L

ISTANBUL MEDENIYET UNIVERSITESI
LISANSUSTU EGITIM ENSTITUSU
NANOBILIM VE NANOMUHENDISLIK ANABILIM DALI

Dogal Atiklarin Seliiloz Kaynag1 Olarak Degerlendirilmesi
ve Uygulama Alanlarinin Gelistirilmesi

Doktora Tezi

Onur Aras

Agustos 2025



L

ISTANBUL MEDENIYET UNIVERSITESI
LISANSUSTU EGITIM ENSTITUSU
NANOBILIM VE NANOMUHENDISLIK ANABILIM DALI

Dogal Atiklarin Seliilloz Kaynagi Olarak Degerlendirilmesi
ve Uygulama Alanlarinin Gelistirilmesi

Doktora Tezi

Onur Aras

Danisman
Prof. Dr. Murat Kazanci

Esdanisman

Dog. Dr. Biikkem Tanéren

Agustos 2025



TEZ JURISI ONAYI

Onur Aras tarafindan hazirlanan "Dogal atiklarin seliiloz kaynag olarak
degerlendirilmesi ve uygulama alanlarinin gelistirilmesi" basliklt bu Doktor Tezi,
Nanobilim ve Nanomiihendislik Anabilim Dali'nda hazirlanmis ve jiirimiz

tarafindan kabul edilmistir.

JURI UYELERI IMZA

Tez Danismani:

Prof. Dr. Murat Kazanci

Istanbul Medeniyet Universitesi
Uyeler:

Prof. Dr. Mahmut Ali Ermeydan

Bursa Teknik Universitesi

Dog. Dr. Cagla Soz

Tiirk Alman Universitesi

Dr. Ogr. Uyesi Senem Teksoy Basaran

[stanbul Medeniyet Universitesi

Dr. Ogr. Uyesi Omer Faruk Sarioglu

Istanbul Medeniyet Universitesi

Tez Savunma Tarihi: 18/ Agustos/ 2025



BEYANLAR

Yazim ve Kaynak Gosterme Kilavuzu Beyani

Danismanligimda yazilan bu tezin APA yazim ve kaynak gosterme kilavuzunda
belirtilen kurallara uygun olarak yapilandirildig ve bu kilavuzun metin ici
kaynak gosterme standartlarimin bu tezde tutarli olarak uygulandig: tarafimdan

incelenerek teyit edilmistir.

Imza

Prof. Dr. Murat Kazanci

Etik Ilkelere Sadakat Beyan1

Hazirladigim bu tezin tamamen kendi calismam oldugunu, akademik ve etik

kurallar1 gozeterek calistigimi ve her alintiya kaynak gosterdigimi beyan ederim.

Imza

Onur Aras



OZET

Dogal Atiklarin Seliilloz Kaynag1 Olarak Degerlendirilmesi ve Uygulama
Alanlarinin Gelistirilmesi

Aras, Onur
Doktora Tezi, Nanobilim ve Nanomiihendislik Anabilim Dal1
Danisman: Prof. Dr. Murat Kazanci

Agustos 2025

Bu calismada, gesitli lignoseliilozik atiklardan seliiloz ve biyoplastik (film ve
aerojel) tiretim potansiyeli arastirilmistir. Maydanoz sapi, ananas yapragi, ceviz
kabugu ve kenevir lifi gibi kaynaklardan seliiloz ekstrakte edilmis ve kimyasal
bilesimleri analiz edilmistir. En yiiksek seltiloz icerigine sahip olan kenevir lifi,
seltiloz nanokristali (CNC) tretimi igin segilmis ve CNC'ler AFM, DLS, zeta
potansiyeli, XRD, XPS ve iletkenlik titrasyonu ile karakterize edilmistir. Ikinci
asamada, ekstraksiyon islemi uygulanmaksizin trifloroasetik asit (TFA) ve saf su
kullanilarak biyoplastik filmler tretilmistir. Coziicti ve katki (PVA) etkileri,
Sinkrotron FTIR Mikrospektroskopisi (SR-pFTIR) ile incelenmis, seliiloz,
hemiseliiloz ve lignin gibi dogal bilesenlerin film matrisine basariyla aktarildig:
gosterilmistir. Ancak su bazli filmler diisiik ¢ekme dayanimu sergilemistir. Bu
nedenle, kenevir bazli matrislere %1-15 oranlarinda CNC eklenmistir. CNC orani,
SAM morfoloji sonuglarma gore optimize edilmistir. %10 ve %15 CNC katkilar:
sirastyla %161 ve %150 oraninda dayanim artist saglamustir (20,77 MPa’dan
54,15+ 1,05 ve 51,87 £1,26 MPa’a). %10 CNC katkisi, toksik TFA bazl filmlerden
%6 daha yiiksek dayanim gostermistir ancak uzama degerinde belirgin diistis
gozlenmistir. Optik analizlerde CNC igerigiyle birlikte polarizasyon degisimleri
izlenmis, termal 6zelliklerde kismi iyilesme kaydedilmistir. Son asamada, seltiloz
ttirevlerinden CMC-kil katkili (Laponit, Kaolin, Halloysit) aerojeller tiretilmistir.
En yiiksek mekanik dayanim CMC: L5 (328,245 Pa), CMC: K5 (40,891 Pa) ve
CMC:H5 (33,323 Pa) orneklerinde elde edilmistir. En iyi 1s1 yalitimi performansi
ise CMC-K3 orneginde gozlenmis, kil katkilarmin 1sil bariyer etkisi sagladig:
sonucuna varilmustir.

Anahtar Kelimeler: Biyoplastik, Seliiloz nanokristaller, Kenevir lifi, Sinkrotron
FTIR, Aerojel



ABSTRACT

Valarization of Natural Wastes as a Renewable Source of Cellulose and
Development of Its Applications Areas
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Ph. D. /Department of Nanoscience and Nanoenginering
Supervisor: Prof. Dr. Murat Kazanci

August 2025

In this study, the potential for cellulose extraction and bioplastic (film and aerogel)
production from various lignocellulosic wastes was investigated. Cellulose was
extracted from parsley stems, pineapple leaves, walnut shells, and hemp fibers,
and their chemical compositions were analyzed. Hemp fiber, with the highest
cellulose content, was selected for cellulose nanocrystal (CNC) production. The
CNCs were successfully synthesized and characterized using AFM, DLS, zeta
potential analysis, XRD, XPS, and conductometric titration. In the second stage,
bioplastic films were prepared using trifluoroacetic acid (TFA) and distilled water
without prior extraction. The effects of solvents and additives (e.g., PVA) on the
film structure were investigated using Synchrotron FTIR Microspectroscopy (SR-
pFTIR), confirming the incorporation of natural components (cellulose,
hemicellulose, lignin). However, water-based films exhibited low tensile strength.
To enhance strength, CNCs were added to hemp-based matrices at 1-15%. Based
on Scanning Acoustic Microscopy (SAM), 10% and 15% CNC additions increased
tensile strength by 161% and 150%, respectively (from 20.77 MPa to 54.15+1.05
and 51.87 £1.26 MPa). The 10% CNC formulation outperformed TFA-based films
by 6%, though elongation decreased significantly. Optical analyses showed
changes in polarization with increasing CNC content, and thermal analysis
indicated partial improvements. Finally, cellulose-derived aerogels were
produced using CMC and clays (Laponit, Kaolin, Halloysit). The highest
mechanical strength was obtained in CMC: L5 (328.245 Pa), CMC: K5 (40.891 Pa),
and CMC:H5 (33.323 Pa). CMC-K3 exhibited the best insulation performance.
These findings suggest that clay additives act as effective thermal barriers, and
insulation properties can be optimized based on clay type.

Keywords: Bioplastic, Cellulose Nanocrystals, Hemp fiber, Synchrotron FTIR,
Aerogel
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%: ylzde

°C: santigrat derece

AFM: Atomik Kuvvet Mikroskobu
CMC: Karboksimetil Seliiloz

CNC: Seluiloz Nanokristal

DLS: Dinamik Isik Sagilimi

gr: Gram

Mm: milimetre

MW: miliwatt

PVA: Polivinil Alkol

Rpm: dakikadaki tur sayist

SAM: Taramali Akustik Mikroskopi
SR-UFTIR: Sinkrotron Fourier Doniisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi
T- TFA: Trifloroasetik Asit

TBA: Temel Bilesenler Analizi
W-Water: Distile Su

XPS: X-Ismi1 Fotoelektron Spektroskopisi

XRD: X-Ismi1 Kirinimi
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1. GIRIS

Geleneksel plastikler, petrokimya endustrisi Grlnleri olarak monomerlerden (retilen
sentetik polimerlerdir. Diisiik maliyetleri, kolay islenmeleri ve hafif olmalar1 nedeniyle
bircok alanda kullanilirlar. Yaygin kullanimlar1 ve birgok sektorde ihtiya¢ duyulmasi,
onlar1 insan hayatinin vazgecilmez bir pargasi haline getirmistir (Ali vd., 2021, Andrady
vd., 2009). Bu nedenle plastik iiretimi 6nemli 6l¢iide artmis ve 2023 yilinda plastik iiretimi
diinya capinda 413,8 milyon tonun iizerine ¢cikmistir (Plastics Europe, 2024).

Plastik iiretiminin yaklasik %90,2 fosil bazli olup sadece %8,3 geri doniistiiriilmiis ve
%1,5 biyo bazli plastiklerden olusmaktadir (Plastics Europe, 2022). Mevcut durumda
tiretiminin 2035 yilinda 800 milyon tona ve 2050 yilinda 1600 milyon tona ulasacagi
tahmin edilmektedir (Plastics Europe, 2022). Tiim bu 6zelliklerine ragmen plastigin geri
doniistimii ve biyolojik olarak parcalanmasi zordur. Diinya capinda iiretilen plastigin
yalnizca %20'si geri dontistiiriilmektedir (Millican ve Agarwal 2021; Thunman vd., 2019).
Plastigin diisiik geri donistiiriilebilirlik orani nedeniyle bir¢ok cevresel sorun ortaya
cikmaktadir. Ornegin; Kiiresel 1sinma (Ford vd., 2022), ekolojik eko toksisite (Rodriguez
vd., 2023), fotokimyasal oksidasyon (Romera-Castillo vd., 2023; Andrady vd., 2022; Shi
vd., 2022), asitlenme (Romera-Castillo vd., 2023; Doney vd., 2020) ve 6trofikasyon (Zhang
vd., 2020; Chislock vd., 2013), insanlar igin toksisite (Ghaffar vd., 2022; Campanale vd.,
2020; Danh ve Hoi 2019; Kumar 2018) ve ozon tabakasinin incelmesi (Morales-Méndez
ve Silva 2018) bu sorunlar arasindadir. Geri doniistiiriilemeyen plastik atiklar denizlerde ve
okyanuslarda yiizyillarca var olabilir. Bir arastirmaya gore, okyanuslarda her y1l yaklasik
8 milyon ton plastik atik birikiyor. 2023 yilinda UNESCO tarafindan yayinlanan rapora
gore Pasifik Okyanusunda yaklagik 5,25 trilyon parg¢a plastik bulundugu tahmin

edilmektedir (UNESCO raporu 2023). Bu plastik ¢op alani yaklagik 1,6 milyon



kilometrekarelik alan kaplamaktadir. Eger 6nlem alinmazsa, bu plastik atiklar 2030 yilinda
iki katina, 2050 yilinda ise dort katina ¢ikmasi beklenmektedir. 2050 yilina kadar
okyanuslarin baliktan (agirlikga) daha fazla plastik igermesi anlamina gelmektedir

(UNESCO raporu 2023).

b
'PASIFIK OKYANUSUNDA s
YENIBIRKITAKESFEDILDI | _agh

Bllytk Pasifik
Cop Alant

Okyanuslara ulasan bu atiklar su ana kadar Pasifik'te Tiirkiye yliz
olciimiiniin neredeyse 5 kati biiytiklukte ¢op yigini haline geldi.

Sekil 1. Pasifik Okyanusu’nda Olusan Cop Alan1 (The Ocean Cleanup, 2024)

Petrol bazli plastikler i¢in bir diger sorun ise ekonomiye olan etkisidir. Plastik
malzemenin %95'inin tek bir kullanimdan sonra ekonomide 80-120 milyar ABD dolar
maliyetle kayboldugu tahmin ediliyor. Bu yiiksek ekonomik maliyete ¢evresel zarar da
eklendiginde, bagka bir biiyiik sorun ortaya ¢ikmaktadir (Ellen MacArthur Vakfi, 2021).
Ayrica plastiklerin iretiminde kullanilan plastikleri daha esnek, dayanikli ve seffaf hale
getiren katki maddeleri (¢okea tartisilan bisfenol A [BPA] ve ftalat ad1 verilen bir kimyasal
smifi gibi) plastiklerden sizarak yiyeceklerimize, suyumuza ve viicudumuza karistigi
yoniindeki kanitlardan endiselerinde beraberinde getirmistir. Arastirmacilar 6zellikle bu
kimyasallarin ¢ocuklar iizerindeki etkileri ve siirekli birikimin gelecek nesiller i¢in ne
anlama geldigi konusunda endiselenmektedirler (Ellen MacArthur Vakfi, 2021).

Bu sorunlara ¢éziim olarak Avrupa Biyoplastikler Dernegi, petrokimyasal plastiklerin

cevre ve insan saglig1 iizerindeki zararl etkilerini azaltmak i¢in potansiyel bir ¢6ziim olarak



Biyoplastik terimini tanimladi. European Bioplastics ‘e gore biyoplastikler, biyobazl
biyolojik olarak bozunabilir plastikler olarak ifade edilmistir. Biyobazli tanimi, malzeme
veya rlniin biyokiitleden (bitkiler veya hayvanlar) tiiretildigi anlamina gelir.
Biyobozunabilirlik ise, ¢evresel mikroorganizmalarin malzemeleri su, karbondioksit ve
kompost gibi dogal maddelere doniistiirdiigli kimyasal bir siire¢ olarak tanimlanmaktadir
(Plastics Europe, 2022).

Biyoplastiklerin bu c¢evresel avantajlar1 nedeniyle her gecen giin popiilerligini
artirmakta ve her yil biiylimeye devam etmektedir. Arastirmacilar, biyoplastiklerin 2030
yilina kadar niifusun %401 olusturacagini belirtmektedir. Bu durumda biyoplastiklerin
pazar payimin gelecekte yaklasik 324 milyar dolara ulagsmasi beklenmektedir (Barrett
2021). Yeniliklere ve beklentilere uyum saglamak ne kadar 6nemli olsa da bu degisimin
getirdigi yiiksek tiretim maliyetleri biyoplastik endistrisi i¢in buyUk bir sorun olarak ortaya
cikmaktadir. Biyoplastiklere olan talebin artmasina ragmen, pahali liretimleri daha genis
kullanimlarinin 6niindeki en biiyiik engel olmaya devam etmektedir (Rosenboom vd.,
2022; Coppola vd., 2021; Ibrahim vd., 2021).

Biyoplastik tretiminde maliyetlerin en kritik unsuru hammadde maliyetidir (Rosenboom
vd., 2022; Coppola vd., 2021; Ibrahim vd., 2021; Abe vd., 2021). Bu maliyetleri azaltmak
amaciyla lignoseliilozik kaynaklar, diistik fiyatlar1 ve genis bulunabilirlikleri sayesinde 6ne

¢ikmaktadir (Abe vd., 2021; Zhao vd., 2023; Jabri vd., 2023).

1.1.Lignoseltlozik Kaynaklar

Lignoseliiloz biyokiitle, diinyada bulunan en bol yenilenebilir kaynaktir. Bu biyokiitle;
bitkilerin koklerinden, yapraklarina, saplarina ve meyvelerine kadar tiim canli bitkilerin
iskeletini olusturur (Cai vd., 2017; Akhtar vd., 2016; Loow vd., 2015).

Lignoseliilozik biyokiitle (Sekil 2), polisakkaritler (seliloz ve hemiseliiloz) ile bir

aromatik polimer olan ligninden olusur. Bu ii¢ dogal polimerin (seliiloz, hemiseliiloz ve



lignin) her bitkideki orani; biyokiitlenin tiirline, yasina ve yetisme kosullarina gore

degismektedir (Ricciardi vd., 2022; Baruah vd., 2022; Menon ve Rao, 2012; Fan vd., 2005).
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Sekil 2. Lignoselilozik Biyokitlenin Organizasyonu (Potters vd., 2010)

Lignoseliilozik kaynaklarindan elde edilen seliilozik bilesenler, ekolojik, biyolojik olarak
parcalanabilir olmas1 ve bol miktarda bulunmalar1 nedeniyle dikkat ¢cekmektedir (Qasim
vd., 2021). Bu kaynaklar, plastik endiistrisinde petrokimyasal malzemelere olan bagimlilig
azaltma potansiyeli tagimaktadir (Rosenboom vd., 2022; Nanda vd., 2022). Lignoseliiloz
biyokiitlenin geleneksel plastiklere alternatif olarak diisiintilmesinin baslica nedenleri, ucuz
olmalar1 ve diinyada bol miktarda bulunan yenilenebilir malzemeler olmalaridir (Yousuf
vd., 2020). Tarimsal artiklar, evsel kati atiklar, ormancilik artiklar1 vb. lignoseliiloz

biyokiitlelerinin baslica kaynaklaridir (Sharma vd., 2022; Abo vd., 2019; Brodin vd., 2017).



Lignoseliilloz malzemeler yapilarinda ii¢ temel polimere sahiptir, bunlar hemiseliiloz

(CsHgO4)n, seliiloz (CeH100s)n ve lignin [CoH1003) (OCH3)o,0-1,7]'dir (Sekil 2).

1.1.1. Seliloz

BETA 1-4 GLUKOZIDIK
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Sekil 3. Beta 1-4 Glukozidik Bag Gosterimi

Seluloz 1,4-anhidro-D-glukoz birimlerinden olusan (Sekil 3), her birimin komsularina
gore 180'derece biikiildiigii yiiksek molekiiler agirlikli dogrusal bir homopolimerdir.
(Hidroksil gruplari ve bitisik halka molekiillerinin oksijenleri arasindaki zincir i¢i hidrojen
bagi, baglantiy1 stabilize eder ve seliiloz zincirinin dogrusal konfigiirasyonuyla sonuglanir).
Seliilozun tekrar eden birimi, selobiyoz olarak bilinen bir glikoz dimeridir. Monomerler,
yogusma reaksiyonu ile birbirine baglanir, boylece glikozidik oksijen kopriileri seker
halkalarina katilir. Seliiloz, dogal olarak, tek tek zincir olusturan liflerin kiimeleri olarak
olusur; normalde yaklasik 36 ayr1 seliiloz molekiilii, mikro fibriller ad1 verilen daha biiyiik
birimler halinde paketlenen temel fibriller halinde bir araya toplanir ve bunlar daha sonra
normal seliiloz liflerine birlestirilir. Biyosentez sirasinda, seliiloz zincirleri, biyosentez
kosullarinin gerektirdigi gibi farkli paketleme diizenlemelerinde bulunduklari i¢in kaynaga
bagl olarak 2-20 nm cap araliginda mikro fibrillerde toplanir (Sekil 2) (Flayyih ve Al-

Jawhari, 2020; Moon vd., 2011; Sharma vd., 2019; Trache vd., 2017).
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Sekil 4. Seliiloz Zincir Yapist (Tayeb vd., 2018)

Dogada, seliiloz zincirleri, ahsap seliilozda yaklasik 10,000 glikoz birimi ve dogal seliiloz
pamugunda 15,000 polimerizasyon (DP) derecesine sahiptir. Dogal olarak, bu yapisal
malzeme, seliiloz lifleri olusturmak iizere birbirine baglanan mikro lifler olarak organize
edilmistir. Her monomer ii¢ grup hidroksil tasir (Sekil 4). Bu nedenle, bu hidroksil
gruplarinin ve bunlarin hidrojen baglar1 olusturma yeteneklerinin, kristal yapinin
yonlendirilmesinde ve ayrica seliilozun fiziksel 6zelliklerinin yonetilmesinde 6nemli bir rol
oynadig1 aciktir. Seliilloz mikro fibrillerinin biyosentezi, seliiloz iireten organizmaya
oldukga spesifik olan ¢ok asamali bir siireci icerir. Bu siirecteki varyasyonlar morfolojiyi,
en boy oranini, kristalligi ve sonucta ortaya ¢ikan mikro fibril kristal yapisini degistirebilir.
Biyosentez sirasinda, Van der Waals ve bitisik molekiillerin oksijenleri arasindaki hidroksil
gruplart ve oksijenler arasindaki molekiiller aras1 hidrojen baglari, daha biiyiik mikro
fibriller halinde (5-50 nm ¢apinda ve birkag mikron uzunlugunda) daha da kiimelenen temel
fibrilleri olusturan ¢oklu seliiloz zincirlerinin paralel istiflenmesini destekler. Zincir i¢i ve
zincirler arasi hidrojen baglama agi, seliilozu nispeten kararli bir polimer yapar ve seliiloz
fibrillerine yiksek eksenel sertlik verir. Bu seliiloz fibrilleri icinde seliiloz zincirlerinin
olduk¢a diizenli (kristal) bir yapida diizenlendigi bolgeler ve diizensiz (amorf benzeri)
bolgeler bulunur. Seliiloz fibrilleri igindeki bu kristalli ve amorf alanlarin yapisi ve dagilimi
heniiz diizeltilmemistir. Bununla birlikte, Oziitlenen, seliilloz nano kristalleri (CNC) ile
sonuclanan seliiloz mikro fibrilleri iginde bulunan bu kristalin bolgelerdir (Sekil 5) (Flayyih

ve Al-Jawhari, 2020; Sharma vd., 2019; Trache vd., 2017; Moon vd., 2011).



Kristal Bolge

Amorf Bolge

Sekil 5. Seliilozun Kristal Yapist (Tayeb vd., 2018)

1.1.2. Hemiseliiloz

Hemiseliiloz, neredeyse tiim karasal bitki hiicre duvarlarinda seliilozla birlikte bulunan
arabinoksilanlar gibi bir dizi hetero polimerden (matris polisakkaritleri) biridir. Seluloz
kristalimsi, gli¢lii ve hidrolize kars1 direncli iken, hemiseliilozlar rastgele, amorf bir yapiya
ve ¢ok az fiziksel gilice sahiptir. Kimyasal yapis1 Sekil 6’da gosterilmistir.

Seyreltik asit/baz ve hemiseliilaz enzimi tarafindan kolayca hidrolize edilirler. Seliiloz
7,000-15,000 glikoz molekiilii birimi barinirken hemiseliilozlar, 500-3,000 glikoz
biriminden olusan daha kisa zincirlerden olusur. Ek olarak, hemiseliilloz dallanmig
polimerler olabilirken seliiloz dallanmamis olabilir (Geng vd., 2019; Farhat vd., 2017;
Wang vd., 2017)

e Bitki hiicre duvarlarindaki seliiloz ile hemiseliiloz hiicre duvarini giiglendirmeye
yardimci olur.

e Hemiseliiloz bilesigi, seliiloz mikro fibrillerinin ¢apraz baglanmasini saglayarak
seliiloz ile etkilesime girer.

e Hemiseliiloz, olusumu sirasinda hiicre duvarindaki bosluklar1 yerlesir ve seliiloz
fibrillerinin etrafinda destek saglar.

e Hemiseluloz, birincil olarak ikincil katmanlarda bulunan seltlozun aksine, bitki
hiicresinin orta tabakasina hakimdir. Bu, hemiseliilozun bitki hiicresinin dig

katmanlarindaki seliiloz i¢in orta zemin destegi saglamasina izin verir.
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Sekil 6. Hemiseliiloz Yapis1 (Hu vd., 2020)

1.1.3. Lignin

Lignin, hemiseliiloz molekiillerinin yan gruplarina kovalent olarak baglanarak seliiloz
mikro fibrillerini ¢evreleyen karmasik bir matris olusturur. Capraz baglar hiicre duvarina
mekanik dayaniklilik kazandirir ve bitkinin bir biitiin olarak uzamasina olanak tanir. Hiicre
duvan gii¢lii karbon-karbon (C-C) ve eter (C-O-C) baglar1 olusturur (Mooney vd., 1998).
Lignin, lignollerin bir araya gelmesiyle olusan heterojen ve amorf yapilardan olusan
karmasik bir polimerdir. Heterojenligi, ¢esitli capraz baglantilardan kaynaklanir. Lignoller,
Sekil 7'de gosterildigi gibi fenil propandan tiiretilen ii¢ ana tiptedir: Parakumaril alkol (4-
hidroksifenil propan), Koniferil alkol (4-hidroksi-3-metoksifenil propan), Sinapil alkol (3,
5-dimetoksi-4-hidroksifenil propan), Koniferil alkol (G) guaiakol olarak adlandirilir,
Sinapil alkol (S) siringil olarak adlandirilir ve Parakumaril alkol (H) 4-hidroksifenildir

(Naseem vd., 2016; Li vd., 2015; Pasangulapati vd., 2012; Qu vd., 2011).
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Sekil 7. Lignin Yapisi (Duval., 2014)

1.2.Seliilozun Siniflandirilmasi

Nanoselilozlar; kimyasal ve fiziksel 6zellikleri sayesinde buyik ilgi géren yeni nesil
nanomalzemedir. Nanoseliiloz, hazirlanma tekniklerine bagli olarak seliiloz nano kristalleri
(CNC), seluloz nano fibrilleri (CNF) ve bakteriyel seliilloz olmak tizere ii¢ ana gruba ayrilir
(Kargarzadeh vd. 2017; Klemm vd., 2011). Seltloz mikro fibrillerin amorf ve kristal
bolgelerinin segici olarak ayristirilmasi prensibine dayali olarak, amorf bdlgelerin kismen
korunmasiyla seliiloz nanofiberler (CNF), kristal bolgelerin izole edilmesiyle ise seliiloz

nanokristaller (CNC) elde edilmektedir (Masilompane vd., 2022).



Amorf Bolge

Kristal Bolge

i o

Seliiloz Nanokristal

Sekil 8. Seliiloz Mikro fibrillerin Amorf ve Kristal Bolgelerine Dayali Olarak Selliloz
Nanofiber (CNF) ve Seluloz Nano kristal (CNC) Elde Edilme Prensibi (Masilompane vd.,
2022)

Nanoseliiloz iiretimi i¢in birgok farkli yontem arastirmacilar tarafindan kullanilmistir. Bu
yontemler arasinda; mekanik yontem (Lee vd., 2009), TEMPO oksidatif yontemi (Saito
vd., 2009), iyonik s1v1 yontemi (Ma vd., 2011), enzimatik yontem (Nie vd., 2018), siilfiirik
asit hidrolizi (Brito vd., 2012, Song vd., 2019), hidroklorik asit hidrolizi (Correa vd., 2010,
Oun vd., 2015), fosforik asit hidrolizi (Shen vd., 2013), siilfiirik asit/asetik asit karigimi ile
yapilan hidroliz (Wang vd., 2020), derin 6tektik ¢oziicii (DES) islemi (Yang vd., 2019)

siralanabilir.

1.2.1.Sellloz Nano Kristal (CNC)

Seliiloz nano kristal {iretimi iki asamadan olusur: ham maddenin 6n islemden gecirilmesi
ve ardindan seliiloz nano kristallerine doniistiiriilmesi i¢in hidroliz isleminin uygulanmasi.
Ham madde genellikle mum, esterler, hemiseliiloz ve lignin gibi safsizliklar icerir. Bu
safsizliklar, hidroliz isleminden 6nce alkali muamele (NaOH ile) veya agartma teknikleri
ile uzaklastirilir. Temizlenen ham madde daha sonra asidik ortamda lifli seliillozun amorf

kisimlar1 hidrolize edilir. Bu islemde hidroklorik, maleik, siilfiirik, fosforik, hidrobromik,
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formik ve nitrik gibi ¢esitli mineral asitler kullanilabilir (Wang vd., 2023; Kargarzadeh vd.,
2012).

Amorf bolgelerdeki seliloz zincirlerinin asit ile hidrolizi, glikozidik oksijenin
protonlanmasi ile baslar ve suyun katilmiyla glikozidik baglarin kademeli olarak
ayrilmasina neden olur. Hidroliz islemi i¢in en yaygin kullanilan asit siilfiirik asittir; ¢iinkii
seliilozu verimli sekilde parcalar ve CNC yiizeyinde siilfat yar1 esterleri olusturarak, CNC
sispansiyonlarinin elektrostatik itme nedeniyle suda kolloidal stabilitesini saglar (Song vd.,
2019; Brito vd., 2012). CNC’ler yaklasik %54—88 oraninda yiiksek kristallilige sahip kisa
cubuk, igne veya whisker (¢ubukcuk) seklindedir. Bu yapilar, ¢aplar1 yaklasik 2—20 nm,
uzunluklari ise 100500 nm arasinda degisen izole kristallitlerdir (Wang vd., 2023; George
ve Sabapathi, 2015; Kargarzadeh vd., 2012,). Ozetle CNC’ler, yiiksek en boy orani, biiyiik
Ozgil ylizey alani, yliksek 0Ozgiil mukavemet ve modiil, bolluk, biyolojik olarak
parcalanabilirlik, reaktif ylizeyler ve bir yiizey aktif madde kullanildiginda gesitli diisiik
polariteli ¢oziiciilerde kararli slispansiyonlar yapma yetenegi gibi olaganiistii 6zellikler

sergiler (Wu vd., 2010; Chang vd., 2009).

1.2.3. Seltloz Nano Fibril (CNF)

CNF iiretimi genellikle mekanik parcalama oncesinde kimyasal bir 6n islem gerektirir.
Mekanik islemler arasinda homojenizasyon, mikroakiskanlagtirma ve siiper 6giitme gibi
teknikler bulunur. CNC ve CNF’lerin geometrik boyutlar1 ile nihai 6zellikleri, kullanilan
seltilozik kaynak, hazirlama ve isleme kosullart ve uygulanan 6n veya son islemlerle
dogrudan iligkilidir. CNC’ler genellikle birka¢ nanometre ¢apinda olup uzunluklar1 10-500
nm arasinda degisirken, CNF’ler 3—-50 nm ¢apinda ve birka¢ mikrometre uzunlugundadir
(Lee 2018, Kargarzadeh vd., 2012). Seliiloz lifi, molekiiller arast hidrojen bagi yoluyla,

daha biiyiik bir hemiseliiloz mikrofiber yapisiyla birleserek bir nanofiber olusturmak tizere
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ic ice gecen, makromolekiler, polisakkarit, sert bir zincirin beta—1,4 glikozidik bagindan
olusan, oldukga kohesif, ¢ok seviyeli bir yapidir (Yi vd., 2020). Sekil 9’da lignoseliilozdan
selliloz nano fibrillerine fibrilasyon surecini ve seltiloz nano fibrillerinin icindeki Kkristal

yap1iy1 gostermektedir.

FIBRILLER SELULOZ

SELULOZ NANOFIBER
MIKROFIBER l

| '

AMORF BOLGE

KRISTAL BOLGE

Sekil 9. Seliiloz Fibril Yap1 Ayrintilar1 (Y1 vd., 2020)

1.3.Seliiloz Kaynaklari ve Bilesenleri

Seliiloz, koken kaynagina gore odun bazli, bitki bazli (Remie, cotton, jute, hemp, flax,
bagasse, biomass vb.) bakteri bazli (Gram negatif ve Gram Pozitif), alg bazli (Gri,
Kahverengi, Kirmiz1i ve yesil) ve Hayvansal (tunicate) olmak iizere bes kategoriye
ayrilmaktadir (Seddiqi vd., 2021).

Lignoseliilozik biyokiitle kaynaklar1 farkli oranlarda seliiloz, hemiseliiloz ve lignin
bilesimine sahiptir. Farkli lignoseliilozik biyokiitle kaynaklarina ait bilesim dagilim
yiizdeleri Tablo 1°de detayl olarak ifade edilmistir (Yang vd., 2019; Moustafa vd., 2019;
Miranda vd., 2018; Fortunati vd., 2016; Dungani vd., 2016; Zhou vd., 2016; Nagaraj vd.,
2015; Lavoine vd., 2014; Salit, 2014; Shalwan ve Yousif, 2013; Ferrer, 2012; Khalil vd.,
2012; Klemm vd., 2011; Jawaid vd., 2011; Saxena vd., 2011; Xie vd., 2010; Mussig, 2010;

Cardona vd., 2010).

12



Kaynak Seliiloz (%) Hemiseliiloz (%) Lignin (%)

Fistik Kabugu 28,8 30,4 42,9
Ceviz Kabugu 25,6 22,7 52,3
Cay Posasi 30,20 19,9 40

Aygicegi Kabugu 48,4 34,6 17
Findik Kabugu 25-30 25-30 30-40
Muisir Kogani 50,5 31 15
Maydanoz Sap1 25-40 35-50 10-30

Ispanak Sap1 25-40 35-50 10-30
Gazete 40-55 25-40 18-30
Agag 43-47 25-35 16-24
Seker Kamist 5557 23-25 24-26
Keten 71 21 2
Kenevir 70 22 6
Kenaf 36 21 18
Sisal 73 14 11
Bugday Samant 30 50 15

Tablo 1. Farkli Ham Madde Kaynaklarinin Kimyasal Bilesim Dagilim Oranlar

1.3.1. Kenevir

Kenevir (Cannabis), Cannabaceae familyasindan Rosales takimi iginde yer alan cift
cenekli bir bitkidir (Crini vd., 2020). Asya kokenli olan kenevir, insanlik tarihinin en eski
evcillestirilmis bitkilerinden biridir (Allegret, 2013). Kenevir, ekolojik, diisiik maliyetli,
slrdiriilebilir ve ¢ok amagh bir bitki olarak kabul edilmektedir (Raihan ve Bijoy, 2023;
Crini vd., 2020; Andre vd., 2016; Faruk vd., 2012). Kenevir yapisal olarak bol miktarda
seltiloz (%53-91), hemiseluloz (%4-18), lignin (%1-21) ve pektin (%1-17) iceren bir
bitkisel atiktir (Liu vd., 2015). Ancak kenevirin kullanimindaki en biiyiik engel,
tetrahidrokannabinol (THC) oramidir. %0,2'den fazla THC igeren kenevir tiirleri
"uyusturucu tipi kenevir" olarak smiflandirilir ve bu tiirlerin kullanimi ¢esitli yasal

kisitlamalara tabidir. Bu sinir, cogu Avrupa iilkesinde endiistriyel kenevirin lif ve tohum
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iretimi amaciyla yasal olarak yetistirilebilmesi i¢in tanimlanmis st limit olarak
belirlenmistir (Frassinetti vd., 2018; Salentijn vd., 2015; Russo vd., 2013).

Bircok Ulkenin diisiik THC igerigine sahip kenevir yetistiriciligine yeniden baglamasiyla
birlikte kenevir tariminda yeniden canlanma yasanmistir (Chandra vd., 2019; Cherney vd.,
2016). GlUnumuzde 30'dan fazla Ulke, yiksek potansiyelli endistriyel kenevir Gretimi

yapmaktadir (FAO, www.faostat.fao.org). En biiyiik iiretici tilkeler sirasiyla Cin, Fransa,

Kanada ve ABD’dir (FAO, www.faostat.fao.org).

Kenevir, biyobozunur ve geri doniistiiriilebilir 6zellikleri sayesinde ¢esitli miithendislik
uygulamalarinda biiytlik ilgi géormektedir. Kenevir lifi, basta otomotiv (Akar vd., 2022;
Dehury vd., 2022), havacilik (Asim vd., 2018), denizcilik (Haramina vd., 2023; Alam vd.,
2023), savunma sanayi (Zhang vd., 2016) ve ucak sanayinde (Dahal vd., 2022; Arockiam
vd., 2018; Asim vd., 2018; Scarponi ve Messano, 2015) olmak Uzere sentetik liflerin yerine
kullanilan kompozit takviye malzemesi olarak degerlendirilmektedir. Bu alanlarda birgok

aragtirma yiirtitiilmekte ve aktif girisimler devam etmektedir (Nabels Sneiders vd., 2022).

1.4.Seliloz Trevleri

Seliilozun degerini ylikseltmek veya c¢ok yonliiliiglinii genisletmek ve kimyasal islem
veya islevsellestirme kullanarak, c¢esitli seliiloz tiirevleri gelistirilmistir. Seliiloz
tiirevlerinin 6zellikleri yalnizca ikame tiirii ve derecesiyle degil, ayn1 zamanda polimer
zinciri boyunca islevsellestirme deseniyle de belirlenir. Seliiloz tiirevlerinin bolgesel secici
sentezi, selillozun organik ¢oziiciilerdeki zayif ¢oziintirligii ve sert-hacimli seliloz ana
zinciri nedeniyle yiiksek sterik engel nedeniyle sinirlidir. Hidroksil grubu, seliloz
zincirindeki en hedeflenen reaktif gruptur. Seliiloz hidroksil gruplar1 nispeten zayif
niikleofillerdir ve bu da oldukga sert reaksiyonlar gerektirmesiyle sonuglanir, boylece 2-,

3- ve 6-OH gruplan arasindaki nispeten kiiclik reaktivite farkliliklarindan yararlanmak
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zordur (Seddiqgi vd., 2021; Zhang vd. 2019). Bu nedenle, regio-secici ikame, seliiloz
tirevlerinin sentezinde kalan zorluklardan biridir. Seltilloz tirevlerini ticari amaclar icin
daha genel ve pratik kosullar altinda sentezlemek igin, selliloz tlrevlerinin regio-kimyasal
yapist ile Ozellikleri arasindaki iliskiyi anlamak gerekir (Seddiqi vd., 2021; Zhang vd.

2019).

2.4.1. Karboksimetil Seliiloz

Karboksimetil Seliiloz (CMC), ticari olarak temin edilebilen ve hidrofilisite, suda
cOzunurliik ve kararhlik, yiiksek kimyasal kararlilik, toksik olmama, biyouyumluluk ve
biyolojik olarak parcalanabilirlik gibi benzersiz 6zelliklere sahiptir. Ayrica, insan sagligina
bilinen higbir yan etkisi yoktur (Sahoo ve Jena 2018). Ancak, etanol gibi bazi organik
coziiclilerde c¢oziinmez. CMC'nin ¢oziiniirliigli, polimerizasyon derecesine, ikame
derecesine ve ikame edicinin dagilimina baghdir. CMC, viskozite artirict madde, baglayici,
stabilizator ve film olusturucu olarak kullanilabilir. CMC, seliilozun monokloroasetik asitle
reaksiyonuyla olusur; burada hidroksil gruplari, her glikoz kalintisinin C2, C3 ve
C6'sindaki karboksimetil gruplariyla ikame edilir, bdylece ikame C2 pozisyonunda hafifce
baskindir. Reaksiyon sirasinda ikincil OH gruplari olusmaz (Heinze ve Pfeiffer 1999;
Xiquan vd., 1990). Bu nedenle, CMChnin kimyasal yapisi selilloz omurgasinin bazi
hidroksil gruplarina bagli karboksimetil gruplarina (—-CH2—COOH) dayanir (Swamy ve
Yun 2015). CMC o6zellikleri molekiiler agirligina, ikame derecesine ve karboksimetil

ikamelerinin polimer zincirleri boyunca dagilimina baghdir.

1.5. Karakterizasyon Yontemleri

1.5.1. Fourier Doniisiimlii Kizil6tesi Spektroskopisi

Fourier Dontisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi, molekuller/molekiler komplekslerden

hiicreler/dokulara kadar cesitli 6lgeklerde uygulanabilir. Hedef maddeye 1s1k sacildigi
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zaman, belirli bir dalga boyu araligindaki 1s1k yogunlugunun iki tiir enerji farkina uyum
sagladig1r durumlarda, bu enerji absorbe edilir ve absorpsiyon tepesinde goérindr. FTIR
spektroskopisi, i¢ yapilar1 siirekli titresim hareketi i¢inde olan kimyasal baglar ve
fonksiyonel gruplar nedeniyle molekiillerin i¢ yapisini algilama kapasitesine sahiptir. Her
molekiil (veya kimyasal yapi) i¢in titresim hareketi ve enerjisi farkli oldugundan, 6l¢timler,
orneginizde ne tiir molekiiller (veya kimyasal yapilar) oldugunu belirlemenize olanak tanir.
~ 4000 — 400 cm-1 dalga boyu smirlarindaki titresimler, FTIR spektroskopisi tarafindan
tespit edilir (Maniar vd., 2023). Bu yontemi kullanarak seliiloz, hemiseliloz, lignin,
monosakkaritler ve proteinler etkili bir sekilde tanimlanmistir. Spektroskopik yaklagimlar,
seliilozik ve rejenerasyonlu dogal liflerin genis kategorilerini ve sentetik liflerin bircok
farkll tiiriinii ayirt etmek i¢in yaygin olarak kullanilmistir (Duval ve Lawbook, 2014;

Barakat ve., 2013; Johar vd., 2012; Huang vd., 2012).

1.5.2. Sinkrotron Kokenli Fourier Dontistimlii Kizilotesi Spektroskopisi

Sinkrotron 151k kokenli Fourier doniisimli kizilotesi spektroskopisi (SR-pFTIR),
malzemeleri mikron seviyede veya mikro alanda analiz eden bir spektroskopi analiz
cihazidir. SR-uFTIR spektroskopisinde kullanilan sinkrotron 15181 (radyasyonu), geleneksel
FTIR 151k kaynaklarindan yaklasik 100-1000 kat daha parlaktir ve bu da gerekli mekansal
¢ozlinlirliiglin elde edilmesini saglar (Pistorius, 1996). Dolayisiyla, deneylerin yiiksek
spektral c¢ozinlirliik veya zamanla ¢oziilmiis Olgiimler gerektirenler gibi kaynak
parlakligiyla kisitlandig1 durumlarda, bir sinkrotron kizilétesi kaynaginin kullanimi 6nemli
Olciide gelistirilmis veri kalitesi sunar. Bu, iyilestirilmis sinyal-giiriiltii oranlar1 daha hizli,
daha hassas ve verimli analizlere yol acgar (Puglieri vd., 2019). Kizilétesi kaynaklar,
optikler ve dedektorlerdeki atilimlar, FTIR spektroskopisinin 151k mikroskobu ile entegre

edilmesine de olanak taniyarak karmasik yapilarda spektroskopik mikroskopinin
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kesfedilmesini kolaylastirmistir. Kizilotesi radyasyonun iyonlastirict olmayan yapisi,
milisaniyelerden birka¢ saate kadar degisen siirelerdeki kompozisyonel degisikliklerin
incelenmesini saglar. Bu gii¢lii kombinasyon, arastirmacilarin karmagik malzemelerin
dinamik siireclerini incelemelerine ve zaman igindeki doniisiimleri ve davranislari
hakkinda degerli bilgiler edinmelerine olanak tanir (Kazanci vd., 2021) Sinkrotron FTIR
Mikrospektroskopisi (SR-uFTIR), farkli kaynaklardan ve farkli ¢6ziiciiler kullanilarak
biyoplastik filmlerin molekiler duzeydeki 6zelliklerini belirlemede énemli bir rol oynar.
Bu teknikle yapilan detayli arastirmalar, biyoplastiklerin tiretim siireclerinde kullanilan

malzeme Ozelliklerini ve son iiriinlerin performansini optimize etmeye yardimci olabilir

(Aras vd., 2024; Vongsvivut vd., 2019).

Sekil 10. Bruker Vertex 70v FTIR Spektrometresi (Hyperion 3000 IR-Goriinlr Bolge
Mikroskobu)

Calisma prensibi: bir sinkrotron tesisinde, elektrik yiiklii parcacik gruplari (elektronlar)
vakum altindaki bir tiip i¢cinde 151k hizina ¢ok yakin bir hizla saatler boyunca donerler. Bu
tiipli ¢evreleyen giiclii miknatislar elektronlarin yoriingesini degistirerek onlarin yoniinii
bliktiikce, elektronlar kizil6tesi 1siktan X-1s1nina kadar degisen dalga boylarinda 'sinkrotron
15181' yayarlar. Yayilan sinkrotron 1s181, depo halkasina baglanan farkli 1sin hatlar

(beamlines) tarafindan toplanir. Bu 1sin hatlari, 1s18in belirli dalga boylarini segip
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odaklayan optik elemanlar1, 6rneklerin bulundugu ortam kosullarini kontrol eden sistemleri
ve veri toplama diizeneklerini icerir (Aras vd., 2024; Vongsvivut vd., 2019). Her bir 1s1n
hatti, belirli bir aragtirma tiirii i¢in uygun 1s1k 6zellikleri tiretecek sekilde tasarlanmistir
(BMO02- IR (Kizilotesi) spektromikroskopi 1sin hatti (Sekil 10), BM08- XAFS/XRF (X-
1511 Emilim Ince Yapy/X-isin1 Floresansi) spektroskopi 1sin hatti, D09- MS/XPD
(Malzeme Bilimi/X-1s1n1 Toz Kirinimi) 1s1n hatt1, ID10-BEATS (SESAME'de Tomografi
icin Beam Hatti, D11L-HESEB (Helmholtz-Sesame Isin Hatt1). ID11R-TXPES (Turk
yumusak X-1s1n1 Fotoelektron Spektroskopisi) 1s1n hatti — bu 1s1n hatt1 bir Tiirk tarafindan
insa ediliyor TENMAK (Tiirkiye Enerji, Niikleer ve Mineral Arastirma Ajansi)
liderligindeki konsorsiyum; SESAME'in Uyelerinden birinin (Tiirkiye) ulusal toplulugu
tarafindan tasarlanip insa edilen SESAME'deki ilk 1s1n hattidir). Bu tiir altyapilar, ileri
diizey arastirmalarin yapilabildigi merkezler olarak ifade edilir. SESAME (Orta Dogu'da
Deneysel Bilim ve Uygulamalar i¢in Sinkrotron Is181) bu merkezler arasinda gosterilebilir.
SESAME Urdiin’iin Allan sehrinde yer alan uluslararas1 UNESCO ve Uluslararas1 Atom
Enerjisi Ajansi’nin (IAEA) destegiyle kurulmus arastirma merkezidir (Einfeld, 2002;

SOLEIL, 1999).

1.5.3. Taramali Akustik Mikroskopi

Taramali akustik mikroskopi (SAM), farkli yapidaki malzemelerin i¢ yapisinin
gorsellestirilmesi i¢in kullanilan giiclii bir karakterizasyon teknigidir. ~ Morfolojik
gorsellestirme ile malzemede yer alan kusurlar, katki maddesi, ¢capraz baglanma durumlari
analiz edilebilir. Ozellikle mikrometre alt1 ¢dziiniirliikte iki boyutlu yiizey haritalar ile
malzeme karakterizasyonunda umut veren bir karakterizasyondur. Akustik empedanstaki
farkliliklar1 analiz ederek malzemenin mikroyapisi detayli olarak haritalandirilabilir.

Elastik ortamda yayilan ultrasonik stres dalgalarin, tanecikler ve fazlar arasi smir
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yiizeylerindeki empedans degisimlerine karsi yiiksek hassasiyeti i¢ yapisal detaylarin
belirlenmesinde kritiktir (Yazici vd., 2022; Yu 2020).

Empedans, bir malzemenin akustik dalgalara kars1 gosterdigi direngtir ve yogunluk ile
ses hizinin c¢arpimiyla ifade edilir; ses hizi ise elastik modiillerle dogrudan iliskili
oldugundan empedans, malzemenin mekanik Ozellikleri hakkinda dolayli bilgi sunar.
Yiksek empedans genellikle yiiksek elastik modiil ve dolayisiyla daha yiiksek ¢ekme
dayanimu ile iliskilendirilirken, diisitk empedans ise mikro elastik zayifliklar isaret eder.
Ozellikle taramal1 akustik mikroskopi (SAM) ile yapilan analizlerde empedans degisimleri,
enjeksiyonla kaliplanmis pargalar tizerindeki kaynak ¢izgileri gibi yapisal kusurlarin tespiti
icin kullanilir. Bu bolgelerde gozlenen diisilk empedans ve ses hizi, elastik modiiliin ve
cekme dayaniminin azaldigini gostererek, malzemenin kirilmaya en yatkin noktalarinin
belirlenmesine olanak tanir. Boylece empedans Ol¢iimleri, ¢cekme dayanimini dogrudan
Ol¢mese de onu etkileyen mikro yapisal farkliliklar1 ortaya koyarak mekanik dayanim
acisindan kritik bilgiler saglar (Yazict vd., 2022; Mohamed vd., 2020; Denisov vd., 2004;

Yamada vd., 2001).

1.5.4. Cekme Testleri ve Standartlar

Mekanik testler, biyoplastiklerin yapi-mekanik 06zellik iliskilerini aciklamak adina
oldukca onemlidir. Gerilme, uzama ve esneklik gibi parametreler, malzemenin kullanim
performansint belirler (Sadasivuni vd., 2020; Shahzad 2017). Cekme testi, elastiklik
modiilli, akma noktasi, akma gerilimi, nihai ¢ekme dayanimi, kirilma dayanimai, siineklik,
elastikiyet ve tokluk gibi malzemelerin mekanik o6zelliklerinin degerlendirilmesi igin
6nemli bir testtir. Birgok malzeme 6zelligi, malzemelerin ¢ekme 6zellikleriyle iliskilidir

(Boey vd., 2022).
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Cekme testi, silindirik kopek kemigi sekli veya levha benzeri bir sekil olabilecek standart
bir formda malzemenin sikistirilmasi ve malzemenin uzunluk yoniinde uzatilmasiyla
gergeklestirilir. Daha Once, test i¢in basit mekanik yiikleme makineleri kullaniliyordu,
ancak giiniimiizde, belirli bir oranda bir uzama uygulayan ve malzeme {izerinde olusan
yiikii 6lgen bilgisayar destekli modern dijital ekipman kullanilmaktadir. Bilgisayar olculen
uzamay1 doniistiirlir ve test numunelerinin boyutlariyla karsilastirarak ¢cekme dayanimi (o,
stress) ve kopma uzamasi (g, Strain) degerlerini hesaplar. Sonuglar bir grafik yardimiyla
kaydedilir ve yorumlanir (Buddhakala vd., 2023). Cesitli plastik tiirleri i¢in bir¢cok farkli
cekme test yontemi ve standartti vardir. Tablo 2’de hangi malzemeler i¢in hangi standarttin
gecerli oldugunu ifade edilmistir. Bu standartlar, testin kapsamini, hangi malzemeler i¢in
gecerli oldugunu ve kullanilan ekipmanlar1 belirlediginden dolayr mekanik testlerin
dogrulugu agisindan oldukga 6nemlidir (Boey vd., 2022; Sadasivuni vd., 2020; Shahzad
2017).

Bu calismada 6rnek ozellikleri degerlendirilerek D 882 Test Standartt1 esas alinmistir.
Cekme ozellikleri, numune kalinligi, hazirlama yontemi, test hizi, kullanilan kavrama tiirii
ve uzama Ol¢iim sekline gore degismektedir. Bu nedenle standartla belirlenen gekme

ozellikleri mekanik karakterizasyon i¢in oldukca degerlidir (Raj vd., 2021).
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Standart

Aciklama
Kodu
Elektrik Yalitimi igin Kullanilan Sert Levha ve Plaka Malzemeler igin Test
b229 Yontemleri
Vulkanize Kauguk ve Termoplastik Elastomerlerin Cekme Testi icin Test
Paz Yontemleri
D618 Plastiklerin Test i¢in Kosullandiriimasi Uygulamasi
Kaliplanmis Elektrik Yaliim Malzemelerinin Cekme Dayanimi Test
D651
Yontemi
ince Plastik Levhalarin Cekme Ozellikleri icin Test Yontemleri (1,0 mm
- (0,04 ing))
D883 Plastiklerle ilgili Terminoloji
Plastik ve Elektrik Yaliim Malzemelerinin Kirilma icin Cekme-Darbe
D1822
Enerjisi Test Yontemi
D3039/D Polimer Matris Kompozit Malzemelerin Cekme Ozellikleri icin Test
3039M Yontemi
D4000 Plastik Malzemelerin Belirlenmesi icin Siniflandirma Sistemi
D4066 Naylon Enjeksiyon ve Ekstriizyon Malzemeleri icin Spesifikasyon
Kati Plastik Numunelerin Fiziksel Boyutlarinin Belirlenmesi igin Test
D5947
Yontemleri
E4 Test Makinelerinin Kuvvet Dogrulamasi Uygulamalari
E83 Uzama Olgerlerin Dogrulama ve Siniflandiriimasi Uygulamasi
E132 Oda Sicakliginda Poisson Orani Test Yontemi
Bir Test Yonteminin Dogrulugunu Belirlemek icin Laboratuvarlar Arasi
Fo9t Calisma Uygulamasi
ISO 527-1 Cekme Ozelliklerinin Belirlenmesi (Uluslararasi Standart)

Tablo 2. Biyoplastik ve Kompozit Malzemelerin Mekanik ve Fiziksel Ozelliklerinin

Belirlenmesinde Kullanilan Test Standartlari
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1.6.Literatiir Calismalari

Literatiir caligmalari, farkli kaynaklardan ¢esitli yontemler kullanilarak seliiloz ve/veya
tiirevlerinin elde edilmesi, bu malzemelerin biyoplastik iiretiminde kullanim1 ve kapsamli
karakterizasyonlar1 lizerine odaklanmustir.

Trilokesh vd., jak meyvesi kullanarak seliiloz ve seliiloz nano kristaller elde etmis ve ti¢
farkli izolasyon yontemi (Sodyum klorit, Asetik asit + nitrik asit, Formik asit)
kullanmiglardir. En yiiksek seliloz verim %20 (w/w) ile sodyum klorit yontemi ile elde
edilmistir. Sodyum klorit muamelesinden sonra siilfiirik asit hidrolizi ile seliiloz basarili bir
sekilde izole edilmistir. izole edilen holoseliiloz miktar1 %44 w/w olup, bunu %20’si (w/w)
seltilozdur. Izole edilen seliiloz ile karakterize edilmistir. Kristanilite derecesi %83,42
olarak belirlenmis ve ¢esitli karakterizasyon teknikleriyle (SEM, FTIR, NMR, XRD, DSC
ve TGA) dogrulanmistir (Trilokesh vd., 2019).

Prasanna ve Mitra, salatalik kabugundan asit, alkali ve agartma islemleri ile kullanarak
seliiloz izole etmistir. Elde edilen seliiloz, %60 H2SO, ile 45 °C'de 45 dakika hidrolize
edilmis ve sonikasyona tabi tutularak seliilloz nano kristal siispansiyonu elde edilmistir.
Elde edilen liflerin mikroyapisal degisiklikleri, termal ve kristal ozellikleri, sirasiyla
taramali elektron mikroskobu, termo-gravimetrik analizor ve X-1gin1 kirinimi kullanilarak
analiz edilmistir. Salatalik kabuklarmin %18,22 seliiloz icerdigi ve yiiksek kristallik
(%74,1), milkemmel termal kararlilik (> 200 °C) ve negatif zeta potansiyeli degerleri (< -
30 mV) ile cubuk benzeri sekil gosterdigi raporlanmistir (Prasanna ve Mitra, 2020).

Tibolla vd., muz kabuklarindan alkali islem, agartma ve ardindan %0,1, 1 veya %10 (h/h)
H2SOq ile asit hidrolizi ile seliiloz nanolifleri (CNF'ler) iiretmislerdir. Mekanik islemle
(yiiksek basinglt homojenizasyon) birlestirilen asit hidrolizi, etkili bir sekilde nanometrik
seliiloz lifleri tiretmistir. TEM ve AFM analizleri, seliiloz nanoliflerinin basaril bir sekilde

iiretildigini dogrulamistir. FTIR spektrumlari, izolasyon yonteminin hemiseliiloz ve lignin
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bilesenlerini etkili bir sekilde ortadan kaldirdigin1 gostermistir. CNF'lerin %63,1'den
%66,4'e kadar yiiksek kristallik degerlerine sahip oldugu ve bu nedenle iyi takviye edici
ajanlar olabilecegi belirtilmistir. Sitotoksisite ile ilgili olarak, 1000 mg/ml’nin tizerindeki
konsantrasyonlardaki CNF'ler hiicre canliligini énemli 6lglide azaltmistir. MTT tahlili,
1000 ila 5000 mg/ml arasindaki konsantrasyonlarda test edilen hiicre hatt1 i¢in belirli bir
dereceye kadar sitotoksik etki gosterdigini ortaya koymustur. Bununla birlikte, seliiloz
nanoliflerin insan sagligina olasi etkilerinin in-vivo ortamda incelenmesi hala gereklidir.
Cunku nanopartikil go¢l ambalaj malzemelerinden gida tirtinlerine gegis riski tasimaktadir
(Tibolla vd., 2014).

Zheng vd., ceviz kabugundan iki farkli yontemle iki farkli nano seliiloz elde etmistir.
(2,2,6,6-tetrametilpiperidin-1-oksil radikali (TEMPO) oksidasyonu ve sulfurik asit
hidrolizi). TEMPO oksidasyonu ve siilfiirik asit hidrolizi (sirastyla TNC ve SNC) yoluyla
elde edilen nano seliilozun mikro morfolojileri, kristal yapilari, kimyasal fonksiyonel
gruplar1 ve termal stabiliteleri kapsamli bir sekilde karakterize edilmistir. TNC diizensiz bir
blok yapida iken SNC 55-82 nm uzunlugunda ve 49-81 nm genisliginde dikdortgen
seklinde bir yap1 sergiledigi gosterilmistir (Zheng vd., 2019).

Kulandaivel ve Muralikannan giivercin bezelye bitkisinden seliiloz lifler elde etmis ve
liflerin Gzellikleri incelemistir. Giivercin bezelyesinin seliiloz igerigi (%55,03), lignin
(%18,32), mum igerigi (%2,38), nem igerigi (%8,13) ve yogunluk (1,73g/cc) kimyasal
bilesenleri belirlenmistir. Fiberlerde bulunan fonksiyonel gruplar FTIR analizi ile tespit
edilmis, kristallik indeksi ise X-1511 kirinim analizi ile %68 olarak hesaplanmustir.
Sonuglar, Guvercin bezelye liflerinin polimer matrisli kompozitlerde takviye olarak
kullanilabilecegini gostermektedir (Kulandaivel ve Muralikannan, 2020).

Dutta ve vd., kahve telvesinden seliilloz nano kristal elde etmis ve yapisal 6zelliklerini

detayli incelemistir. Asitle ile hidrolize edilen seliiloz nano kristallerin AFM goriintiileri,
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TEM sonuglartyla uyum gostermis ve ortalama uzunlugu ~ 115 nm olan igne benzeri Kristal

yapilar gozlemlenmistir. FTIR analizinde 1700 cm™

pik yogunlugunda meydana gelen
azalma, seliilozun basaril sekilde izole elde edildigini dogrulamaktadir. 813 cm™'de ek bir
pikin varligi, seliiloz nano kristalde bir siilfat gruplarinin varligina isaret etmektedir (Dutta
vd., 2021).

Gabriel vd., tarimsal-endiistriyel yan iirlinler olan teff samani, enset lifi, seker kamisi
bagasi ve kahve kabugundan seliiloz elde edilme potansiyelini degerlendirmistir. En yiiksek
seliiloz igerigi %60 ile enset lifinden elde edilirken, en diisiik icerik %35,5 ile kahve
kabugunda gozlenmistir. FTIR spektrumlar1 ve ESEM morfolojik analizleri, seliilozik
yapilarin basariyla izole edildigini gdstermistir. XRD analizleri, enset lifi seliilozun en
yuksek kristalinite indeksine (Crl) (%85,56), kristalit boyutuna (5,52 nm) ve 200 duzlem
kristalit i¢ zincir oranina (0,629) sahip oldugunu ortaya koymustur. Genel olarak, elde
edilen seliilozlarin fizikokimyasal 6zelliklerinin, kullanilan ham maddeye ve uygulanan
islem kosullarina bagli oldugu vurgulanmistir (Gabriel vd., 2020).

Lin vd., bambudan dort farkli yontemle seliiloz elde etmislerdir: hidrotermal ekstraksiyon
(HT), standart alkali ekstraksiyon (SA), ortam kosullu ekstraksiyon (AC) ve iki asamali
ekstraksiyon (TS). Iki asamali ekstraksiyon yontemiyle yiiksek kristallik derecesine ve
bozulmamis tek hiicre morfolojisine sahip saf seliiloz I elde edilmistir. Standart alkali
ekstraksiyon ile ise hem selilloz I hem de seliilloz yapilart izlenmistir. Hidrotermal
ekstraksiyon ile ekstrakt edilen seliiloz hemiseliiloz kalintilar1 igermesine ragmen, mekanik
ozellikler ve termal kararlilik acisindan daha iyi performans gostermistir. Ortam kosullu
ekstraksiyon yontemi, saf seliiloz I'in termal islem uygulamadan elde edilmesini miimkiin
kilmigtir. Ancak islem siiresinin nispeten uzun olmasi, seliiloz morfolojisinin bozulmasina

neden olmustur (Lin ve vd., 2021).
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Farkli kaynaklar ve ekstraksiyon yontemlerinin yani sira elde edilen seliiloz ve tiirevleri
biyopolimer Gretimine ve matrislerde takviye edici ajan olarak kullanimi 6nemli 6lgiide ilgi
gormiistiir. Literatiirde, seliilloz nano kristaller nisasta (Thipchai vd., 2023; Zhang vd.,
2022), karboksimetil seliiloz (Li vd., 2020), karboksimetil seliiloz/ nisasta (El Miri vd.,
2015), carrageenan (Kassab vd., 2019), polilaktik asit (Shi vd., 2024), PVA (Gbadeyan
vd., 2022), politretan (Redondo vd., 2022), Poly (vinyl acetate) (Ansari vd., 2015), dogal
kauguk (Jiang vd., 2020) gibi ana matrikslere farkli oranlarda eklenerek ¢cekme dayanimi,
su buhar gegirgenligi, optik seffaflik, yapisal homojenlik ve film termal kararliligi gibi
ozelliklerde dikkate deger iyilestirmeler saglandigi raporlanmistir.

Bununla birlikte, bu ¢alismalarin ¢ogunda ¢ok sayida kimyasal islem uygulanmis ve ana
matrisler genellikle farkli kaynaklardan (Nisasta, karboksimetil seliiloz, seliiloz, PVA, PLA
vb.) tiiretilmistir. Bu durum biyoplastik iiretiminde maliyeti nemli 6l¢iide artirmakta ve
aynt zamanda iiretim siire¢lerini karmasiklastirmaktadir. Literatiirde, sadece birkag
calismada hidroklorik asit (Bilo ve digerleri, 2018) veya trifloroasetik asit (Perotto ve
digerleri, 2018; Bayer ve digerleri, 2014) kullanilarak ekstraksiyon olmadan bitki ve
tarimsal atiklardan film elde etme olasiligini ele almistir. Ancak, bu tiir yontemler kimyasal

icerik barindirdigi igin ¢evre dostu olarak degerlendirilememektedir.

2. MATERYAL VE METOT

2.1. Materyal

Trifloroasetik asit (TFA), sodyum klorit (NaClO:), sodyum hidroksit (NaOH), asetik asit
(CHsCOOH), siilfiirik asit (H.SO4), TEMPO (2,2,6,6-Tetrametylpiperidine-1-oxyl), NaBr
(Sodyum bromiir) ve karboksimetil seliiloz (CMC) Sigma-Aldrich (St. Louis, MO, ABD)
firmasindan temin edilmis ve herhangi bir saflagtirma islemine tabi tutulmadan

kullanilmistir. Destekleyici kil katki maddeleri olarak Laponite® RD BY K-Chemie GmbH
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(Wesel, Almanya) firmasindan, halloysit Eti Maden Isletmeleri’nden (Tiirkiye) ve kaolin
AlfAsol firmasindan (Tiirkiye) tedarik edilmistir. Lif bazli biyokiitle kaynaklar ii¢ farkl
lignoseliilozik atiktan elde edilmistir: maydanoz ve ananas saplar1 yerel pazardan temin
edilmis, ceviz kabuklar1 Tiirkiye’nin dogusundaki Igdir ilinden saglanmis, endiistriyel
kenevir atiklar1 ise Tiirkiye’de faaliyet gosteren Astab Tobacco Food Machinery Ltd. Sti.

firmasindan tedarik edilmistir.

2.2. Ham Maddelerin Hazirlanmasi

Ham madde olarak maydanoz sapi, ananas yapragi, ceviz kabugu ve kenevir lifi
kullanilmistir. Ham maddeler biitiin halinde tedarik edilmistir. Ilk asamada 6n yikama ve
temizleme islemi yapilmistir. Temizlenen 6rnekler -80 °C kurutmaya birakilmistir. Daha
sonra Liyofilizasyon islemine tabi tutularak fazla suyun uzaklastirilmasi saglanmistir.

Kurutulan 6rnekler mekanik bilyali degirmen yardimiyla toz haline getirilmistir. (Sekil 11).

Anoed)

| 73 b Cesizl
Kenesr  Meydon Cesiz, o

i & Sap! L',.l-»ji!

Sekil 11. Toz Haline Getirilmis Lignoseliilozik Ham Maddeler
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2.3. Sellloz Ekstraksiyonu

ﬁ >I{EMI5FI.1 LOZ YIKAMA
MAYDANOZ SAPI /
) Py 238
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ANANAS YAPRAGI =W lJ = - \
o & <
= ‘-\H/‘ / \‘/ SELULOZ
- e ]
- SOXHLET EKSTRAKSIYON HEMISELULOZ GIDERIMI LIGNIN GIDERIMI
CEViZ KABUGU (ETANOL) (%5 W/V NaOH) ! J (%1,5 W/V NACIO;)
: ! ; YIKAMA \
KENEVIR LiFi v
LiGNIN

Sekil 12 . Lignoselilozik Biyokdtleden Seliiloz Ekstraksiyon Asamalari

Sekil 12°de gosterildigi gibi seliilozun lignoseliilozik biyokiitleden etkili bir sekilde izole
edilmesi i¢in Alkali islem (Hemiseliiloz giderimi) ve agartma (lignin giderimi), iki temel
adimdir (Trilokesh ve Uppuluri 2019). Bu temel adimlardan once, kurutulmus
Lignoseliilozik kaynaklar, yag, klorofil vb. ayirmak i¢in yaklagik 8-10 saat boyunca
Soxhlet islemine tabi tutulmustur. Daha sonra, elde edilen lifler yikanmis ve oda
sicakliginda kurutulmustur.

AlKkali islem (hemiseliiloz giderme); 70 °C'de %5 w/v NaOH c¢ozeltisi (1:50 lif / NaOH)
kullanilarak 30 dakika karistirilmistir. Proses 3 defa tekrar edilmistir. Ornek siiziilerek, pH
7'ye ulasana kadar birkac¢ kez damitilmis suyla yikanmistir. Hemiseliiloz giderilmis 6rnek
oda sicakliginda kurumaya birakilmistir.

Agartma islemi (lignin giderme); 70°C'de 2 saat boyunca su (1:25 g/ml), %1,5 w/v
sodyum klortir (pH 3,5) kullanilarak oOrneklerden lignin uzaklastirilmistir. Ligninin
tamaminin uzaklagtirilmast i¢in proses 3 defa tekrarlanmistir. Lignin ‘den arindirilmig
ornek siiziilerek, pH 7'ye ulasana kadar birka¢ kez damitilmis suyla yitkanmistir. Elde edilen

ornek oda sicakliginda kurumaya birakilmastir.
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Seliiloz ekstraksiyon prosesi tiim Ornekler icin benzer sekilde tekrarlandi. Ekstraksiyon
adimini igeren detaylar sirasiyla Sekil 13, Sekil 14, Sekil 15, ve Sekil 16, detayl sekilde

gosterilmistir.

HEMiSELULOZ

= = a
ULoz
%5 W/V NAOH 60 C %1,5 W/V NACIO2 SEL
70 C DE 2 SAAT
DE 1SAAT 3-4 DEFA PUsM 3.1 DEFA 1
MAYDANOZ LIGNIN
SAPLARI
Sekil 13. Maydanoz Sapindan Seliiloz Ekstraksiyon Asamalari
HEMISELULOZ
b
ANANAS ANANAS %5 W/V NAOH 60 C %15 W/V NACIO2
e v I o S VA
EKSTRAKSIYON LIGNIN
ILE KLOROFIL
VB. AYRILMASI
Sekil 14. Ananas Yapraklarindan Seliiloz Ekstraksiyon Asamalari
HEMiSELULOZ
C

CEViZ CEViz %1,5 W/V NACIO2
aSEVIZ | YIKAMA SOXHLET PH=3.4, 3-4 DEFA o SELULOZ
EKSTRAKSIYON U LIGNIN

Sekil 15. Ceviz Kabuklarindan Seliiloz Ekstraksiyon Asamalari
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HEMIiSELULOZ

. i KENEVIR
ATIK KENEVIR KENEVIR LIFLERININ %5 W/V NAOH 60 C A e a? U
< . LIFLERININ _ DE 1SAAT 3.4 DEFA 70 C DE 2 SAAT seLiLOZ
LIFLERI TEMIZLENMEST SOXHLET PH=3-4, 3-4 DEFA v
EKSTRAKSIYON LIGNIN

Sekil 16. Kenevir Lifinden Seluloz Ekstraksiyon Asamalari

2.4. Seliiloz Nano Kristal Eldesi

Nano kristal elde edilmesinde seliiloz icerigi yiiksek olan kenevir lifi tercih edilmistir.
Kenevir liflerinden izole edilen seliloz hem kristal yapi hem de amorf yapi
barindirmaktadir. Seliiloz liflerinin amorf kismini ¢6zmek i¢in 37 °C'de 1 saat boyunca 1:9
(g/ml) oraninda %65 H2SO4 kullanilarak asidik hidroliz uygulanmistir. Reaksiyonu
durdurmak ve asit etkisini sonlandirmak amaciyla siispansiyona 20 ml soguk distile su ilave
edilmistir. Daha sonra kalan siilfiirik asidi uzaklastirmak icin siispansiyon 4000 rpm’de 30
dakika boyunca iki kez santrifiij edilmistir. Elde edilen ¢okelti, deiyonize su ile yikanarak
ve her seferinde siipernatantin pH’1 4,5-6 araligina ulasana kadar toplam bes kez santrifiij
islemi tekrarlanmustir.

Temizlenen lif slispansiyonu, sabit pH 6,5-7 degerine ulasincaya kadar her 12 saatte bir
su degisimiyle 7 giin boyunca damitilmis suya karsi diyalize edilmistir. Diyaliz islemi sonu
elde edilen seliiloz nano kristal stispansiyonu 6nce -80 °C'de dondurulmus ve ardindan
liyofilizasyon islemi ile fazla su uzaklastirilarak seliiloz nano kristal tozu elde edilmistir

(Raza vd., 2022; Trilokesh ve Uppuluri 2019).
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2.5. Aktif Nano Fiber Seltiloz Elde Edilmesi

Polisakkaritlerin elde edilmesi i¢in daha once yapilan ¢alismalar modifiye edilerek
uygulanmustir (Lin vd., 2012; Saito vd.,2007). Kenevir saplar1 0,1 M NaOH icerisinde 98°
C de kaynatilarak karistirilmis ve ylizeydeki safsizliklarin uzaklasmasi saglanmustir.
Ardindan 6rnekler distile su ile yikanarak igerisinde normal pH degerlerine ulagsana kadar
calkalanmistir. Temizlenen kenevir lifleri -80 °C'de dondurulmus ve daha sonra
liyofilizasyon islemine tabi tutularak fazla su uzaklastirilmistir. Kurutulan kenevir lifleri
kiigiik parcaciklar halinde kesilerek sonraki isleme hazirlanmistir. 0,5 gr. ince kiyillmis
kenevir lifi, homojenizatérde 4000 rpm hizda 20 dakika islenerek fibrillerine
ayristirllmistir.  Elde edilen siispansiyon, su ile seyreltilerek 1,25 mg/ml’lik bir
konsantrasyona ayarlanmistir. Bu siispansiyona, 0,01 gr. TEMPO ve 0,1 gr. NaBr ilave
edilmistir. Ardindan 40 ml (%14) NaCIO (sodyum hipoklorit) damla damla karigima
eklenerek reaksiyon baglatilmistir. Reaksiyon boyunca sistemin pH 0,5 mol/L NaOH
kullanarak 10 civarinda sabit tutulmustur. Reaksiyon sisteme 10 ml etanol eklenerek
sonlandirilmistir. 0,1 M HCI ¢6zeltisi (400 ml) eklenerek fiberler asit ile muamelesi
uygulanmistir. Elde edilen seliiloz nano fibril yapilar, deiyonize su ile bolca yikanmis ve
filtrasyon isleminden gecirilmistir. Nihai {irlin, sonraki kullanima kadar 4 °C’de

saklanmustir.

2.6. Karboksi Metil Seltiloz Eldesi

2.7. Kimyasal iceriklerin Belirlenmesi

Ham maddelerin kimyasal bilesimleri, Kagit ve Hamur Endiistrisi Teknik Birligi (TAPPI)

standardina gore belirlenmistir.
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Lignin Icerigi: Lignin icerigi, TAPPI normu T222 om-88'e gore belirlenmistir (Song vd.,
2019, Huang vd., 2019). 15 ml H2SOs ¢ozeltisine (agirlika %72) 1 gr. ham madde
eklenmis ve karisim oda sicakliginda 2 saat bekletilmistir. 2 saat sonunda, reaksiyonun
durdurulmasi amaciyla 560 ml distile su ilave edilmistir. Ardindan, ¢6ziinmeyen lignini
ayristirmak amaciyla 4 saat boyunca kaynatilmis ve santrifiij islemi uygulanarak lignin
ayristirtlmistir. Elde edilen lignin firinda kurutulmus ve tartilmistir. Lignin miktari,
Denklem (1) kullanilarak hesaplanmastir.

Lignin (%) = %xmo (1)
Burada M1 elde edilen lignin kitlesi, M ise ilk numune Kutlesidir.
Hemiseliiloz icerigi TAPPI T257 om-09'a gore belirlenmistir (dos Santos vd., 2013).
Hemiseliiloz igerigi sodyum klorit islemiyle belirlenmistir. Bu amagla 0,25 ml asetik asit,
0,3 g sodyum klorit iceren 30 ml’lik ¢6zelti hazirlanmis ve igerisine 1 g 6rnek eklenmistir.
Karisim 1 saat boyunca 75 °C'de 300 rpm’de karnstirilmistir. 1 saatlik islemden sonra,
karisim sogutulmus, kalintilar filtrelenmistir ve distile su ile iyice yikanmistir. Temizlenen
kalinti kurutulmus ve tartilmistir. Hemiselilloz miktar1 asagida verilen denklem (2)
kullanilarak hesaplanmaistir.

Hemiseliiloz (%) = %XIOO (2)
M2 elde edilen kahnt1 kiitlesi, M ise baslangic numune kutlesidir.
Seliiloz icerigi, hemiseliilozun sodyum hidroksit (%17,5) muamelesiyle belirlenmistir.
Reaksiyon oda sicakliginda 5 saat boyunca gergeklestirilmis ve buz ile sonlandirilmistir.
Elde edilen beyaz toz, filtrasyon ile ayrilmis ve filtrat nétr hale gelene kadar bol miktarda
suyla yikanmistir. Ayristirilan kalinti tartilarak seliiloz igerigi Denklem (3) ile

hesaplanmuistir.
Seliiloz (%) = ~=x100 (3)

Burada M3 elde edilen beyaz toz kitlesi, M ise ilk numune kitlesidir.
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2.8. Filmlerin Elde Edilmesi

2.8.1. TFA Bazli Filmlerin Uretilmesi

2.8.1.1. Saf Filmlerin Elde Edilmesi

Toz formunda Kenevir, Maydanoz Sapi, Ceviz Kabugu ve Ananas Yapragi ham
maddeleri 6 ml toplam hacme sahip TFA (%100) igerisinde ¢dziinmesi saglanmistir. Ham
madde oranlar1 agirlik¢a %3 olarak belirlenmistir (= 6ml x 3 /100 = 0,18 gram). Hazirlanan
cozeltiler homojen hale gelinceye kadar oda sicakliginda 300 rpm de 48 saat boyunca
karistirllmistir. 48 saatlik karisimdan sonra ¢dzeltideki baloncuk olusumunu gidermek
amaciyla 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur. Elde edilen g¢ozeltiler T-Kenevir, T-
Maydanoz, T-Ceviz ve T- Ananas olarak isimlendirilmistir (Tablo 3). Daha sonra petri
kapina dokiilerek, oda sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kuruyan filmler ¢ekme testi
icin ASTM D 882-2018 standardina gore boyutlandirilmigtir (Manian vd., 2021; Perotto

vd., 2020; Kargarzadeh vd., 2017; Bayer vd., 2014).

Film Kenevir Maydanoz Ananas Ceviz
(gr.) Sap1 (gr.)  Lifi Kabugu
(gr) (gr)
T-Kenevir 0,24 - -
T-Maydanoz 0,24 - -
T-Ananas 0,24
T-Ceviz 0,24

Cozelti: TFA
Toplam hacim: 8 ml

Tablo 3. TFA Bazl Saf Filmlerin Kompozisyonlar1
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2.8.1.2. Gliserol Katkil1 Filmlerin Elde Edilmesi

%?3 Kenevir ¢ozeltisi hazirlamak i¢in 8 ml TFA ¢ozeltisi icerisinde 0,24 gram kenevir lifi
¢cOziinmiistiir. Daha sonra kenevir lifi agirliginca (%15) 0,24x15/100=0,036 gram, (%30)
0,24x30/100=0,072 gram, (%50) 0,24x50/100 =0,12 gram ve (%100) 0,24x100/100 =0,24
gram gliserol eklenerek 4 farkli ¢ozelti elde edilmistir. Elde edilen ¢ozeltiler, T-Kenevir-
Glyl, T-Kenevir-Gly2, T-Kenevir-Gly3, T-Kenevir-Gly4 olarak isimlendirilmistir (Tablo
4). Ayn1 zamanda %3 maydanoz sapi, ananas yapragi ve ceviz kabugu ¢ozeltisi hazirlamak
icin 8 ml TFA ¢dzeltisi icerisinde 0,24 gram ham madde ¢oziinmiistiir. Daha sonra ham
madde agirliginda (%100) 0,24x100/100 =0,24 gram gliserol eklenmistir. Elde edilen
cozeltiler T-Maydanoz-Gly, T-Ananas-Gly ve T-Ceviz-Gly olarak isimlendirilmistir (Tablo
4). Hazirlanan ¢ozeltiler homojen hale gelinceye kadar oda sicakliginda 300 rpm de 48 saat
boyunca karigtirilmistir. 48 saatlik karisimdan sonra ¢ozeltilerdeki olusumunu gidermek
amactyla 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur. Daha sonra petri kapina dokiilerek, oda
sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kuruyan filmler ¢ekme testi icin ASTM D 882-2018

standardina gore boyutlandirilmistir (Tarique vd.,2021; Jouki vd., 2013).

Film Kenevir Maydanoz Ananas Ceviz  Gliserol

(gr.) Sap1 (gr.)  Lifi Kabugu (gr.)
(gr) (gr)

T- Kenevir-Gly1 0,24 - - 0,036

T- Kenevir-Gly2 0,24 0,072

T- Kenevir-Gly3 0,24 0,12

T- Kenevir-Gly4 0,24 0,24

T- Maydanoz-Gly 0,24 0,24

T- Ananas-Gly 0,24 0,24

T- Ceviz-Gly 0,24 0,24

Cozelti: TFA
Toplam hacim: 8 ml

Tablo 4. TFA Bazli Gliserol Katkili Filmlerin Kompozisyonlari
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2.8.1.3. Seluloz Nano kristal Katkili Filmlerin Elde Edilmesi

%3 Kenevir ¢ozeltisi hazirlamak i¢in 8 ml TFA ¢ozeltisi igerisinde 0,24 gram kenevir lifi
¢Oziinmiistiir. Farkli seliiloz nano kristal oraninda film hazirlamak amaciyla kenevir ¢ozelti
icerisine kenevir lifi agirliginca (%100) 0,24x100/100 =0,24, (%75) 0,24x75/100 =0,18
gram, (%50) 0,24x50/100 =0,12 gram ve (%25) 0,24x25/100 =0,06 gram seliiloz nano
kristal eklenerek 4 farkli ¢ozelti elde edilmistir. Elde edilen ¢ozeltiler, T-Kenevir-CNC1, T-
Kenevir-CNC2, T-Kenevir-CNC3, T-Kenevir-CNC4 olarak isimlendirilmistir (Tablo 5).
Ayni zamanda %3 maydanoz sapi, ananas yapragi ve ceviz kabugu ¢ozeltisi hazirlamak
icin 8 ml TFA ¢ozeltisi icerisinde 0,24 gram ham madde ¢6ziinmiistiir. Daha sonra ham
madde agirliginda (%100) 0,24x100/100 =0,24 gram gliserol eklenmistir. Elde edilen
cozeltiler ~ T-Maydanoz-CNC1, T-Ananas-CNC1 ve  T-Ceviz-CNC1  olarak
isimlendirilmistir (Tablo 5). Hazirlanan cozeltiler homojen hale gelinceye kadar oda
sicakliginda 300 rpm de 48 saat boyunca karistirllmistir. 48 saatlik karisimdan sonra
cozeltilerdeki olusumunu gidermek amaciyla 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur. Daha
sonra petri kapina dokiilerek, oda sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kuruyan filmler
cekme testi i¢in ASTM D 882-2018 standardina gore boyutlandirilmistir (Bigi vd., 2023,

Bangar vd., 2022, Van Nguyen ve Lee 2022, Shojaeiarani vd., 2021, Kazharskay vd., 2019)
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Film Kenevir Maydanoz  Ananas Ceviz CNC

(gr.) Sap1 (gr.) Lifi(gr.) Kabugu (gr.)
(gr.)

T- Kenevir- CNC1 0,24 - - 0,024
T- Kenevir- CNC2 0,24 0,18
T- Kenevir- CNC3 0,24 0,12
T- Kenevir- CNC4 0,24 0,06
T- Maydanoz-CNCl1 0,24 0,024
T- Ananas-CNC1 0,24 0,024
T- Ceviz- CNC1 0,24 0,024

Cozelti: TFA
Toplam hacim: 8 ml

Tablo 5. TFA Bazli CNC Katkili Filmlerin Kompozisyonlari

2.8.1.4. PVA Katkil1 Filmlerin Hazirlanmasi

Toz halinde olan atiklar TFA bazli %3 liik kenevir ¢dzeltisi hazirlamak i¢in, 8 ml TFA
¢ozeltisi icerisinde 0,24-gram kenevir lifi ¢oziinmiistiir. Daha sonra kenevir lifi agirliginca
(%5) 0,24x5/100=0,012 gram, (%10) 0,24x10/100=0,024 gram ve (%15) 0,24x15/100
=0,036 gram PVA eklenerek 3 farkli ¢cozelti elde edilmistir. T- Kenevir- PVAT, T- Kenevir-
PVA2, T- Kenevir- PVA3 olarak isimlendirilmistir (Tablo 6). Hazirlanan ¢6zeltiler homojen
hale gelinceye kadar oda sicakliginda 300 rpm de 48 saat boyunca karistirilmistir. 48 saatlik
karisimdan sonra ¢ozeltilerdeki olusumunu gidermek amaciyla 10 dk ultrasonik banyoda
tutulmustur. Daha sonra petri kapina dokiilerek, oda sicakliginda kurumaya birakilmistir.
Kuruyan filmler ¢cekme testi icin ASTM D 882-2018 standardina gore boyutlandirilmigtir

(Noor Mohamed vd., 2017; Abral vd., 2022; Van Nguyen ve Lee 2022,2023).
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Film Kenevir PVA Yaslanma
Siiresi
(gr.) (gr.) Saat
T- Kenevir- PVAS 0,24 0,012 24
T- Kenevir- PVA10 0,24 0,024 24
T- Kenevir- PVA15 0,24 0,036 24

Cozelti: TFA
Toplam hacim: 8 ml

Tablo 6. TFA Bazli PVA Katkili Filmlerin Kompozisyonlari

2.8.2. Su Bazli Filmlerin Hazirlanmasi

2.8.2.1. Saf Filmlerin Elde Edilmesi

Toz formunda kenevir, maydanoz sap1, ceviz kabugu ve ananas yapragi ham maddeleri 20
ml toplam hacme sahip %100 distile su icerisinde homojen bir siispansiyon olusturacak
sekilde dagitilmistir. Ham madde oranlar1 agirlikca %1 olarak belirlenmistir (= 20 ml x
1/100 = 0,2 gram). Hazirlanan ¢ozeltiler homojen hale gelinceye kadar oda sicakliginda
300 rpm’de 96 saat boyunca kanstirilmistir. 96 saatlik karisimdan sonra ¢ozeltideki
baloncuk olusumunu gidermek amaciyla 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur. Elde edilen
cozeltiler, W-kenevir, W-maydanoz, W-ceviz ve W- ananas olarak isimlendirilmistir (Tablo
7). Daha sonra petri kapina dokiilerek, oda sicakliginda kurumaya birakilmistir. Kuruyan

filmler ¢cekme testi icin ASTM D 882-2018 standardina gore boyutlandirilmistir (Manian

vd., 2021; Perotto vd., 2020; Kargarzadeh vd., 2017; Bayer vd., 2014).
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Film Kenevir Maydanoz Ananas Ceviz ~ Yaslanma

Sap1 Lifi Kabugu Siiresi
(gr.) (gr.) (gr.) (gr.) Saat
W-Kenevir 0,2 - - 96
W-Maydanoz 0,2 - - 96
W-Ananas 0,2 96
W-Ceviz 0,2 96

Cozelti: Distile Su
Toplam hacim: 20 ml

Tablo 7. Su Bazli Saf Filmlerin Hazirlama Sartlari

2.8.2.2. Seluloz Nano Kristal Katkili Filmlerin Hazirlanmasi

Toz halinde kenevir lifinden su bazli %1°lik kenevir ¢ozeltisi hazirlamak i¢in, 20 ml su
icerisinde 0,2 gram kenevir lifi oda sicakliginda 300 rpm de homojen bir siispansiyon
olusturacak sekilde dagitilmistir. 24 saat sonra ¢ozelti icerisine kenevir lifi agirliginca %1-
%3-%5-%10-%15 oranlarinda seliiloz nano kristal katkis1 eklenmis ve 5 farkli ¢ozelti elde
edilmistir. Tablo 8’de detaylar1 gosterilmistir. Hazirlanan ¢ozeltiler 96 saat boyunca oda
sicakliginda 300 rpm’de karistirilmis ve homojenligi saglanan ¢ozeltiler petri kabina
dokiilmeden once baloncuk olusumunu gidermek amaciyla 10 dk. ultrasonik banyoda
tutulmustur. Daha sonra petri kapina dokiilerek, oda sicakliginda kurumaya birakilmigtir.
Kuruyan filmler cekme testi icin ASTM D 882-2018 standardina gére boyutlandirilmistir
(Bigi vd., 2023; Bangar vd., 2022; Van Nguyen ve Lee 2022; Shojaeiarani vd., 2021;

Kazharskay vd., 2019)

37



Film Kenevir Seliilloz Nano Yaslanma

(gr.) kristal Siiresi
(gr.) Saat
W-Kenevir-CNC1 0,2 0,002 96
W-Kenevir-CNC3 0,2 0,006 96
W-Kenevir-CNC5 0,2 0,01 96
W-Kenevir-CNC10 0,2 0,02 96
W-Kenevir-CNC15 0,2 0,03 96

Cozelti: Distile Su
Toplam hacim: 20 ml

Tablo 8. Su Bazli Seliiloz Nano Kristal Katkili Filmlerin Hazirlama Sartlari

2.8.2.3. PVA Katkil1 Filmlerin Hazirlanmasi

Toz haline getirilen kenevir lifinden su bazli %1 lik kenevir ¢6zeltisi hazirlamak igin, 20
ml su icerisinde 0,2 gram kenevir lifi oda sicakliginda 300 rpm de homojen bir siispansiyon
olusturacak sekilde dagitilmistir. 24 saat sonra ¢ozelti igerisine kenevir lifi agirliginca (%5)
0,2x5/100 =0,01 gram, (%10) 0,2x10/100 =0,02 gram, (%15) 0,2x15/100 =0,03 gram kat1
PVA eklenerek 3 farkli ¢ozelti elde edilmistir (Tablo 9). PV A katkilarinin ¢ozelti igerisinde
tam ¢oziinmesini saglamak amaciyla 90°C de 300 rpm’de 3 saat karistirilmustir. Hazirlanan
cozeltiler 96 saat boyunca oda sicakliginda 300 rpm de karistirilmis ve homojenligi
saglanan c¢ozeltiler petri kabina dokiilmeden 6nce baloncuk olusumunu gidermek amaciyla
10 dk. ultrasonik banyoda tutulmustur. Daha sonra petri kapina dokiilerek, oda sicakliginda
kurutulmustur. Kuruyan filmler ¢ekme testi icin ASTM D 882-2018 standardina gore
boyutlandirilmistir (Van Nguyen ve Lee 2022,2023; Abral vd., 2022; Noor Mohamed vd.,

2017).
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Film Kenevir PVA Yaslanma

(gr.) (gr.) Stiresi
Saat
W-Kenevir-PVAS5 0,2 0,01 96
W-Kenevir-PVA10 0,2 0,02 96
W-Kenevir-PVA15 0,2 0,03 96

Cozelti: Distile Su
Toplam hacim: 20 ml

Tablo 9. Su Bazli PVA Katkili Filmlerin Hazirlama Sartlari

2.9. Aerojel Uretim Parametrelerinin Belirlenmesi

2.9.1.Seliiloz Aerojeller Hazirlanmasi

Kenevirden elde edilen seliiloz kullanilarak aerojel iiretimi gerceklestirilmistir. Bu
amagla, 0,4-gram (%2 w/v) seliiloz tartilarak 20 ml distile su i¢inde hazirlanmistir.
Hazirlanan c¢ozeltiler tam homojenlik saglanmasi i¢in 12 saat boyunca mekanik
karistiricidda  kanstirilmisti. . Homojen karisimlarin  igindeki hava kabarciklarinm
uzaklastirmak i¢in 5 dakika boyunca ultrasonik islem uygulanmistir. Elde edilen hidrojeller,
liyofilizasyon dncesinde istenilen formu elde etmek icin well plate kaliplara dokiilmiistiir.
Kaliplanan drnekler 2 gece boyunca -80 °C’de bekletilerek dondurulmustur. Dondurulan
ornekler liyofilizasyona islemiyle fazla sudan arindirilmis ve aerojeller elde edilmistir

(Stark vd., 2025; Kayra ve Aytekin 2018; Zheng vd., 2017).

2.9.2. Karboksi Metil Seliiloz Bazli Aerojellerin Hazirlanmasi

Karboksimetil seliilozdan 0,16-gram (%0,8 wt) alinarak 20 ml distile su iginde bir
siispansiyon hazirlanmistir. Hazirlanan ¢ozeltiler homojenlik saglamasi i¢in 12 saat

boyunca mekanik karistiricida karistirilmistir. Homojen karigimlarin igindeki hava
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kabarciklarini uzaklastirmak i¢in 5 dakika boyunca ultrasonik islem uygulanmistir. Elde
edilen hidrojeller, liyofilizasyon oncesinde istenilen formu elde etmek icin well plate
kaliplara dokiilmiistiir. Kaliplanan 6rnekler 2 gece boyunca -80°C’de bekletilerek
dondurulmustur. Dondurulan 6rnekler liyofilizasyona islemiyle fazla sudan arindirilmis ve
acrojeller elde edilmistir (Ge vd., 2018, Long vd., 2018).
2.9.3. Karboksi Metil Seliiloz Hibrit Aerojellerin Hazirlanmasi

Karboksi metil selilloz (CMC) biyopolimeri ile farkli oranlarda Laponit, Halloysit ve
Kaolin nano killeri kullamilarak kompozit yapilar elde edilmistir. Oncelikle optimum
viskozite ve film olusturma kapasitesi goz Oniinde bulundurularak, %0,8 (w/v)
konsantrasyonunda 20 ml CMC ¢o6zeltisi hazirlanmistir. Bu ¢ozelti, 60 °C sicaklikta
manyetik karistiricida tam ¢ézlinme saglanana kadar karigtirilmistir. Kil ¢ozeltileri %0,4;
%0,8; %1,2; %1,6 ve %2 agirlik/hacim orani ile ayr1 ayr1 5 er ml’lik hazirlanmistir. Daha
sonra, 5 ml nano kil ¢ozeltisi ile 5 ml %0,8 oraninda hazirlanmig CMC c¢ozeltisi
birlestirilerek bes farkli kil oraninda ¢6zeltiler hazirlanmigtir (Tablo 10). Elde edilen
karigimlar 24 saat boyunca oda sicakliginda 300 rpm’de karistirilarak homojen dispersiyon
saglanmistir. Sonug olarak, farkli oranlarda nano kil igeren CMC bazli hibrit hidrojeller
elde edilmistir. Homojen karisimlarin i¢indeki hava kabarciklarini uzaklastirmak i¢in 5
dakika boyunca ultrasonik islem uygulanmistir. Elde edilen hidrojeller, liyofilizasyon
oncesinde istenilen formu elde etmek i¢in well plate kaliplara dokiilmiistiir. Kaliplanan
ornekler 2 gece boyunca -80 de bekletilerek dondurulmustur. Dondurulan O6rnekler
liyofilizasyona islemiyle fazla sudan arindirilmis ve aerojeller elde edilmistir (Yang vd.,

2025; Yu ve Budtova 2024; Abu-Jdayil vd., 2024; Rahmanian vd., 2021; Xu vd., 2018).
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CMC Laponit  Halloysit  Kaolin
(gr) (gr) (gr) (gr)
CMC 0,8
CMC-L1 0,8 0,4
CMC-L2 0,8 0,8
CMC-L3 0,8 1,2
CMC-L4 0,8 1,6
CMC-L5 0,8 2,0
CMC-H1 0,8 0,4
CMC-H2 0,8 0,8
CMC-H3 0,8 1,2
CMC-H4 0,8 1,6
CMC-H5 0,8 2,0
CMC-K1 0,8 0,4
CMC-K2 0,8 0,8
CMC-K3 0,8 1,2
CMC-K4 0,8 1,6
CMC-K5 0,8 2,0

Cozelti: Distile Su
Toplam Hacim: 8§ ml

Tablo 10. Farkli Kil Bilesimleri Iceren Karboksimetil Selilloz Aerojellerin

Kompozisyonlari

3. KARAKTERIZASYONLAR

3.1. Seltloz Nano Kristal Karakterizasyonu

3.1.1. X-Ray Difraksiyonu (XRD)

Selilloz nano kristalin yapisal karakterizasyonu, Rigaku Ultima IV tipi X-151m1
difraktometresi (Rigaku Corp., Japonya) kullanilarak gerceklestirilmistir. X-1ginlarini
iiretmek icin Cu Ka radyasyonu (dalga boyu, 1,54 A; filament akimi, 30 mA; voltaj, 40
kV) ve seliilozun kristalinitesi, 40 kV ve 100 mA'da Cu Ko radyasyonu olan bir toz X-151m1
difraktometresi (D8 Advance, Bruker, Almanya) kullanilarak belirlenmistir. Sacilan
radyasyon, 0,2°/dakika tarama hizinda 5—40°'lik 20 araliginda tespit edilmistir. Elde edilen

difraktogram verileri OriginLab yazilimi kullanilarak analiz edilmistir. Kristalinite
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derecesini hesaplamak i¢in X-1sin1 difraktogramlari, kristalin bolgeler igin karisik Gauss-
Lorentz uyumlar1 ve amorf arka plan i¢in Voigt profilleri ile dekonvoliisyon uygulanmastir.
Dekonvoliisyondan sonra, kristalinite derecesi asagidaki denklem (4) kullanilarak
hesaplanmistir (Salem vd., 2023).

Kristalinite % = (A ¢/ A+t) * 100 4)
Burada Kristalinite, % kristalinite endeksidir, A¢ kristalin bolgenin alanini temsil eder ve

A ttoplam alan1 temsil eder.

3.1.2. Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM)

Atomik Kuvvet Mikroskobu (hpAF, Yiiksek Performansli Atomik Kuvvet Mikroskobu),
CNCl'lerin ylizey morfolojisini incelemek ve karsilastirmak amaciyla kontak olmayan
modPark System XE-100 kullanilarak gergeklestirilmistir. Cok seyreltilmis bir
siispansiyon (%0.001 agirlik) 10 genlikte 5 dakika, Ultrasonik UCD Serisi UCD-650
sonikator ile sonikasyona tabi tutulmus ve silikon wafer iizerine damlatilmistir. Silikon
wafer ortam kosullarinda bir gece boyunca kurumaya birakilmis, ardindan veriler alinarak

incelenmistir.

3.1.3. Dinamik Isik Sa¢ilimi (DLS)

Dinamik 1s1k sagilimi (DLS), mikronlardan nanometrelere kadar olan parcaciklarin
boyutunu ve boyut dagilimini (z-ortalama boyut) 6l¢mek i¢in kullanilan invazif olmayan
bir tekniktir. PH degeri yaklasik 7 olan distile suda %0.001 agirliginda CNC kolloidal
siispansiyonu hazirlanmistir. DLS analizleri, Brookhaven Instruments Corp. (ABD)
tarafindan Uretilen NanoBrook 90 Plus PALS modeli cihazi kullanilarak
gergeklestirilmistir. CNC 6rneginin ortalama pargacik boyutu dagilimi ve polidispersite

indeks degerleri raporlanmistir.
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3.1.4. Zeta Potansiyeli

CNC siispansiyonlarinin zeta potansiyeli ve pargacik boyut dagilimi, dinamik 11k
sacilimi ile ¢ok acilt pargacik boyutu analizi ve elektroforetik 151k sagilimi ile diisiik acil
zeta potansiyeli analizi saglayan Zetasizer Pro (Malvern Panalytica, UK) cihazi
kullanilarak belirlenmistir. Olgiimler 25 °C'de ii¢ kez gerceklestirilmis ve ortalama ile

standart sapma raporlanmistir.

3.1.5. Konduktometrik Titrasyon

CNCl'lerin yiizey yik yogunlugu, kondiiktometrik titrasyon yontemi kullanilarak
belirlenmistir. CNC siispansiyonlart (%0,5 agirlik¢a) bir sonikator ile %10 genlikte 5
dakika boyunca sonikasyona tabi tutulmustur. CNC'lerdeki Na* iyonlar1, gii¢lii asidik bir
tyon degisim reg¢inesi kullanilarak degistirilmistir. Bunun i¢in, 2 g regine saf suyla yikanmis
ve ¢ikan ¢ozeltinin pH °si sabitlenene kadar (~pH 5) dengeye birakilmistir. Recine, CNC
siispansiyonuna eklenmis ve karisitm manyetik karistirictda 30 dakika boyunca
karigtirllmistir. Recgine daha sonra siiziilerek ¢ozeltiden ayrilmis ve CNC'ler (10 ml) 0.05
M NaOH ile titrasyon yapilmistir. Tiim deneyler {li¢ tekrar halinde gergeklestirilmistir.
CNCl'lerin yiizey yiikii, titrasyon i¢in gereken 0,05 M NaOH miktarinin 6rnek agirligina
gore normalize edilmesiyle hesaplanmistir (Reid vd., 2017, Beck vd., 2015, Abitbol vd.,

2013).

3.1.6. X-1311 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS)

X-151n1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizi, Thermo Scientific K-Alpha X-ray
Photoelectron Spectrometer (XPS) Sistemi kullanilarak gerceklestirilmistir. Bu sistem,
tamamen biitiinlesmis, monokromatize edilmis ve kiigiik nokta analizine uygun bir XPS

cihazidir; 180° ¢ift odaklamali hemisferik analizor ve 128 kanalli dedektor ile donatilmistr.
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Analizlerde Al Ko X-1s1mm1 kaynagir kullanilmis ve nokta boyutu 400 pum olarak
ayarlanmustir. Survey (genel tarama) spektrumlari, 150,0 eV gegis enerjisi (CAE) ile, 2
dakika 16,1 saniyelik toplam toplama siiresinde, 1,000 eV enerji adimi ve 1361 enerji adimi
kullanilarak elde edilmistir. Yiiksek ¢oziiniirliiklii S2p spektrumlart ise 100,0 eV gegis
enerjisi ile, 3 dakika 27,9 saniyede, 0,100 eV enerji adimi ve 231 enerji adimi1 kullanilarak
kaydedilmistir. Tiim Olglimler standart lens modunda gergeklestirilmistir (Missale vd.,

2023).

3.2. Filmlerin Karakterizasyonu

3.2.1. Taramali Akustik Mikroskop (SAM)

Honda Electronics (Toyohashi, Japonya) tarafindan gelistirilen bir taramali akustik
mikroskop (AMS-50SI), vulkanize edilmis EPDM bilesiklerinin akustik empedans
modunda analiz edilmesinde kullanilmistir. SAM sistemi temel olarak; ultrasonik lensli bir
doniistiiriicii, bir darbe {ireteci/alici, bir osiloskop ve goriintii ekranina sahip bir
bilgisayardan olusmaktadir.80 MHz’lik doniistiiriicii, yiiksek frekansta (10 kHz) nano
saniyelik (yaklasik 5 sn) darbeler liretir ve yansiyan akustik dalgalar1 toplar; bu nedenle
hem darbe iireteci hem de alic1 olarak islev goriir. Odaklama i¢in, doniistiiriiciiye bir akustik
mercek baglanmistir. Bu sistemin nokta boyutu 17 um, odak uzunlugu ise 1,5 mm’dir.
Akustik mercek ile numune arasindaki baglayic1 ortam olarak saf su tercih edilmistir

(Yazic1 vd., 2022).

3.2.1.1. Akustik Elektron Mikroskobu Verilerin Anlamlandirilmasi

Akustik empedans degerleri 300 x 300 noktadan (0,6 mm x 0,6 mm alanda) alinmstir.
.csv formatinda cihazdan alinan veriler Matlab ve Imagel] kullanilarak goriintiileri

islenmistir. Goriintii isleme adimlar1 Sekil 17°de gosterilmistir.
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0.6 mm x 0.6 mm alandan alinan
90.000 adet akustik empedance degeri

Sekil 17. 300 x 300 Noktadan (0,6 mm X 0,6 mm alanda) Alinmig Akustik Empedans

Degerlerinin Matlab ile Gorsellestirme Asamalari

3.2.2. Cekme Testi

Filmlerim mekanik 6zellikleri, 5 kN kapasite ve 2,33 mm/dakika hiza sahip laboratuvar
yapimi bir masaiistii gekme test makinesi kullanilarak 6l¢iilmiistiir. Cekme testleri 23 + 2
OC'de ve %62 + 2 bagil nemde faaliyetlerinde bulunmaktadir. Numuneler (30 mm
uzunlugunda x 5 mm olabilir) ASTM D882-10'a gore kesildi. Verilerin hassasiyeti i¢in en
az 10 ornek lizerinden test gerceklestirilmistir. Test sonucu elde edilen gerilim-gekil
degistirme egrilerine gore ¢cekme dayanimi (o, stres) ve kopma uzamasi (g, strain)

belirlenmistir.

3.2.2.1. Cekme Testi Cene Optimizasyonu

[k asamada cihazin ¢ene baglantilar1 ii¢ boyutlu yazici ile iiretilmis (Sekil 19) ve drnekler
bu ceneler arasinda iki asamali olarak yerlestirilmistir. Ancak her bir 6rnek i¢cin 6nceden
hazirlik gerektirmesi, siireci olduk¢a zaman ve emek gerektiren bir hale getirmistir; tek bir
numunenin hazirlanmas1 yaklasik 2 saat siirmektedir. Bu durum, cene yapisinda
optimizasyon ihtiyacini ortaya ¢ikarmistir. Bu dogrultuda ¢eneler aliiminyumdan tiretilmis

(Sekil 18-19) ve boylece 6rnek hazirlik siireci tamamen ortadan kaldirilmistir.
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STRESS -STRAIN GRAFIGI MEKANIK TEST MAKINAS| TEST ORNEKLERI

Sekil 18. Filmlerin Mekanik Test Siire¢ Adimlar1

Sekil 19. Cekme Testi Cene Optimizasyonu

3.2.3. Fourier Dontigiimlii Kizil6tesi Spektroskopisi (FTIR)

FTIR spektrumlari, Bruker Vertex spektrometresi (Massachusetts, ABD) kullanilarak
4000-600 cm ™ dalga boyu araliginda, dogrudan kat1 film 6rnegi kullanilarak ve IR-solution
yazilimi ile veri toplama yapilarak kaydedilmistir. Elde edilen spektrumlar, seliiloz

filmlerinin karakterize edilmesinde kullanilmistir.
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3.2.4. Sinkrotron Fourier Dontistimli Kizilotesi Spektroskopisi (SR-puFTIR)

3.2.4.1. Sinkrotron FTIR Mikrospektroskopik (SR-uFTIR) Veri Edinimi

SR-FTIR emilim spektroskopik verileri SESAME Sinkrotron radyasyon tesisinin (Orta
Dogu'da Deneysel Bilim ve Uygulamalar icin Sinkrotron Isig1, Urdiin) BM02-Kizilbtesi
1s1n hattinda edinildi (Kamel vd., 2021, 2017). Ana 15in hatt1 ug istasyonu, sivi azot
sogutmali MCT (Civa Kadmiyum Telliir) tek nokta dedektoriiyle donatilmis ve Vertex 70v
FTIR spektrometresine (Bruker Optik GmbH, Ettingen, Almanya) baglanmis Bruker
Hyperion 3000 vis-IR mikroskobundan olusur. Ornekler Prior© tarama motorlu asamaya
yerlestirildi. OPUS© v. 8.5. Veri edinimi i¢in SP1 Bruker yazilim paketi kullanildi.
Zayiflatilmis Toplam Yansima (ATR) modu, 30x30um?1ik bir agiklik boyutuyla 20x ATR
(Ge) objektifle veri toplama i¢in uygulandi. Orta IR bolgesinde (4000—650 cm™) yapilan
Olctimler, 6rnek basina 25 spektrum, 4 cm™* spektral ¢oziintirliik, 256 es-eklenmis tarama,
2 seviyeli sifir doldurma (zero filling) ve Blackman-Harris 3-terimli apodizasyon penceresi
kullanilarak gergeklestirilmistir. Spektral katkilarin degerlendirilmesi amaciyla her 6rnek
Olctimiinden once, 128 es-eklenmis taramadan olusan bir arka plan spektrumu toplanmistir

(Kamel vd., 2021; 2017).

3.2.4.2. FTIR Veri Isleme ve Istatistiksel Analiz

Toplanan ham spektrumlar, Spectragryph optik spektroskopi yazilimi, Siirtiim 1.2.16.1
kullanilarak FTIR spektral 6n islem uygulanmistir. Spektrumlar, Savitzky-Golay duzeltme
algoritmasi kullanilarak 9 nokta ve 2 polinom siras1 ile temel ¢izgiye gore diizenlenmistir.
Ardindan, ikinci tlirevleri PeakFit v4.12 yazilimi (Telif Hakki© Systat Software Inc.)

1

kullanilarak hesaplanmustir. CO; katkisiyla ilgili 2300 cm™ ! ile 2400 cm™ ! arasindaki bant,

tiim spektrumlarda ¢ikarilmistir (Menges vd., 2024).
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3.2.4.3. Cok Degiskenli Istatistiksel Analiz

Cok degiskenli istatistiksel analiz (MVA), The Unscrambler© X v.10.4 yazilimi1 (CAMO
Analytics, Oslo, Norvec) ile kullanilarak gergeklestirilmistir. Temel Bilesen Analizi
yontemi (TBA), énceden tanimlanmus spektral bolgede uygulanmustir. Ikinci tiirevler,
Savitzky-Golay algoritmasi kullanilarak 3. polinom mertebesinden 7 diizeltme noktasi

kullanilarak hesaplanmis; ardindan aralik normalizasyonu yapilmistir (Aras vd., 2024).

3.2.5. Termogravimetrik Analiz (TGA)

Film 6rneklerinin termal kararliliklari, Mettler Toledo termogravimetrik (TGA) analiz
cihaz1 kullanilarak belirlenmistir. Analizler, 8—10 mg Orneklerin aliiminyum bir panda
icerisinde,10 °C/dakika 1sitma hizinda, 25 ila 500 °C'lik bir nitrojen atmosferinde

gergeklestirilmistir (Khalili vd.,2023, Mathiot vd., 2019).

3.2.6. Fiziksel Test

Filmler oncelikle boyutlandirilmis ve baslangic agirliklart Olgiilmiistiir. Daha sonra,
boyutlandirilan filmler saf suya daldirilmistir. Sisen filmler oda sicakliginda kurutulmus ve

her 6rnegin agirlik kayb1 yiizdesi Denklem (5) kullanilarak hesaplanmistir:

Agirlik kaybi (%) = (Wb- Wd) / Whb) x 100 4)

Wh, daldirma oncesindeki filmin kuru agirhigmi, Wd, sismis filmin kuru agirligini ifade

etmektedir. Tiim deneyler {i¢ tekrar halinde gerceklestirilmis ve hesaplamalarda ortalama

degerler kullanilmistir (Perotto vd., 2020).

48



3.2.7. Polarimetrik Analiz

Malzemelerin optik 6zellikleri, 633 nm dalga boyuna sahip bir He-Ne lazer 151k kaynagi
(HNLO50LB, Thorlabs Co.) ve bir Stokes polarimetresi (PAX1000VIS, Thorlabs Co.)
kullanilarak karakterize edilmistir.

Stokes Parametreleri
e So, 151k demetinin toplam yogunlugunu temsil eder.
e S, yatay veya dikey dogrusal polarizasyon miktarini tanimlar.
e Sz, +45° veya -45° dogrusal polarizasyon miktarini temsil eder.
e Ss, 151k demetinde bulunan sag veya sol dairesel polarizasyon miktarini tanimlar
(Thorlabs, 2022).
Polarizasyon Agilari
e Azimut (0): Polarizasyon agisim1 yatay eksenden Olgiilen aci1 olarak ifade eder
(Thorlabs, 2022).
Gii¢ ve Gii¢ Dagilimi
e Gu¢ (MW): Isik demetinin toplam giiciidiir.
3.2.8. Istatistiksel Analiz

Tiim deneyler U¢clii tekrarlarla yapilmistir. Sonuglar ortalama + standart hata seklinde
sunulmustur. Tek yonlii varyans analizi (ANOVA) uygulanmis ve Ornekler arasindaki
anlaml farklar Tukey testi ile analiz edilmistir. p <0.05 degeri istatistiksel olarak anlamli

kabul edilmistir.

3.3. Aerojellerin Karakterizasyonu

3.3.1. Basma Testi
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Aerojellerin fiziksel dayanikliligi, laboratuvar yapimi test cihazi (Sekil 21) kullanilarak
degerlendirilmistir. Silindirik érnekler (13 mm x 15 mm), 50 kg yiik hiicresi kullanilarak 1
mm/dakika hiziyla sikistirilmustir. Her iskelet tiirii icin en az bes drnek ve 23 + 2 °C'de ve
%62 + 2 bagil nemde test edilmistir. Kullanilan yiik hiicresi, yiiksek dogruluk ve hassasiyet
gerektiren mekanik uygulamalar igin uygun teknik 6zelliklere sahiptir. Maksimum 50 kg’a
kadar 6lciim kapasitesine sahip olan sensor, £%0,3 FS seviyesinde dogruluk sunarak

giivenilir veri elde edilmesini saglamaktadir. Duyarlilik degeri 1,0-1,5 mV/V araligindadir.

Sekil 20. Basma Test Diizenegi

3.3.2. Fourier Doniistimlii Kizilotesi Spektroskopisi (FTIR)

FTIR spektrumlari, Bruker Vertex spektrometresi (Massachusetts, ABD) kullanilarak
4000-600 cm™! dalga boyu araliginda, dogrudan aerojel 6rnegi kullanilarak ve IR-solution
yazilimi ile veri toplama yapilarak kaydedilmistir. Elde edilen spektrumlar, saf ve hibrit

aerojellerin karakterize edilmesinde kullanilmistir.
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3.3.3. Izolasyon Testi

Tiim aerojeller 12 saat boyunca 80 °C'de bir firina yerlestirilmis ve aerojellerin homojen
bir sicaklik dagilima sahip olmasi saglanmistir. Daha sonra Ornekler 6nceden 200°C'ye
1sitilmis plaka iizerine yerlestirilerek yiizey sicaklik degisimleri termal kamera ile takip

edilmistir. (Lou vd., 2023; Sen vd., 2022; Sun vd., 2021).

Sekil 21. Termal Kamera (Unit Uti730E)

Kizil6tesi termal goriintiileyici 6zelikleri; Uni-T UTi730E, 320x240 ¢oziiniirlik ve <65
mK termal hassasiyetle kiigiik sicaklik farklarini algilayabilen, -40°C ila 400°C araliginda
+2°C veya +%2 hassasiyetle 6lcim yapan, ayarlanabilir emissivite (0,01-1,00) destegiyle
farkli ylizeylere uyum saglayan gelismis bir termal kameradir. 3,5” IPS ekrani, termal,
gorsel ve flizyon modlarini desteklerken; sicak/soguk nokta takibi, izoterm analizi ve ¢coklu

Olciim araglari ile izolasyon performansi analizleri i¢in uygundur.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Ham Madde Analizleri

4.1.1 Kimyasal Bilesenlerin Belirlenmesi

Lignoseliilozik kaynaklarin kimyasal bilesimlerinin, biyoplastik {iretiminde birgok
Ozelligi belirledigi bilinmektedir. O sebeple bilesen dagilimlarinin analizi oldukca kritiktir.
TAPPI standartina gore analiz yapilmis olup detaylar Tablo 11°de gosterilmistir. Sekil
22’de isaretlenerek gosterildigi gibi; kenevir lifi, daha yiiksek seliiloz igerigine (%66,38
agirlikga) ve diger dogal liflere gore daha diisiik lignin igerigine (%3,15 agirlik¢a) sahiptir.
Bu durum kenevir lifinin seliiloz nano kristal iiretimi i¢in uygun bir kaynak oldugunu
acikca gostermektedir. Ananas yapragi %38,54 seliiloz igerigi sahipken, Maydanoz sap1
ise %24 seliiloz oran1 igermektedir. Fakat bilesenlerinde bulunan yiiksek ekstraktif madde
ve lignin igerigi onlar1 seliiloz kaynagi olarak degerlendirilmesi sinirlayan 6nemli bir
dezavantaj olusturmaktadir.

Ceviz kabugu ise %44,53 gibi yliksek bir lignin igerigine sahiptir ancak daha diisiik
seliiloz oran1 ve yogun kimyasal 6n isleme ihtiyacit nedeniyle seliiloz kaynagi olarak
dezavantajhidir.

Sonug olarak, holoseliiloz/lignin orani, kenevir lifi i¢in oldukca yiiksektir (=34), bu da
isleme kolayligii ve seliillozun safligin1 agisindan biiytlik avantaj saglar. Bu nedenle hem
CNC hem de biyoplastiklerin tretimi icin kenevir lifi en umut verici lignoselilozik

kaynaktir.
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Icerik Tiirii Standardi Maydanoz Ananas Ceviz Kenevir *Pamuk
Sap (%) Yapragi Kabugu Lifi (%) (%)
(%) (%)

Ekstraktif TAPPI

Madde 23,23 21,23 15,23 4,46 -
Hemiseliloz TAPPI 3492 27,84 7,15 27 8
Lignin TAPPI 17,85 12,38 44,53 3,15 -
Seliiloz TAPPI 24 3854 33,08 66,38 92
Holoseliloz TAPPI 5892 66,38 40,23 93,38 100

*Pamuk referans numune olarak eklenmistir.

Tablo 11. Kimyasal Bilesenlerin Oranlari
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MS : Maydanoz Sapi, AY: Ananas Yapragi, CK : Ceviz Kabugu, KL: Kenevir Lifi, P: Pamuk

Sekil 22. Farkli Lignoseliilozik Biyokiitle Kaynaklarinin Hemiseliiloz, Lignin ve Seliiloz

Iceriklerinin Karsilastirilmasi
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4.1.2 Ham Maddelerin FTIR Analizi
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Sekil 23. Kenevir Lif Ham Madde, Seliiloz, Lignin, Hemiseliiloz FTIR Sonuglar

FTIR analizinde kenevir lifi ham maddesi, kenevir lifinden elde edilen lignin,
hemiseliiloz ve seliiloz sonuclar1 degerlendirilmis ve Sekil 23°te gosterilmistir. 1638 cm™
(C=0 gerilme) ve 1323 cm™ (guaiagcil {nitesi) pikler hem ligninde hem de ham kenevir
lifinde gézlemlenmistir. 1434 cm™! (C-H/C-O biikiilme), 1077 cm™! (arabinosil zincirleri)
ve 866 cm™! (B-(1—4)-glikozidik baglar1) gibi pikler kenevir ve hemiseliiloz 6rneklerinde
gozlemlenmistir. Fakat seliiloz spektrumunda bu pikler kaybolmustur. Seliiloz yapisina
0zgli 1430 cm™! (CH: biikiilmesi, kristalinlik gostergesi) ve 897 cm™ (B-glikozidik baglar)
piklerinin izolasyon sonrasi daha belirgin hale gelmesi, seliilloz yapisinin basariyla
korunmus oldugunu goéstermektedir (Aras vd. 2024, Kostryukov vd. 2023; Pancholi
vd.,2023). Ayrica, 3332 cm™! bdlgesinde yer alan genis bant, seliilozun yapisindaki bol
miktarda hidroksil grubuna ve aralarindaki hidrojen baglarina isaret etmektedir. 1160 cm™
civarindaki C-O-C gerilmesi ve 1050-1029 cm™ araligindaki C-O gerilmeleri ise

selillozik yapmin karakteristik 0Ozelliklerini desteklemektedir. Genel olarak FTIR
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spektrumu, lignin ve hemiseliilozun karakteristik bantlariin biiylik oranda yok olmasi,
buna karsilik seliilloza 6zgli piklerin gliclenmesiyle, ekstraksiyon siirecinin yiiksek
verimlilikle ¢alistigin1 ve elde edilen lriinlin yiliksek saflikta seliilloz icerdigini agikca

dogrulamaktadir (Aras vd., 2024, Kostryukov vd., 2023; Pancholi vd.,2023).
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Sekil 24. Maydanoz Sap1, Ananas Yapragi, Ceviz Kabugu ve Kenevir Lifinden Ekstrakt
Edilen Seliiloz Orneklerine Ait FTIR Spektrumlar

Farkli kaynaklardan ekstraksiyon sonrasi elde edilen seliilozlarin spektrum kiyaslamasi
yapilmis olup Sekil 24°te gdsterilmistir. 3300 cm ™ civarindaki pikler, seliiloz matrisinde
tekrarlayan birimler arasindaki hidrojen baglariyla bir arada bulunan O-H gruplarina aittir
ve seliilozun fazla sayida -OH gruplari ihtiva ettigini gostermektedir. 2800 cm * civari
karakteristik C-H gerilmesi, 1160 cm?® C-O-C, 1035- 1060 cm? civarinda C-O
gerilmesinden kaynaklanmaktadir. 880 cm-1 Seliilloz molekiiliindeki B-glikozidik baglarin
varligina igaret etmektedir. Tiim kaynaklarda yukarida ifade edilen spesifik piklerin olmasi
seliiloz yapisina igaret etmekte olup ekstraksiyonun basarili oldugunu gostermektedir (Aras
vd., 2024; Liu vd., 2023; Pancholi vd., 2023; Varban vd., 2021; Chandra vd., 2016). Fakat

ceviz kabugu seliilozu 1025-1031 cm™ dalgaboyu araliginda diger seliiloz kaynaklarindan
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belirgin sekilde ayrismistir. Bu bolgede gozlenen daha diisiik transmittans degerleri, yiiksek
absorpsiyon karakteri ile C-O-C gerilme titresimleri ve polisakarid zincirlerinin
deformasyon hareketlerine isaret etmektedir (Silverstein vd., 2014; Pandey ve Pitman,
2003). Aymi zamanda, bu spektral bolge lignin ve hemiseliilloz kalintilar1 ile de

iliskilendirilmektedir.
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Sekil 25. Farkli Seliilloz Kaynaklarinin FTIR Karakterizasyon Verilerine Gore Yapilan
Temel Bilesenler Analizi (TBA) Sonuglari

Temel Bilesenler Analizi (TBA) sonuglari, 6rnekler arasinda yiiksek korelasyon
iligkilerini ortaya koymustur. PC1 bileseni, toplam varyansin %97,18'ini agiklayarak
orneklerin kimyasal yapilarinda ortak varyasyonlar1 giiglii bigimde temsil etmistir.
Maydanoz, Ananas ve Kenevir ornekleri TBA uzayinda oldukg¢a benzer konumlanirken,
Ceviz ornegi PC2 ekseni boyunca ayrisma gostermistir. Ceviz 6rneginin PC2 yoniinde
gosterdigi farklilasma, dogrudan bu dalga boyu araligindaki yiiksek varyans katkisindan
kaynaklanmakta olup, FTIR verileri ile tutarlidir. TAPPI kimyasal analiz sonuglarina gére
Ceviz orneginde lignin iceriginin %44,53 ile oldukga yiiksek oldugu dikkate alindiginda,

TBA ile elde edilen bu ayrigma, seliiloz izolasyonunun tam anlamiyla gerceklesmedigini

56



ve yapida lignin temelli organik kalintilarin bulundugunu géstermektedir (Silverstein vd.,

2014; Pandey ve Pitman 2003).

4.2. Seluloz Nano Kristal Karakterizasyonu

4.2.2. X-Isin1 Kirinimi Difraktogrami (XRD)
16
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Sekil 26. Seltilozun Nano Kristalin X-Isin1 Kirinimi Difraktogrami (XRD)

CNC’ lerin kristalin yapisin1 degerlendirmek amaciyla karakteristik kristal diizlemlerine
karsilik gelen kirinim agilari tammlanmustir: (110) = 14,8°, (110) = 16,3°, (200) = 22°,
(002) = 23° ve (004) = 34,5° (Sekil 26). Bu kirinim diizlemleri, seliilozun kristalin dogasina
isaret eder ve tipik olarak seliiloz IB faz desenini yansitir. Ozellikle 20 = 22° ve 23°
civarinda gozlemlenen (200) ve (002) kirmimlari, diizenli bir kristal 6rgii yapisin1 gosterir
ve literatlirde daha énce raporlanan verilerle buyuk 6l¢tide uyumludur (Van Nguyen ve Lee
2023; Luiz vd., 2014). Bu verilere dayanarak, Bragg Yasas1 (nA = 2d-sinf) kullanilarak
diizlemler arasi1 uzakliklar (d-spacing) hesaplanmis ve ortorombik bir kristal sistem
varsayimi altinda o6rgii parametreleri a, b ve ¢ belirlenmistir. Hesaplama detaylar1 Tablo

12’de sunulmustur.
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Duzlem

(hK) 20 (%) 0 () 0 (rad) sin(0) d (A)

(110) 14,800000  7,400000  0,129154  0,128796  5,980795
(110) 16,300000  8,150000  0,142244  0,141765 5433635
(200) 22,000000  11,000000  0,191986  0,190809  4,037021
(002) 23,000000  11,500000  0,200713  0,199368  3,863711
(004) 34,500000  17,250000  0,301069  0,296542  2,597612

Tablo 12. X-Isin1 Kirinimi (XRD) Analizinden Elde Edilen Veriler

Farkli kristal diizlemlerine ait kirinim agis1 (20), yarim ac¢1 (8), 0 agisinin radyan

cinsinden degeri, sin(0) ve Bragg yasasina gore hesaplanan diizlem aralig (d) degerleri

Ozellikle, (002) diizlemi icin hesaplanan d-spacing degeri 3,86 A olup, seliiloz Ip yapisi
icin literatiirde bildirilen degerlere olduk¢a yakindir. Bu mesafe, kristal lamellerde hidrojen
baglariyla bir arada tutulan molekiiler katmanlar arasindaki uzakliga karsilik gelir ve kristal
cekirdegin yapisal biitiinliigiinii yansitir (Newman, 2004).

Yapisal analiz sonucunda elde edilen 6rgii parametreleri sirastyla a= 11,96 A, b= 10,86
A ve ¢ =7,72 A olarak belirlenmis ve CNC’lerin ortorombik bir birim hiicre yapisina sahip
oldugu dogrulanmistir (Nishiyama vd., 2002). Bu parametrelere dayanarak hesaplanan
birim hiicre hacmi 1003,24 A® olup, yogun sekilde paketlenmis ancak yapisal olarak
erisilebilir bir kristal yap1 ¢ergevesini temsil etmektedir. Ayrica, (002) kirinim pikinin yar1
maksimum genisligi (FWHM) 3,77° olarak 6l¢iilmiis ve Scherrer denklemi kullanilarak
ortalama kristalit boyutu 21,47 nm olarak hesaplanmistir. Bu deger, CNC’ler icin
literatiirde yaygin olarak bildirilen 5-30 nm aralig1 i¢cinde yer almakta olup, siilfiirik asit
hidrolizi ile amorf fraksiyonlarin uzaklastirilmasindan sonra kristalin bdélgelerin

korundugunu dogrulamaktadir (Moon vd., 2011; Habibi vd., 2010). X-1s1n1 kirinimi (XRD)
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analizi, seliiloz nano kristallerinin (CNC'ler) kristallik oraninin %82,83 oldugunu ortaya

koymustur (Reid vd., 2017).

4.2.3. Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM)

CNC’lerin yiizey morfolojisi, pargacik boyutlar1 ve dagilim o6zellikleri, yiiksek
¢cOziinlirliklii Atomic Force Mikroskobu (AFM) ile detayli bigimde incelenmistir.
Olgiimler kontak olmayan modda gerceklestirilmis olup, hem iki boyutlu (2D) hem de ii¢
boyutlu (3D) yiizey topografyalart elde edilmistir. AFM analizi, CNC siispansiyonunun
taze hazirlanarak silikon substrat ilizerine mikrolitre Glgeginde damlatilmasi ve oda
sicakliginda ¢oziicii buharlastirilarak kurutulmasi sonrasi gergeklestirilmistir.

AFM analizinde elde edilen CNC goruntaleri, partikillerin yiizeye yatay olarak
yerlestigini ve ¢ubuk benzeri kristal yapida oldugunu gostermektedir. Gorsel incelemelere
gore saf CNC’lerin yaklasik 191,14 + 52 nm uzunluga ve 10,12 + 2.06 nm ¢apa sahip
oldugunu (Tablo 13, Tablo 14), dolayisiyla literatiirle uyumludur (Perumal vd., 2022;

Shahmiri vd., 2021) uyumludur.
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Olgiim No Uzunluk (nm) Gap (nm)  Aspect Ratio
1 211,50 9,30 22,74
2 293,40 13,50 21,73
3 162,10 8,10 20,01
4 114,60 10,30 11,13
) 183,70 12,40 14,81
6 234,90 11,90 19,74
7 145,20 7,80 18,62
8 198,60 9,60 20,69
9 176,30 8,20 21,50

Tablo 13. Seluloz Nano Kiristallerinin (CNC) Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) ile

Belirlenen Boyutsal Ozellikleri: Uzunluk, Cap ve Boy/En (Aspect Ratio) Oranlar

Ortalama Standart Sapma Alt Smir (Ortalama- Ust Smir
Parametre (Ortalama +
(nm) (nm) Std)
Std)
Uzunluk 191,14 52,36 138,79 243,50
Cap 10,12 2,06 8,06 12,18

Tablo 14. AFM Analiziyle Belirlenen Seliloz Nano Kiristallerinin (CNC) Boyut

Parametreleri
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Sekil 27. Seliiloz Nano Kristallerinin (CNC) Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) ile Elde
Edilen Topografik Yiizey Goriintiisii (Olgek Cubugu: 500 nm)

4.2.4. Dinamik Isik Sagilim1

Dinamik Isik Sac¢ilimi1 (DLS) analizine gére, CNC siispansiyonunun Z-ortalama partikdl
boyutu 125,8 + 2,27 nm olup, diisiik standart sapma ve %1,805 RSD degeri ile oldukg¢a
tutarli ve kararl bir dagilim gdstermektedir. Polidispersite indeksi (PDI) degeri 0,3574 +
0,02 olup, sistemin orta dizeyde polidispers (yari homojen) yapida oldugunu ortaya
koymaktadir. Yogunluk dagiliminda, 182,8 nm ortalamaya sahip birinci tepe %94,02
oraninda baskin iken, 34,76 nm ortalama boyutlu ikinci bir tepe %8.007 oraninda tespit
edilmistir (Tablo 15). Kiiciik partikiiller sayica fazla olmasina ragmen, 151k sagilimina
etkileri sinirlidir (Raza vd., 2022).

Bu boyut dagilimindaki farkliliklar, DLS analizinin kiiresel partikiil varsayimi ile
calismasi nedeniyle olusmaktadir. Ancak CNC’ler cubuk seklinde ve uzunlamasina yapilar
oldugundan, bu geometrik farklilik 6l¢iimde sapmalara neden olabilmektedir. Bu nedenle,
DLS sonuglart CNC’lerin gergek boyutlarini tam olarak yansitmayabilir (Antoniw vd.,

2024, Tarrés vd., 2022).
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Ad (Olgiit) Ortalama nggcﬁ;t IEOSA)I)) Min. Maks.

Z-Ortalama (nm) 125,8 2,27 1,805 123,5 128

Polidispersite indeksi (PI) 0,3574 0,01683 4,711  0,3403 0,374

Tepe 1 Ortalama

oganla (o 182.8 13,53 74 1693 1964

Tepe 1 Y"(go}f)ﬂ“k Alam 94,02 6482 6895  87.13 100
Tepe 2 Ortalama 34,76 13,07 37.6 2552 44
Yogunluk (nm)

Tepe 2 YO(%Z?I“I‘ Alan 8.007 6877 8589 3144  12.87

Tablo 15. Seliiloz Nano Kristallerinin (CNC) Sulu Suspansiyonuna ait DLS Analiz

Sonuglari

4.2.5. Zeta Potansiyeli

Olgiim sonuglar1 degerlendirildiginde, sistemin genel olarak iyi derecede stabil oldugu
gorilmektedir; ortalama zeta potansiyeli -31,03 mV olup bu deger, kolloidal stabilitenin
yeterli diizeyde oldugunu gostermektedir. Diisiik standart sapma ve %RSD (Bagil Standart
Sapma), ol¢timlerin tutarliligini ortaya koyarken, iletkenlik degeri 0,03939 ms/cm olarak
sabit ve oldukg¢a disiiktiir; bu da siispansiyonun iyonlardan arindirildigini ve saf bir
ortamda bulundugunu gosterir. Duvar zeta potansiyeli-36,09 mV ile daha negatif olup,
yiizeyin giiclii elektrostatik etkilesimlere sahip olabilecegini diisiindlirmektedir.

Zeta potansiyel dagiliminda birinci tepe -32,02 mV ile baskin ve homojen bir
popiilasyonu yansitirken, ikinci tepe-8,409 mV ile daha az negatif yiike sahip, heterojen ve
yiiksek degiskenlik gosteren (%RSD 55,18) bir grup partikiile isaret etmektedir; bu da olasi
agregasyon veya ikincil partikiil varligina isaret eder. Genel olarak sistem saf, stabil ve

guvenilir bir 6l¢tim kalitesine sahiptir (Zeng vd., 2022; Jia ve Liu 2019).
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I Standart  RSD .
Ad (Olgiit) Ortalama Sapma (%) Min. Maks.
Zeta Potansiyeli (mV) 31,03 1,412 4553 32,16  -29,44
iletkenlik (mS/cm)  0,03939 0 0  0,03939 0,03939
DuvarZeta Potansiyeli 3609 5334 6467 3878  -34,53
(mV)

Kalite Faktorii 3,271 0,8826 26,98 2,669 4,284
Zeta Tepe 1

Ortalamass (V) 32,02 05318 1,66  -32,63  -31,63

Zeta Tepe 2 -8,409 464 5518  -11,69  -5,128

Ortalamasi (mV)

Tablo 16. Seliiloz Nano Kristallerinin (CNC) Sulu Suspansiyonuna ait Zeta Potansiyeli,

Iletkenlik, Ol¢iim Kalitesi ve Elektroforetik Dagilima iliskin Istatistiksel Veriler

Ayrica, CNC’lerin-31,03 mV zeta potansiyel degeri, sistemin yuksek kolloidal stabiliteye
sahip oldugunu gdstermektedir. Bu negatif yiik, partikiillerin birbirini itmesini saglayarak
slispansiyonun uzun siire stabil kalmasina katki sunmaktadir (Zeng vd., 2022; Jia ve Liu,
2019). Sonug olarak, CNC’ler genel olarak kararli, orta diizeyde homojen ve glvenilir bir
dagilima sahip yapilar olarak degerlendirilmistir. Bu ozellikler, seliilozdaki B-1,4-

glikozidik baglarin hidroliziyle uzun zincirli yapilarin kisa zincirli kristal yapiya

doniisiimiint yansitmaktadir (Perumal vd., 2022; Jia ve Liu, 2019).
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4.2.6. Konduktometrik Titrasyon
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Sekil 28. CNC Siispansiyonunun Yiizey Siilfat Grubu Miktarinin Belirlenmesine Y 6nelik
Iletkenlik Titrasyonu Egrisi

15 mL hacminde %0,5 (w/w) oraninda CNC igeren bir siispansiyon kullanilarak
gergeklestirilen kondiimetrik titrasyonda, 10 mM derisimindeki NaOH ¢6zeltisinden 0.95
mL harcanmistir (Sekil 30). Bu miktar, CNC ylizeyindeki siilfat gruplarini nétralize eden
hidroksit iyonlarinin karsilig1 olarak yaklasik 0,0095 mmol NaOH’ye denk gelmektedir (n
NaoH= M x V = 0,01 mol/ L x 0,00095 L =9,5 x 10°® mol = 0,0095 mmol) %0,5 w/w oran1
dikkate alindiginda stispansiyonda 0,5 g CNC / 100 mL, 15 ml’de 0,075 g (0,000075 kQ)
CNC bulunmaktadir. Eklenen NaOH miktarina gore yiizey yiik yogunlugu (o), asagidaki
formiil kullanilarak hesaplanmistir.

6 =n/mecNe
¢ = 0,0095 mmol
mcnc, = 0,000075 kg

= 0,0095 mmol / 0,000075 kg =126,7 mmol kg
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4.2.8. X-151m1 Fotoelektron Spektroskopisi

CNCl'ler tizerindeki negatif ylizey ylkiiniin varligi, oncelikle siilfiirik asit hidrolizi
sirasinda ylizey hidroksil gruplarimin siilfat ester gruplaria doniisiimii ile iliskilidir. X-1511
Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizi, bu siilfat fonksiyonel gruplarinin varligini ve

kimyasal ortamini dogrulamstir.

100000 ; ; ; ;

80000

60000

40000

intensity (a.u.)

20000 +

T T T T T T T
1400 1200 1000 800 600 400 200 0
Binding Energy (eV)

Sekil 29. Seltloz Nano Kristalin X-1gin1 Fotoelektron Spektroskopisi Sonuglari

Genis tarama (Sekil 28) yalnizca C 1s, O 1s ve iz miktarda Na 1s pikleri icerir; N 1s, Si
2p ve Cl 2p’nin yoklugu lignin-protein kalintisinin ve inorganik iyonlarin neredeyse
tamamen uzaklastirildigin1 gosterir. RSF diizeltmeli atomik yiizdeler C/O = 1,15 olarak

hesaplanmistir (Jin vd., 2025; Kaboorani ve Riedl, 2015, De Menezes vd., 2009).
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Baglanma Atomik

Element Atanmis Grup
Enerjisi (BE, eV) %
Ols 530,97 45,98 C-0, C=0 (seliiloz halkas1 + ester)
Cls 284,80 52,75 C—C / C—H (seliilozun ana omurgast)
Nals 1069,35 1,27

Na* iyonu (yiizeye tutunmus iyonik form)

Tablo 17. Yuksek Cozundrltkli XPS Analizi ile Belirlenen Seliiloz Nano Kristal Yizey

Element Dagilim1 ve Kimyasal Bag Atamalari
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Sekil 30. Seluloz Nano Kristallerine (CNC) ait S2p Bolgesinin Yiksek Cozundrltkli XPS
Spektrumu
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Pik

fsim Alan % Baglanma g lisi Pik Alans
Enerjisi (eV)
(cps)
_0S0s /H 84 168,41 446,41 148728
e 3 166,1 166,1 #.71
SO~ 13 170,9 34,5 108,2

Tablo 18. CNC Orneginin S2p Dar Bant XPS Spektrumunun Pik Ayristirma Sonuglari

Yiizeye bagh siilfat yari-esteri (—OSOs/H), kiikiirt-karbon bag1 (S—C) ve serbest silfat

iyonu (SO4+*) tiirlerinin baglanma enerjileri, tepe yiikseklikleri ve pik alanlari.

4.3. Filmlerin Karakterizasyonu

4.3.1. Taramali Akustik Mikroskopi

Ik asamada, kenevir lifi, ananas yapragi, maydanoz sap1 ve ceviz kabugu atiklarindan,
trifloroasetik asit (TFA) c¢ozeltisi kullanilarak hazirlanan biyoplastik filmlerin yiizey
morfolojisindeki degisimler SAM (Scanning Acoustic Microscopy) ile karakterize
edilmistir. Ikinci asamada ise, film matrisine plastiklestirici olarak gliserol ve takviye edici
madde olarak seliilloz nano kristal (CNC) eklenmis; bu katki maddelerinin morfolojik
yaptya etkileri incelenmistir. Ugiincii asamada ana matriks kenevir secilerek farkli
oranlarda Gliserol ve CNC etkisi eklenmistir. Artan CNC ve Gliserol icerigine bagl
morfoloji degisimleri takip edilmistir.

Bu calismada, kenevir lifi, maydanoz sapi, ananas yapragi, ceviz kabugu ve ekstrakt
edilmis selilloz kullanilarak TFA (trifloroasetik asit) bazli biyoplastik filmler
hazirlanmistir. Her bir kaynak i¢in 0,24 gram malzeme, 8 ml TFA ¢dzeltisi igerisinde

coziilerek saf filmler elde edilmistir. Gliserol ve CNC katkil1 filmler hazirlamak amaciyla
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ise, benzer sekilde saf ¢ozeltiler hazirlanmis ve bunlara sirasiyla 0,24 gram gliserol ile

0.024 gram CNC ilave edilerek farkli formiilasyonlar olusturulmustur.

SAF KENEVIR FiLM KENEVIR + GLY FiLM KENEVIR + CNC FiLM

Sekil 31. Kenevir Film (%3), Kenevir (%3) + Gliserol (%3) Film ve Kenevir (%3) +

Seliiloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Morfolojisi

SAF KENEVIR FiLM KENEVIR + GLY FiLM KENEVIR + CNC FiLM

.....

_,Tm[ﬁmﬁlmmﬁm| m | 'mhu‘[‘mm IH H"h

Sekil 32. Kenevir Film (%3), Kenevir (%3) + Gliserol (%3) Film ve Kenevir (%3) +
Seliiloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Empedans Filigran Kiyaslamalari
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Yapilan SAM (Scanning Acoustic Microscopy) analizi sonrasinda elde edilen akustik
empedans verileri MATLAB yazilimi ile gorsellestirilmis ve filmlere ait morfolojik yapilar
Sekil 30°de sunulmustur. Ug farkli film birlikte degerlendirildiginde 6zellikle gliserol
katkil1 kenevir filminde 3 boyutlu olarak gorsellestirilen ylizey topografisinde belirgin bir
faz ayrimi goriilmektedir. Bu film iiretimi sirasinda kurutma asamasinda gliseroliin
ayrisarak ayri bir noktada gruplandigini géstermektedir. Bu durum fiziksel 6zelliklerinde

belirsiz davraniglara sebep olmaktadir.

Kenevir  Gliserol CNC

Epdans
(Gr) (gr) (gr)
Saf Kenevir Film 0,24 2,4302
Kenevir + Gly Film 0,24 0,24 2,0578
Kenevir + CNC Film 0,24 0,024 1,9020

Tablo 19. Kenevir ve Katkili Filmlerin Formiilasyonlar1 ve Akustik Empedans (MRayl)

Degerleri

Saf kenevir film Ornekleri ise en yiiksek empedans degeri (2,4302 MRayl) sergilemis
olup, li¢ boyutlu morfolojileri de biiyiik oranda homojen dagilim gostermistir (Tablo 19).
Ayrisan  kisimlar biiyiik olasilikla TFA’nin  hemiselillozu  hidrolize etmesinden
kaynaklandig1 soylenebilir. Seliilloz nano kristal katkilandirma ile homojen bir yapi
sergilemis olmasina ragmen empedans degerlerinde diisiis (1,9020 MRayl) meydana
gelmigtir. Sekil 31 ‘de dagilim histogramina bakildiginda genis bir aralikta yayildigi
goriilmiistiir. Bu kismi1 aglomerasyon bdlgelerine isaret etmektedir (Ojha vd., 2024,

Mariano vd., 2014; Habibi vd., 2010).
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SAF MAYDANOZ FiLM MAYDANOZ+ GLY FiLM MAYDANOZ + CNC FiLM

Sekil 33. Maydanoz (%3), Maydanoz (%3) +Gliserol (%3) ve Maydanoz (%3) + Sellloz
Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Morfolojisi

Saf maydanoz filmi yiiksek akustik empedans degeri (1,9607 MRayl) ve dar histogram
dagilimi ile kismen homojen yapi sergilese de TFA etkisi ile baz1 bolgelerde ayrismaya
neden olmus bu durum empedans degeri dagilimi degistirmistir (Tablo 20). Gliserol katkis1
eklenmesi ile faz ayrigma bolgeleri olugsmus gliserol belirli bolgelerde daha yogunlagmistir.
Bu durumu histogramin daha genis skala (1,6-1,95 MRayl) yer almas1 dogrular niteliktedir
(Sekil 33). Gliseroliin matriks i¢indeki plastiklestirici etkisi empedans degerini diigiirmiis
olabilir (Miiller vd., 2012; Avérous ve Boquillon, 2004). Seliiloz nano kristal katkisinin ise
Sekil 32°da dagilim histogramina bakildiginda genis bir aralikta yayildigi goriilmiistiir. Bu
kismi aglomerasyon bolgelerine isaret etmektedir (Kargarzadeh vd., 2017; Camarero

Espinosa vd., 2013).
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SAF MAYDANOZ FiLM MAYDANOZ + GLY FiLM MAYDANOZ + CNC FiLM

JHIA

Sekil 34. Maydanoz Film (%3), Maydanoz (%3) + Maydanoz (%3) Film ve Maydanoz
(%3) + Seltloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Empedans Filigran Kiyaslamalari

0Ll

il

Film Maydanoz Gliserol CNC Empedance
sap1 MRayl
(gr) (gr) (gr)

Saf Maydanoz Film 0,24 1,9607

Maydanoz + Gly Film 0,24 0,24 1,7348

Maydanoz + CNC Film 0,24 0,024 11,7039

Tablo 20. Maydanoz ve Katkili Filmlerin Formiilasyonlari ve Akustik Empedans (MRayl)

Degerleri
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SAF ANANAS FiLM ANANAS+ GLY FiLM ANANAS + CNC FiLM

Sekil 35. Ananas Yapragi (%3), Ananas Yapragi (%3) +Gliserol (%3) ve Ananas Yapragi
(%3) + Seliiloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Morfolojisi

| SAFANANAS FitM ANANAS + GLY FiLM ANANAS + CNC FiLM

i

Sekil 36. Ananas Film (%3), Ananas (%3) + Gliserol (%3) ve Ananas (%3) + Seliiloz Nano

Kristal (%0,3) Filmlerin Empedans Filigran Kiyaslamalari

Ananas Gliserol CNC

. Yapragi Empedance
Film prag I\/II,Rayl
(gr) (gr)  (gr)
Saf Ananas Film 0,24 1,9138
Ananas + Gly Film 0,24 0,24 1,6785
Ananas + CNC Film 0,24 0,024 1,8818

Tablo 21. Ananas ve Katkili Filmlerin Formiilasyonlar1 ve Akustik Empedans (MRayl)

Degerleri
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Sekil 35°te goriildiigi tizere gliserol katkis1 eklenmesi ile faz ayrisma bolgesi olusmustur.
Bu durum gliseroliin belirli bolgelerde daha fazla yogunlastigini géstermektedir. Bu durum
ise empedans degerinin diismesine (1,6785 MRayl) ve daha genis dagilimda empedans
degeri sergilemesine neden olmaktadir (Tablo 21).

Ananas ana matrisine seliiloz nano kristal eklenmesi ile empedans ortalama degeri 1,8818
MRay! olarak hesaplanmis olup saf ananas ortalama empedans degeriyle (1,9138 MRayl)
oldukca yakindir. Fakat, Sekil 36’da goriildiigii gibi, CNC katkis1 1,8- 2,4 MRayl genis
dagilimina sahipken saf ananas film 1,8- 2,0 MRayl dagilimina sahiptir. Bu durum bazi
bolgelerde daha baskin oldugunu kismi aglomerasyon riskini ortaya koymaktadir (Kassie

vd., 2024; Kargarzadeh vd., 2017; Camarero Espinosa vd., 2013).

SAF CEViZ FiLM CEViZ + GLY FiLM CEViZ + CNC FiLM

Sekil 37. Ceviz Kabugu (%3), Ceviz Kabugu (%3) + Gliserol (%3) ve Ceviz Kabugu (%3)
+ Selliloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Morfolojisi
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SAF CEVIZ FiLM CEVIZ + GLY FiLM CEViZ+ CNC FiLM

L _...:..ZZ..__.:‘I. Jl ‘ ___J_‘_.._l.::.: _____ ‘[ | .
1 17 18 19 2 1 22 3 24 5 28

Sekil 38. Ceviz Kabugu (%3), Ceviz Kabugu (%3) + Gliserol (%3) ve Ceviz Kabugu (%3)
+ Selliloz Nano Kristal (%0,3) Filmlerin Empedans Filigran Kiyaslamalari

Saf ceviz kabugu esasli film ortalama 2,4338 MRayl akustik empedansa sahiptir. Gliserol
ilavesi, bu degeri 1,9728 MRayl’a disiirmiistiir. CNC takviyesi ise empedansi 1,9667
MRayl’a indirerek gliserole benzer, ancak biraz daha sinirli bir azalma saglamistir. Sekil
38’de goriildiigl tizere CNC takviyeli film 1,70-2,30 MRayl aralifinda daha genis bir
dagilim sergilemektedir; bu durum, makro Ol¢ekte homojen bir yapr korunurken
mikroskobik 6l¢ekte kismi aglomerasyonlarin varligina isaret etmektedir (Kassie vd., 2024;

Kargarzadeh vd., 2017; Camarero Espinosa vd., 2013).

Ceviz Gliserol CNC

. Kabugu Empedance
Film MRayl
(gr) (gr)  (gr)
Saf Ceviz Film 0,24 2,4338
Ceviz + Gly Film 0,24 0,24 1,9728
Ceviz + CNC Film 0,24 0,024 1,9667

Tablo 22. Ceviz Kabugu ve Katkili Filmlerin Formiilasyonlar1 ve Empedans Degerleri
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Ozetle Saf filmler matriste ceviz yiiksek lignin igerigi, kenevir yiiksek seliiloz icerigi
sayesinde en yilksek ortalama empedans degeri sergilemistir. Saf Ceviz Film (2,434
MRayl) = Saf Kenevir Film (2,430 MRayl)> Saf Maydanoz Film (1,961 MRayl)~PL 1,914
(MRayl). Gliserol ilavesi tiim sistemlerde empedans degerini diisiirmiistir. Bu diisiis
plastifiyan molekiillerinin zincirler arasi ikincil baglar1 zayiflatmasi ve amorf fazda
hareketliligi arttirmasiyla iligskilendirilmistir (Wang vd., 2014). CNC katkis1 ise matrise
bagli olarak degisken davranis sergilemis olsa da empedans degerlerde genel anlamda
diisiise sebebiyet vermistir. Bu farkliliklar, CNC’nin dispersiyon kalitesi, matriks-takviye
ara yiizey etkilesimi ve olast aglomerasyon davranisinin malzeme i¢i homojenlik
tizerindeki etkilerine isaret etmektedir (Camarero Espinosa et al., 2013). Bu mekanizmay1
daha net anlamak adina kenevir ana matrise farkli oranlarda seliiloz nano kristal takviyesi

eklenerek aglomerasyon takibi yapilmistir (Tablo 23).

. Seliiloz
Kenevir .
. Nano Coziici  Empedans
. Lifi . e . .. Stress
Film . Kristal Coziici  Hacmi Degeri
Miktar1 (MPa)
(er) (ml) (MRayl)
(gr)

1 0,24 - TFA 8 2,4302 51,09
2 0,24 0,024 TFA 8 1,9020 42,05
3 0,24 0,06 TFA 8 1,7286 37,92
4 0,24 0,12 TFA 8 1,4882 30,03
5 0,24 0,18 TFA 8 0,9996 15,16

Tablo 23. Biyoplastik Filmlerin Formiilasyonlar1 ve Akustik Empedans (MRayl) Degerleri
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b)

c)

d)

Sekil 39. Farkli Oranlarda CNC Igeren Kenevir Biyoplastik Filmlerin Akustik Empedans
Topografyasi ve Histogramlari

Seluloz nano kristal ve gliserol sabit oranlarda matrise eklense de ana hem morfoloji
olarak hem de empedans degerleri olarak ana matriksten farklilasmistir. Bu farklilagmanin
daha net anlasilmasi i¢in farkli oranlarda seliilloz nano kristal bazli filmler olusturularak
degisimler takip edilmistir. Bu ¢aligma ana matriks olarak kenevir lizerinden ilerlemistir.
Ik asamada 0,024, 0,06, 0,12 ve 0,18-gram seliiloz nano kristal ana matrikse eklenmistir.
Elde edilen filmler hem akustik mikroskop (Sekil 39) ile es zamanli ¢cekme testi yapilarak
cekme dayanimi degerleri Olciilerek biitiinlesik degerlendirme yapilmistir. Cekme
dayanimi degerine bakildiginda ise seliiloz nano kristal artis1 ile mekanik 6zelliklerde diisiis

meydana gelmistir. Seliiloz nano kristallerin yliksek yiizey alami ve kristalin yapilar
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nedeniyle solvent buharlagsmasi sirasinda aglomerasyon egilimi gostermektedir. Artan

CNC miktariyla bu daha belirgin hale gelmektedir.

4.3.2. Cekme Test Sonuclar1

4.3.2.1. TFA Bazli Filmlerin Mekanik Davranislari

Cekme
Kalinhk Yiizde Uzama
Film Dayanimi
(mm) (%)
(MPa)
T-Kenevir 0,0560,005 51,09 +£1,28 11,34 £ 1,01

T-Ananas Yapragi 0,054+0,012 4,15 +1,34 11,56 £2,67

T-Maydanoz
0,057+0,009 4,69 £1,08 13,51 £2,67
Yapragi

*T-Ceviz Kabugu - - -

*Film olusumu gozlemlenmistir. Fakat, asir1 kirillgan oldugundan test

edilememistir.

Tablo 24. TFA Bazli Saf Biyoplastik Filmlerin Kalinlik, Cekme Dayanimi ve Kopma

Uzamasi1 Degerleri

TFA kullanarak hazirlanan saf filmlerin mekanik o6zellikleri kiyaslandiginda kenevir
51,09 + 1,28 MPa stres degeri ile 6n plana ¢ikmaktadir. Bu kenevir yapisinda yiiksek
oranda seliiloz bulunmasindan kaynaklanmaktadir. Cilinkii seliiloz biiyiik oranda kristal
yapi tasir bu liflerin matris yiik tasiyict matris olarak davranmasina yol agar (Zhang et al.,
2020). Maydanoz ve Ananas yapragindan elde edilen filmlerin diisiik stres sahip olmalari
sahip olduklar diisiik seliiloz i¢eriklerinden dolayidir. Yiiksek oranda, lignin, hemiseliiloz
ve pektin icerikleri daha fazla amorf bolge anlamina gelir ve filmin mekanik 6zelliklerini
sinirlandirir. Bu etkilesimler lif-matris arasi etkilesimi azaltir (Ganapathy vd., 2023; Bayer

vd.,2014).
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4.3.2.2. Su Bazl1 Filmlerin Mekanik Davranislari

4.3.2.2.1. Seliiloz ve Fonksiyonel Seliiloz Filmlerin Mekanik Davraniglari

Kenevirden elde edilen seliiloz ve fonksiyonel seliiloz (Tempo oksidasyonu) kullanilarak,
hazirlanan su bazli filmlerin mekanik 6zellikleri Tablo 25°te ifade edilmistir. Saflastirilmis
saf seliilozla hazirlanan film, W-Seliiloz, 13,39 + 2,18 MPa ¢ekme dayanimi saglarken
fonksiyonlastirilmis seliiloz filmi, W-F-Seliloz, %86,73 £+ %3,86 MPa gibi 6nemli dlcude
daha yiiksek bir ¢ekme mukavemeti gostermistir. Bu yaklasik olarak hazirlanan W-F-
Seliilloz filminin yaklagik 6,5 kat daha yliksek ¢ekme dayanimina sahip oldugunu
gostermektedir. Bu fark, liflerin film matrisinde olusturdugu tasiyici ag yapisi sayesinde
yiik transferinin daha etkin ger¢eklesmesine baglanabilir. Fonksiyonel burada daha diizenli
ve yik transferinin diizenli ilerlemesini saglamaktadir. Her iki filmde de uzama degerleri
benzer diizeyde kalms, sirasiyla %5,68 + 0,84 ve %4,96 £+ 0,81 olarak Ol¢lilmiistiir. Bu
sonugclar, lif katkisinin filme sadece mukavemet degil, ayn1 zamanda stineklik acisindan da
olumlu katkilar sundugunu gostermektedir. Genel olarak, lif katkisi ile gelistirilen filmler
daha dayanikli, kalin ve mekanik olarak dengeli bir yap1 sunarken; saf seliiloz filmler daha

ince fakat daha diisiik mekanik performans sergilemistir.

Cekme Dayanim

o (1)
Ornekler Kalinlik (mm) (MPa) Uzama (%)
W-Seliiloz 0,022+0,009 13,39+ 2,18 4,96 £ 0,81

W-F-Seliiloz 0,040,005 86,73 +3.86 5,68 +0,84

Tablo 25. Su Bazli Tempo Okside Seliiloz (W-F-Seliloz), Kenevir seltloz (W- Seliloz)

Biyoplastik Filmler ile Kalinlik, Cekme Dayanimi ve Kopma Uzamas1 Degerleri
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4.2.2.2.2. Seliiloz Nano Kristal Katkili Filmlerin Mekanik Davranislari

Nanokompozit filmlerin farkli CNC konsantrasyonlarinda (1%, 3%, 5%, 10% ve 15%)
elde edilen kalinliklar1 Tablo 26'da sunulmustur. Film hazirlanmasi sirasinda petri
kaplarina dokiilen nanokompozit siispansiyonlarinin hacmi tiim numuneler i¢in sabit
tutulmustur. TFA ¢ozeltisi kullanilarak hazirlanan filmlerin kalinligr 0,056 mm olarak
Olciilmiistiir (Tablo 26). Bu kalinlik farki, su bazli filmlerle karsilastirildiginda, iki
coziiciideki kenevir lifi konsantrasyonlariin farkli olmasima baglanmistir: TFA’ da %3
agirlikca, su bazl sistemde ise %1 agirlik¢a. Diisiik konsantrasyonlarda TFA ¢ozeltisiyle
film olusum sorunlu oldugundan %3 olarak optimize edilmistir. Su bazli filmlerin kalinlig1
0,021 mm ile 0,028 mm arasinda degismistir. Artan CNC igerigiyle birlikte film
kalinliginda kiigiik degisiklikler gézlemlenmistir. Kalinliklara ait detaylar Tablo 26’da

ifade edilmistir.

Kahnhk Cekme Dayanimi

Ornekler (mm) (MPa) Uzama (%)
W-Kenevir 0,021+0,002 20,77 £ 1,02 MPa 4,18 + 0,35%
W-Kenevir+cNc1  0,02610,003 30,29 + 0,90 MPa 4,73 +£1,26%
W-Kenevir+CNc3  0,027+0,002 41,18 + 1,24 MPa 5,12 £ 0,49%
W-Kenevir+CNcs  0,027+0,004 37,97 + 1,14 MPa 4,07 £ 0,64%
W-Kenevir+CNc1o 0,028+0,006 54,15 + 1,05 MPa 4,51 +0,73%
W-Kenevir+CNC15  0,028+0,004 51,87 + 1,26 MPa 4,36 + 0,40%

Tablo 26. Su Bazli Saf Biyoplastik Filmler ile Seliiloz Nanokristal Katkili Biyoplastik

Filmler ile Kalinlik, Cekme Dayanimi ve Kopma Uzamasi Degerleri
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Su bazli kenevir filmlerin CNC ilavesiyle birlikte mekanik 6zelliklerde meydana gelen
degisimlerin kiyaslanmasi Sekil 41°a da gosterilmistir. Tablo 28°de gosterildigi gibi TFA
bazli saf kenevir filmlerinin ¢ekme dayanimi 51,09 + 1,28 MPa olarak 6lgiiliirken, su bazl
kenevir filmler 20,77 + 1,02 MPa ¢ekme dayanimi sergilemistir. %10 (w/w) CNC katkisi
kullanildiginda (W-Kenevir+CNC10) biyoplastik filmlerde, 54,15 MPa ¢ekme dayanimi
elde edilmistir. Bu deger, katkisiz 6rneklere gore %161 oraninda bir artis1 ifade etmektedir.
CNC'nin katkilanmasiyla mekanik dayanimda gozlenen bu artis, CNC'lerin yiiksek 6zgiil
yiizeyi, kristallik derecesi ve matrisle olusturdugu hidrojen baglari sayesinde yiik
transferini kolaylastirmasindan kaynaklanmaktadir (Fortunati et al., 2012; Siqueira et al.,
2010). CNC igerigi %10 (w/w) ’un iizerine ¢iktiginda ¢ekme dayanimi degerlerinde diisiis
gbzlemlenmistir (Sekil 4’a, Sekil 4b). Bu durum, optimum CNC konsantrasyonunun %10
(w/w) oldugunu gostermektedir. %3 (w/w) CNC igeriginden %5 (w/w)’e geciste gekme
dayaniminda 41,18 MPa’dan 37,97 MPa ‘la belirgin bir diislis gézlemlenmistir (Tablo 26,

Sekil 41. a ve b).
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Sekil 41. a) T-Kenevir, W-Kenevir, W-Kenevir+CNC1, W-HEMP Kenevir+CNC3, W-
Kenevir+CNC5, W- Kenevir+tCNC10 ve W- Kenevir+CNC15 Filmlerine Ait Cekme
Gerilimi-Gerinim Sonuglarinin Karsilastirilmasi, b) CNC Konsantrasyonuna Gore Cekme
Gerilimi Sonuglari, ¢) CNC Konsantrasyonuna Gore Gerinim Sonuglari

Bu durum matris i¢inde CNC’lerin kritik bir yogunlukta birbirleriyle temas ederek ii¢
boyutlu bir ag olusturdugu perkolasyon mekanizmasina dayanmaktadir. Bu nedenle, CNC
icerigi %1-15 wt. aralifinda degisen su bazli kenevir biyoplastik filmlerin perkolasyon
esigi hesaplanmistir. Perkolasyon esigi, cubuk benzeri (rigid rod) partikiiller i¢in yaygin
olarak kullanilan klasik model ile tahmin edilebilir. Bu model, hari¢ tutulan hacim teorisi

(excluded volume theory) temel alinarak, perkolasyon esigini CNC’lerin boy/en oranina
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(aspect ratio, AR) bagl sekilde asagidaki esitlik ile tanimlanmistir. Bu modele gore,
perkolasyon esigi hacimsel olarak ¢p=0,7/AR seklindedir. Bu model, literatiirde CNF ve
CNC igceren kompozit sistemler i¢in yaygin olarak kullanilmis ve deneysel verilerle uyumlu
bulunmustur (da Costa vd.,2025; Moon et al., 2011).

op=0,7 / AR (¢,: Perkolasyon esigi (hacimce), AR: Aspect ratio (uzunluk / ¢ap) =

L/D)

Ortalama Uzunluk: L = 191,14 nm, Ortalama Cap = 10,12 nm

Aspect ratio = L/D = 191,14/10,12 = 18,89

¢ép=0.7 / AR =0,7/18,89 =0,038 = %3,8

CNC’lerin perkolasyon esigi (hacimce) %3,8 hesaplanmaistir.

CNC igerigi %3,8 wt. seviyesine ulastiginda sistemde belirgin bir ag yapist olusmaya
baslamis ve bu nokta perkolasyon esigi olarak tanimlanmistir. Bu esik, CNC’lerin matris
icinde birbiriyle temas ederek siirekli baglanti yollar1 kurdugu kritik konsantrasyonu temsil
etmektedir (Wang vd., 2024; Moon vd., 2011). Ancak CNC katkis1 %3’ten %5’e
cikarildiginda, cekme dayaniminda bir diislis meydana gelmistir. Bu durum litetatiirde de
ifade edildigi gibi, perkolasyon esiginin hemen ardindan sistemin heniiz tam anlamiyla
homojen bir baglant1 ag1 olusturamadig ve ilk agregasyon fazina girdigini gostermektedir.
Bu fazda CNC’lerin yogun temas kurarak kontrolsiiz sekilde y1ginlasma egilimi gosterdigi
bilinmektedir. (Lin ve Dufresne, 2014; Siqueira vd.,2009; Azizi Samir vd.,2005).

Lin vd., (2014) ve Siqueira vd., (2009) tarafindan yapilan g¢alismalar, perkolasyon
esiginin hemen sonrasinda sistemin kararsiz bir faza gectigini; CNC’lerin yogun temasla
agregalar olusturdugunu ve bu yapilarin homojen ag olusumunu gegici olarak engelledigini
ortaya koymustur (Lin ve Dufresne, 2014; Siqueira vd., 2009).

Ikincil ve daha kararli bir ag yapisinin olusumu ise, daha yiiksek katk1 seviyelerinde dolgu

maddelerinin yeniden oryantasyonuyla birlikte ger¢eklesmektedir. Bu baglamda, %10 wt
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CNC katkisiyla elde edilen filmlerde, CNC’lerin daha diizenli bir sekilde dagilmasi sonucu
daha kararli bir ag yapisinin olustugu ve mekanik 6zelliklerde iyilesmeye neden oldugu
goriilmiistiir (Wang vd.,2024; Hubbe vd., 2017).

CNC ilavesi ayn1 zamanda gerinim (kopma uzamasi) degerlerinde azalmaya neden
olmustur. TFA ile hazirlanan kenevir filminde gerinim degeri 11,34 + 1,01% iken, su bazl
filmde bu deger 4,18 £ 0,35% olarak 6lgiilmiis ve yaklasik %63,2 oraninda bir azalma
goriilmiistiir. Bu sonuglar Sekil 4b ve Sekil 4c¢’de gosterilmistir. (Sharma vd., 2024; Salim

vd., 2022; Kang vd., 2021).

4.3.3. Sinkrotron Fourier Doniisiimlii Kizilotesi (SR-uFTIR) Spektroskopisi Olgiimleri

4.3.3.1. Su Bazl Saf Filmlerin Yapisal Ozellikleri

1627
\

1672

-
S W-Maydanoz
©
N
8 16291670 N
[ N~ N M
© Q- M ™
o 1724 2 ’
— Vd N
S Y
o W-Ananas
< 28

1676 8 Q

W

1631 N
n o
o N
1724 }v\/\r"
W-Kenevir

ni
T TT T

T T T T T T T T T T 1
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000

Wavenumbers (cm™)

Sekil 40. Suda Elde Edilen Kenevir Lifi, Ananas Yapraklar1 ve Maydanoz Sap1 Filmlerinin
ATR-FTIR Spektrumlar1 (Spektralar netlik saglamak i¢in y1gin modunda goriintiilenmistir)
(Aras vd., 2024)
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Sekil 40, ham maddelerden dogrudan elde edilen saf filmlerin FTIR spektrumlarini
gostermektedir. FTIR spektrumlari literatiirle uyumlu olarak seliiloz, lignin ve hemiseliiloz
bilesenlerinden gelen karakteristik pikleri ortaya koymaktadir. Kenevir filmi i¢in 3271 cm’
Y'de, ananas yaprag: filmi igin 3274 cm™'de ve maydanoz sap1 i¢in 3267 cm™'de titresim
bantlari, (-OH) fonksiyonel gruplarinin gerilme titresimlerine karsilik gelmektedir
(Borchani vd., 2015; Popescu vd., 2012). Su bazli kenevir lifi, maydanoz sap1 ve ananas
yaprag ornekleri i¢in sirasiyla 2852 cm™, 2850 cm™ ve 2854 cm™'de gozlenmekte olup
seliiloz ve hemiseliiloz CH titresim bantlarina atfedilmistir. Tiim 6rneklerde benzer sekilde
bulunan 1724 cm, 1724 cm™ ve 1725 cm™'deki zayif pikler, hemiseliilozdan elde edilen
ksilandaki karbonil C=O baglarinin gerilme titresimiyle iligkilidir. Bu, yapida hemiseliiloz
ve pektinin varligin1 gostermektedir (Varban vd., 2021; Li vd., 2018; Célino vd., 2014).
Sekil 41°de gosterildigi gibi, 1676 cm™, 1670 cm™ ve 1672 cm™'deki tepeler hemiseliiloz
ve lignin arasindaki hidrojen baglarini gostermektedir (Geminiani vd., 2022; Tedeschi vd.,
2020; Lopattananon vd., 2006). Filmlerde 1631 cm™, 1629 cm™, 1627 cm™'de gozlenen
pikler C=0O gerilme titresimi ve flavonoid bilesiklerinin aromatik iskeleti olarak

tamimlanmustir (Javier-Astete vd., 2023; Zhang vd.,2016).
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Sekil 41. Suda Elde Edilen Kenevir Lifi, Ananas Yapraklar1 ve Maydanoz Sapi1 Filmlerinin

ATR-FTIR Spektrumlar1 (600 ¢cm™-2000 cm™) (Spektralar netlik saglamak icin yigin

modunda goriintiilenmistir) (Aras vd.,2024)
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4.3.3.2 TFA Bazli Saf Filmlerin Yapisal Ozellikleri
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Sekil 42. TFA'da Elde Edilen Kenevir Lifi, Ananas Yapraklari, Maydanoz Sap1 ve Ceviz
Kabugu Filmlerinin ATR-FTIR Spektrumlar1 (Spektralar netlik saglamak i¢in yigin

modunda goriintiilenmistir) (Aras vd.,2024)

Trifloroasetik asitte (TFA) elde edilen biyofilmlerin FTIR spektrumlari Sekil 42'de
gosterilmistir. Filmler, suda elde edilen filmlerle karsilastirildiginda spektrumlarinda ayirt
edici noktalar goriilmiistiir. 1727 cm™, 1721 cm™ ve 1722 cm™ dalga boylar1 hemiseliilozun
ester (C=0) titresim baglarina karsilik gelmektedir. Hemiseliilozda bulunan ester gruplari
asidik etkisi ile hidrolize olur ve ester baglar1 kirilir, karboksilik asitlere doniisiir (Sekil 43).

1721 cm™- 1731 cm™ arasindaki bant karboksilik doniisiimlerini gdstermektedir.
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4.3.3.3 Su ve TFA Bazli Saf Filmlerin Yapisal Ozelliklerinin Kiyaslanmasi
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Sekil 43. TFA ve Suda (650 cm™ -1800 cm™) Elde Edilen Kenevir Lifi, Ananas Yapraklari,
Maydanoz Sap1 ve Ceviz Kabugu Filmlerinin ATR-FTIR Spektrumlari (Aras vd., 2024)
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Sekil 44. TFA ve Suda (1900 cm™-1600 cm™) Elde Edilen Kenevir Lifi, Ananas Yapraklari,
Maydanoz Sap1 ve Ceviz Kabugu Filmlerinin ATR-FTIR Spektrumlar1 (Spektralar netlik
saglamak i¢in y1gin modunda goriintiilenmistir) (Aras vd., 2024)
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Sekil 45. TFA ve Suda (650 cm™ -1800 cm™) Elde Edilen Maydanoz Sap: Filmlerinin

ATR-FTIR Spektrumlari (Aras vd., 2024)
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Sekil 45°te suda ¢dziinerek elde edilen maydanoz sapi filmleri icin 1645 cm™'deki pik,
TFA ile coziindukten sonra 1674 cm™e kaymistir (Geminiani vd., 2022; Borchani
vd.,2015; Ritcey vd.,1988). 1317 cm™ ile 1324 cm™ arasindaki spektrumlar seliiloz ve
hemiseltlozun CHa titresimini temsil eder. Bu kayma maydanoz sap1 biyoplastik filmleri
icin daha belirgindir. Pik noktalarinin yogunluklari TFA'da ¢oziildiikten sonra azalmistir.
Bunun nedeni, TFA’nin hemiselilloz yapisindaki ester baglarim1 hidrolize etmesidir
(Perotto vd.,2018; Bayer vd., 2014; Celino vd., 2014). Sekil 44°te gosterildigi gibi, 1200
cm?, 1200 cm™? ve 1194 cm™ civarindaki bantlar sirasiyla suda ¢oziinmiis kenevir, ananas
yapraklari ve maydanoz sap1 filmlerindeki seliiloz ve hemiseliilozun C-O-C simetrik
gerilmesiyle iligkilidir (Geminiani vd., 2022; Dai ve Fan 2010). Kenevir lifi ve ananas
yapraklarinin TFA'da ¢dzlinmesinden sonra, tepe yogunluklarinda 6nemli bir azalma
olmustur (1200 cm™, 1200 cm™ ve 1194 cm™) (Bayer vd., 2014, Le Troedec vd., 2008;
Morrison ve Stewart 1998). Ancak, Sekil 44’te gosterildigi gibi, 1194 cm™Y'deki pik, suda
¢Oziinmiis maydanoz sap1 filmi 6rnekleriyle karsilastirildiginda maydanoz spektrumlarinda
degisim gozlenmemistir. Bu durum, TFA'daki ¢6zlinme siiresinin, maydanoz lignininin
hidrolizi i¢in yeterli olmadigin1 gostermektedir (Bayer vd., 2014, Le Troedec vd., 2008;

Morrison ve Stewart 1998).
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4.3.3.4 Su Bazli Kenevir Lif -PVA Kompozit Filmlerin Yapisal Ozellikleri
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Sekil 46. Suda Elde Edilen Kenevir Lifi-PVA Kompozit Filmlerinin ATR-FTIR

Spektrumlar1 (Spektrumlar netlik saglamak i¢in y1gin modunda goriintiilenmistir) (Aras
vd., 2024)

Seliiloz agisindan zengin olan kenevir lifinin PVA ile kompozit film olusumu ve
yapilarinda meydana gelen degisimler incelenmistir. Kenevir-PVA kompozit filmlerinin
Sinkrotron ATR-FTIR spektrumlar1 Sekil 46’da sunulmustur. Biiyiik emilim bandi 3550
cm™? ile 3216 cm™ arasinda gbzlemlenmistir. Bu, esas olarak molekiil ici ve molekiiller
arasi1 hidrojen titresimlerinden sorumlu olan PVA'daki O-H gruplarinin gerilme titresimine
atfedilmistir (Chandrakala ve Ramaraj 2014). PVA 6rnegi icin, 3216 cm™'de merkezlenen
karakteristik tepeler ve 2908 cm™'den 2941 cm™'e uzanan bir digeri sirasiyla -OH gruplar1
ve -CH2-'nin gerilme titresimlerine atanmistir. 3216 cm-1'deki tepe, artan PVA miktariyla
birlikte 3334 cm-1'lik daha yiiksek bir dalga sayisina kaymistir. Bu, kenevir ve PVA
molekiilleri arasinda daha fazla hidrojen bagi olusumunu géstermektedir. 1086 cm™'deki
keskin bant, C-O-H gruplarindaki C-O gerilme titresiminden kaynaklanmaktadir ve

PV A'nin amorf formunun varligin1 géstermektedir (Chandrakala ve Ramaraj vd., 2014; Liu
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vd.,2013). Kompozit yapmin baskin bileseni kenevir oldugundan (PVA, kenevirin
agirliginin - maksimum %15'dir), kenevir molekiilleri pik noktalarinin ¢ogundan
sorumludur. 1655-1674 cm™, 1724 cm™ ve 1019 cm™deki tepe noktalar1 sirasiyla su
molekiillerine, hemiseliilozdaki ksilanin -C=0 baglarina ve seliilozdaki C-O-C gerilmesine

atfedilmektedir (Tedeschi vd., 2020; Boukir vd., 2019; Lopattananon vd., 2006).

4.3.3.5 TFA' Bazli Kenevir-PVA Kompozit Filmlerin Yapisal Ozellikleri
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Sekil 47.TFA'da Elde Edilen Kenevir Lifi-PVA Kompozit Filmlerinin ATR-FTIR

Spektrumlar1 (Spektrumlar netlik saglamak i¢in y1gin modunda goriintiilenmistir) (Aras

vd.,2024)

Sekil 47°de, TFA bazli kenevir-PVA kompozit filmlerinin ATR-FTIR sonuglarimni
gostermektedir. Saf kenevir filmleri 3330 cm™'de OH titresimlerine, 2854 cm™'de CH
titresimlerine, 1670 cm™'de su titresimlerine ve 1029 cm™*de C-O-C B-1,4 glikozit
titresimlerine sahiptir. Bu pikler lignoselillozun varligin1 dogrulamaktadir (Perotto vd.,
2018; Bayer vd., 2014). TFA ile iliskili titresimler 1777 cm™'de C=0 gerilmesi, 1215 cm’
! ve 1153 cm™'de asimetrik ve simetrik CF3 gerilme modlaridir (Guzman-Puyol vd., 2015).

TFA ¢oziiciisiiniin emilim bantlart PVA film 6rneklerinde gozlemlenmistir. Saf PVA
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filmlerinde 1777 cm™'deki ana bant, TFA molekiillerinin hidrojen baglari (proton donérleri
olarak) araciligiyla PVA'nin hidroksil gruplariyla etkilesim halindedir (Guzman-Puyol vd.,
2015; Ritcey vd., 1988). PVA molekiilleri 1771 cm™, 1786 cm™ ve 1786 cm™ bantlaridan
sorumludur (Perotto vd., 2018; Bayer vd., 2014; Hasegawa vd., 1992; Geddes 1956). Bu

titresim bantlar1 saf kenevir film spektrumlarinda mevcut degildir.

4.3.3.6. Su ve TFA Bazli Saf Filmlerin Temel Bilesen Analiz Sonuglari

Incelenen orneklerin spektroskopik degisimlerini daha hassas belirlemek icin Cok
Degiskenli Analiz uygulanmistir (Wold vd., 1987). Bu analizde, N adet orijinal degisken,
Temel Bilesenler (PC'ler) olarak adlandirilan yeni ve azaltilmis degisken kiimesine
dontistiiriilmiistiir. Her temel bilesen, orijinal spektral degiskenlerin dogrusal bir
kombinasyonudur ve her bir 6rnek i¢in "puanlar" adi verilen degerler iiretir (Lasalvia vd.,
2021). Bu puanlar, her bir 6rnege 6zgii spektral 6zellikleri ifade eder. Orijinal spektral
ozelliklere dayanarak, puan ¢izelgesi tiim M adet 6lgiilen 6rnek i¢in iki farkli PC'nin puan
degerlerini bildirir, bu da incelenen ornekler arasindaki farkliliklar1 (veya benzerlikleri)
ongdrmeyi kolaylastirir. Bu baglamda, TFA ve suda elde edilen Kenevir lifi, Ananas
Yapraklari, Maydanoz sap1 ve Ceviz kabugu filmleri ile TFA ve suda elde edilen Kenevir-
PVA Kompozit Filmleri arasindaki ayrimi daha etkin sekilde analiz edebilmek i¢in Temel

Bilesenler Analizi (TBA) kullanilmastir.
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Sekil 48. Su ve TFA Bazli Kenevir Lifi, Ananas Yapragi, Maydanoz Sap1 ve Ceviz Kabugu
Filmlerinin ATR-FTIR Spektrumlarina Ait TBA Sonuglari (Aras et al., 2024)

Su ve TFA'da elde edilen Kenevir lifi, Ananas yapraklar1 ve Maydanoz sap1 filmlerinin
ikinci turevlerinin TBA puanlar grafikleri Sekil 48 'de gosterilmistir. TBA kiimesi
degerlendirildiginde, bu ayrimin ilk bilesen ekseni boyunca spektral ayrimdan (PC-1'in
%48 varyansi) kaynaklandig1 ve ikinci bilesen PC-2'nin %21 varyans ve toplam varyansin
%79 oldugu gosterilmistir. Bu, TFA'da hazirlanan film Orneklerinin farkli spektral
ozelliklere sahip oldugu yoniindeki onceki spektral analizi dogrulamaktadir. Dahasi, T-
Kenevir, geri kalan TFA bazli biyofilm spektrumlariyla karsilastirildiginda da belirgin bir

sekilde ayrilmis konumdadir.

4.3.3.7. Su ve TFA Bazli Kenevir Lifi -PVA kompozit filmlerinin Temel Bilesen Analiz
Sonuglari

Sekil 49°da TBA modeli PC-1 ve PC-2'nin sirastyla %55 ve %14 varyans gostermesiyle
toplam %69 varyans gostermistir. 2 boyutlu TBA kiimeleme analizi, PVA'nin kompozit
yapiya katkisin1 dogrulamaktadir. W-Kenevir-PVA kompozit filmleri ve T-Kenevir-PVA
kompozit filmleri farkli bolgelerde konumlandirilmistir. Bu, ¢6ziicii etkisinden dolay1 net

ayrismay1 gostermektedir.
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Sekil 49. Kenevir- PVA Kompozit Filmlerinin ATR-FTIR Spektrumlarina Ait TBA
Sonuglari (Aras et al., 2024)

4.3.4. Termogravimetrik Analiz (TGA)

Kenevir kompozit filmleri seliiloz, hemiseliiloz ve lignin gibi bilesenlerden olusur. Bu
bilesenlerin her biri farkli termal kararliliklara sahiptir ve farkli sicakliklarda bozulmaya
baglar. Hemiseliiloz 180-250°C'de, seliiloz 250-350°C'de ve lignin 200-500°C'de
bozulmaya baglar. Genel olarak, lignoseliilozik malzemeler 200°C'nin {lizerinde bozulmaya
bagslar, ancak termal bozulma 250°C'den sonra daha belirgin hale gelir. TGA termogramlari
ve tiirev termogravimetrik (DTG) egrileri Sekil 50 ve 51 'de gosterilmistir. Sekil 50°de
TGA termogramlar1 25 °C ile 500 °C arasindaki agirlik kaybini gosterirken, Sekil 51°de
DTG egrilert maksimum agirlik kaybinin sicakligini gosterir. Tiim filmler i¢in, ilk agirlik
kaybt 30 °C- 60 °C'de meydana gelmistir. Bu agirlhik kaybi su molekiillerinin
buharlagmasindan kaynaklanmaktadir. 200°C'nin {izerindeki sicakliklarda lignoseliilozik

yapist bozulmaya baglar, ancak bu siire¢ 250°C'den sonra daha belirgin hale gelir.
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TGA termogram egrilerinde, T-Kenevir ve W-Kenevir saf filmleri i¢in maksimum agirlik
kayb1 sirasiyla %69,91 ve %66,44 olarak hesaplanmistir. Su bazli W-Kenevir filmine
agirlikea %1, %3, %5, %10 ve %15 CNC eklendiginde, kompozit filmlerin maksimum
agirlik kaybi sirastyla %68,31, %67,52, %67,26, %68,45 ve %65,71 olarak hesaplanmistir
(Sekil 50).

DTG egrileri incelendiginde, saf W-Kenevir filmi i¢in maksimum agirlik kayb1 sicaklig
312 °C iken, CNC filmleri igin bu deger 210 °C'dir. Ana kenevir elyaf matrisine agirlikca
%1, %3, %5, %10 ve %15 (w/w) oraninda CNC eklendiginde, kompozit filmlerin
maksimum agirlik kayb1 sicakliklar1 sirasiyla 317 0C, 317 °C, 318 °C, 310 °C ve 310 °C
olarak belirlenmistir.

Sekil 51 ’de goriilen agirhk kaybi, glikozidik baglarin  dehidratasyonuna,
depolimerizasyonuna ve kopmasina atfedilebilir. Kisacasi, bu sicakliklarda molekiiler
zincirler kirilabilir ve kristalin yapilar bozulabilir. Belirli miktarda CNC eklenmesinin
kompozit filmlerin termal kararliligini kismen artirdig1 gosterilmistir. Bunun nedenleri,
Kenevir ve CNC molekiilleri arasindaki hidrojen bagi olusumu ve CNC'nin kristal formda
bulunmasidir. Ancak, eklenen CNC miktar1 az oldugundan, filmlerin termal

kararliligindaki iyilesme siirl diizeyde kalmistir.
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4.3.5. Fiziksel Testler

Filmlerin su emilimi, dayanikliliklarin1 belirlemede 6nemli bir faktordiir. Saf ve CNC
takviyeli filmlerin suda ¢oziiniirlik sonuglar1 degerlendirilmis ve Tablo 27'de
gosterilmistir. W-kenevir filmi en yiiksek ¢Oziiniirlik degerine sahipken, T-kenevir en
diisiik ¢oziiniirliik degerine sahiptir. Filmdeki CNC miktar arttiginda, filmin ¢oziintirligt
onemli Ol¢iide azalmis ve sirasiyla %28,61+2,68'den %17,7+£6,15'e dlismiistiir. CNC
eklenmesi, selilloz omurga zincirinin hareket 6zgiirliiglinii sinirlar, film matrisindeki
serbest hidroksil gruplarinin sayisini azaltir ve suyun molekiiler yapiya niifuz etmesini

onler. Su molekiilleri hidrojen baglarini kiramadigi icin filmin ¢oziinlrligh azalir

(Gurunathan vd., 2025).

Film Grubu Coziiniirlik (%)

T- Kenevir 1,20% £+ 0,72

W- Kenevir 29,27%+5,23
W- Kenevir +CNC1 28,61%+2,68
W- Kenevir +CNC3 26,20%+0,95
W- Kenevir +CNCS5 22%+3,43
W- Kenevir +CNC10 17,7%+6,15
W- Kenevir +CNC15 18,6%+2,15

Tabloe 27. Elde Edilen Filmlerin Su Coziiniirliigii Degerleri

4.3.6. Optik Olgtimler

Farkli miktarlarda CNC katki maddeleri iceren kompozit filmlerden gegen 15181n
polarizasyon durumlar1 Stokes vektorleri kullanilarak degerlendirilmistir (Bhandari vd.,
2012; Firdous ve Ikram, 2012). So parametresi, iletilen 151g1n toplam yogunlugunu temsil

etmektedir (Gao, 2021). Sekil 52-a, So degerinin artan CNC oraniyla arttigini, bunun da
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daha yiiksek CNC konsantrasyonlarinda iyilestirilmis 1s1k iletimi saglandigim
gostermektedir (Habibi vd., 2010; Guler ve Turan, 2010). S: parametresi, dogrusal yatay
veya dikey polarizasyon derecesini gosterir (Li vd., 2023). Sekil 52-b, dogrusal yatay
polarizasyondan sapmayi gostermekte olup ve bu durum Si'de kismi azalmaya neden
olmaktadir. S», dogrusal +45° veya -45° polarizasyonun derecesini temsil eder. S
parametresi -1 ile +1 arasinda degismekte olup, 15181 45° veya 135° dogrultularinda
dogrusal olmasi durumunda maksimum degerlere ulagsmaktadir (Thorlabs, 2022). Sekil 52-
c'de goriildiigi gibi, artan CNC orani, dogrusal polarizasyonda +45°'ye dogru bir kaymaya
neden olmaktadir. Bu egilim S.'de yansitilmakta ve daha yiiksek CNC oranlariyla artan S
yogunlugu ile sonuc¢lanmaktadir (Frka-Petesic vd., 2023; Guler ve Turan, 2010;). Ss
parametresi dairesel polarizasyonun sag elli ve sol elli bilesenleri arasindaki farki temsil
etmektedir (Sekil 52-d). CNC parcaciklar1 dairesel polarizasyon sergilemediginden, Ss
degeri degisen CNC oranlarina ragmen sabit kalmaktadir (Schmidt, 2022; Goldstein, 2003;

De Boer ve Miller, 2002).
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Sekil 54. Poincare Kiiresi Uzerinde Farkli CNC Oranlarma Sahip Filmlerin Polarizasyon

Durumunun Gosterimi

Azimut agisi, filmlerden gecen veya filmlerden yansiyan 1s18in polarizasyon durumu
hakkinda bilgi saglar. Azimut agisindaki (polarizasyon yonii) artis, Sekil 53 'te gosterildigi
gibi, 15181n polarizasyon yoniindeki degisiklikleri ifade eder. CNC orani arttik¢a, azimut
acis1 yatay dogrusal polarizasyondan 45° dogrusal polarizasyona kaymistir (Sekil 54). Bu
kayma, kompozit kenevir filmlerine seliloz nano kristallerinin eklenmesinin optik
ozellikleri lizerinde degisim yarattigin1 gostermektedir (Lee, 2020).

Sekil 54’te Poincaré kiiresi ilizerinde yapilan polarimetrik analiz, kenevir bazlit CNC
katkili filmlerin polarizasyon karakteristiklerini degerlendirmek amaciyla kullanilmastir.
Elde edilen sonuglara gore, saf kenevir filmi dogrusal polarizasyon gosterirken, CNC
katkis1 ile bu polarizasyon ydniinde belirgin degisimler gézlemlenmistir. Ozellikle CNC
orant arttikca (%1-10 w/w) numunelerin kiire iizerindeki konumlarinin azimut agisi
yoniinde kaydigi goriilmektedir. Bu durum, CNC’lerin film matrisi iginde yonlii hizalanma

veya optik anizotropi olusturdugunu ve boylece 15181 polarizasyon yoniinii degistirdigini
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gostermektedir. Tiim 6rneklerin ekvator diizlemine yakin konumlanmasi, dairesel yerine
dogrusal polarizasyon 6zelliginin korundugunu, ancak yonelime bagl farkliliklarin CNC
icerigine gore arttigini ortaya koymaktadir. Ozellikle kenevir + CNC10 &rneginde gozlenen
belirgin sapma, yiiksek CNC igeriginin film yapisinda yonlenmeye bagli yapisal
degisimlere neden oldugunu diisiindiirmektedir. Bu sonuglar, CNC katkisinin sadece

mekanik degil, ayn1 zamanda optik 6zelliklerde de degisim sagladigin1 géstermektedir.

4.4 Aerojellerin Karakterizasyonu

4.4.1. CMC Tabanli ve Kil Katkili Aerojel Orneklerinin Gorsel Karsilastirmasi

Sekil 55. Halloysit Katkil1 %0,8 Cmc Aerojel Numuneleri

Sekil 56. Kaolin Katkili %0,8 CMC Aerojel Numuneleri

Sekil 57. Laponit Katkil1 %0,8 CMC Aerojel Numuneleri

Farkli kil katkilar1 igeren %0,8 CMC (karboksimetil seliilloz) bazli aerojel numuneleri
gorsel olarak sunulmustur. Tiim aerojeller ornekleri ayni Olgiilere sahip well platede
tiretilmistir. Sekil 55°te halloysit nanotiip katkili aerojeller yer almakta olup, numunelerin
daha opak ve yogun goriintimlii oldugu goriilmektedir. Sekil 56 ve Sekil 57°de ise laponit

katkili aerojeller yer almaktadir. Her iki gorselde de laponit katkisi ile elde edilen
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acrojellerin daha ag¢ik renkli oldugu goriilmektedir. Ayrica Sekil 57°deki laponit 6rneklerde
sekil biitiinliigliniin daha 1yi korunmus olmasi, iiretim sirasinda daha iyi jellesme ve yapisal

stabilite saglandigini1 gostermektedir.

4.4.2. CMC Tabanl ve Kil Katkil1 Aerojel Orneklerin Basma Testi Sonuglari

— CMCHL CMC:H2 CMC:H3
—— CMC:H 4 e CMC:H5
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Sekil 58. CMC ve Halloysit Aerojel Orneklerinin Gerilme—Sekil Degistirme (Stress—
Strain) Egrileri

Sekil 58. Gerilme—Sekil Degistirme (Stress—Strain) egrilerine egrilerine bakildiginda
halloysit miktarina bagli olarak mekanik dayanimda belirgin bir iyilesme goriilmiistiir.
Aerojel ornekleri sirasiyla 5964, 8999, 9585, 14640, 33323 Pa gerilme degerine sahiptir.
CMC: H1 5964 Pa ile en disiik gerilme degerine sahipken, CMC: H5 33323 Pa ile en

yiiksek gerilme degerine sahiptir.
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Sekil 59. CMC ve Kaolin Aerojel Orneklerinin Gerilme-Sekil Degistirme (Stress—Strain)
Egrileri

Sekil 59. Gerilme—Sekil Degistirme (Stress—Strain) egrilerine bakildiginda kaolin
miktarina bagli olarak mekanik dayanimda belirgin bir iyilesme goriilmiistiir. Aerojel
ornekleri sirasiyla, 10161, 17301, 18427, 27886, 40891 Pa gerilme degerine sahiptir. CMC:

K1 10161 Pa ile en diisiik gerilme degerine sahipken, CMC: K5 40891 Pa ile en yiiksek

gerilme degerine sahiptir.
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Sekil 60. CMC ve Laponit Aerojel Orneklerinin Gerilme—Sekil Degistirme (Stress—Strain)
Egrileri
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Sekil 60. Gerilme—Sekil Degistirme (Stress—Strain) egrilerine bakildiginda laponit
miktarina bagli olarak mekanik dayanimda biiyiik bir iyilesme goriilmiistiir. Aerojel
ornekleri sirasiyla 64481, 109592, 149661, 310051, 328245 Pa gerilme degerine sahiptir.
CMC: L1 64481 Pa ile en diisiik gerilme degerine sahipken, CMC: L5 328245 Pa ile en
yiiksek gerilme degerine sahiptir.

Ozetle en yiiksek stress degerleri en fazla katkilandirma oranina (%2 agirlik/hacim) sahip

olan CMC: L5 (328245 Pa), CMC: K5 (40891 Pa) ve CMC: H5 (33323 Pa) aerojellerinde

elde edilmistir.

4.4.3. CMC Tabanl ve Kil Katkil1 Aerojel Orneklerin Yapisal Ozelliklerinin Tanimlanmasi
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Sekil 61. CMC Matrisli ve Halloysit Icerikli Aerojellerin FTIR Analizi

FTIR analizi, saf CMC ve farkli oranlarda Halloysit katkili aerojel numuneleri arasindaki
kimyasal etkilesimleri degerlendirmek amaciyla gergeklestirilmis ve Sekil 61°de

gosterilmistir.  Saf CMC spektrumunda 1590 cm™’de COO~ gruplaria ait asimetrik
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gerilme titresimi, 1413—1322 cm™ araliginda simetrik COO™ gerilmesi ve C—H bikilme
titresimleri, 1050-1024 cm"de ise C-O-C ve C-O gerilmeleri belirgin sekilde
gbzlemlenmistir (Yang vd., 2025; Jha vd., 2024)

Halloysit katkisinin artmasiyla birlikte, 6zellikle 529, 683 ve 748 cm™ bolgelerinde
Halloysit’e 6zgii AI-O-Si ve Si—O titresim bantlarinin yogunlugu artmistir. Ayrica 910,
1006 ve 1030 cm™ civarindaki bantlar silikat yapiya isaret etmekte olup, katkinin CMC
matrisi igerisinde etkili bir sekilde dagildigin1 ve yapiya entegre oldugunu gostermektedir
(Jha vd., 2024, Bhagyaraj ve Krupa 2020). Bu sonuclar, CMC-Halloysit kompozit
aerojellerin kimyasal yapisinin katki miktarina duyarli oldugunu ve fonksiyonel gruplar

arasinda etkilesimlerin meydana geldigini dogrulamaktadir.
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Sekil 62. CMC Matrisli ve Kaolin igerikli Aerojellerin FTIR Analizi
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Sekil 62°de verilen FTIR spektrumlari, CMC matrisi ile hazirlanmis ve farkli oranlarda
kaolin katkis1 iceren aerojellerin yapisal bilesimini ortaya koymaktadir. 537 cm™ bandi,
kaolinin karakteristik Al-O—Si biikiilme titresimlerine karsilik gelmekte olup katki miktari
arttikca belirginlesmistir. 730, 799 ve 877 cm ™ bantlar1 ise kaolinin AI-O—-H ve i¢ hidroksil
gruplarina ait titresimleri yansitarak katkinin basarili sekilde matrise entegre oldugunu

gostermektedir (Madejova 2003; Saikia vd., 2003).
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Sekil 63. CMC Matrisli ve Laponit Igerikli Aerojellerin FTIR Analizi

Sekil 63°te verilen FTIR analizinde, 650 cm-1 araliginda belirginlesen bant, laponit
kilinin yapisinda bulunan O-Si-O ve Si—-O-Mg biikiilme titresimlerine karsilik
gelmektedir. Ayrica 998—1055 cm™ araligindaki bantlar, Si—-O-Si gerilme titresimlerine
isaret eder ve laponit yapisina 6zgii inorganik silikat iskeletinin FTIR parmak izi olarak
kabul edilir. Bu bantlarin siddetindeki artis, katki oraninin yiikselmesiyle laponitin spektral

etkisinin belirginlestigini gostermektedir (Palkova vd., 2010).
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CMC matrikse Laponit katkisiyla birlikte 650-709 cm™ bolgelerinde yeni bantlarin
ortaya ¢iktigr ve bu bolgelerdeki sinyallerin yogunlastigi goriilmektedir. Bu bantlar,
laponite 6zgi O-Si—O ve Si—O-Si biikiilme titresimlerine karsilik gelmekte olup, katki
orani arttik¢a spektrumda daha baskin hale gelmektedir (Palkova vd., 2010). Ayrica 1055
cm™! aralifinda genisleyen ve kayma gosteren bantlar, CMC'nin C-O gruplar ile laponit
tabakalarindaki Si—O gruplarinin iist {iste bindigini ve potansiyel etkilesim olusturdugunu
gostermektedir 1590 cm™"’deki COO~ bandinin laponit katkisiyla 1596 cm™"'e dogru hafif
kayma gostermesi ve siddetinin azalmasi, CMC ile laponit yilizeyindeki metal iyonlari
(Mg?*, Li*) arasinda iyonik veya koordinatif baglarin olustugunu diisiindiirmektedir. Bu
degisimler, laponitin sadece fiziksel dolgu gorevi goérmedigini, ayni zamanda CMC
matrisiyle kimyasal etkilesime girerek hibrit bir yapt olusumunu destekledigini ortaya

koymaktadir (Li vd., 2024; Palkova vd., 2010).

4.4.4. CMC Tabanli ve Kil Katkili Aerojel Orneklerin Izolasyon Test Sonuglari

Is1 dagilim1 yetenegini karakterize etmek i¢in tiim aerojeller 8 saat boyunca 80 °C'de bir
firma yerlestirilmis ve ardindan oda sicakligindaki 200°C stabilize edilmis plate
yerlestirilmistir. Daha sonra termal kamera yardimiyla 0.5, 5, 15, 30 dk araliklarinda yiizey
sicaklik Olgtimleri gergeklestirilmistir. Elde edilen yiizey sicakligi verileri arasindaki
farkliliklarin anlasilabilmesi amaciyla tek yonli varyans analizi (One-way ANOVA)
kullanilmistir. Her seri kendi igerisinde satf CMC kontrol grubu ile karsilastirilmistir.
ANOVA sonrasi, hangi gruplar arasinda istatistiksel olarak anlamli farkliliklar oldugunu,
Tukey HSD (Honestly Significant Difference) post-hoc testi ile belirlenmistir. Istatistiksel
anlamlilik diizeyi p <0,05 olarak kabul edilmistir. Grafiklerde, farkliliklarin daha net

anlasilmasi igin istatiksel olarak anlamli farklilik ifade etmeyen 6rnekler kirmizi ¢izgilerle
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gosterilmistir. Cizgi lizerinde yer alan “ns” ibaresi ise farkin istatistiksel olarak anlamli

olmadigini goéstermektedir.
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Sekil 64. CMC Matrisli ve Halloysit Katkili Aerojellerin Isitma Siiresine Bagli Yiizey

Sicaklik Degisimlerinin Karsilagtirilmasi

Dakika CSI\?C CMC-H1 CMC-H2 CMC-H3 CMC-H4 CMC-H5
05 79,1+ 82,2+ 83,4+ 88,0+ 85,8+ 71,8+
’ 0,49 °C 0,85 °C 0,66°C 1,32°C 0,44 °C 1,45 °C
5 86,6+ 83,9+ 88,4 + 91,6+ 89,9+ 79,1+
1,10 °C 0,79 °C 0,65°C 0,79°C 0,20°C 0,91 °C
15 90,4+ 85,0+ 91,7+ 90,8+ 91,0+ 80,0+
1,22 °C 1,11 °C 0,45°C 0,20°C 0,55°C 0,49 °C
30 90,1+ 89,4+ 92,0+ 91,1+ 92,5+ 82,9+

0,61 °C 0,20 °C 0,25°C  0,58°C 042°C 0,31°C

Tablo 28. CMC Matrisli ve Halloysit Katkili Aaerojellerin Aerojellerin Zamana Bagh
Yiizey Sicaklik Degisimleri (Termal Kamera Olgiimleri, °C)

108



Sekil 64 ve Tablo 28, CMC matrisiyle hazirlanan ve farkli oranlarda halloysit katkis1
iceren acrojellerin 1sitma siiresine bagl yiizey sicakligi degisimlerini ortaya koymaktadir.
Termal kamera ile yapilan dlgiimlerde, 30. dakikada en yiiksek sicakli§a ulasan CMC-H4
numunesi (92,5 £ 0,42 °C), halloysit katkisinin belirli oranlarda 1s1l iletkenligi artirdigini
gostermektedir. Bu numune, en yiiksek sicaklia ulasarak 1s1y1 en fazla ileten ve dolayisiyla
en diisiik yaliim &zelligine sahip formiilasyon olarak degerlendirilmistir. Ote yandan
CMC-HS5 numunesi, baslangigta en diisiik sicaklikla (71,8 + 1,45 °C) dikkat ¢ekmis, 30.
dakikada ise yalnizca 82,9 °C+ 0,31 °C’ye ulasarak en diisiik sicaklik artis1 sergilemistir.
Bu durum, CMC-H5’in en iyi 1s1 yalitimi saglayan aerojel formiilasyonu oldugunu
gostermektedir. CMC-H1 ve CMC-H3 numuneleri ise 30. dakikada 89,4 + 0,20 °C — 91,1
+ 0,58 °C diizeyine ulasarak orta derecede 1s1 iletimi gostermistir. CMC-H2
degerlendirildiginde ise Sekil 64’te gosterildigi gibi CMC-H4 arasinda istatiksel olarak
anlamli fark goriilmemistir. Bu bulgular, halloysit katkisinin sadece yapiy: giiclendirmekle
kalmayip ayn1 zamanda aerojelin 1s1 yalitimi 6zelliklerini de dnemli 6l¢iide etkiledigini

ortaya koymaktadir.
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Sekil 65. CMC Matrisli ve Kaoline Katkili Aerojellerin Isitma Siiresine Bagh Yiizey

Sicaklik Degisimlerinin Karsilagtirilmasi

Saf

Dakika v~ CMC-KI CMC-K2 CMCK3 CMC-K4 CMCKS

05  T%lE 64lE 78 4+ 74,2+ 65,3+ 79,2+
~049°C 042°C 1,10°C  0,70°C  083°C  1,05°C

5 86,6+ 78,1+ 84,8+ 77,1+ 78,2+ 81,2 +
1,10°C  0,83°C  1,19°C  091°C  0,62°C 0,90 °C

s 904+ 802% 85,8+ 79,0+ 79,9+ 84,2 +
1,22°C  081°C 121°C  040°C  0,75°C  042°C

50 901 847+ 878= 81,6+ 82,7+ 894+

0,61°C 0,57°C  0,92°C 0,57 °C 0,38 °C 0,65 °C

Tablo 29. CMC Matrisli ve Kaolin Katkili Aaerojellerin Aerojellerin Zamana Bagl Yiizey
Sicaklik Degisimleri (Termal Kamera Olgiimleri, °C)

Sekil 65 ve Tablo 29’da sunulan veriler, farkli oranlarda kaolin katkisi iceren CMC bazli
acrojellerin 1sitma siiresine bagl yiizey sicakliklarindaki degisimi géstermektedir. Termal

kamera Ol¢iimleri sonucunda, 30. dakikada en yiiksek yiizey sicakligina ulasan numune
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CMC-K5 olmus (89,4 + 0,65 °C), bu da s6z konusu formiilasyonun 1s1y1 daha fazla ilettigini
ve yalitim 6zelliginin zayif oldugunu ortaya koymustur. Ayn1 zamanda saf CMC ile CMC-
K5 arasinda istatiksel agidan anlamli fark goriilmemistir. Buna karsilik, CMC-K1
numunesi tim zaman dilimlerinde en diisiik yiizey sicakliklarina sahip olmus, 0,5 dakikada
64,1 °C, 30. dakikada ise 84,7 °C ile en diisiik sicaklik artisin1 géstermistir. Bu durum,
CMC-KT1’in 1s1 yalitimi1 performansina sahip formiilasyon oldugunu gostermektedir. Diger
orneklerle karsilagtirildiginda, CMC-K2, CMC-K3 ve CMC-K4 numuneleri 30. dakika
sonunda sirastyla 87,8+ 0,92 °C, 81,6+ 0,57 °C ve 82,7+ 0,38 °C ylizey sicakligi
sergilemislerdir. Is1 yalitim 6zellikleri agisindan degerlendirildiginde CMC-K2 ve CMC-
K4 aerojelleri diger aerojelere kiyasla istatiksel olarak anlamli bir sekil ayrismaktadir.
Fakat kendi i¢lerinde anlamli bir farklilik gériilmemistir. Bu durum kaolin katkisinin CMC
aerojel yapisinda 1s1 iletimini yavaslatict bir etki olusturabildigini, ancak bu etkinin katki
orani ve dagilimma bagli olarak farklilastigini ortaya koymaktadir. En basarili yalitim
performansi, daha disiik kaolin i¢erigiyle formiile edilen CMC-K3/ CMC-K4 numunesinde

elde edilmistir.
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Sekil 66. CMC Matrisli ve Laponit Katkili Aerojellerin Isitma Siiresine Bagli Yiizey

Sicaklik Degisimlerinin Karsilagtirilmasi

Dakika SafCMC CMC-L1 CMC-L2 CMC-L3 CMC-L4 CMC-LS5
79,1 £ 86,7 £ 81,4 + 97,5+ 65,3 + 65,5 £

0.5 0,49°C 0,55°C 0,76 °C 0,46 °C 0,78 °C 1,27 °C
5 86,6 £ 90,9 + 88,0 £ 90,4 + 82,2 + 82,9+

1,10°C  095°C 1,05°C 0,92 °C 0,62 °C 0,95 °C

15 90,4 + 96,4 + 96,9 + 93,1 + 88,3+ 88,0 +
1,22°C  0,81°C  0,98°C 0,79 °C 0,57 °C 0,57 °C

30 90,1 + 99,0 + 97,7+ 90,4 + 89,3 + 85,3+

0,61 °C 045°C 0,31°C 0,20 °C 0,23 °C 0,21°C

Tablo 30 : CMC Matrisli ve Laponit Katkili Aaerojellerin Zaman Bazli Yiizey Sicaklik

Degisimleri (Termal Kamera Olgiimleri, °C)

Sekil 66 ve Tablo 30°de sunulan veriler, CMC matrisi ile farkli oranlarda laponit katkisi
iceren aerojellerin 1sitma siiresine bagli yiizey sicakligi degisimlerini ortaya koymaktadir.
Termal kamera Ol¢limlerine gore, 30. dakikada en yiiksek sicakliga ulasan CMC-L1
numunesi (99,0 + 0,45 °C), en diisiik yalitim performansini géstermistir. Bu durum, laponit
katkisinin  belirli oranlarda mikroyapiyr sikilagtirarak 1s11 iletkenligi artirdigini
gostermektedir. Buna karsin CMC-L5 numunesi, 30. dakikada ulastig1 85,3+ 0,21 °C ile en
diisiik yiizey sicakligina sahip olmus ve en iyi 1s1 yalitimi performansinmi sergilemistir.
Istatiksel olarak diger 6rneklerden anlamli bir sekilde ayrilmaktadir. CMC-L4 numunesi
ise baslangicta en diisiik sicakliga (65,3 = 0,78 °C) sahip olmasina ragmen zamanla 1sinin
daha fazla iletildigi gozlemlenmistir. CMC-L3 6rnegi 0,5 dakikada oldukga yiiksek bir
sicakliga ulagsmis (97,5+ 0,46 °C) ancak zaman iginde sinirl bir sicaklik artis1 gostermistir.
Fakat 30 dakika sonunda saf CMC aerojel ile CMC-L3/CMC-L4 vyiizey sicakliklari
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arasinda anlamli bir fark goriilmemistir. Bu noktada ise CMC-LS5 belirgin sekilde
ayrigsmaktadir. Bu sonuglar, laponit katki oraninin aerojel yapisinda sicaklik iletim
davranigin1 6nemli Olciide etkiledigini, belirli katki oranlarinin ise 1s1 yalitimini iyilestirici
etkiler gésterdigini ortaya koymustur.

ns s

a4 - .
ns 9z 4 ‘
oz J T
) 90 :
P .
£ — 5% ne
% . T
E = 8 = N
@ 8 S
86 - D g
B4 82 -
82 4 80 <
T T T T T T r 1 T T
Saf CMC CMC-H1 CMC-H2 CMC-H3 CMC-H4 CMC-Hs SafCMC CMGC-K1 CMC-K2 CMC-K3 CMC-K4 CMC-KS
30 dk. 30 dk
15
102 1 ns
100
1
98 4 —
96— ns
O o4
<
= gz
=
m T~ .
S 904
I
B& o
88
g4
82

T T T T T T
Saf CMC CMC-L1 CMC-L2 CMC-L3 CMC-L4  CMGC-LS

30 dk.

Sekil 67. CMC Matrisli ve Farkli Kil Katkilar1 (H Serisi: Halloysit, K Serisi: Kaolin, L
Serisi: Laponit) Igeren Aerojellerin 30 Dakikalik Isitma Siiresi Sonunda Olgiilen Yiizey

Sicakliklarinin Karsilastirilmast
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Dakika SafCMC CMC-LS  CMC-HS5 CMC-K3 CMC-K4

0.5 79,1 £ 65,5 + 71,8+ 74,2+ 65,3+
’ 0,49 °C 1,27 °C 1.45°C 0,70 °C 0,83 °C
5 86,6 £ 82,9 + 79,1+ 77,1+ 78,2+

1,10 °C 0,95 °C 0,91 °C 0,91 °C 0,62 °C

15 90,4 + 88,0 £ 80,0+ 79,0+ 79,9+

1,22 °C 0,57 °C 0.49 °C 0,40 °C 0,75 °C
30 90,1 + 85,3+ 82,9+ 81,6+ 82,7+
0,61 °C 0,21°C 0,31 °C 0,57 °C 0,38 °C

Tablo 31. CMC Matrisli ve Farkli Kil Katkilar1 Igeren Aerojellerin Isitma Siiresine Bagl
Yiizey Sicakliklar1 (°C)

Sekil 67 ve Tablo 31’ de goriildiigii gibi, Saf CMC ile karsilastirildiginda, laponit (CMC-
L5), halloysit (CMC-H5) ve kaolin (CMC-K3/ CMC-K4) katkilar1 aerojellerin 1s1 yalitim
performansini 6nemli 6l¢iide artirmistir. En diisiik yiizey sicakligina ulasan CMC-K3
ICMC-K4), en iyi yalitim 6zelligini gosterirken, CMC-L5 ve CMC-H5 numuneleri de 1s1
gecisine kars1 yiiksek direng sergilemistir. Ayn1 zamanda Sekil 67°de goriildiigli gibi saf
CMC ile istatiksel anlamlilik agisindan ayrismaktadirlar. Bu sonuglar, kil katkilarinin CMC
bazli aerojellerde etkili birer 1s1l bariyer islevi gordiigiinii ve katki tiiriine gore yalitim
performansinin optimize edilebilecegini gostermektedir.

Bu ¢alismada gelistirilen 6zellikle kil katkisi ile katkilandirilmig aerojeller termal yalitim
potansiyeli sunmaktadir. Literatiirde, CMC/kil bazli aerojellerin bina izolasyonu (Guo et
al., 2020), gida ambalaji (Mao et al., 2021) ve tibbi doku miihendisligi (Xue et al., 2023)
gibi bir¢ok alanda kullanilabildigi bildirilmektedir. Bu yoniiyle ¢alismamiz, ¢evre dostu
atiklarin yiiksek katma degerli {irilinlere doniistiiriilmesine yonelik bir O6rnek teskil

etmektedir.
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5. SONUCLAR VE GELECEK

Calisma sonucunda tarimsal atik bazli biyokiitlelerin hem dogrudan film iiretiminde hem
de biyoplastik malzeme (film ve aerojel) liretiminde 6nemli bir potansiyele sahip oldugu
ortaya konmustur.

TFA kullanilarak iiretilen biyoplastik filmlerin yiizey morfolojisinin, gliserol ve
seliiloz nano kristal (CNC) katkilariyla nasil degistigini incelemistir. SAM analizleri,
gliserol ve seliiloz nano kristal (CNC) katkilarinin morfoloji ve homojenlik tizerinde 6nemli
etkiler yarattigin1 gostermistir. Gliserol katkisi film 6rneklerinde faz ayrimina yol agmis ve
filmde heterojenlik olusturmustur. Bu sebeple akustik empedans degerlerinde diisiis
gozlenmistir. CNC katkis1 eklenmesi benzer sekilde akustik empedans degerlerinde diisiise
neden olmustur. Bu artan CNC miktariyla olusan aglomerasyonu gostermektedir.

Kenevir esash filmler, yiiksek seliiloz igerigi sayesinde en yliksek akustik empedans
(2,4302 Mrayl) ve ¢ekme dayanimi (51,09 MPa) sergilemis; bu da onu yapisal biitiinliigii
en 1yi biyoplastik aday: haline getirmistir. Buna karsilik, diisiik seliiloz ve yliksek amorf
igerik tagiyan ananas ve maydanoz bazh filmler diisiik empedans ve mekanik performans
gostermistir.

Artan CNC orani ise hem akustik empedans degerlerinde hem de ¢ekme dayaniminda
diisise neden olmustur. Bu durum, CNC'in yiiksek yiizey enerjisi nedeniyle ¢oziicli
buharlagmasi sirasinda aglomerasyon egilimi gostermesine baglanmistir. SAM sonuglari,
mekanik ozellik ile akustik empedans arasindaki iliski ortaya koymustur. CNC igin
optimum esik degerin 0,024 w/w oldugu belirlenmistir.

Morfolojik analizlerin ardindan, lignoseliilozik yapidaki degisimleri anlamak amaciyla
Sinkrotron 151k kaynagina bagli Fourier doniisiimlii kizil6tesi spektroskopisi (SR-puFTIR)
kullanilmistir. Bu yontemin tercih edilmesinde, sinkrotron 1s1gmin (radyasyonu),
geleneksel FTIR 151k kaynaklarindan yaklasik 100-1000 kat daha parlak olmasi ve yiiksek
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¢ozinirlik saglayabilmesi etkili olmustur (Pistorius, 1996). Bu 0zellikleri sayesinde,
biyoplastik filmlerin molekiiler diizeydeki yapisal 6zelliklerini ayrintili sekilde analiz
edilebilmistir (Aras vd., 2024).

SR-uFTIR sonuglari, dogrudan ¢oziilerek hazirlanan TFA ve su bazli filmlerde, su bazh
iiretimin biyoplastik yapisini daha az bozdugunu; TFA ¢o6ziiciisiiniin ise ozellikle
hemiseliiloz yapisinda belirgin bozulmalar olusturdugunu ortaya koymustur. SR-uFTIR
spektrum sonuglarina gore, karbonil (C=0) ve C—O gerilme bdlgelerinde TFA kullanimiyla
daha belirgin pik yogunlugu goézlemlenmistir. TBA analizi ile FTIR verileri
degerlendirilmis; PC1 ekseni ¢oziicii bazli farklari, PC2 ekseni ise katki maddesi etkilerini
temsil etmektedir. %90'in lizerinde agiklanan varyans, gruplar arasindaki ayrigmanin
anlamli oldugunu ortaya koymustur. Bu sonuglar, su bazli filmlerde ham madde
ozelliklerinin daha 1yi korunarak filme taginabildigi gdstermektedir.

Kenevir ¢ozeltisine PVA (polivinil alkol) ilavesinin yap1 tzerindeki etkisi de
arastirllmistir. PVA ve keneviri temsil eden belirgin titresim bantlari, tiim su bazl
numunelerde goézlemlenmistir. PVA orani arttikca, 3216 cm'’deki pik 3334 cm''e
kaymasi, kenevir ve PVA molekiilleri arasinda hidrojen baglarmin olustugunu
gostermektedir. Saf kenevir filmleri, 3330 cm’de OH gerilmesi, 2854 cm"’de CH
gerilmesi, 1674 cm "’de su bandi ve 1029 cm "’de C-O-C -1,4 glikozit baglarina ait 6zgiin
seliiloz absorpsiyon piklerine sahiptir. Ayn1 pikler, TFA bazli tiim kompozit numunelerde
de gozlemlenmistir. Kenevir filmlerinin aksine, saf PVA ve kompozit filmleri TFA'ya 6zgu
titresim bantlarin1 sergilemistir. TFA ile iligkili titresim bantlari; 1777 cm’de C=0
gerilmesi ile 1153 cm'’de simetrik ve asimetrik CFs gerilme modlaridir. Bu bulgu,

TFA'nin PVA’nin hidroksil gruplariyla etkilesime girdigini dogrulamistir.
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SAM ve SR-UFTIR analizleri birlikte degerlendirildiginde, SAM sonuglart CNC katkis1
icin optimum seviyenin 0,024 w/w oldugunu, SR-uFTIR ise su bazli film iiretim
yonteminin biyopolimer yapiy1 daha iyi korudugunu gostermistir.

Su bazli film iiretiminde 6nce, farkli kaynaklardan elde edilen seliilozlarin igerik ve verim
acisindan karsilastirilmis; seliiloz agisindan en zengin olan kenevir lifinin biyoplastik ve
CNC fiiretimi i¢in en uygun ham madde oldugu tespit edilmistir. CNC’ler (seliiloz nano
kristalleri), siilfiirik asit hidrolizi yontemiyle elde edilmis olup; %82,83 kristallik derecesi,
ortalama 191,14 + 52 nm uzunluk ve 10,12 + 2,06 nm ¢apa sahip ¢ubuk benzeri morfolojisi,
0,3574 + 0,02 Polidispersite indeksi (PDI) degeri, —31,03 mV zeta potansiyeli ve 126,7
mmol/kg yiizey yiik yogunlugu ile karakterize edilmistir. Bu 6zellikleriyle, CNC’lerin
biyoplastik film matrislerde takviye malzemesi olarak kullanilmaya uygun oldugu
dogrulanmistir.

CNC'lerin kenevir lifi karisimina dahil edilmesi, biyoplastik filmlerin 6zelliklerini
olumlu yonde etkilenmistir. Kenevir lifi ¢ozeltisine %10 oranina kadar CNC ilave edilmesi,
biyoplastik filmlerin ¢ekme dayanimini 54,15 + 1,05 MPa ‘ya yiikseltmistir. Ancak CNC
oraninin %15’e ¢ikarilmasiyla ¢ekme dayanimi 51,87 + 1,26 MPa ’ya gerilemistir. Bu
sonuclar, %10 CNC oraninin mekanik performans agisindan en uygun takviye seviyesi
oldugunu gostermektedir. %3 CNC igeriginden %5’e geciste cekme dayaniminda 41.18
MPa’dan 37,97 MPa ‘la belirgin bir diisiis gozlemlenmistir. Bu durum matris iginde
CNC’lerin kritik bir yogunlukta birbirleriyle temas ederek ii¢ boyutlu bir ag olusturdugu
perkolasyon mekanizmasina dayanmaktadir (Lin vd., 2015; Siqueira vd., 2010). Yapilan
hesaplamalara gore, 18,89 boy/en oranina sahip CNC’ler i¢in teorik perkolasyon esigi %3.8
hacimsel konsantrasyon olarak bulunmustur. Bu esik asildiginda CNC’ler arasinda temas
artmakta, ancak bu durum ayni zamanda agregasyon (y1ginlasma) egilimini de beraberinde

getirmekte ve ag yapisinin homojenligini gegici olarak engellemektedir. Literatiirde de
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belirtildigi tizere (Lin vd., 2015; Siqueira vd., 2010), perkolasyon esiginin hemen ardindan
kararsiz bir faz ortaya ¢ikmakta ve ikincil yap1 olusumu daha yiiksek katki seviyelerinde
gerceklesmektedir. %5 CNC oraninda olusan ikinci faz ¢cekme dayaniminda (37,97 MPa)
diisiise sebep olmakta daha sonra olusan ags1 yapida ¢ekme dayanim degeri (54,15 + 1,05
MPa) tekrar yiikselmektedir.

CNC'nin matris yapisina dahil edilmesi, gerilim degerlerinde azalmaya neden olmustur.
TFA ile hazirlanan saf kenevir filmi %11,34 = 1,01°lik bir gerinim sergilerken, su bazli
filmde bu deger %4,18 £ 0,35’e diismiis ve yaklasik %63,2 oraninda bir azalma anlamina
gelmektedir. CNC igerigi arttikga filmlerin gerinim degerlerinde belirgin bir degisim
olmamakla birlikte genel olarak diisiik degerler korunmustur; sirasiyla %4,73 + 1,26,
%5,12+£ 0,49, %4,07 + 0,64, %4,51 + 0,73 ve %4,36 £+ 0,40 olarak Olciilmiistiir. Bu durum,
CNC’lerin rijit yapist nedeniyle matrisin esnekligini smirladigini ve deformasyon
kabiliyetini azalttigin1 gostermektedir (Sharma vd., 2024; Salim vd., 2022).

FTIR analizleri, kenevir lifleri ile CNC’ler arasinda gii¢lii hidrojen baglar1 olustugunu
ortaya koymustur. Bu baglar, kompozit filmlerin termal kararliligin1 kismen artirsa da bu
etki, diisitk CNC igerigiyle sinirl kalmistir. CNC igerigi %1°den %10’a ytikseldiginde, film
¢Oziiniirligl %28,61 + 2,68’den %17,7 £ 6,15’e anlamli sekilde azalmistir. CNC ilavesi,
hidrojen bag: etkilesimlerini artirarak seliiloz omurga zincirinin hareketliligini kisitlamis,
film matrisindeki serbest hidroksil gruplarini azaltmis ve su molekiillerinin yapiya girisini
engellemistir. Su molekiilleri bu giiglii hidrojen baglarin1 kiramadigindan dolayi, film
¢Oziiniirliigl diigmistlir (Bahsaine vd., 2023). Optik analizlerde, CNC katkis1 toplam 151k
yogunlugu (So) ve dogrusal polarizasyon farkini (S:) artirarak polarizasyon davraniglarini
onemli Ol¢lide etkilemistir. Bu degisimler FTIR analizi ile OH grubu iizerindeki

etkilesimler ile dogrulanmistir. Sonug olarak, CNC katkili kenevir bazli filmler, su bazl
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formiilasyonlarin toksik kimyasal kullanimini en aza indirmesiyle plastiklere umut verici
bir alternatifi temsil etmektedir.

Aerojel tiretiminde ana matriks olarak karboksimetil seliiloz kullanilmistir. Ana matrikse
Ozelliklerinin iyilestirilmesi i¢in laponit, halloysit ve kaolin killeri ile katkilandirilmistir.
FTIR analizleri, kil katkilarinin matriksle olan etkilesimlerini dogrulamistir. Mekanik
olarak degerlendirildiginde ise en yiiksek mekanik dayanim, en fazla katkilandirma oranina
(%5 agirlik/hacim) sahip olan CMC: L5 (328245 Pa), CMC: K5 (40891 Pa) ve CMC: H5
(33323 Pa) aerojellerinde elde edilmistir. Is1 yalitimi agisindan, katkisiz Saf CMC en
yiiksek yiizey sicakligina ulasarak en zayif izolasyon performansi gostermistir. Buna
karsilik en diisiik yiizey sicakligina ulasan CMC-K3, en 1yi yalitim 6zelligini gosterirken,
CMC-L5 ve CMC-H5 numuneleri de 1s1 gegisine kars1 yliksek direng sergilemistir. Bu
sonuglar, kil katkilarinin CMC bazli aerojellerde etkili birer 1s1l bariyer islevi gordiigiinii
ve katki tiirline gore yalitim performansinin optimize edilebilecegini gdstermistir.

Bu tez calismasi, kenevir lifinden biyoplastik (film ve aerojel) iiretim potansiyelini
ortaya koymaktadir. Seliiloz nano kristal katkis1 (6zellikle %10 w/w CNC) ile biyoplastik
filmlerin mekanik, sicaklik dayanim ve optik 6zelliklerinin gelistirilebildigi gosterilmistir.
SR-uFTIR ve SAM analizleri ile yapisal ve fonksiyonel degisimler detaylica ortaya
konmustur. Aerojel iiretiminde ise killerle katkilandirilmis CMC yapilar hem mekanik

dayanim hem de 1s1 yalitimi1 agisindan optimize edilebilir ¢6ziimler sunmustur.
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