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Nanoteknoloji uygulamalar1 giiniimiizde, 6zellikle tibbi ve ¢evresel alanlar basta olmak tizere ¢ok
cesitli alanlarda kullanilmaktadir. Nanopartikiiller i¢in toksik olmayan sentez protokollerine duyulan
ihtiyag, biyolojik sentez yaklagimlarina olan ilgiyi artirmaktadir. Mevcut tez ¢aligmasinda, giimiis (AQ)
nanopartikiillerin (NP) bitki ekstrakti aracihigi ile sentezinde pH, sicaklik ve konsantrasyon
parametrelerinin nanopartikiil olusumuna ve antimikrobiyal aktiviteye olan etkisinin incelenmesi amag
olarak belirlendi. Giimiis nanopartikiillerin sentez siirecinde indirgeyici ve stabilize edici ajan olarak
Hibiscus sabdariffa bitkisinin sulu ekstrakti kullamldi. Sentezlenen AgNP'ler, UV-Vis, XRD, FTIR,
FESEM-EDX, STEM, TEM, DLS ve zeta potansiyel analizleri yardimiyla karakterize edildi.
Nanopartikiillerin antibakteriyel ve antifungal aktiviteleri ortaya ¢ikarildi. Ayrica sentezlenen AgNP’lerin
DPPH radikali siipiirme etkinligi degerlendirildi.

XRD sonuglari, saf nano boyutlu kristalin giimiis nanopartikiillerin sentezini dogruladi. DLS
analizi sonuglart, pH 7.5’ta sentezlenen nanoaprtikiillerin PDI degerlerinin diger pH degerlerine gore diistik
oldugunu gosterdi. Oda sicakligindaki nanopartikiillerin sentezinde pH artisinin nanopartikiil boyutunu
distirdigii tespit edildi. Ayrica, nanopartikiillerin zeta potansiyeli ile pH, metal tuz ve ekstrakt
konsantrasyonlarindan etkilendigi ortaya ¢ikarildi. pH etkisinin diger parametrelere oranla AgNP’lerin
karakteristik ozellikleri tizerindeki etkisinin en fazla oldugu gozlemlendi. Sentezlenen AgNP’lerin hem
hem Gram-pozitif hem de Gram-negatif bakterilere kars1 aktivitesinin oldugu ortaya ¢ikarildi. Diger
taraftan, nanopartikiillerin en yiliksek aktiviteyi Staphylococcus aureusa’a karsi gosterdigi belirlendi.
Genellikle diisiik pH 7.5 ortaminda sentezlenen AgNP’lerin, yiiksek pH degerinde (8.5 ve 10.5) sentezlenen
AgNP’lere oranla daha fazla antibakteriyel aktivite gosterdigi bulundu. DPPH siipiirme aktivitesinin ise pH
7.5 degerinde en yiiksek oldugu belirlendi.

Sonug olarak, AgNP sentezinde pH faktdriiniin 6nemli rol oynadig1 ve nanopartikiillerin biyolojik
aktivitelerinin degerlendirilmesinde 6nemli olacagi disiiniilmektedir. Bu caligma ile nanopartikiillerin
sentez parametreleri ile biyolojik aktivitelerinin kontrol edilebilecegi ve bu sekilde saglik ve gida basta
olmak iizere birgok alanda giivenli kullaniminin 6niiniin agilabilecegi ongoriilmektedir.

Anahtar Kelimeler: Antimikrobiyal aktivite, DPPH, Giimiis nanopartikiil, Hibiscus sabdariffa,
Konsantrasyon, pH, Sicaklik
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Applications of nanotechnology have been used in a wide variety of fields, especially in the
medical and environmental fields. The need for non-toxic synthesis protocols for nanoparticles increases
interest in biological synthesis approaches. In the present study, the aim was to examine the effects of pH,
temperature, and concentration parameters, in the synthesis of silver (Ag) nanoparticles (NPs) via plant
extract, on nanoparticle formation and antimicrobial activity. Aqueous extract from the Hibiscus sabdariffa
plant was used as a reducing and stabilizing agent in the synthesis process of silver nanoparticles. The
synthesized AgNPs were characterized by UV-Vis, XRD, FTIR, FESEM-EDX, STEM, TEM, DLS and
zeta potential analyses. The antibacterial and antifungal activities of the nanoparticles were revealed. In
addition, the DPPH radical scavenging activity of the synthesized AgNPs was evaluated.

The XRD results confirmed the synthesis of pure nano-sized crystalline silver nanoparticles. The
results of DLS analysis show that the PDI values of the nanoparticles synthesized at pH 7.5 were lower
than those of AgNPs synthesized at the higher pH values. It was found that increasing the pH produced a
smaller size of the nanoparticles when synthesized at room temperature. In addition, the zeta potentials of
nanoparticles were found to be affected by pH, metal salt and extract concentrations. We found that the
influence of pH was the strongest on the characteristic properties of AgNPs compared to other parameters.
The activity of synthesized AgNPs has been observed against both Gram-positive and Gram-negative
bacteria. On the other hand, it was determined that silver nanoparticles showed the highest inhibitory
activity against Staphylococcus aureus. We also found that AgNPs synthesized at a low pH of 7.5 generally
showed stronger antibacterial activity than AgNPs synthesized at a high pH (8.5 and 10.5). It has been
found that the free radical scavenging activity of DPPH is highest at pH 7.5.

All in all, it was concluded that pH plays an important role in AgNP synthesis and could be
important in evaluating the biological activities of nanoparticles. In this study, it is evaluated that silver
nanoparticles can be controlled by synthesis parameters, thereby enabling the use of safer AgNPs in many
fields, especially health and food.

Keywords: Antimicrobial activity, DPPH, Silver nanoparticle, Hibiscus sabdariffa,
Concentration, pH Silver nanoparticle, pH, Temperature
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1. GIRIS

Nanoteknolojinin kullanim alanlari nano boyuttaki yapilarin yigin hallerinden
bagimsiz olmak {izere, onlar1 olusturan elementlere bagli olarak farkli 6zellikler
sergilemelerinden dolay1 olduk¢a genislemistir (Albanese ve ark., 2012). Nanoteknoloji
terimi, 1 ile 100 nm arasindaki nano Olgekli aralikta yeni malzemelerin iiretimini
kapsamaktadir. 1-100 nm boyut araligina ve farkli sekillere sahip NP'ler benzersiz
kimyasal, fiziksel ve optik ozellikler gostermektedir (Scholes, 2008; J. Singh ve ark.,
2018; Yilmaz ve Yilmaz, 2020). NP'ler, potansiyel 6zellikleri ve teknolojik uygulamalari
nedeniyle bilim toplulugu tarafindan biiyiik talep géormektedir (Liz-Marzan ve Kamat,
2003). Kiitle birimi basina ylizey alaninda meydana gelen artis, malzemenin fiziksel ve
kimyasal o6zelliklerini degistiren nanokristallerin kiiciiltiilmiis boyutlarinin bir etkisi
olarak ortaya c¢ikmaktadir. Yiizey atomlarinin biiylik fraksiyonlar1 ve ylizey enerjisi,
NP'lerin termal stabilitesini ve katalitik Ozelliklerini etkileyebilen faktdrler arasinda
sayillmaktadir. Bu nedenle yapilarin yi1gin hallerine kiyasla NP’ler sahip olduklari hacim
basina yiiksek ylizey alan1 orani, daha diisiikk erime noktasi veya sinterleme sicakliklari
ve kristal yapilari ile yiiksek mekanik mukavemet sunmaktadirlar (Meyers ve ark., 2006).

NP'ler, tasarlanmis veya tesadiifi NP'ler gibi dogal veya antropik kaynaklardan
tiretilebilmektedirler. Kaynaklarina ve sentezlerine gére nanopartikiiller, dogal NP'ler ve
tasarlanmis NP'ler olarak kategorize edilmektedir (Lidén, 2011). Uretim sekillerine gore
NP'ler ise erozyon, siirtinme, orman yanginlari, volkanik patlama, deniz dalgasi
darbeleri, kayalarin fiziksel ve kimyasal asinmasi gibi ¢esitli dogal siirecler yoluyla
tiretilmektedir. NP'ler ayrica yakit (komiir) yanmasi, otomobil egzozu, kaynak dumanlari
ve endiistriyel atiklar gibi giinlik yasamdaki diizenli insan faaliyetleri tarafindan da
tiretilebilmektedir. Giiniimiizde, nano 6lgekli boyutlara sahip pargaciklar, ¢ogunlukla
metal veya karbon omurgasindan olusan, insanligin yarara belirli amaglara hizmet
edecek sekilde tasarlanmaktadir (Rajoriya ve ark., 2021).

Farkl: sekillere sahip nanopartikiiller, ¢cok sayida fiziksel ve kimyasal yontemle
sentezlenmektedir. Giintimiizde NP’lerin biyolojik sentez yontemleri ise giivenli, temiz,
ucuz ve ayrica NP'lerin sentezini olgeklendirebildikleri igin tercih edilmektedir. Farkli
biyolojik yapilar kullanilarak NP'lerin yesil sentezi ile fiziksel ve kimyasal tekniklerin
zararli ve istenmeyen etkilerinin ¢gogunun iistesinden gelinebilmektedir. Bu yesil sentez
yontemleri, NP'lerin toksik veya tehlikeli maddeler gerektirmeden ve ayrica harici

indirgeme, kapaklayici ve stabilize edici ajanlarin eklenmesine gerek duymadan ortalama



pH, basing ve sicaklikta nanopartikiillerin biyosentezini igermektedir (Usman ve ark.,
2019).

Metal bazli nanopartikiiller (MNP'ler), metallerden (metal nanopartikiiller) veya
metalik bilesiklerden (metal oksit nanopartikiiller) olusan yapilardir (Elizabeth ve ark.,
2019). Genel olarak MNP'ler kiiresel sekil, kiigiik boyut, metalik bilesim ve yiiksek yiizey
alan1 dahil olmak tizere dikkat ¢ekici 6zelliklerinden dolay: optik, elektronik, manyetik,
miihendislik ve plazmonik alanlarda kullanimlarinin 6tesinde biyolojik ve tibbi alanlar
gibi bir¢ok bilim uygulamasinda yaygin olarak kullanilmaktadir (Mukherjee ve ark.,
2014; Mukhopadhyay ve ark., 2018; Paiva-Santos ve ark., 2021).

Son yillarda, fizikokimyasal nanopartikiil sentez metotlarina nazaran toksik
olmayan ve ¢evreye uyumlu olan biyolojik yontemler kullanilarak nanopartikiil sentezi
ilgi odag1 haline gelmistir (Sepeur, 2008). Ilgili metallerin tuzlarindan nanopartikiillerin
biyolojik veya biyojenik sentezi i¢in gesitli yollar gelistirilmistir. Mikroorganizmalar,
bitki dokusu ve meyveleri, bitki ekstraktlari ve deniz algleri nanopartikiilleri sentezlemek
amaci ile kullanilmaktadir (Abdel-Raouf ve ark., 2018; Erci ve Torlak, 2019; Jahan ve
ark., 2019, 2021; Luangpipat ve ark., 2011; Saeed ve ark., 2020). Biyolojik sentez
cevresel etkiyi azaltmasinin yaninda kontaminasyondan bagimsiz, biiyiikliik ve morfoloji
olarak iyi tanimlanmis biiyiik miktarlarda nanopartikiil iiretimini de miimkiin kilmaktadir
(Dahl ve ark., 2007; Mittal, A.K., Chisti, Y. and Banerjee, 2013).

Metal iyonlarin1 indirgemek icin bitki ekstraktlarinin kullanilmasi 1900°li
yillardan itibaren bilinmektedir. Fakat prosesteki indirgeyici ajanlarin dogas1 ¢ok 1iy1 bir
bicimde halen tam olarak anlasilabilmis degildir. Basit yapilar1 agisindan, metal iyonlarini
nanopartkiillere indirgemek icin bitkinin kendisi, ekstrakti veya bitki dokusunun
kullanimi1 son 30 yil iginde olduk¢a dikkat ¢ekmistir (Armendariz ve ark., 2004,
Ankamwar, 2010; Erci ve ark., 2018). Nanopartikiil sentezi i¢in bitki dokusuna nazaran
bitki ekstraktlarimin kullanimi ile nanopartikiil sentezinin daha basit oldugu ortaya
konmustur. Bitki ekstraktlar1 kullanilarak nanopartikiillerin sentezi i¢in gerekli islemler
daha kolay ve mikrobiyal siireclere veya tiim bitkinin kullanilmasina dayali yontemlere
kiyasla daha az maliyetlidir (Beattie ve Haverkamp, 2011; Dhillon ve ark., 2012). Bu
nedenlerle bitki ekstraktlar1 ile nanopartikiil sentezine olan ilgi artmigtir (Bar ve ark.,

2009; Bankar ve ark., 2010; Babu ve Prabu, 2011; Jahan ve ark., 2019).



1.1. Metal Nanopartikiillerin Bitki Aracili Yesil Sentezi
MNP'lerin yesil sentezi, fonksiyonel ve biyouyumlu nanopartikiiller ile sonuglanan,
solvent ve ¢evre dostu baslangi¢ malzemeleri olarak suyu kullanan bir iiretim yontemi
olarak goriinmekedir (Jiménez ve ark., 2018). MNP'leri (bir baslangi¢ materyali olarak
mikroorganizmalar veya bitki Ozleri) sentezlemek i¢in yesil yontemler arasinda,
mikroorganizmalarin ¢ok fazla ¢aba ve dikkat gerektirdigi géz Oniine alindiginda, bitki
bazli sentez daha uygun oldugu ortaya ¢ikmaktadir. Ayrica, bitki bazli sentezde 6zel bir
indirgeyici veya kapatma/dengeleme maddesine ihtiya¢ duyulmamaktadir (P. V. Kumar
ve ark., 2019; Patil ve ark., 2018).
Bitkiler, primer ve sekonder metabolitlere boliinebilen cesitli aktif fito bilesikleri
icermektedir. Birincil metabolitler vitaminler, proteinler, amino asitler, niikleik asitler,
polisakaritler (6rnegin pektinler) ve indirgeyici sekerlerdir. Ekstrakta bulunan diger tiim
biyomolekiiller, alkaloidler (6rnegin kininler), terpenler (triterpenler ve karotenoidler ile
terpenoidler), glikozitler (saponinler ve kumarinler) ve fenolik bilesikler (flavonoidler,
tanenler ve fenolik asitler) gibi ikincil metabolitlerden olugsmaktadir (Hernandez-Morales
ve ark., 2019; Mashwani ve ark., 2016). Sekonder metabolitler, antibakteriyel ve
antifungal, anti-inflamatuar, antioksidan ve antikanser gibi bircok Onemli biyolojik
Ozellige sahiptir (Jiménez Pérez ve ark., 2017; Rolim ve ark., 2019). Bu nedenle, ikincil
metabolitlerin  ve MNP'lerin aktiviteleri arasindaki sinerji, fito-MNP'lere farkli
biyomedikal uygulamalara yonelik biyouyumlugu arttirici etkisi olmaktadir.(Erci ve ark.,
2018). Sekonder metabolitler, bitkinin hiicresel biiyiimesine ve degisimine dogrudan
katilmayan, bitkiyi etkileyen herhangi bir stres kosulunun {iistesinden gelmek ig¢in
tiretilmis ve metal iyonlarmi indirgeme yetenegine sahip olduklari kanitlanmig organik
bilesiklerdir (Mashwani ve ark., 2016). Primer metabolitler {iretimde anahtar role sahip
olmakla birlikte, sekonder metabolitler MNP sentezinde ana ajanlar olarak ortaya
cikmakta, indirgeyici, stabilize edici ve kaplayici ajanlar olarak hareket etmekte, metalik
iyonu tek adimda sifir degerli MNP'ye indirgemektedir (Hernandez-Morales ve ark.,
2019; Paiva-Santos ve ark., 2021). MNP'ler iizerinde olusturulan saglam kapaklama
olayi, onlar1 aglomerasyon ve agregasyona karsi kararli hale getirmektedir (Arumai
Selvan ve ark., 2018).

Metal iyonlarinin biyo-rediiksiyonundan, onlarin biiyimesinden
stabilizasyonundan sorumlu olan bitki ekstraktlar i¢erisindeki olasi kimyasal bilesenler

sekilde goriilmektedir (bkz. Sekil 1.1).
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Sekil 1.1. Metal bazli nanopartikiillerin fito-sentezinde bitki bazli bilesiklerin ilgili siniflar1. En 6nemli
smiflar: A) Tirozin (amino asit), B) p-Kumarik asit (fenolikler), C) Vitamin C (vitaminler), D) Pektin
(polisakkaritler), E) Kinin (alkaloidler), F) Saponin (glikozitler), G) Ca < rotenoid (terpenler). Sentezden
sorumlu ana fonksiyonel gruplar renklerle temsil edilir: hidroksil grubu kirmizi, karboksil grubu mavi,
karbonil grubu turuncu ve amin grubu mor (Paiva-Santos ve ark., 2021).

Giimiis nanopartikiillerin yesil sentezleri organik olmalari, dogal kaynaklardan
elde edilmeleri, hizli ve ¢evre dostu olmalar1 gibi belirli 6zelliklerinden dolay1 birgok
alanda kabul gormektedir. Bu tiir nanopartikiiller 6zellikle kirletici icermez ve 6lgek
biiyiitmesi kolaydir (Mittal ve ark., 2013). Ayrica kimyasal sentez ile elde edilen giimiis
nanopartikiillerinin ¢ozeltilerde kararsiz oldugu gézlemlenmistir. Bu nedenle, AgNP'lerin
aglomerasyonunu azaltmak icin farkli kaplamalarin kullanimi avantaj saglamaktadir
(Chappell ve ark., 2011). Giimiis nanopartikiillerinin biyolojik 6zelliklerinin, etrafinda

bulunan kaplayici ajanlara bagli oldugu diistiniilmektedir (Fraga ve ark., 2013).
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Sekil 1.2. Metal nanopartikiillerin fito-sentez mekanizmasi (Paiva-Santos ve ark., 2021)

1.2. NP Sentezini Etkileyen Faktorler

Metal nano malzemelerin boyutlar1 ve sekilleri ya ¢evresel faktorler tarafindan ya
da fonksiyonel molekiiller tarafindan degistirilebilmektedir (A. A. Mohamed ve ark.,
2019). Sicaklik, pH, inkiibasyon siiresi, havalandirma, tuz konsantrasyonu, redoks
kosullar1 ve karigtirma oran1 dahil olmak iizere nano pargaciklarin sentezi i¢in reaksiyon
kosullarinin iyilestirilmesi iizerine birgok arastirma gerceklestirilmistir (Foudaa ve ark.,
2017; Gurunathan ve ark., 2014). NP'lerin boyutu ve sekli, kimyasal ve fiziksel faktorlere
bagli olabilmektedir. Reaksiyon karisiminin optimum metal iyon konsantrasyonu,
sicakligr ve pH'1 nanopargacik sentezinde kilit rol oynamaktadir. Nanoparcacik olugsma
hizi ve ardindan NP'lerin boyutu, sicaklik, pH, substrat konsantrasyonu ve substrata
maruz kalma siiresi gibi sentez parametrelerinden etkilenebilmektedir (Verma ve Mehata,

2016).



Bitki 6zii konsantrasyonundaki degisiklikler fito-MNP'lerin  absorpsiyon
yogunlugunda, boyutunda, seklinde, dagiliminda ve aglomerasyonunda degisikliklere yol
acar. Bitki 0zli konsantrasyonundaki bir azalma daha biiylik boyutlu nanopartikiil
olusumuna yol acarken, konsantrasyondaki artis ise daha kiigiik, kiiresel, izotropik iyi
dagilimli ve aglomerasyonsuz fito-MNP'lere yol agmaktadir (Benedec ve ark., 2018;
Dada ve ark., 2019; Lin ve ark., 2019).

Isik, pH ve ¢o6ziinmiis oksijen gibi dis faktorler aktif bilesikleri bozabililmekte,
fito-MNP'lerin dagilimin1 ve boyutunu etkileyebilmektedir. pH, fito-bilesenlerin
indirgeme kabiliyetini, protonlarin NP'lerin yiizeyinden salinmasini, boyutu, zeta
potansiyel degerlerini, fito-MNP'lerin SPR zirvesinin konumu ve yogunlugunu etkileyen
mutlak bir anahtar faktor olarak ortaya ¢ikmaktadir. Asidik kosullarda, fito-MNP'lerin
yiizeyindeki fonksiyonel gruplar protonlanmis formda bulunur, bu da pozitif zeta
potansiyel degerlerine, zayif stabiliteye ve agregasyona yol agmaktadir (Gubitosa ve ark.,
2018).

1.3.  Hibiscus sabdariffa L.

Hibiscus (Malvaceae) cinsi, 300'den fazla yillik veya ¢ok yillik bitki, cali veya
agac tirtinii icermektedir (Wang ve ark., 2012). Hibiscus 2-2.5 m boyunda biiyiiyen,
yillik veya ¢ok yillik bir bitki veya odunsu bazli bir alt ¢alidir. Yapraklar derin 3-5 palmat
loblu ve 8-15 cm uzunlugunda olup, diiz, silindirik kirmizi gévdeler tizerinde doniisiimlii
olarak diizenlenmistir (R. Mohamed ve ark., 2007). Cigekler 8-10 cm ¢apinda olup kalin
etli bir kalikse sahiptir. Hibiscus, nisan ortasinda yagisli mevsimin basinda yetistirilmekte
ve ciceklenme baslangicina yaklasik 3 hafta kadar meyvelerin kaliksleri i¢in hasat
edilmektedir (el Naim ve Ahmed, 2010).

H. sabdariffa'nin farmakolojik olarak ilgili ana bilesenleri organik asitler,
antosiyaninler, polisakaritler ve flavonoidlerden olusmaktadir. H. sabdariffa 6ziitleri, ana
bilesikler olarak sitrik asit, hidroksisitrik asit, malik ve tartarik asitler ve kiiglik bilesikler
olarak oksalik ve askorbik asit dahil olmak {izere yiiksek oranda organik asit igermektedir.
Kurutulmus kaliks ekstraktlarinin organik asitler gibi kimyasal bilesenlerin yani sira
fitosteroller, polifenoller, antosiyaninler ve diger suda ¢oziiniir antioksidanlar icerdigi
bilinmektedir (G. Riaz ve Chopra, 2018). Antosiyaninler, Hs'nin kurutulmus ¢igeklerinde
bulunan flavonoid tiirevleri ve dogal pigmentler grubudur ve renkleri pH ile
degismektedir. Delphinidin-3-sambubiosit (delphinidin-3-O-(2-O-p-d-ksilopiranozil)-B-
d-glukopiranoz) ve siyanidin-3-sambubiosit (siyanidin-3-O-(2-O--) d-ksilopiranozil)-f-
d-glukopiranozid), Hs'lerden elde edilen ekstraktlarda bulunan ana antosiyaninler olarak



tanimlanmistir (Rodriguez-Medina ve ark., 2009). Polisakaritler, Hs ekstraktinda biiyiik
miktarlarda bulunan bir diger énemli bilesik grubudur. Arabinoz, galaktoz, glukoz,
ramnoz ve daha kiigiik miktarlarda galakturonik asit, glukuronik asit, manoz ve ksiloz
baslicalari olarak tanimlanmustir (Miiller ve ark., 1989). Hs, basit veya polimerize formda
flavonol ve flavanol tipi polifenoller igcermektedir. Hs ekstraktlarinda hibiscitrin
(hibiscetin-3-glucoside), sabdaritrin, gossipitrin, gossytrin ve diger gossipetin
glukozitleri, kersetin ve luteolin gibi flavonoidler tanimlanmistir (Baxter ve ark., 2013).

H. sabdariffa'nin taze veya kurutulmus kaliksleri, bitkisel igecekler, sicak ve
soguk icecekler, fermente icecekler, sarap, regel, joleli sekerlemeler, dondurma,
cikolatalar, aroma maddeleri, pudingler ve keklerin hazirlanmasinda kullanilmaktadir
(Da-Costa-Rocha ve ark., 2014).
1.4.  Nanopartikiillerin Antimikrobiyal Etkinlikleri

Diinya Saghk Orgiiti (WHO) tarafindan, antibiyotik direnci en biiyiik saglik
tehditlerinden biri olarak kabul edilerek diinya c¢apinda kritik seviyelere ulastigi
belirtilmistir. (WHO, 2014). Nanoteknoloji ile olusturulan nanotip alani, biyomedikal
arastirmalarin en umut verici alanlarindan biridir. Nanoteknolojide son zamanlarda elde
edilen ilerlemeler, nanotipta yeni ufuklar agarak, karmagik mimarilerde birlestirilebilen
nano pargaciklarin sentezine izin vermektedir (Franci ve ark., 2015). Bununla birlikte,
insanlar i¢in toksik olmayan ancak mikroorganizmalar i¢in toksik olan alternatif terapotik
ajanlara ihtiya¢ duyulmaktadir. Bu nedenle, nanopartikiil aracili antimikrobiyal ajanlarin
gelistirilmesi bu amag i¢in en uygun yol olarak goriilmektedir (Mustapha ve ark., 2022).

Giimiis nanopartikiillerin bakteri zar1 gegirgenligini yok etmede etkin rol oyandigi
bilinmektedir. Giimiis nanopartikiillerin, dig zar peptidoglikan bariyerini, gegirgenligi ve
periplazmayr kirarak solunum zinciri dehidrogenazlarini inaktif bir duruma
indiikleyebilecegi tahmin edilmektedir (Li ve ark., 2010). Antimikrobiyal ajan olarak
AgNP’lerin sentezi, mikroorganizmalarin antibiyotiklere karsi direng gelistirmelerinin
problem olmasi nedeniyle biiyiik ilgi gormektedir (Rasheed ve ark., 2017). Sentezlenen
AgNP'ler, gentamisin gibi bir antibiyotige kiyasla daha fazla antibakteriyel avantaja sahip
olabilmektedir. Klinik bakteriyel patojenler AgNP'lere maruz birakildiginda,
nanopartikiillerin membran gegirgenligini etkileyerek hiicrelerin replikasyon islevini
bozdugu ve sonugta hiicre biiytime davranisini olumsuz etkileyerek hiicre 6liimiine neden

oldugu ilgili ¢alismalarda bildirilmistir (Kasithevar ve ark., 2017).



Glimiis iyonu veya AgNP'lerin bakteriler iizerindeki aktivitesini agiklamak i¢in
cesitli mekanizmalar Onerilmistir, ancak bunlar arasinda asagidakiler 6n plana
¢ikmaktadir; (V. S. Kumar ve ark., 2004).

e Solunum zincirinin devre dis1 birakilmasi,

e Hiicre zar1 yapisinin bozulmasi ve hiicresel i¢erigin sizmasi,

e Protein denatiirasyonuna ve hiicre oliimiine neden olan fonksiyonel
protein grubuna baglanma,

e DNA replikasyonunun bloke edilmesi,

e Proteinlerin denatiirasyonu ve fonksiyonel protein gruplarina baglanma

yoluyla hiicre 6limii.

AgNp AgNp

Kapsiil

Ribozom destabilizasyonu | emamentiam |_ Hilcre duvan parcalanmasi

Sitoplazma

Flagellum
DNA I

Serbest radikal olusumu | | DNA bazlari arasi interkalasyon
AgNp AgNp

Sekil 1.3. AgNP'lerin antibakteriyel etkinlik mekanizmalar1 (Franci ve ark., 2015).

Bu o6zelliklerden dolayr AgNP'lerin, Gram-negatif ve Gram-pozitif bakteriler
dahil olmak iizere gok ¢esitli antibiyotige direngli suslar1 inhibe etmek i¢in etkili bir ajan
oldugu bilinmektedir (Mohanty ve ark., 2012). Ayrica, daha kiigiik boyut dagilimindaki
nanoparcaciklarin, daha biiylik boyutlu nanoparcaciklara kiyasla test edilen patojenlere
kars1 daha yiiksek oranda antibakteriyel aktivite gosterdigi de kanitlanmistir (Jeeva ve
ark., 2014). Bunun olas1 nedeni, kii¢iik boyutlu nanopargaciklarin hiicrelere biiyiik
olanlardan ¢ok daha hizli taginacak olmasi olabilir (Jinu ve ark., 2017). Ayrica, daha



kiigiik boyutlu AgNP'ler, ¢esitli bakteri tiirleri ile etkilesim i¢in iistiin ve ideal olan daha
biiyiik kullanilabilir ve aktif yiizey alan1 sunmaktadir (Mousavi ve ark., 2018). Ek olarak,
AgNP'lerin sadece membran yiizeyi ile etkilesime girmeleri degil, ayn1 zamanda
bakterilerin i¢ine gegisi de miimkindir (Sharma ve ark., 2009). AgNP'lerin
antimikrobiyal aktivitesinin, aciga c¢ikan giimiis atomlarmin oksidasyonundan ve
AgNP'lerin ylizeylerinden Ag" iyonlarinin salinmasindan kaynaklandigi da kanitlanmigtir
(Xiu ve ark., 2012). Giimiis iyonlar1 giiglii oksidan ajanlardir ve gesitli hiicresel yapilari
yok edebilmektedirler. Bu durumda Ag* hiicre duvarlarini ortadan kaldirarak bakteri
hiicrelerine girer ve sonug olarak DNA'y1 yogunlastirilmig forma doniistiiriir ve bu da
bakterilerin oliimiine neden olabilmektedir. Benzer sekilde, Ag*'nin proteinlerin
fonksiyonel gruplarina baglanarak protein denatiirasyonuna neden oldugu da rapor

edilmistir (Feng ve ark., 2000).
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2. KAYNAK ARASTIRMASI

Indirgeyici ve kapatic1 ajanlar cesitli proses parametrelerine ragmen, AgNP'lerin
yesil sentezinden esit derecede sorumludurlar. NP'lerin dogal 6zellikleri esas olarak
boyutu, sekli, bilesimi ve yapisi ile belirlenmektedir. NP'lerin sekil ve boyut morfolojisi,
digerlerinin yani sira inkiibasyon sicakligi, siiresi, reaktif konsantrasyonu, pH gibi
reaksiyon kosullaria gore degisebilmektedir. Metal nanopartikiillerin mevcut fiziksel ve
kimyasal sentez yontemlerinin baz1 dezavantajlart mevcuttur. Nanopartikiillerin kKimyasal
yollarla sentezinde toksik kimyasal maddeler kullanilmakta olup ¢evre ve insan saglig
icin zararli yan iiriinler olugsmaktadir. Bu nedenle hizli, temiz, toksik olmayan ve ¢evre
dostu sentez yOntemlerinin gelistirilmesinde biyoteknolojinin kullanimi  6nem
kazanmigtir (Erci ve ark., 2018). Bu baglamda, metal iyonlarinin nanopargaciklarini
olusturmak iizere biyo-indirgenmesi ig¢in bitki ozleri kullanilmaktadir. Yapraklar,
cicekler, tohumlar, kabuklar, meyveler ve kokler gibi bitkilerin ¢esitli kisimlarinin 6zii,
glimilis nanopargaciklarin sentezi igin uygulanmaktadir ve bitki ekstraktlari, sentez
slirecinde stabilize edici ve indirgeyici ajanlar olarak hizmet etmektedir (Bar ve ark.,
2009; Velayutham ve ark., 2013). Bitki ekstraktlari kullanilarak glimiis nanopartikiillerin
sentezi lizerine bir¢ok c¢alisma yapilmistir. Gardea ve ark., (2003) yonca filizleri
kullanilarak metalik nanoparcaciklarin sentezi ile ilgili ilk calismalardan birini
gerceklestirrmislerdir (Gardea-Torresdey ve ark., 2003). Baska bir ¢aligmada, giimiis
nanopartikiiller, indirgeyici ve kapaklayict ajanlar olarak islev goéren Argemone
mexicana'nin yaprak ekstrakti kullanilarak sentezlendi. Sentezlenen nanopargaciklarin
ozellikleri belirlendi. Sentezlenen giimiis nanopargaciklarin ortalama boyutu 30 nm
olarak bulundu (A. Singh ve ark., 2010).

Daha 6nce Hibiscus cinsi yapilan ¢alismalardan giimiis nanopartikiil Sentezi basari
ile gercgeklestirilmistir. Bu ¢alismalardan birisinde Hibiscus cannabinus'un yaprak
ekstrakt1 kullanilarak glimiis nanopargaciklarin sentezi gegeklestirilmistir. Bu ¢calismada
farkli konsantrasyonlarda H. cannabinus yapragi ekstresinin, farkli metal iyon
konsantrasyonunun ve farkli reaksiyon siirelerinin nanopartikiillerin sentezi tizerindeki
etkileri degerlendirilmistir. Calismada, yaprak ekstrakt konsantrasyonu arttik¢a, giimiis
iyonunu indirgemek i¢in daha fazla sayida askorbik asit kullanildig1 ve ¢ok sayida kiigiik
boyutta nanopartikiiller olustugu gozlemlenmistir. Ayrica, hazirlanan gilimiis
nanopartikiillerin, Escherichia coli, Proteus mirabilis ve Shigella flexneri'ye karsi

antimikrobiyal aktivite gosterdigi bulunmustur (Bindhu ve Umadevi, 2013). Diger bir
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calismada ise, giimiis nanopartikiiller oda sicakliginda Hibiscus sabdariffa yaprak
ekstrakti kullanilarak kisa silirede oda sicakliginda sentezlenmistir. Bu c¢alismada
nanopartikiillerin yaklasik 5 nm'den 60 nm'ye kadar ¢esitli sekil ve boyutlarda bir dagilim
gosterdigi bulunmustur (Kalita ve Ganguli, 2017).

Manosalva ve ark., (2019) gergeklestirdikleri ¢alismada, AgNO3s kullanilarak
Galega officinalis ekstrakti ile giimiis nanopartikiillerin biyosentezini gerceklestirdiler.
AgNP'lerin sentez siirecinin optimizasyonunda, pH ve AgNO3z konsantrasyonunun,
ortalama boyut dagilimi {izerinde onemli bir etkiye sahip oldugunu goéstermislerdir.
Biyosentez sirasinda degistirilen reaksiyon parametrelerinim antimikrobiyal etkinlikte
Escherichia coli, Staphylococcus aureus ve Pseudomonas syringae farkli aktivitelerin
olusumuna yol actig1 belirlendi. Bu ¢alismada, 6zellikle diisiik boyut dagilimina sahip
AgNP'lerin patojenik mikroorganizmalara karsi yliksek etkiye sahip oldugunu ortaya
¢ikarmiglardir (Manosalva ve ark., 2019).

Diger bir ¢aligmada, giimiis nanopartikiiller Nepeta leucophylla'nin toksik kok
ekstresi kullanilarak sentezlendi. Kok ekstraktinin konsantrasyonu, inkiibasyon siiresi,
sicaklik ve reaksiyon pH'1 gibi ¢ok sayida sentez parametresinin giimiis nanopartikiillerin
sentezi lizerindeki etkisi incelenmistir. Sonug olarak optimize sentez parametrelerini
ortaya c¢ikarmiglardir. N. leucophylla kok ekstraktinin optimum konsantrasyonunun
20 mg/mL oldugu, pH 9'da 50 °C'de 50 dakika siire ile 1 mM giimiis nitrat ile bu
konsantrasyonda sentezlenen nanopartikiillerin antioksidan aktivitelerinin DPPH radikal
stiplirme aktiviteleri olarak 250 pg/mL'de maksimum 79.4140.004 oldugu ortaya
¢ikarilmistir (J. Singh ve Dhaliwal, 2019).

Nouri ve ark., (2020) de ultra kiiciik Ag nanopartikiiller elde etmek amaci ile
Mentha aquatica yapragi ekstrakti kullanilarak giimiis nanopartikiil sentezi
gerceklestirmislerdir. Sentezde pH 9.5 degerinin en iyi sonucu verdigi ortaya
cikarilmistir. AQNOs ¢6zeltisi ve Mentha aquatica yapragi ekstraktinin hacimsel oraninin
nanoaprtikiil sentezine etkisinde ise en iyi oranin 1:1 oldugunu gostermislerdir. Ayrica,
AgNP'lerin  sentezinde sicakligin etkisini incelemislerdir. Reaksiyon sicakliginin
arttirtlmasinin NP'lerin boyutunun azalmasina ve ayrica daha hizli reaksiyona yol agtigini
gbzlemlemislerdir. Bununla birlikte, oda sicakliginda (25 °C) sentezlenen 6rnegin ise,
yiiksek derecede NP monodispersitesi gosterdigini ortaya ¢ikarmislardir (Nouri ve ark.,
2020).
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1.  Bitki Ekstraktinin Hazirlamisi

Dogan Baharatcilik ve Kimyevi Mad. Tic. San. A.S. tarafindan iiretilen Parti No:
20.05 Bamya Cigegi (Hibiscus sabdariffa L.) nanopartikiil sentezinde kullanilacak bitki
ornegi olarak temin edildi. Hibiscus sabdariffa bitki 6rnegi 6nce 6giitiictide yaklasik 10
dakika boyunca o6giitiildii. Daha sonra 5 g ogiitiilmiis bitki kurusu hassas terazide
tartilarak 100 mL saf su iginde karistirildi. Bu islemi takiben bitkinin sulu ekstraktini elde
etmek i¢in karigim 80 °C’de su banyosuna kondu ve 5’er dakika araliklarda hafifge
karistirilarak 2 saat boyunca su banyosunda bekletildi. 2 saat sonunda su banyosundan
cikarilan karisim kagit filtre yardimiyla siiziilerek posasindan ayrilmasi saglandi.
Filtreleme islemi iki kez tekrar edilerek ekstraktin biiyiik partikiillerden tamamen
arindirilmasi gergeklestirildi. Hazirlanan eksrakt siselerde hava ile temasi kesilerek +4 °C
dolaplarda muhafaza edildi.
3.2. Giimiis Nanopartikiillerin Sentezi

AgNP’lerin olusum ve varliginin incelenmesi “pH degisimi, Sicaklik degisimi,
AgNO3 konsantrasyon degisimi, ekstrakt konsantrasyonu degisimi, zaman degisimi” gibi
farkli parametrelerin degistirilmesi ile gergeklestirildi. AgNP’lerin sentezi igin, dnceden
hazirlanan AgNOs sulu ¢ozeltisi ile Hibiscus sabdariffa L bitkisi ekstrakti uygun bir sise
icerisinde ¢alkalayici yardimiyla 1200 rpm’ de ¢alkalanarak reaksiyona birakildi ve belli
araliklarda UV-Vis spektrofotometre dlgiimleri alindi. Giimiis iyonlarinin indirgenmesi
ile kirmiz1 renkli ¢ozeltilerin koyu kahverengiye dogru renk degisimi gozlemlendi.
Bundan sonra, tiim reaksiyonlar santrifiijleme ve ardindan ii¢ kez saf su ile yitkamaya tabi
tutuldu. Olusan koyu renkli soliisyon 9.000 rpm’de 4 °C’de 15 dakika santrifiij edilerek
st s1v1 faz uzaklastirilmis tizerine saf su ilave edilip 9.000 rpm’de 4 °C’de 15 dakika
tekrar santrifiij edilip bu islem ii¢ kez tekrarlanarak yikama islemi uygulandi. Elde edilen
kat1 kisim, AgNP karakterizasyon islemlerinde kullanilmak {izere +4 °C ortaminda
muhafaza edildi.
3.3.  Nanopartikiillerin Karakterizasyonu

AgNP'lerin  karakterizasyonu ¢esitli analitik cihazlar ile gergeklestirildi.
AgNP'lerin UV-Vis spektrumlari, 200 ila 800 nm arasinda bir Cary 60 UV-Vis
spektrofotometresi (Agilent Technologies, Santa Clara, CA, ABD) ile kaydedildi. Elde
edilen sonu¢ verileri Origin 8.5 yazilimi (OriginLab, Northampton, MA, ABD)
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kullanilarak ¢izildi. Ayrica, AgNP'lerin sentezinde ve kapaklayici ajanlar ile
stabilizasyonda yer alan fonksiyonel gruplar, Fourier transform kizilotesi (FTIR)
spektroskopik analizi ile dogrulandi. FTIR spektrumlari, bir Shimadzu IR Prestige-21
FTIR-ATR spektrometresinde kaydedildi. Pargaciklarin polidispersite indeksi ile
hidrodinamik boyutu ve yiikiinii belirlemek icin DLS ve zeta analizori kullanildi.
Dinamik 151k sagilimi1 (DLS) ve zeta potansiyel degerleri bir Malvern cihaz1 (Zetasizer
nano ZS, Malvern Instruments, U.K.) ile kaydedildi. Bunun igin santrifiij ve yikamadan
sonra AgNP'lerin ddH20 i¢inde taze hazirlanmis siispansiyonu alindi ve 25 °C'de 30
dakika sonikasyona tabi tutuldu. TEM analizi i¢in numune, bir karbon kapli bakir 1zgara
lizerine seyreltik bir glimiis nanopartikiilcozeltisi damlatilarak hazirlandi. Bu islemde
ornekler, bir JEOL elektron mikroskobu (JEOL 200 FX-II) iizerinde TEM igin
incelenmeden Once 24 saat oda sicakliginda kurutuldu. Gergek boyut ve seklin
dogrulanmasi i¢in SEM ile morfolojik ¢alisma ve FESEM (JEOL JSM-7400 F, Tokyo,
Japonya) kullanilarak EDX (enerji dagilimli X-1gin1 analizi) ile kompozisyon ¢alismasi
yapildi.
3.4. Nanopartikiillerin Antimikrobiyal Etkinliklerinin Degerlendirilmesi

Bakteri kiiltiirleri Staphylococcus aureus ATCC 25923, Bacillus cereus ATCC
11778, Salmonella typhimurium ATCC 14028, Enterococcus faecalis ATCC 19433,
Pseudomonas aeruginosa ATCC 15442, Escherichia coli ATCC 25922, Bacillus subtilis
ATCC 6051 ve Aspergillus niger kiiltiirleri liyofilize halde temin edildi. Kisaca %2
glukoz ile desteklenmis Mueller Hinton Agar (MHA) antibakteriyel ve antifungal
etkinligin belirlenmesi i¢in hazirlandi. Test edilen izolatlarin siispansiyon bulanikligi Mc
Farland 0.5 standardina esdeger bulanikliga ayarlandi. Sivi kiiltiir ¢alkalanarak
homojenize edildikten sonra yaklagik 100 uL hacminde petri plaginin tiim yiizeyini
1slatacak kadar dokiiliip Drigalski Spatiilii yardimi ile yayildi. MHA agar plakalrinda 7
mm ¢apinda kuyu acilarak, bu kuyulara 50 pL nanopartikiil ilavesi gerceklestirildi
Kuytularin etrafinda olusan zon caplar1 plakalarin 24 saat 37 °C’de inkiibasyonundan
sonra mm cinsinden Olglilerek degerlendirildi. Denemeler {i¢ tekrarli olarak
gerceklestirildi.
3.5. Biyosentezlenmis Giimiis Nanopartikiillerin DPPH Radikal Siipiirme
Aktivitesi

1,1-difenil-2-pikrilhidrazil (DPPH) radikal sliplirme aktivitesinin
degerlendirilmesi, antioksidan aktivite ¢aligmalarinda standart bir testtir ve spesifik

bilesiklerin radikal uzaklastirma aktivitesinin taranmasi i¢in hizli bir yontemdir. DPPH
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radikal siliplirme aktivitesi, 96 kuyucuklu mikroplakalar kullanilarak gergeklestirildi.
Metanolde DPPH radikal soliisyonu hazirlandi ve bu soliisyondan 100 pL tim
kuyucuklara eklendi. Kuyucuklara 400 pg/mL konsantrasyonlarda AgNP'ler ve askorbik
asit ilave edildi. Daha sonra reaksiyon karisimi dikkatlice karistirildi ve karanlikta oda
sicakliginda 30 dakika tutuldu. Absorpsiyon daha sonra 517 nm'de spektrofotometrik
olarak ol¢iildii. Absorpsiyondaki ger¢ek azalma, kontrol ile karsilastirilarak olgtildii.
AgNP'lerin radikal siipiirme aktivitesi, asagidaki dformiis kullanilarak hesaplandi.

DPPH siipiirme verimliligi %=Abs kontrolii—Abs sample/Abs kontroliix100
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4. ARASTIRMA SONUCLARI VE TARTISMA

4.1.Giimiis Nanopartikiillerin Sentezi
Glimiis nitrat sulu ¢ozeltisi erlene alinarak iizerine bitki ekstrakti ayr1 ayr1 oda
sicakliginda eklendi. Belirli silireler sonunda ¢0zeltinin rengi saridan kirmizimsi
kahverengiye doniistii. Bu da glimiis nanopartikiillerinin olustugunun gostergesi olarak
kabul edildi. Farkli sentez parametreleri kullanilarak giimiis nitrat sulu ¢ozeltisi ile elde
edilen nanopartikiiller UV-Vis spektrofotometresinde elde absorbsiyon spektrumlari
15’er dakikalik zaman dilimlerinde karakterize edildi. Tablo 4.2 de ¢alismada kullanilan

sentez parametreleri goriilmektedir.

Tablo 4.1 Sentezlenen giimiis nanopartikiillerin sentez parametreleri

Ornek No. pH Sicaklik AgNO3 Bitki
Konsantrasyon  ekstrakti
1 7.5 Oda sicaklig1 1mM 30 mL
2 8.5 Oda sicaklig1 1 mM 30 mL
3 8.5 Oda sicaklig1 2 mM 30 mL
4 10.5 Oda sicaklig1 2 mM 30 mL
5 7.5 50 °C 1 mM 30 mL
6 8.5 50 °C 1 mM 15 mL
7 8.5 50 °C 1 mM 30 mL
8 10.5 50 °C 1mM 30 mL

AgNP'lerin biyosentez reaksiyonu c¢ok hassastir ve reaksiyon siiresi, AgNO3
konsantrasyonu, ekstrakt hacmi ve reaksiyon sicakligi gibi bazi 6nemli parametrelere
baglidir. Bu parametreler AgNP'lerin boyut, sekil, verim ve aglomerasyon durumunun
kalitatif olarak belirlenmesine yardimci olmaktadir. Bu ¢alismada, Hs-AgNP'lerin yesil
sentez reaksiyonu i¢in bu parametrelerin etkisi incelendi.

[k olarak, pH'n etkisi reaksiyon ortammnin kimyasini etkiledigi icin bu etkinin
nanopartikiil olusumunda ortaya ¢ikarilmasi amaciyla sentez ortami olarak 7.5, 8.5 ve
10.5 olmak tizere ii¢ farkli pH degeri kullanildi. Sicaklik degisiminin etkisinin
belirlenmesi i¢in ise oda sicakligi ve 50 °C nanopartikiil sentez sicakligi olarak tercih
edildi. Ayrica 1 ve 2 mM AgNOs konsantrasyonu, metal iyon konsantrasyonunun
nanopartikiil sentezindeki etkisini ortaya c¢ikarmak ic¢in kullanildi. Ekstrakt
konsantrasyonu olarak ise 15 mL ve 30 mL olmak {izere iki farkli konsantrasyon segildi.

Toplamda 8 farkli sentez ortami hazirlanarak nanopartikiilleirn sentezi gergeklestirildi.
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Bundan sonra, tiim reaksiyonlar santrifiijleme ve ardindan ii¢ kez yikamaya tabi tutuldu
ve UV-Vis spektrofotometre ile 200-800 nm dalga boylar1 arasinda absorbans degeri
alinarak izlendi
4.2.Giimiis Nanopartikiillerinin UV-Vis Karakterizasyonu
Calismada ilk 6rnek olarak pH 7.5, 300 mL 1 mM AgNOs ve 30 mL ekstrakt
konsantrasyonunda oda sicakliginda sentez gergeklestirildi. En ytliksek pik degeri 420 nm
dalga boyunda 24 saat sonunda elde edildi (Sekil 4.1).

3 420 nm

Absorbans

0 T T T T ] T T T T T T 1
200 300 400 500 600 700 800

Dalga boyu (nm)

Sekil 4.1. Ornek 1’in sentezden 24 saat sonraki UV-Vis spektrumu

Calismada ikinci ornek olarak pH 8.5, 300 mL 1 mM AgNOs ve 30 mL ekstrakt
konsantrasyonunda oda sicakliginda sentez gergeklestirildi. En yiiksek pik degeri 417 nm
dalga boyunda 320 dakika sonunda elde edildi. Ornegin zamana kars:1 pik degerindeki
degisimi Sekil 4.2°de verilmistir.
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Sekil 4.2. Ornek 2’nin zamana bagl UV-Vis spektrumu degisimi

Uciincii 6rnek olarak pH 8.5, 300 mL 2 mM AgNOsz ve 30 mL ekstrakt
konsantrasyonunda oda sicakliginda sentez gergeklestirildi. En yiiksek pik degeri 418 nm
dalga boyunda 320 dakika sonunda elde edildi. Ornegin zamana kars1 pik degerindeki
degisimi Sekil 4.3’te verilmistir.

4-;/.
1 ——pH 8.5 - 2mM - 0. dak

——pH 8.5 - 2mM - 45. dak.

3 pH 8.5 - 2mM - 90. dak.
418 nm —— pH 8.5 - 2mM - 135. dak.
/4 pH 8.5 - 2mM - 180. dak.
—— pH 8.5 - 2mM

Absorbans

200 300 400 500 600 700 800
Dalga boyu (nm)

Sekil 4.3. Ornek 3’iin zamana bagli UV-Vis spektrumu degisimi

Omek 4te ise pH 10.5, 300 mL 2 mM AgNOs; ve 30 mL ekstrakt
konsantrasyonunda oda sicakliginda sentez gergeklestirildi. En yliksek pik degeri 402 nm
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dalga boyunda 180 dakika sonunda elde edildi. Ornegin zamana kars1 pik degerinin
degisimi Sekil 4.4°te verilmistir.

Absorbans

T T T T T T T T T T T 1
200 300 400 500 600 700 800
Dalga boyu (nm)

Sekil 4.4. Ornek 4’iin zamana bagh UV-Vis spektrumu degisimi

Ornek 5°te ise pH 7.5, 300 mL 2 mM AgNOs; ve 30 mL ekstrakt
konsantrasyonunda 50 °C’de sentez gergeklestirildi. En yiiksek pik degeri 427 nm dalga
boyunda 150 dakika sonunda elde edildi. Ornegin zamana kars1 pik degerinin degisimi

Sekil 4.5’te verildi. Sicaklik artig1 ile sentez siiresinin diistiigii gézlemlendi.

4
TJ pH 7.5 - 1mM - 0. dak. 50 °C
] —— pH 7.5 - 1mM - 15. dak. 50 °C
—— pH 7.5 - 1mM - 30. dak. 50 °C

3 427 nm ——pH 7.5-1mM - 60. dak. 50 °C
——pH 7.5-1mM - 135. dak. 50 °C
/ ——pH 7.5-1mM - 150. dak. 50 °C

Absorbans

T T T T T T T T T T T 1
200 300 400 500 600 700 800
Dalga boyu (nm)

Sekil 4.5. Ornek 5’in zamana bagli UV-Vis spektrumu degisimi
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Ormnek 6°da pH 8.5, 300 mL 1 mM AgNOs ve 15 mL ekstrakt konsantrasyonunda
50 °C’de sentez gergeklestirildi. En yliksek pik degeri 426 nm dalga boyunda 120 dakika

sonunda elde edildi. Ornegin zamana kars1 pik degerinin degisimi Sekil 4.6°da verildi.

426 nm

Absorbans

0 T T T T T T T T T T T 1
200 300 400 500 600 700 800

Dalga boyu (nm)

Sekil 4.6. Ornek 6’nin sentezden 120. dak. UV-Vis spektrumu

pH 8.5, 300 mL 1 mM AgNO3 ve 30 mL ekstrakt konsantrasyonunda 50 °C’de
gerceklestirilen sentezde 6rnek 7 elde edildi (Sekil 4.7.) . En yiiksek pik degeri 428 nm
dalga boyunda 120 dakika sonunda elde edildi. Ayni kosullarda sadece pH degerinin 10.5
yapilmasi ile 6rnek 8 elde edildi ve 120 dakika sonunda en yiiksek degeri 420 nm olarak
olgtldi (Sekil 4.8)
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Sekil 4.7. Ornek 7°nin sentezden 120. dak. UV-Vis spektrumu

420 nm
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—— pH 10.5 - 1mM - 15. dak. 50 °C
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Sekil 4.8. Ornek 8’in zamana bagli UV-Vis spektrumu degisimi
Sentez sirasinda UV-Vis spektrumu degisimler 15 dakikalik stirelerde takip edildi

ve pik degerinin belirli bir seviyeye ulasilmasi ile sentez islemi sonlandirildi. Bu islem

Hs-AgNP'lerin kinetigini ve olusum hizini incelemek i¢in dnemlidir.
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4.3.Giimiis Nanopartikiillerin FTIR, XRD ve EDX Analizleri ile
Karakterizasyonu

FTIR, sekilde gosterildigi gibi giimiis nanopartikiillerde (Hs-AgNP'ler) bulunan
fonksiyonel gruplarin belirlenmesiyle ilgilidir. Bu fonksiyonel gruplar, AgNP’lerin
olusumundan sorumludur. Spektrumda, 3369 cm™'deki giiclii ve genis tepe, —-OH ve —
NH2 gruplarinin birlesik titresim frekansini temsil etmektedir (Noruzi ve ark., 2011).
2112 cm™°deki pik ise, C—H bagin1 yansitmaktadir (Tsegay ve ark., 2021). 1643 cm™'deki
tepe C= C gerilmesinden dolayidir. 1537 cm™!, amid Il bantlarimi temsil etmektedir (bu,
C-N gerilmesi ile birlesen N-H egilme bandindan kaynaklanir) (T. Riaz ve ark., 2018).
Bu iki pik degeri tiim nanopartikiiller i¢in ortak bulundu. Diger bantlarda ise ¢ok az
sapmalar meydana geldi. 1039 cm ™! bandu ise alkolleri, eterleri, karboksilik asitleri temsil
etmektedir (Md. R. Khan ve ark., 2022). Bu nedenle, Ag" iyonlarindan Ag°
nanopartikiillerin olusumu, fitokimyasallarin hidroksil gruplarinin indirgenmesine bagl
oldugu ve bitki ekstraktinda bulunan amino asit ve proteinlerin  AgNP'lerin
stabilizasyonundan sorumlu olabilecegi diisiiniilmektedir (Da-Costa-Rocha ve ark.,

2014).



22

97.56

ool
&1
w

-
al

@
o

o
ra
&

s
a

(s3]
-
wn
Lo b b b b e s e

l
375 g

=)

R R O B B N L B R B R R R R N N R N RN R AR RERR RN RN
4000 3750 3500 3250 3000 2750 2500 2250 2000 1750 1500 1250 1000 750
Trem

Sekil 4.9. Ornek 1’in FTIR spektrum analizi

X-1s1n1 kirinim teknigi, Hs-AgNP’lerin kristalin yapisini ve element bilesimini belirlemek
icin kullanild1 (Sekil 4.10). Hazirlanan AgNP’lerin XRD spektrumu karakteristik Bragg
kirinim planlar1 (111), (200), (220) ve (310) olan 26 = 38.13, 44.30, 64.49 ve 77.40'da
dort kirinim bandi gosterdi. Toz Kirinim Standartlar1 Ortak Komitesi (JCPDS) dosya no:

04-0783 veri tabaninin eslesmesinde glimiisiin kristal yapisin1 ortaya ¢ikarildi.
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Sekil 4.10. Sentezlenen giimiis nanopartikiillerden 6rnek 1’in XRD analizi

Sekil 4.11 ve 4.12°de gosterilen FESEM-EDX analizi, énemli bir giimiis
iceriginin varligin1 gostermektedir. Sentezlenen AgNP'lerin EDX goriintiisii, giimiis
elementin giiglii sinyallerini gosterdi. Ayrica, EDX Ol¢iimiindeki giimiis metal tepe
noktasinin optik absorpsiyonu, AgNP'lerin SPR'sinin bir sonucu olarak tipik olarak
giimiis nano-kristallerin absorbansindan dolay1 ~3-4 Kev arasinda bir aralikta tespit
edildi (Kalimuthu ve ark., 2008). EDX analizinde yer alan. Ca, Cl, O ve C gibi kimyasal
elementlerin varligl, sulu numunenin bilesiminin bir pargasidir. EDX analizinde glimiis

igeriginin 78 % oraninda oldugu goézlendi.
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Sekil 4.12. Sentezlenen giimiis nanopartikiillerden 6rnek 1’in EDX analizi

4.4.Giimiis Nanopartikiillerin DLS ile Boyut Analizi ve Zeta Potansiyelleri
Ornek 1 nanopartikiillerin (oda sicakliginda pH 7.5 ImM AgNOs ve 30 mL bitki

ekstrakti ile gerceklestirildirilen) DLS diyagrami Sekil 4.13'te gosterildi. Sonuglar,

nanopartikiiliin ortalama boyutunun 60.28 nm oldugunu gosterdi. Bu sentez

kosullarinda nanopartikiillerin PDI degerinin 0.364 oldugu bulundu.
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Size Distribution by Number Z-Average (d.nm): 60,28
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Sekil 4.13. Ornek 1’in DLS ile boyut analizi

Ornek 2’de ise drnek 1 ile kosullar ayn1 tutularak tek degistirilen parametre pH
oldu. Bu sentezde pH degerinin 8.5 olmasi ile nanopartikiil ortalama boyutunun DLS
analizinde 34.31°e diistiigli gozlemlendi (Sekil 4.14). Ama diger yandan PDI degerinin
ise bu nanopartikiillerde 0.537 olarak ortaya ¢iktig1 belirlendi.

Size Distribution by Number Z-Average (d.nm): 34,31

Number (Percent)

0.1 1 10 100 1000 10000
Size (d.nm)

Sekil 4.14. Ornek 2’in DLS ile boyut analizi

Omek 3’te ise Ornek 2 ile kosullar aym tutularak tek degistirilen AgNOs
konsantrasyonunun 1 mM’dan 2 mM’a c¢ikarilmasiydi. Bu sentezde AgNOs molar
konsantrasyonun artmasinin nanopartikiil boyutunu 29.95’e indirdigi gozlemlendi. (Sekil

4.15). Bu ornekte PDI degeri 0.534 olarak tespit edildi.
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Size Distribution by Number Z-Average (d.nm): 29,95
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Sekil 4.15. Ornek 3’in DLS ile boyut analizi

Ornek 4’te sentez i¢in degistirilen parametre drnek 3’e gore pH oldu. Bu sentezde
pH 10.5 degeri kullanildi ve sonugta ortalama nanopartikiil boyutunun ¢ok az bir diisiisle
28.71 oldugu gozlemlendi. Oda sicakligindaki sentez parametrelerinden pH yiikseldikge
nanopartikiill boyutunun diistiigii tespit edildi (Sekil 4.16). Bu sentez kosullarinda
nanopartikiillerine PDI degerinin 0.558 oldugu belirlendi.

Size Distribution by Number Z»Average (d.nm): 28,71
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Sekil 4.16. Ornek 4’in DLS ile boyut analizi

Ornek 5°te &rnek 1 ile parametrelerde degisen tek faktdr sentez sicakligidir.
Burada sentez 50 °C’ de gergeklestirildi ve sonugta ortalama nanopartikiil boyutunun
56.90 oldugu gozlendi (Sekil 4.17). Bu sonugta bize pH 7.5’ta sicaklik parametresindeki
degisikligin az da olsa nanopartikiil boyutunu diistirdiigii sonucunu gosterdi. Bu sentez
kosullarinda PDI degerinin 0.296 oldugu belirlendi. Bu sonug bize pH 7.5’ta 6rnek 1 ve
5 ‘te PDI degerlerinin daha diisiik oldugu ve bununda bu pH degerinde sentezlenen
nanopartikiillerin biiyiikliikk dagiliminin daha homojen oldugunu gosterdi. 0.3'ten diisiik

PDI degerlerine sahip nanopartikiiller daha kararli olacagindan ve homojen bir
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morfolojiye sahip olacagindan, zeta potansiyeli ile yakindan iligkili olan monodispers

numuneyi gosterir (Manosalva ve ark., 2019).

Size Distribution by Number Z-Average (d.nm): 56,90
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Sekil 4.17. Ornek 5’in DLS ile boyut analizi

Ornek 6°da sentez igin degistirilen parametre Ornek 2’ye gore sicakligin
arttirilmasi ve bitki ekstrakt konsantrasyonunun 30 mL’den 15 mL’ye diisiiriilmesidir. Bu
sentez pH 8.5’ta 50 °C 15 mL bitki ekstrakti kullanilarak gergeklestirildi ve ortalama
nanopartikiil boyutunun 30.57 oldugu ortaya cikarild1 (Sekil 4.18). Ornek 7 ile tiim
parametreler ayni olup sadece degisen parametre bitki ekstrakt konsantrasyonudur. Bitki
ekstrakt konsantrasyonunun arttirilmasinin ¢ok az bir artisa sebep olsa da ¢ok fazla bir
ortalama nanopartikiil biiyiikliigiinde degisiklige sebep olmadigini gosterdi. Ornek 6’da
sentezlenen nanopartikiilleirn PDI degerinin 0.520 oldugu belirlendi.

Size Distribution by Number Z-Average (d.nm): 30,57
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Sekil 4.18. Ornek 6’nin DLS ile boyut analizi

Ornek 7°de sentez igin degistirilen parametre drnek 6’ya gore bitki ekstrakt
konsantrasyonun degistirilmesiydi. Bu Ornekteki ortalama nanopartikiil boyutu 32.38

olarak belirlendi (Sekil 4.19) ve bu sonucun 6rnek 6’daki nanopartikiil boyutuna yakin
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oldugu tespit edildi. Ayrica, sentezlenen nanopartikiillerin PDI degerinin 0.504 oldugu
bulundu.

Size Distribution by Numb
ize Distribution by Number Z-Average (d.nm): 3238

Number (Percent)
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Sekil 4.19. Ornek 7°nin DLS ile boyut analizi

Ormek 8’de nanopartikiil sentezinde pH 10.5 ve 50 °C kullanilmistir. Burada
ortalamam nanopartikiil boyutunun 22.48 oldugu belirlendi (Sekil 4.20). Ornek 5 ve
ornek 7 ile kiyaslandiginda nanopartikiil boyutunun azaldigi gézlendi. Bu sonugta bize
pH’1n diistiik¢e nanopartikiil boyutunun azaldigini1 gosterdi. Bu pH degerinde sentezlenen
nanoparitkiilleirn PDI degeri 0.571 olarak belirlendi. Bu sonugta bize yliksek pH
degerinde sentezlenen nanopartikiillerin yiiksek PDI degerine sahip oldugu sonucunu

ortaya ¢ikardi.

Size Distribution by Number
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Sekil 4.20. Ornek 8’in DLS ile boyut analizi

DLS c¢alismalar1 esas olarak partikiill boyutu dagilimini tespit etmek ve
numunelerin  ortalama hidrodinamik c¢apmi elde etmek i¢in kullanilmaktadir
(Rajeshkumar ve Bharath, 2017). H. sabdariffa ekstrakti kullanilarak AgNP'lerin sentez
stirecinde pH, sicaklik ve AgNOs konsantrasyonunun, daha oOnce bildirilen diger

calismalarla uyumlu olarak, ortalama boyut dagilimi iizerinde 6nemli bir etkiye sahip
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oldugu DLS boyut dagilim1 analizi ile gosterildi. Ozellikle, AgNP'lerin kararliliginin pH'a
bagli oldugu bildirilmistir (Manosalva ve ark., 2019; Velgosova ve ark., 2016)

Ornek 1’de sentezlenen nanoaprtikiillerin zeta potansiyel degerinin -17.2 oldugu
ortaya cikarildi (Sekil 4.21). Ornek 2’de ise pH degeri yiikselmesine bagli olarak zeta
potensiyel degeri -23.7 olarak belirlendi. (Sekil 4.22). Bu sonug bize pH artiginin bu iki
ornek arasinda zeta potansiyel degerini degistirdigini gosterdi. Ornek 3’te pH 8.5’ta ise
AgNO3 konsantrasyonunun artmasiyla zeta potansiyel degerinin -15.0 olarak ortaya
ciktig1 belirlendi (Sekil 4.23). Burada 6zellikle AgNO3z molar konsantrasyon artisinin zeta
potansiyelini 6nemli miktarda degistirdigi belirlendi. Ornek’4 te ise pH degerinin 10.5
olmasiyla zeta potansiyel degerinin 6rnek 3’e gore daha da diiserek -18.0’a geriledigi

tespit edildi (Sekil 4.24).

Zeta Potential Distribution

Zeta Potential (mV): -17,2

Total Counts

-100 0 100 200
Apparent Zeta Potential (mV)

Sekil 4.21. Ornek 1’in zeta potansiyel analizi

Zeta Potential Distribution
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Sekil 4.22. Ornek 2’nin zeta potansiyel analizi



30

Zeta Potential Distribution
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Sekil 4.23. Ornek 3’iin zeta potansiyel analizi

Zeta Potential Distribution
Zeta Potential (mV): -18,0

Total Counts
w
(=]
8
o

-100 0 100 200
Apparent Zeta Potential (mV)

Sekil 4.24. Ornek 4’iin zeta potansiyel analizi

50 °C’de sentezlenen nanoaprtikiillerin zeta potansiyel degerlerine bakildiginda,
ornek 5’te zeta potansiyelinin -17.1 oldugu belirlendi (Sekil 4.25). Bu degerin 6rnek 1 ile
yakin olmasi1 pH 7.5’ta sicaklik degisiminin zeta potansiyel degerini etkilemedigi
goriildii. Ornek 6°da ise zeta potansiyel degeri -23.2 olarak belirlendi (Sekil 4.26). Ornek
7’de ise zeta potansiyel degerinin -21.2 oldugu belirlendi (Sekil 4.27). Burada pH
degisiminin 6rnek 5’e gore zeta potansiyel degerini diisiirdligiinii ortaya ¢ikardi. Ayrica
burada O0rnek 6’ya gore ekstrakt konsantrasyonunun zeta potansiyel degerini az bir
miktarda arttirdigini gostermektedir. Ornek 8’de ise 10.5 pH degerinde zeta potansiyeli -
22.7 olarak belirlendi (Sekil 4.28). Ornek 4 ile karsilastirildiginda pH 10.5ta zeta
potansiyel degerinin sicakluk artisiyla birlikte diistiigi  gozlendi. Bu sentez
reaksiyonunda pH yiikselmesinin zeta potansiyelini diisiirdiigli yine ayni sekilde ortaya
cikarildi. pH'n zeta potansiyeli lizerinde dogrudan bir etkisi vardir ve partikiillerin zeta
potansiyelinin pH'in artmasiyla azaldig1 daha dnce yapilan ¢alismalar ile bildirildi (Jiang
ve ark., 2009; S. S. Khan ve ark., 2011; Peng ve ark., 2004).
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Zeta Potential Distribution
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Sekil 4.25. Ornek 5’in zeta potansiyel analizi

Zeta Potential Distribution
Zeta Potential (mV): -23,2
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Sekil 4.26. Ornek 6’nin zeta potansiyel analizi
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Sekil 4.27. Ornek 7’nin zeta potansiyel analizi
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Zeta Potential Distribution
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Sekil 4.28. Ornek 8’in zeta potansiyel analizi

4.5.Giimiis nNanopartikiillerin STEM ile Boyut ve Sekil Analizi
Omeklerin ayrica boyut ve sekil analizleri STEM goriintiilemesi ile
gerceklestirildi (Sekil 4.29, 4.30, 4.31, 4.32, 4.33, 4.34, 4.35 ve 4.36). Buradaki sekil
analizlerine bakildiginda 6rnek 1’de pH 7.5’ta Orneklerin daha homojen dagildig:
gozlemlendi. Sekil olarak kiiresel nanopartikiiller gozlemlendi. Diger 6rneklerde pH artisi

ile bu homojenligin farklilastig1 gézlemlendi.

EHT = 30.00 kv Sighal A= aSTEM4 A
WD = 2.9 mm Mag = 45000 K X

Sekil 4.29. Ornek 1’in STEM analizi



EHT = 30.00 kV Signal A = aSTEM4 A
WD = 2.9 mm Mag = 450.00 K X

Sekil 4.30. Ornek 2’nin STEM analizi

EHT = 30.00 kV Signal A = aSTEM4 A
WD=29mm Mag = 450.00 K X

Sekil 4.31. Ornek 3’iin STEM analizi
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50 nm- EHT = 30.00 kv Signal A = aSTEM4 A “-‘— :
1 WD = 2.9 mm Mag = 450.00 K X &/

Sekil 4.32. Ornek 4’iin STEM analizi

50 °C’de gergeklestirilen nanopartikiil sentez isleminde nanopartikiillerin sekil
analizleri STEM analizleri ile dogrulandi. STEM analizi, nanopartikiillerin morfolojisinin
asag1 yukar kiiresel oldugunu ortaya cikardi. Ozellikle, Ornek 5’in sekil bakimindan
cesitlilik gosterdigi gozlemlendi.

1 e .

EHT = 30.00 kV Signal A = aSTEM4 A
WD = 29 mm Mag = 450.00 KX

Sekil 4.33. Ornek 5’in STEM analizi



EHT = 30.00 kv Signhal A = aSTEM4 A
WD = 2.9 mm Mag = 450.00 K X

Sekil 4.34. Ornek 6’nin STEM analizi

EHT = 30.00 kv Sighal A= aSTEM4 A
WD = 2.9 mm Mag = 450.00 K X

Sekil 4.35. Ornek 7’nin STEM analizi

35
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EHT = 30.00 kV Sighal A= aSTEM4 A
WD = 29 mm Mag = 450.00 K X

Sekil 4.36. Ornek 8’in STEM analizi

4.6.Sentezlenen Giimiis Nanopartikiillerin Antimikrobiyal Etkinlikleri

200 pg/mL nanoparitkiil konsantrasyonunda sentezlenen AgNP’lerin agar
diflizyon yontemi ile antmikrobiyal etkinlikleri degerlendirildi. Nanopartikiillerin
Staphylococcus aureus’a karsi antibakteriyel etkinligi Sekil 4.37°de gosterildi. Ornek 3 ,
S:aureus’ akarsi 18.95 £0.59 inhibisyon zon degeri ile en yliksek antibakteriyel etkinligi
gosteririken, 6rnek 6 ise 8.95 + 0.48’lik deger ile en diisiik inhibizyon zon degerini
gdstermistir. Orneklerden 4 ve 8’in ise bu konsantrasyonda herhangi bir aktivite
gostermedigi belirlendi. Oda sicakliginda pH 7.5 ve 8.5’ta nanopartikiillerin diger
nanoparitkiillere oranla daha iyi bir aktivite gosterdigi belirlendi. Yiiksek sicaklikta
sentezlenen nanopartikiillerde pH 7. 5’taki 6rnegin digerlerine oranla daha iyi aktivite

gosterdigi tespit edildi.
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Sekil 4.37. Sentezlenen AgNP’lerin Staphylococcus aureus’a karsi antibakteriyel etkinligi

Nanopartikiillerin Bacillus cereus’a kars1 antibakteriyel etkinligi Sekil 4.38’de
gosterildigi tlizere, 13.51 +£0.13 inhibisyon zon degeri ile en yiiksek antibakteriyel
etkinligi Ornek 3’iin gosterdigi tespit edildi. Ornek 1,2,3, ve 5’in B. cereus’a karsi
antibakteriyel etkinliginin birbirine yakin oldugu belirlendi. Ekstrakt konsantrasyon artis1
ile drnek 7’de antibakteriyel aktivite gézlemlenirken 6rnek 6’da akttivite bulunmadi.
Orneklerden 4 , 6 ve 8’in ise ilgili mikroorganimaya karsi herhangi bir aktivite

gostermedigi bulundu.
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Sekil 4.38. Sentezlenen AgNP’lerin Bacillus cereus bakterisine karst antibakteriyel etkinligi

Nanopartikiillerin Escherchia coli bakterisine kars1 antibakteriyel etkinligi Sekil
4.39°da gosterildi. Ornek 3’iin S. aureus ve B.cereus’ta oldugu gibi bu mikroorganizmaya
karsida 12.67 + 0,65°lik bir inhibisyon zon degeri ile en yiiksek aktiviteyi gosterdigi
tespit edildi. Burada, Ornek 1,2,3,5,6 ve 7 nin E. coli’ye kars1 antibakteriyel aktivitesinin
birbirine yakin oldugu gozlemlendi. Yalmzca Ornek 4 ve 8’de herhangi bir aktivite
gozlemlenmedi. pH 10.5’ta sentezlenen nanopartikiillerin antibakteriyel aktivitelerinin bu

konsantrasyonda ortaya ¢ikmadigi tespit edildi.
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Sekil 4.39. Sentezlenen AgNP’lerin Escherchia coli bakterisine karsi antibakteriyel etkinligi
Nanopartikiillerin ~ Salmonella  typhimurium  mikroorganizmasina  karsi
antibakteriyel etkinligi Sekil 4.40’ta gosterildi. Burada Ornek 1,2,3 ve 5 ‘in sirast ile
13.73+1.17, 13.90+0.55, 13.96+0.73, 13.93+0.64 degerlerinde birbirlerine yakin

inhibisyon zonu gosterdigi belirlendi. Diger mikroorganizmalarda oldugu gibi bu

mikroorganizmaya karsida Ornek 4 ve 8’de herhangi bir aktivite gdzlemlenmedi.
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Sekil 4.40. Sentezlenen AgNP’lerin Salmonella typhimurium bakterisine kars1 antibakteriyel etkinligi



40

Nanopartikiillerin ~ Pseudomonas aeruginosa mikroroganizmasina  karsi
gelistirdigi inhibisyon zonlar1 Sekil 4.41°de gosterildi. Burada Ornek 2’nin 12.89 £0.61
degerindeki inhibisyon zonu ile en yiiksek aktiviteyi gosterdigi belirlenirken, Ornek 1,3
ve 5’in bu degere yakin degerlerde inhibisyon gergeklestirildirdigi bulundu. Ornek 6 da
herhangi bir aktivite gozlemlenmemesi ekstrakt konsantrasyonunun antibakteriyel
etkinligi degistirdiginis gosterdi. Yine bu mikroorganizmada da Ornek 4 ve 8 icin

herhangi bir aktivite gézlemlenmedi.
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Sekil 4.41. Sentezlenen AgNP’lerin Pseudomonas aeruginosa bakterisine karsi antibakteriyel etkinligi

Sentezlenen AgNP’lerin Bacillus subtilis’e karsi antibakteriyel etkinligi Sekil
4.42’de gosterildi. Burada en yiiksek aktiviteyi Ornek 3’{in 14.43 £0.55 inhibisyon zonu
ile gosterdigi bulundu. Ornek 4, 6, 7 ve 8 de bu mikroorganizmaya kars1 herhangi bir

aktivite bulunmadi.
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Sekil 4.42. Sentezlenen AgNP’lerin Bacillus subtilis bakterisine kars1 antibakteriyel etkinligi

Sentezlenen AgNP’lerin Enterococcus faecalis bakterisine karsi antibakteriyel
etkinligi sekil 4.43’te gosterildi. Bu mikroorganzimaya karsi en yliksek inhibisyon
zonlarmi pH 7.5’ta sentezlenen Ornek 1 ve Ornek 5’in sirasi ile 15.14+0.23 ve
15.04+0.69’1uk degerler ile gdsterdigi belirlendi. Ornek ve 4 ve 8 bu mikroroganizmaya

kars1 herhangi bir aktivite gostermedi.
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Sekil 4.43. Sentezlenen AgNP’lerin Enterococcus faecalis bakterisine kars: antibakteriyel etkinligi
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Sentezlenen AgNP’lerin Aspergillus niger mikroorganizmasina karsi antifungal
etkinligi Sekil 4.44’te verildi. Omeklerde en yiiksek antifungal aktiviteyi gosteren
nanoparitkiilin 16.1440.72 mm inhibisyon zon degeri ile Ornek 1 oldugu ortaya
cikarildi. pH 7.5’ta sentezlenen nanopartikiillerin en yiiksek antifungal aktiviteyi
gosterdigi, ama oda sicakligindaki sentezin aktivite yoniinde daha iyi oldugu belirlendi.

Ornek 4,6,7 ve 8’in ise herhangi bir antifungal etkinlige sahip olmadig1 tespit edildi.
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Sekil 4.44. Sentezlenen AgNP’lerin Aspergillus niger mikroroganismasina karsi antifungal etkinligi

Literatiirde yapilan ¢alismalar incelendiginde, farkli pH ile sentezlenen giimiis
nanopartikiiller ile benzer sonuglarin bildirildigi goriildii. Bu g¢alismalarda, giimiis
nanopartikiillerin antibakteriyel etkinliginde ortamin baslangi¢ pH'inin, yilizey alaninin ve

seklin 6nemli rol oynadigi savunulmustur (Nayak ve ark., 2011).

4.7.Sentezlenen Giimiis Nanopartikiillerin DPPH Radikali Siipiirme
Etkinlikleri
Sentezlenen AgNP’lerin 400 pg/mL konsantrasyonlarda DPPH radikal siiptirme
aktiviteleri yiizde (%) deger olarak Sekil 4.45°te gosterildi. Askorbik asit kontrol olarak
kullanildi. Nanopartikiillerden Ornek 1’in % 70.05 + 2.88 radikal siipiirme aktivitesi ile
en yiiksek antioksidan aktiviteyi gosterdigi bulundu. pH 7.5’ta sentezlenen AgNP’lerin
diger ortam sartlarinda sentezlenen nanopartikiillere oranla daha fazla aktivite

gosterdikleri belirlendi.
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Sekil 4.45. Sentezlenen AgNP’lerin DPPH radikal siipiirme aktivitesi

Askorbik
asit

43



44

5. SONUCLAR VE ONERILER

5.1. Sonugclar

Bu c¢alisma, giimiis nanopartikiillerin Hibiscus sabdariffa 'nin bitki ekstrakti
kullanilarak sentezlenebilecegini ve bu sentezdeki parametrelerin nanopartikiillerin
karakteristik 6zelliklerini ve antimikrobiyal ve antioksidan aktivitelerini degistirebilecegi
ortaya c¢ikarildi. Farkli parametreler kullanilarak sentezlenen giimiis nanopartiikiillerin
karakterizasyonlar: ¢esitli spektroskopik ve mikroskobik ol¢timler ile gergeklestirildi.
Ayrica, sentezlenen nanopartikiillerin pargacik boyu ve dagilim analizle DLS &lgtimleri
ile gerceklestirildi. Bunlara ilaveten nanopartikiillerin zeta potansiyel degerleri belirlendi.
Elde edilen sonuglar degerlendirildigine, UV-Vis analizinden sentezlenen
nanopartikiillerde pH degeri yiikseldik¢e nanopartikiillerin dalga boylarinda diisiis
oldugu belirlendi. FTIR analizi ise nanopartikiillerin olusumunda fitokimyasallarin
roliiniin oldugunun ve ayrica AgNP'lerin stabilizasyonundan sorumlu olabilecegi
gozlemlendi. DLS analizi sonuglari, pH 7.5’ta olduk¢a homojen giimiis nanoyapilarin
varligin1 PDI degerleri ile ortaya c¢ikardi. Oda sicakligindaki sentez parametrelerinden pH
yiikseldikge nanopartikiil boyutunun  diistiigii  tespit edildi. Aymi sekilde,
nanopartikiillerin zeta potansiyelinin pH, AgNOs ve ekstrakt konsantrasyonlarindan
etkilendigi ortaya ¢ikarildi. Oda sicakliginda gergeklestirilen ilk dort 6rnekteki sonuglar
zeta potansiyelinin pH ylikseldikce diistiigii ve AgNO3z molar konsantrasyonunun arttikca
zeta potansiyelinin 6nemli oranda yiikseldigini gosterdi. Elde edilen zeta potansiyel
degerleri, AgNP'lerin yiizey yiikiinii, dagilimini ve stabilitesini gosterdi. Sicaklik,
sentetik prosesin reaksiyon kinetigini kontrol ettigi i¢in glimiis nanopartikiillerin
sentezinde dikkate alinmasi gereken bir diger 6nemli faktordiir. Sicakligin etkisi, oda
sicakligi ve 50 °C’de nanopartikiil sentez reaksiyonu gercgeklestirilerek incelendi. Sentez
parametreleri igerisinde pH etkisinin nanopartikiil karakteristik 6zellikleri iizerindeki

etkisinin en fazla oldugu gézlemlendi.

Antimikrobiyal ¢alisma ayrica sentezlenen nanopartikiillerin (Hs-AgNP'ler) hem
Gram-pozitif hem de Gram-negatif bakterilere kars1 etkili oldugunu ortaya koydu. Diger
tarafta, nanopartikiillerin en yiiksek aktiviteyi S. aureus’a kars1 gosterdigi belirlendi. Bu
bulgu farmakolojik ve tibbi alanlarda faydali olabilir. Genellikle diigiik pH’taki 6rneklerin
1yi bir antibakteriyel aktivite gosterdigi belirlenirken, diger yandan pH 10.5’ta herhangi

bir antimikrobiyal aktivitenin ortaya ¢ikmadigi belirlendi. Ayrica, elde edilen verilere
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bakildiginda ekstrakt konsantrasyonunun da antibakteriyel etkinligi degistirdigi gozlendi.
Bu anlamda reaksiyon parametrelerinin etkileri, degerlendirilen tim 6zellikleri ayni
sekilde etkiler. Bu ¢alisma ile tiim bu sonuglardan, AgNP'lerin sentezinin reaksiyon
parametrelerinin, ortaya ¢ikan nanopartikiillerin 6zellikleri i¢in ¢ok 6nemli oldugu ve
bunlarin boyut dagilimini, aglomerasyonunu ve morfolojisini dogrudan etkilemesi ile

biyolojik aktivitelerini etkiledigi sonucuna varmak miimkiindjir.

5.2. Oneriler

Yesil kimya, tehlikeli maddelerin kullanimini azaltmak veya ortadan kaldirmak
icin kimyasal siire¢lerin gelistirilmesi ve uygulanmasi i¢in yeni bir kavram olarak ortaya
cikmistir. Bitki ekstraktlarinin kullanimiyla nanopartikiil sentezi ¢evre dostu bir sentez
slireci olarak ortaya ¢ikmaktadir. Bitki ekstraktlarinin sahip oldugu aktif metabolitlerin
genis bir yelpazesi nedeniyle, bitki ekstraktlarindan nanopartikiillerin biyosentezi biiyiik
ilgi gormektedir. Giimiis iyonlar1 ve glimiis bilesikleri, giiclii antimikrobiyal etkileri
nedeniyle farkli alanlarda antimikrobiyal ajanlar olarak tiiketilmektedir. Ozellikle
nanopartikiillerin bitkiler aracilig1 ile sentezinde sentez parametrelerinin antimikrobiyal
etkinlik tizerindeki etkileri bu ¢aligsma ile ortaya ¢ikarildi. Bu ¢alismanin bir sonraki adimi
i¢in;

» AgNP'lerin etki mekanizmasinin tanimlanmasi giiniimiizde biyomedikal
arastirmalar icin bir Onceliktir ve AgNP'lerin biyoaktivitesi ve
biyouyumlulugu hakkinda daha detayli arastirma  yapilmasi
gerekmektedir.

> AgNP'lerin diger antimikrobiyal ajanlarla birlikte kullanimma iliskin
caligmalar, toksisite sorununun azaltilmasina ve direng gelistirme
potansiyelinin 6nlenmesine yardimci olabilecektir. Bu yonde galisma
yapilmast antimikrobiyal etkinligi giliclii bir sekilde artirabilir.

» Bitkiler araciligi ile kimyasal indirgeme mekanizmasi, glimiis
nanopartikiiller (AgNP'ler) elde etmek icin erisilebilir ve kullanigh bir
alternatif haline geldi. Bununla birlikte, AgNP’lerin antimikrobiyal
yeteneklerinde farkliliklar olusturan bir¢ok degisken bulunmaktadir. Bu
nedenle, AgNP'lerin sentezi i¢in parametreleri optimize etmek, fiziksel-
kimyasal ozelliklerini gelistirerek antimikrobiyal kapasitesini artirimi

yoniinde ¢alismalarin 6nemli olacag diisiiniilmektedir.
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