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Ozet

Bu galismada, yumusaticilarda kullanilan esanslar melamin formaldehit (MF) regineleri kullanilarak
mikrokapsillendi. olusturulan kapsullerin verimi, boyutlar, ¢eper kalinligi ve oda sicakhigindaki
karaliliklari incelendi. Kapsll kabugunun temel bileseni olan Melamin/formaldehit (M/F, mol/mol) 1/5
oraninda, pH=9,0’da, sicaklik 80 ve 90 °C ve 30 ve 45 dakikada sentezlendi. Endistriyel olarak kullanilan

Anahtar kelimeler 4 farkh koku belirlenip bu kokular su icerisinde emiilsiye (O/W, yag/su) edici (dért madde) maddeler
Mikrokapsulasyon; yardimiyla en kararli halleri belirlenmistir. Emiilsiye karisim sentezlenen MF recinesi ve akrilikasit
Melamin formaldehit;  akrilamid kopolimer baglayicisi ile belirli siire ve sicakliklarda karistirilarak mikron boyutunda kapsiiller
Koku kapsilasyonu elde edilmistir. Sentezlenen MF reginesinin karekterizasyonu IR spektroskopinde, emiilsiye

damlaciklarin kararliklari ve boyutlari optik mikroskopla, kapsdllerin boyutlari ve duvar kalinhgi elektron
mikroskopuyla, termal kararliliklari diferansiyel taramali kalorimetre ile incelenmistir. Elde edilen
kapsdllerin verimi % 85-89, kapsul ceper kalinligi 190-426 nm ve 20 °C deki aktif madde kaybi1 % 45-56
arasinda olmustur.

Microencapsulation of Commercial Scents by Melamine formaldehyde
Resin and Investigation of Its Stability
Abstract

In this study, some fragrances (essential oils) which used in the softening were encapsulated by
melamine formaldehyde resins. Yield, the sizes and wall thicknesses of the microcapsules and their
stability at room temperature were investigated. Melamine formaldehyde (MF), the main component
of the capsule shell, was synthesized at a ratio of 1/5 (mol/mol), at pH= 9.0, at a temperature of 80 and
90 °C, and at 30 and 45 minutes of reaction time. The optimum stable conditions of microspheres of 4
different industrial using fragrances were determined by using emulsifying agents. Emulsion mixture,
Melamineformaldehyde;  \F resins and acrylic acid acrylamide copolymer were mixed in a fixed time and temperature in order
Scent encapsulation to obtain microns size microcapsules. Synthesized MF resins were characterized by FT-IR spectroscopy,
microcapsule size and stability of emulsified droplets were checked by optical microscope, size and wall
thickness of the capsules were determined by scanning electron microscope and thermal stability of the
capsules was examined by differential scanning calorimetry. The obtained yield of the capsules is 85-
89%, capsule wall size is between 190 to 426 nm and active substance loss at 20 °C in the microcapsules

is between 45-56 %.
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Microencpsulation;
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1. Giris sivilarin  kolay tasinmasini  saglamak, ucgucu
maddelerin buharlasma ile kaybini azaltmak, son

Aktif maddelerin  mikrokapsilasyonu degisik
kullanicilarin deterjan igindeki kapsiilsiiz esanstan

amaglar icin yapiimaktadir. Bunlar baslica; kontrollQ

. . kaynaklanan deri hastaliklarini

salim, uzun slre depolanabilme, cevresel
o - azaltmasidir(Teixeira, 2012; Nardelli, 2011;

kosullarindan korunma, kararliligi arttirmak, kot
Gimenez-Arnau, 2001). Mikrokapsiillere

tat ve kokunun gizlenmesi, gecimsizligin

giderilmesi, tozlarin akis 6zelliklerinin gelistirilmesi, kazandinilan - bu  ozelliklerinden  dolay: bircok
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maddenin kapsilasyonu (parfumler, gida

maddeleri, katalizérler, miurekkepler, boyalar,
sisme ajanlari, koku ve lezzet vericiler, tedavi
ajanlari, yapistiricilar, bakteriler, fotograf
malzemeleri, yanici maddeler, deterjanlar, ilaclar,
vitaminler, vb.) yapilmaktadir.

Mikrokapsiilleme en ¢ok kullanilan regine ise
Melamin formaldehit reginesidir(Pan et al., 2012;
Long et al., 2009; Monllor et al., 2007; Hwang et
al., 2006). Bunun temel nedeni ise suya, ait ve
alkalilere karsi ylksek direng gdstermesinin (Li et
al., 2007) yaninda, endistriyel uygulamalardaki
fiyatinin da oldukca ucuz olmasidir(Pretzl et al.,

2012).

Lee ve arkadaslarinin yapmis olduklari MF ile

enkapstilasyon ¢alismasinda, enkapsilasyon
sirasinda pH degerini 5-6 arasinda M/F mol oranini
ise 1/2,3-1/5,5 arasinda tutmuslardir. Yapilan bu
¢alismada en yiksek verimin ise pH 6 ve M/F mol
oraninin 1/5,5 oldugunu bulmuslardir (Lee et al.,

2002).

Yapilan diger bir ¢calismada, M/F mol oraninin 1/3,5
ve 1/8 orani, emiilsifiye edici madde olarak sodyum
loril stilfat ve baglayici polimer olarak polivinil alkol
2010).
Bulduklari sonuglar ise, elde edilen kapsiiller 3-4

kullanmislardir(Palanikkumaran et al.,,

mikron boyutunda, kapsillerin aktif maddeyi tutma
verimin ve kapsillerin su ve organik coziicllere
karsi kararliliklarinin ise M/F oraninin yiiksek olan
polimerde oldugunu bulmuslardir.

Ali¢ ve arkadaslarinin yaptig bitil stearatin MF ile
MF ticari
saglanmis, enkapsiilasyon sirasinda pH 6,0’dan
olarak 5,5, 5,0 ve 4,5
disirmaslerdir. pH degisimi farkinin fazla oldugu

enkapsilasyan c¢alismasinda, olarak

baslanarak lineer
durumlarda kabuk kalinhginin yiiksek oldugu, pH
degisimi arttikca kapsdllerin ytzey kirliliginin arttig,
termal

kararhhginin ise distiguna

gostermislerdir(Alig et al., 2010).
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Park’in kokulu yag

yaptig
enkapstlasyonunda, M/F oranini 1/2,5, emiilsiye

Hong ve

edici madde olarak SLS ve olusan kapsillerin
korunmasi icin PVA kullanmislardir (Hong and Park,
1999). Elde ettikleri sonuglara gore kapsillerin
boyutlari 4-8 um arasinda oldugu, olusan
kapsdullerin 25 °C de 60 gilin boyunca koku salinimi
%15 olurken 60 °C ise %80 oldugunu bulmuslardir.

Yaptigimiz  ¢alismada, melamin formaldehit
recginesinin kapsliil ceperi Gizerinde etkili oldugu igin
(M/F, mol/mol) 1/5,

Endustriyel

oraninda sentezlenmistir.
farkli  koku
belirlenerek bu kokular su icerisinde emdiilsiye
(O/W, vyag/su) edici (dort madde)
yardimiyla en kararh halleri bulundu. Emiilsiye

olarak kullanilan 2

maddeler

karisim sentezlenen MF reginesi ve akrilikasit
akrilamid kopolimer baglayicisi ile belirli slire, pH ve
sicakhklarda karistirilarak  mikron  boyutunda
kapsiller elde edilmistir. Olusturulan kapsullerin
morfolojik yapisi Gzerinde MF'nin sentez sekli,
emllsiye edicilerin etkileri, kapsiil olusturulurken
degistirilen sire, pH, sicakliklarda ve karistirma

hizlari incelenmistir.

2. Materyal ve Metot

Deneyde kullanilan kimyasal maddeler analitik
saflikta olup, ticari olarak satilan maddelerdir.
Melamin(Merck), Formaldehit(Merck) Akrilik asit
akrilamid(kopolimer, poliscience) Emiilsiye edici

madde olarak, tween 20(Merck), emulgin(Basf),

CMC(karboksi  metil seliloz, Merck), NP-
10(Nonilfenol etoksilat, Dow) ve ticari esans olarak
Power 27, Relief, simpleflower, Teos T-21

kullanilmis ve kullanilan maddeler herhangi bir

saflastirilma islemine tabi tutulmaksizin

kullanilmiglardir.

2.1. Melamin Formaldehit Sentezi

5 g melamin 50 ml reaksiyon balonuna alindiktan
sonra 16,25 g % 37 formaldehit ¢ozeltisi izerine
eklenip % 20 NaOH ¢ozeltisi ile pH’I 9 ayarlanir.
Sicaklik 20 °C’'den 80 ve 90 °C cikarildiktan sonra
belirli stire (30 ve 45 dak.) geri sogutucuda tutulup
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MF arasindaki
saglandiktan sonra oda sicakligina sogutularak daha

reaksiyonun  gerceklesmesi

sonraki  kapsulasyon islemine gecgilir. MF
karakterizasyonu FTIR spektroskopisinde
yaptmistir.

2.2 Cekirdek Maddelerinin Su igerisinde Emiilsiye
Edilmesi

Emilsiye edici madde olarak, tween 20, emulgin ve
ticari esans olarak Power 27, Relief, simpleflower,
Teos T-21 maddeleri segilmistir. Emilsiye edici
madde miktari kapsiilasyon verimini ve olusumunu
etkiledigi icin disuk miktarda emiilsiye edici madde
kullaniimistir.

2,0 g emiilsiye edici madde alinip 100 mL suda
¢Ozuldi. Bu ¢ozeltiden 10 mL alinip Gzerine 4,0 mL
ticari esanslar ilave edildi. Bu karisim
homojenizatorde 800-10000 devir/dak 2,0 dakika
karistirilarak 1-50 um boyutunda damlaciklar elde
edildi. Bu damlaciklarin kararhhgina 10., 30., 60. ve
120. dakikadaki kararliliklarina bakildi. Kararhlik
testleri faz ayirimi olup olmadigina ve sk
mikroskobunda lamel {izerine konan damlaciklarin
patlayip patlamadiklarina bakilarak karar verildi.

Tane boyutlari ise 1sik mikroskobunda incelendi.

2.3. Mikro Kapsiillerin Olusturulmasi

7,0 ml su ve 1,0 ml (% 10) emdlsiye edici
madde(NP-10) alinarak 5 dak. karistirildiktan sonra
Uzerine 6,0 ml esans ilave edilerek istenilen tane
boyutuna homojenizatérde ayarlandi. Diger bir
behere 5,0 mL su, Uzerine 1,8 g
Melaminformaldehit, 1,1 g kopolimer(%10) ilave
edilerek 30 dak. oda sicakhginda karistirildi. Elde
edilen polimer ¢ozeltisi ¢cekirdek ¢ozeltisi tizerine 10
dak. yavas yavas ilave edilip pH ayari istenilen
degere ulastiktan sonra 10 dak. 900 dev/dak.
karistirildiktan sonra sicaklik 60 dakikada 65 °C
olacak sekilde yavas yavas artirildi ve bu sicaklikta 2
karistirilarak

saat kanstirlhp oda sicaklhigina

sogutuldu.  Oda  sicakligindaki mikrokapsiil
¢cOzeltisinin pH degeri 7,0-8,0 arasinda olacak

sekilde % 20,0 NaOH ile ayarlanip lizerine 0,05 g
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melamin ilavesi ve sonra % 10 NP-10 2,0 mL ilave
edilerek 10 dak. karistirilip mikro kapsuller analizler
icin agizlari kapatilarak oda sicakliginda saklandi.

2.4. Mirokapsiilleme Verimi

Mikrokapsilasyon bittikten sonra kapsul karisimi
deney tuplerinin 1/4 kapsul c¢o6zeltisiyle bunun
Uzerine 1/4 oraninda hekzan ilave edilerek vorteks
cihazinda 2 dakika calkalandiktan sonra santrifij
cihazinda 2500 dev/dak. 5 dakika santrifijlenip
Uzerindeki hekzan fazi ayrildi. Bu islem 4 kez
Biriktirilen  hekzan fazi  roétan
30°C'de vakum

ucurularak kalan madde miktari bulundu.

tekrarlandi.

evaporatorde altinda hekzan

_ BE - HE
~ BE

KV =100
KV: Kapsul verimi %, BE: Baslangictaki esans
miktari, HE: Hekzan fazina gecen esans miktari

2.5. Mirokapsiillerde Zamanla Agirlik Kaybi

Kapsilleme bittikten sonra mavi slzge¢ kagidi
Uzerinde kapsiller vakumlu trompta siizilerek 24
saat laboratuvar ortaminda bekletildikten sonra
etivde 75°C 24 saat daha kurutuldu. Bu siire
sonunda 5,0 g kapsul numuneleri alinarak petri
kabina konup etiivde 20’°C'de her bes glinde bir
agirhk olgimi alinarak kapsillerdeki agirlik kaybi
Ol¢llmustir.

2.6. Mirokapsiillerde Boyut Analizi

Olgiimler 151k mikroskobu ve Malvern Nano-Zs

cihazi  ile su ortaminda alinmistir.  Isik
mikroskobunda ise numunelerden 10 uL alinarak
Uzerine 20 pL % 2,0’lik emiilsiye edici madde (NP-
10) ilave edilerek birim alandaki kapsuller sayildi ve
boyutlari 6lgldi. Malvern Nano-Zs cihazi ile her bir
ornekten 10 pL alinarak 990 pL su eklenmis ve
ornekler silispanse hale gelene kadar pipetleme
yapilmistir. Olciim oda sicakhiginda, disposable size

kiivetleri ile gerceklestirilmistir.
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2.7. Optik Mikroskop

Mikrokapsillerin  morfolojilerini incelemek igin
optik mikroskop ve SEM analizi yapiimistir. Optik
mikroskop analizi, Afyon Kocatepe Universitesi, Fen
Edebiyat Fakiltesi, Molekiiler Biyoloji ve Genetik
bulunan CX41 marka

Bolimiinde Olympus

mikroskop ile goriintiler alinarak
gerceklestirilmistir. Optik mikroskop goruntileri
10X biylatme ile c¢ekilmistir. Gerek emilsiyonda
yapildig

yapilari  ve

olusturulan  gerekse kapsillemenin

asamalarda, emilsiye damlalarin
kararliliklari, kararh kapstllerin olusma zamani,
kapsil kabugunun olusum morfolojisi, ortam
kirliligi ise Olympus CH20 optik mikroskobuyla takip

edilmistir

2.8. DSC Analizi

Uretilen mikrokapsiillerin 1si depolama ve yayma
sicaklik ve entalpi degerleri gibi 1sil ozelliklerini
belirlemek icin  DSC
kalorimetri) cihazi kullanilmistir. DSC analizleri igin

(diferansiyel  taramali

Shimadzu marka DSC cihazi kullanilmis ve olgimler
5°C'de 0 - 400°C
araliginda, azot (N3) atmosferinde

Isitma/sogutma oraninda,

gerceklestirilmistir.
2.9. Fourier Déniisiimlii Kizilétesi Spektroskopisi

(FT-IR)

FT-IR spektrumlari Afyon Kocatepe Universitesi,
Fen Edebiyat
alinmistir. Calisma araligi 4000-400 cm™ ve KBr ile

Fakiltesi, Kimya Boliminde

paletler olusturularak alinmistir (Shimadzu, Japon).

Melamin formaldehit recineleri  tamamen

kurutulup, % 2,0 KBr karistirilip tamamen toz haline

getirildikten sonra  basing altinda  diskleri

olusturularak olgctimleri yapilmistir.

2.10. Taramali Elektron Mikroskop (SEM) Analizi

SEM analizleri Afyon Kocatepe Universitesi,

Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezinde
(TUAM) vyapilmistir. Kapsil numuneleri tamamen
kurutulduktan sonra Uzerleri altinla kaplandiktan
sonra analizleri

yapitmistir. SEM  gorintileri

AKU FEMUBID 16 (2016) 021201

alinirken kirtk  kapstllerden kapsillerin  ¢eper
kalinliklart  ve ayrica kapsillerin caplari  da
OlgUlmustir.
3. Bulgular
Sekil  1'deki  melaminin  FTIR  spektrumu

incelendiginde, N-H(primer amin) gerilme pikinin
3400-3500 cm™ arasinda, 3100-3300 arasinda ise
N-H(primer amin) egilme piki, 1650 cm™ civarinda
olan pik ise N-H egilme piki, 1550 cm-! civarinda
olan pik ise C=N’ gerilme piki, 800 ve 1000 cm-!
civarinda olan pik ise triazinde bulunan C-H egilme
pikleridir. Sekil 2 1
civarindaki piki

incelendiginde 3350 cm
2950-3000 cm™
arasinda olan pik ise alifatik C-H gerilme piki, 800

metilol piki,

cm? ve 1350-1570 cm™ arasinda olan pikler triazin
halkasinin titresim ve 1560 cm™ ayni halkanin
gerilim piki ve 1000 cm™ de gériilen pik ise —C-OH
pikine aiittir.

Tablo 1 Ticari kokularin emdiilsiye edildikten sonraki
kararhlik stireleri.

Emiilsiye Siire Power
Edici Madde (dak.) 27

Simple . Teose
Flower Relief T-21

0
10
Emulgin 30
60
120

wv
wv
=y

0
10
Tween 20 30
60
120

0
10
cMC 30
60
120

0
10
NP-10 30
60
120

vV, NNN WD OIELENNW
NN WP PBRERPNMNNWWLIOOVLEOOWOENWD
W W h U NN WWWINWWWWNWWRED
W WP UUIINNNNWWDSEEDBRNWWW
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=] kararlhh mikrodamlaciklar olusturmadiklari ortaya

\ cikmistir. NP-10 ile elde edilen emdilsiyonlarda en

/ 1 kararli power 27 ile diger esanlar ise power 27 gore

daha zayif oldugu bulunmustur.

/J/ \ V/ '%L Calismadan elde kapsiillerin igindeki 20 °C’'deki aktif
. \ / ! madde kaybi Tablo 2 de verilmistir. Bu tablo

incelendiginde en az ugucu polimer yapisi(pH=10,

reaksiyon siresi 45 dakikada) ile elde edilen kabuk
maddesinde 60 gin boyunca madde kaybi 5,0 g

Y

4000 3750 3500 3250 3000 2750 2500 2250 2000 1750 1500 1250 1000 750 500
HEmelamin cm-1

V/ \ /f melamin/formaldehit orani 1/5, sicaklik 90°C ve
!

dan 2,97 g distigu gorilmuistir. En fazla madde
Sekil 1 Melamin FT-IR spektrumu kaybi ise 60 giin sonunda 5,0 g dan 2,25 g diserek
ceper yapisinda MF(pH=10, M/F orani 1/5, sicakhk
80°C ve reaksiyon siresi 30 dakikada) kullanilan

] [HEmfBispd1T —]
] ™, kapsullerde gerceklesmistir.
607; \ Tablo 2 Kapsullerdeki zamanla ugucu madde kaybi (pH
1 'l‘ / =9, Melamin/Formaldehit (M/F) (mol/mol, 1/5),
p (reaksiyon siresi 30 dak. ve 45 dak. reaksiyon sicakhgi
{\] ) \ 80°C ve 90°C).
V U Siire
/ \ / \ ( H=10, M/F=1/5t=30 dak.  pH=10, M/F=1/5 t=45 dak.
(giin) pH=10, M/F=1/5 t=30 da pH=10, M/F=1/5 t=45 da
\ / \ M s ( 80°C 90°C 80°C 90 °C
V ! U } Kapsiil Kapsiil
Kapsiil Kapsiil T T
\\Iﬂ Agirhigi (g) Agirhgi (g) Agirhig: (g) Agirhg: (g)
0 5 5 5 5
AHDEmm 3500 3000 2500 2000 1750 1500 1250 1000 750 SCT'“V1 10 4,62 4,63 4'73 4,69
20 4,15 4,27 4,59 4,52
Sekil 2 Melamin Formaldehidin FT-IR spektrumu 30 3,67 3,80 441 4,32
40 3,30 3,43 4,10 3,96
50 2,94 2,93 3,42 3,30
o ) 60 2,25 2,48 2,62 2,79
Ticari olarak elde edilen kokular su ortaminda
elmilgator (Emilgin, Tween 20, CMC, NP-10)
varliginda emiilsiye (yag/su) edildiler. Olusan mikro =
damlaciklarin karaliliklari Tablo 1 verilmistir. Ticari o
kokularin igerikleri bilinmediginden degisik HLB 10.00
5574
degerine  sahip emilsiye edici maddeler :
kullanilmistir.  Emulgin  maddesinde baslangicta
power 27 ve simple flower esanslari diger iki esansa "°-“°§'
glOre su icerisinde cok iyi emilsiye olurken 120 i
o I - = “ecoe  200.00EEE L BT X T
dakika sonunda diger iki esansin belirtilen Tewitet
esanslardan daha iyi durumda oldugu tesbit Sekil 3 Melaminformaldehitle (pH=10,
edilmistir. Dort esansin  yag/su emilsiyonu Melamin/Formaldehit (M/F) (mol/mol), 1/5), (reaksiyon
tizerindeki Tween 20 etkisi incelendiginde en karali ~ stresi 30 dak, reaksiyon sicakligi 80°C) kapstllenmis

simple flower oldugu ve baslangictaki degerini hep ~ mikrokapsiliin DSC grafigi.
korudugu, daha sonra sirasiyla power 27, Teose T-
21 ve relief oldugu bulunmustur. Kokularin CMC ile

AKU FEMUBID 16 (2016) 021201 216
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0000 212 04 300.00 400,00
Temp [C]

Sekil 4 Melaminformaldehitle (pH=10,
Melamin/Formaldehit (M/F) (mol/mol), 1/5), (reaksiyon
suresi 45 dak, reaksiyon sicakligi 90°C) kapsullenmis
mikrokapsuliin DSC grafigi.

DSC grafikleri incelendiginde Sekil 3'de 30, 152 ve
bolgelerinde kapsdillerin is1 absorpladigl, 319 °C’'de
ise kapsll kabugunu olusturan polimer yapisinin
bozuldugu goérilmistir. Benzer sekilde sekil 4’deki
grafikte ise 30, 163 ve 212 °C kapsiliin gekirdek
maddesi Isi absorpladigi ve 377 °C'de ise MF
recginesinin bozuldugu gorilmustar.

SEM  goriintlleri  yardimiyla  kapsillerin  dis
morfolojileri (Sekil 5, Sekil 6), kapsul kabuklarinin
kalinhklari ve kapsiillerin ¢aplari bulunmustur.

Mag= 100K X EHT=2000kV

Sekil 5 Orta karistirma hizinda ve pH= 4,9 de elde edilen
kapsillerin SEM goruntileri.

Sekil 5 ve sekil 6'da orta karistirma (5000-7500
dev/dak) hizlarinda ve degisik kapsilleme pH’lari

verilmistir. pH degeri yiksekken kapsillerin
ylzeyleri temiz gorilirken pH degeri disilik iken
kapsillerin Uzerindeki kirliliklerin arttig

gorilmistir.

AKU FEMUBID 16 (2016) 021201

EHT = 20,00 kV

Sekil 6 Orta karistirma hizinda ve pH= 4,3 de elde edilen
kapsillerin SEM goruntileri.

Sekil 7 A’da verilen kapstller Emiilsiye edici 1 mL
(%10) madde kullanilarak ve Sekil 7 B'de ise 1 mL %
20’luk emdlsiye edice madde kullanilarak sicakligin
yavas yavas 20 °C'den 75 °C cikarilmasiyla elde
edilen kapsiller gortlmektedir. Emilsiye edici
oldugu (% 10’luk)
bulundugu ortamin emiilsiye edici
yiksek oldugu ortamdan daha temiz oldugu
bulunmustur.

maddenin az kapsillerin

maddenin

Sekil 7 Orta

karistirma hizinda,
ortaminda ve degisik emilsiyon konsantrasyonlarindaki
kapsillerin stk mikroskop gorintileri.

pH=4,5 c¢alisma

Sekil 7 A’da verilen kapsiller Emiilsiye edici 1 mL
(%10) madde kullanilarak ve Sekil 7 B'de ise 1 mL %
20’luk emdlsiye edice madde kullanilarak sicakligin
yavas yavas 20 °C'den 75 °C cikarilmasiyla elde
edilen kapsiller gortlmektedir. Emilsiye edici
oldugu (% 10’luk)
bulundugu ortamin emiilsiye edici

maddenin az kapsillerin

maddenin
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yiksek oldugu ortamdan daha temiz oldugu

bulunmustur.

Tablo 3 Elde edilen kapsiillerin Zeta boyut analizi ile elde
edilen ortalama kapsil boyutlari.

Homojenizator Hizi (dev/dak) Zeta Boyut (nm)

4500 32428
5500 19340
6500 11150
7500 6342
8500 3411

Kapsiillerin boyut analiz élglimler Malvern Nano-Zs
cihazi ile su ortaminda alinmistir ve Tablo 3’te
verilmistir. Her bir 6rnekten 10 pL alinarak 990 pL
su eklenmis ve ornekler siispanse hale gelene kadar
pipetleme vyapilmistir. Olcim oda sicakhiginda,
disposable size kiivetleri ile gerceklestirilmistir. Elde
edilen verilere gore dlsik karistirma hizinda
kapsullerin  boyutlar

yiksek olurken vyiksek

karistirma hizlarinda kapsil boyutlari diismustar.

4, Tartisma ve Sonug

Kapsiil yapiminda pH=10, melamin/formaldehit
(M/F) mol orani 1/5, sicakhk 80 ve 90°C ve
reaksiyon stresi 30 ve 45 dakikada olan M/F
madde olarak NP-10,
kopolimer olarak akrilikasit/akrilamid kopolimeri

recinesi, emilsiye edici

kullanilmistir.  Uretilmis olan  mikrokapsiillerin
boyut analizleri zeta potansiyel boyut analizi ile
yapildi. Tablo 3 verilen sonuglara gore kapsillerin
caplari ile karistirma hiz arasinda ters bir orantinin
oldugu gorilmistir. Karistirma hizi 8500 dev/dak
iken kapsil vyaricapt 3,411 pum, 6500 dev/dak
11,150 um ve 4500 dev/dak ise 32,428 um olarak
(2003)

yaptigl disiklopentadienin lireformaldehitle yapmis

bulunmustur. Brown ve arkadaslarinin
olduklari enkapsiilasyon c¢alismasinda karistirma
hizi ile kapsil boyutu arasinda ters bir iliskinin
oldugunu, 200 dev/dak kapsll boyutlarinin 1000
um, 1000 dev/dak 60 pm ve 2000 dev/dak ise 20
um civarinda oldugunu bulmuslardir(Brown, 2003).
Melaminle treformaldehit

modifiye  edilmis

recinesiyle yapilan calismada; karistirma hizi ile
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kapsul boyutu arasinda ters bir iliski oldugu, ytksek
karistirma hizinda kapsdillerin boyutlarinin bir birine
¢ok daha yakin oldugunu bulmuslardir (Hu et al.,
2009).
polimetilmetakrilatla elde

Yapilan diger bir calismada
edilmis olan
mikrokapsillerin  mekanik ve yapisal Ozellikleri
incelenmis ve elde ettikleri sonuglardan birisi de
karistirma hizi ile kapsil boyutu arsindaki ters bir
orantinin oldugu sonucudur (Pan et al., 2013). M/F
mol orani 5/1’den 5/2.4 dustuginde kapsil ¢eper
kalinhgr 84 nm’den 308 nm ¢iktigini belirtmislerdir
(Long vd., 2009). Yukaridaki ¢alismalarda kullanilan
polimer ve yontemler bizim calismamizla farkhlik
gosterse de kapsil boyutu ile karistirma hizi
arasindaki ters oranti bizim g¢alismamizla paralellik

gostermektedir(Tablo 3).

Kapsillerin kararl ve dis etkenlere karsi dayanikli,
raf dmrinin uzun ve c¢ekirdekte hapsettigi maddeyi
kararli bir sekilde tutmasi igin kapsll ¢eperinin
belirli bir kalinlikta olmasi gerekmektedir. Elde
edilen kapsillerin ¢eper kalnliklarinin 190 nm —
426 nm arasinda degistigi bulunmustur. Ceper
kalinhginin yiksek olmasinda pH degerinin 4,5’in
M/F oranin 1/4-1/5 arasinda olmasi,
¢ahisma sicakhginin 60-85°C ve siiresinin ise 2 saat
olmasi etkin
(2012)

bitilstearati melamin formaldehitle kapstllerken

altinda,
Uzerinde olmaktadir. Alic ve

arkadaslarinin yaptigi  bir c¢alismada
pH degisiminin kapsul kirliligi ve ceper kalinlina
etkisini incelemislerdir. 60. dakikada ve pH degeri 6
iken kapsll vylzeyinin ¢ok temiz oldugu 120
dakikada pH degerinin 5,0 distigiinde kapsil
ylzeyindeki kirlenmenin arttigi ve kapsul ceper
kalinliginin 295 nm den 335 nm vyikseldigi, 180.
dakikada pH degerinin 4,5 oldugunda kapsil
ylzeyindeki kirlenmenin da arttig1 ve kapsil ceper
kahinhginin 345 nm  degerlerine ulastigini
bulmuslardir (Alic vd., 2012). Lee ve arkadaslarinin
(2002) MF ile kapsiilasyon calismasinda, en ylksek
verimin ise pH 6 ve M/F mol oraninin 1/5,5

oldugunu bulmuslardir (Lee vd., 2002).

Elde edilen kapsil ortaminin kirsiz olmasi istenir.
Bunun nedeni ise kapsiller kullanilacak ortama
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konduklari zaman tek tek durmalari gerekmektedir.
kirlilikler
yaparak

Aksi durumda kapsil ortamindaki

kapsdllerin etrafinda  topaklasma

kapsdtllerin ortamda etkinligini azaltmaktadir.

On denemeler yaparken Lee ve arkadaslarinin
yaptigl calismalari tekrarlanmistir(2002). pH 6’da
denemelerde kararli

yaptigimiz  6n kapsiller

olusturulamamistir bunun temel nedenin ise
ortamda bulunan emiilsiye edici madde ve pH’in
cok yiksek olmasidir. Kapsil olusumunda emdlsiye
edici maddenin yapisi ve miktari 6nemlidir. Yiiksek
miktarda emilsiye edici madde kullanildiginda
kapsil ortaminin kirli gorilmustir (sekil 7 B).
Kararli emdiilsiyon damlaciklar, polimer ortamiyla
karistirildiktan sonra ortamda bulunan emdiilsiye
edici maddenin yapisinda bulunan hodrofilik ve
hidrofobik gruplar kapsul ylzeyini kaplayacak olan
azaltmaktadir. Bu

matriks yapinin  kararliligini

neden dolayr kararsiz kapsillerde patlamalar

meydana geldigi icin olusan kararsiz matriks yapi
ortamda kirlilik olusturmaktadir.

Kapsil ortam kirliligini olusturan diger bir etmen isi,

kararh emdilsiyon damlaciklari olusturulduktan

sonra polimer ortamina konulan damlaciklar

kararliliklarini kaybederek patlamalaridir. Patlayan
esnasinda tekrar

bu damlaciklar karistiriima

olusmakta ancak kapsdullerin boyutlari
blylimektedir. Kapsil boyutunun kicgultilmesi igin
ise yuksek hizlara cikildiginda ortamda bulunan
emilsiye edici madde koplirmeye neden
olabileceginden ortamda kararli etrafi polimerle
Yiksek

kabarciklar

cevrili hava kabarciklari olusmaktadir.

sicakliklara  ¢ikildiginda ise  bu

patlamakta ve ortama kirlilikler vermektedir.

Polimer ile kopolimer arasindaki reaksiyon hizini
etkileyen lg¢ etmen vardir. Bunlar ortamda bulunan
emdlsiye edici madde miktari, ortamin pH’I ve
Distk
gerceklestigi  icin

sicakhigidir. pH’larda reaksiyon  hizli

patlayan  kapsullerin  dis
ylzeyindeki matriks yapi tekrar kapsil ylzeyine
tutunmadan ortamda kalarak kirliliklere neden

olmaktadir. Yapilan calismada sekil 4 ile sekil 5

AKU FEMUBID 16 (2016) 021201

incelendiginde pH degeri yiksekken kapsullerin
ylzeyinin temiz oldugu (sekil 4) pH degeri
disttuginde kapsul yizeyindeki kirliligin arttigi(sekil

5) bulunmustur.

Mikrokapsillerin DSC analizlerinden elde edilen

sonuglar incelendiginde kapsilin dis yapisini
olusturan MF recinesi ile akrilik asit akrilamid
kopolimerinin  reaksiyonlariyla olusan matriks
yapinin kararhliklarina bakildiginda MF olusturma
parametrelerinin(sicaklik ve sirenin) etkili oldugu
bulunmustur. Sekil 3 de MF Melaminformaldehitle
(pH=9, Melamin/Formaldehit ((M/F)

(1/5),(reaksiyon stiresi 45 dak, reaksiyon sicakhgi

(mol/mol),

90°C) polimer matriksinin bozulma sicakligi 319 °C
iken sekil 4 de MF (pH=9, Melamin/Formaldehit
(M/F) (mol/mol), (1/5) (reaksiyon stresi 30 dak,
80°C)
bozulma sicakligl 377 °C olarak bulunmustur.

reaksiyon sicakhgi polimer matriksinin

Simple flower esansinin tween 20 emdilsiye edici
maddeden daha uzun sire kararli oldugu halde biz
kapsilasyonumuzu power 27 esansini
kullanilmistir. Power 27 esansi ile elde edilen
kapsullerin diger esanslarla elde edilen kapsillere
daha

bulunmustur. Bunun nedeni ise esansi olusturan

gore daha hizli ve kararh  olduklari
bilesiklerin kapsilin dis matriksini olusturan MF
recinesi ve akrilikasit akrilamid kopolimeri ile
uyumlu olmasidir.

Sonu¢ olarak bu c¢alismada; Yumusatici ve
deterjanlarda kullanilan kokularin hedeflenmistir.
Bu amacla ticari kokular MF recinesi ve akrilikasit
akrilamid kopolimeri kullanilarak islem sirecinde
(in-stue) kullanilarak

polimerizasyon yontemi

basariyla  kapstllenmislerdir.  Mikrokapsdillerin

olusum asamalari optik mikroskop goriintileri

kullanilarak takip edildi ve tarayici elektron
mikroskobu (SEM) ile elde edilen mikrokapsillerin
morfolojileri ortaya konulmustur. Kapsul boyutlari
istenilen boyutlarda ayarlanabilen(3,4 um- 32,4 um
araslt), kapsul ceperleri 190-426 nm arasinda olan
Degisik ticari

mikrokapsiller elde edilmistir.

kokulari % 85-89 arasinda oldukga yuksek verimle
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kapstllemeleri yapilmistir. Olusturulan kapsiller
20°C deki
sonunda % 45-56 arasinda degismistir.

kapsullenmis madde kaybi 60 giin
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