TeG;
BURSA TEKNIK UNIiVERSITESI
LIiSANSUSTU EGIiTiM ENSTITUSU

MUSILAJDAN BiYOPLASTIK URETIMIi

YUKSEK LiSANS TEZi

Nazli SOYDAN

Biyomiihendislik Anabilim Dali

HAZIRAN 2022



T.C.
BURSA TEKNIiK UNIiVERSITESI
LISANSUSTU EGIiTiM ENSTITUSU

MUSILAJDAN BiYOPLASTIK URETIMIi

YUKSEK LiSANS TEZi

NAZLI SOYDAN
(20424010006)

Biyomiihendislik Anabilim Dah

Tez Damismani: Prof. Dr. Mete YILMAZ

Es Damismani: Dr. Ogr. Uyesi Omer Yunus GUMUS

HAZIRAN 2022






BTU, Lisansiisti Egitim Enstitiisii’niin 20424010006 numarali Yiiksek Lisans
Ogrencisi Nazli SOYDAN, ilgili yonetmeliklerin belirledigi gerekli tiim sartlar1 yerine
getirdikten sonra hazirladig: “Miisilajdan Biyoplastik Uretimi” baslikl tezini asagida
imzalar1 olan jiiri 6nilinde basari ile sunmustur.

Tez Damismani : Prof. Dr. Mete YILMAZ ereeeereeneens
Bursa Teknik Universitesi

Es Damisman : Dr. Ogr. Uyesi Omer Yunus GUMUS  ....ooeeneneeee.
Bursa Teknik Universitesi

Jiiri Uyeleri : Prof. Dr. Mete YILMAZ crririieeens
Bursa Teknik Universitesi

Do¢. Dr. Nurhayat DALKIRAN e,
Bursa Uludag Universitesi

Dr. Ogr. Uyesi Ashhan KAZAN ...,
Bursa Teknik Universitesi

Teslim Tarihi :
Savunma Tarihi :17.06.2022



20.04.2016 tarihli Resmi Gazete’de yayimlanan Lisansiisti Egitim ve Ogretim
Yonetmeliginin 9/2 ve 22/2 maddeleri geregince; Bu Lisansiistii teze, Bursa Teknik
Universitesi'nin abonesi oldugu intihal yazilim programi kullamilarak Lisansiistii
Egitim Enstitiisii’niin belirlemis oldugu 6l¢iitlere uygun rapor alinmistir.

Bu tez, Bursa Teknik Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri Koordinatérliigiiniin

210Y 017 numarali projesi ile desteklenmistir.



INTIHAL BEYANI

Bu tezde gorsel, isitsel ve yazili bigimde sunulan tiim bilgi ve sonuglarin akademik ve
etik kurallara uyularak tarafimdan elde edildigini, tez i¢inde yer alan ancak bu
calismaya 6zgii olmayan tiim sonug ve bilgileri tezde kaynak gostererek belgeledigimi,
aksinin ortaya ¢ikmasi durumunda her tiirlii yasal sonucu kabul ettigimi beyan ederim.

Ogrencinin Adi Soyadi: Nazli SOYDAN

Imzasi:



Vi

Sevgili Aileme,



ONSOZ

Degerli danismamm Prof. Dr. Mete YILMAZ ve degerli es danismanim Dr. Ogr. Uyesi
Omer Yunus GUMUS’e, yiiksek lisans egitimim boyunca her zaman ilgili, anlayisli,
yol gosterici olduklar1 ve benimle bilgi ve tecriibelerini paylastiklari i¢in ¢ok tesekkiir
ederim.

Maddi katki ve desteklerinden dolay1 Bursa Teknik Universitesi Bilimsel Arastirma
Projeleri Koordinatdrliigii'ne ve Merkez Arastirma Laboratuvari’na tesekkiir ederim.

Tez calismalarim sirasinda bana yardimci olan degerli arkadasim Ars. Gor. Kiibra
SENTURK ’e,

Hayatimin her déneminde yanimda olan, beni sevgi ile biiyiiten, maddi ve manevi
desteklerini higbir zaman esirgemeyen annem Saliha SOYDAN ve babam Mustafa
SOYDAN’a,

Hayatimin hem giizel hem zor zamanlarinda yanimda olan canim arkadaslarima
tesekkiir ederim.

Haziran 2022 Nazl1 Soydan
(Arastirma Gorevlisi)

vii



ICINDEKILER

Sayfa

ONSOZ.......ooiiiii s vii
ICINDEKILER .........ooovoviieoeeeeeeeeeeeee ettt viii
KISALTMALAR . X
SEMBOLLER ..ot xii
CIZELGE LISTESI ..ot Xiii
SEKIL LISTEST .......cooviiiiiieieee e, Xiv
OZET ..ot XV
SUMMARY ettt bbbttt b et b e XVi
| R ) 1 28 1RO 1
1.1 Literatlir ATASEITMAST ..eiueeiuvieieeeiieitiesteesteesbeesbeesbeesbeesbeesaeessbeesbeessbeesseesnbeesseeas 3
1.1.1 DeniZ MUSTIAJT c.uveeviiiiiieiiieeie ettt 3
1.1.2 Miisilaj olusumunu etkileyen faktorler ...........coooovviiiiiiiiii 5
1.1.3 MUST1ajin @tKILETT ...eeiuveeiieiii et 6
1.1.4 BIYOPIASTIKIET .....cviiiiiiieieicee s 6
LD PV A s 12
1.1.5.1 PVA DIyoplastiKIEr..........cccooiiiiiiiiiseee e 13

2. MALZEME VE YONTEM .........ccccooviuiiiiiiiiiieieeee e 14
2.1 MAIZEMEIET ..ot 14
2.2 Miisilajin Toplanmas1 Ve Toz Haline Getirilmesi...........ccocvvviiiniiiinincnene, 14
2.3 Miisilaj Biyoplastik Filmlerin Hazirlanmasi..........cccooeiieiiniinieiincneee 15
2.4 Miisilaj-PV A Biyoplastik Filmlerin Hazirlanmast...........cccocooiiiiiiiiinnnn, 15
2.5 Biyoplastik Filmlerin KarakterizaSyonu ............c.ccoovvieieieneneneniniseseeeenns 17
2.5.1 Fouirer doniisiimii kizilotesi spektroskopisi — FTIR ..., 17
2.5.2 Termogravimetrik analiz — TGA ..o 17
2.5.3 Diferansiyel taramali kalorimetre — DSC............ccccoiiiiiiiiiiiicie, 18
2.5.4 X-Tsint Kirinim — XRD ....oooiiiiiii s 18
2.5.5 Taramali elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dagilimli X-151n1
SPEKLrOSKOPIST (EDS) ...t 18
2.5.6 Ultraviyole-goriiniir bolge spektroskopisi — UV-Vis.......ccccocvvviinininnn. 18

2.5.7 Miisilaj-PV A biyoplastik filmlerin mekanik 6zelliklerinin incelenmesi .. 18
2.5.8 Miisilajin ve biyoplastik filmlerin antibakteriyel aktivitesinin incelenmesi

............................................................................................................................ 19

3. BULGULAR VE TARTISMA ...ttt 20
3.1 Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre — FTIR Sonuglart .................... 20
3.2 Termogravimetrik ANaliz — TGA ..ot 22
3.3 Diferansiyel Taramali Kalorimetre — DSC .........ccccoviiiiiiniini e 23
3.4 X-Ismi Kirmnim — XRD ..o 26
3.5 Taramali Elektron Mikroskobu — SEM..........ccccceiiiiiiiiiinii e 27
3.6 Enerji Dagilimli X-Isin1 Spektroskopisi - EDS...........cccooiiiiiiiiiii 30
3.7 Ultraviyole-Goriiniir Bolge Spektroskopisi — UV-Vis.......cccccviiniiiiinninnn, 32
3.8 Miisilaj-PVA Biyoplastik Filmlerin Mekanik Ozelliklerinin incelenmesi....... 33

viii



3.9 Miisilajin ve Biyoplastik Filmlerin Antibakteriyel Aktivitesinin Incelenmesi 36

4. SONUCLAR VE ONERILER ...........cocoooiiiieieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee s 39
KAYNAKLAR ....ooovviiiinnersssiisssss s 42
OZGECMIS ..ottt ettt ettt e s et netenas 48



KISALTMALAR

C

Cl

cm
Cu
dk
DSC
EDS
FTIR
g

H

J

kV
mg
ml
mm
M-PVA
Na
NaCl
nm
N/P oram
O
OH
pH
PHA
PVA
rpm
SEM
TGA
uv

: Karbon

: Kloriir

: Santimetre

: Bakar

: Dakika

: Diferansiyel taramal1 kalorimetre
: Enerji dagilimli X-151n1 spektroskopisi
: Fouirer doniistimii kizil6tesi spektroskopisi
: Gram

: Hidrojen

- Joule

: Kilovolt

: Miligram

> Mililitre

: Milimetre

: Miisilaj-Polivinil alkol

: Sodyum

: Sodyum klortir

: Nanometre (Dalga boyu)

: Azot/Fosfat orant

: Oksijen

- Hidroksit

: Potansiyel hidrojen

: Polihidroksialkanoat

: Polivinil alkol

: Dakikadaki devir sayist

: Taramal1 elektron mikroskobu

: Termogravimetrik analiz

: Ultraviyole



UV-Vis
XRD
°C

: Ultraviyole goriintir 151k
: X-Ismi1 kirmim

: Santigrat derece

Xi



SEMBOLLER

Ak - Kristalin alan

Aa : Amorf alan

Te - Erime sicaklig1

Ty : Cams1 gegis sicakligi
Xk - % Kiristalinite

AHe : Erime entalpisi

- - Kismi negatif yiik
o+ : Kismi pozitif yiik

1) : Kiitle kesri

xii



CIZELGE LISTESI

Sayfa
Cizelge 3.1 : Miisilaj ve biyoplastik filmlerin fonksiyonel gruplarinin 6zeti............. 21
Cizelge 3.2 : DSC analizinden elde edilen veriler; Tg: Cams1 gecis sicakligi, Te: Erime
sicakligl, AHe: Erime entalpisi. ....c.cccvecueiieiieii e 25

Cizelge 3.3 : Biyoplastik filmlerde kullanilan polimerin kristalinite degerleri. ........ 27
Cizelge 3.4 : Miisilajin ve biyoplastik filmin test mikroorganizmalar1 iizerinde
olusturdugu zon ¢aplart (IMM). .......eiveiieiiieeeie e 38

Xiii



SEKIL LISTESI

Sayfa
Sekil 1.1 : Marmara Denizi ylizeyinde biriken miisilaj. .......c.ccccovviviiiiiniiiiiiniiniinens 3
Sekil 1.2 : Miisilaj olusumunu tetikleyen tiirlerden bazilari: A) Thalassiosira rotula
B) Skeletonema costatum C) Cyclotella SP. .....ccccoveiveiieieiieie e 4
Sekil 1.3 : Biyoplastik yaymlarinin son 10 y1l bazinda dagilimi............ccccevvininnnne. 8
Sekil 1.4 : Poli(vinil asetat)’in hidrolizi ile PVA elde edilmesi. .........c.ccoocveevivveennnn. 12
Sekil 2.1 : Miisilajin toplanip toz haline getirilmesinin sematik gosterimi. .............. 14
Sekil 2.2 : Miisilaj biyoplastik film denemesi. .........ccccoevveiiiiiieniniic e 15
Sekil 2.3 : Biyoplastik filmlerin tiretiminin sematik gosterimi. ..........cocevveiirieennnns 16
Sekil 2.4 : Uretilen biyoplastik filmlerin artan miisilaj oran1 ile morfolojik degisimi.
.................................................................................................................................... 17
Sekil 3.1 : Biyoplastik filmlerin FTIR spektrumlari............cccocoeiiniiiiiiiiiciiee 20
Sekil 3.2 : Biyoplastik filmlerin TGA grafikleri. ..o 22
Sekil 3.3 : Miisilajin DSC grafigi. ......cccooviiiiiiiiiiiiiii s 23
Sekil 3.4 : Miisilaj-PVA biyoplastik filmlerin DSC grafikleri. .........cc.ccooovvvivinnne. 24
Sekil 3.5 : Biyoplastiklerin XRD grafigi. ......cccccevivieiieiiiiiiiiiesiesee e 26

Sekil 3.6 : Biyoplastiklerin 100x ve 5000x biiyiitmedeki SEM goriintiileri 1) OM-PVA
(100x), 1a) %0M-PVA (5000x), 2) %5M-PVA (100x), 2a) %5M-PVA (5000x), 3)
%10M-PVA, 3a) %10M-PVA (5000x), 4) %15M-PVA (100x), 4a) %15M-PVA
(000 TR PPN URPSPP 28
Sekil 3.7 : Biyoplastiklerin 100x ve 5000x biiyiitmedeki SEM goriintiileri 5) %20M-
PVA (100x), 5a) %20M-PVA (5000x), 6) %25M-PVA (100x), 6a) %25M-PVA
(5000x), 7) %40M-PVA, 7a) %40M-PVA (5000x), 8) %50M-PVA (100x), 8a)

YO50M-PV A (5000X). ...ecuevetemeeiistereieeiesieeeie sttt sb e 29
Sekil 3.8 : %0M-PVA biyoplastik filmin EDS gOorintiisii..........ccocevvvrririieeneennnnne 30
Sekil 3.9 : %5M-PV A biyoplastik filmin EDS gOriintiisti...........cccooeviiiviiiiniininnnnn. 31
Sekil 3.10 : %40M-PVA biyoplastik filmin EDS gorintlisii...........cccccovvvviviiiriennnn. 31
Sekil 3.11 : Biyoplastik filmlerin UV-Vis spektrumlari..........cccocovceveniniininninniennnnn 32
Sekil 3.12 : Miisilaj icerigindeki Na ve Cl iyonlar1 ile PVA’nin iyonik ¢apraz
baglanmasinin sematik GOSTEITMI. ....ccviivviiriiiiiicii e 33
Sekil 3.13 : Biyoplastik filmlerin gerilme degerleri. ..........ccoviiiiiiiicici 34
Sekil 3.14 : Biyoplastik filmlerin % kopma uzama degerleri............cccoovvvviiinnn. 34
Sekil 3.15 : Biyoplastik filmlerin elastik modiil degerleri...........cccooeviiiiiiiiininnnn. 35
Sekil 3.16 : Biyoplastik filmlerin gerilme-gerinim grafikleri.............c.ccooviininnn. 36
Sekil 3.17 : Diyaliz yapilmis (D (+)) ve yapilmamis (D (-))miisilajin antibakteriyel
EEST SOMUGIATT. ...ttt e s be e nee e 37
Sekil 3.18 : %10M-PVA biyoplastik filmin antibakteriyel test sonuglari. ................ 37

Xiv



MUSILAJDAN BiYOPLASTIK URETIMIi

OZET

Miisilaj olusumunun, denizlerdeki besin zincirinin birincil ireticilerinden
fitoplanktonun, belirli stres kosullar1 altinda veya &ldiiklerinde salgiladiklart mukus
benzeri organik maddelerle basladigi distiniilmektedir. 2021 yilinda Marmara
Denizi’nde deniz yiizeyini kilometrelerce kaplayan miisilaj, deniz yagaminin yani sira
turizmi ve dolayisiyla ekonomiyi tehdit eden bir cevre felaketi haline gelmistir.
Miisilajin ortadan kaldirilmasi onleme, toplama ve bertaraf olarak ii¢ asamada
gerceklestirilir. Su anda deniz miisilaj1 i¢in ideal bir ortadan kaldirma yontemi yoktur.
Biyoplastiklerin alglerden, o&zellikle drettikleri polisakkaritlerden yapilabildigi
bilindiginden, deniz miisilajinin polisakkarit yapis1 sayesinde plastik bir malzemeye
doniistiiriilme potansiyeli vardir.

Bu c¢alismada, misilajin faydali bir {riine doniistiiriilmesi amaciyla biyoplastik
filmlerde kullanilabilirligi arastirilmistir. Farkli oranlarda miisilaj ve biyobozunur bir
polimer olan polivinil alkol (PVA) igeren biyoplastik filmler ¢ozelti dokiim (solvent
casting) yontemiyle iiretilmistir. Elde edilen kompozit filmlerin mekanik 6zellikleri,
morfolojisi, kristal yapisi, termal ve optik 6zellikleri ¢esitli karakterizasyon yontemleri
ile incelenmistir.

Saf PVA filmler ile karsilastirildiginda, %20 oranina kadar miisilaj igerigi mekanik
ozellikleri gelistirmistir. Biyoplastik filmlerin miisilaj i¢erigi arttik¢a filmler daha iyi
bir UV koruma saglamaktadir. Ayrica biyoplastik film Escherichia coli ve
Staphylococcus aureus bakterilerine karsi antibakteriyel aktivite gostermistir.

Anahtar kelimeler: Miisilaj, biyoplastik, PVA, antibakteriyel, biyobozunur
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BIOPLASTIC PRODUCTION FROM MUCILAGE

SUMMARY

Mucilage formation may start with mucus-like organic substances that the primary
producers of the marine food chain, phytoplankton, secrete under certain stress
conditions or when they die. Kilometers of the sea surface of the Sea of Marmara were
covered in mucilage in 2021, which has become an environmental disaster that
threatened marine life, tourism and the economy. Elimination of mucilage is carried
out in three stages: prevention, collection, and disposal. There is currently no ideal
removal method for marine mucilage. Since it is known that bioplastics can be made
from algae, especially the polysaccharides they produce, marine mucilage has the
potential to be converted into a plastic material thanks to its polysaccharide structure.

In this study, the usability of mucilage in bioplastic films was investigated to convert
it into a useful product. Bioplastic films containing mucilage and the biodegradable
polymer polyvinyl alcohol (PVA) in different proportions were produced by solvent
casting method. The mechanical properties, morphology, crystal structure, thermal,
and optical properties of the obtained composite films were investigated by various
characterization methods.

Compared to pure PVA films, up to 20% mucilage content improved mechanical
properties. As the mucilage content of the bioplastic films increased, the films
provided a better UV protection. In addition, the bioplastic films showed antibacterial
activity against Escherichia coli and Staphylococcus aureus bacteria.

Keywords: Mucilage, bioplastic, PVA, antibacterial, biodegradable
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1. GIRIS

2021 yilinin ortalarindan itibaren artan deniz suyu sicakliklari ile Marmara Denizi
yiizeyinde jelimsi, bazen kopiiklii olarak goériilen miisilaj yapisi gozlenmistir. Miisilaj,
cesitli stres faktorlerinin denizdeki mikroorganizmalar1 6zellikle fitoplanktonu
etkilemesi ile lretilen veya salgilanan ekzopolimerik maddedir (Danovaro ve dig,
2009). Miisilaj, deniz suyunda cesitli formlarda bulunabilmektedir. Ornegin; 0,5 mm
capinda deniz kari, 2-15 cm uzunlugunda iplik ve 4-5 m uzunluga kadar bulut seklinde
yapilar olusabilir (Mingazzini ve Thake, 1995). Deniz yiizeyinde ve dibinde olusan
anormal biiyiikliikteki miisilaj yapist balik¢ilik ve turizm igin ciddi problemler
olusturmaktadir. Miisilaj olayi, tiim ekoloji tizerinde, 6zellikle bentik organizmalar
lizerinde zararl bir etkiye sahip oldugu i¢in artan bir endise kaynagidir. Miisilajin
deniz yiizeyini adeta Ortmesi, oksijen ve 151k gecirgenligini azalttig1 i¢in bazi sucul
canlilarin biiylimesinin olumsuz yonde etkilenmesine, bazilarmin ise 6liimiine yol

acmaktadir (Eren, 2021; Ozalp, 2021).

Yapilan aragtirmalar, iklim degisikligi, deniz suyundaki besin konsantrasyonu
farkliliklari, N/P oraninin degismesi, evsel ve endiistriyel atiklar gibi etmenlerin
miisilaj olusumunu tetikledigini gostermektedir (Bongiorni ve dig, 2007; Mecozzi ve

dig, 2001; Mecozzi ve dig, 2008).

Miisilajin ortadan kaldirilmasi i¢in heniiz ideal bir bertaraf yontemi yoktur. Tez
caligmasinda, Marmara Denizi'nde hem sucul canlilarin yasamini hem de gevreyi
olumsuz etkileyen miisilaji yararli bir liriine doniistirmek amaciyla miisilajdan

biyoplastik film tiretilmistir.

Biyoplastik, nisasta, bitki, alg, bakteri gibi dogal veya yenilenebilir bir kaynaktan ticari
bir {iriine doniistiiriilen bir polimer olarak tanimlanmaktadir (Rudin ve Choi, 2013).
Biyoplastiklerin ¢cogu dogru kosullar altinda biyolojik olarak pargalanabilmektedir.
Geri doniistiiriilebilir olduklar1 icin biyoplastikler, fosil yakitlarin kullanimim

sinirlayarak ¢evreyi korumaktadir.



Biyoplastikler, gida paketleme, biyomedikal, tarim ve hijyen gibi birgok endiistriyel
uygulamada kullanim alan1 bulmaktadir (Ashter, 2016b; Onen Cinar ve dig, 2020;
Sidek ve dig, 2019).

Biyolojik olarak pargalanamayan ve bu yiizden uzun yillar atik olarak ¢evrede biriken
geleneksel plastikler, igerdikleri zararli katki maddeleri ve parcalandiklarinda serbest
kalan toksik kimyasallar sebebiyle hem dogayr hem de canlilarin sagligini ciddi
sekilde etkilemektedir (Chia ve dig, 2020; Zhang ve dig, 2019). Ayrica, fosil kaynakli
bu plastikler sera gazi emisyonlarina ve iklim degisikligine de sebep olmaktadir
(Venkatachalam, 2020). Bu zararli plastiklere faydali bir ¢6ziim olabilecek
biyoplastiklerin ise birgok avantaji bulunmaktadir. Ornegin biyoplastikler, ¢evre
dostu, biyobozunur ve toksik olmayan malzemelerdir. Uretimleri i¢in daha az enerji
gerekir ve geri doniisiimleri daha kolay saglanmaktadir. Biyoplastikler, fosil kaynakli
plastiklerle aymi iglevleri saglayabilen onlarin yerini alabilecek siirdiiriilebilir bir

alternatiftir (Thiruchelvi ve dig, 2021; Venkatachalam, 2020).

Biyoplastikler dogal kaynakli iriinler oldugundan, plastik tretimi ig¢in petrol
tilketiminin 2025 yilina kadar %15-20 oraninda azalmasi beklenmektedir. 2025 yilina
kadar Asya ve Avrupa, biyoplastik pazarinda en biiyiik paya sahip olacaktir. Su anda,
biyoplastik pazarmin biiylimesi, toplam plastik pazarinin yaklasik %10-15'ini
kapsayan yillik %10'dur. Bu say1 2020 yilina kadar %25-30'a yiikselecektir (Ashter,
2016a). Kiiresel plastik tiikketimine yonelik artan taleple birlikte, yesil malzemeleri ve
bunlar1 islemenin yeni yollarin1 kesfetmeye yonelik bir¢ok arastirma yapilmaktadir

(Ashter, 2016b).

Bu tez calismasinda, ¢ozelti dokiim metodu kullanilarak farkli oranlarda miisilaj ve
PVA iceren biyoplastik filmler elde edilmistir. Uretilen filmlerin morfolojisi, yapis,
mekanik ve termal 6zellikleri ¢esitli karakterizasyon teknikleri (FTIR, SEM, EDS,
DSC, TGA, UV-Vis) ile incelenmistir. Saf PVA filmler ile karsilastirildiginda,

%20’ye kadarki miisilaj iceriklerinin mekanik o6zellikleri gelistirdigi belirlenmistir.

Ayrica filmlerdeki miisilaj oranmi arttikga UV-Vis gecirgenligi azalmistir. Bu sonug
miisilaj oraninin artmasi ile UV-Vis korumasinin artacagini gostermektedir. EK olarak,
%10 miisilaj iceren biyoplastik filmin gram pozitif ve gram negatif bakteriler iizerinde

antibakteriyel aktivitesi arastinnlmistir. %10 miisilaj iceren biyoplastik filmin



Escherichia coli ve Staphylococcus aureus bakterilerine karsi antibakteriyel 6zellik

gosterdigi tespit edilmistir.

1.1 Literatiir Arastirmasi

1.1.1 Deniz miisilaji

Deniz miisilaji, temel olarak fitoplankton tarafindan iiretilen, salgilanan veya 6liimleri
ile cevreye salinan hiicre dis1 polimerik organik maddelerden olusmaktadir (Danovaro
ve dig, 2009; Eren, 2021). Miisilaj, deniz ylizeyinde olusan ve uzunlugu birkag
Kilometreye kadar ulasabilen bazen kopiiklii yapida goriilen yogun ve viskoz bir dizi
agrega olarak tanimlanabilmektedir (Sekil 1.1) (Kavzoglu ve dig, 2021). Miisilaj
olusumunda bazi mikroalg tiirlerinin asir1 ¢ogalmasi ya da 6limi 6nemli bir rol
oynamaktadir (Eren, 2021; Tas ve dig, 2020). Bu asir1 ¢ogalma alg patlamasi olarak
da bilinmektedir. Alg patlamasina sebep olan stres faktorleri mikroalg olarak da
bilinen fitoplanktonun hiicre dig1 madde salgilamasina sebep olmaktadir (Eren, 2021).
Denizlerdeki prokaryotlarin hiicre dis1 enzimleri, belirli ¢evresel kosullarda (6rnegin:
diisiik oksijen) bu ekzopolimerleri hidrolize etmede yetersiz kalmakta ve miisilaj

olusumu ve birikimi gézlenmektedir (Danovaro ve dig, 2009).

Sekil 1.1 : Marmara Denizi yiizeyinde biriken miisila;.

Fitoplankton (Mikroalgler), deniz ekosistemindeki canlilarin hem besin hem de

oksijen ihtiyacini karsilayan primer iireticidir. Mikroalg tiirlerinden bazilar1 6zellikle
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diyatomeler ve dinoflagellatlar miisilaj olusumunda 6nemli bir rol oynamaktadir.
Aslinda diyatomeler, diinyanin farkli bolgelerindeki miisilaj o6rneklerinde siklikla
goriilen en 6nemli etken organizmalar olarak kabul edilmistir (Pistocchi ve dig, 2005).
Bu fikir birgok diyatome tiiriiniin hiicre dis1 polisakkarit tirettigini dogrulayan deneysel
verilerle desteklenmistir (Pistocchi ve dig, 2005). Daha sonra polisakkarit
salgilanmasinin N/P oranindaki bir artisa bagli oldugu ileri siiriilmistiir (Myklestad,
1995). Sonraki arastirmalarda ise dinoflagellat tiirlerinin de miisilaj olusumuna 6nemli
bir katkis1 oldugu anlasilmistir (Pistocchi ve dig, 2005; Pompei ve dig, 2003). Miisilaj
olusumunu tetikledigi diisiiniilen tiirlerden bazilar1 Gonyaulax fragilis, Skeletonema
costatum, Cyclotella sp, Thalassiosira rotula ve Cylindrotheca closterium olarak rapor
edilmistir (Pistocchi ve dig, 2005; Pompei ve dig, 2003; Savun ve Gazioglu, 2021).
Sekil 1.2°de tez caligmasinda kullanilan miisilaj 6rneklerinde tespit edilen bazi tiirlerin

mikroskop ile ¢ekilmis fotograflart gosterilmektedir.

Sekil 1.2 : Miisilaj olusumunu tetikleyen tiirlerden bazilar1 (Ozdelice ve dig, 2011):
A) Thalassiosira rotula B) Skeletonema costatum C) Cyclotella sp. (Sentiirk
ve dig., hazirlik asamasinda).

Miisilaj, deniz salyasi olarak da bilinmektedir. Yapiskan 6zellige sahip jelimsi yapisi
ile viriisler, fitoplankton, bakteriler gibi farkli tiir denizel mikroorganizmalari da

icerebilmektedir. Miisilaj yapisinda karbonhidratlarin yani sira proteinler, lipid ve



DNA ile silikon, aliminyum gibi inorganikler ve kalsiyum gibi iyonlar bulunmustur

(Oztiirk, 2021).

Denizlerdeki miisilaj, birkag kiy1 bolgesinde ara sira veya tekrar tekrar meydana gelen
kiiresel bir olaydir (Fukao ve dig, 2009; Innamorati, 1995; Mecozzi ve dig, 2001).
Miisilaj ilk olarak 1729'da Kuzey Adriyatik Denizi'nde goriilmiistiir (Innamorati,
1995). Diinya c¢apindaki aragtirmalar, denizdeki miisilaj ig¢in iklim degisikligi, deniz
suyundaki besin konsantrasyonu farkliliklar1 ve degisimlere mikroorganizmalarin
tepkisi gibi birden fazla tetikleyicinin mevcut oldugunu gostermektedir (Mecozzi ve
dig, 2001; Savun ve Gazioglu, 2021). Ayrica, metallerin miisilaj agregasyonu olusumu
ve agrega boyutu tizerindeki etkisi hakkinda bazi ¢alismalar vardir. Bunlardan birine
gore, deniz suyu pH degerlerinde iironik asitlerin karboksilik gruplar tarafindan
metallerin komplekslesmesi, agrega boyutunun artmasina neden olmaktadir (Mecozzi
ve dig, 2012). Yine bazi ¢alismalar Cu ve Pb gibi metallerin varliginin miisilaj
agregasyon mekanizmasini etkiledigini gostermistir (Mecozzi ve dig, 2008).
Karbonhidratlarin ve proteinlerin metallerle komplekslesmesi organik maddenin
agregasyonunu desteklerken, calismalar lipidler ve metallerin etkilesiminin
agregasyon iizerinde higbir etkisinin olmadigini gostermistir. Karbonhidratlar ve
kalsiyum arasindaki etkilesimlerin miisilaj agregatlarin1 stabilize ettigi One

surilmektedir.

Miisilaj, 6zellikle bentik organizmalar iizerinde zararl bir etkisi oldugu i¢in artan bir
endise yaratmaktadir. 2021 yilinda Marmara Denizi aylarca balik¢ilarin agini tikayan,
deniz yasamini bogan, turizmi ve ekonomiyi tehdit eden miisilajla kaplanmistir.
Miisilaj Marmara Denizi'nde ilk kez meydana gelmemesine ve bdlgeye 6zgii bir olay
olmamasina ragmen, 2021 yilindaki miisilaj olusumunun olumsuz etkileri ¢ok fazladir

(Savun ve Gazioglu, 2021).

1.1.2 Miisilaj olusumunu etkileyen faktorler

Fitoplankton ¢ok sayida c¢evresel stres etkenlerine duyarlidir (Tas ve Yilmaz, 2015).
Asir alg patlamalar1 hem iklim degisikligi hem de insan kaynakli sebeplerden dolay1
gerceklesmektedir. Asirt alg ¢cogalmalari her zaman miisilaj olusumuna neden olmasa
da miisilaj olusumunu tetikledigi diisliniilen faktorler asagidaki gibi siralanabilir
(Bongiorni ve dig, 2007; Innamorati, 1995; Mecozzi ve dig, 2001; Mecozzi ve dig,
2008; Tas ve Yilmaz, 2015) :



e Artan deniz suyu sicakliklari

e Evsel ve endiistriyel atiklar

e Yetersiz aritma seviyeleri

e Asiri balikgilik

e Denizlerde N/P oraninin artmasi
e Tuzluluk degisimi

e Cu ve Pb gibi metallerin varligi

e Denizlerdeki oksijen seviyesinin diismesi

1.1.3 Miisilajin etkileri

Birgok alg patlamasi zararsiz olsa da toksik olmayan tiirlerin kiimelesmesi bile zaman
zaman 151k penetrasyonunu sinirlayan degisimlere, hipoksi ve anoksi gibi zararli
etkilere neden olabilir. Alg patlamalari ile ilgili en 6nemli sorunlardan biri, bazi
fitoplankton tiirlerinin (6rnegin dinoflagellatlar) {irettigi farkli toksin tiirlerinin
baliklar, omurgasizlar ve insanlar tizerindeki zararl etkisidir (Eren, 2021; Tas ve

Yilmaz, 2015).

Ayrica, miisilajin deniz yiizeyinde birikip 151k ve oksijen gegirgenligini azaltmasi,
balik ve bentik organizmalarin liimlerine neden olmaktadir (Eren, 2021; Ozalp,
2021). Bunlara ek olarak miisilajin deniz yiizeyinde ve dibinde birikmesi turizmi ve
balik¢iligi dolayisiyla ekonomiyi de olumsuz etkilemektedir (Danovaro ve dig, 2009;
Rinaldi ve dig, 1995).

Miisilajin ortadan kaldirilmas: ti¢ asamada gergeklestirilir: 6nleme, toplama ve
bertaraf. Su anda deniz miisilaj1 igin ideal bir bertaraf yontemi yoktur. Bu ¢alismada,
Marmara Denizi'nde hem deniz yasamimi hem de ¢evreyi olumsuz etkileyen
miisilajdan biyoteknolojik bir iiriin olan biyoplastik elde edilmistir. Boylece miisilaji

faydal1 bir tirline ¢cevirmek amaglanmastir.

1.1.4 Biyoplastikler

Genis bir uygulama yelpazesine sahip olan plastikler, ¢ogunlukla petrol esash
kaynaklardan elde edilen uzun molekiiler zincirlere sahip yari-sentetik veya sentetik
organik polimerlerdir (Rajendran ve dig, 2012). Cesitli iistlin 6zellikleri ve ev tirtinleri,
biyomedikal cihazlar, ilag, otomobil, insaat, ambalaj gibi bircok farkli alanda

kullanilabilmesi sayesinde plastik tiiketimi artmaya devam etmektedir (Chia ve dig,
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2020; Rajendran ve dig, 2012; Venkatachalam, 2020). Bu yiiksek tiiketim, plastik
tiretiminde ve plastik atiklarda ciddi bir artisa neden olmaktadir. Plastik atiklar ¢ok
yavas bozunur ve geri doniisiim oran diisiiktiir. Bu yiizden orijinal {iriinler binlerce y1l
denizlerde, dogada ve ¢opliiklerde kalmaktadir (Venkatachalam, 2020). Plastik
atiklarla ilgili bertaraf sorunlarinin {istesinden gelmek icin heniiz etkili bir yontem

uygulanmamistir (Chia ve dig, 2020).

Sentetik plastiklerin bir¢ogu biyolojik olarak pargalanamaz ve tamamen bozulana
kadar ¢ok uzun yillar boyunca atik olarak birikir. Ayrica, petrol bazli plastiklerin
tiretimleri sirasinda zararli katki maddeleri kullanilmaktadir ve yakilmalari sirasinda
toksik kimyasallar agiga ¢ikmaktadir. Bu olumsuz 6zellikler hem insanlarin hem de
diger canlilarin sagligini etkileyerek bagisiklik sisteminin baskilanmasina, cesitli
hastaliklarin ve yan etkilerin ortaya ¢ikmasina sebep olmaktadir. Plastikler, toksik
katki maddelerinin salinmasi nedeniyle su yagami i¢in de risk olusturmaktadir. Ayrica,
plastikler su sisteminde biriktik¢e zamanla mikroplastik olusumuna sebep olmaktadir.
Mikroplastikler, deniz organizmalari tarafindan kolaylikla yutulabilen yar1 sentetik
veya sentetik pargaciklar olarak tanimlanabilir (Alam ve dig, 2020).

Su anda, diinyadaki enerjinin ¢ogu fosil kaynaklar kullanilarak elde edilmektedir.
Fosil yakit kaynaklarinin plastik tiretiminde ciddi oranda kullanilmasindan dolay1
yaklagik 2050 yilina kadar bu kaynaklarin biiyiik dl¢lide azalacagi 6n goriilmektedir
(Min ve dig, 2017). Bu nedenle yenilebilir kaynaklarin siirdiiriilebilir tiretimde
kullanilmasina gereksinim duyulmaktadir. Sentetik plastikler, sera gazi emisyonlarina,
fosil kaynaklarin tiikenmesine, iklim degisikligine ve dolayisiyla kiiresel 1sinmaya yol
agmaktadir (Chia ve dig, 2020; Min ve dig, 2017; Thiruchelvi ve dig, 2021; Zhang ve
dig, 2019). Tim bu nedenlerden dolay1 plastik iiretimi i¢in biyobozunur, ¢evreye
duyarl, siirdiiriilebilir alternatif hammaddelere ve bunlardan iiretilen plastiklere

thtiya¢c dogmustur.

Biyoplastik, bitki, alg, bakteri, biyokiitle ve biyolojik atiklar gibi yenilenebilir dogal
kaynaklardan tiiretilen, biyolojik olarak parcalanabilen ve fosil kaynakli plastiklere
strdiirtilebilir alternatif plastik olarak tanimlanabilir. (Min ve dig, 2017; Thiruchelvi
ve dig, 2021). Biyoplastikler, toprakta bulunan bakteri ve mantar gibi
mikroorganizmalar tarafindan higbir toksik madde salmadan parcalanabilmektedir.

Bunun yaninda diger avantajli 6zellikleri sayesinde fosil kaynakli plastiklere iistiinliik



saglamaktadir (Rajendran ve dig, 2012; Thiruchelvi ve dig, 2021). Biyoplastiklerin
toksik olmamasi, daha kolay geri doniisiim yapilabilmesi, fosil yakitlarin kullaniminin
az olmasi, Uretiminde daha az enerjiye ihtiyag duyulmasi, yenilenebilir
hammaddelerden olusturulmasi, ¢evre dostu ve siirdiiriilebilir olmasi bu 6zelliklere
ornek olarak verilebilir (Chia ve dig, 2020; Min ve dig, 2017; Thiruchelvi ve dig,
2021). Ayrica, biyoplastikler petrol tiirevli plastiklerin islevlerini ayni sekilde
saglayabilmektedir (Rajendran ve dig, 2012).

Biyoplastikler paketleme, tekstil, elektronik, ziraat, ilag, medikal, yapistirici ve boya
gibi ¢esitli endiistri alanlarinda kullanilabilmektedir (Cinar ve dig, 2020; Nandakumar
ve dig, 2021; Sidek ve dig, 2019). Biyoplastik iiretimi ve kullanimina yonelik
calismalar son 10 yilda giderek artmistir. Sekil 1.3’te son 10 yilda yapilan biyoplastik
calismalarinin sayis1 yer almaktadir (Web of Science’dan ¢ekilmistir, anahtar kelime:

bioplastic.)
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Sekil 1.3 : Biyoplastik yayinlariin son 10 y1l bazinda dagilimi.

Biyoplastiklerin tiretiminde farkli 6zelliklere sahip cesitli malzemeler; agirlikli olarak
musir, patates, bugday, odun, siit proteinleri, gida, soya ve yem bitkilerinden elde
edilen nisasta gibi hammaddeler ve biyokiitleden olusan diger atiklar kullanilmaktadir
(Chia ve dig, 2020; Erkmen, 2013; Thiruchelvi ve dig, 2021). Perotto ve digerleri
(2018), cesitli bitkisel attk malzemeleri (havug, maydanoz, turp ve karnabahar)
kullanarak biyoplastik elde etmislerdir. Urettikleri biyoplastikler biyobozunur, esnek

ve cevre dostu olma 6zelliklerine sahiptir. Ayrica arastirmacilar oksijen gegirgenligini



tyilestirmek icin filmlerde sentetik polimer kullanimin1 denemislerdir (Perotto ve dig,

2018).

Azevedo ve digerleri (2020), seker kamis1 atigindan ekstrakte edilen sodyum silikat
¢ozeltisi kullanarak, dokiim yoluyla misir nisastasi ve patates nisastasi bazli biyolojik
olarak parcalanabilen biyoplastikler hazirlamistir. Cesitli karakterizasyonlardan sonra
misir nisastasi ile hazirlanan biyoplastiklerin, patates nisastas1 bazli biyoplastiklerden
daha iyi fiziksel, mekanik ve termal Ozelliklere sahip oldugunu tespit etmislerdir.
Sodyum silikat ¢ozeltisinin eklenmesi, her iki biyoplastigin de mekanik ve termal
ozelliklerini iyilestirirken mantar olusumunu 6nleyici etki gostermistir (de Azevedo
ve dig, 2020). Sonuglar, yenilenebilir kaynaklardan elde edilen biyoplastiklerin

sentetik plastiklere alternatif olarak kullanilabilecegini gostermektedir.

Ancak bu malzemeler de gesitli sirlamalara sahiptir. Ornegin, biyokiitle kaynaginin
yem ve gida uygulamalariyla rekabete girmesi biiyiik bir sorun olusturmaktadir.
Ayrica, bu mahsuller biiyiilk miktarlarda giibre, verimli toprak ve sulama suyu

gerektirmektedir (Zeller ve dig, 2013).

Biyoplastik {iretimi igin genis 6lgiide kullanilan bir diger kaynak bakterilerdir. Bakteri
tirlerinden birgogu poli (hidroksialkanoat) (PHA) iiretimi igin kullanilmaktadir.
Klebsiella aerogenes rekombinantlari, Pseudomonas aeruginosa ve Bacillus
megaterium bu bakteri suslarina drnek olarak verilebilir (Thiruchelvi ve dig, 2021).
Geleneksel plastiklere benzer fiziksel 6zellikler gdstermesi sayesinde ilgi ¢geken PHA,
biyolojik olarak sentezlenen bir plastiktir. PHA mikroorganizmalar sayesinde
bozunmaktadir ve yenilenebilir kaynaklardan tiretilmektedir (Chee ve dig, 2010).

Wu (2014), PHA esasli ve piring kabugundan olusan kompozit biyoplastik malzemeler
tiretmigtir. Akrilik asit agili PHA ve piring kabugu igeren kompozitler, iistiin mekanik
ozellikler sergilemistir. Ayrica biyoplastikler biyolojik olarak bozunabilmektedir.
Ancak piring kabugu iceren biyoplastikler sadece PHA’dan olusan biyoplastiklere
gore daha kisa siirede bozunmaktadir (Wu, 2014).

Faydal1 6zelliklerinin yan1 sira bakterilerden biyoplastik tiretiminde bazi sinirlayici
faktorler bulunmaktadir. Bu faktorlere, kontaminasyon riski, bakteri kiiltiirleri i¢in
Ozel sartlara ihtiyag duyulmasi ve spesifik aparatlar 6rnek olarak verilebilir (Erkmen,
2013).



Biyoplastik tiretiminde yukarida belirtilen kaynaklarin sinirlamalarinin iistesinden
gelmek ayni1 zamanda ¢evre giivenligini saglamak, gida rekabetini onlemek i¢in algler,
stirdiiriilebilir bir alternatif olarak ilgi ¢ekmektedir. Alglerin bu kadar ilgi ¢ekmesini
saglayan o6zelliklerinden bazilari; besin kaynaklari ile rekabet etmemesi, hizli biiyiime,
fazla oranda biyokiitle bulunabilmesi, kisa hasat siiresi, yiiksek degerli mahsullerin
cikarilabilmesi ve tarima elverisli olmayan arazilerde dahi yetistirilebilmesidir (Chia

ve dig, 2020; Cinar ve dig, 2020; Min ve dig, 2017; Thiruchelvi ve dig, 2021).

Algler; denizde, tatli sularda, toprakta, hayvanlarda ve bitkilerde (simbiyotik olarak)
kisaca tiim diinyada bulunan organizmalardir. Klorofil igerigi sayesinde fotosentez
yapan bu organizmalar, besin zincirinde 6nemli bir rol almaktadir. Tek hiicreli, kiiglik
tirler ve aynm1 zamanda karmasik ¢ok hiicreli tiirler olarak degisik alg suslari

bulunmaktadir (Cebe, 2010; EI Gamal, 2010).

Algler, fikobiliprotein, karotenoid, enzim, karbonhidrat, protein, lipit, pigment,
seliiloz, nisasta, antioksidan gibi dogal, biyoaktif ve degerli molekiillerin dnemli bir
kaynagi olarak kullanilmaktadir (Chu, 2012; Min ve dig, 2017; Yan ve dig, 2016).
Giines enerjisi kullanarak karbondioksiti yakalayabilme ve tutabilme ve ikincil
metabolit tiretme gibi yeteneklerinden dolayi fotosentetik deniz yosunlari, biyo-
tirlinlerin dretimi icin ¢ekici hedeflerdir (Yan ve dig, 2016). Tim bu o&zellikleri
sayesinde alglerin biyoyakit (Adeniyi ve dig, 2018), kozmetik (Thiyagarasaiyar ve dig,
2020), hayvan yemi, giibre (Alam ve dig, 2020), gida (Wells ve dig, 2017), ilag (Gartia,
2018) ve biyoplastik (Cinar ve dig, 2020) gibi birgok uygulama alan1 vardir.

Literatiirde miisilajdan biyoplastik {iretimine yonelik calisma bulunmamaktadir. Bu
ylizden yapisal olarak benzer olan alg biyokiitlesinden elde edilen biyoplastik

caligmalar1 6zellikle incelenmistir.

Alg biyoplastikleri, petrol bazli plastiklerin yerine gegebilecek umut verici alternatif
plastiklerdir. Algal biyoplastiklerin birgok avantaji bulunmaktadir. Ornegin, fosil
yakitlarin kullanimini azaltir, plastik kalitesini 1yilestirir ve toksik degildir. Ayrica,
algler, gida ve yem ile rekabete girmez, atik suyun iyilesmesini saglar, zor ¢evre
sartlarina tolerans gosterir ve karbondioksiti biyokiitle liretiminde bir besin kaynagi

olarak kullanabilir (Chia ve dig, 2020; Thiruchelvi ve dig, 2021).

Alg biyokiitlesi, diger organik maddeler yaninda biyoplastik bilesenlerden biri olarak

kullanilabilen protein ve polisakkaritleri de igerir. Alglerden elde edilen
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polisakkaritler, biyoplastiklerin iiretiminde fermentasyon yoluyla veya diger

biyopolimerler ile birlikte kullanilabilmektedir (Cinar ve dig, 2020).

Rochaa ve arkadaslar1 (2020), ¢ogunlukla Scenedesmus obliquus ve Desmodesmus
communis tiirlerinden olusan, ayn1 zamanda siyanobakteri tiirleri de igeren mikroalg
konsorsiyum biyokiitlesini ve ticari olarak satin alinmig Arthrospira biyokiitlesi
kullanarak biyoplastik elde etmislerdir. Bu tiirlerden ayri ayri biyoplastik iiretip
karsilastirmislardir. Ayni1 zamanda ikisini birlikte kullanarak kompozit biyoplastik de
tiretmisglerdir. Calisma sonucunda atik suda toplanan konsorsiyumdan yiiksek termal
stabiliteye ve diisiik su absorpsiyonuna sahip biyoplastiklerin {iretilebildigi
anlasilmistir. Bu da algal biyokiitlenin daha fazla degerlenmesini tesvik edecek bir

sonug olarak belirtilmistir (Rocha ve dig, 2020).

Sabathini ve arkadaslar1 (2018) ise Chlorella tozuna ultrasonik homojenizatér
uygulayarak Chlorella-PVA bazli biyoplastigin mekanik ve fiziksel 6zelliklerini
incelemislerdir. Chlorella icerigi biyoplastigin ¢ekme mukavemetini ve uzamasini
arttirmustir. Arastirmacilar filmin ekonomik ve siirdiiriilebilir bir gida ambalaji plastik

malzemesi olarak kullanilabilecegini dnermislerdir (Sabathini ve dig, 2018).

Alg havuzundan topladiklar1 Microcystis sp. biyokiitlesinin yiiksek oranda
polihidroksibiitirat konsantrasyonuna sahip oldugunu tespit eden Abdo ve Ali (2019)
bu tirii biyoplastik tiretmek igin kullanmistir. Plastiklestirme kapasitesi ile ilgili
olarak, alg biyokiitlesi iceren biyoplastigin kopma uzamasinin, alg icermeyene gore
daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Bu nedenle, alg biyoplastiginin 1yi bir
plastiklestirme kapasitesine sahip oldugu agiga ¢ikmistir (Abdo ve Ali, 2019).

Alglerden ozellikle iirettikleri polisakkaritlerden biyoplastik yapilabilmesi ve
misilajin  da dogal polimer yapida oldugunun bilinmesi ve cesitli
mikroorganizmalardan olusan bir konsorsiyum igermesi nedeniyle Marmara
Denizi’nde olusan miisilaj kiitlesinin biyoplastige doniistiiriilebilecegi diistiniilmiistiir.
Literatiirde deniz miisilajindan {iretilen biyoplastik film bulunmamaktadir. Deniz

miisilajindan biyoplastik film ilk kez bu ¢alismada iiretilmistir.

Tez caligmasinda ilk olarak sadece miisilaj kullanilarak biyoplastik {iretimi
denenmistir. Fakat istenilen 6zelliklere sahip bir biyoplastik elde edilememistir. Bu
sebeple miisilaja ek olarak baska bir polimer daha kullanilmasina karar verilmistir.

Calismada kullanilacak polimer olarak 1iyi film olusturma kapasitesi ve
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biyobozunurluk gibi 6zellikleri sayesinde biyoplastik tiretimine uygun oldugu bilinen

poli (vinil alkol) (PVA) secilmistir.

1.1.5 PVA

PVA iyi bilinen ve 6nemli arastirmalarda ilgi ¢cekici olan sentetik polimerlerden biridir.
Hidrofilik 6zelligi sayesinde suda iyi ¢oziinen PVA; vinil asetatin, poli(vinil asetat) ile
sonuglanan serbest radikal polimerizasyonu ve ardindan poli(vinil asetat) zincirleri
boyunca yer alan asetat gruplarmin hidrolizi ile elde edilir (Sekil 1.4). Bu reaksiyon
her zaman tam olarak gergeklesmeyebilir. Bu yiizden PVA kismen (%80,0-98,5),
yiiksek oranda (%98,5) ve tamamen (%100) hidrolize gibi farkli hidroliz dereceleriyle
elde edilebilir. Sonucta ana zinciri C-C atomlu, asil1 asetat ve hidroksil gruplari iceren
bir kimyasal yap1 gosterir. Ayrica, PVA esas olarak polimerik zincir uzunlugundaki
cesitlilik nedeniyle farkli molekiiler agirliklarda da bulunabilir (Gautam ve dig, 2022).
PVA tim hidroliz derecelerinde suda c¢oziinebilir ancak c¢oziiniirligli hidroliz
derecesine, taktisite ve zincir uzunluguna da baghdir. Yiiksek oranda hidrolize PVA,
yapisindaki gii¢lii hidrojen baglarinin kirilmasi i¢in yiiksek ¢oziinme sicakliklart ve
daha uzun siire gerektirir. Ancak PVA’nin polimer kristallesmesini arttiracak kadar

yiiksek sicakliga uzun siire maruz birakilmamasi gerekmektedir (Teodorescu ve dig,

2019).
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Sekil 1.4 : Poli(vinil asetat)’in hidrolizi ile PVA elde edilmesi.

PVA biyouyumluluk, kolay islenebilirlik, yiiksek bariyer 6zelligi, iyi mekanik ve
milkemmel kimyasal diren¢ ve toksik olmama gibi Ozellikleri sayesinde farkli
endiistriyel alanlarda 6rnegin; farmasdtik, kimya, tekstil, ambalaj ve biyoteknolojide
kapsamli olarak kullanilmaktadir (Gautam ve dig, 2022; Pourciel ve dig, 2003; Qian
ve dig, 2004; Raghul ve dig, 2014; Teodorescu ve dig, 2019; Terzioglu ve dig, 2021).
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Ayrica PVA hem aerobik hem de anaerobik kosullar altinda biyobozunur 6zellik

gostermektedir (Raghul ve dig, 2014).

Yari-kristal yapida bir polimer olan PVA c¢esitli dogal, yenilenebilir maddelerle ve
polimerlerle karigimlarin ve kompozitlerin hazirlanmasinda yaygin olarak
kullanilmaktadir (Bonilla ve dig, 2014). Yukarida bahsedilen 6zelliklerine ek olarak
iistlin film olusturabilme kapasitesi sayesinde biyobozunur film ve biyoplastik
caligmalarinda da tercih edilmektedir (Cano ve dig, 2015; Iritani ve dig, 2021; Lusiana
ve dig, 2019; Silva ve dig, 2013; Syamani ve dig, 2020).

1.1.5.1 PVA biyoplastikler

Biyoplastiklere artan ilgiye ragmen, sadece dogal, yenilenebilir maddelerle iretilen
plastikler genelde geleneksel sentetik plastiklerle karsilastirildiginda kirilganlik, zayif
stabilite ve zay1f mekanik 6zellikler gibi nedenlerle kullanimlari sinirhidir (Jufri ve dig,
2022). Biyoplastik yapisini gelistirmek, dzelliklerini iyilestirmek i¢in polivinil alkol
(PVA) eklenmektedir. Judawisastra ve arkadaslar1 (2017), tapyoka nisastas1 ve PVA
kullanarak biyoplastik iiretmislerdir. Tapyoka nisastasina PVA'nin eklenmesi, nisasta
ile miikemmel bir uyumluluk goéstermis ve nisasta bazli plastiklerin su alimim

basariyla azaltmis ve mekanik 6zelliklerini iyilestirmistir (Judawisastra ve dig, 2017).

Jufri ve arkadaslar1 (2022), kitosan-glutaraldehit/jelatin biyoplastik kompozitine PVA
eklenmesinin fizikokimyasal 6zellikler tizerindeki etkilerini arastirmistir. PVA'nin
biyoplastik yapiya eklenmesi, biyoplastiklerin hidrofobikligini, pH direncini,
esnekligini ve antibakteriyel aktivitesini arttirmistir (Jufri ve dig, 2022).

Sonug olarak, diger uyumlu malzemelerle birlikte kullanildiginda, PVA bir capraz
baglayici gibi gorev yapmaktadir ve istenilen ¢gekme mukavemeti, kopma uzamasi ve
bariyer 6zelliklerine sahip filmler olusturabilmektedir (Dominguez-Martinez ve dig,
2017). Ayrica PVA kullanimi kirilganlhigi azaltmakta ve mekanik o6zellikleri
iyilestirmektedir.
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2. MALZEME VE YONTEM

2.1 Malzemeler

Calismada kullanilan miisilaj 6rnekleri, Haziran 2021°de Mudanya’dan (40°23'01.4"N
28°51'32.2"E) toplanmistir. Toplanan miisilajin, Y'SI multiparameter cihazi ile yapilan
6l¢iimiinde %57 oraninda inorganik tuz icerdigi belirlenmistir. Biyoplastik iiretiminde
miisilaja ek olarak PVA (Acros Organics, 95.5-96.5% hidrolize, molekiiler agirligi
yaklagik 85,000-124,000), gliserol (Carlo Erba Reagents, 30°Be, Vegetal origin) ve
asetik asit (Macron Fine Chemicals, glacial 99,5%) kullanmilmistir. Saf su,
laboratuvardaki UV lambali saf su cihazindan (Millipore-Direct-Q 3 UV, Almanya)

temin edilmistir.

2.2 Miiisilajin Toplanmasi Ve Toz Haline Getirilmesi

Mudanya Denizi yiizeyinden toplanan miisilaj tiiplere dokiilmiistiir, ardindan 3000
rpm'de 15 dakika santrifiijlenmistir (Beckman-Coulter, Allegra X30R, USA).
Santrifiijden sonra siipernatant ayrilmistir ve miisilajin yesil-kahverengi kismi cam
kaplara dokiilmiistiir. Etiivde (Mipro, MSI 250, Tiirkiye) 50°C'de kurutulmustur. Daha

sonra kuru haldeki miisilaj, laboratuvar havani ile toz haline getirilmistir (Sekil 2.1).

Sekil 2.1 : Miisilajin toplanip toz haline getirilmesinin sematik gosterimi.
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2.3 Miiisilaj Biyoplastik Filmlerin Hazirlanmasi

Miisilaj igerikli biyoplastik film denemesi icin toz haldeki miisilaj ve plastiklestirici
olarak gliserol kullanilmistir. %15, %20, %25 ve %30 olmak iizere farkli oranlarda
gliserol ¢ozeltileri hazirlanmistir (Dianursanti et al., 2018). Daha sonra gliserol
¢ozeltileri 5’er ml saf suya eklenmistir. Her ¢6zelti 60°C'de 10 dakika karigtirilmistir.
Her karigima 1 g miisilaj eklenmis ve 120°C'de 30 dakika karistirilmigtir. Daha sonra
kaliplara dokiilerek geker ocakta 24 saat bekletilmistir. Bu oranlar ve yontem ile Kristal
igeren ve ¢abuk kirilan sert bir malzeme ortaya ¢ikmistir (Sekil 2.2). Sadece miisilaj
kullanildiginda istenilen 6zelliklerde bir yapiya sahip biyoplastik elde edilemedigi i¢in

sonraki denemelerde miisilajin yan1 sira PVA kullanilmigtir.

Sekil 2.2 : Miisilaj biyoplastik film denemesi.
2.4 Miisilaj-PVA Biyoplastik Filmlerin Hazirlanmasi

Miisilaj ve PVA igin aym olacak sekilde ¢esitli ¢oziiciiler (saf su, kloroform,
tetrahidrofuran, etil alkol, asetik asit) denenmistir. Miisilaj suda tam olarak
¢oziinmemistir. Bunun nedeninin, polisakkaritlerin kimyasal ve 3 boyutlu yapisi ile
farkli orijinli polimerlerden olusan yiiksek diizeyde dallanma kaynakli oldugu
diisiiniilmektedir (De Angelis ve dig, 1993). Diger coziiciiler arasinda en iyi sonug
veren ¢Oziicli hacimce %10’luk asetik asit ¢ozeltisi olmustur. Calismada deneylere

asetik asit ¢ozeltisi ile devam edilmistir.

Miisilaj-PV A biyoplastik film tiretimi i¢in farkl igeriklerde ¢ozeltiler hazirlanmig ve

¢Ozelti dokiim metodu kullanilarak filmler olusturulmustur. Cesitli denemeler sonucu
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bir yontem optimize edilmistir. Optimize edilen yonteme gore farkli oranlarda miisilaj
ve PVA miktarlar1 kullanilarak biyoplastik film tiretimleri yapilmistir. Bunun i¢in; toz
haldeki miisilajdan belirli miktarlarda hassas terazide tartim yapilmig, daha sonra %10
asetik asit icerisine koyulmus ve manyetik karistiricida 70-80 °C’de yaklasik 1 saat
karistirilmistir. Miisilaj ¢oziindiikten ve oda sicakligina geldikten sonra karistiricidan
alimmustir. Polimer i¢in belirli miktarlarda PV A tartilmis, daha sonra %10 asetik asit
igerisinde 80 °C’de ¢oziinmiistiir. Polimer ¢dziindiikten ve homojen hale geldikten
sonra polimer ¢ozeltisi ve miisilaj ¢ozeltisi toplam hacim tiim oranlarda 10 ml olacak
sekilde karistirilmistir. Miisilajin polimere orani %5, %10, %15, %20, %25, %40, %50
olacak sekilde miisilaj-polimer karisimlart hazirlanmistir. Plastiklestirici olarak her
birine 0,4 gram gliserol eklenmistir. Hazirlanan karisimlar oda sicakliginda g¢eker
ocakta cam petri kaplarina dokiilmiistiir. 2 giin boyunca ¢eker ocakta asetik asidin
ucmasi ve viskoz haldeki karisimin biyoplastik formuna doniismesi saglanmistir.

Biyoplastik filmlerin iiretimi Sekil 2.3’te sematik olarak gosterilmistir.
Biyoplastik filmlerin morfolojisi, miisilaj i¢eriginin artmast ile Sekil 2.4 te gosterildigi
gibi degismistir. Numune adlar1 miisilaj icerigine gore verilmistir. Ornegin, %5 oranda

miisilaj iceren numunenin ad1 %5M-PVA olarak isimlendirilmistir.

~ /m “n
OH
//\
O CH,

/L)]\ N
N

Coziiciniin ugmasi ve Karisimin petriye aktarilmasi
plastigin kurumasi

Miisilaj

Biyoplastik film

Sekil 2.3 : Biyoplastik filmlerin {iretiminin gematik gosterimi.
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Sekil 2.4 : Uretilen biyoplastik filmlerin artan miisilaj orani ile morfolojik degisimi.
2.5 Biyoplastik Filmlerin Karakterizasyonu

Miisilaj eklenmis biyoplastiklerin yilizey morfolojisini incelemek i¢in Taramali
Elektron Mikroskopisi (SEM) kullanilmistir. Fouirer doniisiimii  kizil6tesi
spektroskopisi (FTIR), yapidaki baglari incelemek i¢in kullanilmistir. Biyoplastiklerin
termal karakterizasyonu i¢in Termogravimetrik analiz (TGA) ve Diferansiyel taramali
kalorimetre (DSC) kullanilmistir. Elastik modiil ve uzama gibi mekanik 6zelliklerini
belirlemek icin bir ¢ekme mukavemeti testi yapilmistir. Filmlerin kristal yapisini

incelemek i¢in X-Isin1 Kirinim (XRD) analizi kullanilmistir.

2.5.1 Fouirer doniisiimii kizilotesi spektroskopisi — FTIR

Miisilaj — PV A biyoplastik filmlerin yapisal analizi Nicolet-iS50 FT-IR spektroskopisi
kullanilarak yapilmistir. FTIR spektrumlari 400 cm™-4000 cm™ araliginda 4 cm™

¢Oziintirliikte 16 tarama ile elde edilmistir.

2.5.2 Termogravimetrik analiz - TGA

Biyoplastik filmlerin termal stabilitesi Ta/SDT650 termal gravimetrik analizor
kullanilarak incelenmistir. Biyoplastik filmler 30-35 mg olacak sekilde kiiglik
pargalara ayrilmigtir. TGA analizleri 10 °C/dk azot atmosferinde 25 °C ile 900 °C
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arasinda gergeklestirilmistir. Farkli sicakliklarda biyoplastik filmlerin % agirlik kaybi
kaydedilmistir.

2.5.3 Diferansiyel taramal kalorimetre — DSC

Biyoplastik filmlerin termal ozellikleri ve kristallik yiizdelerinin degisimi, DSC
(DSC25, TA Instruments, ABD) cihazi ile belirlenmistir. Numunelerin agirliklar: 9-
10 mg arasinda olacak sekilde tartilarak 10 °C/dk azot atmosferinde 70 °C ile 300 °C

arasinda sicaklikta incelenmistir.

2.5.4 X-Istm1 kiromim — XRD

Hazirlanan biyoplastiklerin X-1s1n1 difraktogramlari kristal yapilarini incelemek igin
5-90 °C arasinda ve 2 °C/dk tarama hizinda gergeklestirilmistir (Bruker
AXS/Discovery D8).

2.5.5 Taramah elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dagihmh X-151m
spektroskopisi (EDS)

Biyoplastik filmlerin morfolojisini, i¢erdigi kristal yapilari ve miisilajin matriksteki
dagilimin1 gézlemlemek igin taramali elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dagiliml
X-151n1 spektroskopisi (EDS) kullanilmigtir (Carl Zeiss / Gemini 300, Almanya).
Numuneler testten 6nce ince bir altin-paladyum tabakasi ile kaplanmistir. Hizlanma

voltaj1 5.0 kV'da tutulmustur.

2.5.6 Ultraviyole-goriiniir bolge spektroskopisi — UV-Vis

Uretilen biyoplastik filmlerin gegirgenligini incelemek igin UV-Vis absorbans
spektrumlari, bir SHIMADZU-UV3800 UV-Vis-NIR spektrofotometresi kullanilarak
elde edilmistir. Taramalar, 0,5 nm araliklarla 200-900 nm araliginda toplanmustir. Her

numune i¢in miisilaj igermeyen PVA film referans olarak alinmistir.

2.5.7 Miisilaj-PVA biyoplastik filmlerin mekanik 6zelliklerinin incelenmesi

Biyoplastik filmlerin mekanik 6zellikleri, evrensel mekanik test cihazi (SHIMADZU-
AGS-X, Japonya) ile ASTM D 882-02 (2002) yontemine gore belirlenmistir. Mekanik
ozellikleri belirlemek i¢in numune hazirlama cihazi (INSTRON -6054.000) ile 1 x 8

cm boyutlarinda filmler hazirlanmistir. Ceneler arasi mesafe 60 mm ve ¢ekme hizi1 500
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mm/dk olarak ayarlanmistir. Testler {i¢ tekrar halinde yapilmis ve ortalama sonuglar

standart sapmalar ile beraber verilmistir.

2.5.8 Miisilajin ve biyoplastik filmlerin antibakteriyel aktivitesinin incelenmesi

Toz haldeki miisilajin ve %10M-PVA biyoplastik filmin antibakteriyel 6zellikleri
yaygin olarak kullanilan ve iyi bilinen bir yontem olan disk difiizyon yontemi ile
incelenmistir. Antibakteriyel test i¢in gram pozitif bakteri olarak Staphylococcus
aureus ATCC 25923 ve gram negatif bakteri olarak Escherichia coli ATCC 25922

kullanilmustir.

Antibakteriyel aktivite incelenmeden 6nce diyaliz yapilmis ve diyaliz yapilmamis olan
toz haldeki miisilaj 6rneklerinin tuzluluklart 6l¢iilmiistiir. Bunun i¢in toz miisilaj
orneklerinden belirli miktarlarda tartilarak saf su icerisinde vorteks yapilmistir. YSI
multiparameter cihaz1 ile diyaliz yapilmamis toz miisilajin tuzlulugu %57, diyaliz

yapilmis olan toz miisilajin tuzlulugu ise %1 olarak Slgiilmiistiir.

Toz haldeki miisilajin antibakteriyel aktivitesi i¢in; diyaliz yapilmis ve yapilmamis
olan miisilaj 6rneklerinden 0,5 g tartilmistir ve manuel pres makinesinde (Manuel
MSE LP/M2S10, Tirkiye) 3 ton kuvvet kullanilarak 1,6 cm ¢apinda disk haline
getirilmistir. S.aureus ve E.coli sivi kiiltiirlerinin tiirbiditesi 0.5 McFarland’a
ayarlanmistir (Kaya ve dig, 2018). Daha sonra isaretlenmis olan petrilere sivi
kiiltiirlerden 100’er mikrolitre alinarak yayma plak yontemi ile ekim yapilmistir. Her
bir petrideki bakteriler dragalski ¢ubugu ile ekildikten sonra {iizerlerine diskler

yerlestirilmigstir. Petriler 24 saat boyunca 37 °C’de inkiibasyona birakilmaistir.

Biyoplastik filmlerde %10M-PVA igeriginin se¢ilmesinin nedenleri; (1) %5M-PVA
ve %10M-PVA igerigine sahip olan filmlerin mekanik 6zelliklerinin diger filmler ile
kiyaslandiginda daha iyi olmasi ve (2) %10M-PVA oranina sahip filmin miisilaj
igeriginin %5M-PVA filmine gore daha fazla olmasi ve bdylece daha ¢ok miisilajin
degerlendirilmesinin saglanmasidir. %10M-PVA biyoplastik filmin antibakteriyel
aktivitesinin incelemesi i¢in filmden 1,6 cm ¢apinda pargalar kesilmistir. Miisilaj
diskleri i¢in kullanilan ayni yontem ile antibakteriyel test uygulanmistir. Biyoplastik
filmin hem gram pozitif (S.aureus) hem de gram negatif (E.coli) bakterilerine kars1

antibakteriyel etkinligi incelenmistir.
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3. BULGULAR VE TARTISMA

Uretilen biyoplastik filmlerde miisilaj ve PVA arasindaki etkilesimi anlamak, filmlerin
yapisini incelemek ve Ozelliklerini belirlemek icin FTIR, TGA, DSC, XRD, SEM-
EDS, UV analizleri ile mekanik test ve antibakteriyel test yapilmistir. Karakterizasyon

sonugclar1 bu boliimde verilmistir.

3.1 Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre — FTIR Sonuglari

N — \/v-\/.\

—— Misilyj
—— HamPVA
—— %0MPVA
% 5MPVA
%L OMPVA
%1 SMPVA
%2 0MPVA
%2 SMPVA
%A0MPVA
%:30MPVA

Gegirgenlik (%)

NS

I I I I I I I
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Dalga say1s1 (cm™)
Sekil 3.1 : Biyoplastik filmlerin FTIR spektrumlari.
FTIR analizi, deniz miisilaji ile PVA arasindaki etkilesimi anlamak i¢in yapilmuistir.
Deniz miisilaji 6rneginin, toz haldeki ham PVA’nin ve biyoplastik filmlerin FTIR

spektrumlart Sekil 3.1'de gosterilmistir. Miisilajin ve biyoplastik filmlerin fonksiyonel

gruplar1 Cizelge 3.1'de 6zetlenmistir.
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Protein ve karbonhidratlarin hidroksil gruplarinin bantlari1 (O-H baglar1), miisilaj, PVA
ve biyoplastik film &rneklerinde 3240-3350 cm™ arahiginda yer almaktadir.
Biyoplastik filmin yapisina miisilaj eklendik¢e yani miisilaj orani arttik¢a hidroksil pik
siddetinin arttig1 ve pikin kaydigi goriilmektedir. Bu kaymanin PVA’nin yapisindaki
hidroksil ile miisilajin hidrojen bagi yapmasindan veya iyonik ¢apraz baglanmadan
kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. Hidroksil gruplarinin sayisindaki artis daha fazla
hidrofilik film olustugu sonucunu vermektedir (Abral ve dig, 2020).

Cizelge 3.1 : Miisilaj ve biyoplastik filmlerin fonksiyonel gruplarinin ozeti.

Dalga sayisi (cm™) Fonksiyonel grup
3240-3350 O-H germe bandi
2942 C-H germe band1
2904 C-H germe band1
2840 O-H germe bandi
1709 C=0 germe band1
1654 C=C germe band1
1634 N-H biikme
1560-1570 C=C germe bandi
C-C germe band1
1415-1430 O-H biikme
1325 CH: titresim
1240 C-H sallama
1091 C-O germe band1
1025-1040 C-O germe bandi

Biyoplastik filmlerde ve PVA’da goriilen 2850 ile 2960 cm™ arasindaki zayif bantlar
karbonhidratlarin, lipidlerin ve proteinlerin alifatik -CH2> ve -CH gruplarindan
kaynaklanmaktadir. Bu pikler miisilajin spektrumunda goriilmemektedir. Miisilajin
spektrumunda 1634 cm™ ve 1567 cm™'deki bantlar amid I ve amid II protein yapilarina
aittir (Mecozzi ve dig, 2012).

Miisilaj, PVA ve biyoplastik filmlerin tiimiinde goriilen 1025-1040 cm™ arasidaki
bant, polisakkaritlerin ve karbonhidratlarin —CO grubuna aittir (Mecozzi ve dig, 2012).
Miisilaj ilavesi ile PVA’nin kristal yapisindaki degisiklik, PVA’daki kristal ve amorf
fraksiyon arasindaki orana denk gelen 1090-1100 cm™ arasindaki piklerin gecirgenlik
oranindan gozlemlenebilir (Abral ve dig, 2020). Bu gegirgenlik piklerinde goriilen

kaymalar miisilaj ve PVA’nin etkilesimi ile gergeklesmistir.
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3.2 Termogravimetrik Analiz - TGA
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Sekil 3.2 : Biyoplastik filmlerin TGA grafikleri.

Numunelere karsilik gelen termogramlar Sekil 3.2°de verilmistir. 100 °C'nin altindaki
kiitle kaybi, emilen nem kaybindan kaynaklanmaktadir. Miisilaj iki asamali bozunma
gostermektedir. Birinci bozunma 200°C - 500°C arasinda, ikinci bozunma ise
750°C’den sonra gergeklesmektedir. Ilk bozunma polisakkarit yapisindan
kaynaklanmaktadir (Braz ve dig, 2007). Ikinci bozunma ise NaCl igeriginden
gelmektedir (Brostrom ve dig, 2011).

PVA {i¢ asamali kiitle kaybina ugramaktadir. Saf PV A i¢in birinci kiitle kayb1 180 °C-
220 °C arasinda gerceklesmektedir. Biiyiik kiitle kaybinin ikinci agamasi, su, aldehitler
ve metil ketonlar gibi hidroksil gruplarinin kaybina bagl olarak 250 °C ila 310 °C
arasinda degisen sicaklik araligindadir. Ugiincii asama 400 °C ila 480 °C arasinda
gerceklesmektedir ve polien yapilart bozunur. Bozunma iirlinleri karbon ve
hidrokarbonlardir. PVA polimerinin bozunma sicakliklart literatiire gore ufak

farkliliklara sahiptir (Devangamath ve dig, 2020). Bunun sebeplerinden biri PVA’daki
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vinil asetat oranina bagli olarak sicakligin degisebilmesidir. Ayrica filmlerde asetik
asit kullanilmistir. Asetik asit igeriginden dolayr da sicaklik farkliligi ortaya

¢ikabilmektedir.

TGA grafiginde 600 °C’den sonraki kisim inorganik katki oranini1 gostermektedir.
Miisilaj orani arttik¢a inorganik katki orani artmaktadir. Ancak %5M-PVA ve %15M-
PVA biyoplastik numuneleri bu iligkiyi bozmaktadir. %5, 10, 15 ve 20 oraninda
miisilaj i¢eren filmlerin 800 °C’den sonra da bozundugu goriilmektedir. Ancak bu
filmlerin tuz icerigi fazla degildir. Bu yiizden kalinti miktar1 %0M-PVA’dan az
goriilmektedir. %25, 40 ve 50 oraninda miisilaj iceren biyoplastiklerde ise tuz igerigi
fazla oldugu i¢in bozunma olsa da kalintt miktar1 miisilaj igermeyen filmden (%0M-
PVA) daha fazla goriilmektedir.

3.3 Diferansiyel Taramah Kalorimetre — DSC

e
z
Zy
-~
<
Z
T T T T T T
50 100 150 200 250 300

Sicaklik (°C)
Sekil 3.3 : Miisilajin DSC grafigi.
Miisilajin, biyoplastik filmlerin termal 6zellikleri tizerindeki etkisi, DSC kullanilarak
incelenmistir. Misilajin ve biyoplastik filmlerin cams1 gegis sicakligi (Tg), erime
sicakligi ve erime entalpisi Cizelge 3.2°de verilmistir. Numunelerin DSC

termogramlari Sekil 3.3 ve Sekil 3.4'te sunulmaktadir.
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Miisilajin erime sicakligr literatiirdeki deger ile yakin 148°C olarak bulunmustur

(Munir ve dig, 2021). Miisilajin camsi gecis sicakligi 116.5°C olarak bulunmustur.

Is1 Akis1 (W/g)

%0M-PVA

%5M-PVA

%10M-PVA
%15M-PVA
%20M-PVA
%25M-PVA
%40M-PVA
%50M-PVA|

Sicaklik (°C)

Sekil 3.4 : Miisilaj-PVA biyoplastik filmlerin DSC grafikleri.

; T T T T ; T T
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Miisilaj igermeyen PVA filmin (%0M-PVA) camsi gegis sicakligi, rapor edilen

degerden daha diisiik olan 65.6 °C olarak bulunmustur. Camsi gegis sicakligindaki bu

azalmanin, PVA'nin %10 asetik asit ¢ozeltisi ile hazirlanmasindan kaynaklandig
diiginiilmektedir (Patel ve dig, 2014). %0M-PVA ig¢in entalpi 8.05 J/g olarak

bulunmustur.

%0M-PVA filmden %25M-PVA filme kadar camsi gegis sicakligi, baslangicta 65'ten

53-62 °C'ye diismistiir. Ancak miisilaj oranin1 %40 ve %50’ye yiikselttigimizde,

cams gecis sicaklig 76 °C'ye yiikselmistir. Bir polimerin Tg'si ne kadar yiiksek olursa,

bariyer 6zellikleri o kadar yiiksek olur (Amin ve dig, 2019). Ciinkii cams1 gecis

sicakligr (Tg), bilesenlerin biyopolimer ile karigabilirligini ve tutarliligini gosterir.

PR

Erime sicakligindaki degisimin de miisilaj icerigi ile degistigi gozlemlenmistir.

Miisilajin ilk bozunma sicakligi, TGA sonucunda da gosterildigi gibi 200 °C’dir.
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Cizelge 3.2 : DSC analizinden elde edilen veriler; Tyg: Camsi gecis sicakligi, Te: Erime
sicakligi, AHe: Erime entalpisi.

Tg Te Te2 Te3 AHe AHeZ AHeS
Numune
(°0) (°0) (°0) (°0) (J/9) (J/9) (J/9)
Miisilaj 116.5 | 148.01 | 200.84 - 25.418 | 5.0065 -
%0M-PVA 65.61 | 199.48 - - 8.0526 - -
%5M-PVA 55.91 | 172.62 | 188.48 - 12.583 | 9.8369 -

%10M-PVA | 60.37 | 162.09 | 169.19 | 187.69 | 33.482 | 12.778 | 9.4102

%15M-PVA | 53.61 | 91.58 - - - - -

%20M-PVA | 55.42 | 97.39 = - - - -

%25M-PVA | 62.60 | 149.61 - - 30.932 - -
%40M-PVA | 76.54 | 143.17 - - 1.4372 - -
%50M-PVA | 76.05 | 152.80 | 156.42 - 14.436 | 34.065 -

%50M-PVA filmine ait 175 °C-250 °C arasinda goriilen ¢oklu piklerin miisilajin
termal bozunmasindan kaynaklandigi diistiniilmektedir. TGA sonucunda da 200°C
civarinda miisilajin bozunmasinin basladig: tespit edilmisti. Boylece, TGA ve DSC

sonuglar1 ortiismektedir.

Biyoplastik filmlerde 200 °C’deki pikte misilaja PVA eklenmesi ile pik kayma
gostermistir. Sonrasinda miisilaj orami arttikca PVA kristalinitesi kaybolmustur.
Ayrica PVA filminde goriilmeyen 175 °C civarindaki pik miisilaj ilavesi ile
biyoplastik filmlerde ortaya ¢ikmistir. Miisilaj igerigi arttik¢a pik kaymustir. %15M-
PVA ve sonrasinda polimerin kristalinitesinin azalmasi veya kaybolmasinin mekanik

ozellikleri de etkiledigi diistiniilmektedir.
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3.4 X-Istm Kirimim — XRD
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Sekil 3.5 : Biyoplastiklerin XRD grafigi.
Biyoplastik filmlerin XRD grafikleri Sekil 3.5’te verilmistir. PVA i¢in XRD modeli,
20 = 20 °C’deki kristal yansimanin, PVA'nin kristal diizlemine karsilik gelen 6zelligi
oldugunu gostermektedir. 20°’ye kadar olan pik genisligi polimerin amorf durumunu
gostermektedir (B. Aziz ve dig, 2017; Nangia ve dig, 2019). Ayrica, keskin tepe
noktalarinin olmamast PVA'nin yar1 kristal yapisint gostermektedir. Miisilaj orani
arttikca polimerin amorf durumunu gdsteren pik azalarak kaybolmustur. %5, %10 ve
%15 oraninda miisilaj igeren biyoplastik filmlerin XRD modeli, PVA'nin XRD
modeliyle eslesmektedir (B. Aziz ve dig, 2017; Nangia ve dig, 2019). %15 oraninda
miisilaj igeren film ayrica tuz kristallerinden gelen diisiik bir pik gostermektedir. %20

miisilaj igerigi ve daha fazlasinda ise tuz kristallerinden gelen pikler giderek artmistir.

NaCl kristal yapilarina sahip miisilaj iceren PVA filmlerinin karakteristik pikleri
NaCl’nin XRD modeli ile eslesmektedir (Rabiei ve dig, 2020). Miisilaj icerigi
arttiginda, kristal pikler ve siddetleri artmaktadir.
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Polimerin kristalinitesi denklem (3.1) kullanilarak XRD grafiklerinden hesaplanmigtir
ve degerler Cizelge 3.3 de verilmistir. Sonuglara gore miisilaj orani arttik¢a polimerin
kristalinitesi azalmistir. Sonug olarak tuz igeriginin artmasi ile polimer kristalinitesi
azalmaktadir (Tretinnikov ve Zagorskaya, 2012).

— A
T (Ar+Ag)

3.1)

Xy Kristalinite
Ay Kristalin alan

A, Amorf alan

Cizelge 3.3 : Biyoplastik filmlerde kullanilan polimerin kristalinite degerleri.

Numune Kristalinite (%)
%5M-PVA 41,20
%10M-PVA 38,18
%15M-PVA 37,72
%20M-PVA 34,98

3.5 Taramal Elektron Mikroskobu — SEM

Uretilen biyoplastik filmlerin 100x ve 5000x biiyiitmelerdeki SEM goriintiileri Sekil
3.6 ve Sekil 3.7°de gosterilmektedir. Sekil 3.6’daki SEM goriintiilerine gore %5 ve
%10 miisilaj iceren biyoplastik filmde miisilajlar yassi tanecikler olarak kiymik
seklinde goriilmektedir. Miisilaj icermeyen, sadece PVA ve gliserolden tiretilen filmde

ise herhangi bir katki bulunmadigi anlagilmaktadir.
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Sekil 3.6 : Biyoplastiklerin 100x ve 5000x biiyiitmedeki SEM goriintiileri 1) OM-PVA
(100x), 1la) %O0M-PVA (5000x), 2) %5M-PVA (100x), 2a) %5M-PVA
(5000x), 3) %10M-PVA, 3a) %10M-PVA (5000x), 4) %15M-PVA (100x),
43) %15M-PVA (5000x).

%15, %20, %25, %40, %50 miisilaj iceren biyoplastik filmlerin SEM goriintiilerine
(Sekil 3.6 ve Sekil 3.7) bakildiginda ise tuz kristallerinin bulundugu goriilmektedir.
%40 ve %50 miisilaj iceren biyoplastiklerde tuz kristallerinin arttigi acgikca
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gozlemlenmektedir. Sonug olarak miisilaj orani arttikga biyoplastik filmlerin kristal
icerigi artmaktadir. Yukarida verilen diger analizlerle birlikte SEM goriintiileri bu

sonucu dogrulamaktadir.

NP e S00V PR
WO 104 v e Spted = 4

Sekil 3.7 : Biyoplastiklerin 100x ve 5000x biiyiitmedeki SEM goriintiileri 5) %20M-
PVA (100x), 5a) %20M-PVA (5000x), 6) %25M-PVA (100x), 6a) %25M-
PVA (5000x), 7) %40M-PVA, 7a) %40M-PVA (5000x), 8) %50M-PVA
(100x), 8a) %50M-PVA (5000x).
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3.6 Enerji Dagilmh X-Isim Spektroskopisi - EDS

Biyoplastik filmlerin bazilarinin EDS goriintiileri Sekil 3.8, Sekil 3.9 ve Sekil 3.10°da
verilmistir. Sekil 3.8’e gore miisilaj igermeyen (%0M-PVA) biyoplastik filmde kristal
formlara ve C ve O haricinde bir atoma rastlanmamistir. Bu da filmin miisilaj

icermedigini sadece polimer matrisi oldugunu ispatlamaktadir.

_cps/eV

o Na Mg si

o = N W A U O N 0O O
RN AN NN NN

T 1 T T l T | T ' T T L) T I#I 1 ' T I"L-l I L] T T T ' T T L) T I T T
0.5 1.0 15 2.0 2.5 3.0 35 4.0
Energy [keV]

Spectrum Carbon Nitrogen Oxygen Sodium Magnesium Silicon Chlorine
Spectrum 1 5851 0.00 4147 0.00 0.00 0.00 0.02

Sekil 3.8 : %0M-PVA biyoplastik filmin EDS goriintiisii.

Sekil 3.9 ve Sekil 3.10’a bakildiginda filmlerin matrisinde Na ve Cl iyonlarmnin
bulundugu goriilmektedir. Bu iyonlar miisilajdan gelmektedir. EDS analizine gore
SEM goriintiilerindeki kristal yapilarin NaCl tuzu oldugu anlasilmaktadir. Ayrica,
Sekil 3.9 ve Sekil 3.10’daki EDS analizi karsilastirildiginda biyoplastik filmin miisilaj
orani arttik¢a Na ve Cl iyonlarinin miktarinin arttigi goériilmektedir. Bu da yine SEM

goriintiilerinde miisilaj oraninin artmasi ile kristal yapilarin arttigin1 dogrulamaktadir.
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Spectrum Carbon Nitrogen Oxygen Sodium Magnesium Silicon Chlorine
Spectrum 1 50.28 0.00 39.03 6.22 0.00 2.50 1.97

Sekil 3.9 : %5M-PVA biyoplastik filmin EDS goriintiisii.

cps/eV
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1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Energy [keV]

Spectrum Carbon Nitrogen Oxygen Sodium Magnesium Silicon Chlorine
Spectrum 1 19.06 0.00 173 32.03 0.00 0.00 47.18

Sekil 3.10 : %40M-PVA biyoplastik filmin EDS goriintiisii.

Belirli bir orandan sonra (%15 miisilaj igerigi ve daha fazlasi) matris iyonik
doygunluga ulasmaktadir ve fazla iyonlar tuz kristalleri seklinde yapida heterojen

bolgeler olusturmaktadir.
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3.7 Ultraviyole-Gériiniir Bolge Spektroskopisi — UV-Vis
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Sekil 3.11 : Biyoplastik filmlerin UV-Vis spektrumlari.

Biyoplastik filmlerin UV-Vis gegirgenlik spektrumlari Sekil 3.11°de verilmistir.
Giines, UV-Vis 1s1gmin ultraviyole (UV) bolgesi, UVC (220-280 nm), UVB
(280320 nm) ve UVA (320—400 nm) kategorilerine giren dalga boylarini igerir
(Wang ve dig, 2017).

Caligilan UV-Vis araliginda %0M-PVA filmin 800 nm’den 220 nm’ye kadar %75’lik
bir gecirgenlige sahip oldugu ve bu dalga boyu araliginda 151k gegirgenliginde
herhangi bir degisiklik olmadigi goriilmektedir. Bu sonu¢ PVA filmin goriiniir
bolgedeki biitiin dalga boyundaki 1siklar gecirdigini gostermektedir (Wang ve dig,
2017). Misilaj iceren biyoplastik filmlere bakildiginda ise artan miisilaj ile
gecirgenligin azaldig goriilmektedir. %20M-PVA filmi i¢in gecirgenlik 400 nm’de
%40’a kadar diismiistiir. %05M-PVA numunesinde gecirgenlikteki azalma 400 nm’den
sonra gorlliirken artan miisilaj oranmiyla gegirgenligin azalmaya basladigr dalga
boyunun 600 nm’ye kaydig1 goriilmektedir. Bu sonug ise filmlerdeki miisilaj orani

arttik¢a daha iyi bir UV-Vis koruma saglayacagimi gostermektedir.
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3.8 Miisilaj-PVA Biyoplastik Filmlerin Mekanik Ozelliklerinin Incelenmesi

Miisilajin PVA filmlerin mekanik 6zellikleri {izerine etkisi incelenmistir ve sonugta
saf PVA film ile karsilagtirildiginda, %20'ye varan miisilaj igeriginin biyoplastiklerin

mekanik 6zelliklerini gelistirdigi tespit edilmistir.

OH

OH OH

Sekil 3.12 : Miisilaj igerigindeki Na ve Cl iyonlari ile PVA’nin iyonik ¢apraz
baglanmasinin sematik gosterimi.

%0M-PVA ve %20M-PVA filmin ¢ekme dayanimi sirasiyla 9,86 MPa ve 11,25 MPa
olarak belirlenmistir (Sekil 3.13). Bu durum, iyonik capraz baglanmanin, igerigi
%?20'ye kadar olan filmleri giiglendirdigi seklinde agiklanabilir. Filmlerdeki PVA ve

miisilaj arasindaki iyonik ¢apraz baglanma Sekil 3.12°deki gibi olusmaktadir.

Ayrica, %15 ve %20 miisilaj igerigindeki filmlerin iyonik capraz baglanmasi ve
heterojenligi arasinda bir rekabet vardir. Miisilaj orani arttik¢a heterojenlik arttigindan
%25, %40 ve %50 miisilaj igeren filmlerin mekanik 6zellikleri zayiflamistir (Sekil
3.13). Biyoplastik filmlerde miisilaj arttik¢a tuz kristallerinin arttigindan ve bunun
mekanik 6zellikleri etkileyebileceginden bahsedilmisti. Mekanik testlerin sonuglar: bu

ifadeyi dogrulamistir.

Biyoplastik filmlerin kopma uzama degerlerine bakildiginda ise miisilaj eklenmesinin
olumsuz bir etki olusturmadigi goriilmektedir (Sekil 3.14). Kopma uzama degerleri

filmler i¢in yakin sonuglar vermistir.
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Kopma Uzamasi (%)

Gerilme (MPa)

%0M-PVA  %5M-PVA %10M-PVA %15M-PVA %20M-PVA %25M-PVA %40M-PVA %50M-PVA

Biyoplastik Filmler

Sekil 3.13 : Biyoplastik filmlerin gerilme degerler.
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%0M-PVA  %5M-PVA %10M-PVA %15M-PVA %20M-PVA %25M-PVA %40M-PVA %50M-PVA

Biyoplastik Filmler
Sekil 3.14 : Biyoplastik filmlerin % kopma uzama degerleri.
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Elastik Modil (MPa)

%0M-PVA  %5M-PVA %10M-PVA %15M-PVA %20M-PVA %25M-PVA %40M-PVA %50M-PVA

Biyoplastik Filmler
Sekil 3.15 : Biyoplastik filmlerin elastik modiil degerleri.

Biyoplastik filmlerin elastik modiil degerleri karsilastirildiginda, %5 ve %10 oraninda
miisilaj igeren filmlerin elastik modiil degerlerinin en yiiksek oldugu ve %15 ile %20
miisilaj iceren filmlerin ise saf PVA filminin elastik modiil degerine yakin oldugu
goriilmektedir (Sekil 3.15). Buradan belli oranda miisilaj ilavesinin elastik modiilii

gelistirdigi sonucuna ulagilmaktadir.

Tim numunelerin gerilim - gerinim egrileri elde edilmis ve Sekil 3.16’da
gosterilmistir. PVA biyoplastik filme miisilaj eklenmesi ile gerilim - gerinim egrileri
degismekte ve eklenen miisilaj oranmna bagli olarak farkli ozelliklerde egriler
goriilmektedir. Gerilim-gerinim egrileri miisilaj oran1 %20’ye kadar arttik¢a ¢ekme
mukavemetindeki artis1 agikga gostermektedir. Ayrica, biyoplastik filmler arasinda
%10M-PVA’nin yiiksek gerilim ile iistiin esneklik sergiledigi goriilmektedir. Bu da
%10 oraninda miisilaj igeren filmin daha yavas ve daha diizgiin bir oranda kirilma
gosterecegini ifade etmektedir. %25, %40 ve %50 oraninda miisilaj iceren filmlerin

mekanik 6zelliklerinin zayifladig: gerilim gerinim egrileri ile de dogrulanmaktadir.
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Sekil 3.16 : Biyoplastik filmlerin gerilme-gerinim grafikleri
3.9 Miisilajin ve Biyoplastik Filmlerin Antibakteriyel Aktivitesinin Incelenmesi

Disk halindeki diyaliz yapilmis (D (+)) olan miisilaj ornekleri E.coli ve S.aureus
bakterilerine karsi antibakteriyel aktivite gostermemistir. Diyaliz yapilmamis (D (-))
olan miisilaj 6rnekleri ise hem E.coli hem de S.aureus bakterilerine kars1 antibakteriyel

aktivite gostermistir (Sekil 3.17).

Miisilaj disklerin antibakteriyel aktivitesinin farkli olmasi tuz igeriginden
kaynaklanmaktadir. Diyaliz yapilmis miisilaj %1 oraninda tuz igerirken diyaliz
yapilmamis olan miisilaj %57 oraninda tuz icermektedir. Bu da diyaliz yapilmamis

miisilaj disklerin etrafinda inhibisyon zonu olusumunu saglamistir.

%10M-PVA biyoplastik filmi hem E.coli hem de S.aureus bakterisine karsi
antibakteriyel etki gostermistir ve filmlerin etrafinda zon olusumu goézlemlenmistir

(Sekil 3.18).
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Sekil 3.17 : Diyaliz yapilmis (D (+)) ve yapilmamis (D (-))miisilajin antibakteriyel
test sonuglart.

Sekil 3.18 : %10M-PVA biyoplastik filmin antibakteriyel test sonuglari.

Filmler bakteri yayilmis agar iizerine koyuldugunda katlanma egilimi gostermiglerdir.
Yine de zon olusumu agik¢a goriilmektedir. Ayrica filmler PVA igeriginden dolay1

inkiibasyon sonrasi sisme 6zelligi de gostermistir.

Numunelerin olusturdugu inhibisyon ¢aplar1 dl¢lilmiis ve degerler Cizelge 3.4’te

verilmistir.
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Cizelge 3.4 : Miisilajin ve biyoplastik filmin test mikroorganizmalar1 {izerinde
olusturdugu zon ¢aplar1 (mm).

Numune
D(+) Miisilaj Disk | D(-) Miisilaj Disk %10M-PVA
Bakteri
E.coli - 25.31 31.66
S.aureus - 24.67 30.27
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4. SONUCLAR VE ONERILER

2021 yili Marmara Denizi’'nde ger¢eklesen deniz miisilajinin deniz siitununu ve
ozellikle ylizeyini kaplamasi birgok olumsuz etkiye sebep olmustur. Bu olay miisilajin
Onlenmesi ve bertarafi i¢in yapilan arastirmalari biiyiik 6l¢tide hizlandirmistir. Ancak
heniiz etkili bir bertaraf yontemi bulunamamigtir. Miisilaj, 6zellikle karbonhidrattan
olusan ancak yapisinda lipid, protein ve inorganikler ile kalsiyum gibi iyonlar1 da
iceren bir maddedir. Cogunlukla, fitoplanktonun ve denizdeki diger
mikroorganizmalarin bazi1 stres kosullari nedeniyle iirettikleri veya salgiladiklari
ekzopolisakkarit yapilardan olugsmaktadir. Jelimsi ve yapiskan yapist ile iizerine
iyonlar, bazi mikroorganizmalar yapisabilmektedir. Miisilajin faydali bir {irline
dontistiirilerek degerlendirilmesi i¢in miisilajdan biyoplastik film elde edilebilecegi

diistinilmiistiir.

Bu tez calismasinda, deniz miisilaji ve PVA igeriginden olusan biyoplastik filmler
¢ozelti dokiim metodu ile basaryla iiretilmistir. Uretilen biyoplastik filmlerin FTIR,
TGA, DSC, XRD, SEM-EDS, UV-Vis gibi karakterizasyonlar1 yapilmistir. Ayrica

filmlerin mekanik 6zellikleri ve antibakteriyel aktivitesi incelenmistir.

Filmlerin FTIR analizine gore, biyoplastik filmlerdeki miisilaj oran1 arttik¢a hidroksil
pik siddetinin arttigi ve pikin kaydigi gorilmektedir. Bu kaymanin PVA’nin
yapisindaki hidroksil ile miisilajin hidrojen bagi yapmasindan kaynaklandigi
diisiiniilmektedir. Ayrica, 1090-1100 cm™ arasindaki piklerde miisilaj ilavesi ile
kaymalar gozlemlenmektedir. Bu gecirgenlik piklerinde goriilen kaymalar miisilaj ve

PVA’nin etkilesimi ile ger¢ceklesmistir.

TGA sonuglarma gore miisilaj iki asamali bozunma gosteritken PVA ii¢ asamali
bozunma gostermektedir. PVA’nin  bozunma sicakliklarinda literatiir ile
karsilastirildiginda ufak farkliliklar goriilmesinin, filmler dretilirken asetik asit
kullanilmasindan kaynaklandig1 disiiniilmektedir. TGA grafiklerine gore miisilaj
orani arttik¢a inorganik katki orani artmaktadir. Ancak %5M-PVA ve %15M-PVA
biyoplastik numunelerinde katki oran1 PVA’ya gore daha az goriilmektedir. Bunun
sebebi bu filmlerin 800 °C’den sonra da bozunmaya devam etmesi ancak tuz igeriginin
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fazla olmamasidir. %25, %40 ve %50 oraninda miisilaj igeren biyoplastiklerde ise tuz
icerigi fazla oldugu i¢in bozunma olsa da kalintt miktar1 miisilaj icermeyen filmden

(%0M-PVA) daha fazla goriilmektedir.

SEM goriintiilerinde miisilaj iceren biyoplastik filmlerde kristal yapilar
gozlemlenmektedir. EDS analizinde ise miisilaj iceren biyoplastik filmlerde Na ve Cl
iyonlarina rastlanmistir. Boylece SEM goriintiilerindeki kristal yapinin NaCl tuzu
oldugu anlasilmaktadir. Ayrica SEM goriintiilerinde miisilaj orani arttik¢a biyoplastik
filmlerdeki kristal igerigin arttig1 agik¢a goriilmektedir. Bu tuz kristallerinin artmasi

film yapisinin heterojen hale gelmesine yol agmaktadir.

Biyoplastik filmlerin UV-Vis gecirgenligi incelendiginde miisilaj icermeyen fHmin
filmin goriiniir bolgedeki biitiin dalga boyundaki 1siklart gecirdigi goriilmiistiir.
Miisilaj iceren biyoplastik filmlerde ise artan miisilaj oraniyla gecirgenligin azalmaya
basgladigi dalga boyunun 600 nm’ye kaydigi goriilmektedir. Bu sonug, filmlerdeki
miisilaj orani arttikca filmlerin daha iyi bir UV-Vis koruma saglayacagini

gostermektedir.

PVA filmlerdeki miisilaj icerigi, %20 miisilaj oranina kadar olan filmlerin
mukavemetini arttirmistir ve mekanik 6zellikleri olumlu yonde etkilemistir. Bu durum
Iyonik ¢apraz baglanmanin, icerigi %20'ye kadar olan filmleri giiclendirdigi seklinde
aciklanmaktadir. %15 ve %20 miisilaj i¢erigindeki filmlerin iyonik ¢apraz baglanmasi
ve heterojenligi arasinda bir rekabet vardir. Miisilaj orani arttik¢a heterojenlik arttig1
icin %25, %40 ve %50 miisilaj igeren filmlerin mekanik &zellikleri zayiflamistir.
Filmlerin elastik modill ve kopma uzama degerlerinin ise PVA film ile
karsilagtirildiginda benzer oldugu goriilmektedir. Hatta %5M-PVA ve %10M-PVA
filmlerin elastik modiil degerleri %0M-PV A’dan daha yiiksektir.

Disk haline getirilen miisilajin diyaliz yapilmis ve yapilmamig 6rneklerinin disk
difiizyon yontemi ile antibakteriyel aktivitesi incelenmistir. Diyaliz yapilmamis
miisilaj hem E.coli hem de S.aureus bakterilerine kars1 inhibisyon zon olusturarak
antibakteriyel etki gostermistir. Diyaliz yapilmis olan miisilajin inhibisyon zonu
olusturmamas: miisilajin igerdigi tuz sayesinde antibakteriyel aktivite gosterdigi
sonucunu vermistir. Biyoplastik filmlerin antibakteriyel 6zelliginin incelenmesi i¢in
mekanik ozellikleri gelistiren filmler arasindan miisilaj igerigi daha fazla olan %10M-

PVA secilerek disk difiizyon yontemi uygulanmistir. %10M-PVA film iki test
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mikroorganizmasina kars1 inhibisyon zonu olusturarak antibakteriyel etki gdstermistir.

Uretilen filmin antibakteriyel 6zellige sahip oldugu sonucuna varilmustir.

Literatiir incelemeleri sonucunda deniz miisilajindan biyoplastik tiretimi ilgili bir
caligmaya rastlanmamistir. Bu tez calismasinda deniz miisilajindan biyoplastik film
tiretimi ilk kez calisilmistir ve bu sonuglarin miisilajin degerlendirilmesi ile ilgili
gelecek caligmalar i¢in 6nemli oldugu diisiiniilmektedir. Biyoplastik filmlerin bircok
kullanim alani bulunmaktadir. Uretilen miisilaj igerikli biyoplastik filmler de iyi
mekanik Ozellikleri, antibakteriyel ve UV-Vis korumasi Ozellikleri sayesinde
ambalajlarda ve koruyucu film uygulamalarinda kullanilabilir. Eger filmler gida
ambalajinda  kullanilacaksa oksijen gegirgenligi ve migrasyon &zellikleri
incelenmelidir.  Biyoplastik filmler, dogal organik bir madde olan miisilaj ve
biyobozunur oldugu bilinen PV A ile elde edildiginden, filmlerin biyobozunur 6zellige
sahip oldugu diisliniilmektedir. Bu yiizden biyoplastik filmlerin biyobozunurluk

ozellikleri incelenebilir.
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