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Ozet: Endiistride yaygin bir sekilde kullanilan nanopartikiiller (NP’ler) grafen ve kitosan gibi maddelerle modifiye edile-
rek hidrofilitesi ve oksidasyon kapasitesinin artmasi yonuyle yeni 6zellikler kazanabilmektedir. Bu ¢calismada Syzygium
aromaticum 6zutl ile AQNP sentezinden farkl olarak, glimus grafen oksit nanokompozitler (Ag@GO NK) sentezlene-
rek karakterizasyonu degerlendirilmistir. Elde edilen Ag@GO NK’nin Staphylococcus aureus turiine kargi antimikrobi-
yal aktivitesi test edilmistir. Karakterizasyon galismalari sonucunda, S. aromaticum tabanli Ag NP’lerin kisa sireli stabi-
liteye sahip oldugu (-16.1 mV) belirlenmistir. Dinamik 151k sacilimi (DLS) analizi ile NP’lerin yaklasik 327 nm etkin ¢capa
sahip oldugu tespit edilmistir. Sirayla X Isinlari Toz Difraksiyon (XRD) ve Fourier Donlsimlu Kizilotesi Spektroskopisi
(FT-IR) analizi ile NP’lerin kristal yapisi ve NP sentezinde islevsel 6zellige sahip fonksiyonel gruplarin varligi gosteril-
mistir. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ile Ag@GO NK’lerin morfolojileri incelenmistir. Ag@GO NK'lerin S. aureus
susuna karsi antimikrobiyal 6zellie sahip oldugu bildirilmistir. Calisma, S. aromaticum tomurcuk 6ziti ile Ag@GO
NK’lerin bioysentezi ve antimikrobiyal aktivitelerinin belirlenmesi agisindan 6zgiin ve yenilikgidir. Calismada elde edilen
verilerin NP’lerin modifiye edilerek biyomedikal caligmalara i1sik tutacagdi diginulmektedir.

Anahtar kelimeler: Antimikrobiyal aktivite, biyolojik sentez, gimis@grafen oksit

Biosynthesis of Silver@Graphene Oxide Nanocomposite and Determination of It’s Antimicrobial Activity
Abstract: Nanoparticles (NPs), which are widely used in the industry, can be modified with materials such as graphene
and chitosan to gain new properties in terms of their hydrophilicity and oxidation capacity. In this study, unlike Ag NP
synthesis via Syzygium aromaticum extract, silver graphene oxide nanocomposites (Ag@GO NC) were synthesized
different from Ag NP synthesis via Syzygium aromaticum extract and characterized. The antimicrobial activity of
Ag@GO NC against to Staphylococcus aureus was tested. As a result of characterization studies, S. aromaticum ba-
sed Ag NPs have short-term stability (-16.1 mV). Dynamic light scattering (DLS) analysis showed effective diameter of
NPs is approximately 327 nm. X-Ray Diffraction (XRD) and Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR) analysis
showed that the crystalinity of NPs and the presence of functional groups in NP synthesis process, respectively.
Ag@GO NCs were recorded by Scanning Electron Microscopy (SEM). Ag@GO NCs have been reported to have anti-
microbial properties against S. aureus strain. The study is original and innovative in terms of biosynthesis and determi-
ning the antimicrobial activities of Ag@GO NCs with S. aromaticum bud extract. It is thought that the data obtained in
this study will shed light on the studies in biomedical fields by modifying NPs.

Keywords: Antimicrobial activity, green sytnhesis, silver@graphene oxide

Girig ve mantar gibi) kullaniimasini iceren biyolojik sentez,

ikincil bir kimyasal madde kullaniimamasi ve dolayi-
Nanopartikller (NP) 100 nm'den daha kigik boyuta siyla ikincil bir kimyasal atik olusmamasi, nispeten
sahip olmalari nedeni ile genis ylizey alanlarina sahip kolay ve ucuz olmasi 6zellikleri ile ilgi cekmektedir
olup atom benzeri O&zellikler sergilemektedir (Sintubin ve ark., 2012; Ocsoy ve ark., 2018; Strayer
(Sangeetha ve ark., 2011). Essiz fiziksel ve kimyasal ve ark., 2016; Shi ve ark., 2014). Cesitli metalik
ozellikleri ile bulk formlarindan farkh 6zelliklere sahip- NP’ler end[]striye| olarak potansiye| uygu|ama alanla-
tirler (Ghaedl ve ark., 2015) NP’lerin sentezinde kul- rina Sah|pt|r Gumus (Ag) NP’lerin antikanser’ anti-
lanilan her bir yontem (fiziksel, kimyasal ve biyolojik mikrobiyal, cinko oksit (ZnO) NP’lerin kozmetik ve
yontemler) gesitli avantaj ve dezavantajlara sahiptir. kaplama, palladyum (Pd) NP’lerin biyokatalitik ve
NP’lerin sentezinde indirgeyici ve kaplayici ajan ola- Altin (Au) NP’lerin DNA etiketleme alanlarinda uygu-
rak organik molekdillerin (enzim, polisakkarit, bitki, alg lanabilir oldugu bildirilmistir (Mittal ve ark., 2013).

Rhamnus virgata yaprak 0z(ti ile sentezlenen demir
oksit NP’lerin antioksidan ve antimikrobiyal aktiviteye
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tezlenen demir oksit NP’lerin kristal viyole boyasina
karsi fotokatalitik aktivite gosterdigi, Dodonaea visco-
sa yaprak 6zitu ile sentezlenen Ag NP’lerin antimik-
robiyal ve antikanser 6zellik sergiledigi belirlenmistir
(Abbasi ve ark., 2019; Vasantharaj ve ark., 2019;
Anandan ve ark., 2019).

Metalik NP’lerden Ag NP, saglik sektoérd, tekstil, sen-
sor ve katalitik alanlarda uygulama o6zelliklerine sa-
hiptir (EI-Nour ve ark., 2010). Yasir ve ark., (2017)
Syngonium podophyllum 6zitl ile sentezledikleri Ag
NP’lerin antikandidal, Behravan ve ark., (2019) Ber-
beris vulgaris 6zutu ile sentezledikleri Ag NP’lerin
antimikrobiyal aktiviteye sahip oldugunu bildirmisler-
dir. Areca catechu ve Andean Mortifio 6zutl ile sen-
tezlenen Ag NP’lerin metilen mavisi boyasina karsi
katalitik aktivite sergiledigi kaydedilmistir (Vinay ve
Chandrasekhar 2019; Kumar ve ark., 2019).

Daha 6nce S. aromaticum yaprak ve tomurcuk 6zutl
ile sentezlenmis Ag NP’ler ve uygulamalari ile ilgili
¢ok sayida galismalar mevcuttur (Vijayaraghavan ve
ark., 2012; Venugopal ve ark., 2017; Kaur ve ark.,
2013; Rajesh ve ark., 2018; Bansal ve ark., 2018;
Ajitha ve ark., 2019). Bununla birlikte bagka bir ¢alig-
mada S. aromaticum yaprak 6zitl ile sentezlenen
gimiis grafen oksit (Ag@GO) NK'lerin Hg** sensor
ve katalitik etkinligi belirlenmis olup (Sahu ve ark.,
2019), S. aromaticum tomurcuk 6zitu ile Ag@GO NK
sentezine ve antimikrobiyal etkisinin belirlenmesine
yonelik bir ¢alismaya rastlanmamistir. Bu ¢calismada
S. aromaticum tomurcuk 6zitl ile ik kez Ag@GO
NK’ler cevre dostu ydontemle sentezlenerek karakteri-
ze edilmis ve antimikrobiyal aktivitesi izlenmigtir.

Gereg ve Yontem
Ag NP’nin sentezi

NP sentezinde indirgeyici ve kaplayici malzeme ola-
rak kullanilan S. aromaticum ticari aktardan temin
edilmigtir. Distile su ile yikandiktan sonra etiivde 70
°C’de kurutulmus S. aromaticum érneklerinden 10 g
alinmis ve 100 ml distile su igerisinde bir saat sure ile
demlenmistir. Daha sonra Whatman No1 filtre kagidi
ile suzilen 10 ml 6zut, 90 ml AgNO; solusyonu ile
(5x10'3 M) renk degisimi gbézlenene kadar manyetik
karigtiricida kanistirilarak Ag NP’ler elde edilmis ve
GO ile baglanmasi amaciyla kullanilmistir.

Ag@GO NK’nin sentezi

Ag@GO NK sentezi igin 2 ml, 5 mM Ag NP solusyo-
nu ve 2 ml S. aromaticum 6ziti, 0.1 mg/mL (2 ml
GO) ¢ozeltisine eklenerek beherde manyetik karistiri-
ct yardimi ile karigtiriimigtir. GO ile baglanmanin ger-
ceklestirilebilmesi amaciyla iki farkli NaCl c¢ozeltisi
hazirlanmigtir. Karigim esnasinda sollisyonun uzeri-
ne 2,4 ml NaCl (0.09 M) eklenmis ve hemen ardin-
dan 5 ml NaCl (0.29 M) ¢ozeltisi eklenerek karistirma
islemi yaklasik 30 dk devam etmistir. Karistirma isle-
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minin ardindan dolusyon santrifijlenerek (5 dk, 3000
rom) Ag@GO kompozitler elde edilmistir. Sentezle-
nen NK'ler ayni santrifiij kosullarinda distile su ile
yilkanmig ve karakterizasyon galismalarinda kullanil-
mak lzere muhafaza edilmigtir.

Ag@GO NK’nin karakterizasyonu

S. aromaticum 6zitl ile sentezlenen nano yapilarin
karakterizasyon galismalari Erciyes Universitesi Tek-
noloji Arastirma ve Uygulama Merkezi (TAUM) ve
Erciyes Universitesi Nanoteknoloji Arastirma Merke-
zinde (ERNAM) gercgeklestiriimistir. Elde edilen nano
yapilarin etkin ¢gapi Dinamik Isik Sacilimi (DLS), yi-
zey yukl Zeta, kristal yapisi X Isinlari Toz Difraksiyon
(XRD), yapisina katilan organik molekullerin varligi
Fourier Dontusimli Kizilétesi Spektroskopisi (FT-IR)
ile belirlenmis olup, ayrica NK’ler SEM gorintileri ile
analiz edilmistir.

Antimikrobiyal aktivitenin belirlenmesi

Ag@GO NK’lerin Staphylococcus aureus susuna
karsi antimikrobiyal aktivitesi disk difiizyon yontemi
ile test edilmistir. Kisaca steril bir ekivyonla alinan
koloniler 3 ml serum fizyolojikte slispande edilerek
McFarland 0.5 (108 mikroorganizma/ml)'e gbre ayar-
lanmis disklere 25 ul emdirilmistir. Bakteriler Mueller-
Hinton agar besiyerine ekilmis ve kurutulan diskler
(37°C’de) agar ylzeyine yerlestiriimistir. 24 saat inku-
basyon sonrasinda inhibisyon zonlari belirlenmistir.

Bulgular
Ag@GO NK’nin karakterizasyonu

Elde edilen solusyondaki Ag NP’lerin etkin ¢gapi DLS
analizi ile yaklagik olarak 327 nm olarak belirlenmis
olup Sekil 1'de gdsterilmigtir.

Statistics Graph (1 measurements)

Size (r.nm)

Sekil 1. Ag NP’lerin DLS analizi

S. aromaticum 6zt ile sentezlenen Ag NP’lerin yu-
zey yuki zeta analizi ile -16.1 mV olarak olgiimugtir
(Sekil 2).
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Zeta Potential Distribution

Tetal Counts

Zeta Potential (m\)

Sekil 2. Ag NP’lerin yuzey yuku

Sekil 3'te gorildigl tzere XRD analizi ile NP’lerin
yapisinda 26 duzleminde 10°, 38°, 44°, 64° ve 77°
pikler gézlenmistir. NP’lerin yapisina katilan fonksiyo-
nel gruplarin varhgi FT-IR analizinde 3415, 2923,

Sekil 3. Ag NP’lerin XRD analizi
2845, 1628 ve 1404 cm™de kaydedilen pikler ile be-
lirlenmistir (Sekil 4).
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Sekil 4. Ag NP’lerin FT-IR analizi

Biyosentezi gerceklestirilen Ag NP ve Ag@GO NK’le-
rin SEM analizleri sirayla Sekil 5 ve $ekil 6’da veril-
mistir. Sekil 5'ten gorulecegi izere NP’ler morfolojileri

EMT = 2600KkV WO = 80mm Mag= SO00KX Signel A= SE1

Sekil 5. Ag NP’lerin SEM resimleri

Fatih Dogan KOCA

Sekil 6. Ag@GO NK’lerin SEM resimleri
yuvarlak yapida ve yaklasik 63 nm boyuta sahiptir.

Ag@GO NK’nin aktivitenin

belirlenmesi

Antimikrobiyal

Ag@GO NK’nin S. aureus susuna karsi konsantras-
yon bagimli olarak antimikrobiyal aktivite sergiledigi
kaydedilmistir (Sekil 7). Biyolojik sentezlenen nano
boyuta sahip kompozitin S. aureus’a kargl minimum
inhibisyon konsantrasyonu (MIC) 6.25 ppm olarak
belirlenmigtir.

Sekil 7. Ag@GO NK’nin S. aureus susuna kars! antimikro-
biyal aktivitesi

Tartisma ve Sonug
Ag@GO NK’nin karakterizasyonu

NP’lerin asidik ortamda sentezlenmesi neticesinde
biraraya gelerek kiimelenme egiliminde olduklari ve
bu nedenle etkin caplarinin yiksek oldugu bildirilmis-
tir (Armendariz ve ark., 2004). Daha 6nce bitki 6zutle-
ri ile sentezlenen NP’lerin etkin ¢aplarinin bizim veri-
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lerimizle uyumlu oldugu gézlenmistir (Yuvakkumar ve
ark., 2014). Negatif yonde dusik yizey yuku ile parti-
kuller arasinda olusan itme kuvveti partikillerin ki-
melenmesini 6nlemekte olup, NP’nin kararlihidina
isaret etmektedir (Sankar ve ark., 2014; Harshiny ve
ark., 2015). Bu veriler 1siginda sentezlenen Ag
NP’nin ylzey kisa sureli kararli yapida oldugunu soy-
lemek mumkinddr. XRD analizi ile 26 duzleminde
gozlenen 10°, 38", 44°, 64" ve 77" pikleri sirasiyla (0 0
1)(111),(200),(220)ve (31 1)dizlemine karsi-
lilk gelmektedir. XRD analiz ile elde edilen piklerle
NK’nin yapisinda Ag’'nin varligi dogrulanmis ve kristal
yapisi belirlenmistir. Calismamiza benzer olarak So-
me ve ark., (2019) ve Hsu ve Chen (2014) biyosente-
zini gergeklestirdikleri Ag@GO NK’lerin kristal duzle-
mini (111),(200), (220)ve (311)olarak belirle-
mis olup, ¢alismamizla uyum iginde oldugu gorilmus-
tr. S. aromaticum 6zutinun indirgeyici ve kaplayici
ajan olarak kullanilmasi ile biyolojik olarak sentezle-
nen NP’lerin yapisina katilan fonksiyonel gruplarin
varligi FT-IR analizi ile incelenmistir. Bu test sonu-
cunda 3415, 1628 ve 1404 cm"de g6zlenen pikler
sirasi ile alkol (O-H), alken (C=C) ve aromatik (C=C)
gruplarina karsilik gelmektedir. 2923 ve 2845 cm™"de
gbzlenen pikler alkan gruplarina (C-H) isaret emekte-
dir. C-O grubunun varhgi 1034 cm™de g6zlenen dif-
raksiyon pik ile belirlenmistir. SEM gorintileri ile yu-
varlak yapida ve yaklasik 63 nm boyutuna sahip olan
NP’lerin kimelenme egiliminde oldugu gdérilmekte
olup bu durum DLS analiz verilerimizi destekler nite-
liktedir. Sekil 6'da AG NP’lerin GO ile baglandigi go-
rulmektedir. Bitki 6zitinin kullaniimasi ile elde edilen
NP’lerin morfolojik Ozelliklerine ortam pH'1, sicaklik,
indirgeyici ajanin ve indirgenen metalin konsantras-
yonunun 6nemli bir role sahip oldugu daha oénceki
calismalarda gosterilmistir (Mittal ve ark., 2013).

Antimikrobiyal aktivitesinin belirlenmesi

Biyolojik ydntemle sentezlenen Ag@GO NK'nin S.
aureus’a karsi etkili bir antimikrobiyal aktivite sergile-
migstir. Cesitli metalik NP’lerin antimikrobiyal 6zellikle-
ri, bakterilerin hlicre duvarina baglanmasi ile protein-
lerin denatlirasyona ugratmasi, membranda birikmesi
ile meydana reaktif oksijen turlerinin (ROS) hicre
olimune sebep olmasi ile agiklanabilmektedir (Kaur
ve ark., 2013; Some ve ark., 201; Wang ve ark.,
2017).

Bu calismada S. aromaticum 6ziuti ile Ag@GO
NK'lerin biyolojik sentezi, ucuz, etkili ve gevre dostu
yontemle sentezlenmistir. Ag@GO NK’nin S. aureus
susuna karsi antimikrobiyal aktiviteye sahip oldugu
belirlenmistir. Elde edilen veriler ile bitki 6z(ti ile sen-
tezlenen Ag tabanli NP’lerin kitosan ve grafen oksit
gibi biyomolekiller ile modifiye edilerek oksidasyon
kapasitesi ve ¢dzinebilirliginin artirilabilecegi, ayrica
kiimelenmesinin 6nlenebilecegi distnulmektedir.
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