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Arastirma Makalesi

oz
Makale Tarihgesi: Son yillarda, kullanilan ilaglarin yarattig1 yan etkileri ortadan kaldiracak ve
ﬁ;ﬁﬁf?;?ﬁi-ofiofizfgi terapotik etkiyi arttracak yeni ilag tasima sistemlerinin gelistirilmesine
Online Yaymlanma: 12.03.2025 yonelik ¢alismalar hiz kazanmistir. Grafenin en iyi bilinen tiirevi olan grafen

oksit (GO) katkili polimerik nanokompozit filmler, kimyasal ve mekanik
olarak kararli olmalari, iyi biyouyumluluk gostermeleri ve yiiksek

é?;r;;a(r)étietlimeler: antimikrobiyal potansiyel sunmalar1 sayesinde ilag tagima sistemlerinde

Polikaprolakton siklikla kullanilmaktadir. Dogal, yar1 kristalin katyonik bir polisakkarit olan
Kitosan kitosan (CTS), doku miihendisligi ve ila¢ tasima sistemlerinde de yaygin
Film uygulama alani bulmustur. Diger yandan, biyolojik olarak parcalanabilen ve

ilag tagima sistemi

biyouyumlu yari kristalin, dogrusal alifatik bir polyester olan polikaprolakton
(PCL)’nun ise biyolojik olarak parcalanabilen ambalajlama, ilag tagima ve
doku miihendisligi gibi alanlarda potansiyel uygulamalari mevcuttur. Bu
caligmada, Oncelikle grafitten grafen oksit, modifiye Hummers yontemi ile
sentezlenmistir. Daha sonra, CTS ve PCL polimerlerine sentezlenen GO
eklenerek ¢ozelti dokiim yontemi ile biyomalzemeler iiretilmistir. Ilag tasima
sistemi olarak degerlendirilecek olan bu biyomalzemelerin morfolojik ve
fizikokimyasal Ozellikleri, atomik kuvvet mikroskobu (AFM), X 1511
difraktometresi (XRD), Fourier transform kizilotesi spektroskopisi (FTIR) ve
temas agis1 analizleri ile karakterize edilmistir. FTIR analiz sonuglarinda, saf
polimerlerin ve GO’nun spesifik pikleri gézlenmistir. AFM analizi ile yiizey
piiriizliiliikleri incelendiginde saf PCL ve saf CTS filmlerine GO eklenmesiyle
yiizey piiriizliiliiklerinde artis gozlenmistir. Uretilen filmlerin yiizey
puriizlilliikleri  karsilastirildiginda, PCL’ye GO katilmasi ile yiizey
puriizliligii yaklasik %124 oraninda artmustir. Temas ag¢i1 sonuglari
karsilastirildiginda ise GO’nun katilmasi ile PCL ve CTS polimer filmlerin
temas ag¢1 degerinde sirasiyla yaklasik %9 ve %14 oranlarinda diisme
gbzlenmistir. Sonug olarak, dogal ve sentetik polimerlere GO katilmasi ile
elde edilen biyomalzemelerin ila¢ tasima sistemi olarak saf polimerlerden
iiretilen malzemelere gore daha avantajli olacag1 goriilmiistiir.

Fabrication and Characterization of Graphene Oxide Doped Synthetic and Natural Polymer
Based Drug Delivery Systems

Research Article ABSTRACT

Article History: In recent years, studies on the development of new drug delivery systems that

iece"’edj 05.08.2024 will eliminate the side effects of the drugs used and increase the therapeutic
ccepted: 17.11.2024 X .

Published online: 12.03.2025 effect have accelerated. Graphene oxide (GO) doped polymeric

nanocomposite films, the best-known derivative of graphene, are frequently
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used in drug delivery systems due to their chemical and mechanical stability,
good biocompatibility and high antimicrobial potential. Chitosan (CTS), a
naturally semi-crystalline cationic polysaccharide, has also found widespread
application in tissue engineering and drug delivery systems. On the other hand,
polycaprolactone (PCL), a biodegradable and biocompatible semi-crystalline

Keywords:

Graphene oxide linear _aliphatic pc_)lyester, h_as poter_1tia| _applicat?ons in biodegrada_ble

Polycaprolactone packaging, drug delivery and tissue engineering. In this study, graphene oxide

g;itosaﬂ was first synthesized from graphite by the modified Hummers method. Then,
Inm

biomaterials were produced by solution casting method by adding synthesized
GO to CTS and PCL polymers. The morphological and physicochemical
properties of these biomaterials, which will be evaluated as drug delivery
systems, were characterized by atomic force microscopy (AFM), X-ray
diffraction (XRD), Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR) and
contact angle analysis. In the results of FTIR analysis, specific peaks of pure
polymers and GO were observed. When surface roughness was examined by
AFM analysis, an increase in surface roughness was observed with the
addition of GO to pure PCL and pure CTS films. When the surface
roughnesses of the produced films were compared, the surface roughness
increased by approximately 124% with the addition of GO to PCL. When the
results of contact angles were compared, it was observed that the contact angle
values of PCL and CTS polymer films decreased by approximately 9% and
14%, respectively, with the addition of GO. As a result, it was seen that the
biomaterials obtained by adding GO to natural and synthetic polymers would
be more advantageous than the materials produced from pure polymers as a
drug delivery system.

To Cite: Duvarci FN., Celik MC., Yiice MC., Eskitoros Togay SM. Grafen Oksit Katkili Sentetik ve Dogal Polimer Tabanli

Ilag Tagima Sistemlerinin Uretilmesi ve Karakterizasyonu. Osmaniye Korkut Ata Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Dergisi
2025; 8(2): 519-532.

Drug delivery system

1. Giris
Gelismis Uliretim teknikleri ve malzemeler ile yeni ilag¢ tasima sistemlerinin gelistirilmesi, farmasotik

alanda yapilan arastirmalarda biyiik ilgi gormektedir. Bu yeni ilag tasima sistemleri, ilag uygulamasinin
etkinligini ve giivenligini artirmada, hedefli/kontrollii ilag salimini saglamada ve terapotik ajanlarin
yiiksek biyoyararlanimini sunmada 6nemli bir rol oynamaktadir (Bulbul ve Oksuz, 2024).

Bircok faydali ilag, dogas1 geregi hidrofobik yapidadir ve sulu bir ortamda ¢6ziinmesi zordur. Bu
nedenle geleneksel tasima stratejileri ile kullanilmalar1 ig¢in uygun bir farmasotik format elde etmek
zorlagmaktadir. Bu gibi zorluklarin Gistesinden gelmek amaciyla (Yang ve Pierstorff, 2012) yeni nesil
sistemler arasinda yer alan polimer bazl ilag tasima sistemleri (Tian ve Liu, 2023) gelistirilmekte ve
hastaliklarin tedavisinde potansiyel ¢oziimlerden biri olarak degerlendirilmektedir (Liu ve ark., 2022).
Polimer bazli yeni nesil ilag tagima sistemlerinde, biyolojik olarak pargalanabilir ve emilebilir
ozelliklere sahip hem sentetik hem de dogal polimerler yaygin olarak kullanilmaktadir. Biyolojik olarak
pargalanabilen ve biyolojik olarak emilebilen polimerler, hedef ilacin viicudun bolgelerine iletilmesi
icin giivenli bir ¢ergeve saglayarak bir¢ok yeni ila¢ tagima sistemi i¢in iyi bir se¢im olarak goriilmektedir
(Sung ve Kim, 2020). Polietilen glikol (PEG), polivinil pirolidon (PVP), polilaktik asit (PLA),
polihidroksialkanoatlar (PHA), poli (I-glutamik asit), polikaprolakton (PCL), guar sakizi, kitin, kitosan
(CTS), seliiloz, jelatin vb. (Bari ve ark., 2016) yaygin olarak bu sistemlerde kullanilan sentetik ve dogal
polimerler arasinda bulunmaktadir.

Biyolojik olarak pargalanabilen ve toksik olmayan bir polimer olan PCL (K&roglu ve ark., 2024),

biyouyumlulugu, kolay islenebilirligi ve kalict bozunabilirligi sayesinde doku miihendisligi
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uygulamalarinda ve yara ortiisii malzemesi olarak siklikla kullanilmaktadir (Eskitoros-Togay ve ark.,
2024). Ozellikle fizyolojik kosullarda ester baglantilarimin hidrolizi ile parcalanabilmesi ilag tasima
sistemlerinde tercih edilme sebebi olmaktadir (Eskitoros-Togay ve ark., 2020-b). Bununla birlikte,
PCL’nin zayif mekanik ozellikleri, diisiik hidrofilikligi (Eskitoros-Togay ve ark., 2020-a) ve diisiik
antibakteriyel aktiviteye sahip olmasi bu uygulamalarindaki kullanimini kisitlamaktadir. Diger yandan,
kitosan (CTS), rastgele dagilmis B-(1-4)-bagl D-glukozamin ve glikozit baglantistyla birlestirilmis N-
asetil-D-glukozamin birimlerinden olusan kismi deasetilasyonlu bir tiir dogrusal biyopolimerdir. Bu
dogal polimer, kitinin deasetilasyonundan elde edilir ve dogada en bol bulunan biyopolimerlerden biridir
(Wani ve ark., 2023). Thmal edilebilir toksisitesi ve biyolojik olarak par¢alanabilirligi sayesinde kitosan,
ilag endiistrisinde onemli bir uygulama alan1 bulmus (Hamedi ve ark., 2022) ve biyo-yapistiricilar, ilag
tagima sistemleri, yara ortiileri, hemostatik ve siitiirsiiz cerrahi gibi ¢esitli biyomedikal uygulamalarda
da yaygin olarak kullanilmaktadir (Hamedi ve ark., 2022).

Mevcut bir¢ok polimer bazli ilag tagima sistemleri, ilacin uzun siireli kan dolasiminda kalmasi ve ilacin
iyi ¢oziinmesini saglamasi gibi bazi avantajlar géstermis olsalar da sinirh yiikleme kapasitesi ve diisiik
derecede islevsellestirme kabiliyetinden dolay1 tiimdr bolgelerinde yiliksek hedefli konsantrasyon ve
etkinlik saglayamayabilirler. Ayrica yetersiz hiicre tutunmasi ile anti-timér ilacin terapdtik etkinligi
daha da azalmakta ve normal dokularda spesifik olmayan birikim geliserek ciddi yan etkilere yol
acmaktadirlar. Bu nedenle, anti-tiimér ilaglarinin 6zel hiicresel alimimi artirma ve akilli/kontrolli
salimini gerceklestirme yetenegine sahip verimli polimer bazli ila¢ tasima sistemlerinin gelistirilmesi
onem kazanmaktadir. Bu kapsamda iyi bilinen yontemlerden biri de nano tasiyicilarin (grafen ve grafen
oksit (GO) vb.) polimer bazli ilag tasima sistemlerine dahil edilmesidir (Liu ve ark., 2013).

Grafen bazli malzemeler, biyouyumluluk 6zellikleri ve biyomolekiillerle islevsellestirilme kolayliklar
nedeniyle polimer bazl ilag tasima sistemlerinin gelistirilmesinde 6nemli bir role sahiptir (Oliveira ve
ark., 2022). Grafen, altigen bir kafes yapisinda organize edilmis, tek bir atom kalinliginda tabakalar
olusturan aromatik karbon atomlarinin (sp2-bagli)/kovalent bagli bir tek katmanindan olusan iki boyutlu
bir bilesiktir (Huang ve ark., 2012). Iyi mekanik 6zelliklere, genis yiizey alanma ve yiiksek elektrik ve
termal iletkenliklere sahiptir. Grafen oksit (GO) ve indirgenmis grafen oksit (rGO) gibi daha hidrofilik
olan, sulu veya polielektrolit ¢ozeltilerde ¢oziinmelerini ve dagilmalarini kolaylastiran ve dolayisiyla
kendi kendine birlesme 6zelliklerini gelistiren baska formlarda da bulunabilir (Oliveira ve ark., 2022).
Bunlar arasinda grafenin en yaygin tiirevi olan grafen oksit (GO), biyomedikal alanda yogun olarak
arastirilan bir diger malzemedir (Das ve Raj, 2024). GO, iki boyutlu tek atomlu karbon allotropudur
(Olenych ve ark., 2016). Epoksi, hidroksil ve karboksil gruplar gibi ¢cok sayida fonksiyonel grup igerir
(Ghawanmeh ve ark., 2019). GO, genis bir spesifik yiizey alanina ve m-konjuge bir yapiya sahiptir.
Nano-yapraklarinin bazal diizleminde ve kenarlarinda reaktif fonksiyonel gruplarin varligi, hedeflenen
ilag tagimada kullamim ig¢in pargaciklari kovalent olarak degistirme firsati yaratirken, nano-tabaka
yiizeyinde lokalize m-elektronlarin bollugu, aromatik ilagla m-n etkilesimlerini miimkiin kilmaktadir

(Mianehrow ve ark., 2015). Yapilan literatiir arastirmalarinda, GO’nun hedeflenen ilacin istenen
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bolgeye tasimasini saglamak amaciyla ilag tasima sistemlerinde kullanildig1 goriilmektedir (Yang ve
ark., 2013). GO’nun kitosan ve PCL matrislerine eklenmesiyle polimerlerin 6zelliklerinin iyilestirildigi
gosterilmistir (Sahafnejad-Mohammadi ve ark., 2023). Ek olarak, GO’nun sahip oldugu bu 6zellikleri
sayesinde ilaglarin GO ile islevsellestirilmesi, yapisal degisikliklere yol agarak bu ilaglarin biyo-
dagilimini ve yiikleme kapasitesini arttirmakta ve vaskiiler dolasim siiresini uzatmaktadir. Boylece daha
etkili bir tasima olanag1 saglamis olur (Deb ve Vimala, 2018).

Bu bilgiler 1s1ginda bu ¢alismanin amaci; ilag tagima sistemi olarak kullanilabilecek grafen oksit katkili
polikaprolakton ve kitosan (PCL/GO ve CTS/GO) nanokompozit malzemelerinin {iretilmesi ve
karakterizasyonun yapilmasidir. Bu kapsamda dncelikle modifiye Hummers yontemi ile grafitten grafen
oksit sentezlenmistir. Daha sonra yapilan 6n calismalar ile belirlenen oranda GO’nun polimer

matrikslerine eklenmesi ve nanokompozit film malzemelerin iiretilmesi gergeklestirilmistir.

2. Materyal ve Metot

2.1. Materyal

Tiim kimyasallar Sigma-Aldrich’ten (St. Louis, ABD) satin alinmisti: polikaprolakton (PCL, molekiil
agirligi 80 kDa), kitosan (CTS, yiiksek molekiil agirhigi, deasetilasyon derecesi >%75), kloroform
(HPLC i¢in uygun, >%99.9), N, N-dimetilformamid (DMF, HPLC i¢in uygun, >%99.9), grafit tozu (G,
<45 pum partikiil boyutu, 2%99,9), potasyum permanganat (KMnO4, >%99), siilfiirik asit (H2SO4, ACS
reaktifi, >%98), hidroklorik asit (HCI, ACS reaktifi, %37), hidrojen peroksit (H.O2, ACS reaktifi, %30)
ve ethanol (EtOH, ACS reaktifi, %70).

2.2. Grafen Oksit Sentezi

Grafen oksit, modifiye Hummers yontemi ile sentezlenmistir (Hummer ve Offeman, 1958; Eskitoros-
Togay ve ark., 2023). 3 g grafit tozu, buzlu su banyosunda 70 mL H,SOs i¢erisinde 2 saat karistirildiktan
sonra 9 g KMnO4 yavas yavas karigima ilave edilmistir. Daha sonra karigim sicak su banyosu
kullanilarak 40 °C’ye 1sitilmis ve 2 saat karistirilmigtir. Karigim macun kivamina gelince 400 mL
deiyonize su yavas yavas ilave edilmis ve 3 saat daha karistirilmistir. Daha sonra karisim, 30 dakika
boyunca 90 °C’de karstirilmistir. Ardindan oda sicakligmma sogutulduktan sonra oksidasyonu
durdurmak i¢in karigima 15 mL H>0- ilave edilmistir. Karigim, 7000 rpm’de 30 dakika santrifiijlenmis
ve istiindeki sivi kisim dokiilmiistiir. Dipte kalan kisim ise, HCI ve deiyonize su ile yikanarak pH’1
noétralize edilmistir. Son olarak, GO, etiivde 55-60 °C’ de 24 saat boyunca kurutulmustur. GO
sentezlenmesi ile ylizeyde olusmasi beklenen hidroksil ve karboksil gruplar1 X-Isin1 difraktometresi

(XRD) analizi ile tespit edilmistir.

2.3. Ila¢ Tasima Sistemlerinin Uretilmesi
Saf polimer filmlerden ilk olarak polikaprolakton (PCL) filmi i¢in PCL ¢6zeltisi hazirlanirken agirlikca

%35°1ik PCL, 10 mL’lik kloroform igerisine eklenmis ve manyetik karistiricida tamamen ¢6ziinene kadar
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karistirllmistir (Eskitoros-Togay ve ark., 2023). Saf kitosan (CTS) filmi i¢in kullanilacak ¢ozelti ise
%?2’lik CTS olacak sekilde hacimce (1:9) oraninda 10 mL’lik asetik asit ve damitilmig su karigiminda
manyetik karigtirict kullanarak karistirilmigtir. PCL/GO ve CTS/GO nanokompozit malzemelerin
hazirlanmasinda ise %1 oraninda GO, ayr1 ayr1 PCL ve CTS ¢ozeltilerine eklenmis, 6nce en az 1 saat
kadar ultrasonik karistiricida ardindan da manyetik karigtiricida karistirilmistir (Eskitoros-Togay ve
ark., 2023; Eskitoros-Togay, 2024). Hazirlanan PCL, CTS, PCL/GO ve CTS/GO ¢ozeltileri ayr ayri
petri kaplarina dokiilerek oda sicakliginda 2 giin boyunca kurumaya birakilmistir (Sekil 1).

L ———
/ peL —
PCL / GO film

W B
T TE ) - 52000
I; i E Modifiye Hummers "9‘00“@‘%

g Yontemi

o= Grafen oksit \
rafit
' —
cTs —

CTS / GO film

Sekil 1. Grafen oksit katkili polimer tabanli filmlerin {iretim semasi (Li ve ark., 2014)

2.4. Karakterizasyon Calismalar

Fourier doniisimli kizil6tesi spektroskopisi (FTIR) analizi spektrumlari, 4000-500 cm? araligindaki
dalga say1s1 spektrumunda ve 4 cm™ ¢oziiniirliikte Thermo Fisher Scientific, Inc., (Waltham, MA, ABD)
marka Nicolet Avatar 370 Spektrometre cihazi ile ¢aligilarak elde edilmistir. Kirmim desenleri, 25
°C’de, 20 ag1 degeri 5 ile 80° araliginda, 40 kV ve 30 mA parametrelerinde, 1°/s tarama hiziyla APD
2000 PRO X-isi1 difraktometre cihazi (GNR, USA) kullanilarak elde edilmistir. Malzemenin
1slanabilirlik 6zelligi (ylizey hidrofilikligi veya hidrofobikligi), 25 °C’de deiyonize su kullanilarak
sessile drop metodu ile Kriiss DSA 100 (Almanya) marka cihazda analiz edilmistir. Yiizey topografisi,
25 °C’de, 0,5 Hz tarama hizinda ve 25 x 25 um? alaninda XE-100 Park Systems Corp. (Suwon, Kore)

marka atomik kuvvet mikroskobu (AFM) cihazi ile SmartScan programi kullanilarak elde edilmistir.

3. Bulgular ve Tartisma

3.1. Grafitten grafen oksit sentezi

Bu ¢alismada ilk olarak grafit ve sentezlenen grafen oksit (GO), XRD analizi ile karakterize edilmis ve
Sekil 2°de grafit ve GO’ya ait kirinim desenleri verilmistir. Grafit i¢in karakteristik pik 26=26,28°’de
elde edilmistir. Ancak oksidasyondan sonra bu pik kaybolmus ve grafen oksit i¢in 26=10,38°’de yeni
bir pik gbzlenmistir. Diizlemler arasindaki mesafe grafit ve grafen oksit i¢in sirastyla 0,337 nm ve 0,830

nm olarak bulunmustur. Daha &nceki bir ¢alismada rapor edildigi iizere, grafit ve grafen oksit i¢in
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karakteristik pik degerleri sirasiyla 26,56° ve 10,24°’de elde edilmis ve diizlemler aras1 mesafe sirasiyla

0,334 ve 0,800 nm olarak bulunmustur (Ban ve ark., 2012).
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Sekil 2. Grafit ve grafen oksidin XRD analiz sonucu

3.2. llag tasima sistemlerinin iiretilmesi ve karakterizasyon ¢calismalart

Ikinci adimda saf polimer ve GO katkili polimer bazl ilag tasima sistemleri iiretilmis ve

karakterizasyonlar gerceklestirilmistir.

3.2.1. FTIR analizi

Saf ve GO katkili sentetik ve dogal polimerlerden elde edilen ilag tasima sistemlerinin FTIR
spektrumlari Sekil 3°te verilmigtir. Sekil 3(a)’da yer alan PCL filminin FTIR spektrumunda, 1000-1100
cm? araligindaki pik gii¢lii C-O gerilme titresimini gosterirken, 2900-3000 cm™? araligindaki pik O-H
gerilmesini tanimlamaktadir. 1700-1750 cm™’deki karakteristik pik -COOH gerilme titresimini
gosterirken, 2850-2950 cm™? arasindaki bantlar ise PCL’deki -CH, grubunun gerilme titresimini
gostermektedir (Eskitoros-Togay ve ark., 2020-a). Literatiirde GO’nun karakteristik pikleri, 3410 cm*
de O-H grubuna ait genis bir pik, 1730 cm™ de giiglii C=0 piki, 1220 cm™ de C-OH gerilmesi ve 1055
cm? de C=0 germe piki dahil olmak iizere farkli oksijen islevsellikleri ile iliskilidir (Li ve ark., 2012).
Grafitik alanlardan gelen C=C titresimleri 1625 cm™ de gozlenmektedir (Ordikhani ve ark., 2015).
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PCL/GO filminin FTIR spektrumunda, 1700 cm™’deki pik amid grubunun C=0 gerilme titresimi ve
1500 cm™*” deki pik ise GO’da bulunan (C=C) alken grubu gerilme titresimi igin atanmistir. 1700 cm™®’
de meydana gelen pik, PCL ve GO arasinda fonksiyonel grup diizeyinde sinerjiye isaret etmektedir
(Malik, 2022). Saf PCL’den kaynaklanan 1472 cm™ (C-H biikiilme) ve 732 cm-! (CH: biikiilme) dalga
sayilarina denk gelen titresim bantlar1 PCL/GO filminin FTIR spektrumunda siddet azalmasina ugradigi
belirlenmistir (Mindivan ve Goktas, 2024). 1366 cm™ (C-H) dalga sayisina ait bant siddeti ise saf PCL
filmi ile kargilastirildiginda belirgin bir degisme gdzlenmemistir. Bu c¢aligmada tiim fonksiyonel

gruplara ait FTIR bantlar1t PCL ve GO yapisin1 dogrulamistir.

(a) (b)

PCL/GO CTS/GO
x X
5 B
) PCL ) CcTS
— 'G
o @
@
o ‘D
4000 3500, 3000, 2500 2000 1500 1000 4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000 500

Dalga sayisi (cm™) Dalga sayisi (cm™)

Sekil 3. Tlag tasima sistemlerinin FTIR spektrumlar1 (a) PCL ve PCL/GO, (b) CTS ve CTS/GO

Sekil 3(b) incelendiginde saf kitosanin FTIR spektrumu yaklagik 3450 cm™ de hidroksil grubuna kargilik
gelen genis bir bant gostermektedir. 2900 cm™’deki pik tipik C-H gerilme titresimi iken, yaklasik 1659,
1567 ve 1320 cm™*°deki pikler sirasiyla amid I, IT ve III’iin karakteristigidir (Yuan ve ark., 2010; Han
ve ark., 2011). CTS/GO ilag tasima sistemi i¢in FTIR spektrumunda, 3400-3500 cm araliginda -NH,
ve -OH bagi, 2800-2900 cm™* araliginda C-H bagi, 1600-1700 cm araliginda -NH bagi, 1400-1500 cm-
! araliginda OH-CH bagi, 1300-1400 cm* araliginda CH; ve CN baglari, 1100-1200 cm* araliginda CO
bagi, 1000-1100 cm™* araliginda -C-O-C- bagi oldugu gozlemlenmistir. CTS/GO filmi, saf CTS filminin
FTIR spektrumuna kiyasla 1500-1700 cm araliginda CTS nin N-H gerilme titresimine ve GO’nun C=0O
gerilme titresimine karsilik gelen piklerde Onemli bir azalma gdstermistir. Dolayisiyla, FTIR

spektrumlart GO’nun CTS matrisine basarili bir sekilde dahil edildigini ortaya koymaktadir.

3.2.2. XRD analizi

Sekil 4’te, PCL, PCL/GO, CTS ve CTS/GO filmlerinin XRD sonuglar1 gosterilmektedir. Sekil 4(a)
incelendiginde PCL film i¢in 26=21,44° ve 23,76°’de ve PCL/GO film i¢in 20=21,46° ve 23,77°’de
giiclii pikler gozlenmistir. Bu pikler saf PCL’ nin ortorombik kristal yapisina atfedilmektedir (Yu ve ark.,
2012). iki filmin XRD sonuglar1 karsilastirildiginda PCL’nin yar1 kristal yapismi yansitan 20°
degerlerinde benzer pikler gozlenmistir. Malik’in (2022) ¢alismasinda, PCL filminin kristal diizenlilik
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yapisini gosteren 26=16° ve 17°°de iki genis kirmmim piki gozlenirken, PCL/GO nanokompoziti igin
21,5° ve 23° civarinda keskin bir pik gozlenmistir. GO’ nun PCL’ nin polimerik zincirleriyle etkilesimi
nedeniyle, kirmnim pikleri 21,5° ve 24° gibi daha yiiksek bdlgelere dogru kaymistir. Bu, GO ilavesinden
sonra saf PCL filmine kiyasla daha diizenli bir yap1 olustugunu dogrulamaktadir. Bu sonug¢lar GO
ilavesinin PCL’nin kristalinitesini dogrudan etkiledigini ve yar1 kristal bir yap1 gosterdigini ortaya
koymaktadir. Ayrica literatiirde 26°=10,62°"de GO’nun karakteristik pikin (Rajitha ve Mohana, 2020),
PCL/GO filmin XRD paterninde gézlenmemis olmasi GO’nun PCL matrisinde homojen dagilimina
atfedilmektedir (Castilla-Cortazar ve ark., 2019).

(a) (b)

PCL/GO = CTS/GO
® ®
T T
z ]
» »

PCL CTS

0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
26(derece) 20(derece)

Sekil 4. ilac tasima sistemlerinin XRD sonuglari (a) PCL ve PCL/GO, (b) CTS ve CTS/GO

Diger yandan, Sekil 4(b) ise kitosan filminde 20=10,44°"de karakteristik bir pik ve 29,5°’de ise belirgin
bir pik gostermistir. Kitosana GO’nun eklenmesiyle kirinim agilari kitosana benzer sekilde 10,40° kiigiik
bir pik ve 29,5°’de ise daha belirgin bir pik olarak gézlenmistir. Ayrica 27,62°’de zayif bir pik varlig
gozlenmistir. Li ve ark. (2022), kitosanin XRD sonucunda 26=9,7° ve 20,8° farkli kristal piklere sahip
oldugunu belirtmislerdir. Kompozit filmlerdeki kitosanin kimyasal yapisi artan grafen oksit igerigi ile
neredeyse hi¢ degismemektedir. Bu durum, kitosan ve grafen oksit arasinda ¢ok az kimyasal reaksiyon
oldugunu, ancak esas olarak fiziksel etkilesim oldugunu gdstermektedir (Han ve ark., 2011). Benzer
sekilde, Kim ve ark. (2015), XRD analizi sonucunda kitosan/GO nanokompoziti i¢in 26,61° ve
29,50°’de pikler gozlemlemistir. Bu durum, CTS ve GO arasindaki giiclii etkilesimler ile CTS
matrisinde GO tabakalarinin pul pul dokiilmesine neden olmustur (Justin ve Chen, 2014). Bdylece

CTS/GO filminde GO nano tabakalari i¢in hi¢bir karakteristik pik tespit edilememisgtir.

3.2.3. Temas acist analizi

Bir malzemenin yiizeyinin suyla 1slanabilirligi, biyolojik yanitin belirlenmesinde kritik bir rol
oynamaktadir. PCL hidrofobik bir polimerdir; bu nedenle, PCL’ye GO’nun dahil edilmesi, yiizey
piiriizliliigiindeki potansiyel degisiklikler ve ylizeydeki fonksiyonel gruplarin varligi nedeniyle su ile

temas acisinda degisikliklere yol acabilir (Kim ve ark., 2015). Saf ve GO katkil1 sentetik ve dogal
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polimerlerden elde edilen ilag tagima sistemlerinin temas agisi degerleri Sekil 5°te verilmistir. Saf PCL
filmi i¢in temas agis1 degeri 107,7° iken, GO’nun eklenmesiyle bu deger PCL/GO filmi igin 98,3°’¢
diiserek hidrofobiklikten uzaklasan bir yap1 ortaya ¢ikmistir. GO’ nun su temas agisinin 29,5° oldugu
bilinmektedir; dolayisiyla GO, bazal diizlemler bolgesinde yer alan hidroksil ve epoksi gruplari ile nano
tabakalarin kenarlarinda yer alan karboksilik gruplar nedeniyle hidrofilik bir yapiya sahiptir (Samanta
ve ark., 2015). Polar gruplar yiizey enerjisinde artisa neden olarak polar bilesenlerin varligi dipol-dipol
ve dipol-indiiklenmis dipol etkilesimlerine neden olabilir. Bu durum da PCL matrisine dolgu
maddelerinin eklenmesiyle 1slanabilirlikte bir artiga veya su temas agisinda bir azalmaya yol acabilir
(Oleyaei ve ark., 2016).

Sekil 5. ilag tasima sistemlerinin temas ac1 degerleri (a) PCL, (b) PCL/GO, (c) CTS ve (d) CTS/GO

Diger yandan, kitosan ise hidrofilik bir polimerdir. Saf kitosan film igin temas agis1 degeri 87° olarak
Ol¢lilmiistiir. Polimer matrisine GO eklenmesiyle, saf CTS polimer filmine kiyasla daha diisiik temas
acis1 degeri (74,7°) olgtilmistiir. Luo ve ark. (2014), saf kitosanin temas ag¢is1 degerinin 96,4° olarak
Olciildiigiinii ve bu yiiksek degerin kitosan zincirlerinin hidrofobikliginden kaynaklandigini belirtmistir.
Sonug olarak, polimer matrise eklenen GO ile saf CTS filmine kiyasla daha diisiik temas agis1 degerine

sahip daha hidrofilik bir yapi elde edilmistir.

3.2.4. AFM analizi

Yiizey piirtizliiliigi biyomedikal uygulamalarda énemli bir rol oynamaktadir ¢linkii malzemelerdeki
daha piriizlii yiizey; hiicresel yapismayi, farklilasmayr ve ¢ogalmayr etkilemelidir. Yizey
plriizliliigiiniin artirilmasi, daha biiylik piiriizsiiz yiizeylere kiyasla malzemelerin yiizey alanim
arttirmakta ve artan yiizey alami hiicre tutunmasini kuvvetlendirmektedir (Mazaheri ve ark., 2014). Sekil
6’da PCL, PCL/GO, CTS ve CTS/GO filmlerin ortalama piiriizliiliik (Ra) parametreleri AFM topografik
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goriintiileri kullanilarak dl¢tilmiistiir. Ortalama piiriizliliik degerleri PCL i¢in 20,2 + 5,2 nm, PCL/GO
icin 45,2 + 1,2 nm, CTS igin 1,2 = 0,5 nm ve CTS/GO i¢in 1,6 + 0,7 nm olarak bulunmustur.

(b)

(d)

Sekil 6. Tlag tasima sistemlerinin AFM sonuglar1 (a) PCL, (b) PCL/GO, (c) CTS ve (d) CTS/GO

Sentetik ve dogal polimerlerden elde edilen filmlerin Ra degerleri, GO eklenmis filmlerin Ra
degerlerinden disiiktiir. Bu durum, GO tabakalarinin eklenmesiyle PCL ve CTS yapisindaki degisime
baglanabilir. Ozellikle PCL filminde GO eklenmesinden sonra piiriizliiliik daha belirgin olarak yaklasik
%124 oraninda artmigtir. Bala ve ark. (2018), polifenilen-eter-eter-siilfon membranlara GO nano
tabakalarinin eklenmesiyle benzer sekilde piiriizliiliik degerlerinin de arttigini ifade etmistir. Kumar ve
ark. (2014) ise PCL/MWCNT nanokompozitlerinin saf PCL’ye kiyasla daha yiiksek yiizey
piiriizliliigiine sahip oldugunu bildirmistir. Bir baska calismada, Mazaheri ve ark. (2014), kitosan
yapisina kattiklar1 GO igerigini sifirdan agirlik¢a %6’ya yiikselttikge, filmlerin yiizey piiriizliilikklerinin

1,6 £0,1 nm’den 17,5 £ 2,9 nm’ye 6nemli ol¢iide arttigini belirtmistir.

4. Sonuclar

Bu caligmada saf ve sentezlenen GO katkili sentetik ve dogal polimerlerden ilag tasima sistemi olarak
kullanilacak filmler (PCL, PCL/GO, CTS ve CTS/GO) ¢ozelti dokiim yontemi ile basarili bir sekilde
elde edilmistir. Ik adimda grafitten grafen oksit modifiye Hummers ydntemi ile sentezlenmis ve XRD
analizi ile karakterize edilmistir. ikinci adimda ise saf ve sentezlenen GO katkili sentetik ve dogal
polimerlerden ilag tagima sistemi olarak kullanilacak filmler liretilmistir. Son olarak, iiretilen filmlerin
FTIR, XRD, temas agisi ve AFM analizleri gerceklestirilmistir. FTIR spektrumlari, PCL, CTS ve GO
yapisint dogrulamis ve GO’nun PCL ve CTS matrislerine basarili bir sekilde dahil edildigini ortaya
koymustur. AFM analizi ile yilizey piriizliiliikleri incelendiginde, PCL’ye GO katilmasi ile yiizey

528



plriizliliigii yaklasik %124 oraninda artarken CTS’ye GO eklenmesi yaklasik %34 oraninda bir artig
gozlenmistir. Yiksek ylizey piirtizliligi ile ylizey hiicre tutunmasi i¢in de olumlu bir sonug
olusturacaktir. Temas ag1 degerleri karsilastirildiginda ise GO’nun katilmasi ile PCL ve CTS polimer
filmlerin temas ag1 degerinde diisme gozlenerek sirasiyla 98,7° ve 74,7° degerlerine ulasilmustir. Elde
edilen sonugclar 15181nda, dogal ve sentetik polimerlere GO katilmasi ile elde edilen malzemelerin yiliksek
yiizey purizliligl, yliksek ylizey alani, hiicre tutunma kapasitesi, ylizey hidrofilikliginde artis
saglamasindan dolayi ilag tagima sistemi olarak kullanilmasi daha elverigli olacaktir.

Ilerleyen calismalarda, secilen bir model etken madde yiiklemesi yapilarak ilag salim calismalarinin
simiile viicut sivisi ortaminda yapilmasi ve bu etken maddenin filmlerden salim kinetiginin elde edilmesi
planlanmaktadir. Bu caligsma, kullanilan polimerler ve sentezlenen grafen oksit ile farkli {iretim
yontemleriyle elde edilen malzemelerin de karakterize edilmesinde gelecek ¢aligmalar icin faydal

olacaktir.
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