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Oz: Bu calismada ilag tastyici 6zellige sahip, biyopolimer esasli kitosan /ipek fibroin/aloe vera iceren filmler hazirlanmstir.
Bu amagla dncelikle ham ipekten fibroin proteini saflagtirilarak ayrilmistir. Daha sonra ¢6zeltiden dokiim yontemiyle aloe vera
katkil1 fibroin/kitosan filmleri hazirlanmis ve SEM, FTIR ve TGA teknikleriyle hem yiizey, hem yapisal hem de 1s1l davranislar
karakterize edilmistir. Ayrica hazirlanan harman polimer filmlerine katilan antibiyotigin salim sartlar1 belirlenmistir.
Maksimum ilag salim1 %75 kitosan igerigine sahip FK3 filminde gézlenmistir. Ayrica polimer filmlerinin pH 2 de en yiiksek
ilag salimi sergiledigi ve pH arttikca salimin azaldig: belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: Fibroin, Kitosan, Aloe vera, ila¢ Salim.

Preparation, Characterization and Investigation of Drug Release Properties of Aloe Vera
Loaded Chitosan/Fibroin Films

Abstract: In this study, biopolymer-based chitosan/silk fibroin/aloe vera-based films with drug carrier properties were
prepared. For this purpose, firstly, fibroin protein from raw silk was purified and separated. Then, aloe vera-doped
fibroin/chitosan films were prepared by solution casting method and their surface, structural and thermal behaviors were
characterized using SEM, FTIR and TGA techniques. Additionally, the release conditions of the antibiotic added to the prepared
blend polymer films were determined. Maximum drug release was observed in FK3 film with 75% chitosan content. It was
also determined that polymer films exhibited the highest drug release at pH 2 and that the release decreased as pH increased.
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1. Giris

Dogal polimerler genellikle hayvan ya da bitkilerden elde edilen, in vivo olarak herhangi bir toksik etki
gostermeksizin hidroliz veya enzimatik sindirim yoluyla kiigiik biyolojik molekiillere par¢calanan makromolekiiller
olarak tanimlanir [1].

Binlerce y1l dnce kesfedildiginden beri ipekbocegi ipeginin gok ¢esitli gekici dzelliklere sahip bir biyopolimer
oldugu bilinmektedir. Ipekbdcegi ipeginin ana proteini olan ipek fibroinin kullanimi tekstil endiistrisi ile sinirlt
kalmamus, ilag salim sistemleri ve doku miihendisligi i¢in biyomalzemeler dahil olmak iizere ¢esitli yiiksek
teknoloji uygulama alanlarma da yayilmistir. Ipek fibroinin kolay islenebilirligi, iistiin biyouyumlulugu, kontrol
edilebilir biyolojik bozunmasi ve ¢ok yonlii iglevsellestirilmesi dahil olmak {izere olaganiistii mekanik 6zellikleri,
yenilik¢i uygulamalar i¢in kullanilmasma izin vermistir [2]. Biyomalzemeler olarak ipek fibroin bazli
malzemelerin ge¢misteki ve glinliimiizdeki kullanimini analiz edildiginde, dermatolojik durumlarin tedavisi igin
ipek kumaslar1 ve plastik cerrahi uygulamalar fark edilmistir. Ayrica yapilan ¢aligmalarda yara iyilesmesi veya
kulak zar1 perforasyonu onarimlari i¢in ipek fibroin filmin insan klinik denemeleri de yapildig1 gortilmiistiir [3].

Kitosan, kismi deasetilasyon ile elde edilebilen kitin tlirevi bir bilesiktir [4]. Kitosan, miikemmel
biyoyararlanim, biyolojik olarak pargalanabilirlik ve adsorpsiyon 6zelliklerinin yani sira toksik olmama 6zelligine
sahiptir. Bu 6zellikler, yara tedavisi, ilag tastyici, gida paketleme, diyet takviyesi, selatlama maddesi, farmasotik
ve biyomateryal amagclar vb. gibi bir¢ok alanda ¢esitli uygulamalarda ¢ok faydali olmasini saglamaktadir [5].

Aloe vera, binlerce yildir ¢esitli kiiltiirlerde tibbi amaglar i¢in kullanilmigtir [6]. Aloe vera, ¢ok sayida bileseni
nedeniyle antikanser, antimikrobiyal, antiviral ve yara iyilesmesi gibi biyomedikal uygulamalarda kullanilan bir
bitki ozldiir. Aloe veranin biyolojik aktiviteleri arasinda analjezik, antibakteriyel, antioksidan, antifungal,
antiviral, yara iyilesmesi, antienflamatuar, temizleme, antiseptik vb. 6zellikleri bulunmaktadir [7].
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[lag dagitim sistemleri, kontrollii ila¢ salmimi, daha uzun temas siiresi, daha fazla hedef 6zgiilliigii, azaltilmis
doz ve ilag uygulama diizenliligi saglamay1 amaglamaktadir. Bircok ¢aligma kitosan/fibroin kompozitlerinin ilag
veya rekombinant bilylime faktdrii dagitiminda genis uygulamalarini bildirmistir [8-10]. Bu calismada da
kitosan/fibroin ve aloevera yiiklii kitosan/fibroin filmlerinin ila¢ salim 6zellikleri incelenmistir.

2. Materyal ve metot
2.1. Materyal

Ipekten fibroin elde edilmesi amactyla kullamlan ham ipek Diyarbakir Kulp Ziraat Kooperatifinden temin
edildi. Polimer filmlerinin eldesi i¢in saf fibroin ¢ozeltisi formik asit (Merck), kitosan (BLDpharm) ¢ozeltisi asetik
asit (Merck) kullanilarak hazirland1. Aloe vera jeli aloe vera yapraklarindan elde edildi. ilag salim calismalari igin
model ilag olarak Amoksisilin trihidrat (Tokyo Chemical Industry Co. Ltd.) kullanildi.

2.2. Metot
2.2.1. Deneysel Calismalarda Kullanilan Kimyasallarin ve Malzemelerin Hazirlanmasi

Calismada saf fibroin eldesi i¢in kullanilacak ham ipek Diyarbakir Kulp Ziraat Kooperatifinden temin edildi.
Ipek lifleri kat1 halde 5 gr tartildi. Sodyum karbonat ¢dzeltisi hazirlamak igin 0,5 gr sodyum karbonat (Sigma-
Aldrich) katis1 500 mL’lik balon jojede ¢oziildii (¢ozelti saf su kullanilarak hazirlandi). 5 gr ipek lifi behere
almarak 300 mL sodyum karbonat ¢ozeltisi ile 40°C sicaklikta 1 saat siireyle karigtirildi. Daha sonra ipek lifi
siiziilerek ayrildi ve 10 mL alkol igeren 200 mL sodyum karbonat ¢dzeltisinde 40°C’de 30 dakika bekletildi. 5 gr
yesil sabun tartilarak 500 mL balon joje de saf su kullanilarak ¢6ziildii. Siiziilen kat1 ipek lifleri 5 mL alkol ve 500
mL yesil sabun ¢ozeltisi ile 90-95 derecede 1-1,5 saat karigtirtldi. Siizme iglemi gerceklestirildikten sonra 1 saat
liflerin sogumasi beklendi. ipek lifleri kurumast igin siizgeg kagidina alind.

Serisini uzaklastirilan fibroin lifleri bol saf su ile duruland: ve oda sicakliginda 48 saat kurutuldu. Daha sonra
85 °C’de CaCla:CH3CH20OH:H:0 (Ajisawa ¢ozeltisi) (1:2:8 mol oram) i¢inde 90 dakika siireyle %35 (agirlik/hacim)
konsantrasyona kadar ¢oziildii. Fibroin ¢ézeltisi, ¢oziiciiniin tuzlarii uzaklastirma i¢in 3 giin boyunca 8'C’de saf
suya daldirilmis 3,5 kDa molekiiler agirlik kesimli (Serva) bir seliiloz membran kullanilarak diyaliz edildi. Diyaliz
suyu, fibroin soliisyonunun suya orani 1:15 olacak sekilde tutularak her 24 saatte bir degistirildi. Diyaliz sonrast
Fibroinin %2 (agirlik/hacim) sulu ¢ozeltisi elde edildi ve filmlerin hazirlanmasinda kullanildi.

Aloe Vera (AV) jeli hazirlamak igin tibbi olarak kullanilan aloe vera yapraklari tek bir bahge bitkisi setinden
toplanarak yikandi ve bigakla uzunlamasina kesildi. Spatiil kullanilarak jel kisim kabuk kismindan ayrildi. Ayrilan
aloe vera jeli damitilmig suyla (40 ‘C) yikanarak kurutuldu ve filmlerin hazirlanmasinda kullanilana kadar 4'C’de
saklandi.

2.2.2. Polimer Filmlerinin Hazirlanmasi

Fibroin, Kitosan ve aloe vera kullanilarak aloe vera yiiklii fibroin/kitosan filmlerini hazirlamak i¢in %2 asetik
asit ¢ozeltisi kullanilarak kitosan ¢ozeltisi hazirlandi. Ardindan kiitlece %25, %50 ve %75 fibroin (formik asitte
¢oziildii) icerecek sekilde kitosan/fibroin ¢ozeltileri hazirlandi. Fibroin/Kitosan orani agirlik¢a 1:3, 1:1, 3:1 olacak
sekilde hazirlanan ¢ozeltiler 30 dakika boyunca sonike edildi. Cozeltiler sirasiyla FK1, FK2 ve FK3 olarak
kodlandi. Ayrica hazirlanan bu ¢ozeltilere %5 ve %10 oraninda aloe vera jeli eklenerek ikinci bir seri ¢ozelti
hazirlandi. Hazirlanan ¢ozeltiler FK1/AV (%), FK2/AV(%) ve FK3/AV(%) olarak kodlandi. Hazirlanan ¢o6zeltiler
petri kaplaria dokiilerek filmler hazirlandi.

2.2.3. Polimer Filmlerine Model ilag: Yiiklemesi

Kitosan ve fibroin kullanilarak farkli oranlarda hazirlanan harmanlara model ilag olarak amoksisilin trihidrat,
agirlikca %0,1°lik bir konsantrasyon elde etmek iizere ilave edildi. Model ilaci igeren harman ¢ozeltisi, 12 saat
boyunca yavasca karistirildi ve oda sicakliginda tozsuz bir atmosferde temiz kuru Petri kaplarina dokiilmeden dnce
hava kabarciklarindan kurtulmak i¢in gece boyunca birakildi. Filmler, ortam sicakliginda 72 saat kurumaya
birakildi ve daha sonra kullanilmadan 6nce bir desikatdrde silika {izerinde saklandi. Filmlerin kalinlig1 25-30 um
arasinda tutuldu.
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Model ilacin filmlerden salim zelliklerini incelemek igin ilag yiiklii harman filmleri, 37 ‘C’de pH 2,0, 5,5 ve
7,2’lik tampon ¢ozeltilere daldirildi. Belirli bir zaman araliginda, 1 mL’lik alikotlar ¢ekildi ve salinan ila¢ miktar1
acisindan test edildi. Soliisyonlarda salinan amoksisilin trihidrat miktari, 272 nm’de UV spektrofotometre (Perkin
Elmer, Lambda 10) kullanilarak belirlendi. Deneyler ii¢ tekrar halinde yapildi. Serbest birakilan ilaglarin yiizdeleri,
ilacin kalibrasyon egrilerinden hesaplandi.

2.2.4. Polimer Filmlerinin Karakterizasyonu

Hazirlanan Fibroin/kitosan ve aloe vera yiiklii Fibroin/kitosan filmlerinin yapisal karakterizasyonu Fourier
dontisimlii kizilotesi spektrometresi (Fourier Transform Infrared Spectroscopy, FTIR, Perkin Elmer Spectrum
One) ile 400-4000 cm dalga boyu araliginda gergeklestirilmistir. Polimer filmlerinin 1s1l davramislarmnin
belirlenmesi i¢in TGA (Shimadzu TGA-50) analizleri yapilmistir. TGA analizleri 25-500 °C sicaklik araliginda 30
mlL/dakika azot gaz1 akisinda 10 °C/dakika 1sitma hizinda gergeklesmistir. Hazirlanan filmlerin yiizey morfolojileri
Taramali Elektron Mikroskobu (Scanning Electron Microscopy, JEOL JSM 6510) ile incelenmistir. Analiz 6ncesi
filmler vakumlu ortamda altin ile kaplanmistir. Kaplama islemi tamamlandiktan sonra, 20 kV hizlandirma gerilimi
altinda, 2500x, 5000x ve 10000x biiylitme oraninda filmlerin yapilarina ait goriintiler alinmistir.

2.2.5. Polimer Filmlerinin Sisme Ozellikleri

Fibroin/kitosan harman filmlerinin su emme 6zelligi, 24 saat boyunca 37°C’de PBS’ye (pH 7,4) daldirma ile
belirlendi. Yas agirlik (Ws, sismis agirhik) ve kuru agirhik (Wd, 65°C’de gece boyunca kurutulmus) élgiildii. Daha
sonra sisme indeksi Denklem 1°de gosterildigi gibi hesaplandi.

(Ws-wd) )

Sisme Indeksi = (TxIOO 6))

3. Bulgular ve Tartisma
3.1. FT-IR Analizi

Serisini ayristirilmis ipek fibroinin FTIR spektrumu, Sekil 1a’da gdsterilmistir. Ipek proteininde bulunan
amid gruplarinin varlig1 1620 cm™! etrafindaki amid I’in (C=0 bag1) peptid baginin absorbsiyonuna ait karakteristik
titresim bantlari, 1513 ¢cm™! etrafindaki amid II (N-H bag1) ve 1230-1444 c¢cm™! etrafindaki amid II1 (C-N bag1)
bantlar1 ile karakterize edilir. Yine ipek fibroininin molekiiler yapisinda bulunan B-tabaka (1630, 1530 ve 1250
cm’! civarindaki pikler), diizensiz halka yapisi (1645, 1550 ve 1230 cm- !civarindaki pikler) ve a-sarmal (1655 cm®
' deki pik) yapist ilgili piklerle karakterize edilmektedir [11]. Yaptigimiz ¢alismada da FTIR sonuglart
incelendiginde, serisini ayrigtirilmis ipek fibroini B-tabaka yapisini olusturan 1623cm™ (amid I), 1509 cm™! (amid
11), 1228-1444 cm! (amid [11) absorbsiyon piklerini goriilmektedir (Sekil 1a). FK1 filminin FTIR spektrumu, Sekil
1b’de gosterilmektedir. 3283 cm™ OH ve amin N-H simetrik gerilme titresimlerini, 2930 cm™! piranoz halkasina
bagli simetrik CHz gerilme titresimini, 1621 cm™ amid I’in peptid omurgasini (C —O germe), 1520 cm™ amid 11
(N-H biikme) karakteristik tepe noktalar1 ve 1021 cm™’de C-O germe titresimine aittir. FK1 filmi, hem fibroinin
hem de kitosanin karakteristik piklerini gostermistir ve bu da kompozitin basarili bir sekilde olugumunu
dogrulamistir. Bununla birlikte, amid I ve amid II'nin piklerindeki bazi kaymalar, fibroin ve kitosan arasindaki
molekiiller arasi etkilesime baglanabilir [12]. Bazi ¢aligmalar, amid I ve amid II bantlarindaki (Sekil 1c) piklerin
kaymasini gézlemleyerek fibroin ve kitosan arasinda molekiiller arasi etkilesimin olustugunu bildirmistir [13].
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Sekil 1. a)Fibroin b)FK1 c¢)FK1/AV (%?5) filmlerine ait FT-IR Spektrumlar.
3.2. SEM Analizi

Sekil 2 ve Sekil 3’te FK1 ve FK2 kompozitlerine ait SEM goriintiileri verilmistir. FK1 ve FK2 filmlerini
gozenek yapisi diizensiz bir yapidadir. Kitosan igeriginin diisiik oldugu FK1 filminde gdzenek boyutu daha biiytik
goriilmektedir. Film olusumu sirasinda kitosan ilavesi ile karisik ¢ozelti saf fibroin ¢ozeltisinden daha yiiksek
viskoziteye sahip olmustur ve molekiil zincirlerinin esnekligi zayiflamistir. Hidrojen baginin kaybi ve hidrofobik
kuvvetin artmasi, molekiil zincirlerinin daha kiigiik gézenek boyutuna sahip filmler olusturmak iizere bir araya
toplanmasini daha miimkiin kilmistir. Sekil 2 ve Sekil 3’te gortildiigii gibi filmlerin yiizeyi gozenekli yapiya
sahiptir, bu da filmlerin ilag yiikleme ve salim i¢in potansiyel bir uygulamaya sahip oldugunu gosterir [14].

Sekil 3. FK2 filminin a) 2500x, b)5000x, ¢)10000x biiyilitme oranlarindaki SEM goriintiileri.
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3.3. Termal Karakterizasyon

Hazirlanan kompozitlerin TGA egrileri Sekil 4’te verilmistir. Her bir 6l¢lim i¢in numune miktar yaklagik 2
mg olup, 6l¢iimlerin tamami azot atmosferi altinda gaz akisiyla ve 10 "C/dk 1sitma hizinda 500 "C’ye kadar 1sitilarak
yapilmistir. Toplanan veriler agirlik kaybi (%) ve sicaklik (25-500 °C) olarak ifade edilir. 120 "C’nin altindaki tiim
termogramlardaki ilk agirlik kayiplari, adsorbe edilmis ve bagli suyun buharlagmasina baglanabilir. TGA
egrilerinde 240-500 °C arahgindaki agirlik kaybi, organik makromolekiillerin termal ayrismasina atfedilebilir.
Tiim numuneler igin egriler iki bolgeye ayrilmistir. 1. bdlgede gozlenen su kaybi 100 °C civarinda meydana
gelmistir. Ikinci kiitle kayb1 biiyiik oranda 270-370 "C’de gergeklesmistir. Bu fibroindeki peptit baglarmin
pargalanmast ile iligkilidir [15]. Termal ayrigma, molekiiller arasi etkilesimin pargalanmasindan ve molekiiler
yapinin kismen kirtlmasindan kaynaklanmistir. Ipek fibroin 330 “C’de maksimum bozunma sicakligina sahiptir.
Harmanlarin TGA egrilerinde maksimum bozunma sicakliginin saf fibroinden daha diisiik oldugu goriilmistiir.
Bu durum kitosan1 ¢6zmek igin kullanilan asetik asidin harman filminde dagildigini ve fibroin zincirlerinin bir 6n
kristallesmesini indiikledigini gostermektedir. Harman filmlerin TGA egrileri incelendiginde kitosan oraninin
daha yiiksek oldugu FK2 filminin daha az artik biraktig1 gézlenmistir. Yine FK2 filmi 300 "C civarinda maksimum
bozunma gostermistir. Bu bozunma, sakarit halkalarinin dehidrasyonu, asetillenmis ve deasetillenmis polimer
birimlerinin depolimerizasyonu ve ayrigmasini igeren karmasik bir siirece atfedilebilir [16]. Hazirlanan TGA
verilerine iliskin bilgiler Tablo 1’de verilmistir. Aloe vera katkisinin filmlerin baslangi¢c bozunma sicakligin
arttirdig1 ve artik ylizdesini azalttig1 goriilmiistiir. Aloe vera katkisinin kitosan oraninin fazla oldugu polimer
filmlerinin termal kararliligina katk: sagladigi sdylenebilir [17].

TGA
%
100.00
80.00;
60.00;
w—— [ibroin
FK1
— FK2 T~ i
1000 = FK1/AV(%5)
—— FK1/AV(%10)

L L I L I L
0.00 100.00 200.00 300.00 400.00 500.00
Temp[C]

Sekil 4. Fibroin, FK1, FK2 and FK1/AV(%)5) filmlerine ait TGA egrileri.

Tablo 1. Filmlerin termal 6zelliklerine iliskin veriler.

. Baslangic Bozunma Maksimum Bozunma
Polimer SSlcagk(l;lgl (9] Sicakligi ('C) Yo artik
Fibroin 242 317 48,3
FK1 235 332 50,8
FK2 240 343 40
FK1/AV%5 240 329 49
FK1/AV%10 242 330 47
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2.4. ila¢ Sahm Cahsmalar:
2.4.1. Harman Bilesiminin la¢c Salimna Etkisi

Karisim bilesiminin farkli pH’larda (pH 2,0, 5,5 ve 7,2) ilag salimi iizerindeki etkisi Sekil 5’te
gosterilmektedir. Bu ¢alismada ilag yiiklii harman filmlerde %25, % 50 ve % 75 (FK1, FK2 ve FK3) ipek fibroin
igerikleri kullanilmistir. Model ilag igin maksimum ilag saliminin %75 kitosan igerigine sahip FK3 filmde
gozlendigi bulunmustur. Bu, harman filmlerin gigme davranigi terimi ile agiklanabilir. Sistemlerden salinan
ilaglarin en yiiksek miktart model ilag i¢cin pH 2,0’de gozlendigi goriilmiistiir. Sigme derecelerinin en yiiksek
degerlerinin pH 2,0’de elde edildigi ve filmlerin sigme derecelerinin, filmin pH’1 arttik¢a diisme egiliminde oldugu
goriilmiistiir. Bu, asidik bir ortamda kitosanin amino gruplarinin protonlanmasi, bunun sonucunda kitosan ve ipek
lifi arasindaki hidrojen baglarinin kirilmasi ve agin ayrigmast ile agiklanabilir [18].

Tablo 2, farkli harman bilesimlerinin ilag yiiklii harman filmlerinin Denklem 1°de gdsterilen formiille
hesaplanan sisme derecelerini gostermektedir. Hidrojel dagitim sistemleri i¢in ilacin saliminin hidrojelin sigsme
davranist tarafindan kontrol edildigi bilinmektedir. Tasiyicinin sismesi, polimer matris igindeki sulu ¢oziicii
igerigini artirarak ilacin sigmis agdan dis ortama yayilmasini saglar. Ilag dagitim cihazlar1 olarak potansiyel bir
uygulama igin birka¢ kitosan bazli hidrojel arastirilmistir, havada kurutulmus ve dondurularak kurutulmus
kitosan/poli(vinil pirolidon) hidrojellerinden amoksisilin salimlarinin, hidrojellerin sisme derecesi ile iliskili
oldugunu belirtilmistir [19]. Baska bir ¢calismada bir kitosan/polieter yari-i¢ ice gecen hidrojelden klorheksidin
diasetat ve simetidin salimini incelemis ve sisme dereceleri ne kadar yiiksekse, salinan ilag miktarlarinin da o kadar
yiiksek oldugu bulunmustur [20]. Bu ¢aligmada, kitosan/ipek fibroin harman filmlerin sigmesi, kitosan ve ipek
fibroin zincirleri arasindaki kitosanin amino gruplarinin protonlanmasimin neden oldugu ayrisma nedeniyle
meydana gelebilir. Tiim harman filmlerinde sisme derecesinin en yiiksek oldugu pH 2’de ila¢ salimimin da en
yiiksek oranda gergeklestigi gozlenmistir.

Harman filmler, nétr ortamda daha diisiik bir sisme derecesi sergilemistir. Bu, bu pH’ta kitosanin
protonlanmis amino gruplarinin sayisindaki azalmaya karsilik gelebilir. Kitosanin pKa’s1 6,3-6,5’tir, bu kitosanin
asidik ¢ozeltide protonlanma egiliminde oldugunu gosterir. Bu nedenle pH 7,2’de filmlerin sigme dereceleri asidik
¢ozeltideki filmlere gore daha diisiik olmustur.

Tablo 2. ilag yiiklii fibroin/ kitosan harman filmlerin sisme derecesi ve agirlik kaybi yiizdesi.

Fibroin/kitosan Sisme Derecesi (%) Agirlik Kaybi (%)
orant pH?2 pHS5,5 pH7.2 pH2 pHS5,5 pH7.2
25/75 714 563 171 27,22 26,23 17,6
50/50 538 427 138 18,73 17,50 18,10
75/25 493 391 117 17,08 16,43 16,83
e PH 2 pHS5.5 == pH 7.2
S
&
75/25 50/50 25/75

Blend Bilesimi (fibroin/kitosan)

Sekil 5. Harman bilesiminin model ila¢ salimina etkisini gdsteren grafik.
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4. Tartisma ve Sonug¢

Bu ¢alismada dogal birer polimer olan ipek fibroin ve kitosan ile aloe vera kullanilarak ¢ozeltiden dokiim
yontemiyle hazirlanan filmlerin karakterizasyonu ve ilag salim 6zelliklerinin incelenmesi amaglanmistir. Bu
amagcla ham ipek uygun yontemlerle saflastirilarak fibroin elde edilmistir. Elde edilen saf fibroin kitosan polimeri
ile farkli oranlarda karistirilarak bir seri kompozit hazirlanmistir. Bu kompozitlere farkli % oranlarinda aloe vera
katkilanarak hazirlanan filmlerin ilag salim 6zellikleri pH ve kompozit bilesimine bagli olarak incelenmistir.
Hazirlanan malzemelerin yapisal, 1s1l ve yiizey 6zellikleri karakterize edilmistir.

Hazirlanan malzemelerin FTIR ile yapisal karakterizasyonu yapilmistir. Ipek fibroinin IR spektrumu
incelendiginde 1620 cm™ deki amid I e ait karbonil bandi, 1510 cm™! civarinda ki amid 1I (N-H bag1) ve 1230-
1440 cm! civarindaki amit 111 (C-N bag1) yapiy1 karakterize etmektedir. FK1 filminin FTIR spektrumunda
gozlenen sinyaller hem fibroin hemde kitosani karakterize etmektedir. Hazirlanan filmlerin SEM goriintiileri
incelendiginde diizensiz bir gézenek yapisina sahip olduklar: goriilmektedir. Kitosan oraninin diisiik oldugu FK1
filminde gozeneklerin daha biiyilik oldugu goriilmiistiir. Filmlerin yiizeyi birbirine bagli gbzenek yapisina sahiptir
(Sekil 4 ve Sekil 5), bu da filmlerin ilag yiikleme ve salim igin potansiyel bir uygulamaya sahip oldugunu gosterir.

Hazirlanan filmlerin TGA ile termogravimetrik analizi yapilmis ve tiim filmlerde 120 ‘C’nin altinda adsorbe
edilmis ve bagli suyun buharlasmasina ait bir kiitle kayb1 gdzlenmistir. Saf ipek fibroinin 330 ‘C’de maksimum
bozunma gosterdigi belirlenmistir. Filmlerin TGA egrileri incelendiginde maksimum bozunma sicakliklarimin ipek
fibroinden diisiikk oldugu goriilmiistiir. Bu, kitosant ¢dzmek icin kullanilan asetik asidin harman filminde
dagildigini ve fibroin zincirlerinin bir 6n kristallegsmesini indiikledigini gostermektedir. Harman filmlerin TGA
egrileri incelendiginde kitosan oraninin daha yiiksek oldugu FK2 filminin daha az artik biraktig1 gézlenmistir.
Yine FK2 filmi 300 'C civarinda maksimum bozunma gostermistir. Bu bozunma, sakarit halkalarinin
dehidrasyonu, asetillenmis ve deasetillenmis polimer birimlerinin depolimerizasyonu ve ayrigsmasini igeren
karmasik bir siirece atfedilebilir.

Calismada ilag salimima harman bilesimi ve pH’1n etkisi incelenmistir. ilag yiiklii harman filmlerde %25, 50
ve % 75 (FK1, FK2 ve FK3) ipek fibroin igerikleri kullanilmistir. Model ilag i¢in maksimum ilag saliminin %75
kitosan igerigine sahip FK3 filmde gozlendigi bulunmustur. Bu, harman filmlerin sisme davranisi terimi ile
aciklanabilir. Sigsme dereceleri ne kadar yiiksekse, salinan ilag miktarlarmin da o kadar yiiksek oldugunu
belirlenmistir.

flag salimina pH etkisini incelemek igin yapilan ¢aligmada en yiiksek ilag salimmin pH 2 de gergeklestigi
belirlenmistir. Sigme derecelerinin en yiiksek degerlerinin pH 2,0’da elde edildigi ve filmlerin sisme derecelerinin,
filmin pH’1 arttik¢a diisme egiliminde oldugu goriilmistiir. Bu, asidik bir ortamda kitosanin amino gruplarinin
protonlanmasi, bunun sonucunda kitosan ve fibroin lifi arasindaki hidrojen baglarinin kirilmasi ve agin ayrigsmasi
ile aciklanabilir. Harman filmler, n6tr ortamda daha diisiik bir sisme derecesi sergilemesi kitosanin protonlanmig
amino gruplarinin sayisindaki azalmaya karsilik gelebilir. Kitosanin pKa’st 6,3-6,5’tir, bu kitosanin asidik
¢ozeltide protonlanma egiliminde oldugunu gosterir. Bu nedenle pH 7,2°de filmlerin sisme dereceleri asidik
¢ozeltideki filmlere gore daha diisik olmustur. Elde edilen malzemelerin ila¢ salimi i¢in uygun oldugu
belirlenmistir.
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