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Giliniimiizde endiistriyel ve birgok farkli alanda kullanilan biyopolimerlerin biiyiik bir kismini
biyobozunur ve dogal bir biyopolimer olan nisasta olusturmaktadir. Nisasta biyouyumlu, biyobozunur,
kolay ve bol bulunan, ucuz maliyetli ve ¢evre dostu bir polimerdir. Nisasta kullanilarak kiire, jel, kdpiik
ve film gibi farkli formda malzemeler {iretilebilmektedir. Uretilen farkli formdaki bu malzemeler;
kontrollii ila¢g salimi, doku miihendisli§i, gida ambalajlar1 ve yara oOrtiileri gibi cesitli medikal
uygulamalarda yaygin olarak kullanilir. Nisasta farkli 6zelliklere sahip olan organik bir polimer olmasina
ragmen mekanik 6zellikleri bakimindan zay1f bir polimerdir ve kullanildig1 uygulama alanlarinin ¢ogunda
saf formda tercih edilmez. Nigastaya farkli katki maddeleri ilave edilerek yeni bir fonksiyonel 6zellik
kazandirilabilir veya var olan ozellikleri gelistirilebilir. Yapilan bu ¢alismada jel dokme yOntemi
kullanilarak nisasta esashi filmler tiretilmistir. Filmlere farkli oranda Hibiscus sabdariffa ( Hbs) 6zt ve
grafen oksit (GO) ilave edilerek antibakteriyel 6zellik kazandirilmasinin yani sira filmlerin mekanik
Ozelliklerinin gelistirilmesi amaglanmgtir.

Filmlere farkli oranlarda Hbs (%1, %3, %5 v/v) ve GO (%0.5, %1, %1.5 w/w nisasta) eklenerek
farkli kompozisyona sahip nisasta esashi biyobozunur filmler iiretilmistir. Uretilen filmlerin kalinlik,
sisme, ¢coziniirliik, su igerigi, antibakteriyel aktivite ve mekanik 6zellikleri belirlenmis, ayrica mikroyap1
ve FTIR analizleri yapilmistir. Filmlere eklenen Hbs 6ziitii filmlerin kalinlik degerlerinde istatistik olarak
anlaml bir degisiklik olusturmazken sisme ¢oziiniirliik ve su igerigi degerlerinde konsantrasyona baglh
olarak artmalar meydana gelmistir ayrica filmlere eklenen Hbs 6ziitliniin konsantrasyonun artmasiyla
birlikte filmlerin gerilme mukavemetlerinde ve yiizde uzama degerlerinde artmalar gozlemlenmistir.
Filmlere eklenen nano giclendirici bir malzeme olan GO; konsantrasyona bagli olarak sisme ve su
iceriginde artmalara sebep olurken ¢oziiniirlik degerlerinin diigmesine sebep olmustur ayrica gerilme
mukavemeti ve yiizde uzama degerlerinde artis meydana getirmistir (p<0,05). Nisasta filmlere eklenen
Hbs 6zitl ile birlikte Gram pozitif ve Gram negatif patojenik mikroorganizmalara karsi antibakteriyel
etkiye sahip filmler elde edilmistir. Film ¢ozeltilerine eklenen GO ise filmlerin gerilme mukavemetini
artirarak daha dayanikl filmler elde edilmesini saglamistir. Bunlara ek olarak filmlere eklenen Hbs 6zutu
ve GO konsantrasyona bagli olarak daha az piiriizlii ve partikiillii ylizey ozelliklerine sahip filmler
dretilmistir.

Elde edilen bulgular Hbs 6ziitii ve GO katkili biyokompozit nigasta filmlerin gida ambalaji veya
yara Ortlsii gibi uygulamalarda kullanim potansiyelinin olabilecegini gdstermektedir. Literatiirdeki
caligmalar incelendiginde nisasta — Hbs 6zt — GO kompozisyonu bulunmamis olup ilk kez bu tez
calismasi kapsaminda bu bilesimde filmler iiretilerek literatiire katki saglanmuistir.

Anahtar Kelimeler: Antibakteriyel aktivite, Bitki 6zutl, Biyopolimer, Nisasta, Grafen oksit,
Hibiscus sabdariffa
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Today, starch, a biodegradable and natural biopolymer, constitutes a large part of the
biopolymers used in industrial and many different fields. Starch is a biocompatible, biodegradable,
abundant, low cost and environmentally friendly polymer. Different forms of materials such as spheres,
gels, foams and films can be produced using starch. These materials in different forms are widely used in
various medical applications such as controlled drug release, tissue engineering, food packaging and
dressings. Although starch is an organic polymer with different properties, it is a polymer with poor
mechanical properties and is not preferred in pure form in most of the application areas where. By adding
different additives to starch, a new functional property can be gained or existing properties can be
improved. In this study, starch-based films were produced using the gel casting method. By adding
different concentrations of Hibiscus sabdariffa (Hbs) extract and graphene oxide (GO) to the films, it was
aimed to improve the antibacterial and mechanical properties of the films.

Starch-based biodegradable films with different composition were produced by adding different
proportions of Hbs (%1, %3, %5 v / v) and GO (%0.5, %1, %1.5 w / w starch) to the films. The thickness,
mechanical properties, swelling, solubility, water content, antibacterial activity, SEM images and FTIR
spectra of the films produced were analyzed. While the Hbs extract added to the films did not cause any
significant difference in the thickness values of the films, the swelling solubility and water content values
increased depending on the concentration, and the increase in the tensile strength and percent elongation
values of the films were observed with the increase in the concentration of the Hbs extract added to the
films. GO, a nano reinforcing material added to films; Caused an increase in swelling and water content
depending on the concentration, while it caused a decrease in solubility values and an increase in tensile
strength and percent elongation values (p <0.05). Incorporation of Hbs extract added to the starch
films,improved antibacterial acyivitiy of the films against Gram positive and Gram negative pathogenic
microorganisms were obtained. GO added to film solutions, on the other hand, increased the tensile
strength of the films, resulting in more durable films. In addition to these, films with less rough and
particulate surface properties were produced depending on the Hbs extract and GO concentration added to
the films.

The findings show that Hbs extract and GO incorporated composite starch films may have the
potential to be used in applications such as food packaging or dressings. To the knowledge of the author
starch - Hbs extract — GO biocomposite films are produced was for the first time within the scope of this
thesis contributed to the literature.

Keywords: Antibacterial activity, Plant extracts, Biopolymer, Starch, Graphene oxide,
Hibiscus sabdariffa
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Simgeler

dk : Dakika

g : Gram

m : Metre

mm  : Milimetre

mL  : Mililitre

S . Saniye

°C . Santigrat Derece

AP : Kismi Su Buhar1 Basinci Farki
uL : Mikrolitre

Kisaltmalar

ABD : Amerika Birlesik Devletleri

BS  :Bacillus subtilis

EC  :Escherichia coli

FDA : ABD Gida ve Ilag Dairesi

FTIR : Fourier Transform Infrared Spektrometresi
GO  : Grafen oksit

Hbs  : Hibiscus sabdariffa L. bitki 6zitu
KP  : Klebsiella pneumoniae

SA  : Staphylococcus aureus

TS : Gerilme Mukavemeti

%E

: Yizde Uzama
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1. GIRIS

Son zamanlarda iilkelerin niifuslarindaki hizli artis, sanayilesmenin,
kentlesmenin, global kiiresellesmenin ve giin gecgtikge hizla gelisen teknoloji
kullaniminin etkisiyle birlikte ¢evreye verilen zararda gozle goriiliir bir artis meydana
gelmektedir. Bu durumdan meydana gelen endiistriyel, tarimsal ve kentsel atiklar ¢evre
kirliligin tetiklenmesinde O6nemli rol oynamistir (Topbas ve ark., 1998). Cevre
kirliliginin biiyiik bir bolimiinii sentetik kokenli plastikler olusturmaktadir. Plastikler
gunumuzde birgok farkli endiistriyel alanda siklikla kullanilan polimerik malzemelerdir.
Plastikler komdir, dogalgaz ve petrol gibi karbon temelli maddelerdir. Plastik
malzemeler liretimlerinden tiiketimlerine kadar gegen biitiin siire¢ icerisinde islenmesi
kolay ve ekonomik a¢idan uygun olusu sebebi ile yaygin olarak kullanilan, modern
diinyanin temel bir parcasi haline gelmis malzemelerdir ve otomotiv sektoriinden tibbi
malzemelere kadar genis bir kullanim alanina sahip malzemelerdir (EI Kadi, 2010).
Plastik malzemelerin sahip oldugu genis kullanim alan1 bir ¢ok farkli endiistriyel alana
fayda saglamasi ile birlikte dogada kendiliginden kaybolmasi miimkiin olmayan plastik
atiklarinin olusmasina sebep olmaktadir. Bu sebepler géz onilinde bulunduruldugunda
bu atiklarin kontrolliiniin saglanmasi ve en uygun sekilde bertaraf edilmesi 6énemli bir
konu haline gelmistir. Plastiklerin geri doniisimii ve yeniden kullanimimin yeterli
oranda gerceklestirilememesi ile birlikte dogada biriken plastikler ekolojik sorunlarin
artmasina sebep olmustur (Emadian ve ark., 2017). Diinyada her yil birgok farkli
kullanim alaninda ortalama 34 milyon ton plastik olusmaktadir ve bu atiklarin %93’0
depolama alanlarina ve okyanusa gonderilmektedir (Pathak ve ark., 2014). Avrupa
Birligine Uye olan bircok tlkede plastik maddelerin cevreye olan zararini indirgeme
kapsaminda depolama konusuna yasaklar getirseler bile olusan plastik atigin yaklasik
olarak %50 oraninda depolama alanlarina gonderilmektedir. Danimarka, Hollanda,
Isve¢, Almanya ve Avusturya atik plastik maddelerin gevreye olan zararini indirgeme
kapsaminda baglatilan geri doniisiim uygulamalarinda %80-100 arasinda basarili
olmasima karsin cogu Avrupa lilkesinde geri kazanim uygulamalarinda basari orani
sadece %28’dir (Commission, 2013). ABD asir1 plastik kullanimi sonucunda agiga
cikan plastik atiklarin dogaya salinmasini engellemek i¢in miicadele vermekle birlikte
bu atiklarin geri donlisim uygulamalarmi artirmak ig¢in birtakim ¢aligmalar
yapmaktadir. Gelismekte olan bir¢ok iilkede hala anlagmali olarak plastik atiklarin

uygun bir depolamasi ve bertarafi yapilamamaktadir. Bu iilkelerin hizla ilerleme



kaydeden ekonomik ve endustiriyel gelismelerine paralel olarak bu ulkelerdeki plastik
kullanimlar1 da diger iilkelerin ortalama degerlerinin tizerindedir (Muenmee ve ark.,
2016).

Gunumuzde plastik atiklarin geri doniisiim uygulamalari i¢in teknolojik olarak
altyapimiz yeterli gibi goziikse de 2050 yilinda diinya niifusunun yaklasik olarak 9
milyar olacagi varsayimi g6z Oniinde bulunduruldugunda artan niifus ile birlikte
gereksinim duyulan plastik iiretimi ve buna paralel olarak plastik atitk miktarinda da
artiglar meydana gelecektir (Emadian ve ark., 2017). Bitin bu problemler g6z 6niinde
bulunduruldugunda son yillarda plastik atiklarin depolanmasini 6nlemek ve bu atiklarin
cevreye verdigi zarari minimuma indirmek igin biyolojik kokenli biyoplastik Gretimi
onemli bir konu haline gelmistir (Hong ve ark., 2021). Ozellikle son yillarda kullanimi
yayginlagan ve énemli bir malzeme haline gelen biyoplastiklere iliskin farkli terimsel
tanimlamalar vardir. ABD Tarim Bakanligi’na gore biyoplastikler, “tamamen veya
onemli bir kisminda biyolojik iiriin, ormancilik malzemeleri ya da bitki, hayvan ve
deniz iiriinleri de olacak sekilde yenilenebilir yerli tarim malzemelerinden olusan ticari
veya endustriyel drunlerdir’” (Bezirhan, 2012). Bagka bir tanima gore biyolojik tabanli
polimerlerden elde edilen plastikler “biyoplastikler” olarak tanimlanir. Biyoplastikler
bakteri, mantar ve alg gibi canli mikroorganizmalarin yagam dongiileri sonucunda veya
bitkisel kaynaklardan saflastirilarak elde edilebilirler (Luengo ve ark., 2003; Rajendran
ve ark., 2012; Reddy ve ark., 2012).

Biyoplastikler gevreye herhangi bir zarar vermemeleri, dogada kendiliginden bir
biyolojik reaksiyon sonucunda bozulmasi yani biyobozunur olusu ve petrole olan
gereksinimi indirgemesi bakimindan geleneksel plastiklerden ayrilir. Biyoplastikler
tiretimlerinin kolay olmasi, kolay sekil alabilmeleri, biyolojik olarak uyumlu olmalari
ve herhangi bir toksik etkiye sebep olmamalari gibi birgok 6zellige sahiplerdir (Luengo
ve ark., 2003; Davis ve Song, 2006; KOKSAL ve ark., 2019).

Gunimuzde endustriyel ve birgok farkli alanda kullanilan biyoplastiklerin buytk
bir boliimiinii biyobozunur ve dogal bir biyopolimer olan nisasta kokenli
biyopolisakkaritler meydana getirmektedir (Uzunboy ve Tirkmen, 2020). Nisasta
ekonomik olarak uygun olan, dogada bol miktarda bulunan biyouyumlu bir
biyopolisakkarittir (Mose ve Maranga, 2011). Nisasta bazli biyopolimerlerin bertarafi,

sentetik polimerlerin bertarafindan daha kolay olabilmektedir ve bu sebeplerden 6tr(



nigasta ekolojik bir ¢evrenin siirdiiriilmesinde umut verici bir biyopolimerdir (Roldan-
Carrillo ve ark., 2003).

Yapilan bu ¢alismada hem medikal alanda yara 6rtisi hem de gida sektoriinde
kaplama malzemesi olarak kullanilabilecek 6zelliklere sahip olan nisasta bazli filmlerin
uretimi ve dretilen filmlerin karakterize edilmesi hedeflenmistir. Yapilan bu ¢alismada
zay1f mekanik 6zelliklere sahip olan nigastanin mekanik &zelliklerini iyilestirmek igin
filmlere grafen oksit eklenmistir ve elde edilen filmlere antibakteriyel aktivite
kazandirmak amaciyla yapiya Hibiscus sabdariffa bitkisi 6ziitii eklenmistir. Bu
calismada iiretilen filmler jel dokme metodu ile hazirlanmistir ve hazirlanan filmlerin
antibakteriyel aktiviteleri, sisme, ¢6zUnurluk, su igerigi, kalinlik, su buhar1 gegirgenligi

analizleri, mekanik testleri, SEM ve FTIR analizleri yapilmistir.



2. KAYNAK ARASTIRMASI
2.1. Biyopolimerler

Biyopolimerler yasayan organizmalar tarafindan olusturulan, herhangi bir sentez
sonucu olusmamus, biyolojik olabilecegi gibi canlilarin  yasam  ddéngusi
fonksiyonlarindan bagimsiz olarak dogada var olan organik polimerlerdir. Seliiloz buna
ornek olarak verilebilecek dogada en bol bulunan biyopolimerdir. Biyopolimerlerin
blylk bir kismi genelde canlilarin yapisinda yer alir. Bunun yani sira tirnak, yiin ve sag
protein yapisindaki dogal polimerlerdir. Ayrica canlilarda polimerik yapida olan
karbonhidratlar, deoksiriboniikleik asit ve riboniikleik asit bulunur. Canlilarin
hareketlilik, yaslanma, duyu gibi 0Ozelliklerinden sorumlu olan bu polimerlere
“biyopolimerler” denir (Baysal, 1994).

Arastirmacilar biyopolimerleri; “dogada, enzimatik reaksiyon ile karbondioksit
ve su gibi kiiclik bilesenlere ayrilabilen biyobozunur polimerler olarak agiklamistir
(Armentano ve ark., 2013). Biyopolimerler genel olarak yesil bitkiler, hayvanlar,
bakteriler ve mantarlarin yasam dongiisii sirasinda dogal olarak iiretilen polimerler
olarak tanimlamistir (Singh, 2011; Yorug, 2017). Bu verilere dayanarak
biyopolimerlerin biyolojik olarak pargalanmasindan sonra dogaya herhangi bir zarar
vermez olduklari ¢ikarimi yapilabilir. Bu 6zelliklerinden dolay1r ¢ogu zaman yesil
materyaller olarak gruplandirilmiglardir. Sentetik polimerler ise petrokimyasal
kokenlidir ve ¢ogu dogada biyolojik bir reaksiyon sonucunda bozunmaz. Bu nedenle
gunumuizde ekolojik dengeye sahip bir ¢evre olusturmak igin ¢evre dostu olan
biyobozunur polimerlerin kullanilmasi yayginlasmistir. Biyopolimerler; dogada temel
bilesenlerine ayrildiktan sonra geri doniistimle tekrar karbon dongusine dahil
olabilmektedirler. Glnlmuzdeki artis goz oniinde bulunduruldugunda fosil kaynakli
islenmemis maddelerin korunmasi ve petrole olan gereksinimi azaltmasi biiyiik bir
avantaj sunmaktadir. Kullanimi1 tamamlandiktan sonra atik hale gelen biyopolimerler
tarimsal uygulamalarda kimyasal glbrelerin yerlerine kullanilabilirler ve boylelikle
kimyasal glbre kullanim oranimmi azaltabilir. GUnlUmizde biyopolimerlerin hala az
iiretilmesinin nedeni olduk¢a pahali olmasindan kaynaklanmaktadir. Uretimin
artmasiyla maliyetin diisecegi beklenmektedir (Jiménez ve ark., 2015).

Biyopolimerlerin kullanimimin yayginlagsmasiyla birlikte giin gectik¢e petrole
olan gereksinim azalacak ve daha ckolojik bir ¢evre olusumu saglanacaktir (Gongalves

ve ark., 2021). Biyopolimerler; gida sektoriinde ambalaj ve kaplama malzemelerinde,



ilag endiistirisinde baglayic1 ve dolgu maddesi olarak, medikal ve cerrahi alanlardaki

bircok uygulamada kullanilirlar. Biyopolimerlerin smiflandirilmas:  Sekil 2.1°de

verilmistir.
=
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DOGAL SENTETIK
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Sekil 2.1. Biyopolimerlerin siniflandirilmasi (Liu ve ark., 2021)

Biyopolimerler hakkinda bir¢cok farkli gruplandirma olsa da biyopolimerler
genel olarak dogal ve sentetik kokenli olmak iizere iki ana gruba ayrilir. Dogal
biyopolimerler dogal kokenli olup; polisakkaritler/nisasta, aljinat, Kitin/kitosan veya
proteinler (soya, fibrin, ipek) ve giiclendirici/destekleyici olarak kullanilan dogal
fibriller olmak iizere 6rneklendirilebilir. Sentetik biyopolimerler ise kontrollii sartlarda
Uretilen ve bu sebepten 6tiirii genel olarak sergileyecegi davraniglari tahmin edilebilen;

bozunma hizi ve mekanik 0zellikleri yinelenen yapilardir (Mohanty ve ark., 2002).

2.2. Nisasta

Ana kaynagina bagl olmaksizin dogada var olan biitiin nisastalar, amiloz ve
amilopektin olarak adlandirilan polimerik yapida karbonhidratlardan meydana
gelmektedir. Amiloz birimleri, 500-2000 kadar glikoz molekulinin birbirine
baglanmasi ile olusan diiz zincirlerden, amilopektin birimi ise a-1,4 bagli 20-30 glikoz
tinitelik ¢ok sayida yapmin o-1,6 bagi ile baglanmasi sonucu olusan dallanmis
zincirlerden meydana gelir. Bir amilopektin molekili blnyesinde on binlerce glikoz
tinitesi barmdirabilir. Misir, patates, piring, ve diger bitkilerin kdkleri ile govdelerinde
bol miktarda bulunmaktadir. D-glikoz yapisi, zincir yapisinda bulunabilecegi gibi

halkali yapida da bulunabilmektedir. Halkali yapidaki D-glikoz (Unitelerine D-



glikopiranoz adi verilmektedir. Halkali yapidaki D-glikoz Uniteleri zincir yapisindaki
unitelere oranla termodinamik olarak daha kararli bir yapidadir (Janssen ve Moscicki,
2009). Bir nisasta molekiiliiniin %20-35’ini amiloz birimleri meydana getirir. Amiloz
Uniteleri lineer bir yapiya sahip olup buna karsilik olarak amilopektin birimleri daha
biiyiikk ve dallanmig bir yapi sergiler. Sekil 2.2’ de amiloz ve amilopektin birimlerinin
kimyasal formlar1 gdsterilmistir. Bu iki birim birbinden kimyasal yap1 6zellikleri olarak
farklhilik gosterir bundan dolay1 nisasta igindeki oranlar1 degistikge nisastanin sahip

oldugu ozellikler de degisir (Bogracheva ve ark., 2002).
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Sekil 2.2. Nisastanin yapisinda bulunan amilopektin ve amilozun yapis1 (Glizel, 2009)

Nisasta molekiilleri graniil yapisina sahiptir. Nisasta molekiilleri temelde amiloz
ve amilopektin birimlerinden meydana gelirler fakat nisasta molekullerinin fiziksel ve
kimyasal 6zellikleri elde edildigi kaynaga gore farklilik gdsterebilir. Nisasta molekiilleri
birbirini takip eden amorf bolge ve semi-kristal biiyiime halkalarini ihtiva eder. Amorf
bolge amiloz ve kristal formda olmayan amilopektin icerir. Semi-kristal biyume
halkalar1 ise yine birbirini doniisiimlii evrelerde izleyen, yaklagik 9-10 nm boyutunda
amorf ve kristal lamellerden olusur. Kristal lameller amilopektin zincirlerinin sol elli a-
helix formunda paketlenmesiyle meydana gelir ve dallanma noktalari ise amorf
bolgelerin igerisinde yer alir (Andersson, 2001). Nisasta graniillerinin yapist Sekil

2.3’de verilmistir.
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Sekil 2.3. Nisasta graniillerinin yapis1 (Gizel, 2009)

Nisasta molekiilleri dallanmis bir yapiya sahip olduklari i¢in suyu biinyelerinde
tutabilme Ozelligine sahiptir. Nisasta molekiillerinin igerisindeki amiloz ve amilopektin
Unitelerinin yiizey dagilimi olduk¢a diizenli bir yapiya sahiptir ancak nisasta
molekiillerine su varliginda 1s1 uygulandig: takdirde amiloz ve ve amilopektin birimleri
diizensiz bir yapiya donusiir. Nisasta molekiillerinde bu yapisal diizensizligin olusmasi
nigasta tlirline bagl olarak farkli sicaklik parametrelerinde degiskenlik gosterir (Janssen
ve Moscicki, 2009). Oda kosularinda nisasta molekiilleri, polimer zincirlerinin birbirine
sikica bagli oldugu graniillerden meydana gelir. Suyun normal kosullarda igine
giremedigi graniillerdeki zincirler, nigsasta molekiillerine uygulanan yiiksek sicaklik ile
birlikte birbirlerinden doniisiimlii olarak ayrilirlar ve suyla etkilesimde bulunacak hale
gelirler. Su ve yliksek sicakligin etkisiyle, nisastadaki polimerik yapilar birbirleriyle
hidrojen baglar1 kurmak yerine su molekiilleriyle birbirlerine baglanirlar. Nisasta
molekiillerinin yapisindaki bu degisimle birlikte yapisal diizenleri bozulur graniil
bolgeler kiigiiliir ve amorflagir. Bu duruma genel olarak jelatinizasyon ve jelatinizasyon
asamasinin gozlemlenmeye basladigi sicaklik degerine ise jelatinizasyon sicakligi denir.
Nisastanin jelatenizasyona ugrayacagi sicaklik degeri nisasta molekiillerinin elde

edildigi kaynaga gore farklilik gosterir (Ibanoglu ve Ibanoglu, 2003).



2.2.1 Nisastanin kullanim alanlari

Nisastanin ¢evre dostu ve dogal biyopolimer olusu nisastadan elde edilen farkl
formdaki yapilarin bir¢ok uygulama alaninda kullanimina olanak saglar. Nisasta gida
sektériinde kaplama malzemesi, iiriinlerin viskozitesini artirict ajan veya besin igerigini
dengeleme amaciyla kullanilabilmektedir. Eczacilikta; farmasotik ajanlarin kontrollii
salmiminda, kapsiil ve tablet formundaki farmasotik ilaglarda baglayici ajan olarak,
kagit sanayisinde kagidin fiziksel oOzelliklerini iyilestirmek igin, biyomedikal
uygulamalarda farkli protezlerin iiretiminde ve doku miihendisligi uygulamalarinda
doku iskelesi iiretiminde siklikla kullamlir (Olger ve Betiil, 2008). Nisastanin kullanim

alanlart Sekil 2.4’ de verilmistir.

Nisastanim
Kullanim Alanlan
|
_ Gida sektoriinde
Ilag Dagitim Biyomedikal Doku Miihendisligi ambalaj
Sistemlerinde Uygulamalarda Uygulamalarinda malzemelerinin
{iretimine

Sekil 2.4. Nisastanin yaygi uygulama alanlari
Dogal bir polisakkarit olan nisasta yaygin kullanim alanina sahip olsa da bazi
uygulama alanlarinda kullanimini sinirlandiran zayif mekanik 6zelliklere sahip olan bir
biyopolimerdir. Nigasta molekiilleri kullanilacagi alana gore yeni 0Ozellikler
kazandirmak icin kimyasal modifikasyon islemleri uygulanabilir. Nisastanin
modifikasyonu temel olarak nisastaya istenilen Ozelliklerin kazandirilmasi igin
uygulanir. Capraz baglama nisasta molekiillerinin mekanik o6zelliklerini iyilestirmek

icin yaygin olarak kullanilan bir yontemdir (Chung ve ark., 2004).

Nisasta esasli yapilarin {iretimi i¢in, nisasta icerisindeki amiloz ve amilopektin
graniil yapisinin tamamen dagilarak kedine 6zgii bir faz olusturmasi gerekir. Bu islem
temelde iki farkli sekilde ger¢eklesebilmektedir. Bunlardan ilki yiiksek sicaklik ve
yiiksek nem esliginde nisastaya uygulanan jelatinizasyon islemidir. Ikincisi ise diisiik

nemli bir ortamda termomekanik etki yolu ile meydana gelen ekstriizyon islemidir



(Bastioli ve ark., 1990). Nisasta molekiillerinin mekanik 6zelliklerini iyilestirmek, zincir
hareketliligini saglamak ve yapiya esneklik kazandirmak amaci ile gliserol, ksilitol,
sorbitol, maltitol, sitrik asit, etilenglikol gibi polioller ile monosakkaritler gibi
plastiklestirici 6zellige sahip olan farkli ilave maddeler kullanilir. Bu plastiklestirici
ajanlar literatiirde yaygin olarak kullanilan plastiklestirici maddelerdir (Biliaderis ve
ark., 1999). Yukarida verildigi gibi yapilan farkli caligmalar ile nisastanin fonsiyonel
ozellikleri iyilestirilebilir ve bu da dogal bir polimer olan nisastanin uygulama alanlarini

genisletir.
2.2.1.1 Doku miihendisligi uygulamalari

Doku miihendisligi, miihendislik ve yasam bilimleri prensiplerini temel alarak,
doku ve organlarin fonksiyonlarini yerine getirmek, gelistirmek, destek olmak, hasara
ugramis bir dokunun onariminmi saglamak ya da tamamen yerini almak i¢in tasarlanan
biyolojik sistemler gelistiren multidisipliner bir alandir (Lanza ve ark., 2020). Doku
iskelesi, hiicrelerin tizerinde biiyiiyiip gelisebilecegi ve spesifik doku 6zelliklerini
kazanabilecegi yapilar olarak tasarlanmakta ve genellikle biyobozunur ve biyouyumlu,
dogal ya da sentetik kokenli polimerik biyomalzemeler kullanilarak elde edilmektedir.
Kullanilan polimerik biyomalzemelerin mekanik giicii kullanilan hedef bdlgeye
optimum derecede uygunluk goéstermeli, dokunun yapi igerisinde gelismesine izin
vermeli ve cevre dokularla iletim saglanabilmesi i¢in gézenekli yapida olmalidir ve
dokunun {i¢ boyutlu yapisini taklit edebilmelidir (Thomas ve ark., 2016).

Nigasta doku miihendisligi uygulamalarinda kullanim yeri bulan biyobozunur
polimerlerden bir tanesidir. Bununla birlikte, saf nisasta malzemeleri mekanik
Ozellikleri bakimindan zayif malzemelerdir ve islenmesi olduk¢a zordur ve doku
mithendisligi uygulamalari i¢in gerekli uygun mekanik o&zellik performansini
sergileyemezler. Nisastanin mekanik 6zelliklerini gelistirmek i¢in uygulanan farkl
stratejilerden birisi farkli polimerik malzemelerle kompozit yapilar olusturulmasidir.

Nisastanin farkli polimerik malzemelerle kompozit yapilar olusturularak kullanildig:
birgok calisma litaratiire ge¢mistir. (Salgado ve ark., 2004) tarafindan yapilan bir
calismada musir nisastasi ve etilen vinil alkolden kompozit yapili bir doku iskelesi
iiretilmigtir. Uretilen doku iskelesinin yapisal ve mekanik &zellikleri karakterize
edildiginde iskelenin dokularin gelismesinde uyum saglayacak sekilde %60 gdzenekli
yapiya sahip oldugu, toksik bir etki olusturmadigi, mekanik o6zellikleri bakimindan

zengin oldugu ve sonug olarak nisasta bazli doku iskelelerinin doku miihendisligi
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uygulamalar1 i¢in bir alternatif olarak degerlendirilmesi gerektigi goriisll ortaya
konmustur. Koski ve ark. (2018) tarafindan yapilan baska bir ¢aligmada hidroksiapatit,
polikaprolakton ve nisastadan kompozit yapili doku iskeleleri iiretilmistir. Iskelelerin
Ozellikleri analiz edildiginde yapiya nisasta eklenmesi ile birlikte yapinin mekanik
mukavemetinin iyilestigi, hiicre ¢cogalmasini artirdig1 ve nisastanin iskelelerde baglayici
sistem olarak kullanilabilecegi ve bunun yani sira nisastanin in vitro biyouyumlulugu

gelistirdigi sonucuna varilmistir.

2.2.1.2 Gida sektorii uygulamalari

Gida sektoriinde iiretilen tiriinleri dis ortamdaki mikrobiyal tehlikelerden koruyan
depolanmasini ve tiiketimini kolaylastiran 6zel malzemelerden iiretilen kilif, kap ya da
sargilar gida ambalaji olarak tanimlanir. Gidanin kalitesi ve giivenligi sadece Uretim
asamasinda degil, paketleme ve depolama asamalarinda da korunmalidir. Urtinlerin
depolanmasinda ve ambalajlanmasinda uygun kosullarin saglanmasi direk olarak
urinlerin kalitesini ve raf Omriinii uzatmaktadir (Sahin ve Akpinar-Bayizit, 2008).
Tuketicilerin istekleri ve gida sektoriiniin bu konudaki egilimleri dogrultusunda
tirtinlerin ambalajlarimin fonksiyonlar1 giin gectikce daha da iyilesmektedir. Gida
sektoriinde ambalaj malzemesi olarak kullanilan petrol tabanli plastik materyaller sahip
olduklar1 bir¢ok 6zellik bakimindan siklikla tercih edilmelerine ragmen buna ek olarak
ortaya c¢ikardiklar1 gevresel riskler de 6nemli bir sorun haline gelmistir (Alp ve ark.,
2010). Bu olumsuzluklardan yola c¢ikilarak gida kalitesini disiirmeden, gidanin
depolama Omriinii artiracak, diisiikk maliyetli ve ekolojik dengeye herhangi bir zarar
olmayan c¢evre dostu materyal arayisina girilmistir. Biyolojik olarak dogada
kendiliginden pargalanabilen ve yenilebilir filmler bu problemlerin ¢oziimii olarak
ortaya ¢itkmistir (Sahin ve Akpinar-Bayizit, 2008). Nisasta, kitosan, aljinat ve seliiloz
gibi polimerler yiiksek biyouyumluluk ve biyobozunurluk 6zelliklerinden dolay1 gida
sektdriinde ambalaj malzemesi olarak kullanilirlar. Ote yandan, gida sektdriinde
kullanilan biyolojik olarak par¢alanamayan sentetik kdkenli polimerik malzemelere
gore daha zayif mekanik 6zellikler ve daha diisiik nem bariyer 6zellikleri gostermeleri
gibi baz1 dezavantajlara sahiptir (Sen ve ark., 2017). Farkli plastiklestirici 6zelliklere
sahip kimyasallarla plastiklestirilmesi veya hidrofilik karakterinin stesinden gelmek
icin plastiklestirilmesi veya farkli malzemelerle kompozit yap1 olusturularak

kullanilmas1 gerekir. Sitrik asit ve gliserolun nisasta esasli filmlerin suya duyarlilik
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kapasitesini, termal stabilitesini ve gerilme mukavemetini iyilestirmek amaciyla
plastiklestirici ajan olarak gorev yaptigi yapilan ¢aligmalar ile kanitlanmistir (Menzel,
2020).

Nisasta bazli yenilebilir kompozit filmler ve kaplamalar gida giivenligini ve
stabilitesini artirabilir. Bir {irlin icerisindeki bilesenler arasinda ve iiriin ile dis ortam
arasindaki kiitle transferini kontrol altina alabilir. Nisasta bazli yenilebilir filmlere
eklenen farkli ¢apraz baglayici ajanlar, plastiklestirici maddeler, farkli polimerik
malzemeler, kimyasal ajanlar ve antimikrobiyal ajanlarla nisasta bazli biyobozunur gida
ambalajlarinin kalitesi artirilabilir (Garcia ve ark., 2009). Nisastadan elde edilen ve gida
sanayisinde kullanilan filmlerle ilgili literatiire gegmis bir¢ok ¢aligma vardir. Jaskiewicz
ve ark. (2020) yaptiklar1 bir c¢alismada jel dokme metodu ile hazirlanan, cgapraz
baglayici ajan olarak fitik asitin kullanildigi nisasta filmlere hindiba bitki Oziiti
ekleyerek Gram-negatif (Pseudomonas fluorescens, Escherichia coli) ve Gram-pozitif
(Bacillus subtilis, Staphylococcus aureus) bakterilere ve ayrica mantarlara (Candida
albicans, Aspergillus niger) kars1 antibakteriyel etkiye sahip, gida giivenligi i¢in uygun
nem bariyer 6zelligine sahip biyolojik olarak pargalanabilen filmler tiretmislerdir. Kim
ve Pometto. (1994) tarafindan yapilan baska bir ¢calismada nisasta ve polietilenden elde
edilen biyobozunur nisasta filmlerin bazi gida iiriinlerinin depolama ve kaplama
gereksinimleri i¢in birincil gida kaplar1 olarak bazi potansiyel kullanima sahip oldugu
goriisiinii ortaya konmustur. Bof ve ark. (2021) tarafindan yapilan diger bir ¢alismada
kitosan ve nisasta bazli biyobozunur filmlerin karakteristik 6zellikleri incelenmis ve su
buhar1 bariyer 0zellikleri, mekanik 6zellikleri, UV bariyer 06zellikleri ve ekonomik olusu
bakimindan bu filmlerin gida ambalaj malzemesi olarak kullaniminin uygun oldugu

kanisina varilmistir.

2.1.2.3 ilac tasima sistemleri

Yenilebilir ve dogal kaynaklardan elde edilen biyopolimerlerin dogada
kendiliginden bozunmalari, mekanik ve fiziksel Ozelliklerinin yani sira sergiledikleri
ylksek biyoyuyumluluk ile sahip olduklari kullanim alanlarindan bir tanesi de ilag
tasinim sistemleridir. Biyopolimerlerin ila¢ tasinim sistemlerinde kullanilmasinin temel
sebebi ilact hedef bolgeye tasidiktan sonra viicutta absorbe edilmeleri ve bunun
sonucunda viicuttan hizli bir sekilde uzaklagsmalaridir (Dev ve ark., 2010). Ayrica,

biyopolimerlerin biyolojik bir reaksiyon sonucunda bozulmalariyla ortaya ¢ikan
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bilesiklerin vicutta herhangi bir toksik etkisi yoktur. Bunun yanisira ilaci dogrudan
hedef bolgeye ileterek fazla dozda ilag alinimini ve buna paralel olarak fazla dozda ilag
alinimindan kaynaklanan ilacin yan etkilerini azaltirlar (Paveli¢ ve ark., 2001; Chai ve
ark., 2010). ila¢ tasima sisteminde kullanilacak polimer tiirlerinin biyouyumluluk ve
biyobozunurluk gibi belirli temel 6zelliklere sahip olmasi gerekir (Kleinstreuer ve ark.,
2008; Yang ve ark., 2008). Biyouyumlu ve biyobozunur bir biyopolimer olan nisasta
ila¢ tasima sistemlerinde yaygin olarak kullanilir. Literatiirde nisastanin ilag¢ tasinim
sistemlerinde kompozit yapilar halinde kullanildig1 birgok ¢alisma vardir. Desai (2007)
tarafindan yapilan bir ¢alismada diklofenak sodyum ajaninin kontrollii salinimi igin
nisasta ve pektin mikropartikiilleri kullanmistir. Yapilan ¢aligmanin sonucunda bu
kompozisyonun diklofenak sodyum ajaninin kontrollii ila¢ salinimi1 i¢in uygun oldugu
sonucuna varmiglardir. Thomas ve ark. (2021) tarafindan yapilan diger bir ¢alismada
aljinat ve nisastadan elde edilen kompozit nanopartikiiller ilag dagitim sistemlerinde
kullanilmistir. [n vitro ilag salinimi ¢alismalar1 nanopartikiillerin %60 ile %75 arasinda
kapsiilleme yetenegine sahip oldugunu in vitro sitotoksitite testi ise gelistirilen
nanopartikiillerin 1929 hiicre hatti ile biyouyumlu oldugunu ve gelistirilen
nanopartikiillerin ilag dagitim sistemleri i¢in umut verici bir yapiya sahip oldugu
goriisiinii ortaya koymustur. Malafaya ve ark. (2001) tarafindan yapilan baska bir
caligmada gozenekli yapidaki nisasta nanopartikiillere yiiklenmis olan antienflamatuar
ajanin in vitro ila¢ salimim c¢alismalari sonucunda yapidaki goézenek yogunluguyla
orantili olarak ilk salinim hizinin yiiksek oldugu daha sonra zamanla antienflamatuar
ajanin in vitro ila¢ salinim caligmalari sonucunda salinimin kontrollii bir sekilde

yavasladigi ortaya konmustur.

2.3 Biyobozunur Nisata Filmlere Takviyeler

Nisasta ekonomik olarak uygun, dogada bol bulunan ve ¢eyreye herhangi bir
zarar vermeden kendiliginden biyolojik bir reaksiyon sonucu pargalanabilen dogal bir
biyopolimerdir ve petrol tabanli malzemelerin ¢evreye olan zararimi indirgemek igin
kullanim1 yayginlasmis bir malzemedir (Xie ve ark., 2006). Nisasta molekiilleri oldukca
kompleks bir yapiya sahiptir ve tek baslarina karakterize edilmeleri oldukga zordur.
Nisastanin yapisindaki zincirler arasinda kuvvetli hidrojen baglart vardir. Bu hidrojen
baglarin1 zayiflatmak, nisasta molekiillerinin erime noktasim1 diisiirmek, ve yapiya
esneklik kazandirmak amaciyla plastiklestirici ajanlar kullanilir (Honarvar ve ark.,

2016). Nisasta sahip oldugu bircok 6zellik ile ¢ok yaygin kullanim alanina sahip olsa
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bile fonksiyonel olarak mekanik ozellikleri bakimindan zayif bir biyomalzemedir.
Nisastanin mekanik Ozelliklerini iyilestirmek ic¢in bir¢ok farkli yontem vardir. Bu
yontemlerin basinda mekanik olarak gii¢lii bir performans sergileyen farkli kimyasal
ajanlarla ve farkli polimerik malzemelerle kompozit yapilar olusturmak gelir. Kompozit
yapilar genel olarak iki veya daha fazla malzemenin farkli 6zelliklerini bir araya
getirerek yeni ve giiglendirilmis farkli 6zelikte yeni bir yapinin elde edilmesidir. Nisasta
molekiilleri ile birlestirilen iistiin mekanik 6zelliklere sahip farkli polimer ve kimyasal
ajanlar yardimi ile nisastanin mekanik o6zellikleri iyilestirilebilir ve bdylelikle bazi
alanlardaki kullanim kisitlamasi ortadan kalkar (Teixeira ve ark., 2014). Ayrica
nisastadan elde edilen biyobozunur yapidaki filmlere antioksidanlar, antimikrobiyal
ajanlar ve aramotik Dbilesikler katilarak elde edilen bu filmlere farkli
mikroorganizmalara karsi antibakteriyel etki kazandirilabilir (Gémez-Aldapa ve ark.,

2021).
2.3.1. Antimikrobiyal ajanlar

Dogal, biyouyumlu ve biyobozunur bir polisakkarit olan nisastadan yenilebilir
filmler iiretilebilir. Uretilen bu filmler yaygin olarak gida sektdriinde kaplama
malzemesi olarak kullanilir. Uretilen bir filmin gida sektdriinde kaplama malzemesi
olarak kullanilmas1 i¢in bir¢ok nitelige sahip olmasi gerekir. Bu 6zelliklerin en basinda
dis ortamdaki mikroorganizmalara karsi bariyer olusturma ozelligi gelir fakat saf
formdaki nisasta bu nitelige sahip degildir. Gida iiriinlerindeki bozulmalarin temel
sebebi gidalarin ylizeylerine mikroorganizmalarin yerlesip burada gelismesidir. Gida
sektoriinde {iretilen {rlinlerin depolanmasi sirasinda yiizeyde olusan patojenik
mikroorganizmalar, bakteriler, maya, kif ve mantarlar gida giivenligi ve buna paralel
olarak da insan saghigi {izerinde olumsuz etkilere sahiptir. Bu durumun 6niine gegmek
icin gida sektériinde kullanilan kaplama malzemelerine benzoik asit, sorbik asit,
propionik asit, organik asit ve antibiyotikler gibi ¢esitli antimikrobiyal ajanlar uygulanir
(Torres Ve Ark., 1985; Vojdant Ve Torres, 1990). Gida sektdriinde antimikrobiyal
ambalajlamada kullanilan en yaygin teknik antimikrobiyal film kaplamalardir. Gida ile
temas halinde bulunan antimikrobiyal film kaplamalar gida yiizeyindeki belirli
mikroorganizmalarin iireme hizin1 diisliriir veya mikroorganizmalarin membran
biitiinliigiinii bozarak inhibe olmasini saglar. Boylelikle gidanin kalitesini ve raf omriinu

artirir, gidanin tazeleginin korunmasina yardimei olur (Cha ve Chinnan, 2004).
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2.3.2. Esansiyel yaglar ve bitki 6zutleri

Dogal kokenli biyobozunur 6zellige sahip olan filmlere kimyasal ve dogal katki
maddeleri ile antimikrobiyal Ozellik kazandirilabilir (Ayana ve Turhan, 2010).
Kullanilan yapay bilesiklerin tiiketimi ile olusabilecek saglik sorunlar1 hakkinda
tiketicinin bilinglenmesiyle, bu sentetik bilesenlerin dogal bilesenlere oranla etki
mekanizmasinin daha kuvvetli olmasina ragmen, dogal kokenli antimikrobiyal
maddelerin kullanimina dogru bir egilim olmustur (Kechichian ve ark., 2010).
Antimikrobiyal aktiviteye sahip dogal kokenli ilave maddelere olan kullanim talebinin
artmastyla birlikte, FDA tarafindan GRAS olarak tanimlanan dogal bitki oziitleri ve
esansiyel yaglar son donemlerde zengin bir arastirma kaynagi haline gelerek literatiire
gecmistir (Persico ve ark., 2009). Pelissari ve ark. (2009) nisasta ve kitosandan olusan
kompozit filmlere antibakteriyel oOzellik kazandirmak igin esansiyel kekik yagi
eklemiglerdir. Olusan bu formulasyondaki filmin Escherichia coli, Salmonella
enteritidis, ve Staphylococcus aureus olmak tzere ¢ farkli mikroorganizmaya karsi
antimikrobiyal etkiye sahip oldugu ve ayrica yapiya kekik yaginin eklenmesi ile
filmlerin daha esnek yap1 kazandigi ortaya konmustur. Radha Krishnan ve ark. (2015)
tarafindan yapilan diger bir ¢aligmada misir nisastasindan elde edilen filmlere esansiyel
baharat yaglarinin eklenmesi ile birlikte ¢ig etin stabilitesini arttiracak antimikrobiyal ve
antioksidan aktivite kazandiklar1 ortaya konmustur. Evangelho ve ark. (2019) yaptiklar
bir ¢alismada jel dokme metodu ile hazirladiklar1 muisir nisastas: esasli elde edilen
filmlere portakaldan elde edilen esansiyel yag eklenmis ve filmlerin antibakteriyel
aktivitesi, mekanik 6zellikleri ve bariyer 6zelliklerini degerlendirmislerdir. Elde edilen
filmlerin  Staphylococcus aureus ve Listeria monocytogenes’ e karst yiiksek
antibakteriyel 0zellik gosterdigini ve buna ek olarak filmlere ilave edilen esansiyel
yagin filmlerin nem igerigini, ¢oziiniirliigiinii ve su buhar1 gegirgenligini artirdigini
ortaya konmustur. Nouri ve Nafchi (2014) nisasta filmlere farkli oranlarda betel yapragi
0zitu ekleyerek elde ettikleri filmlerin antibakteriyel dzellikleri, mekanik 6zellikleri ve
151k gecirgenligini incelemislerdir. Elde ettikleri sonuglar, bitki Oziitlinlin yilizdesi
arttikca gerilme mukavemetinin azaldigini ve su buhar gegirgenliginin azaldigini ortaya
koymustur. Biitiin bunlara ek olarak bitki 6ziitliniin herhangi bir yiizdesine kars1 duyarl
olmayan Puedomonas aeruginosa disinda betel yapragi Oziitiiniin konsantrasyonu
arttikca hem Gram pozitif hem de Gram negatif bakterilere karsi antibakteriyel

aktiviteleri artmistir. Ekramian ve ark. (2020) yaptiklari bir ¢alismada metanol ile
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hazirladiklar1 ¢orek otu 6zUtUnu nisasta filmlere ekleyerek gram pozitif ve gram negatif
bakterilere karsi antimikrobiyal aktiviteye sahip biyobozunur yapida filmler elde
etmislerdir. Corrales ve ark. (2009) yaptiklar1 bir ¢alismada nisastaya tiziim ¢ekirdegi
oziti ekleyerek gram pozitif bakterilere karsi direngli biyobozunur filmler elde

etmislerdir.

2.3.2.1 Hibiscus sabdariffa Bitkisi

H. sabdariffa Tayvan’in dogu kesimlerinde, Sudan’da ve Tayland gibi tropikal
iklimin egemen oldu bolgelerde yetistirilen, ana kdkeninin Afrika oldugu diisiiniilen
kirmizi renkli ve olduk¢a goz alict bir bitki tiiriidiir (Chang ve ark., 2006). H.
sabdariffa “’Malvaceae-EbegUmecigiller’” ailesinden, tllysuz, olup silindirik seklindeki
govdesiyle birlikte 3 metreye kadar genisleyebilen tek veya birkag yillik yar1 odunsu bir
bitki tartddr. Hibiscus bitkisinin diinya ¢apinda yaklasik 500'den fazla farkl tiirii vardir
ve her bolgede farkli isimlerle anilir. Karkade, kerkede, roselle, Sudan ¢ay1, eksi cay,
nar ¢igegi gibi birgok farkli isimle anilan H. sabdariffa genel olarak giineydogu Asya ve
Afrika’nin bazi tropik bélgelerinde yetismektedir (Morton, 1974). Sekil 2.5 de H.

sabdariffa’da kalikslerin gorinima verilmistir.

Sekil 2.5. H. sabdariffa’da kalikslerin géruniimii (Ozdogan, 2011)

Dinyadaki bircok Ulkede H. sabdariffa soguk ve sicak iceceklerin Gretiminde
kullanilir. Bu bitkinin gilinliik olarak ortalama tiiketimi Nijerya’ da 150-180mg/kg’dir.

Bati1 Hindistan‘da tatlandirici ve renklendirici olarak ve kahvede afrodizyak olarak
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kullanilmaktadir (Ali ve ark., 2005). H. sabdariffa birgok bolgede aci soslarin
yapiminda ve salatalarda ek madde olarak kullanilir. Malezyada yaygin olarak bilinen
‘cuuries’ isimli baharat karigiminin yapiminda bu bitki kullanilmaktadir. Yiiksek protein
igeriginden dolay1 besleyici Ozellige sahip olan H. sabdariffa Afrika boélgesinde
yemeklerde besleyici madde olarak kullanilir (Mohd-Esa ve ark., 2010). Yerel ve
alkolsiiz igeceklerin iiretiminde kendine yer bulmus olan H. sabdariffa 6zitunun
tizerinde yapilan arastirmalarin sonucunda o6ziitiin saglik iizerindeki bir¢cok yararinin
ortaya ¢ikarilmasi ile birlikte gida pazarlarinda takviye madde olarak kullanilmasi
yayginlasmistir (Wang ve ark., 2000). H. sabdariffa mikrooarganizmalara karsi
antibakteriyel  bir davramis sergiler ayrica antifungal, hipokolesterolemik,
antispazmodik, idrar soktiricu, antihipertansif madde, iltihaplanma 6nleyici ve immin
modiilator bir bilesik olarak da kullanilir. H. sabdariffa diinya genelinde ¢ogu bolgede
bobrek ve idrar kesesinde olusan taslar igin gelistirilen konvansiyonel tedavi
yontemlerinde ilag olarak kullanilir (Dafallah ve Al-Mustafa, 1996). H. sabdariffa
bitkisi temel olarak yapisinda antosiyaninler, flavonidler, polisakkarit ve organik asit
barindirir. Canak yapraklarinin kurutulmasiyla elde edilen bitki 6ziitlerinde fitosteroller,
polifenoller, antosiyaninler, organik asitler ve diger suda ¢6ziinebilir antioksidanlarin
varligi yapilan ¢aligmalar sonucunda ortaya konulmustur. H. sabdariffa bitkisinin sahip
oldugu bir¢cok o6zelligin temel nedeni yapisinda var olan cesitli biyoaktif bilesiklerle
dogrudan ilgilidir (Riaz ve Chopra, 2018). 1995’te bir grup arastirmaci tarafindan
ydratilen bir c¢alismanin sonucunda H. sabdariffa bitkisinin insanlarda kanseri ve
yiiksek kan basincini engelledigi sonucuna varilmistir (Prasongwatana ve ark., 2008).
(Wu ve ark., 2016) tarafindan yapilan bir ¢alismada H. sabdariffa bitkisinin anti kanser
etkisine sahip antosiyaninleri i¢erdigi ortaya konmustur. Su ve ark. (2018) tarafindan
yapilan bir diger ¢alismada ise H. sabdariffa bitkisinin zengin antosiyanin igeriginin Cilt
kanserini Onleyebilecegi, tliimor biiylimesini ve akciger metastazini inhibe edebilecegi
ortaya konmustur. Hibiscus bitkisinin sahip oldugu diger bir 6nemli 6zellik ise birgok
farkli mikroorganizmaya kars1 gosterdigi yiiksek antibakteriyel aktivitedir. Son
zamanlarda gida sektoriinde yenilik¢i yaklasimlardan biri biyobozunur polimerlerden
uretilen kaplama malzemelerine antibakteriyel etki kazandirmak amaciyla bitki
Ozutlerinin eklenmesidir. Bu kapsamda H. sabdariffa ozitiiniin kullanildigi birgok
calisma literatiire gecmistir. Toro-Marquez ve ark. (2018) tarafindan sigir etinin raf
omriinii uzatmak amaciyla yapilan bir ¢alismada metanol ile hazirlanan H. sabdariffa

Ozutinin E. coli, S. enterica, S aureus, L. monocytogenes ve B. cereus’ a karsi
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antibakteriyel aktiviteye sahip oldugu ve bu bitki 6ziitiinlin kullanilmasiyla birlikte etin
raf dmriinde uzama oldugu ileri siiriilmiistir. Gomez-Aldapa ve ark. (2021) tarafindan
yapilan bagka bir ¢alismada jel dokme metodu ile hazirlanan misir nisastast esasl
biyobozunur filmlere farkl1 oranlarda H. sabdariffa dziitii eklenmistir. Uretilen filmlerin
antibakteriyel etkisi L. monocytogenes, S. aureus, Salmonella spp ve E. coli olmak
tizere dort farkli bakteriye karsi test edilmistir. Calismanin sonucunda bitki 6zitinin
konsantrasyonu arttikca antibakteriyel etkinin arttigi ayrica filmlerin meknik
Ozelliklerinin ve su buhari gegirgenliginin énemli 6l¢iide iyilestigi agiklanmistir. Zhai
ve ark. (2017) tarafindan yapilan diger bir ¢alismada polivinil alkol ve nisastadan elde
edilen filmlere Hibiscus 0zutl eklenerek gidalarin tazeligini es zamanli olarak
izleyebilmeyi saglayan kalorimetrik filmler gelistirilmistir. Yapilan farkli bir calismada
(Paim ve ark., 2017) kiymaya katilan farkli oranlarda Hibiscus 6zitini gram negatif ve
patojenik bir bakteri olan E. coli’ye karsi test ettiklerinde anti- E. coli aktivite
gosterdigini ve bu bitki Oziitiiniin dogal bir gida katki maddesi olarak kullanilmasinin

mimkiin oldugu sonucuna varilmaistir.
2.3.3 Grafen Oksit

Grafen, altigen yapi1 icerisinde diizenli bir yapida bulunan karbon atomlarinin
sp2 hibritlesmesi yaptig1 ve dogada var olan tiim karbon allotroplarinin temel birimi
olan tek katmanli bir yapiya sahip olan nano bir malzemedir. Sahip oldugu birgok
Ozellik sayesinde gunumiizde kullanimi gittikge artan ve siirekli arastirilan populer
materyallerden birisidir (Wang ve ark., 2013; Ji ve ark., 2015). Molekiiller arasindaki
gucli bag yapast ile birlikte essiz molekiiler bir yapida olan grafen mekanik, termal ve
elektrokimyasal performansi bakimindan Ustiin 6zelliklere sahiptir (Sengupta ve ark.,
2011). Grafen oksit ( GO ) grafenden yapica farkli olarak biinyesinde oksijen ve
hidrojen atomlar1 barindiran 2 boyutlu bir nano malzemedir (Park ve Ruoff, 2009). 19.
yy baslarindan bu yana kadar hummers, offeman, brodie ve staundenmaier gibi farkli
yontemlerle sentezlenen grafen oksit, yapisindaki fonksiyonel oksijen gruplari ile
birlikte grafenin oksitlemesiyle sentezlenen bir malzemedir (Botas ve ark., 2013).

Grafenin oksitlenmesi ile elde edilen grafen oksitin yapis1 Sekil 2.6’da verilmistir.
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Sekil 2.6. Grafen oksitin yapis1 {Georgakilas, 2014 }

Grafen oksitin tiim fiziksel Ozellikleri yiizeyinde var olan fonksiyonel gruplarin
uzaklastirilmasi ile degistirilebilir. Uzerinde yapilan islemler sonucunda grafen oksit
yalitkan halden yar1 iletken hale geger. GO grafenden farkli olarak yapisinda bulunan
fonksiyonel oksijen gruplarinin etkisiyle hidrofilik bir yap1 kazanir ve bir ¢ok ¢ozlclde
cozlnebilir, Grafen ise yapis1 geregi hidrofobiktir su icerisinde ¢6ziinmez (Marcano ve
ark., 2010; Hu ve ark., 2015). Grafen oksit c¢oziiciilerde kolaylikla ¢ozlinmesi,
elektriksel iletkenliginin iyi olmasi1 ve Ustlin mekanik ozelliklere sahip olmasi nedeniyle
birgok farkli alanda yapilan ¢aligsmalarda yaygin olarak kullanilir (Park ve Ruoff, 2009;
Marcano ve ark., 2010).

Sentetik plastik malzemelerin ¢evreye olan zararint minimum seviyeye indirmek
amaciyla kullanimi giin gectikge artan biyouyumlu, ¢evre dostu ve biyobozunur bir
biyopolimer olan nisasta yaygin kullanim alanina sahiptir. Nisasta bir ¢cok miikemmel
0zellige sahip olsa bile mekanik 6zellikleri bakimindan zayif bir malzemedir. Nisastanin
kullanildig1 bir¢ok uygulamada mekanik o6zelliklerini iyilestirmek ic¢in destekleyici
farkli malzemelerle birlikte kullanilir. Ozellikle son zamanlarda nisastadan elde edilen
biyobozunur yapidaki filmlere mekanik oOzelliklerini iyilestirmek amaciyla yaygin
olarak kombinasyonu yapilan malzemelerden bir tanesi de grafen oksittir. Grafen
oksitin nisasta molekiilleri icerisinde dagilmasiyla olusan bu iki madde arasindaki ara
yiizey etkilesimleri ile birlikte nisastanin mekanik 6zellikleri iyilestirilebilir (Ma ve ark.,
2013). Literatirde nisasta esasli yapilara nano giiclendirici olarak grafen oksitin
eklendigi birgok ¢alisma mevcuttur. Li ve ark. (2011) tarafindan yapilan bir ¢alismada
giserol ile plastiklestirilmis nisasta filmlere farkli oranlarda grafen oksit ilave edilerek
jel dokme metodu ile filmler hazirlanmistir. Bu filmlere grafen oksit ilave edilip
analizler yapildiginda katkili filmlerin katkisiz filimlere oranla mekanik 6zelliklerinin
ve termal stabilitesinin daha iyi oldugu ortaya konmustur. Grafen oksitin nisasta
filmlerin mekanik &zelliklerini iyilestirme etkisinin yaninda elektriksel iletkenlik

Uzerinde de etkisi vardir. Glrler ve Torgut (2021) tarafindan yapilan bir ¢alismada



19

nisastadan elde edilen filmlere katilan grafen oksitle birlikte filmlerin mekanik
ozelliklerinin yan1 sira elektriksel iletkenliginin de arttig1 ortaya konmustur. Aglil ve
ark. (2017) tarafindan yapilan diger bir ¢alismada nisasta ve ligninden elde edilen
kompozit filmlere nano giclendirici olarak grafen ilave edilmistir. Elde edilen sonuglar
filmlerin mekanik O6zelliklerinin iyilestigini, su buhar1 gecirgenliinin azaldigin1 ve
katkili filmlerin termal stabilitesinin grafensiz filmlere gore daha iyi oldugunu ve grafen
oksitin gelismis 6zelliklere sahip biyobozunur ambalaj tGretmek igin alternatif bir nano

guclendirici oldugu goriisiinii dogrulamislardir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1. Materyaller

Bu c¢alismada kullanilan nisasta ve gliserol (%99.5) Sigma-Aldrich’den,
kurutulmus H. sabdariffa bitkisi kaliksleri Bagdat Baharatlar1 Gida San. ve Tic. Ltd.
Sti’den temin edilmistir. Calismada kullanilan grafen oksit Nanografi (Turkiye)
firmasindan temin edilmistir.

Antibakteriyel aktivite testleri icin Staphylococcus aureus (ATCC 25923),
Escherichia coli (ATCC 25922), Klebsiella pneumoniae (ATCC 700603) ve Bacillus
subtilis (ATCC 6633) kullanilmigtir. Nutrient Broth Merck’ten ve bakteriyolojik agar
HIMEDIA dan satin alinmistir.

3.2. Yontem

3.2.1. H. sabdariffa 6ziitiiniin hazirlanmasi

H. sabdariffa bitkisinin kurutulmus kaliksleri ilk olarak blender yardimiyla toz
haline getirilmistir. Calismada kullanilacak bitki 6zltinin konsantrasyonu 1:10 (g/ml)
olarak belirlenmistir. Toz haline getirilen kurutulmus H. sabdariffa bitkisinin
kalikslerinin (zerine belirlenen oranda distile su ilave edilmesi ile olusan ¢ozelti 10
dakika boyunca kaynatilmistir. Daha sonra sulu ¢ozelti oda sicakliginda sogumaya
birakilmistir. Sogutulan ¢ozelti vakumlu filtrasyon diizenegi yardimi ile siiziilmiistiir.
Elde edilen 6ziit taze bir sekilde, hazirlanan film soliisyonlarina ilave edilmistir. H.

sabdariffa bitkisinin kurutulmus kaliksleri Sekil 3.1’ de verilmistir.

Sekil 3.1. H. sabdariffa bitkisinin kurutulmus kaliksleri
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Hazirlanan bitki 0ziitli taze olarak filmlere ilave edilmistir, hemen
kullanilmayacaksa buzdolabinda muhafaza edilmistir.

3.2.2. Hibiscus oziitii katkili nisasta filmlerin hazirlanmasi

Jel dokme metodu ile hazirlanan biyobozunur nisasta filmlerin genel Uretim
asamalar1 Sekil 3.2° de verilmistir. % 5 (w/Vv) nisasta distile suda ¢oziilmiistiir. Elde
edilen homojen soliisyona farkli oranlarda (%1, 3 ve 5 v/v) bitki 6ziitii eklenmistir. Elde
edilen solusyon nisastanin jelatinize olmasi i¢in 95°C sicaklikta mekanik karistiricida 30
dakika boyunca karistirilmistir. Daha sonra sicaklik 40°C’ ye disUrilerek kuru
nisastanin % 40’1 oraninda gliserol ilave edilmistir. Son olarak hazirlanan soliisyonun
tamamen homojenize olmasi igcin 30 dakika boyunca 70°C sicaklikta mekanik

karistiricida karismasi saglanmistir.

Distie su « nisasta Nisasta | hibiscus soliisyona
solusyonuna hibiscus splisyonunun jelatinizasyon gliserol ilave
ekstrakti eldenir. agamasi edilmesi

=] =]
| P —
F = =Y —_— m —_— /J-IJ—\
P ] - -l 4

Petri kaplanna Film solfisyonlan petri X
diokiilen film kaplanna dékfiililr

solisyonlannin
kururulmas:

. .

Sekil 3.2. Hibiscus 6ziitii katkili nisasta filmlerin hazirlanmasi

Hazirlanan film soliisyonlar1 9 cm ¢apindaki petri kaplarina 20’ ser ml dokiilerek

37°C sicaklikta 48 saat boyunca kurumaya birakilmistir.
3.2.3. Grafen oksit ve Hibiscus oziitii katkili nisasta filmlerin hazirlanmasi

Grafen oksit ve Hibiscus 6ziitii katkili nisasta filmlerin genel Gretim proseduri
Sekil 3.3 de gosterilmistir. % 5 (w/w) nisasta distile suda ¢oziilmiistiir. Elde edilen

homojen solusyona %5 (v/v) oraninda Hibiscus 6ziitii ilave edilmistir ve soliisyon 95°C
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sicaklikta 30 dakika boyunca nisastanin jelatinizasyonu i¢in mekanik karistiricida
karistirilmistir. Daha sonra sicaklik 40°C” ye diisiiriilerek kuru nisastanin % 40 oraninda
gliserol eklenmistir ve ¢dzeltinin icinde gliserolun homojen bir sekilde dagilmasi
saglanmistir. Elde edilen homojen soliisyona farkli oranlarda (% 0.5, 1 ve 1.5 w/w
nisasta) ultrasonik homojenizatérde 120 dakika boyunca homojenize edilmis grfen oksit
cozeltisi ilave edilmistir. Son olarak elde edilen soliisyon 180 dakika boyunca 70°C

sicaklikta mekanik karistiricida karistirilmastir.

S

Ultrasonik kanstincida
homejenize edilmis
Grafen oksit gozeltisi

. S 27
-

Migasta | hibiscus Grafen oksit! Nisasta/Hibiscus
Jgliserol solisyonunun mekanik
kangtincida kanstinimas:

Grafen oksit ) ’
cozeltisi Ultrasonikasyon

Migasta ve Hibiscus
soltisyonun jeletinizasyonu

Sekil 3.3. Grafen oksit ve Hibiscus oziitii katkili nisasta filmlerin hazirlanmasi

Hazirlanan grafen oksit ve Hibiscus ozitii katkili nisasta soliisyonlart 9 cm
capindaki petri kaplarina esit bir sekilde 20’ser ml dokiilerek 48 saat boyunca 37°C
sicaklikta kurutulmustur.

Sekil 3.4’ de iiretilen filmlerde kullanilan malzemelerin oranlar1 verilmistir.
Uretilen farkli film kompozisyonlarmin nisasta miktar1 (% 5 w/v) ve gliserol miktar1 (%
40 w/w nisasta) sabit tutulmustur. Farkli film kompozisyonlarina verilen isimlendirme

Cizelge 3.1°de verilmistir.
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% 0,5 Grafen
Oksit

% 5 Hibiscus « 1()(13;;&]]
> .
% S Hibiscus . lgkgiltafen

% 5 Nigasta % 3 Hibiscus

% 1 Hibiscus

% 0 Hibiscus

Sekil 3.4. Film Uretiminde kullanilan farkli bilesenlerin oranlari

Cizelge 3.1. Farkl film kompozisyonlarina verilen isimlendirme

Filmlerin
isimlendirilmesi Film kompozisyonu

0 Hbs % 5 Nisasta + % 40 Gliserol

1 Hbs % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 1 Hbs

3 Hbs % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 3 Hbs

5 Hbs % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 5 Hbs
0GO % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 5 Hbs

0,5GO % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 5 Hbs + % 0.5 GO
1GO % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 5 Hbs + % 1 GO

15GO % 5 Nisasta + % 40 Gliserol + % 5 Hbs + % 1.5 GO

Jel dokme metodu ile hazirlanan farkli formiilasyona sahip olan nisasta filmlerden

analiz tiiriine gore farkli boyutlarda diskler hazirlanarak analizleri yapilmistir.
3.2.4. Filmlerin sisme- ¢OzUnUrlUk- su icerigi analizleri

Farkli formiilasyonlardaki nisasta filmlerin sisme, ¢6ziiniirliik ve su igerigi analizi
icin 1.5 cm c¢apinda diskler hazirlanmistir. Cikarilan disklerin ilk agirhiklart (W1)
tartitlmistir ve daha sonra bu diskler 70°C sicaklikta etiivde 24 saat boyunca
kurutulmustur. Bir gin boyunca kurutulan bu disklerin kuru agirhiklar1 (W>)
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belirlenmistir. Disk numunelerinin yas agirliginin (W3) belirlenmesi igin diskler
icerisinde 20 ml su bulunan kaplara birakilarak 24 saat boyunca bekletilmistir. Bir glin
boyunca suda bekletilen disklerin yas (W3) agirliklar1 tartilmistir ve son olarak
numuneler 70°C sicaklikta 24 saat kurutularak kuru agirliklar: (Ws) belirlenmistir. Elde
edilen farkli agirlik degerleri asagidaki formiillerde yerlerine konularak filmlerin su

igerigi, sisme ve ¢Oziiniirliikk degerleri hesaplanmaistir.

% Su igerigi = (W1— W) / (W1) x 100 (3.1)
% Sisme = (W3- W>) /(W>) x 100 (3.2)
% Coziinirlik = (W2— Wa) / (W2) x 100 (3.3)

Her bir film kompozisyonu i¢in sisme, ¢oziiniirlilk ve su icerigi analizi en az 3

defa tekrar edilmis ve bulunan degerlerin istatiksel olarak analizleri yapilmistir.

3.2.5 Film kalinhklar1

Farkli  kompozisyonlarda  iiretilen  filmlerin  kalinhik  degerlerinin
hesaplanmasinda bir dijital mikrometre (Mitutoyo, MDC-25SX, Japonya) kullanilmistir.
Her bir film 6rneginin 5 farkli bolgesinden alinan kalinlik (mm) degerinin ortalamasi
belirlenmistir. Alinan bu ortalama kalinlik degerleri mekanik testlerde ve su buhari

gecirgenlik analizlerinde kullanilmistir.

3.2.6. Filmlerin su buhar gecirgenlik analizi

Farkli kompozisyonlarda iiretilen nisasta filmlerin su buhar1 gegirgenlik analizi
icin disk seklinde kesilen film 6rnekleri Sekil 3.4° de verilen kaplara yerlestirildikten
sonra % 75 + 1 bagil nem degerine ulasmak i¢in doymus NaCl ¢ozeltisi iceren ve ig
sicakhigtr 25 + 1 °C sahip olan desikatdre yerlestirilmistir. Her bir film

formiilasyonundan 10 cm? dairesel disk 6rnekleri kullanilmustir.
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Sekil 3.4. Su buharn gecirgenlik analizinde kullanilan kaplara yerlestirilen % 5 Hbs 6ziitli igeren nisasta
filmler

Su buhar1 gegirgenlik analizinde kullanilan kaplarin agirliklar1 8 saat boyunca
her iki saatte bir ve son Olgumleri ise 24. saatin sonunda alinmistir. Su buhari
gecirgenlik analizi her bir film 6rnegi i¢in 3 tekrarl olarak ¢alisiimistir ve elde edilen
verilerin istatiksel olarak analizleri yapilmistir. Elde edilen degerler asagidaki

formullerde yerlerine konularak filmlerin WVTR ve WVP degerleri hesaplanmustir.

WVP =(WVTRx*L)/AP (3.4)
WVP: Su buhan gegirgenligi (g/msPa)

WVTR: Su buhar gegirgenligi orani (g/m? s)

L: Ortalama film kalinlig1 (m)

AP: Filmin her iki yiizii arasindaki kismi su buhari basinci farki (7.922 x 10° Pa)

3.2.7. Filmlerin antibakteriyel aktivite analizi

Farkli oranlarda Hbs oziiti ve GO igeren nisasta filmlerin antibakteriyel
etkisinin belirlenmesinde agar disk diiflizyon yontemi kullanilmigtir. Agar disk
dufizyon yonetminin genel asamalar1 Sekil 3.5’ de verilmistir. Antibakteriyel aktivite
iki Gram negatif (E. coli ve K. pneumoniae) bakteri ve iki Gram pozitif (S. aureus ve B.
subtilis) olmak iizere dort farkli bakteriye karsi analiz edilmistir. 18 saat boyunca
calkalamali inkiibatérde inkiibasyona birakilan bakteri kiiltiiri serum fizyolojik
kullanilarak belirli yogunluga (108 kob/mL) seyreltildikten sonra 100 pL almarak

Nutrient Agar igeren petri kaplarina yayilmistir. Farkli kompozisyonlarda iiretilen
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filmlerden ¢ikarilan 1 cm ¢apinda disk numuneleri steril kabin igerisinde UV 1sinlart
kullanilarak 10 dakika boyunca steril edildikten sonra diskler Nutrient Agar iceren petri

kaplarinin {izerine yerlestirilmistir.

Sivi besiyere ekilmis olan  Bakteri Grneklerinin 18 saat
bakterl kiiltiiri boyunca inkiibatérde biiyiitilmesi

0,1 ml
Mutrlent

T T T Broth/ bakteri

solusyonunun
= — 2 petri kaplarina
L 3 yayilmasi

| _ ) s

S

Petri kaplarinin 24 saat Film drneklerinden gikarilan
boyunca 37"C inkiibasyona disk numunelerinin petrilere
birakilmasi ekllmes|

Sekil 3.5. Antibakteriyel aktivite testinin temel agamalari

37°C sicaklikta 24 saat boyunca inkiibasyona birakilan disklerin etrafinda olusan
zon caplart dlglilmiistiir. Her bir film 6rnegi i¢in 3 kere tekrar edilen antibakteriyel

altivite testi sonucunda elde edilen verilerin istatiksel olarak analizleri yapilmstir.
3.2.8. Filmlerin fourier transform infrared (FTIR) spektroskopi analizi

Elde edilen farkli bilesenlere sahip nisasta filmlerin FT-IR absorpsiyon
spektrumlart Thermo Scientific Nicolet 1550 model spektrometre cihazi kullanilarak

4000-400 cm™* dalga boyu araliginda 4 cm™ spektral ¢dziiniirliikte analiz edilmistir.

3.2.9. Taramal elektron mikroskobu (SEM) analizi

Farkli oranlarda Hbs ve GO igeren nisasta esasli filmlerin ylzey morfolojisi
numuneler altinla kaplandiktan sonra Zeiss Evo 10 model taramali elektron mikroskobu

cihazi kullanilarak 2000X biiyiitme oraninda incelenmistir.
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3.2.10 Filmlerin mekanik testleri

Farkli oranlarda Hbs 06ziitii ve GO igeren nisasta esashi filmlerin gerilme
mukavemeti (TS) ve kopmada uzama ylzdesinin (%E) belirlenmesinde Shimadzu
AGS—X (Japan) mekanik test cihazi kullanilmistir. Testler 50 mm x 10 mm
boyutlarinda kesilen film seritleri kullanilarak gergeklestirilmistir. Ceneler arasi mesafe
35 mm olarak ayarlanmistir ve 15 mm/dk hizla ¢ekme islemi gergeklestirilmistir. Her
bir film trinden en az 5 6rnek kullanilmistir ve elde edilen ortalama degerler denklem
(3.5) ve (3.6)’ da yerlerine konularak filmlerin TS (MPa) ve %E degerleri

hesaplanmustir.

TS : (Fmax) / (L X W) (3.5)
Fmax : Kopma anindaki maksimum kuvvet
L: Numune kalinlig1 (mm)

W: Numune genisligi (mm)

%E : (AL) / (L) x 100 (3.6)
AL: Kopma anindaki uzunluk farki (mm)

L: Numune uzunlugu (mm)

3.2.11. istatistik analizleri

En az 3 tekrar halinde gergeklestirilen analizlerin sonucunda elde edilen verilerin

istatiksel analizleri SPSS 17.0 istatistik programi kullanilarak yapilmistir.
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4. ARASTIRMA SONUCLARI VE TARTISMA

4.1. Film Ozellikleri

Calismanin  baslangicinda jel dokme metodu kullanilarak hazirlanan,
plastiklestirici olarak gliserolun sabit oranda kullanildig: farkli konsantrasyonlarda (%2,
%3, %5, %6) nisasta iceren filmler iiretilmistir. Uretilen bu filmlerin kirilganlik ve
petriden ¢ikarken yapisal biitiinliigiinii korumasi gibi 6zellikleri dikkate alindiginda en
uygun nisasta konsantrasyonu %5 olarak belirlenmistir.

Gomez-Aldapa ve ark. (2021) tarafindan yapilan bir ¢calismada farkli oranlarda
Hbs 6z(tu iceren nisasta esasl filmler tiretilmistir. Arastirmacilar filmlere eklenen 6zt
miktar1 artik¢a koyulasan kirmizi renkte piiriizsiiz yiizeye sahip olan nisasta filmler elde
etmislerdir. Buna paralel olarak yapilan bu c¢alismada da filmlere farkli oranlarda
eklenen Hbs miktariin %1’den %5’e dogru artmastyla birlikte artan koyulukta kirmizi
renkli ve plrizsiuz ylzeye sahip olan filmler elde edilmistir. %5 Hbs 6zitl iceren
filmlere %0.5, %1 ve %1.5 GO eklenmesiyle daha koyu renkte ve elastik yapida filmler
elde edilmistir. Farkli oranlarda Hibiscus igeren nisasta soliisyonlar1 petri kaplarina
dokiildiigiinde de homojen bir yapiya sahip olduklari gozlemlenmistir. Sekil 4.1°de
kurumaya birakilan farkli konsantrasyonlarda Hbs 0ziitii iceren nisasta esasli film

soliisyonlar1 gdsterilmistir.

.__h}

(€)

Sekil 4.1. (a) %1, (b) %3 ve () %5 Hbs 6ziitii igeren kuruma asamasina birakilmig nisasta filmler

Jel dokme metodu ile hazirlanan nisasta esash filmler oda kosullarinda 48 saat
boyunca kurutulmustur. Kurutma asamasindan sonra petriden ¢ikarilan filmlere ait

gorseller Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’de verilmistir.
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Sekil.4.2. (a) % 1, (b) % 3 ve (c) % 5 oraninda Hbs 6ziitii igeren kurutlmus nisasta filmlere ait kesitler

Sekil 4.3. (a) % 0.5, (b) % 1 ve (c) % 1.5 oraninda GO igeren kurutulmus nisasta filmlere ait kesitler

Jel dékme metodu ile hazirlanan farkli kompozisyonlara sahip nisasta filmler oda
sicakliginda 48 saat boyunca kurutulmustur. Elde edilen tiim farkli formiilasyondaki
filmler kurutma asamasindan sonra petri kaplarindan yapisal biitiinluklerini koruyarak

ayrilabilmis ve diger analizlerde kolaylikla kullanilabilmislerdir.

4.2. Antibakteriyel aktivite testi

Cesitli mikroorganizmalara karsg1 antibakteriyel etkiye sahip olan bitki
Ozitlerinin nisasta esasli filmlere dahil edilmesiyle antibakteriyel aktiviteye sahip
nisasta esash filmler elde edilebilmektedir. Filmlere kazandirilan bu 6zellik ile birlikte
nisasta filmlerin antibakteriyel etki mekanizmasinin 6n planda oldugu uygulamalarda
kullanim potansiyeli artmaktadir. Yapilan bu caligmada nisasta filmlere eklenen farkl
konsantrasyonlardaki ( %1, %3, %5 v/v ) bitki 6zutinln farkli mikroorganizmalara (B.
subtilis, K. pneumoniae, S. aureus, E. coli) kars1 degisen oranlarda antibakteriyel etki
kazandirdigi gozlemlenmistir. Yapilan analiz sonucunda antimikrobiyal etkinin yiksek
konsantrasyonlarda ortaya ¢iktigi, diisiik konsantrasyonlarda ise herhangi bir
antibakteriyel etkinin meydana gelmedigi veya oldukca diisiik seyrettigi sonucuna
vartlmistir. Hbs 06ziitii igermeyen nisasta esasli kontrol filmlerinde herhangi bir
antibakteriyel etki goriilmemistir. %1 Hbs 0zitu iceren filmler antimikrobiyal etkinlik
gostermede yetersiz kalirken, Hbs 0zitlnin %3 den %5’e dogru artmasiyla birlikte

inhibisyon zon ¢aplarinda artis olmustur. % 5 Hbs 0ziitii iceren filmlere eklenen farkli
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oranlarda grafen oksit ilave edilmesi ile birlikte K. pneumoniae ve S. aureus’a karsi
Ol¢iilen inhibisyon zonlarinda artis meydana gelirken B. Subtilis ve E. Coli’ye kars1 6l¢iilen
inhibisyon zonlarinda anlamli oranda bir farklilik meydana gelmemistir.

Fullerton ve ark. (2011) tarafindan H. sabdariffa’ nin antibakteriyel aktivitesini
belirlemek i¢in yapilan bir caligmada 6ziit konsatrasyonun artmasiyla dogru orantili
olarak antibakteriyel aktivitenin arttigi gozlenmistir. Bu sonu¢ tarafimizdan yapilan
calismanin sonucu ile paraleldir. Uretilen farkli kompozisyonlara sahip filmlerin test
mikroorganizmalarina karsi olusturdugu inhibisyon zon ¢aplart Cizelge 4.1 ve Cizelge

4.2’ de verilmistir.

Cizelge 4.1. Farkli oranlarda Hbs &ziitii igeren nisasta esasli filmlerin olusturdugu inhibisyon zon ¢aplari®

Zon cap1 (mm)
Hbs 6zuta
miktar1 (%) S. aureus B. subtilis E. coli K. pneumoniae
0 10,00 + 0,00 A 10,00 + 0,00 10,00 + 0,00 A 10,00 + 0,00 A
1 10,00 + 0,00 * 12,66 + 0,33 *B 10,00 + 0,00 @ 10,00 + 0,00 @
3 20,66 + 1,45 A 20,00 + 1,00 A 19,00 + 0,57°A 15,00 + 1,528
5 22,00 + 0,66 °A 21,33+0,88 A 21,00 + 1,00 A 17,66 + 1,20 *®

! Inhibisyon zonlar1 mm cinsinden dlgiilmiistiir. Ayni satirdaki farkli biiyiik harflere ve aym siitundaki
farkli kiigiik harflere sahip degerler istatistiksel olarak anlamli farkliliklar1 ifade etmektedir (p<0.05).

Cizelge 4.2. % 5 Hbs 6z(itl ve farkli oranlarda GO igeren filmlerin olusturdugu inhibisyon zon caplari*

Zon cap1 (mm)
GO
miktar1 (%) S. aureus B. subtilis E. coli K. pneumoniae
0
22,66 + 0,66 24 21,33+0,88 21,00 + 1,00 #A 17,66 + 1,20 %8
0,5
24,66 + 0,33 °A 21,66 +0,33 % 19,66 + 0,33 % 22,00 £ 0,57 *®
1
24,66 + 0,88 °A 21,33+0,33% 20,66 + 0,33 23,33+ 1,00
1,5
25,66 + 0,33 °A 22,00+ 0,57 %® 20,00 + 1,00 % 21,66 + 0,88 *&

! Inhibisyon zonlari mm cinsinden &lgiilmiistiir. Aymi siitundaki farkl kiiciik harflere sahip degerler
istatistiksel olarak anlamli farkliliklar1 ifade etmektedir (p<0.05).
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Farkli mikroorganizmalara (B. subtilis, K. pneumoniae, S. aureus, E. coli ) karsi
yapilan antibakteriyel aktivite analizi sonucunda %3 ve % 5 Hbs 0z(itu iceren filmlerde
bitki 6zUtlne karst en duyarli bakteri S. aureus iken filmlerin en az etki ettigi bakteri ise
K. pneumoniae olarak belirlenmistir. %5 Hbs 0ziitii igeren nisasta esasli filmlerde
Olctlen en yilksek inhibisyon zon ¢ap1 22 mm olarak gram pozitif bir bakteri olan S.
aureus‘a kars1 olgtilmiistiir. H. sabdariffa bitkisinden elde edilen bitki 6zutunin Gram
negatif ve Gram pozitif bakterilere kars1i gosterdigi antimikrobiyal aktivite
konsantrasyona bagli olarak artis gostermistir.

H. sabdariffa icerdigi fenolik bilesikler sayesinde birden fazla ilaca direngli olan
patojenik mikroorganizmalara karsi bakteriyosidal etki gosterir (Portillo Torres ve ark.,
2019). Wang ve ark. (2013) Fenolik bilesiklerin hiicre duvarina yapisarak, hicre
membran biitiinliigiinii bozdugu ve bu mekanizma araciligryla mikroorganizmalari
inhibe ettigini bildirmislerdir.

% 5Hbs 0zuth ve farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerde Glgiilen en
yuksek inhibisyon zonu S. aureus‘a karsi 25 mm olarak Olculmiistiir ve en diisiik
inhibisyon zonu 17 mm ile K. pneumoniae‘ya karsi belirlenmistir. Filmlerin etkili
olduklar1 mikroorganizmlara karsi olusturduklari inhibisyon zonlarina ait goriintiiler

Sekil 4.4 ve Sekil 4.5 de verilmistir.

Elde edilen sonuclar H. sabdariffa oziitiiniin nisasta esasli filmlere eklenmesiyle
elde edilen antimikrobiyal filmlerin gida ambalaji olarak kullanilabilecegini ve bdylece
gida kokenli patojenik mikroorganizmalarin insan sagligi iizerindeki olumsuz etkilerini
onlemek, gidalarda olusabilecek kontaminasyon riskini engellemek ve ayrica gidalarin
taze kalmast ve raf Omriinlin uzatilmasi gibi yararlar saglayabilecegini ortaya

koymaktadir.



Sekil 4.5. Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin olusturdugu inhibisyon zonlar1
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4.3. Kalinhk

Filmlerin kalinlik degerleri filmlerin mekanik ozellikleri ve bariyer ozellikleri
gibi baslica 6zelliklerini dogrudan etkileyen temel bir faktordiir. Biyopolimer bazli
filmlerin kalinhig bir ¢ok farkli parametreye bagli olarak degisir. Olusturulan
biyopolimer bazli filmlerin kalinliklar1 filmi olusturan Dbilesenlerin tiiriine,
konsantrasyonuna, dokiim asamasinda kullanilan plakalarin boyutuna gore farklilik
gosterebilir (Leerahawong ve ark., 2011). Hbs 0ziitii ilave edilen ve edilmeyen nisasta

filmlerin kalinliklar1 Sekil 4.6 ve Sekil 4.7°de gosterilmistir.

4.3.1. Farkh oranlarda Hbs o6ziitii iceren nisasta esash filmlerin kalinhklar:

Biyobozunur nisasta filmlerin 6zelliklerini iyilestirmek igin eklenen farkli
bilesikler ve bitki oziitleri elde edilen filmlerin kalinlik degerlerinin farklilagsmasina
sebep olabilir. Plastiklestirici olarak gliserolun kullanildig: farkli oranlarda (%1, %3 ve
%5 v/v) Hbs o0ziitii iceren nigasta filmlerin kalinlik degerleri 0.104 ile 0.165 mm
arasinda formiilasyona bagl olarak farklilik gostermektedir. %1 oranindan bitki 6ziitii
iceren nisasta filmler bitki 6ziitii igeremeyen filmlerle karsilastirildiginda aralarinda
istatiksel olarak anlaml bir fark gézlemlenmemistir. Bitki 0zutlinun konsantrasyonunun
%3 den %5’e dogru artmasiyla birlikte nisasta filmlerin kalinlik degerlerinde artig
gozlemlenmistir. (p < 0.05). Kalinlik analizi sonucunda elde edilen ortalama degerler

Sekil 4.6’da verilmistir.

H 1

Z ol :

= b -
3 . a o 0,165

0,104 0,116

Hbs orani (%)

Sekil 4.6. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii igeren nisasta filmlerin kalinlik degerleri
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Farkli oranlarda Hbs 6ziitli iceren nisasta esasli filmlerin kalinlik analizi sonuglarina
bakildiginda filmlerin kalinlik degerlerinin bilesenlerin konsantrasyonuna bagli olarak

farklilik gosterdigi gorilmektedir.

4.3.2 Farkh oranlarda GO iceren nisasta esash filmlerin kalinlik degerleri

%S35 Hbs 06ziitii igeren nisasta esasli kompozit filmlere farkli oranlarda (% 0.5, %
1 ve % 1.5 w/w nisasta ) GO eklenmesi ile birlikte filmlerin kalinlik degerlerinde GO
konsantrasyonuna bagh olarak degisimler gozlemlenmistir. % 0,5, % 1 GO igeren
filmlerin kalinlik degerleri GO igermeyen filmlere yakin iken % 1.5 GO igeren
filmlerin kalinlik degerlerinde artis gézlemlenmistir. GO igeren nisasta esasl filmlerin

ortalama kalinlik degerleri Sekil 4.7°de verilmistir.

GO orami (%)

kalinhik (mm)

Sekil 4.7. %5 Hbs 6ziitii ve farkli oranlarda GO igeren nigasta esash filmlerin kalinlik degerleri

Grafen oksitin nisasta soliisyonlar1 igerisinde homojen bir sekilde dagilmasi
sonucunda GO igeren nisasta filmler elde edilmistir. Film yapilarina eklenen yiiksek
miktarda GO ile filmlerin kalinlik degerlerinde istatiksel olarak anlamli bir artis

gozlemlenmistir.
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4.4. Su buhan gecirgenlik (WVP) analizi

Polimerik biyobozunur filmlerin kullanim potansiyelini belirleyen 6nemli
faktorlerden bir tanesi de su buhar1 gegirgenlik kapasitesidir. Biyopolimerlerden elde
edilen biyobozunur fimler gida sanayisinde ambalaj malzemesi olarak kullanilacaksa
buradaki temel amaci gida ile gevresindeki atmosfer arasinda gerceklesen nem
transferini 6nlemek veya azaltmaktir (Fabra ve ark., 2021). Biyomedikal uygulamalarda
farkli tiirde yara oOrtiilerinin iretiminde kullanilan biyopolimerik malzemelerin ise
yaraya nemli bir ortam saglayabilecek bariyer 6zelliklerine sahip olmas1 gerekir (Torres
ve ark., 2013).

Farkli oranlarda Hbs 06ziitli iceren nigasta esasli filmlerin su buhar1 gegirgenlik
degerleri Cizelge 4.3’de verilmistir. Jel dokme metodu ile hazirlanan nisasta esash
biyobozunur filmler yapisal biitiinliiginii koruyarak biitiin analizlerde rahatlikla
kullanilmistir. Fakat %5 Hbs 6ziitii igeren filmler ve farkli oranlarda GO igeren nisasta
esaslt kompozit filmler su buhari gegirgenlik analizi sirasinda diizenek igerisinde belirli
bir siire sonra yapisal biitiinlikklerini kaybetmislerdir ve dolayisiyla su buhar

gecirgenlik oranlari belirlenememistir.

Cizelge 4.3. Farkl oranlarda Hbs 6ziitii igeren nisasta filmlerin su buhari gegirgenlik degerleri*

Hbs 6zUtl miktart WVP(x107'2 g/msPa)
(%)

0 1,32+0,072

1 8,07 +0,33"

3 131+0,05°

! Ayni siitundaki farkli harflere sahip degerler istatistiksel olarak anlamli oranda farklidir (p<0.05).

Nisasta esasl filmlerin su buhar1 gegirgenlik degerleri filmlerin formulasyonuna
ve formiilasyondaki bilesenlerin konsantrasyonuna bagl olarak degisiklik gostermistir.
Filmlerden alinan su buhar1 gecirgenlik dlgiimleri 1.32 x 1072 ile 8.07 x 102 g/msPa
araligindandir. Diisiik miktarda bitki 6ziitii iceren filmlerin su buhar1 gegirgenligi bitki
Oziitii icermeyen filmlere oranla daha yiiksek olarak tespit edilmis ancak yiiksek oranda
bitki oziiti ilave edilen filmler ile katkisiz filmler arasinda herhangi bir fark
gozlenmemistir (p<0,05).

Su buharmin polimer boyunca ilerlemesi suyun Once yapida bilesenlerine

ayrilmasi daha sonra difiizyonu ile meydana gelmektedir ve bir ¢ok parametreye baglh



36

olarak degisir. Yapilan ¢aligmada en iyi bariyer 6zelligi en yliksek Hbs 0ziitli iceren
filmlerde gbzlemlenmistir. Bu bulgulara paralel olarak Gémez-Aldapa ve ark. (2021)
tarafindan yapilan bir ¢calismada farkli oranlarda Hbs o6ziitii katkili nisasta filmlerin
bariyer 6zellikleri analiz edildiginde yiiksek bitki oziitii katkili filmlerin en diisiik su
buhar1 gegirgenligi degerine sahip oldugu belirlenmistir. Benzer sekilde Hassan ve ark.
(2018) polivinil alkol / nisasta filmlere kattiklar1 farkli oranlarda zerdegal ile birlikte

filmlerin su buhar1 gegirgenlik degerinin azaldigi sonucuna varmislardir.

4.5. Sisme, ¢oziiniirliik ve su icerigi analizleri

Farkli oranlarda Hbs oziitii ve farkli oranlarda GO katkili kompozit filmlerin
sisme, ¢oziiniirlik ve su icerigi analizi ayr1 ayri yapilmistir. Analiz sonucunda elde
edilen bulgulara goére filmlerin sisme, ¢oziiniirlik ve su igerigi, film yapisindaki
bilesenlere ve bu bilesenlerin konsantrasyonuna gore farklilik gdstermistir. Sisme,
¢ozlinlirliik ve su igerigi analizi sonucunda elde edilen degerler farkli kompozisyonlara
gore ayrilarak Cizelge 4.4, Cizelge 4.5, Cizelge 4.6, Cizelge 4.7, Cizelge 4.8 ve Cizelge

4.9’ da verilmistir.

4.5.1. Farkh kompozisyona sahip olan nisasta filmlerin sisme analizi

Nisastadan elde edilen biyobozunur filmlerin sisme dereceleri Cizelge 4.4 ve
Cizelge 4.5’de goriilecegi iizere filmlerin formiilasyonuna ve formiilasyondaki
bilesenlerin konsantrasyonlarina bagli olarak degiskenlik gostermistir. %1 oranindan
bitki Oziitli iceren nisasta filmler bitki 6zitii iceremeyen filmlerle karsilastirildiginda
aralarinda istatiksel olarak anlamli bir fark gozlemlenmemistir. Bitki 06ziitlinlin
konsantrasyonunun artmasiyla birlikte nisasta filmlerin sisme degerlerinde artig
gbzlemlenmistir. Nisasta filmlere katilan bitki 6ziitleri sisme degerlerinde artisa sebep
olabilir. Hassan ve ark. (2018) yaptiklar1 bir ¢alismada nisasta ve polivinil alkolden
olusan kompozit filmlere ekledikleri zerdecal ile birlikte filmlerin sisme derecelerinde
anlamli artiglar gozlemlemistir ve bu artisin zerdegalin bilesenlerinde bulunan hidroksil
gruplarindan kaynaklaniyor olabilecegi sonucuna varmiglardir. Farkli oranlarda GO
katkili nisasta filmler incelendiginde yiiksek miktarda GO katkili filmler ile katkisiz
filmler arasinda istatiksel olarak anlamli bir fark goriilmezken, diisiik miktarda GO

igeren filmlerin sisme degerlerinin katkisiz filmlerden anlamli oranda (p<0,05) yiiksek
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oldugu goriilmiistiir. Sigme degerlerinde goriilen bu artisin grafen oksitin yapisinda

bulunan hidroksil gruplarindan kaynaklaniyor olabilecegi diistiniilmektedir.

Cizelge 4.4. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii igeren nigasta filmlerin sigsme degerleri (%) *

Hbs 6ztii miktart (%) Sisme degeri (%)
0 95,17 +1,352
1 91,17 +3,30 2
3 101,32 +1,32°
5 99,52 +2,14°

Farkh kiigiik harfler istatiksel olarak anlaml farklar1 gostermektedir (p<0,05).

Cizelge 4.5. Farkl oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin sisme degerleri (%)*

GO miktar1 (%) Sisme degeri (%)
0 99,52 + 2,142

0,5 118,15+ 2,28°

1 123,44 +1,10°
1.5 95,71 +1,43°2

'Farkli kiiciik harfler istatiksel olarak anlamli farklar gostermektedir (p<0,05).

4.5.2. Filmlerin ¢ézin0rlik analizi

Polimerlerin ¢6ziinmesinin temel olarak dort asamadan olustugu bilinmektedir.
[k asamada polimerin suyu absorplamasi daha sonra sismesi ve bunu takiben polimer
zincirlerini bir arada tutan kuvvetli hidrojen baglar1 ve Van der Waals kuvvetlerinin
birbirinden ayrismast bulunmaktadir. Biyokompozit filmlerin suda ¢Ozunirligi
kullanim potansiyalini belirleyen ©6nemli bir parametredir. Filmlerin ¢oziintirliik
degerleri sulu ortamdaki yapisal biitiinliklerini koruyabilmelerinin temel bir

gostergesidir. Disiik ¢oziiniirliik degerleri suya olan yiiksek diren¢ anlamina gelir ve
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Ozellikle gida ambalaj malzemesi olarak kullanilacak filmler igin istenilen bir 6zelliktir
(Gutiérrez Carmona ve Alvarez, 2018). Genel olarak filmlerin ¢Oziinirliik degerleri
eklenen katki maddelerin yapisina, konsantrasyonuna ve bu katki maddelerinin
hidrofilik ve hidrofobik indekslerine bagli olarak farklilik gosterir (Ghasemlou ve ark.,
2013). Cizelge 4.6 ve Cizelge 4.7° de farkli kompozisyonlara sahip nisasta esasl
filmlerin ¢oziiniirliikk degerleri verilmistir. Nisasta esash filmlere eklenen Hbs 0zutl
miktar1 arttik¢a filmlerin ¢oziiniirliik degerlerinde istatiksel olarak anlamli artiglar
meydana gelmistir (p<0,05). Ekramian ve ark. (2021) yaptiklar1 bir ¢alismada ¢Orek otu
Ozutu ekledikleri filmlerin ¢ozuntrlik degerlerinde 6ziit miktarinin artmasina paralel
olarak artis gozlemlemislerdir. Benzer sekilde Ju ve ark. (2019) moringo yapragi 6ziitii
ekledikleri nisasta esasli filmlerde eklenen Oziit miktar1 arttikca filmlerin ¢ozliniirliik

degerlerinin de arttig1 sonucuna varmislardir.

Farkli oranlarda GO igeren nisasta filmlerin ¢ozlniirlik degerleri
incelendiginde; % 0,5 ve % 1 oraninda GO igeren filmlerin ¢6ziiniirliik degerlerinin GO
katkisiz filmlerden anlamli oranda (p<0,05) diisiik oldugu, %1,5 oraninda GO iceren
filmlerin c¢oziiniirlikklerinin ise katkisiz filmlere benzer oldugu goriilmiistir. Bu
durumun; yiksek miktarda GO igeren filmlerde, GO’nun nisasta soliisyonu igerisinde

tam olarak ¢6ziinmemis olmasina bagli olabilecegi diisiiniilmektedir.

Cizelge 4.6. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii iceren nisasta esasl filmlerin ¢dziiniirlikk degerlerit

Hbs 06ziitii miktar1 (%) Cozintirlik degeri(%)
0 25,59 +1,08°
1 30,35 +0,46°
3 43,97 £0,13°¢
5 51,22 +0,38 ¢

Farkl kiigiik harfler istatiksel olarak anlamli farklar gdstermektedir (p<0,05).
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Cizelge 4.7. Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin ¢oziiniirliik degerleri *

GO miktar1 (%) Cozilintrlik degerleri (%)
0 51,22+0,38%
0.5 49,11+0,37°
1 46,5+0,62°
1.5 51,24 + 0,282

'Farkli kiigiik harfler istatiksel olarak anlamli farklari gostermektedir (p<0,05).

4.5.3 Filmlerin su icerigi analizi

Farkli kompozisyona sahip olan filmlerin su igerigi degerlerinin filmi olusturan
bilesenlere ve  bilesenlerin  konsantrasyonuna  gore farkliliklar — gOsterdigi
gozlemlenmistir. Filmlerin su igerigi degerleri Cizelge 4.8 ve Cizelge 4.9’da verilmistir.
Nisasta esasli filmlere eklenen farkli oranlarda Hbs 6ziitii ile birlikte filmlerin su igerigi
degerlerinde anlamli farkliliklar gbzlemlenmistir (p<0,05). Disiik bitki 6zt
konsantrasyonu filmlerin su igerigini etkilemezken Hbs 6ziitli miktarinin artmasi ile

birlikte filmlerin su icerigi degerlerinde artis meydana gelmistir.

Cizelge 4.8. Farki oranlarda Hbs 6ziitii igeren nisasta esali filmlerin su igerigi (%)*

Hbs 6ziitii miktar1 (%) Su igerigi degerleri (%)
0 6,16 +,0,19 2
1 6,41+0,182
3 7,60 + 0,08 °
5 9,85+0,23°

Farkh kiigiik harfler istatiksel olarak anlaml farklar gostermektedir (p<0,05).

Elde edilen bu bulgulardan da goriilecegi iizere nisasta filmlere eklenen Hbs
0zUtU nisasta filmlerin su molekullerine olan egilimini artirmistir. Bu sonuglara paralel
olarak (Peralta ve ark. (2019) yaptiklari bir ¢aligmada nisasta ve jelatin filmlere
kattiklar1 Hbs oziitii ile birlikte hem nisasta filmlerin hem de jelatin filmlerin su

igeriginde artislar gézlemlemislerdir ve bunun Hbs 6ézitinin yapisinda bulunan organik
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asitler ve antosiyaninler gibi hidrofilik bilesiklerden kaynaklanabilecegi sonucuna

varmislardir.

Cizelge 4.9. Farkl1 oranlarda GO igeren nisasta filmlerin su icerigi (%)*

GO miktar1 (%) Su igerigi (%)
0 9,85+ 0,232
0,5 10,82 +0,18°
1 10,20 £ 0,18%
1,5 8,78+ 0,25 ¢

Farkl: kiigiik harfler istatiksel olarak anlamli farklar gdstermektedir (p<0,05).

Farkli oranlarda GO igeren nisasta filmlerin su igerigi degerleri incelendiginde;
%0,5 ve %1 oraninda GO igeren filmlerin su igerigi degerlerinin GO katkisiz filmlerden
anlamli oranda (p<0,05) yiiksek oldugu, %1,5 oraninda GO igeren filmlerin su
iceriginin ise katkisiz filmlerden anlamli oranda (p<0,05) diisiik oldugu goriilmiistiir. Su
igerigi oranindaki artislarin  grafen oksitin yapisindaki hidrofilik gruplardan
kaynaklaniyor olabilecegi diisiiniilmektedir. Yiksek miktarda (%1,5) GO iceren
filmlerdeki su igeriginin diisilk olmasinin ise yiiksek miktardaki grafen oksitin nisasta
sollisyonu icerisinde homojen bir sekilde dagilmamis olmasindan kaynaklaniyor

olabilecegi diisiiniilmektedir.

4.6. Taramal elektron mikroskobu (SEM) analizleri

Taramali elektron mikroskobu goruntileri elde edilen filmlerin ylzey
morfolojisi ve kompozisyonu hakkinda bilgi verir. Yapisal biitiinliige sahip olan filmler
genel olarak homojen bir yiuzeye sahiptir ve bu filmlerin iyi bir mekanik 6zellik
sergilemesi beklenir (Mali ve ark., 2005). Farkli kompoziyonlara sahip olan nisasta

filmlerin mikrograflar Sekil 4.8 ve Sekil 4.9° da verilmistir.

4.6.1 Farkh oranlarda Hbs oziitii iceren nisasta esash filmlerin SEM

goruntuleri

Gliserol ile plastiklestirilmis, farkli oranlarda Hbs 6ziitii i¢eren nisasta filmlerin
mikrograflart Sekil 4.8’ de verilmistir. Filmlerin yiizey 6zellikleri filmi olusturan

bilesenlerin birbirileri ile olan etkilesimleri ile igilidir. Uretilen nisasta esash katkisiz
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filmlerin SEM goriintiileri incelendiginde genel olarak homojen yapida olmakla birlikte
film yiizeylerinin oldukga piiriizlii oldugu gézlenmistir. Bu piiriizliiligiin nisastanin tam
olarak jelatinize olmamasindan kaynaklaniyor olabilecegi diisiiniilmektedir. Filmlere
%1 oraninda Hbs 06ziitli ilave edildiginde piiriizliiliik biiyiik 6l¢iide ortadan kalkmis ve
daha homojen yapida filmler elde edilmistir. %3 Hbs 6ziitii katkili filmlerin ise homojen
yapida ancak %1 Hbs o6ziitii katkili filmlerden daha piiriizlii oldugu goriilmiistiir. Hbs
oziitli katki oran1 %5’e ¢iktiginda ise filmler daha heterojen ve oldukca piiriizlii bir hale

gelmistir. Uretilen filmlerde gozlenen bu degisikliklerin Hbs 6ziitiinde bulunan

antosiyaninlerin nisasta ile etkilesime girmesi sonucunda olusabilecegi sOylenebilir

(Peralta ve ark., 2019).
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Sekil 4.8. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii igeren nisasta filmlerin SEM gdriintileri (2000x)

4.6.2 Farkl oranlarda GO iceren nisasta filmlerin SEM goruntuleri

Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin yiizey morfolojileri Sekil
4.19°da gorilmektedir. Film yapisina eklenen GO konsantrasyonuna bagl olarak ylizey
morfolojilerinde degisimler gozlemlenmistir. %5 Hbs 06ziitii iceren, GO Kkatkisiz
filmlerin yizeyi oldukca puruzli ve partikulli iken %0,5 ve %1 GO iceren filmlerin

ylizeyleri daha az piiriizlii ve partikiillii bir yapiya sahiptir. %1,5 oraninda GO iceren
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filmler ise diger tim filmlerden daha piiriizsiiz ve kompakt bir yapiya sahiptir. Bu
durum yiiksek orandaki grafen oksitin nisasta ile etkilesime girerek polimer matrisin

daha diizenli bir yap1 kazanmasina sebep olduguna isaret etmektedir.
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Sekil 4.9. Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasl filmlerin SEM gdrintuleri (2000x)

4.7. FTIR Analizi

FTIR biyolojik materyallerin kimyasal analizleri igin yaygin olarak kullanilan
temel bir tekniktir. FTIR genel olarak numunede bulunan ana fonksiyonel gruplarin ve
olusan kimyasal baglarin ac¢iga cikarilmasini saglayarak numuneler hakkinda bilgi
edinilmesini saglayan temel bir yontemdir (Grimstvedt ve ark., 2019; Durak ve
Depciuch, 2020). Yapilan bu ¢alismada farkli bilesenlere sahip olan film yapilarindaki
kimyasal baglanmalarin arastirilmasi i¢in FTIR spektrometresi kullanilmistir ve farkli
bilesenlere sahip film yapilarinin absorpsiyon spektrumlar1 Sekil 4.10 ve Sekil 4.11” de

verilmigtir.
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4.7.1. Farkh oranlarda Hbs 6zutu iceren filmlerin FTIR analizi

Farkli oranlarda Hbs 06ziitli iceren nisasta esasli filmlerin FTIR spektrumlari
Sekil 4.10°de verilmistir. Farkli oranlarda Hbs 6zutl iceren filmlerde ve Hbs 6ziti
icermeyen katkisiz filmlerde 3000-3700 cm™” de gdzlenen giiclii absorbsiyon bantlar
film yapilarindaki O-H gruplarindan kaynaklanmaktadir. Farkli oranlarda Hbs oziitii
iceren filmlerde 1650 ile 1700 cm™araliginda yeni piklerin olustugu gézlenmistir. Bu
yeni piklerin olusmas1 Hbs 6ziitii ile nisasta arasinda kimyasal bag olustugunu ve film
bilesenlerinin birbiri ile etkilesime girdigini gostermektedir (Pereira Jr ve ark., 2015).
Hbs 6zitu icermeyen filmlerden yiksek miktarda Hbs 6zutl iceren filmlere dogru
sirastyla C-H grubundan kaynakli gerilim bantlar1 2925 cm™?, 2932 cm®, 2930 cm’?, ve
2931 cm™ dalga boylarinda gozlenmistir. Hbs 6ziitii iceren ve icermeyen filmlerde
gozlenen 1185 cm™ ve 1168 cm™araliginda olusan pikler C=0 grubunun varligina isaret
etmektedir. Sirasiyla % 0, % 1, % 3, % 5 oranda Hbs 6zUti iceren filmlerde 1517 cm™,
1531 cm, 1530 cm™ ve 1534 cm™ gézlenen bantlar C-C gerilme titresimlerinin en tipik

gOstergesidir.

% Transmitans

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Dalga boyu ( cm™)

Sekil 4.10. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii igeren nigasta filmlerin FTIR spektrumlart ( a: % 0 Hbs, b: % 1
Hbs, ¢: % 3 Hbs, d: % 5 Hbs))
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4.7.2. Farkh oranlarda GO iceren filmlerin FTIR analizi

Farkli oranlarda GO ilave edilen filmlerin FTIR spektrumlart Sekil 4.11° de
verilmigtir. FTIR spektrumlart incelendiginde; sirasiyla %0, %0.5, % 1, %l1.5
oranlarinda GO igeren filmlerde 3286 cm™, 3292 cm?, 3294 cm™? ve 3265 cm™’de
gozlenen pikler O-H gruplarm ifade etmektedir, 2931 cm™ 2924 cm™, 2933 cm™ ve
2938 cm™!” de gorulen pikler ise C-H grubuna ait olan gerilim bantlaridir. 1504 cm™ ve
1550 cm™* araliginda gézlenen bantlar C-C gerilme titresimlerini ifade etmektedir (Li ve
ark., 2011).

% Transmitans
j

4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Dalga boyu ( cm™)

Sekil 4.11. Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin FTIR absorpsiyon spektrumlar1

4.8. Mekanik testler

Polimerik  filmlerin uygulama alanlarint  dogrudan etkileyen temel
Ozelliklerinden bir tanesi de mekanik 6zellikleridir ve mekanik 6zellikler dogrudan film
formilasyonunun kimyasal yapisiyla iliskilidir (Mutlu, 2011). Farkli formiilasyona
sahip olan nisasta esasl filmlerin gerilme mukavemeti (TS) ve uzama yuzdesi (%E)

degerleri Cizelge 4.10 ve Cizelge 4.11° de verilmistir.
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4.8.1. Farkh oranlarda Hbs 0zutl iceren nisasta filmlerin mekanik

Ozellikleri

Nisasta bazli biyobozunur filmlere ilave edilen Hbs 0zitinin mekanik
Ozelliklere olan etkisi kontrol grubu kullanilarak incelenmistir ve elde edilen bulgular
Cizelge 4.10° da verilmistir. Bitki 6ziitii icermeyen nisasta filmlerin TS ve %E degerleri
sirastyla 81.60 + 3.69 MPa ve % 36.62 *+ 6.46 MPa olarak belirlenmistir. Diisiik bitki
0z0ti konsantrasyonu (%1) TS ve %E degerleri (zerinde herhangi bir etki
olusturmazken 0zit konsantrasyonunun hacimce % 3’ten % 5’¢ dogru artmasiyla
birlikte filmlerin TS degerlerinde anlamli azalmalar meydana gelmistir ve filmlerin %E
degerlerinde ise artiglar gézlemlenmistir. Filmlerin gerilme mukavemeti (TS) Hbs 6zutl
konstrasyonunun artmasiyla onemli Ol¢iide azalmistir (p<0,05). Filmlerin gerilme
mukavemeti filmlerin hazirlanmasi, ylizey 6zellikleri ve test edildigi ortam gibi cesitli
faktorlere bagli olabilir. Gerilme mukavemetinin tersine uzama yiizdelerinde meydana
gelen artis bitki Oziitliniin eklenmesiyle birlikte film yapilarinda meydana gelen
molekdller arasi etkilesimlerle ilgili olabilir (Poeloengasih ve Anggraeni, 2014).
Yapilan bir ¢alismada Corrales ve ark. (2009) bezelye nisastasindan elde edilen
biyobozunur filmlere eklenen iiziim c¢ekirdegi Oziitii ile birlikte filmlerin TS
degerlerinde azalmalar gozlemlenirken, %E degerlerinde ise artiglar goriilmiistiir.
Benzer bir sekilde yapilan farkli bir galismada Ju ve ark. (2019) nisasta filmlere eklenen
farkli oranlarda moringo yapragi 6zitl ile birlikte filmlerin TS degerlerinde azalmalar
%E degerlerinde ise artiglar gozlenmistir. Arastirmacilar TS degerlerinde meydana
gelen artisin moringo yaprag 6ziitii ile nisasta molekiilleri arasinda olusan molekiiller
arast etkilesimden kaynaklandigi ve moringo yapragi oOziitiinde bulunan fenolik

bilesiklerin filmlerin esnekligini artirmis olabilecegi sonucuna varmislardir.

Cizelge 4.10. Farkli oranlarda Hbs 6ziitii igeren nisasta filmlerin TS ve % E degerlerit

Hbs 6ziitli miktari
(%) TS (MPa) % E
0 81,17 +3,69% 36,62 +6,462
1 8160+1,52% 38,27 +1,78%
3 59,52 + 1,96 ° 62,27 +1,76°
5 55,43 +2,13" 60,66 +2,74°

! Aym sutundaki farkli harflere sahip degerler istatistiksel olarak anlamli oranda farklidir
(p<0.05).
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4.8.2. Farkh oranlarda GO iceren nisasta filmlerin mekanik ozellikleri

Farkli oranlarda GO igeren nisasta esasli filmlerin TS ve % E degerleri Cizelge
4,11’ de verilmistir. Nisasta filmlere eklenen GO ile birlikte filmlerin gerilme
mukavemeti (TS) degerlerinde anlamh artiglar gézlemlenmistir. GO katkisiz filmlerin
TS degeri 55,43 + 2,13 iken % 0.5 GO katkili filmlerin ortalama gerilme mukaveti
84,39 + 0,97 MPa olarak belirlenmigtir. GO miktarinin % 1’ den % 1.5’a dogru
artmastyla birlikte filmlerin TS degerlerinde azalmalar meydana gelmistir. GO katkisiz
filmlerin ylzde uzama (%E) degeri 60,66 + 2,74 olarak Sl¢iilmiistiir. % 0.5 ve % 1.5
GO igeren filmlerin yuzde uzama (%E) degerlerinde anlamli oranda azalma meydana
gelirken % 1 oraninda GO igeren filmlerin yilizde uzama (%E) degerlerinde artis

gbzlemlenmistir (p<0,05).

Bu durumun grafen oksitin polar gruplari arasindaki hidrojen baglarindan
kaynaklandig1 diisiniilmektedir. Nano giiclendirici olan grafen oksitin polar gruplarinin
arasinda bulunan giiclii hidrojen baglar1 ile nisasta matrisi arasinda meydana gelen
etkilesim nisasta esasli kompozit filmlerin mekanik 0zeliklerinin iyilestirilmesine katki
saglayabilir (Wu ve ark., 2019).

Cizelge 4.11. Farkli oranlarda GO igeren igeren nisasta filmlerin TS ve % E degerlerit

GO miktar1 (%) TS ( MPa) %E
0 55,43 +2,13 2 60,66 + 2,74 2
0,5 84,39 +0,97° 54,11 +2,98°
1 67,14 +1,51° 64,64 +2,11°
1,5 65,50 + 1,55 © 55,77 +2,42°

! Ayni siitundaki farkli harflere sahip degerler istatistiksel olarak anlaml oranda farklidir (p<0.05).
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5. SONUCLAR VE ONERILER

5.1. Sonuglar

Gunimuzde endustriyel ve bircok farkli alanda kullanilan biyopolimerlerin
biylk bir kismin1 biyobozunur ve dogal bir biyopolimer olan nisasta olusturmaktadir.
Nisasta ekonomik olarak uygun olmasi, dogada bol miktarda bulunmasi ve biyouyumlu
bir polimer olmasi sebebiyle;

a. Yyara ortlerinin tretimi,

b. farmasoétik ajanlarin kontrollii salinima,

c. farkli protezlerin tiretimi,

d. doku miihendisliginde doku iskelelerinin iiretimi ve

e. gida sanayisinde yenilebilir ambalajlama uygulamalar1 gibi

bircok farkli alanda kullanilan organik bir polimerdir. Fakat kullanildigi
uygulamalarda mekanik Ozelliklerinin zayif olmasindan dolayr saf formda tercih
edilmez. Nisastaya eklenen farkli polimerler ve nano gii¢lendiricilerle birlikte nisastanin
mekanik 6zellikleri iyilestirilebilir. Yapilan bu ¢alismada jel ddkme metodu kullanilarak
farkli oranlarda Hbs 0zitl ve farkli oranlarda GO katkili nisasta esasli biyobozunur
filmler {iretilmistir. Uretilen bu filmler kurutulma asamasindan sonra petri kaplarindan
rahatlikla ¢ikarilmis ve tiretilen filmlerin karakterizasyonu yapilmistir. Filmlerin bariyer
Ozellikleri, su igerigi, sisme, c¢oOzlnlrlik ve mekanik o6zellikleri filmlerin
kompozisyonlarina ve kompozisyondaki bilesenlerin miktarina bagli olarak degisiklik
gostermistir. Iyi ozelliklere sahip olan filmler elde etmek icin kullanilan katki
maddelerinin konsantrasyonlarinin belirlenmesi buyik bir 6nem arz etmektedir.
Filmlere eklenen Hbs 0zitu filmlerin kalinlik degerlerinde herhangi bir degisiklik
olusturmazken sigsme, ¢oziiniirliik ve su igerigi degerlerinde konsantrasyona bagli olarak
artmalar meydana gelmistir ayrica filmlere eklenen Hbs 6zitiniin konsantrasyonun
artmasiyla birlikte filmlerin TS degerlerinde ve % E degerlerinde ise artmalar
gozlemlenmistir. Filmlere eklenen nano giicledirici bir malzeme olan GO;

konsantrasyona bagli olarak sisme ve su igeriginde artmalara sebep olurken ¢ézinurlik
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degerlerinin diismesine sebep olmustur ayrica TS ve % E degerlerinde artis meydana
getirmistir. Nisasta filmlere eklenen Hbs 6ziitii ile birlikte Gram pozitif ve Gram negatif
patojenik mikroorganizmalara karsi antibakteriyel etkiye sahip filmler elde edilmistir.
Film c¢ozeltilerine eklenen GO ise filmlerin gerilme mukavemetini artirarak daha
dayanikli filmler elde edilmesini saglamistir. Dolayisiyla iiretilen filmlere igerigindeki
Hbs 06ziitii araciligi ile antibakteriyel 6zellik ve GO araciligr ile de daha iyi mekanik
ozellik kazandirlmistir. Uretilen bu nisasta esasli biyobozunur kompozit filmler
herhangi bir toksik etkiye sahip degildir ve birgok farkli alandaki uygulamalarda
givenilir bir sekilde kullanilabilecek niteliktedir.  Literatlrdeki caligmalar
incelendiginde nisasta — Hbs 0zutl — GO kompozisyonu bulunmamis olup ilk kez bu tez

caligmasi kapsaminda bu bilesimde filmler iiretilerek literatiire katki saglanmistir.

5.2 Oneriler

Sentetik malzemelerin sahip oldugu genis kullanim alan1 bir¢ok farkli
endiistriyel alana fayda saglamasi ile birlikte dogada kendiliginden kaybolmas1 miimkiin
olmayan atiklarin olusmasina sebep olmaktadir. Yaygin olarak kullanilan sentetik
malzemelerin yerini ¢evre dostu olan biyopolimerlerin almasinin ekolojik diizenin
saglanmasma katki saglayacagi disiiniilmektedir. Biyopolimerlerin farkli alanlarda
kullanimin yayginlastirilmasi ve fonksiyonel 6zelliklerinin gelistirilmesi i¢in daha fazla
arastirmalarin yapilmasi gerekmektedir.

Nisasta biyouyumlu ve biyobozunurluk gibi baslica 6zeliklere sahip olan organik
bir biyopolimerdir; fakat mekanik o6zellikleri bakimindan zayif bir malzemedir.
Nisastanin mekanik 6zelliklerini gelistirmek ve yeni fonsiyonel 6zellikler kazandirmak
amaciyla ¢alismalar yapilmasi gerekmektedir. Cevre dostu organik bir polimer olan
nisastanin kullanimin yayginlagsmasmin c¢evresel sorunlarin az da olsa ortadan
kalkmasina destek olacagimi diigiinmekteyiz. Nisasta esasli malzemelerin kullanimi

yayginlagmali ve ticari olarak tiretimini gelistirilmelidir.
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