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POLISAKKARIT BAZLI pH’A DUYARLI KOLORIMETRIK YENI
ANTIMIKROBIYAL NANOKOMPOZIT BiYOINDIKATOR FILMLERIN
HAZIRLANMASI VE KARAKTERIZASYONU

Ahsen TEZER KARABOGA

Yiiksek Lisans Tezi, Kimya Anabilim Dah
Damsman: Prof. Dr. Sibel TUNC

Temmuz 2023; 134 sayfa

Bu calismada, akilli gida paketlerinde yaygin olarak kullanilan nanokompozit
filmlerin pH’a duyarli indikator olarak davranisi ve antimikrobiyal 6zelligi incelenmistir.
Mese agaci palamudu kullanilarak hazirlanan nisasta bazli filme (N), kirmizi sogan
kabugundan ekstrakte edilen kuersetin (KUE) katkilandirilmis ve pH’a duyarli nisasta
bazli kuersetin katkili film (N-KUE) elde edilmistir. Elde edilen filme antimikrobiyal
0zellik kazandirabilmek amaciyla nano-¢inko oksit (ZnO) eklenmistir. Boylece hem pH’a
duyarli hem de antimikrobiyal 6zellikte nisasta bazli kuersetin ve nano-ZnO katkili film
(N-KUE-ZnO) elde edilmistir. Bu filmlerin 6zellikleri, elde edilen metil seliilloz bazli
(MC) ve %50 nisasta-%50 metil seliiloz bazli (NMC) filmler ile karsilagtirilmistir.
Kirmiz1 sogan kabugundan kuersetin ekstraksiyonu i¢in optimum ekstraksiyon kosullari
belirlenmistir. Kuersetin ekstraktinin pH hassasiyetini belirleyebilmek amaciyla
ekstraktin farkli pH ¢ozeltilerindeki renk degisimi Ultraviyole-goriiniir (UV-Vis)
spektroskopik yontemle incelenmistir. Elde edilen biyoplastik film 6rneklerinde Fourier
dontisimlii kizil 6tesi (FTIR) spektroskopisi, taramali elektron mikroskobu (SEM),
opasite, renk, mekaniksel dayaniklilik, termal gravimetrik analiz (TGA) ve su buhari
gecirgenlik analizleri yapilmistir. Filmlerin morfolojik goriintiilerinde, N-KUE ve MC-
KUE film yiizeylerinde %5 KUE katkilandirmasinin piirtizliilligi arttirdigi gorilmistiir.
%5 KUE katkilandirmasi ile NMC-KUE filmin morfolojik yapisinda bir degisim
olmadig1 saptanmistir. %3 ZnO katkilandirmasinin tiim filmlerin yiizeylerinde heterojen
bir yapi1 olusturdugu gézlemlenmistir. N film matriksine %5 oraninda KUE eklenmesi ile
filmin opasite (O) degerinin 5,22’den 5,52’ye, Kuersetin iceren filme %3 oraninda nano-
ZnO ilave edildiginde ise O degerinin 5,52’den 9,65’e yiikseldigi tespit edilmistir. N-
KUE filmin parlaklik (L) degeri, saf N filme gore %61,84 azalmus, renk farki (AE) degeri
%800,71 artmis ve beyazlik indeksi (WI) degeri %71,28 oraninda diismiistiir. Filmlerin
mekaniksel 6zellikleri karsilastirildiginda; N ve MC filmlerin maksimum kopma kuvveti
ve maksimum kopma gerinimi degerlerinin KUE katkilandirilmis filmlerde yiikseldigi
belirlenmistir. N filme gore, N-KUE filmin maksimum kopma kuvveti ve maksimum
kopma gerinimi degerleri sirasiyla %93,34 ve %296,56 oraninda artis gostermistir. NMC
filmde KUE katkis1 maksimum kopma kuvveti degerinde diisiise neden olurken
maksimum kopma gerinimi degerini arttirmistir. Nano-ZnO katkilandirilmis tiim
filmlerde ise maksimum kopma kuvveti ve maksimum kopma gerinimi degerleri
diismistiir. Filmlerin termal 6zellikleri incelendiginde; termal kararliligin tiim filmlerde
KUE katkist ile arttig1, nano-ZnO katkisi ile azaldigr belirlenmistir. N filmin 206°C olan
termal bozunma sicakligit N-KUE filmde 226,4°C’ye yiikselirken, N-KUE-ZnO filmde
ise 188,33°C’ye diismiistiir. Film matriksine KUE ve nano-ZnO katkilandirilmasi



filmlerin su buhart ge¢is hizi1 (WVTR), permeans ve su buhari gecirgenligi (WVP)
degerlerini diisirmistiir. Filmlerin kanathi etinde yapilan gida uygulama testleri iki
asamada gergeklestirilerek zamanla filmlerde meydana gelen renk degisimi
gozlemlenmistir. 11k asamada, filmler gidaya temas etmeyecek sekilde petri kutularmin
kapaklarmin i¢ yiizeyine yerlestirilerek, petri kutularindaki kanatli etlerinin pH
degisimine bagli olarak, yerlestirilen filmlerin renginde meydana gelen degisim
gozlenmis ve nano-ZnO katkili filmlerde renk degisim hizimin yavas oldugu
belirlenmistir. Tkinci asamada, kanatli et &rnekleri N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmleri ile
vakum paketleme yapilarak filmlerin gidaya temas etmesi saglanmistir. N-KUE ve N-
KUE-ZnO filmlerinde zamanla renk degisimi gézlenmis ve renk degisiminin N-KUE-
ZnO filmde daha yavas ger¢eklestigi belirlenmistir. Elde edilen deneysel sonuglar, diisiik
maliyetli ve doga dostu N-KUE ve N-KUE-ZnO biyoplastik filmlerinin pH’a duyarh
oldugunu ve akilli gida ambalaji olarak kanathi etlerinin paketlenmesinde
kullanilabilmeleri i¢in biiyiik bir potansiyele sahip olduklarini ortaya koymustur.

ANAHTAR KELIMELER: Akilli paketleme, Biyoplastik film, Kolorimetrik indikatér,
Kuersetin, Mese agaci palamudu nisastasi, Nano-ZnO, Nanokompozit film, pH.
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ABSTRACT

PREPARATION AND CHARACTERIZATION OF POLYSACCHARIDE
BASED pH SENSITIVE COLORIMETRIC NEW ANTIMICROBIAL
NANOCOMPOSITE BIOINDICATOR FILMS

Ahsen TEZER KARABOGA
MSc. Thesis in Chemistry
Supervisor: Prof. Dr. Sibel TUNC
July 2023; 134 pages

In this study, the behavior as pH sensitive indicator and antimicrobial
properties of nanocomposite films, which are widely used in smart food packages,
were investigated. The starch-based film (N) prepared using oak tree acorns was doped
with quercetin (KUE) extracted from red onion peel and pH sensitive starch-based
quercetin doped film (N-KUE) was obtained. Nano-zinc oxide (ZnO) was added to the
obtained film in order to give it antimicrobial properties. Thus, a starch-based
quercetin and nano-ZnO added film (N-KUE-ZnO) that is both pH sensitive and
antimicrobial was obtained. The properties of these films were compared with the
obtained methyl cellulose based (MC) and 50% starch-50% methyl cellulose based
(NMC) films. Optimum extraction conditions were determined for the extraction of
quercetin from red onion peel. In order to determine the pH sensitivity of the quercetin
extract, the color change of the extract in different pH solutions was investigated by
Ultraviolet-visible (UV-Vis) spectroscopic method. Fourier transform infrared (FTIR)
spectroscopy, scanning electron microscopy (SEM), opacity, color, mechanical
strength, thermal gravimetric analysis (TGA) and water vapor permeability analyzes
were performed on the obtained bioplastic film samples. In the morphological images
of the films, it was observed that 5% KUE doping increased the roughness on the N-
KUE and MC-KUE film surfaces. It was determined that there was no change in the
morphological structure of the NMC-KUE film with 5% KUE doping. It was observed
that 3% ZnO doping formed a heterogeneous structure on the surfaces of all films. It
was determined that the opacity (O) value of the film increased from 5.22 to 5.52 with
the addition of 5% KUE to the N film matrix, and the O value increased from 5.52 to
9.65 when 3% ZnO was added to the film containing quercetin. The lightness (L) value
of the N-KUE film decreased by 61.84%, the color difference (AE) value increased by
800.71% and the whiteness index (WI) value decreased by 71.28% compared to the
pure N film. When the mechanical properties of the films are compared; It was
determined that the maximum tensile stress and maximum tensile strain values of N
and MC films increased in KUE doped films. Compared to N film, the maximum
tensile stress and maximum tensile strain values of the N-KUE film increased by
93.34% and 296.56%, respectively. In NMC film, the addition of KUE caused a
decrease in the maximum tensile stress value and increased the maximum tensile strain
value. Maximum tensile stress and maximum tensile strain values decreased in all
nano-ZnO doped films. When the thermal properties of the films are examined; It was
determined that the thermal stability of all films increased with the addition of KUE
and decreased with the addition of nano-ZnO. The thermal decomposition temperature



of the N film, which was 206°C, increased to 226.4°C in the N-KUE film, while it
decreased to 188.33°C in the N-KUE-ZnO film. The addition of KUE and nano-ZnO
to the film matrix decreased the water vapor transmission rate (WVTR), permeance
and water vapor permeability (WVP) values of the films. The food application tests of
the films on the poultry meat were carried out in two stages and the color change in
the films over time was observed. In the first stage, the films were placed on the inner
surface of the lids of the petri dishes so that they would not come into contact with the
food, and change in the color of the placed films was observed depending on the pH
change of the poultry meat in the petri dishes, and it was determined that the color
change rate was slow in the nano-ZnO doped films. In the second stage, the poultry
meat samples were vacuum packed with N, N-KUE and N-KUE-ZnO films and they
were provided to contact with the food. Color change over time was observed in N-
KUE and N-KUE-ZnO films, and it was determined that the color change occurred
more slowly in N-KUE-ZnO films. Experimental results revealed that low-cost and
nature-friendly N-KUE and N-KUE-ZnO bioplastic films are pH sensitive and have a
great potential to be used in packaging of poultry meat as smart food packaging.

KEYWORDS: Bioplastic film, Colorimetric indicator, Nanocomposite film, Nano-
Zn0, Oak tree acorn starch, pH, Quercetin, Smart packaging.
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ONSOZ

Gida endiistrisinde tiiketiciler tarafindan glivenli, daha az katki maddesi igeren,
mikrobiyal iiremeye dayanikli, dogal ve saglikli iirlinler tercih edilmektedir. Gida
endiistrisinin vazge¢ilmez bir kolu olan gida paketleme sektorii de tliketicinin bu
isteklerini karsilamak amaciyla payina diiseni yapmalidir.

Gida paketleme sektoriinde en yaygin kullanilan malzemeler plastiklerdir. Plastik
malzemelerin ¢evreye zararli ve dogal olmayan kimyasallar icermesi ve geri
doniisimiiniin maliyetli olmas1 gibi sebepler, plastik kullanimini alternatif iiriinlere
yoneltmektedir. Son yillarda bu olumsuzluklarin Oniine gecebilmek amaciyla gida
paketleme endiistrisi sentetik paketlerin yerine dogal paketleri tercih etmeye baslamistir.
Giivenli gida iiretmenin yani sira {iretilen gidanin depolama kosullarinda giivenligini
saglamak icin de yeni paketleme sistemlerinin gelistirilmesi gerekmektedir. Bu
baglamda, dogal malzemelerden firetilen ve ¢esitli fonksiyonel 6zelliklerin de
kazandirilabildigi biyoplastikler iyi bir alternatif ¢6ziim olmustur.

Bu calismada, mese agacit palamudundan elde edilen nisasta, kirmizi sogan
kabugundan ekstrakte edilen kuersetin ve nano-ZnO kullanilarak pH’a duyarh
kolorimetrik antimikrobiyal nanokompozit biyoindikator filmlerin gelistirilmesi
amaglanmustir. Gergeklestirilen yiiksek lisans tez ¢alismasinda; tilkemizde yaygin olarak
bulunan mese agaci palamudu katma degeri yiiksek bir tirline doniistiiriilmiistiir. Ayrica,
elde edilen sonuglarin endiistriyel alanda gelistirilerek gida paketleme sektoriine 151k
tutacagl ongorilmiustiir.

Bu tez calismasi, Akdeniz Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri
Koordinasyon Birimi’'ne “Polisakkarit Bazli pH'a Duyarli Kolorimetrik Yeni
Antimikrobiyal =~ Nanokompozit  Biyoindikatér  Filmlerin = Hazirlanmasi  ve
Karakterizasyonu” baglikli Yiiksek Lisans Tez Projesi olarak sunulmus ve ayni birim
tarafindan FYL-2021-5601 nolu proje ile desteklenmistir. Tez caligmama destek veren
Akdeniz  Universitesi Bilimsel ~Arastirma Projeleri Koordinasyon Birimi’ne
tesekkiirlerimi sunarim.

Bu calismanin gergeklesmesinde benden sonsuz bilgi ve deneyimini
esirgemeyen ve bu konuda calisma olanag: saglayan degerli danisman hocam Sayin
Prof. Dr. Sibel TUNC a (Akdeniz Universitesi, Fen Fakiiltesi), bana her tiirlii bilgi ve
destegini sunan Sayin Prof. Dr. Osman DUMAN’a (Akdeniz Universitesi, Fen
Fakiiltesi), laboratuvarlarini kullanma olanag: saglayan Sayin Dog. Dr. Onder TOPEL’e
(Akdeniz Universitesi, Fen Fakiiltesi) ve Dr. Ogretim Uyesi Nadir Kiraz’a (Akdeniz
Universitesi, Fen Fakiiltesi), her konuda benden yardimlarmi ve desteklerini
esirgemeyen Sayin Dr. Ogr. Gér. Timur TONGUR’a ve Sayin Aras. Gor. Ceren OZCAN
DIKER’e (Akdeniz Universitesi, Fen Fakiiltesi), FTIR analizlerinde destek veren Sayin
Dr. Tiilin GURKAN POLAT’a (AGT Ar-Ge Laboratuvar), HPLC analizlerinde
yardimci olan Sayin Yiik. Kim. Tugba SECMEN’e (BATEM) tesekkiirlerimi sunarim.

Onlara vakit ayirabilmem ig¢in ¢aligmanin bitmesini sabirla bekleyen sevgili
ogullarim Efe ve Ata’ya, egitim hayatim boyunca arkamda olan, istediklerime ulasmam
icin bana cesaret veren, benden desteklerini hi¢gbir zaman esirgemeyen degerli aileme de
tesekkiir ederim.



ICINDEKILER

OZ T . e, i
AB ST R A CT ... e e iii
ON SO Z. .o, v
ICINDEKILER. ...ttt ettt vi
AKADEMIK BEY AN, ... o, iX
SIMGELER VE KISALTMALAR. ...ttt X
SEKILLER DIZINI. ... ..ot XV
CIZELGELER DIZINI. .. ..o, XX
L G RIS e, 1
1.1 Plastike. .. e 2
1.2. BiyoplastiK. ..o s 3
1.3. Kompozit ve Nanokompozit Filmler..................c.oooii, 7

| N T T ¥ F S 8
L5, Metil SEIUIOZ. ....voeei e 9
1.6. Mese Agact Palamudu............ccooiiiiiiiii e 10
1.7, Flavonoidler. .. ... 11
1.7.1. Flavonlar, flavonoller ve kuersetin...................oeviiiiiiieeenn. 13
1.7.1.1. Kuersetin ekstraksiyonu...............ccocooiiiiiiiiiienn, 15

1.8. Nano-Cinko OKSit (ZNO)........ovirirititiie s 16
1.9. Et Uriinlerinde Mikrobiyolojik Ureme..................ccooviiiiiiiiiiii 19
1.10. Akilli Gida Paketleri. ... ... e 21
1.11. CaliSmanin AMACI. . ......couuiiuiiitt ittt e et e eee e 21

2. KAYNAK TARAMASI . ..o 23
3. MATERYAL VE METOT ... e 29

3L Materyal. ..o e 29
3.2 MEEOL. ettt e et 30
3.2.1. Mese agact palamudundan nisasta eldesi...............c.ccoviiiiiiina.. 30
3.2.2. Mese agaci palamudundan elde edilen nisastanin saflastirilmasi.........30

3.2.3. Kirmiz1 sogan kabugundan kuersetin ekstraksiyonu i¢in optimum

ekstraksiyon parametrelerinin belirlenmesi....... ... 31
3.2.3.1. Optimum ekstraksiyon ¢oziiciisiiniin belirlenmesi ................ 31

Vi



3.2.3.2. Optimum ekstraksiyon ¢oziicii oraninin belirlenmesi ........... 31

3.2.3.3. Optimum ekstraksiyon siiresinin belirlenmesi..................... 31

3.2.3.4. Optimum ekstraksiyon sicakliginin belirlenmesi .................. 32

3.2.3.5. Optimum ekstraksiyon parametreleri ile kuersetin miktarinin

LC=1 o (PR 32
3.2.4.Kirmiz1 sogan kabugu ekstraktinin pH hassasiyetinin belirlenmesi.....33
3.2.5. NAN0-ZNO €ldeSI. .. ..uineiniieiii i 33
3.2.6. Biyoplastik filmlerin hazirlanmasi...................coooiiiiiiiii, 34

3.2.6.1. N filmin hazirlanmast................coo i i i 3D
3.2.6.2. N-KUE filmin hazirlanmasi.............ccccveiiiiiiiiie.35

3.2.6.3. N-KUE-ZnO filmin hazirlanmast....................oooiinn 35
3.2.6.4. MC filmin hazirlanmasi. ... 36
3.2.6.5. MC-KUE filmin hazirlanmasi................c..cooioiiiin 36
3.2.6.6. MC-KUE-ZnO filmin hazirlanmasi............................... 37
3.2.6.7. NMC filmin hazirlanmast..................coooiiiininnen 37
3.2.6.8. NMC-KUE filmin hazirlanmasi.....................ooo, 38
3.2.6.9. NMC-KUE-ZnO filmin hazirlanmast................c...c..oon. 38
3.2.7. Biyoplastik filmlerin karakterizasyonu..................cooiiiiiiiinnnens. 39
3.2.7.1. Biyoplastik filmlerin FTIR analizi..........................co 39
3.2.7.2. Biyoplastik filmlerin morfolojik analizi........................... 39
3.2.7.3. Biyoplastik filmlerin opasite 6lgimii.................ccoeoeinini 39
3.2.7.4. Biyoplastik filmlerin renk Sl¢limii......................oooeai 40
3.2.7.5. Biyoplastik filmlerin mekaniksel 6zellik dl¢imii................ 40
3.2.7.6. Biyoplastik filmlerin termal gravimetrik analizi.................. 41
3.2.7.7. Biyoplastik filmlerin su buhar ge¢irgenlik dl¢iimii............. 41
3.2.7.8. Biyoplastik filmlerin gida uygulama testleri...................... 43

4. BULGULAR VE TARTISMA . ..., 45

4.1. Kirmiz1 Sogan Kabugundan Kuersetin Ekstraksiyonu I¢in Optimum
Ekstraksiyon Parametrelerinin Belirlenmesinde Elde Edilen Deneysel Sonuglar..45

A.1.1. COZUCT @UKIST. .. utt ittt ettt e e e e e 45
4.1.2. COzZUCT orant tKISI.......c.oiiitiii i e 46
4.1.3. Ekstraksiyon stiresi etkisi..........ooeviuiiiiiiiiiiiiiii e 46
4.1.4. S1caKI1K @tKIST. .o euveeete et 47
4.1.5. Optimum ekstraksiyon parametreleri ile kuersetin miktari tespitinin

analiz SONUGIArL........ ..o 48

vii



4.2. Kirmiz1 Sogan Kabugu Ekstraktinin pH Hassasiyetinin Belirlenmesinin

ANALIZ SONUGIATT. ... e 48
4.3. Biyoplastik Filmlerin FTIR Analizi Sonuglart......................oooooiiiin.n. 51
4.4. Biyoplastik Filmlerin Morfolojik Analiz Sonuglari............................... 56
4.5. Biyoplastik Filmlerin Opasite Ol¢iim Sonuglari.......................cceeeueeenn. 60
4.6. Biyoplastik Filmlerin Renk Ol¢iim Sonuglari..................cooeviiiniininnn. 62
4.7. Biyoplastik Filmlerin Mekaniksel Ozellik Ol¢iim Sonuglar1..................... 67
4.8. Biyoplastik Filmlerin Termal Gravimetrik Analiz Sonuglari..................... 71
4.9. Biyoplastik Filmlerin Su Buhar1 Gegirgenlik Ol¢iim Sonuglari....................75
4.10. Biyoplastik Filmlerin Gidaya Uygulama Sonuglari............................... 76
5. SONUGCLAR.. ...t 122
6. KAYNAKLAR. ..ot e 125
OZGECMIS

viii



AKADEMIK BEYAN

Yiiksek Lisans Tezi olarak sundugum “Polisakkarit Bazli pH'a Duyarh
Kolorimetrik Yeni Antimikrobiyal Nanokompozit Biyoindikator Filmlerin Hazirlanmasi
ve Karakterizasyonu” adli bu ¢alismanin, akademik kurallar ve etik degerlere uygun
olarak yazildigin1 belirtir, bu tez ¢calismasinda bana ait olmayan tiim bilgilerin kaynagini
gosterdigimi beyan ederim.

20/07/2023

Ahsen TEZER KARABOGA



SIMGELER VE KISALTMALAR

Simgeler

% . Yiizde

0] : Alfa

B : Beta

AE  : Renk farki

AP : Suyun buhar basinc1 farki
At : Zaman degisimi

AW : Kiitle degisimi

°C : Santigrat derece cinsinden sicaklik birimi
Abs : Absorbans

dk : Dakika, zaman birimi

g : Gram, kiitle birimi

h : Saat, zaman birimi

kg :Kilogram, kiitle birimi

L . Litre, hacim birimi

Log : Logaritma

M : Molarite, derisim birimi
MPa : Mega Pascal, basing birimi
M  :Kiitle

mL : Mililitre, hacim birimi
mm : Milimetre, uzunluk birimi
ug : Mikrogram, kiitle birimi
uL  : Mikrolitre, hacim birimi



um : Mikrometre, uzunluk birimi
N : Newton, kuvvet birimi

nm : Nanometre, uzunluk birimi
ppm : Milyonda bir, derigim birimi
rpm : Dakikadaki devir sayisi

S . Saniye, zaman birimi

T : Gegirgenlik

V  :Hacim

WI : Beyazlik indeksi

X : Kalinlik

Kisaltmalar

A > Alan

ASTM : Uluslararast Amerikan Test ve Materyalleri Toplulugu
A.U. : Akdeniz Universitesi

BP : Biyopolimer

CIE : Uluslararasi I’Eclairage Komisyonu
CMC . Karboksimetil seliiloz

DMA : Dimetil amin

EAE : Enzim destekli ekstraksiyon

EB : European Bioplastics

E. coli : Escherichia coli

EtOH : Etil alkol

FTIR : Fourier dontistimlii kiz1l 6tesi
HDPE : Yiiksek yogunluklu polietilen

Xi



HPLC

LAE

LDPE

LOD

LOQ

KUE

MAE

MAP

MC
MC-KUE
MC-KUE-ZnO
MeOH

N

N-KUE
N-KUE-ZnO
NMC
NMC-KUE

NMC-KUE-ZnO

ODS
PA
PBAT

PBS

: Yiiksek performansli s1vi kromatografisi
: Lauril arginat
: Diisiik yogunluklu polietilen
: Dedeksiyon limiti
: Tayin limiti
- Kuersetin
: Mikrodalga destekli ekstraksiyon
: Modifiye atmosferde ambalajlama
. Metil seliiloz bazli film
: Metil seliiloz bazli kuersetin katkili film
: Metil seliiloz bazli kuersetin ve nano-ginko oksit katkili film
: Metil alkol
: Nisasta bazli film
: Nisasta bazli kuersetin katkil1 film
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GIRIS A. TEZER KARABOGA

1. GIRIS

Plastik malzemeler tekstil, oyuncak, elektronik, paketleme endiistrisi gibi
alanlarda 1940’lardan beri yaygin olarak kullanilmaktadir. Plastik tiretiminde dogal
olmayan organik bilesikler plastige esneklik 6zelligi kazandirmasi sebebiyle tercih
edilmektedir. Ahsap, metal, cam ve kagit gibi paketleme malzemelerinin aksine plastik
malzemelerin hafifligi, dayanmikliligi ve mekaniksel direnci plastiklerin endiistride
kullanimini yayginlastirmistir (Thakur vd. 2018).

Gida endistrisinde paketleme basamagi, gida zincirinde depolama, dagitim ve
tikketimin giivenli olmasi agisindan 6nemlidir. Paketleme malzemesi olarak kullanilan
plastikler petrol ve tlirevlerinden elde edilmektedir. Plastiklerin ¢evreye saldigi kimyasal
maddeler cevreyi kirletmektedir. Plastiklerin dezavantajini yararli hale getirebilecek
uygulamalardan biri plastiklerin geri doniisiimiinii saglamak, digeri ise plastiklerin yerini
doldurabilecek biyobozunur {irlinler elde edebilmektir (Shlush ve Davidovich-Pinhas
2022).

Plastiklerin geri doniislimiinde ayrisma ile ortaya c¢ikan makroplastik,
mikroplastik ve nanoplastikler uzun yillar dogada ¢6ziinmeden kalabilmektedir (Savva
vd. 2023). Plastiklerin par¢alanma (degredasyon) siirecinde gerceklesen yliksek miktarda
CO2 emisyonu toksik etki yaratmaktadir (Emadian vd. 2016). Geri doniistiiriilen plastikler
gida paketleme endiistrisinde kullanildiginda hijyen acisindan sorun olusturabilmektedir.
Birkac kez geri dontistiiriilmiis plastikler gida ile temas ettigi zaman saglik agisindan risk
teskil etmektedir (Narancic vd. 2020). Plastiklerin geri doniisiimiiniin uzun zaman
almasi, enerji gerektirmesi, karbon ayak izini ¢ogaltmasi, kontamine olmus atiklarin
cevre i¢in biyolojik tehlike olusturmasit bilim insanlarini plastiklerin = yerine
kullanilabilecek, yeni biyobozunur {iriinler arastirmaya tesvik etmistir (Shlush ve
Davidovich-Pinhas 2022). Bdylece, mikroorganizmalarin polimerleri ve organik
maddeleri dogal yolla parcalayabilmesini saglayan biyodegredasyon 6zelligine sahip yeni
malzemeler iiretilmeye baslanmigtir (Ozden 2021). Ozellikle gida paketleme materyali
olarak kullanilan plastiklere antimikrobiyal, su buhari gecirgenligi ve oksijen gecirgenligi
gibi 6zellikler kazandirabilmek amaciyla uygulamalar yapilmaktadir

Biyobozunur plastik elde edebilmek i¢in hammadde olarak kullanilan
yenilenebilir kaynaklar nisasta, seliiloz ve kitin gibi dogal polimerlerdir (Celebi ve
Dehmen 2013). Bu yenilenebilir kaynaklar yeni biyo bazli materyal iiretiminde, fosil
bazli iirlinlerin negatif cevresel etkisini azaltmada biyo ekonomik acidan anahtar rol
oynamaktadir (Brodin vd. 2017). Biyobozunur polimerler, enzim aktivitelerinin oldugu
biyoaktif ortamda su ve topraga karisarak dogal maddelere doniismektedir (Kiling vd
2017). Boylece ¢evre dostu, dogal, yenilenebilir iiriin elde edilmektedir. Biyopolimerlerin
kompozit malzeme olusturabilme o6zelligi, bu alanda yapilan caligmalara kolaylik
saglamaktadir. (Celebi ve Dehmen 2013). Biyopolimerler elde edildikleri kaynaklara
gore dogal, sentetik ve mikrobiyal olmak iizere ii¢ grupta incelenmektedir (Sekil 1.1).



GIRIS A. TEZER KARABOGA

Biyopolimerlerin Siniflandirilmasi

/] N

Dogal Sentetik Mikrobiyal
Protein Blyokutle bazh Po|yester|er
Soya proteini izolat1 PLA PHB
Bugday proteini izolati
Masir zeini Petrol bazh Karbonhidratlar
Karbonhidratlar PCL Pullulan
PGA
Seliiloz PVA
Nisasta
Kitosan

Sekil 1.1. Biyopolimerlerin siniflandirilmasi (Talegaonkar vd. 2017)

Gida paketleme endiistrisinde biyopolimerler tek basina kullanildiginda esnekligi,
mekaniksel direnci ve su bariyeri Ozelligi yeterli olamamaktadir. Bu nedenle,
biyopolimerlerden elde edilen paketleme materyallerinin s6z konusu 0Ozelliklerinin
tyilestirilebilmesi amaciyla nano dolgu maddeleri kullanilmaktadir (Talegaonkar vd.
2017). Ayrica, gida paketlemesinde iireticiler tarafindan gidanin raf dmriiniin uzun olmasi
ve tiiketiciler tarafindan gidada gergeklesen bozulmanin paketi agmadan kolaylikla
anlasilabilmesi istenmektedir. Ozelllikle kirmiz1 et, balik ve kanath eti gibi iiriinler gida
zehirlenmesinde daha etkili oldugu i¢in et iirlinlerinin saglikli tiiketimi agisindan bu
durum 6nem arz etmektedir. Biyopolimerden elde edilen paketleme filmi materyallerine
TiO2, MgO, CuO ve ZnO gibi metal oksitler eklenerek mekaniksel direnci arttirmak, su
bariyeri 6zelligi kazandirmak ve filmlere antimikrobiyal 6zellik saglamak gibi amaclarla
kullanilabilmektedir. Bir¢ok bitkinin dogal yapisinda bulunan antioksidan 6zellikte olan
klorofil, lutein, kuersetin, B-karoten ve kurkumin gibi maddeler gida paketleme materyali
olarak hazirlanan biyopolimere katkilandirilmaktadir. Bdylece gidada bozulma ve
mikrobiyal iireme gibi durumlar s6z konusu oldugunda biyopolimer filmin renginde bir
degisiklik meydana gelmektedir (Latos-Brozio ve Masek 2020).

1.1. Plastik

Plastikler, monomerlerin bir araya getirilerek olusturuldugu yapay polimerlerdir.
Plastiklerin iiretiminde petrol ve petrol tiirevleri kullanildigindan CO» salinimi
gerceklesmekte ve bu durum, sera gazi etkisini ve kiiresel 1sinmay1 arttirmaktadir.
Plastiklerin pargalanmasi ¢ok uzun zaman aldigindan yapilarindaki zehirli maddeler
dogaya ve cevreye zarar vermektedir. Hatta sentetik plastik kullanimi1 sonucu olusan
mikroplastik parcalar okyanusa karisarak deniz canlilari i¢in tehlike arz etmektedir.

Gida paketleme endiistrisinde en ¢ok kullanilan sentetik polimer, polietilen
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(PE)’dir. Etilenin polimerizasyonu ile elde edilen PE, yiiksek basing kullanilarak elde
edildiginde diisiik yogunluklu polietilen (LDPE) ve diisiik basing altinda elde edildiginde
yiiksek yogunluklu polietilen (HDPE) olmaktadir.

Et {riinlerini paketlemede yaygin olarak kullanilan polietilen tiirii, diistik
yogunluklu polietilendir. LDPE polimeri diisiik maliyetle elde edilir, oksijen gecirgenligi
yuksektir ve iyi bir su bariyeridir. Ayrica; parlaklik, dayaniklilik ve ¢ekme direnci gibi
ozellikleri nedeniyle tercih edilmektedir. LDPE’ nin mukavemetinin yiiksek, seffaf, diistik
su buhar1 gegirgenligine sahip, kimyasal olarak inert, kokusuz, tatsiz, O ve CO. gibi
gazlara kars1 gecirgenliginin yiiksek olmasi et iiriinlerini paketlemede LDPE’yi tercih
edilir kilmaktadir.

Diinyada bir yilda 13 milyon ton plastik suya karigsmaktadir. Plastiklerin geri
donilistimii i¢in harcanan zaman, onlarin tiretim ve kullanilma siiresine goére ¢ok uzun
olmaktadir. Dolayisiyla, kontrol edilemez bir sekilde ¢evreye plastik atiklar salinmaktadir
(Navarre vd. 2022). Avrupa’da plastik atiklarin sadece %10’u geri doniistiiriilmekte ve
bunun sadece %?2’si ayni kalitede malzemeye doniisebilmektedir (Oasmaa vd. 2020).
Eger gerekli 6nlemler zamaninda alinmazsa, 2050 yilinda milyonlarca ton plastik dogaya
kontrolsiiz bir sekilde karismis olacaktir. Bu durum tarimsal iiriinleri, hayvanlari, deniz
canlilarini, suyu, topragi, havayi ve insanlar1 olumsuz yonde etkileyecektir (Geyer 2017).

1.2.  Biyoplastik

Biyoplastikler seker kamisi, musir, seliiloz ve patates gibi yenilenebilir
kaynaklardan elde edilen ve toksik etki birakmadan biiyiik 6l¢iide dogada pargalanabilen
polimerlerdir (EB 2022). Biyoplastikler, bitkilerden elde edilen farkli biyokiitle
kaynaklarindan tretildikleri i¢in biyoplastik iiretiminde plastik iiretiminde harcanan
enerjiye gore daha az enerji harcanmakta ve ayrica, agiga ¢ikan CO; miktar1 da daha az
olmaktadir. Biyoplastiklerin ¢evreye zarar vermeden dogada kisa siirede bozunuyor
olmasi da diger bir tercih sebebidir. Biyoplastikler ambalaj, pipet, torba ve sise gibi tek
kullanimlik tirtinlerde; boru, telefon kilifi ve tibbi implant gibi tek kullanimlik olmayan
tiriinlerde tercih edilmektedir.

Kullanilan her tiir plastigin yerine gecebilecek biyoplastik iiretilebilmektedir.
Biyoplastik filmlere baz1 katki maddeleri eklenerek, biyoplastiklerin plastiklerde bulunan
ozelliklere sahip olmasi saglanmaktadir. Ancak iretilen yillik 390 milyon ton plastigin
sadece %1’lik bir kism1 biyoplastik kavramini kargilamaktadir. Bu oranin arttirilabilmesi
icin 1yilestirme uygulamalarinin artmasi gerekmektedir. Polilaktik asit (PLA),
polihidroksi asit (PHA), selilloz ve nisasta bazli materyaller bu soruna ¢6ziim
olabilmektedir. Mekaniksel dayaniklilik ve su bariyeri Ozelligi gibi bazi iyilestirme
caligmalar ile daha fazla biyoplastik kullanim1 yayginlastiriimaktadir (EB 2022). Sekil
1.2°’de biyoplastiklerin {tretildikleri malzeme tiirline gore kiiresel anlamda {iretim
kapasitesi grafiksel olarak sunulmustur.
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Sekil 1.2. Kiiresel biyoplastik iiretim kapasitesi (EB 2022)

Biyobozunur polimerler birincil, ikincil ve tglinciil polimerler olarak
siniflandirilmaktadir. Birincil polimerler iiretilirken nisasta graniillerinin LDPE igerisine
karigtirilmast saglanmaktadir. Birincil polimerlerin topraktaki degredasyonu 3 yildan
uzun siirdiigii icin biyobozunur olarak degerlendirilmemektedir. Ikincil polimerler; etilen
akrilik asit, vinil asetat ve polivinil alkol (PVA) gibi hidrofilik kopolimer eklenmis LDPE
ve jelatinize edilmis nisastadan olusmaktadir. Bu materyal i¢indeki nisastanin bozunmasi
40 giin stirmekte ve filmin tamaminin bozunmasi i¢in en az 2 y1l gerekmektedir (Kiling
vd. 2017). Ugiinciil polimerler ise tamamen biyo bazli materyallerden olusmaktadir. Bu
materyaller biyokiitle monomerlerinden kimyasal sentez ile elde edilen polimerlerden
tiretilebilmektedir. Biyobozunur olarak iiciinciil polimerler mikroorganizmalar tarafindan
su ve kompost haline getirilebilir. Bu tiir polimerlerde biyo bozunma islemi haftalar ya
da aylar igerisinde tamamlanabilmektedir (Erol 2012). Sekil 1.3’te biyoplastik filmlerin
biyodegredasyon siireci sunulmustur.
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Sekil 1.3. Biyobozunur polimerlerin degredasyonu (Erol 2012)

European Bioplastics’e (EB) gore biyoplastik; biyo bazli, biyobozunur ve hem
biyobazli hem de biyobozunur 6zellikte olabilmektedir. Biyobazli biyoplastikler misir,
seker ve selilloz gibi kismen bitki irlinlerinden elde edilmektedir. Biyobozunur
biyoplastikler, biyodegredasyona ugrayabilen tiirdiir. Ortamdaki mikroorganizmalar
tarafindan kimyasal prosesle su ve kompost gibi dogal kaynaklara karigsmaktadir.
Biyodegredasyon siireci sicaklik gibi cevresel etkenlere baglidir. Biyodegredasyon
Ozelligine sahip biyoplastik filmler geri kazanim ve geri doniisiim prosesine kolaylikla
uyum saglamaktadir. European Bioplastics tarafindan derlenen 2022 verilerine gore
Sekil 1.4’te ve Sekil 1.5°te gortldiigii gibi 2027 yilina kadar biyo bazli ve biyobozunur
biyoplastik iiretiminin ve kullaniminin artmasi beklenmektedir.
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Sekil 1.4. Biyo bazli ve dayanikli biyoplastiklerin kullanim oranlar1 (2022-2027) (EB
2022)
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Sekil 1.5. Biyobozunur biyoplastiklerin kullanim oranlar1 (2022-2027) (EB 2022)

1.3. Kompozit ve Nanokompozit Filmler

Kompozit materyaller tek basina kullanimi kisith ve yeterli olmayan iirlinlerin
kullanim amacini genisletmek amaciyla gelistirilmis materyallerdir. Nisasta, seliiloz,
seker ve soya proteini gibi biyopolimerlerin tercih edilir olmalarini saglayan en énemli
ozellikleri polimer karisimi ve biyo bazli kompozit malzeme olusturabilmeleridir.
Boylece biyopolimerlerin zayif 6zellikleri ortadan kalkmakta ve sahip olduklari 6zellikler
tyilestirilebilmektedir. Nisasta zay1f mekaniksel dayanim ve nem bariyeri 6zelliginden
dolayr gida paketleme endiistrisinde tek basina kullanilabilmesi ic¢in yeterli
olamamaktadir. Nisastaya plastiklestirici eklenmesi ile kazandirilan termoplastik 6zellik,
gida paketlemesi i¢in istenilen sonucu vermemektedir. Bu nedenle, metil seliiloz gibi bir
polimerle birlestirilerek mekaniksel direnci, neme duyarliligi ve oksijen bariyer
ozellikleri 1yilestirilmis kompozit filmler elde edilmektedir (Talegaonkar vd. 2017).

Nanokompozit materyaller en az bir adet nano boyutta bilesen igeren kompozitlerdir.
Nanokompozitlerde nano faz ve polimer fazi olmak iizere iki tiir faz bulunmaktadir.
Biyopolimerlerden olusturulan nanokompozit materyaller biyo bazli nanokompozit
filmler olusturabilmektedir. Biyopolimerlerin kullanim1 ile nanokompozit bir yapinin
olusturulmasi, biyopolimerlerin zayif Ozelliklerinin gelistirilmesini saglamaktadir.
Nanokompozitlerin 1s1l, mekaniksel ve bariyer o6zelliklerini gelistirmek amaciyla
biyoplastik film matriksi i¢erisine eklenen nano partikiiliin homojen bir sekilde dispersiye
olmasi olduk¢a 6nemlidir. Ancak bu sayede materyalin mekaniksel ve 1sil 6zellikleri
gelistirilebilir. Silika, Ag, Au, Zn ve Cu gibi nano partikiiller, biyopolimer matriks
igerisine ¢ok az miktarlarda eklendiginde bile filmin fiziksel, mekaniksel ve bariyer
ozellikleri gelisebilmektedir (S6giit ve Seydim 2017).
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1.4. Nisasta

Biyoplastik ambalaj malzemesi iiretiminde, dogada bulunan bitkisel ya da
hayvansal kaynakli ¢evre dostu maddeler igerisinde en yaygin olarak kullanilani
nisastadir. Formiilii (CeH100s)n olan nisasta, homopolisakkarittir ve selillozdan sonra
dogada en ¢ok bulunan dogal polimerdir. Pordz gozeneklere sahip, hidrofilik, beyaz,
kokusuz, tatsiz ve toz halinde bir maddedir. Tahillardan elde edilmektedir. Nisasta,
glikozidik baglarla birbirine bagli cok miktarda glikozun bir araya gelmesi ile olusan bir
karbonhidrattir. Nisasta, yapisinda %?20-25 oraninda amiloz ve %75-80 oraninda
amilopektin icerdiginden heterojen bir yapiya sahiptir. Nisastanin tiirii, icerigindeki
amiloz ve amilopektin oranina gore farklilik gostermektedir. Amilopektin, genellikle
amilozun 2-3 kat1 fazla oranda bulunmaktadir. Nisastanin amiloz yapisindaki monomerler
birbirine a-1,4 glikozidik bagi ile amilopektin yapisindaki monomerler ise f-1,6
glikozidik bag ile birbirine baglanmaktadir. Nisastanin yapisindaki amilopektin Sekil
1.6°da goriildigi gibi dallanmis halde bulundugundan dolayi, polimer zincirlerinin
hareketleri daha kisitli olmaktadir. Amilopektinin kristal yapisi dogrusal yapida olan
amilozu amorf hale getirir. Boylece nisasta diisiik sicaklikta, su ile jelatinize olur (Kiling
vd. 2017; Gongalves de Moura vd. 2017; Dhall ve Alam 2019; Campelo vd. 2020).
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Sekil 1.6. Nisastanin yapis1 (Ozdemir ve Ramazanoglu, 2019)

Nisasta ucuz, dogada bozunabilir bir madde olmasi nedeniyle biyoplastik
malzemelerde tercih edilmektedir (Lu vd. 2009). Nisastanin heterojen yapisi onun
islenebilirligini zorlagtirmaktadir. Karmagik mikro yapisi ve monomerler arasinda
kuvvetli H bag1 olusturmasi, nisastanin erime sicakliginin termal bozunma sicakligindan
daha yiiksek olmasina neden olmaktadir. Bu durumu ortadan kaldirmak i¢in nigasta
tiretiminde sorbitol ve gliserol gibi plastiklestiriciler kullamlarak, Sekil 1.7’de gorildiigii
gibi polimer molekiil zincirleri arasindaki H bag1 zayiflatilmakta ve nisastanin erime
noktasi diisiiriilmektedir. BOylece nisasta, termoplastik bir malzemeye doniiserek
geleneksel plastikler gibi islenebilir hale gelmektedir (Liu vd. 2009; Jiang vd. 2020).
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Sekil 1.7. Nisastanin termoplastik hale gelmesi (Jiang vd. 2020)

—

e

———

Nisasta bazli biyoplastik filmler, yar1 saydam, CO2 agisindan yar1 gegirgen ve
oksijen sizdirmazlik 6zelligine sahiptir. Ayrica, nisasta bazli biyoplastik filmlere kii¢iik
modifikasyonlarla mikrobiyal liremeyi azaltma ve su aktivitesini diisiirme gibi 6zellikler
kazandirilabilmektedir (Dhall ve Alam 2019).

1.5. Metil Seliiloz

Seliiloz diinyada en ¢ok kullanilan lineer yapida dogal polimerlerden biridir. Ciinkii
bitki, alg ve bazi bakteri tiirleri basta olmak iizere fotosentetik organizmalarda bol
miktarda bulunmaktadir. Seliiloz tiirevlerinden metil (Sekil 1.8.), hidroksipropil ve
karboksil gibi siibstitiientler lineer yapida zincire B-1,4 glikozidik bagi ile
baglanmaktadir. Seliiloz tlirevlerinin yenilenebilir ve ekolojik anlamda zarar1 olmayan bir
materyal olmasi, son yillarda bu maddelerin biyo uygulamalarda kullanimini
yayginlastirmistir. Ayrica, seliiloz bazli materyaller diisiik ticretle tiretilebilmekte, geri
donilisimii kolay olmakta ve mekaniksel dayanikliligi da kullanim agisindan iyi
olmaktadir (Pinotti vd. 2006; Dhall ve Alam 2019).
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Sekil 1.8. Seliloz ve metil selilozun yapisi (www.fengchengroup.org;
www.wikipedia.org; Kog vd. 2016)

Seliiloz tiirevlerinden metil seliiloz, gida paketleme endiistrisinde biyoplastik film
tiretiminde yaygin olarak tercih edilen biyobozunur ve lineer bir polisakkarittir. Metil
seliilozun metil alkol (MeOH) ve etil alkol (EtOH)’iin sulu ¢ozeltisinde yiiksek
¢Oziintirliige sahip olmasi, transparanligi, iyi bir oksijen ve yag bariyeri olmasi nedeniyle
tercih edildigi bilinmektedir. Buna ek olarak metil seliiloz giiclii molekiiller arasi
etkilesime sahip, filmlerde mekaniksel dayanikliligi saglayabilen bir polisakkarittir
(Pinotti vd. 2006; Filipini vd. 2020). Metil seliillozun nem gegirgenliginin yiiksek olmast,
gida endiistrisinde metil seliiloz kullaniminda dezavantaj yaratmaktadir. Bu durumu
ortadan kaldirmak i¢in kimyasal modifikasyon yapilmakta ve esansiyel yag, bitki
ekstrakt1 gibi maddelerin katkilandirilmasiyla metil seliiloz ile ¢apraz bag olusturularak
filme nem bariyeri 6zelligi kazandirilmaktadir. Boylece, polimer zincirleri arasinda
olusturulan capraz bag ile su ge¢isi engellenmektedir (Dicastillo vd. 2016).

Yu ve arkadaslar1 2015 yilinda yaptiklar1 ¢alismada metil seliilozdan {irettikleri
filme ¢aydaki katesini katkilandirarak ¢apraz baglh film elde etmislerdir (Yu vd. 2015).
Katesin iceren metil seliiloz bazli filmin sudaki ¢6ziiniirliigiiniin daha diisiik oldugunu ve
polimerin esnekliginin azalarak su gecisini engelledigini vurgulamislardir. Kimyasal
modifikasyonlarla metil seliiloz bazli filmlerin gidada mikrobiyal {iremenin
yavaslatilmasi, gida ile ortam arasinda gerceklesen Oz, CO> ve CoH4 gazlarinin gegisinin
kontrolii gibi 6zellikleri iyilestirilebilmektedir (Mura vd. 2011).

1.6. Mese Agac1 Palamudu

Mese agaci, Diinya’da en ¢ok Akdeniz iilkelerinde bulunmaktadir. Ulkemiz de
mese agact bakimindan zengin bir lilkedir. Mese agacinin meyvesi olan palamut atik
sularin aritilmasinda, tipta, eczacilikta, deri ve tekstil sanayiinde kullanilmaktadir. Mese
agaci palamudunda, embriyo adi verilen boliimde Sekil 1.9°da goriildiigii gibi ¢enek,
stirgiin ve kokgiik kisimlar1 yer almaktadir. Cenek tohum yapragini, siirgiin fidelenmeyi,

10


http://www.fengchengroup.org/
http://www.wikipedia.org/

GIRIS A. TEZER KARABOGA

koketik ilk fideyi ve disi organ ise iiremeyi ifade etmektedir. Tohum, yeni bitki olugmasini
saglayan kisimdir ve tohum zari ile ortiiliidiir. Mese palamudu meyvesini kismen kapatan
boliim ise kupuladir (Orman Genel Miidiirliigii, 2022).

Sekil 1.9. Mese agac1 palamudunun boliimleri [A. Kupula B. Tohum zar1 C. Tohum D.
Cenek E. Sirgin F. Kok¢ik G. Disi organ] (Orman Genel Midirligi, 2022;
www.wikimedia.org)

Mese palamudunun halk dilinde palamut ya da pelit ad1 verilen meyveleri biiyiik,
yuvarlak ya da elips bigiminde olup, biiyiik bir kadeh ya da kupulanin i¢indedir. Kadehin
tizeri ¢cok gelismis, ince uzun seritler halinde “tirnak™ adi verilen pullarla sik bir sekilde
ortilmistiir. Dogal gida katki maddesi olarak kullanilan pelit unu, toplanan pelitlerin
cesitli asamalardan gegirilerek un haline getirilmesiyle elde edilen iiriindiir. Mese
palamudunun icerdigi protein miktar1 diisiik olmakla birlikte, mese palamudu
karbonhidrat bakimindan oldukc¢a zengindir (Orman Genel Miidiirliigii, 2022).

Nisasta, mese agact palamudunda yaklasik %47 oraninda bulunmaktadir. Mese
agact palamudunun dogal ve bol bulunabilir olmas1 ve ayni zamanda igeriginde yiiksek
miktarda nisasta bulundurmasi, paketleme sektoriindeki uygulamalar agisindan dikkat
cekmektedir. Mese agaci palamudundan elde edilen nisastanin ucuz olmasi, farkli
kimyasal ve fiziksel 6zelliklere sahip olabilmesi amaciyla modifiye edilebilmesi, gida
paketlemeleri basta olmak iizere paketleme endiistrisinde onemli bir yer almaktadir.
Ayrica, nisasta elde edilirken uygulanan metotlarin kolaylig1 ve ekstraksiyon yonteminin
uygulanabilirligi de 6nem arz etmektedir (Correia ve Beirdo-da-Costa 2010).

1.7. Flavonoidler

Fenolik bilesiklerin alt grubunu olusturan flavonoidler bitkilerin dogal yapisinda
bulunan polifenolik antioksidan bilesiklerdir. Bu nedenle fenolik bilesiklere
biyoflavonoid de denilmektedir. Dogada yaygin olarak bulunan fenolik bilesikler; diigiik
molekiil agirlikli, ugucu bilesiklerdir. Fenolik bilesikler eczacilik, plastik, kagit, boya,
ilag, pestisit ve antioksidan iiretimi gibi endiistriyel alanlarda kullanilmaktadir (Cikrike,
2005).

Ugucu ozellikteki polifenolik bilesiklerden flavonoidler 6nem tagimaktadir.
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Ozellikle 1970°li yillardan itibaren, flavonoidlerin bitkilerden izole edilmesi ile ilgili
calismalar yayginlagsmistir. Flavonoidlerin dogada uzun yillardan beri bulundugu
bilinmektedir. Bitkilerde sik goriilen flavonoidler ¢igeklerde sar1, kirmizi, turuncu ve mor
gibi renklerden sorumlu renk pigmentleridir. Flavonoidler, bitkilerde antioksidan ve
enzim inhibitorii gibi gérevlere sahip olmaktadir (Cikrikg¢i, 2005).

Flavonoidler kimyasal olarak 2 adet fenil halkas1 ve 1 adet heterosiklik halkadan
olugan 15 karbonlu bir iskelet yapisina sahiptir (Sekil 1.10). Flavonoidler C6-C3-C6
difenilpropan yapisindadir, fenil halkalar1 arasinda {i¢lii karbon kopriisii bulunur ve bu
karbonlar oksijenle flavan halkasint meydana getirir.

O

Sekil 1.10. Flavonoidin kimyasal yapis1 (www.wikipedia.org)

Flavonoidler; antosiyanin, kalkon, flavanon, flavon, flavonol ve izoflavonoid
olmak tizere alti gruba ayrilmaktadir (Sekil 1.11). Flavonoidler genel olarak meyve,
sebze, tibbi bitkiler ve baklagil gibi dogal kaynaklardan elde edilebilmektedir.
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Flavonoid Gruplari ve Alt Gruplan
Antosiyanin Kalkon Flavanon  Flavon Flavonol izoflavonoid
Siyanidin Floretin Hespertin Apigenin Kuersetin Genistein
Delfinidin Arbiitin Narinjin Mirisetin Glisitin
Malvidin Narinjenin Ripofolin Kaempferol
Peonidin
Dogal Kaynaklar:
Meyveler Meyveler Meyveler Meyveler Meyveler Baklagiller
Sebzeler Sebzeler Tibbi bitkiler Tibbi bitkiler Sebzeler Tibbi bitkiler
Kuru meyveler  Tipbi bitkiler T1bbi bitkiler
Findik
T1bbi bitkiler

Sekil 1.11. Flavonoid gruplari, alt gruplar1 ve dogal kaynaklar1 (Panche vd. 2016)

1.7.1. Flavonlar, flavonoller ve kuersetin

Flavonol grubu bilesikler, gidalarda glikozid formunda bulunmaktadir. Bunlarin
baslicalari, kaemferol, kuersetin, mirisetin ve izoramnetin’dir. Flavonlarda flavan halkasi
C4 pozisyonundan okside olmus durumdadir ve ¢ift bag (C2=C3) icermektedir. C3
atomuna hidroksil grubu baglandigi zaman keton grubuna sahip flavonoller olugsmaktadir.

Flavonoller, flavonoid biyosentezinde ara iirlin olarak yer alirlar. Gidalarda en
yaygin olarak bulunan flavonoid grubudur. Flavonoller, C3 atomunda bir OH™ grubu
icerdiginden sistematik olarak flavan-3-ol olarak adlandirilirlar. Ozellikle kirmizi ve mor
renkli meyve ve sebzelerde bol miktarda bulunan kuersetinin sistematik ismi 2-(3,4-
dihidroksifenil)-3,5,7-trihidroksi-4H-1-benzopiran-4-one-3,3’,4',5,6-pentahidroksi
flavondur. Siklikla kullanilan diger adi ise 5,7,3',4'-flavon-3-ol’diir. Sekil 1.12°de
kuersetinin yapis1 goriilmektedir.
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Kuersetin

Sekil.1.12. Kuersetinin yapist (www.depositphotos.com.tr)

Kuersetin kirmiz1 sogan, kuskonmaz, visne, ¢ilek, kiraz, elma ve domates gibi
mor-kirmizi renkteki meyve ve sebzelerde bulunmaktadir. Bunlar arasinda en ¢ok kirmizi
soganda bulunan kuersetinin soganin yenilebilir kisminda 0,03-1 g/kg araliginda oldugu
bilinmektedir. Soganin kabuk kisminda ise kuersetinin miktar1 yiikselmekte ve yaklagik
2-10 g/kg kadar olmaktadir (Suh vd. 1999). Kirmiz1 soganda bulunan toplam kuersetin
igeriginin %80’den fazla miktar1 kabuk kisminda bulunur (Rodriguez Galdon vd. 2008).
Flavonoller bitkilerde biyosentez yoluyla elde edilirken giines 1siginin uyarmasi ile
birlikte bitkinin hava alan kisimlarinda toplanirlar (Konar 2011). Bunun bir sonucu olarak
kuersetinin soganin dis kabugunda daha ¢ok miktarda bulundugu ifade edilir. Lu vd. 2011
yilinda tatli, kirmizi ve sar1 sogan kabugunun toplam kuersetin igerigini tayin etmislerdir
(Luvd. 2011). Her bir sogan tiiriniin 1 kg’inda sirasiyla 434,03 mg, 634,31 mg ve 426,54
mg kuersetin bulundugunu belirtmislerdir. Bu ¢alismadan elde edilen verilerden, ¢alisilan
sogan kabuklar1 arasinda en fazla kuersetin miktarinin kirmizi sogan kabugunda oldugu
anlasilmaktadir.

Kuersetinin serbest radikal yakalama kapasitesi ve lipit peroksidasyonuna karsi
direngli olmasi onun giiclii antioksidan yetenege sahip olmasim saglamaktadir. Bu
nedenle, kuersetin birgok biyopolimer filme uygulanarak filmlerin antioksidan
kapasiteleri iyilestirilmeye ¢alisilmakta ve ayrica, filmlere pH’a duyarli indikator 6zelligi
kazandirilmaktadir. Kuersetin, kitosan ve nisasta gibi bir¢ok biyo bazli film materyalinde
ya da kitosan-jelatin ve nisasta-karboksimetil seliiloz gibi kompozit film materyallerinde
homojen olarak dagilmaktadir. Sekil 1.13te goriildiigii gibi kuersetin molekiilleri nisasta
molekiillerine OH™ iyonu tizerinden H bagi ile baglanmaktadir (Yadav vd. 2020).
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Sekil.1.13. Kuersetin ve nisasta molekiillerinin etkilesimi (Yadav vd. 2020)

1.7.1.1. Kuersetin ekstraksiyonu

Bitkilerden ekstraksiyon ile flavonoid elde etmek flavonoidin fizikokimyasal
ozelligine ve dokusuna bagli olarak degismektedir. Hiicre yapisi, serbest halde bulunan
tirler, kimyasal baglar, nem igerigi, partikiil boyutu gibi parametrelere bagli olarak
ekstraksiyon metodu belirlenir (Belwal vd. 2018).

Flavonoidlerin  birgok  alt  tiiriiniin  olmasi1  onlarin  ekstraksiyon
uygulamalarindaki alanin1 da genisletmektedir. Flavonoid ekstraksiyonunda en fazla
kullanilan metodun siiperkritik sivi ekstraksiyonu (SFE) oldugu, sonrasinda sirasiyla,
soxhlet ekstraksiyonu, mikrodalga destekli ekstraksiyon (MAE), basinghi sivi
ekstraksiyonu (PLE) ve ultrasonik destekli ekstraksiyon (UAE) oldugu bilinmektedir.
SFE’de yiiksek kalitede ve minimum kayipla iiriin elde edilmesi onu daha ¢ok tercih
edilir kilmaktadir. Soxhlet ekstraksiyonu en eski metotlardan biridir, ancak ekstraksiyon
stiresi ¢ok uzun olmaktadir, 6zellikle biiylik hacimlerdeki tirlinler i¢in uygun degildir.
MAE’de daha hizli sonu¢ alinir, ancak maliyet de daha fazladir. Dolayisiyla; MAE,
flavonoid ekstraksiyonunda SFE ve soxhlet ekstraksiyonlarina gore daha az tercih
edilmektedir (Belwal vd. 2018).

Ekstraksiyonda ¢oziicli se¢cimi ¢ok dnemlidir. Elde edilecek iiriiniin kimyasal
yapisina gore ¢oziicl se¢ilmelidir. Ayrica; ¢ozme giicli, kaynama noktasi, reaktivite,
viskozite, geri kazanim, buhar basinci, giivenlik, toksisite ve maliyet gibi durumlar da
¢cOziicii segiminde 6nem arz etmektedir. Coziicii se¢imi, Oziitlenen bilesigin dogal
yapisina, oziitleme iglemine ve kullanim amacina baglidir (Belwal vd. 2018). EtOH ve
MeOH gibi polar ¢oziiciiler kuersetin gibi hidrofilik maddeler i¢in siklikla kullanilan
¢oziiciilerdendir. Coziicli olarak suyun kullanilmasi, suyun ucuz olmasi ve toksik
olmamasi gibi sebeplerle tercih edilebilir. Ancak; kuersetin ekstraksiyonunda, yiiksek
sicakliklarda su tek basma yeterli gelmemekte, EtOH ya da MeOH c¢ozeltisi seklinde
kullanilarak verim artirilmaktadir. EtOH ya da MeOH’iin sulu ¢6zeltisi enzimatik
reaksiyonu yavaslatarak substrat icerisine ¢oziicii dagilimini saglar. Bununla birlikte;
kuersetin, bazik ve notral ortamda stabilize olamamaktadir. Bu nedenle, kuersetin
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ekstraksiyonunda asitlendirilmis ¢6ziicti kullanim1 yaygindir. Boylece pH diistiriilerek
stabilizasyon saglanmaktadir. Cok diisiik sicaklikta kuersetin ekstraksiyonu verimli
olamamaktadir. Kuersetin, sicakliga duyarli bir tiir oldugundan dolay1 ¢ok yiiksek
sicakliklarda bozunabilmektedir. Belirli bir sicakligin {izerine ¢ikildiginda, Katalitik
aktivitenin azalmasi sonucu enzim deaktivasyonu gerceklesir. Kuersetin termal
degredasyona ugrayabilir. Bu sebeple, sicakligin en uygun seviyede tutulmasi, ¢éziicii
oraninin istenilen orandan daha fazla kullanilarak bosa harcanmamasi ve ekstraksiyon
i¢in optimum siirenin asilmamasi énemlidir (Belwal vd. 2018). Basta kuersetin olmak
tizere bircok flavonoid, herhangi bir tiirevlendirmeye gerek kalmadan Yiiksek
Performansli Sivi Kromatografisi (HPLC) sistemleri ile analiz edilebilmektedir.
Ozellikle ters faz s1vi kromatografisinde MeOH ya da asetonitril gibi polar bir ¢dziicii
yardimiyla C8 ya da C18 kolon ile rahatlikla ayirimi yapilmaktadir. Ayrim igin
genellikle gradient eliisyon tercih edilmektedir (Gattuso vd. 2007).

1.8. Nano-Cinko OKksit (ZnO)

Bazi nano partikiillerin bakteri gelisimini engelleyici o6zellik gdstermeleri,
antimikrobiyal maddeyi tasimalar1 ve dogrudan antimikrobiyal etki gostermeleri gibi
ozellikleri onlar1 gida paketlemelerinde tercih edilir kilmaktadir. Nanokompozitlerin
antimikrobiyal uygulamalarinda, nano boyuttaki antimikrobiyal partikiiliin yiizeydeki
aktifligi mikroorganizmalarin inhibe edilmesini saglamaktadir. Bu nano partikiiller
hidrotermal, termal evaporasyon, elektrokimyasal ayrisma ve sol-jel metodu gibi ¢esitli
metotlarla sentezlenebilmektedir. S6z konusu nano materyallerin ¢evre dostu olmalarinin
yam sira yiiksek termal kondiiktiviteye sahip olmalar1 polimer kompozitlerinin yiizey
bosluklarin1 doldurabilmesine olanak saglamaktadir. Ag ve Zn gibi metaller ve bunlarin
metal oksitleri termal kararliliga sahip, ugucu olmayan, genis aralikta Gram-pozitif ve
Gram-negatif bakteri tiirlerine karsi iyi antimikrobiyal etki gosteren tiirlerdir. Amerika
Birlesik Devletleri Gida ve ilag Dairesi, gida paketlemelerinde bu tiir nano partikiillerin
kullanimina izin vermektedir (Diez-Pascual ve Diez-Vicente 2014; Sogiit ve Seydim
2017).

TiO2, ZnO ve MgO gibi metal oksitler kararlidir ve yiiksek aktiviteye sahiptir. Bu
nedenle, antimikrobiyal biyopolimerlerin hazirlanmasinda kullanilmaktadir. Bu metal
oksitlerin 151k kaynagindan enerji absorbe etmesi ile olusturduklart katalitik aktivite
sayesinde metal oksitler fotokatalist 6zellik gdstermektedir. Boylece, UV 1s1nina maruz
birakildiginda UV absorpsiyonu yapmaktadir. Bu metal oksitler arasinda ZnO’in
Staphylococcus aureua (S. aureus) karsisinda gosterdigi antibakteriyel etki MgO, TiO»,
Al>03, CuO ve CeO; gibi metal oksitlerden daha giigliidiir (Diez-Pascual ve Diez-Vicente
2014; Sogiit ve Seydim 2017).

Zn0, sarimsi beyaz renkte Ve toz halinde bulunan hidrofobik yapida bir maddedir.

ZnO’in antimikrobiyal etkiye katki saglayan fizikokimyasal ozellikleri mevcuttur.
Dogada altigen ya da kiibik seklinde bulunabilir (Sekil 1.14) (Erkurt vd. 2018).
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Altigen (Wurtzide) Kiibik (Cinkoblend)

Sekil 1.14. ZnO’in farkli iyonik yapilar1 (Erkurt vd. 2018; www.wikipedia.org).

ZnO nano yapist; diisiik maliyetli olmasi, biyouyumlulugu, kolay ulasilabilirligi ve
farkli fonksiyonel gruplarla ylizey etkilesimi saglayabilmesi nedeniyle arastirmacilar
tarafindan tercih edilmektedir. pH 7-8 degerleri aralifinda gostermis oldugu
antimikrobiyal aktivitesi ZnO’i kimyasal ve fiziksel agidan giiclii hale getirmekte ve
polimer uygulamalarinda yaygin olarak kullanilmasii saglamaktadir. Nano boyuttaki
ZnO partikiilleri mekaniksel performansi, bariyer Ozelligi ve antibakteriyel etkisi
bakimindan polimer uygulamalarinda basarili sonu¢ vermektedir (Diez-Pascual ve Diez-
Vicente 2014; Sogiit ve Seydim 2017).

ZnO’in diger oksitlere gore daha ¢ok dikkat cekmesinin nedenlerinden biri, diistik
oranlarda yiiksek aktivite ve giiclii antibakteriyel ozellik gostermesidir. ZnO nano
materyalinin antimikrobiyal ajan etkisi nano materyalin tane boyutuna, sekline, yiizey
alanina ve dispersiye olma miktarina baghdir. ZnO bakterilere {i¢ farkli yolla etkide
bulunabilir (Sekil 1.15). Bunlardan ilki; ZnO nano materyalinin O2-, HO- ve H2O> gibi
yiiksek aktiviteye sahip iyonik ozellikte reaktif oksijen tiirlerini liretiyor olmasidir. ZnO
nano partikiillerinin yiizeyinden salinan reaktif oksijen tiirleri, mikroorganizmalara
Oliimciil zararlar vermektedir. Reaktif oksijen tiirleri DNA, hiicre duvarlar1 ve hiicresel
proteinler {lizerinde oksidatif stres yaratarak mikroorganizmalar1 deforme etmektedir.
Sekil 1.16’da reaktif oksijen tiirlerinin Gram-negatif bakteriler iizerine etkisi
goriilmektedir (Dimapilis vd. 2017; Erkurt vd. 2018).
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Sekil 1.15. ZnO’in bakterilere etki etme yollar1 (Dimapilis vd. 2017)
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Sekil 1.16. Reaktif oksijen tiirlerinin Gram-negatif organizmalar tizerine etkisi (Erkurt
vd. 2018)

ZnQ’in bakterilere etki etmesinin bir diger yolu ise Zn?" iyonu salmimidir. Zn%*
hiicre zarin1 deforme ederek hiicre igine girer ve hiicredeki protein yapilara zarar verir.
Ancak Zn?* iyonunun kalin hiicre tabakasimna sahip olan Gram-pozitif organizmalar
tizerindeki etkisi, ince hiicre duvarina sahip olan Gram-negatif organizmalara gore daha
kisitlidir. Bunun nedeni; kalin hiicre tabakasinin negatif yiiklii olmasindan dolayi,
pozitif yiiklii Zn?* iyonunun hiicre duvarinda tutulup hiicre igine niifuz etmesinin
zorlagmasi olabilir (Sekil 1.17). Bu durumda, yeterince Zn?* iyonunun hiicre igine
girebilmesi i¢in daha yiiksek oranlarda ZnO’e ihtiyag duyulur (Erkurt vd. 2018).
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Sekil 1.17. Zn?" iyonunun Gram-pozitif organizmalar iizerine etkisi (Erkurt vd. 2018)

ZnQO’in bakterilere etki etmesinin {i¢iincii yolu ise hiicre ile dogrudan temasidir.
ZnO’in asindirict yapisi hiicre duvarinda olumsuz etki yaratarak hiicre duvarini deforme
etmektedir. Boylece, hiicre i¢ine girmeden de bakteriye zarar verebilmektedir (Erkurt vd.
2018).

1.9. Et Uriinlerinde Mikrobiyolojik Ureme

Insan tiiketimine sunulan si181r, koyun, kuzu, domuz gibi kirmizi etler ile tavuk,
hindi gibi kanatli etleri iiretim sirasinda uygulanan kosullara bagli olarak, bazi
mikroorganizmalarla kontamine olabilmektedir. Et iirlinlerinin kontaminasyonu {iretim
sonrasi nakil, muhafaza kosullar1 gibi etkenlere bagli olarak artabilmektedir. Tiiketime
sunulan et lirtinlerinde genellikle muhafaza siiresini uzatmak amaciyla sogutma teknikleri
kullanilmaktadir. Ancak sogukta muhafaza edilen etlerde, etin florasinda bulunan bazi
mikroorganizmalarin iiremeleri devam ettiginden, bir siire sonra etin bozulmasi
kacinilmaz olmaktadir. Taze kirmiz1 ve kanatli etlerinin florasinda dogal olarak bulunan
mikroorganizmalar Enterobacteriaceae, Pseudomonas, Flavobacterium, Lactobacillus,
Streptococcus, Micrococcus, Staphylococcus, Bacillus ve Clostridium olarak sayilabilir
(Et Hijyeni, 2016).

Et iriinlerinde kesimden bir silire sonra, hiicrelerin oksijene gereksinimi
azaldigindan, kaslardaki depo glikojen anaerob glikoliz reaksiyonlari1 sonucunda hidroliz
olarak laktik asite doniisiir. Kaslarda birikmeye baslayan laktik asit miktarina bagli olarak
kaslarin pH degerleri diiser. pH degerlerindeki diisiis, kesim 6ncesi depo glikojen
miktarina, hayvan tiirlerine, kaslarin yapisina ve ortam sicakligina bagh olarak
degismektedir. Ortam sicakligi, pH degerlerinin diismesine neden olan kimyasal
reaksiyonlarin hiz1 {izerinde en 6nemli faktor olup, ortam sicakliginin artisi kimyasal
reaksiyonlarin hizin1 da arttirmaktadir (Et Hijyeni, 2016).

Etiirlinlerinde kesim sonrasi1 ette meydana gelen biyokimyasal reaksiyonlar ve pH

degerindeki diistisler et kalitesiyle yakindan ilgilidir. Kesimden sonra kaslarda laktik asit
olusumu sonucu etin pH degerinin diismesi ve enzimatik reaksiyonlarin timii post-
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mortem degisiklikler olarak adlandirilmaktadir (Et Hijyeni; Et ve Et Uriinleri Teknolojisi,
2016).

Viicudunda depo glikojen miktari fazla olan hayvanlarin et iiriinlerinde, kesimden
sonra pH degeri yaklasik 5,40-5,60 degerlerine kadar diismektedir. Bu post mortem
degisiklik tiirline normal rigor denir. Tiiketilmeye hazir et iiriiniiniin pH degeri 5,3-5,5
araliginda olmaktadir. Asit rigor olarak adlandirilan durumda, kaslardaki depo glikojen
kisa zamanda laktik asite doniiserek, pH degeri ¢ok kisa siirede 5,8’e kadar diiser. pH
degerinin kisa zamanda hizla diismesi sonucunda etteki kas proteinleri denatiire olur ve
et lirlinlinlin su tutma kapasitesi azalir. Eger kesim sonrasi diisiik diizeyde laktik asit
olusursa, bu tip et iirlinlerinde pH degeri yiikselir. Alkali rigor adi verilen bu durum
sonucu et Uriinlerinin renginde koyulagma, yiizeyinde sertlesme ve kuruma goriiliir. pH
degerinin yliksek olmasi, et iirliniiniin mikrobiyal stabilitesini diisiirerek kisa siirede
bozulmasina neden olur (Et Hijyeni; Et ve Et Uriinleri Teknolojisi, 2016).

Taze etlerde mikrobiyal bozulmalar kokusma, asitlesme ve renk degisimi olarak
kendini belli eder. Mikrobiyal bozulma belirtileri sogukta muhafaza edilen etlerde
bozulmadan sorumlu mikroorganizmalarin olusturdugu metabolik {irtinlerle kendini
gosterir. Et tiriinlerinde bozulma, yiizeyde yapiskan salgi olusumu, renk degisikligi, kotii
kokulu ester ve tiyol gibi proteinlerin yikimlanma firiinlerilerinin olusumu seklinde
kendini belli eder (Et Hijyeni; Et ve Et Uriinleri Teknolojisi, 2016).

Psikrotrof mikroorganizmalarin, sogukta muhafaza edilen etlerin bozulmasindan
sorumlu olduklar1 bilinmektedir. Psikrotrof mikroorganizmalar grubunda Gram-negatif
bakteriler yer almaktadir. Gram-pozitif bakteriler ise daha ilik ortam olan mezofilik
ortamda tiremeyi tercih eder. Baslangictaki pH degeri diisiik olan ve glikojen igermeyen
et driinlerinde ortamda karbonhidrat olmadigindan mikroorganizmalar dogrudan
aminoasit yilkimina baslayarak ette bozulmaya neden olur. Bu tiir etlerde goriilen cabuk
bozulmanin en 6nemli nedenleri arasinda, fazla miktarda olusan hidrojen siilfiiriin
(H2S’nin) kas pigmenti miyoglobinle reaksiyona girmesi sonucu, yesil renkli
sulfomiyoglobinin ortaya gikmasi sayilabilir (Et Hijyeni; Et ve Et Uriinleri Teknolojisi,
2016).

Bir gidanin tazeligini kaybederek yenilemeyecek hale gelmesine bozulma denir.
Gidalarin bozulmasindan sicaklik, nem ve gaz atmosferi gibi cesitli dis etkenler
sorumludur (Kuswandi 2017). Taze etlerde bozulmaya neden olan ve sogukta lireyebilen
mikroorganizmalar vakum paketsiz etlerde Enterobacteriaceae, Aeromonas,
Pseudomonas, Micrococcus, Staphylococcus, Lactobacillus, Maya ve Kiiflerdir. Vakum
paketli etlerde sogukta {ireyebilen mikroorganizmalar ise Enterobacteriaceae,
Aeromonas, Pseudomonas, Lactobacillus olarak sayilabilir. Ancak bu tiir paketlerde
hangi mikroorganizmanin {ireyecegi vakum paketleme materyaline ve CO:
konsantrasyonuna baghdir. +4°C’de kanathi etinde aerobik bakteriler iirer. E. coli,
salmonella, campilobakter, clostridium perfringers ve listeria bunlardan en ¢ok
bilenenleridir (Et Hijyeni; Et ve Et Uriinleri Teknolojisi, 2016).

Gida bozulmalarini tespit etmek i¢in, pH degisimine kars1 et iiriinlinde meydana
gelen degisim izlenmektedir. Bu amagla, et iirliniiniin paketlendigi kompozit biyoplastik
filmlere antimikrobiyal ajanlar eklenerek, bozulma gergeklestiginde nanokompozit
filmlerin renginde meydana gelen degisim gdzlenmektedir. Kapali bir et iiriiniiniin
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paketinde, bozulma baslayinca agiga c¢ikan ugucu bilesenler ambalaj icerisindeki iist
boslukta birikmektedir. Bu bosluga yerlestirilen nanokompozit film, asidik veya bazik bir
ortama yerlestirildiginde pH degisimi karsisinda renk degistiren bir indikatér gorevi
goriir. Boylece, mikrobiyal iiremeye duyarli pH indikat6rii olusturulur. (Kuswandi 2017).

1.10. Akillh Gida Paketleri

Ambalajlarin islevlerinin dogru bilinip, yeterli verim alinabilecek hale getirilmesi
ile gida paketlemelerinde basarili sonuclar alinabilir. Bu sayede iiriin raf 6mrii ve iiriin
giivenligi gibi faktorler iyilestirilebilir. Gida paketlemelerinde mikroorganizma
tiremesini inhibe etmek ve ¢evresel etkenlere karsi gida tirlinliniin tazeligini korumak gibi
faktdrler Snemlidir. Ozellikle, et iiriinlerinin, tiiketiciye ulastirilincaya kadar giivenliginin
saglanmasi ve tliketilinceye kadar giivenli bir sekilde saklanmasi amaciyla yenilikei
paketleme materyalleri gelistirilmistir. Akilli paketleme adi verilen bu tiir uygulamalarda
tirtin kalitesinin gelistirilerek raf dmriinlin uzun olmasi saglanmaktadir. (Maheswarappa
vd. 2016; Holman vd. 2018; Topuz ve Uyar 2019).

Akill1 paketleme, tasima ve depolama sirasinda paketlenmis gidalarin kalitesi
hakkinda bilgi vermek i¢in paketlenmis gidalarin durumunu izleyen paketleme sistemleri
olarak tanimlanmaktadir. Uriin kalitesini ve raf émriinii korumak veya uzatmak icin bazi
katk1 maddelerinin paketleme sistemlerine dahil edilmesini ifade eder. Bakteriyosinler,
selatlayicilar, organik asitler, enzimler, baharat ve bitki 6zleri gibi dogal antimikrobiyal
molekiiller et iiriinliinlin muhafaza siiresi boyunca mikrobiyolojik bakteri iliremesini
yavaglatmak amaciyla test edilmek tizere farkli kompozit ve nanokompozit biyoplastik
film materyallerine eklenmektedir (Maheswarappa vd. 2016; Holman vd. 2018). Bu tiir
paketleme sistemlerinde paketli {iriinlerin raf omriinii etkileyen degiskenler; paketleme
materyali, paketin iist boslugunda biriken gaz karisimi1 ve muhafaza edilen sicaklik gibi
faktorlerdir (Maheswarappa vd. 2016; Holman vd. 2018).

Akillt paketleme sistemlerinde antimikrobiyal ajanlara ek olarak antifungal
ajanlar, Oz, CO2 ve nem tutucular gibi katki maddeleri paketleme materyaline eklenerek
gidalarin raf dmrii uzatilmaktadir. Antifungal gida paketlerinde yaygin olarak kullanilan
ucucu yaglar gidada mantar tiremesini geciktirici etkide bulunmaktadir. Oz, CO2 ve nem
tutucular paketleme materyaline gaz bariyer O6zelligi kazandirarak gida kalitesinin
korunmasini saglamaktadir (Topuz ve Uyar 2019).

Paketleme materyaline katkilandirilan maddelere bagli olarak sicaklik, tazelik ve
sizint1 indikatorii olarak kullanilan akilli paketler elde edilmektedir. Tazelik indikatori
pH degisimine duyarli, ugucu azot bilesiklerine duyarli ve mikrobiyal metabolitlere
duyarli olmak tizere gruplara ayrilmaktadir. Gida {iriiniinde mikrobiyal bozulma sonucu
olusan ugucu azot bilesikleri gidanin pH degerini degistirir. Degisen pH degeri tazelik
indikatorii olarak kullanilan akilli paketleme materyalinde renk degisikligine neden
olmaktadir. Bdylece yenilik¢i akilli gida paketleme sistemleri ile gida kalitesinin,
giivenliginin, tazeliginin korunabilmesi saglanmaktadir (Majid vd. 2016).

1.11. Calismanin Amaci

Yiiksek lisans tez ¢alismasinin amaci; tilkemizde yaygin olarak bulunan mese agaci
palamudu meyvesine katma degeri yiiksek, geri doniistiiriilebilir bir kullanim sekli

21



GIRIS A. TEZER KARABOGA

kazandirmaktir. Ayrica, besin olarak bol miktarda tiiketilen kirmiz1 soganin atik olarak
nitelendirilen kabuklarinin degerlendirilerek dogaya geri kazandirilmasi hedeflenmistir.
Mese agaci palamudundan elde edilen nigasta yardimiyla biyoplastik film olusturularak,
KUE ve ZnO Katkilandirilmasiyla biyobozunur o&zellige sahip, pH’a duyarls,
antimikrobiyal ozellikte yeni biyoindikatér nanokompozit filmlerin iiretilmesi
amaglanmistir. Ayrica bu filmlerin 6zelliklerinin, elde edilen metil seliiloz bazli ve %50
nisasta-%50 metil selilloz bazli filmler ile karsilastirilmasi hedeflenmistir. Uretilen
nanokompozit filmlerin karakterizasyonu yapilarak aktif paketleme uygulamalarinda
kullanilabilirliginin degerlendirilmesi de ¢alismanin bir diger amacidir. Boylece, gida
paketleme endiistrisine tamamen dogal, toksik olmayan, dogada bozunur ve ¢evre dostu
gida paketleme materyali kazandirilmasi hedeflenmektedir.
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2. KAYNAK TARAMASI

Plastiklerin geri doniisiimiiniin ve dogaya kazandirilmasinin zorlugu nedeniyle
bilim insanlart dogada ¢Oziiniir yeni {iirlinler arastirmaya yonelmislerdir. Plastiklerin
yerini alabilecek en iyi alternatif, biyoplastiklerdir. Biyoplastikler patates, misir, bugday,
piring, soya fasulyesi, yulaf ve arpa gibi tarim artiklarindan elde edilebilir. Nisasta
biyo¢dziiniirdiir ve toksik degildir. Nisasta bazli filmler, renksiz, tatsiz, kokusuz, yari
saydam, adsorpsiyon Ozelligine sahip, oksijen tutucu ve karbondioksit i¢in yari
gecirgendir (Dhall ve Alam 2019). Biyoplastikle ilgili ilk ¢calisma Soest ve arkadaglar
(1995) tarafindan yapilarak patates nisastasindan jelatinizasyon asamasi ile bir film elde
edilmis ve plastiklestirici olarak gliseroliin eklenmesi ile istenilen esneklikte film elde
edilememistir. Filmde daha esnek bir yapinin olusturulabilmesi i¢in, bu filmlerde kristal
yapilarin incelenmesi uygun goriilmiistiir. Ayrica; Soest vd. (1995) yaptiklar1 bir bagka
caligmada, gliseroliin patates nisastasindan elde edilen filmin erime noktasina olan
etkisini, fiziksel ve mekaniksel olarak incelemisler, gliseroliin nisastanin erime noktasini
diisiirdiigiinii belirtmislerdir (Soest vd. 1995b).

Biyoplastikle ilgili 1995 yilindan 2006 yilina kadar literatiirde bilimsel makale
olarak yayimlanan ¢ok fazla ¢alisma olmamakla birlikte ¢esitli biyoplastik filmlerin elde
edildigi bilinmektedir. 2006 yilindan itibaren biyoplastik filmlerin gida paketlemelerinde
kullanilabilecegi fikri yayilmaya baglamistir. 2006 yilinda Cutter yayimladigi bir
makalede nisasta, alginat, karagenan, seliiloz tiirevleri, pektin, agar, kitin/kitosan, lipit,
protein, jelatin/kolajen bazli filmlerin hem biyoplastik film hem de kompozit film olarak
gida paketlemelerinde kullanilabilecegini belirtmistir (Cutter 2006). S6z konusu
biyobozunur filmlerin ¢ig et {iriinlerinde paketleme materyali olarak kullanildiginda et
iriinlerinin mikrobiyal stabilitesini iyilestirdigini ve raf dmriinii uzattigini vurgulamistir.
Ayrica, bu tiir biyo bazli iirtinlerin nem kaybini 6nledigini, lipit oksidasyonunu azalttigini
ve lezzet 6zelliklerini iyilestirdigini de belirtmistir.

2006 yilindan giiniimiize kadar ¢alismalar ¢ok hizli bir sekilde ilerlemis ve ¢ok
sayida makale hakemli dergide yayimlanmistir. Lagaron ve Lopez-Rubio’nun 2010
yilinda yaymmlanan makalesinde gida paketlemelerinde kullanilan biyoplastik ve
kompozit filmlerin nano uygulamalar ile nanokompozit film haline getirilebilecegi
belirtilmistir (Lagaron ve Lopez-Rubio 2010). Nano yapilarla giiglendirilen biyoplastik
filmlerin endiistriyel olarak filmlerden beklenen mekaniksel direng, su bariyeri gibi
Ozelliklerinin iyilestirilebilecegi vurgulanmaistir.

Tankhiwale ve Bajpai (2012) nisasta iceren polietilen filme nano-ZnO
partikiillerini yiikleyerek nano-ZnO partikiillerin yiizeydeki konumlarini incelemislerdir.
Ayrica ZnO’in E. coli bakterisinin iiremesinde inhibitor etkisinin oldugunu test
etmislerdir. Boylece gida maddelerinin bakteriyel kontaminasyonunu 6nleyici bir gida
paketleme materyali olusturulabilecegini dnermislerdir.

Arik Kibar ve Us 2013 yilinda yaptiklar1 ¢alismada musir nisastasindan elde
ettikleri nisasta bazli filmlere karboksimetil seliiloz (CMC) ve metil seliillozun etkisini
incelemislerdir (Arik Kibar ve Us 2013). CMC ve MC ile kompozit hale getirilmis
filmlerin mekaniksel direncinin arttigini, daha esnek oldugunu ve kirilmaya kars1 daha
direngli oldugunu belirtmislerdir. Kompozit filmlerde nem absorpsiyon oraninin artmasi
dezavantaj olarak kabul edilmistir. Ayrica, bu calismada plastiklestirici olarak kullanilan
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gliserol ve polietilen glikolii (PEG) karsilastirmislardir. Gliseroliin PEG’e gore kompozit
filme daha uyumlu oldugunu vurgulamislardir.

Gordobil vd. (2014) ligninin gida ambalajinda dogal bir antioksidan olarak
kullanilabilecegini belirtmislerdir. Bu amacla gida paketlemelerinde en ¢ok kullanilan
materyallerden olan PLA’y1 lignin ile birlestirerek kompozit film elde etmislerdir.
Ligninin PLA’nin termal kararlilik ve mekaniksel direng gibi 6zelliklerine olan etkisini
incelemislerdir. Calismada ticari alkali lignin ve badem kabuklarindan elde edilen lignin
olmak {izere iki farkh tiir lignin kullanmmslardir. iki tiir ligninin eklenmesi ile termal
kararliligin arttigini, mekaniksel direncin ise diistiigiini belirtmislerdir.

Giteru vd. (2015) kefiran bazlhi filmlere sitral esansiyel yagi ve kuersetin
polifenolii katkilandirarak filmlerin fizikokimyasal ve antimikrobiyal &zelliklerini
incelemislerdir. Sitral ilavesi ile filmlerin esnekliginin arttigini, mekaniksel direncinin
azaldigini vurgulamakla birlikte kuersetinin mekaniksel dirence ve esneklige herhangi bir
etkisinin olmadigini bildirmislerdir. Su buhar1 geg¢irgenligine iki katki maddesinin de
herhangi bir etkisinin olmadigini belirtmekle birlikte sitral katkili filmlerin kuersetin
katkil1 filmlere gore antimikrobiyal aktivitelerinin daha fazla oldugunu vurgulamislardir.
Her iki katki maddesi de filmlerin oksijen gegirgenligini diistirmiistiir. Boylece sitral ve
kuersetin iceren kefiran bazli filmlerin, gida giivenligini ve kalitesini iyilestirmek i¢in
biyoaktif ambalaj malzemesi olarak kullanilma potansiyeline sahip oldugunu
belirtmislerdir.

Kashiri vd. (2016) tarafindan lauril arginat (LAE) film matriksine zein
katkilandirilarak zeinin E. coli ve L. Monocytogenes bakterilerine karsi gosterdigi
antimikrobiyal etki incelenmistir. +4°C’de 5 giin boyunca muhafaza edilen drneklerden
%S5 zein igeren filmde bakteri sayiminin zein igermeyen filme gore oldukga diisiik oldugu
gozlenmistir. Kashiri vd. (2016) bu calisma ile zein katkilandirilmis LAE'nin
yenilenebilir polimer malzemelerden yapilmis bir ambalaj filmi olarak kullanilmasinin
gidalardaki bakteriyel kontaminasyonun kontrolii i¢in uygun olacagini vurgulamiglardir.

Souza vd. (2017) yag ve su bazli dogal antioksidanlarin kitosan matriksine
eklendiginde filmin fiziksel 6zelliginde meydana gelen degisimi test etmislerdir. Bu
amagla zencefil, ada cayi, biberiye, cay agaci, kekik yaglar1 ve bu bitkilerin 6zlerini
kitosan matriksine ekleyerek ¢alisma yapmislardir. Katkilandirilan filmlerde saf kitosan
filme gore 151k bariyeri 0zelliginin gelistigini, suda ¢dziiniirligliniin ve nem oraninin
arttigini, sisme derecesinin diistiigiinti belirtmislerdir. Elde edilen filmlerin su bariyeri
ozelliginin iyilestirilmesi amaciyla seliiloz tiirevleri ya da nisasta ile kompozit film
olusturulabilecegi onerisinde bulunmuslardir.

Gutiérrez (2018), kabaktan elde ettigi nisastaya fosfat ve dimetilsiilfat
katkilandirarak gergeklestirdigi calismada fosfat katkilandirilmig filmlerin camsi gegis
sicakligimin daha diisiik, mekaniksel direncinin daha iyi oldugunu, dimetilsiilfat
katkilandirilmig filmlerin ise termal kararliliginin daha iyi ve neme karsi daha az
hassasiyete sahip oldugunu tespit etmistir. Ayrica, nigasta film matriksi icerisine erik 6zii
ekleyerek pH’a duyarli film elde etmeyi amaglamis, ancak basarili olamamistir. Buna
ragmen erik Oziiniin filmin mekaniksel 6zelligini, su tutma kapasitesini ve termal
kararlhiligini iyilestirdigini belirtmistir.
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Hu vd. (2019) tarafindan yapilan bir ¢alismada, nisasta bazli film matriksi
modifiye edilerek antimikrobiyal nano partikiil olan ZnO-kitosan eklenmistir. %3 e kadar
olan nano partikiil oraninda nisasta matriksi icerisinde nano partikiiller homojen bir
sekilde dagilmislardir. Ayrica, nano partikiiller su buhar gegirgenligini diisiirmiis ve
mekaniksel direnci arttirmistir. Nano partikiil oran1 %3’iin iizerine ¢ikarildiginda nano
partikiiller homojen bir sekilde dagilmakta zorlanarak belirli bir bélgede toplanmis ve su
buhari gegirgenliginin artmasina neden olmustur. Ayrica, ZnO’in Gram-pozitif bakteriler
tizerindeki antimikrobiyal etkisi Gram-negatif bakterilerden daha etkili olarak
bulunmustur. ZnO-kitosan ile modifiye edilmis nisasta bazli filmde esneklik azalmistir.
Bu nedenle; Hu vd. (2019), filmde esnekligi arttiracak bazi katki maddelerinin kompozit
filmlere eklenerek film 6zelliklerinin iyilestirilebilecegini 6nermislerdir.

Indumathi vd. (2019) tarafindan ZnO nano partikiilleri ile birlestirilmis seliiloz
asetat filmlerinin termal kararliligi, bariyer 6zelligi ve mekaniksel direnci incelenmistir.
ZnO orani arttirildik¢a termal kararhiligin ve bariyer 6zelliginin iyilestigi belirtilmistir.
En iyi mekaniksel direng %5 ZnO katkilandirilmasi ile olmustur. Ayrica, siyah tiziimde
gida uygulama testleri yapilmis ve ZnO katkili filmin siyah liziimiin raf émriinii 9 giine
kadar uzattig1 saptanmistir.

Rawdkuen vd. 2020 y1linda yaptiklari calismada farkl tiir meyve ve sebzelerden
ekstrakte ettikleri antosiyaninleri jelatin bazli filmlere eklemislerdir (Rawdkuen vd.
2020). Tim antosiyanin ¢esitlerinde pH’a duyarli bir indikator olarak renk skalasinin
olustugunu belirtmislerdir. Ozellikle bezelyeden elde ettikleri antosiyaninin pH
hassasiyetinin daha fazla oldugunu ve bu antosiyanini igeren filmlerin su bariyeri
Ozelliginin daha iyi oldugunu belirtmekle birlikte, antosiyanin ilavesinin mekaniksel
direnci disiirdiigiinii vurgulamiglardir. Elde edilen filmlerin gida paketlemelerinde
uygulanabilirliginin yayginlagmasi i¢in gidada bozulma ve fermantasyon gibi 6zellikler
test edilerek gelistirilmesi Onerilmistir.

Alpaslan vd. (2020) dimetil akrilamid-jelatin filme kirmizi elma kabugu
ekstrakti ekleyerek pH’a duyarli kompozit film elde etmislerdir. Peynir ve siit liriinlerinde
biyobozunur hidrojel filmlerin paketleme materyali olarak kullanilabilecegini
vurgulamislardir. Gida iirlinlerinde bozulma sirasinda meydana gelen pH degisimine
bagli olarak filmdeki dogal boyanin renk degistirebilecegini belirtmislerdir.

Helmiyati vd. (2021), CMC-PVA filme ZnO nano partikiilleri ekleyerek
filmlerin fizikokimyasal dzelliklerini arastirmislardir. Nanokompozit filmin mekaniksel
ozelliginin ve esnekliginin iyi oldugunu belirtmislerdir. Ayrica ZnO nano partikiillerinin
filmlerin su buhar1 gecirgenlik hizim diisiirerek nem tutma yetenegini gelistirdigini de
eklemislerdir. Ayrica bu g¢alismada, ZnO’in E. coli ve S.aureus bakterilerine karsi
inhibisyon etkisinin oldugunu tespit etmislerdir. Bu nedenle, bu tiir nanokompozit
filmlerin gida paketlemelerinde kullanilabilir oldugunu vurgulamislardir.

Saedi vd. (2021) tarafindan rejenere seliiloz filme ZnO nano partikiilleri
eklenerek antimikrobiyal kompozit film hazirlanmistir. ZnO ilavesinin filmin mekaniksel
Ozelliginde ve su buhar1 gecirgenliginde 6nemli bir degisiklik yapmadig: bildirilmistir.
Bununla birlikte, filme %3 oraninda ZnO eklenmesinin Gram-negatif ve Gram-pozitif
bakterilerin tiremesini inhibe ettigi belirtilmistir. Ayrica, ZnO katkili filmlerde UV ve
oksijen gecirgenliginin oldukca diistiigiinii ve ZnO’in filmlerde termal kararlilig
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arttirdigini  gézlemlemislerdir. ZnO katkilandirilmis filmlerin antibakteriyel 6zellik
gosterdigi géz Oniine alindiginda et iiriinlerinin ambalajlanmasinda raf 6mriinii uzatmak
amactyla kullanilabilecegi belirtilmistir.

Roy ve Rim (2021) tarafindan kitosan bazli filme kuersetin yiiklemesi yapilarak
hazirlanan film materyali karakterize edilmistir. Arastirmacilar, kuersetin eklenmesi ile
filmin UV bariyeri ve mekaniksel ozelliklerinin gelistigini belirtmislerdir. Ayrica,
kuersetinin filmin termal kararliligini arttirdigini ve su buhari bariyeri 6zelligini
azalttigin1 vurgulamislardir. Kuersetinin filme bir miktar antioksidan ve antimikrobiyal
ozellik kazandirdigini da belirtmislerdir. Kuersetin icin iyi bir tasiyici olan kitosanin
kompozit film olusturularak 6zelliklerinin iyilestirilebilecegi ve gida paketlemelerinde
aktif ambalaj olarak kullanilabilecegi onerilmistir.

Zhang vd. (2021) gida paketlemelerinde pH’a duyarli sentetik pigmentlerin
toksisisitesi goz Oniine alindiginda dogal pigmentlerin daha ¢ok tercih edilebilir olacagini
belirtmiglerdir. Buradan hareketle tohum zamki bazli dut posast 6zii igeren aktif
paketleme materyali olarak kullanilabilecek pH’a duyarli film gelistirmislerdir. Dut
posas1t Ozii i¢eren filmlerin gerilme mukavemetinde azalmanin oldugunu, pH 2-12
degerleri arasinda kirmizidan maviye donen renk skalasinin gorildiigiini rapor
etmislerdir. Bu renk degisiminden dolay1, dut posasi 6ziiniin gida bozulmalarini izlemek
amaciyla gida paketleme materyalinde katki maddesi olarak kullanilabilecegini
Onermislerdir.

Fernandez-Marin vd. (2022) kitosan/kitin bazli filme zerdecal yagi ve
antosiyanin ekleyerek kompozit film olusturmuslardir. Zerdecal yagi ve antosiyanin
ilavesi ile filmlerin nem igerigi ve suda ¢ozinirligii azalmistir. Ayrica filmlerin UV-Vis
151k bariyeri ve mekaniksel ozellikleri iyilestirilmistir. pH 2-14 degerleri arasindaki
cozeltilere maruz birakildiginda filmlerin renklerinin degistigini vurgulamislardir.
Boylece pH’a ve ugucu amonyak bilesiklerine duyarli gida paketlemeleri i¢in uygun film
gelistirdiklerini belirtmislerdir.

Erna vd. (2022) piring nisastasindan elde ettikleri filme zerdecal ekleyerek filmin
fizikokimyasal 6zelligini incelemislerdir. Zerdegal, filmlerin su emiciligini azaltmistir.
Buna ek olarak zerdegal ve piring nisastas1 arasindaki kuvvetli H baglarinin filmlerdeki
stabiliteyi arttirdigini belirtmislerdir. Ayrica, filmleri ambalajlama malzemesi olarak
denemek amaciyla balik etinde gida testi yapmislardir. Gelistirdikleri pH’a duyarli filmin,
balikta bozulma oldugunda baligin koti koku ve goriinimiinden sorumlu olan
hipoksantin olusumunda renk degistirdigini belirtmiglerdir. Filmin renginin pH degeri 9
ve iizeri oldugunda saridan kirmizi-kahverengiye dondiigiinti vurgulamislardir. Boylece
tavuk, balik, et gibi {iriinlerin paketlenmesinde aktif paketleme uygulamasi olarak bu tiir
filmlerin kullanilabilecegini 6nermislerdir. Bu konuda daha fazla gida testine ihtiyag
duyuldugunu da eklemislerdir.

Pereira vd. tarafindan 2022 yilinda et iirlinlerinin ¢abuk bozulabilir gidalar
olmast nedeniyle et kalitesinde izlenebilirligi saglamak amaciyla yeni bir film
gelistirilmistir (Pereira vd. 2022). Bu amagla, jelatin-ZnO-antosiyanin nanokompozit
filmi elde edilmistir. Filmin ugucu amin bilesiklerine +4°C’de bile duyarli oldugu ve
diger aminlerin varliginda amonyak i¢in se¢ici oldugu belirtilmistir. Bu nedenle, et
kalitesinin kontrolii i¢in filmlerin basit bir sensor gorevi gérecegi ongdrilmiistiir.
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Patil vd. (2022) pamuk linterinden elde ettikleri nano seliilozu nisasta bazli filme
ekleyerek nanokompozit film elde etmislerdir. Elde ettikleri nanokompozit filmin
esnekliginin, mekaniksel ve su buhart bariyeri o6zelliginin daha iyi oldugunu
vurgulamislardir. Sentezledikleri film ile yaptiklar1 paket igerisine yemeklik yag koyarak
gida uygulama testi yapmuslardir. Elde ettikleri filmin yemeklik yagin kalitesini
etkileyerek raf Oomriinii uzattigini belirtmislerdir. Yemeklik yagin uygun kosullarda
saklandigi takdirde, 3 aydan daha uzun siire kalitesini korudugunu belirterek, nisasta bazl
nanokompozit filmlerin aktif paketleme i¢in yenilik¢i bir yaklasim oldugunu
Onermislerdir.

Fathi vd. (2022) tarafindan grafen oksit ve menekseden ekstrakte edilen
antosiyanin keg¢iboynuzu nisastasina eklenerek film olusturulmustur. Elde edilen
filmlerin mekaniksel 6zelliklerinin ve termal kararliliginin daha iyi oldugu belirtilmistir.
Antosiyanin katkili filmlerin pH’a kars1 duyarlilig1 kuzu etinde yapilan gida testlerinde
incelenmistir. Kuzu etinde meydana gelen mikrobiyal iireme ile birlikte ugucu amin
bilesiklerine duyarli olan filmlerin renginde bejden indigo mavisine donen bir degisim
oldugu belirtilmistir. Boylece, bu tiir filmlerin et ve deniz iiriinlerinin paketlemesinde
mikrobiyal iremeye duyarli tazelik indikatorii olabilecegi dnerilmistir.

Zhou vd. (2023) kitosan/bakteriyel seliiloz bazli filme ¢ay polifenolii ekleyerek
yeni olusturduklari filmin 6zelliklerini incelemislerdir. Polifenol katkili filmlerin kopma
kuvvetinin, esnekliginin ve stabilitesinin arttifin1 belirtmislerdir. Ayrica, balik
filetosunda gida testleri yapmiglar ve polifenoliin enzim aktivitelerini azaltarak
mikrobiyal ¢ogalmayi inhibe ettigini de eklemislerdir.

Xie vd. (2023) CMC-kitosan bazli filme kirmizi lahana ekstraktindan elde
ettikleri antosiyanini ve nano-MgO’i ekleyerek nanokompozit film gelistirmislerdir. Elde
edilen filmin gerilme mukavemeti, su bariyeri 6zelligi, suda ¢oziintrligi, UV-koruma
Ozelligi ve antioksidan etkisinin gelismis oldugunu agiklamiglardir. Ayrica antosiyanin
katkili filmde pH 3-12 degerleri arasinda renk degisimi gézlemlemislerdir. Boylece
filmin gida bozulmalarinda pH’a duyarli indikatér gorevi gorebilecegini belirtmislerdir.
Filmleri karidese uygulayarak gergeklestirdikleri gida testlerinin sonucunda, film
matriksine nano-MgO’in eklenmesinin filmin E. coli ve S. aureus’a karsi inhibisyon
etkisini artirdigini tespit etmislerdir.

Li vd. (2023) deniz iirlinlerinde gida tazeliginin gorsel olarak belirlenmesi
amaciyla film gelistirmislerdir. PVA/nano seliiloz bazli filmlerin pH’a duyarliligini
arttirmak i¢in sentezledikleri tiim filmlere mor patates ekstrakti ekleyerek antosiyanin
katkilandirmislardir. Antosiyaninin tim filmlerde mekaniksel 6zelligi ve termal
kararliligr gelistirdigini belirtmislerdir. Siilfiirik asit ve sitrik asitin filmin yiizey alanini
genisleterek daha gii¢lii molekiiller arasi etkilesimi sagladigini gozlemlemislerdir. Deniz
tiriinlerinden karides ile gida testleri yaptiklarinda, filmlerin ugucu amonyak bilesiklerine
karst hassasiyetinin mavi mor renkten sartya donen bir renk degisimi ile kendini
gosterdigini rapor etmislerdir. Tazelik indeksleri ile renk degisimi karsilastirildiginda;
taze, az taze ve bozulmus seklinde gruplandirilabilecek kademeli bir renk degisiminin
oldugunu eklemislerdir.

Liang vd. 2023 yilinda pektin bazli filmlere miirekkep baligindan elde ettikleri
dogal melanin pigmentini ekleyerek filmlerin karakterizasyonunu gergeklestirmislerdir
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(Liang vd. 2023). Pigment katkilandirilmig filmlerin termal kararliliginin, mekaniksel ve
su buhar1 bariyeri 6zelliklerinin daha iyi oldugunu belirtmislerdir. Ayrica, melanin
eklenmesinin filme fototermal 6zellik kazandirarak antibakteriyel 6zellik gostermesini
sagladigin1 vurgulamiglardir. Miirekkep baligindan elde edilmesinden dolay1 toksik
olmayan melanin pigmenti katkili pektin bazli filmlerin gida iriinlerinin raf dmriinii
uzatabilecegini onermislerdir.

Hazarika vd. (2023) balikta ve ette tazelik algilama 6zelligine sahip gida torbalari
gelistirmeyi amacglamiglardir. Bunun igin seliiloz nanolif ve seliiloz asetat yardimiyla
nanokompozit filmler hazirlamislardir. Hazirladiklar filmlere orman giiliinden ekstrakte
ettikleri antosiyanini eklemislerdir. Antosiyanin ekledikleri filmde pH degerinde olusan
degisime bagli olarak renk degistirme 6zelliginin oldugunu, dolayisiyla balikta bozulma
meydana geldiginde ugucu amonyak bilesiklerine karsi bir sensor gorevi gorebilecegini
bildirmislerdir.

Bu calismayla birlikte, mese agaci palamudundan nisastanin elde edilmesi ve
saflastirilmast suretiyle literatiirde ilk kez mese agaci palamudu nisastasi bazli
antimikrobiyal 6zellikte pH’a duyarli kolorimetrik biyoindikator filmler gelistirilmistir.
Bu ¢alisma ile elde edilmis olan dogal, ¢cevre dostu, biyobozunur, katma degeri yliksek,
diisiik maliyetli, antimikrobiyal 6zellikte kolorimetrik biyoindikator biyoplastik filmlerin
literatiire kazandirilmas1 ve sentetik plastik malzemelere karsi bir alternatif olmasi
hedeflenmektedir.
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3. MATERYAL VE METOT
3.1. Materyal

Bu yiiksek lisans tez ¢alismasinda, nisastanin elde edilmesi ve saflastirilmasinda
sodyum hidroksit (Isolab marka), teknik etanol (Merck marka), aseton (Sigma-Aldrich
marka), hidrojen peroksit (Sigma-Aldrich marka) ve sodyum metabisiilfit (Sigma-Aldrich
marka) kullanilmistir.  Riedel-de Haén marka gliserol filmlerin hazirlanmasinda
plastiklestirici olarak eklenmistir. Nano-ZnO, Sigma-Aldrich marka Zn(NOz3),.6H20’tan
sentezlenmistir. Merck marka amonyak, pH ayarlamasi i¢in kullanilmistir. MC bazlh
filmler Sigma-Aldrich marka metil selillozdan hazirlanmigtir. Merck marka
Mg(NO3)2.6H20, c¢alisma kapsaminda hazirlanan biyoplastik filmlerin sabit nem
ortaminda saklanabilmeleri i¢in uygun nem ortamini saglamak amaciyla kullanilmistir.

Hazirlanan filmlerin pH’a duyarl hale gelebilmesi amaciyla kullanilan kuersetin,
kirmizi sogan kabugundan elde edilmistir. Bu amagla kullanilan kirmizi sogan
Antalya’daki yerel bir marketten satin alinmistir. Kuersetin ekstraksiyonu ve ekstraksiyon
metodunun optimizasyonu asamasinda Merck marka etanol (v/v: %96) ve Isolab marka
metanol kullanilmigtir. Kullanilan metanol kromatografik safliktadir (v/v: >%99,9).
Ekstraksiyon c¢oziiciislinlin asitlendirilmesinde, Merck marka hidroklorik asitten
(%37°1ik) yararlamlmistir. Merck marka kuersetin standardi kullanilarak kalibrasyon
grafigi hazirlanmistir.

Elde edilen biyoplastik filmlerin gida uygulamalar1 i¢in kullanilan tavuk eti
Antalya’daki yerel bir marketten satin alinmistir. Hindi eti ise Bahar Gida Ins. Tur. Eml.
San. Tic. Ltd. Sti. (Antalya) firmasi tarafindan karsilanmistir. Deneylerin tamaminda saf
su kullanilmistir.

Tartimlar 0,0001 g hassasiyete sahip Mettler Toledo marka ML 204 model hassas
terazi kullanilarak yapilmigtir. Mese agaci palamudu, 6giitiici degirmen (Retsch 5657)
ile ogiitiilmiistiir. Ekstraksiyon calismalari Niive marka ST 402 model calkalamali su
banyosunda gerceklestirilmistir. Hazirlanan ekstraktlarin metot optimizasyonu igin
Shimadzu marka LC-2030C 3D model HPLC cihazi ve Thermo Scientific marka C18
ACE 5 kolon kullanilmistir. Cozeltilerin 1sitilmasinda ve karigtirllmasinda Yellow Line
marka manyetik karistirici kullanilmstir. Ultrasonik banyo (Bandelin-Sonarex RK 1065)
ve vorteks (Isolab) karistirma islemlerinde kullanilmistir. Santrifiij islemleri Hettich
marka Universal II model santrifiij cihazi ile gerceklestirilmistir. Homojenizasyonu
saglamak amaciyla IKA marka T18 model ultraturraks kullanilmistir. Etiiv (Memmert),
vakum etiivii (Niive, EV 018), inkiibator (Sanyo, MIR-553), pH metre (Jenway, 3040) ve
mikropipetler (Eppendorf) calismada kullanilan diger malzemelerdir. Biyoplastik filmleri
belirlenen boyutta ve kalinlikta hazirlayabilmek i¢in Bilge Ar-Ge Tasarim markali hiz ve
kalinlik ayarli ¢ekme kaplama {initesi kullanilmistir. Film kalinliklarini belirlemek
amactyla Mitutoyo marka M820-25 model kalinlik 6lger kullanilmistir. Biyoplastik
filmlerin karakterizasyon galismalarinda FTIR (Bruker, Alpha II), SEM (Zeiss, Leo-
1430), UV-Visible spektrofotometre (Agilent, Cary 100), kolorimetre (Minolta, CR-400),
mekaniksel test 6l¢iim (Instron 5944) ve termal analiz (Perkin Elmer, STA 8000)
cihazlarindan yararlanilmistir.
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3.2. Metot
3.2.1.Mese agaci palamudundan nisasta eldesi

Mese agaci palamudu, Ar-Tu Kimya Salihli Palamut Isletmesi San. ve Tic. A.S.
(Manisa/Salihli)’den satin alinmistir. Kurutulup, 6gtitiicii degirmen ile toz haline getirilen
mese agact palamudundan nisasta elde edebilmek icin ilk olarak, 1000 g mese agaci
palamudu tartilmis, 2 L 0,5 M NaOH ¢o6zeltisi i¢erisinde homojenize edilerek +4 °C’de
24 saat bekletilmistir. 24 saatin sonunda elde edilen siispansiyon haldeki karisim sirasiyla
160 um’lik ve 106 pm’lik eleklerden siiziilmiistiir. Daha sonra siiziintii, 10000 rpm
donme hizinda 10 dk boyunca santrifiij edilmistir. Santrifiij islemi sonrasinda ¢oken kati
madde, dekantasyonla ayrilarak 25°C sicaklikta vakum etiiviinde kurutulmustur (Correia
ve Beirdo-da-Costa, 2012). Bu asamadan sonra nisastanin saflastirma islemine
gecilmistir.

3.2.2. Mese agaci palamudundan elde edilen nisastanin saflastirilmasi

Mese agaci1 palamudundan elde edilen nisastay1 saflastirmak icin tartilan belirli
miktar nisasta katisi, 250 mL 0,06 M metabisiilfit (Na2S20s) ¢ozeltisi i¢erisinde +4°C’de
24 saat bekletilmistir. Elde edilen siispansiyon, 24 saat sonunda 10000 rpm dénme
hizinda 10 dk santrifiij edilmis ve ¢oken kat1 250 mL 0,25 M NaOH’in 125 mL’si ile
muamele edilerek 45 dk oda sicakliginda manyetik kanstiricida karistirilmistir. Daha
sonra siispansiyon, 10000 rpm dénme hizinda 10 dk boyunca santrifiij edilmistir. Coken
kat1 madde bir behere alinarak, kalan kisim 125 mL 0,25 M’lik NaOH ¢ozeltisi ile tekrar
muamele edilmis, 45 dk daha oda sicakliginda karistirilmis ve ardindan, 10000 rpm
dénme hizinda 10 dk santrifiij edilmistir. Elde edilen ¢okeltiye, sulu karisimin pH degeri
7 oluncaya kadar saf su eklenmistir. Elde edilen siispansiyon halindeki karisim manyetik
karisticida 30 dk karistirilmistir. 10000 rpm dénme hizinda 10 dk santifiij edilerek elde
edilen katiya 2 kere saf su, 2 kere teknik etil alkol ve 1 kere aseton ile yikama iglemi
uygulanmistir. Yikama islemleri sonunda elde edilen kati, bir beherde toplanarak
+4°C’de 24 saat bekletilmistir. Elde edilen toz haldeki {iriinii beyazlastirmak i¢in peroksit
uygulamasi yapilmistir. Bunun i¢in, en son elde edilen katiya 40 mL %25°lik (v/v) H20>
eklenmis, 250 mL’ye saf su ile tamamlanarak 4-5 saat manyetik karistiricida
karigtirtlmistir. 10000 rpm donme hizinda 10 dk santrifiij edilmis ve santriflij sonunda
elde edilen kat1 kurutulmak iizere genis cam kaba aktarilarak oda sicakliginda kurumaya
birakilmistir. Mese agacit palamudundan elde edilen ve saflagtirilan nigasta Grnegi
igerisindeki nisasta miktar1 analizi, Tiirkiye Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Kurumu
Marmara Arastirma Merkezi’nde (TUBITAK-MAM’da) hizmet alimi yolu ile
gerceklestirilmis ve mese agaci palamudundan elde edilen ve saflastirilan nisasta 6rnegi
icerisindeki nisasta miktar1 %95 olarak belirlenmistir. Sekil 3.1’de mese agac1 palamudu
tozu, mese agact palamudu nisastasi ve bu nisastanin kullanimi ile elde edilen biyoplastik
filmin fotograf goriintiileri yer almaktadir.
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Sekil 3.1. @) Mese agaci palamudu tozunun, b) Mese agact palamudu nisastasinin ve C)
Mese agaci1 palamudu nisastasindan hazirlanan biyoplastik filmin fotograf gériintiileri

3.23. Kirmiz1 sogan Kkabugundan Kkuersetin ekstraksiyonu i¢in optimum
ekstraksiyon parametrelerinin belirlenmesi

Kirmizi sogan kabugundan kuersetin ekstraksiyon metodunun optimizasyonu igin
¢Oziicii, ¢oziicli orani, ekstraksiyon siiresi ve sicaklik parametreleri ¢alisilarak optimum
ekstraksiyon kosullart belirlenmistir.

3.2.3.1. Optimum ekstraksiyon coziiciisiiniin belirlenmesi

Kirmizi sogan kabugundan kuersetin ekstraksiyonu i¢in ilk olarak kirmizi sogan
kabuklar1 ayrilarak ogiitiiciide ogiitiilmiistiir. En iyi verimin alinacag1 ¢oziiciiye karar
verebilmek amaciyla %60°lik etanol, %60°lik metanol, 100 pL derisik HCI igeren
%60’lik metanol ve 100 pL derisik HCI igeren %60’lik etanol ¢ozeltilerine 10°ar g
ogitiilmiis kirmizi sogan kabugu eklenmistir. Elde edilen ekstrakt ¢ozeltilerine 10 dk
vorteks ve 10 dk ultrasonik pargalama islemi uygulanmistir. Ardindan, 65°C’deki
calkalamali su banyosunda 24 saat ekstraksiyon yapilmistir. 24 saat sonra kaba siizgeg
kagidi ile karisim stiziilmiis, santrifiij edilmis ve siipernatant ayrilmistir. Elde edilen sivi
ekstraktlarin  igerisindeki ugucu bilesenler 40°C’de vakum evaporatdriinde
buharlastirilmistir. Evaporasyondan sonra ekstrakt, 50°C’ye ayarlanmis etiivde 24 saat
bekletilerek kurutulmustur.

3.2.3.2. Optimum ekstraksiyon ¢6ziicii oranimin belirlenmesi

Optimum ¢oziicii oranina karar verebilmek amaciyla 100’er puL derisik HCl igeren
%6011k, %70’lik ve %80’lik 100 mL metanol ¢ozeltilerine 10’ar g 6giitiilmiis kirmizi
sogan kabugu eklenmistir. Elde edilen ekstrakt ¢ozeltilerine 10 dk vorteks ve 10 dk
ultrasonik parcalama islemi uygulanmistir. Ardindan 65°C’deki c¢alkalamali su
banyosunda 24 saat ekstraksiyon yapilmistir. Daha sonra kaba siizge¢ kagidi ile
stiziilmiis, santrifiij edilmis ve siipernatant ayrilmistir. Elde edilen sivi ekstraktlarin
igerisindeki metil alkol 40°C’de vakum evaporatoriinde buharlastirilmistir. Ekstrakt,
sicakligl 50°C’ye ayarlanmis etiivde 24 saat bekletilerek kurutulmustur.

3.2.3.3. Optimum ekstraksiyon siiresinin belirlenmesi

10 g ekstrakt igceren 100 pL derisik HCI ile asitlendirilmis %60’lik metanol
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cozeltilerine 10 dk vorteks ve 10 dk ultrasonik parcalama islemi uygulanmistir. Ardindan,
65°C’deki galkalamali su banyosunda 6rneklere 4, 12 ve 24 saat ekstraksiyon yapilmistir.
Belirlenen siirelerin sonunda her bir ekstrakt kaba siizge¢ kagidi ile siiziilmiis, santrifiij
edilmis ve siipernatant ayrilmistir. Metil alkol, 40°C’de vakum evaporatoriinde
buharlastirildiktan sonra elde edilen ekstrakt 50°C’deki etiivde 24 saat bekletilerek
kurutulmustur.

3.2.3.4. Optimum ekstraksiyon sicakhigimin belirlenmesi

3 adet 100 pL derisik HCI igeren %60’lik metanol ¢ozeltisine 10 g ekstrakt
eklenerek 10 dk vorteks ve 10 dk ultrasonik pargalama islemi gerceklestirilmistir. 25°C,
45°C ve 65°C’deki calkalamali su banyosunda 24 saat boyunca ekstraksiyon islemi
uygulanmistir. 24 saat sonra kaba silizgec kagidi ile karisim siiziilmiis, santriflij edilmis
ve siipernatant ayrilmistir. Elde edilen sivi ekstraktlarin igerisindeki metanol 40°C’de
vakum evaporatoriinde buharlastirilmistir. Evaporasyondan sonra hafif sulu ekstraktlarin
50°C’deki etiivde 24 saatte tamamen kurutulmasi saglanmistir.

3.2.3.5. Optimum ekstraksiyon parametreleri ile kuersetin miktarinin tespiti

HPLC ile metot optimizasyonunda kurutulan ekstrakt igerisindeki kuersetin
miktari tespit edilmistir. Kalibrasyon grafigi kuersetin saf standardinin metanol igerisinde
hazirlanmis 5 farkli konsantrasyondaki ¢ozeltileri ile olusturulmustur. Kalibrasyon
grafigi kuersetinin konsantrasyon degerlerine karsilik okunan pik alanlarina gore
hazirlanmistir.  Numune hazirlik asamasinda, belirlenen optimum ekstraksiyon
kosullarinda elde edilen kirmizi sogan ekstrakti metanolde ¢ozilmiis ve 0,45 pum’lik
filtreden gegirilerek HPLC cihazina enjekte edilmistir. Numunelerden elde edilen pik
alanlart kalibrasyon grafiginden elde edilen dogrusal fonksiyonda kullanilarak 6rnek
igerisindeki kuersetin miktar1 tespit edilmistir. Kullanilan HPLC cihaz analiz kosullari
asagida verilmistir:

Kolon : Ters faz C18 (5 um, 250 x 4,6 mm 1.D.) (Thermo
Scientific ACE 5)

Kolon sicaklig: :25°C

Dedektor : PDA

Hareketli Faz : %98 metanol (A)/%2 asetik asit (B) (v/v)

Enjeksiyon hacmi : 10 uL

Dalga boyu : 375 nm

Hareketli faz akis hiz1 : 1 mL/dk (Gradient)

Eliisyon profili : 0.- 3. dakika arasi; Hareketli faz A %95, Hareketli faz B

%5, 3.- 25. dakika arasi; Hareketli faz A %80, Hareketli faz
B %20, 25.- 30 dakika aras1; Hareketli faz A %75, Hareketli
faz B %25, 30.-35. dakika arasi; Hareketli faz A %70,
Hareketli faz B %30, 35.-40. dakika arasi; Hareketli faz A
%60, Hareketli faz B %40, 40.-55. dakika arasi; Hareketli
faz A %50, Hareketli faz B %50

Kirmizi sogan kabugundan elde edilen siv1 ve kat1 formdaki kuersetin ekstraktinin
fotograflar Sekil 3.2°de gosterilmektedir.
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Sekil 3.2. a) Kirmizi sogan kabugunun, b) Kirmizi sogan kabugundan elde edilen sivi
ekstraktin ve ¢) Kirmizi sogan kabugundan elde edilen kati ekstraktin fotograf
goriintiileri

Elde edilen kat1 kuersetin ekstraktinin karakterizasyon igslemi FTIR analizi ile
gergeklestirilmistir.

3.2.4. Kirmiz1 sogan kabugu ekstraktimin pH hassasiyetinin belirlenmesi

Kirmiz1 sogan kabugu ekstraktinin pH hassasiyetini belirlemek amaciyla; 0,4 g
ekstrakt farkli pH degerlerinde hazirlanmig 20 mL’lik ¢ozeltilerde ¢oziilmiis ve ekstrakt
¢ozeltilerinin  absorpsiyon  spektrumlar1  UV-Vis  spektrofotometre  cihazinda
kaydedilmistir. Kuersetin ekstraktinin farkli pH degerlerine sahip ¢ozeltilerde vermis
oldugu renkler Sekil 3.3’te verilen fotografta goriilmektedir. Asidik bolgedeki pH
cozeltileri, HCI ¢ozeltisi kullanilarak ve bazik bolgedeki pH ¢ozeltileri, NaOH ¢ozeltisi
kullanilarak hazirlanmistir.

Sekil 3.3. Kuersetin ekstraktinin farkli pH degerlerine (pH=1-14) sahip ¢6zelti ortaminda
vermis oldugu renklere ait fotograf goriintiileri

3.2.5. Nano-ZnO eldesi

Biyoplastik filmlere antimikrobiyal 6zellik kazandirmak amaciyla kullanilacak
olan nano-ZnO eldesi i¢in 14,8745 g Zn(NO3),.6H,0 tartilarak 50 mL saf suda ¢oziilmiis
ve 1 saat manyetik karistiricida karistinnlmigtir. Daha sonra, beyaz ¢okelek olusuncaya
dek damla damla sivi NHz3 ¢o6zeltisi eklenmistir. Ekleme yapilirken ¢ozeltinin pH’1 sik stk
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kontrol edilmis ve ¢ozeltinin pH degeri 9 olunca NHs c¢ozeltisi ekleme iglemi
durdurulmustur. pH ayarlamasi yapildiktan sonra, elde edilen siispansiyon 3 saat oda
sicakliginda karistirilmigtir. 10000 rpm dénme hizinda 15 dk santrifiij islemi uygulanarak
cOken katiya pH degeri 7 oluncaya dek saf su ile yikama islemi uygulanmistir ve
120°C’deki vakum etiiviinde 2 saat bekletilerek kurutulmustur (Varaprasad vd. 2014).

Zn(NO3)2.6H20’dan nano-ZnO eldesi sirasinda meydana gelen muhtemel
reaksiyonlar asagida verilmis olup, nano-ZnO eldesine iliskin sematik gosterim Sekil
3.4’te yer almaktadir.

Zn(NOz3)2 + 2NH4OH — Zn(OH)2 + 2NH4NO3

Zn(OH)2 — ZnO + H20

Zn(NOs)2.6H,0 NH.OH
H20 + \J
Zn0O

Sekil 3.4. Zn(NO3z)2.6H20’dan nano-ZnO eldesine iliskin sematik gosterim

Elde edilen kati nano-ZnO’in karakterizasyon islemi FTIR analizi ile
gergeklestirilmistir.

3.2.6. Biyoplastik filmlerin hazirlanmasi
Hazirlanan biyoplastik filmlerin kodlar1 asagida belirtildigi gibidir:
= N: Belirli bir konsantrasyonda nisasta igeren film matriksini ifade etmektedir.

» N-KUE: Belirli bir konsantrasyonda nisasta ve %5 Kuersetin ekstrakti i¢ceren film
matriksini belirtmektedir.

» N-KUE-ZnO: Belirli bir konsantrasyonda nisasta, %5 kuersetin ekstrakti igeren ve
%3 nano-ZnO katkilandirilmis film matriksini ifade etmektedir.
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= MC: Belirli bir konsantrasyonda metil seliiloz igeren film matriksini ifade
etmektedir.

» MC-KUE: Belirli bir konsantrasyonda metil seliiloz ve %5 Kuersetin ekstrakti iceren
film matriksini belirtmektedir.

* MC-KUE-ZnO: Belirli bir konsantrasyonda metil seliiloz, %5 Kkuersetin ekstrakti
igeren ve %3 nano-Zn0O ilave edilmis film matriksini ifade etmektedir.

* NMC: %50 oraninda nisasta ve %50 oraninda metil seliiloz igeren film matriksini
ifade etmektedir.

» NMC-KUE: %50 oraninda nisasta, %50 oraninda metil seliiloz ve %5 kuersetin
ekstrakti iceren film matriksini belirtmektedir.

» NMC-KUE-ZnO: %50 oraninda nisasta, %50 oraninda metil seliiloz, %5 kuersetin
ekstrakti iceren ve %3 nano-ZnO eklenmis film matriksini ifade etmektedir.

3.2.6.1. N filmin hazirlanmasi

Mese agac1 palamudu nisastas1 kullanilarak biyoplastik film elde edebilmek
amaciyla 4 g nisasta tartilmis ve 96 mL saf su igeren bir behere alinmistir. Elde edilen
karisim, jel olusturmak icin 80 °C sicakliga kadar 1sitilmig ve bu sicaklikta 30 dk siireyle
manyetik karistiricida stirekli karistirllmistir. Oda sicakligina sogutulduktan sonra
tizerine 1 g gliserol eklenmistir (Oluwasina vd. 2019). 30 dk daha oda sicakliginda
karistirtlip 13000 rpm dénme hizinda 5 dk ultraturraks ile homojenize edilmistir.

3.2.6.2. N-KUE filmin hazirlanmasi

Nisasta bazli biyoplastik filmi pH’a duyarli hale getirebilmek amaciyla %5
oraninda kuersetin katkilandirilmas1 yapilmustir. {1k olarak; 4 g nisasta, 86 mL saf su ile
kanistirilarak 80°C sicaklifa kadar 1sitilmis ve bu sicaklikta 30 dk siireyle manyetik
karistiricida siirekli karigtirllmigtir. Daha sonra, tekrar oda sicakligina sogutulmus ve 1 g
gliserol ilave edilmistir. Yarim saat oda sicaklifinda karistiritlmistir. Son olarak; 0,2 g
kuersetin ekstrakti 10 mL saf suda ¢oziilerek ¢ozeltiye eklenmistir. Oda sicakliginda 30
dk kanstirildiktan sonra 13000 rpm dénme hizinda 5 dk ultraturraks ile homojenize
edilmistir.

Elde edilen film 6rnekleri pH degeri 3 ile 14 arasinda degisen cozeltiler ile
muamele edilerek film Orneklerinin renk degisim tespiti yapilmig ve Minolta
kolorimetresi ile renk olgiimleri gergeklestirilmistir.

3.2.6.3. N-KUE-ZnO filmin hazirlanmasi

Nisasta bazli %5 kuersetin ekstrakti katkili biyoplastik filme antimikrobiyal
Ozellik kazandirabilmek amaciyla film matriksi icerisine nano-ZnO katkilandirmasi
yapilmustir. 11k olarak 0,12 g ZnO tartilmis ve iizerine 86 mL saf su eklenmistir. 20 saat
boyunca oda sicakliginda manyetik karistiricida karistirilarak nano-ZnO’in dispersiyonu
saglanmistir. Daha sonra, bu karisima 4 g nisasta eklenerek karisim 80°C’ye 1sitilmis ve
bu sicaklikta 30 dk siireyle manyetik karistiricida karistirtlmistir. Cozelti oda sicakligina
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sogutulduktan sonra, tlizerine 1 g gliserol eklenmis ve 30 dk oda sicakliginda
karistirilmistir. Son asamada, 0,2 g kuersetin ekstraktinin 10 mL saf suda ¢6ziinmesi
saglanmis ve ¢dzeltiye eklenmistir. Oda sicakliginda 30 dk karistirildiktan sonra 13000
rpm donme hizinda 5 dk ultraturraks ile homojenize edilmistir.

Bolim 3.2.6.1, 3.2.6.2 ve 3.2.6.3te hazirlama metotlar1 verilen film ¢ozeltilerinde
bulunan hava kabarciklart 50°C’ye ayarlanmis vakum etiiviinden yararlanilarak
uzaklastirilmistir. Filmlerin elde edilmesinde Bilge Ar-Ge Tasarim markali hiz ve kalinlik
ayarlh ¢ekme kaplama iinitesi kullanilmistir. Film ¢6zeltileri, polistiren plakalar tizerine 1
mm kalinlik ayarinda dokiilmiis ve 25°C’ye ayarlanmis inkiibatorde 36 saatte
kurutulmustur.

Sekil 3.5’te elde edilen N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin fotograf
goriintiileri sunulmaktadir.

a b

Sekil 3.5. a) N, b) N-KUE ve ¢) N-KUE-ZnO biyoplastik film materyallerine ait fotograf
goriintiileri

3.2.6.4. MC filmin hazirlanmasi

4 g metil seliiloz tartilarak iizerine 35 mL etil alkol eklenmis ve oda sicakliginda
¢oziiniinceye dek manyetik karistiricida karistirilmigtir. 75 mL saf suyun eklenmesi ile
olusan jel, baget yardimiyla karistirllmis ve homojenize olmasi igin manyetik
karistiricida, oda sicakliginda 1 saat boyunca karistirilmaya devam edilmistir. Uzerine 1
g gliserol ilave edilip oda sicakliginda 30 dk daha karistirilmistir (Filipini vd. 2020). Daha
sonra, 13000 rpm donme hizinda 5 dk ultraturraks ile homojenize edilmistir.

3.2.6.5. MC-KUE filmin hazirlanmasi

[lk olarak; 4 g metil seliiloz tartilmis ve iizerine 30 mL etil alkol eklenmistir. Oda
sicakliginda ¢oziliniinceye dek manyetik karistiricida karistirilmistir. 70 mL saf su
ekledikten sonra, baget yardimiyla tekrar bir karistirma islemi uygulanmistir. Ardindan,
manyetik karistiricida oda sicakliginda 1 saat boyunca karistirilmaya devam edilmistir.
Daha sonra, 1 g gliserol eklenerek oda sicakliginda 30 dk daha karigtirilmistir. Son olarak;
0,2 g kuersetin ekstraktt 10 mL saf suda ¢ozilmiis ve ¢ozeltiye eklenmistir. Oda
sicakliginda 30 dk karistirildiktan sonra, 13000 rpm donme hizinda 5 dk ultraturraks ile
homojenize edilmistir.
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3.2.6.6. MC-KUE-ZnO filmin hazirlanmasi

[lk olarak; 0,12 g nano-ZnO tartilmis ve iizerine 70 mL saf su eklenmistir. 20 saat
manyetik  karistiricida  karistinlarak  oda  sicakliginda  dispersiyon  islemi
gerceklestirilmistir. Ayrica, 4 g metil seliiloz tartilarak tizerine 30 mL etil alkol
eklenmistir. Oda sicakliginda ¢oziiniinceye dek karistirtlmistir. Daha sonra, bu iki
karistmin birlestirilmesi ile olusan jel, oda sicakliginda 1 saat manyetik karistiricida
karistirllmistir. 1 g gliserol eklenerek oda sicakliginda 30 dk daha karistirilmistir. Son
olarak; 0,2 g kuersetin ekstraktinin 10 mL saf suda ¢oziinmesi saglanmis ve ¢oOzeltiye
eklenmistir. Oda sicakliginda 30 dk karistirildiktan sonra, 13000 rpm donme hizinda 5 dk
ultraturraks ile homojenize edilmistir.

Bolim 3.2.6.4, 3.2.6.5 ve 3.2.6.6’da hazirlanisi bahsedilen film ¢dzeltilerinin hava
kabarciklart 50°C’lik vakum etiiviinde uzaklastirilmistir. Elde edilen film c¢ozeltileri,
polistiren plakalar {izerine 1 mm kalinlik ayarinda dokiilmiis ve kapli plakalar 60°C’deki
etiivde yarim saat bekletilmistir. Daha sonra, 25°C’deki inkiibatore alinarak 24 saatte
tamamen kurumasi saglanmaistir.

Sekil 3.6’da elde edilen metil seliiloz bazl filmlerin fotograflar1 verilmektedir.

Sekil 3.6. a) MC, b) MC-KUE ve c¢) MC-KUE-ZnO biyoplastik film materyallerine ait
fotograf goriintiileri

3.2.6.7. NMC filmin hazirlanmasi

2 g nisastaya 50 mL saf su eklenerek dnce oda sicakliginda ve daha sonra 80°C’de
30 dk boyunca manyetik karistiricida karistirilmistir. Ardindan, tekrar oda sicakligina
kadar sogutulmustur. Ayrica, 2 g metil seliiloz tartilmig ve iizerine 17,5 mL etil alkol
eklenmistir. Oda sicakliginda ¢oziiniinceye dek kanistirllmistir. 37,5 mL saf suyun
eklenmesi ile olusan jel, baget yardimiyla karistirilmis ve homojenize olmasi i¢in oda
sicakliginda manyetik karistiricida 1 saat karistirllmaya devam edilmistir. Es zamanl
olarak elde edilen nisasta ve metil selilloz karisimlart birlestirilmistir. Karigim, oda
sicakliginda 30 dk manyetik karistiricida karistirilarak homojen bir karisim saglanmistir.
Plastiklestirici olarak 1 g gliserol eklenmis ve 30 dk daha manyetik karistiricida
karistirilmistir. En son olarak, ¢6zelti 13000 rpm dénme hizinda 5 dk ultraturraks ile
homojenize edilmistir (Tung ve Duman, 2010).
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3.2.6.8. NMC-KUE filmin hazirlanmasi

2 g nisastaya 45 mL saf su eklenerek dnce oda sicakliginda ve daha sonra 80°C’de
30 dk boyunca manyetik karistiricida karistirilmistir. Daha sonra tekrar oda sicakligina
sogutulmustur. Ayrica, 2 g metil seliiloz tartilmis ve lizerine 15 mL etil alkol eklenmistir.
Oda sicakliginda ¢oziiniinceye dek karistirllmistir. 35 mL saf suyun eklenmesi ile olusan
jel, baget yardimiyla karistirilmis ve homojenize olmasi i¢in oda sicakliginda manyetik
karistiricida 1 saat karistirtlmaya devam edilmistir. Es zamanli olarak elde edilen nigasta
ve metil seliiloz karisimlart birlestirilmistir. Karisim, oda sicakliginda 30 dk manyetik
karigtiricida karistirilarak homojen bir karigim saglanmistir. Plastiklestirici olarak 1 g
gliserol eklenmis ve 30 dk daha manyetik karistiricida karistirilmigtir. Son olarak, bir
beherde 0,2 g kuersetin ekstrakt1 10 mL saf suda ¢oziilmiis ve ¢ozeltiye eklenmistir. Oda
sicakliginda 30 dk karistirildiktan sonra 13000 rpm donme hizinda 5 dk ultraturraks ile
homojenize edilmistir.

3.2.6.9. NMC-KUE-ZnO filmin hazirlanmasi

Ik olarak 0,12 g ZnO tartilarak 45 mL saf suya eklenmis ve 20 saat manyetik
karistiricida karistirilarak oda sicakhiginda dispersiye olmasi saglanmstir. Uzerine 2 g
nisasta ilave edilerek once oda sicakliginda ve daha sonra 80°C’de 30 dk boyunca
manyetik karistiricida karistirilmistir. Ardindan, tekrar oda sicakligina sogutulmustur.
Ayrica, 2 g metil seliiloz tartilarak tizerine 15 mL etil alkol eklenmistir. Oda sicakliginda
¢Oziinlinceye dek karnstirilmistir. 35 mL saf suyun eklenmesi ile olusan jel, baget
yardimiyla karigtirtlmis ve homojenize olmasi icin oda sicakliginda 1 saat manyetik
karistiricida karistirllmaya devam edilmistir. ZnO katkili nisasta karisimi es zamanlh
olarak elde edilen metil seliilloz karisimi ile birlestirilmis ve 25°C’de 30 dk boyunca
karistirilmistir. Daha sonra, 1 g gliserol eklenerek oda sicakliginda yarim saat daha
karistirtlmistir (Tung ve Duman, 2011). Son olarak; 0,2 g kuersetin ekstrakt1 10 mL saf
suda ¢oziilmiis ve ¢ozeltiye eklenmistir. Oda sicakliginda 30 dk karistirildiktan sonra,
13000 rpm dénme hizinda 5 dk boyunca ultraturraks ile homojenize edilmistir.

Bolim 3.2.6.7, 3.2.6.8 ve 3.2.6.9°da hazirlama metodu verilen film ¢ozeltilerinin
hava kabarciklari, 50°C’de vakum etiiviinde uzaklastirlmistir. Hava kabarciklar
uzaklastirilan film ¢6zeltileri, film yayma makinesinde polistiren tabaka iizerine kalinlig
I mm olacak sekilde ince bir film tabakasi halinde yayilarak 25°C’deki inkiibatorde 36
saatte kurutulmustur. Sekil 3.7°de elde edilen %50 nisasta-%50 metil seliiloz bazl
filmlerin fotograflar: sunulmaktadir.
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Sekil 3.7. a) NMC, b) NMC-KUE ve ¢) NMC-KUE-ZnO biyoplastik film materyallerine
ait fotograf goriintiileri

3.2.7. Biyoplastik filmlerin karakterizasyonu
3.2.7.1. Biyoplastik filmlerin FTIR analizi

Biyoplastik N, N-KUE, MC, MC-KUE, NMC, NMC-KUE ve nanokompozit N-
KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO, NMC-KUE-ZnO film materyallerinin  yapisal
karakterizasyonunu belirleyebilmek amaciyla, BRUKER marka Alpha 1l model FTIR
cihazi ile 2 cm™ ¢dziiniirliikte ve 400-4000 cm™ dalga sayis1 araliginda FTIR spektrumlari
kaydedilmistir.

3.2.7.2. Biyoplastik filmlerin morfolojik analizi

Elde edilen biyoplastik N, N-KUE, MC, MC-KUE, NMC, NMC-KUE filmlerin
ve nanokompozit N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO, NMC-KUE-ZnO filmlerin yiizey
morfolojileri ZEISS LEO marka 1430 model SEM cihazinda incelenmistir.

3.2.7.3. Biyoplastik filmlerin opasite ol¢iimii

Sentezlenen film materyallerinin gecirgenlik verilerinden yararlanilarak opasite
degerleri belirlenmistir. Bu amagla 0,001 mm duyarliktaki Mitutoyo marka M820-25
model kalinlik 6lger ile her bir filmin 3 farkli noktasindan kalinlik degeri mm cinsinden
Ol¢iilerek kalinliklarin ortalamalar1 alinmistir. Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin
200-800 nm dalga boyu araliginda SEM marka Cary 100 model UV-Vis spektrofotometre
cihazi ile % T degerleri 3 tekrarh olarak ol¢iilmiistiir. 600 nm dalga boyunda 6Slgiilen %
T degerleri kullanmilarak Esitlik (3.1) yardimiyla absorbans (Abs) degerleri belirlenmistir.

Absorbans (Abs) = -log Gegirgenlik (T) (3.1)

Esitlik (3.1)’de belirlenen absorbans degerleri, Esitlik (3.2)’de verilmis olan
formiilden yararlanmilarak milimetre cinsinden kalinlik degerlerine boliinlip opasite
degerleri tespit edilmistir. Esitlik 3.2°de Abseoo film 6rneginin 600 nm’deki absorbans
degerini, x film 6rneginin mm cinsinden ortalama kalinlik degerini ve O opasite degerini
ifade etmektedir.
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Opasite (O) = Absgoo/ Kalinlik (X, mm) (3.2)

N, N-KUE, N-KUE-ZnO, MC, MC-KUE, MC-KUE-ZnO, NMC, NMC-KUE,
NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin opasite testleri 3 tekrarli olarak yapilmistir.

3.2.7.4. Biyoplastik filmlerin renk ol¢iimii

Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin renk farkliliklarini belirlemek amaciyla
her bir film materyalinin 3 farkli noktasindan 6l¢iim alinacak sekilde MINOLTA marka
CR-400 model kolorimetre cihazi ile renk 6lgiimleri yapilmistir. Renk Sl¢timleri “1976
CIE L*, a*, b*, CIELAB {i¢ nokta 6l¢iim yontemi” olarak bilinen Uluslararasi I’Eclairage
Komisyonu (CIE) tarafindan gelistirilen yonteme gore degerlendirilmistir. Bu 6l¢iim
degerlerinden L parlaklik degerini, a kirmizi-yesil degeri, b sari-mavi degeri ifade
etmektedir. L*, a*, b* degerleri ise cihazin kalibrasyon degerleridir. Esitlik (3.3)’ten
yararlanilarak tespit edilen AE degeri, renk farkini ifade etmektedir.

AE = /(L-L*)?+ (a-a*)?+ (b - b*)? 3.3)

Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin beyazlik indeksini (WI) ifade eden formiil
ise Esitlik (3.4)’te verilmistir.

WI = 100+ ((100- LY? + a%+b?) (3.4)
3.2.7.5. Biyoplastik filmlerin mekaniksel 6zellik 6l¢iimii

Elde edilen film 6rneklerinin mekaniksel 6zelliklerini test edebilmek amaciyla
filmler 2x18 cm boyutlarinda seritler halinde kesilmistir. Daha sonra, her bir filmin 4
farkli noktasindan Mitutoyo marka M820-25 model mikrometre ile mm cinsinden kalinlik
Olctimii yapilmistir. Sonrasinda kosullandirmak ve uygun nem ortamini saglamak
amaciyla doygun Mg(NOz)2.6H20 tuz ¢ozeltisi bulunan %52 bagil neme sahip desikator
kabininin igerisine film seritleri yerlestirilmistir. Bu kosullarda film 6rnekleri, 25°C’de
10 giin bekletilmistir. 10 giiniin sonunda Instron marka 5944 model Universal test cihazi
kullanilarak 500 N’luk yiik hiicresi ile 50 mm/s’lik hizda film seritlerinin mekaniksel
dayaniklilik testleri yapilmistir. Sekil 3.8”de gosterilen N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE,
NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO, NMC-KUE-ZnO film seritleri, mekaniksel
analiz i¢in kullanilmistir.
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Sekil 3.8. Hazirlanan farkli biyoplastik film seritlerinin fotograf goriintiileri (2x18 cm) a)
N b) MC ¢) NMC d) N-KUE e) MC-KUE f) NMC-KUE g) N-KUE-ZnO h) MC-KUE-
ZnO i) NMC-KUE-ZnO

Filmlerin boyutlar ile kalinliklariin ortalamast mekaniksel test 6l¢iim analiz
cthazinin bilgisayarina kaydedilmis ve mekaniksel test ol¢timleri gerceklestirilmistir.
Mekaniksel analiz testleri i¢in her bir film seridinden 5’er adet hazirlanmistir.

3.2.7.6. Biyoplastik filmlerin termal gravimetrik analizi

Biyoplastik film materyallerinin termal gravimetrik analizleri, 25°C-800°C
sicaklik araliginda dakikada 10°C’lik sicaklik artis1 ile azot atmosferi altinda yapilmustir.
TGA analizleri, Akdeniz Universitesi Miihendislik Fakiiltesi’nde Perkin Elmer marka
STA 8000 model termal analiz cihazi kullanilarak gergeklestirilmistir.

3.2.7.7. Biyoplastik filmlerin su buhar ge¢irgenlik ol¢iimii

Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin su buhar1 gecirgenlik Olgiimleri
Uluslararas1 Amerikan Test ve Materyalleri Toplulugu (ASTM) E96-95 metodu
kullanilarak gravimetrik yontemle yapilmistir. (ASTM E96-95, 1995) Bu amagcla ilk
olarak film materyalleri yaklasik 4 cm cap1 olan 6zel cam kaplarin agzimm kapatacak
sekilde daire biciminde kesilmistir. Kesilen filmlerin kalinliklar1 3 farkli noktadan
olgiilerek kalinlik ortalamalar1 kaydedilmistir. Ozel cam kaplarin igerisine 3’er g susuz
CaCl tartilarak konulmustur. Daire seklinde kesilen film materyalleri kenarlarindan hava
almayacak sekilde parafinle cam kabin {izerine yerlestirilmistir (Sekil 3.9).
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Sekil 3.9. Su buhar gegirgenlik analizinde kullanilan dairesel filmlerin iistten goriiniimii
(R=4cm) a) N b) MC c) NMC d) N-KUE e) MC-KUE f) NMC-KUE g) N-KUE-ZnO
h) MC-KUE-ZnO i) NMC-KUE-ZnO

Her bir film 6rnegi cam kaplara 3’er adet olacak sekilde yerlestirilmis ve baglangic
kiitleleri hassas terazi ile Ol¢iilmiistiir. Filmlerin yerlestirildigi cam kaplar, uygun nem
ortamini saglamak amaciyla tabaninda doygun Mg(NO3)2.6H20 ¢ozeltisi bulunan cam
desikatore yerlestirilmis, sicakligin sabit tutulmasini saglamak amaciyla 25°C’ye
ayarlanmig Sanyo marka MIR 553 model inkiibatore konulmustur. 24 saatte bir cam
kaplarin kiitleleri dlciilerek kaydedilmistir. Film materyallerinin kiitle artis1 zamann bir
fonksiyonu olarak grafige gecirilmistir. Kiitle degerlerinin artiginin sabitlendigi noktada
elde edilen grafiklerin egiminin (m=AW/At) dairesel kesilmis film alanina (A) boliinmesi
ile film materyalinin su buhar1 gegirgenlik hizi (WVTR) belirlenmistir (Esitlik 3.5).

Su buhart gegirgenlik hizi (WVTR) = (AXVtK)/A (3.5)

Esitlik (3.5)’te AW kiitle degisimini ve At kiitle degisimine karsilik gelen zaman
degisimini ifade etmektedir.

Film orneklerinin su buhart permeans degeri Esitlik (3.6)’da goriildiigi gibi
WVTR degerinin suyun buhar basing farkina (AP) bdliinmesi ile belirlenmistir. Elde
edilen su buhar1 permeans degerinin kalinlik ortalamalar (x) ile carpilmasiyla su buhar1
gegcirgenlik degerleri bulunmustur (Esitlik 3.7).

_ WVTR
Su buhart permeanst = AP (3.6)

WVTR
AP
Film orneklerinin su buhar1 gecirgenlik dlglimlerinde biyoplastik N, N-KUE,

MC, MC-KUE, NMC, NMC-KUE filmleri ile nanokompozit N-KUE-ZnO, MC-KUE-
Zn0O ve NMC-KUE-ZnO filmleri kullantlmistir.

X (3.7)

Su buhart gegirgenligi (WVP) =
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3.2.7.8. Biyoplastik filmlerin gida uygulama testleri

Elde edilen biyoplastik ve nanokompozit filmlerin gida uygulama testleri i¢in
kanath eti kullanilmigtir. Kanatli eti bozuldugunda ortama salinan ugucu bilesenler ile
etin pH degeri degismektedir. S6z konusu ucucu bilesenler film ile temas ettiginde
filmlerde meydana gelen renk degisiminin gézlenmesi amaglanmistir. Bu amagla, kanatl
eti olarak tavuk ve hindi eti kullanilmistir.

Gida uygulama testlerinde biyoplastik N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE filmleri ile
nanokompozit N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO filmleri kullanilmstir.
Kontrol numunelerinde kuersetin ve nano-ZnO katkilandirilmamis N, MC ve NMC
filmleri kullanilmistir. Gida uygulama testlerinin tamaminda 24 saatte bir filmlerin renk
parametreleri Minolta kolorimetresi ile belirlenmistir. Gida uygulama testleri iki asamada
gergeklestirilmistir. 11k asamada, filmler yaklasik 10 cm ¢apinda daire seklinde kesilerek
petri kutularmin kapaklarmin i¢ yiizeyine gidaya temas etmeyecek sekilde
yerlestirilmistir. Petri kutularinin igerisine 5’er g kanath eti konularak +4°C’de muhafaza
edilmistir. Kanatli etinde bozulmaya bagli olarak salinan ugucu bilesenlerin film ile
etkilesimi sonucunda filmin renginde meydana gelen degisimler takip edilmistir. 24 saatte
bir 6l¢iilen kanatli etinin pH degerleri zamana kars1 grafige gecirilerek 10 giin boyunca
pH degerinde meydana gelen degisim tespit edilmistir. Sekil 3.10°da gida testlerinin ilk
asamasi i¢in hazirlanan petri kutularindaki kanatli etlerinin ve filmlerin iistten gortiiniimii
sunulmustur. Gida uygulama testlerinin ilk asamasinda, kanatli eti tarafindan salinan
ucucu bilesenlerin farkli film materyalleri ile etkilesimi sonucunda farkli pH
degisimlerine neden oldugu saptanmistir.

a b
® © ® ®»# o 0

N-KUE MC-KUE NMC-KUE N-KUE MC-KUE NMC-KUE

® O ® o @

N-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO N-KUE-ZnO  MC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO

Sekil 3.10. a) Tavuk eti iceren petri kutularinin kapaklarina yerlestirilmis filmlerin Gistten
gortiniimii b) Hindi eti igeren petri kutularinin kapaklarina yerlestirilen filmlerin tistten
gorunumu

Gida uygulama testlerinin ikinci asamasinda ise; N-KUE ve N-KUE-ZnO
kompozit filmlerinin gida ile temas1 sonucunda olusacak renk degisikliginin gdzlenmesi
amaclanmustir. Ayrica, film matriksi icerisine KUE ve ZnO katkisinin etkisinin
incelenmesi hedeflenmistir. Bu amagla gida uygulama testlerinin ikinci asamasinda; 5’er
g tavuk eti N, N-KUE ve N-KUE-ZnO kompozit filmleri ile vakum paketleme makinesi
kullanilarak hi¢ hava almayacak sekilde paketlenmis, +4°C’de depolanmis ve 24 saatte
bir fotograflar ¢ekilerek kaydedilmistir (Sekil 3.11). Ayn1 uygulama ayrica 5 g hindi eti
icin de yapilmistir (Sekil 3.12). 24 saatte bir filmlerde meydana gelen degisiklikler
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incelenerek kaydedilmistir. Gida uygulamalar1 kapsaminda yapilan tiim ¢alismalar
kontrol numuneleri ile yapilmistir.

N-KUE-ZnO

Sekil 3.11. N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmleri kullanilarak paketlenen tavuk etinin
fotograf goriintiileri

N N-KUE N-KUE-ZnO

Sekil 3.12. N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmleri kullanilarak paketlenen hindi etinin
fotograf goriintiileri
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4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. Kirmizi Sogan Kabugundan Kuersetin Ekstraksiyonu I¢in Optimum
Ekstraksiyon Parametrelerinin Belirlenmesinde Elde Edilen Deneysel Sonuclar

Biyoplastik filmlerin pH’a duyarli olabilmesini saglamak amaciyla kirmizi sogan
kabugundan kuersetin ekstrakte edilmis ve farkli ekstraksiyon kosullarinda elde edilen
kuersetin miktarinin degisimi kantitatif olarak HPLC yontemi ile belirlenmistir.
Numuneler uygun seyreltmeler yapilarak analiz edilmis, elde edilen verilerin
hesaplanmasinda seyreltme faktorii ile sonuglar hesaplanmistir. Kuersetin saf standardi
kullanilarak hazirlanan kalibrasyon verileri Cizelge 4.1’de sunulmustur.

Cizelge 4.1. Kuersetin standardinin kalibrasyon verileri

Kalibrasyon Fonksiyonu y=0,3567x+5,6572
Konsantrasyon aralhig 50-500 ppm
Korelasyon Katsayisi r=0,9991

LOD 17,26 ppm
LOQ 57,52 ppm

4.1.1. Coziicii etkisi

Kirmizi sogan kabugundan kuersetin ekstraksiyonu igin en iyi verim alinabilecek
¢oziiciiyii segebilmek amaciyla, %60 (v/v) EtOH, %60 (v/v) MeOH, 100 pL derisik HCI
igeren %60 (v/v) MeOH ve 100 uL derisik HCI igeren %60 (v/v) EtOH ¢ozeltileri ile
65°C’de 24 saat siire ile ayr1 ayr1 ekstraksiyon islemi gergeklestirilmistir. Belirlenen
ekstraksiyon ¢oziiciileri ile ekstrakte edilen kuersetinin HPLC ile analizi sonucunda en
yiiksek derisim degeri (%4,88) 100 uL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH ortaminda
elde edilmistir. Elde edilen kromatogram Sekil 4.1°de sunulmaktadir.

ML Miace Intenaly : T45, 108
3T Erm &0 Tene ien -

1 s o—ela

1250
1000

750

kuersetin

500

250

o

Sekil 4.1. Coziicti etkisini belirlemek i¢in 100 pL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH
ile yapilan ekstraksiyon sonucu elde edilen Kuersetinin HPLC kromatogrami
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Ekstraksiyon ¢oziiciislinlin igerisine eklenen derigsik HCI, ortamin pH degerini
diistirerek ekstraksiyonun daha verimli hale gelmesini saglamaktadir. Asit eklenmesi ile
ekstraktin vermis oldugu tipik kirmizi renk daha baskin hale gelmektedir.

4.1.2. Coziicii oram etkKisi

100 pL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH ile yapilan ekstraksiyondan daha iyi
verim alindigi i¢in farkli MeOH oranlar1 ile 65°C’de ekstraksiyon siiresi 24 saat olarak
sabit tutulmus ve deneme yapilmistir. Bu amagla ekstraksiyon ¢oziiciileri %60, %70 ve
%80 (v/v) oranlarinda MeOH igerecek sekilde hazirlanmistir. Belirlenen MeOH oranlari
ile ekstraksiyon sonucu elde edilen kuersetin ekstraktlarinin HPLC ile analizi sonucunda;
en yiiksek kuersetin derisiminin belirlendigi (%4,22) 100 uL derisik HCl igeren %60 (v/v)
MeOH ortaminda elde edilen kuersetin kromatogrami Sekil 4.2°de sunulmustur.

mAU Max Intensity : 1.284.865
1375nm 4nm| Time 3,784 Inten. -0,091 .
1250-]
1000
750-
1 kuersetin
500
250+
| ~ A LqL |
1 T T T T i T T T T I T T T T -I T T T T [ T T T T l T T T T i T T T v.
0 10 20 30 40 50 60 min

Sekil 4.2. Coziicli oranini belirlemek i¢in 100 pL derisik HCI i¢eren %60 (v/v) MeOH ile
yapilan ekstraksiyon sonucu elde edilen kuersetinin HPLC kromatogrami

MeOH miktariin arttirnllmasinin ekstrakt icerisindeki kuersetin miktarina
olumlu etkisi olmadigindan daha fazla metanol kullanmamak i¢in metanol miktari %60
(v/v) olarak belirlenmistir. Metot optimizasyonunun bundan sonraki asamalarinda ¢oziicii
olarak 100 pL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH kullanilmustir.

4.1.2. Ekstraksiyon siiresi etkisi

100 pL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH ile 65°C sicaklikta ekstraksiyon
stireleri degistirilerek deneyler yapilmistir. Bu amagla ekstraksiyon siireleri 4 saat, 12 saat
ve 24 saat olacak sekilde belirlenmistir. Elde edilen ekstraktlarin HPLC ile analizi
sonucunda 24 saatlik ekstraksiyonda elde edilen kuersetin miktari daha yiiksek (%4,09)
bulunmus ve kromatogrami Sekil 4.3°te sunulmustur.
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mAU Max Intensity : 823.094
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Sekil 4.3. 24 saat ekstraksiyon sonucu elde edilen kuersetinin HPLC kromatogrami

Farkli siirelerle yapilan deneylerde 24 saat ekstraksiyon siiresinin daha etkili
oldugu belirlenmistir. Bu asamadan sonra yapilan deneylerde 100 uL derisik HCI igeren
%60 (v/v) MeOH kullanilarak 24 saat siire ile ekstraksiyon yapilmig ve metot
optimizasyonuna devam edilmistir.

4.1.3. Sicaklik etkisi

100 uL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH ile 24 saat ekstraksiyon siiresi sabit
tutularak farkli sicakliklarda deneyler yapilmistir. Bunun igin ¢alkalamali su banyosunun
sicaklik degeri 25°C, 45°C ve 65°C olarak ayarlanmistir. Her bir sicaklik degeri i¢in 24
saat ekstraksiyon yapilmis ve elde edilen ekstrakt HPLC ile analiz edilmistir. HPLC
analiz sonuglarina gore 65°C’de yapilan ekstraksiyon sonucu elde edilen Kkuersetin
miktar1 daha ytliksek (%5,34) bulunmus ve elde edilen kromatogram Sekil 4.4’°te
sunulmustur.

mAaLU Max Intensity : 1.013.897
- 000_' 37Snm,4nm]| Time 5,555 Inten. -0,295 -
kuersetin
750
S00
250}
1 L} L) L) L L
0 10 20 30 40 S0 min

Sekil 4.4. 65°C sicaklikta yapilan ekstraksiyon sonucu elde edilen kuersetinin HPLC
kromatogrami
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Ekstrakttaki ugucu bilesenlerin sulu ¢ozeltiye gegebilmesi kuersetin miktarini
belirlemede etkilidir. Diisiik sicaklikta bu gecis zor olacagi icin 65°C’de yapilan
ekstraksiyon sonucu elde edilen kuersetin miktar1 %5,34 ile en fazla olmustur.

4.1.4. Optimum ekstraksiyon parametreleri ile kuersetin miktar1 tespitinin analiz
sonuclari

Bolim 4.1°de yapilan metot optimizasyon ¢alismalar1 dogrultusunda; elde edilen
kuersetin miktarinin tespitinde ¢dziicii tiirii, ¢oziicli orani, ekstraksiyon siiresi ve sicaklik
gibi parametrelerin etkili oldugu goriilmektedir. Gergeklestirilen caligmalar sonucunda,
deneylerde kullanilmak tizere elde edilen kuersetin miktari i¢in optimum ekstraksiyon
kosullar belirlenmistir. Metot optimizasyonu ¢alismasinda elde edilen bulgular kirmizi
sogan kabugu i¢in optimum ekstraksiyon kosullarinin 100 pL derisik HCI iceren %60
(v/v) MeOH igerisinde 65°C’de ve 24 saat siire sonunda ekstraksiyonu oldugunu
gostermektedir. Bu ekstraksiyon kosullarinda elde edilen kirmizi sogan kabugu ekstrakti
igerisindeki kuersetin miktarinin daha fazla oldugu goriilmektedir. Metot optimizasyonu
tamamlandiktan sonraki asamalarda optimum ekstraksiyon kosullarinda elde edilen
kuersetin kullanilarak tez ¢alismasina devam edilmistir. Optimum ekstraksiyon kosullari,
Zeng vd. (2019) tarafindan yapilan ekstraksiyon calismasina benzer bir sekilde
belirlenmis olup yontem modifiye edilmistir.

4.2. Kirmizi Sogan Kabugu Ekstraktimin pH Hassasiyetinin Belirlenmesinin Analiz
Sonuclari

Kirmiz1 sogan kabugu ekstraktinin pH 1-14 degerleri arasindaki cozeltilerle
muamele edildiginde, ekstraktin dalga boyuna karsilik gelen absorbanslarinin pH'in bir
fonksiyonu olarak degisiklik gosterip gostermedigini inceleyebilmek amaciyla SEM
marka Cary 100 model UV-Vis spektrofotometre cihazi ile dalga boyuna karsi absorbans
degerleri belirlenmistir. Sekil 4.5’te kirmiz1 sogan ekstraktinin UV-Vis spektrumunda
223 nm ve 314 nm’de maksimum absorpsiyon pikleri verdigi goriilmektedir. Das vd.
tarafindan 2020 yilinda yapilan ¢alismada Bauhinia Variegata bitkisinden ekstrakte
edilen kuersetin benzer bolgede absorbans vermistir (Das vd. 2020).

Flavanonlarin yapisinda bulunan B halkasi kromofor grubu bant 1 olarak
adlandirilan 300-400 nm dalga boyu araliginda, A halkas1 kromofor grubu ise bant 2
olarak adlandirilan 240-290 nm dalga boyu araliginda absorpsiyon piki verebilmektedir
(Gattuso vd. 2007). OH" grubu, e ¢eken grup oldugu i¢in OH™ varliginda karbonil
grubunun ¢ift bagi daha kuvvetli hale gelmektedir. OH™ grubu, kromofor grubu olarak
kuersetinin renkli goriinmesinde rol oynamaktadir.
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Absorbans
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Sekil 4.5. Kirmizi sogan ekstraktinin UV-Vis absorpsiyon spektrumu

Sekil 4.6 (a.b.c.)’de kirmizi sogan ekstraktinin farkli pH degerlerindeki UV-Vis
spektrumlart goriilmektedir. Sekil 4.6’da asidik kosullardan bazik kosullara dogru
pembeden yesilimsi sartya donen renk skalast goriilmektedir. Bu durum, kirmizi sogan
ekstraktinin pH degisimine duyarli oldugunu gostermektedir. Asidik pH kosullarindan
bazik pH kosullarina dogru gidildik¢e ortamda proton transferi olur ve OH™ gruplari artis
gosterir. Kuersetindeki e verici gruplara ek olarak bazik kosullardan 6tiirii agiga ¢ikan
OH" gruplar1 deprotonasyonu kolaylastirir. Boylece, indikatoriin tipik bir 6zelligi olan
asidik kosullardaki kirmizi-pembe rengi bazik kosullardaki mavi-yesil renge doner.
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Sekil 4.6. Kuersetin ekstraktinin farkli pH degerlerinde bulunan ¢ozeltilerinin UV-Vis
spektrumlart a) pH=1-3 b) pH=4-10 c) pH=11-14
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4.3. Biyoplastik Fimlerin FTIR Analizi Sonuclari

Elde edilen N, N-KUE, N-KUE-ZnO biyoplastik ve nanokompozit filmlerin FTIR
spektrumlari, filmlerin igerisine katkilandirilan KUE ve Nano-ZnO’in FTIR spektrumlari
ile karsilastirmali olarak Sekil 4.7’de verilmektedir.
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Sekil 4.7. N, N-KUE, N-KUE-ZnO, KUE ve Nano-ZnO’in FTIR spektrumlari

Sekil 4.7 incelendiginde nisasta bazli filmin FTIR spektrumunda goriilen 2925
cm* dalga sayisindaki pik nisastanin C-H titresimini tanimlar. 1643 cm™’de yer alan pik
nisastanin dogal yapisinda bulunan amiloz polimerinin glikoz birimleri arasinda bulunan
o-1,4 glikozidik bagindan kaynaklanmaktadir. 1150 cm™ dalga sayisindaki pikin nisasta
molekiiliiniin amiloz igerigi ile iliskilendirilerek nisastadaki —C-O-H- yapisinin -C-O-
gerilme titresimini ifade eder. 1078 cm™ ve 994 cm™ dalga sayisindaki pikler nisasta
molekiiliiniin -C-O-C- yapisindaki -C-O- gerilme titresimine ait karakteristik piklerdir.
Bu bolgede nisastanin glikozidik bagindan kaynakli C-O gerilme titresimleri
goriilmektedir (Lan vd. 2021).

Sekil 4.7°de goriildiigii gibi toz kuersetin ekstraktinin FTIR spektrumunda 1722
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cm™ ve 1635 cm™°de saptanan pikler C=0 varhigini ifade eder. 1504 cm™ ve 1010 cm™

dalga sayisinda goriilen pikler aromatik halkanin —C-H- deformasyonundan kaynakli
C=C ile iligkilendirilebilir (Lu vd. 2011; Yong vd. 2019a,b; Qin vd. 2019a).

Nano-ZnO’in Sekil 4.7°de gériilen FTIR spektrumunda; 871 cm™ ve 663 cm™
dalga sayilarindaki pikler Zn-O-Zn bagindan kaynaklanan c¢inko oksit nano
partikiillerinin gerilme titresimini ifade eder. Ayrica 400 cm™ ile 800 cm™ araliginda
bulunan diger pikler de bu durumu desteklemektedir. 1622 cm™ dalga sayisinda genis pik
goriilmemesinin nedeni, elde edilen nano-¢inko oksitin hava ile temasindan dolay1
hidrasyondan sonra olusan su molekiillerinin buharlagmasi sonucu su miktarinin azalmasi
olarak yorumlanabilir (Varaprasad vd. 2016).

Kaydedilen tiim spektrumlarda 3600 c¢m™-3200 cm™ bolgesinde; nisasta,
kuersetin ve nano-ZnO’in H20 ile etkilesimini vurgulayan molekiil i¢i ve molekiiller arasi
serbest O-H gruplarinin gerilme titresimi goriilmektedir. KUE ve nano-ZnO
katkilandirilmasi ile bu bolgede O-H gerilmesinin dalga sayisindaki kayma H baginin
varligin1 vurgulamaktadir (Dias vd. 2020). N-KUE’nin FTIR spektrumunda bu bolgede
gelen 3272 cm™ dalga sayisindaki O-H gerilme siddetinin nisasta filmin O-H gerilmesi
ile kiyaslandiginda arttig1 goriilmektedir (Sekil 4.7). Toz kuersetindeki O-H gerilmesine
ait olan pikten dolay1, bu beklenen bir durumdur. Ayrica, kuersetin eklenmesi nisasta
filmin C-H gerilimindeki piki keskinlestirerek 2926 cm™’de pik vermistir. Buna ek
olarak, kuersetindeki C=0 grubunun etkisiyle nisastanin a-1,4 glikozidik bagina ait olan
1643 cm™deki pikin de keskin hale geldigi goriilmektedir. Bu durum kuersetinin
hidrofilik 6zelligine bagli olarak nisasta ile beraber kuersetinin de su ile etkilesime girme
egiliminden kaynaklanmaktadir. Kuersetinin aromatik halkasindaki C=C gerilmelerinin,
nigastadaki C-O-H ve C-O-C yapilarinin —C-O-gerilmesini etkilemesinin bir sonucu
olarak 1149 cm, 1077 cm™ ve 996 cm™’de tespit edilen piklerin keskinligi artmakta ve
dalga sayisinda bir miktar kayma gozlenmektedir.

Sekil 4.7 incelendiginde; N-KUE-ZnO’in FTIR spektrumunda 1635 cm™’de
tespit edilen pik, ZnO eklenmesi ile daha az keskin ve daha genis hale gelmektedir.
Oysaki N-KUE’de kuersetindeki C=0 gerilmesiyle nisastadaki a-1,4 glikozidik bagina
ait olan pikin daha keskin hale geldigi gorilmiistiir. Bu durum kuersetinin aksine ZnO’in
hidrofobik 6zellikte olmasindan dolayi su ile etkilesiminin kuersetine kiyasla daha zor
olmasindan kaynaklanmaktadir. KUE ve ZnO katkilandirilmamig N filmin O-H
gerilmesinin pik siddeti ile kiyaslandiginda 3212 cm™ dalga sayisinda goriilen O-H
gerilmesinin pik siddeti, nano-ZnO’teki O-H gerilmesinin etkisiyle artmaktadir. Buradaki
pik genislemesinin nedeni H baglarinin etkisiyle nisasta, nano-ZnO ve KUE arasindaki
molekiiller aras1 etkilesimin artmasidir (Liu vd. 2021). 1149, 1076 ve 994 cm™ piklerinin
bulundugu bolgede dalga sayisinin bir miktar kaydigi goriilmektedir. Ayrica filme ZnO
eklenmesi ile nano-ZnO’in FTIR spektrumunda tespit edilen 800 cm™-400 cm
bandindaki piklerin genisledigi goriilmektedir. Boylece, ZnO’in nisasta molekiilleri ile
etkileserek basarili bir sekilde film matriksi igerisine katkilandirildig: ifade edilebilir.

Elde edilen MC, MC-KUE ve MC-KUE-ZnO nanokompozit filmlerin FTIR
spektrumlari, filmlerin igerisine katkilandirilan KUE ve nano-ZnO’in FTIR spektrumlar
ile karsilagtirmali olarak Sekil 4.8’de gosterilmektedir.
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Sekil 4.8. MC, MC-KUE, MC-KUE-ZnO, KUE ve Nano-ZnO’in FTIR spektrumlari

Sekil 4.8’de metil seliiloz bazli filmin FTIR spektrumunda 2918 cm™’de gériilen
pik metil seliilozun asimetrik C-H titresiminden kaynaklanmaktadir. 1644 cm™’teki pik,
B-1,6 glikozidik bagina aittir ve bu pik, metil seliillozun H2O ile bag yapmasinin bir
sonucu olarak ortaya ¢ikmaktadir. 1455 cm™, 1374 cm™ ve 1316 cm™ bodlgesinde goriilen
pikler metil seliilozun karakteristik C-H bantlaridir. 1052 cm™*de gériilen giiclii ve keskin
pik, asimetrik oksijen kopriisiinden kaynaklanan C-O-C gerilmesine ait olup, 943 cm’
Ldeki pik ise oksijen kopriisiinin parmak izi bolgesindeki O-CHs gerilmesini
tamimlamaktadir (Kowalczyk vd. 2021).

Sekil 4.8 incelendiginde nisasta bazli filmlerde oldugu gibi metil seliiloz bazli
filmlerin kaydedilen tiim spektrumlarmda 3600 cm™-3200 cm™ bélgesinde; metil seliiloz,
kuersetin ve nano-ZnO’in O-H gruplarinin gerilme titresimi goriillmektedir. H2O ile olan
molekiil i¢i ve molekiiller arasi etkilesimden kaynaklanan bu gerilmenin dalga sayisinda
KUE ve ZnO katkilandirilmas: ile kayma olmaktadir. Bu durum H baginin varligini
vurgulamaktadir. MC-KUE’nin FTIR spektrumunda; bu bolgede gelen 3396 cm™ dalga
sayisindaki O-H gerilme siddeti, MC filmin O-H gerilmesi ile kiyaslandiginda, soz
konusu pikin siddetinin kuersetinin O-H gerilmesinin etkisiyle bir miktar arttig
goriilmektedir. Buna ek olarak, metil seliiloz bazli filme kuersetin eklendiginde MC-KUE
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filminin FTIR spektrumunda goriilen C-H titresimi piki 2900 cm™’de genisleyerek
belirmistir ve dalga sayisinda bir miktar kayma olmustur. Ayrica, kuersetinin C=0 grubu
gerilmesinin metil seliilozun $-1,6 glikozidik bagini etkileyerek 1640 cm™’de piki bir
miktar genislettigi goriilmektedir. 1454 cm™, 1374 cm™ ve 1317 cm™ bolgesinde goriilen
pikler metil seliillozdaki C-H bantlarinin kuersetindeki aromatik halkanin —C-H-
deformasyonundan kaynakli C=C pikleri ile dalga sayisin1 kaydirdigin1 gosterir. Bu
durum ayrica oksijen kdpriisiiniin C-O-C gerilmesine ait olan pikin 1050 cm™’de sinyal
vererek dalga sayisinda bir miktar kaymanin gergeklestigini géstermektedir.

MC-KUE-ZnO’in FTIR spektrumunda (Sekil 4.8), 1640 cm™’de tespit edilen
pikin, nano-ZnO eklenmesi ile genisleyerek neredeyse kayboldugu goriilmektedir.
Oysaki MC-KUE’de kuersetindeki C=0O gerilmesiyle metil seliilozdaki $-1,6 glikozidik
bagina ait olan pikin daha keskin hale geldigi goriilmiistii. Bu durum ZnO’in kuersetine
kiyasla hidrofobik olmasindan kaynaklanmaktadir. 3413 cm™’de gelen O-H gerilmesinin
pik siddeti metil seliilloz bazli filmin O-H gerilme siddeti ile kiyaslandiginda nano-
ZnO’teki O-H gerilmesine bagli olarak artmaktadir. Buradaki pik genislemesinin nedeni,
H baglariin etkisiyle metil seliilloz, nano-ZnO ve KUE arasindaki molekiiller arasi
etkilesimin artmasidir (Zhou ve Wang 2021). 1454 cm?, 1374 cm? ve 1319 cm™
piklerinin bulundugu bolgede dalga sayisinin bir miktar kaydigi goriilmektedir. Ayrica,
filme ZnO eklenmesi ile nano-ZnO’in FTIR spektrumunda goriilen 800 cm™-400 cm™
bandindaki piklerin keskinliginin azalarak genisledigi goriilmektedir. Bu durum, ZnO’in
metil seliiloz molekiilleri ile etkileserek basarili bir sekilde katkilandirildigini kanitlar
niteliktedir.

Sekil 4.9 incelendiginde, NMC’nin FTIR spektrumunda 2921 cm™’de gériilen pik
metil seliiloz ve nisastanin C-H titresiminin ¢akistigin1 vurgulamaktadir. 1639 cm™ deki
pik ise metil seliillozun -1,6 glikozidik bagi ile nisastanin a-1,4 glikozidik bagina ait olan
pikin ¢akistigim gostermektedir. 1011 cm™’de gériilen pik metil seliilozun asimetrik
oksijen kopriisiinden kaynaklanan C-O-C gerilmesine ait olup 943 cm™ ise oksijen
kopriisiinlin parmak izi bolgesindeki OCHz gerilmesini tanimlamaktadar.

NMC-KUE’nin FTIR spektrumunda, metil seliilozun f-1,6 glikozidik bag: ile
nisastanin a-1,4 glikozidik bagina ait piklerin ¢akistig1 bolgede dalga sayisinda kayma
olup 2901 cm™de pik vermistir. 1011 cm™’de ve 942 cm™’de goriilen pikler metil
seliilozdaki C-O-C gerilmesine ve oksijen kopriisiiniin parmak izi bdlgesine
benzetilebilir. S6z konusu pikler ile nisastanin sakkarit yapisindan kaynakli piklerin ayni
bolgede sinyal verdigi ifade edilebilir (Sekil 4.9).
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Sekil 4.9. NMC, NMC-KUE, NMC-KUE-ZnO, KUE ve Nano-ZnO’in FTIR
spektrumlari

NMC-KUE-ZnO’nun Sekil 4.9°daki FTIR spektrumunda; metil seliilozun f-1,6
glikozidik bagindan kaynaklanan pik ile nigastanin a-1,4 glikozidik bagina ait olan pikin
cakistig1 bolgede, kuersetindeki C=0O gerilmesine ait olan pikin genisleyerek 1635 cm”
Lde keskinliginin azaldigi goriilmektedir. 1016 cm™ piki metil seliilozun C-O-C
gerilmesine ait olup parmak izi bdlgesindeki pik, ZnO’in aynm bdlgede gelen Zn-O-Zn
nano partikiil piklerinin etkisiyle 854 cm™’de goriilmektedir. Nisasta ve metil seliilozun
C-H titresimi, kuersetin ve nano-ZnO katkil1 %50 nisasta-%50 metil seliiloz bazli filmde
de 2919 cm™’de pik genislemesi ile birlikte etkisini gdstermektedir.

Kaydedilen tiim spektrumlarda 3600 ¢cm™-3200 cm™ bélgesinde; nisasta-metil
seliiloz, kuersetin ve nano-ZnO’in H2O ile etkilesimini vurgulayan molekiil i¢ci ve
molekiiller arasi etkilesimlerden kaynakli fonksiyonel O-H gruplarinin gerilme titregimi
goriilmektedir (Fan vd. 2012). H baginin varligini vurgulayan durum ise kuersetin katkisi
ile ortaya ¢ikmaktadir. KUE katkilandirldiginda O-H gerilmesinin dalga sayisinda bir
miktar kayma olmakla birlikte nano-ZnO katkilandirildiginda dalga sayisinda degisiklik
goriilmemektedir.
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4.4. Biyoplastik Filmlerin Morfolojik Analiz Sonuclar:

Sentezlenen biyoplastik filmlerin yiizey morfolojilerini ve filmlere kuersetin ve
nano-ZnO katkilandirilmasi ile meydana gelen morfolojik degisimi gézlemleyebilmek
amactyla SEM cihazi ile goriinti alinmigtir. Nisasta bazli film Orneklerinin SEM
fotograflan Sekil 4.10°da yer almaktadir.

B Tmedags KX ET=000  Gneags SOOKK Py

BTSN Tnetags 100KX [

BTS00 ZmeMags LO0ER [ BTS00 Zme g SOORX [

Sekil 4.10. Nisasta bazli filmlerin SEM goriintiileri (1K-5K-10K) a) N b) N-KUE c) N-
KUE-ZnO

Sekil 4.10(a) incelendiginde, N film yiizeyinin piiriizli oldugu goriilmektedir. Bu
durum, nisastadaki graniil yapinin yiizeyde tam olarak ¢oziinememesinden kaynaklaniyor
olabilir. Tibolla vd. (2019), muz kabugundan elde ettikleri nisasta ile sentezledikleri
filmin morfolojik yapisini benzer bir sekilde goriintilemiglerdir.

Sekil 4.10(b), N-KUE filmde nisastamin piiriizlii yiizeyindeki gozeneklere,
kuersetin molekiillerinin homojen bir sekilde yerlestigini gostermektedir. Kuersetin
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molekiilleri piirtizliliigii bir miktar arttirmistir. Maciel vd. (2015), pH indikatorii olarak
sentezledikleri antosiyanin katkili polisakkarit filmin morfolojik goriintiisiinii benzer
olarak gézlemlemislerdir.

Sekil 4.10(c)’de N-KUE-ZnO film materyalinde nano-ZnO partikiillerinin
kiimeleserek bir araya geldigi goriilmektedir. ZnO’in hidrofobik yapiya sahip olmasindan
dolayi, kuersetine kiyasla su ile etkilesimi daha diisiiktiir. Bu da filmin homojen yapisinin
degismesine neden olmaktadir. Yadav vd. 2021 yilinda kitosan bazli gallik asit katkilt
filme %3 oraninda ZnO yiiklemesi yaparak sentezledikleri filmin SEM goriintiisiinii

aldiklarinda filmin morfolojik yapisinda homojenizasyonun bozuldugunu belirtmislerdir
(Yadav vd. 2021).

Elde edilen tim filmlerin SEM goriintiilerinin yakinlagtirilmis fotograflar1 da
nisastanin gozenekli yapisini, kuersetinin bu gozeneklere yerlestigini ve nano-ZnO’in
kiimeler halinde oldugunu agikca gostermektedir (Sekil 4.10-4.12).

Sekil 4.11°de metil seliiloz bazli film 6rneklerinin SEM goriintiileri verilmistir.
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Sekil 4.11. Metil seliiloz bazli filmlerin SEM goriintiileri (1K-5K-10K) a) MC b) MC-
KUE c) MC-KUE-ZnO

Sekil 4.11(a) incelendiginde, yiiksek saflikta metil selillozdan hazirlanan MC
filmin morfolojik goriintiisii beklenildigi gibi piiriizstizdiir (Tung vd. 2016).

Sekil 4.11(b)’ye bakildiginda, MC-KUE filmde kuersetin katkis1 filmin yiizeyini
puriizlii hale getirmistir. MC-KUE filmin 5K ve 10K ¢dziiniirlikkteki yakinlastirilmig
gortntiilerinde film Orneklerinin yapisinda bulunan gozenekler ve bu gozeneklere
kuersetin molekiillerinin yerlesmis oldugu goriilmektedir (Duman vd. 2020). Rawdkuen
vd. (2020) yaptiklar1 bir ¢alismada, jelatin filme yiikledikleri antosiyaninin saf jelatin
KUE filmin N-KUE filme gore daha diizgiin yilizeye sahip olmasi, kuersetin
molekiillerinin nisastaya kiyasla metil seliiloz ile daha iyi karistigin1 gostermektedir.

Sekil 4.11(c) ’de goriildiigi tizere, MC-KUE-ZnO filminde nano-ZnO belirli
bolgelerde yiginlar olusturarak homojenizasyonu bozmustur. Bu durum, N-KUE-ZnO
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filmi ile benzerlik gostermektedir. Nano-ZnQO’in kristal yapisindan kaynaklanan etkiyle
nano-ZnO kiimeler halinde film yiizeyinde dagilmistir (Chaurasia vd. 2010). Filmlerin
yakinlagtirllmis SEM goriintiileri kuersetinin metil seliiloz filme basarili bir sekilde
katkilandirildigini ve nano-ZnO’in bazi bdlgelerde kiimeler olusturdugunu net bir sekilde
gostermektedir.

Sekil 4.12°de %50 nisasta-%50 metil seliiloz bazli film materyallerinin SEM
fotograflar goriilmektedir.
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Sekil 4.12. %50 Nisasta-%50 metil seliiloz bazli filmlerin SEM goriintiileri (1K-5K-
10K) a) NMC b) NMC-KUE c) NMC-KUE-ZnO

Sekil 4.12(a) incelendiginde, NMC filmin yiizeyinin dalgali oldugu
goriilmektedir. Bu goriinlimiin sebebinin gliseroliin plastiklestirici etkisinin NMC filmde
daha belirgin olmasindan kaynaklandigi diisiiniilebilir. Filmin homojen yapisina
bakilacak olursa nisasta molekiilleri ile metil seliiloz molekiillerinin iyi bir karisim
olusturdugu ifade edilir.
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Sekil 4.12(b)’de goriildiigii gibi NMC-KUE filmde ylizey degisikligi ¢cok belirgin
degildir. Bu sebeple kuersetin katkilandirilmasinin NMC filmde morfolojik olarak ¢ok
etkili olmadig ifade edilir. Tirtashi vd. tarafindan 2019 yilinda kitosan-seliiloz bazli film
yapisina siyah havug ekstrakti eklenerek kompozit film olusturulmus ve antosiyanin
katkisinin filmin morfolojik yapisini degistirmedigi ifade edilmistir. Ayn1 ¢aligmada
hazirlanan antosiyanin katkili filme ZnO eklenmesi ile morfolojik yapida kiimelenmis
ZnO nano partikiillerinin goriildiigi belirtilmistir. Sekil 4.12(c) incelendiginde benzer
sekilde ZnO nano partikiilleri kiimeler olusturarak konumlanmaktadir. Nano-ZnQO’in
hidrofobik 6zellikte olmasinin bir sonucu olarak nano partikiiller film matriksi icerisinde
birbirleri ile etkilesmeyi tercih etmistir. Bu durum da filmin yiizeyinde piiriizliiliik
meydana getirmektedir.

4.5. Biyoplastik Filmlerin Opasite Ol¢iim Sonuclar

Sentezlenen N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-
KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO filmlerin dalga boyuna kars1 % gecirgenlik grafigi Sekil
4.13’te verilmektedir.
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Sekil 4.13. N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO
ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin % gegcirgenlik grafikleri

Sekil 4.13’teki grafik incelendiginde, MC filmin % T degerlerinin diger
filmlere kiyasla yiiksek oldugu agik¢a goriilmektedir. N-KUE, MC-KUE ve NMC-KUE
filmleri kuersetin katkil1 olduklarindan dolay1 151k gegirgenliklerinde diisiis goriilmiistiir.
Yong vd. (2019b) tarafindan yapilan caligmada kitosan bazli mor ve siyah piring
ekstraktlari igeren filmin 151k gegirgenligi saf kitosan filmin 151k gegirgenligine gore daha
diisiik bulunmustur. Bu duruma, ekstraktlarin aromatik halkasindaki polifenol gruplarinin
goriiniir bolgede 15181 absorplamasinin neden oldugunu belirtmislerdir.
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N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO, NMC-KUE-ZnO filmlerinin % T degerleri
kuersetin katkili filmlerle kiyaslandiginda daha da diismektedir. Nano-¢inko oksit 1s181n
sacilmasini kolaylastirdig1 icin nano-ZnO katkili filmlerde 151k gegirgenliginin diistiigii
ifade edilir. Benzer bir ¢alismay1r Sun vd. (2020) yaparak konjac glukomannan ve
kitosandan sentezledikleri filme nano-ZnO yiiklediklerinde ZnO katkil1 filmin kontrol
filmine gore daha diistik 151k gecirgenligine sahip oldugunu saptamislardir. Sekil 4.14°te
verilen opasite analizi i¢in kullanilan filmlerin fiziksel goriiniimi, sayisal verileri
desteklemektedir.

a b C d e f g h i

Sekil 4.14. Opasite analizinde kullanilan biyoplastik filmlerin fiziksel goriiniimii @) N b)
MC ¢) NMC d) N-KUE e) MC-KUE f) NMC-KUE g) N-KUE-ZnO h) MC-KUE-ZnO i)
NMC-KUE-ZnO

Sentezlenen N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-
KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin opasite degerleri Esitlik (3.2) yardimiyla

hesaplanmis ve Sekil 4.15°te grafiksel olarak sunulmustur.
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Sekil 4.15. N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO
ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin opasite degerleri

N, MC ve NMC filmlerin opasite degerleri sirastyla 5,22, 0,99 ve 1,33 olarak
hesaplanmistir. Yiiksek saflikta metil seliiloz kullanilarak hazirlandigi i¢in MC filmin
opasite degerinin diisiik ¢ikmasi beklenen bir durumdur. Bu durum, MC filmin 151k
gecirgenliginin yiiksek oldugunu destekler niteliktedir. N filmi ise tamamen dogal
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yollarla elde edildigi i¢in opaklik degeri MC filmine goére daha yiiksektir. NMC filmin
igeriginde metil seliiloz bulunmasindan dolay1, NMC filmin opasite degeri N ile MC
filmlerinin opasite degerleri arasinda bir degerdedir.

N-KUE, MC-KUE ve NMC-KUE filmlerinin opasite degerleri sirasiyla 5,52,
1,12 ve 3,49 olarak belirlenmistir. Bu degerler, filmlere kuersetin eklendikge tiim
filmlerde opasite degerinin arttigin1 ve 1s1k gecirgenliginin diistiiglinlii gostermektedir.
Qin vd. (2019b) yaptiklar1 calismada, kitosan bazli filme mor havug ektrakti ekleyerek
sentezledikleri pH’a duyarli filmin opasite degerinin saf kitosan filmin opasite degerine
gore daha yiiksek oldugunu bulmuslardir. Bu durumun, mor havug ektraktindaki aromatik
halkanin 15181 sagmasindan kaynaklandigini belirtmislerdir.

N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin opasite degerleri
sirastyla 9,65, 2,27 ve 6,36 olarak saptanmistir. Bu sonugclar, kuersetin katkili filmlere
nano-ZnO eklenmesinin opasite degerini daha da yiikselttigini ve 151k ge¢irgenligini daha
da disiirdiiglinii gostermektedir. Bunun nedeni, ZnO nano partikiillerinin 1s181
absorplamak yerine sagmay1 tercih etmesidir. Film matriksi ile ZnO nano partikiillerinin
kirilma indisinin farkli olmasindan dolay1 nano-ZnO katkili nanokompozit filmlerde 151k
sacilmasi goriilmekte ve seffaflik azalmaktadir (Kim vd. 2012).

4.6. Biyoplastik Filmlerin Renk Ol¢iim Sonuclar

Elde edilen biyoplastik filmlerin Minolta kolorimetresi ile olgiilen L, a ve b
degerlerini kullanarak Esitlik (3.3) ve Esitlik (3.4) ile yapilan hesaplama sonucu bulunan
AE ve WI degerleri Cizelge 4.2°de sunulmaktadir. Yapilan oSl¢iimlerde kullanilan
kolorimetrenin beyaz kalibrasyon plakasinin L*, a* ve b* degerleri sirasiyla 88,2, 0,318
ve 0,335 olarak belirlenmistir. Her 6l¢iimden dnce cihaz, beyaz kalibrasyon plakasi ile
kalibre edilmistir.
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Cizelge 4.2. N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin renk parametreleri

_Film N MC NMC N-KUE MC-KUE NMC- N-KUE- | MC-KUE- [ NMC-KUE-
Ornegi KUE ZnO ZnO ZnO
Renk -
Parametresi
L 94,15+0,50 | 94,91 +0,43 | 94,81 +0,46 | 3592+0,96 | 33,02+0,10 | 3539+0,49 | 17,96+0,77 | 24,71 £0,40 | 35,36+ 0,50
a -1,07+0,16 | -1,46+0,10 | -1,38+0,25 | 35,40+0,14 | 38,97+0,07 | 36,10+0,19 | -22,07 0,61 | -25,34 + 0,83 | -35,72 + 0,34
b 3,76 £0,10 | 6,33+0,22 530+0,20 | 3,74+0,32 | 2,48+0,29 3,15+£0,44 | 3,77+0,56 | 5,37+0,53 [ 12,00+ 0,45
AE 7,00+0,38 | 9,17+0,34 8,82+0,19 | 63,05+0,76 | 67,77+0,51 | 63,85+0,68 | 73,80+0,77 | 68,66 +0,78 | 65,01 +0,59
Wi 92,96 +0,32 | 91,74+ 0,39 | 91,99+0,48 | 26,69+0,72 | 22,46+0,11 | 26,09+0,51 | 14,95+ 0,88 | 20,37 +0,72 | 25,17 +0,76
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Sekil 4.16’da Minolta kolorimetresi ile dlgiilen L, a, b degerlerinin renk skalasi
goriilmektedir. Renk skalasindan anlasildigi lizere L degerinin 100’e yakin olmasi
beyazlig1 yani agik rengi, L degerinin 0’a yakin olmasi ise siyahlig1 yani koyu rengi
gostermektedir. Filmin rengi yesil ise Ol¢iilen a degeri negatif, kirmizi ise pozitif deger
almaktadir. Benzer sekilde filmin rengi sar1 ise b degeri pozitif, mavi ise negatif deger
almaktadir.

L=100
Beyaz

-a
Yesil
+a
Kirmizi

-b
Mavi

Siyah
L=0

Sekil 4.16. Minolta kolorimetresinin renk skalasi

Cizelge 4.2 incelendiginde N, MC ve NMC filmlerinin parlaklik degerlerinin
strastyla 94,15, 94,91 ve 94,81 oldugu goriilmektedir. Parlaklik degerinin 100’e yakin
olmasi filmlerin seffaf olmasindan kaynaklanmakla birlikte Boliim 4.5’te sunulmus olan
ayni filmlerin opasite ve 151k gegirgenligi sonuglarini desteklemektedir. Bu 3 filmin
diger filmlere gére daha homojen ve renksiz olmasindan dolay1 AE degerleri diisiik ve
WI degerleri 100°e yakindir.

N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE filmlerinin L degerleri ise kuersetin
katkilandirilmamais filmlere gore daha diisiiktiir. Bu durum Boliim 4.5°te bahsedilen film
matriksine kuersetin katkisinin filmlerin 151k gecirgenligini disiirdiigli sonucunu
desteklemektedir. N-KUE, MC-KUE ve NMC-KUE filmlerinde L degerlerindeki diisiis
oranlar1 sirasiyla %61,84, %65,20 ve %62,67°dir. L degerlerinin kuersetin katkili
filmlerde diismesine karsin ayni filmlerin a degerlerinde artis s6z konusudur. Bu durum
Cizelge 4.2°de fiziksel goriiniimii verilen filmlerin pembe-kirmiz1 renkleri ile uyumlu
olarak belirlenmistir. Cilinkii a degerinin pozitif gelmesi rengin kirmiziya dondiigiinii
vurgulamaktadir. AE degerinin kuersetin katkili filmlerde yiikselmesinin nedeni de
ekstraktin tipik renginin film matriksinde belirmesidir (Ma vd. 2018). MC-KUE ve
NMC-KUE filmlerde AE degeri %600’lin iizerinde artig gostermekle birlikte N-KUE
filmde AE degerinin artis orani %800’{in lizerine ¢ikmistir. WI degerinin kuersetin
katkili filmlerde diisiik gelmesinin nedeni, filmlerin seffafliktan uzaklasip pembe-
kirmizi renge donmiis olmasindandir.

N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin L degerleri
kuersetin katkili filmlere gére daha da diismiistiir. Filmlere katkilandirilan nano-ZnO
Bolim 4.5’te tartisilan 15181 sagma egiliminden dolayr filmlerin parlakligini
disiirmiistiir. N-KUE-ZnO filminin L degeri %80’in tizerinde diislis gostermistir. MC-
KUE-ZnO filminin L degeri %73,96 oraninda diislis gostermesine karsin bu deger
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NMC-KUE-ZnO filmde %62,70 oraninda azalmistir. Cizelge 4.2’de goriildiigi gibi L
degerinin azalmasi rengin koyulastigin1 vurgulamaktadir. Bu durum, nano-ZnO katkili
filmlerde sayisal olarak da dogrulanmaktadir. Kuersetin katkili filmlerin aksine nano-
ZnO katkil1 filmlerde b degeri yiikselmistir. Bu degerin artis1 filmlerin Cizelge 4.2°de
sunulmus olan fiziksel goriiniimii ile dogru orantili olarak sonu¢ vermistir. Ciinki
filmlerin renginde sari-yesil tonlara dogru kayma s6z konusudur. Ayrica bu durum, a
degerlerinin negatif deger almasiyla da uyumlu olmustur. Nano-ZnO katkili tiim
filmlerde kuersetin katkili filmlere gore AE artis gostermistir. Renk farkinda artis
goriilmesinin nedeni, Nano-ZnO katkili filmin renginin kuersetin katkili filme gore daha
koyu olmasidir. Cilinkii AE degeri kolorimetre cihazindaki L*, a*, b* olarak bilinen
kalibrasyon degerlerine olan renk farkim ifade etmektedir. Ozellikle N-KUE-ZnO
filmde AE degerindeki artis orani %900’{in lizerine ¢ikmistir. Beklenildigi gibi WI
degerleri, nano-ZnO katkil1 filmlerde koyu rengin hakim olmasindan dolay1 nano-ZnO
igermeyen filmlere gére daha diisiik saptanmustir.

Cizelge 4.2°de KUE katkil1 filmler kendi aralarinda karsilagtirildiginda pembe
rengin koyulasmasi ile L ve b degerlerinin diistiigii a degerlerinin yiikseldigi agikga
goriilmektedir. Benzer durum nano-ZnQO katkili filmler kendi aralarinda kiyaslandiginda
da goriilmektedir. Nano-ZnO katkili filmlerde rengin acgilmasit L ve b degerlerini
arttirmakta, a degerini ise diisirmektedir.

Filmlerin fiziksel goriiniimii ile renk parametrelerinin uyumlu olmas1 KUE ve
nano-ZnQO’in film matriksine etki ettigini vurgulamaktadir. Liu vd. tarafindan 2021
yilinda yapilan ¢alismada kitosan film matriksine bambu yaprag: ekstrakti ve ZnO
eklenmistir (Liu vd. 2021). Gergeklestirilen renk ve opasite analiz sonuglari
karsilastirildiginda; film matriksine ekstrakt ve ZnO eklenmesinin opasite degerlerini
arttirdigi, L degerlerini diisiirdiigii ve AE degerlerini yiikselttigi bildirilmistir.

Yiiksek lisans tez calismasinda N-KUE film 6rneginin farkli pH degerlerindeki
cozeltiler ile muamelesi neticesinde renk degisimini gozlemlemek, L, a, b degerlerini
Olcebilmek ve AE degerlerini belirleyebilmek amaciyla 2x2 cm boyutlarinda film
ornekleri kesilmistir. Kesilen film orneklerine pH 1-12 degerleri arasinda hazirlanan
¢ozeltilerin 1 mL’si damlatilmis ve Minolta kolorimetresi ile renk 6l¢timii yapilmistir.
Cizelge 4.3’te N-KUE film materyalinin farkli pH cozeltileri ile etkilesiminden sonra
belirlenen renk parametreleri ve filmlerin fiziksel goriiniimii kontrol numunesi ile
karsilastirmali olarak verilmistir.

Cizelge 4.3’te goriildiigt gibi N-KUE film materyalinin farkli pH ¢ozeltileri ile
muamelesi sonucu yapilan renk 6l¢timiinde pH 1 degerinden pH 3 degerine kadar a
degerleri yavas diisiis gostermekte ve renk de koyu pembeden acik pembeye
donmektedir. pH 4’te a degerindeki diisiis hizlanmakta ve pH 8 degerine kadar hizla
diissmektedir. pH 4-8 degerleri arasinda meydana gelen bu diisiis N-KUE filminde
fiziksel olarak belirlenen renk degisimi ile uyumlu bir sekilde gerceklesmistir. Ayrica
alkali kosullarda filmin renginde koyulagsma oldugu gézlenmistir. pH 9-12 degerleri
arasinda b degerinin yiikselmesi ile filmlerin renginde degisiklik gozlenmistir.
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Cizelge 4.3. N-KUE film 6rneginin farkli pH degerlerindeki ¢ozeltiler ile etkilesimi

sonrast Ol¢iilen renk parametreleri

Film Ornegi L a b AE
N-KUE
kontrol 33,94+ 028 | 37.40:061 | 4,07+042 | 6582+0,15
filmi
pH=1
34,08+ 029 | 3698043 | 5.11+040 | 47.68+0,52

pH=2 - 3532+ 034 | 3630+0,15 | 53+014 | 64,15+0,61
pH=3 - 36,75+ 0,40 | 35.95+022 | 9,40+0,14 | 63,23 £031
pH=4 - 5245021 | 2831+0,12 | 11,40+ 0,69 | 46,73 0,16
pPH=5 5375+ 0,64 | 21,63+£0,54 | 18,84+0,53 | 44,53 £0,92
pH=6 5412031 | 1830+0,14 | 19,31 +0,13 | 42,95=0,19
pH=7 - 5038+ 0,20 | 1539+ 031 | 24,63 +0.34 | 40,59 0,22
pH=8

- 61,75+ 0,67 | 1230+0,14 | 24,80+ 0,33 | 37,97+0,55
pH=9 - 4542017 | 3123+0,13 | 1031+027 | 53,71 £0,17
pH=10 - 38,78 0,46 | -35,10£0,54 | 14,74+ 0,32 | 62,48 +0,64
pH=11 - 46,60+ 0,24 |-45.16£0.38 | 25,02+0,50 | 66,39 = 0,42
pH=12 - 2230+ 0,44 | 2444059 | 474+032 | 70,53 £021
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Kuersetin iceren filmlerin farkli pH degerlerinde farkli renklerde goriinmesi
biyoplastik filme halokromik 6zellik kazandirildigin1 gostermektedir. Cizelge 4.3’te
verilen N-KUE filmin pH degisimine kars1 gosterdigi renk degisikligi Sekil 4.17°de
ekstraktin farkli pH degerlerindeki ¢ozeltilerle verdigi renk degisikligi ile karsilastirmali
olarak sunulmustur. Andretta vd. (2019) manyok nisastasindan biyoplastik film elde
edip film matriksine yaban mersini ekstrakti eklemislerdir. pH 2-12 degerleri arasindaki
cozeltilere elde ettikleri film 6rneklerini batirarak renk degisimini gozlemlemislerdir.
pH 4 degerine kadar olan filmler pembe renk tonlarinda, pH 4 degerinden sonra mor
tonlarinda, pH 10 degerinde gri, pH 11 ve 12 degerlerinde sar1 tonlarinda renk aldiklarini
belirtmislerdir. Saptanan film renkleri Sekil 4.17°de elde edilen renklere benzerdir.

Kontrol

Kontrol

pH=7 =8 H=9 pH=10  pH=11  pH=12

Sekil 4.17. Kuersetin ekstraktinin ve N-KUE film 6rneklerinin pH degisimine kars1
duyarliliginin gosterimi

4.7. Biyoplastik Filmlerin Mekaniksel Ozellik Ol¢iim Sonuglari

Sentezlenen biyoplastik ve nanokompozit film ornekleri i¢in belirlenen
maksimum kopma kuvveti degerleri Sekil 4.18’de, maksimum kopma gerinimi
degerleri Sekil 4.19°da ve Young modiilii degerleri ise Sekil 4.20°de gosterilmistir.
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Sekil 4.19. N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-
Zn0O ve NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin maksimum kopma gerinimi degerleri

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19 incelendiginde MC filmin kopma kuvveti ve kopma
gerinimi degerlerinin N filmin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerlerinden yiiksek
oldugu goriilmektedir. Bilesiminde nisasta ve metil seliilozun ikisini birden bulunduran
NMC filmin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerleri metil seliilozun katkisiyla N
filmden daha yiiksek bulunmustur.
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Sekil 4.20. N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-
Zn0O ve NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin Young modiilii degerleri

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19°da N ve MC filmlerine kuersetin eklenmesi ile elde
edilen N-KUE ve MC-KUE filmlerinin maksimum kopma kuvveti ve maksimum
kopma gerinimi degerlerinin arttigi goriilmektedir. N-KUE filmin maksimum kopma
kuvveti degeri %93,34 oraninda artig gostererek MC-KUE filmdeki %13,24 oranindaki
artisa gore daha fazla oldugu saptanmistir. MC-KUE filmin maksimum kopma gerinimi
degeri %44,39 oraninda artig gostermesine karsin bu oran N-KUE filmde %300’e yakin
olarak bulunmustur. Kuersetin molekiiliindeki hidroksil gruplar1 hidrojen donorii gibi
davranip nisasta molekiilii ve metil selilloz molekiilii ile hidrojen bagi etkilesimi
yapmaktadir. Kuersetinin N filmde nisasta molekiilleri ile MC filmde metil seliiloz
molekiilleri ile giiclii bir etkilesime girerek ¢apraz bag olusturmasiyla filmlerin kopma
kuvveti ve esnekligi artmaktadir. Benzer bir ¢calisma kitosan bazli film matriksinde
Sutharsan vd. tarafindan 2022 yilinda gergeklestirilmistir. Kitosan bazli filme %3
kuersetin eklediklerinde kopma kuvvetinde ve kopma geriniminde saf kitosan filme
gore ylikselme oldugunu belirtmislerdir.

NMC filme kuersetin katkilandirilarak olusturulan NMC-KUE filminde ise
maksimum kopma kuvveti degerinde %32,96 oraninda diisiis gbzlenmistir. Bu duruma
nisasta ve metil seliilloz molekiillerinin birbiri i¢erisinde gii¢lii etkilesime girmesi neden
olmus olabilir. Bahsedilen giiclii etkilesimden &tiirii kuersetin molekiilleri film
matriksine homojen bir sekilde dagilamamaistir. Bu da polimer zincirinde deformasyona
yol agarak filmin dayamkliligini diistirmiistiir. Ancak kuersetin, %50 nigasta-%50 metil
seliloz bazli filmde esnekligi %?243,31 oraninda arttirarak kopma gerinimini
yiikseltmistir.

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19°da goriildiigi tizere N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO ve
NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin maksimum kopma kuvveti degerlerinin nano-ZnO
katkist ile dustiigii gozlenmektedir. S6z konusu filmlerin KUE katkili filmlere gore
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maksimum kopma kuvveti degerlerinin azalma oranlan sirasiyla %10,82, %16,21 ve
%38,95’tir. N-KUE-ZnO filmin N-KUE filme gére ve MC-KUE-ZnO filmin MC-KUE
filme gore maksimum kopma gerinimi degerlerindeki azalma oranlari sirastyla %57,35
ve %15,94°tiir. NMC-KUE-ZnO filminin maksimum kopma gerinimi degeri ise NMC-
KUE filmine gore %50,43 oraninda diisiis gostermistir. Hidrofobik yapiya sahip ZnO
nano partikiilleri film matriksine homojen bir sekilde yerlesirken zorlanmakta ve nano
partikiillerin bir arada bulunma istegi daha baskin hale gelmektedir. Bu durum nano-
ZnO katkili film oOrneklerinin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerlerini
diistirmektedir. ZnO nano partikiilleri film matriksi ile zayif etkilesim kurmaktadir.
Dolayisiyla polimer zincirleri kendi aralarinda etkilesim kurmaya egilimli olmaktadir.
Ayrica ZnO nano partikiilleri varliginda polimer zincirleri arasindaki elektrostatik
etkilesimin azalmasi da filmin dayanikliligini diisiirmektedir (Noshirvani vd. 2017).

Sekil 4.20 incelendiginde; N filmin Young modiilii degeri kuersetin eklenmesi
ile olusturulan N-KUE filmde %100’{in tizerinde bir artis gostermistir. N-KUE filmin
N filme gore maksimum kopma kuvveti degerinin %90’dan fazla artmis olmasi
nedeniyle bu beklenen bir durumdur. Boylece nisasta bazli filmin hem dayanikliliginin
hem de esnekliginin kuersetin eklenmesi ile arttig1 rahatlikla sdylenebilir. MC-KUE
filmin Young modiilii degerinin MC filme goére daha diisiikk oldugu goriilmektedir.
Ancak Young modiilii degerleri icin tespit edilen standart sapma degerleri goz Oniine
alindiginda metil seliiloz bazli filme kuersetin eklenmesinn Young modiilii degeri
tizerine ¢ok fazla etkisinin olmadig: ifade edilir. NMC-KUE filmin maksimum kopma
kuvvetinin diisiisline paralel olarak Young modiilii degeri de diisiis gdstermistir.

N-KUE-ZnO filmin Young modiilii degerinin N-KUE filmin Young modiilii
degerinden %1,47 oraninda daha diisiik oldugu saptanmistir. N-KUE ve N-KUE-ZnO
filmlerinin Young modiilii degerleri i¢in belirlenmis olan standart sapma degerleri nano-
ZnO’in nisasta bazli filmlerin Young modiilii degerleri iizerinde ¢ok etkili olmadigini
gostermektedir. Sekil 4.20°de MC-KUE-ZnO i¢in sunulan Young modiilii degeri MC-
KUE filmin Young modiilii degerine gore %14,55 oraninda diisiis gostermistir. Bu
durum MC-KUE-ZnO filmin kopma kuvveti degerinin MC-KUE filmin kopma kuvveti
degerinden daha diisiik olmasi ile ilgilidir. NMC-KUE-ZnO film 6rneginin Sekil
4.20°de belirtilmis olan Young modiili degeri NMC-KUE film 6rneginden %10,12
oraninda diisiik olmakla birlikte Young modiilii degerleri i¢in belirlenen standart sapma
araligi iki film arasinda Young modiilii degerlerinin birbirinden ¢ok farkli olmadigini
gostermektedir.

Guo vd. (2021) pektin bazli filme kirmizi pancar ekstrakti ekleyerek
olusturduklar1 pH’a duyarli biyoplastik filmin mekaniksel 6zelliklerini incelediklerinde,
%2 oranina kadar eklenen ekstraktin matriks ile ekstrakt arasinda giiclii H bagi
etkilesimleri sonucu filmlerin maksimum kopma kuvveti degerlerini arttirdigini
belirlemislerdir. Ekstrakt orani artirildiginda ise ekstraktin film matriksi igerisinde
homojen dagilmadigini ve mekaniksel direncin diistiigiinii rapor etmislerdir.

Rahman vd. (2018) PLA-kitosan-ZnO nanokompozit filmin mekaniksel
ozelliklerini arastirmislardir. Film matriksine ZnO’i farkli oranlarda ekleyerek
mekaniksel 6zelliklerin degisimini saptamislardir. Yaptiklar1 ¢alismada ZnO’in %3’e
kadar olan oranda eklenmesi ile maksimum kopma kuvveti ve maksimum kopma
gerinimi degerlerinin yiikseldigini, %3 oraninda ZnO ilavesinde her iki parametrenin de
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diistiiglinii belirlemislerdir. Ayrica %3 ZnO ekledikleri film matriksinin Young modiilii
degerinin de diislis gosterdigini belirtmislerdir. Bu durumu PLA’nin yapisinda bulunan
C=0 grubunun kitosan ile bir araya geldiginde kuvvetli hidrojen bag: olusturdugu,
polimer zincirinin hareketini zorlastirdigit ve ZnO’in miktar1 arttikga ZnO nano
partikiillerinin kitosan-PLA polimer zincirleri arasindaki bosluklara girmesinin
zorlastig1 seklinde agiklamiglardir.

Kheirkhah Foghara vd. (2020) feslegen tohumu miisilajindan olusturduklari
filme nano-ZnO ekleyerek biyonanokompozit film elde etmislerdir. ZnO nano
partikiillerinin filmin mekaniksel 6zelliklerine etkisini incelemislerdir. Elde ettikleri
filme %0,25 oraninda ZnO eklenmesinin filmin maksimum kopma kuvveti degerini
arttirdigini tespit etmislerdir. Bu durumu, ZnO nano partikiillerinin kendi aralarinda
iyonik etkilesim yapmasindan dolay1 nano-ZnO’in filmdeki nem oranini diigiirdiigii ve
filmin mekaniksel dayanikliligini arttirdigi seklinde yorumlamislardir. %0,25 oranindan
daha fazla oranda ZnO eklendiginde ise filmlerin maksimum kopma kuvveti degerleri
diismiistiir. Bu durumu; nano-ZnO orani arttirildiginda, film matriksindeki bosluklara
girdikten sonra arta kalan nano partikiillerin film yiizeyinde birikerek heterojen bir yap1
olusturmasiyla maksimum kopma kuvveti degerinin  diismesi  seklinde
yorumlamislardir. Ayrica, nano partikiil ile film matriksinin ve nano partikiillerin kendi
aralarindaki etkilesimlerin mekaniksel o6zellik agisindan Onem arz ettigini de
cklemislerdir.

4.8. Biyoplastik Filmlerin Termal Gravimetrik Analiz Sonuclar:

Yiiksek lisans tez calismasinda sentezlenmis olan N, MC ve NMC biyoplastik
filmlerinin termal gravimetrik analiz sonucu elde edilen TGA egrileri Sekil 4.21°de
sunulmustur. Sekil 4.21°de goriildiigii gibi MC filmin termal kararlilifi N ve NMC
filmlerinin termal kararliligina gore daha yiiksektir. NMC filmin termal kararliliginda
N filmin termal kararliligina gore bir miktar artis gézlenmistir. Bu durum NMC filmin
metil seliiloz iceriyor olmasindan kaynaklanmaktadir. S6z konusu TGA grafigi
incelendiginde N filmin bozunma sicakliginin 206°C, MC filmin bozunma sicakliginin
315,65°C ve NMC filmin bozunma sicakliginin 254,87°C oldugu goriilmektedir. N, MC
ve NMC film materyallerinin belirlenen bozunma sicakliklarindaki kiitle kaybi sirasiyla,
%88,34, %73,42 ve %81,10 olarak belirlenmistir. Film matrikslerinin bozunma
asamasinda; ilk olarak matriksteki su buharlagmakta, sonrasinda plastiklestirici olarak
kullanilan gliserol evapore olmakta, en son olarak film yapisinda termal bozunmalar
meydana gelmektedir.

Sekil 4.22°de sunulmus olan N, N-KUE ve N-KUE-ZnO film 6rneklerinin TGA
egrilerinde goriildigi lizere; N film matriksine kuersetin eklenmesi N-KUE filmin
termal kararliligini arttirarak etkisini gostermistir. Kuersetin, nisasta bazli filmin termal
bozunma sicakliginin yiikselmesini saglayarak 226,4°C’ye c¢ikarmistir. Sicaklik artist
film matriksini deforme etmeye baslamadan 6nce matriks i¢inde bulunan kuersetinin
bozunmasi gerceklesmekte daha sonra film yapisi bozunmaya baslamaktadir. Sonug
olarak, kuersetin nisasta bazli filmin termal kararliligini arttirmastir.

Pech-Cohuo vd. (2022) nisasta bazli kuersetin katkil film ile yaptiklar ¢calismada
kuersetinin filmin termal 6zelliklerini gelistirdigini belirtmislerdir.
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Sekil 4.21. N, MC ve NMC film 6rneklerinin TGA egrileri

Yong vd. (2019a) kitosana mor tatli patates ekstrakti ekleyip ekstraktin kitosan
bazli filme termal agidan etkisini aragtirmiglardir. Elde ettikleri bulgulara gore; ekstrakt
katkili kitosan filmin saf kitosan filme gore termal kararliliginin daha iyi oldugunu ve
ekstrakt katkili kitosan bazli filmin degredasyon hizinin daha yavas oldugunu
saptamiglardir.

N-KUE-ZnO film 6rneginin N filme goére termal kararliliginin diisiik olmas1 ayni
filmin mekaniksel analiz sonuglari ile paralellik gostermektedir. Nano-ZnO eklenen
nisasta bazli filmlerin kopma kuvveti degerinin saf nisasta bazli filmin kopma kuvveti
degerine gore diisiik olmasi, termal kararlilik incelemesinde sicaklik etkisiyle nano-ZnO
katkili filmin daha kolay bozunacagini desteklemektedir. Sekil 4.22°deki TGA
egrilerinden anlagildig1 gibi N-KUE-ZnO filminin bozunma sicaklig1 188,33 °C olarak
bulunmustur. N-KUE ve N-KUE-ZnO film orneklerinin bozunma sicakliklarindaki
kiitle kayb1 degerleri sirastyla %90,05 ve %91,44 tiir. Hu vd. (2022) nigasta bazli filme
ZnO eklediklerinde ZnO’in saf nisasta bazli filme gore termal kararlilig1 diistirdiigiinii
belirtmislerdir. Basu vd. (2017) kitosan-PLA-kuersetin filmin termal davranigini saf
kitosan film ile karsilastirmiglardir. Kitosanin 256°C olan termal bozunma sicakliginin
kuersetinin eklenmesi ile 259°C’ye ¢iktigini belirlemislerdir. Bu durumu, kuersetin
katkisiyla filmin termal kararliliginin arttigin1 ve polimer zincirlerinin par¢alanmasi ile
olusan depolimerizasyon asamasini geciktirdigi seklinde yorumlamislardir.
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Sekil 4.22. N, N-KUE ve N-KUE-ZnO film 6rneklerinin TGA egrileri

Metil seliiloz bazli filmlerin Sekil 4.23’te sunulan TGA egrileri incelenecek
olursa; kuersetin katkisinin metil seliilloz bazli filme termal kararlilik agisindan olumlu
etki ettigi ifade edilir. MC-KUE filmin bozunma sicakligi 318,12°C olarak
bulunmustur. Pefia vd. (2010) tannin katkili jelatin filmler ile yaptiklar1 ¢alismada
polifenol katkisinin termal kararlilig1 bir miktar arttirdigim belirtmislerdir. Kuersetinin
aksine nano-ZnO katkisi ise nisasta bazli filmde oldugu gibi metil seliiloz bazli filmde
de termal kararlilig1 diigtirmiistiir.

MC-KUE-ZnO filmin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerlerinin nano-ZnO
icermeyen metil seliiloz bazli filmlerin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerlerine
gore daha diisiik olmasinin bir sonucu olarak; ZnO katkist metil selilloz bazli filmin
bozunma sicakligini diistirmiistiir. MC-KUE-ZnO filmin bozunma sicakligi 268,47°C
olarak belirlenmistir. MC-KUE ve MC-KUE-ZnO film orneklerinin kiitle kaybi
degerleri sirastyla 9%72,97 ve %72,28’dir. Li vd tarafindan 2021 yilinda yapilan
caligmada CMC film matriksine ZnO eklendiginde termal karararhiligin diistiigii
gbzlemlenmistir.

Sekil 4.24°te verilen TGA grafiginde NMC film matriksine kuersetin eklenmesi
ile NMC-KUE filminin termal kararliliginda bir miktar artisa neden oldugu
goriilmektedir. NMC-KUE filmin NMC filme gore kopma gerinimi degerinin bir miktar
yukselmis olmasi bu durumu desteklemektedir. Filmin esnekliginin artmasit bozunma
sicakligini yiikseltebilir.

Benbettaieb vd. (2015) tyrosol, kuersetin, ferulik asit polifenollerini kitosan-
jelatin bazli filme katkilandirmislardir. Gergeklestirdikleri termal gravimetrik analiz
sonucunda kuersetinin diger polifenollerle kiyaslandiginda kitosan-jelatin filme termal
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kararlilik yoniinden etkisinin daha fazla oldugunu belirlemisglerdir. Bu durumu kuersetin
molekiillerinin film matriksi ile giiclii etkilesimde bulundugu igin termal kararliligin
arttigr seklinde yorumlamislardir. Tongdeesoontorn vd. 2021 yilinda, nigasta-jelatin
bazli film matriksi igerisine kuersetin ekleyerek TGA analizi yapmislardir. Kuersetinin
miktarini arttirdikca filmin termal kararliliginin da arttigini belirtmislerdir.

Tipki ZnO igeren nisasta bazli ve metil seliiloz bazli filmlerde oldugu gibi NMC-
KUE-ZnO film 6rneginde de nano-ZnO Katkist termal kararliligi azaltict yonde etki
etmistir. NMC-KUE-ZnO filmin kopma kuvveti ve kopma gerinimi degerlerinin diistik
olmasindan dolayr bu beklenen bir durumdur. NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO film
orneklerinin bozunma sicakliklar sirastyla 272,55 °C ve 173,04 °C olarak bulunmustur.
S6z konusu filmlerin bu sicakliklardaki kiitle kaybi degerleri sirasiyla %79,74 ve
%87,52 dir.
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Sekil 4.23. MC, MC-KUE ve MC-KUE-ZnO film 6rneklerinin TGA egrileri
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Sekil 4.24. NMC, NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin TGA egrileri
4.9. Biyoplastik Filmlerin Su Buhar1 Gecirgenlik Ol¢iim Sonuclar

N, MC, NMC, N-KUE, MC-KUE, NMC-KUE, N-KUE-ZnO, MC-KUE-ZnO
ve NMC-KUE ZnO film orneklerinin kalinlik, su buhar1 gegirgenlik hizi (WVTR),
permeans ve su buhar gegirgenlik degerleri (WVP) Cizelge 4.4’te sunulmustur.

Cizelge 4.4. Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin kalinlik, su buhar1 gegirgenlik hizi,
permeans ve su buhari gecirgenlik degerleri

Film Ornegi Kalinhk WVTR Permeans WVP (x 10

(m) (g/sa.m?) (g/(sa.m?.Pa))  g/(sa.m.Pa))
N 0,0012 3,82 40,22 0,0022 = 0,0006 5,20 + 0,30
MC 0,0011 5,14+ 1,16 0,0036 + 0,0001 9,44 2,13
NMC 0,0013 3,58 + 0,03 0,0021 = 0,0002 4,58 + 0,04
N-KUE 0,0012 3,31 40,03 0,0019 = 0,0002 3,01 + 0,04
MC-KUE 0,0011 3,45 £ 0,09 0,0020 =+ 0,0005 4,23+0,10
NMC-KUE 0,0013 3,03 + 0,03 0,0018 =+ 0,0003 3,28 + 0,06
N-KUE-ZnO 0,0012 3,18+0,17 0,0019 = 0,0001 3,61+ 0,20
MC-KUE-ZnO 0,0011 3,29+ 0,07 0,0019 = 0,0004 3,85 + 0,08
NMC-KUE-ZnO 0,0013 2,98 + 0,03 0,0017 =+ 0,0002 3,17 + 0,03

+: Standart sapma degerleridir.
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Tim film 6rneklerinin Cizelge 4.4’te sunulan WVTR, permeans ve WVP
degerleri incelendiginde; MC filmin WVTR, permeans ve WVP degerlerinin N filmin
WVTR, permeans ve WVP degerlerine gore daha yiiksek oldugu goriilmektedir.

NMC filmin WVTR, permeans ve WVP degerleri N ve MC filmlerinin WVTR,
permeans ve WVP degerlerinden daha diisiik ¢ikmistir. Yadav vd. (2020) yaptiklar
calismada; saf kitosan bazli filme gore Kitosan-jelatin bazli filmin su buhari
gecirgenliginin diisiik oldugunu bulmuslardir.

Cizelge 4.4. incelendiginde; kuersetin katkisinin tiim filmlerde su buhan
gegirgenligini  diistirdigii ifade edilir. N-KUE, MC-KUE ve NMC-KUE film
orneklerinin WVTR degerleri sirastyla 3,31 g/sa.m?, 3,45 g/sa.m? ve 3,03 g/sa.m?olarak
belirlenmistir. N filme kuersetin eklenmesi ile elde edilen N-KUE filmin WVTR degeri
N filme gore %13,35 oraninda diisiis gostermistir. Bu durum polimer molekiilleri ile
kuersetinin ¢apraz baglanma yaparak filmin iyi bir su bariyeri 6zelligi kazanmas: ile
acgiklanabilir. Tiim film 6rneklerinin Boliim 4.3’te karsilastirmali olarak sunulan FTIR
spektrumlarinda polimer matriksi ile kuersetinin kuvvetli bag etkilesimi yapmaya
egilimli olmasini su buhari gegirgenligi 6lgiimleri de desteklemektedir. Benzer sekilde,
ZnO katkisi tiim filmlerde WVTR, permeans ve WVP degerlerinde diisiise neden
olmustur. N-KUE filme nano-ZnO eklenmesi ile elde edilen N-KUE-ZnO filmin WVTR
ve WVP degerlerinde sirasiyla; %3,92 ve %7,67 oranlarinda diisiis goriilmiistiir. Bu
durum inorganik ve hidrofobik yapida olan nano-ZnO’in filmin su bariyeri 6zelligini
gelistirdigi seklinde agiklanabilir.

Al-Tayyar vd. 2020 yilinda yaptiklari caligmada PV A-kitosan film yapisina ZnO
eklediklerinde ZnO’in filmlerin WVTR degerini disiirdiigiini, filmdeki ZnO oranini
arttirrnca WVTR degerinin diismeye devam ettigini belirtmislerdir.

Sun vd. (2020) konjac-glucomannan-kitosan bazli filme dut agaci ekstrakti ve
ZnO eklediklerinde her ikisinin de filmlerin WVP degerini disiirdiigiinii gormiislerdir.
Bunun nedeninin polimer film, ekstrakt ve ZnO arasindaki molekiil i¢i etkilesim
oldugunu belirtmislerdir.

Peighambardoust vd. 2019 yilinda nisasta filme ZnO, Ag ve CuO nano
partikiillerinin etkisini incelemislerdir. ZnO katkili filmde WVP degerinin diisiis
gosterdigini rapor etmislerdir. Peighambardoust’a gore nisasta filmde bulunan ZnO
suyun diflizyonu i¢in daha uzun bir gecis yoluna sebep olmaktadir. Bu nedenle su buhari
gecirgenligi diigmektedir. Ayrica ZnO’in nigasta molekiilii ile etkilesiminin giiglii
olmasindan dolay1 ZnO’in filme kazandirdig: su bariyeri 6zelliginin Ag ve CuO nano
partikiillerine gore daha iyi oldugu belirlenmistir. Polimer yapiya ZnO nano
partikiillerinin eklenmesi su transferine fiziksel yolla engel olusturarak su gegisini
zorlastirmaktadir (Shahvalizadeh vd. 2021).

4.10. Biyoplastik Filmlerin Gidaya Uygulama Sonuglari

Biyoplastik filmlerin gida uygulama testleri tavuk eti ve hindi eti ile +4°C
sicaklikta gerceklestirilmigtir. Testlerin ilk asamasinda, filmlerin gidaya temas
etmeyecek sekilde petri kutularinin kapaklarinin i¢ ylizeyine yerlestirilerek hazirlanmasi
ile gerceklestirilen tavuk etinin gida uygulama testinde pH degerine karsilik ¢izilen
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zaman grafigi Sekil 4.25’te kontrol numunesi ile karsilastirmali olarak verilmistir.
Kontrol numunesinde film olarak kuersetin ve nano-ZnO katkilandirilmamis N filmi
kullanilmistir.

N (Kontrol), N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin Sekil 4.25’te sunulmus olan
zamana karsilik pH degeri grafiklerinde tavuk etindeki pH degerinin ilk giinden itibaren
yukselme egiliminde oldugu goriilmektedir. Ancak pH degerinin artis hizt N-KUE-ZnO
filmde daha yavastir.

Sekil 4.26’da N (Kontrol), N-KUE ve N-KUE-ZnO film materyallerinin
bulundugu petri kutusundaki hindi etinin mikrobiyal bozulma karsisinda verdigi pH
degisimi goriilmektedir. pH degerindeki artis hizinin N-KUE-ZnO filmin bulundugu
petri kutusundaki hindi etinde daha yavas oldugu gozlenmistir. Beklenildigi gibi kontrol
numunesi olarak kullanilan nisasta bazli filmin bulundugu petri kutusundaki etin pH
degeri her iki kanatli etinde de daha hizli artig gostermistir.
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Sekil 4.25. N (Kontrol), N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu petri
kutularindaki tavuk etinin zamanla pH degeri degisimi
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Sekil 4.26. N (Kontrol), N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu petri
kutularindaki hindi etinin zamanla pH degeri degisimi

Kanath etlerindeki pH artisinin nedeni, ette mikrobiyal tireme oldugunda dimetil
amin (DMA) ve trimetilamin (TMA) gibi ugucu metabolitlerin ortama salinmasidir. pH
artis1 Boliim 1.9°da aciklanan alkali rigor durumundan kaynaklaniyor olabilir.

Choi vd. (2016) patates nisastasina mor tatli patates ektrakti ekleyip elde ettikleri
filmi domuz etinde denemislerdir. Zamana karsilik ¢izdirdikleri pH grafiginde pH
degerindeki artig1 etteki protein ve lipitlerin pargalanmasi sonucu mikrobiyal {iremenin
gerceklesmesiyle ac¢iga cikan amonyum ve amino seker komplekslerinin varligi
seklinde yorumlamiglardir.

Sekil 4.25 ve Sekil 4.26’da sunulmus olan grafiklerde, ZnO igeren film
materyallerindeki etlerin pH artis hizinin daha yavas olmasinin nedeni Boliim 1.8°de
aciklandigr iizere; ZnO’in sulu ortamda OH", H2O; ve siiperoksit gibi reaktif oksijen
tiirleri iiretmesi olarak agiklanabilir. Ozellikle OH™ ve siiperoksitler negatif yiiklii
oldugundan bakterinin hiicre membranindan gegemez ve bakterinin dis ortaminda
bulunan DNA, lipit ve protein gibi yapilarina zarar verir. H2O ise direkt olarak
bakterinin hiicre duvarina girerek bakteriyi dldiiriir (Hu vd. 2019). Dolayistyla, polimer
filme uygulanmis olan nano-ZnO partikiiller1 difiizyonla bakterinin hiicre duvarina
taginarak bakterinin faaliyetlerini inhibe edici bir alan olusturur. Boylece ZnO
mikrobiyal ireme sonucu olusan etteki pH degeri artisin1 geciktirir.

Nisasta bazli filmlerle yapilan gida uygulama testlerinde filmlerin etteki pH
degisimine kars1 gosterdigi renk degisikligi ve Minolta kolorimetresi ile belirlenen renk
parametreleri tavuk eti i¢in Cizelge 4.5’te sunulmaktadir.
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Cizelge 4.5. Tavuk etine uygulanan N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerin renk parametreleri ve tavuk etindeki giinliik pH degisimi

Tavuk Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
‘ o |s574] 64152050 | 1846010 | 21,31+014 | 36,70+038
‘ 1 |615]| 6491+043 | 1507016 | 2365017 | 43.66+034
@ N-KUE 2 ls19] 6987+042 | 11,38+025 | 2531011 | 32,89+0,32
‘ . 3 |635] 30401006 | 3530014 | 1036052 | 68.28+076
. 4 650 4481:046 | 2081:022 | 1853012 | 51,31+0,.19

(Devami Arkada)
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Cizelge 4.5.in devami

Tavuk Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
. 5 1661 44710040 | 22342088 | 17372008 | s163+078
. ’ N-KUE 6 |673| 6540070 | 4015+0.38 | 10532028 | 6602021
~ . "/f
‘ 7189 yy06.077 | 30472061 | 12232016 | 59785077
. N-KUE-ZnO o 59| 14512051 | -1046+015 | 10412019 | 7515+0.36

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.5.in devami

Tavuk Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
. 1 6,01 | 18,42+093 | -11,30+0,17 | 12,48+0,28 71,77+ 0,71
. N-KUE-ZnO 2 6,20 ] 40,91+044 | -31,16+0,62 | 22,93+0,41 61,13 + 0,24
‘ 3 6,24 | 37,96+0,72 | -28,71+0,31 | 22,21+0,67 62,00 + 0,87

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.5.in devami

Tavuk Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
. 4 6,33 | 45,02+0,19 -37,13+£0,34 24,74 + 0,02 62,14 + 0,54
N-KUE-ZnO 5 6,36 | 54,71+0,41 -48,44 £ 0,79 26,33 + 0,56 64,61 + 0,72
6 639 Jgigu0p1 | 1955%135 | 1843027 65,79 £ 0,11

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.5.in devami

Tavuk Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
. ) 7 641 | 33112036 | 2112099 | 2136+0,29 62,74 = 0,09
\"‘,‘:’555‘,‘-‘//
’ : 8 642 | 0811043 | 1218054 | 1676+023 70,47 £ 0,13
N-KUE-ZnO
7 3
. ;; 9 1653 3065062 | 1481057 | 17072013 | 68744015
» (ﬁ/ - \'n“‘
" ) 10 |662] 35155034 | 20142097 | 19.03£031 64,32 0,21
.
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Ette bozulma basladigi zaman filmlerde goriilen renk degisimi OH™ iyonunun
etkisi ile olmaktadir. Amonyak filme niifuz ettiginde OH" iyonu vermek {izere hidroliz
olarak amonyuma donligmektedir. Ortamda NHs zayif bazi birikerek pH degerinin
yiikselmesine neden olur. Meydana gelen reaksiyon asagidaki gibi olup olusan NH4"
ortamin pH degerini arttirarak alkali ortam saglamaktadir (Ezati vd. 2019).

NHz + H,O — NH4" + OH"

Cizelge 4.5 incelendiginde; Boliim 4.6’da agiklanan filmlerin pH degisimine kars:
gosterdigi renk degisikligi ile tavuk etinde mikrobiyal bozulma ile olusan pH degisimine
kars1 gida uygulama testlerinde kullanilan filmlerdeki renk degisikliginin uyumlu oldugu
ifade edilir. Cizelge 4.5’te N-KUE filmin renginin pH degeri artis1 ile degistigi acgikga
goriilmektedir. L degerleri koyu pembe olanlarda daha diisiik, acik pembe olanlarda daha
yiiksektir. Renk pembe oldugu igin a degerleri pozitiftir. Tavuk eti igeren petri kutusunda
N-KUE filminde renk degisikligi goriilmesinin nedeni; film materyalinin tavuk etine
temas etmeyen kisminda sulu fazda ugucu amin birikmesidir. Mikrobiyal bozulma
basladiginda olusan bu ucucu bilesikler petri kutusunun kapaginin i¢ yiizeyinde
toplanarak su ile ayrismaktadir. Meydana gelen muhtemel reaksiyon asagidaki gibi olup
kiitle transferi ger¢ceklesmektedir (Heising vd. 2015).

(CH3)sN + H20 — (CH3)sNH' + OH"

Yukaridaki reaksiyona goére OH iyonlar1 ugucu amine proton transferi yaparak
baglanmaktadir. Bu durumda meydana gelen pH degisikligi filmin de rengini
degistirmektedir. N-KUE-ZnO filminde ise tavuk etinin pH arti hizinin yavas
olmasindan dolay1 renk degisikligi de daha yavas gerceklesmistir. Gozle goriilebilen renk
tonu farkliliklar1 belirgindir. Renk yesil oldugu i¢in a degerleri negatif 6l¢iilmiis ve renk
koyulastikca L degerleri dismistiir. Ancak, N-KUE filmdeki kadar belirgin renk
degisikligi hemen olmamistir. Bunun nedeni, ZnO’in tavuk etinde iireyen
mikroorganizmalara antimikrobiyal etkide bulunarak filmin renk degisikligini
geciktirmesidir. ZnO reaktif oksijen miktarini arttirarak mikroplarin i¢ sistemlerine zarar
verir. Bakterinin hiicre duvarina saldirarak oksidatif hasara neden olur. Boylelikle tavuk
etinde mikrobiyal bozulma gecikerek filmdeki renk degisikligi daha geg
gozlemlenmektedir

Ezati vd. (2019) nisasta bazli filme alizarin ekleyerek balikta gida uygulama testi
yapmuglardir. +4°C’de gerceklestirdikleri uygulamada ilk giin sar1 renkte olan filmin
baliktaki mikrobiyal iireme ile 8. giinde pembe renge dondiigiinii belirtmislerdir. ilk
giinden itibaren filmin renginde kademeli olarak ton farkliliklar1 oldugunu ve 8. giinde
rengin pembeye dondiiglinii vurgulamiglardir. Baliktaki mikrobiyal lireme sonucunda
olusan ucucu azot bilesiklerinin ambalaj boslugunda toplanmasi ile alkali ortam
olustugunu ve filmin renginin degistigini belirtmislerdir.

Hindi eti i¢in nisasta bazl filmlerle yapilan gida uygulamasi testlerinde filmlerin
pH degisimine kars1 gosterdigi renk degisikligi ve Minolta kolorimetresi ile belirlenen
renk parametreleri Cizelge 4.6’da sunulmustur.
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Cizelge 4.6. Hindi etine uygulanan N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerin renk parametreleri ve hindi etindeki giinliik pH degisimi

Hindi Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
‘ 0 6,02 | 64,86+0,23 26,11 £0,15 20,13 £0,09 40,02 £ 0,86
. 1 6,04 65.28 + 0,49 24,18 £0,11 20,25 + 0,90 38,61 £0,91
° N-KUE 2 6,231 40,15+0,28 34,54 + 0,17 12,15+ 0,21 60,16 + 0,34
° 3 6,26 | 41,16+0,18 34,46 + 0,74 13,36 £ 0,13 59,56 + 0,93
. 4 6,30 | 44,79+044 32,96 £ 0,39 15,37 £0,51 56,35+ 0,89

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.6.’nin devami
Hindi Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE

6,46 | 42,02+0,19 33,13 +£0,16 14,48 £ 0,20 58,38 £0,18

N-KUE 6,46 | 5024024 | 31262098 | 1938+017 | 5254+035

6,52 48,18 40,18 32,89 + 0,55 18,57+ 0,34 54,72 £ 0,47

N-KUE-ZnO 6,01 55,02 + 0,10 -48,97 £ 0,07 28,48 £0,20 65,74 + 0,51

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.6.’nin devami
Hindi Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
‘ 1 611 | 4011043 | SL73%06 | 33765010 66,09 + 0,34
. 2 6,18 | 69.96+0,77 | -56,07+061 | 36,07+056 69,20 + 0,77
N-KUE-ZnO
. 3 Je22| 7242+006 | -6030+0.14 | 3874032 | 73.47+076
‘ 4 6,28 48.71+040 | 3834083 | 27.72+0,53 61,67 0,78

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.6.’nin devami
Hindi Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
. 5 1636 74152050 | 6546=0.00 | 4033010 | 7825+038
" 6 6,46 | 32,11+x036 | 29.81+0,12 | 18,32+0,19 66,16 = 0,15
N-KUE-ZnO
. 7 6,56 | 34,81 +£0,46 -31,38 £ 0,25 24,93 £0,20 66,78 + 0,19
. 8 6,69 30,15 + 0,06 -23,15+0,50 9,30+0,11 63,25+ 0,11

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.6.’nin devami
Hindi Eti
Film Fotografi Film Ornegi Giin | pH L a b AE
’ f’}\ 9 6,711 25,21+0,14 -22,18+0,15 8,70+ 0,20 67,40 £ 0,09
N-KUE-ZnO
| . 10 |682] 5415104 | 2138018 | 532023 | 67.78+017
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Cizelge 4.6 incelendiginde, hindi etindeki gida uygulama testlerinin bulgularina
gore N-KUE filmin renginin pH artisina karsilik degisim gosterdigi ifade edilir. Tipk1
tavuk etinde oldugu gibi hindi etinde de et iiriiniiniin bozulmasi esnasinda olusan
aminler petri kutusunun kapaginin i¢ yiizeyindeki boslukta birikerek sulu faza geger.
Meydana gelen pH degisimi petri kutusunun i¢ ylizeyine yerlestirilmis olan N-KUE
filmine etki ederek filmin rengini degistirir. Renk parametreleri incelenecek olursa N-
KUE filmin renginin pembe olmasindan dolay1 a degerlerinin pozitif olmast beklenen
bir durumdur. Ayrica, rengin koyulasmasi umuldugu gibi L degerlerini diisiirmiistiir. N-
KUE-ZnO filminde de hindi etindeki pH degisimine karsilik renk degisikligi s6z
konusudur. N-KUE-ZnO filminin rengi yesil oldugu i¢in a degerleri negatiftir. Rengin
koyulasmasi beklenildigi gibi L degerlerini diisiirmektedir. ZnO’in mikroplarin
faaliyetlerini geciktirme etkisi hindi etinde de kendini gostermistir.

MC (Kontrol), MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmleri bulunan petri kutularindaki
tavuk etinin pH degeri ilk gilinlerde ani diisiis gostermis sonrasinda hizli yilikselmistir
(Sekil 4.27). MC film materyalinin bulundugu petri kutusundaki kontrol numunesinde
ise tavuk etinin pH degerinin ilk glinden itibaren arttig1 goriilmektedir.

7,5
1| —=—Mc-Kue-zno MC-KUE MC (Kontrol)
71 4
.E 1
A 6,7 -
8 o
- 631
o !
5’9 II——H‘.’M/‘.—_"
5,5 T L] " L] ¥ L] ¥ L] L]
0 2 4 6 8 10
Zaman (Gun)

Sekil 4.27. MC (Kontrol), MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu petri
kutularindaki tavuk etinin zamanla pH degeri degisimi

Sekil 4.28de ise tavuk etine NMC (Kontrol), NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO
film materyalleri ile gerceklestirilen uygulama esnasinda tavuk etinin pH degerindeki
degisim sunulmustur. Sekil 4.27’ye benzer sekilde yine pH degerinde 6nce diisiis sonra
artis gozlenmistir. NMC film 6rneginin bulundugu kontrol numunesinde tavuk etinin
pH degeri artig gostermistir.
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Sekil 4.28. NMC (Kontrol), NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu
petri kutularindaki tavuk etinin zamanla pH degeri degisimi

Tavuk etinde ilk giinlerde goriilen pH diisiisiiniin nedeni B6liim 1.9°da agiklanan
et Urlinlinlin dogal florasinda bulunan laktik asit bakterilerinin faaliyetleri olabilir.
Glikojenin anaerobik glikoliz ile yikilmasi sonucu laktik asit olusur. Laktik asit
bakterileri cogaldiginda ortama CO2 ve HS gibi bilesikler salinir. Glikoliz olay1 ortam
pH degeri belirli bir seviyeye geldikten sonra glikolitik enzimlerin inhibe olmasi ile
sonlanir. Bu noktadan sonra etteki proteolitik degisimler neticesinde azotlu bilesikler
olugmaya baslar ve pH degerinde artis meydana gelir. Yapilan gida uygulama testinde
kontrol numunesinde pH artiginin siirekli olmasinin nedeni ette dogrudan proteolitik
degisimlerin olmasi ve ugucu azot bilesiklerinin hemen olusmaya baslamasi ile
aciklanabilir. Bu durumda, ugucu azot bilesiklerinin bakteri olusumundaki
faaliyetlerinin laktik asit bakterilerinin faaliyetlerinin 6niine gectigi diisiiniilebilir. Bu
durumun bir baska nedeni de, kontrol numunesinin, bakteri tiremesini geciktirici ZnO
nano materyali gibi katki maddesi icermeyen film ile etkilesimde bulunmasidir. Sekil
4.27 ve Sekil 4.28’deki grafikler kanatli etinde olusan mikrobiyolojik faaliyetler
sonucunda gorillen pH degisimini vurgulamaktadir. S6z konusu grafiklerde pH
degerinin artis hizinin MC-KUE-ZnO iceren film 6rneginde ZnO icermeyen film
materyaline gore daha yavas oldugu goriilmektedir. Boylece metil seliiloz bazli film ile
gidaya temas etmeden yapilan testlerde ZnO’in bakteriyel iiremeyi yavaslattigi ifade
edilir. NMC-KUE-ZnO filmde ise ilk 2 giin NMC-KUE filme gore pH degerindeki
diisiis daha hizli olmus, 2. giin ile 3. giin arasinda pH degerinde hizl ytikselis goriilmiis,
sonrasinda pH degerindeki artis hiz1 yavaslamistir. Bu durum NMC filmin kanath etine
temas etmeden yapilan testlerinde ZnO’in mikrobiyal bozulmay1 geciktirici etkisinin
kontrol edilebilir olmadigin1 gostermektedir.

Wang vd. (2020) kitosan-patates nisastast bazli filme keten yagi ve ZnO
ekleyerek cig ette gida uygulama testleri yapmislardir. Zamana karsi ¢izdirdikleri pH
degeri grafiginde pH degerinde once diisiis sonra artis oldugunu belirtmislerdir. pH
degerindeki diislislin kitosan1 ¢ozdiirmek i¢in kullanilan asetik asitten kaynaklandigi,
pH degerindeki yiikselisin ise etteki proteolitik aktivitelerden kaynaklandigi seklinde
yorumlamislardir. Ayni ¢alismada, ZnO igeren filmdeki testte pH degerindeki yiikselis
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hizinin yavag oldugunu belirtmislerdir. Bunun nedenini ise ZnO ve keten yaginin su
bariyeri 6zelligi gostererek nemli ortam olusumunu engelledigi ve mikrobiyal iireme
icin uygun ortam olugumunu geciktirdigi seklinde yorumlamiglardir.

Sekil 4.29 ve Sekil 4.30 incelendiginde, tavuk etinde goriilen pH degisiminin
hindi etinde de benzer oldugu goriilmiistiir. MC (Kontrol), MC-KUE, MC-KUE-ZnO,
NMC (Kontrol), NMC-KUE, NMC-KUE-ZnO film materyalleri ile test edilen hindi
etinde de laktik asit bakterilerinin faaliyetleri sonucu pH degeri ilk giinlerde diismiis
sonrasinda ylikselmistir. Ancak, ZnO igeren filmlerde pH degerinde meydana gelen artig
hizi1 ZnO igermeyen filmlere gore daha yavas olmustur. Kontrol numunelerinin pH
degerleri de tipki tavuk etinde oldugu gibi ilk giinden itibaren artis gostermistir.

—8—MC-KUE-ZnO MC-KUE MC (Kontrol)

- 6,9 T
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Sekil 4.29. MC (Kontrol), MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu petri
kutularindaki hindi etinin zamanla pH degeri degisimi

7,7 -
’ —e—NMC-KUE-ZnO NMC-KUE NMC (Kontrol)

o
©

pH Degeri
o
Q .

o
W

4'1 . é ' 8 ' 10
Zaman (Gun)

o
N

Sekil 4.30. NMC (Kontrol), NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu
petri kutularindaki hindi etinin zamanla pH degeri degisimi
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Sekil 4.25, Sekil 4.26, Sekil 4.27, Sekil 4.28, Sekil 4.29 ve Sekil 4.30’daki
grafikler kanath etinde gida paketleme materyali olarak kullanilan filmlerde ZnO
katkisinin antimikrobiyal yondeki etkisini agik¢a gostermektedir. Glikoliz olay1 ile
ortama salmman HS, ZnO varliginda aktivitesini bir miktar yitirir. Cilinkii ZnO
mikrobiyal tireme oldugunda mikroorganizmalar tarafindan {iretilen metabolitleri
baskilamaktadir. Bu durumu 6zetleyen muhtemel reaksiyon asagidaki gibidir:

H.S + ZnO — ZnS + H,0O

Gikoliz olayi ile ger¢eklesen pH degerindeki diisiisiin nedeninin Boliim 1.9°da
aciklanmis olan asit rigor olusumu etkisinin oldugu diisiiniilebilir. Glikoliz olayinin
sona ermesi ile gerceklesen pH artis1 ise 6zellikle +4°C’de kolaylikla iireyen E. coli
bakterisinin varligin1 vurgulamaktadir. E. coli bakterisine karst ZnO’in inhibe edici
etkisi pH artis hizinin yavaslamasi ile ortaya ¢ikmaktadir. Boylece kanath eti daha geg
bozulmaktadir. Sekil 4.31°de petri kutularindaki tavuk etinin 7 giin boyunca pH
degisiminden dolay1r meydana gelen MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerindeki renk
degisikligi karsilagtirmali olarak gosterilmistir.

a b | G d ==

MC-KUE MC-KUE MC-KUE MC-KUE
a’ ‘ b’ [ ¢’ d’
MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO

MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO

Sekil 4.31. Tavuk eti i¢eren petri kutularindaki MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerinin
zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 0. giin b-b’) 1. giin c-¢’) 2. giin
d-d’) 3. giin e-e’) 4. giin f-f") 5. giin g-g’) 6. giin h-h’) 7. giin
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Sekil 4.31’de MC-KUE filminde renk degisiminin daha ¢abuk oldugu MC-
KUE-ZnO filminde ise renk degisiminin daha yavas gerceklestigi goriilmektedir. Bu
durum, tavuk etinin Sekil 4.27°deki zamana karsilik ¢izilen pH grafigi ile uyumludur.
Sekil 4.32’de NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin tavuk etindeki pH degisimine
kars1 gosterdigi renk degisimi Sekil 4.28”deki grafikle dogrulanmaktadir.

a b c d

NMC-KUE NMC-KUE NMC-KUE NMC-KUE
a' b’ ¢! da’
NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO
e l f ‘I
NMC-KUE NMC-KUE
r p—— ’ o
e & | ‘
» A A
’;‘ ®
NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO

Sekil 4.32. Tavuk eti iceren petri kutularindaki NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO
filmlerinin zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 0. giin b-b") 1. giin c-
¢') 2. giin d-d’) 3. giin e-e') 4. giin f-f") 5. giin g-g’) 6. giin h-h") 7. giin

Zn0O icermeyen film materyallerinin bulundugu petri kutularinda her iki kanatl
eti de 7 glinde tamamen bozulmus, ZnO iceren film materyallerinin bulundugu petri
kutularindaki kanatli etleri ise 10. glinde bozulmustur. Tavuk eti igeren petri kutularinda
bulunan MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO film materyallerinin 10. giine kadar olan
renk degisikligi ise Sekil 4.33’°te sunulmustur.

Sekil 4.34’te petri kutularindaki hindi etinin 7 giin boyunca pH degisiminden
dolayr meydana gelen MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerindeki renk degisikligi
karsilastirmali olarak sunulmaktadir. MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmleri hindi etinde
de tavuk etinin pH degisimi karsisinda verdigi renk degisikligine benzer degisim
gostermistir. Bir bagka ifadeyle; ZnO igeren film, hindi etinde de mikrobiyal bozulmay:1
yavaglatmaktadir.
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a b I C
MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO MC-KUE-ZnO
’ b’ ¢’ -
NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO

Sekil 4.33. Tavuk eti igeren petri kutularindaki MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO
filmlerinin zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 8. giin b-b’) 9. giin c-
¢’) 10. giin

a e
. ‘//
MC-KUE MC-KUE
a'
MC-KUE-ZnO
e
MC-KUE

4
© .
T
. “V,

MC-KUE-ZnO

bl

MC-KUE-

UE-ZnO
Sekil 4.34. Hindi eti i¢eren petri kutularindaki MC-KUE ve MC-KUE-ZnO filmlerinin
zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 0. giin b-b’) 1. giin c-¢') 2. giin
d-d’) 3. giin e-e’) 4. giin f-f") 5. giin g-g’) 6. giin h-h’) 7. giin

Sekil 4.35’te goriildiigi gibi NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO filmlerinin hindi
etindeki pH degisimine karsi gosterdigi renk degisimi tavuk etindeki renk degisimi ile
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ile benzerdir. ZnO igeren filmlerin bulundugu petri kutularinda bulunan et
numunelerinde mikrobiyal bozulmanin geciktigi gériilmektedir. Bununla birlikte NMC-
KUE ve NMC-KUE-ZnO film 6rneklerinin hindi eti ile yapilan testlerinde metil seliiloz
bazli filmler kadar dayanikli olmadigi ve hindi etindeki pH degisimi karsisinda
deformasyona ugradiklar1 goriilmiistiir. Bu durum kanatli etinin bozulma esnasinda
farkl1 tiirde ve farkli miktarda kimyasal madde salgiliyor olmasindan kaynaklanabilir.

a b c d
® o @
NMC-KUE NMC-KUE = NMC-KUE
br c' dr
NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO NMC-KUE-ZnO
- f g
NMC-KUE NMC-KUE NMC-KUE NMC-KUE
h'
NMC-KUE-ZnO NMC- KUE ZnO NMC KUE ZnO NMC- KUE Zn0O

Sekil 4.35. Hindi eti iceren petri kutularindaki NMC-KUE ve NMC-KUE-ZnO
filmlerinin zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 0. giin b-b") 1. giin c-
¢’) 2. giin d-d’) 3. giin e-e') 4. giin f-f") 5. giin g-g") 6. giin h-h") 7. giin

Hindi eti igceren petri kutularinda bulunan MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO
film materyallerinin 10. giine kadar olan renk degisikligi ise Sekil 4.36’da
sunulmaktadir.
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Sekil 4.36. Hindi eti iceren petri kutularindaki MC-KUE-ZnO ve NMC-KUE-ZnO
filmlerinin zamanla renk degisimine ait fotograf goriintiileri a-a’) 8. giin b-b’) 9. giin c-
¢’) 10. glin

Tavuk ve hindi etinde gida uygulama testlerinde ilk asamada N, MC ve NMC
film Orneklerinin kontrol numuneleri ile beraber calisilmistir. Ancak, kontrol
numunelerindeki film 6rnekleri kuersetin ve ZnO i¢ermedigi i¢in filmlerde kisa siirede
yirtilmalar ve deformasyonlar meydana gelmistir (Sekil 4.37 ve Sekil 4.38).

Sekil 4.37°de goriildiigii gibi tavuk etine uygulanan N filmi ilk giinden itibaren
yirttlmistir. NMC filmi 7 giin boyunca nemlenerek dayanikliligimi yitirmis ancak
igeriginde metil seliiloz olmasindan 6tiirii yirtilmamistir. MC film ise en dayanikli film
olmustur.
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Sekil 4.37. Tavuk eti i¢in kontrol numuneleri ve biyoplastik filmlerin gériiniimii a) N
b) MC ¢) NMC

Sekil 4.38 incelendiginde, hindi eti ile yapilan gida uygulama testlerinde ise
biyoplastik filmlerin durumunun farklilastigi ifade edilir. N filmi hindi etinde hemen
yirtilmamig ama 7 giin boyunca nemlenerek dayanikliligini yitirmistir. Tavuk etine
uygulanan MC filmin aksine hindi etine uygulanan MC filmde ilk giinden itibaren
yirtilma olmugtur. NMC film ise hindi etinde en iyi dayanikliliga sahip film olarak
kendini gostermistir.
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Sekil 4.38. Hindi eti i¢in kontrol numuneleri ve biyoplastik filmlerin gériiniimii a) N b)
MC c) NMC

Kontrol numunelerinde her filmin her iki kanath etinde de farkli dayaniklilik
Ozelligine sahip olmalariin nedeni, kanatl etlerinin farkl tiirde ve farkli miktarda
bozulma {irlinii salgiliyor olmasindan kaynaklanmaktadir.
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Kontrol numunelerindeki biyoplastik filmlerde meydana gelen degisimin sebebi,
ucucu aminlerin petri kutusunun kapaginin i¢ yiizeyinde bulunan film ile etkilesmesidir.
Filmlerde meydana gelen deformasyonlar, filmlerin gida paketlemelerinde
kullanilabilmesi i¢in film yapisinda kirmizi sogan kabugu ekstrakti ve ZnO gibi katki
maddelerine ihtiya¢ duyuldugunu gostermektedir.

Sun vd. (2020) konjac glukomannan-kitosan bazli filme dut agaci ekstrakti ve
ZnO ekleyerek mikrobiyal lireme testleri yapmiglardir. Testlerin sonunda dut agaci
ekstraktinin mikrobiyal iiremeyi geciktirme agisindan ZnO kadar etkili olmadigini
belirtmislerdir. ZnO’in antibakteriyel etkisini film matriksinde bulunan Zn?* iyonlar ile
iligkilendirmislerdir. Ayrica; Eskandarabadi vd. (2019) yaptiklar1 ¢alismada, filmlere
katkilandirdiklar1 ZnO’in antimikrobiyal etkisini, Zn** iyonlarmin bakterinin hiicre
duvarina zarar vererek bakterinin tiremesini geciktirdigi seklinde agiklamiglardir.

Merz vd. 2020 yilinda yaptiklart ¢alismada kitosan-PVA bazli filme java erigi
ekstrakt1 ekleyerek +4°C’de karidesin pH artisina karsilik filmdeki renk degisikligini
gozlemlemislerdir (Merz vd. 2020). pH artis1 ile birlikte film renginin pembeden maviye
dondiigiinii belirtmislerdir. Bu durumu karidesin bozulmasi esnasinda ortaya ¢ikan
ucucu azot bilesikleri ile filmdeki antosiyaninin karbinol bazinin etkilesmesi olarak
yorumlamislardir.

Gida uygulamalari testleri kapsaminda tiim film 6rneklerinin tavuk eti ve hindi
eti icin gilin bazinda renk degisimi ve kanath etlerinin gdriiniimii sirasiyla Sekil 4.39 ve
Sekil 4.40’ta yer almaktadir.
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Sekil 4.39. Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin gida uygulama testinde renk degisimi ve tavuk etinin gériiniimii a) N-KUE
b) MC-KUE ¢) NMC-KUE d) N-KUE-ZnO e) MC-KUE-ZnO f) NMC-KUE-ZnO
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Sekil 4.40. Biyoplastik ve nanokompozit filmlerin gida uygulama testinde renk degisimi ve hindi etinin goriiniimii a) N-KUE
b) MC-KUE ¢) NMC-KUE d) N-KUE-ZnO e) MC-KUE-ZnO f) NMC-KUE-ZnO
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Mese agaci palamudu nisastasi kullanilarak hazirlanan nisasta bazli filmlerin
ikinci asamadaki gida uygulama testlerinde, filmin gidaya temas etmesi halinde gida
paketlemesi i¢in uygunlugunu arastirabilmek amaciyla tavuk ve hindi eti N, N-KUE, N-
KUE-ZnO film materyalleri ile vakum makinesi kullanilarak hi¢ hava almayacak
sekilde paketlenmis ve +4°C’de muhafaza edilmistir. Ayrica, ayni miktar kanatli etine
paketleme yapilmamis ve yine +4°C’de muhafaza edilerek kontrol numunesi olarak
kullanilmigtir. Mikrobiyal bozulma oldugunda nisasta bazli filmdeki KUE ve ZnO
etkisini inceleyebilmek amaciyla paketlerin renginde meydana gelen degisim
gozlenmistir. 24 saatte bir Minolta kolorimetresi ile 6l¢iim yapilarak paketlerin renk
parametreleri belirlenmigstir. Sekil 4.41°de tavuk eti i¢in uygulanan gida testindeki N,
N-KUE ve N-KUE-ZnO film materyallerinin baslangic giliniindeki renkleri
goriilmektedir. Cizelge 4.7°de ise aymi filmlerin giinliik renk degisimleri ve renk
parametreleri sunulmustur. Kontrol numunesi olarak kullanilan paketsiz tavuk etinin
giinliik pH degerleri Sekil 4.42°de goriilmektedir.

Sekil 4.41. Tavuk eti iceren paketlerin baslangigtaki rengi a) Kontrol b) N ¢) N-KUE
d) N-KUE-ZnO

Sekil 4.42. Tavuk eti i¢in kontrol numunesi
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Cizelge 4.7. Tavuk etinde paketleme malzemesi olarak kullanilan N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin renk parametreleri

Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
0 90,13 £ 0,51 -4,30 + 0,27 9,32+£0,21 10,28 £ 0,23
1 89,94 + 0,14 -4,04 + 0,63 9,11 +£0,50 9,95+0,71
N
2 87,62 + 0,17 -3,91+0,35 8,96 £ 0,13 9,62 £0,17
3 84,16 + 0,43 -3,88 £0,30 8,65+0,11 10,15 +0,25

(Devamu Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devam1

Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE

s - 4 84,08 + 0,42 -3,72+ 0,26 8,40 + 0,13 9,91+ 0,11

[
5 83,15 = 0,40 -3,60 +0,12 8,37+ 0,09 10,26 + 0,76

N
: 6 80,71 = 0,43 -3,20 + 0,24 7,85+ 0,31 11,17 +0,28
L

: 7 80,14 = 0,40 -3,00 +0,12 7,39 = 0,04 11,21 +0,34

(Devamu Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devam1
Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
| N 8 78,04+ 0,21 2,95+ 0,10 5,24 40,42 11,74 + 0,38
N
‘ 9 70,16 = 0,17 -2,04 £0,28 5,10+ 0,24 18,80 £ 0,15
|
0 34,13 £ 0,24 40,25+ 0,18 3,00 + 0,53 67,27 + 0,68
N-KUE
1 32,81 + 0,66 43,19 £ 0,39 2,94 + 0,27 70,09 = 0,22

(Devam Arkada)




L0T

BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.7.’nin devam1
Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
2 32,67+ 0,42 45,88 + 0,23 2,71+ 0,38 71,86 + 0,32
3 35,55+ 0,46 41,46 + 0,15 3,23 £0,24 66,88 + 0,39
N-KUE
4 33,39+ 0,31 44,73 + 0,74 2,87+ 0,28 70,59 + 0,77
5 34,78 + 0,63 40,15+ 0,24 3,58 £ 0,39 66,71 £ 0,31

(Devamu Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devami

Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
6 34,31+ 0,10 44,00 + 0,43 2,94 £ 0,80 69,41 £0,73
7 34,43 +£ 0,63 43,17+ 0,55 2,99 +0,13 68,80 0,18
N-KUE
8 33,41 +£0,17 44,12 £ 0,41 2,90 £ 0,81 70,19+ 0,71
9 32,14 +0,13 43,43 +£0,35 2,83 +£0,12 70,76 £ 0,11

(Devam Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devami
Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
0 62,93 + 0,59 -49,35+0,64 31,73+ 0,14 63,96 + 0,31
1 58,11 + 0,64 41,19+ 0,17 26,48 + 0,93 57,54+0,12
N-KUE-ZnO
2 59,63 + 0,72 -43,16+0,12 27,19+ 0,61 58,54 + 0,47
_ 3 4591 + 0,44 -31,16 £ 0,62 22,93 +0,41 57,35 £0,42

(Devamu Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devam1
Tavuk Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
- 4 59,96 + 0,22 43,01 + 0,49 27,99 + 0,11 58,64 + 0,72
- 5 44,12 + 0,40 29,63 + 0,65 20,19 + 0,41 56,86 + 0,30
N-KUE-ZnO
- 6 62,19 + 0,22 45,14 £ 0,91 28,73 £ 0,19 59,57 + 0,17
— 7 63,87 + 0,48 47,54 0,71 29,95 + 0,49 61,31 + 0,07

(Devami Arkada)
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Cizelge 4.7.’nin devam1

Tavuk Eti

Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE

Iy

N-KUE-ZnO

9 62,81 + 0,81 -46,43 £ 0,15 27,51+ 0,42 59,73 +£0,87

- 8 64,79 + 0,81 -49,47 + 0,13 31,05 + 0,38 63,00 + 0,71




BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA

Sekil 4.43’te hindi eti i¢in kullanilan paketsiz kontrol numunesinin giinliik olarak
oOlgiilen pH degerleri verilmektedir. Ayrica, Cizelge 4.8’de hindi etinin paketlemesinde
kullanilan N, N-KUE ve N-KUE-ZnO film materyallerinin renk parametreleri
sunulmaktadir.

Sekil 4.43. Hindi eti i¢in kontrol numunesi

Sekil 4.42 ve Sekil 4.43 incelendiginde; kanathi etlerinin paketsiz kontrol
numunelerinde zamanla kiitle kaybi1 oldugu goriilmektedir. Etlerde havayla temas sonucu
bir miktar su kayb1 ve pH degerlerinde artis goriilmiistiir. Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8’de
ise kanatli etlerinde muhtemel mikrobiyolojik bozulma olduk¢a pakette renk
degisikliginin oldugu goriilmektedir. N film ile yapilan paketlerde L degerleri
beklenildigi gibi yiliksek, AE degerleri diistiktiir. N-KUE filmde a degerleri umuldugu
gibi pozitiftir ve L degerleri renk koyulastik¢a azalmaktadir. N-KUE-ZnO filmde rengin
yesil olmasindan kaynakli a degerleri negatiftir ve sariya calan yesil renkten dolay1 b
degerlerinde de artis s6z konusudur. Yesil rengin koyulagsmasi L degerlerini diistirmiistiir.
Sun vd (2019), k-carrageenan-hidroksipropil metil seliiloz bazli filme kiraz suyu ekstrakti
ekleyerek domuz etini vakum makinesi ile paketlemislerdir. Ette mikrobiyal {iremenin
gergeklesmesiyle birlikte paketin renginin mordan maviye dondiiglinii ve sonrasinda gri
oldugunu belirtmislerdir. Renk farkliligini etteki mikrobiyal iireme ile olusan ugucu amin
bilesiklerinin miktarina bagli olarak etin pH degerindeki degisimle iliskilendirmislerdir.
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BULGULAR VE TARTISMA

A.TEZER KARABOGA

Cizelge 4.8. Hindi etinde paketleme malzemesi olarak kullanilan N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin renk parametreleri

Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
ﬂ 0 92,56 + 0,46 -3,84 £ 0,16 7,63 £0,15 9,46 + 0,13
- 1 90,19 + 0,37 -3,71 £ 0,23 7,41 +0,28 8,38 £0,41
N

- 2 90,10 + 0,27 -3,62 + 0,25 6,93 + 0,20 7,91 + 0,29

; i
!~! = 3 90,01 + 0,21 -3,38 40,13 6,03 + 0,24 7,02+0,36

G L R ki =

(Devam Arkada)



vt

BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.’in devam1
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
4 89,12 +£0,16 -3,23+0,28 5,97 £0,29 6,72 +£ 0,52
- 5 84,15 +0,61 -3,18+ 0,21 5,93 + 0,18 7,74+0,19
N
—— 6 82,94 + 0,46 -2,98 0,25 5,36 0,20 7,98 +0,27
——— 7 81,10+ 0,13 1,38 40,25 5,31+0,10 8,83 + 0,15

(Devam Arkada)
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BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.’in devami
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
8 80,89 + 0,61 1,30 0,43 5,05+ 0,13 8,84 + 0,23
N
— 9 80,13 0,52 -1,20 £ 0,24 4,85+ 0,28 9,37 = 0,50
- N-KUE 0 32254073 | 3424=045 | 1096+022 | 6628+061
i

(Devam Arkada)



9T1

BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.”in devami
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
1 31,05+ 0,39 34,99 + 0,50 9,35 +0,38 67,45+ 0,34
N-KUE 2 33,29 £0,15 28,89 + 0,73 10,93 £ 0,28 62,79 + 0,71
3 38,15 £0,49 25,47 £ 0,83 15,39 £ 0,63 58,00 £ 0,18

(Devamm Arkada)



BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA

Cizelge 4.8.’in devami

LTT

Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
‘ 4 38,61 + 0,43 2538+ 0,53 15,93 0,23 5771 £0,29
- 5 45,14+ 0,35 13.85 = 0,56 19,95 + 0,47 4921+0,15
N-KUE
‘ 6 41,19 £ 0,49 18,89 = 0,42 18,31 = 0,36 53,64 + 0,41
‘ 7 41214029 18,18 £ 0,15 18,70 + 0,22 53,52 + 0,39

(Devam Arkada)




BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA

Cizelge 4.8.’in devami

Hindi Eti

Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE

8 40,18 +0,13 18,38 £0,23 18,32 £ 0,90 54,36 +£0,61

N-KUE

81T

N-KUE-ZnO 0 63,19 +£0,11 -48,39 +£ 0,52 28,17 +£0,21 61,42 +£0,71

9 19,17 +£ 0,34 17,44 £ 0,92 55,27 +0,53
39,13 £ 0,16

(Devam Arkada)
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BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.’in devami
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
1 60,10 £ 0,14 -45,16 + 0,39 25,72 £ 0,81 59,17 £ 0,82
2 62,23 +£0,15 -4790 + 0,24 27,73 £0,12 61,23 £0,93
N-KUE-ZnO
3 61,14+ 0,31 -46,93 £ 0,54 26,73 £ 0,16 60,50 = 0,10

(Devami Arkada)
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BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.”in devami
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
' 4 6134021 | -47.00x041 | 2699+0.64 60,58 + 0,45
- N-KUE-ZnO 5 40,99 + 0,12 17,17 + 0,34 19.41 + 025 53.63 + 0,67
' 6 63.41+0,11 -48.17+0,16 28,03 + 0,42 61,09 £ 0,79

(Devanm Arkada)
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BULGULAR VE TARTISMA A.TEZER KARABOGA
Cizelge 4.8.’in devami
Hindi Eti
Paket Fotografi Film Ornegi Giin L a b AE
' 7 63,19+0,10 | -48,73=0,19 | 28,58+0.40 61,87 0,15
N-KUE-ZnO 8 64,18 £ 0,24 -49,78 £ 0,69 29,49 + 0,10 62,74 +£ 0,67
' 9 64,95+ 0,13 -49,90 + 0,59 29,98 +£ 0,14 62,77 £0,18




SONUCLAR A. TEZER KARABOGA

5. SONUCLAR

Gida paketleme endiistrisinde paketleme malzemesi olarak kullanilabilecek
potansiyele sahip, pH’a duyarli mese agaci palamudu nisastasi bazli N-KUE ve pH’a
duyarli antimikrobiyal 6zellige sahip N-KUE-ZnO nanokompozit biyoplastik filmler
basarili bir sekilde hazirlanmistir.

Metot optimizasyonu ¢alismasinda elde edilen sonuglar; optimum ekstraksiyon
kosullarinin kirmizi sogan kabugunun 100 pL derisik HCI igeren %60 (v/v) MeOH
igerisinde 65°C’de ve 24 saat siire sonunda ekstraksiyonu oldugunu gdéstermistir. Bu
ekstraksiyon kosullarinda elde edilen kirmizi sogan kabugu ekstrakti igerisindeki
kuersetin miktarinin daha fazla oldugu (%5,34) HPLC analizi ile tespit edilmistir.

Elde edilen kuersetin ekstraktimin pH 1-14 degerleri arasinda hazirlanan
¢ozeltilerinin, UV-Vis spektrofotometre cihazi ile 200-800 nm dalga boyu araliginda
yapilan spektroskopik analiz sonucglarina gore; asidik bolgeden bazik bolgeye dogru
gidildik¢e ekstraktin renginde kirmizi-pembeden yesil-sariya donen renk degisiminin
meydana geldigi saptanarak kuersetin ekstraktinin pH’a duyarli indikator 6zelligine sahip
oldugu sonucuna ulasilmistir. Ayrica, KUE katkili filmlerin farkli pH c¢ozeltileri ile
etkilesimi sonucunda filmlerde renk degisikliginin oldugu ve kuersetinin filmlere
halokromik 6zellik kazandirdig tespit edilmistir.

Biyoplastik filmlerin SEM ile yapilan morfolojik analiz sonuglarina gore; N ve
MC filmlerine KUE katkisinin film yiizeylerinde piiriizliilik meydana getirdigi, NMC
filmin yiizeyinde ise bir degisime neden olmadigi saptanmistir. Nano-ZnO’in film
yiizeylerinin belirli bolgelerinde yiginlar olusturarak birarada bulundugu ve homojen bir
sekilde dagilmadigi gozlemlenmistir.

Biyoplastik filmlerin opasite 6l¢iim sonuglarina gére, KUE ve ZnO i¢ermeyen saf
filmlerin opasite degerinin diisiik ve 151k gecirgenliginin yiliksek oldugu, KUE ve ZnO
katkilandirildikca opasite degerlerinin yiikseldigi, 1sik gecirgenliginin diistiigii ve
filmlerin seffafliktan uzaklastig1 tespit edilmistir. N filme %5 KUE eklenmesi ile opasite
degeri %5,74 artis gostermekle birlikte, %3 ZnO eklenmesi ile bu oran %84,86’ya
yukselmistir.

Biyoplastik filmlerin renk analiz sonuglarina gore filmlerin gozle goriilen renk
araliginda a ve b degerlerine sahip oldugu belirlenmistir. Filmlere KUE ve ZnO
katkilandirildik¢a filmin L ve WI degerleri diismiis ve AE degeri yilikselmistir. N, MC ve
NMC filmlerin L degerleri sirasiyla 94,15, 94,91 ve 94,81 olarak bulunmustur. Bu sonug,
KUE ve ZnO katkilandirilmamais filmlerin parlaklik degerlerinin birbirine yakin oldugunu
gostermektedir. Ayrica; N, MC ve NMC filmleri seffaf olduklari i¢in bu filmlerin WI
degerleri 100’e yakin olarak saptanmistir. N-KUE filmin L degeri N filme gore %61,84
oraninda diislis gostermesine karsin, AE degeri %800,71 oraninda artis gostermistir.
Biyoplastik filmlerin pH 1-12 degerleri arasinda hazirlanan ¢ozeltiler ile muamelesi
neticesinde elde edilen renk analiz sonuglarina gore a ve b degerleri, gozle goriilen film
rengine uyumlu olarak saptanmistir. Filmlerin rengi koyulastikca L ve b degerlerinin
diistligii, a ve AE degerlerinin arttig1 sonucuna ulasilmistir.
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Biyoplastik filmlerin mekaniksel analiz sonuglarina gore; N ve MC filmlerinin
maksimum kopma kuvveti, maksimum kopma gerinimi ve Young modiilii degerleri %5
KUE eklenmesi ile artmis, kuersetine ek olarak %3 ZnO katkist ile diismiistiir. N filmine
kiyasla N-KUE filmin maksimum kopma kuvveti ve maksimum kopma gerinimi
degerleri sirastyla %93,34 ve %296,56 oraninda artis gostermistir. N filme KUE
eklendiginde filmin Young modiilii degerinin %100’{in iizerinde artig gdsterdigi ve N-
KUE filme nano-ZnO eklenmesi ile filmin Young modiilii degerinin %1,47 oraninda
diistis gosterdigi tespit edilmistir. NMC filme kuersetin eklendiginde, film materyalinin
esnekligi artmakla birlikte maksimum kopma kuvveti ve Young modiili degerleri diisiis
gostermistir. NMC-Kue-ZnO filmin NMC-KUE filme gore maksimum kopma kuvveti,
maksimum kopma gerinimi ve Young modiilii degerlerinde diisiis saptanmustir.

Biyoplastik filmlerin termal gravimetrik analiz sonug¢larindan, %5 KUE
katkilandirilmasinin tiim film 6rneklerinde termal kararlilig1 arttirdigi ve kuersetine ek
olarak %3 ZnO katkilandirilmasinin termal kararlihig: diistirdiigti belirlenmistir. N filmin
termal bozunma sicakligit KUE ilavesi ile 206°C’den 226,4°C’ye yiikselmistir. Film
matriksi icerisine eklenen nano-ZnO partikiilleri etkisini, N-KUE-ZnO filmde termal
bozunma sicakligini 188,33°C’ye diisiirerek gostermistir.

Biyoplastik filmlerin su buhar1 gecirgenlik dl¢iim sonuglarina gore; N, MC ve
NMC filmlerinin WVTR degerleri sirasiyla 3,82 g/sa.m?, 5,14 g/sa.m? ve 3,58 g/sa.m?
olarak saptanmigtir. WVP degeri en yiiksek olan film MC (9,44 g/sa.m.Pa) olarak tespit
edilirken N filmin WVP degeri 5,20 g/sa.m.Pa ve NMC filmin WVP degeri 4,50
g/sa.m.Pa olarak bulunmustur. N ve NMC filmlerinin WVP degerlerinin birbirine yakin
oldugu goriilmiistiir. Film matriksi igerisine %5 KUE ve kuersetine ek olarak %3 ZnO
katkilandirilmasinin tiim filmlerin WVTR, WVP ve permeans degerlerinde azalmaya
neden oldugu tespit edilmistir. N filme KUE eklenmesi ile WVTR degerinde %13,35lik
azalma tespit edilirken, N-KUE filme %3 ZnO eklendiginde kuersetin katkili filme gore
WVTR degerinde %3,92 oraninda diisiis oldugu belirlenmistir.

Biyoplastik filmlere uygulanan gida testlerinin ilk asamasinda N (Kontrol), N-
KUE, N-KUE-ZnO, MC (Kontrol), MC-KUE, MC-KUE-ZnO, NMC (Kontrol), NMC-
KUE ve NMC-KUE-ZnO film materyalleri kanathi etinin bulundugu petri kutusunun
kapagmnin i¢ yiizeyine gida ile temas etmeyecek sekilde yerlestirilmistir. Bu asamada
hazirlanan N (Kontrol), N-KUE ve N-KUE-ZnO filmlerinin bulundugu petri
kutularindaki kanatl etlerinin pH degerleri et iirlinlinde meydana gelen bozulma sonucu
aciga ¢ikan ugucu bilesenlerin etkisiyle siirekli artis gostermigtir. N-KUE-ZnO filmin
bulundugu petri kutusundaki kanath etinin pH degerindeki artis hizinin daha yavas
oldugu belirlenmistir. MC-KUE ve NMC-KUE film materyali i¢ceren petri kutularinin
igindeki et {irlinlerinin pH degerlerinde laktik asit bakterilerinin faaliyetlerinin etkisiyle
once diislis sonrasinda artig gozlenmistir. MC-KUE-ZnO filminin bulundugu petri
kutularindaki kanatl etlerinin pH degerlerindeki artis hizinin ZnO katkilandirilmamais
filmleri iceren Orneklere gore daha yavas oldugu belirlenmistir. Katkisiz film
materyallerinin ve KUE katkili film 6rneklerinin bulundugu petri kutularindaki kanatli
etlerinin 7 glinde, nano-ZnO igeren film Orneklerinin bulundugu petri kutularindaki
kanatl etlerinin ise 10 giinde bozuldugu goézlemlenmistir. Gida uygulama testlerinin
ikinci asamasinda; N, N-KUE ve N-KUE-ZnO filmleri kullanilarak kanath etine temas
edecek sekilde hazirlanan vakum paketlerinde, et iriinlinde zamanla mikrobiyal
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bozulmanin gerceklestigi ve buna bagl olarak N-KUE ve N-KUE-ZnO filmleri ile

olusturulan paketlerin renginin de degistigi gézlenmistir.

Gida paketlemelerinde kullanilan materyallerin giday1 kolay paketleyebilmek
adina esnek olmasi, ayrica depolama ve tiiketiciye ulastirllma asamasinda gidanin
kalitesinin korunmasi i¢in dayanikli olmasi 6nemlidir. Bu ¢alismada KUE, filmlere pH’a
duyarli halokromik 6zellik kazandirmasimmin yami sira esneklik, termal kararlilik ve
mekaniksel dayaniklilik 6zellikleri de kazandirmistir. Mese agaci palamudu nisastasi ve
kuersetin dogal kaynakli oldugu i¢in toksik bilesen icermeyen, diisiik maliyetli, katma
degeri yiiksek biyobozunur film elde edilmistir. ZnO nano partikiilleri, bu ¢alismada elde
edilen filmlerin su buhari gecirgenligini diisiirerek su bariyeri 6zelliginin iyilestirilmesini
saglamistir. Ayrica, nano-ZnO gidada bozulmay1 geciktirerek antimikrobiyal etkisini
gostermistir.

Bu tez calismasinda gelistirilen biyoplastik nanokompozit filmler, kanatl etinde
mikrobiyal tireme oldugunda meydana gelen pH degisimi ile renk degistirebilen,
mikrobiyal tiremenin hizin1 yavaslatan, mekaniksel olarak dayanikli, esnek, termal
kararhilig1 ve su bariyeri 6zelligi iyi olan biyobozunur bir film olarak literatiirde yerini
alacaktir. Ayrica, lilkemizdeki kanatl eti tiretimi yapan firmalar ile is birligi igerisinde
bulunularak endiistriye kazandirilabilme potansiyeli mevcuttur.
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