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LiPOFILIK MADDELERIN ALJINAT KITOSAN MEMBRANLI SIVI
CEKIRDEKLI ENKAPSULASYONU

OZET

Bu c¢aligmada sivi yaglarin, aljinat-kitosan membranli kapsiillerde, invers jellesme
metoduyla enkapsiile edilmesi amaglanmaktadir. Bu kapsamda aljinat-Ca ve aljinat-
kitosan jel membranli kapsiiller iiretilecektir. Uretilen aljinat-kitosan jel membranli
kapsiiller 30, 50 ve 70 °C’de 10’ar dakika 1sil islemden gegirilip kitosanin termal
biiziisme 6zelliginden faydalanip kapsiil membran 6zellikleri izlenecektir. Uretilen
mikrokapstillerin, boyutlari, membran kalinliklari, ¢cekirdek sizint1 miktarlari, kuruma
profilleri ve fiziksel membran dayanikliliklar1 takip edilecektir. Ayrica, elektrostatik
atomizayon yontemi damlatma metoduyla beraber kullanilarak akima uygulanan
voltajla kapsiil boyutundaki degisim gozlencektir.

0.38 mm i¢ capl uglardan yapilan damlatma ve kaplama islemi sonucu iiretilen
kiiresel kapsiillerin yag emiilsiyonunu sivi halde c¢ekirdeklerinde hapsettikleri
gozlenmistir. 0.38 mm i¢ capli uglardan yapilan damlatma islemi sonucu iiretilen
kapsiillerin ortalama caplar1 15 g/L aljinat-Ca membranl kapsiiller i¢in 3.57+0.10
mm, aljinat-kitosan (15 g/L, 10 g/L) membranl 30 °C 50 °C ve 70 °C’de 1s1l iglem
gbérmiis kapsiiller i¢in sirayla 3.65+0.29 mm, 3.58+0.27 mm, ve 3.46+0.22 mm’dir.
Elektrostatik atomizasyon ile 0.6 mm i¢ ¢apli uglardan yapilan damlatma islemi
sonucu olusturulan 10 g/L aljinat-Ca membranl kapsiillerin ¢ap1 5 kV seviyesinde
1.40+£0.07 mm’e kadar digmiistiir. Aljinat-kitosan membranh kapsiillerin ¢ekirdek
sizintilari, aljinat-Ca membranlilara gore 6nemli dl¢lide azalmistir. DMA testlerinde
%15 deformasyon diizeyinde kitosan kapli kapsiillerin aljinat-Ca jel membranh
kapsiillerden daha gii¢lii mekanik o6zelliklere sahip oldugu gozlenirken, kapstillere
uygulanan 1s1l islemin de mekanik giicli arttirdig1 gozlenmistir. Membran kalinlig:
tomografi cihaziyla yapilan dlglimler sonucu, 15 g/L aljinat-Ca membranli kapsiiller
icin 0.59+0.02 mm, 1s1l islem gérmemis, 30 °C 50 °C ve 70 °C’de 1s1l islem gormiis
aljinat-kitosan (15 g/L, 10 g/L) membranl kapsiiller i¢in sirayla 0.79+0.05 mm,
0.73+£0.05 mm, 0.69+0.06 mm ve 0.644+0.04 mm olarak bulunmustur.
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LIQUID CORE ENCAPSULATION OF LIPOPHILIC MATERIALS BY
INVERSE GELATION INSIDE ALGINATE-CHITOSAN MEMBRANE

SUMMARY

The aim of this study is to encapsulate liquid core lipophilic ingredients within food
grade polymer membranes consisting of Alginate-Ca and alginate-chitosan through
inverse gelation method. In this context, microcapsules with alginate-calcium
hydrogels and alginate-chitosan gel membranes will be produced. The alginate-
chitosan membraned capsules will be heat treated at 30 °C 50 °C ve 70 °C to use the
heat shrinking property of chitosan to improve the mechanical properties of the
membrane. The capsules will be monitored for their size, shape, membrane
thickness, core leakage, drying profiles and physical resistance. Moreover,
electrostatic atomisation will be combined with the dripping method to monitor the
capsule size with respect to the voltage applied.

Liquid lipophilic core spheric capsules with alginate-Ca membrane and alginate-
chitosan membrane were succesfully prepared by inverse gelation method with 0.38
inner diamater dripping tips. The mean diameter of 15 g/L alginate-Ca membraned
capsules are found as 3.57+0.10 mm, and the mean diameters of alginate-chitosan
membraned (15 g/L 10 g/L) capsules which are heat treated at 30 °C 50 °C ve 70 °C
are 3.65+0.29 mm, 3.58+0.27 mm and 3.46+0.22 mm respectively. The mean
diameter of the 10 g/L alginate-Ca capsules produced by electrostatic atomization
dripping through 0.6 mm inner diameter dripping tips were reduced down to
1.40+£0.07 mm at 5kV. Alginate-chitosan membraned capsules have significantly
lower amounts of core leakage when compared to alginate-Ca membraned ones and
heat treatment of alginate-chitosan membraned capsules further decreases the
leakage. Chitosan-alginate membranes were found to exhibit stronger mechanical
properties compared to chitosan-alginate membranes on DMA tests at 15% strain
levels and furthermore heat treatment of the chitosan coated improved the
mechanical strength of these membranes. Membrane thickness of the chitosan coated
capsules were found to be decreasing with improved heat treatment temperatures.
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1. GIRIS

Lipofilik maddeler yag ve apolar maddelerde ¢oziinen bir madde grubudur. Gida
sektoriinde besleyici ve fonksiyonel 6zellikleri dolayisiyla sik¢a kullanilan aromalar,

renklendiriciler, yaglar, yag asitleri, karotenler ve ¢esitli vitaminler bu gruba dahildir.

Son yillarda, fonksiyonel gidalara olan talebin artmasi, bu gruptaki bazi maddelerin
arastirmalarda one ¢ikmasina neden olmustur. Yapilan c¢aligsmalar, -3 gibi c¢oklu
doymamis yag asitlerinin kalp rahatsizliklar1 ve dolasim sistemiyle ilgili problemleri
onlemedeki dnemini gostermis; likopenin cilt sagligina faydasina dikkat ¢cekmis veya
zeytinyaginda bulunan oleuropein gibi polifenollerin antioksidan 6zelliklerini

vurgulamastir.

Biitiin sayilan faydalarina ragmen, lipofilik maddeler cesitli dezavantajlara da
sahiptirler. Ornegin lipid oksidasyonu sonucu fonksiyonel 6zelliklerini yitirebilir

veya bileseni oldugu gidanin koku veya rengini olumsuz etkileyebilir.

Lipofilik maddelerle ilgili bu tiir sorunlar, bu maddelerin koruyucu bir tabakayla
kaplanmasi ile Onlenebilir ayrica olumlu etkileri arttirilabilir. Lipofilik maddelerin

enkapsiilasyonu bu agidan gida sektorii i¢in biiylik 6nem tasir.

Bu c¢aligmanin amaci, lipofilik maddelerin giivenli bir sekilde korunmasi,
organoleptik  Ozellikleri degistirmeden gidalara katilabilmesi, islenebilirlik
Ozelliklerinin gelistirilmesi vs... i¢in gida bileseni olarak kullanilan aljinat ve kitosan

ile enkapsiilasyonudur.

Bu raporda, konuyla ilgili literatiir 6zeti, kullanilan materyal ve metod, bulgular ve

tartisma ve sonuglar ele alinmaktadir.






2. LITERATUR OZETIi

2.1 Lipofilik Maddeler

Lipofilik maddeler, gida sektoriinde yaygin olarak kullanilan polar veya notral
maddelerdir. Yaglar, serbest yag asitleri, baz1 vitamin gruplari, pek ¢ok aromatik
grup, renklendiriciler ve tatlandiricilar gibi 6nemli fonksiyonlara sahip maddeler
lipofilik maddeler grubuna dahildir. Genellikle apolar ¢ézgenlerde ¢oziiniirler.

Gida sektoriinde onceden besleyicilik, renk ve koku oOzelliklerinden dolay1 sikca
kullanilan bu maddeler simdilerde insan fizyolojisi ve metabolizmasima olan
faydalar1 nedeniyle 6nem kazanmaktadir.

Sagliklt beslenme olgusunu 6ne ¢ikaran fonksiyonel gida pazarimin gelismesiyle;
lipofilik maddeler sinifina ait pek cok iiye, yeni gida iiriinlerinde bilesen olarak
kullanilmaya baglanmistir. Bu baglamda yapilan giincel arastirmalar, bu gruba dahil
pek cok maddenin insan saghigi agisindan faydalarini vurgulamaktadir. Ornegin,
coklu yag asitlerince zengin gidalarin kardiyovaskiiler rahatsizliklar1 engellemedeki
faydalarindan (Peniche ve dig., 2004) dolay1 ya da karotenlerin cilt saglig1 iizerine
olumlu etkilerinden (Stahl ve dig., 2001) dolay1 gilinlimiizde bu maddelerce
zenginlestirilmis lirlinler ortaya ¢ikmaktadir.

Ancak bu hassas gida bilesenleri, oksidasyon gibi kimyasal bozunmalara maruz
kalabilir (Devasagayam ve dig., 2003), evaporasyon sonucu proses kayiplarina yol
acabilir, katildiklar1 iirlinlin renk, koku ve tekstiir gibi organoleptik 6zelliklerini
olumsuz etkileyebilirler. Bu gruba dahil baz1 maddeler, yapiskan yapilar1 dolayisiyla
islemede giicliik cekilebilir. Ayrica su bazli matrislerde dispers edilmeleri giictiir.
Bunlarin diginda, bu gruba dahil maddelerin insan fizyolojisi ve metabolizmasina

etkileri kontrollii salinim ile uzun sureli hale getirilebilir (Hoad ve dig, 2011).

2.2 Enkapsiilasyon
Enkapsiilasyon, bir kati par¢a,sivi damlacik veya gaz etrafinda ince bir kaplama
olusturularak, bu maddenin bir membran i¢inde hapsedilmesi islemidir (Poncelet ve

Neufeld, 1996).



Glinlimiizde her giin daha fazla aktif gida bileseni, yeni gida iiriinlerinde
kullanilmakta (Ivanova ve dig, 2005) ve bu bilesenleri iiriinlere entegre etmek ve
korumak i¢in yontemler aranmaktadir. Bir onceki alt boliimde siralanan sebepler
dogrultusunda, son yillarda enkapsiilasyon teknolojisi, fonksiyonel gidalarda
kullanilan aktif lipofilik gida bilesenlerinin korunmasi, kontrollii salinimi, raf

Omriiniin uzatilmasi i¢in kullanilmaktadir (Kagami ve dig, 2003).

Kaplanan maddenin etrafinda olusturulan tabakaya kapsiil membrani, kaplanan ve
kapsiiliin i¢inde saklanan maddeye ise ¢ekirdek denir (Young ve dig 1993). Uretim
metoduna gore genel olarak, sivi ¢ekirdekli ve diizenli bir zara sahip kapsiiller ve
icinde kiigiik damlaciklarin hapsedildigi matris kapsiiller olmak iizere iki gesit kapsiil
uretilmektedir. Sivi cekirdekli kapsiiller yiiksek verimli enkapsiilasyonda genis
uygulama alanlar1 bulmakta ve bu Ozellikleri ¢esitli hazirlama yOntemlerinin
olusmasina yol agmaktadir (Scott ve dig, 2005). Buna karsilik matris yapida
kapsiiller genel olarak diisiik tasima 6zelliklerinden dolay1 tercih edilmemektedirler.

Sekil 2.1°de soldan saga s1vi ¢ekirdekli ve matris yapida kapstiller gosterilmektedir.

A B

Sekil 2.1 : Cekirdek yapilarina gore kapsiil ¢esitleri. Sivi ¢ekirdekli kapsiil (A) ve matris yapili kapsiil

(B). Mavi alan enkapsiilan maddeyi, sar1 alan ¢ekirdegi temsil etmektedir.

Lipofilik maddelerin enkapsiilasyonunda, kimyasal veya fiziksel yontemler
kullanilmaktadir. Lipofilik maddelerin enkapsiilasyonunda en sik kullanilan kimyasal

yontemler; koaservasyon, ara yiizey polimerizasyonu ve faz ayrimidir.

Koaservasyon yonteminde membrani olusturan madde, ¢ekirdek madde damlaciginin

istiine ¢okeltilerek kapsiil olusturulur. Bu yontemde ¢ekirdek, membran ¢ozeltisi ve



organik ¢dzgenden olusan; birbirine karigmayan 3 fazli bir ¢ozelti olusturulur. Aktif
bileseni i¢inde barindiran organik ¢ézgen fazi ve membran ¢ozeltisi karistirilarak,
sivi haldeki kaplama materyali ¢ekirdek damlaciklarinin yiizeyine biriktirilir. Son
olarak da kaplama materyali, 1s1 ve/veya pH kontroliiyle ¢ekirdek damlaciklarinin
tizerine ¢okeltilerek kapsiiller olusturulur (Alvim & Grosso, 2010). Bu yontem, 1s1
ve pH kontrolii gerektridigi icin islem kontrolii giictlir. Ayrica, bu yontemle
hazirlanan kapsiil membranlar1 genelde kararsiz ve toksik maddeler icerdiklerinden

gida kullanimi i¢in uygun degildir (Bachtsi ve Kiparissides 1996).

Arayiiz polimerizasyonu yonteminde, birbirine karigsmayan organik faz ve su fazinin

kesisme yiizeyinde monomerler arasinda gergeklesen reaksiyon sonucu istenen
cekirdek maddesinin yiizeyinde polimer bir zar olusturulur. Birbirine karismaz su ve
organik fazlardan olusan soliisyon karistirilarak, fazlar arasindaki temas eden yiizey
alan1 arttirilir. Genellikle, ¢ekirdek maddesindeki monomer, igine jellestirici bir
monomer ¢oziindiiriilmiis siv1 faza dispers edilir. Daha sonra siv1 faz ve organik faz
kanigtirilir.  Kanistirma hizina bagl olarak kapsiil boyutlar1 kontrol edilebilir. Bu
reaksiyon genellikle ¢ok hizlidir ve saniyeler icinde iki ylizey arasindaki monomerler
arasinda gergekleserek polimer =zar tabakasim1 meydana getirir. Arayiiz
polimerizasyon yontemi emiilsifikasyon yontemiyle beraber uygulandiginda
nanometrik kapsiiller iliretebilme avantajina sahiptir ancak bu yontemde de organik
¢ozgen kullanimi gidaya uygulanabilirligini kisitlamaktadir (Bouchemal ve dig,

2006).

Faz ayrimi yéntemi, polimer-polimer uyumsuzlugu olarak da adlandirilir. Bu metod

kimyasal yontemler arasinda siniflandirilmasina ragmen gergekte kapsiil olusumunda
kimysal bir reaksiyon ger¢eklesmemektedir. Bu yontemde, ayn1 ¢ozgende ¢dziinen
ancak soliisyonda birbiriyle karismayan iki polimerden faydalanilir. Polimerler iki
ayr1 faz meydana getirir. Birinci faz, kaspiil zarin1 olusturmasi amaglanan polimerce
zengindir. Digeri ise fazlarin ayrigsmasini tetikleyecek uyumsuz polimerce zengin
fazdir. ikinci polimerin, mikrokapsiil yapisina katilmasi amaglanmasa da kapsiil
membrant i¢inde hapsolmakta ve safsizlik olarak kalmaktadir. Bu yontemle,
membran kalinlig1 kontrol edilebilen kapsiiller elde edilebilmektedir. Membran
kalinligr salinim miktar1 ve hizin1 dogrudan etkilediginden bu ydntemle {iretilen
kapsiillerin kontrollii salinim ve kaplanan maddeyi uzun siireli koruma avantajlar

bulunmaktadir. Ancak bu yontemde de ugucu organik solventlerin kullanimi



kaplanan maddeye zarar verebilmekte ve ara ylizey gerilimlerini dengelemeyi

giiclestirmektedir (Atkin ve dig., 2004).

Lipofilik maddelerin enkapsiilasyonunda en sik kullanilan fiziksel yontemler, sprey

kurutma ve koekstriizvodur.

Sprey kurutma, bu yontemler arasinda en sik kullanilan ve en ekonomik yontemdir
(Tan ve dig 2005, Dzondo-Gaget ve dig., 2005, Jafari ve dig., 2008). Bu yontemde,
cekirdek maddesi, genellikle yag veya suda karigsmayan bir aktif madde, derisik bir
membrane ¢ozeltisinde dispers edilerek emiilsiyon olusturulur. Olusan emdiilsiyon
atomize hale getirilip damlaciklar halinde, sprey kurutucunun isitilan bdlmesine
puskiirtiilerek emiilsiyondaki su buharlastirilir ve kuru kapsiiller elde edilir. Ancak
sprey kurutma yontemi, yiiksek sicakliklarda uygulanmaktadir. Bu nedenle bu
yontem, 1s1ya kars1 hassas gida bilesenleri ve 06zellikle yiiksek sicakliklarda yaglarin

oksidasyon hizi artacagindan yag enkapsiilasyonlarinda tercih edilmemektedir.

Koekstriizyon yontemi ile kapsiil iiretimi, i¢ ice ge¢mis halkalarin kullanilmasiyla
gerceklestirilir (Wyss ve dig., 2004). Enkapsiilan, yani lipofilik madde, merkez
cemberden, membran materyali ise dig ¢gemberden yliksek basingta ekstriide edilir.
Ancak bu yontem maddelerin akis hizlarimin hassas kontroliinii gerektirmektedir.
Ciinkii bu metodda enkapsiilan maddenin noziil ucundan yiiksek basingta ekstriide
edilmesi lipofilik maddelerin bozulmasina veya zarar gormesine neden

olabilmektedir.

Yukarida goriilebilecegi gibi, iiretim kosullar1 gida maddelerini islemeye uygun,
diisiik sicaklik ve basing gibi kosullarda uygulanabilen, yiiksek verimlilikte ve
ekonomik olarak uygulanabilir bir lipofilik madde enkapsiilasyon yontemine ihtiyag

duyulmaktadir.

2.3 invers Jellesme (Damlatma) Yéntemi

Temelde bir arayiiz polimerizasyon metodu olan invers jellesme, damlata veya diger
adiyla tek adim jellesme, uygulanma kosullar1 esnek, yeni ve pratik bir

mikroenkapsiilasyon yontemidir (Sasaki ve dig, 2008).

Bu yontemde, yine arayliz polimerizasyonu yonteminde oldugu gibi birbirine
karismayan iki faz bulunmaktadir. Cekirdek maddesi olmasi istenen ve iginde

jellestirici bir bilesen tasiyon W/O yag emiilsiyonu, bir polimer ¢ozeltisi igine



damlatilir. Jellestirici bilesen, emiilsiyondan polimer c¢ozeltisine dogru hareket
ederken faz arayiiziinde gergeklesen hizli polimerizasyon reaksiyonu sonucu kapsiil
zar1 olusur ve ig¢i lipofilik sivi ¢ekirdekli kapsiiller olusturulur (Blandino ve dig.,
2003). Sekil 2.5’te A durumunda polimer ¢6zeltisi i¢ine damlatilan jellestirici madde
iceren emiilsiyon damlacigr goriilmektedir. Jellestirici madde polimer ¢ozeltisine
dogru difiizyona ugrar ve polimerle karsilastig1 yiizeyde, damlacigin gevresinde

polimer jel membran olusur ve B durumundaki gibi zarla kaplanir.

et

A B

Sekil 2.2 : Invers jellesme metodunda kapsiil zar1 olusumu. Sari ile gdsterilen W/O emiilsiyonund
dispers edilmis jellejtirici bilesen, polimer ¢dzeltisine dogru hareket etmekte (A) ve

polimer ¢dzeltisine temas ettigi yiizeyde membrani olusturmaktadir (B).

Damlatma yonteminin en Onemli kisitlayicr faktorii, Olusturulan emiilsiyon
damlaciklarinin, membran polimeri ¢ozelti ylizeyinden gecerken sekil bozukluklarina
ugramasi veya dagilmasidir. Bu olgu, jellesme havuzundaki membran ¢ozeltisinin
viskozitesinin, emdiilsiyon viskozitesine orani ile ilgilidir. Bu ylizden, membran
cozeltisinde kullanilan polimer derisimi, dolayisiyla kapsiil membraninin fiziksel

ozellikleri kisitlanmaktadir.

Bu yontemle birbirleriyle karismayan bir sivi digerinin i¢ine damlatilarak (su ve yag
gibi) yiiksek verimlilikte, siv1 ¢ekirdekli, kiire seklinde ve boyut dagilim grafigi dar
mikrokapsiiller olusturulabilir. Bu metodun oda kosullarinda uygulanabilir olmasi,
organik solvent kullanimi gerektirmemesi, par¢acik boyutu kontroliiniin pH veya
sicaklik kontrolii gerektirmemesi gida alaninda uygulanabilirligi acisindan 6nemli

avanatjlaridir.



2.4 Aljinat

Aljinat, kahverengi deniz yosunlarda bulunan yapisal bir polisakkarit bilesendir.
Aljinat, gida sanayiinde koyulastirici, kivam arttirici, jellestirici ve emiilsiyon

stabilize edici olarak kullanilmaktadir.

Aljinat nontoksik, biyobozunabilir ve biyouyumlu bir maddedir (Rinaudo, 2008). Bu
yiizden enkapsiilasyon alaninda genis kullanim alanlar1 vardir. Ornegin Mondal ve
dig (2006) enzim immobilizasyonunda aljinat jellerden faydalanmistir. Ayrica
aljinat, Avrupa Gida Giivenligi Otoritesi tarafindan kaplama maddesi olarak
onaylanmistir. Gida sanayiinde en sik kullanilan aljinat jellerden olan aljinat-Ca

jellerin termal olarak kararli olduklar1 bildirilmistir.

Aljinat molekiilii, Guluronik (G) ((1 —4) a-L-guluronat) ve Mannuronik (M) ((1 —4)
B-D-mannuronat) asit monomer bloklarindan olusan yapisal bir polimerdir. Bu
monomerlerin sekans ve birbirlerine goreceli oranlari aljinat molekiiliiniin elde
edildigi kaynaga gore farkliliklar gostermektedir (Erstevag ve Valla, 1998). Aljinat
molekiiliiniin 6zellikleri de guluronik asit ve mannuronik asit monomerlerinin
oranina gore sekillenir. Bu oranlar tiirden tiire biiyiik degisikliklikler gostermektedir.
Aljinat molekiiliindeki G-, M- ve MG- bloklarinin dagilimlar1 ve oranlart H-NMR
spektroskopik analiz ile saptanir. Yapilan calismalarda G ve M monomerlerinin
aljinat molekiiliindeki dagilma oraninin 0.10-0.75 gibi genis bir aralikta degistigini
gostermektedir (Grasdalen, 1983). Bu yiizden aljinat jellerin 6zellikleri veya aljinat
cozeltilerinin vizkoziteleri gibi fiziksel 6zellikler G ve M monomerlerinin numune
aljinat molekiilii igindeki dagilim ve oranina gore degisim gosterir. Sekil 2.3, aljinat

molekiiliiniin G ve M monomerlerini ve ¢esitli dizilimlerini gostermektedir.
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Sekil 2.3 : Aljinat monomerleri ve blok dizilimleri. (A) Mannuronik asit (M) ve Guluronik asit (G)
(B) monomerlerin aljinat molekiiliindeki dizilimleri (Sriamornsak ve Sungthongjeen,

2007).

Aljinat, pektin gibi dogal ionik bir polisakkarittir ve divalent katyonlar eklendigi
takdirde zincirler arasi1 bir etkilesimden gegerek hidrojel olusturur (Fang ve dig,
2008). Yapilan caligmalarda bu jellesmenin, divalent katyon ve G gruplar arasinda
spesifik ve kuvvetli etkilesimden ortaya ¢iktigi bulunmustur. Bu etkilesimi en iyi
tanimlayan model “yumurta kutusu” modelidir. G- bloklar1 diaksiyel baglarla
birlestikleri i¢in yigmtili bir yapt meydana getirir ve pozitif divalent katyonlarin
baglanmasi i¢in elverisli yapilar olustururlar. Divalent pozitif iyonlarin varliginda G-
bloklar1 birbirleriyle baglanarak jel yapisinin lateral kesisme noktalarini olustururlar.
Sekil 2.4’de bu modele baglh olarak aljinat molekiilinde jel olusumu

gosterilmektedir.

Yapilan ¢alismalar, cesitli kalsiyum tuzlar1 arasinda CaCl,’ nin aljinat i¢in en etkili

jellestirici kalsiyum tuzu oldugunu ortaya ¢ikarmistir (Pavlath ve dig, 1999).



Sekil 2.4: Aljinat molekiilii ve kalsiyum katyonu etkilesimi (yumurta kutusu modeli) ve jel olusumu.
(Grant ve dig, 1973)

2.5 Kitosan

Kitosan, deniz kabuklularinin (yengeg, karides vs.) dis iskeletininin ve mantarlarin
hiicre duvarlarinin yapitasi olan kitinin deasetilasyonundan elde edilmektedir. Yakin
zamanda enkapsiilasyon ve immobilizasyon teknolojisinde kullanimi ¢ok artmistir
(Tagieddin ve Amiji, 2004). Ticari iiriinlerde deasetilasyon derecesi (% DD) % 60 ile
% 100 arasinda degismektedir. Kitosanin deasetilasyon derecesi NMR spektroskopi
ile tayin edilir. Ticari kitosan tirlinlerinin ortalama molekiil agirligi 3800-2000 dalton
arasinda degismektedir. Kitinin, suda ¢oziinmiis bol miktarda kostikle
deasetilasyonu kitosan sentezinde sik¢a kullanilan bir yontemdir. Bu yontemle

%98’e varan verimlilikte kitosan iiretilebilir (Zhuangdong, 2007).
gdong

Kitosan, besleyici ve saglik fonksiyonlariyla 6ne ¢ikan bir polisakkarittir. Yapilan
calismalarda, kitosanin LDL kolesterol seviyesini diisiirdiigii ve HDL kolesterol

seviyesini yiikselttigi bulunmustur (Maezaki Y. et al. 1993). Bunun disinda kalsiyum

10



emilimini arttirdigl, yag emilimi ve yag baglayic1 6zelliginden dolayr zayiflatici

etkisi oldugu da ¢esitli calismalarca bildirilmistir (Parajapati, 2009).

Kitosan, biyobozunabilir ve biyouyumlu bir madde olmasinin yani sira ayn1 zamanda
termal biiziisme Ozelligine de sahiptir. Isil islemlerden gecirildiginde, genlesmek
yerine daralarak daha etkili bir kaplama yapar. Bu Ozellikleri, kitosani gidalarda

enkapsiilasyon uygulamalari i¢in olduk¢a uygun bir madde kilar.

Kitosan, B-(1—4) bagli D-glukozamin (D) ve 2-acetamido-2-deoxy-D-glukozamin
(A) monomerlerinden olusan lineer bir polisakkarittir. D monomerleri N-deasetile, A

monomerleri N-asetile monomerlerini ifade eder.

Monomerler birbirlerine seliilozdakine benzer sekilde B-(1—4) diekvatoryal baglarla
baghdir. Bu yapi, kitosan molekiiliine yiiksek zincir sikili§i ve bu sayede uzatilmig
molekiil konformasyonu ve viskoz ¢ozeltilere yol acar. Monomerler iizerindeki asetil
gruplar1 da muhtemelen molekiiller aras1 hidrojen bagi dolayisiyla zincir sikiligina
katkida bulunmaktadir (Anthonsen ve dig, 1993). Sekil 2.5’de kitin ve kitosan

molekiillerini gdstermektedir.

A A D
OH OH OH
/
o Q o 9%, Jo
e HO
HO HO NH
NH2 NH2 0=<_

Sekil 2.5 : Kitosan molekiil yapisi. A, D-glukozamin monomerini ve D, 2-asetamido-2-deoksi-D-

glukozamin monmoreini temsil etmektedir. (Parajapati, 2009)

Kitosanin en biiyiik proses dezavantaj1 fizyolojik pH’da ¢6ziiniiliirliigiiniin ¢cok diisiik
olmasidir. D-glukozamin monomerinin pKa degeri 6.5 oldugundan, kitosan yalnizca
seyreltik asetik asit veya hidroklorik asit ¢ozeltisinde ¢oziinebilmektedir. Bu 6zelligi
kitosan1 diisiik pH’a duyarli malzemelerinin enkapsiilasyonunda kisitlamaktadir. Bu
problemi asmak i¢in Daly ve Knorr (1988) pozitif yiiklii kitosan molekdilleri ile
negatif yiikli aljinat molekiilleri arasindaki elektriksel c¢ekimden faydalanarak
kitosan-aljinat iyonik kompleksi olusturmayi 6ne siirmiislerdir. Bu metodla tiretilen

kapsiil membranlari, pozitif ylizey yiikiine sahip olarak epitel dokulara tutunma ve
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parcacikta hapsedilen aktif bilesenin absorpsiyon siiresinin uzamasi gibi avantajlara

sahiptir (Li ve dig, 2008).

2.6 Kapsiil Boyutunun Elektrostatik Atomizasyon ile Kontrolii & Elektrostatik

Damlatma

Genel olarak bir kapsiiliin performansi, zar kalinlig1, zar porozitesi, zar yiizey yiiki
ve mekanik 6zellikleriyle beraber yiizey alani ve kapsiil boyut dagilimiyla yakindan
ilgilidir. Ornegin kapsiil kiiciildiikce radyal kiitle transferi hizlanacaktir. Kapsiil
boyutunu kontrol etmek ve daha spesifik olarak kiigiiltmek i¢in elektrostatik

atomizasyon yontemi kullanilmaktadir (Sasaki ve dig, 2008).

Elektrostatik atomizasyonda, siviya uygulanan itici elektrostatik voltajin, siviy1
kiigiikk damlaciklara dagitma prensibinden faydalanilir. Bir madde {tzerindeki
elektriksel ylik miktar, o madde etrafinda olusturulan elektrik alaninin giiciinii
dogrudan kontrol etmektedir. Bdylece, bu metodda sivi akimima uygulanan voltaj,
elektrik alaninin giiciinii yani olusturulan damlacik boyutunu kontrol edecektir.
Damlacik boyutu, bu yontemde siviya 6zgii belirli bir esik voltaj degerine kadar sabit
kalacaktir. Bu deger, sivinin elektriksel direncinin bir fonksiyonudur (Gaultney ve
dig, 1987). Esik degerinden sonraki, siviya uygulanan voltaj artiglarinda olusan
damlacik boyutunda dogrusal olmayan bir hizda diisme gozlenir (Wilkerson ve dig.,

1989).

Elektrostatik atomizasyon, invers jellesme (damlatma) yontemi ile beraber
kullanildiginda kapsiil boyutunda kayda deger kiiglilmeler go6zlenecektir. Bu
yontem, kolay damlacik olusumu, ayni yiikteki damlaciklarin birbirlerini itmesi
dolayisiyla damlacik aggregasyonunun onlenmesi ve dar boyut dagilimina sahip
kiiciik mikrokapsiiller iiretme gibi olduk¢a 6nemli avantajlara sahiptir (Speranza ve
dig, 2003). Sekil 2.6’da elektrostatik damlatma yontemi icin kullanilan diizenegin
semas1 yeralmaktadir. Diizenekte siringa pompasindan, ayarlanabilir akis hiz1 ve ig¢
capt ayarlanabilir damlatma uglariyla saglanan W/O emiilsiyon akiminin ytiksek
voltaj uygulanarak, damlatma yonteminde olusturulan kapsiil boyutun diisiiriilmesi

gosterilmektedir.
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Sekil 2.6 : Elektrostatik atomizasyon ve invers jellesme yonteminin beraber kullanimu.
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3. MATERYAL VE METOD

3.1 Materyal

Bu calisma icin gerekli diisiik viskoziteli ve yiiksek G/M oranina sahip sodyum
aljinat tozu (Algogel 3001, Ref L036 Lot 5700630), Cargill (Fransa) tarafindan

bagislanmistir.

Calismada kullanilan CaCl,-2H,0 tuzu (Ref 131232.1214 Lot 0000205710) Panreac

Quimica Sau’dan (Ispanya) almmustir.

Calismada, aycicek yagi (Amphora de Risso, Fransa) ve okaliptiis yagi (Cooper
Chemicals Ltd) lipofilik maddeler i¢in model olarak kullanilmistir.

Calismada kullanilan kitosan (Chitosan from shrimp shells, Sigma Aldrich, Fransa)

Sigma Aldrich’den temin edilmistir.

Kullanilan diger tiim kimyasallar Sigma Aldrich’den (Fransa) temin edilmis olup

analitik kalitededir.

Calismada, damlatma islemi ile kapsiil olusturmak icin 8 uglu damlatma cihazi
kullanilmistir. Bu cihaz deney i¢in 6zel iretilmis olup 10 cm ¢apli bir dairenin
merkezinde 8 damlatma ucu takilabilen ve sivi pompalanarak damlatma yapabilen
bir cihazdir. Damlatma islemi i¢in kullanilan uglarin i¢ caplar1 deneye gore
degistirilmistir. Damlatma islemi i¢in kullanilan peristaltik pompa (Cole Parmer
Instrument Company, Masterflex Model 77200 62) 0.1 - 3,400 mL / dakika hizinda
stvi pompalayabilmekte ve 10-600 rpm hizlarinda ¢alisabilmektedir.
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Sekil 3.1°de ise 8 uglu damlatma cihazinin resmi degisik acilardan goriilmektedir.

Sekil 3.1 : Sekiz uglu damlatma cihaz1 (6zel yapim). Damlatma uglari i¢ yarigapi 0.38 mm. Onden ve
yandan goriiniim.

3.2 Metodlar

3.2.1 Aljinat cozeltisinin hazirlanmasi

Verilen derisimde aljinat ¢oOzeltisi hazirlamak igin tartilan Algogel 3001,
demineralize suya eklenip 500-600 rpm’de karistirllmis ve aljinatin tamamen
¢oziinmesi beklenmistir. Aljnat, tamamen ¢oziindiikten sonra karigtirma hizi1 50-100
rpm seviyesine diisiiriilerek yarim saat daha karistirilmistir. Hazirlanan ¢ozeltiler 4

°C sicaklikta 12 saat bekletilmistir.

3.2.2 Kitosan cozeltisinin hazirlanmasi

Kitosan ¢ozeltisi 1 g/L’lik glasyel asetik asit ¢ozeltisinde (pH=3.25) hazirlanmistir
(Gaserod, 1998). Istenilen derisimde kitosan ¢ozeltisi hazirlamak icin tartilan kitosan
tozu ¢oOzeltiye eklenip 500-600 rpm’de karistinnlmigtir. Kitosan tamamen
¢oziindiikten sonra karigtirma hizi 50-100 rpm seviyesine diisiiriilerek yarim saat

daha karnisitirilmistir. Hazirlanan ¢ozeltiler 4 °C sicaklikta 12 saat bekletilmistir

3.2.3 Yag emiilsiyonunun hazirlanmasi

Yag emiilsiyonunu olusturmak i¢in, denemede kullanilacak hacimde aygigek yagi
veya aycicek yagi/okaliptiis yagi karisimi (2:1 v/v) bir behere aktarilmistir. Hacimce
sirastyla %43 ve %57 Span85 (HLB 1.8) ve Tween 85’den (HLB 11) olusan
surfaktan karisimindan yag fazi hacminin %1°i kadar alinarak yaga eklenmistir. Ultra

Turrax karistirictyla 24000 rpm’de 2 dakika karistirilan yag/surfaktan karigimina,
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yag fazinin hacimce %40’1 CaCl, ¢ozeltisi (100 g/L) (Abang ve Poncelet, 2010)
eklenmis ve Ultra Turrax karistrict ile 24000 rpm’de 4 dakika kanistirilmistir. Stabil
emiilsiyon elde edildikten sonra, kullanima kadar beherin agzi kapatilip 4 °C’de

saklanmustir.

3.2.4 Aljinat kitosan membranh s1v1 ¢cekirdekli mikrokapsiil iiretimi
Yag emiilsiyonu damlaciklarini aljinat-kalsiyum jelle kaplamak icin invers jellesme

(damlatma) metodu kullanilmistir. Deney diizenegi Sekil 3.2°deki gibi kurulmustur.

Sekil 3.2: Damlatma yontem deney diizenegi. Sekilde (A) Yag emiilsiyonunu (B) peristaltik pompay1
(C) manyetik karistiriciyt (D) jellesme havuzunu (aljinat ¢ozeltisi) (E) 8 uclu damlatma

cihazin1 gostermektedir.

Deney oda kosullarinda uygulanmis olup, yag emiilsiyonunun peristaltik pompadan
akis hizt 9 mL/dakikadir. Damlatma cihazina takili uglarin i¢ ¢ap1 0.38 mm olup,
aljinat ¢ozeltisi 300-350 rpm hizda manyetik kanstirict ile karistirilmistir.
Damlaciklarin, kiiresel sekil alabilmesi icin, damlama uclar1 ile aljinat yiizeyi

arasinda 10 cm’lik mesafe birakilmstir.

Damlatma islemi siiresi, tim numuneler i¢in 1 dakika olarak tutulmustur. Damlatma
islemi sonunda, emiilsiyon damlaciklar1 aljinat ¢ozeltisi iginde 1 saat boyunca
karistirtlmistir. Olusan kapsiiller 1000 mikronluk bir stizgegle siiziilmiis ve fizyolojik
NaCl (9 g/L) cozeltisi ile yikanmistir. Bu agsamada, kapsiil membraninn aljinat-

kalsiyum jelden olusmasi i¢in kapsiiller 100 g/L CaCl, ¢ozeltisinde 1 saat
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karistirtlmis ve siiziildiikten sonra fizyolojik NaCl ¢ozeltisinde kurutma islemine
kadar 4 °C sicaklikta muhafaza edilmistir. Aljinat-kitosan membranli kapsiiller elde
etmek icin, aljinat ¢ozeltisinde 1 saat bekletilen kapsiiller siiziiliip yikandiktan sonra
kitosan ¢ozeltisinde 1 saat karistirilmistir. Kitosan kaplanan kapsiiller siiziildiikten
sonra degisik seviyelerde 1sil islemden gecmek {lizere kiitlece esit numunelere
ayrilmistir.  Aljinat-kitosan membranli kapsiillerden 1. grup, herhangi bir 1s1l
islemden gecirilmeden siiziildiikten sonra fizyolojik NaCl ¢o6zeltisinde kurutma
islemine kadar 4°C sicaklikta muhafaza edilmistir. 2. grup, kitosan ¢6zeltisi i¢inde 30
°C sicaklikta su banyosunda 10 dakika boyunca siirekli ajitasyon ile 1s1l iglemden
gecirilmis ve siizlildiikten sonra fizyolojik NaCl ¢ozeltisinde kurutma islemine kadar
4°C sicaklikta muhafaza edilmistir. 3. grup, kitosan ¢ozeltisi i¢inde 50 °C sicaklikta
su banyosunda 10 dakika boyunca siirekli ajitasyon ile 1s1l islemden gecirilmis ve
stiziildiikten sonra fizyolojik NaCl ¢ozeltisinde kurutma islemine kadar 4°C
sicaklikta muhafaza edilmistir. 4. grup Kkapsiil, kitosan ¢ozeltisi i¢inde 70 °C
sicaklikta su banyosunda 10 dakika boyunca siirekli ajitasyon ile 1sil islemden
gecirilmis ve stiziildiikten sonra fizyolojik NaCl ¢ozeltisinde kurutma islemine kadar
4°C sicaklikta muhafaza edilmistir. Sekil 3.3’te 1s1l islemden gegirilmis, aljinat-
kitosan membranli ve s1v1 lipofilik madde ¢ekirdekli kapsiillerin olusturulma semasi

verilmistir.
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Y ag Emiilsivonu Eitosan Kaplama
Damlaciklan (1% wiv Kitosan cozeltisi)
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Jellesme Banvosu 1 saat \ \ I
1.3% w/v Algogel 3001
cozeltisi

Kitosan Kapli Kapsiillerin

Isd Islemi
(10 dk. Su Banvosul)

Sekil 3.3 :

s)eXe

IV

Calismada kullanilan jellesme ve kaplama basamaklari. (I) Yag emiilsiyonu damlaciklari
aljinat ¢ozeltisine damlatilir. (II) Aljinat ¢ozeltisinde 1 saat bekletilen damlaciklarin
etrafinda aljinat-kalsiyum membran olusur. (IIT) Aljinat ve kitosan moleliilleri arasindaki

elektriksel ¢ekim sonucu kapsiiller kitosanla kaplanir. (IV) Isil islemden ge¢cmeyen

numuneler disindaki 3 grup numune, verilen sicakliklarda 1s1l islemden gegirilir.

3.2.5 Kapsiillerin akiskan yatakh kolonda kurutulmasi

Numuneler, kuru hava pompasina bagli kolona aktarilip, pompa %8.5 bagil nem

seviyesinde 40 Hz’de calistirnlmistir. Kolondaki numune, verilen hizda akiskan

haldeyken kurutma islemi 1 saat siirdiiriiliir. Cizelge 3.1°de akiskan yatakli kolon

kurutucuyu olusturan birimler ve 6zellikleri verilmistir.

19



Cizelge 3.1 : Akiskan Yatakli Kolon kurutucu birimleri

Birim Ozellikler

Silindir Kolon Cap : 7.5 cm Uzunluk : 35 cm

%0-%060 aras1 degistirilebilir bagil
Hava kurutucu
nem (%8.5’e sabitlenmistir)

Zhejiang Suntech Ltd., HG-370B2

Pompa Maksimum akis 683 L/saat
0-50 Hz Frekans
Sicaklik Maksimum 30°C

3.2.6 Kapsiil boyutunun elektrostatik atomizasyon ile kontrolii

Damlatma yontemi, elektrostatik atomizasyon ile beraber kullanilmistir. 0.6 mm’lik
uglardan siringa pompasi ile 300 mL/saat hizda akan yag emiilsiyonu; sirayla 3.0 kV,
3.5 kV, 4.0 kV 4.5 kV ve 5.0 kV elektrostatik potansiyel uygulanarak atomize
edilmis ve 10 g/L’lik aljinat ¢ozeltisine damlatilmistir. Aljinat ¢ozeltisinde 1 saat
karistirtlan kapsiiller, siiziiliip fizyolojik NaCl (9 g/L) ¢ozeltisi ile yikandiktan sonra
ayni ¢Ozelti iginde 4 °C’de muhafaza edilmistir. Daha sonra, kapsiil boyutunun

elektrostatik voltaja gore degisimi gdzlenmistir.

3.2.7 Kapsiillerin optik analizi ve boyut dagilimlarinin 6l¢iimii

Uretilen kuru veya 1slak kapsiillerin optik analizi, Nikon LV100D-U/DA-U model
optik mikroskopi kamerasiyla c¢ekilen goriintilerin VisiLog 6.3 programinda
islenmesiyle yapilmistir. Etiketlenmis ve filtrelenmis goriintiideki boyut, kiiresellik,
kesit alan1 gibi veriler daha sonra liste halinde program tarafindan Microsoft Excel

2007 ®’e aktarilmustir.

3.2.8 Kapsiil cekirdek sizintisi ol¢iimii

Bu 6l¢iim i¢in tretilen kapstiller 4 mm i¢ capli uglardan yapilan damlatma islemiyle
olusturulmustur. Damlatma isleminde kullanilan aljinat ¢ozeltisi derigimi 15 g/L’dir.
Yag emiilsiyonunun yag fazi hacimce 2:1 aygicek yagiokaliptiis yagindan
olusmustur. Kitosan ¢ozeltisi derisimi 10 g/L’dir. Kalsiyum-aljinat jel membranl ve
30,50 ve 70 °C’lerde 1s1l islem gbérmis aljinat-kitosan hibrit membranli kapsiiller
olusturulan kapsiiller daha sonra akiskan yatakli kolonda 3.2.5. boliimdeki gibi

kurutulmuslardir.
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Bu calismada yapilan kapsiil ¢ekirdek sizintist 6l¢iimii, Lopez ve dig. (2010)
kullandig1 yonteme benzer bir yontemle yapilmistir. Kuru kapsiillerden, yaklasik
olarak esit miktarlar alinarak petri kaplara aktarilmistir. Petri kaplar 40°C’de etiivde
muhafaza edilerek 1., 2., 4. 8. 24. 48. 96. saatlerde etiivden ¢ikarilmistir. Kapsiiller
bagka bir kaba aktrarilmistir. Petri kap {lizerinde kalan yag, etanolle yikanmis ve
sonrasinda petri kap kagit pecete ile silinmistir. Kapsiiller daha sonra petri kaplara
geri aktarilip tartim yapilmistir. Alinan olgiimlerdeki kapsiil agirligindaki azalma
kapsiil ¢ekirdek sizinti miktarin1 vermektedir. Deney 2 paralelli ve 2 tekrarli olarak

yapilmuigstir.

3.2.9 Kapsiil kuruma profilleri

15 g/L aljinat 10 g/L kitosan zar konsantrasyonuna sahip aycicek yagi/okaliptiis yagi
(hacmen 2:1) cekirdekli kapsiiller ve 15 g/L aljinat 5 g/ kitosan zar
konsantrasyonuna sahip aycicek yagi/okaliptiis yagi (hacmen 2:1) ¢ekirdekli
kapsiillerin 40 °C’de etiivde kuruma profilleri karsilagtirilmistir. Deney 2 paralelli

olarak yapilmustir.

3.2.10 Kapsiil membran kalinhg: ve kapsiil hacminin ol¢iimii

Kapsiil membran kalinligi 6l¢iimii, Skyscan 1174 tomografi cihazi ile alinmustir.
Tomografi cihazinda x,y ve z ekseninde her 2 derecede bir 2 tekrarli alinan
goriintiiler birlestirilerek 3 boyutlu kapsiil goriintiileri olusturulmustur. Ol¢iim alman
kapsiiller 6l¢timiin yapilacag: giin iiretilmistir ve aljinat-kalsiyum membranl kapsiil,
30 °C ‘de 1s1l igslem gormiis aljinat kitosan membranli kapsiil, 50 °C ‘de 1s1l iglem
gormiis aljinat kitosan membranh kapsiil, 70 °C ‘de 1s1l islem gormiis aljinat kitosan
membranli kapsiil ve 1s1l islem gérmemis aljinat kitosan membranli kapsiillerden 3’er

paralelli ¢aligilmustir.

3.2.11 Membran Gerilme Deformasyon Ozellikleri Ol¢iimii

Kuru kapsiillerin membran gerilme deformasyon o6lgiimleri, Dinamik Mekanik
Analiz cihazi (DMA Q800, TA Instruments S.A.R.L., Paris, Fransa) ile yapilmistir.
15 g/L aljinat-kalsiyum membranl aygigek yagi ¢ekirdekli kapsiiller ve 30 °C 50 °C
ve 70 °C’de 1s1l islem gormiis 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan membranl okaliptiis

yagi/aycicek yagi cekirdekli kapsiillerden 10’ar numune alinmistir. Veriler, oda
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sicaklhiginda (25 °C), deformasyon taramasi modunda %0.1°den %15’¢ dakikada %5

deformasyon saglayacak sekilde ve 0.05N 6n yiik test parametreleri ile alinmistir.

3.2.12 Istatistiksel Analiz

Analizler i¢in SPSS 17 programi kullanilmistir. Optik analiz sonucu elde edilen
kapsiil boyutu verileri Microsoft Excel’e ® aktarilmis, buradan da SPSS 17 ile analiz
edilmistir.Incelenen kapsiil numunelerinin caplarinin dagilimmin normal olup
olmadigi, Kolmogorov-Smirnov metodu ve Q-Q normallik grafigi ile kontrol
edilmis, normal veya normale yakin dagilim gozleniyorsa (p>0,05 diizeyinde),
bagimsiz orneklem t-testi ile %95 giiven diizeyinde ikili karsilastirma yapilmistir.
Karsilastirma sirasinda, Orneklerin varyanslariin esit olup olmadiklarini kontrol

etmek i¢in Levene testi kullanilmigtir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1Kapsiillerin Optik Analizi ve Boyut Dagilimlari

Kapsiillerin optik analizi 3.2.7°de gosterildigi gibi optik mikroskop kameradan alinan
goriintiilerin Visilog 6.3 ®’de islenmesi yoluyla yapilmistir. Cizelge 4.1°de, c¢esitli
membran kompozisyonlarinda {iretilen 1slak kapsiillerin ortalama ¢aplari

verilmektedir.

Cizelge 4.1 : Cesitli membran kompozisyonlarinda {iretilen 1slak kapsiillerin ortalama caplari.
Kapsiillerin yapiminda kullanilan yag emiilsiyonunun yag fazi hacmen 2:1 aycicek
yagi/okaliptiis yagi icermektedir ve damlatma islemi 0.38 mm i¢ capl uglardan

yapilmustir.

Kapsiil Cap1 (mm)
Isil islem Sicakligi (°C)

Membran Polimeri
Derisimi 30 50 70
15 g/L Alj 10 g/L Kitosan 3.60+0.10 3.56+0.09 3.49+0.11
15 g/L Alj 5 g/L Kitosan 3.74+0.09 3.72+0.09 3.60+0.14
10 g/L Alj 10 g/L Kitosan 3.51+0.09 3.47+0.06 3.40+0.09
10 g/L Alj 5 g/L Kitosan 4.09+0.09 4.06+0.10 3.98+0.11
15 g/L Aljinat (1s1l islemsiz) 3.57+0.09

15 g/ Aljinat-kalsiyum jel membranli kapsiillerin, 1s1] islemden gegirildikten sonra
yiizeylerinin asindigit ve kurutulduktan sonra kiiresel sekillerini yitirdikleri

gozlendiginden, bu kapsiillerin boyut dl¢iimii 1s1l islemden gegirilmeden yapilmistir.

15 g/lL Alj 10 g/L kitosan Orneklerine yapilan bagimsiz orneklem t-testi ikili
karsilagtirmalarinda, 50 °C’de 1sil islem goren kapsiillerin 30 °C’de 1sil islem
gorenlerden ( t(167)=-2.221, P=0.028), 70 °C’de 1s1l islem géren kapsiillerin de 50
°C’de 1s1l islem goren kapsiillerden belirgin diizeyde farkli oldugu ( t(176)=-3.497,
P=0.001) bulunmustur.
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15 g/L Alj 5 g/L kitosan orneklerine yapilan bagimsiz orneklem t-testi ikili
karsilastirmalarinda, 50 °C’de 1sil islem goren kapsiillerin 30 °C’de 1si1l islem
gorenlerden ( t(202)=-1.035, P=0.302) 6nemli 6l¢iide farkli olmadig1 gozlenirken, 70
°C’de 1s1l islem goren kapsiillerin de 50 °C’de 1s1l islem goren kapsiillerden belirgin
diizeyde farkli oldugu (t(211)=-7.668, P=0.0001) gozlenmistir. Bu bulgular 1s1l islem
sicakliginin, Hsieh ve digerlerinin 2006°da belirttigi gibi diisiik sicakliklarda 6nemli
farklar yaratmazken yiiksek sicakliklarda kitosan biiziismesinin daha yliksek bir

diizeyde gerceklestigine isaret etmektedir.
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Sekil 4.1 : Polimer derisiminin kapsiil boyutuna etkisi. Degigik aljinat ve kitosan derisimleriyle
hazirlanmis, 0.38 mm i¢ ¢apl uclardan damlatma yontemiyle {iretilmis 1slak kapsiillerin

boyutlarinin kargilagtirmasi.

Sekil 4.1’e gore, kapsiil capi, membranindaki kitosan derisimi arttiginda

azalmaktadir. Bu degisimin, kitosan aljinat etkilesiminin aljinat-Ca etkilesimiyle
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rekabet icinde olmasindan kaynaklandigi diisliniilmektedir. Aljinat molekiillerine
daha fazla kitosan baglandik¢a aljinat-Ca etkilesiminin zayiflamaya baglayacagi
diisiiniilmekte bunun da membran kalinligini, dolayisiyla kapstil ¢apini diisiirecegi
diisiiniilmektedir. ki grafikte de kitosan konsantrasyonu azaldik¢a, capin diger
egriye paralel davranigta bir artis gdstermesi de bunu desteklemektedir. Sekil 4.1°de
gbzlemlenen diger bir sonug ise, 1s1l islem sicakligi arttikca kapsiil boyutunun
kiiciilmesidir. Isil islem sicakligr yiikseldik¢e, kapsiil ylizeyindeki kitosan
molekiilleri, biiziiserek daha siki bir jel yapist olusturur. Bu da, kitosanin aljinat
jeline daha iyi niifuz ederek, yiiksek hacimli aljinat-kalsiyum jeli yerine, daha diislik

hacimli aljnat-kitosan kompleksinin olusmasini saglar (Yu ve dig, 2010).

Invers jellesme yontemi, elektrostatik atomizasyon ile beraber kullanildiginda,
emiilsiyon damlacik boyutunun, dolayisiyla kapsiill boyutunun kiigiildiigi

gbzlenmistir. Sekil 4.2 bu sonuglar1 gdstermektedir.

3,00
2,50 \\
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1,50 \4\,

1,00

Kapsul Cap1 {mm)

0,50

0,00

0,0 1,0 2,0 3,0 4,0 5,0 6,0
Elektrostatik Voltaj {kV)

Sekil 4.2 : Kapsiil boyutunun elektrostatik voltaja gére degisimi.
Sekil 4.2°de goriildiigi gibi, kapsiil ¢api, emiilsiyona uygulanan elektrostatik voltaj
arttik¢a, eksponansiyel bir diislisten sonra belirli bir degerde sabitlenmektedir. Bu
acidan, sonuglar literatiirle uyusmaktadir (Wilkerson ve dig, 1989). 5 kV voltaj
uygulanan yag emiilsiyonu damlaciklari 1.400£0.068 mm’lik kapsiiller
olusturmuslardir. Bu deger, 0.35 mm i¢ c¢apli uclardan yapilan atomizasyonsuz
damlatma sonucu olusan kapsiillerin (kapsiillerin tamamen kiiresel oldugu

varsayilirsa) hacmen yaklasik % 6’sidir. Ancak bu yontemde, damlatma yonteminin
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en temel sorunu; yani emiilsiyon damlaciginin jellesme polimer yilizeyini gecerken
deforme olmasiyla karsi karsiya kalinmis, 5 kV’in {izerindeki denemelerde yag

damlaciklarinin aljinat ylizeyinde deforme olduklar1 gézlenmistir.

4.2 Kapsiil Cekirdek Sizintisi

Kapsiil ¢ekirdek sizintis1 materyal ve metodlar kisminda 3.2.8°de verilen metoda

gore Slclilmiis olup, ¢ekirdek sizintist bulgular1 Sekil 4.3’de verilmistir.
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Sekil 4.3 : Kapsiil ¢ekirdek sizintis1 dlgiimil. 15 g/L Aljinat kullanilarak hazirlanmis aljinat-Ca jel
membranli kapsiiller ve 15 g/L aljnat 10 g/L kitosan ile hazirlanip 1s1l islemden gegirilmis

kapsiillerin ¢ekirdek sizint1 miktarlari.

Sekil 4.3’e gore gekirdek sizintisinin en az oldugu kapsiil tiirii 70 °C’de 1s1l islem
gormiis aljinat-kitosan membranli kapsiillerdir. 30 ve 50 °C’de 1s1l igslem goren
kapstillerin deneyin sonuna dogru ¢ekirdek sizintilar1 birbirine oldukga yakindir. Bu
sonug literatiirde kitosanin termal biizigmesiyle ilgili yapilan sonuglarla uyumludur.
Hsieh ve dig. (2006) calismalarinda kitosan membranli kapsiiller {iretmis ve
kapsiilleri 1s1l islemden gegirdikten sonra kizilétesi nem tayin cihazinda (IMDB)
salinim davranislarini incelemislerdir 80 °C’de 1s1l islem goren sitronella esansiyel
yag1 yiiklii kitosan membranlt kapsiiller belirgin sekilde diisiik bir ¢ekirdek sizintisi
davranig1 gosterirken, 60 ve 40 °C’de 1s1l islem goren kapsiillerin ¢ekirdek sizintilari
151l islem sicakligi ile ters orantili bir davranig sergilemekte ancak bu iki sicaklik

seviyesi arasindaki fark 80 °C’de 1s1l islem goren kapsiiller kadar belirgin degildir.
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Bunun yani sira, aljinat-CaCl, membranli kapsiillerin en yiiksek ¢ekirdek sizintisi
degerlerine sahip oldugu gozlenmektedir. Bu da gozenekli yapidaki aljinat-Ca jel

membraninin ¢ekirdegin igerigini yeteri kadar hapsedemedigini gostermektedir.

4.3 Kuruma Profilleri

Uretilen 1slak kapsiillerin kuruma profilleri Sekil 4.3° te gosterildigi gibi
karsilastirlmistir. Ik deneyde zar kompozisyonu es diizeyde aljinattan olusan ancak
iki farkli seviyede kitosan derisimli ¢ozeltide kaplanan ve 3’er farkli sicaklik
seviyesinde 1s1l islemden gecirilen kapsiillerin kuruma profilleri incelenmistir. Bu

sonuglar sekil 4.4’de gosterildigi gibidir.
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Sekil 4.4 : Kapsiil kuruma profilleri. Sabit aljinat derisiminde, 10 g/L ve 5 g/L kitosan ¢ozeltileriyle
hazirlanip 30,50 ve 70 °C’de 1s1l islem uygulanan aygigek yagi/okaliptiis yagi ¢ekirdekli
kapsiillerin 40°C sabit sicakliktaki etiivdeki kuruma profilleri.
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Sekilde 4.4’de goriilecegi gibi 10 g/L kitosanli kapsiillerin agirlik degisimi 5 g/L
kitosanli grubun agirlik degisimine gore daha hizli bir sekilde dengelenmistir. 10
g/L’lik gruptaki kapstillerin agirligi 8. saatte dengelenirken 5 g/L kitosanli grubun
agirligi 24. saatte dengelenmistir. Kapsiil liretim siirecinin 6nemli asamalarindan olan
kurutma i¢in bunun 6nemli bir proses avantaji oldugu sdylenebilir. Yine sekil 4.4’de
sonuclar incelendiginde, iki degisik kitosan derisimi grubunda da, farkli 1s1l islem
seviyelerinden gecen kapsiillerin her iki grupta da uzun vadede ayni degerlere
ulastig1 (10 g/L grubu icin %36 kalan agirlik, 5 g/L grubu icin %21 kalan agirlik)
gbzlenmistir. Bu sonug, 1s1l islem seviyesinin kuru kapsiillerin membranlarimdaki
kitosan ve aljinat miktaria etkisi olmadigina isaret etmektedir. Kitosan seviyesinin
artmasi, membran kompozisyonundaki aljinat-kitosan etkilesimini arttirmakta ve
siingerimsi ve yiliksek miktarda su tutan aljinat-Ca jeli yerine aljinat-kitosan

kompleksi olusumunu saglamaktadir.

4.4 Kapsiil Membran Kalinhg ve Kapsiil Hacmi

Olgiimler, Béliim 3.2.9°da verilen metoda gére tomografi cihazi (Skyscan 1174) ile
alinmis olup, yeni hazirlanmis 5 tiir 1slak kapsiilden rastgele 3er numune alinarak

membran kalinlig1 ve kapsiil hacmi incelenmistir. Bulgular, Sekil 4.5’te verilmistir.
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Sekil 4.5 : Kapsiil membran kalinlig1 6l¢iimii. (A) Aljinat-Ca membranli kapsiiller (B) 1s1l islemden
gecmemis 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan membranli kapsiiller (C) 30 °C’de 10 dakika 1s1l
islemden gegmis 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan membranli kapsiiller (D) 50 °C’de 10
dakika 1s1l islemden gegmis 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan membranli kapsiiller (E) 70
°C’de 10 dakika 1s1l islemden gegmis 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan membranl kapsiiller
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Veriler degerlendirildiginde 1s1l islemden ge¢memis aljinat kitosan kapsiillerin
membran kalinliklarinin en yiiksek oldugu ve 1s1l iglem sicakligi arttikca membran
kalinligiin inceldigi goriilmektedir. Buna gore 1si1l islem sonucunda kapsiillerin
istiine kaplanan kitosan tabakasi oOnemli Ol¢lide biiziismekte, bu da kapsiil

membraninin jel yapisinin sikiligini arttirmaktadir.

4.5 Kapsiil Membram Gerilim-Deformasyon Olciimleri

Akigkan kolon kurutucuda kurutulan 10’ar adet numune ( aygicek yagi ¢ekirdekli 15
g/L aljinat-Ca membranli, sirasiyla 30,50 ve 70 °C’de 10 dakika 1sil islem gérmiis 15
g/L aljinat ve 10 g/L kitosan membranl aycicek yagi:okaliptiis yagi c¢ekirdekli
kapsiiller, Bolim 3.2.10’da verilen metoda gore analiz edilmistir. Sekil 4.6,
kapstillerin verilen deformasyon seviyesine ulagsmasi i¢in gerekli ortalama gerilimi

gostermektedir.
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Sekil 4.6: DMA bulgulari. Aljinat-kitosan membranli ve 1sil islemden ge¢irilmis kapsiil

membranlarinin deformasyon gerilim egrileri

Kitosanla kaplanan kapsiillerde, 1s1l islem sicakligi arttikca kapsiil membraninin
mekanik giiciiniin arttigi gézlenmektedir. Bu bulgu, kapsiil iizerindeki kitosan
molekiillerinin 1s1l iglem sonucu aljinat-kitosan kompleks jelinin daha siki bir yapiya
doniistiigline isaret etmektedir. Hsieh ve digerlerine (2006) gore 1s1l islem, kitosanda
termal biizigmeye yol acarak jel yapisini daha kompakt bir hale getirmektedir. Bu da

kapsiil membraninin fiziksel direncini arttirmaktadir.
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Ayrica bu analiz sirasinda kullanilan Aljinat-Ca membranli kapsiillerin ¢ekirdekleri
yalnizca aygicek yagi icerirken Aljinat-kitosan membranli kapsiillerin ¢ekirdekleri
okaliptiis yagi/ay¢icek yagi karisimindan olusur. Okaliptiis yag icerikli Alg-Ca
membranli kapsiiller kurutma isleminden sonra kiire seklini yitirmekte, membran
iceri dogru gé¢mekte ve siingersi bir membrana sahip olmaktadir. Aljinat-Ca jelinin
porlu yapis1 kurutma esnasinda okaliptiis yagim etkili bir sekilde hapsedememekte
ayrica. DMA analizinde %15’lik deformasyona ulasamadan kapsiil membran
parcalanmaktadir. Ote yandan aljinat-kitosan membranl1 kapsiillerin sekillerini ve
formlarin1 koruduklart gozlenmistir. Sekil 4.7°de okaliptiis yagi/aycicek yagi
cekirdekli Aljinat-Ca membranli kapsiil numunesi ile okaliptiis yagi/aycicek yagi

cekirdekli 50 °C’de 1s1l islem gormiis aljinat-kitosan kapsiill numunesi

gosterilmektedir.

Sekil 4.7 : Okaliptiis yagi/aycicek yagi g¢ekirdekli kuru kapsiil goriintiileri. (A) Okaliptiis yag
¢ekirdekli Aljinat-Ca membranli kapsiiller (B) okaliptiis yagi/aycicek yagi ¢ekirdekli

50 °C’de 1s1l islem gormiis aljinat-kitosan kapsiiller
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5.SONUC

S1v1 lipofilik madde ¢ekirdekli ve degisik konsantrasyonlarda aljinat-Ca veya aljinat
kitosan membranl kapsiiller tliretilmis; aljinat-kitosan membranli olan kapsiiller, 30
°C 50 °C veya 70 °C’de 1s1l islemden gegirilmistir. Uretilen kapsiillerin boyutlari,
membran kalinliklari, hacimleri, kuruma profilleri, ¢ekirdek sizintilari, ve mekanik

dayanimlari1 incelenmistir.

Kitosanla kaplanan kapsiillerin, mekanik giicii aljinat-Ca jel membranh
kapsiillerinkine gore belirgin bir sekilde artmistir. Ayrica kapstillere uygulanan 1s1l

islemin sicaklik seviyesi arttikca kapsiiliin mekanik giiciinde artis gerceklesmistir.

Cekirdek sizintis1 testinde literatiirle uyumlu sonuglar elde edilmistir. Kitosanla
kaplanan kapsiillerin kaplanmayanlara oranla daha diisiik bir c¢ekirdek sizintisi
oldugu gozlenmistir. Ayrica 1s1l islemler sonucu kitosanin kapsiil iizerinde biiziigmesi
sonucu ¢ekirdekte hapsedilen sivi lipofilik maddelerin kapsiil digina sizmasi

azalmistir.

Tomografi testlerinde elde edilen membran kalinlig1 sonuglarinda 1si1l islem
sicakliginin arttikca kapsiill membran kalinliginin distiigli gozlenmistir. Kuruma
profili bulgularinda, aljinat-kitosan kapli kapsiil agirliklarinin, iki farkli membran
bilesim grubunda (15 g/L aljinat 10 g/L kitosan, 15 g/L aljinat 5 g/L kitosan) farkl
151l islem seviyelerinden gecirilmis olmalarina ragmen her grup i¢in ayni1 degerlerde
dengelendigi (sirayla, yaklasik %21 ve %36 agirlik kayb1) gozlenmistir. Bu bulgular,
kapsiillerin 1s11 iglemden gecerken belirgin bir katt madde kaybina ugramadan
membran kalinliginin azaldigini, yani daha siki bir membran jel yapist olustugunu

gostermektedir.

Yine kuruma profillerinden elde edilen verilerde, aynmi aljinat derisiminde ve farkl
kitosan derisiminde hazirlanan kapsiillerin, yiiksek kitosan (10 g/L) derisimine sahip
olanlarin kuruma profillerinin, diisiik derisimlilere (5 g/L) gore daha cabuk
dengelendigi (sirayla, 8 saat ve 24 saat) goriilmektedir. Kuruma hizi gerek

mikrobiyolojik gilivenlik acisindan gerekse iiretim giderlerini etkileyen bir faktor
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oldugundan, kapsiil membranlarinin kitosanla kaplanmasi lipofilik maddelerin

enkapsiilasyonlart i¢in bir proses avantaji olarak nitelendirilebilir.

Invers jellesme, elektrostatik atomizasyon ile beraber kullanilarak iiretilen kapsiil
boyutlarinda 6nemli boyutta kiiciilme goézlenmistir. 0.6 mm i¢ capli damlatma
uclarindan, 5 kV elektrostatik voltajla yapilan damlatma islemi sonucu iiretilen

kapsiillerin boyutu 1.40+0.07 mm’ye kadar diismiistiir.

Sonug olarak, bu ¢alismada model olarak kullanilan lipofilik maddeler gida olarak
tiikketilebilen maddelerden olusan sivi g¢ekirdekli kapsiillerde hapsedilmis, ayrica
aljinat-Ca jel membranli kapsiillerin ¢ekirdeklerindeki maddeyi hapsedebilme

verimliligi, kitosan kaplanip 1s1l islemden gegcirilerek arttirilmigtir.

Gelecekte yapilabilecek c¢alismalarda, ¢ekirdekte hapsedilen maddenin ne Olgiide
korundugu, 1si1l islemlerden zarar goriip gormedigi, enkapsiile edilen maddenin
fonksiyonel 6zelliklerindeki degisiklikler ve enkapsiilasyon verimliligi gibi konular

incelenebilir.
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EKLER

EK A. Etiivde Kuruma Profili Verileri

Cizelge A.1 : Ol¢iim yapilan numuneler

Numune
1 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan 70 °C 1s1l iglem.
) 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan 50 °C 1s1l iglem.
3 15 g/L aljinat 10 g/L kitosan 30 °C 1s1l iglem.
4 15 g/L aljinat 5 g/L kitosan 70 °C 1s1l islem.
5 15 g/L aljinat 5 g/L kitosan 50 °C 1s1l iglem.
6 15 g/L aljinat 5 g/L kitosan 30 °C 1sil islem.

Cizelge A.2 : Etiiv kurutma profili ham verileri. A ve B paralelleri temsil etmektedir.

Numune| Dara W, (¢) |Dara + Kapsiil Wi (¢ Verilen dlciim siirelerinde (saat) kalan agirhk W (g)
025 | 05 [ 075] 1 1,5 2 3 5 MU | 48
1A 1,217 2,743 2,644 | 2,566 | 2,492 | 2414 | 2,87 | 2,167 ] 2,001 | 1,787 | 1,764 | 1,764
1B 1,024 2,962 28721 2,796 [ 2,727 | 2,644 | 2,504 | 2377 2,187 | 1,941 | 1,849 | 1,849
A 1,207 2,480 2,399 | 2,333 | 2,271 | 2,208 | 2,098 | 2,000 | 1,862 | 1,680 | 1,661 | 1,661
1B 1,21 2,463 2,383 | 2,321 2,262 ) 2,200 | 2,091 | 1,997 | 1,866 | 1,697 | 1,660 | 1,660
3A 1,233 2,539 24591 2398 | 2,345 ) 2,281 | 2,192 | 2,102| 1972 | 1,772 | 1,687 | 1,687
3B 1,024 2210 2139 | 2,081 2,022 ) 1,956 [ 1,858 | 1,764 | 1,647 | 1,586 | 1,584 | 1,583
4A 1,216 2,856 2792 | 2,740 | 2,690 | 2,634 | 2,541 | 2,455 | 2,321 | 2,069 | 1,563 | 1,563
4B 1,218 2,715 2,707 | 2,649 | 2,592 ) 2,528 | 2435 | 2,340 | 2,198 | 1,971 | 1,550 [ 1,549
5A 1,225 2,667 2,607 | 2,547 | 2,498 | 2439 | 2,344 | 2,251 | 2,116 | 1,880 | 1,517 | 1,517
5B 1,218 2,792 27241 2,659 | 2,602 | 2,534 | 2428 | 2,322 | 2,172 | 1934 | 1,542 [ 1,542
6A 1,217 2,681 2,617 | 2,552 | 2,488 | 2422 | 2,314 | 2,208 | 2,051 | 1,811 | 1,517 | 1,517
6B 1,220 2,653 2,588 | 2,522 | 2,455 2,383 | 2,270 | 2,162 | 2,013 | 1,764 | 1,511 | 1,511
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Cizelge A.3 : Etiiv kuruma profili ortalama yiizde agirlik kayb1 verileri.

Verilen ol¢iim siirelerinde (saat) ortalama agirhk kayb1 %

Numune
0,25 0,5 0,75 1 1,5 2 3 5 24 48
1 582 | 10,58 | 14,98 19,94 | 28,10 | 35,71 | 46,61 | 60,72 | 64,11 | 64,11
2 6,41 | 11,50 | 16,28 | 21,30 | 30,03 | 37,60 | 4830 | 62,25 | 64,52 | 64,53
3 7,17 | 13,10 | 19,07 | 25,71 35,66 | 4527 | 57,12 | 63,23 | 63,53 | 63,54
4 4,14 | 17,60 10,95 14,69 | 20,50 | 26,20 | 34,86 | 49,82 | 78,77 | 78,80
5 426 | 8,40 11,91 16,10 | 22,77 | 29,35 | 38,80 | 54,54 | 79,59 | 79,59
6 4,46 | 899 13,49 | 18,29 | 25,90 | 33,29 | 43,86 | 60,76 | 79,57 | 79,57
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EK B. Kuru Kapsiillerin Deformasyon / Gerilim (DMA) Verileri

Cizelge B.1: Alj-Kitosan 30°C DMA verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli damlatma ucu kullanilarak iiretilen, 15

g/L aljinat 10 g/L kitosan kompleks membranli, aycicek yagi:okaliptiis yagi (2:1
hacmen) c¢ekirdekli 30 °C’de 10 dakika 1sil iglem gormiis kuru kapsiillerin DMA

(deformasyon/gerilim) verileri

Gerilim (MPa)

Deformasyon (%) | numunel | numune2 | numune3 | numuned | numune5 | numune 6 | numune 7 | numune § | numune 9 | numune 10 | numune 11
1% 0,0374 0,0184 0,0439 0,0486 0,0416 0,0565 0,0419 0,0368 0,0291 0,0578 0,0412
2% 0,0735 0,0431 0,0713 0,0907 0,0721 0,0949 0,0752 0,0746 0,0592 0,0846 0,0739
3% 0,1014 0,0708 0,0976 0,1246 0,1100 0,1257 0,1091 0,1169 0,0869 0,1258 0,1069
4% 0,1387 0,0982 0,1502 0,1639 0,1391 0,1635 0,1440 0,1569 0,1070 0,1726 0,1434
5% 0,1737 0,1246 0,1939 0,2035 0,1821 0,1957 0,1840 0,1855 0,1424 02110 0,1796
6% 0,2215 0,1549 0,2607 0,2407 0,2330 0,2400 0,2387 02154 0,1805 0,2270 02212
7% 0,2695 0,1974 0,2923 0,2946 0,2894 0,3060 0,2949 02522 0,2307 0,2620 0,2689
8% 0,3265 02332 0,3643 03575 0,3560 0,3576 0,3504 0,3035 0,2827 02971 0,3229
9% 0,3892 02778 04418 04410 04180 0,4407 04239 0,3540 0,3393 0,3497 0,3875
10% 0,4469 0,3268 05177 0,5177 04790 0,5305 0,5161 04070 0,4060 0,3908 04538
11% 0,5108 03797 0,5926 0,6015 0,5507 0,5966 0,6032 04721 04741 0,4480 0,5229
12% 0,5725 04419 0,6586 0,6728 0,6239 0,6591 0,6718 0,5347 0,5427 0,5148 0,5893
13% 0,6268 0,5057 0,7301 0,7435 0,6923 0,7121 0,7349 0,6003 0,6139 0,6022 0,6562
14% 0,6878 0,5800 0,8004 08184 0,7627 0,7622 0,7875 0,6597 0,6839 0,7062 0,7249
15% 0,7589 0,6488 0,8650 0,8870 08327 0,8260 0,8530 0,7119 0,7498 0,7846 0,7918

Cizelge B.2: Alj-Kitosan 50°C DMA verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli damlatma ucu kullamilarak iiretilen, 15

g/L aljinat 10 g/L kitosan kompleks membranli, aycigek yagi:okaliptiis yagi (2:1

hacmen) ¢ekirdekli 50 °C’de 10 dakika 1sil islem gormiis kuru kapsiillerin DMA

(deformasyon/gerilim) verileri

Gerilim (MPa)

Deformasyon (%) | sample 1 | sample2 | sample 3 | sample 4 | sample 5 | sample 6 | sample 7 | sample § | sample 9 | sample 10| average
1% 0,0366 | 0,0491 | 0,0382 [ 0,0498 | 00562 | 0,0466 | 0,0300 | 00492 [ 00560 | 00417 | 0,0453
2% 0,0765 | 000922 | 00706 [ 00981 [ 00937 | 0,0862 | 00636 | 00981 | 01148 | 0,0800 | 0,0874
3% 0,1169 | 01309 | 011011 [ 0,1482 | 0,1342 | 0,1319 | 0,1099 | 0,1463 | 0,1675 | 0,1196 | 0,1307
4% 0,1582 | 0,461 | 0,1376 [ 02036 | 0,1734 | 0,1733 | 0,1387 | 0,1994 [ 02167 | 0,1662 | 0,1713
5% 02123 | 01683 | 0,1849 [ 02635 | 02173 | 02160 | 0,836 | 02652 [ 02709 | 02163 | 02198
6% 02703 | 01877 | 02261 [ 03216 | 02750 | 02676 | 02265 | 03343 [ 03275 | 02614 | 02698
7% 03295 | 02057 | 0,279 [ 03949 | 03379 | 03285 | 02690 | 04056 | 0389% | 03195 | 0,3260
8% 03914 | 02394 | 03347 [ 04651 [ 03979 | 03843 | 03174 | 04642 | 04615 | 03910 | 03847
9% 04538 | 03061 | 03913 [ 05327 | 04599 | 04424 | 03721 | 05188 [ 05325 | 04587 | 0,4468
10% 05226 | 03648 | 04623 [ 06034 | 05214 | 05091 | 04207 | 05845 [ 06011 | 05280 | 0,5118
11% 0,595 | 03967 | 05392 [ 06670 | 05882 | 0,5828 | 04644 | 06497 | 06732 | 05985 | 0,5750
12% 0,6567 | 04483 | 06247 | 0,7388 [ 06473 | 06644 | 05176 [ 07107 | 0,7426 | 0,6629 | 0,6414
13% 0,7162 | 055082 | 0,997 [ 08090 | 07151 | 0,7372 | 05647 | 0,7844 | 08103 [ 0,7362 | 0,7081
14% 0,7787 | 05672 | 07722 [ 08711 | 0,7815 | 08141 | 0,6194 | 08515 | 08632 | 08079 | 0,7727
15% 08320 [ 0,235 | 0829 | 0939 [ 08411 | 08848 | 0,6654 [ 09318 | 09127 | 08935 | 0,8354
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Cizelge B.3: Alj-Kitosan 70°C DMA verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli damlatma ucu kullamilarak iiretilen, 15
g/L aljinat 10 g/L kitosan kompleks membranli, aygicek yagi:okaliptiis yagi (2:1
hacmen) ¢ekirdekli, 70 °C’de 10 dakika 1sil islem gormiis kuru kapsiillerin DMA

(deformasyon/gerilim) verileri

Gerilim (MPa)

Deformasyon (%) | sample 1 | sample 2 | sample 3 | sample 4 | sample 5 | sample 6 | sample 7 | sample § | sample 9 | sample 10| average
1% 0,0441 0,0322 0,0494 0,0507 0,0214 0,0358 0,0440 0,0442 0,0467 0,1219 0,0490
2% 0,0888 0,0610 0,0916 0,0890 0,0444 0,0755 0,0952 0,0831 0,0916 0,1737 0,0894
3% 0,1316 0,0946 0,1250 0,1246 0,0789 0,1172 0,1453 0,1303 0,1411 0,2280 0,1317
4% 0,1720 0,1270 0,1593 0,1657 0,1060 0,1687 0,1925 0,1800 0,1927 0,2766 0,1741
5% 0,2280 0,1655 0,2099 0,2159 0,1318 0,2271 0,2490 0,2319 0,2579 0,3387 0,2256
6% 0,2788 0,1961 0,2632 0,2430 0,1488 0,2872 0,3103 0,2881 0,3161 0,4053 0,2737
7% 0,3366 0,2409 0,3227 0,3323 0,1805 0,3588 0,3765 0,3418 0,3866 0,4822 0,3359
8% 0,3965 0,2951 0,3813 0,4602 0,2086 0,4239 0,4415 0,4152 0,4519 0,5485 0,4023
9% 0,4579 0,3586 0,4460 0,5815 0,2479 0,4971 0,5117 0,4906 0,5230 0,6198 0,4734
10% 0,5200 0,4274 0,5139 0,7169 0,2872 0,5725 0,5866 0,5586 0,5890 0,6979 0,5470
11% 0,5821 0,4913 0,5867 0,8132 0,3405 0,6428 0,6602 0,6277 0,6630 0,7645 0,6172
12% 0,6472 0,5628 0,6583 0,9113 0,4013 0,7056 0,7363 0,7052 0,7300 0,8253 0,6883
13% 0,7192 0,6306 0,7240 1,0114 0,4831 0,7733 0,8030 0,7848 0,7888 0,8747 0,7593
14% 0,7869 0,7051 0,8003 1,1133 0,5610 0,8400 0,8706 0,8549 0,8518 0,9250 0,8309
15% 0,8453 0,7696 0,8678 1,1986 0,6413 0,9077 0,9274 0,9329 0,8952 0,9670 0,8953

Cizelge B.4 : Alj-Ca DMA verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli damlatma ucu kullanilarak tiretilen, 15 g/L
aljinat-Ca jel membranli aycigek yag1 c¢ekirdekli kuru kapsiillerin DMA

(deformasyon/gerilim) verileri.

Gerilim (MPa)

Deformasyon (%) numune 1 numune 2 numune 3 4 5 6 7 8 average
1% 0,0301 0,0386 0,0333 0,0348 0,0443 0,0339 0,0418 0,0358 0,0366
2% 0,0555 0,0636 0,0551 0,0597 0,0761 0,0591 0,0705 0,0642 0,0630
3% 0,0802 0,0897 0,0804 0,0791 0,1046 0,0823 0,0955 0,0950 0,0884
4% 0,1089 0,1186 0,1069 0,0998 0,1334 0,1072 0,1251 0,1311 0,1164
5% 0,1387 0,1516 0,1402 0,1276 0,1635 0,1295 0,1525 0,1768 0,1476
6% 0,1760 0,1808 0,1756 0,1544 0,2041 0,1595 0,1813 0,2163 0,1810
7% 0,2131 0,2108 0,2136 0,1821 0,2349 0,2033 0,2150 0,2492 0,2152
8% 0,2502 0,2532 0,2513 0,2248 0,2809 0,2441 0,2581 0,2813 0,2555
9% 0,2889 0,2962 0,2895 0,2665 0,3251 0,2839 0,2946 0,3216 0,2958
10% 0,3251 0,3391 0,3273 0,3109 0,3657 0,3210 0,3393 0,3631 0,3364
11% 0,3652 0,3791 0,3637 0,3443 0,4106 0,3544 0,3761 0,3957 0,3736
12% 0,4046 0,4157 0,4012 0,3771 0,4487 0,3934 0,4150 0,4319 0,4110
13% 0,4422 0,4508 0,4385 0,4077 0,4851 0,4344 0,4481 0,4679 0,4468
14% 0,4750 0,4852 0,4704 0,4376 0,5285 0,4727 0,4816 0,5030 0,4817
15% 0,5062 0,5170 0,4991 0,4627 0,5649 0,5147 0,5152 0,5350 0,5143
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EK C. Cekirdek Sizintis1 Ol¢iimii Verileri

Cizelge C.1: Cekirdek sizintis1 6l¢iim verileri. Aljnat 15 g/L, kitosan 10 g/L derisimde kullanilmistir.

Damlatma ucu i¢ ¢ap1 4 mm.

Zaman (saat)

Dara (g) 0 1 2 4 8 24 48 i) 96

o Briit (g) 8325 | 9962 | 9934 | 9933 | 9908 | 9892 | 9837 | 985 | 9819 | 9815
A';o'fc“" Net (g) 0000 | 1637 | 1609 | 1,608 | 1,583 | 1567 | 1512 | 1500 | 1494 | 1490
% degisim 0000 | 1,710 | 1,802 | 3298 | 4312 | 7658 | 8404 | 8752 | 9,014

Alj-Kito Briit (g) 7332 | 8520 | 8501 | 8497 | 8488 | 8480 | 8462 | 8446 | 8424 | 8427
50°C Net (g) 0000 | 1,188 | 1,169 | L4 | 1,156 | 1,148 | 1,130 | 1114 | 1,092 | 1,095
% degisim 0000 | 1,574 | 1962 | 2703 | 3343 | 4883 | 6247 | 8100 | 7813

Alj - Kito Alj-Kito70°C| 8243 | 9948 | 9932 | 9930 | 9927 | 9926 | 9923 | 9921 | 9918 | 9916
% Net 0000 | 1,705 | 1,689 | 1,687 | 1684 | 1683 | 1680 | 1,678 | L675 | 1673
% degisim 0,000 | 0927 | 1,062 | 1214 | 1279 | 1449 | 1607 | 1,760 | 1859

Alj-Ca 8279 | 10322 | 10319 | 10294 | 10255 | 10,199 | 10,151 | 10,123 | 10,116 | 10,113

Alj-Ca Net 0000 | 2043 | 2039 | 2014 | 1976 | 1920 | 1871 1844 | 1,837 | 1833
% degisim 0,000 | 0171 1390 | 329 | 6016 | 8390 | 9737 | 10094 | 10251
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EK D. Kapsiil Membran Kalinhg: Tomografi Verileri

Cizelge D.1 : Islak kapsiil membran kalinlig1 ve hacim 6l¢iimii, tomografi verileri (3 paralel 6lgiim)

Kapsiil Hacmi (mm3) Yiizey Alam (mmz) Kapsiil yiizey alani/hacim oram Zar Kalinlig1 (mm)
Aljinat Ca 1 16,45 72,18 439 0,60
Aljinat Ca2 14,57 65,78 4,51 0,56
Aljinat Ca 3 16,31 66,98 4,11 0,59
Ortalama 15,78 68,31 4,34 0,59
Standart Sapma 1,04 3,40 0,21 0,02
Is1l iglemsiz Aljinat Kitosan 1 24,48 93,61 3,82 0,74
Isil iglemsiz Aljinat Kitosan 2 29,88 100,83 3,37 0,81
Is1l islemsiz Aljinat Kitosan 3 27,55 105,53 3,83 0,83
Ortalama 27,31 99,99 3,68 0,79
Standart Sapma 2,71 6,01 0,26 0,05
Aljinat kitosan 30 °C 1 17,84 72,90 4,09 0,67
Aljinat kitosan 30 °C 2 20,95 90,64 4,33 0,75
Aljinat kitosan 30 °C 3 20,86 88,54 4,25 0,75
Ortalama 19,88 84,03 4,22 0,73
Standart Sapma 1,77 9,70 0,12 0,05
Aljinat kitosan 50 °C 1 17,07 76,22 4,46 0,62
Aljinat kitosan 50 °C 2 18,90 86,85 4,59 0,7
Aljinat kitosan 50 °C 3 19,50 86,69 4,45 0,73
Ortalama 18,49 83,25 4,50 0,69
Standart Sapma 1,27 6,09 0,08 0,06
Aljinat kitosan 70 "C 1 15,47 68,04 4,40 0,59
Aljinat kitosan 70 °C 2 16,57 69,91 4,22 0,66
Aljinat kitosan 70 °C 3 17,44 70,66 4,05 0,67
Ortalama 16,49 69,54 4,22 0,64
Standart Sapma 0,98 1,35 0,17 0,04
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EK E. Optik Analiz ve Boyut Dagilimi

EK E.1 Aljinat — Ca membranh 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.1 : Alj-Ca membranli 1slak kapsiil boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan
damlatma yontemiyle iiretilen 15 g/L Alj-Ca membranl 1slak kapsiillerin boyut, kesit

alan1 ve kesit alani dairesellik verileri.

Kesit Kapsiil Kesit Kapsiil

Alani Capi Dairesellik Alani Capi Dairesellik

(mm?) (mm) indeksi (mm?) (mm) indeksi
1 10,40 3,64 1,22 60 9,46 3,47 1,26
2 9,82 3,54 1,05 61 10,60 3,67 1,14
3 8,96 3,38 1,03 62 10,54 3,66 1,22
4 9,43 3,46 1,03 63 9,33 3,45 1,02
5 10,47 3,65 1,15 64 10,62 3,68 1,01
6 10,41 3,64 1,07 65 10,20 3,60 1,12
7 10,39 3,64 1,14 66 10,19 3,60 1,15
8 9,66 3,51 1,05 67 10,25 3,61 1,06
9 9,47 3,47 1,10 68 8,96 3,38 1,05
10 10,07 3,58 1,12 69 10,64 3,68 1,10
11 9,96 3,56 1,15 70 10,05 3,58 1,10
12 9,23 3,43 1,04 71 10,25 3,61 1,13
13 10,03 3,57 1,10 72 10,25 3,61 1,07
14 10,16 3,60 1,04 73 11,22 3,78 1,21
15 9,72 3,52 1,04 74 10,33 3,63 1,14
16 9,90 3,55 1,08 75 9,45 3,47 1,10
17 10,69 3,69 1,08 76 10,35 3,63 1,05
18 9,60 3,50 1,10 77 9,37 3,45 1,02
19 10,68 3,69 1,24 78 10,03 3,57 1,12
20 9,65 3,51 1,10 79 9,80 3,53 1,03
21 9,84 3,54 1,08 80 10,08 3,58 1,13
22 10,01 3,57 1,13 81 10,41 3,64 1,07
23 10,17 3,60 1,07 82 9,65 3,51 1,13
24 10,41 3,64 1,10 83 10,05 3,58 1,08
25 9,54 3,48 1,09 84 9,73 3,52 1,02
26 9,96 3,56 1,12 85 10,21 3,61 1,10
27 9,92 3,55 1,13 86 10,04 3,58 1,09
28 10,30 3,62 1,13 87 10,60 3,67 1,11
29 9,93 3,56 1,07 88 9,80 3,53 1,01
30 10,14 3,59 1,02 89 10,15 3,59 1,11
31 9,47 3,47 1,04 90 10,03 3,57 1,08
32 9,55 3,49 1,10 91 9,52 3,48 1,09
33 11,18 3,77 1,51 92 10,27 3,62 1,06
34 10,11 3,59 1,11 93 9,50 3,48 1,06
35 9,67 3,51 1,02 94 10,16 3,60 1,01
36 10,51 3,66 1,00 95 9,97 3,56 1,17
37 10,28 3,62 1,19 96 10,00 3,57 1,05
38 10,07 3,58 1,01 97 10,28 3,62 1,12
39 10,42 3,64 1,03 98 9,77 3,53 1,05
40 9,63 3,50 1,08 99 9,81 3,53 1,02
41 9,94 3,56 1,19 100 9,99 3,57 1,11
42 10,46 3,65 1,15 101 9,57 3,49 1,13
43 9,59 3,49 1,01 102 10,30 3,62 1,10
44 9,59 3,49 1,15 103 9,95 3,56 1,08
45 10,00 3,57 1,01 104 12,91 4,06 1,13
46 10,37 3,63 1,11 105 9,88 3,55 1,05
47 10,55 3,67 1,16 106 9,26 3,43 1,00
48 10,27 3,62 1,10 107 10,36 3,63 1,22
49 9,67 3,51 1,12 108 9,47 3,47 1,03
50 10,28 3,62 1,19 109 10,22 3,61 1,10
51 10,04 3,57 1,24 110 9,56 3,49 1,06
52 9,08 3,40 1,02 111 10,55 3,67 1,25
53 8,71 3,33 1,00 112 10,50 3,66 1,15
54 9,67 3,51 1,14 113 10,69 3,69 1,19
55 9,05 3,39 1,01 114 9,94 3,56 1,17
56 9,29 3,44 1,03 115 10,46 3,65 1,15
57 10,25 3,61 1,09 116 10,69 3,69 1,17
58 9,95 3,56 1,09 Ortalama 10,03 3,57 n/a
59 10,42 3,64 1,17 Std Sapma 0,53 0,09 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

4

o

0

Expected Normal

! !
3,2 3,4 3,6 3.8 4,0 4.2

Observed Value

Sekil E.1 : Alj-Ca membranli 1slak kapsiillerin Q-Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan
damlatma yontemiyle iiretilen 15 g/L Alj-Ca membranhi 1slak kapsiillerin Q-Q normal

dagilim grafigi.

Cizelge E.2 : Alj-Ca membranli 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢
capli uglardan damlatma yontemiyle {iretilen 15 g/ Alj-Ca membranli 1slak

kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,077 116 ,085 ,931 116 ,000]

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.2 : Aljinat (15 g/L) — Kkitosan (10 g/L) membranh 70°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.3: Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli, 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apl uglardan damlatma ydntemiyle iretilen Alj
(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alan1

dairesellik verileri.

Kesit Alani| Kapsiil |Dairesellik Kesit Kapsiil |Dairesellik
2 i . Alani . .
(mm*) Capi (mm)| Indeksi 2 Capi (mm)| Indeksi
(mm?)

1 9,62 3,50 1,06 53 9,39 3,46 1,03
2 9,44 3,47 1,19 54 9,59 3,49 1,09
3 9,85 3,54 1,07 55 9,64 3,50 1,20
4 9,71 3,52 1,11 56 9,93 3,56 1,05
5 10,52 3,66 1,09 57 10,26 3,62 1,16
6 9,20 3,42 1,06 58 9,34 3,45 1,07
7 10,04 3,58 1,05 59 9,28 3,44 1,20
8 9,40 3,46 1,04 60 10,27 3,62 1,07
9 9,61 3,50 1,05 61 10,38 3,64 1,08
10 9,60 3,50 1,09 62 9,18 3,42 1,05
11 9,78 3,53 1,12 63 10,30 3,62 1,12
12 9,74 3,52 1,06 64 8,65 3,32 1,18
13 9,60 3,50 1,08 65 10,28 3,62 1,10
14 9,68 3,51 1,14 66 9,35 3,45 1,08
15 9,46 3,47 1,12 67 9,79 3,53 1,19
16 8,76 3,34 1,06 68 9,57 3,49 1,08
17 10,24 3,61 1,11 69 10,25 3,61 1,01
18 9,22 3,43 1,10 70 9,95 3,56 1,05
19 8,19 3,23 1,32 71 10,50 3,66 1,05
20 8,95 3,38 1,07 72 10,56 3,67 1,11
21 9,92 3,55 1,04 73 8,50 3,29 1,08
22 11,08 3,76 1,29 74 9,48 3,47 1,00
23 9,24 3,43 1,11 75 9,24 3,43 1,06
24 9,60 3,50 1,07 76 9,73 3,52 1,03
25 9,95 3,56 1,07 77 8,05 3,20 1,17
26 10,35 3,63 1,04 78 11,16 3,77 1,15
27 9,91 3,55 1,05 79 9,40 3,46 1,14
28 9,37 3,45 1,08 80 11,70 3,86 1,27
29 10,05 3,58 1,07 81 9,04 3,39 1,27
30 8,86 3,36 1,01 82 9,52 3,48 1,10
31 9,06 3,40 1,00 83 11,59 3,84 1,09
32 9,83 3,54 1,10 84 9,92 3,55 1,13
33 9,23 3,43 1,11 85 9,52 3,48 1,04
34 9,77 3,53 1,15 86 8,96 3,38 1,16
35 9,77 3,53 1,06 87 8,90 3,37 1,06
36 8,76 3,34 1,09 88 10,27 3,62 1,11
37 9,99 3,57 1,12 89 9,51 3,48 1,14
38 9,59 3,49 1,00 90 9,80 3,53 1,16
39 9,85 3,54 1,01 91 9,85 3,54 1,04
40 9,18 3,42 1,04 92 9,76 3,52 1,13
41 9,36 3,45 1,05 93 9,72 3,52 1,17
42 10,22 3,61 1,02 94 10,70 3,69 1,03
43 9,61 3,50 1,08 95 9,45 3,47 1,25
44 8,95 3,38 1,01 96 9,84 3,54 1,09
45 10,45 3,65 1,08 97 9,97 3,56 1,10
46 7,73 3,14 1,07 98 10,26 3,62 1,11
47 9,61 3,50 1,04 99 8,86 3,36 1,08
48 9,58 3,49 1,10 100 10,39 3,64 1,13
49 9,55 3,49 1,07 101 8,70 3,33 1,05
50 9,35 3,45 1,03 Ortalama 9,58 3,49 n/a
51 9,46 3,47 1,08 Std Sapmg 0,57 0,11 n/a
52 10,53 3,66 1,11 [
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

! !
3,0 3,2 34 3,6 3,8 4,0

Observed Value

Sekil E.2 : Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle {iretilen Alj

(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.4 : Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranh 70 °C’de 1s1l igslem gérmiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ ¢apli u¢lardan damlatma ydntemiyle
iiretilen Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak

kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,074 101 ,200° ,976 101 ,064

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.3 : Aljinat (15 g/L) — Kkitosan (10 g/L) membranh 50°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.5: Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli, 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma ydntemiyle iiretilen Alj
(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alan

dairesellik verileri.

Kesit Alani| Kapsiil Capi | Dairesellik Kesit Alani (Kapsiil Capi| Dairesellik
(mm?) (mm) indeksi (mm?) (mm) indeksi
1 9,68 3,51 1,13 44 9,80 3,53 1,12
2 9,75 3,52 1,09 45 9,03 3,39 1,12
3 10,58 3,67 1,08 46 9,38 3,46 1,08
4 10,67 3,69 1,04 47 10,60 3,67 1,19
5 9,90 3,55 1,12 48 10,59 3,67 1,15
6 9,76 3,53 1,08 49 9,44 3,47 1,18
7 9,38 3,46 1,06 50 9,98 3,56 1,04
8 9,81 3,53 1,07 51 9,67 3,51 1,10
9 10,73 3,70 1,07 52 9,94 3,56 1,01
10 10,04 3,58 1,11 53 7,20 3,03 1,08
11 9,84 3,54 1,14 54 10,51 3,66 1,11
12 10,60 3,67 1,10 55 9,72 3,52 1,06
13 9,90 3,55 1,12 56 9,98 3,56 1,09
14 10,53 3,66 1,11 57 8,13 3,22 1,12
15 10,35 3,63 1,12 58 10,42 3,64 1,01
16 9,38 3,46 1,04 59 9,10 3,40 1,13
17 8,11 3,21 1,07 60 9,04 3,39 1,03
18 10,58 3,67 1,08 61 10,99 3,74 1,09
19 9,88 3,55 1,04 62 10,01 3,57 1,07
20 10,34 3,63 1,14 63 9,75 3,52 1,10
21 10,16 3,60 1,01 64 10,62 3,68 1,06
22 10,08 3,58 1,00 65 10,23 3,61 1,11
23 10,68 3,69 1,16 66 9,91 3,55 1,07
24 9,97 3,56 1,16 67 8,77 3,34 1,12
25 9,99 3,57 1,08 68 9,52 3,48 1,11
26 10,04 3,58 1,07 69 10,10 3,59 1,14
27 10,09 3,58 1,00 70 9,78 3,53 1,05
28 10,66 3,68 1,10 7 9,35 3,45 1,19
29 10,32 3,62 1,14 72 10,34 3,63 1,13
30 10,17 3,60 1,04 73 9,82 3,54 1,10
31 10,18 3,60 1,05 74 10,08 3,58 1,14
32 10,11 3,59 1,17 75 9,62 3,50 1,02
33 10,25 3,61 1,08 76 9,83 3,54 1,08
34 10,64 3,68 1,12 77 9,80 3,53 1,12
35 10,10 3,59 1,27 78 9,33 3,45 1,01
36 8,37 3,26 1,04 79 10,31 3,62 1,11
37 9,80 3,53 1,05 80 10,76 3,70 1,01
38 9,95 3,56 1,14 81 10,05 3,58 1,15
39 10,74 3,70 1,04 82 9,95 3,56 1,09
40 9,74 3,52 1,06 83 10,43 3,64 1,13
LYl 8,85 3,36 1,21 84 10,84 3,72 1,16
42 10,09 3,58 1,07 Ortalama 10,01 3,57 n/a
43 9,48 3,47 1,06 Std Sapma 0,57 0,10 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

!
3,2 34 3,6 3,8

Observed Value

Sekil E.3 : Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Q-Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj

(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.6: Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ ¢apli u¢lardan damlatma ydntemiyle
tiretilen Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranlh 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak

kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglart.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capr (mm) ,099 77 ,059 ,953 77 ,007

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.4 : Aljinat (15 g/L) — Kkitosan (10 g/L) membranh 30°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.7: Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli, 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma ydntemiyle iiretilen Alj
(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alani

dairesellik verileri.

Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani | Kapsiil Kiiresellik

(mm?) | Gapi (mm) | indeksi (mm?) | Gapi (mm) | indeksi
1 8,97 3,38 1,06 48 9,17 3,42 1,05
2 10,47 3,65 1,01 49 10,30 3,62 1,14
3 10,14 3,59 1,07 50 9,90 3,55 1,09
4 10,92 3,73 1,02 51 9,56 3,49 1,09
5 10,07 3,58 1,01 52 10,88 3,72 1,19
6 10,76 3,70 1,02 53 9,32 3,44 1,05
7 10,56 3,67 1,12 54 10,58 3,67 1,08
8 9,92 3,55 1,07 55 11,00 3,74 1,12
9 9,88 3,55 1,07 56 9,85 3,54 1,08
10 10,35 3,63 1,11 57 10,17 3,60 1,13
11 11,08 3,76 1,01 58 10,07 3,58 1,08
12 10,02 3,57 1,01 59 10,16 3,60 1,08
13 10,27 3,62 1,22 60 10,54 3,66 1,10
14 11,56 3,84 1,15 61 9,61 3,50 1,12
15 9,82 3,54 1,14 62 9,45 3,47 1,11
16 12,05 3,92 1,14 63 10,46 3,65 1,07
17 10,70 3,69 1,15 64 10,14 3,59 1,02
18 9,15 3,41 1,06 65 9,59 3,49 1,09
19 9,97 3,56 1,12 66 10,77 3,70 1,13
20 10,05 3,58 1,11 67 9,68 3,51 1,02
21 10,97 3,74 1,07 68 9,80 3,53 1,09
22 10,20 3,60 1,10 69 9,95 3,56 1,04
23 9,97 3,56 1,04 70 10,10 3,59 1,07
24 10,73 3,70 1,08 71 11,83 3,88 1,02
25 10,91 3,73 1,04 72 9,82 3,54 1,06
26 9,69 3,51 1,05 73 10,21 3,61 1,06
27 9,60 3,50 1,10 74 9,73 3,52 1,00
28 10,42 3,64 1,15 75 10,31 3,62 1,28
29 10,02 3,57 1,15 76 9,79 3,53 1,09
30 10,22 3,61 1,06 77 10,18 3,60 1,12
31 10,63 3,68 1,12 78 10,41 3,64 1,08
32 10,06 3,58 1,07 79 11,18 3,77 1,16
33 10,65 3,68 1,18 80 10,01 3,57 1,02
34 9,84 3,54 1,15 81 9,66 3,51 1,09
35 9,90 3,55 1,11 82 10,18 3,60 1,29
36 9,72 3,52 1,09 83 10,01 3,57 1,06
37 9,62 3,50 1,13 84 9,25 3,43 1,01
38 10,58 3,67 1,12 85 10,59 3,67 1,10
39 10,41 3,64 1,11 86 10,52 3,66 1,17
40 10,02 3,57 1,14 87 10,22 3,61 1,06
41 10,91 3,73 1,18 88 10,19 3,60 1,09
42 9,61 3,50 1,16 89 10,30 3,62 1,11
43 9,65 3,51 1,13 90 9,52 3,48 1,14
44 10,91 3,73 1,12 91 9,47 3,47 1,04
45 9,63 3,50 1,17 92 9,39 3,46 1,17
46 10,41 3,64 1,13 Ortalama 10,17 3,60 n/a
47 10,03 3,57 1,09 Std Sapma 0,57 0,10 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

0

Expected Normal

2

!
34 3,6 3,8 4,0

Observed Value

Sekil E.4: Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle {iretilen Alj

(15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.8 : Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ ¢apli u¢lardan damlatma ydntemiyle
tiretilen Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak

kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglart.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Gapi (mm) ,079 92 ,200° ,978 92 ,129]

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.5 : Aljinat (15 g/L) — Kitosan (5 g/L) membranh 70°C’de 1s1l islem gormiis

1islak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.9 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli, 70 °C’de 1s1l islem gérmiis 1slak kapsiil boyut
analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (15g/L) -

Kitosan (5 g/L) membranl 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alan1 dairesellik

verileri.
Kesit Alani Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani Kapsiil Kiiresellik
(mm?) Capi (mm) indeksi (mm?) Capi (mm) indeksi
1 9,59 3,49 1,11 56 11,14 3,77 1,15
2 9,77 3,53 1,08 57 9,09 3,40 1,22
3 10,41 3,64 1,08 58 11,56 3,84 1,14
4 10,54 3,66 1,14 59 9,07 3,40 1,12
5 10,28 3,62 1,09 60 10,55 3,67 1,19
6 9,62 3,50 1,06 61 6,86 2,96 1,11
7 10,01 3,57 1,09 62 10,79 3,71 1,11
8 10,97 3,74 1,10 63 9,79 3,53 1,12
9 6,94 2,97 1,23 64 10,55 3,67 1,10
10 11,11 3,76 1,10 65 10,49 3,65 1,01
11 10,24 3,61 1,05 66 9,80 3,53 1,12
12 10,06 3,58 1,05 67 10,21 3,61 1,14
13 11,00 3,74 1,09 68 10,41 3,64 1,15
14 10,55 3,67 1,19 69 8,91 3,37 1,09
15 11,08 3,76 1,08 70 8,75 3,34 1,17
16 10,69 3,69 1,06 71 10,07 3,58 1,04
17 10,25 3,61 1,05 72 10,69 3,69 1,04
18 10,17 3,60 1,14 73 9,37 3,45 1,15
19 9,61 3,50 1,05 74 10,52 3,66 1,12
20 10,95 3,73 1,09 75 10,54 3,66 1,11
21 9,62 3,50 1,27 76 9,65 3,51 1,14
22 9,92 3,55 1,11 77 9,50 3,48 1,10
23 9,91 3,55 1,02 78 9,73 3,52 1,13
24 10,21 3,61 1,17 79 11,23 3,78 1,03
25 10,21 3,61 1,06 80 11,40 3,81 1,16
26 11,37 3,81 1,17 81 10,01 3,57 1,09
27 9,29 3,44 1,19 82 11,45 3,82 1,10
28 10,88 3,72 1,03 83 10,05 3,58 1,22
29 10,57 3,67 1,12 84 9,86 3,54 1,19
30 10,50 3,66 1,07 85 9,76 3,53 1,05
31 10,07 3,58 1,14 86 10,43 3,64 1,12
32 10,20 3,60 1,13 87 10,37 3,63 1,08
33 9,37 3,45 1,03 88 10,13 3,59 1,25
34 10,84 3,72 1,16 89 10,20 3,60 1,18
35 10,00 3,57 1,20 90 11,12 3,76 1,21
36 10,05 3,58 1,23 91 10,41 3,64 1,22
37 9,52 3,48 1,27 92 10,05 3,58 1,30
38 9,86 3,54 1,17 93 9,37 3,45 1,03
39 10,17 3,60 1,22 94 10,60 3,67 1,33
40 10,85 3,72 1,06 95 10,26 3,61 1,09
41 10,88 3,72 1,07 96 10,87 3,72 1,19
42 10,62 3,68 1,21 97 10,42 3,64 1,11
43 12,31 3,96 1,11 98 9,19 3,42 1,09
44 10,61 3,68 1,04 99 10,50 3,66 1,07
45 9,23 3,43 1,05 100 9,01 3,39 1,01
46 9,81 3,53 1,18 101 10,53 3,66 1,11
47 8,01 3,19 1,16 102 10,39 3,64 1,12
48 10,48 3,65 1,08 103 9,89 3,55 1,19
49 10,28 3,62 1,00 104 9,99 3,57 1,13
50 9,63 3,50 1,03 105 9,99 3,57 1,25
51 10,54 3,66 1,19 106 9,35 3,45 1,24
52 10,00 3,57 1,12 107 10,59 3,67 1,19
53 10,56 3,67 1,19 108 10,43 3,64 1,13
54 10,01 3,57 1,16 Ortalama 10,20 3,60 n/a
55 10,58 3,67 1,07 Std Sapma 0,79 0,14 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

o

0

-2-

Expected Normal

T
2,8 3,0 3,2 34 36 3,8 4,0
Observed Value

Sekil E.5 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gdrmiis 1slak kapsiillerin Q-Q
normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle tiretilen 15 g/L

Alj 5 g/L kitosan membranl 70 °C’de 1sil islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q normal
dagilim grafigi.

Cizelge E.10 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gérmiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) 112 108 ,002 ,891 108 ,000]

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.6 : Aljinat (15 g/L) — kitosan (5 g/L) membranh 50°C’de 1s1l islem gormiis

1islak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.11 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl, 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apl uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj
(15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alani

dairesellik verileri.

Kesit Alani Kapsiil Kiresellik Kesit Alani Kapsiil Kiresellik

(mm?) Capi (mm) indeksi (mm?) Gapi (mm) indeksi
1 11,23 3,78 1,05 55 10,27 3,62 1,07
2 11,16 3,77 1,02 56 11,96 3,90 1,04
3 11,29 3,79 1,12 57 10,36 3,63 1,22
4 10,56 3,67 1,14 58 10,22 3,61 1,02
5 10,41 3,64 1,15 59 11,30 3,79 1,12
6 11,19 3,77 1,09 60 11,19 3,77 1,16
7 11,10 3,76 1,16 61 10,75 3,70 1,03
8 10,24 3,61 1,07 62 10,94 3,73 1,01
9 10,72 3,69 1,10 63 11,35 3,80 1,04
10 9,82 3,54 1,05 64 11,31 3,79 1,01
11 10,78 3,70 1,03 65 10,54 3,66 1,06
12 10,13 3,59 1,14 66 11,35 3,80 1,09
13 11,10 3,76 1,12 67 11,64 3,85 1,08
14 10,02 3,57 1,09 68 11,57 3,84 1,04
15 11,57 3,84 1,04 69 11,43 3,81 1,06
16 10,49 3,65 1,05 70 11,61 3,84 1,12
17 10,32 3,62 1,04 71 10,95 3,73 1,06
18 10,69 3,69 1,05 72 10,06 3,58 1,04
19 10,60 3,67 1,05 73 10,25 3,61 1,04
20 11,14 3,77 1,15 74 10,71 3,69 1,02
21 10,31 3,62 1,05 75 10,95 3,73 1,09
22 11,31 3,79 1,05 76 9,64 3,50 1,04
23 11,16 3,77 1,10 77 10,41 3,64 1,00
24 11,54 3,83 1,06 78 11,40 3,81 1,20
25 11,64 3,85 1,09 79 10,84 3,72 1,02
26 10,94 3,73 1,13 80 11,11 3,76 1,11
27 10,78 3,70 1,01 81 11,30 3,79 1,13
28 11,73 3,86 1,03 82 10,39 3,64 1,09
29 10,82 3,71 1,03 83 10,27 3,62 1,05
30 10,51 3,66 1,12 84 10,89 3,72 1,12
31 10,59 3,67 1,05 85 10,82 3,71 1,14
32 11,05 3,75 1,12 86 10,39 3,64 1,32
33 11,23 3,78 1,05 87 11,16 3,77 1,06
34 11,22 3,78 1,12 88 10,86 3,72 1,12
35 11,35 3,80 1,09 89 11,09 3,76 1,15
36 11,56 3,84 1,06 90 10,97 3,74 1,08
37 10,64 3,68 1,19 91 11,26 3,79 1,03
38 11,39 3,81 1,07 92 10,69 3,69 1,03
39 9,70 3,51 1,06 93 10,93 3,73 1,05
40 11,95 3,90 1,16 94 10,29 3,62 1,09
41 10,81 3,71 1,11 95 10,02 3,57 1,15
42 10,46 3,65 1,05 96 11,75 3,87 1,10
43 11,84 3,88 1,08 97 10,18 3,60 1,14
44 11,52 3,83 1,14 98 11,17 3,77 1,04
45 11,51 3,83 1,10 99 10,29 3,62 1,00
46 11,19 3,78 1,05 100 12,04 3,92 1,02
47 10,99 3,74 1,05 101 10,42 3,64 1,03
48 11,46 3,82 1,05 102 11,31 3,79 1,10
49 9,52 3,48 1,06 103 10,45 3,65 1,11
50 10,71 3,69 1,19 104 10,57 3,67 1,08
51 11,48 3,82 1,15 105 10,12 3,59 1,03
52 11,66 3,85 1,08 Ortalama 10,89 3,72 n/a
53 10,48 3,65 1,04 Std Sapma 0,55 0,09 n/a
54 10,43 3,64 1,13
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

!
34 3,5 3,6 3,7 3,8 3,9 4,0

Observed Value

Sekil E.6 : Alj (15g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle tiretilen 15 g/L
Alj 5 g/L kitosan membranh 50 °C’de 1sil islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q normal
dagilim grafigi.

Cizelge E.12 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 50 °C’de 1s1l islem gérmiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Gapi (mm) ,081 105 ,087 ,984 105 ,239]

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.7 : Aljinat (15 g/L) — Kitosan (5 g/L) membranh 30°C’de 1s1l islem gormiis

1islak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.13 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl, 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apl uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj
(15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alani

dairesellik verileri.

Kesit Alani Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani Kapsiil Kiresellik

(mm?) Gapi (mm) | indeksi (mm?) Gapi (mm) | indeksi
1 8,13 3,22 1,03 52 11,28 3,79 1,02
2 10,75 3,70 1,02 53 9,99 3,57 1,05
3 11,29 3,79 1,05 54 11,16 3,77 1,08
4 11,36 3,80 1,03 55 11,02 3,75 1,13
5 11,42 3,81 1,09 56 10,48 3,65 1,06
6 11,65 3,85 1,05 57 10,03 3,57 1,02
7 11,69 3,86 1,10 58 11,52 3,83 1,03
8 10,22 3,61 1,05 59 10,67 3,69 1,07
9 10,90 3,72 1,10 60 11,65 3,85 1,06
10 11,08 3,76 1,08 61 11,74 3,87 1,05
11 11,24 3,78 1,02 62 11,39 3,81 1,01
12 11,18 3,77 1,02 63 11,27 3,79 1,06
13 11,21 3,78 1,06 64 10,18 3,60 1,02
14 10,86 3,72 1,02 65 11,39 3,81 1,15
15 10,77 3,70 1,16 66 11,25 3,79 1,05
16 11,15 3,77 1,04 67 10,67 3,69 1,10
17 11,35 3,80 1,09 68 10,63 3,68 1,02
18 10,81 3,71 1,12 69 10,97 3,74 1,03
19 11,50 3,83 1,07 70 11,61 3,84 1,09
20 10,26 3,61 1,01 71 11,26 3,79 1,08
21 10,92 3,73 1,06 72 10,62 3,68 1,01
22 11,16 3,77 1,02 73 10,01 3,57 1,04
23 11,52 3,83 1,01 74 10,89 3,72 1,03
24 11,04 3,75 1,09 75 10,46 3,65 1,01
25 11,29 3,79 1,11 76 11,27 3,79 1,11
26 11,17 3,77 1,13 77 10,99 3,74 1,15
27 10,82 3,71 1,08 78 11,19 3,77 1,09
28 11,19 3,78 1,03 79 11,25 3,79 1,09
29 11,06 3,75 1,12 80 10,35 3,63 1,12
30 11,26 3,79 1,13 81 11,16 3,77 1,11
31 11,02 3,75 1,02 82 12,12 3,93 1,06
32 11,35 3,80 1,02 83 11,14 3,77 1,10
33 11,19 3,77 1,08 84 10,56 3,67 1,03
34 11,22 3,78 1,06 85 11,97 3,90 1,15
35 10,31 3,62 1,04 86 10,66 3,68 1,07
36 11,36 3,80 1,13 87 10,09 3,58 1,02
37 10,99 3,74 1,03 88 10,81 3,71 1,02
38 10,99 3,74 1,08 89 11,65 3,85 1,13
39 10,45 3,65 1,02 20 10,75 3,70 1,06
40 11,55 3,84 1,07 91 10,62 3,68 1,04
41 11,38 3,81 1,13 92 11,13 3,76 1,06
42 11,32 3,80 1,08 93 10,90 3,73 1,02
43 10,87 3,72 1,05 94 10,29 3,62 1,06
44 10,50 3,66 1,02 95 10,65 3,68 1,01
45 10,72 3,69 1,05 96 10,58 3,67 1,00
46 10,85 3,72 1,06 97 10,54 3,66 1,02
47 10,52 3,66 1,13 98 10,74 3,70 1,05
48 11,23 3,78 1,03 99 11,42 3,81 1,08
49 10,80 3,71 1,01 Ortalama 10,97 3,74 n/a
50 11,69 3,86 1,09 Std Sapma 0,54 0,09 n/a
51 10,17 3,60 1,02
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

o

0

-2-

Expected Normal

! !
3,0 3,2 34 3,6 3,8 4,0

Observed Value

Sekil E.7 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem gdrmiis 1slak kapsiillerin Q-Q
normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle tiretilen 15 g/L

Alj 5 g/L kitosan membranh 30 °C’de 1sil islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q normal
dagilim grafigi.

Cizelge E.14 : Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gdrmiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (15g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,095 99 ,027 ,887 99 ,000]

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.8 : Aljinat (10 g/L) — Kkitosan (10 g/L) membranh 70°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.15 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl, 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl: 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik
(mm?) Gapi (mm) [ indeksi (mm?) Capi (mm) | indeksi
1 9,24 3,43 1,09 39 9,15 3,41 1,14
2 9,53 3,48 1,14 40 9,57 3,49 1,13
3 9,15 3,41 1,05 41 8,97 3,38 1,15
4 9,72 3,52 1,09 42 9,43 3,47 1,14
5 9,79 3,53 1,10 43 9,21 3,43 1,13
6 8,57 3,30 1,11 44 9,10 3,40 1,06
7 9,02 3,39 1,15 45 9,02 3,39 1,13
8 9,31 3,44 1,09 46 8,73 3,33 1,04
9 8,66 3,32 1,07 47 9,74 3,52 1,05
10 9,44 3,47 1,13 48 9,47 3,47 1,09
11 9,90 3,55 1,09 49 9,60 3,50 1,04
12 9,13 3,41 1,12 50 8,67 3,32 1,09
13 9,21 3,42 1,07 51 8,32 3,25 1,18
14 9,22 3,43 1,09 52 9,12 3,41 1,07
15 9,17 3,42 1,04 53 8,20 3,23 1,08
16 9,12 3,41 1,09 54 8,71 3,33 1,04
17 9,68 3,51 1,17 55 9,18 3,42 1,05
18 9,64 3,50 1,13 56 8,93 3,37 1,05
19 9,34 3,45 1,08 57 8,73 3,33 1,08
20 8,84 3,36 1,09 58 10,18 3,60 1,10
21 7,75 3,14 1,08 59 8,96 3,38 1,04
22 9,35 3,45 1,08 60 8,93 3,37 1,06
23 9,21 3,42 1,12 61 9,57 3,49 1,12
24 9,57 3,49 1,07 62 8,90 3,37 1,04
25 9,35 3,45 1,08 63 8,91 3,37 1,06
26 9,43 3,47 1,05 64 8,88 3,36 1,09
27 9,28 3,44 1,10 65 8,90 3,37 1,10
28 8,45 3,28 1,12 66 9,55 3,49 1,09
29 9,23 3,43 1,18 67 9,07 3,40 1,03
30 8,56 3,30 1,05 68 8,58 3,31 1,04
31 9,14 3,41 1,12 69 8,99 3,38 1,10
32 8,25 3,24 1,01 70 8,73 3,33 1,03
33 9,23 3,43 1,15 71 8,08 3,21 1,05
34 9,12 3,41 1,09 72 9,38 3,46 1,04
35 8,35 3,26 1,01 73 9,26 3,43 1,09
36 8,46 3,28 1,14 74 8,71 3,33 1,09
37 8,43 3,28 1,05 Ortalama 9,08 3,40 n/a
38 9,65 3,51 1,00 Std Sapma 0,46 0,09 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

! ! ! ! ! ! !
3.1 3.2 3,3 34 3,5 3,6 3,7

Observed Value

Sekil E.8 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj

(10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.16 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle liretilen Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl 70 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,094 74 ,167 ,984 74 ,469]

a. Lilliefors Significance Correction
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EK E.9 : Aljinat (10 g/L) — Kkitosan (10 g/L) membranh 50°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.17 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl, 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl: 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani | Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik
(mm?) Gapi (mm) | indeksi (mm?) Capi (mm) | indeksi
1 9,60 3,50 1,05 35 9,96 3,56 1,07
2 9,56 3,49 1,13 36 9,40 3,46 1,08
3 10,10 3,59 1,10 37 9,45 3,47 1,12
4 9,39 3,46 1,09 38 9,43 3,46 1,07
5 9,63 3,50 1,09 39 9,53 3,48 1,09
6 9,25 3,43 1,08 40 9,75 3,52 1,10
7 9,08 3,40 1,13 41 9,45 3,47 1,01
8 9,34 3,45 1,06 42 10,23 3,61 1,14
9 9,86 3,54 1,12 43 9,79 3,53 1,14
10 9,77 3,53 1,02 44 9,21 3,42 1,11
11 9,09 3,40 1,08 45 9,16 3,42 1,14
12 9,18 3,42 1,07 46 9,35 3,45 1,06
13 9,60 3,50 1,06 47 9,23 3,43 1,06
14 9,95 3,56 1,14 48 9,30 3,44 1,03
15 9,56 3,49 1,13 49 9,50 3,48 1,04
16 9,37 3,45 1,07 50 9,89 3,55 1,12
17 10,03 3,57 1,24 51 8,68 3,32 1,08
18 10,12 3,59 1,07 52 9,33 3,45 1,05
19 9,37 3,45 1,09 53 9,22 3,43 1,01
20 9,85 3,54 1,05 54 9,46 3,47 1,07
21 9,55 3,49 1,05 55 9,33 3,45 1,08
22 9,46 3,47 1,05 56 9,03 3,39 1,11
23 9,64 3,50 1,09 57 9,35 3,45 1,04
24 9,30 3,44 1,08 58 9,33 3,45 1,14
25 9,48 3,47 1,04 59 9,33 3,45 1,02
26 9,36 3,45 1,12 60 9,64 3,50 1,05
27 9,21 3,43 1,13 61 9,51 3,48 1,08
28 9,27 3,43 1,12 62 8,82 3,35 1,14
29 9,20 3,42 1,05 63 9,28 3,44 1,13
30 8,72 3,33 1,11 64 9,59 3,49 1,11
31 9,43 3,47 1,10 65 9,31 3,44 1,04
32 9,97 3,56 1,09 66 9,31 3,44 1,05
33 9,31 3,44 1,10 Ortalama 9,45 3,47 n/a
34 8,79 3,34 1,04 Std Sapma 0,32 0,06 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

! ! ! ! !
3.3 3.4 3,5 3,6 3,7

Observed Value

Sekil E.9 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj

(10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem g6rmiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.18 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 oC’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ capli uglardan damlatma ydntemiyle
iretilen Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranlt 50 oC’de 1si1l islem gormiis 1slak

kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsil Capi (mm) ,092 66 ,200' ,969 66 ,101

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.10 : Aljinat (10 g/L) — Kitosan (10 g/L) membranh 30°C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.19 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl, 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl: 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani | Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik
(mm?) Cap! (mm) indeksi (mm?) Cap! (mm) indeksi
1 9,49 3,48 1,11 50 9,56 3,49 1,11
2 9,42 3,46 1,17 51 9,96 3,56 1,04
3 10,50 3,66 1,05 52 9,75 3,52 1,13
4 9,77 3,53 1,16 53 10,20 3,60 1,00
5 9,95 3,56 1,06 54 9,99 3,57 1,10
6 9,60 3,50 1,17 55 9,80 3,53 1,10
7 10,20 3,60 1,01 56 9,49 3,48 1,19
8 10,03 3,57 1,21 57 10,18 3,60 1,05
9 10,32 3,62 1,08 58 9,66 3,51 1,10
10 9,72 3,52 1,16 59 9,71 3,52 1,05
1 9,27 3,44 1,17 60 9,84 3,54 1,22
12 9,23 3,43 1,10 61 9,66 3,51 1,10
13 9,47 3,47 1,04 62 9,93 3,56 1,11
14 11,20 3,78 1,17 63 9,11 3,41 1,08
15 9,68 3,51 1,13 64 10,30 3,62 1,09
16 9,10 3,40 1,16 65 10,49 3,66 1,12
17 10,11 3,59 1,06 66 10,07 3,58 1,11
18 9,14 3,41 1,04 67 10,43 3,64 1,05
19 9,86 3,54 1,13 68 9,89 3,55 1,12
20 10,53 3,66 1,11 69 9,79 3,53 1,13
21 10,09 3,58 1,07 70 9,65 3,51 1,09
22 9,73 3,52 1,00 71 9,53 3,48 1,14
23 9,27 3,43 1,08 72 9,80 3,53 1,13
24 10,26 3,62 1,10 73 9,90 3,55 1,13
25 9,71 3,52 1,05 74 9,04 3,39 1,11
26 9,75 3,52 1,04 75 10,44 3,65 1,11
27 10,00 3,57 1,04 76 9,42 3,46 1,08
28 10,00 3,57 1,01 77 8,90 3,37 1,01
29 9,11 3,41 1,12 78 9,17 3,42 1,05
30 9,47 3,47 1,07 79 9,09 3,40 1,14
31 10,06 3,58 1,07 80 8,79 3,34 1,12
32 9,75 3,52 1,10 81 9,95 3,56 1,04
33 10,14 3,59 1,05 82 8,88 3,36 1,15
34 9,19 3,42 1,08 83 9,69 3,51 1,06
35 10,18 3,60 1,10 84 9,46 3,47 1,10
36 9,70 3,51 1,05 85 8,75 3,34 1,09
37 9,19 3,42 1,08 86 9,09 3,40 1,11
38 10,09 3,58 1,13 87 9,30 3,44 1,10
39 9,09 3,40 1,15 88 9,40 3,46 1,09
40 9,64 3,50 1,15 89 10,48 3,65 1,17
41 9,44 3,47 1,04 90 9,19 3,42 1,03
42 9,47 3,47 1,11 91 9,26 3,43 1,22
43 9,75 3,52 1,14 92 9,52 3,48 1,14
44 9,59 3,49 1,08 93 9,48 3,48 1,06
45 9,54 3,49 1,10 94 9,80 3,53 1,06
46 10,71 3,69 1,01 95 10,33 3,63 1,05
47 8,28 3,25 1,11 96 9,33 3,45 1,06
48 10,51 3,66 1,09 Ortalama 9,69 3,51 n/a
49 8,93 3,37 1,07 Std Sapma 0,50 0,09 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

!
3,2 3.3 34 3,5 3,6 3,7 3,8

Observed Value

Sekil E.10 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem gérmiis 1slak kapsiillerin
Q-Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apl u¢lardan damlatma yontemiyle {iretilen
Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranh 30 °C’de 1s1l iglem gormiis 1slak kapsiillerin
Q-Q normal dagilim grafigi.

Cizelge E.20 : Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle liretilen Alj (10g/L) - Kitosan (10 g/L) membranl 50 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsil Capi (mm) ,045 96 ,200' ,994 96 ,959]

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.11 : Aljinat (10 g/L) — Kitosan (5 g/L) membranh 70°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.21 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl, 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani [ Kapsiil | Kiiresellik Kesit Alani | Kapsiil | Kiiresellik
(mm?) | Gapi (mm) | indeksi (mm? | Gapi (mm) | indeksi
1 11,73 3,86 1,07 25 1,77 3,87 1,09
2 12,00 3,91 1,09 26 11,89 3,89 1,15
3 12,70 4,02 1,09 27 11,64 3,85 1,06
4 12,33 3,96 1,18 28 12,17 3,94 1,06
5 13,35 4,12 1,10 29 13,45 4,14 1,14
6 11,91 3,89 1,09 30 13,00 4,07 1,05
7 12,50 3,99 1,16 31 12,08 3,92 1,12
8 13,38 4,13 1,11 32 12,76 4,03 1,04
9 11,09 3,76 1,37 33 13,10 4,08 1,03
10 12,37 3,97 1,11 34 11,87 3,89 1,19
11 12,13 3,93 1,02 35 12,86 4,05 1,08
12 12,14 3,93 1,04 36 12,56 4,00 1,12
13 11,88 3,89 1,15 37 13,07 4,08 1,09
14 12,04 3,92 1,09 38 12,33 3,96 1,08
15 12,48 3,99 1,16 39 13,09 4,08 1,10
16 13,27 4,11 1,01 40 11,10 3,76 1,16
17 13,60 4,16 1,17 41 11,98 3,91 1,04
18 11,52 3,83 1,01 42 13,17 4,10 1,11
19 12,15 3,93 1,10 43 13,59 4,16 1,12
20 12,95 4,06 1,14 44 12,42 3,98 1,27
21 13,12 4,09 1,07 45 13,37 4,13 1,13
22 12,03 3,91 1,06 46 11,68 3,86 1,15
23 12,91 4,05 1,06 Ortalama 12,45 3,98 n/a
24 12,27 3,95 1,02 Std Sapma 0,66 0,11 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

! !
3,7 3,8 3,9 4,0 4.1 4,2

Observed Value

Sekil E.11: Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj
(10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.22 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 70 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,096 46 200 ,966 46 ,193

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.12 : Aljinat (10 g/L) — Kitosan (5 g/L) membranh 50°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.23 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl, 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik
(mm?) Gapi (mm) [ indeksi (mm?) Capi (mm) | indeksi
1 12,35 3,97 1,09 30 13,77 4,19 1,06
2 13,89 4,20 1,11 31 11,25 3,78 1,22
3 13,28 4,11 1,08 32 12,55 4,00 1,28
4 10,74 3,70 1,05 33 12,80 4,04 1,16
5 12,16 3,93 1,11 34 11,79 3,87 1,16
6 13,16 4,09 1,09 35 13,33 4,12 1,06
7 11,62 3,85 1,16 36 13,44 4,14 1,08
8 12,01 3,91 1,16 37 13,99 4,22 1,10
9 11,51 3,83 1,17 38 12,85 4,05 1,15
10 12,17 3,94 1,05 39 13,31 4,12 1,13
11 14,29 4,27 1,05 40 11,87 3,89 1,13
12 12,39 3,97 1,10 41 13,81 4,19 1,09
13 13,89 4,21 1,07 42 11,93 3,90 1,07
14 11,90 3,89 1,11 43 12,67 4,02 1,14
15 14,03 4,23 1,02 44 13,55 4,15 1,09
16 12,37 3,97 1,12 45 12,13 3,93 1,11
17 11,93 3,90 1,10 46 11,78 3,87 1,11
18 14,18 4,25 1,19 47 12,84 4,04 1,01
19 12,95 4,06 1,17 48 14,10 4,24 1,05
20 13,87 4,20 1,06 49 13,93 4,21 1,09
21 14,07 4,23 1,09 50 13,04 4,07 1,20
22 14,73 4,33 1,09 51 13,47 4,14 1,08
23 13,14 4,09 1,07 52 14,13 4,24 1,09
24 12,86 4,05 1,02 53 12,68 4,02 1,06
25 14,20 4,25 1,05 54 13,73 4,18 1,09
26 13,37 4,13 1,12 55 13,73 4,18 1,12
27 13,54 4,15 1,13 56 12,42 3,98 1,15
28 12,83 4,04 1,04 Ortalama 12,98 4,06 n/a
29 12,45 3,98 1,08 Std Sapma 0,67 0,10 n/a
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

!
36 38 4,0 42 44

Observed Value

Sekil E.12: Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem gérmiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj
(10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranlh 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.24 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 50 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,099 56 200 ,970 56 71

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK E.13 : Aljinat (10 g/L) — Kitosan (5 g/L) membranh 30°C’de 1sil islem

gormiis 1slak kapsiillerin boyut analizi

Cizelge E.25 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl, 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiil

boyut analizi verileri. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj (10
g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 1slak kapsiillerin boyut, kesit alan1 ve kesit alam

dairesellik verileri.

Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik Kesit Alani |  Kapsiil Kiiresellik

(mm?) Gapi (mm) | indeksi (mm?) Capi (mm) | indeksi
1 12,89 4,05 1,16 47 13,35 4,12 1,16
2 12,36 3,97 1,11 48 13,12 4,09 1,19
3 13,06 4,08 1,08 49 13,48 4,14 1,04
4 12,44 3,98 1,01 50 12,92 4,06 1,07
5 13,40 4,13 1,05 51 13,41 4,13 1,07
6 13,47 4,14 1,10 52 12,82 4,04 1,07
7 13,28 4,11 1,04 53 13,53 4,15 1,07
8 13,14 4,09 1,06 54 12,59 4,00 1,27
9 12,71 4,02 1,09 55 13,56 4,16 1,09
10 13,10 4,08 1,04 56 12,00 3,91 1,12
11 12,78 4,03 1,09 57 13,05 4,08 1,01
12 14,32 4,27 1,01 58 13,12 4,09 1,10
13 13,86 4,20 1,12 59 12,23 3,95 1,15
14 13,29 4,11 1,05 60 13,57 4,16 1,01
15 13,40 4,13 1,03 61 14,53 4,30 1,07
16 12,43 3,98 1,09 62 12,29 3,96 1,02
17 12,08 3,92 1,07 63 13,36 4,12 1,04
18 12,52 3,99 1,03 64 13,14 4,09 1,14
19 14,22 4,25 1,10 65 13,23 4,10 1,06
20 13,11 4,09 1,10 66 12,41 3,98 1,06
21 13,55 4,15 1,14 67 13,01 4,07 1,14
22 12,71 4,02 1,09 68 12,57 4,00 1,09
23 12,95 4,06 1,05 69 13,00 4,07 1,06
24 14,05 4,23 1,13 70 13,09 4,08 1,04
25 13,69 4,18 1,28 71 13,56 4,16 1,03
26 13,99 4,22 1,09 72 13,17 4,10 1,05
27 12,60 4,01 1,19 73 13,47 4,14 1,06
28 14,14 4,24 1,07 74 13,16 4,09 1,14
29 13,45 4,14 1,21 75 11,90 3,89 1,03
30 13,66 4,17 1,06 76 12,07 3,92 1,06
31 12,75 4,03 1,12 77 11,94 3,90 1,00
32 12,55 4,00 1,19 78 13,29 4,11 1,07
33 13,90 4,21 1,27 79 13,34 4,12 1,05
34 13,75 4,18 1,10 80 13,09 4,08 1,05
35 13,52 4,15 1,09 81 13,36 4,12 1,04
36 13,25 4,11 1,06 82 12,48 3,99 1,03
37 12,83 4,04 1,09 83 13,05 4,08 1,15
38 13,87 4,20 1,22 84 13,48 4,14 1,02
39 13,46 4,14 1,11 85 12,99 4,07 1,06
40 13,29 4,11 1,03 86 13,21 4,10 1,11
41 12,63 4,01 1,08 87 12,84 4,04 1,11
42 13,08 4,08 1,10 88 12,03 3,91 1,06
43 13,54 4,15 1,06 89 13,62 4,16 1,07
44 14,19 4,25 1,05 Ortalama 13,14 4,09 n/a
45 13,06 4,08 1,08 Std Sapma 0,57 0,09 n/a
46 13,84 4,20 1,07
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Normal Q-Q Plot of Kapsiil Capi (mm)

Expected Normal

T T T T T T T
3.8 3,9 4,0 41 4,2 43 4.4

Observed Value

Sekil E.13: Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranh 30 °C’de 1s1l islem gdrmiis 1slak kapsiillerin Q-
Q normal dagilim grafigi. 0.38 mm i¢ ¢apli uglardan damlatma yontemiyle iiretilen Alj
(10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranl 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin Q-Q

normal dagilim grafigi.

Cizelge E.26 : Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranli 30 °C’de 1s1l islem gormiis 1slak kapsiillerin
Kolmogorov-Smirnov normalite testi. 0.38 mm i¢ c¢apli uglardan damlatma
yontemiyle iretilen Alj (10g/L) - Kitosan (5 g/L) membranh 30 °C’de 1s1l islem

gormiis 1slak kapsiillerin Kolmogorov-Smirnov normalite testi sonuglari.

Tests of Normality

Kolmogorov-Smirnov® Shapiro-Wilk
Statistic df Sig. Statistic df Sig.
Kapsul Capi (mm) ,079 89 200 ,986 89 ,484

a. Lilliefors Significance Correction

*. This is a lower bound of the true significance.
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EK F. Bagimsiz Orneklem t-Testi Karsilastirmalar1 Ornekleri

EK F.1 : Aljinat (15 g/L) — kitosan (10 g/L) membranh 1s1l islem gormiis 1slak

kapsiillerin bagimsiz 6rneklem t-Testi ile karsilastirilmasi
Cizelge F.1 : 70 °C ve 50 °C 1s1l islem diizeylerinin karsilastirilmasi

Group Statistics

VARO00002 N Mean Std. Deviation | Std. Error Mean
VARO0001 Alj - Kito 70C 101 3,5075 ,11890 ,01183
Alj - Kito 50C 77 3,5645 ,09108 ,01038
Independent Samples Test
WARDOOOT
Equal Equal
waArances wariances not
assumed assumed
Levene's Testfor Equality | F 3,0a80
ofWariances Sig. 082
t-test for Equality of t -3,447 -3623
Means df 178 175,993
Sig. (2-tailed) 001 oo
Mean Difference -,05702 -,05702
Std. Error Difference 01630 01574
95% Confidence Interval Lower -,08920 -,08808
ofthe Difference Upper - 02484 - 02496
Cizelge F.2 : 50 °C ve 30 °C 1s1l islem diizeylerinin karsilastirilmasi
Group Statistics
VARO00002 N Mean Std. Deviation | Std. Error Mean
VARO0001 Alj - Kito 50C 77 3,5645 ,09108 ,01038
Alj - Kito 30C 92 3,5975 ,10002 ,01043
WARDOOOT
Equal Equal
variances variances not
assumed assumed
Levene's Testfor Equality F 8249
of Yariances Sig. 337
tHest for Equality of 1 -2,221 -2,240
Means o 167 165,786
Sig. (2-tailed) 028 026
Mean Difference - 03295 - 03295
Std. Error Differance 01484 01471
95% Confidence Interval Lovwer - 062245 - 06200
ofthe Difference Upper - 00366 - 00381
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EK F.2 : Aljinat (15 g/L) — kitosan (5 g/L) membranh 1s1l islem gormiis

kapsiillerin bagimsiz é6rneklem t-Testi ile karsilastirilmasi

Cizelge F.3 : 70 °C ve 50 °C 1s1l islem diizeylerinin karsilastirilmasi

Group Statistics

VARO00002 N Mean Std. Deviation | Std. Error Mean
VARO0001 15 Alj 05 Kito 70 C 108 3,5931 ,14496 ,01395
15 Alj 05 Kito 50 C 105 3,7222 ,09494 ,00927
Independent Samples Test
YARODODT
Equal Equal
variances variances not
assumed assumed
Levene's Testfor Equality | F 3,507
ofVariances Sig. 058
ttest far Equality of t -7,6E8 ErirS )
Means df 211 185,165
Sig. (2-tailed) onn oo
Mean Cifference - 12913 - 12913
Std. Errar Difference 01684 0167
95% Confidence Interval Lowwer - 16233 - 16217
ofthe Difference Upper - 09594 - 09610
Cizelge F.4 : 50 °C ve 30 °C 1s1l islem diizeylerinin karsilastirilmasi
Group Statistics
VAR00002 N Mean Std. Deviation | Std. Error Mean
VARO00001 15 Alj 05 Kito 50 C 105 3,7222 ,09494 ,00927
15 Alj 05 Kito 30 C 929 3,7359 ,09347 ,00939
Independent Samples Test
WARDOOOT
Equal Equal
variances variances not
assumed assumed
Lewvene's Testfor Equality | F 1718
of Variances .
Sig. JE1
t-test for Equality of t -1,034 -1,036
Means df 202 201,618
Sig. (2-tailed) 302 am
Mean Difference -, 01367 - M1367
Std. Error Difference 01320 013138
959% Confidence Interval Lower -,03970 - 0349648
ofthe Difference Unper 11238 01235
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