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Son yillarda hayatimizi énemli élciide etkileyen COVID-19 ve influenza gibi yaygin viral
hastaliklar, ortak temas edilen yiizeylerden hizli bir sekilde yayilmakta ve cesitli
enfeksiyonlara neden olmaktadirlar. Bu nedenle, halka acik alanlardaki yiizeylerin
antimikrobiyal 6zellik géstermesi viral ve bakteriyel yayilimin engellenmesi agisindan oldukca
6nemlidir. Antimikrobiyal uygulamalarda, kitosan gibi dogal polimerlerin ve metal
nanopargaciklarin kullanimlarina yénelik ¢alismalar mevcuttur. Bu ¢alismanin amaci, yesil
sentez yéntemi ile metal nanoparc¢aciklarin hazirlanmasi ve hijyenik alan uygulamalarinda
yiizey kaplamasi olarak kullanilabilecek, cevreye duyarli yesil kompozit filmlerin gelistirilmesi
ve karakterize edilmesidir. Kaplama filmlerinin; sudaki, asidik ve bazik ortamlardaki
davraniglart ultraviyole (UV) spektroskopi kullanilarak incelenmis, nem tutma kapasiteleri
degerlendirilmis ve yiizey temas agist élgiimleri yapilmigstir. Taramali Elektron Mikroskobu
(SEM) analizi ile kompozit filmlerin yiizey morfolojileri incelenmis ve Gegirimli Elektron
Mikroskobu (TEM) goriintiileri ile nanopargaciklarin parcactk boyutu 6ézellikleri ve
dagilimlar: degerlendirilmigtir. Ek olarak, hazirlanan yesil kompozit filmlerin antimikrobiyal
6zellikleri, E. Coli ve S. Aureus bakterilerine karsi degerlendirilmistir. TEM gériintiileri, nano
glimiis ve bakir parcacik boyutlarinin literatiir verileriyle eslestigini géstermistir. Hazirlanan
kompozit filmlere uygulanan antimikrobiyal testler ise giimiis nanopargacik iceren kompozit
filmlerin test edilen bakterilere karsi antimikrobiyal bélge olusturdugunu géstermistir.
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Viral diseases such as COVID-19 which have recently affected our lives significantly and
influenza which is a common viral disease spread rapidly from common contact surfaces and
cause various infections. For this reason, it is very important that the surfaces in public areas
show antimicrobial properties in terms of preventing viral and bacterial spread. There are
studies on the use of natural polymers such as chitosan and metal nanoparticles in
antimicrobial applications. The aim of this study is to prepare metal nanoparticles by green
synthesis method and to develop and characterize environmentally friendly, green composite
films that can be used as surface coatings in hygienic field applications. Durability of coatings
in water, acidic and basic environments was determined using ultraviolet (UV) spectroscopy.
Also, their moisture holding capacity was examined and their surface contact angle
measurements were made. The surface morphologies of the coating composite films were
examined by Scanning Electron Microscopy (SEM) analysis and the particle size properties
and distributions of nanoparticles were evaluated with Transmissive Electron Microscopy
(TEM) images. In addition, the antimicrobial properties of the prepared green composite films
were evaluated against E. Coli and S. Aureus bacteria. TEM images showed that nano silver
and copper particle sizes matched with literature data. Antimicrobial tests applied to the
composite films showed that composite films containing silver nanoparticles formed an
antimicrobial zone against certain bacteria.
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1. Giris

Gectigimiz yillarda tiim diinyayi etkisi altina alan salgin,
bilim insanlarini benzer tehditlere Kkarsi alternatif
coziimler bulmaya yénlendirmistir. ilac bilesimleri, as
calismalary, alternatif dezenfeksiyon yontemleri
tehlikeye karsi yapilan arastirmalarin odagi olmustur.
Bulasma riskinden korunmak i¢in oncelikle viriisiin
viicuttaki etki alanina ulasim kanallari tizerine koruyucu
ekipmanlar dlslniilmiis ve tasarlanmistir. Bu
ekipmanlar ile 6nemli Olgiide basarimin saglandigi
goruldugiinde, insanlarin normal yasam kosullarina
donmesi i¢in adimlar atilmistir. Kisilerin ortak alanlara
temasinda hijyen tedbir ve teknolojileri 6n plana
cikmistir.

Hijyenin tesisi icin kompozit malzemelerden hazirlanan
antimikrobiyal kaplamalar gibi yeni teknoloji
uygulamalar1 gelistirilerek kullanilmaya baslanmistir
(Erkoc ve Ulucan-Karnak, 2021). Kaplama, genel olarak
nesnenin ylizeyine koruyucu bir film tabaka
uygulanmasi islemidir ve yiizyillardir bir¢ok alanda
kullanilmaktadir. Kaplamalarin temel amaci, ylizeyi
korozyon ve dis etkenlerden korumaktir.
Antimikrobiyal ylizey kaplamalari, ozellikle giinliik
hayatta sikca temas edilen ylizeylerde bulunan
mikroorganizma ve viriislerin inhibe edilmesinde
oldukca o6nemlidir (Atacan, Giiy ve Ozacar, 2022).
Kompozit kaplamalar i¢inde, destek malzemesi olarak
metal nanopargaciklar, matris yapisi olarak da dogal ya
da sentetik polimerler yer alabilmektedir. Toksik
olmayan, biyobozunur ve dogal bir polimer olan kitosan,
elde edilebilirlik acisindan diinyada seltilozdan sonra en
yaygin polisakkarit olmasi sebebiyle biyopolimerler
arasinda one ¢ikmaktadir.

Gectigimiz yillarda hayatimizi biiyiik ol¢lide etkileyen
COVID-19 ve gilinlimiizde yaygin olarak rastlanan
influenza (grip) gibi viral hastaliklar, halka agik
alanlardaki yiizeylere temas edilerek daha hizh
yayllmakta ve enfeksiyona sebep olmaktadir (Kim, Lee
ve Joung, 2021). Dolayisiyla, ortak temas edilen
ylzeylerin antiviral 6zellik tasimasi ve bu sayede viral
yayllimin engellenmesi biiyilk 6nem arz etmektedir
(Rakowska ve dig., 2021). Kitosan, antibakteriyel
ozellikte bir polimerdir (Li ve Zhuang, 2020). Ayrica,
nanoteknoloji ve malzeme bilimi kapsaminda yapilmis
olan mevcut arastirmalar, metal ve metal oksit
nanoparcaciklarin antibakteriyel etki gosterdigini
ortaya koymustur. Bu kapsamda, yeni ve etkili
antimikrobiyal ajanlarin gelistirilmesi i¢in kullanilan
glimiis (Ag), bakir (Cu), altin (Au), titanyum (Ti) ve ¢inko
(Zn) gibi  metallerin, yiizey kaplamalarinda
kullanilabilirligi biyiik bir 6nem arz etmektedir
(Hoseinzadeh ve dig, 2017). Bu noktada, ylzey
uygulamalarinda metal nanoparg¢aciklarin kullanimi 6n
plana g¢ikmaktadir. Ancak metal nanoparcaciklarin,
reaksiyona girme egilimlerinin yliksek olmasi nedeniyle
organik ya da inorganik bilesenler ile birlestirilerek
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kompozit halinde kullanimlar1 6nerilmektedir (Das Jana
ve dig., 2020).

Genel olarak, gecis metali nanopargaciklarin sentezi i¢in
fiziksel ve kimyasal yontemler yaygin olarak
kullanilmaktadir (Anwar ve dig.,, 2021). Bu teknikler
pahali olabilmekte ve bazilar, ¢evreye zararh
kimyasallarin kullanimim1  gerektirmektedir. Zararh
kimyasallarin  kullanimin1  icermeyen yontemlere
yonelik farkindaligin  artmasiyla birlikte metal
nanoparg¢aciklarin sentezi icin ¢evre dostu yesil sentez
yaklasiminin gelistirilmesi s6z konusu olmustur.
Bitkilerin ve bitki o6zlerinin yesil sentezde
kullanilabilmeleri, tek adimli bir yontem olarak
uygulanabilmeleri, uygun maliyet, patojenite ve ¢evre
dostu olma gibi avantajlarinin bulunmasi nedeniyle
yesil sentez yoOntemleri popiilerlik kazanmistir
(Alabdallah ve Hasan, 2021).

Metaller icerisinde glimis, iyilestirici o6zelliginden
dolay1 yiizyillardir iizerinde ¢alisilan bir metal olmustur
ve cok diisiik konsantrasyonlardaki giimiisiin insan
viicudu i¢in toksik olmadig belirlenmistir (Galdiero ve
dig., 2011). Giimiis nanoparcaciklarin essiz fiziksel ve
kimyasal o6zellikleri bulunmaktadir. Bununla birlikte,
viriislere kars1 gii¢lii adsorpsiyon kapasitesi olusturan
giimiis  nanoparc¢aciklar, kendileriyle = kimyasal
reaksiyonlar iretmek iizere etkilesime giren bir¢ok
bakteri tiri ve c¢esitli viriisler {tizerinde giicli
antibakteriyel ve antiviral aktivite 06zellikleri
gostermektedirler (Sinclair ve dig., 2021; Zhang, Fan,
Sun, Chen ve Zhang, 2021). Ancak, giimiisiin bir viriisit
olarak kullanimi konusunda olduke¢a az calisma vardir
(Rakowska ve dig, 2021). Ote yandan, bakir
nanopargaciklar, son donemde farkli yontemler
kullanilarak sentezlenmis ve bu nanopargaciklarin
bircok mikroorganizma {izerinde etkinlik testleri
gerceklestirilmistir. Amer ve Awwad (2021), limon
ekstrakti kullanarak sentezledikleri bakir
nanopargaciklarin antibakteriyel aktivitelerini
incelemislerdir. Yapilan analizler, hazirlanan bakir
nanoparg¢aciklarin, E. Coli ve S. Aureus patojenik
bakterilerine karsi miikemmel bir antibakteriyel
aktivite sergiledigini gostermistir. Bu dogrultuda, limon
ekstrakti kullanilarak, yesil sentez yontemiyle elde
edilmis bakir nanoparcaciklarin, diisiik maliyetli ve
milkemmel antibakteriyel aktivite ile ¢evre dostu
oldugu sonucuna varilmistir.

Bu c¢alismada, giimiis ve bakir nanopargaciklar yesil
sentez yontemiyle elde edilmis olup, hazirlanan
nanopargaciklar, yardimci bilesenler araciligiyla kitosan
dogal polimeri ile birlestirilerek yesil kompozit film
haline getirilmistir. Calismanin ilk asamasi olan
nanoparcaciklarin  hazirlanmas1 sirasinda, giimis
iyonlarinin (Ag*), glmiis nanoparcaciklara (Ag?)
indirgenmesi icin aloe vera ekstrakti; bakir iyonlarinin
(Cu*?), bakir nanoparcaciklara (Cu®) indirgenmesi i¢in
ise domates ekstrakti kullanilmistir. Calismada;
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nanoparg¢acik hazirlama asamasinda kullanilan yesil
sentez yonteminin detaylar1 ve kompozit film
iretimindeki optimizasyon stiregleri ile ilgili yeni bir
recetelendirme yapilmis olup, regetelerdeki bilesenleri
iceren kompozitlerin bu amacgla metal ylzeyine
kaplandigina, ulasilabilen arastirmalarda
rastlanamamistir. Hazirlanan nanopargaciklarin SEM ve
TEM gorintiileri alinmis, yesil kompozit filmlere
antimikrobiyal analizler —uygulanmis ve farkh
ozelliklerdeki c¢oziiciilerin film kaplamalara etkisi
incelenmistir. Hazirlanan film kaplamalar ile hijyenik
ortam tesisine alternatif bir ¢d6ziim dnerilmistir.

2. YOntem

2.1. Materyal

Calismada, arastirma ve yayin etigine uyulmus olup,
nanopargaciklarin hazirlanmas1 asamasinda giimiis
nitrat (AgNOs) (Sigma-Aldrich), bakir siilfat (CuSO4)
(BDH Chemicals); kaplama c¢ozeltilerinin hazirlanmasi
asamasinda kitosan (Sigma-Aldrich), asetik asit
(CH3COOH) (Sigma-Aldrich) ve gliserin kullanilmistir.
Solanum lycopersicum (Domates) ve Aloe Barbadensis
Miller (Aloe vera) yerel marketlerden temin edilmistir.
Kaplama yiizeyi olarak secgilen metal aliminyumdur ve
kap1 kolu malzemeleri satan yerel bir saticidan temin
edilmistir.

2.2. Nanoparg¢aciklarin Hazirlanmasi

Giimiis Nanoparcaciklarin Hazirlanmasi

Aloe vera bitki 6ziitiiniin eldesi i¢in; bitki, topragin 1 cm
yukarisindaki yesil kismindan kesilmistir. Kesilen bitki
pargalari, daha kiiciik parcalara ayrilarak iizerine saf su
ilave  edilmistir. Hazirlanan karisim, manyetik
karistiricida kademeli olarak 80°C’ye 1sitilmis ve 2 saat
boyunca kaynatilmistir. Oziit, beyaz bant filtre kagid:
kullanilarak siiziilmiistir ve ortam sicaklifina
sogutulmustur. Ardindan, sonradan kullanilmak tlizere
+4°C’de muhafaza edilmistir (Arshad, Saleem, Pasha ve
Sadaf, 2022).

Glimiis nanopargaciklarin eldesi icin; glimis nitrat,
(AgNOs) eser miktarda deiyonize su ile karistirilmistir.
Ardindan, karisim igerisine aloe vera 6ziitii eklenmis ve
homojen hale gelinceye kadar manyetik karistiricida
etkin karisma hizinda Kkaristirilmistir. Hazirlanan
cozelti, oOnceden 65°C'ye 1sitilmis ultrasonik su
banyosuna alinmis ve c¢ozeltideki renk degisimi
tamamlanincaya kadar su banyosu igerisinde
bekletilmistir. Cozeltide, renk degisimi sirasinda
meydana gelen giimiis iyonlarinin aloe vera o6ziiti ile
indirgenme tepkimesi Denklem (1) ile gosterilmistir.

Ag* + Aloe vera oziiti = Ag® (D
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Renk degisiminin tamamlanmasinin ardindan ¢ozelti,
4000 rpm hizda 15 dakika boyunca santrifiij edilmistir.
Santrifiij sonunda olusan ve icgerisinde glmiis
nanopargaciklart  iceren  ¢okelek, santrifiijattan
ayrilmistir ve Ui¢ kez saf su ile yikandiktan sonra 60°C’'de
vakumlu  etiivde  kurutulmustur  (Tippayawat,
Phromviyo, Boueroy ve Chompoosor, 2016).

Bakir Nanoparcaciklarin Hazirlanmasi

Domates bitki 6ziitiiniin eldesi i¢in, 200 gram domates,
kabuklar1t soyularak kiigik pargalara ayrilmistir.
Parcalama sonunda elde edilen piire, siyah bant filtre
kagidi kullanilarak stiziilmistiir. Siiziintii, 60°C’ye
1s1tilmis manyetik karistiricida, etkin karisma hizinda 15
dakika boyunca karistirilmis ve ardindan 15 dakika
boyunca 4000 rpm hizda santrifiij edilmistir. Santrifiijat
olarak ayrilan 6zit, sonradan kullanilmak iizere +4°C’de
muhafaza edilmistir.

Bakir nanoparcaciklarin eldesi icin; 0,6 gram bakir
stlfat (CuSO4), 375 mL deiyonize su icinde ortam
sicakliginda ¢o6zdirilmistiir. Cozelti, ultrasonik su
banyosunda kademeli olarak 70°C’ye 1sitilmis ve ¢ozelti
icerisine, ¢Ozelti hacmi kadar domates oziitlii ilave
edilmistir. Karisim, bir saat boyunca etkin karisma
hizinda  renk  degisimi  gozleninceye  kadar
karistirllmistir (Batoool ve Masood, 2017). Cozeltide,
renk degisimi sirasinda meydana gelen bakir iyonlarinin
domates 6ziitii ile indirgenme tepkimesi Denklem (2) ile
gosterilmigtir.

Cu*2 + Domates oziiti = Cu® (2)

Renk degisiminin ardindan, ¢6zelti 4000 rpm hizda 15
dakika boyunca santrifiij edilmistir. Santrifiij sonunda
olusan ve icerisinde bakir nanopargaciklari igeren
¢okelek, santrifiijattan ayrilmis ve li¢ kez saf su ile
yikandiktan  sonra  60°C’de  vakumlu etiivde
kurutulmustur.

2.3. Nanoparcacik iceren
Hazirlanmasi

Kompozitlerin

Kompozit malzemeler polimer ile nanopargacik
kolloidal stispansiyonlarinin birlestirilmesi yontemi ile
hazirlanmistir. Bunun i¢in kisaca, kitosan %1’lik asetik
asit cozeltisinde etkin karisma hizinda ¢ézdiiriilmiistiir.
Cozlinme isleminin ardindan, Kkitosan ¢ozeltisine,
kitosanin agirlikca iki kati kadar nanoparcacik iceren
nanopargcacik-deiyonize su siispansiyonu eklenmis ve
homojen oluncaya dek karistirllmistir. Ardindan, ¢ozelti
icerisine ¢ozelti hacminin %10'u kadar gliserin
eklenmis ve karisim ortam sicakliginda 20 saat boyunca
karistirilmistir.

2.4. Metal Yiizeylerin Kompozit ile Kaplanmasi

2x2 cm? boyutunda kesilen ve zimparalanmis metallerin
tek yilizeyi, glimiis ve bakir nanopargacik iceren sivi
kompozite daldirilmistir. Daldirma-kaplama yontemi ile
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metal yiizeylerinde ince bir film tabakasi elde edilmistir
ve ortam sicakliginda kurutulmustur.

Hazirlanan kompozit kaplamalar, 1MK (Bakir
nanopargacik iceren metal kaplama) ve 2MK (Giimiis
nanopargacilk  iceren metal kaplama) olarak
isimlendirilmistir.

2.5. Kararhlik Testleri

Kuruyan metal ylizeylere, deiyonize su, %5’lik HCI ve
%5’lik NaOH c¢ozeltilerinin puskiirtilmesi yontemi ile
kararlilik testleri gerceklestirilmistir. Metal yiizeyler,
tim ¢ozicller ile 15 cm’lik mesafeden piskiirtiilerek
yikanmistir. Yikama islemi, her ylizey ve ¢6ziicii i¢gin 25
kez tekrarlanmistir. Her uygulama sonrasi metal
yuzeyler, plskiirtme sonrasi kurumasi icin kisa
stireligine etiivde bekletilmistir. 5, 10, 15, 20 ve 25.
yikamalardaki metal ylizeyler {izerinden ¢6ziinmiis
olabilecek film tabakasini tespit etmek lizere, yikama
sulari Thermo Scientific GENESYS 10S UV-VIS
spektrofotometresinde okutulmustur. Bu amagla;
hazirlanan kaplama ¢ozeltileri UV  spektroskopi
cihazinda 200-800 nm dalga boylar1 arasinda taramaya
tabi tutulmustur ve maksimum absorbans degerleri
belirlenmistir. Her yikama i¢in ticer 6rnek alinarak UV
okumalar1 yapilmis ve ortalama degerler kullanilmistir.

2.6. Temas Agisi Olgiimii

Kaplama yapilan ytizeylerin temas agisi o6l¢timlerinde
Attension marka Theta model optik tensiyometre
kullanilmigtir. Olgiimde, cihazin enjektérii ile yiizeylerin
i¢ farkl bolgesine birer damla saf su damlatilmistir ve
damlanin davranisi kamera ile goriintiilenmistir. Her
analizin 8. saniyesindeki temas acis1 degerleri
kaydedilmistir.

2.7. SEM Analizi

Hazirlanan o6rneklerin morfolojik karakterizasyonu
ESOGU ARUM Laboratuvarlar’'nda JEOL JSM-5600LV
taramali elektron mikroskop (SEM) cihaz1 ile
yapilmistir. SEM goriintiileri; cihaz hizlandirma gerilimi
1,0-5,0 kV araliginda, 10-700 kat biiyiitme ile alinmistir.

2.8. TEM Analizi

Gimis ve bakir nanoparcaciklarin TEM analizleri,
ESOGU ARUM Laboratuvarlarinda Hitachi marka
HT7800 model cihaz kullanilarak, 100 kV hizlandirma
gerilimi ve 40-200 kat biiylitme oranlar1 arasinda
gerceklestirilmigtir.

2.9. Antimikrobiyal Analiz

Hazirlanan bakir ve giimiis nanoparcacik iceren
filmlerin ilk olarak kontaminasyon kontrolii yapilmistir.
Kontaminasyon kontrolii sonuglarina gore
antimikrobiyal aktivite ¢alismasi i¢in yeterli aseptik
kosullar1 sagladig1 goriilen orneklere, disk difiizyon
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metodu ile zon testi uygulanmistir. Testlerde; inokiilatif
sivi  olarak fosfat tamponlu tuz ¢ozeltisinde
sulandirilmis Esherichia coli (E. Coli) ve Staphylococcus
aureus (S. Aureus) kullanmilmistir. Kullanilan bakteri
miktar;; McFarland 0,5/1-2,9x108 CFU/mL olarak
belirlenmistir. Ekim teknigi olarak steril swab yayma
teknigi kullanilmistir. Esherichia coli ATCC 25922,
Staphylococcus aureus ATCC 29213 bakterileri besleyici
agar besiyerinde kiiltiirlenmistir ve 37°C'de inkiibe
edilmistir. Kaplama filmleri de agar plakalarinin yiizeyi
lizerine yerlestirilerek inkiibe edilmistir.
Mikroorganizmalarin filmler ile etkilesimi, inhibisyon
bélgesinin  biiyikligline gore belirlenmistir. Bu
calismalar Kiitahya Dumlupinar Universitesi ILTEM'den
hizmet alimi seklinde yuriitilmiistiir.

3. Bulgular ve Tartisma

Bu ¢alismada; bakir ve giimiis nanoparcaciklar iceren
polimer matrisli kompozitler hazirlanmistir. Bu
kompozitler, sik temas edildigi diisiiniilen temsili metal
yuzeylere kaplanmistir. Metal ylizeylerden alinmis
gorseller Sekil 1’de verilmistir.

Sekil 1. Metal plaka goriintileri
a) Kaplamasiz b) Kompozit film kaph

Kaplanan metal yiizeylerin farkli ¢oziiciilere karsi
tepkileri kararhlik testleriyle, yiizeylerin 1slanabilirligi
ise temas acis1 olciimi ile incelenmistir. Kompozit
filmlerin morfolojik yapis1 SEM ile degerlendirilmistir.
Ek olarak, metal yiizeylere kaplanan kompozit filmlerin
antimikrobiyal etkinligi belirlenmistir.

3.1. Kararhlik Testleri Sonuglari

Esit boyutlardaki metal yilizeylere, daldirma-kaplama
yontemiyle uygulanan sivi kompozit, kuruduktan sonra
su, asidik ve bazik ¢oziiclilere karsi kararlilik testleri
gerceklestirilmistir.

3.1.1. Suda Kararlilik Testi Sonug¢lar1

Hazirlanan kaplamalarin deiyonize su ile yikanmasinin
ardindan, yikama sulari, UV spektroskopisinde,
maksimum absorbans degerinin elde edildigi 800 nm
dalga boyunda, kor ¢6zelti olarak deiyonize suya karsi
okutularak  absorbans  degerleri  belirlenmistir.
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Absorbans degerlerinin yikama sayisi ile degisimi Sekil
2’de verilmistir.

= 2MK

N
v

B IMK

= e ~
o « o

Yikama Sayisi

«

81
0,190

0 0,04 0,08 0,12 0,16 02 024
Absorbans Degeri (A)

Sekil 2. Suile yapilan yikama sayisina karsilik absorbans
degerlerinin degisimi

Bilesimleri farkli olan kompozitler ile kaplanmis metal
yuzeyler su ile yikandiginda, ilk yikamalarda (1. ve 5.)
1MK'nin absorbans degerinin 2MK’ya gore %25 ve %5
kadar daha yiiksek oldugu gorilmustiir. 10. yikama ve
sonrasinda 2MK'nin absorbans degerlerinin 1MK'ye
gore daha yiiksek oldugu ve her iki kaplamanin
absorbans degerlerinin azaldig1 gézlenmistir. Bununla
birlikte, en yliksek absorbans degerinin her iki kaplama
icin 5. yikamada goriilmesi ortak olup. 25. yikamada,
yikama sularindan elde edilen absorbans degerleri
birbirine yakindir. Bu kapsamda, saf su ile periyodik
yikamalar siiresince bakir nanopargacik iceren
kaplamalarin ytlizeyden ayrilma oraninin nispeten daha
az oldugu onerilebilir.

3.1.2. Asidik Coziicillerde Kararhllik Testleri
Sonuglari

Asidik ¢oziiciilere karsi kararlilik testi icin kor ¢ozelti
olarak %5’lik HCl ¢ozeltisine karsi okumalar yapilmistir.
Okunan absorbans degerlerinin yikama sayisi ile
degisimi Sekil 3’te verilmistir.

m2MK

B IMK

0,204

Yikama Sayisi

0 0,04 0,08 0,12 0,16 02 0,24
Absorbans Degeri (A)

Sekil 3. Asit ¢ozeltisi ile yapilan yikama sayisina karsilik
absorbans degerlerinin degisimi
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Asit ¢ozeltisi ile yapilan yikama islemleri sirasinda her
iki kaplamanin da ilk yikamada su ile yikamaya kiyasla
1MK’'nin %47, 2MKnin ise %74 daha fazla
deformasyona ugradigi goriilmiistiir. Kompozit bileseni
olan polimerin asidik ¢6zeltilerde daha iyi ¢éziinmesi
sebebiyle bu etki gozlenmistir.

3.1.3. Bazik Coéziciilere Kararlilik Testleri Sonuglar:

Bazik ¢oziiclilere tepki testi icin kor ¢ozelti olarak %5'lik
NaOH c¢ozeltisi alinmis ve okumalar yapilmistir.
Absorbans degerlerinin yikama sayisi ile degisimi Sekil
4’te verilmistir.

Yikama Sayisi

0 0,04 0,08 0,12 0,16 02
Absorbans Degeri (A)

Sekil 4. Baz ¢ozeltisi ile yapilan yikama sayisina karsilik
absorbans degerlerinin degisimi

Bazik ¢dzelti ile yapilan yikama islemi sirasinda her iki
kaplamanin da diger ¢oziiciilerle yapilan (su ve asit)
yikamalara gore daha az deformasyona ugradig: (ilk
yikamada su ve asit icin sirasiyla; %97 ve %98.)
goriilmiistiir. 25 kez bazik ¢oziicli ile yikama islemi
sonrasinda, 1MK'nin 2MK'ye goére nispeten bazik
¢oziiciiden daha ¢ok etkilendigi gbzlenmistir.

Farkli nano metal iceren polimer kaplamalarin su, asidik
ve Dbazik c¢oOzlciilere maruz birakilmast ile
gerceklestirilen ylizeyde kalma kararlilifn test
sonuglarina gore, 2MK malzemesinin 1MK’ye kiyasla
yluzeyden daha fazla ayrildigi, olgiilen absorbans
degerlerinden (6rnegin; 15. yikamadaki degerler temel
alinarak, ayn ¢o6ziiciide 2ZMK’'nin 1MK'’ye gore degisim
orani; su, asit ve baz icin sirasiyla; %48, %56 ve %29
daha fazla bulunmustur) gézlenmistir. Burada temel
etkenin, kompozit bilesenlerinden olan glimis
nanopargaciklarin boyut dagiliminin bakir
nanopargaciklara gore daha genis bir aralikta olmasi ve
nispeten biiylik parcaciklarin ince polimer kompozit
kaplama icinde daha az polimer ile sarilmasi ve daha ¢ok
¢6zlinmesi ile agiklanabilir.
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3.2. Temas Agis1 Ol¢iimii Analizi Sonuclar:

Kaplanmis metal ytlzeylerin temas agis1 dl¢limiine ait
goruntiiler Sekil 5’'te verilmistir.

) b)

Sekil 5. Temas agisi goriintiileri a) 1IMK b) 2MK

Olgiimler, metal kaplamalarin yiizeyine damlatilan
suyun temas agis1 degerinin 80°'nin iizerinde oldugunu
gostermistir. Kaplamanin yapildigi metal yiizeyin
kaplamasiz haldeki temas acis1 degeri ortalama 70,15°
olarak belirlenmistir. Her iki metal kaplamanin temas
acilari, kaplamasiz ylizeyden daha ytksek ol¢iilmiis
olup, ortalama temas agis1 degerleri 1MK ve 2MK i¢in
sirasiyla 83,78° ve 81,75° olarak belirlenmistir.
Kaplanan ylizeyler icin 6lgiilen bu degerlerin,
hidrofobiklik sinir degeri olan 90°'ye yakin oldugu ve
nano parcacik iceren polimer kompozitler ile kaplanan
ylzeylerin kaplamasiz ylizeye gore hidrofobik yiizey
ozelligine yoneldigi gozlenmistir.

Kaplanan yiizeylerin temas agis1 degerlerinin birbirine
yakin olmasi, kompozitlerdeki nanopargacik tiiriiniin
etkisinden daha ¢ok, nanoparcaciklarin polimer iginde
dagilimlarinin benzer olabilecegi seklinde
yorumlanmistir.

3.3. SEM Analizi Sonuglar:

Bakir nanopargacik iceren kompozit kaplama
filmlerinin SEM goriintiileri Sekil 6’da verilmistir.

Sekil 6. Bakir nanoparcacik iceren metal kaplamanin
(1MK) SEM goriintiileri a) 5,0 kV hizlandirma gerilimi ve
700 kat biiylitme uygulanmistir. b) 3,0 kV hizlandirma
gerilimi ve 50 kat biiylitme uygulanmistir.

Bikdeloo, Ahsani Irvani, Roosta ve Ghanbari (2021)
yapmis olduklar1 bir c¢alismada, elde ettikleri bakir
nanopargaciklarin boyutlarini SEM analiziyle yaklasik
olarak 50 nm o6l¢miislerdir. Muhammad ve dig. (2022)
ise domates kullanarak sentezledikleri  bakir
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nanopargaciklarin boyutlarini ortalama 52 nm olarak
gorintulemislerdir.

Bu calismada elde edilen bakir nanoparcaciklarin SEM
goriintiileri incelendiginde ve literatiir ile (Amaliyah,
Pangesti, Masruri, Sabarudin ve Sumitro, 2020; Fatma,
Kalainila, Ravindran ve Renganathan, 2017)
kiyaslandiginda, nanoparcaciklarin basarili bir sekilde
sentezlendigi goriilmiistiir. Ek olarak, nanoparcacik
boyutlarinin 57-80 nm araliginda oldugu goézlenmistir.
Ol¢iim sirasinda bazi parcacik gruplari icin, topaklanma
ve kiimelenmenin gozlendigi bolgelerde net pargacik
boyutlarinin tespitinde zorluk yasanmistir. Boyut araligi
literatiir verileri ile biiylik 6l¢tide ortiismekle birlikte
bazi bolgelerde kiimelenme sebebiyle 80 nm degerine
ulasildig diisiiniilmektedir.

Yesil sentez yontemi ile elde edilmis giimiis
nanopargaciklari iceren kaplama filmine uygulanan SEM
analizi, film yapisindaki nanopargacik boyutlarinin 121-
175 nm araliginda degistigini ve nanopargaciklarin film
yapist icerisinde homojene yakin sekilde dagildigim
gostermistir (Sekil 7).
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Sekil 7. Gimis nanopargacik iceren metal kaplamanin
(2MK) SEM goriintiileri a) 1,0 kV hizlandirma gerilimi ve
10 kat biiytitme uygulanmistir. b) 5,0 kV hizlandirma
gerilimi ve 50 kat biiylitme uygulanmistir.

Tippayawat ve dig. (2016) calismalarinda, aloe vera
ekstrakti kullanarak elde ettikleri nanoparcaciklarin
boyutlarinin 70,70 * 22-192,02 + 53 nm aralifinda
oldugunu belirlemislerdir. Supriya ve Kumari (2019) ise
yine aloe vera kullanarak sentezledikleri glimiis
nanopargaciklarin boyutlarinin 49,6 ile 82,1 nm
aralifinda oldugunu saptamuslardir. Aloe vera
kullanilarak yapilan baska bir calismada (Arshad ve dig.,
2022) ise sentezlenen giimiis nanopargaciklarin
boyutlarinin 30-80 nm araliginda oldugu belirlenmistir.
Elde edilen literatiir verilerine gore, yesil sentezle elde
edilen nanopargaciklarin SEM analizi ile
goriintiilenmesi sonucu, boyutlarinin 30-200 nm
araliginda oldugu goérilmektedir. Bu bakimdan, bu
calismada elde edilen giimiis parc¢aciklarin literatiirdeki
diger calismalara (Kiani ve dig., 2021; Tippayawat ve
dig., 2016) benzer, nano boyutlarda ve kiiresel
goriiniime sahip olduklari belirlenmistir. Ek olarak, SEM
goriintiilerinde glimiis nanoparcaciklarin varligi, AgNOs
sulu ¢ozeltisindeki Ag* iyonlarinin aloe vera bitki 6ziiti
ile Ag nanoparcaciklarina indirgenmesinin basarili bir
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sekilde gerceklestigini gostermektedir (Tippayawat ve
dig., 2016).

3.4. TEM Analizi Sonuglari

Calismada elde edilen giimiis nanopargaciklar igin
gerceklestirilen TEM analizi goriintileri Sekil 8'de
verilmistir. Khan, Shaheen, Mahmood, Rehman ve
Yaqoob (2017), aloe vera ekstrakti ile sentezledikleri
glimiis nanoparcaciklarin boyutlarinin TEM goriintiileri
yardimiyla 87 ile 100 nm araliginda oldugunu
belirlemislerdir. Ashraf, Ansari, Khan, Alzohairy ve Choi
(2016) ise benzer sekilde aloe vera kullanarak
sentezledikleri nanoparc¢acik boyutlarinin ortalama 82
nm oldugunu belirtmislerdir. Aloe vera ekstrakti
kullanilarak yapilan baska bir ¢alismada (Tippayawat ve
dig., 2016), nanoparcacik boyutlarinin SEM ile 70-190
nm aralifginda bulundugu ve bu degerlerin TEM
Olgtimleri ile de biiyiik dl¢iide uyustugu belirtilmistir.
Literatiirde bulunan diger ¢alismalara bakildiginda ise
elde edilen giimiis nanoparcacik boyutlarinin siklikla
48-139 nm araliginda oldugu goriilmektedir. Buradan
hareketle, bu c¢alisma kapsaminda goriintiilenen
nanopargacik boyutlarinin literatiir verileriyle uyustugu
belirlenmistir.

Sekil 8. Giimiis nanopargaciklarin TEM goriintiisi (100
kV hizlandirma gerilimi ve 40000 kat biiylitme
uygulanmistir)

Hazirlanan bakir nanoparcaciklar i¢in gerceklestirilen
TEM analizi goriintiileri Sekil 9'da verilmistir.
Saitawadekar ve Kakde (2020), nar kullanarak elde
ettikleri bakir nanopargacik boyutlarini TEM analiziyle
2-60 nm araliginda belirlerken; Suresh, Annapurna,
Bhikshamaiah ve Singh (2013) ise patates kullandiklar1
bir ¢alismada, elde ettikleri bakir nanoparcaciklarin
ortalama boyutlarinin 20 nm oldugunu
gozlemlemislerdir. Bu calisma ile elde edilen bakir
nanoparcaciklarin TEM goriintiileri ile boyutlarinin 27-
36 nm araliginda oldugu tespit edilmistir.
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1) Length 35 96 nm o

(2) Length 3596 nm

-
(3) Length 1860 nm

2 S =
Sekil 9. Bakir nanoparcaciklarin TEM goriintiisti (100 kV

hizlandirma gerilimi ve 70000 kat biiyltme
uygulanmistir)

3.5. Antimikrobiyal Madde Analizi Sonuclari

Giimis ve bakir nanoparcaciklar iceren kompozit filmler
icin kontaminasyon kontrolii ve farkli bakteriler icin
zone (disk difiizyon) testi gerceklestirilmistir.

3.5.1. Kontaminasyon Kontrolii

Antimikrobiyal testlerden ©once nanoparcacik iceren
kaplama film 6rneklerine kontaminasyon kontrolii testi
uygulanarak, orneklerin  antimikrobiyal testler
sirasinda kontaminasyon olusturma ihtimali
degerlendirilmistir. A (bakir nanoparcacik igeren
kaplama filmi), B (glimiis nanopargacik iceren kaplama
filmi) ve K (nanopargacik icermeyen kontrol filmi)
ornek filmlerine uygulanan kontaminasyon kontroli
analizi Sekil 10’da gosterilmistir. Test sonuglari; 6rnek
malzemelerin besleyici agar tizerinde sirasiyla 30°C’'de
ve 37°C'de 24 saat inkiibe edilmesinin ardindan,
ornekler tizerinde ve c¢evresinde herhangi bir
mikroorganizma  bliylimesi  gozlenmedigini ve
antimikrobiyal analiz icin yeterli aseptik kosullari
sagladiklarini géstermistir.
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Sekil 10. Kontaminasyon kontrolii testi

3.5.2. Ornekler Uzerinde Zon Testi ile
Antimikrobiyal Aktivite Calismasi

Orneklerin E. Coli Bakterisi lizerindeki antimikrobiyal
aktivitesinin, zon testi ile tayini sonrasinda elde edilen
gorinti  Sekil 11'de  verilmistir. Kaplamalarin
antimikrobiyal aktiviteye sahip olma durumunun tam
bir degerlendirmesi icin elektron mikroskoplar ile
gorlintilleme, minimal inhibisyon kontroli ve CFU
sayim testleri gibi ek analizler uygulanarak sonuglar
pekistirilebilecektir.

Sekil 11. Orneklerin E. coli bakterisi {izerindeki
antimikrobiyal aktivitesinin zone testi ile tayini
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Zone testi ile bakir film (A) 6rneginin E. Coli bakterisi
lizerinde antimikrobiyal etkisinin olmadigi
gorilmistiir. Ote yandan, giimiis film (B) érneginin, E.
Coli bakterisi tizerinde antimikrobiyal etkisinin oldugu
belirlenmistir. Film ¢evresinde olusan bdlgenin oldukca
temiz olmasi (bulanik olmamasi) antimikrobiyal etkinin
bakterisidal olabilecegini gostermektedir.

Orneklerin S. Aureus Bakterisi tizerindeki

antimikrobiyal aktivitesinin zone testi ile tayini
sonucunda elde edilen goriintii Sekil 12’de verilmistir.

Sekil 12. Orneklerin S. aureus bakterisi iizerindeki
antimikrobiyal aktivitesinin zone deneyi ile tayini

Giimiis film 6rneginin (B) S. Aureus bakterisi tizerinde
antimikrobiyal etkisinin oldugu belirlenmistir. Olusan
bolgenin E. Coli bakterisinde gézlendigi gibi temiz
olmasi, antimikrobiyal etkinin bakterisidal olabilecegini
gostermektedir. Ayrica, B filminin Gram (+) bakteri
tizerinde Gram (-) bakterilere gore daha yiiksek
oldiriicii etki gosterdigi tespit edilmistir. Bu tiir etkiye
sahip antimikrobiyal maddelerin daha nadir olmasi, B
filminin yiiksek bulasiciliga sahip bakterilere karsi etkili
olma ihtimalini yiikseltmektedir.

4. Sonuglar

Bu c¢alisma ile; her iki metal nanoparcgacigin
hazirlanmasinda tercih edilen yesil sentez yontemi
lizerinde, optimizasyon c¢alismalar1 ile sentez
parametreleri belirlenmistir ve nihai iriinlerde
nanopargaciklarin elde edildigi, TEM analizleri ile
kanitlanmistir. Elde edilen nanoparcacik boyutlar
literatiir bildirisleri ile uyumludur. Ayrica film
kaplamalarin metal nanoparcaciklan icerdigi de SEM
goriintiileri ile dogrulanmis ve yapidaki dagilimlar
incelenmistir. Antimikrobiyal aktivitenin on
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degerlendirmesinde, yaygin goriilen bakterilere karsi
denenen giimiis nanopargacik iceren kaplama filminin
antimikrobiyal etkisinin bulundugu ve bakterisidal
olabilecegi gorilmistir. Kaplamalarin farkli sivi
maruziyetine tepkileri 6l¢iilmiis, her iki kaplamanin 25
ylkamaya kadar suya ve bazik sivilara karsi daha
dayanikli oldugu belirlenmistir. Ayrica temas agisi
Olciimleri ile kaplamalarin hidrofobiklige yakin oldugu
belirlenmistir.

Enfeksiyona sebep olan mikroorganizmalarin (bakteri,
mantar veya diger virlsler gibi) hastalarda birlikte
goriilmesinin, Covid-19 pandemi siirecindekine benzer
sekilde, influenza gibi yaygin viral hastaliklar
siddetlendirdigi, tan1 ve tedavisinde ciddi problemlere
yol actign ve iyilesme siirecini olumsuz etkiledigi
belirtilmistir (Chen vd., 2020). Zararh
mikroorganizmalarin  bir arada  bulunmasinin
engellenebilmesi ve bulasici hastaliklarin yayilma
riskinin azaltilabilmesi amaciyla, sik temas edilen
ylzeylerde hijyen tesisinin 6nemli olacagi aciktir. Sonug
olarak calismada, ¢evreye duyarl bilesenlerden olusan
kompozit filmlerin 6zellikleri incelenmis ve metal
ylzeyine kaplanmalar1 degerlendirilerek, nano glimdiis
parcaciklar iceren kompozit film kaplamalarin
gelistirilmesi sonrasinda uygulama potansiyelinin
yuksek oldugu gézlenmistir.

Tesekkiir

Bu c¢alisma  TUBITAK  tarafindan  2209-B
1139B412101848 basvuru nolu proje kapsaminda
desteklenmistir. Projede Sanayi Danismani olarak
destek veren Bugamed Biyoteknoloji Sanayi ve Ticaret
Anonim Sirketi’'ne tesekkiir ederiz.

Arastirmacilarin Katkisi

Bu arastirmada; Firat YILMAZ, deneysel sonuglarin
yorumlanmasi ve makalenin olusturulmasi; Demet
TOPALOGLU YAZICI, bilimsel yayin arastirmasi,
deneysel sonuglarin yorumlanmasi ve makalenin
olusturulmasi; Buse ERDOGAN, Eda OZDURMUS, Umut
KILINCOGLU ve Sinem KIZILKAYA deneysel
calismalarin yuritiilmesi konularinda katki
saglamislardir.

Cikar Catismasi

Yazarlar tarafindan herhangi bir ¢ikar catismasi beyan
edilmemistir.
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