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Ozet: Bu calismada, kompleks koaservasyon metodu ile jelatin- arap zamki duvar
materyaline sahip ¢ekirdek materyali giil esansi olan mikrokapsiiller tiretilmistir.
Cekirdek materyalinin degisimi, esansin markasi, polimer oranlari, yiizey aktif
madde miktarlari, yiizey aktif maddenin cinsi, ¢apraz baglayicinin cinsi ve miktari,
karistiricinin tipi ve cinsi, ¢ozelti pH'1 ve proses stiresi gibi parametrelerin
mikrokapstillenmeye olan etkileri arastirilmistir. Kokulu mikrokapsiil tiretimi i¢in
en uygun c¢ekirdek materyalinin giil esansi, ¢apraz baglayicinin glutaraldehit ve en
uygun polimer oranlarinin  1:1 oldugu belirlenmistir. Uretimi yapilan
mikrokapsiillerin morfoloji ve olusumlar1 optik mikroskop ve taramali elektron
mikroskobu (SEM) ile incelenmistir. Ayrica gil kokusunun kapsiillenmesini
aciklama ve mikrokapsiillerin yapisini kimyasal olarak incelemek icin fourier
transform kizilotesi spektroskopisi (FT-IR), termogravimetrik analiz (TGA), gaz
kromatografisi-kiitle spektroskopisi (GC-MS) analizleri uygulanmistir.
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Abstract: In this study, microcapsules with gelatin and gum arabic shell and
essence of rose core material were prepared by complex coacervation. The effects
of the parameters such as core material type, essence brand, polymer ratio,
surfactant quantity and type, cross-linker quantity and type, mixer quantity and
type, pH of solution and processes time on microencapsulation were investigated.
Essence rose as the most suitable core material, glutaraldehyde as the most
suitable cross-linker and 1:1 as the most suitable polymer ratio were determined
for flavor microcapsule production. Morphology and formation of microcapsules
were investigated by optical microscope and scanning electron microscopy (SEM).
In addition fourier transform infrared spectroscopy (FT-IR), thermogravimetric
analysis (TGA), gas chromatography-mass spectrometry (GC-MS) analysis were
carried out to explain the microencapsulation of rose essence and investigate the
microcapsule structure chemically.

1. Giris

katmani icerideki materyale zarar verebilecek
istenmeyen  materyallerin  igeri  girisini de

Mikrokapsiilleme, bir kat1 partikiiliin, sivi damlasinin
veya gaz kabarciginin bir film tabaka olusturacak
maddeyle kaplanmasidir (Cimen, 2007). Mikrokapsiil,
polimerik bir duvar ve bu duvar igerisinde
hapsedilmis sivi maddesinden olusur.

Mikrokapsiiller maddelerin mikroskobik seviyede
depolanmasini saglar. Mikrokapsiilleme isleminin
tamami esasen birbirinden ayr1 li¢ farkli streci
kapsar. Ik siirec, icerdeki materyalin etrafinda bir
duvar katmam olusturmaktir. Ikincisi, icerideki
materyalin olusturulan bu dis duvar katmanindan
disar1 cikisin1 engellemektir. Yani sira, dis duvar
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engellemelidir. Icerideki materyali disariya dogru
zaman baslangicinda ve dogru oranda almak ise
iclincii slire¢ esnasinda gergeklesir (Erikei, 2010).

Kokularin ~ mikrokapsiillenmesi  ise  kokunun
saklanmasi amacinin yaninda var olan kokunun uzun
stire  kullanilmasi, ¢evresel bozunmaya Kkarsi
dengeleme, siv1 parfiimiin katilasma sayesinde kolay
kullanimi, kokunun korunmasi ya da kokunun yavas
salgilanmas1 amaci ile gerceklestirilir (Park et al,
2001; Ovez ve Yiiksel, 2002).
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Eczacilikta, saglikla ilgili ilag, vitamin, krem, kozmetik
gibi biitiin triinlerde, mikrokapsiiller son yillarda
kullanilmaya baslanmistir (Ovez ve Yiiksel, 2002).
Gliniimiizde parfiimlerin oksidasyona karsi
korunmasinda kokulu-parfiimlii esyalarda, basinca
hassas kaplama kagitlarinda, daktilo seritlerinde,
fotograf malzemelerinde, gida iiriinlerindeki tat ve
koku verici maddelerde, tarimda ilaglamada, bocek
ilaglarinda, yavas salgilanmas1 istenen giibrelerde,
boya malzemelerinde, titiin iriinlerinde, korozyon
inhibitorlerinin ve canli hiicrelerin kapsiillenmesi
konusunda ¢alismalar yapilmaktadir (Ovez ve Yiiksel,
2002).

Genel olarak mikrokapsiilleme yontemi fiziksel ve
kimyasal kapsiilleme olarak ikiye ayrilir (Cimen,
2007). Ancak giiniimiizde fiziksel yontemler fiziko-
kimyasal (koaservasyon (basit koaservasyon,
kompleks koaservasyon), fotoelektrolit ¢ok tabaka ile

enkapsiilasyon, siiper kritik akiskanlarin hizh
genlesmesi ile polimer enkapsiilasyonu) ve
fizikomekanik yontemler (es-ekstriiksiyon, sprey

kurutma, akiskan yatakli teknoloji, egirme diski)
olmak tizere iki gruba ayrilmaktadir. Mikrokapsiil
iretiminde kimyasal yontemler ise konvansiyonel
emilsiyon, miniemiilsiyon, mikroemiilsiyon, ters
emiilsiyon, dispersiyon, polikondenzasyondur (Alay,
2010).

Polimer-polimer  fazinin  beraberce  ayrildigi
koaservasyon metodu, suda ¢oziinmeyen yaglarin
kaplanmasinda yani Kkapsiillenmesinde en uygun
yontem (Ovez ve Yiiksel, 2002) oldugundan bu
calismada kompleks koservasyon metodu ile
mikrokapstl liretimi gergeklestirilmistir. Bunun icin
yag faz1 dedigimiz Isparta giiliinden iiretilen giil
kokusu, duvar malzemesi olarak secilen polielektrolit
¢ozeltisinin (jelatin-arap zamki) i¢inde karisarak su-
yag emiilsiyonu olusturulmustur. Uygun pH ayari ile
yag fazinin etrafi kaplanarak kapsiil olusumu
saglanmistir.

2.Materyal ve Metot
2.1.Mikrokapsiil Uretimi

% 8-12,5 (a/v) agirhgindaki 1.polimer c¢ozeltisi
(jelatin) manyetik karistiricida yaklasik 1500 rpm’ de
karistirilmaya baslandiktan sonra polimer ¢6zeltisine
esdeger oranda giill esansi eklenir. Karisima
sodyumdodesil siilfat (SDS) c¢ozeltisi damla damla
ilave edilir ve emiilsiyon olusturulur. Emiilsiyon
olusturulduktan 15 dakika sonra % 8-12,5 (a/v)
agirhgindaki duvar materyali olarak 2. polimer
¢oOzeltisi olan Arap zamki ilave edilerek yaklasik 15
dakika karistirilmaya birakilir. Bu silirenin sonunda
karisimin pH’1 asit ilavesi ile 4-4,5 arasina getirilir.
Bundan sonra manyetik karistiricinin devri yaklasik
500 rpm’e diisiiriiliir. Karisimin seyrelmesi i¢in saf su
ilave edilir. Capraz bag olusumu icin glutaraldehit
veya formaldehit ¢apraz baglayic1 ilavesi yapilir.
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Karisim, iginde soguk saf su bulunan baska bir
reaktore aktarilir. Bir saat boyunca bu sekilde ayni
devirde karistirilmaya birakilir. Bir saatin sonunda
karisimin - pH’1  baz ilavesi ile 9-11 arasina
ayarlanarak bir saat daha karistirllmaya birakilir. Bir
saatin sonunda isleme son verilerek olusan kapsiiller
stiziilerek ayrilir, toplanir, yikanir ve kurumaya
birakilir (Kebapgi, 2012). Sekil 1.’de pH degisimi ile

olusan mikrokapstillerin genel olusumu yer
almaktadir.
3.Bulgular
Kompleks koaservasyon metodu ile ¢ekirdek

materyali gil esansi, duvar materyalleri jelatin ve
arap zamki olan mikrokapsiiller Uretilmistir. Giil
esans1 miktari, farkli isletmelerin hazirladiklar giil
esanslarl, duvar materyallerinin birbirine orani
(polimer oranlari), capraz baglayici miktar1 ve ¢apraz
baglayic1 cinsinin degisimi, karistiricinin tipi ve
karistirma hizlar, ylizey aktif madde miktarlari, pH

degisimi ve zaman gibi bir¢cok parametrenin
degistirilmesi ile mikrokapsiil Uretimi
gerceklestirilmistir.

Cekirdek materyali olarak giil yag kullanilarak
yapilan deneylerde degisik oranlarda mikrokapsiil
iretimi yapilmaya calisilmistir. Fakat giill yag ile
gerceklestirdigimiz deneylerin SEM gériintiilerinde
kiiresel formda taneciklere rastlanmamistir.

Gill yagiyla mikrokapsiiller olusturulamadigi icin
daha sonraki deneylerde ¢ekirdek materyali olarak
gil yagini kullanmak yerine daha kii¢iik molekiil
yapisina sahip olan gil esansini kullanarak
mikrokapsiil liretimine devam edilmistir. Sekil 2’ de
gil esans1 ile gerceklestirilen deneyin optik
mikroskop goriintiisiic yer almaktadir. Sekilden,
iiretilen mikrokapsiillerin kiiresel sekilde, yag
fazindan farkl goriiniimlerde ve kapsiillerin i¢lerinin
dolgun goriiniimde olduklar: goriilmektedir.

Mikrokapsiil liretiminde formaldehit ve glutaraldehit
olmak tzere iki farkli tir c¢apraz baglayic
kullanilmigtir. Formaldehit ve glutaraldehitten 3, 5,
7’ser mL alinarak deneyler gergeklestirilmistir.

Gerceklestirilen deneyler sonucunda mikrokapsiil
iretimi i¢cin en uygun capraz baglayicinin
glutaraldehit ve en uygun miktarin ise 3 mL olarak
belirlenmistir. Sekil 3’ de 3 mL glutaraldehit
kullanilarak gerceklestirilen deneyin SEM goriintiisi
yer almaktadir.

Sekil 3. 3mL glutaraldehit kullanilarak iiretilen
mikrokapsiillerin SEM goriintiisii

Mikrokapsiill  iiretiminde  mekanik  karistiricy,
manyetik karistirici, ev tipi mikser olmak tizere ii¢ tip
karistirict denenmistir.
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Mekanik karistirici ile deneyleri
gerceklestirdigimizde kompleks olusumu saglanmis
fakat kapsiil formunda tanecikler

goriintiilenememistir. Sadece mikser ile karistirma
islemini gerceklestirirken madde kaybi ¢ok oldugu
icin tercih edilmemistir. Sadece manyetik karistirici
kullanildiginda ise karistirma hizi yeterli olmadigi
icin tercih edilmemistir. Deneyde emiilsiyon olusumu
mikser ile emiilsiyon olusumundan sonraki siiregte
manyetik karistirici kullanilarak mikrokapsiil tiretimi
gerceklestirilmistir. Sekil 4."de mikser ve manyetik
karistirici kullanilarak tiretilen mikrokapstllerin SEM
gorintiisii yer almaktadir.

Karistirma hizinin kapsiil boyutuna etki ettigi,
karistirma hizi arttirildiginda taneciklerin boyutunun
kiigtildiigii, hiz1 azaltildiginda ise tanecik boyutunun
biiytidiigii literatiirlerde yer almaktadir. Giil esansi
iceren mikrokapsiillerin liretiminde karistirma hizi
yaklasik 1500 rpm olarak ¢alisiimistir.

Sekil 5.’da karistirma hizi yaklasik 1500 rpm olan
mikrokapstillerin SEM gortntiisii yer almaktadir.
Mikrokapsiillerin SEM goriintiisii incelendiginde sekil
5.da tanecik boyutlarinin 6-8 pm arasinda degistigi
gorilmektedir.

Kompleks koaservasyon yonteminde
polielektrolitlerin (duvar materyali) zit ytiklii olacagi
pH'nin ayarlanmasi biiyilk 6nem tasimaktadir. Bu
ylzden mikrokapsiil tiretiminin
gerceklestirilmesinde kullandigimiz duvar
materyalleri olan jelatin ve arap zamkiin zit yiikli
olacaklar1 pH araliginda calisma yapilmistir. Asit
ilavesi ile beraber en uygun pH degeri iki farkl
elektrolitin zit yukli olacagi 4-4,5 aralifl olarak
belirlenmistir ve bu bilgi literatiirle de uyum
icindedir (Thies, 2008).

Mikrokapsiil iretiminde baz ilavesiyle birlikte
reaksiyonun sonlandirildig1 2. pH ayarinda pH 6 ve
pH 9 calisilmistir. Literatiirde yer alan bilgilerden
dolay1 2. pH ayar1 farkhi degerlerde c¢alisiimistir.
Yapilan deneylerin SEM goriintiilerinde pH 6 ile
gerceklestirdigimiz deneylerde mikrokapsiile ait
kiiresel formda tanecikler gézlenememistir. pH 9 ile
gerceklestirdigimiz deneylerin SEM goriintiilerinde
ise kiiresel formda tanecikler gdzlemlenmektedir.
Sekil 6.” de pH 9 ile gerceklestirilmis deneyin SEM
gorilintiisii yer almaktadir.

Mikrokapsiil tiretiminde sodyum dodesil stilfat (SDS)
yuzey aktif madde olarak secilmistir. Yiizey aktif
madde miktar % 0,1- % 1 arasinda
calisiimistir. Mikrokapsiil iiretiminde, deneylerin
SEM gorintiilerinden yola g¢ikilarak en uygun SDS
miktar1 % 0,5 olarak belirlenmistir. Sekil 7.” de ylizey
aktif madde miktar1 % 0,5 olan mikrokapsiiliin SEM
goriintiisii yer almaktadir.

olarak
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Mikrokapsiilleme isleminde duvar materyallerinin
(jelatin-Arap zamki) birbirine oranlari olan polimer
oranlant 1:1, 1:2, 1:3, 2:1, 3:1 olarak calisiimistir.
Mikrokapsiil uretiminde, deneylerin SEM
gorintiilerinden yola ¢ikarak en iyi polimer orani 1:1
(Sekil 9) olarak belirlenmis ve bu polimer oraninda
calisilarak {iretimi yapilan mikrokapsiillerin SEM
goruntiileri haricinde, optik mikroskop, GC-MS, TGA
ve FT-IR analizleri yapilmistir. TGA analizinde SEM
goriintiisiinden yola ¢ikarak kapsil formunda
tanecikler 1:2 (Sekil 8) oraninda da yer aldig1 icin bu
orana sahip mikrokapsiillerinde TGA analizi
yapilmistir. Deneylerin SEM goriintileri
incelendiginde en iyi kapsiill olusumunun polimer
orani 1:1 olarak alindiginda olustugu goriilmektedir.

Sekil 10-12’de tretilen mikrokapsiil ve giil esansi,
jelatin ve arap zamkina ait FT-IR spektrumundan
asagidaki bilgilere ulagilmistir:

FT-IR analizi kompleks olusturma hakkinda kesin bir
bilgi vermemektedir. Fakat kompleks olustugunda
bazi bantlarin kaydigi gozlenmektedir. Sekil 10.'de
iretilen mikrokapsiiliin ve gil esansinin FT-IR

spektrumu gosterilmektedir. Sekil 11. ve 12.’de
jelatin ve arapzamkina ait FT-IR spektrumu
gosterilmektedir. Sekil 10./deki spektrumu
inceledigimizde  jelatin ve  Arap zamkinin
spektrumlarinda ~ 2800-2900 c¢m-1 civarinda
olmayan bantlar mikrokapsiilde ve gile ait

spektrumunda yer almaktadir. Bu da irettigimiz
maddenin iginde giil esansinin varliginin ispatidir.
Mikrokapsiiliin spektrumuna bakildiginda ~ 1000
cm-1’deki bant Arap zamkina ait banttir.
Mikrokapsiiliin yapisina Arap zamkinin girdigi
gorilmektedir. Ayrica giliin parmak izi bolgesine,
jelatin ve Arap zamkinin parmak izi bdlgesine
baktigimizda giiliin mikrokapsiiliin yapisina girdigini
soyleyebiliriz.  Jelatin ~ ve  arapzamkina  ait
spektrumlarda yer alan pikler, mikrokapsiile ait
spektrumda da bu piklerin kayarak yer aldigini
gorilmektedir.

Jelatin ve arapzamkina ait FT-IR spektrumlar
incelendiginde bu spektrumlarda yer alan bazi
bantlarin kayip kompleks olustugu goriilmektedir.
Jelatinin fonksiyonel grubunda yer alan alkoliin
ortamda bulunan asitle reaksiyona girmesi sonucu
esterlesme olusmustur. Bu pik mikrokapsiiliin FT-IR
spektrumunda ~1600 cm-1 de goriilmektedir.

Mikrokapsiile ait spektruma bakildiginda 2356 cm-1
da yapida yer alan C=C baglarini, 2856 cm-1, 2923
cm-1, 2963 cm-1 yapida yer alan C-H baglarini, 1642
cm-1 de ise yapida yer alan C=0 grubunu
gostermektedir. Arap zamkina ait spektrum
incelendiginde ~3414 cm-1 de goriilen pikin OH
gerilimine, ~2931 cm-1 de gorilen pikin C-H
gerilimine, ~1610 cm-1 de goriilen pikin C=0
gerilimine ait oldugu spektrumda goriilmektedir.
Jelatine ait spektrum incelendiginde ~3500 cm-1 de
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goriilen pikin yapida yer alan OH bagina, ~1678 cm-1
de yer alan pik toplulugunun yapidaki C=0
gruplarinin varligini géstermektedir (Kebapgi, 2012).
Termogravimetrik analiz sicaklik dogrusal olarak
arttirildiginda analizi yapilan maddenin agirhgini
O0lgmektedir. Yontem numunenin agirhk kaybina
ugradiglt  sicaklign  saptar. Bu kayip 0Ornegin
bozuldugunu ya da buharlastigini gosterir. Ayrica,
agirlik kaybinin olmadig: sicaklik araligini da gosterir.
Bu da materyalin kararli oldugu durumu ifade eder
(http://www.scribd.com ).

Sekil 13’de polimer orani 1:1 olan mikrokapsiiliin,
sekil 14.’de polimer orani 1:2 olan mikrokapsiiliin
TGA diyagramlari yer almaktadir.

Her iki diyagrama bakildiginda sicakligin yaklasik
50°C den sonra madde miktarinda azalma
goriilmektedir. Polimer orani 1:2 olan mikrokapsiiliin
TGA egrisine bakildiginda sicaklik arttikca madde
kaybinin, polimer orani 1:1 olandan daha fazla
oldugu goriilmektedir. Her iki TGA egrisinde sicaklik
azaldikca madde miktarinin azaldig: goriilmektedir.

Polimer orant 1:1 olan mikrokapsillerin GC-MS
kromatogramina sekil 15’e bakildiginda giil
esansinda yer alan geraniol, geranyl acetate, nerol,
eugenol gibi maddeler ile, giil esansinin karakteristik
koku olusumuna biiytik katki saglayan -damascone,
B-citronellol gibi maddelerin iiretimi yapilan
mikrokapsiillerin GC-MS kromatograminda yer aldig1
gozlenmektedir. Bu da trettigimiz mikrokapsiillerde
etken madde olan gil esansimin  varligin
ispatlamaktadir (Kebapei, 2012).

4.Tartisma ve Sonug

Bu calismada, kompleks koaservasyon metodu ile
cekirdek materyali giil esansi olan mikrokapsiil
iretimi gerceklestirilmistir. Mikrokapsiilin duvar
maddesi olarak jelatin ve Arap zamki kullanilmistir.
Uretimi yapilan mikrokapsiillerin SEM, FT-IR, optik
mikroskop, TGA, GC-MS analizleri yapilmistir.

Farkli c¢apraz Dbaglayict kullanilarak {retilen
mikrokapsiillerin tanecik olusumu, boyutlar1 ve boyut
dagilimlar1 SEM ile analiz edilmistir. Glutaraldehit

capraz baglayici kullanilarak iiretilen
mikrokapstillerin SEM  goriintiilerinde tanecik
formunda yapilar olustugu belirlenmistir. Uretilen
mikrokapsiillerin ~ tanecik  boyutlari 6-8 um
arasindadir.

Duvar materyallerinin birbirine oranlari (polimer
oranlari) 1:1, 1:2, 2:1, 1:3, 3:1 olarak c¢alisiimistir.
SEM gorintiilerinden yola ¢ikarak mikrokapsiiller
icin en iyi duvar materyali (polimer orani) orani 1:1
olarak Dbelirlenmistir. Polimer orani 1:1 olan
mikrokapsiillerin GC-MS analizinde mikrokapsiiliin
icinde giil esansina ait yapilarin yer aldig:
belirlenmistir. Polimer oranlar1 1:1 ve 1:2 olan
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mikrokapsillerin TGA analizlerinde ise polimer orani
1:2 olanin hemen hemen ayni sicakliklara
varildiginda madde kaybinin daha fazla oldugu
belirlenmistir. Cekirdek materyali olarak gil yag:
kullanildiginda iiretimi yapilan mikrokapsiillere ait
SEM goriintiilerinde tanecikli bir yap1 gézlenmedigi
icin c¢ekirdek materyali giill esansit kullanilarak
mikrokapsill iiretimi gerceklestirilmistir.

Sonug olarak, kompleks koaservasyon metodu ile giil
kokusu iceren mikrokapsiil tretiminin basarili bir
sekilde gerceklestirilebilecegi gosterilmistir.
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