden voltaj degerinin etkisini incelemek amaciyla akis hiz1 0.9 mL/sa olarak
sabit tutulmus ve voltaj degeri 14 kV ve 16 kV olarak degistirilmistir. Boylece hem
¢Ozelti(¢oziicl tirii ve orani) hem de islem parametrelerinin (akis hizi ve voltaj) fiber

morfolojisi ve ¢ap dagilimi iizerindeki etkisi incelenmistir.

Sekil 4.1.16. %25 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goriintiileri (2 KX, sag {ist goriintii 10KX
biiylitme oraninda) A) G25-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 14 kV voltaj degerinde B) G25-8:2
MeOH:DMF kodlu fiber 6rgiilerin 16 kV voltaj degerinde) G25-8:2 MeOH:DMACc kodlu fiber orgiilerin 14
kV voltaj D) G25-8:2 MeOH:DMACc kodlu fiber orgiilerin 16 kV voltaj degerinde.
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Coziicii oran1 8:2 oldugu durumda G25-8:2 MeOH:DMF ve G25-8:2 MeOH:DMACc kodlu
fiberlerin 14 kV ve 16 kV voltaj degerinde 7:3 oraninda oldugu gibi seritli yapida fiberlerin
olustugu goriilmiis ve azalan DMF ve DMAc miktarina bagl olarak fiberler kalinlagmistir.
Ortalama ¢ap degerleri voltaj 14 kV oldugu durumda, G25-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberde
1960+323 nm iken G25-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberde bu deger 2375+412 nm olmustur.
Voltaj 16 kV oldugu durumda ise ortalama ¢ap degeri G25-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber i¢in
1551£298 nm iken G25-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber i¢in bu deger 2153+404 nm olmustur.
G25-7:3 MeOH:DMAc kodlu fiberlerin 14 kV voltaj degerinde ortalama g¢ap degeri
1336+282 nm iken G25-8:2 MeOH:DMAc fiberlerinde bu deger 2904+514 nm olarak
hesaplanmistir. G25-7:3 MeOH:DMAc kodlu fiberlerin 16 kV voltaj degerinde SEM
goriintiilerine bakilmamistir. G25-8:2 MeOH:DMACc i¢in ise bu voltaj degerinde ortama
fiber ¢ap1 2693+505 nm olarak hesaplanmistir. Tiim formiilasyon i¢in artan voltaj degerine

bagli olarak literatiirii destekler nitelikte fiber orgiiler incelmistir [142].

Calismaya ¢oziicii sisteminde bulunan MeOH yerine EtOH eklenerek hazirlanan ¢ozeltiler
ile devam edilmis ve 0.9 mL/sa akis hiz1 ve 14 kV ve 16 kV voltaj degerlerinde G25-8:2
EtOH:DMF ve G25-8:2 EtOH:DMAc kodlu fiberlerin iiretimi 22.5 cm mesafede
gergeklestirilmistir (Sekil 4.1.17). Fiberlerin ortalama c¢ap degerleri SEM goriintiileri
kullanilarak incelenmis ve boncuksuz ancak serit benzeri yapiya sahip fiberlerin tiretildigi
goriilmiistiir. Ortalama fiber ¢aplar1 G25-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber i¢in 14 kV ve 16 kV
voltaj degerlerinde sirasiyla 2500+442 nm ve 2000+425 nm olarak hesaplanmistir. G25-8:2
EtOH:DMACc kodlu fiberlerde ise bu deger sirastyla 2640+414 nm ve 2232+406 nm olarak
hesaplanmigtir (Tablo 4.1.5).
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Sekil 4.1.17: %25 EL100 derisiminde iiretilen fiberlere ait SEM goériintiileri (2 KX, sag tist goriintii 10KX
biiylitme oraninda) A) G25-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber orgiilerin 0.9 mL/sa akis hizinda B) G25-8:2
EtOH:DMF kodlu fiber o6rgiilerin 1.5 mL/sa akig C) G25-8:2 EtOH:DMACc kodlu fiber 6rgiilerin 0.9 mL/sa

akis hizinda D) G25-8:2 EtOH:DMACc kodlu fiber 6rgiilerin 1.5 mL/sa akig hizinda.

Tablo 4.1.5: %25 EL100 derisiminde ve 8:2 ¢dziicli oraninda tiretilen fiberlere ait ortalama cap degerleri.

Voltaj 14 kV oldugu

Voltaj 16 kV oldugu

Akis hizi
Kod numarasi durumda ortalama durumda ortalana
(mL/sa)
fiber ¢ap1 (nm=SS) fiber ¢ap1 (nm=SS)
G25-8:2 MeOH:DMF 0.9 23754412 2153+404
G25-8:2 MeOH:DMAc 0.9 29044514 2693+505
G25-8:2 EtOH:DMF 0.9 25004442 20004425
G25-8:2 EtOH:DMAc 0.9 2640+414 2232+406
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Tablo 4.1.6: %25 EL100 derisiminde tiretilen fiberlerin ortalama ¢ap degerleri.
Voltaj 14 kV oldugu

Voltaj 16 kV oldugu

Akis hiz1
Kod numarasi : durumda ortalama fiber | durumda ortalama fiber
(mL/sa)
cap1 (nm=SS) cap1 (nm=SS)
G25-7:3 MeOH:DMF 0.9 19604323 15514298
G25-8:2 MeOH:DMF 0.9 2375+412 2153+404

G25-7:3 EtOH:DMF 0.9 1695+189 -

(G25-8:2 EtOH:DMF 0.9 25004442 2000+425

Sonug olarak bu boliimde dort farkl derisim ve iki farkli ¢oziicli orani ve bilesiminde SEM

analizi i¢in iiretilen fiberler kendi igerisinde karsilastirilmistir. Uretilen fiberlerin derisimin
artisina bagl olarak fiber ¢aplar1 beklenildigi lizere kalinlasmistir (Tablo 4.1.6). Derisimin
fiber ¢apina etkisinin yani sira ¢oziicii oraninin da etkisi incelenmis ve dielektrik katsayisi
yiiksek olan DMF ve DM Ac miktarinin azalmasina bagli olarak fiber ¢aplar1 kalmlagmustir.
Ayrica ¢ozelti parametreleri kadar biiyiik etkisi olmasa da fiber ¢ap1 ve morfolojisini
etkileyen voltaj degeri ve akis hizin1 incelemek amaciyla voltaj degeri sabit tutularak akis
hizinin fiber ¢ap degerine etkisi, akis hizi sabit tutularak voltaj degeri degistirilip voltaj
degerinin fiber ¢apma etkisi incelenmistir. Tim veriler literatlir ile uyumlu sonuglar
vermistir. Ayrica caligmanim basar1 6l¢iitii olarak belirtilen 300-600 nm ve 1-1.5 pm cap
araligina sahip gelisigiizel diizende fiberlerin {iretimi de basarili bir sekilde

gerceklestirilmistir (Tablo 4.1.7).
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Tablo 4.1.7: Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlere ait ortalama ¢ap degerleri.

Fiberlere ait kod numarasi

Ortalama Fiber Cap1 (nm+SS)

G15-7:3 MeOH:DMF 266+36
G15-7:3 EtOH:DMF 304+£53
G15-8:2 MeOH:DMF 317+44
G15-8:2 EtOH:DMF 348+48
G17-7:3 MeOH:DMF 433£78
G17-7:3 EtOH:DMF 400+33
G17-8:2 MeOH:DMF 540+80
G17-8:2 EtOH:DMF 548+78
G19-7:3 MeOH:DMF 713+64
G19-7:3 EtOH:DMF 749+84
G19-8:2 MeOH:DMF 1045+106
G19-8:2 EtOH:DMF 1130+110
G25-7:3 MeOH:DMF 1960+323
G25-7:3 MeOH:DMAc 13364282
G25-7:3 EtOH:DMF 1753+£251
G25-7:3 EtOH:DMAc 1695+189
(G25-8:2 MeOH:DMF 23754412
(G25-8:2 MeOH:DMAc 29044514
(G25-8:2 EtOH:DMF 2500+442
(G25-8:2 EtOH:DMAc 2640+414
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Calismanmn ikinci asamasinda nano ve mikro ortalama g¢ap degerine sahip hizalanmis
diizende fiberlerin iiretimi i¢in optimizasyon ¢aligmalarina devam edilmistir. Bu kapsamda
geligigiizel diizende iiretilen fiberlerin optimize kosullar1 iizerinde fiberler yontem kisminda
aciklanan Tablo 3.2.2.2° de belirtildigi gibi iiretilmistir. Geligigiizel diizende %12 EL100
derisiminin fiber tiretimi i¢in yetersiz oldugu yapilan ¢aligmalar sonucunda goriilmiistiir. Bu
nedenle hizalanmis diizende fiber {liretiminde %12 EL100 derisimi denenmemistir. Fiberler,
%15, %17, %19 ve %25 EL100 derisiminde, 500, 1000, 1500 ve 2000 rpm gibi farkli devir
sayilarinda ve farkli mesafelerde (12.5,17.5 ve 22.5 cm) iiretilmistir. Boylece mesafenin ve
devir sayisiin fiber oryantasyonuna etkisinin incelenmesi hedeflenmistir. Calisma boyunca
akis hiz1 0.9 mL/sa ve voltaj degeri 14 kV’de sabit tutulmustur. % 15 EL100 derisiminde 7:3
¢oOziicii oraninda lretilen gelisigiizel diizende fiberlerin hedeflenen ¢ap araliginin altinda
veya smirinda olmasi sebebiyle hizalanmis diizende fiberlerin SEM analizi igin
tiretilmemistir. Ayni derisimde 8:2 ¢oziicii oraninda EtOH:DMF ve MeOH:DMF ¢6ziicli
bilesiminde hazirlanan ¢ozeltiler ile iiretilen fiberler SEM analizine gonderilmek {izere
optimize edilmistir. Uretilen fiberler incelendiginde devir sayis1 500 rpm oldugu durumda
tim mesafe degerleri icin iretilen fiberler mikroskop ile incelenmis ve hizalanma
goriilmemistir. Bu nedenle 500 rpm devir sayisinda fiberler SEM analizine
gonderilmemistir. Hizalanmis diizende fiber iiretimi i¢in devir sayist 1000 rpm’e ¢ikarilmisg
ve 500 rpm’e benzer sonuglar goriilmiis ve hizalanma goériilmemistir. Bunun {izerine devir
sayist 1500 ve 2000 rpm’e ¢ikarilmistir. En iyi sonuglar H15-8:2 EtOH:DMF ve H15-8:2
MeOH:DMF kodlu fiberler i¢in 22.5 cm mesafe ve 2000 rpm devir sayisinda elde edilmistir
(Sekil 4.1.18).

Wiew fald: 104 pm Boan speed: 4 View fiald: 104 jam Scan spoeed: 4

Sekil 4.1.18: %15 EL100 derigsiminde iiretilen hizalanmig diizende fiberlere ait 2000 rpm devir sayis1 ve 22.5
cm mesafede SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX biiylitme oraninda) A) H15-8:2 MeOH:DMF
kodlu fiberler B) H15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler
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HI15-8:2 MeOH:DMF ve HI15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait SEM goriintiileri
incelendiginde hizalanmis diizende fiberlerin tretildigi gorilmiistiir (Sekil 4.1.18-A,B).
Fiberlere ait ortalama cap degerleri ise swasiyla 344+53 nm ve 372482 nm olarak
hesaplanmigtir. Sonug olarak hedeflenen ¢ap araligma sahip (300-600 nm) fiberlerin liretimi
basaril1 bir sekilde gerceklestirilmistir. Calismanin devaminda mikron ¢ap araligma sahip
fiberlerin iiretimi amactyla EL100 derisimi %17’ye ¢ikarilmig ve ayn1 ¢oziicli sistemi i¢in
iki farkli ¢6ziicii oraninda (7:3 ve 8:2 v/v) fiberler SEM analizi i¢in tretilmistir (Sekil ).
Fiberlerin iiretimi esnasinda toplayict devir sayist 500,1000,1500 ve 2000 rpm olarak
degistirilmis ve mesafe 12.5, 17.5 ve 22.5 cm’de kademeli olarak arttirilmigtir. Devir sayisi
500 ve 1000 rpm oldugu kosulda tiim mesafe degerleri i¢in iiretilen fiberlerin mikroskop
goriintiileri incelenmis ve hizalanma olmadigi goriilmiistiir. Bunu {izerine devir sayis1 1500
ve 2000 rpm’e ¢ikarilmigs ve farkli mesafelerde fiber diizeni incelenmistir. Mikroskop
incelemeleri sonucunda artan devir sayisi ve mesafenin fiberlerin hizalanmasma katki
sagladigi gortilmiis ve bu nedenle 2000 rpm devir hizi ve 22.5 cm mesafede fiberler SEM

analizine gonderilmek i¢in tretilmistir (Sekil 4.1.19).

Sekil 4.1.19: %17 EL100 derisiminde iiretilen hizalanmis diizende fiberlere ait 2000 rpm devir sayis1 ve
22.5 cm mesafede SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX biiylitme oraninda) A) H17-7:3
MeOH:DMF kodlu fiber orgiiler B) H17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiber, C) H17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber
orgiiler) D) H17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber orgiiler.
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H17-7:3 MeOH:DMF, H17-8:2 MeOH:DMF ve H17-7:3 EtOH:DMF, H17-8:2 EtOH:DMF
kodlu fiberlere ait SEM goriintiileri incelendiginde DMF miktarinin fazla oldugu 7:3
oranindaki MeOH:DMF ve EtOH:DMF ¢ozeltileri ile tiretilen fiberlerde hizalanmanin daha
iyioldugu goriilmiis ve DMF’in azaldig1 durumda ise (8:2 ¢0ziicli oraninda) yeteri hizalanma
goriilmemistir (Sekil-B,D). Fiberlere ait ortalama ¢ap degerleri ise H17-7:3 MeOH:DMF ve
H17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler icin sirasiyla 401474 nm ve 470461 nm olarak
hesaplanmigtir. H17-8:2 MeOH:DMF ve H17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait cap
degerleri ise 501+£86 ve 580+53 nm olarak hesaplanmistir. Gelisigiizel diizende {iretilen
fiberlerde oldugu gibi hizalanmis diizende iiretilen fiber orgiilerinde DMF miktarimin
azalmasina bagh olarak fiberler kalimlagmistir. Bunun sebebi DMF’in sahip oldugu yiiksek
dielektrik katsayisi olarak agiklanmistir. Sonug olarak hedeflenen c¢ap araligina sahip (300-
600 nm) nano fiberlerin tretimi %17 EL100 derisimde de basarili bir sekilde
gergeklestirilmistir.

Mikron ¢ap araligina sahip fiberlerin iiretimi amaciyla derisim %19’a (w/v) ¢ikarilarak
calismalara devam edilmistir. Coziicli orant 7:3 oldugu durumda iretilen H19-7:3
MeOH:DMF ve H19-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler 2000 rpm devir hizinda ve 22.5 cm
mesafede iiretilmistir. Uretilen fiberler mikroskop ile incelenmis ve hizalanmanm istenilen
diizeyde oldugu goriilmiistiir (Sekil 4.1.20). Fiberlerin SEM analizine bakilmamistir. 8:2
¢Oziicii orani i¢in de optimum kosul olarak belirlenen 2000 rpm devir hizi ve 22.5 cm
mesafede tretilen H19-8:2 MeOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlerin SEM

analizi ile morfolojileri incelenmis (Sekil 4.1.21) ve ortalama cap degerleri hesaplanmustir.

Sekil 4.1.20: %19 EL100 derisiminde iiretilen hizalanmis diizende fiberlere ait 2000 rpm devir sayist ve 22.5
cm mesafede mikroskop goriintiileri (10KX biiyiitme oraninda). A) H19-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberler B)
H19-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberler.
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Sekil 4.1.21: %19 EL100 derigsiminde iiretilen hizalanmis diizende fiberlere ait 2000 rpm devir sayis1 ve 22.5
cm mesafede SEM goriintiileri (2 KX, sag iist goriintii 10KX biiylitme oraninda). A) H19-8:2 MeOH:DMF
kodlu fiber orgiileri B) H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber orgiileri.

H19-8:2 MeOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber orgiilerine ait SEM goriintiileri
incelendiginde hizalanmanin istenilen diizeyde oldugu ve fiberlerin silindir formunda serit
benzeri fiber formunu aldig1 goriilmiistiir. Fiberlere ait ortalama ¢ap degerleri ise H19-8:2
MeOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler i¢in sirasiyla 1061£105 nm ve
10884179 nm olarak hesaplanmistir. Derisim son olarak %25’e ¢ikarilmis ancak iiretilen

fiberler mikroskop ile incelenmis SEM analizleri yapilmamustir (4.1.22).

Sekil 4.1.22: %25 EL100 derisiminde iiretilen hizalanmis diizende fiberlere ait 2000 rpm devir sayisi ve 22.5
cm mesafede mikroskop goriintiileri (10KX biiyiitme oraninda) A) H25-7:3 MeOH:DMF kodlu fiber orgiileri
B) H25-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiileri.
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Bu béliimde ¢alismanin bir diger basar1 6l¢iitii olan hizalanmis diizende 300-600 nm ve 1-
1.5 um cap araliginda fiberlerin {iretimi basarili bir sekilde gerceklestirilmistir. Fiber
morfolojileri incelendiginde 7:3 ¢6ziicii oraninin tiim derigim ve ¢dziicii bilesimleri i¢in daha
1yi hizalanma sagladig1 goriilmiistiir. Ayrica derigimin fiber ¢apina etkisi incelenmek tizere
arttirilmis ve artan EL100 derisimine bagh olarak fiberlerin kalinlagtigi goriilmistiir (Tablo

4.1.8).

Tablo 4.1.8: Hizalanmis diizende iiretilen fiberlere ait ortalama cap degerleri.

Fiberlere ait kod numarasi Ortalama Fiber Cap1 (nm=£SS)
H15-8:2 MeOH:DMF 344453
H15-8:2 EtOH:DMF 372+82
H17-7:3 MeOH:DMF 401+74
H17-7:3 EtOH:DMF 470+61
H17-8:2 MeOH:DMF 501+86
H17-8:2 EtOH:DMF 580+53
H19-8:2 MeOH:DMF 1061105
H19-8:2 EtOH:DMF 1088+179

Calilmanin devaminda es eksenli elektroegirme yontemi ile ¢cekirdek/kabuk yapida fiberlerin
tiretimi i¢in ¢aligmalar yiriitiilmiistiir. EL100/kitosan ¢ekirdek/kabuk yapidaki fiberlerin
cekirdek kismini olusturmasi amaciyla kitosan derigimi ilk olarak %1 olarak belirlenmis ve
hacimce 3:7 FA:AA bilesiminde ¢6zelti hazirlanmistir. 24 saatin sonunda kitosanin
tamamen ¢Oziinmedigi goriilmiis ve bunun lizerine FA miktar1 arttirilarak 5:5 oraninda
FA:AA bilesiminde ¢ozeltiler hazirlanmistir. Hazirlanan ¢ozeltilerde 24 saat sonunda bir
miktar partikiill kaldigi goriilmiistiir. Son olarak FA:AA hacimce 7:3 oraninda

kullanildiginda 24 saatin sonunda ¢6zeltilerin homojen bir sekilde ¢oziindiigli goriilmiistiir.
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Kitosan derisimi ¢alismanin devaminda %2’ye ¢ikarildiginda daha viskoz ¢ozeltilerin elde
edildigi ve %3’e c¢ikarildig1 durumda ise elektroegirme islemini gerceklestiremeyecek kadar
yiiksek viskoziteye sahip ¢ozeltilerin hazirlandigi goriilmiistiir. Bu nedenle optimum kosul
olarak %1 derisimde kitosan ve hacimce 7:3 oraninda karigtirilan FA:AA bilesimi
secilmistir. Kabuk ¢ozeltisi i¢in ise daha dnce optimize edilen K15-7:3 EtOH:DMF ¢ozeltisi
secilmistir. Fiber tiretimi sirasinda g¢ekirdek beslemesi 0.5 mL/sa ve 0.8 mlL/sa olarak
ayarlanmig ve kabuk beslemesi 1, 1.5 ve 2 mL/sa olarak degistirilmistir. Akis hiz1 1 oldugu
durumda fiber jetlerinin siireksiz atig1 goriilmistiir. En iyi fiber {iretim kosulu i¢ besleme
icin 0.5, dis besleme i¢in 1.5 mL/sa olarak belirlenmistir. Voltaj degeri 10-20 kV arasinda
degistirilmis ve 15 kV voltaj degeri optimum deger olarak belirlenmistir. Optimum kosullar

icin iretilen kitosan/EL100 fiberlerinin morfolojisi ve ¢ap1t SEM analizi ile incelenmistir

(Sekil 4.1.23).

SEM HV: 3.0 KV ] fi GAIAT TESCAN
SEM MAG: 200 ki Whew Neld: 104 pm | 20 jam ‘:‘i‘
Wiewy Peadcd: 104 pmy Foan speed: § HUMITER T

Sekil 4.1.23: Kitosan/EL100 fiberine ait SEM goriintiisii (2 KX, sag tist goriintii 10KX bilyiitme oraninda).

Kitosan/EL100 fiberlerine ait SEM goriintiisii incelendiginde diizgiin morfolojide, piirlizsiiz
ve boncuk icermeyen fiberlerin basarili bir sekilde iiretildigi goriilmiistiir. Fiberlere ait

ortalama c¢ap degeri ise 268+38 nm olarak hesaplanmustir.

Guar zamki cozeltileri ise ti¢ farkli derisimde (0.2, 0.5, 1 w/v) distile su igerisinde
hazirlanmistir. Derisim ilk olarak %0.2 olarak se¢ilmis ve ¢oziicii olarak distile suda 4 saat
karistirilarak hazirlanan ¢ozelti homojen bir sekilde ¢oziinmiistiir. Daha sonra guar zamki
derisimi %0.5’e ¢ikarilmis ve 4 saat boyunca oda kosullarinda karistirilan ¢ozelti homojen
bir sekilde ¢oziinmiistiir. Son olarak guar zamki derisimi %1’ ¢ikarildiginda ¢ozeltinin
elektroegirme islemini gergeklestiremeyecek kadar yiiksek viskozitede oldugu goriilmiistiir.

Bu kapsamda ¢aligmanin devaminda %0.5 derisimde guar zamki igeren ¢ozelti optimum
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kosul olarak se¢ilmistir. Kabuk ¢dzeltisi i¢in daha dnce optimize edilen K15-7:3 EtOH:DMF
¢Ozeltisi se¢ilmistir. Fiber iiretimi sirasinda g¢ekirdek beslemesi 0.5 mL/sa ve 0.8 mL/sa
olarak ayarlanmis ve kabuk beslemesi 1, 1.5 ve 2 mL/sa olarak degistirilmistir. Akis hiz1 1
oldugu durumda fiber jetlerinin siireksiz atis1 goriilmiistiir. En iy1 fiber iiretim kosulu i¢
besleme i¢in 0.5 mL/sa ve dis besleme i¢in 1.5 mL/sa olarak ayarlanmistir. Voltaj degeri 10-
20 kV arasinda degistirilmis ve 15 kV voltaj degeri optimum deger olarak belirlenmistir. Bu
kosullarda iiretilen guar zamki/EL100 fiberlerinin SEM analizi ile morfolojisi incelenmis ve

ortalama c¢ap degeri hesaplanmistir (Sekil 4.1.24).

X N ¥ Yol ¥ |
SEMMAG: 2.00kx  View fedd: 104 pm [ | GAIAZ TESCAN

SEM HV: 5.0 kV Bl: 3.00 20 pm [Eil
Deat: 5E Scan speed: 6 HUNITEK [ 1 )

Sekil 4.1.24: Guar zamki/EL100 fiberine ait SEM goriintiisii (2 KX, sag tist goriintii 10KX biiyiitme
oraninda).

Guar zamki/EL100 fiberlerine ait SEM goriintiisii incelendiginde diizglin morfolojide,
minimum diizeyde sarmal yap1 iceren ve boncuk igermeyen fiberlerin basarili bir sekilde
tiretildigi gortilmistiir. Fiberlere ait ortalama c¢ap degeri ise 414+86 nm olarak
hesaplanmistir. Cekirdekte kitosan igeren fiberlere kiyasla daha kalin fiberlerin liretimi

gergeklestirilmistir.

4.2 TEM Analizi

Es eksenli elektroegirme yontemi ile kolon pH's1 ve kolonik enzimlere duyarli formiilasyon
gelistirmek amaci ile iretilen fiberlerin morfolojik karakterizasyonu TEM analizi ile
gerceklestirilmistir. Uretilen fiberlerin ¢ekirdek/kabuk yapisi incelenmek amaci ile ilk olarak
C0.5G-DS/ K15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiileri daha sonra C1K-7:3 FA:AA/ K15-7:3
EtOH:DMF kodlu fiber 6rgiileri yontem kisminda bahsedildigi gibi grid iizerinde toplanarak
TEM analizi ile goriintiilenmistir (Sekil 4.2.1, 4.2.2).
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Sekil 4.2.2: C1K-7:3 FA:AA/ K15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait TEM goriintiileri.

C0.5G-DS/ K15-7:3 EtOH:DMF ve C1K-7:3 FA:AA/ K15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberlere
ait TEM goriintiileri incelendiginde c¢ekirdek ve kabuk yapisinda yiiksek kontrastin

saglandig goriilmiistiir. Guar zamki ve kitosan igeren ¢ekirdek yapisi fiber ekseni boyunca
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diizgiin dagilim gostermistir. Fiberlerin kabuk ¢ap1 C0.5G-DS/ K15-7:3 EtOH:DMF kodlu
ornek icin yaklasik 18,5 nm, ¢ekirdek ¢api ise yaklasik 295 nm iken C1K-7:3 FA:AA/ K15-
7:3 EtOH:DMF kodlu 6rnek igin kabuk ¢ap1 yaklagik 17,5 nm iken ¢ekirdek ¢ap1 yaklagik
125 nm olarak ol¢ililmiistiir. Boylece kabuk kisminda pH duyarli bir katman olusturmak
amact ile EL100 polimeri, ¢ekirdek kisminda ise kolon ezimlerine duyarli polimerler olan
guar zamki ve kitosan hapsedilerek kolona hedefleme uygulamalar: i¢in yenilik¢i bir

formiilasyon basaril bir sekilde tiretilmistir.

4.3 Mekanik Test

[lag tastyic1 sistem olarak kullanilma potansiyeline sahip fiberlerin cekme dayanmmi yiiksek
ve iyi derecede mekanik Ozelliklere sahip olmasi beklenir. Bu nedenle tez kapsaminda
tiretilen EL100 temelli fiberlerin elastik modiilii, ¢cekme dayanimi ve kopma uzamasi
incelenmistir. Ayrica fiber ¢ap1 ve oryantasyonunun fiber dayanimi, kopma uzamasi ve
elastik modiiliine etkisi de farkli oryantasyonlarda tiretilen fiberler i¢cin karsilastirilmistir.
Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin ortalama ¢ap degerlerinin fiber dayanimina etkisini
incelemek amaciyla nano ve mikro 6l¢ekte cap dagilimima sahip silindir ve serit formunda
fiber orgiiler se¢ilmis ve mekanik test i¢in yaklagik 7 saat toplanmistir. G15-8:2 EtOH:DMF,
G17-8:2 EtOH:DMF, G19-8:2 EtOH:DMF ve G25-8:2 EtOH:DMF fiberlerine ait ortalama
cap degerleri sirasiyla 348+48 nm, 548+78 nm, 1130+110 nm ve 2500+442 nm olarak
hesaplanmustur.

(Cekme dayanimi, malzemenin kopuncaya kadar dayanabilecegi en yliksek ¢ekme gerilimini
ifade etmekte ve literatiir incelendiginde fiber ¢apindaki artisin ¢ekme dayanimini azalttigi
ifade edilmektedir. Bu bilgiler 1s1§inda iiretilen fiberlere ait ¢cekme dayanim grafigi
incelendiginde ¢ekme dayanimlarinin G15-8:2 EtOH:DMF, G17-8:2 EtOH:DMF, G19-8:2
EtOH:DMF ve G25-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler i¢in sirastyla 0,89 MPa, 0,84 MPa, 0,57
Mpa ve 1,09 MPa oldugu goriilmiistiir (Sekil 4.3.1). Artan fiber ¢apma bagl olarak ¢ekme
dayanimi azalmis ve G25-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin gerilme dayanimmin en yiiksek
oldugu goriilmiistiir. Bunun sebebi %25 EL100 derisiminde fiberlerin silindir formundan
serit formunu almasi ile agiklanmistir. Silindir formundaki fiberler ile kiyaslandiginda ise
G15-8:2 EtOH:DMF kodlu 6rnegin en yliksek ¢ekme dayanimina sahip oldugu goriilmiistiir.

Bu duruma diistiik cap degerlerinde artan fiberler aras1 bosluk neden olmustur.
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Cekme Dayamimi (MPa)
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Sekil 4.3.1: Gelisigiizel diizende {iretilen fiberlerin ¢gekme dayanimi grafigi.

Fiberlerin ayrica mekanik test sirasindaki kopma uzamalar1 da incelenmis ve G15-8:2
EtOH:DMF, G17-8:2 EtOH:DMF, G19-8:2 EtOH:DMF ve G25-8:2 EtOH:DMF kodlu
fiberler i¢in sirastyla %12,24, 9%27,01, %24,87 ve %50,59 olarak ol¢iilmiistiir (Sekil 4.3.2).
Bu deger en fazla G25-8:2 EtOH:DMF kodlu serit yapili fiberlerde goriilmiis ve buna bagl

olarak en fazla plastik deformasyona ugrayan 6rnek olmustur.

Kopmadaki Uzama (%)
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Sekil 4.3.2: Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin kopmadaki uzamasin1 gosteren grafik.
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G15-8:2 EtOH:DMF, G17-8:2 EtOH:DMF, G19-8:2 EtOH:DMF ve G25-8:2 EtOH:DMF
kodlu fiberlere ait elastik modiiller ise sirasiyla 61,17 MPa, 16,67 MPa, 18,43 MPa ve 52,83
MPa olarak hesaplanmistir (Sekil 4.3.3). Malzemenin dayaniminin bir l¢iitii olan elastik
modiiliin yiiksekligi malzemenin o 6lglide dayanikli oldugunu gostermektedir. Dolayisiyla

G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin dayaniminin daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.

Elastik Modul (MPa)
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[ ] G17-8:2 EtOH:DMF [[] G25-8:2 EtOH:DMF

Sekil 4.3.3. Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin elastik modiillerine ait grafik.

Gelisigiizel diizende {iretilen fiberlere ek olarak hizalanmis diizende fiberler nano ve mikro
Olcekte cap degerlerine sahip olma durumlarina gore se¢ilmistir. H15-8:2 EtOH:DMF, H17-
8:2 EtOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF fiberlerine ait ortalama cap degerleri sirasiyla
372482 nm, 580+53 nm ve 10884179 nm olarak hesaplannustir. Uretilen fiberler hem kendi
icerisinde hem de gelisigiizel diizende iiretilen fiberler ile karsilastirilmistir. Boylece fiber
oryantasyonunun fiber dayaniklilig1 iizerindeki etkisi de incelenmistir. Cekme dayanim
grafigi incelendiginde ¢ekme dayanimlariimm H15-8:2 EtOH:DMF, H17-8:2 EtOH:DMF ve
H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler i¢in sirasiyla 1,90 MPa, 1,55 MPa, ve 2,45 MPa oldugu
gorilmistiir. Gelisigiizel diizende iiretilen fiberler ile kiyaslandiginda tiim kosullar i¢in
hizalanmis fiberlerin ¢ekme dayanimi artmustir (Sekil 4.3.4). Bu durum hizalanmaya baglh
olarak tiim fiberlerin belirli yonde istiflenmesi ve buna bagl olarak ¢ekme kuvvetinin tiim

fiberlere esit sekilde dagilmasi ile aciklanabilir.
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Sekil 4.3.4: Hizalanmis ve gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin karsilastirilmis cekme dayanimi grafigi.

Hizalanmig diizende fiberlere ait kopma uzamalari; H15-8:2 EtOH:DMF, H17-8:2
EtOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberler i¢in sirasiyla %71,40, %66,67 ve %79,70
olarak Ol¢iilmiistiir (Sekil 4.3.5). Bu deger en fazla H19-8:2 EtOH:DMF kodlu serit yapil
fiberlerde goriilmiis ve buna bagl olarak en fazla deformasyona ugrayan 6rnek olmustur.
Gelisigiizel diizende iiretilen fiberler ile karsilastirildiginda tiim 6rnekler i¢in kopmadaki

uzama miktarinin arttig1 goriilmiistiir.
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Kopmadaki Uzama (%)
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Sekil 4.3.5: Hizalanmis ve gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin karsilastirilmis kopmadaki uzama grafigi.
Son olarak hizalanmis diizende iiretilen fiberlere ait elastik modiilii degerleri incelenmis ve
H15-8:2 EtOH:DMF, H17-8:2 EtOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait
elastik modiiller sirasiyla 11,76 MPa, 42,2 MPa ve 133,56 MPa olarak hesaplanmistir (Sekil
4.3.6). Artan fiber ¢apma baglh olarak elastik modiil kademeli olarak artmistir. Elastik
modiiliin artis1 fiber dayaniminin arttigimi gostermistir. Gelisigiizel diizende iiretilen fiberler
ile kiyaslandiginda ise %15 EL100 derisiminde gelisiglizel diizende {iretilen fiberin daha
dayanikli oldugu goriilmistiir. %17 derisim ve serit formunda {iretilen fiberler icin ise

hizalanmis diizende iiretilen fiberin daha dayanikli oldugu sonucuna varilmaistir.
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Sekil 4.3.6. Hizalanmis ve gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin karsilagtirilmis elastik modiil grafigi.

4.4 FTIR Analizi

Gelisigiizel diizende iiretilen saf EL100 fiberlerinde ve es eksenli elektroegirme yontemi ile
tiretilen EL100/kitosan ve EL100/guar zamki fiberlerinde meydana gelen etkilesimleri
incelenmek amaciyla ATR-FTIR spektrumu ile fonksiyonel gruplar 600-4000 cm™ dalga
sayilar1 arasinda incelenmistir. Elde edilen sonuglar Sekil 1-10 arasindaki FTIR grafikleri ile
gosterilmistir. Farkli kosullarda tretilen EL100 fiberlerine ait FTIR spektrumlari
incelendiginde tim fiber Orgiilerinde benzer karakteristik gerilim bantlar1 (pikler)
goriilmiistiir. Saf EL100 fiberlerinde 2999 ve 2950 cm™’de metil (-CH3) ve metilen (-CH>)
gruplarina ait simetrik ve asimetrik alifatik C-H gerilim bantlar1 goriilmiistiir.

1720-1709 cm™ dalga boyunda ise karbonil gruplarina ait giiclii karakteristik C=0 gerilim
bantlar1 goriilmiistiir. 1254 ve 1153 cm™’de ester gruplarindan dolay1 karakteristik C-O
gerilim bantlar1 goriilmiis ve C-O-C gerilmelerinden dolay1 bu dalga sayis1 araliginda iki pik

gorilmiistiir (Sekil 4.4.1-Sekil 4.4.8).
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Sekil 4.4.1: G15-7:3 EtOH:DMF kodlu fibere ait FTIR spektrumu.
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Sekil 4.4.2: G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait FTIR spektrumlari.
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Sekil 4.4.4: G15-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberlerin FTIR spektrumlart.
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Sekil 4.4.6: G17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlerin FTIR spektrumlari.

119



\
f" S
AL AL
/ : | ' b |
/ ‘ : ! ull ll.
g ! ! :
— [ ) : I I I
= - .
= vo= ! I ! I
= PR+ T 11 ¢
[ Vg ' 1L '
@ ’ =
= ML " N | .
Fy C-H gerilmesi " R
s -H gerilmesi i il D i
Ha 5 LN } 1 )
V= )
GG N i
—0 —0 o - y 0 f
T f C=0 gerilmesi —/
OH CHa - .
C-0O gerilmesi
G17-7:3 MeOH:DMF

v 1 v 1 v 1 v 1 i I i I
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000
Dalga Sayisi (cm™)
Sekil 4.4.7: G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberlerin FTIR spektrumlari.
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Es eksenli elektroegirme yontemi ile iiretilen EL100/kitosan ve EL100/guar zamki
cekirdek/kabuk yapidaki fiberlerin FTIR grafikleri incelendiginde kitosan ve guar zamkina
ait karakteristik pikler goriilmemistir (Sekil 4.4.9). Bunun sebebi FTIR-ATR tekniginin
dogas1 geregi IR 151811n malzemenin sadece yiizeyinde bulunan fonksiyonel gruplar i¢in
karakteristik dalga boylarmi1 absorbe etmesinden dolayr malzemenin sadece ylizey
kompozisyonun incelenebilmesidir. Dolayisiyla bir kabuk ile ¢evrelenen ¢ekirdek yapisina
ait piklerin goriilmemesi guar zamki ve kitosanin EL100 icerisine bagarili bir sekilde

enkapsiile edildigini gostermistir.
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Sekil 4.4.9: Saf EL100 ve es eksenli elektroegirme yontemi ile iiretilen gekirdek/kabuk fiberlerin FTIR

spektrumu.

4.5 XRD Analizi

Kat1 ve toz numunelerin yapilarindaki kristal formlar hakkinda bilgi veren bu teknikte
yiiksek frekansli, nanometre mertebesinde x 1smnlar1 malzemeye gonderilir. Gonderilen tiim
isinlar kirinima ugramazken kirinima ugrayan isinlar belirli agilarda yansir. Her diizlemden
bu sekilde yansiyan isinlar toplanir ve Bragg Yasasi’na gore yorumlanarak malzemenin

yapisi ve kimligi hakkinda bilgi sahibi olunabilir.
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Kristal yapilar ile birlikte amorf yapilarin tespitinde de kullanilan bu yontem ile Tablo
3.2.3.6.1 ve Tablo 3.2.3.6.2°de belirtilen kosullarda iiretilen fiberlerin kirinimi incelenmis
ve fiberlere ait grafikler Sekil 4.5.1-4.5.3 arasinda verilmistir. Farkli iiretim kosullaria sahip
olan saf EL100 fiberlerine ait XRD grafikleri incelendiginde 20 agis1 14.4°, 14.6° ve 14.7°
olan pik kirmim zirvesi vermistir (Sekil 4.5.1). Farkli derisimlere sahip gelisigiizel diizende

tiretilen fiberlerin yar1 kristalin yapis1 tiim kosullar i¢in gosterilmistir.

Siddet
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G17-7:3 EtOH:DMF
G19-7:3 EtOH:DMF

—— G25-7:3 EtOH:DMF

' I v 1 v 1 v 1 v 1 v I ' I v 1

10 20 30 40 50 60 70 80
26(°)

Sekil 4.5.1: Gelisigiizel diizende iiretilen EL100 fiberlerine ait XRD grafigi.

Hizalanmis diizende iiretilen EL100 fiber Orgiilerine ait pik kirmim zirvelerinin analiz
edilmesi amaci ile dort farkli derisimde ve her derigim i¢in ayni ¢oziicii oram ve iki farkl
¢oziicii bilesiminde (EtOH:DMF ve MeOH:DMF) fiberler iiretilmistir. Fiberlerin XRD
grafikleri incelendiginde 260 acgis1 H15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber i¢in 14.4°°de pik kirimim
zirvesi gosterirken H17-8:2 EtOH:DMF, H19-8:2 EtOH:DMF ve H25-8:2 EtOH:DMF
kodlu fiberler i¢in bu deger 14.6° olarak hesaplanmistir (Sekil 4.5.2). Hizalanmig diizende
tiretilen fiberlerin XRD pik kirmim zirveleri gelisigiizel diizende elde edilen fiberler ile

benzer pikler vermis ve EL100 fiberlerinin yari kristalin yapida oldugunu gostermistir.

122



1'1 H15-8:2 EtOH:DMF
| H17-8:2 EtOH:DMF
| H19-8:2 EtOH:DMF

H25-8:2 EtOH:DMF

—t
€L
L=
=
o
T T T T T T T T T T T T T 1
10 20 30 40 50 60 70 80
26(°)
Sekil 4.5.2: Hizalanmis diizende iiretilen EL100 fiberlerine ait XRD grafigi.
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Sekil 4.5.3: Guar zamki/EL100 ve kitosan/EL100 fiberlerine ait XRD grafigi.
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Es eksenli elektroegirme yontemi ile {iretilen guar zamki/EL100 ve kitosan/EL100
cekirdek/kabuk yapidaki fiberlerin grafikleri incelendiginde ise benzer sekilde 26 agis1 her
iki fiber i¢in 14.6°’de pik kirinim zirvesi vermistir (Sekil 4.5.3).Tiim kosullar i¢in keskin pik
veren grafiklerin kirmim agilar1 EL100 fiberlerinin yar1 kristalin yapiya sahip oldugunu

gostermistir.

4.6 TGA Analizi

Farkli derisim ve ¢oziicli oryantasyonunda iiretilen fiberlere ait TGA grafikleri asagida

verilmistir. (Sekil 4.6.1-4.6.10).
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Sekil 4.6.1: G15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

Sekil 4.6.1°de belirtilen G15-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi1 dort basamakta
gergeklesmistir. Ilk bozunma 58,00°C’de baslamis ve 59,08°C’ye kadar devam etmistir.
Bozunma sicakligr araliginda %2,99 kiitle kayb1 olmustur. Ik basamakta meydana gelen
kiitle kaybina, fiber yapisindan uzaklagsmayan EtOH ¢oziiciisiiniin buharlagsmasimin neden
oldugu diisiiniilmiistiir. ikinci bozunma basamagi ise 196,67°C’de baslamis ve 240,39°C’ye
kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda %4,94 olmustur. 3. bozunma

basamagi 272,09°C’de baslamis 320,26°C’ye kadar devam etmistir.
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4. bozunma basamaginda polimer zincirinin bozunmasina bagl en ytiksek kiitle kayb1 olan
%69,65 olarak goriilmiistiir. Bu kiitle kaybi1 401,15°C-435,79°C bozunma sicakligi
araliginda gerceklesmistir. Bozunma esnasinda toplam kiitle kayb1 ise %82,79 olarak

hesaplanmustur.
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Sekil 4.6.2: G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G15-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi bes basamakta gerceklesmistir (Sekil 4.6.2).
[k bozunma 72,92°C’de baslamis ve 79,97°C’ye kadar devam etmistir. Bozunma sicaklig
araliginda kiitle kayb1 %3,07 olmustur. Ik basamakta meydana gelen kiitle kaybma, fiber
yapisindan uzaklasmayan EtOH ¢Oziiclisiinlin = buharlasmasmin  neden oldugu
diisiiniilmiistiir. Ikinci bozunma basamag ise 146,43°C’de baslamis ve 168,63°C’ye kadar
devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda %4,40 olmustur. 3. bozunma basamagi
207,02°C’de baslamis 220,21°C’ye kadar devam etmis ve bozunma miktar1 %4,46 olmustur.
4. bozunma basamagi 263,22°C’de baslamis 272,09°C’ye kadar devam etmis ve bozunma
miktart %3,65 olmustur. 5. bozunma basamaginda ise polimer zincirinin bozunmasmdan
dolay1 %69,96’lik kiitle kayb1 gerceklesmistir. Bu kiitle kayb1 401,15°C-428,06°C bozunma
sicakligi araliginda goriilmiistiir. Bozunma esnasinda toplam kiitle kaybi1 ise %85,44 olarak

hesaplanmustir.
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Sekil 4.6.3: G15-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G15-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi ii¢ basamakta gergeklesmistir (Sekil 4.6.3).
[k bozunma 127,00°C’de baslamis ve 168,22°C’ye kadar devam etmistir. Bozunma sicaklig1
araliginda %3,81 kiitle kayb1 olmustur. Ikinci bozunma basamagi ise 228,21°C’de baslamis
ve 236,76°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda %3,62 olmustur.
3.bozunma basamagi 402,98°C’de baslamis 437,07°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1
bu sicaklik araliginda polimer ana zincirinin bozunmasindan kaynakli %74,84 olmustur.

Bozunma esnasinda toplam kiitle kaybi ise %82,27 olarak hesaplanmuistir.

126



100

0,
§332% 5 oo,

90 -

80
70
60

50 +
Toplam % kutle kaybi=

% Kiitle kaybi

40 4
30 4

20

G 15-8:2 MeOH:DMF |

80.42 %

10 +

1 ' 1 ' I ' 1 ' 1
100 200 300 400 500
Sicaklik (°C)

Sekil 4.6.4: G15-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G15-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi incelendiginde bozunma ii¢ basamakta
gerceklesmistir (Sekil 4.6.4). Ik bozunma 113,88°C’de baslamis ve 154,24°C’ye kadar
devam etmis ve bu bozunma sicakligi arah@inda %3,22 kiitle kayb1 olmustur. ikinci
bozunma basamagi ise 214,62°C’de baslamis ve 220,86°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle
kaybi1 bu sicaklik araliginda %2,64 olmustur. 3.bozunma basamagi 403,52°C’de baslamis
434,47°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda polimer ana zincirinin
kopmasindan kaynakli %80,42 olmustur. Bozunma esnasinda toplam kiitle kayb1 fiber

Ornegi icin %86,29 olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.6.5: G17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G17-7:3 EtOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi incelendiginde bozunma ii¢ basamakta
gerceklesmistir (Sekil 4.6.5). Ik bozunma 117,15°C’de baslamis ve 167,40°C’ye kadar
devam etmis ve bu bozunma sicaklig1 araliginda %4,86 kiitle kayb1 olmustur. 2. bozunma
basamagiise 197,07°C’de baslamis ve 224,36°C’ye kadar devam etmis ve kiitle kayb1 %3,66
olmustur. 3.bozunma basamagi 401,40°C’de baglamis 437,86°C’ye kadar devam etmistir.
Kiitle kaybr bu sicaklik araliginda polimer ana zincirinin bozunmasi nedeniyle %75,19

olmustur. Bozunma esnasinda toplam kiitle kaybi ise %83,71 olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.6.6: G17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G17-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi dort basamakta gerceklesmistir (Sekil 4.6.6).
1. bozunma basamagi 114,84°C’de basglamis ve 169,26°C’ye kadar devam etmis ve bu
bozunma sicakligi araliginda %5,15 kiitle kayb1 olmustur. Ikinci bozunma basamag: ise
206,62°C’de baslamis ve 223,81°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik
araligmmda %3,45 olmustur. 3. bozunma basamagi1 278,37°C’de baslamis ve 325,99°C’ye
kadar devam etmistir. Bu sicaklik degerleri arasinda kiitle kayb1 3,68 olmustur. 4. bozunma
basamaginda polimer zincirinin bozunmasina bagl en yiiksek kiitle kayb1 %74,85 olarak
goriilmiistir. Bu kiitle kaybi1 403,08 °C-440,95°C bozunma sicakligr araliginda

gergeklesmistir. Bozunma esnasinda toplam kiitle kayb1 ise %87,11 olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.6.7: G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G17-7:3 MeOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi ii¢ basamakta gerceklesmistir (Sekil 4.6.7).
[Ik bozunma 106,15°C’de baslamis ve 160,22°C’ye kadar devam etmis ve bu bozunma
sicaklig arahginda %6,57 kiitle kayb1 olmustur. Ikinci bozunma basamagi ise 211,55°C’de
baslamis ve 212,60°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda %1,15
olmustur. 3.bozunma basamagi ise 403,20°C’de baslamis 443,40°C’ye kadar devam etmistir.
Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda polimer ana zincirinin kopmasindan kaynakli %75,56

olmustur. Bozunma esnasinda toplam kiitle kayb1 %83,28 olarak hesaplanmaistir.
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Sekil 4.6.8: G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberin TGA egrisi.

G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberin bozunmasi ii¢ basamakta gergceklesmistir (Sekil 4.6.8).
[Ik bozunma 140,27°C’de baslamis ve 161,19°C’ye kadar devam etmis ve bu bozunma
sicaklig1 arahginda %35,90 kiitle kaybr olmustur. Ikinci bozunma basamag: ise 227,89°C’de
baslamis ve 229,79°C’ye kadar devam etmistir. Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda %3,96
olmustur. 3.bozunma basamagi 402,88°C’de baglamis 440,77°C’ye kadar devam etmistir.
Kiitle kayb1 bu sicaklik araliginda EL100 polimerinin ana zincirinin bozunmasindan
kaynakli 9%72,77 olmustur. Bozunma esnasinda toplam kiitle kayb1 ise %82,63 olarak

hesaplanmustir.
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Sekil 4.6.9: Hizalanmis diizende iiretilen EL100 fiberlerine ait TGA grafigi.

Hizalanmis diizende iiretilen fiberlere ait TGA egrilerini incelemek amaciyla ii¢ farkli
derisimde ve 8:2 EtOH:DMF ¢o6ziicli orani ve bilesiminde fiberler iiretilmistir (Sekil 4.6.9).
Tim fiber oOrgiileri i¢in polimer ana zincirinin kopmasindan kaynaklanan bozunma
basamagmda hizli bir kiitle kaybi gerceklesmistir. H15-8:2 EtOH:DMF, H17-8:2
EtOH:DMF ve H19-8:2 EtOH:DMF fiberlerine ait toplam kiitle kayiplar1 sirasiyla %83,47,
%386,33 ve %80,49 olarak hesaplanmistir. Fiberlerin tamamen bozunmama sebebi analizin

inert atmosfer ortaminda yapilmasi olarak ac¢iklanmustir.
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Sekil 4.6.10: Guar zamki/EL100 ve kitosan/EL100 fiberlerine ait TGA grafigi.

Cekirdek/kabuk yapida kitosan/EL100 ve guar zamki/EL100 ve fiberlerine ait TGA
grafikleri incelendiginde bozunma sirasiyla iic ve bes basamakta gerceklesmistir (Sekil
4.6.10). Kitosan/EL100 fiberleri 25°C-150°C arasinda saf EL100 ile kiyaslandiginda yliksek
miktarda kiitle kaybina ugramistir. Bu sicaklik degerleri arasinda yaklasik %17.6 kiitle kayb1
goriilmiistiir. 150°C-300°C arasinda ise kiitle kayb1 daha yavas gergeklesmis ve %4.34
olarak Ol¢iilmiistiir. Son olarak en yiiksek kiitle kayb1 300°C-450°C araliginda gergeklesmis
ve bu deger %75.12 olarak rapor edilmistir. Keskin diisiise neden olan kiitle kayb1 polimer
ana zincirinin kopmasi sonucu olusmus ve toplam kiitle kayb1 kitosan/EL100 fiberleri i¢in
%97,06 olarak hesaplanmistir. Guar zamki/EL100 fiberlerinin TGA grafigi incelendiginde
ise toplam kiitle kayb1 %100 olarak hesaplanmis ve yaklasik 470°C’de fiber yapis1 tamamen
bozunmus ve atik kalmamistir. Grafigin 0’a inme sebebi ¢aligmada kullanilan inert atmosfer
ortaminda guar zamki iceren fiberin kimyasal yapisinda yeterince oksijen bulunmasi ile
aciklanmistir. Saf EL100 ile kiyaslandiginda ¢ekirdek/kabuk yapida iiretilen fiberlerde
bozunma miktar1 artmistir. Gelisigiizel diizende iiretilen saf EL100 i¢in bozunmanin en
yiiksek oldugu ornek G17-8:2 EtOH:DMF kodlu 6rnek olup bozunma %87.11 olarak
Olciilmiistiir. Hizalanmis diizende iiretilen saf EL100 fiberleri icin ise %86,33 oraninda
bozunmanm gergeklestigi H17-8:2 EtOH:DMF 6rnegi olmustur. Fiber yapisma eklenen
kitosan ve guar zamki beklenildigi iizere termal direnci diisiirmiis ve bozunma miktarini

arttirmistir.
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4.7 DSC Analizi

Tez kapsaminda DSC analizi ile fiber 6rgiilerin cams1 gegis sicakligi ve erime noktasi gibi
1s1l Ozellikleri oda kosullar1 ile 400°C arasinda analiz edilmistir. %15 derisimde EL100
iceren farkli ¢oziicli oran1 ve ¢oziicli bilesimine sahip gelisigiizel diizende fiberlere ait DSC
termogrami incelendiginde G15-7:3 EtOH:DMF, G15-7:3 MeOH:DMF, G15-8:2
EtOH:DMF ve G15-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberlere ait camsi gecis sicakliklar1 (Tg)
strastyla; 80.46°C, 87.28°C, 83.54°C ve 83.91°C olarak hesaplanmstir (Sekil 4.7.1). EL100
amorf yapisindan dolay1 bu sicaklik degerlerinin altinda genis dehidrasyon endotermik
bantlar1 gostermistir. Yukarida belirtilen fiberlere ait erime sicakliklar1 (Tm) ise sirasiyla

272.63°C, 274.94°C, 260.49°C ve 269.24°C olarak hesaplanmuistir.

— G15-7:3 EtOH:DMF
G15-7:3 MeOH:DMF

— G15-8:2 EtOH:DMF

— G15-8:2 MeOH:DMF

Is1 Akigi(mW)

" 1 " 1 " 1 " 1
50 100 150 200 250
Sicakhk(°C)

Sekil 4.7.1: %15 EL100 derisiminde {iretilen fiberlere ait DSC termogramlari.

EL100 derisimi ¢alismanin devaminda %17’e ¢ikarilmis ve farkli ¢oziicii orani ve ¢oziicli
bilesimine sahip gelisigiizel diizende fiberler DSC analizi ile incelenmek {izere tiretilmistir.
DSC termogrami incelendiginde G17-7:3 EtOH:DMF, G17-7:3 MeOH:DMF, G17-8:2
EtOH:DMF ve G17-8:2 MeOH:DMF kodlu fiberlere ait camsi gecis sicakliklart (Tg)
sirastyla; 88.96°C, 85.72°C, 85.66°C ve 81.43°C olarak hesaplanmistir. EL100 amorf
yapisindan dolay1 bu sicaklik degerlerinin altinda genis dehidrasyon endotermik bantlar1
gostermistir. Yukarida belirtilen fiberlere ait erime sicakliklar: (Tm) ise sirasiyla 283.94°C,

279.08°C, 248.00°C ve 238.09°C olarak hesaplanmistir (Sekil 4.7.2).
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G17-7:3 MeOH:DMF
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Sekil 4.7.2: %17 EL100 derisiminde tiretilen fiberlere ait DSC termogramlari.

%15 ve %17 EL100 derisimlerinin DSC termogramlarinda benzer sonuglar elde edilmistir.
Derisim artis1 Tg ve Tm iizerinde dogrudan bir etki yaratmamis olsa da EL100 derisimi
calismanmn devaminda %19 ve %?25’e kademeli olarak arttirilip DSC termogramlari
incelenmistir. Her iki derisimde iiretilen EL100 fiberleri i¢in 50°C-100°C arasinda genis

endotermik bantlar goriilmiistiir. Tm ise benzer sekilde 200°C-250°C arasinda keskin

endotermik pikler vermistir (Sekil 4.7.3, 4.7.4).
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Sekil 4.7.3: %19 EL100 derisiminde tiretilen G19-7:3 EtOH:DMF kodlu fibere ait DSC termogrami.
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Sekil 4.7.4: %25 EL100 derisiminde tiretilen G25-7:3 EtOH:DMF kodlu fibere ait DSC termogrami.

Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlere ek olarak tez kapsaminda hizalanmis diizende
fiberlere ait DSC termogramlar1 da incelenmistir. Hizalanmig diizende fiberlerin iiretimi

sirasinda ¢oziicii bilesimi ve orani sabit tutularak EL100 derisimi %15, %17 ve %19 olmak

tizere kademeli olarak arttirilmistir.
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Sekil 4.7.5: %15 EL100 derisiminde tiretilen H15-8:2 EtOH:DMF kodlu fibere ait DSC termogrami.

Yaklasik 100°C civarinda tiim fiberlerin gelisigiizel diizende tiretilen fiberlere benzer bir
sekilde genis endotermik pik gostermistir. Tg’de oldugu gibi Tm’de de tiim fiber kosullar1
icin benzer ve yaklagik 250°C’de endotermik bantlar gorilmiistiir (Sekil 4.7.6-4.7.7).
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Sekil 4.7.6: %17 EL100 derisiminde tiretilen H17-8:2 EtOH:DMF kodlu fibere ait DSC termogrami.
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Sekil 4.7.7: %19 EL100 derisiminde tiretilen H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fibere ait DSC termogrami.

Son olarak es eksenli elektroegirme yontemi ile iretilen kitosan/EL100 ve guar
zamk1/EL100 fiberlerine ait DSC termogramlar1 incelendiginde saf EL100 fiberlerinde
bulunan keskin endotermik pikler dogal polimerlerin yapiya eklenmesi ile zayiflamistir. Tm
degeri ise 150°C-200°C’de goriilmiistiir. Bu sonuclar kitosan ve guar zamkinin fiber

yapisina katilmasi ile birlikte erime sicakliginda diisiise yol agtigin1 géstermistir.

o Exo
N
.
.
"\ -
. w
=
=
_ E}
e g
Kitosan/EL100
0 5 10 15 20 25 30 35
Zaman (dakika )

Sekil 4.7.8: Kitosan/EL100 fiberlerine ait DSC termogramu.
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Sekil 4.7.9: Guar zamki/EL100 fiberlerine ait DSC termogrami.
4.8 Biyobozunurluk Analizi

Biyobozunurluk ¢aligsmalar1 pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 olmak {izere li¢ farkli pH ortaminda
yapilmistir. Mide ortamini simiile etmek amaciyla pH:1.2 ortammda ve kolon ortamini
simiile etmek amaciyla pH:6.8 ve pH:7.4 ortaminda c¢alismalar yiriitiilmiistiir. Bozunma
caligmalar1 swrasinda gelisiglizel, hizalanmis ve c¢ekirdek/kabuk yapida fiberlerin pH

ortamindaki davraniglar1 ayr1 ayr1 incelenmistir.

Gelisigiizel diizende {iretilen fiberler i¢in diizgiin morfolojide ve nano-mikro ¢ap araligina
sahip fiberler secilip fiber kalmliginin bozunma davranigini nasil etkileyecegi incelenmistir.
Bu kapsamda segilen G17-8:2 EtOH:DMF (548+78 nm), G19-8:2 EtOH:DMF(1130+110
nm) ve G25-8:2 EtOH:DMF (25004442 nm) kodlu fiberlerin sisme ve bozunma davranislar1
incelenmistir. Mide ortammi taklit etmek amaciyla hazirlanan pH:1.2 ortaminda 2 sa
boyunca farkl periyotlarda (2dk, 5dk, 10dk, 30dk, 60 dk ve 120 dk) muamele edilen fiber
orgiileri incelendiginde muamele sirasinda fiberlerde bir miktar biiziilme goriilmiistiir. Farkli
periyotlarda ortamdan ¢ikarilip 37°C etiivde kurutulan 6rnekler 24 saat sonra tartilmistir.
Tiim kosullar i¢in fiberlerde agirlik kayb1 goriilmemis ve fiberler biitliinliigiinii korumustur.
Uretilen fiberlerin pH:6.8 ortammda bozunma davranisi incelendiginde ise 2 dk icerisinde
G17-8:2 EtOH:DMF ve G19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiberin tamamen pargalandigi ancak
(G25-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber i¢in bu siirenin yaklasik 5 dk oldugu goriilmiistiir.
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pH:7.4 ortaminda ise tiim fiberlerin yaklasik 40 sn igerisinde parcalandigi goriilmiistiir.
EL100 pH:6 ve iizerinde parcalanma 6zelligine sahip bir polimerdir. Dolayisiyla iiretilen
fiberlerin bu pH degeri iizerinde pargalanmasi altinda ise kararliligini korumasi beklenir.
Sonuglar bu durumu desteklemekte ve literatiir ile uyumlu veriler sunmaktadir. Fiberler
pH:6.8 ve pH:7:4 ortaminda hizli bir bozunma sergiledigi i¢in sisme davranislari
incelenememigstir. pH:1.2 ortaminda ise G17-8:2 EtOH:DMF, G19-8:2 EtOH:DMF ve G25-
8:2 EtOH:DMF kodlu fiberlere ait sisme miktarlar1 sirasiyla %98,22, %94,13 ve %90, 1
olarak Olgllmiistiir (Sekil 4.8.1). Artan fiber derisimi ve buna baglh olarak artan fiber
caplarinin sigme davranisina etkisi incelendiginde fiber ¢apinin artis1 sisme kapasitesini
azaltmistir. Fiber capinin artis1 fiberler arasinda bulunan gozenek miktarmi azaltmig ve buna

bagl olarak pH ortamina daha az maruz kalan fiberler daha ince fiberlere kiyasla daha az

sigmistir.
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Sekil 4.8.1: pH:1.2 ortaminda farkli ¢aplara sahip gelisigiizel diizende {iretilen fiberlerin zamana bagli sisme
davranisi.

Calismanin devaminda gelisigiizel ve hizalanmis olmak tizere farkl: fiber oryantasyona sahip
orneklerin pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 ortamindaki davranislar1 incelenmistir. Karsilastirma
yapabilmek amaciyla her iki diizen i¢in 1-1.5 um ¢ap araligma sahip G19-8:2 EtOH:DMF
ve H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber o6rnekleri secilmistir. pH:1.2 ortaminda her iki fiber
oryantasyonunu i¢in 2 sa sonunda bozunma meydana gelmemis ve fiberler biitiinligilinii

korumustur.
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pH:6.8 ortaminda G19-8:2 EtOH:DMF kodlu o6rnek 2 dk igerisinde parcalanirken,
hizalanmig diizende iiretilen H19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber i¢in bu siire yaklagik 10 dk
olmustur (Sekil 4.10.2). pH:7.4 ortaminda ise G19-8:2 EtOH:DMF kodlu fiber yaklasik 40
sn igerisinde pargalanirken H19-8:2 EtOH:DMF kodlu 6rnegin pargalanma siiresi yaklasik
2 dk olmustur. Fiberler pH:6.8 ve pH:7:4 ortaminda hizli bir bozunma sergiledigi i¢in sisme
davranislar1 incelenememistir. pH:1.2 ortaminda ise hizalanmis diizende fibere ait sisme
miktar1 yaklasik %87,11 olarak dlgiiliirken bu deger gelisigiizel fiber oryantasyonuna sahip
fiberler i¢in %94,13 olarak dl¢iilmiistiir. Gelisigiizel diizende iiretilen fiberlerin hizalanmig
diizende iiretilen fiberlere kiyasla daha cok sistigi goriilmiistiir. Gelisigiizel diizende fiber
tiretimi sirasida fiberler toplayici ilizerinde yontemin dogasi geregi gelisigiizel diizende

toplanacagi icin fiberler arasi bosluklar yapiy1 gozenekli kilmaktadir.

Ancak hizalanmis diizende fiberler belirli bir diizende toplanacak ve tek bir yonde
istiflenecegi i¢in bu bosluklar goriilmemektedir. Dolayisiyla pH ortami gelisigiizel diizende
fiberlerde gozenekten de fiber yapiya ortam girisi oldugundan daha hizli bozunma ve daha

fazla sisme goriilmiistiir (Sekil 4.8.2).
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Sekil 4.8.2: pH:1.2 ortaminda gelisigiizel ve hizalanmig diizende iiretilen fiberlerin zamana bagli sisme
davranist.

Dogal polimerlerin fiber yapismna katilmasmin bozunma ve sisme iizerindeki etkisini
incelemek amaciyla yapilan ¢alismalarda fiberlerin saf EL100 fiberlerine benzer sekilde

bozunma davranig1 gosterdigi ancak sisme miktarinin guar zamki/EL100 fiberleri i¢in
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%121,8’e kitosan/EL100 fiberleri i¢in de %119.2’ye yiikseldigi goriilmiistiir (Sekil 4.8.3).
Sismede meydana gelen bu artigin sebebi dogal polimerlerin yapisinda bulunan hidrojen

baglar1 sebebiyle daha fazla ortam emilimi olarak agiklanmistir.
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Sekil 4.8.3: pH:1.2 ortaminda kitosan/EL100 ve guar zamk1/EL100 fiberlerin zamana bagl sisme davranisi.
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5. GENEL SONUCLAR

Tez kapsaminda, pH ve kolonik enzimlere duyarli bir formiilasyon gelistirmek amaciyla

EL 100 tabanli nano ve mikro boyutta fiberlerin iiretimi arastirilmistir. Uretim sirasinda farkls

¢Oziicii oranlar1 ¢oziicii tiirii ve bilesimi ile birlikte farkl islem parametreleri (akis hizi ve

voltaj) denenerek elektroegirme siirecine ve fiber morfolojisi etkisi degerlendirilmistir.

Ayrica farkli toplayicr tiirleri kullanilarak gelisiglizel ve hizalanmis diizende fiberlerin

tiretimi de ¢alisma kapsaminda gergeklestirilmistir. Boylece farkli fiber oryantasyonunun

mekanik dayanima, pH ortaminda sigsme ve bozunma davranigina etkisi incelenmistir. Ayrica

cekirdek/kabuk yapida fiberlerin tiretimi gerceklestirilmis ve pH ortaminda sisme ve

bozunma davraniglar1 incelenmistir. Tiim {iiretim kosullar1 i¢in morfolojik, mekanik,

kimyasal ve termal karakterizasyonlar yapilmistir.

Coziicii bilesimleri (EtOH, MeOH, EtOH:DMF, MeOH:DMF, EtOH:DMAc ve
MeOH:DMACc) degistirilerek gelisigiizel ve hizalanmis diizende fiberler {iretilmistir.
Coziicii oram1 degistirilerek (5:5, 7:3, 8:2 ve 9:1) fiber iiretimi gelisigiizel ve
hizalanmig diizende gergeklestirilmistir.

Es eksenli elektroegirme yontemi ile kitosan/EL100 ve guar zamki/EL100 ¢ekirdek
kabuk yapidaki fiberler basaril bir sekilde tiretilmistir.

Morfolojik agidan diizgiin ve boncuk igermeyen gelisigiizel ve hizalanmis diizende
nano ve mikro ¢ap araligina sahip fiberlerin iiretimi gerceklesmistir.

TEM analizi ile fiberlerin ¢ekirdek/kabuk yapis1 goriintiilenmis ve guar zamki ve
kitosanin enkapsiilasyoni basarili bir sekilde gerceklesmistir.

Uretilen fiberlerin mekanik dayanimi incelenmek amaciyla ¢ekme-germe testi
uygulanmig ve hizalanmanin fiberlerin mekanik dayanimini arttirdigi goériilmiistiir.
Fiberlerin XRD analizi ile igerdikleri polimerlerin (EL100, guar zamk1 ve kitosan)
yar1 kristalin yapida oldugu goriilmiistiir.

Fiberlerin 1s1l karakterizasyonlar1t TGA ve DSC analizi ile yapilmis endotermik
bantlar gosterdigi goriilmiis ayrica camsi gegis sicakligi ve erime sicakligl analiz
edilmistir.

Uretilen fiberlerin pH:1.2, pH:6.8 ve pH:7.4 ortammda sisme ve bozunma
davraniglarinin incelenmis ve sismenin en fazla guar zamki ve kitosan igeren

fiberlerde oldugu goriilmiistiir.
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