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YESIL SENTEZ YOLU iLE GUMUS NANOPARTIKULLERIN ELDE EDILMESINDE
BITKIiSEL EKSTRELERIN iNDIRGEYiCi AJAN OLARAK KULLANILMASI

Pmar NARTOP 1~
! Biyomedikal Miihendisligi Boliimii, Miihendislik Fakiiltesi, Namik Kemal Universitesi, Corlu, Tekirdag, Tiirkiye

OZET

Bu ¢alismanin amaci, kolaylikla ve ucuza temin edilebilen bazi bitkisel droglara ait sulu ekstreleri kullanarak yesil sentez
teknigi ile giimiis nanopartikiillerin sentezlenmesidir. Bu ¢alismada, baharat olarak da kullanilan lavanta ¢icegi, ¢érek otu
tohumu, karabiber tohumu, patlican kabugu, ¢am yapragi, karanfil ¢icegi, biberiye yapragi, kekik yapragi, adacay1 yapragi,
defne yapragi, havaciva kdkii ve yesil cay yapragi gibi bitkisel tibbi droglarin sulu ekstreleri giimiis nanopartikiil sentezinde
indirgeyici ajan olarak kullanilmuglardir. Ekstreler 1 mM gilimiis nitrat ¢ozeltisi ile karistirilmig ve renk degisiklikleri ve
yogunluklar1 incelenmistir. Giimiis nanopartikiil olusumu UV-Vis spektrofotometrik analiz ile de dogrulanmigtir ve pH
degisiklikleri kaydedilmistir. Elde edilen sonuglara gore, ekstrelerin hepsi giimiis nanopartikiil sentezinde indirgeyici ajan
olarak kullanilabilmektedir ve nanoteknolojideki farkli uygulamalarda fayda saglayabilecek degisik karakteristik ozellikler
gostermektedirler.

Anahtar Kelimeler: Yesil sentez, Giimiis nanopartikiil, Bitki ekstresi

USE OF HERBAL DRUG EXTRACTS AS REDUCING AGENTS FOR GREEN SYNTHESIS
OF SILVER NANOPARTICLES

ABSTRACT

The aim of this study is to synthesize silver nanoparticles via green synthesis using water extracts of some herbal drugs which
can be obtained easily and inexpensively. In this study, water extracts of some medicinal plant drugs, which are also used as
spice, such as lavender flowers, fennelflower seeds, black pepper seeds, pine leaves, clove flowers, rosemary leaves, thyme
leaves, sage leaves, laurel leaves, alkanna roots and green tea leaves were utilized as a reducing agent in the synthesis of
silver nanoparticles. The extracts were mixed with 1 mM silver nitrate solution and their color changes and intensities were
examined. Silver nanoparticle formations were also confirmed by UV-Vis spectrophotometric analysis. Alterations in pH
values were also recorded. According to the results, all the plant extracts can be used as a bioreducing agent for the synthesis
of silver nanoparticles and they all exhibited different characteristics, which will be beneficial for different applications in
nanotechnology.

Keywords: Green synthesis, Silver nanoparticle, Plant extract

1. GIRIS

Nanoteknoloji, modern bilimin en 6nemli ve en aktif alanlarindan biridir. Farkli boyutlara ve sekillere
sahip olan nanopartikiillerin sentezlenmesi igin biyolojik, fiziksel ve kimyasal yontemler
izlenmektedir [1]. Yesil sentez olarak da bilinen biyolojik sentez; yliksek basing, sicaklik, enerji ve
zehirli kimyasallarin kullanilmasina gerek olmadan nanopartikiillerin kolay ve ¢evre dostu olarak elde
edilmesi icin kullanilan ve en pratik yontemdir [2]. Boyutu 100 nanometrenin altinda olan
nanopartikiiller, hacimsel yapili malzemelerden ¢ok daha farkli ve iistiin olarak kabul edilen 6zellikler
sergilemelerinden dolay1, giiniimiizde tip, biyoteknoloji, biyomedikal, kozmetoloji ve kimya sektorleri
basta olmak {izere bir¢ok alanda etkili olarak kullanilmaktadirlar [3].

*Sorumlu Yazar: pinarnartop@gmail.com
Gelis: 24.05.2018 Kabul: 17.08.2018




Nartop / Eskisehir Teknik Univ. Bil. Tek. Der. C- Yasam Bil. ve Biyotek. 8 (1) 2019

Son yillarda yapilan c¢aligmalarda, metal nanopartikiillerin antibakteriyel aktiviteye sahip oldugu
goriilmektedir. Inorganik antibakteriyel ajanlar igerisinde giimiis, eski caglardan beri enfeksiyonlarla
savagsmak ve bozulmalar1 onlemek i¢in en ¢ok kullanilan ajandir [4]. Farkli bitkilerin 6zitleri
kullanilarak elde edilen giimiis nanopartikiiller bitki biyoteknolojisi alaninda da kullanilmaktadir. Bu
calismalarda, bitki hiicre ve doku kiiltiirlerinin en 6nemli ve ilk basamagi olan eksplantlarin yiizeysel
sterilizasyonunda kullanilan etil alkol ve sodyum hipoklorit yerine giimiis nanopartikiillerin
kullanilabilecegi basarili sonuglar elde edilerek ispatlanmustir [3, 5].

Bu galigmanin amaci, birgok farkli alanda kullanimi olan giimiis nanopartikiillerin farkli bitkilerin sulu
ekstreleri kullanilarak yesil sentez teknigi ile elde edilebilirligini incelemektir. Kiigiik
nanopartikiillerin antibakteriyel etkisinin daha fazla oldugu bilgisinden yola ¢ikarak planlanan
calismada, diisik renk yogunluguna ve kuru madde miktarima sahip karisimlarin belirlenmesi
hedeflenmistir.

2. MATERYAL VE YONTEMLER
2.1. Materyal

Sulu ekstrelerin elde edilmesi i¢in {ilkemizdeki aktarlardan ve marketlerden kolaylikla temin
edilebilen kurutulmus lavanta cicegi, ¢orek otu tohumu, karabiber tohumu, patlican kabugu, cam
yapragi, karanfil ¢igegi, biberiye yapragi, kekik yapragi, adacayr yapragi, defne yapragi, havaciva
kokii ve yesil ¢ay yapragi droglari kullanilmistir (Sekil 1 ve Tablo 1).

2.2. Metot

2.2.1. Bitkilerin sulu ekstrelerinin hazirlanmasi

Bitkilerin sulu ekstreleri dekoksiyon yontemi ile hazirlanmistir. Kurutulmus bitkisel droglarin 2.5 g’1
cam havanda ddviilerek ufalandiktan sonra, 50 ml distile su ilave edilerek 80°C’de su banyosunda bir
saat bekletilmis, sicak iken filtre kagidindan siiziilerek dekoksiyonlari hazirlanmistir. Elde edilen
ekstreler cam siseye alinarak sogutulmus ve kullanilacagi zamana kadar +4°C’de buzdolabinda

saklanmiglardir. Ekstreler hazirlandiktan sonraki iki giin icerisinde, tazeliklerini kaybetmeden
kullanilmislardir.

2.2.2. Yesil sentez ile giimiis nanopartikiillerin sentezlenmesi

Bitki ekstrelerinin 5 ml’si 1 mM AgNOs; ¢ozeltisi ile 100 ml’ye tamamlanmis ve beher igerisinde
karistirildiktan sonra oda sicakliginda renk yogunluklar1 ve renk degisimleri takip edilmistir.
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¢. Karabiber tohumu

f. Karanfil ¢igegi

B

g. Biberiye yapragi h. Kekik yapragi i. Adagay1 yapragi

.‘?:I:‘ i

j. Defne yapragi k.Havaciva kokii I. Yesilgay yaprag:

Sekil 1. Sulu ekstrelerin elde edilmesinde kullanilan kurutulmus bitkisel droglar; (2) lavanta ¢icegi, (b) ¢orek otu
tohumu, (c) karabiber tohumu, (d) patlican kabugu, (e) ¢cam yapragi, (f) karanfil ¢igegi, (g) biberiye yapragi,
(h) kekik yapragi, (i) adagay1 yapragi, (j) defne yapragi, (K) havaciva kokii ve (I) yesil ¢ay yapragi.
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Tablo 1. Yesil sentez ile giimiis nanopartikiillerin olusturulmasinda kullanilan bitkisel droglar ve giimiis nanopartikiil
olusturulan karigimlarin kodlar1

Bitkinin Tiirkce Adi Bitkinin Latince Adx Kullamlan Drog Karisimin Kodu
Lavanta Lavandula officinalis Cigek Lavandula-NP
Corek Otu Nigella sativa Tohum Nigella-NP
Karabiber Piper nigrum Tohum Piper-NP
Patlican Solanum melongena Meyve kabugu Solanum-NP
Cam Pinus brutia Yaprak Pinus-NP
Karanfil Syzygium aromaticum Cicek Syzygium-NP
Biberiye Rosmarinus officinalis Yaprak Rosmarinus-NP
Kekik Thymus vulgaris Yaprak Thymus-NP
Adagay1 Salvia officinalis Yaprak Salvia-NP
Defne Laurus nobilis Yaprak Laurus-NP
Havaciva Alkanna tinctoria Kok Alkanna-NP
Yesil Cay Camelia sinensis Yaprak Camelia-NP

2.2.3. pH analizleri

Bitki ekstrelerinden alinan ornekler, ekstrelerin giimiis nitrat ¢ozeltisiyle ilk karistirildig1 andaki ve
yirmi dort saat sonraki karisimdan alinan 6rneklerin pH degerleri belirlenmis ve giimiis nanopartikiil
olusumu sirasinda gerceklesen pH degisimi incelenmistir.

2.2.4. UV-Vis spektrofotometrik analiz

Karigsimlarin hazirlanmasindan 24 saat sonra, her 6rnegin 5 ml’si spektrofotometre kiivetine alinmis ve
320-500 nm araligindaki dalga boylarmda UV-visible spektrofotometrede incelenmistir.

2.2.5. Giimiis nanopartikiillerin karisimdan ayrilmasi

100 ml karisim santrifiij tiiplerine almmus, li¢ kez 5000 rpm’de 15 dakika santrifiij edilerek yikama
yapilmigtir. Her santrifiijden sonra iistte kalan sivi kisim pipet yardimu ile alinmis, yerine distile su
ilave edilerek tiipler iyice ¢alkalanmustir. Ugiincii ytkamanin sonunda, santrifijj tiipiiniin dibinde kalan
cokelti pipet yardimiyla alinarak darasi alinmis cam lamel iizerinde kurutulmus ve ¢dkeltinin kuru
agirligi belirlenmistir.

3. BULGULAR ve TARTISMA

Gumiis nanopartikiillerin elde edilmesi siireci sirasinda, bitki ekstreleri ve glimiis nitrat ¢dzeltisinin
karigtirildigi ilk andan itibaren renk degisimleri gozlenmeye baslanmistir ve elde edilen tiim karigimlar
kolloidal 6zelliktedir (Sekil 2-13 ve Tablo 2). Renk degisimleri, giimiis iyonunun indirgenme siireci
sonunda karisimin alacagi rengin en acik tonundan baglayarak son halini almistir. Sulu ekstrelerin
buzdolabindan g¢ikartildiktan sonra mutlaka oda sicakligina gelmis olmasi gerekmektedir. Oda
sicakligina gelmeden yapilan karigtirma iglemi sonucunda, 24 saat sonraki gozlemlerde renk
degisiminin daha az oldugu belirlenmistir. Selvam et al. (2017) [6] sicaklik farkliliklarinin giimiis
nanopartikiil olusumunu etkiledigini bildirmistir.

Glimiis nanopartikiillerin sulu c¢ozeltilerde UV-visible bolgede ylizey plasmon rezonans bandi
ekzitasyonu sebebiyle sarims1 kahverengi verdigi bilinmektedir [7]. Genellikle en yiiksek absorbansin
okundugu dalga boylar1 430 — 470 nm arasinda degismektedir [8-12]. Ancak, ¢alismamizda farkl renk
tonlart elde edilmistir. Genellikle sari, kahverengi ve bordo renk olusumlari tespit edilmis ve en
yiiksek absorbansin goriildiigii dalga boylar1 bu karigimlarda 340 nm ve 489 nm arasinda
degismektedir. Nigella-NP’de ise pembe renk olusumu gozlenmis ve en yiiksek absorbansin
gozlendigi dalga boyu 288 nm olarak belirlenmistir (Sekil 14).
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Sekil 2. Lavanta ekstresi, Lavandula-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin (@) karigimin ilk aninda (b) karigtirmadan 2 saat sonra
ve (c) karigtirmadan 24 saat sonraki renkleri.

@) ® ©

Sekil 3. Corekotu ekstresi, Nigella-NP ve glimiis nitrat ¢ozeltilerinin (a) karigimin ilk aninda (b) karigtirmadan 2 saat sonra
ve (¢) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

@ ® ©

Sekil 4. Karabiber ekstresi, Piper-NP ve giimiis nitrat ¢dzeltilerinin (@) karigimin ilk aninda (b) karistirmadan 2 saat sonra ve
(¢) karigtirmadan 24 saat sonraki renkleri.

@) (b) ' ©

Sekil 5. Patlican ekstresi, Solanum-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin (a) karisimin ilk aninda (b) karigtirmadan 2 saat sonra
ve () karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.
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(a) (b) ()]

Sekil 6. Cam yaprag: ekstresi, Pinus-NP ve giimiis nitrat ¢dzeltilerinin (a) karisimin ilk aninda (b) karistirmadan 2 saat sonra
ve (c) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

Sekil 7. Karanfil ¢icegi ekstresi, Syzygium-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin (a) karisimin ilk aninda (b) karistirmadan 2 saat
sonra ve (c¢) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

(a) ® ©

Sekil 8. Biberiye yaprag: ekstresi, Rosmarinus-NP ve giimiis nitrat ¢dzeltilerinin (a) karigimin ilk aninda (b) karistirmadan 2
saat sonra ve (¢) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

@ o ©

Sekil 9. Kekik yapragi ekstresi, Thymus-NP ve giimiis nitrat ¢dzeltilerinin (a) karigimin ilk aninda (b) karistirmadan 2 saat
sonra ve (c) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.
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@) 3 (b) ] ©

Sekil 10. Adagay1 yaprag: ekstresi, Salvia-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin (a) karisimn ilk aninda (b) karistirmadan 2 saat
sonra ve (c) karigtirmadan 24 saat sonraki renkleri.

(a) ‘ (b) ©

Sekil 11. Defne yaprag: ekstresi, Laurus-NP ve giimiis nitrat ¢6zeltilerinin (a) karigimin ilk aninda (b) karigtirmadan 2 saat
sonra ve (c) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

Sekil 12. Havaciva kokii ekstresi, Alkanna-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin () karigimin ilk aninda (b) karigtirmadan 2 saat
sonra ve (c) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.

@ (b) — (©

Sekil 13. Yesilcay yaprag: ekstresi, Camelia-NP ve giimiis nitrat ¢ozeltilerinin (a) karisimun ilk aninda (b) karistirmadan 2
saat sonra ve (c) karistirmadan 24 saat sonraki renkleri.
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Tablo 2. Bitki sulu ekstrelerinin rengi, giimiis nitrat ¢ozeltisi ile elde edilen karigimlarin rengi ve renk yogunlugu.

Sulu Ekstre Karisim Rengi Karisim .. Dalga Maksimum
Karisim Rengi (Karfslm - 24%) Ifeenk < Cokme  Boyu Absorbans
Yogunlugu (nm)

Lavandula-NP Parlak sar1 Koyu bordo Cok yogun Var 429 0,609
Nigella-NP Yesil Ucuk pembe Zayif Yok 288 1,737
Piper-NP Kirmizi-Turuncu Bordo Zayif Yok 448 0,176
Solanum-NP Siyah Koyu bordo Yogun Yok 472 0,383
Pinus-NP Krem Agik kahverengi Zayif Yok 425 0,337
Syzygium-NP Kizil kahverengi Kahverengi - Gri Cok yogun Var 363 0,650
Rosmarinus-NP Koyu sar1 Bordo - Kahverengi Yogun Yok 440 0,550
Thymus-NP Sar1 Siyah - Kahverengi Yogun Yok 443 0,554
Salvia-NP Sar1 Koyu kahverengi Cok yogun Yok 340 0,556
Laurus-NP Acik sari Agik kahverengi Zayif Yok 489 1,579
Alkanna-NP Acik sart Sar1 Zayif Yok 427 0,465
Camelia-NP Acik kahverengi Koyu bordo Cok yogun Var 437 1,382

Renk bakimindan en yogun karigimlar Lavandula-NP (Sekil 2), Syzygium-NP (Sekil 7) ve Camelia-
NP (Sekil 13) olarak belirlenmistir ve bu karisimlarda 24 saat sonra ¢okelti olustugu gozlenmistir.
Nigella-NP (Sekil 3) ve Alkanna-NP (Sekil 12) ise yogunlugun en az oldugu karisimlar olarak
belirlenmistir.

Biyosentetik gilimiis nanopartikiil sentezi sirasinda gergeklesen pH degisimleri incelenmistir. Elde
edilen sonuglar Tablo 3’te verilmistir. Veriler genel olarak incelendiginde, karistmlarmm son pH
degerlerinin ilk pH degerine gore daha diisiik oldugu goriilmiistiir. 24 saat sonraki pH degerleri 3.50-
6.11 arasinda degisiklik gostermektedir.

Tablo 3. Bitki ekstrelerinin pH degerleri ve giimils nanopartikiil karigimlarnimn ilk (karigim — 0) ve yirmi dort saat sonraki
(karisim — 24) pH degerleri.

8
7
6
5
‘=
[T} 4
=
[J) 3
b0
[
] 2
T 1
e 0
Lavandula ngella- Piper-NP Solanum Pinus-NP Syzyglum Rosmarin Thymus Salvia-NP Laurus— Alkanna Camella
us-NP
M Sulu Ekstre 5,26 6,45 5,96 4,97 4,74 4,30 6,02 5,60 5,69 5,98 7,05 5,41
Karisim - 0 5,50 6,17 5,80 5,10 4,98 4,56 5,64 5,87 5,81 5,83 6,35 3,82
M Karigim - 24 4,27 5,70 5,20 4,19 3,82 3,50 3,79 4,18 3,92 4,49 6,11 3,63

Karisimlarda goriilen farkli yogunluklar ve ¢okelti olusumlari sebebiyle kuru agirlik miktarlar1 tespit
edilmistir (Sekil 15). En yiiksek kuru agirlik miktarlart sirasiyla Camelia-NP (10.90 mg/100ml),
Syzygium-NP (9.20 mg/100 ml) ve Salvia-NP (9.10 mg/100 ml)’de elde edilmistir. Bu karigimlar renk
bakimindan da yogunluk gosteren oOrneklerdir. Lavanta-NP, renk bakimindan yogun bir o6rnek
olmasina ragmen kuru agirlik bakimindan diisiik bir degerde (2.70 mg/100 ml) kalmistir. Bunun
sebebi, santrifiij sirasinda partikiillerin santrifijj tiipliniin i¢ yiliziine yapismasidir. En az kuru agirliklar
Piper-NP (0.30 mg/100 ml) ve Laurus-NP (1.10 mg/100 ml)’de tespit edilmistir. Alkanna-NP’de ise
santrifiij isleminden sonra herhangi bir c¢okelti elde edilemedigi icin kuru agirlik miktar
belirlenememistir.

57



Nartop / Eskisehir Teknik Univ. Bil. Tek. Der. C- Yasam Bil. ve Biyotek. 8 (1) 2019

Lavandula-NP

429;
0,70 0,609
2 0,60
§ 0,50
2 0,40
o)
< 0,30
0,20

320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)

(@

Piper-NP
448;
0,20 0,176
» 0,18
j
016 T
o
20,14
<012
0,10
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
()
Pinus-NP
425;
0,337
0,35
« 0,30
c
£ 025 \
20,20
<015
0,10
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
(e)
Rosmarinus-NP
440;
0.60 0,550
2 0,50
g
040
<
0,30
0,20
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
(8)
Salvia-NP
340;
., 060 0,556
% —
S5050
2
£ 0,40
0,30
320 370 420 470

Dalga Boyu (nm)
O]

Nigella-NP
285;
2,00 1,645
2 1,50
8
S 1,00 J\
(2]
£ 050
0,00
260 280 300 320 340
Dalga Boyu (nm)
(b)
Solanum-NP
472;
0,383
0,40
© 0,35 ™~
@
§ 0,30
< 0,25
0,20
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
(d)
Syzygium-NP
363;
0,70 0,650
@ 0,60 /
8 0,50
20,40
<030
0,20
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
(U]
Thymus-NP
443;
0.60 0,554
(%2}
s 050
Qo
2
< 040
0,30
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)
(h)
Laurus-NP
489;
1,579
1,60 ~
2
S 1,40
2
-S: 1,20
1,00
320 370 420 470
Dalga Boyu (nm)

0)
58



Nartop / Eskisehir Teknik Univ. Bil. Tek. Der. C- Yasam Bil. ve Biyotek. 8 (1) 2019

Alkanna - NP Camelia - NP
. 437;
429, 15 1,382
0,38 0,368 !
0,36 13
20,34 21,1
© S8
£032 50,9
00,30 3
S0,28 <0,7
0,26 0,5
0,24 0,3
320 420 320 370 420 470
Dalga Boyu (nm) Dalga Boyu (nm)
k) U]

Sekil 14. (a) Lavandula-NP, (b) Nigella-NP, (c) Piper-NP, (d) Solanum-NP, (e) Pinus-NP, (f) Syzygium-NP, (g)
Rosmarinus-NP, (h) Thymus-NP, (i) Salvia-NP, (j) Laurus-NP, (k) Alkanna-NP ve (I) Camelia-NP karigimlarina
ait UV-VIS absorbsiyon spektrumlari.
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Sekil 15. 24 saat sonra elde edilen 6rneklerdeki kuru agirlik miktarlar
4. SONUC

Antiseptik amagh giimils iyonu uygulamalarinda, mikroorganizmanin DNA’sinin replikasyon
yetenegini kaybettigi ve hiicresel proteinler ve enzimlere ek olarak ribozomal alt initelerin
sentezlenemedigi, dolayisiyla ATP sentezinin inaktive oldugu bildirilmistir. Nanopartikiil boyutu 1
pm’den 10 nm’ye diistiigiinde yiizey alani 109 kat artmaktadir. Kiigiik glimiis nanopartikiillerinin
biiylik nanopartikiillere gore daha fazla yiizey alanina sahiptir. Bu sebeple bakterilere daha fazla temas
etmeleri daha fazla inhibitor etkiye sebep olmaktadir [5,13]. Elde edilen sonuclara gore, Nigella-NP,
Piper-NP, Pinus-NP, Laurus-NP ve Alkanna-NP’nin nispeten daha az yogunluga sahip oldugu tespit
edilmistir ve bu durum daha kiiciik nanopartikiil yapisin1 ve sahip olabilecekleri daha fazla yiizey
alanini isaret etmektedir.
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