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TARIMSAL ATIK KATKILI PLA ESASLI YESIL KOMPOZITLERIN
URETILMESI VE KARAKTERIZASYONU

OZET

Biiyiik ¢ogunlugu petrol tiirevli olan polimerler, ambalaj endiistrisinde tiiketim
Omiirlerini tamamladiktan sonra ¢evre ortamlarinda atik haline gelmektedir. Petrol
esasli polimerlerin bozunmaya ugramadiklart ve c¢evreye zarar verdikleri
bilinmektedir. Ortaya ¢ikan bu sorun gilinlimiizde yenilenebilir kaynaklardan elde
edilen biyo esasli, biyobozunur ve ¢evreci polimerlere yonelinmesine neden olmustur.
Biyopolimerler, biyouyumluluk ve biyobozunurluk 6zelliklerinin yani sira fiziksel ve
mekanik davranislart sebebiyle biyomedikal, ambalaj ve otomotiv endiistrisinde petrol
esasli polimerlere alternatif olarak kullanilmaya baslanmustir.

Polilaktik asit (PLA), bircok uygulama alaninda tercih edilen yiliksek ¢ekme dayanimi
ve sertligi, iyi biyobozunurlugu, kolay islenebilirligi ile petrol esasli polimerler ile
kiyaslanabilir 6zelliklere sahip olan alifatik bir polyesterdir. Ayrica PLA nin yiiksek
seffafliga ve iyi mekanik Ozelliklere sahip olmasi onun tercih edilebilirligini
arttirmaktadir. Fakat bu 6zelliklerinin disinda petrol tiirevli polimerlere kiyasla diisiik
termal stabilite, yliksek kirilganlik ve zayif bariyer 6zellikleri gibi baz1 dezavantajlara
sahip olmasi onun 6zelliklerinin gelistirilmesi ihtiyacint dogurmaktadir.

Bu tez calismasinda, Artvin ve Bursa bolgelerinden temin edilen sirasiyla sarigam ve
kestane kabuklar1 ogiitlilerek toz haline getirilmis olup, farkli oranlarda PLA’ya ilave
edilerek ¢ozelti dokiim yontemi ile yesil kompozit ambalaj filmlerinin {iretimi ve
karakterizasyonu amaclanmistir. Saf PLA ¢ozeltisi ve agirlik¢a %0,25, 0.5, 1, 2,5, 5,
10 oranlarinda sarigam veya kestane kabugu tozlar1 PLA ¢oziiciisline katkilandirilarak
elde edilen kompozit ¢ézelti petri kaplarina dokiilmiis ve 30 oC’de 72 saat bekletilerek
saf PLA ve kompozit ambalaj filmleri elde edilmistir. Olusturulan filmlerin
karakterizasyon testleri yapilarak sonuclar degerlendirilmistir. Kalinlik 6lgiimleri
sarigam ve kestane kabugu tozu katkisinin PLA esash yesil kompozit filmlerin
kalinhigint artirdi@i  goriilmiistiir. Taramali elektron mikroskobu (SEM) analizi
sonucunda, kompozit filmlerde katkilarin varligi tespit edilmistir. Mekanik test
sonuclar1 incelendiginde, PLA esasli yesil kompozitlerin mekanik 6zelliklerinin saf
PLA’ya kiyasla azaldig belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: PLA, Sarigam, Kestane kabugu, Ambalaj, Yesil Kompozit.
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CHARACTERIZATION AND PRODUCTION OF PLA BASED GREEN
COMPOSITES WITH AGRICULTURAL WASTE ADDITIVES

SUMMARY

Polymers, the majority of which are petroleum-derived, become waste in the
environmental environment after completing their consumption life in the packaging
industry. It is known that petroleum-based polymers do not decompose and harm the
environment. This emerging problem has led to the tendency towards bio-based,
biodegradable and environmentally friendly polymers obtained from renewable
resources. Biopolymers have started to be used as an alternative to petroleum-based
polymers in the biomedical, packaging and automotive industries due to their
biocompatibility and biodegradability properties as well as their physical and
mechanical behavior.

Polylactic acid (PLA) is an aliphatic polyester preferred in many application areas,
with high tensile strength and hardness, good biodegradability, easy processability,
and comparable properties with petroleum-based polymers. In addition, the high
transparency and good mechanical properties of PLA increase its preferability.
However, apart from these properties, it has some disadvantages such as low thermal
stability, high brittleness and weak barrier properties compared to petroleum-derived
polymers, which necessitates the improvement of its properties.

In this thesis, it was aimed to produce and characterize green composite packaging
films by solution casting method by grinding scotch pine and chestnut shells obtained
from Artvin and Bursa regions, respectively, by grinding them into powder. Pure PLA
solution and composite solution obtained by adding 0.25, 0.5, 1, 2.5, 5, 10 wt% scotch
pine or chestnut bark powders to PLA solvent were poured into petri dishes and kept
at 30 °C for 72 hours to obtain pure PLA and composite packaging films.
Characterization tests of the films were made and the results were evaluated. Thickness
measurements showed that scotch pine and chestnut bark powder additive increased
the thickness of PLA-based green composite films. As a result of scanning electron
microscopy (SEM) analysis, the presence of additives in composite films was
determined. When the mechanical test results were examined, it was determined that
the mechanical properties of PLA-based green composites decreased compared to pure
PLA.

Keywords: PLA, Scotch Pine, Chestnut bark, Packaging, Green Composite.
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1. GIRIS

Hizl1 sanayilesme sonrast dogaya olan tehdit giderek artarken, iiretim ve tiiketim
faaliyetleri, ¢evre ile ilgili 6nemli problemlere sebep olmaktadir. Ozellikle
tiikketicilerin tek kullanimlik iirtinleri tercih etmeleri bu tehdidi giderek artmaktadir.
Tek kullanimlik dirtinlerin ¢ogunu plastikler olusturdugundan dogada ki zarar
diisiiniildiiginde ciddi sonuglara sebebiyet vermektedir. Bunun nedeni plastik
malzemelerin petrol tiirevi {irlin olmasindan kaynaklidir. Dogaya atik olarak birakilan
plastikler, uzun yillar boyu bozulmadan kalabilmektedir. Hem maliyet agisindan hem
de dogaya verdigi zarar agisindan oldukga gelistirilmeye yonelik malzemelerdir.
Glinimiiz sartlarinda rekabet edebilmek icin imalatin, azami emniyet ve asgari
maliyetle yapilmasi1 gerektigi bilincinde olan iireticiler, su an bulundugumuz pazar
icerisinde {irlin ambalaj malzemelerinin yasadigimiz c¢evreyi daha az kirletmesi icin
ambalaj tasarimlarinda degisiklige gitmistir. Cevre dostu yesil malzemeler dogal
cevremizi en az kirleten, dogal kaynaklar ise tiketmeyen ambalaj tasarimlarindan
olugmaktadir. Yenilenebilir ya da geri doniistiiriilebilir bu ambalaj tasarimlar bilingli
tilketici i¢in tercih sebebi olmaktadir. Ambalaj malzemesi gidalarin {iriin
muhafazasinda bastan sona (ambalajlama, depolama ve dagitimi boyunca) énemli bir
rol oynamaktadir. Ambalajlamanin temel amaci giday1 bozan dis etkenlerden korumak
ve raf omriinii uzatmaktir. Ve bunun i¢inde farkli katkilar kullanilarak ambalajlar
tiretilmektedir. Plastik ambalajlarin kaliteli olmalart, iglenebilme 6zelligi kolay olmasi
sebebiyle gida ambalajinda genel olarak kullanilmaktadir. Ancak ge¢miste olan ve
gelecekte de risk olarak plastik atiklarin ¢evreye olan zararl etkilerine bakildiginda,

gida sektoriinii doga dostu biyobozunur ambalaj kullanimina yoneltmistir [1].

Biyobozunur ambalaj malzemeleri, yenilenebilir kaynaklardan (musir, nisasta vb.)
iretilen ve biyolojik olarak dogal yolla ¢ozlinebilen PLA, cesitli uygulamalar
(biyomedikal, ambalaj, tekstil, teknik iirtinler vb.) i¢in kullanilmaktadir. Cesitli
ozelligi nedeniyle PLA, biyopolimerler arasinda 6nemli bir yere sahip olup, gelecekte

umut verici biyopolimerler arasina yer almaktadir [2].



2. AMBALAJ HAKKINDA GENEL BiLGILER

Ambalaj, herhangi bir fiziksel dis etkene karst korumak amaciyla kullanilan
malzemedir. Ambalaj tiiketiciye triiniin icerigi hakkinda verdigi bilgi ile gerekli
kolaylig1 saglamaktadir. Paket {izerinde yazan tarih, iirliniin bilgileri, {iretici firma,
bakanlik izni gibi {riinii tiiketen kisiye gerekli bilgilendirme paket iizerinde
yapilmaktadir [3]. Ayni zamanda ambalaj, iirliniin i¢erigine gore belirlenmektedir. Siit
liriinlinii cam veya karton ambalajda muhafaza edilirken, kola pet sise veya teneke
kutularda saklanmaktadir. Uriin igerigine bagl olarak degiskenlik gdstermektedir.
Ambalaj {iriinleri, plastik, cam, karton ve metal {irlinler olarak farkli kategorilerde
karsimiza ¢ikmaktadir. Cogunlukla tiiketilen malzeme grubu plastikler olup, geri
dontistiiriilmesi zor olan plastiklerdir. Petrol tiirevi olan plastikler uygulama kolayligi
acisindan kolay olsa da gevreye biraktigi iz ise kaginilmazdir. Uzun yillar boyu dogada
coziinmeden kalmast hem c¢evre kirliligi hem de dogada yasayan canlilarin
yagsamlarina zarar verebilmektedir. Ambalaj iirlinlerinde, tek kullanimlik {iriinlerde
(plastik tabak, bardak, c¢ata vs.) uygulama kolaylig1 acisindan tercih edilse de dogada

yok olma stiresi uzun yillar aldigindan ciddi sorunlara neden olmaktadir.

Plastik {tirtinlerin 6zellikle ambalaj tirtinlerinde kullanilmasi uygun olmayan isleme
kosullar1 ve dis etkene bagl gida iiriiniiniin yapisin1 bozma egiliminde olabilmektedir.
Insan saghigini olumsuz etkileyebilecek bir igerigi sahip oldugunda, ambalaj
malzemesinin igerigindeki madde gidaya gegcmemeli, gida yapisinda yapisin1 bozacak

bir etkisi olmamali ve gidalarin tat, koku gibi 6zelliklerini degistirmemelidir [4].

2.1 Ambalajda Bozunmalar

Ambalajlamada kullanilan malzemeler kimyasal olarak aktif olmadiklarinda gida
trtini ile siirekli bir etkilesim halinde olurlar. Bu etkilesim sonucu toksik etkisi
olabilecek bilesikler gidaya bulasabilmektedir. Ve gida ambalajinda bozunmalara

sebebiyet verebilmektedir [4].



2.1.1 Ambalajda kiitle transferi (migrasyon)

Ambealaj; her tiirlii gidayi iireticiden tiiketiciye ulasincaya kadar gegen siire boyunca
ve tiiketim siiresine dek koruyacak Ozellikte olmalidir. Ambalaj malzemelerinin
bazilar1 kimyasal, fiziksel yapisina ve dis etmenlere de bagh olarak gida iirliniine
isleme egiliminde olabilmektedir. Gidalara niifuz eden ambalajlar, gidalarda yapisal
bozulmalara yol acabilmektedir. Ozellikle ambalaj iiriinii olarak plastik esash
malzemelerin yaygin kullanilmasi, elverisli olmayan isleme kosullar1 ve degisik ortam
1silar1 neticesinde migrasyonu meydana getirir. Zararli olan bu bilesenlerin gidaya
niifus etmesi insan sagligi agisindan da olumsuz etkilere yol agabilir, gidanin

ozellikleri etkilenebilir ve toksik etki, kanserojen olabilirler [5].

Migrasyon, gida iirlinlinden ambalaj malzemesine, ambalaj malzemesinden gidaya
gecen bir kiitle aktarimidir. Bu maddeler ise migrant olarak tanimlanir. Ambalaj
malzemesinden gidaya olan transfer, toksik bilesenlerin gidaya olan gdcii gidanin
giivenligi konusunda ciddi bir risk tasimaktadir. Yine aynmi sekilde zararli maddenin
gidaya gocli, gida maddesinin bozulmasimna yol acabilmektedir. Ambalaj
malzemesinden gidaya olan transfer gida i¢in bozucu etkiye sahip olabildigi gibi, kimi
zamanda olumlu sonuglar dogurabilmektedir. Ote yandan anti mikrobiyal maddelerin
ve antioksidanlarin gida tliretiminde belirli oranda gidaya katki maddesi olarak gog
etmesi Uriiniin raf dmriinii uzatmaktadir [6]. Gida iiretiminde gida ambalajin maksadi,
igerisindeki Uiriiniin mikrobiyal — kimyasal kontaminasyonlardan, nemden, 1s1ktan ve
oksijenden korunmasidir. Bu sartlar saglanirken ambalaj malzemesinin de insan

sagligini tehdit etmemesi gerekmektedir [7].

Tiiketicilerin sagligint korumak ve gidalara migrasyonla bir madde gecisini
engellemek adma plastik malzemelere yonelik iki farkli migrasyon siniri
olusturulmustur: ilki ambalaj malzemelerinden gidaya gegen biitiin maddeler igin
olusturulmus bir siniridir. Toplamda 10 mg madde/dm? (ambalaj {iriiniiniin alani)
gecmemesi gerekir. Bir digeri ise 6zgiil migrasyon siniridir. Gidaya niifuz edebilen
tiim madde igin toksikoloji degerlendirilmesine gore sabitlenmistir. Ozgiil migrasyon
limiti genel olarak Avrupa Bilimsel Gida Komitesi tarafindan belirlenen tolere
edilebilen ya da kabul edilebilir kabul edilebilir giinlik alim g6z Oniinde

bulundurularak olusturulur. [8]. Gidalara ve spesifik olarak sivi gidalara eser miktarda



da olsa, bir ambalaj materyalinden migrasyonun gergeklestigi izlenebilmektedir.

Bunlar;

e Eser miktarda cam kaplardan silikat intikali
e Korozyon neticesinde metal ambalajlarin metal intikali

e Kagit ozIii materyallerden ¢oziinebilir yapidaki yardimcr maddelerin, dolgu

maddelerinin intikali

Plastiklerin yapilarindaki tiirlii bilesiklerde islem esnasinda veya gida maddeleriyle

dokunmanin devam ettigi zaman igerisinde gidalara aktarim olabilir [9].

2.1.2 Ambalaj filmi yoluyla difiizyon

Gidalar ozelliklerine gore nem, koku, oksijen, 1s1 ve 11k gibi kosullarin etkisiyle
fiziksel, biyolojik, mikrobiyolojik ve kimyasal bozulmalara ugrayabilmektedir. Bu
sebeple ambalaj malzemesi seciminde ambalajlanacak gidanin hassas oldugu etmenler
dikkate alinarak ambalaj malzemesinin nem, koku, oksijen, 151k, karbondioksit ve
aroma maddeleri gegirgenlik dzelliklerinin bilinmesi gerekir [10-11]. Gida sektoriinde
genel olarak kullanilan plastik ambalaj iriinii bir diger ambalaj {iriiniine kiyasla diisiik
molekiillii bilesikleri (gaz, sivilar, su buhari, organik buharlar) gecirme 6zelligine
sahiptir. Uzun raf 6mrii ve iiriin kalitesinin artmast i¢in, plastik olarak tiretilen ambalaj
tirlinlerinin gegirgenlik degerlerinin bilinmesi ve bu gida alaninda dikkate alinmasi

gerekmektedir [11-12-14-17].

2.1.3 Ambalaj filmlerinin gec¢irgenligi

Polimer yiizeyinde bulunan ¢6ziinmiis maddelerin dis atmosferden i¢ atmosfere veya
i¢ atmosferden dis atmosfere tasinmasiyla gerceklesen bir kiitle transferidir. Kiitle
transferi, gecirgenlikte genellikle ii¢ farkli asamay1 igermektedir. Bunlardan ilki
absorbsiyon ve c¢oziiniirliiktiir.  Absorbsiyon ve c¢oziiniirliikte, bir molekiiliin
polimerde bagka bir yere taginabilmesi i¢in ilk etapta bulundugu ortamda ¢oziinmesi
gerekmektedir. Maddelerin ¢6ziinmemesi durumunda diflizyonun gergeklesme
olanag1 yoktur. Cozlinme durumu termodinamik bir prosestir ve ¢oziiniirliik polimer
yiizeyinde bulunan toplam ¢dzlinen molekiiliin miktari ile bu siire¢ i¢in gereken miktar
arasindaki farktir. Polimer iizerinde mevcut olan ¢oziinmiis molekiiller belirli bir
doyma noktasina ulastig1 sirada, polimer i¢ine yayimmma yoluyla gegmeye baslar [10-

12]. Ikinci asama ise difiizyondur. Polimer iizerinde absorbe olan molekiiliin kismi



basing ve yogunluga bagli olarak dis atmosferden i¢ atmosfere gegme ya da tam tersi
durum s6z konusudur. Difiizyon; polimer ylizeyine niifus etmis ¢éziinen molekiillerin,
daha az yogunluga dogru hareketleri ile denge konsantrasyonun meydana gelmesine
denir [12-15]. Ugiincii asama ise desorpsiyondur. Desorpsiyon (scalping),
absorbsiyonun tam tersi islemdir. Molekiillerin polimerden evaporasyonu veya

ayrilmasidir [10-12].

2.1.3.1 Plastik ambalaj malzemelerinde ge¢irgenlik

Ambalajlama siirecinde 6nemli ve de dikkat edilmesi gereken kavramlar, ambalaj
tiriinlinlin gaz (etilen, oksijen, azot karbondioksit), su buhari, aroma maddesi, 151k,
koku gegirgenlik oOzellikleridir. Kontrol edilmesi gereken en onemli degisken
oksijendir. Cilinkii gida {irliniinde bir¢ok mikrobiyolojik, enzimatik ve kimyasal
tepkimelerin baglamasina neden olmaktadir. Polimerlerin gaz gecirgenligi basingla
iligkilidir. Sicakligin artmasiyla gazlarda ¢ozlinlirliigii en aza indirgemesine karsi,
polimer filminde madde gegisine uygun hale gelmesini saglamaktadir [10-14-16].
Polimerlerde 151k gecirgenligi de onemli bir etkendir. Ortamda oksijenin varligi
oksidatif reaksiyona baglamasina ve hizlanmasina sebep olur. Buna bagli iiriinlerde ise

kimyasal olarak bozulmalara neden olmaktadir.

Gidalarin ambalajlama ve depolama silirecinde nem aligverisi kontrol altina
alinmalidir. Ciinkii, nem oran1 ve sicaklik derecesi degismeyen ortamda bekletildikleri
taktirde su alirlar ya da su verirler. Bu baglamda kullanilacak ambalaj iirlinlintin su
buhar1 gecirgenligi dikkate alinarak wuygun bir sekilde malzeme se¢imi
yapilabilmektedir [12-16]. Koku maddeleri ve aroma gecirgenligi, ambalajlanmis gida
maddesinde farkli bir aromanin gidaya niifus etmesine ya da gida da aroma kaybina
sebep olabilmektedir. Ambalaj materyallerinin aroma gegirgenligi ¢oziiniirliige ve

sicaklik derecesine bagli olarak degismektedir [16-17].,

2.1.3.2 Gegirgenligi etkileyen faktorler

Gida molekiillerinin polimer filmlerinden ge¢isini etkileyen baz1 etkenler
bulunmaktadir. Bu etkenler;

a) Polimerik etkenler: Polimer matrikslerinin polaritesi, kimyasal bilesimi kristal-
amorf yapisi, serbest hacim (bosluk) miktari, fiziksel yaslandirma ve gerdirilme iglemi,
yogunlugu, kullanilan dolgu maddeleri gegirgenligi etkilemektedir [10-16]. Polar

yapiya sahip polimerlerin yine ayni Ozellige sahip molekiilleri ¢cekme o6zelligi



yiiksektir. Polar polimer matrikslerinde, polar organik molekiillerin daha ¢ok
¢oziinmelerine bagl olarak difiizyon katsayisinda bir artig goriilebilmektedir. Serbest
hacim polimer matrikslerinde bulunan bosluklar1 ifade etmekte olup bu bosluklar
polimerlerden gecis yapmak isteyen maddeler i¢in yol olusturmaktadir. Serbest hacim
miktarinin artmasiyla birlikte difiizyon dolayisiyla gecirgenlikte artacaktir. Polimerler
kristal ve amorf yapilardan olugmaktadir. Kristal yap1 arttikca gegirgenlik
diismektedir. Fiziksel yaslandirma ve gerdirilme islemi ile yogunlugun yiiksek olmasi
serbest hacim oranini azaltacagindan gegirgenligi diisiiriirken, dolgu maddelerinin
kullanim1 gecirgenligi arttirmaktadir.

b) Cevresel etkenler: Bagil nem ve sicaklik 6nemli etmenlerdir. Kiigiik molekiillerin
gecirgenligini  sicaklik etkilemektedir. Sicakligin artmasiyla birlikte molekiil
hareketliligi artar ve bununla birlikte yogunlukta azalma olmaktadir. Polimer filmi ise
difiizyona daha uygun hale gelir. Sicakligin sabit bagil nemin degisken oldugu
ortamlarda tutulan gidalarin, denge nem miktarlar1 ortamin bagil nemine bagli olarak
artmaktadir. Bu sebeple su buhar1 gecirgenliginde ortamin bagil nem miktar1 6nemli
bir degiskendir [12-16].

¢) Gida ile ilgili etkenler: Molekiil biiytikliigii ve konsantrasyon 6nemli etmenlerdir.
Konsantrasyon oranlariyla difiizyon gergeklesmektedir. Yiiksek konsantrasyona sahip
molekiillerin, diisiik konsantrasyona sahip alana dogru gegis yaparak dengeye
ulagsmaya calisirlar. Difiizyon katsayi, biliylik molekiile sahip gaz bilesenlere gore

kiiciik molekiile sahip gaz bilesenleri daha yiiksektir [16].

Ambalaj malzemesi ambalajlanacak gidaya uygun olmali ve gegirgenlik 6zellikleri iyi
bilinmelidir. Plastik ambalaj malzemeleri ¢esitlerinin ¢oklugu ve gegirgenlik
degerlerinin farkli olmasi sebebiyle, ambalajlama yapilacak gida maddesine en uygun
malzemenin se¢imi i¢in gida maddesi ile etkilesimlerinin iyi degerlendirilmesi

gerekmektedir. [17].

14-17].

2.1.4 Ambalaj filmlerinin optik ve yiizey ozellikleri

Ambalajin bir diger gorevi ise i¢inde bulunan yiyecekleri zararli 1ginlardan korumaktir.
Icinde bulunan gidanin raf 6mrii ve gida kalitesini etkileyen énemli bir faktordiir. Gida
ambalajlarinda optik gecirgenlik, 6zellikle UV-A, UV-B, UV-C ge¢irgenligi, gida

kalitesini etkileyen 6nemli bir parametredir [18].



Genellikle diistik sicakliklarla yiiriitiilen ve de gida iizerinde diisiik sicakligin olumsuz
etkilerini azaltilmaya ¢alisilan bir yontemdir. UV 151k; 151k yelpazesinde, X 1sinindan
uzun, goriiniir 151ktan kisa, dalga boyuna sahiptir. UV 151k, dalga boyuna gore; uzak-
UV (10-200 nm) ve yakin-UV (200-400 nm) olarak ikiye ayrilmaktadir.

Yakin-UV ise;

e UV-A (uzun UV, siyah 1s1k; 315-400 nm)
e UV-B (orta UV, 280-315 nm)
e UV-C (kisa UV, germisidal UV; 200-280 nm) [19].

Yiiksek enerjisi olmas1 ve kisa dalga boyu sebebiyle UV-C; protozoa, bakteri, virs,
maya, kiif gibi mikroorganizmalara kars1 mikrop 6ldiiriicli etkiye sahiptir [20]. UV
151k, mikroorganizmalarin ¢ogalmasii Onleyerek inaktivasyonunu saglamaktadir.
UV-C uygulamasinda, diisiik dozlar verilerek mikroorganizma gelisimini 6nlemek i¢in

yeterli olmaktadir. Ve bu dozlarda uygulanan iirline zararli etki olusturmamaktadir

[21].

2.1.5 Ambalaj filmlerinin antimikrobiyal ve antifungal 6zellikleri

Petrol kaynakli sentetik polimere karsi biyobazli polimerlerin gelistirilmesi, ambalaj
filmlerinde kalite, tazelik, iirlinlerin uzun siire muhafazasi, besin degerinin korunmasi

ve raf omrii gibi ozellikleri iyilestirilmesi agisindan olduk¢a 6nemlidir.

Gidalarda tasima, depolama sirasinda 6zellikle ¢abuk bozulabilen {iriinlerin mikro
organizmalarin olusumuna neden olabilecek, raf dmiirleri atmosferde bulunan oksijen
nedeniyle de olugmaktadir. Ve bunlardan her biri birbiriyle baglantili veya baglantili
olmadan da tatlarinda acilasma, kokularinda ve renginde bozulmalara neden
olabilmektedir [22]. Geleneksel ambalajlama yontemleri gidadaki olasi riskin en aza
indirilmesi, tiiketicilerin beklentilerini 1yi karsilanmasi, istenildigi sekilde bu
yontemlerle olmadig1 i¢in pazar pay: da diisiiniilerek alternatif olarak akilli ambalaj ve
aktif ambalaj malzemeleri gelistirilmistir [23]. Aktif ambalajlama sisteminin iginde
yer alan Antibakteriyel ambalajlamada antibakteriyel ajan olarak esansiyel yaglar,
inorganik bilesikler kullanilmistir. Amag, bunlarda olas1 mikroplara kars1 korumaktir.
Yalniz antibakteriyel ajanlarin gida iizerine direk olarak uygulanmasi sorunlara neden
olabilecegi i¢in polimer filmlerinden iirline yavas bir sekilde tasinmasini saglayan aktif

ambalajlama yontemi gelistirilmistir. Bu yonteme ise Aktif Ambalajlama adi



verilmigtir [24]. Gida ambalaji, ozellikle antimikrobiyal ambalaj,
mikroorganizmalarin, bakterilerin olusumunu engellemek veya minimuma indirerek
rtinleri korumak, enfeksiyonlara neden olabilecek herhangi bir etkiyi ortadan

kaldirmak adina yapilan ¢alismalardir [25].

Son zamanlarda hazir gidalarin tiikketimi artis gosterdiginden dolayr ambalajlama

tekniklerinde de yenilige gidilmistir. Bununla ilgili yapilan ¢aligmalardan;

Gidalarin raf omriinii uzatmak amaciyla yapilan sogukta muhafaza yontemlerinin
yaninda ambalajlama yontemlerinin de (aktif ambalajlama, modifiye atmosferde
ambalajlama gibi) uygulanmasi gida maddesinin daha uzun siire taze kalmasin

saglamaktadir [26].

Yapilan bir ¢calismada, PLA’ ya sinemaldehit eklenerek film olusturulmustur. Organik
bir bilesik olan sinemaldehitin antimikrobiyal o6zellik icermektedir. Yapilan film,
belirli oranlarda sinemaldehitin eklendigi antibakteriyel PLA filmleridir.
Staphylococcus aureus ve Escherichia coli bakterilerine karsi antibakteriyel etkisi
incelenmistir. %10’ luk sinemaldehit eklenen filmde herhangi bir etki olmazken, %20,
%30 eklenenlerde antibakteriyel etki gozlemlendigi goriilmiistiir [27]. Baska bir diger
ornek ise, cay penofolleridir. Kiife, mantara bakteri olusumuna karsi en iyi dogal

antimikrobiyal 6zellige sahiptir [28].

2.1.6 Ambalaj malzemelerine uygulanan testler

Ambalajin temel amaci i¢indeki malzemeyi korumaktir. Ambalaj ile ambalaj
igerisindeki {irliniin etkilesim sonucu herhangi bir reaksiyona maruz kalmamasi,
oksijen ve 151k gecirgenligi olmamasi gerekir. insan sagligima zarar veren herhangi bir
etkinin (zehirlenme, kanserojen etki vs.) ve de ayni zamanda iirlin muhafazasinda
herhangi bir sorun ile karsilasmamak icin ambalaj {irlinlerine birtakim testler
yapilmaktadir [29]. Bunlardan en temel yapilan testlerden olan karakterizasyon testi

basta gelmektedir.

Ambalaj malzemelerinde seri liretime gecilmeden uygunlugunun test edilmesi
gerekmektedir. Bunun i¢inde gerekli testlerin yapilmasi gerekir. Yapilan testlerin bir
kismu1 asagida yer alsa da yazilanlar harici ambalaj tiiriine gore ve igerigindeki katki

malzemelerine gore yapilan testler degisiklik gostermektedir.



2.1.6.1 Fourier doniisiimii kizilotesi spektroskopisi (FTIR)

Uriinlerin kimyasal yapismi belirlemek igin yapilan test ydntemidir. Molekiillerin,
gorliniir bolge ile mikrodalga bolgesi arasinda kalan bolgede kendilerine ait dalga
boylarinda absorpsiyon yapma 6zelligine dayanir. Kizil6tesi 1sinlar1 12800 ile 10 cm-
1 dalga sayili veya 0,78 ile 1000 pum dalga boylu kismini kapsar. Isinin frekansi
molekiiliin dogal titresim frekansina uyarsa, molekiiler titresimin genliginde bir
degisme meydana getiren net bir enerji aligverisi gerceklesir; bu da 151nin absorpsiyonu
demektir [30].

2.1.6.2 X-151mm kirmmim (XRD)

Biyonanokompozit filmlerin kristalografik fazin1 ve kristallik indeksini (CI)
incelemek icin kullanilan test yontemidir [30]. Kristal atomlarini dizilimi ve arasindaki
uzaklig1 hakkindaki bilgi bu yontemle elde edilir. Bundan dolay1 x-1sinlar1 kirinimi

(XRD) maddenin ne oldugunu anlamak adina yapilan testtir [30].

2.1.6.3 Optik gecirgenlik testi

Ambalaj filmlerinde optik gecirgenlik, UV-A, UV-B, UV-C gecirgenligi, gida
kalitesini, gida iirlinlin bozulmasini, herhangi bir kimyasal reaksiyona neden

olabilecek etkiyi gormek adina yapilan test yontemidir [29].

2.1.6.4 Termogravimetrik analiz (TGA)

Ambalaj filmlerinin filmlerin termal Ozelliklerini analiz etmek ic¢in uygulanan
yontemdir [30]. Bir malzemenin kiitlesini, kontrol altina alinmis bir atmosferde ve
kontrollii sicaklik altinda zamanin bir fonksiyonu olarak malzemenin agirligindaki ve
miktarindaki degisim hizini 6lgen bir yontemdir. Test edilecek olan numuneyi cihazin
hassas terazisine igine konularak TGA firmina yerlestirilir. Numune gerekli olan
sicaklikta tutulurken ya da programlanmis sicakliga 1sitilirken kiitlede meydana gelen

degisimler kaydedilir.

2.1.6.5 Taramah elektron mikroskobu (SEM)

Mikroyap1 Karakterizasyonu, numune yiizeyindeki kompozisyonu hakkinda bilgi
almak i¢in yapilan test yontemidir. Elektronlar numune yiizeyindeki atomlarla
etkilesime girerek numunenin igerigi hakkinda bilgiler igeren sinyaller iiretir. Uretilen

sinyaller ile ylizey taranarak goriintii olusturulur.



Ambalaj filmlerinin fiziksel 6zelliklerini ve mekanik Ozelliklerini belirlemek icin

yapilan diger testler ise; kalinlik 6l¢timii, yogunluk, nem oran1 ve ¢ekme testleridir.

Filmlerin mekanik ozellikleri, iiriinlin paketlenmesi, tasinmasi ve depolanmasi
sirasinda disardan gelebilecek etkiye karsida korumasi 6nemlidir. Bu yilizden ambalaj

tiriinliniin kalitesi her kosulda 6nem arz etmektedir.
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3. KOMPOZIT MALZEMELER

3.1 Kompozit Malzemeler

Kompozit malzemeler genis bir kullanim alanina sahip olup, bu baglamda her alanda
yagamimizin bir pargast haline gelmistir. Yasadigimiz binalarda, bindigimiz
otomobilden ve toplu tagima araglarina, denizde, havada, savunmada, tarimda ¢ok
yonlii malzeme olarak sorunlara ¢oziim iiretmekte ve karsimiza c¢ikmaktadir.
Gegmisten giiniimiize kadar gelen kompozit malzeme, birden fazla malzemenin makro
boyutta birleserek hem yap itibariyle hem 6zellik bakimindan farklilik gosteren yeni
malzemeye kompozit denir. Buradaki asil amag, tek bagina uygun olmayan, birlestigi
anda kullanilacak alana uygun 6zellikleri gosterebilecek hale getirmek, yeni 6zellik

katmaktir.

3.1.1 Kompozit malzemelerin siniflandirilmasi

Kompozit malzemeler, yapisinda mevcut olan matris ve takviye fazlarindan
olusmaktadir.

3.1.1.1 Matris malzemeye gore kompozit malzemelerin siniflandirilmasi

Matris malzemeler, genel olarak iiretim yontemine ve kullanim amacina gore farklh

sekilde ayrilmaktadir. Seramik, polimer ve metal malzemelerden olusur [31].
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Sekil 3.1 : Matris malzemeye gore siniflandirma.
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Metal matrisli kompozit malzemeler; igeriginde metal ve metal alisimini barindiran
kompozit malzeme cesitidir. Genellikle malzeme icerigini giiclendirmek adina
yapilmaktadir. Yapisinda ikinci bir takviye faz bulunur. Buradaki amag, icerisine ilave
edilen takviye malzemeler ile yeni Ozellik katarak iistiin 6zellik kazandirmaktir.
Metaller igerisinde Al ve alasimlari genel olarak hafif oldugu ve de islenebilirligi kolay
oldugundan tercih sebebidir. Oksidasyona karsida direnci iyidir.
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a) Partikil takviyeli b) Kisa fiber takviyeli c) Siirekli fiber takviyeli

Sekil 3.2 : Takviye elamaninin geometrik yapisina gére metal matrisli kompozitler
[32].

Kompozit malzemelerin kolay sekillendirme 6zelligi, 1siya karst dayanimi, aginma ve

korozyon direncinin yiiksek olmasi, mukavemetinin yiiksek olmasi, diisiik siirtiinme

direnci ve yorulma direncinin iyi olmasi gibi bir¢ok avantajlar1 bulunmaktadir [32].

Avantajlarmin yaninda {iretim yontemleri, malzemenin kirilgan yapida olabilmesi

yiiksek maliyeti gibi dezavantajlar1 mevcuttur [33].

Seramik matrisli kompozit malzemeler; seramik malzemeler, yapisi geregi sert, gevrek
olmasi dezavantajli olsa da hafif, yiiksek sicakliga dayanimli ve oksidasyon direncinin
yiiksek olmasi bir o kadar da avantajli yondedir. SMK malzemeler yiiksek sicakliga
dayanimi oldugundan, genellikle de yiiksek sicakliktaki malzemelerle ¢aligilmakta ve
lifli iirtinlerle takviye edilmektedir. Asagida Sekil 3.3’te goriildiigii gibi kendi iginde
smiflara ayrilir [31].

SERAMIK
MATRISLI

KOMPOZITLER
\ /

~ — \

Sekil 3.3 : Seramik matrisli kompozitlerin siniflandirilmasi.
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Ornegin, seramik malzemelerin kirilma toklugu diisiik oldugundan bunu arttirma
yoniinde ¢esitli yontemler gelistirilmistir. Seramik matris i¢ine ikinci bir fazi ilave

ederek homojen bir sekilde dagilimini saglayarak iyilestirme yapilmaktadir [34].

Polimer matrisli kompozit malzemeler; genel olarak en ¢ok kullanilan kompozit
malzeme simifinda yer almaktadir. Kullanim alani genis oldugundan ve de diger
kompozit malzemelere gore iyi 6zellik gosterdiginden dolay1 tercih sebebidir. Matris
malzemesinin polimer olmasi, korozyona karst direnci iyi, kolay sekillendirilebilir
olmas1 agisindan islenmesi kolay olmaktadir. Diisiik ¢carpma enerjisi, geri donilisiim
zorluklart mevcut olmak ile birlikte, termal direncinin diisiik, termal genlesmenin
yiiksek olmasi dezavantaj olarak karsimiza ¢ikmaktadir. En biiyiik dezavantaji ise
petrokimya {iirlinii olmasidir. Kaynak agisindan bulunmasi sinirli olan malzemelerdir.
Polimer matrisli kompozit malzemeler termoset ve termoplastik olmak iizere ikiye

ayrilmaktadir [31].

Termoset polimerler, ¢capraz bag yaptiklarindan, 1sitildiklarinda 6nce jel daha sonra
kat1 yap1 olusturarak, sert ve rijit haline gelmektedir. Isitildiklarinda sadece bir kez
sekil alabilmektedir. Geri doniistiiriilemeyen polimerdir. PES (Polyesterler), epoksi,
Si (silikon), PA (poliamid) PU (poliiiretan) 6rnek olarak verilebilir.

Termoplastik polimerlerde molekiiller zincir halindedir. Sicaklik verilerek sivi hale
doniisebilir. Yani 1s1 ile sekil degistirme kabiliyetleri yliksektir. Tekrar tekrar yapisi
bozulmadan 1sitilarak sekil degistirilebilir [35]. PA ( Poliamid ), PC (Polikarbonat),
PP (Polipropilen), ABS (Akrilonitril Biitadien Stiren), PVC ( Polivinil Kloriir )

seklinde termoplastige ornek olarak verilmektedir [36].

3.1.1.2 Takviye edici malzemeye gore kompozit malzemelerin simiflandirilmasi

Kompoziti olusturan takviye malzemesine gore smiflandirmada 4 ayr1 grupta

incelenmektedir:

e Elyaf takviyeli kompozitler
e Parcacik takviyeli kompozit malzemeler
e Tabakali kompozitler

e Karma kompozitler
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Sekil 3.4 : Takviye gore kompozit malzemeler a) Elyafli b) Pargacikli ¢) Tabakali d)
Karma [37].

Elyaf takviyeli kompozitler; Takviye malzemesi olarak en yaygin bilineni ve de
sektorde en yaygin kullanilan1 camdir. Ardindan boron elyaf ve karbon elyaf onu takip

etmektedir. Matris malzeme olarak da plastik regineler kullanilmaktadir.

Pargacik takviyeli kompozitler; bu kompozitlerde i¢ine matris malzemesinin pargacik
halinde ilave edilmesiyle olugsmaktadir. Ama¢ hem maliyeti azaltmak hem de mekanik

ozellikleri iyilestirmek i¢in kullanilmaktadir.

Tabakal1 kompozitler; takviye elemaninin koyulus bi¢imine gére verilen isimdir. Yani
elyaf malzemesinin st iiste konularak olusturulan yapiya denir. Bu yontemle

hazirlanan kompozit malzemeler ¢ok daha yiiksek mukavemetli oldugu goriilmiistiir.

Karma (hibrid) kompozitler; birden fazla takviye fazinin bulunmasidir. Bu alanda

farkli yapida kompozitler gelistirilmesinde uygulanan yontemdir [31-38].

3.2 Biyokompozitler

Kompozitler iki ayr1 bilesenden meydana geldiginden dolay1 ( matris faz1 ve takviye
faz1 ) bunlardan en az birinin dogal, yenilebilir kaynaklardan elde edilmesiyle olusan
yeni malzemeye biyokompozit denir [39]. Yesil kompozit olarak da anilan ve kendini
cevreci calismalarda da tanitan kompozit malzemenin yenilenebilir kaynaklardan
meydana gelmesi lizerinde durulmaktadir [39]. Sentetik liflerin yerine dogal liflerin
kullanilmasi esasina dayanmaktadir. Kullanilan dogal lifler keten, kenaf, kenevir vb.
sekilde siralanabilir. Ornek verecek olursak, mevcut orman kaynaklarinin azalmast,
azalan kaynak karsisinda kereste fiyatlarinin artmasi odun lifi harici farkli yontem
arayisina itmistir. Bunlardan biri bugday sapidir. Kanada’ da bugday sapi atiklarindan
yapilan kompozit levhalar kalite olarak bu malzeme iireticilerinin tarim atiklarini

kullanma isteklerini artirmaktadir [40]. Bizde buna bagl olarak gelisen teknoloji ve
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artan gevre kirliligi sorunu ile ¢aligmalar yapilmis ve hala yapilmaktadir. Hem dogaya
zarar vermeyen hem de var olan mevcut kaynaklarimizin tiiketimini azaltmak, artan

maliyeti ortadan kaldirmak adina ¢alismalar devam etmektedir.

3.3 Kompozit Malzemelerin Kullanim Alanlar

Kompozit malzemeler, giiniimiiz itibariyle artik ¢ok daha yaygin kullanilir hale
gelmistir. Otomotiv sektoriinde kompozit malzemelerin kullanimi, hafif olmasi, hafif
olmastyla beraber araglardaki yakit tasarrufuyla doganin daha fazla kirlenmemesi igin
tecih sebebidir. Insaat sektorii icin kullanilan malzemeler hem dayanim hem de
saglamlik acisindan tercih edilmektedir. Insaat sektoriiniin birgok alaninda kullanildig
goriilmektedir. I¢ ve dis kaplamalar, beton vs. buna drnek olarak verilebilir. Bununla
beraber enerji sektoriinde, savunma sanayinden havaciliga, saglik sektoriinden yap1
malzemelerine, spor aletleri, miizik aletleri, medikal uygulamalara pek ¢ok alanda

kendine yer edinmistir.
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4. AMBALAJDA BiYOKOMPOZIT VE BiYOBOZUNUR POLIMERLER

4.1 Yesil Kompozitler

Yesil malzeme diye adlandirilan malzemeler ¢evreye zarar vermeyen her alanda
gelistirilebilen ve de son zamanlarda kullanimi olduk¢a artan doga dostu

malzemelerdir.

Yesil malzemeler, stirdiiriilebilir, ekolojik, ¢evre dostu, yenilenebilir enerji
kaynaklarindan elde edilir. Burada amag, atik olusumunun engellenmesi ya da en aza
indirgenmesi, olusan atiklarin geri doniistliriilmesi, bunun i¢inde minimum enerji
harcanmasi1 ve yasamimiz boyunca olusabilecek karbon ayak izini azaltmaya yardimci
olmas1 yoniindedir. Suan yapilan ¢aligmalar insaat sektoriinde, yapi elemanlarinda
kullanilmaya baslanmustir. Ik yapilan calismalardan, binalar daha &nce, estetik,
konfor, ekonomi gibi kriterler goz 6niinde bulundurulurken simdi ise ne kadar gevre
dostu oldugu yoniinde yenisi eklenmistir. Aslinda bizi bu alanda daha da diislindiiren
ve iten kiiresel 1stnmanin artmasi, yasanan iklim degisiklikleridir. Son zamanlarda sera
gazinin da artmasinin en biiyiik sebeplerinden biri insan faktoriiniin olmasidir. Buna

bagli olarak cesitli arayislar i¢ine girilmis ve caligmalara yapilmaya baslanmistir.

Biyokompozit ise, yenilebilir kaynaklardan elde edilen veya biyolojik maddelerden
kaynaklanan hem takviyelerden hem de polimer matris fazindan olusan farkl tiirde
biyo-kompozit malzemeler olarak tanimlanmakta, geri doniistiiriilebilir veya biyolojik
olarak pargalanabilen hafif kompozit malzemelerdir. Yasadigimiz ¢ag her alanda
gelismekte ve de gelismeye devam etmektedir. Ilerleyen teknolojiyle de artik bugiin
dogal yasama zarari azaltma yoniinde de g¢alismalar 6n planda tutulmakta aym

zamanda hiz kazanmaktadir [41].

Daha saglikli yasam, enerji tasarrufu, enerjide disa bagimliligin azalmasi, gevreye olan
zararin en aza indirgenmesi ve sera gazinin etkisinin azalmasi gibi avantajlari arasinda

yer almaktadir.
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Polimer-tarimsal atik yesil kompozitleri, ¢evre ile uyumlu, doga dostu biyobozunur
ambalaj {riinleri gelistirmek i¢in c¢alismalar varligmi siirdiirmektedir. Bu
caligmalardan katki maddelerinin ilavesi ile biyobozunur olmayan iiriinlerin biyolojik

olarak parcalanabilir hale gelmesini amag¢lamaktadir [42].

Yapilan ¢aligmalardan biyolojik olarak pargalanabilen polimerlerin yani sira atik diye
nitelendirdigimiz gidalardan arta kalanlar da degerlendirilmektedir. Genel olarak atik
diye nitelendirilen tarim iiriinleri, bu alanda yeni bir malzemenin var olusu i¢in yeni
bir adim olabilmektedir. Burada polimerlerin ¢evreye zarar vermeden yok olmasi
amaclanmaktadir. Dogadan elde ettigimiz malzemenin yine dogada ¢6ziiniirken giibre
olarak tekrar dogaya geri donmesidir. Petrol esasli polimerlerde ise geri doniistiirme
imkani kisithidir. Bu yiizden kullandiktan sonra ¢evreye atilan atiklar hem ¢evreye hem
de ekolojiyi olumsuz anlamda etkilemektedir. Bu alanda yapilan ¢alismalar dogal
¢evreye uyumlu minimum enerji tilketimiyle ve yiiksek verimle {iretilen malzemeler
olacaktir. Endiistriyel alanda kullanilan plastiklere kars1 suan ve gelecekte ¢ok daha

yaygin bir sekilde bu polimerleri gérmemiz miimkiin olacaktir [43].

4.2 Biyobozunur Polimerler

Biyobozunur polimer, dogaya ve canli yasamina zarar veren petrol kaynakli
polimerlerle imal edilen {irtinlere alternatif olarak daha ¢evreci plastikler gelistirilmeye
baslanmistir. Nisasta, seliiloz gibi bitkisel kaynakli iiriinler kullanilarak dogada atik
olusturmayan, dogal siire¢ igerisinde mikroorganizmalar tarafindan pargalanan
polimerlerdir. Burada asil bozunma fiziksel, kimyasal ve biyolojik etmenlerin hepsinin
bir arada olmas1 gerekmektedir. En ¢ok tiiketilen sektér ambalaj sektorii oldugundan

biyobozunur olmasi bu alanda bir ¢6ziim olarak karsimiza ¢ikmaktadir [44].

Biyobozunur polimerler, dogal ve sentetik olmak tiizere iki gruba ayrilir. Dogal
biyobozunur polimerler, kullanilan yenilenebilir kaynaklar arasinda seliiloz, nisasta,

protein gibi dogal kaynakli polimerler hammadde olarak tercih edilmektedir [45].

Sentetik biyobozunur polimerler ise poli(laktik asit) (PLA), poli(glikolik asit) (PGA),
poli(laktik glikolik asit) (PLGA), poli(hidroksibiitirat) (PHB) ve poli(kaprolaktan)
(PCL) gibi alifatik polyesterlerdir [46].

Diisiik yogunluga sahip olmasi, bozunabilir olmasi, cevre dostu olmasi, geri

dondstiirtilebilir olmasi, toksik 6zellige sahip olmamasi, tiretim yapilirken diistik ener;ji
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kullanim1 avantajlar1 olarak sayilsa da, uzun siireli kullanima uygun olmamasi,

iretimin az olmasindan dolay1 pahali olmas1 dezavantaj olarak karsimiza ¢ikmaktadir.

Biyobozunur polimerlerin (biyopolimer) biiyiik miktar1 biitiin organizmalarin bliylime
dongiileri sirasinda kimyasal veya biyolojik olarak sentezlenmektedir. Biyobozunur

polimerlerin senteze gore dort ayr1 kategoride siniflandirilmaktadir.

a) Tarimsal kaynaklardaki agro-polimerler gibi biyokiitlelerden elde edilen
polimerler, or. nisasta, seliiloz,

b) Mikrobiyal iiretimden elde edilen polimerler, or. Polihidroksil alkanotlar,

c) Tarimsal kaynaklardan elde edilen monomerler kullanilarak kimyasal olarak
sentezlenen polimerler, or. Poli (laktik asit),

d) Monomerleri fosil kaynaklarin kimyasal sentezinden elde edilen polimerler [47].

4.3 Polilaktik Asit (PLA)

Polilaktik asit (PLA), laktik asitten {iretilen sentetik, alifatik yani benzen halkasi
icermeyen bir polyesterdir[48]. Laktik asit ve laktit genel anlamda asagida belirtilen
yontemlerle polimerlestirilerek poli(laktik asit) veya poli(laktit) elde edilir. Laktik
asitten kondenzasyon polimerizasyonuyla (PC = polycondensation) elde edilen
polimerler polilaktik asit, laktitten halka acilmasi polimerizasyonuyla (ROP = ring

opening polymerization) elde edilen polimerler polilaktit olarak adlandirilir.
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Sekil 4.1 : PLA’ ’nin bazi sentez yontemlerinin sematik gosterimi [49].
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Misir ve seker pancari gibi yenilebilir kaynaklardan, bitkilerin sentezlenmesi sonucu
elde edilir. En ¢ok tercih edilen biyobozunur malzemelerdendir. Toprakta belirli
mikroorganizmalarin varliginda hidroliz yoluyla parcalanip, bozunarak topraga
karigsan bir polimer tiiriidiir [50]. PLA’ nin yenilebilir kaynaklardan {iretilebiliyor
olmasi, biyobozunur olmasi gibi 6zellikleri {iretimine olan ilgiyi iizerine ¢ekmesiyle,
kullaniminin artmast ve PLA’ nin iiretiminde kiiresel kapasite 2020 yili itibari ile

800kt/y lik bir hacme ulastig1 belirtilmistir.
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Sekil 4.2 : PLA' nin diinya ¢apindaki iiretim kapasitelerinin gelisimi [51].

PLA pek cok alanda cesitli ozellikleri nedeniyle tercih edilmektedir. Bu yiizden
kullanim alani oldukca genistir. PLA” lar yesil gidalarda iiriin tazeligini korumak adina
oksijen gecirgenligi olan bir polimerdir. Biyomedikal alaninda, cerrahi dikis ipligi,
implant ve ambalaj iriinlerinde kullanilmaktadir [51]. Polilaktik asitin en biiyiik
avantaji biyobozunur olmasi ve yenilebilir kaynaklardan elde ediliyor olmasidir.
Bunun yani sira biyo uyumluluk gibi 6zellige sahip olmasi da, ziraat iiriinlerinde,
medikal triinlerinde kullanilmasina olanak tanimistir. Avantajlarinin yaninda en

bliylik dez avantaji ise liretim i¢in maliyetin fazla olmasidir [52].

4.4 Tarmmsal Atik Malzemeler

Ulkemizde ve de diinya genelinde tarim hasadi yapildiktan sonra kalan kisimlar atik
olarak birakilmaktadir. Yedigimiz gidalarda da atik olarak ayrilan, ¢ope atilan iiriinler,
cevreci kesim tarafindan degerlendirmek adina calismalar diizenlemistir. Cevre

bilincinin artmasiyla biyobozunur polimerlerin kullanimi da artisg gostermistir.
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Medikal uygulamalarda, ambalaj alaninda atik sorunun Oniine ge¢mek adina
yenilebilir kaynaklardan elde edilen ve dogal ortamda pargalanabilen biyobozunur
polimer (PLA) kullanilarak bu malzemelerin gelistirilmesi gerekmektedir. Atik olarak
ayrilan ve tekrar geri kazandirilan {irtinlerin biiyiik bir kismini, findik, ceviz, muz,
kestane, portakal, limon kabuklar1 genel olarak olusturmaktadir. Farkli sektorlerde de
kullanim1 yayginlasmaya baslamistir. Ozellikle ambalaj alaninda kullaniimasiyla

dogaya atik olarak atilan liriinlerde bozunmanin dogal yolla olmasi beklenilen hedeftir.
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5. DENEYSEL CALISMALAR

5.1 Kullanilan Malzemeler

Tez c¢alismasinda, ilk olarak takviyesiz PLA ambalaj filmlerinin {iretimini
gerceklestirmek amaciyla Luminy LX175 PLA graniil ve ¢oziiciisii olan kloroform
satin alinmistir. Alinan PLA nin 6zellikleri; yiiksek viskozite, diisiik akis, amorf ve
seffaf regine olmasidir. Katki malzemeleri olarak kestane kabugu tozu ve sarigam tozu
kullanilmistir. Bursa Kafkas firmasindan temin edilen kestane, kizimtirak kabuklu ve
sert yaprakli bir meyvedir. Daha soguk bdlgelerde yetisen ve dayanimi oldukea yiiksek

agag olan 6miirleri kisa sarigamlar ise, Artvin’den tedarik edilmistir.

5.2 PLA Céozeltisinin Hazirlanmasi

Yapilan deneysel ¢alismada 150 ml’lik kloroform ¢oziiciisiine saf PLA (Sekil 5.1)
hassas terazide 7,5 gr olacak sekilde tartilarak kloroform ¢oziiciisii igine ilave
edilmistir. Kloroform ¢oziiciistine dahil edilen PLA graniilleri, manyetik karistiricida
800 rpm hizinda homojen bir dagilim saglanmasi amaciyla 1 saat boyunca 50 °C’de
karistirildi. 1 saat sonunda elde ettigimiz PLA ¢ozeltisinin goniiniimii Sekil 5.2°de
gosterilmektedir. PLA Electro-Mag M221 marka/model (Sekil 5.3) manyetik

karistiricida karistirilmstir.

-ﬁ

Sekil 5.1 : Saf PLA.
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Sekil 5.3 : Electro-Mag M221 marka model manyetik karistiricida goriiniim.

Sekil 5.4 : Manyetik karistirict sonrast PLA’nin gériiniimi.
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Karistiricidan alinan ¢ozelti Bandelin marka/model ultrasonik prob sonikatorde (Sekil
5.5) 30 dk. %45 genlikte tamamen homojen bir karisim elde edilinceye kadar
karistirildi. Ultrasonik prob sonikatorden alinan PLA ¢ozeltisinin dinlendirilmesi ve
olusan baloncuklarin yok olmast amaciyla oda sicakliinda 15 dk boyunca
dinlendirildi. Cam petri kaplarima bir siringa yardimiyla 5 ml, 10 ml, 15 ml, 20 ml, 25
ml ve 30 ml olacak sekilde dokiildii. Dokiilen ¢ozelti 30 °C’ye ayarlanan etiivde 4 giin
boyunca kurutuldu (Sekil 5.6 ve Sekil 5.7).

Sekil 5.5 : Ultrasonik prob sonikatorde ¢ozeltinin karigima.

Sekil 5.6 : PLA’ nin petri kaplarindaki goriintiisii.
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Sekil 5.7 : PLA nin petri kaplarindaki goriintiisii.

Elde edilen farkli kalinliklardaki takviyesiz PLA ambalaj malzemelerinin ideal
kalinlig1 20 ml olarak belirlenmis ve takviyeli ambalaj malzemelerinin ¢alismalarina

bu ¢6zelti miktariyla devam edilmistir.

5.3 Kestane Kabugu ve Saricam Tozu Katkihh PLA Cozeltisinin Hazirlanmasn

Hazirlamis oldugumuz saf PLA ¢ozeltisi sonrast katkililar i¢in ayni yontem

uygulanarak caligsma yapildi. Bunun i¢in 6ncelikle 6gilitme islemini gergeklestirdik.

5.3.1 Ogiitme islemi

Sarigam tozu ve kestane kabuklarnin 6giitme islemi Bursa Teknik Universitesi
Merkezi Laboratuvari’nda gergeklestirilmistir. Kestane kabugu ve sarigamlar Firtsch

marka 6glitiicii degirmen (ptilverize) cihaz ile (Sekil 5.8) gerceklestirilmistir.

Sekil 5.8 : Ogiitiicii degirmen (pulverisette 14) Fritsch marka model cihaz.
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Sekil 5.9 : a) Kestane kabugu b) 6000 rpm’de 0,4 mikronluk elekten gerilmis
goriintiisii ¢) 16000 rpm’de 0,8 mikronluk elekten gerilmis goriintiisii.

A
- R ) -

Sekil 5.10 : a) Saricam parcast b) 16000 rpm’de 0,8 mikronluk elekten gecirilmis
goriintiisii ¢) 500 mikronluk elekte biiyilik tanelerin ayirma islemi d)
Sarigam tozu.
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Ogiitme isleminde ilk olarak, 6000 rpm’de 4 dk 0.4 mikronluk elekten gegirilip boyut
kiigiiltme islemi yapilmistir. Ardindan, 12000 rpm’de 4 dk 0,08 mikronluk elekten
gecirilmistir. Son olarak 16000 rpm’de 0,08 mikronluk elekten gecirilerek istenilen
boyuta getirilmistir (Sekil 5.9).

Sarigam ise ilk olarak 16000 rpm’de 4 dk 0,08 mikronluk elekten gegirilerek istenilen
boyuta getirildi (Sekil 5.10). Sarigam sonrasinda 500 mikronluk elekten gecirilerek
kendi ve i¢indeki tanelerin ¢ikmasi saglandi. Kestane kabugu tiiylii yapida oldugu i¢in

ayni islem uygulanamamustir.

5.3.2 Kestane kabugu ve saricam tozu katkili PLA filminin hazirlanmasi

Saricam tozu katkili PLA’nin hazirlanmasi: 5 gr PLA graniilii hassas terazide tartildi

ve ardindan 100 ml kloroform ¢oziiciisii i¢ine ilave edildi. Ardindan ¢6zelti, manyetik
karigtiricida 50 °C’de 800 rpm hizinda homojen bir dagilimin saglanmasi amaciyla 1
saat boyunca karistirildi. Ardindan ¢ozeltiye, 0,25 gr (%5) gliserol ilave ederek 15
dakika daha karigtirllmistir (Sekil 5. 11). Hazirlanan ¢ozeltiye sarigam tozu agirlikga
%0.25, %0.5, %1, %2.5, %5 ve %10 olacak sekilde ilave edilmistir. Ardindan ¢ozelti
manyetik karistiricida 50 °C’de 800 rpm hizinda 1 saat boyunca karistirilmistir.

Sekil 5.11 : Sarigam ilaveli PLA nin goériiniimii.

Daha sonra ultrasonik prob sonikatorde homojen bir karisimin elde edilebilmesi

amactyla 30 dk boyunca %45 genlikte bekletilmistir. Cihazdan alinan ¢dzeltinin
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dinlendirilmesi ve olusan baloncuklarin yok olmasi amaciyla oda sicakliginda 15 dk
dinlenmeye birakilmistir. Katkili ¢dzeltiler i¢in belirlenen 20 ml ¢ozelti miktar1 bir
siringa yardimiyla cam petri kabina dokiilmiistiir. Ardindan 300C’deki etiivde 4 giin
boyunca kurumasi saglanmistir (Sekil 5.12).

Sekil 5.12 : Sarigam katkilt PLA’nin goriiniimdi.

Kestane kabugu tozu katkilit PLA’nin hazirlanmasi: 5 gr PLA graniilii hassas terazide

tartildi ve ardindan 100 ml kloroform ¢o6ziiciisii i¢ine ilave edildi. Ardindan ¢ozelti,
manyetik karistiricida 50 °C’de 800 rpm hizinda homojen bir dagilimin saglanmasi
amaciyla 1 saat boyunca karistirildi. Ardindan ¢6zeltiye, 0,25 gr (%5) gliserol ilave
ederek 15 dakika daha karistirilmistir. Hazirlanan ¢ozeltiye kestane kabugu agirlikga
%0,25, %0,5, %1, %2,5 olacak sekilde ilave edilmistir. Ardindan ¢6zelti manyetik
karistiricida 50 °C’de 800 rpm hizinda 1 saat boyunca karigtirtlmistir.

Daha sonra ultrasonik prob sonikatorde homojen bir karisimin elde edilebilmesi
amactyla 30 dk boyunca %45 genlikte bekletilmistir. Cihazdan alinan c¢ozelti,
dinlendirilmesi ve olusan baloncuklarin yok olmasi amaciyla oda sicakliginda 15 dk
dinlenmeye birakilmigtir. Ardindan, takviyeli ¢ozeltiler igin belirlenen 20 ml ¢6zelti
miktar1 bir siringa yardimiyla cam petri kabina dokiilmiis ve 30 °C’deki etiivde 4 giin

boyunca kurumasi saglanmistir (Sekil 5.13).

27



Sekil 5.13 : Kestane kabugu tozu katkili PLA’nin gériiniimii.

5.4 Karakterizasyon Calismalari

5.4.1 Kalinlik dl¢iimii

Hazirlanan PLA filmlerinde, kalibrasyonu yapilmig mikrometre ile ii¢ farkli noktadan
dlgiim gergeklestirilmistir. Olgiimleri yapilan filmlerin ortalamalari alinarak tabloda

gosterilmistir.

5.4.2 SEM ile yiizey morfolojisinin incelenmesi

Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), incelenmesi gereken malzemelerin yiizeyinde
sinyaller iiretmek icin bir elektron demeti ile incelenecek numunenin ylizeyini
tarayarak goriintii elde eden bir elektron mikroskobudur. Elektron ile malzemedeki
atomlar etkileserek malzemenin kompozisyonu hakkinda bilgi verir. Bizim yaptigimiz
bu calismada hazirlanan PLA filmlerini SEM cihaz1 ile inceleyerek sonuglar

degerlendirilmistir.
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5.4.3 FTIR analizi

Fourier Dontisiimlii Kizilotesi Spektrometresi (FTIR) giiniimiizde adi1 sikga duyulan
ve birgok uygulamalarda kullanilan bir test yontemidir. Daha ¢ok molekiil yapisinin
incelenmesinde kullanilan tekniktir. Bu analiz bir molekiiliin atomlarin titresimine
dayanir. Bir infrared spektrumu analiz 6rneginden infrared 1sinlarinin gegmesiyle elde
edilir [53]. Bu tez icin biyo kompozitlerin kimyasal yapisinda olusan degisimler 4000
—500 cm™ dalga boylarinda 4 cm™ ¢oziiniirliige sahip FTIR spektrumlari incelenerek,

PLA filmlerinin sonuclar1 degerlendirilmistir.

5.4.4 Termal analizler

Diferansiyel taramali kalorimetri (DSC), ve termogravimetrik analiz (TGA) en yaygin
olarak kullanilan termal analiz tekniklerindendir.

DSC’ de numune 1sitilip sogutulurken veya sabit sicaklikta tutulan numune de salinan
enerji farkinin 6l¢iilmesidir. Sicaklik ve zamana bagli olarak bu degisim gosterilir.
Burada kiitlesi bilinen bir numune 1sitilarak degisimi izlenir ve degisimler kaydedilir.
TGA ise bir malzemenin sicaklifa bagl olarak agirligindaki herhangi bir degisimi
saptamak adina yapilan tekniktir. Agirliktaki degisim oranini zamanin veya sicakligin
bir fonksiyonu olarak arastirir. Deney i¢in kullanilacak numune sabit 1sitma hizinda
1sitilir ve kiitle degisimi olgiiliir. Bizde bu ¢alismamizda Bursa Teknik Universitesi
biinyesindeki TA Instruments/SDT 650 marka cihaz kullanilmistir. Analizler 10
ml/dak azot akis hiz1 altinda 5 °C/dak sicaklik artig1 ile 20 °C’den 500 °C’ye kadar

sitilarak gerceklestirilmigtir.

DSC analizinde iiretilen filmlerden kesilerek elde edilmis yaklasik 20 mg agirligindaki
orneklerin termal davranmiglari, TA Instruments/DSC250 Marka Model cihazi
kullanilarak 20-250 °C sicaklik aralifinda 5 °C/dakika 1sitma hizinda incelenmistir.
Deney sirasinda DSC cihazinda gaz olarak yiiksek saflikta azot  kullanilmistir.
Malzemelerin cams: gegis sicakligl (Tg), kristallenme sicakligr (Tc), erime sicaklig

bir paket program yardimiyla hesaplanmastir.

5.4.5 Mekanik testler

Mekanik testler kapsaminda ¢ekme ve egilme testleri sirasiyla ASTM-D882
standardina uygun olarak Shimadzu wuniversal marka test cihazinda

gerceklestirilmistir.
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6. DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

Tez ¢alismasi kapsaminda yapilan deneysel ¢aligmalara ait sonuglar bu boliimde
sunulmus ve elde edilen bulgular iizerine tartismalar yapilmistir. Ilk olarak PLA
ambalaj filmleri tiretilmis FTIR testi, kalinlik 6l¢iimleri, SEM analizi, termal analizler
ve mekanik test yapilmis olup sarigam ve kestane kabugu tozu katkili PLA yesil
kompozitlerin testleri gergeklestirilerek 6zellikleri saf PLA ile karsilastiriimisgtir.

6.1 Kahnhk Ol¢iimii Sonuclar

Mikrometre Ol¢iimleri elde edilen takviyesiz ve takviyeli PLA nanokompozit
filmlerinin farkli oranlarina bagli olarak kalinlik degerlerini incelemek ve kiyaslama
yapmak amactyla gerceklestirilmistir. Bu Ol¢timler, mikrometre cihazi (Asimeto
Dijital mikrometre) ile gergeklestirilmistir. Olgiim yapilirken, bu takviyesiz ve
takviyeli nanokompozit filmlerin 3 farkli kismindan 6l¢iim yapilmis ve ortalamasi
alinmistir. Elde edilen takviyesiz (saf) PLA nanokompozit filmlerinin kalinlik analizi
yapilmasi amaciyla farkli 5 ml, 10 ml, 15 ml, 20 ml, 25 ml ve 30 ml degerlerinde
calisilmigtir. Ortalamas1 alinarak hesaplanan kalinlik degerleri Cizelge 6.1°de

gosterilmektedir.

Cizelge 6.1 : Saf PLA filmlerinin kalinlik 6l¢iimii.

Dokiilen ml miktarlar1 | Ortalama Film Kalinhg:
5 ml saf PLA 0,096 mm
10 ml saf PLA 0,110 mm
15 ml saf PLA 0,166 mm
20 ml saf PLA 0,170 mm
25 ml saf PLA 0,210 mm
30 ml saf PLA 0,270 mm

Bu kalinlik degerleri incelendiginde, beklendigi iizere ml miktar arttik¢a elde edilen

filmlerin kalinlig1 da kademeli olarak artmis ve ideal kalinlik olarak belirlenen 20 ml
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saf PLA igin bu deger 0,170 mm olarak ol¢iilmiistiir. Elde edilen takviyeli sarigam
tozu katkili PLA filmlerin eklenen katki oranlarina bagli olarak elde edilen filmlere ait

kalinlik degerleri Cizelge 6.2°de gosterilmektedir.

Cizelge 6.2 : Saricam tozu katkili PLA filmlerinin kalinlik 6l¢iimii.

Katki Oranlarn | Ortalama Film Kalinhg:
%0,25 0,200 mm
%0,5 0,213 mm
%1 0,220 mm
%2,5 0,226 mm
%5 0,286 mm
%10 0,290 mm

Bu kalinlik degerleri incelendiginde, eklenen sarigam tozu takviyesinin miktarina
bagli olarak film kalinliginda kademeli olarak artis gézlemlenmistir. Eklenen saricam
tozu takviyesinin en yiikksek oldugu agirlikca %10’luk oranda bu deger maksimuma
ulagsmis ve 0,290 mm olarak Sl¢iilmiistiir. Diger bir takviye malzemesi olan kestane
kabugu katkili PLA nanokompozit filmlerinin katki oranlarina bagl olarak elde edilen

filmlere ait kalinlik degerleri Cizelge 6.3°de gosterilmektedir.

Cizelge 6.3 : Kestane kabugu tozu katkili PLA filmlerinin kalinlik 6l¢iimii.

Katki Oranlarn | Ortalama Film Kalinhg:
%0,25 0,200 mm
%0,5 0,213 mm
%1 0,220 mm
%2,5 0,226 mm

Bu kalinlik degerleri incelendiginde ise, tipki saricam tozu takviyesi gibi eklenen
takviye oranina bagli olarak elde edilen takviyeli PLA nanokompozit filmlerinin
kalinliginda kademeli olarak artis gozlemlenmistir. Eklenen kestane kabugu
takviyesinin en yiiksek oldugu agirlik¢a %2.5°1lik oranda bu deger maksimuma ulagmis

ve 0.260 mm olarak Olclilmiistiir. Elde edilen takviyeli nanokompozit filmlerin
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sonuglarina bakildiginda, literatiirde yapilan g¢alismalara benzer sekilde eklenen
takviye miktarinin artmasina bagli olarak kestane kabugu ve saricam tozu katkilit PLA

nanokompozit filmlerin kalinliginin kademeli olarak arttig1 sonucuna varilmistir [54].

6.2 SEM Analiz Sonuclari

PLA filmlerin SEM analizleri igin Gemini SEM 300 marka cihaz kullanilmistir.
Numuneler analiz oncesinde kiigiik pargacikla halinde kesildikten sonra altin-
paladyum ile kaplanarak test cihazina yerlestirilmistir. SEM ile elde edilen PLA
filmlerinin morfolojik 6zellikleri Sekil 6.1°de incelenmistir. Sarigam tozu katkili PLA

yesil kompozitler filmlerin SEM goriintiisii Sekil 6.2°de gosterilmistir.
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Sekil 6.2 : Sarigam tozu katkili PLA yesil kompozitler filmlerin SEM goriintiisii: (a)
P10S-10KX, (b) P10S-2KX, (c) P0,25S-10KX ve (d) P0,25S-2KX.
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Sekil 6.1°e bakildiginda ilk olarak saf PLA’nin SEM goriintiisii verilmistir. SEM
goriintlilerine  bakildiginda film yiizeyinde herhangi bir c¢atlak olusumunun
gozlemlenmedigi homojen bir dagilim sergiledigi gorilmiistiir. Sekil 6.2°ye
bakildiginda %10 katkili sarigam tozu katkili PLA daha yogun %0,25 saricam tozu
katkilt PLA toz partikiillerinin daha seyrek oldugu gozlemlenmistir. Film yiizeyinde
delik veya ¢atlak olusumu gozlemlenmemistir. Sekil 6.3’e bakildiginda % 2,5 oraninda
katilan kestane kabugu tozlarinin ipliksi dagilim sergiledigi gézlemlenmistir. % 0,25
oraninda katilan kestane kabugu tozlarinda ise partikiillii yapili oldugu goriilmiistiir.
Toz orani arttikca homojen bir dagilim elde edilmistir. PLA filmlerinin i¢ yapisi
karakterize edildiginde herhangi bir ¢atlak olusumuna rastlanmamustir. Igyapisinda
baz1 kisimlarda bosluklu bir yap1 olustugu tespit edilmistir. Buna karsin genelde

igyapinin homojen oldugu goriilmiistiir [55, 56].
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Sekil 6.3 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin SEM
goriintiisii: (a) P2,5K-10KX, (b) P2,5K-2KX, (c) P0,25K-10KX ve (d) P0,25K-2KX.

6.3 FTIR Analiz Sonuglari

PLA, kestane kabugu ve sarigam tozu birlesimindeki kimyasal bagin yapist FTIR
spektroskopisi ile incelenmistir. FTIR spektrumlar1 Sekil 6.4 ve 6.5’te verilmistir.
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Sekil 6.4 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerinin FTIR grafigi.
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Sekil 6.5 : Sarigam kabugu tozu Katkili PLA yesil kompozit filmlerinin FTIR grafigi.

FTIR spektrumlari, saf PLA i¢in 2990-2940 cm™ (CHs), 1760 cm™ (C=0), 1180 cm*
(C-0) ve 860 cm™ (C-COO) piklerini gostermektedir [57]. Kestane kabuguna ait FTIR
spektrumlarinda, 2900 cm™ (C-H gerilme), 1730 cm™ (C=0, karboksilik asit) ve 1236
cm?t (SiOs, kiikiirt trioksit) pikleri gdzlemlenmektedir [58]. Sarigam tozuna ait FTIR
spektrumlarinda ise, 1737 cm™ (C=0, karbonil), 1506-1510 cm™ (C=0, C-COO)
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pikleri gozlemlenmektedir [59]. Bu elde edilen sonuglara bakildiginda, takviye
oranlarinin diisiik olmas1 ve sahip olduklar1 pik araliklarinin benzerligi nedeniyle FTIR

spektrumlarinda gozle goriiliir bir fark elde edilememistir.

6.4 Termal Analiz Sonuclar:

Isitmanin baglangicinda her iki grafik i¢inde hizli agirlik kayb1 gézlemlenmistir. Sekil
6.6. ve Sekil 6.7°de kestane kabugu ve saricam tozu katkili PLA yesil kompozit
filmlerin DSC grafikleri verilmistir.
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Sekil 6.6 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin DSC grafigi.
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Sekil 6.7 : Saricam tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin DSC grafigi.

35



DSC analizinde her iki iirlin iginde camsi gegis sicakligi (Tg) 50 °C’ dir. Kestane
kabugu tozu katkili kompozitlerde kristallenmenin basladigi sicaklik 100 °C,
maksimum oldugu sicaklik 120 °C, bittigi sicaklik 125 °C civaridir. Saf PLA’da ise
kristallenmenin basladigi sicaklik 110 °C, maksimum oldugu 125 °C ve bittigi sicaklik
ise 150 °C’dir. Hem kestane kabugu katkisi1 de hem de saf PLLA’da erimenin basladigi
sicaklik 145 °C, maksimum oldugu sicaklik 150 °C ve bittigi ise 160 °C civaridir.

Her iki triin i¢inde camsi gecis sicakligt  (Tg) 50 °C’ dir. Saricam katkili
kompozitlerde kristallenmenin basladigi sicaklik 100 °C, maksimum oldugu sicaklik
120 °C ve bittigi sicaklik 145 °C civaridir. Saf PLA’da ise kristallenmenin basladigi
sicaklik 100 °C, maksimum oldugu 125 °C ve bittigi sicaklik ise 150 °C’ dir.
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Sekil 6.8 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin TGA grafigi.

Katkisiz PLA ve belirli oranlarda hazirlanan sarigam katkili PLA filmlerin TGA
analizleri Sekil 6.8’de verilmistir. Hazirlanan PLA filmlerinin bozunma davranist iki
adimda gerceklesmistir. Termal bozunma egrisinde ilk basta 100 — 150 °C arasi ilk
bozunmanin baglamasi ve %10’luk bir kiitle kayb1 meydana gelmistir. Ardindan 320

— 380 °C arasinda %90 oraninda kayip gézlemlenmistir.

Katkisiz PLA ve belirli oranlarda hazirlanan kestane kabugu tozu katkili PLA
filmlerinde ise TGA analizleri Sekil 6.9’da verilmistir. Bozunma iki adimda
gerceklesmistir. 100 — 150 °C aras1 ilk bozunmanin baslamasiyla %10’luk bir kiitle
kayb1 meydana gelmistir. Ardindan 320 — 380 °C arasinda yaklasik %90 oraninda

36



kayip gozlemlenmistir.Kiitle kayb1 PLA — Sarigam grafiginde 480 °C civarinda 500

°C civarinda ise agirlik kaybinin bittigi gdzlemlenmistir.
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Sekil 6.9 : Saricam tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin TGA grafigi.

6.5 Mekanik Test Sonuglari

Sarigam katkili PLA yesil kompozit filmlerin ¢ekme testi sonucundaki maksimum
gerilme degerleri Sekil 6.10°da, gerilme ve maksimum uzama degerleri Cizelge 6.5°de
verilmistir. Sekil 6.10°da goriindiigii gibi agirlik¢a % 0,5 ilavesi ile maksimum gerilme
degeri saf PLA ile karsilastirldiginda ilk olarak yaklasik % 60 civar1 azalma
gorilmistiir. Katkilar sirayla % 0,25; 1 ve 2,5 oraninda katildiginda kademeli olarak
artis gézlemlenmistir. Artisin ardindan %35 ve %10 oraninda katkililarin ilavesi ile

tekrar bir diisiis gdzlemlenmistir.

Sekil 6.11°da goriindiigii gibi agirlikca %0,5 ilavesi ile maksimum uzama degeri saf
PLA ile karsilastirildiginda ilk olarak belirli bir miktar arttigi goriilmiistiir. Katkilar
sirayla %0,25; 1; 2,5; 5 ve 10 oraminda katildiginda kademeli olarak artis

gbzlemlenmistir. En iyi sonug %5 oraninda katilan sarigam ile elde edilmistir.
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Sekil 6.10 : Sarigam tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin maksimum gerilme
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Sekil 6.11 : Sarigam tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin maksimum uzama

grafigi.
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Cizelge 6.4 : Saricam tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerinde maksimum
gerilme ve uzama degerleri.

Saricam tozu Maksimum Maksimum gerilme, | Elastik gerilme,
katki orami, % uzama, % N/mm? 2 — 8 N/mm?
0 2,12133 35,3802 2487,99
0,25 2,87122 21,251 1595,93
0,5 3,59644 12,9703 722,378
1 2,89689 20,8716 1440,95
2,5 2,96356 23,9275 1774,21
5 4,83811 20,6637 1062,86
10 3,52922 15,232 860,393

Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin ¢ekme testi sonucundaki
maksimum gerilme degerleri Sekil: 6.12°de, maksimum uzama ve gerilme degerleri
Cizelge 6.6’da verilmistir. Sekil 6.12°de goriindiigi gibi agirlikga % 0,5 ilavesi ile
maksimum gerilme degeri saf PLA ile karsilastirildiginda ilk olarak yaklasik % 30
civart azalma goriilmiistiir. Katkilar sirayla % 0,25- 1- 2,5 oraninda katildiginda

kademeli olarak artis gbzlemlenmistir.
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Sekil 6.12 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin maksimum
gerilme grafigi.
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Sekil 6.13’de goriindiigi gibi agirlikca % 0,5 ilavesi ile maksimum uzama degeri saf
PLA ile karsilastirildiginda ilk olarak ¢ok az miktarda diisiis gdzlemlenmistir. Katkilar
sirayla % 0,25- 1- 2,5 oraninda katildiginda kademeli olarak artis gozlemlenmistir. En

1yi sonug % 2,5 oraninda katilan kestane ile elde edilmistir.
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Sekil 6.13 : Kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozit filmlerin maksimum
uzama grafigi.

Cizelge 6.5 : Kestane kabugu tozu katkilt PLA yesil kompozit filmlerinde
maksimum gerilme ve uzama degerleri.

Kestane kabugu Maksimum Maksimum gerilme, | Elastik gerilme,
tozu katki orani, % uzama, % N/mm? 2 —8 N/mm?
0 2,12133 35,3802 2487,99
0,5 2,10371 22,6088 1764,46
0,25 2,39686 27,33 1931,58
1 2,48 23,1985 1581,61
2,5 2,51278 25,1557 1746,8
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7. SONUCLAR VE ONERILER

Tez ¢alismasi kapsaminda, farkli kalinliklarda saf PLA, kestane kabugu ve saricam
tozu katkili yesil kompozit filmlerin ¢6ziicii dokiim yontemi ile iiretimi, yapisal ve
mekanik 6zelliklerinin incelenmistir. Mikrometre ile yapilan 6lgiimler incelendiginde,
atki oraninin artmasi ile yesil kompozit fimlerin kalinliklarinin saf PLA filmlere
kiyasla arttig1 belirlenmistir. FTIR analizi sonuglarma gore, PLA ve sarigam ve
kestane kabugu tozu katkili yesil kompoztlerin genel olarak benzer kimyasal yapiya
sahip oldugu ve kimyasal etkilesimin bulunmadig: tespit edilmistir. SEM ile elde
edilen PLA esashi filmlerinin morfolojik o6zellikleri incelendiginde ise, film
yiizeylerinde catlak olusumuna rastlanmamustir. Saricam tozu katkili PLA yesil
kompozit filmlerin ¢ekme testi sonucunda maksimum gerilme degerlerinde azalma
goriilmiistiir. En 1yi mekanik sonuca agirlik¢a %2,5 saricam tozu katkili PLA yesil
kompozitte ulagiimistir. Maksimum uzama degerleri incelendiginde ise, en iyi sonucun
agirlikca %S5 oraninda sarigam tozu katkilt yesil kompozitte elde edilmistir. Agirlikga
%0,5 kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozitin maksimum gerilme degeri saf
PLA’ninki ile kiyaslandiginda yaklasik olarak %30 azalmistir. Kestane kabugu tozu
katkisi sirastyla %0,25; 1 ve 2,5 oraninda katildiginda maksimum gerilme degeri
kademeli olarak artmistir. Maksimum uzama degerleri incelendiginde ise, en iyi sonug
agirlikga 9%2,5 oraninda kestane kabugu tozu katkili PLA yesil kompozitte

gorilmiistiir.
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