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OZET

ANTIBAKTERIYEL VE HIDROFOB OZELLIKLI
YENI NESIL KOMPOZIT YAPAY Di$ GELISTIRILMESI

Zerin YESIL ACAR
Doktora Tezi, Kimya Anabilim Dah
Damisman: Yrd. Do¢. Dr. Nadir KIRAZ
Ikinci Damisman: Prof. Dr. Meltem ASILTURK
Ocak 2018; 135 sayfa

Bu ¢alismada; organik matris, matris i¢inde dagilan anorganik partikiil ve
organik-anorganik fazlari bir arada tutan baglayicit ajan tgliisiinden olusan enjekte
edilebilir karisimin 1sisal polimerizasyonu sonucu antibakteriyel ve hidrofob 6zellikli
kompozit yapay dis malzemeleri gelistirilmistir.

Gelistirilen kompozit dis malzemelerinin 6zellikleri tizerine matrisi olusturan
monomer tiir ve oraninin, toplam matris oraninin, partikiil boyutunun ve miktarinin,
toplam anorganik partikiil oraninin, modifikasyon ajan oraninin, baslatici oraninin,
polimerlestirme siire/sicaklik ikilisinin etkileri incelenmistir. BS EN ISO 4049 numarali
standarda gore hazirlanan organik matris ve kompozit malzemelere Ug Nokta Egme
Testi tiniversal test cihazi ile yapilmistir. Hazirlanan malzemelerin Su Emilimi ve Suda
Coziiniirliik testleri de ayn1 standarda gore yapilmistir.

Ug veya dort katmandan olusan yapay diste her bir katman igin istenen/beklenen
ozelliklere bagh kalarak secilen kompozit dis malzemelerine antibakteriyel ve/veya
hidrofob 6zellik kazandirilmistir. Secilen kompozit sistemlere antibakteriyel 6zellik
kazandirmak icin antibakteriyel oOzellikli nano-ZnO partikiilleri sentezlenmistir.
Sentezlenen nano-ZnO partikiillerinin karakterizasyonunda; Partikiil Boyutu, X-151m1
Kirmimi ve Yiizey Alam1 analizinden yararlanilmistir. Antibakteriyel 6zellik
kazandirilmig kompozit dis malzemelerinin antibakteriyel 6zelligi Streptococcus mutans
(gram pozitif) tiiriine kars1 incelenmistir. Hidrofob 6zellik kazandirmak igin yapisinda
alkil zinciri veya flor grubu olan metakrilat monomerleri kullanilmistir. Hidrofob
Ozellik kazandirilan kompozit sistemlerin davranislart Su Emilimi ve Suda Coziiniirlik
testleri ile takip edilmistir. Gelistirilen kompozit dis malzemelerinin ve hazirlanan dort
katmanli kompozit yapay dislerden alinan kesitlerin ylizey morfoloji o6zellikleri
Taramali Elektron Mikroskobu-Enerji Dagilimli X-1s1n1 teknigi ile incelenmistir.

Gelistirilen kompozit dis malzemelerinin kullanilmasiyla ii¢ ya da dort
katmandan olusan ve her bir katmani i¢in istenen/beklenen 6zelliklere sahip kompozit
yapay dis tiretimi gergeklestirilmistir.

ANAHTAR KELIMELER: Antibakteriyel 6zellik, Biyokompozit, Dental kompozit,
Hidrofobik 6zellik
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ABSTRACT

DEVELOPMENT OF NEW GENERATION COMPOSITE ARTIFICIAL
TEETH HAVING ANTIBACTERIAL AND HYDROPHOBIC PROPERTIES

Zerin YESIL ACAR
Phd. Thesis in Department of Chemistry
Supervisor: Asst. Prof. Dr. Nadir KIRAZ
The Second Supervisor: Prof. Dr. Meltem ASILTURK
January 2018; 135 pages

In this thesis, antibacterial and hydrophobic composite artificial dental materials
were developed using thermal polymerization of injectable mixture which was
composed of an organic matrix, an inorganic particle dispersed in matrix and a coupling
agent holding organic-inorganic phases together.

The effects of the ratio of the monomer systems, total matrix ratio, particle size
and ratio, total inorganic particle ratio, modifying -coupling- agent ratio, polymerization
time/temperature on properties of developed composite dental materials were examined.
Organic matrix and composite materials that were prepared according to BS EN 1SO
4049 were subjected to three point bending test and the flexural strength was measured
by using Universal testing machine. The water sorption and solubility tests of these
materials were made according to the same standard.

Antibacterial and/or hydrophobic properties were imparted to the selected
composite dental materials without altering the desired properties of each layer of the
artificial tooth composed of three or four layers. The nano-ZnO particles were
synthesised to impart antibacterial properties in order to give antibacterial properties to
the selected composite materials. The particle sizer, X-ray diffraction and surface area
analyzer were used to characterize the synthesised nano-ZnO particles. The antibacterial
activities of the composite dental materials were investigated using Streptococcus
mutans (gram positive). Fluorine-containing or alkyl-containg methacrylate monomers
were used in order to give hydrophobic properties to the selected composite materials.
Behaviours of composites which were given hydrophobic properties were monitored
using water sorption and solubility tests. Surface morphology of developed composite
tooth materials and composite artificial teeth having four layer were observed with
Scanning Electron Microscope-Energy-Dispersive X-ray technique (SEM-EDX).

Production of composite artificial teeth which were composed of three or four
layers and whose each layer had the desired properties was performed.

KEY WORDS: Antibacterial property, Biocomposite, Dental composite, Hydrophilic
property
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ONSOZz

Glinlimiizde agiz ve dis sagligi, telaffuz fonksiyonunun dogru sekilde yerine
getirilmesi, ¢cigneme verimi ve estetik goriiniim kaygis1 dogal dis kayiplarinda protetik
tedaviyi zorunlu hale getirmektedir. Yapay disler, sabit/hareketli protetik dis
tedavisinin temel elemanlari olup tarihsel siirecte ¢ok ciddi degisimlere ugramis ve ayri
bir malzeme grubu haline gelmistir. Son yiizyilda akrilik ve porselen esasli olan bu
malzemeler zamanla yerini kompozitlere birakmistir. Temel olarak organik matris,
anorganik partikiil ve organik-anorganik fazlari birarada tutan baglayici ajandan olusan
kompozit yapay dislerde de baslangictan bu yana énemli gelismeler gériilmiistiir.

Lisansiistii egitimim siiresince yanimda olduguna inandigim ve enerjisi ile
hayatima dokunan degerli danisman hocam Yrd. Dog. Dr. Nadir KIRAZ’a (Akdeniz
Universitesi Kimya Boliimii), hayata ve meslegime bakisimi sekillendiren ve yeni
deneyimler kazanma yolunda 151k tutan San-Tez proje yiiriitiiclisii degerli es danigsman
hocam (Akdeniz Universitesi Malzeme Bilimi ve Miihendisligi Boliimii) Prof. Dr.
Meltem ASILTURK e, bu c¢alismayr 0158.STZ.2013-1 proje numarasi ile destekleyen
T.C. Bilim, Sanayi ve Teknoloji Bakanligi’na, Arma Dental Uretim Sistemleri San. ve
Tic. Ltd. Sti.’ye ve A. Mekki KUTLU ve Hasan MOTORCU’ya, termal ¢evrim
cihazimin imalatin1 yapan Akdeniz Universitesi T.B.M.Y.O calisanlar1 Ogr. Gor.
Mehmet OZTURK, Muhittin BILGIN, Yrd. Dog. Dr. ilker UNAL ve Ogr. Gér. Mehmet
KEMER’e, antibakteriyel testlerin yapilmasinda laboratuvar olanaklarini sunan
(Akdeniz Universitesi, Cevre Miihendisligi Boliimii) Yrd. Dog. Dr. Ayca ERDEM’e,
SEM-EDX &lciimleri igin cihaz kullanimmi saglayan (Sabanci Universitesi Malzeme
Bilimi ve Miihendisligi Boliimii) Prof. Dr. Mehmet Ali Giilgiin’e ve o6lgiimlerin
yapilmasinda katkilarmi esirgemeyen laboratuvar sorumlusu (Sabanci Universitesi
Miihendislik ve Doga Bilimleri Fakiiltesi) Turgay GONUL’e, X-1sm1 Kirinimi ve
Partikiil Boyut dl¢iimlerini gerceklestiren doktora 6grencisi (Indnii Universitesi Kimya
Boliimii) Emrah AKGEYIK’e, calismalarim boyunca yardimlarini esirgemeyen ve
destek olan arkadasim Seref OKAY’a, bitmek tiikenmek bilmeyen sevgileri ile her an
yanimda olan, desteklerini benden esirgemeyen, varliklarindan gii¢ aldigim sevgili
YESIL ve ACAR AILELERI ne, bu yolda ilerlerken elimi hi¢ birakmayan, bana hep
inanan, sabrini, sevgisini ve ilgisini hep hissettigim ve giilen yiiziinii birgiin olsun
esirgemeyen canim ESIM’e sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.
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SIMGELER VE KISALTMALAR DiZiNi

Simgeler

c : Egme dayanimi

F : Maksimum yiik

L : Destekler aras1 mesafe

b - Genislik

h - Yiikseklik

Kisaltmalar

TBMYO : Teknik Bilimler Meslek Yiiksekokulu
WHO : World Health Organization

FDI : World Dental Federation

HIV : Human Immunodeficiency Virus
CAP . Calcium phosphate

UDMA : Uretan dimetakrilat

BISGMA : Bisfenol A glisidil dimetakrilat
BISEMA : Bisfenol A etoksilat dimetakrilat
DEGDMA : Dietilen glikol dimetakrilat
TEGDMA  : Trietilen glikol dimetakrilat

TeEGDMA : Tetraetilen glikol dimetakrilat

PMMA : Polimetil metakrilat

BOP : Benzoil peroksit

MPTS . 3-metakriloksi propil trimetoksi silan
BM : Biitil metakrilat

HM : Hekzil metakrilat

LM : Lauril metakrilat



TFM
ISO

XRD
BET
TGA
SEM

EDX

: 2,2,2-trifloro etil metakrilat

. International Organization for Standardization
: X-ray Diffraction

: Brunauer, Emmett and Teller

: Termal Gravimetrik Analiz

: Scanning Electron Microscope

: Energy-dispersive X-ray Spectroscopy
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1. GIRIS

Uluslararasi ¢alismalar genel tip ile dis hekimligi arasindaki yakin iliskiyi her
gecen giin daha ¢ok kanitlamaktadir. Calismalar dogrultusunda Diinya Saglik Orgiitii
(WHO) ve Diinya Dis Hekimleri Federasyonu (FDI) gibi gati1 saglik orgiitlerine ait
raporlarda, agiz ve dis saghigi genel sagligin ayrilmaz bir parcasi olarak kabul
edilmektedir. Bir¢ok saglik arastirma kurulusu agiz saghiginin sadece dislerle degil ayni
zamanda tim viicut sagligi ile yakin iligkisi oldugunu ortaya koymustur. Genel saglik
ile ilgili hastaliklarin agiz sagligim etkiledigi gibi, dis hastaliklarmin da genel sagliga
etkileri olabilecegi kabul edilmektedir. Kanita dayali arastirma sistematigi; agiz
hastaliklari ile seker, kalp-dolasim, romatoid, kronik solunum yolu ve gastroenterolojik
hastaliklar1 arasinda artan oranda iligkinin varliginmi ortaya koymaktadir. Ayrica, agiz
hastaliklarinin hamilelik sirasinda ortaya ¢ikacak komplikasyon riskini arttirdigi ifade
edilmekte olup insan bagisiklik yetmezlik viriisiinde (HIV) ve ¢esitli kanser tiirlerinde
oldugu gibi birgok ciddi hastaligin teshisinde agiz boslugu c¢ok Onemli rol
oynamaktadir. Uluslararas1 ¢alismalar esas alindiginda, agiz sagligi ve genel saglik
arasinda ¢ok yakin bir iliski olup dis hekimligi tibbin biitiinleyici bir pargasi olarak
kabul gormiistiir (Imamura vd. 2008, Tdbb 2012).

Agiz saghgi, bireyin viicut saghiginin korunmasi ve tiim sagligi yansitmasi
nedeniyle bagisiklik sistemine ana katki saglayicidir. Agiz-yliz kompleksinin ilk
savunma hatt1 olup korunmaya ihtiyag duyulmaktadir. Sindirim sisteminin baslangicini
olusturan agiz boslugu; 6nde dudaklar, yan taraflarda yanaklar, iistte sert ve yumusak
damak, altta dil ve agiz tabani denilen kas ve zarlardan yapilmis yumusak duvarla
siirlanmis bir bosluktur (Kong vd. 2006, Aydin ve Ulusoy 2010). Bu bélge igin disler
enfeksiyonlara karst bir kalkan gorevi goriir. Dis; sindirim sisteminin baslangicinda
besinlerin kesilmesine, ufalanmasina, koparilmasina ve kendini destekleyen dokularin
korunmasma ve gelismesine yardimcr bir organdir. Bulundugu bolgede fonksiyon,
fonasyon ve estetik acisindan son derece yararli olan bu organ alt ve {ist ¢ene kemikleri
icindeki “Alveolus Dentales” adi verilen bosluklara yerlesmis ve ‘“Paradontium” ile
desteklenmis durumdadir (Yavuzyilmaz 2001). Dinamik bir ortam olan agiz igi
boslugunda kaybolan fonksiyonlarin tekrar kazanilmasinda dis ve dis destek dokulari
onemli rol oynar (Yavuzyilmaz 2001, Ekici 2010). Sahip oldugu fonksiyonlarin kaybi,
medikal ve estetik kaygilar gerekli durumlarda dogal dislerin hareketli veya sabit protez
seklinde yapay dislerle degisimini zorunlu kilmistir (Ghazal vd. 2008). Dis
hekimliginde protez ile ilgili tarihge incelendiginde konu ile ilgili en eski belgelerin
milattan 6nce 3000 yillarina ait oldugu saptanmistir. Misir’da yapilan kazilarda sallanan
diglerin sabitlenmesi amaciyla ligatiir ad1 verilen altin tellerin kullanildig: belirlenmistir.
Cesitli sebeplerle kaybedilmis dislerin protezlerle tamamlanmasi fikri ligatiirlerden de
eski olmasina ragmen ilk yapilan protezler kemik, tas veya balmumu olmasi nedeniyle
zamanimiza kadar gelememistir (Aydin 2010).

Dogal dis kayiplarinda porselen ve akrilik esash yapay disler kullanilmaktadir.
Ancak, bu iki malzeme smifi ideal yapay disin gereksinimlerini karsilayamamaktadir.
Porselen disler yiiksek ¢igneme verimi ve renk degisimine direng gostermelerine
ragmen akrilik esasli damaga zayif sekilde baglanirlar ve bu dis-damak arayiizeyinde
lekelenmelere sebep olabilir. Buna karsin akrilik esashi disler ise damaga kuvvetli
sekilde baglanir ve dis-damak arayiizeyinde olusan renklenme kabul edilebilir
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derecededir. Fakat akrilik disler asinmaya kars1 zayif direng gosterirler. Bu sorunlari
ortadan kaldirmak igin akrilat esasli organik monomerler anorganik partikiillerle
birarada kullanilarak “Dental regine esasli kompozitler” gelistirilmeye baslanmistir
(Imamura 2008). Bunlar yiiksek mekanik 6zellige ve iistiin estetik goriiniime sahiptirler.
Porselen dise oranla kirilmaya direngli olmasi, ezme kolayligi saglamasi ve kolay
parlatilmasi; akrilik dis ile kiyaslandiginda ise asimnmaya direng gostermesi kompozit
disten beklenen Ozellikler arasindadir. Ancak, akrilikler ve porselenler ile
kiyaslandiginda renk degisimine direnci zayiftir (Ghazal 2008, Tanaka vd. 2013).
Yapilan ¢alismalar ile kompozit disin renklenmesini etkileyen faktorler (partikiil tipi,
yiizey dokusu, polimerizasyon metotlar: vb.) belirlenmesine ragmen lekelenme sorunu
¢Oziimlenememistir. Bu durum biyofilm/dental plaka olusumuna da neden olmaktadir
(Tanaka vd. 2013).

1.1. Amac¢-Kapsam

Eksik veya kaybedilmis dislerin islevlerinin yerine getirilmesi olarak bilinen
protetik dis tedavisinde kullanilan dis malzemelerinin gelistirilmesi ve iyilestirilmesi ile
ilgili ¢cok sayida ¢alisma yapilmistir. Bu c¢alismalar incelendiginde, organik matris
olarak akrilat esasli monomerler ve dolgu malzemesi olarak anorganik partikiillerin
kullanimi dikkat ¢ekmektedir. S6z konusu malzemelerin kullanilmas: ile gelistirilen
dental kompozitler hem yiiksek mekanik &6zellige sahip hem de estetik agidan dogal
disin gereksinimlerini karsilamaktadir.

Kompozit esasli yapay dis ile ilgili daha ¢ok ticari yapay dislerin 6zelliklerini ve
kompozisyonal bilgilerini degerlendirmek {izere yapilmis g¢alismalar olup sayilari
oldukg¢a smirhidir. Yapay dis malzemesi gelistirmeye yonelik alinan patentler ise yeni
matris bilesiminin ve farkli boyut/miktarda anorganik partikiil igeren kompozit malzeme
bilesiminin gelistirilmesi, dis seti ¢izimleri, yapay dis katmanlarinin olusturulmasi ve
kompozit malzemenin kaliplanma metotlar1 ile ilgilidir. Buna karsin, tim dental
kompozitler ile ilgili organik matris, anorganik partikiil ve baglayici ajan bilesenlerinin
tipleri, miktarlari, islenmelerini iceren parametrik ¢alismalar literatiirde bulunmaktadir.

Bu tez ¢alismasinda; organik matris, matris i¢inde dagitilan anorganik partikiil
ve organik-anorganik fazlar1 bir arada tutan baglayici ajandan olusan kompozit yapay
dis malzemelerinin gelistirilmesi hedeflenmistir. Gelistirilecek kompozit malzemelerin
kullanilarak radikalik polimerizasyonu ile ii¢ ya da dort katmandan olusan ve her bir
katmani igin istenen ozelliklere sahip yapay dis liretimi amaglanmistir. Dogal dis,
bilesimleri farkli kompozit esash katmanlardan olugsmaktadir ve yiizeyden kok kismina
dogru degisim gosteren bu bilesimler dise bolgesel olarak spesifik 06zellikler
kazandirmistir (Sekil 1.1.a). Dort katmanli yapay dis gelistirilmesinde de kesici 6n
kisimdan kesici arka kisma dogru kullanilacak her bir kompozit bilesimi belirlenirken
dogal dis yapist esas alimmustir (Sekil 1.1.b). Kompozit dis malzemelerinin
gelistirilmesinde, ©on disler igin estetik goriiniim ile arka disler igin ¢igneme
kuvvetlerine kars1 koyabilen mekanik dayanim yol gostermistir.
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Mine Kesici 6n kisim (KOK)

Dentin Cekirdek (CEK)
3?— Pulpa Boyun (BOY)
Sement Kesici arka kisim (KAK)

Sekil 1.1. a) Dogal dis anatomisi, b) Yapay dis anatomisi

Agiz ortaminda meydana gelebilecek su emilimi ve suda ¢oziiniirliik sonucu
kompozit malzemelerde organik matrisin yumusamasi, reaksiyona girmeyen monomer
kalintilarinin - ve  monomer safsizliklarinin  salinimi  gibi  ciddi  problemlerle
karsilagilmaktadir. Salinan maddeler bakteri biiyiimesi, alerjik reaksiyon geligimi,
ikincil ciliriiklere sebebiyet vermesi, biyouyumlulugun diismesi gibi istenmeyen
durumlarin ortaya ¢ikmasina neden olmaktadir. Bu sebeple gelistirilen kompozit
malzemelerinin su emiliminin ve suda ¢6zlintirligiiniin disiirilmesi son derece
onemlidir. Bu amagla, tez calismasi kapsaminda, kompozit disin agiz ortaminda su ile
temas edecegi kesici 6n kisim (KOK) ve kesici arka kisima (KAK) hidrofob 6zellik
kazandirilmas1 hedeflenmistir.

Agiz ortaminda istenmeyen bir baska durum ise karyojenik -ciiriik yapici-
bakteriler tarafindan meydana gelebilecek dis c¢iirlikleridir. Dis clriigliniin hayati
dogrudan tehdit etmedigi diisiiniilmesine karsin, dis kayiplarindan kalp ile iliskili
rahatsizliklara kadar cesitli problemlere yol agtigi bilinmektedir. Cilirimeye karsi
alinacak onlemler ile dis kayiplari engellenebilir/geciktirebilir ya da ortaya cikabilecek
rahatsizliklar minimize edilebilir. Ciiriik riskinin azaltilmasinda karyojenik bakteri
sayisinin distiriilmesi izlenebilecek yollardan biridir. Yapilan aragtirmalar ile kompozit
dis malzemelerine antibakteriyel o6zellik kazandirilmasmin ikincil ¢ilirik oraninin
azaltilmasinda, biyofilm/dental plaka olusumunun minimize edilmesinde ve protezlerin
yenilenme siirelerinin uzatilmasinda etkili oldugu ortaya konulmustur (Melo vd. 2013).

Dis kokiinde olusan ciiriikler diger bolgelerdekilere gore daha tehlikelidir.
Ciinkii, diger bolgelere gore c¢ilirlime prosesi daha hizli ilerler ve siklikla sempton
(hastalik belirtisi) vermezler. Kokiin sinirlerin gectigi pulpa katmanina ¢ok yakin olmasi
restorasyonlarin1 da zorlagtirir. Dental ¢iiriiklerin dis kokiinde ve disetiyle iliskili
bolgelerde yaygin goriilmesinden dolay1r dogal dis ve agiz i¢i saghiginin korunmasi
amaciyla, gelistirilen kompozit yapay disin kesici arka kismina (KAK) antibakteriyel
ozellik kazandirilmasi tez kapsamindaki hedeflerden bir digeridir.

Tez calismasinda, yukarida bahsedilen 06zelliklere sahip malzemelerin
gelistirilmesi i¢in uygulanacak deneysel islemler dort boliimden olusmaktadir. ilk
boliim, kompozit malzemenin siirekli fazin1 olusturan organik matris gelistirilmesini
icermektedir. Bu kapsamda;
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Ana monomerler ile seyreltici/gapraz baglayici monomerlerden olusan organik
matrisin hazirlanmasi,

Olas1 organik matris bilesimlerinden BS EN ISO 4049 no’lu standardina gore
egme dayanimi testlerinin yapilmasi,

Egme dayanimi degerleri yiiksek olan (>100 MPa) organik matris bilesimlerinin
kullanilmasiyla ayni standarda gore su emilimi ve suda ¢oziiniirliik testlerinin
yapilmas1 amaclanmastir.

Ikinci boliimde,

>

Secilen organik matris ile nano ve/veya mikron boyuta sahip anorganik
partikiillerin  bir araya getirilmesinden olusan kompozit malzemelerin
gelistirilmesi,

Kompozit bilesimlerinden BS EN ISO 4049 no’lu standardina gore egme
dayanimu testlerinin yapilmast,

Uygun egme dayanimi degerlerine (>110 MPa) sahip kompozit bilesimlerinin
kullanilmasiyla ayni standarda goére su emilimi ve suda ¢oziiniirliik testlerinin
yapilmast,

Gelistirilen kompozitlerde partikiillerin organik matris igerisindeki dagiliminin
SEM teknigi ile incelenmesi amaglanmugtir.

Ucgiincii boliimde,

>

>

Kompozit yapay dis malzemelerine antibakteriyel 6zellik kazandirmak igin
kullanilacak olan ZnO nanopartikiillerinin sentezi ve karakterizasyonu,
Antibakteriyel 6zellik kompozit yapay dis gelistirmek i¢in nano-ZnO ilaveli
yapay dis bilesimlerinin hazirlanmasi,

Kompozit dis malzemelerinin antibakteriyel 6zelliginin Streptococcus mutans
(gram pozitif) tiiriine kars1 incelenmesi,

Hidrofob 6zellik kompozit yapay dis gelistirmek i¢in hidrofob ajan ilaveli yapay
dis bilesimlerinin hazirlanmasi,

Antibakteriyel ve/veya hidrofob 06zellikli kompozit malzemelerinin ayni
standarda gbére egme dayanimi, su emilimi ve suda c¢oziiniirliik testlerinin
yapilmasi1 hedeflenmistir.

Doérdiincii boliimde,

>

Kesici 6n kisim, ¢ekirdek, boyun ve kesici arka kisim i¢in gelistirilen kompozit
dis malzemelerinin kullanilmasiyla doért katmanli kompozit yapay dis
gelistirilmesi,

Gelistirilen dort katmanli yapay disi olusturan farkli iki kompozit bilesiminin
baglanma arayiizlerinde kimyasal olarak baglanmanin belirlenmesi i¢in bag
dayanimu testinin yapilmasi,

Hazirlanan dort katmanli kompozit yapay dislerden alinan kesitlerin SEM-EDX
teknigi ile incelenmesi amaglanmugtir.
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2. KAYNAK TARAMASI
2.1. Dogal Dis
2.1.1. Dogal dis anatomisi

Dis klinik olarak tag, boyun ve kok olmak iizere ii¢ kisimdan meydana gelir. Tag
agizda goriinen ve mineyle kapli kisimdir. Boyun, tag-kok arasinda yer alan disetiyle
sartlt mine-sement birlesim bolgesini kapsar. Disin kok kismi ise periodontal bag
dokusu tarafindan kemige baglandig1 bolgeyi icerip ¢ene kemigi iginde kalan kisimdir.
Sekil 2.1°de gosterildigi gibi dis biyolojik agidan ise mine, dentin, sement ve pulpa
olmak iizere dort temel doku bileseninden olusur. Mine, dentin ve sement kalsifiye sert
dis dokularin1 olustururken pulpa ise yumusak dis dokusudur.

Anatomik
Tacg

Sekil 2.1. Klinik ve biyolojik agidan dogal dis anatomisi (Nanci 2008)

Mine, viicuttaki en yiiksek kalsifiye doku olmasi bakimindan essiz olup diger
dokulara kiyasla yapisinda daha az organik bilesen igerir ve tacin sert dis kaplamasini
olusturmasi nedeniyle verimli ¢ignemeyi saglar. Dentin ve sement, apatit olarak
isimlendirilen kalsiyum fosfat minerali ile giiglendirilmis kollajen tipi-1 matrisinden
olusur. S6z konusu biyolojik kompozit yapilar kemik gibi canli olup su igerigine
sahiptir. Disin biiyilk kismini olusturan dentin, mineye dentin-mine baglantisiyla
baglanir. Disin kok kismina dogru dentin sement ile kapli olup, sement disin periodontal
baglarla kemige baglanmasini saglar. S6z konusu dokularin yapilar1 iyi bilinmesine
ragmen sahip olduklar1 Ozellikleri yeterince ag¢iklanmamistir. Sahip olduklart bu
Ozelliklerin anlasilmasi, doku islev mekanizmalarinin anlasilmasi ve taklit edilmesi
acisindan Oonemlidir. Protetik dis tedavileri basta olmak {izere tedavi performanslari
yapay disin gelistirilmesinde kullanilacak malzemelerin bu dokularla uyumu ile
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dogrudan iliskilidir. Dolayisiyla, bu dokularin yapist ve ozellikleri hakkinda bilgi
edinmek hem protez materyalinin 6zelliklerini belirlemek ve performansini 6l¢mek igin
bir 0lclit olmasindan hem de yapilarmi ve islevlerini taklit edecek materyalin
gelistirilmesine rehberlik edecek olmasindan dolay1 ¢ok onemlidir (Craig ve Powers
2012).

2.1.2. Dogal dis dokular
i) Mine

En yiiksek kalsifiye doku oldugundan ¢igneme hareketi nedeniyle meydana
gelebilecek asinmaya direngli mine, Sekil 2.2'de goriildiigi gibi yaklasik 5 pm olan
prizma veya ¢ubuk geometriye sahip yapilardan olusan anahtar deligi seklindeki prizma
bantlarindan olusmaktadir.

Mine
Prizmalar \_

Dentin Pulpa

b 5B L 3
) 4

1nm 10nm 1pm 10pm 1mm

Sekil 2.2. Bilgisayar programinda iretilen dise ait minenin nano-mikro skala
seviyelerinde goriintiileri: a) Yumusak ve sert dokular, b) Mineyi olusturan birlikte
paketlenmis “keyhole” sekilli prizma bantlari, ¢) Mine prizmalarindan olusan tek
“keyhole”, d) Coklu apatit nanokristallerden olusan mine prizmasi, €) Tek apatit
nanokristalinin atomik bileseni (Eimar vd. 2012).

Mine kompozisyonunun yaklasik agirlikca %96’s1 mineral, %1’i yag ve protein
olup geri kalani ise sudur. Mineral icerigini sentetik olarak cogaltilamayan 40 nm
capindaki altigen seklindeki uzun kristaller olusturmaktadir. Sekil 2.3'de goriildiigii gibi,
nanometrik olgekli bu yapilar yaklasik 5 pm boyutunda olan mine prizmalar: veya
cubuklari icerisine doldurulmustur.
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Sekil 2.3. “Keyhole” sekilli mine prizmalarina ait sematik gosterim (Craig ve Powers
2012)

Dentin-mine baglantisina dik sekilde konumlanmis bu yapilar mineye kadar siki
bir sekilde dizilmistir. Bir prizma ¢apini uzatmak igin yaklasik yiiz mineral Kristaline
ihtiya¢ duyulmaktadir. Mine yapisinin organik bilesenlerini igeren prizmalar arasindaki
arayiiz ise su ve iyonik hareketler i¢in gegit gorevi goriip bu alanlar prizma kiliflari
olarak adlandirilmaktadir. Bu boélgeler demineralizasyon prosesleri ve baglanma ile
ilgili asindirma islemlerinde hayati dneme sahiptir.

i) Dentin

Mine ve pulpa dokulari arasinda bulunan dentin, dis 6ziinlin temel hiicreleri
kabul edilen odontoblast uzantilarinin yogunlukta oldugu diger bir sert dokudur.
Organik-anorganik icerigi bakimindan kemige benzeyen bu doku fizyolojik ve anatomik
olarak kompleks bir tabakadir (Katzenberg ve Saunders 2008). Dise sar1 rengi veren
dentin dokusunun miktar1 disin yaslanmasi ile artar, bu da dislerin zamanla daha sari
goriinmesine neden olur. Digin biiyiik kismini olusturan bu yapi fizyolojik, yaslanma ve
hastalik siiregleri nedeniyle farklilasmaktadir. Bunlar birincil, ikincil, onarici veya
ticlinciil, sklerotik, seffaf, c¢liriik, mineralden arindirilmis, yeniden minerallerle
zenginlestirilmis ve hiper mineralize edilmis dentin dokular1 olarak adlandirilir.
Farklilasan yap1 ve Kkimyasi ile disteki degisiklikleri yansitirlar.  Dentin
kompozisyonunun hacimce %50’si karbonatga zengin-kalsiyumca eksik apatit, %30°u
organik (biiylik kismu tip I kolajen) ve geri kalan kismi ise plazmaya benzer sividir.

Dentin dokusunda bulunan ve dis 6ziinlin temel hiicreleri olarak kabul gérmiis
odontoblastlarin izlerini temsil eden kanallar Sekil 2.4’de goriilmektedir.

Sekil 2.4. Dentin yapisina ait SEM goriintiisii (Craig ve Powers 2012)
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Pulpa odasinda birlesen, yogunluklar1 ve yonleri bolgeye gore degisen bu kanallarin
sayis1 dentin-mine baglantisinda predentin (tip 1 kollagen fibril ve organik maddeden
olusan mineralize olmamis yapi1) yiizeyinden daha dustiktiir.

iii) Pulpa

Disin merkezinde bulunan pulpa mezenkimal kok hiicrelere, kan damarlarina ve
sinirlere sahip yumusak bir dokudur ve dentin matrisi ile dogrudan temas eden periferal
olarak diizenlenmis odontoblastlardan olusur. Odontoblastlar ve pulpa arasindaki bu
iliski “pulp-dentin kompleksi” olarak bilinir (Katzenberg ve Saunders 2008). Bag
dokusuna sahip ve disin Oziinii olusturan pulpa; disin basing ve termal etkileri
algilamasini, kanlanmasini saglar. Yapisinda yas ile ters orantili olarak azalan
odontoblast, fibroblast, kilcal damarlar, sinirler ve dogru orantili olarak artan bag
dokusu vardir.

Iv) Sement

Sement, kok gevresi dokulardan biri olup disin kok kismini 6rten sert, damarsiz,
tiglincii sert bag dokusudur (Katzenberg ve Saunders 2008). Pulpa kanalindan ve dis kok
yiizeyinden gelen kimyasal ajanlara ve boyalara gecirgendir. Sement kompozisyonunu
yaklagik agirlikca %45-50 anorganik, %50-55 organik madde ve su olusturur. Kok
cevresi dokuyu olusturan diger iki bilesen periodontal bag doku ve alveolar kemiktir
(Sekil 2.5). Alveolar kemik ve sement arasindaki baglantiyr saglayan periodontal bag
dokusunun yapisinda hiicreler, kan damarlar1 ve sinirler vardir. Alveolar kemik ise,
anorganik fazlardan olusan diger bir 6zel bag dokusudur.

Sement
Alveolar
Kemik Periodontal
Bag Doku

Sekil 2.5. Periradikiiler dokuyu olusturan bilesenler (Garg ve Garg 2013)
2.1.3. Ciiriik mikrobiyolojisi

Dis clirigii aciya, agriya, dis kaybina, enfeksiyona ve diinya capinda tim yas
gruplarinda Gliime bile neden olabilen yaygin kronik rahatsizliklardan biri olup disin
sagligini yitirmesi olarak tanimlanir. Disin multifaktoriyel bir hastaligi olan ¢iirtigiin
etiyolojisine (hastalik sebeplerini inceleyen bilim dali) ait evrensel olarak kabul edilmis
li¢ teori vardir. 1878-1879 yillarinda Heider Bodecker ve Abbott ilk olarak “Proteolitik
teori”yi, Schatz ve ¢alisma arkadaslar1 “Proteoliz-selat olusumu teori”’sini ve dis ¢iiriigii
konusunda bilinen ilk arastirmact WD Miller ise iigiincii ve en kabul goren “Asidojenik
teori”yi bilim diinyasina kazandirmistir (Welbury vd. 2012). Teorisine ait sonuglari


https://www.seslisozluk.net/hastal%C4%B1k-sebeplerini-inceleyen-bilim-dal%C4%B1-nedir-ne-demek/

KAYNAK TARAMASI Z. YESIL ACAR

1882'de yayinlanan Miller’e gore dis ciiriigii, “Mine parcalanmasiyla sonug¢lanan
bozunma ile mineye ve dentine ait yumusatilmis kalintilarin ¢oziinmesi seklinde iki
asamadan olusan kimyasal-parazitik bir stirectir”.

Disin demineralizasyonuna neden olan karyojenik plak olusumu sonucu
meydana gelen enfeksiyoz bir hastalik olan ¢iiriik, dis minerali ve plak arasindaki
fizyolojik dengenin bozulmasiyla olusur. Agiz i¢i olusan plak, konak yiizeylerinde
birbirine olduk¢a yakin yasayan genetik olarak farkli bakterilerden, anorganik
(kalsiyum, fosfor ve floriir) ve organik (karbonhidrat, protein ve yag) bilesenlerden
olusan “biyofilm” adi verilen ince bir tabakadir. Dislerin sert dokularinin
demineralizasyonuna sebep olan dis plakasi, ciriiklerin baslamasinda bakterilere asit
olusturmalart i¢in ortam sagladifindan mikrobik veya mikrobiyolojik plak olarakta
bilinir. Sert dokudan yumusak dokuya kadar farkli yilizeylerde meydana gelebilecek
plak olusumu ii¢ basamakta gerceklesebilir:

Pelikiil olugumu: Sekil 2.6-a’da goriildiigi tlizere, disin mine yilizeyinde olusan pelikiil
tabaka (proteinimsi film) tiikiiriikten tiireyen hiicresiz yapidir. Pelikiil olusumu, dis
yiizeyine tutunan farkli bakterilerin neden oldugu ¢ok tabakali ozellikli biyofilm
olusumunun baslangicini olusturur.

Bakteri kolonizasyonu: Pelikiil tabakasinin olugmasi ile yiizeye tutunan bakteriler bu
basamakta boliinmeye baslar ve mikro koloniler olusmaya baslayip bu basamak Sekil
2.6-b’de gosterilmistir.

Biyofilm olgunlasmasi: Zamanla daha olgun hale gelen plak yiizeyinde mikro koloniler
bliylimeye baslayip bu basamak Sekil 2.6-c’de goriilmektedir. Olusan biyofilm
iceriginin bolgeden bolgeye farklilik gostermesi c¢iiriigiin ilerlemesini etkileyen bir
faktordiir.
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Sekil 2.6. Plak olusumuna ait basamaklar: a) Pelikiil olusumu, b) Bakteri
kolonizasyonu, ¢) Biyofilmin olgunlagmasi (Garg ve Garg 2013)

Agiz boslugunda ortalama 300 tiir bakteri olmasina karsin karyojenik olanlar
clirik olusumunda aktif olarak goérev alirlar. Karyojenik bir organizma olan
Streptococcus mutans, fizyolojik ve metabolik etkilesimlerinin yani sira fiziksel
etkilesimler yoluyla da dis ylizeyine baglanir. Bu canlilarin seker tagiyabilme ve onlari
aside donitstiirebilme (asidojenik yapi), diisitk pH’da gelisebilme (asidiirik yap1), hiicre
ici/dis1 polisakkarit iiretebilme gibi kendine 6zgii Ozelliklere sahip olmasi ¢iiriigiin
baglamasina neden olur. Bu bakterilerin enerji saglamak ic¢in karbonhidratlar
metabolize ederken agiga ¢ikardiklari organik asitler, disin kristal yapisinin ¢oziinmesini
(kalsiyum ve fosfat kaybi1) saglayarak ciirilk lezyonu olusturur. Ciiriik aktivitesindeki
artig, bakteri aktivitesinin yiliksek ve dis yiizeyindeki plak pH’smin diisiik oldugunu
gosterir. Karbonhidrat olmadigi zaman bakteri aktivitesi diiser ve dis ylizeyi ¢evresinde
pH artar, sonrasinda zarar géormiis dis yiizeyi remineralize olmaya baglar. Karyojenik
bakterilerin disinda Fusobacteria fizyolojik kopriilerle mikro g¢evreyi genisletirken
Lactobacillus ise dentinin daha ileri yikimi i¢in primer ajan olarak gorev alir.
Mikroorganizma hiicrelerinin dis yiizeyinde kendi aralarinda baglanmasi ile olusan
agrega formu bolgeye 6zgii ¢liriikler meydana getirir.

Biitiin bu siire¢ karbonhidratlarin, mikroorganizmalarin, dis plaklarinin ve asidin

varligi ile desteklenmektedir. Bu her bir bilesen dis ¢lirimesinde 6nemli isleve sahiptir.
Ciiriimeye sebep olan mikroorganizmalar karbonhidrat alma sikligi, kimyasal bilesim
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(6rnegin; monosakkaritler ve disakkaritler polisakkaritlerden ¢iirimeye daha ¢ok etki
eder.) ve dis ile temas siiresi gibi faktorlere bagli olarak karyojenik etki gosterir.

2.2. Yapay Dis
2.2.1. Yapay dislerin tarihsel/bilimsel gelisimi

Protetik dis hekimligi, eksilen veya islevini kaybetmis dislerin yapay taklitleri ile
degistirilmesi bilimi ve sanatidir. Glinimiiz dis hekimliginin protezle ilgili konularimni
tarihi siire¢ icinde incelemek gelismelerin bugiin geldigi noktayr anlamak agisindan
onemlidir. M.O. 3000 yillarinda Misir krali Zoser zamaninda yasamis olan kraliyet
hekimi Hesi-Re bilinen tarihin ilk dis hekimi olup, Sycomore agacindan yontarak yapay
dis hazirlamis ve bunlan giimiis tellerle komsu dislere baglayarak ¢ekim bosluklarina
yerlestirmistir. ilk protez kemik, tas, balmumu gibi dayanikli olmayan malzemelerden
yapilmistir. Giiniimiize kadar gelebilen en eski protez ise M.O. 500 yillarinda yapildig1
diistintilen Etriisklere ait altin bantli kdprii olup Sekil 2.7-a’da gosterilmistir. Eski Roma
mezarinda da yine o doneme ait benzer bir buluntu elde edilmistir. Tarihi arastirmalar
Etriiskler’in protez ile ilgili ¢alismalari Eski Misir’dan onlarinda eski Romalilardan
aldigimi gostermektedir. Sekil 2.7-b’de goriildiigii gibi, yapilan kazi ¢alismalari sonucu
agizdan ¢ikarilan dogal dislerin ince altin tellerle komsu dislere baglandigi1 protezlere
rastlanmistir.

M.S. 1. yiizy1l siir ve diiz yazilardaki ifadelerden bu donem i¢in protez sanatinda
onemli gelismelerin oldugu anlagilmaktadir. 936-1013 yillar1 arasinda ilk implanti
uygulayan agiz cerrahi1 Abul Kasim’dir. Gelismeleri, sallanan dislerin ligatiirlerle
baglanmasi ve inek kemiginden yontulmus dislerin altin tellerle komsu dislere
baglanmasi takip etmistir. Fransa kralinin 6zel hekimi 1517-1590 yillar1 arasinda
protezle ilgili 6nemli uygulamalardan biri olan agiz i¢i/dis1 ilk ¢ene-yiiz protezlerini
gelistirmistir. Sekil 2.7-c’de goriildiigi gibi, Fransiz hekim kemikten hazirladig: disleri
altin veya glimiis tellerle komsu dislere bagladig: protezler de kullanmustur.

Sonraki yillarda disin renklendirilmesi i¢in emaye kaplama kullanilarak porselen
dis teknigi gelistirilmistir. 1716-1780 yillar1 arasinda “Biiyiik Friedrich’in Dis Hekimi”
olarak bilinen Philipp Pfaff mum malzemesi ile 6l¢li alma islemini hayata gegirmistir.
1786 wyillarinda porselen dis kullanilmaya baslanmigs ve 1714-1792 yillar1 arasinda
protezin tek parga halinde porselenden yapilmas: saglanmigtir. 18. yiizyil dis
hekimliginde gelismelerin daha hizli yasandigi bir dénem olmustur. Mentese prensibine
dayanan ilk artikiilator, ilk sirgilii dis, ilk immediat protez yapilmistir. Dislerin
porselenden tek tek dizayn edilmesi ve arkasina platin tellerin eklenmesi sonucu
hazirlanan kramponlu porselen dis (Sekil 2.7-d) gelisimi de yine bu doneme rastlamigstir.
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Sekil 2.7. a) Altin bantli Etrikks kopriisii, b) Altin teller ile insan dislerinden yapilmis
Fenike kopriisii, ¢) Tellerle sabitlenen protez, d) Kramponlu porselen disler (Ozdemir
2002)

19. ylizyilin ikinci yarisindan itibaren dis hekimliginde kauguk ilk defa
kullanilmaya baslanmis, fil ve gergedan disi yontularak protezler hazirlanmistir. Daha
sonralar seliiloit, porselen, vulkanit, altin veya giimiis plakalar kaide malzemesi olarak
kullanilmistir. Ilerleyen yillarda protez dis calismalarinin yamisira el veya ayak ile
calisan preparasyon aletleri gelistirilmistir. Cagimizda ise bilgisayar destekli, yiiksek
devirli turlarin uygulanabildigi dis hekimligi tniteleri Kliniklerde yerini almistir. Bu
gelismeler siiphesiz su an ve gelecekte devam edecektir (Ozdemir 2002).

2.2.2. Yapay dise genel bakis

Protez tedavisinde kullanilan yapay disler sabit ve hareketli (boliimli veya tam)
protezlerin onemli bilesenleridir. Yapay disin islevlerini yerine getirebilmesi igin
mekanik dayanimi ve estetik goriinlimii 6nemlidir. Agiz boslugunda kullanilacaklar
bolgeye gore de istenen ozellikler degismektedir. On bolgede kullanilan diste estetik
gereksinim One ¢ikarken arka bolgede kullanilanlarda ise c¢igneme kuvvetlerine
dayanabilecek yapisal saglamlik aranmaktadir (Anusavice 1996). Arka disler ¢igneme
eylemini, arklar arasi iliskinin korunmasini ve kaybedilmis yiiz konturunun
restorasyonunu saglarken on disler ¢igneme fonksiyonuna yardim eder, estetigin
diizeltilmesinde 6nemli rol oynar ve fonasyonun kazanilmasma destek olur (Ozak
2012). Dislerin kapanisi olarak bilinen okliizyonun rehabilite edilmesinde ise hasta ile
ilgili fiziksel ve biyolojik faktorler géz Oniinde bulundurularak uygun yapay dis
segilmektedir. Amag; ¢igneme fonksiyonunu tam olarak yerine getirebilen, konusma
sirasinda seslerin normal sekilde ¢ikmasina yardimci olabilen, estetik agidan memnun
edici ve rezidiiel kreti (dis ¢ekildikten sonra ¢ene kemigi tizerinde kalan kisim) rahatsiz
etmeyen protezler yapmaktir. Bunlarin yami sira, dis secimini etkileyen faktorler
arasinda hastanin beklentisi ve ekonomik durumu da yer alir (Fenton 2004).

Giintimiiz dis hekimligi protez tedavisinde kullanilan disler porselen ve akrilik
olmak tizere ikiye ayrilir. Porselen disler, 19. yiizyilin ilk yillarinda akrilik disler ise
1940’larda kullanilmaya baslanmistir. Porselen diglerin kirllma dayanimmin diisiik
olmasindan dolayr akrilikler popiilarite kazanmistir. Ancak akrilik dislerin hizli
asinmalarindan dolay1 porselen olanlarda kullanilmaya devam edilmistir. Giiniimiizde
akrilik disler porselenlere oranla daha fazla tercih edilmektedir (Fenton 2004).
Interokliizal aralik, alt ¢ene dinlenme konumundayken alt ve iist cene disleri arasindaki
birkag¢ milimetrelik mesafeyi tanimlar. Ozellikle hareketli boliimlii protezlerde bu
mesafenin yetersiz olmasi nedeniyle okliizyonun yeniden olusturulmasinda akrilik
dislerin uygulama kolaylig1 vardir. Uygun okliizyonun saglanabilmesi ve devamliliginin
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korunabilmesi, akrilik dislerin ylizey sertligi degerine baglidir. Akrilik disler mine ve
porselenden daha diisiik sertlik degerine sahiptir. Yapilan aragtirmalar karsit dogal
dentisyon (dis c¢ikarma) ile okliizyon saglamada ve implant {sti protetik
restorasyonlarin yapiminda stres azaltici etkilerinden dolay1r akrilik dislerin yaygin
sekilde tercih edildigini gostermistir (Hirano vd. 1998, Diaz-Arnold vd. 1999). Diger
taraftan okliizyon dikey boyut kaybi, ¢igneme etkinliginin azalmasi ve kapanis
bozukluklar1 sonucu ¢ogu zaman karsit dislerde restorasyon yenilenmesi gerekmektedir
(Abe vd. 1997). Yapay dislerin hicbirinde ideal prostetik dis i¢in istenen 6zellikler tam
anlamiyla saglanamamustir. Ozellikle akrilik esasli yapay dislerin asinma direngleri
protetik dis tedavilerinde 6nemli sinirlayicidir. Takma dis parafonksiyonel hareketlere
dayanikli olmayabilir ve zamanla okliizyondaki uygunluk ortadan kalkar. Akrilik
dislerindeki soz konusu yetersiz fiziksel Ozellikler zaman igerisinde gelistirilmistir
(Zuccari vd. 1997, Abe vd. 2001, Shahdad vd. 2007). Daha sonralar1 akrilik dis
kompozisyonuna capraz baglayici ajan ilave edilmesi sonucu modifiye akrilik esasl
yapay dis elde edilmistir. Daha sonralari anorganik partikiiller ile akrilik esasli reginenin
birarada kullanildigi kompozit yapay disler gelistirilmistir. Yapay dislerin yeni tipleri,
ozellikleri ve kompozisyonlari konusunda yeni ve sistematik caligmalar yapilmasina
ihtiyag vardir.

Kompozitler; bilesenleri modifiye edilmis, giliglendirilmis, asinmaya karsi
direngli yeni dis malzemeleri olarak kullanima sunulmustur (Powers ve Sakaguchi
2006, Heintze vd. 2012). Mevcut recine esasli kompozit yapay disler sahip olduklari
ozellikleri agisindan farklilik gosterirler. Anorganik partikiil sekli ve miktar ile
monomer tipi ve ¢apraz baglilik derecesi farkliligi yaratan bilesenlerdir. Dental regine
esaslt kompozit yapay dis, oldukca iyi fiziksel ozelliklere sahip olmasina ragmen
renklenmeye kars1 ¢ok direngli degildir (Imamura vd. 2008). Ayrica, kompozit yapay
diglerin klinik performanslar ile ilgili yeterli bilgi de bulunmamaktadir. Bu nedenle
ticari kompozit esaslt yapay dislerin klinik degerlendirmelerini igeren ¢aligmalara gerek
vardir (Loyaga-Rendon vd. 2007).

2.2.3. Yapay dislerde bulunmasi gereken ozellikler

Sabit ve hareketli (tam ve boéliimlii) protezlerin yapiminda kullanilan yapay
dislerin 6n ya da arka bolgelerde kullanilmalarina gére sahip olmalari istenen 6zellikler
farklidir (Philips ve Anusavice 1996). Olusturulan okliizyonun korunmasi, ¢igneme
etkinliginin devamlilig1 ve estetik gereksinimler yapay dislerde aranan bircok dzelligin
basinda gelmektedir. Renk, sekil ve translusensi yoniinden dogal dislerden ayirt
edilemez olmalidirlar. Protez kaidesi ile yapay dis arasinda iyi bir baglanma olmali yani
yapay dis ve kaide materyali uyumlu olmalidir. Ayrica, yapay dislerin yogunlugu
protezin agirligini fazla arttirmamalidir. Kirllmaya direngli olabilmeleri i¢in gliglii ve
saglam, agizdaki asindirici kuvvetlere kars1 da sert 6zellikte olmalidirlar (Mccabe ve
Walls 2008). Sonug olarak, yapay dis tiretiminde kullanilan malzemelerin iistin renk
kararlilid, piliriizsiiz yiizey ve asinma direnci gibi mekanik ve fiziksel 6zelliklere sahip
olmas1 beklenir (Kawano vd. 2002).
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2.3. Kompozitler

Glinimiizde malzeme bilimi miihendislik dali olmaktan c¢ikip teknolojik
gelismelerin temelini olusturan ilerlemeler kaydetmektedir. Malzeme bilimi metal,
ametal, organik, anorganik, polimer ve kompozitler gibi alt kollara ayrilmistir.
Bunlardan kompozit sinifi malzemeler genel olarak bilesenlerinin kolay temin edilebilir,
diisiik maliyetli, kolay imal edilebilir, diger malzemeler ile uyumlu olmalar1 ve istenen
fiziksel/kimyasal 6zelliklere uygun cevap verebilmeleri nedeniyle artan talep ile iliskili
olarak genis bir uygulama alan1 bulmustur (Wang 2007). Havacilik, otomotiv, tekstil,
saglik gibi 6nemli endiistri kollar1 kompozit malzemelerin 6nemini benimsemis ve
stirekli gelismelerden kendilerine diisen pay1 almislardir.

Genel olarak, kompozitler fiziksel ve kimyasal 6zellikleri farkli iki veya daha
fazla malzemenin bir araya gelerek olusturdugu, {stiin Ozelliklere sahip olan
malzemelerdir. Kompozit yapilar matris ve ¢ati olmak iizere iki farkli olusumun uygun
yollarla bir araya getirilmesiyle elde edilirler. Kompozit yapinin mekanik dayanimindan
sorumlu olan kisim ¢at1 olarak tanimlanmistir. Kompozitlerde catiy teskil eden uygun
malzemelerin iplik¢ik ve tanecik halindeki formlaridir. Matris ise; ¢atiyr bir arada tutan
ve yapinin igerisindeki gerilim aktarimini saglayarak kompozit yapinin sahip olacagi
mekanik Ozellikleri dolayli olarak etkileyen ve c¢atiyr fiziksel ve kimyasal dis
etkenlerden koruyarak kompozit yapinin bir sistem olarak ortaya ¢ikmasini saglayan
kisimdir (Wang 2007).

Matris igeriklerine gore metal, seramik ve polimer matrisli olmak {izere
siiflandirilan kompozitlerden polimer matris esaslilar, travma gecirmis veya dejenere
olmus organ veya dokularin yenisi ile yer degistirmede ve/veya restorasyonunda yer
alan dental biyomalzemelerin gelistirilmesinde yaygin kullanilir (Ramakrishna vd.
2001).

2.3.1.Dental regine esash kompozitler

Bitmis yapi i¢inde ayri ve/veya belirgin farkli fiziksel ve kimyasal 6zellikler
sunan iki veya daha fazla bilesenin kullanilmasiyla elde edilen ve bir miihendislik
malzemesi olan kompozitten beklenen, onu olusturan bilesenlerin her birinden daha iyi
ozelliklere sahip olmasidir (Wang 2007). Kompozitlerin bir sinifi olan polimer matrisli
—regine esasli- olanlar dental biyomalzemeleri gelistirmekte yaygin sekilde kullanilir.
Dental recine esasli kompozitler restorasyon veya yapay dis malzemesi olarak
kullanilmaktadir. Yapay dis malzemeleri, agiz i¢i yerlestirilme pozisyonuna gdre 6n ve
arka dis grubu i¢in dizayn edilen kompozitler olmak {izere ikiye ayrilir. Bu iki sinifa ait
dental kompozit performans gereksinimleri birbirinden farklidir. On dis grubu icin
degisen tonlama ve transliisens dereceleri gibi estetik agidan nitelikli kompozitler tercih
edilirken arka dis grubu i¢in ihtiya¢ duyulan estetik gereksinim daha azdir. Arka dis
grubunda kullanilan kompozitler icin ise ¢atlama ve asinma olmaksizin agiz ortaminda
uzun periyotlardaki yliksek ¢igneme kuvvetlerine kars1 dayanim gereklidir. Tabakal1 bir
yapiya sahip kompozit yapay disin se¢iminde her bir katman i¢in maruz kalacagi
kuvvetlere ne kadar kars1 koyabildigi 6nemlidir (Awan 2010).
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Disgilikte kullanilan polimer esasli bu dental kompozitler organik matris,
anorganik partikiiller ve bunlar1 bir arada tutan baglayict ajan olmak {izere {i¢ ana
bilesenden olusur. Bir veya daha fazla kesikli anorganik fazin siirekli organik faz icine
gomdiiriilmesi ile elde edilen bu malzemeler “recine kompozitler” olarak dis hekimligi
tarihine gegmistir (Mccabe ve Angus 2008). Kompozitin her bileseni nihai tiriiniin
basarisinda kritik oneme sahip olmasina ragmen giiniimiiz ticari kompozitlerin gelisimi
ve degisimindeki en 6nemli kisim kullanilan anorganik partikiil boyutlarinin degisimi
sonucunda olmustur (Ferracane 1995). Oyleki, 1960’l1 yillardan giiniimiize dek
gelistirilmis  ticari regine esasli  kompozitler partikiil boyutlarina gére de
siiflandirilmaktadir (Sekil 2.8).

100
T 10
= Kigtk par¢acik
= 1
=
= 0
0,01

1970 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 2016 2020
YIL

Sekil 2.8. Partikiil boyutundaki degisime gore recine esasli kompozitlerin tarihsel
gelisimi (Curtis vd. 2008)

Dental recine esasli kompozitlerde organik matris, prepolimer ve komonomer
olmak tizere iki bilesenden olusur. Prepolimerler, sertlik ve dayanim saglamak igin
kullanilan yiiksek molekiil agirlikli aromatik reginelerdir. Bunlara bisfenol-A glisidil
dimetakrilat (BISGMA), bisfenol-A etoksilat dimetakrilat (BISEMA) ve iiretan
dimetakrilat (UDMA) gibi difonksiyonel organik monomerler &rnek verilebilir.
Prepolimerlerin kullanilmasiyla gelistirilen organik matris kompozitin kimyasal olarak
aktif kismimi olusturur. Trietilen glikol dimetakrilat (TEGDMA) gibi glikol
metakrilatlar1 ise prepolimer viskozitesini diigiirmek icin seyreltici/capraz baglayici
monomer olarak tercih edilmektedir (Noort ve Barbour 2013). Kompozitlerin anorganik
fazinda ise 20 nm-0,05 um’den 0,5 um-60 um’ye kadar degisen boyut araligina sahip
silisyum dioksit, lityum, baryum, stronsiyum iceren gesitli partikiiller kullanilmaktadir.
Ayrica, dental regine esasli kompozitler organik matris ve anorganik partikiilii birarada
tutan baglayict ajanda igermektedir (Wang 2007). En yaygin kullanilan baglayici
ajanlar, organofonksiyonel trialkoksisilan bilesikleri (3-metakriloksi propil trimetoksi
silan-MPTES)’dir. Partikiil yiizey modifikasyonu baglayici ajanin yapisinda yer alan
reaktif kisim iizerinden gerceklesir. Bu islem ylizeyi modifiye edilen anorganik
partikiiliin organik matris iginde 1slatilmasini ve islenmesini kolaylastirmaktadir. Ana
bilesenlerin disinda polimerlesme tipine bagh olarak dental kompozitlerde baslatici,
aktivator ve inhibitor de kullanilmaktadir (Noort 2013).
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2.3.2. Dental regine esash kompoziti olusturan bilesenler

Dental regine esasli kompozitler organik matris, anorganik partikiil ve
baglayicidan olusan ii¢ boyutlu agsi yapilar olup 6zellikleri bilesenleri ile iligkili birgok
faktore bagli olarak degismektedir (Awan 2010).

2.3.2.1. Organik matris

1930°’1u yillardan beri dental regine olarak kullanilan en eski monomer metil
metakrilatlardir. Bowen, 1960’11 yillarin basinda metil metakrilat ile kiyaslandiginda
mekanik o6zellikleri agisindan daha {istiin olan “Bowen Bis-GMA” veya “Bowen’s
recine” olarak da adlandirilan BISGMA dimetakrilat monomerini literatiire
kazandirmigtir. Aromatik yapili ve yiiksek molekiil agirlikli BISGMA; kismen diisiik
polimerizasyon biiziilmesine (uzunluk veya hacimsel degisimin orijinal uzunluk veya
hacme orani), hizli sertlesmeye, diisiik buharlasmaya, yiiksek refraktif indekse, ¢ok iyi
tutunmaya ve kiirlesme sonrasi yiiksek mekanik 6zellige sahiptir (Metil metakrilatin
polimerizasyon biiziilmesi %21 iken BISGMA’nin %6,1). Yiizeyleri silan bilesikleri ile
modifiye edilmis inert anorganik partikiillerle bir araya getirildiginde kimyasal olarak
baglanan BISGMA, polimerlesmesi sirasinda partikiil igermeyen recgineden daha az
hacimsel biiziilmeye ve yiiksek aginma direncine sahiptir. Gelistirilmis mekaniksel ve
fiziksel ozellikleri, daha iyi asinma direnci, azalan polimerizasyon biiziilmesi ve termal
genlesme katsayisi, daha iyi renk goriinimii ve kolay islenebilirligi nedeniyle “Dental
Komite” tarafindan kullanilabilirligi kabul edilmistir (Hasanain 2012). Sekil 2.9’da
goriildiigi gibi, BISGMA monomeri iki reaktif ug, hidroksil grubu igeren alkil zinciri ve
molekiilin merkezinde yer alan aromatik yapidan olusur. Molekiil tizerindeki hidroksil
gruplar1 arasinda olusan hidrojen bagi yiiksek viskoziteye neden olmaktadir.
Monomerin polimerizasyonu reaktif uc¢ olarak tanimlanan metakrilat gruplarinin
karbon-karbon ¢ift bagi iizerinden meydana gelir. BISGMA’nin bagil sertligi, hem
monomerin viskoz olmasi hem de yapisindaki baglarin etrafinda donmesine engel olan
aromatik gruptan kaynaklanmaktadir (Borbia 2013).

Monomere ait metakrilat gruplarinin doniisiim derecesinin - maksimuma
cikarilmasi ile (monomer kompozisyonuna bagli olarak) matrisin mekanik dayanimi
iyilestirilmektedir. BISGMA  molekiiliniin  esnekliginin  azaltilmasi  polimer
belkemiginin sertligini de arttirmaktadir.
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Daha az polimerizasyon
biiziilmesi

H3CCH3 /

H
H

Reaktif uglar

CH

Donmesi engellenmis
C-C bag1 -molekiiliin
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rijit kismi-
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HC=—CH CHs HC—CH HZC_CQ Reaktif uglar
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H bag1 kurma yetenegine
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Sekil 2.9. BISGMA ana monomerine ait yapisal 6zellikler

Kompozit  o6zelliklerini ~ gelistirme  yollarindan  biri  siiphesiz  regine
modifikasyonlaridir. BISGMA’nin yapisinda yer alan hidroksil gruplarinin etoksi
gruplari ile yer degistirilmesi sonucu BISEMA monomeri elde edilmistir. Birbirleri ile
kiyaslandiginda etoksillenmis BISGMA olarakta bilinen BISEMA igeren kompozitlerin
islenme kolayligima sahip oldugu ve daha az yapiskanlik sergiledigi rapor edilmistir.
Daha sonralar1 Foster ve Walker tarafindan UDMA ana monomeri gelistirilmistir.

Reaktif uglar Reaktif uglar
0 0
CH, CH, CH
/N ] /N
CH, O—C—ITI——CHZf(‘Z*CHZfCHfCHZ*CHZ—ITI—C—O CH,
H CH, H

Sekil 2.10. UDMA ana monomerinin molekiil yapisi

Sekil 2.10°da goriildiigii gibi, UDMA monomeri iki reaktif u¢ ve molekiiliin
merkezinde yer alan iiretan baglarindan olugsur. Monomerin polimerizasyonu, reaktif ug
olarak tanimlanan metakrilat gruplarinin karbon-karbon ¢ift bag:1 {izerinden meydana
gelir. Yapidaki esnek iiretan baglart UDMA’ nin kullanildigi kompozitlerin toklugunu
arttirir (Hasanain 2012). Daha diisiik polimerizasyon biiziilmesine sahip olan UDMA,
dental regine esasli kompozitlerde matris olarak BISGMA monomeri ile birlikte veya
tek basina kullanilmaktadir (Yap vd. 2000). Kompozitlerin daha esnek ozellikli
malzeme olmasina olanak saglar.
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TEGDMA, seyreltici/capraz baglayici olarak yaygin kullanilan diisitk molekiil
agirlikli monomerlerden biridir. Sekil 2.11°de goriildigi gibi, TEGDMA monomeri iki
reaktif u¢ ve molekiiliin merkezinde yer alan eter baglarindan olusur. Monomerin
polimerizasyonu diger akrilat esasli monomerlerde oldugu gibi reaktif u¢ olarak
tanimlanan metakrilat gruplarinin karbon-karbon c¢ift bagi iizerinden meydana gelir.
Yiiksek viskozite, artan yapiskanlik ve elde edilen malzemenin islenme 6zelliklerindeki
zorluklar nedeniyle kullanimi sinirlanan BISGMA monomerinde istenilen viskoziteyi
elde etmek i¢in TEGDMA gibi glikol dimetakrilat monomerleri kullanilmaktadir (Wang
2007). Glikol dimetakrilat iceren polimerlerin olusumu iizerine yapilan arastirmalarda
metakrilat gruplari arasindaki mesafe artttkga monomer reaktivitesinin de arttigi
bildirilmistir. Uzun zincirli glikollerin esnek dimetakrilat gruplar1 kisa zincirli olanlara
kiyasla daha yiiksek doniisim derecesi gostermistir. Bu durum sahip olduklari
sterokimyalarindaki farkliliktan da kaynaklanmaktadir (Floyd ve Dickens 2006).

Reaktif uclar

Reaktif uglar

0,4 CH,~CH,—0—CH,—CH,—0—CH,—CH,

Sekil 2.11. Seyreltici/capraz baglayict TEGDMA monomerinin molekiil yapisi

Molekiil agirligina gore siralama yaptigimizda séz konusu monomerlerden en
yiiksek molekiil agirligina sahip olan BISGMA’dir. BISEMA ikinci biiyiik molekiil
agirhi@ina sahip monomer olmasina karsin, birim agirlik basina ¢ift bag sayis1 daha az
olmasindan dolayr en diisiik molekiil agirlikli TEGDMA’dan daha az polimer
biiziilmesine sahiptir. Birgok kompozitte sebep oldugu polimer biiziilmesinin yani sira
nem, asit ve sicaklik degisimleri gibi ¢evresel faktorlerin negatif etkilerini azaltmak i¢in
TEGDMA yerine UDMA ve BISEMA kullanilmigtir (Hasanain 2012).

2.3.2.2. Anorganik partikiiller

Anorganik partikiiller, yapiyr mekaniksel olarak kuvvetlendirme gorevine sahip
olan recine esasli kompozit ana bilesenlerden bir digeridir. Farkli boyut ve oranlarda
kullanilan partikiiller; mekanik dayanimin yani sira polimerizasyon biiziilmesini, termal
genlesme katsayisini ve su sorpsiyonunu diisiiriir (Borbia 2013). Yiiklenen partikiil
miktarindaki artis gelistirilen kompozit iizerinde ayirt edici etkilere sahiptir.

Matris iginde bir araya gelebilecek partikiil miktart ig¢in limit bir deger vardir.
Yiiklemeye, partikiillerin bir araya gelmesi ve matris tarafindan tamamen islatilabilirligi
saglanana dek devam edilir (Hasanain 2012). Dental kompozitlerde kullanilan
anorganik partikiiller, kompozitlerde mekanik dayanimi ve sertligi arttirirken 1sitildigi
veya sogutuldugu zaman boyut degisimini azaltir. Ornegin; agirlik¢a %45-67 partikiil
yiikklemesine sahip akiskan kompozitler hacimce %4-5,5; agirlikga %74-79 partikiil
yiikklemesine sahip hibrit kompozitler ise ortalama olarak hacimce %1,9-3,5
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polimerizasyon biiziilmesine sahiptir. 10-100 nm boyut araligina sahip partikiillerin
kullanildigy, agirlikca %82 veya daha fazla oranda partikiil iceren kompozit sistemlerde
ise polimerizasyon biiziilmesi hacimce %1,7’ye kadar diisiiriilebilir. Partikiil yiiklemesi
ayni zamanda radyoopasite saglayarak kompoziti estetik acidan iyilestirir.

Sekil 2.12°de goriildiigli gibi anorganik partikiiller boyutlarmma gore
siniflandirilmaktadir.  Gelistirilen kompozit malzemenin mekanik ve fiziksel
Ozelliklerinde organik matrisin yiiklenmesinde kullanilan anorganik partikiiliin tipi ve
boyutu son derece onemlidir. Cogu zaman farkli boyutlardaki partikiiller bir arada
kullanilir.  Ancak, mevcuttaki yiiksek partikiil ¢esitliligi kompozit iiretiminde
kullanilacaklarin se¢imini zorlastirmaktadir (Ferracane 1995).
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Sekil 2.12. Anorganik partikiillerin boyutlarina gore smiflandirilmalart (Ferracane
1995)

Dental kompozitlerde her biri farkli 6zelliklere sahip kolloidal silika, baryum
silikat, stronsiyum borosilikat cam, kuartz (kristalin silika), ¢inko silikat, lityum
aliminyum silikat ve silikon dioksit partikiilleri kullanilmaktadir. Kimyasal olarak inert
ve refraktif indeksinin yiiksek olmasindan dolayr 1970’lerden bugiine kadar en ¢ok
kullanilan partikiil kuartz olmustur. Ancak, isisal genlesme katsayisi ve asindirma
oraninin yiiksek olmasi ile radyoopak olmamasi kuartz kullanimini sinirlamaktadir.
Baryum silikat ise orta derecede sertlige sahip olup radyoopaktir. Giiniimiizde halen
kullanilan kolloidal inert silikalarin boyutlart 0.1 pm’den kiigiik olup 1sisal genlesme
katsayilar1 diisiiktiir (Ferracane 1995).

2.3.2.3. Baglayic1 ajan

20. yiizyilin ikinci yarisinda Vanderbilt ve Simko tarafindan silan grubu
bilesiklerin baglayict ajan olabilecegi ve kaplanmig cam partikiillerinin plastik malzeme
tiretiminde kullanilabilecegi bulunmustur. Bu bilgiden yola ¢ikan Bowen, silan
bilesigiyle kaplanmig silika partikiillerini kullanarak dental regine esasli kompozit
malzemeleri gelistirmistir (Papacchini 2006).

En yaygin kullanilan baglayici ajanlar “organosilan” olarak isimlendirilen
anorganik-organik bilesikleridir. Silan ajanlarmin bir ucunda bulunan hidroksil gruplari
silika esasli partikiil yiizeyindeki hidroksil gruplarina diger ucunda bulunan metakrilat
gruplar1 ise matriste yer alan karbon g¢ifte bagina kovalent olarak baglanir (Bkz. Sekil
2.13). Matris ve partikiil arasindaki bagin kuvvetli olmamasi, kompozit malzemenin
bozunmasina ve kullanim Omriiniin kisalmasina sebep olan bosluklar ve/veya mikro
catlaklara neden olabilir (Santerre vd. 2001).
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Dental uygulamalarda en yaygin kullanilan silan bilesigi MPTS’dir. Bu se¢im
kompozit teknolojisinde kullanilan matris dimetakrilatlar: ile silan metakrilat grubunun
uyumuna dayandirilmaktadir. Sekil 2.13°de acik yapisi goriilen R'R’Si(OR), genel
formiiliine sahip organofonksiyonel trialkoksisilanlar, hidrofobik organik matris ve
hidrofilik anorganik partikiil arasinda baglanmay1 saglar.

OR
Inorganik Partikiil Sl Organik Matris
—P— R? i
>
-OH, -OR, -Cle= Rl \ %_CHZ
OR
CH3

Sekil 2.13. R'R?Si(OR); genel formiiliine sahip organofonksiyonel baglayici ajan

Ajanlar, hem matris hem de partikiil 6zelliklerini iceren ve bir ucunda hidrofilik
hidroksil gruplari diger ucunda hidrofobik metakrilat grubu yer alan fonksiyonel
bilesikleridir. Bu ajanlar kompozit ve cam endiistrisinde “kapling ajan” olarakta yerini
almistir. Kapling mekanizmasi silan bilesigi yapisindaki iki reaktif kismimn varligina
dayandirilmaktadir: Organik matris, organofonksiyonel grup R? iizerinden kopolimerize
olur. Geri kalan gruplarin su ile hidroliz tepkimeleri sonucunda silanol gruplari (Si-OH)
olusur.

Organik matris
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Sekil 2.14. Organik-anorganik bilesenler arasinda olusan siloksan baglarinin sematik
gosterimi

Sekil 2.14’de verilen reaksiyon semasindan da anlasilacagi tizere, kondenzasyon
reaksiyonlariin sonucunda siloksan baglar1 (Si-O-Si) olusarak silan tabakalari meydana
gelmektedir (Papacchini 2006).

2.3.2.4. Diger bilesenler
Kompozitlerde bulunan diger bilesenlerden biri polimerizasyonu baslatan
bilesiklerdir. Is1 ile polimerize olan organik matrislerde benzoil peroksit ve tersiyer

amin bagslatici ajan olarak kullanilir. Dimetakrilat esasli monomerleri oda kosullari
altinda kendiliginden polimerlesmektedir. S6z konusu monomerlerden olusan
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kompozitlerin raf Omriinii uzatmak amaciyla hidrokinonun monometileteri ve
biitillenmis  hidroksitoluen  gibi  inhibitérler kullanilir.  Dental reginelerde
elektromanyetik radyasyonu absorplayarak bozunmaya sebep olabilecek gruplar
mevcuttur. Renklenmeye sebep olan s6z konusu bozunmayi Onlemek amaciyla
kompozit i¢inde ultraviyole radyasyon emici bilesenler de yer almaktadir (Garcia vd.
2006).

2.3.3. Dental recine esash kompozit 6zellikleri
2.3.3.1. Dental recine esash kompozitin fiziksel 6zellikleri
-Polimerizasyon 6zelligi

Dental regine esasli kompozitlerin olusumu dimetakrilat monomer karisimlarinin
polimerlestirilmesi (sertlestirilmesi-kiirlestirilmesi) esasina dayanir. Uygun baslatici
varliginda metakrilat grubunda yer alan ¢ift bagin(C=C) radikalik polimerizasyonu ile
ti¢ boyutlu bir yap1 olusur ve ayni polimerizasyon tipi iizerinden ag olusumu devam
eder.

BISGMA/TEGDMA monomer karisimindaki dimetakrilatlarinin
polimerizasyonunda reaksiyona girmeyen ¢ift baglarin (C=C) miktarinin TEGDMA’dan
daha fazladir. Bu, sistem i¢inde BISGMA’nin miktart ile iligkilidirr. TEGDMA
monomerinin doniisiim derecesi (monomerin polimere doniisiimii) Bis-GMA’ya gore
yaklagik %10 daha fazladir. Isil olarak polimerlestirilen dental kompozitlerde yaygin
olarak goriilen doniistim derecesi %5-70 seviyesindedir. Isil olarak sertlestirilen
recinelerin  donilisim  dereceleri ultraviyole (mordtesi) veya gorlinlir 1sikla
sertlestirilenlerden daha yiiksektir (Papacchini 2006).

-Termal ozellikler

Yiyecek ve icecek alimi nedeniyle agiz ortaminda 0°C ile 67°C arasinda
degisebilen 1s1 degerleri olusmaktadir (Palmer vd. 1992). Bu 1s1 degisimleri yapay-dogal
dis yapist ve dis-damak arasindaki baglantiy1 etkileyebilecek onemli bir faktordiir.
Agirlikga yiiksek oranda anorganik partikiil iceren kompozitlerin termal &zellikleri,
termal genlesme katsayisinin diisiik olmasi nedeniyle dis dokusuna daha yakindir
(Verluis vd. 1996). Ilave olarak, yapay disi olusturan katmanlar arasindaki termal
genlesme katsayisindaki farklilik mikrosizinti olma olasiligini arttirir. Yapay diste bu
ihtimal restorasyon malzemelerine kiyasla oldukga azdir (Bayne ve Thompson 2011).

-Su emilimi

Emilim, terminolojik olarak bir katiya sivi molekiillerinin difiizyonla gegmesi
olayidir. Dental kompozitlerin su emilimi mekanik 6zelliklerini etkilemektedir (Bayne
ve Thompson 2011). Kompozitlerin klinik olarak uzun Omiirlii olabilmesi i¢in sulu
ortamda bozulmaya kars1 direng gostermesi gereklidir. Kompozitlerde absorplanan su
miktar1, organik matrisi olugturan hidrofilik monomer miktarina baghdir (Schneider vd.
2011). Hidrofilik monomerler su emiliminin etkisiyle hidrolitik bozunmaya ugrayarak
agiz ortamina geger. Polimerizasyona katilmamis monomerlerin matriste su ile yer
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degistirmesi sonucunda da pulpada veya c¢evre dokularda istenmeyen reaksiyonlar
olusabilir (Porto vd. 2011). Ayrica, partikiil ile matris arasindaki baglarin kopmasiyla
kompozitin mekanik 6zelliklerinde zayiflama meydana gelir (Santerre ve 2001).

-Suda ¢oziiniirlik

Kompoziti olusturan bilesenlerin ayrilip suda dagilmasi olarak tanimlanan “suda
¢oziinlirlik” kompozitin bozulmasina ve mekanik ozelliklerinin zayiflamasina neden
olur. Dental kompozitlerin suda ¢6ziinmesi matrisi olusturan monomer tipi ve oranina
baglidir. Kompozit malzemelerde polimerizasyon siiresinin kisaltilmasi ¢oziiniirliik ve
restorasyon omriinii olumsuz etkiledigi i¢in klinik a¢idan Onemlidir (Pearson ve
Longman 1989). Polimerlesme derecesinin yiiksek oldugu kompozitlerin sudaki
¢Oziiniirligli onemsenmeyecek kadar diisiiktiir. Diisiik polimerizasyon derecesine sahip
kompozitlerin ¢ozlintirligii artar, asinma direnci azalir ve renk degisimi hizlanir
(Dayangag 2000).

-Renk kararlilig

Protezlerde estetik goriiniim saglamak i¢in 6nemli faktorlerden biri yapay dis
malzemesinin renk kararliligidir (Doray vd. 2001, Koksal ve Dikbasg 2008, Silva vd.
2011). Renk kararliligi, bir malzemenin belli bir ortamda rengini korumasidir.
Geleneksel akrilik dental malzemeler renk pigmentlerinden daha kolay etkilenirler ve
uzun donem kullanimlarinda gida pigmentleri tarafindan boyanirlar. Estetik agidan bu
dezavantaji elimine etmek icin porselen ve kompozit yapay disler gelistirilmis olup
Klinikte restoratif amagl kullanilmaktadir (Denli vd. 1996, Mutlu vd. 2001). Dental
kompozitlerin renklenmesi materyalin kimyasal stabilitesi ve polimer matrisinin
oksidasyon oOzellikleri gibi i¢ kaynakli ve boyali gidalarin adsorpsiyon veya
absorbsiyonu ile diyet aligkanliklart gibi dis kaynakli faktorlere baglidir (Hasanreisoglu
vd. 1988, Um ve Ruyter 1991, Biiyiikyilmaz ve Ruyter 1994, Denli vd. 1996, Jin vd.
2003, Kolbeck vd. 2006, Corekgi vd. 2010).

2.3.3.2. Dental kompozit malzemelerin mekanik ozellikleri

Yapay dis ve restoratif malzemelerin maruz kalacaklar1 kuvvetler karsisinda
sergileyecekleri davraniglar1 incelemesi, malzeme biliminin dental alandaki en 6nemli
uygulamalarindan biridir. Dental alanda yapilan ¢ok sayidaki ¢alismada gerinim dlger,
telemetrik cihaz veya sayisal simiilasyon gibi yontemler ile disler tizerindeki isirma
kuvvetlerinin 6l¢iilmesinden bahsedilmekte olup bu degerlerin 200°den 3500 N’a kadar
degisim gosterdigi rapor edilmistir. Yetiskin birey dislerinde 1sirma kuvvetleri az1 disten
(6giitiicii dis) 6n dislere dogru azalir. Ornegin, birinci ve ikinci az1 diste bu aralik 400-
800 N seklinde degisim gosterir (Craig 2012). Gelistirilen yapay disler ¢igneme
esnasinda maruz kalacaklar1 dis kuvvetlere kars1 koyabilmelidir. Bu durumda yapay disi
olusturan malzemelerin bu kuvvetler karsisindaki davranisini anlamak ve 6ngérmek
onemlidir.

Mekanik ozelliklerin prensiplerini anlamak malzemenin islevinden maksimum

seviyede faydalanmak agisindan Onemlidir. Uygulama noktasi, biytukligi ve
uygulamanin yonii gibi parametrelerle tanimlanan kuvvet, malzemenin gerilme

22



KAYNAK TARAMASI Z. YESIL ACAR

dayanimi, sertligi, siirtinme ve asmma direnci gibi malzeme 6zelliklerinin
belirlenmesini saglar. Bu 6zellikler malzemenin fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine bagli
olarak degisir. Kuvvete, baska bir deyisle yiikke maruz kalan duragan haldeki bir
malzemede deformasyon veya sekil degisimi meydana gelir. Yiike maruz kalan
malzemede olusan karst kuvvete ise gerilim (stres) adi verilir. Malzemenin birim
alanina uygulanan bu kuvvetin yoniine gore ¢ekme, basma ve makaslama gerilimlerinin
nasil meydana geldigi Sekil 2.15°de goriilmektedir. Malzemeyi uzatmak ya da germek
icin uygulanan yiikiin yarattigi deformasyona karsi olusan dirence ¢cekme gerilimi,
sikigtirmaya veya kisaltmaya ¢alisan bir yiikke maruz birakilan malzemede bu yiike karsi
cikan i¢ kuvvetlere ise basma gerilimi adi verilir. Makaslama ise ¢evirme hareketine
veya bir kiitleyi digeri iizerinden kaydirmaya kars1 ¢ikan gerilimdir.

1

¥ 1

Gerilme Basma/Sikistirma Makaslama

Sekil 2.15. Yiik altinda malzeme iizerinde meydana gelen gerilimler

Malzemeye uygulanan yiike karsi olusan gerilimle birlikte malzemede meydana
gelen boyut degisimi gerilme (gerinim) olup elastik ve plastik olmak {izere ikiye ayrilir.
Elastik gerilmede yiikk Kkaldirildiginda malzeme eski haline geri donerken plastik
gerilmede ise cismin ig¢indeki atomlar kalici bir sekilde yer degistirir. Gerilim ve
gerilme birbirinden tamamen farkli olup, gerilim biyiikligi ve yoni olan bir kuvvet
iken gerilme sadece bir bilyiikliiktiir. Gerilimin gerilmeye orani olarak tanimlanan
elastisite modiilii gerilme ile ters orantili olarak degisir. Ornegin, egme direncinin
yiiksek oldugu malzemelerde, goriiniir bir egme veya deformasyon olusturmak igin
yiiksek gerilim uygulamak gerekir. Bu tiir bir malzemede ¢ok yiiksek gerilim uygulansa
bile meydana gelebilecek boyut degisimi az ve elastisite modiilii yiiksektir.

Malzeme dayaniminin bir gostergesi olarak tanimlanan mekanik ozellikler
dental kompozit malzemelerin performansini belirler ve klinik basarilarinin tespitinde
onemli rol oynar. Kompozit malzemelerin sahip oldugu dayanim ozellikleri mekanik
test yontemleri ile belirlenir. S6z konusu 6zelliklerin belirlenmesinde kullanilan test
yontemlerinde, 6rneklerin kontrolli bir sekilde kirilmalar1 esas alinmaktadir. Kompozit
dayanimi {izerinde her bir test yontemindeki degiskenlerin (igerik, boyut, geometri,
saklanma kosullari, elastiklik katsayisi, termal ¢evrim) 6nemli etkileri vardir. Mekanik
ozelliklerin belirlenmesinde kullanilan bu yontemlerden biri olan egme dayanimi testi
ile tekrarlanabilir ve giivenilir sonuglar elde edilebilir. Basma, ¢ekme ve makaslama
kuvvetlerinin aynt anda meydana geldigi egme dayanimi testinde, Sekil 2.16’da
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sematize edilen ii¢ nokta, dort nokta ve biaksiyal yontemleri kullanilir. Ug nokta egme
dayanimu testi, 6rnegin merkezinden kirilma gergeklesene kadar dikey yiikk uygulamasi
esnasinda ulasilan maksimum kuvvetin olgiilmesi esasina dayanir ve homojen olmayan
merkezi stres alan1 meydana gelir. Dort nokta egme dayanimi testinde, hazirlanan
ornegin iki noktasindan li¢ nokta egme dayanimi testindekine benzer sekilde yiik
uygulanir ve bu esnada ulagilan maksimum kuvvet ol¢iiliir ve burada homojen merkezi
stres alan1 olusur. Biaksiyal egme dayanimi testinde ise, disk seklindeki Ornegin
merkezinden kirilma gergeklesene kadar dikey yiik uygulamasi esnasinda ulasilan
maksimum Kkuvvet olgiiliir. Malzemenin diger yiizeyinin kenar noktalarindan simetrik
karst kuvvetler olusur ve boylece merkezi yiikleme alaninda maksimum gerilim
kuvvetleri meydana gelir.
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Sekil 2.16. Egme dayanimu test tiirleri a) Ug nokta, b) Dort nokta, ¢) Biaksiyel

Dental kompozit malzemelerin dayanimlarinin belirlenmesinde tercih edilen
diger bir test yontemi olan makaslama dayanim testi, farkli iki kompozit malzemenin
birbirlerine baglanma dayanimlarinin tespiti esasina dayanir. Test, sabit bir tasiyiciya
goémiillmiis 6rnegin birlesme noktasindan kopmay: saglayan kuvvetin 6lgiilmesi esasina
dayanir. Bu testte yiik uygulamasinda kullanilabilecek uglar farklilik gostermesine
ragmen daha ¢ok keskin uglarin kullanimi Onerilmektedir. Makaslama dayanimi testi
diger testlere kiyasla daha karmasiktir. Ornegin, malzeme hazirlama islemleri ile yiikiin
uygulanma agis1 makaslama dayanimi sonuglarini etkiler.

2.3.3.3. Dental kompozit malzemelerin optik 6zellikleri

Dental uygulamalarda kullanilan kompozit malzemelerin optik 6zellikleri translusensi,
pordzite ve piuriizlilik olup, estetik goériiniimiin saglanmasi agisindan Onemlidirler
(Mayekar 2001, Terry vd. 2001). Isik gecirgenlik seviyelerine gore saydam olmayan
malzemelere opak saydam olanlara ise transparant ad: verilir. Translusensi, transparan-
opak aras1 gegirgenlik derecesine sahip translusent malzemelere ait bir dzelliktir. Belli
dalga boyundaki 15181 yansitabilen ve nispeten daha opak goriiniimli bu malzemeleri
iceren dental kompozitler yiiksek saydamlik ve agik renk goriiniimiine sahiptirler.
Yapilan arastirmalarda, nanometrik boyuta sahip partikiil iceren kompozitlerin
translusensi degerinin en yiiksek kapsiil yapisindaki cam iyonomer igerenlerin ise en
diisiik oldugu gorilmistiir. Optik 6zelligi belirlemede kullanilan diger bir parametre ise
piiriizliilik ve porozite gibi unsurlari igeren yiizey 6zellikleridir. Kompozit malzemenin
15181 gegirebilmesi igin, piirlizliiliikk ve pordzite degerlerinin 15181n absorbe olmasini ve
gecmesini engellemeyecek seviyede olmasi gerekir. S6z konusu yiizey oOzellikleri
kompozit malzemenin kimyasal igerik, partikiil boyutu ve miktarma baghdir. Kiiciik
boyuta sahip partikiil (yaklasik 0.1 um ¢apinda) igeren dental kompozitler biiyiik boyuta
sahip partikiil igerenlere kiyasla daha diisiik piiriizlilik, porézite, opaklik ve daha iyi
151k gecirgenligine sahiptir.
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2.3.4. Dental kompozit malzemelerin siniflandirilmasi
2.3.4.1. Polimerizasyon yontemlerine gore siniflandirma

Tekrarlanan monomer birimlerinin kimyasal baglanmasi sonucu ortaya ¢ikan
zincir yapilarin olusum mekanizmasina polimerizasyon adi verilmektedir (Ekici 2010).
Polimerizasyonu baslatmak i¢in kullanilan bilesenler, kimyasal ve/veya fiziksel
aktivasyon araciligiyla yiiksek enerjili serbest radikal olustururlar. Radikal olusumu 1s1,
fotokimyasal, radyasyon veya c¢esitli baslaticilar araciligiyla saglanir. Dental
kompozitlerin ana matris bileseni olan metakrilatlarin yapisinda bulunan aktive
edilebilir ¢ift baga radikallerin katilmasiyla zincir biiyiimesi baslar, devam eder ve
sonlanir. Bu reaksiyon polimer kimyasinda “radikalik polimerizasyon” olarak
adlandirilmaktadir. Dental kompozit malzemeler radikal olusumuna bagli olarak
kimyasal yolla, 1s1kla ve hem kimyasal hem de 1s1kla polimerize olabilenler seklinde ii¢
smifa ayrilmaktadir. Kimyasal yolla polimerize olabilen kompozitlerde kullanilan
baslaticilardaki aktif radikalik u¢ olusumu, tersiyer amin (N,N-dimetil-p-toluidin, p-tolil
dietanolamin ) ya da siilfirik asit tiirevleri gibi aktivatorlar araciligi ile Kimyasal olarak
saglanmaktadir. Isikla polimerize olabilen kompozitlerde aktivasyon islemi igin
ultraviyole ya da goriinlir 151k kullanilir. Komforkinon bu amagla yaygin olarak
kullanilan bir bilesik olup, uygun dalga boyu ve siddetteki elektromanyetik enerjiye
maruz kaldiginda aktive olur (Fan vd. 1987, Zaimoglu vd. 1993). Monomerlerin oda
1s181ina maruz birakilmasi ile rastlantisal veya kendiliginden olusan polimerizasyonun
soz konusu oldugu 1sikla polimerize olan kompozitlere agirlik¢a yaklasik %0,01
oraninda inhibitérler de ilave edilir. Inhibitorler, kompozit raf émriinii uzatip yeterli
caligma siiresi de saglarlar (Dunne vd. 1996). Hem kimyasal hem de 151k ile polimerize
olabilen kompozitlerde ise polimerizasyon kimyasal ve 151k ile baslatilir. Bu sistemlerde
benzoil peroksit ve diger aromatik tersiyer aminler ile komforkinon birarada
kullanilmaktadir.  Kompozitin =~ uygulandigi  bolgeye gore 1sikla  baslatilan
polimerizasyonu 1518 ulagamadigi -polimerize olamayan- bolgelerde 8-24 saat i¢inde
kimyasal polimerizasyon takip eder (Deliktas 2006, Ekici 2010).

2.3.4.2. Anorganik partikiil boyutlarina ve dagihmlarina gore simflandirma

Dental kompozitler ana bilesenlerden biri olan anorganik partikiillerin boyut ve
dagilimlarina gore de smiflandirilmaktadir. Sekil 2.17°de de goriildiigii iizere; icerdigi
partikiillerin boyutlar1 10-50 pm olanlara “makro dolgulu”, 40-50 nm olanlara “mikro
dolgulu”, 1-10 um ve 40 nm ise “midi dolgulu” kompozitler adi verilmektedir. Makro
dolgulu ve midi dolgulu kompozitler “geleneksel kompozitler” sinifinda yer alirlar.
Partikiil boyutlart 5-100 nm olanlar da “nano dolgulu” smifi kompozitleri
olusturmaktadir. Farkli boyut veya dagilima sahip partikiillerin kullanildig:
kompozitlere ise “hibrit kompozitler” adi verilir. Dental kompozitlerin ¢ogunlugu
geleneksel hibrit, mikrohibrit ve nanohibrit olmak iizere alt siniflara ayrilan "hibrit
kompozitler" smifinda yer almaktadir. 0,04 pm ve 1-4 pm boyutlarina sahip partikiil
karisimlarinin kullanildigr geleneksel hibrit kompozitlerde fiziksel 6zelliklerin gelistigi
ve parlatilabilirligin arttig1 gézlemlenmistir (Ferracane vd. 1998). Mikron alt1 boyutlara
(<1 pm) sahip partikiillerin kullanildigi kompozit sinifi mikrohibritlerdir (Mitra vd.
2003, Ozak 2012). Mikrohibrit kompozitlerdeki partikiil boyutlarmin geleneksel hibrit
kompozitlerdekine kiyasla daha kiigiik olmasindan dolay1 parlatilabilirligin arttigi ve
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klinik uygulanma kolayligi sagladigi bulunmustur (Sarac vd. 2006). Nanometrik
boyuttakiler (0.005-0.01 um) ile geleneksel boyuta sahip partikiillerin birlestirilmesiyle
nanohibrit kompozitler sinifi olusmustur (Ozak 2012).

makro dolgulu mikro dolgulu hibrit
Taiat v.&;‘ * o &30
.' e e . ‘. .
.... ....’.. e .. .'.. :
.. - . Q. .
L LR ... ....'A...’.
10-50 um 40-50 nm 10-50 um + 40 nm
kii¢iik parcacikl hibrit
nano dolgulu mini dolgulu midi dolgulu
PR R f \’o" W o' ‘i.- . 5
.’o..‘°oo.. O e 20 o'.‘, v > .t o‘.
. o‘o..f- ': .o' . : % e X . ..., .
eo e et . e o ) ol e
of % 9 :o:' . 'oo”.o.o.' v e ...o.'
5-100 nm \ /0.6—1 pm + 40 nm \ 1-10 pm + 40 nm
nanohibrit mikrohibrit

Sekil 2.17. Partikiil boyutu ve dagilimi degisimine dayanan dental kompozit
formiilasyonlarindaki son kronolojik gelismeler (Ferracane 2011)

Anorganik doldurucu partikiil biiyiiklikkleri ve yiizdelerine gore kompozitlerin
bir bagka siniflandirilmas1 Sekil 2.18’de gosterildigi gibidir. Farkli biyiiklikteki
doldurucu partikiil karisimini igeren kompozitler hibrit olarak tanimlanmaktadir. Bu
kompozitlerde partikiiller silanlama disinda higbir islem uygulanmadan matriste
dagitilmiglardir. Bu tiir kompozitlere ise “homojen kompozitler” denir. Viskozite
sorununu ¢o6zmek amaciyla dnceden polimerize edilmis mikrofil kompozit kitlesi 1-20
um biiylikliiglinde partikiiller elde edilecek bicimde Ogiitiilmiis ve bu partikiiller
modifikasyon sonrasi matrise eklenmistir. Uygulanan islemlerden dolay1r bu tiir
kompozitlere ise “heterojen kompozitler” adi verilir (Chung 1990, Willems vd. 1993,
Dayangag 2000, Ekici 2010).
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Sekil 2.18. Anorganik partikiil boyutlarina gore dental kompozit siniflandirilmasi

Nano dolgulu kompozitler sadece nanometrik boyuta sahip partikiil igerirken
nanohibrit kompozitler nano ve 0.4-5 mikron aras1 boyuta sahip partikiil igermektedirler
(Mitra 2003). Nanohibrit kompozitlerin kullanilmasiyla yiiksek transliiense sahip dental
malzemeler elde edilmistir. Partikiil boyutlarinin goriiniir 151k dalga boyundan daha
kiicik olmasindan dolay:, bu partikiiller 15181 absorbe edemez ve sagmazlar.
Kompozitlerde nanopartikiil kullanim1 malzemede hem istenilen optik 6zelliklerin elde
edilmesi hem de yiiksek stres alan bolgelerde iyi mekanik 6zellik gostermesi nedeniyle
ticari tirtinlerde de tercih edilmektedir (Hegde vd. 2011).

2.3.4.3. Kompozit bilesimlerinin viskozitelerine gore simflandirma

Dental kompozitler viskozitelerine gore kondanse (packable) ve akiskan
(flowable) olmak tizere iki sinifa ayrilir. Kondanse kompozitlerin farkli boyutlara sahip
yiiksek oranda partikiil icermeleri fiziksel ve mekanik 6zelliklerinin geleneksel/hibrit
kompozitlere kiyasla daha iyi olmasina neden olur. Bu kompozitler yapiskan
olmamalar1 nedeniyle restorasyon amacgl ¢alismalarda kKaviteye bir seferde yerlestirilir
ve anatomik forma uygun sekilde islenebilir. Bunun sonucu olarak restorasyona ait son
diizeltme islemleri azaltilmis olur (Leinfelder vd. 1998, Jackson ve Morgan 2000,
Manhart vd. 2000). Ancak, hibrit kompozitlere oranla daha biiyiik boyutta partikiillere
sahip olmasi polisaj islemlerinden sonra piiriizlii ylizey olusma riskini arttirmaktadir.

Akigkan kompozitler ise adeziv preparasyonlari gibi dental uygulamalarda
polimerizasyon biiziilmesini engellemek ve stres olusumuna karsi bariyer olusturmak
amaciyla gelistirilmislerdir (Labella vd. 1999, Jackson 2000, Ekici 2010). Kondanse
kompozitlerin altinda stres azaltici gorevi sebebiyle kullanilirken restorasyonlarin
cevresinde kalan mikrocatlaklarin giderilmesinde de kullanilir. Sahip olduklart viskozite
akigkan kompozitlerin klinikte kullanimini cazip hale getirerek kullanim alanlarini
genigletirken akiciliklarindan dolayr kontrol edilmelerindeki zorluk bazi dental
uygulamalarda kisitlamalara neden olur (Jackson 2000).
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2.4. Dental Kompozitlere Antibakteriyel Ozellik Kazandirilmasi

Agiz Kavitesinde olusan enfeksiyonlar yaygin saglik sorunlarindan biridir.
Ulusal saglik kuruluslarina ait bildirilere gore, mikrobiyal enfeksiyonlarin %80 veya
daha fazlas1i agiz i¢i bakterilerin neden oldugu biyofilmlerden kaynaklanmaktadir.
Mikrobiyal enfeksiyon temelli saglik sorunlarini ortadan kaldirmanin yolu karyojenik
bakteri kaynakli ¢iirtik disin tedavi ve yenilenmesini igeren bir siireci gerektirir. Bu
zorlu durum, birey iizerinde mental, fiziksel ve ekonomik stresin artmasina neden olur
(Shinonaga ve Arita 2012). Gelismis tilkelerdeki ¢ocuklarda son yirmi yilda onemli
derecede azalan dis ¢iiriigli, hala diinyanin her yerinde yetiskin ve ¢ocuklar i¢in 6nemli
bir problemdir (Cakir vd. 2010). Yapilan arastirmalar; tikirik, kalsiyum, fosfat,
protein, floriir ve antibakteriyel bilesenler veya ajanlar gibi koruyucu faktorler
araciligiyla ¢iirigiin ~ onlenebilecegini ya da azaltilabilecegini  bildirmektedir
(Featherstone 2000). Ciiriik riskinin azaltilmasinda karyojenik bakteri (S. mutans)
sayisinin diistiriilmesi izlenecek yollardan biridir. Dental alanda antibakteriyel 6zellige
sahip malzemelerin kullanilmasi sekonder ¢iiriikklerin azaltilmasi ve restorasyon/protez
yenilenme siiresinin uzatilmasi agisindan da biiyiik avantaj saglar. Dental kompozitlere
antibakteriyel 0Ozellik kazandirmak icin Cizelge 2.1’de verilen salinabilen ve
salinamayan ajanlar kullanilmaktadir. Salinabilen —¢oziinebilen- ve salinamayan —
¢Oziinemeyen- ajanlarin kompoziti olusturan bilesenlerden doldurucuya ve matrise ilave
edilmesi olarak tanimlanan modifikasyon islemleri ile ger¢eklesmektedir (Beyth vd.
2014).

Cizelge 2.1. Dental kompozitlere antibakteriyel 6zellik kazandirilmasinda kullanilan
ajanlar (Beyth vd. 2014)

Anorganik partikiil modifikasyonu Organik matris modifikasyonu
-Stronsiyum floriir (StF,) -Akrilik-Amin-HF tyzlar
. . oy -Akrilik-Amin-BF;
. -Itterbiyum trifloriir (YbF3) L
Salinabilen I +2 -Klor heksidin
. -Glimils iyonlar1 (Ag™) .
ajanlar -ASi cami -Benzalkonyum kloriir
g1 ca -Setil piridinyum kloriir (CTAC)
-Zn0 .
-Kitosan
Salinamavan -Giimiis destekli partikiiller -Triklosan
a'anlary -Metakriloksi dodesil piridinyum bromiir -Quaterner amonyum polietil imin
) (MDPB) (QPEI)

Antibakteriyel ~ Ozellikli bu  bilesikler — demineralizasyonun  azalmasint  ve
remineralizasyonun artmasini saglarken mikrobiyal biiyiimeyi ve metabolizmasini
inhibe eder.

Yapilan caligmalar yaygin olarak kullanilan ZnO nanopartikiillerinin nano
giimiise (nano-Ag) benzer sekilde antibakteriyel etki gosterdigini ortaya koymustur
(Jones vd. 2008). Nano-Ag partikiilleri igeren kompozitlerin antibakteriyel etkisi nano-
ZnO igerenlerinkinden daha yiiksektir. Ancak, nano-Ag partikiilleri dental
kompozitlerde renklenmeye sebep olur ve bu durum kullanimi smirlar (Seving ve
Hanley 2010). Nano-ZnO partikiillerinin antibakteriyel etkinligi i¢in farkl
mekanizmalar ~ Onerilmektedir.  Nano-ZnO  partikiiliniin  antibakteriyel  etki
mekanizmalarindan biri modifiye edilmis hiicre membran aktivitesi ve oksidatif stres
seklindedir. Bu partikiiller planktonik mikroplarin biiyiimesini inhibe eden hidrojen
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peroksit gibi aktif oksijen tiirlerini tiretirler (Xie vd. 2011). Nano-ZnQO partikiilleri insan
hiicreleri iizerinde minimal etkili iken bakteriye karsi selektif toksisiteye sahiptir
(Sharma vd. 2009). Nano-ZnO partikiilleri i¢in Onerilen bir diger antibakteriyel etki
mekanizmas: ise, bakterinin biiyiime ortamma gegen Zn*? iyonlarmin dental
biyofilmlerin enzimatik aktivitesini saglayan magnezyum iyonlari ile yer degistirmesi
sonucu enzimin etkisiz hale gelmesiyle seker sindirimi ve aktif taginimin yavaslamasi
seklindedir (Gu vd. 2012).

2.5. Dental Kompozitlere Hidrofob Ozellik Kazandirilmasi

Kat1 yiizeylerin 6zelliklerinden biri olan ylizey 1slanabilirligi, sivinin kat1 yiizey
ile temas kurabilme becerisidir. Sivinin kat1 yiizeyindeki temas durumunu Yunancadan
gelen -phobos ve -philia 6n eklerini kullanarak siniflandirmak miimkiindiir. Yunancada
“hydro” kelimesi su, “phobos” kelimesi korku, “philia” kelimesi ise arkadaslik
anlamma gelir. Bu kelimelerin sirast ile birlesiminden hidrofobik; su sevmeyen,
hidrofilik ise su seven anlamina gelir. Hidrofilik ve hidrofobik 6zellik sirasiyla
molekiillerin polar ve apolar yapida olmalari ile dogrudan iligkilidir.

Dental kompozitlerin organik matrisini olusturan dimetakrilat esash
monomerlerin polar yapida olmasi %0,02-0,6 arasinda degisebilen su emilimine ve
hidroskobik genlesmesine sebep olmaktadir (Peutzfeldt 1997). Yapilan arastirmalarda
kompozitlerde meydana gelen hidroskobik genlesmenin polimerizasyon biiziilmesinden
kaynaklanan stresi ve gatlaklari azalttigi bildirilmistir (Asmussen ve Jorgensen 1972).
Diger taraftan su emilimi ve ¢oziiniirlik kompozit mekanik 6zelliklerinin azalmasi,
partikiil ile baglayici ajan arasindaki bagin hidrolitik bozunmast, partikiil-matris baginin
zayiflamasi, organik matrisin yumusamasi, reaksiyona girmeyen monomer kalintilarinin
ve monomer safsizliklarinin salinimi gibi problemlere neden olmaktadir (Soderholm
1981, Soderholm vd. 1984, Soderholm ve Roberts 1990). Coziiniirliik sonucu salinan bu
maddeler bakteri biiylimesine, alerjik reaksiyon gelisimine, ikincil ciiriiklerin
olusumuna, biyouyumlulugun diismesine neden olmaktadir. Gelistirilen kompozit
malzemelerde su emilimi ve ¢ozliniirliik degerlerinin diisiiriilmesi son derece 6nemli
oldugundan, dental kompozitlerde kullanilmak {izere hidrofobik karakterli dimetakrilat
esasli monomerler gelistirilmistir. Ornegin, yapisinda bulunan hidroksil gruplarindan
kaynakli hidrofilik karakterin azaltilmasi amaciyla BISEMA gibi BISGMA’nin
hidroksillenmemis homologlar1 gelistirilmistir. Hidrofobik karakterli monomer
tiretimindeki temel sebep kompozitin islenmesini kolaylagtirmak ve g¢apraz baglanmayi
arttirmak olsa da sonug olarak su emilimini de azaltmistir (Draughn ve Harrison 1978).
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Materyal

3.1.1. Kullamilan kimyasallar

Calismalar sirasinda kullanilan kimyasallar Cizelge 3.1°de verilmistir. Tim
kimyasallar ticari olarak satin alindiklari saflik derecesinde kullanilmis olup herhangi
bir saflastirma teknigi kullanilmamastir.

Cizelge 3.1. Kullanilan kimyasal maddeler

Kimyasal Adi Kisaltma Kimyasal Yap1/Formiil [éf?#](;
o CHj
> 0
CH AN
(@] 2 (0]
: S
Uretan Vi
. . UDMA o—X CH, 0 Esschem
dimetakrilat NH <
CH,4 NH \O
H3C
CHj
HC g
. CH, OH
Bisfenol A
glisidil 0 /CHz
dimetakrilat BISGMA H3C‘:o Esschem
P
HsC O O OH
CHsy
0 CHg
275
o) CH,
Bisfenol A
etoksilat
dimetakrilat Esschem
(M+n=3) BISEMA
N © /O
. . Esstech
Dietilen glikol DEGDMA
i i X X
H,C 0 CH,
Trietilen glikol %OW L\Ao)ﬂ/
. . TEGDMA Esschem
dimetakrilat CHg CH,
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Cizelge 3.1’in devami

0] 0]
Tetraetilen H,C 0] CH,
glikol TeEGDMA ﬁ)l\oj(\/ L\AOH
. . Esschem
dimetakrilat CH, CH,
0
- —cr}
Polimetil ‘|ECI: K n -
metakrilat PMMA H, C
NN
0
(0]
|
Benzoil peroksit o-© Merck
BOP |
0]
H4C
N\
H,C | /O
- i i 3
3 metakr_llok5| O/\/\Si\ _CH, aber
propil MPTS | / o
trimetoksi silan CH, 0
CH,4
CH,
H,C
X OA/\CH3 A. Aesar
Biitil metakrilat BM
CH,
Hekzil M Aldrich
metakrilat HM wA
CH2
. H,C .
Lauril \ Aldrich
. LM
metakrilat
CH2
. HsC .
2,2,2-Trifloro \/\ Aldrich
. . TFM
etil Metakrilat
CH2
Silisyumdioksit M3000-14 pm SiO, Sibelco
Silisyumdioksit M3500-11 pm SiO, Sibelco
Silisyumdioksit M4000-5 um SiO, Sibelco
Silisyumdioksit M6000-3 um SiO, Sibelco
Silisyumdioksit M8000-1,8 um SiO, Sibelco
Silisyumdioksit | Aerosil R709-40 nm SiO, Evonik
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Cizelge 3.1’in devami

H,O
0 0
Cinko nitrat ) H.O + H:Z 2+:|
hekzahidrat 2 /N : Acros
O (0}
H,0
H,O H,O
1-P | /\/OH Si
-Propano - HsC igma
Hidroklorik asit - HCI Merck
?H
Amonyum N*
. . - . Merck
hidroksit SV
H
Sodyum
hidroksit - NaOH Merck
0]
Ure i )L Merck
H,N NH,

Calismalar sirasinda kullanilan ana monomerlere (UDMA, BISGMA, BISEMA)
ve seyreltici/capraz baglayici monomerlere (DEGDMA, TEGDMA, TeEGDMA) ait
fiziksel 6zellikler Cizelge 3.2°de verilmistir.

Cizelge 3.2. Ana monomer ve seyreltici/¢apraz baglayict monomerlere ait fiziksel

ozellikler
Kimyasal Adi Molekiil Agirligi (g/mol) Viskozite (cP) 25°C
Uretan dimetakrilat 470.563 8500
Bisfenol A glisidil dimetakrilat 512.599 700000

Bisfenol A etoksilat dimetakrilat 496.582 775
Dietilen glikol dimetakrilat 242.271 -
Trietilen glikol dimetakrilat 286.324 -
Tetraetilen glikol dimetakrilat 330.377 -
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3.1.2. Kullanilan cihazlar

Calismalar sirasinda kullanilan cihazlarin markalar1 ve kullanim amaglari
Cizelge 3.3 de verilmistir.

Cizelge 3.3. Kullanilan cihazlar ve kullanim amaglari

Cihazin Adi Cihazin Markast Kullanim Amaci
Terazi Precisa XB 1220 M Tartim iglemlerinde kullanilmistir.
Hassas Terazi Mettler Toledo TLE204 Tartim iglemlerinde kullanilmistir.
Magnetik Karistiric IKA RCT basic Karigtirma islemlerinde kullanilmigtir.

Aljinat Mikser

Motion alginate mixer F1

Matris ve kompozit hazirlanmasinda
kullanilmistir.

Dijital Kumpas

Bts 150 mm 12403

Kompozitlerin uzunluk, ¢ap ve derinlik
Ol¢timii i¢in kullanilmustir.

Etliv Heratherm Isitma islemlerinde kullanilmistir.
Vakum Etiivii BINDER Kurutma iglemlerinde kullanilmistir.
Hidrotermal Unite Berghof BTR 2000 ZnO partikiillerinin sentezlenmesinde
kullanilmistir.
Kiil Firint Nabertherm Sentezlenen ZnO partikiillerinin kalsinasyon

isleminde kullanilmigtir.

Hidrolik Pres-Sicak

Yerli iiretim

Kalip igerisinde radikalik polimerizasyonu
saglamak icin kullanilmistir.

Hidrolik Pres-Soguk

Yerli iiretim

Kalip igerisinde polimerizasyonunun
sonlandirilmasinda kullanilmistir.

Mikromotor El aleti

Strong207B/35K

Kompozitlerin kesme islemlerinde
kullanilmaistir.

Zimparalama-Parlatma
Cihazi

METKON GRIPO 1V
Grinder-Polisher

Kompozitlerin mikroskobik incelemeye uygun
hale getirilmesi amaciyla zimparalama ve
parlatma iglemlerinde kullanilmigtir.

Universal Test Cihazi

SHIMADZU
Autograph AGS-X 5kN

Ug nokta egme ve basma dayanim
6lgtimlerinde kullanilmistir.

Malvern Zeta sizer

Partikiil Boyut Olgiim X ZnO partikiillerinin
Cihaz Nano series boyut analizinde kullanilmigtir
Nano-ZS )
Termal Gravimetrik Perkin Elmer Partikiil modifikasyon varligi ve modifikator

Analiz Cihazi

STA 8000 Model

miktarinin tespitinde kullanilmistir.

X-131m1 Kirinimi Cihazi

Rigaku Geigerflex D

ZnO partikiillerinin kristal yapisinin

Max/B Model tanimlanmasinda kullanilmustir.
. o Micromeritics SiO, ve ZnO partikiillerinin yiizey alanlarinin
Yiizey Alani Olgiim TriStar 11 Plus ve gozenek dagilimlarinin belirlenmesinde

Cihaz1

kullanilmistir.

Taramal1 Elektron
Mikroskobu

Gemini SUPRA 35VP

Kompozit yiizey morfolojisinin ve
partikiillerin matris i¢indeki dagilimlarinin
belirlenmesinde kullanilmustir.

Enerji Dagilimli X-151m1
Spektroskopisi

RONTEC GmbH

Kompozit bilesimlerinin belirlenmesinde
kullanilmistir.

Termal Cevrim Cihazi

Akdeniz Universitesi
Teknik Bilimler MYO
(4 TEKNIK)

Kompozitlerin 1s1l déngii dayaniminin
belirlenmesinde kullanilmstir.
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3.2. Metot

Bu béliimde baglatici oraninin belirlenmesi, organik matris hazirlanmasi,
partikiil yiizey modifikasyonu, kompozit yapay dis malzemelerinin hazirlanmasi, ZnO
partikiil sentezi, kompozit yapay dis malzemelerine antibakteriyel ve hidrofob
Ozelliklerin kazandirilmas1t ve kompozit malzemelerin kaliplanmasiyla yapay dis
gelistirilmesi anlatilmistir.

3.2.1. Baslatic1 oraninin belirlenmesi

Zincir yapilarin olusum mekanizmasi olarak bilinen polimerizasyonu baslatmak
icin kullanilan BOP, 1s1 aracilifiyla aktivasyon sonucu yiiksek enerjili serbest radikal
olusturur. Sekil 3.1’de gosterilen radikalik polimerizasyon mekanizmasina bakildiginda,
ilk olarak BOP 1s1 ile parcalanarak serbest benzoil oksi radikallerini olusturur.
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Sekil 3.1. Radikalik katilma polimerizasyonu mekanizmasi
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Akrilat esasli monomer yapilarinda bulunan n baglar1 serbest radikallerle
etkileserek ilk aktif monomerik merkezi verirler. Aktif monomer merkezin diger
monomerlere katilmasi ile zincir biiyiimesi baslar ve devam eder. iki aktif merkezin
birlesmesiyle polimerlesme sonlanma basamagina geg¢mis olur ve bdylece zincir
bliylimesi son bulur.

Organik matris; ana monomer, seyreltici/capraz baglayict monomer ve 1s1 ile
aktive olan baslaticidan olusmaktadir. Baslatic1 oraninin belirlenmesinde ana monomer
olarak UDMA, BISGMA, BISEMA ve seyreltici/capraz baglayict monomer olarak
TEGDMA kullanildi. Radikalik polimerizasyonu baslatmak i¢in 1s1 ile aktive olan BOP
tercih edildi. Karisimlarin hazirlanmasinda Sekil 3.2’de gosterilen aljinat mikser
kullanildi.

Sekil 3.2. Organik matris ve kompozitlerin hazirlanmasinda kullanilan a) Aljinat
mikser, b) Karistirma kab1

Bu amag i¢in yapilan ¢aligsmalarda tiim karigimlar ayni sekilde hazirlanmis olup,
agirlikca %0,025 BOP ile [50:50] oraninda [UDMA:TEGDMA] monomer ikilisinden
olusan 10 g organik matris sisteminin hazirlanmasi 6rnek olarak verilmistir: 0,0025 g
BOP’un 5 g TEGDMA i¢inde tamamen ¢6ziinmesi saglandi. Sonra iizerine 5 ¢ UDMA
ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk donitis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi.
Hazirlanan karigim tice ayrilip kaliplara enjekte edildikten sonra her biri 120°C’de 60,
30 ve 15 dakika boyunca sicak preste polimerlestirildi (Sekil 3.3-a). Ardindan
polimerlesmenin sonlandirilmasi i¢in kalip soguk prese aktarildi (Sekil 3.3-b).
Orneklerin kaliptan ¢ikarilmalari ve yapiskanliklari dikkate almarak uygun BOP orani
belirlendi.
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Sekil 3.3. Organik matris ve kompozitlerin polimerlestirilmesinde kullanilan a) Sicak
pres, b) Soguk pres

UDMA, BISGMA ve BISEMA ile TEGDMA’ nin agirlik¢a [50:50] oraninda
olusturduklart monomer ikililerine agirlikca 90,025; 9%0,25; %0,5 ve %1 BOP
ilavesiyle organik matrisler hazirlandi. Degisen matris bilesimlerinde polimerlesmenin
tamamlandig1 ortak paydada kesisen baslatict oranina ve polimerlesme siiresine sahip
kosul saptandi. Numunelerin gorsel degerlendirmeleri sonucunda matris bilesimleri igin
uygun BOP oraninin agirlik¢a %0,5 ve polimerlesme siiresinin 60 dk oldugu belirlendi.

3.2.2. Organik matris hazirlanmasi

Organik matris, kompozitlerin belkemigi olarak tanimlanir. Dental kompozitler
stirekli organik faz icerisinde kesikli fazin homojen dagitilmasi ile hazirlanir. Bolim
3.2.1°de uygun baslatic1 oraninin belirlenmesinden sonra monomer tiir ve oraninin
etkisinin incelenmesi amaciyla UDMA, BISGMA, BISEMA ana monomerleri ile
DEGDMA, TEGDMA, TeEGDMA seyreltici/capraz baglayict monomerlerinden olusan
ikili [ana monomer: seyreltici/capraz baglayici monomer] ve iiglii [ana monomer(1:1):
seyreltici/¢apraz baglayict monomer]| karisimlar kullanildi.

Bu amag icin yapilan ¢aligmalarda tiim karigimlar ayn1 sekilde hazirlanmis olup,
agirlikca 9%0,5 BOP ile [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA]
monomer {gliisiinden olusan 10 g organik matris sisteminin hazirlanmasi 6rnek olarak
verilmistir: 0,05 g BOP’un 2 g TEGDMA icinde tamamen ¢oziinmesi saglandi. Sonra
tizerine (1:1) oranda 8 g (UDMA:BISGMA) ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk
doniis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi. Hazirlanan karisim kaliplara enjekte
edildikten sonra belirli sicaklik ve siirede sicak preste polimerlestirildi (Sekil 3.2-a).
Ardindan polimerlesmenin sonlandirilmast i¢in kalip soguk prese aktarildi (Sekil 3.2-b).
Orneklerin degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali standartta tanimlanan ilgili testler
kullanildi. Egme dayanimi, su emilimi ve ¢oztniirliik testleri sonuglari dikkate alinarak
uygun organik matris sistemleri gelistirildi.
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Monomer tiirii ve orani etkisinin incelenmesi amaciyla hazirlanan sirasiyla ikili
ve lglii monomerlerden olusan organik matrislere ait detayli bilgiler Cizelge 3.4 ve
3.5’de verilmistir.

Cizelge 3.4. Monomer tirii ve orani etkisinin incelenmesi igin hazirlanan iKili
monomerlerden olusan organik matrislere ait ayrintili bilgiler

Ana Seyreltici/gapraz baglayici [Ana monomer: Seyreltici/capraz baglayici
monomer tiri monomer turu monomer] orant

70:30
DEGDMA 80:20
90:10
70:30
UDMA TEGDMA 80:20
90:10
70:30
TeEGDMA 80:20
90:10

70:30
DEGDMA 80:20
90:10
70:30
BISGMA TEGDMA 80:20
90:10
70:30
TeEGDMA 80:20
90:10

70:30
DEGDMA 80:20
90:10
70:30
BISEMA TEGDMA 80:20
90:10
70:30
TeEGDMA 80:20
90:10
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Cizelge 3.5. Monomer tiiri ve orami etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan igli
monomerlerden olusan organik matrislere ait ayrintili bilgiler

Ana Seyreltici/gapraz baglayici [Ana monomer(1:1): Seyreltici/capraz
monomer tiirii monomer tiirii baglayict monomer] orani

(35:35):30
DEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
(UDMA:BISGMA) TEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
TeEGDMA (40:40):20
(45:45):10

(35:35):30
DEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
(UDMA:BISEMA) TEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
TeEGDMA (40:40):20
(45:45):10

(35:35):30
DEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
TEGDMA (40:40):20
(45:45):10
(35:35):30
TeEGDMA (40:40):20
(45:45):10

(BISGMA:BISEMA)

Gelistirilen dort katmanli yapay disin kesici 6n yiizeyinde (KOK) ve
cekirdeginde (CEK) kullanilmak iizere hazirlanan kompoziti olusturan matrisin uygun
viskoziteye sahip olmasi ve >100 MPa egme dayanimi sartin1 saglamasi nedeniyle
[(40:40):20] oranina sahip [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] bilesimli Organik Matris-I
tercih edilmistir. Organik matrislerin hazirlanmasinda bilesimin islenebilirligi,
kaliplanmas1 ve c¢ikarilmasi asamalarini iceren standarta uygun numunelerin
hazirlanmasi agisindan monomer bilesimi orani [80:20] olarak saptanmistir.

Arka alt/iist dislerdeki ¢igneme kuvvetlerine kars1 koyabilen kompozit sistemin
gelistirilmesi igin partikiil oraninin arttirllmast gereklidir. Partikiil orani arttirilirken
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diisiiniilmesi gereken en 6nemli nokta ise partikiillerin matris tarafindan 1slatilabilirligi
oldugundan diisiik viskoziteye sahip ikinci bir matris bilesiminin gelistirilmesi
gerekmektedir. Bundan sonraki yapilan parametrik ¢alismalarda daha diisiik viskoziteye
sahip monomer bilesimi/orant’nin saptanmasinin yanisira tiim endiistriyel alanlarda kisa
151l islem siireclerinde hazirlanabilen kompozitlerin tercih ediliyor olmalarindan dolay1
polimerizasyon siiresinin kisaltilmasi da amaglanmistir. Polimerizasyon siiresinin
kisaltilmasi amaciyla ilk olarak baslatict oraninin etkisi incelenmistir. Hazirlanan ikili
monomer karisimindan olusan organik matrislerine ait detayl bilgiler Cizelge 3.6°da
verilmistir.

Cizelge 3.6. Baslatict oranmi etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan agirlik¢ca [80:20]
oraninda ikili monomer karigimindan olusan matrislere ait ayrintili bilgiler

Ana Seyreltici/¢apraz baglayici monomer Baglatici oran1 (a/a)%

monomer tiirti tirti Sicaklik/Siire (°C/dk)
DEGDMA
UDMA TEGDMA
TeEGDMA
DEGDMA

BISGMA TEGDMA 0.5 11;05/15 2,25

TeEGDMA
DEGDMA
BISEMA TEGDMA
TeEGDMA

Polimer matris i¢indeki baglatict miktarinin artmasi, egme dayanimi degerlerinin
yiikselmesine neden oldugundan bundan sonraki hazirlanan sistemlerde agirlikca %2
BOP kullanilmasina karar verilmistir. Polimerizasyon siiresinin daha da kisaltilmasi
amaciyla yapilan ikinci parametrik c¢aligmada ise egme dayanimi {izerine
polimerizasyon siiresinin etkisi incelenmis olup hazirlanan matrislere ait detayl bilgiler
Cizelge 3.7°de verilmistir.
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Cizelge 3.7. Polimerlesme siiresi etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan agirlikga [80:20]
oraninda ikili monomer karisimindan olusan matrislere ait ayrintili bilgiler

Ana e Capraz baglayici monomer tiirii Balatucr orant c()a/a)%
monomer tiirti Sicaklik/Siire (°C/dk)
DEGDMA
UDMA TEGDMA
TeEGDMA
DEGDMA
BISGMA TEGDMA 2
TeEGDMA 120/15-120/10-120/5
DEGDMA
BISEMA TEGDMA
TeEGDMA

Polimerlesme siiresinin matrisin fiziksel ve mekanik 6zellikleri lizerine etkisinin
incelenmesi ¢alismalarinda siirenin azaltilmasi, egme dayanimlarinda diismelere neden
olmustur. Deneysel bulgular degerlendirildiginde polimerizasyon siiresinin 15 dakika
olmasina karar verilmistir. Monomer orani, BOP miktar1 ve polimerizasyon siiresinin
belirlenmesinden sonra bilesim olarak islenebilirligi, kaliplanmasi1 ve c¢ikarilmasi ile
standarta uygun bilesimin saptanmasi i¢in  [(40:40):20] oraninda [(ana
monomerler(1:1)):seyreltici/capraz baglayict monomer] bilesimlerinin egme dayanimi
tizerine etkileri incelenmistir. Hazirlanan matris sistemlerine ait detayl bilgiler Cizelge
3.8’de verilmistir.

Cizelge 3.8. Monomer tiiriiniin etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan agirlik¢a
[(40:40):20] oraninda tiglii monomer karisimindan olusan matrislere ait ayrintili bilgiler

monom:r\rt]iailrii Jorant Seyreltici/gapraz baglayict monomer tiirii

DEGDMA

UDMA:BISGMA(1:1) TEGDMA
TeEGDMA

DEGDMA

UDMA:BISEMA(1:1) TEGDMA
TeEGDMA

DEGDMA

BISGMA:BISEMA(1:1) TEGDMA
TeEGDMA

(sabit= %2 BOP; 120°C/15dk)

Bu c¢alismaya ait sonuglara gore; BISGMA’nin sertlik, UDMA’nin esneklik
kazandirmasinin ve TEGDMA’nin uygun reaktiviteye ve viskoziteye sahip olmasinin
yanisira yiiksek egme dayanimi degerine sahip olmasi nedeniyle detaylari Cizelge
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3.9’da verilen farkli oranlardaki [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] bilesiminin egme
dayanimi lizerine etkileri incelenmistir.

Cizelge 3.9. [(UDMA:BISGMA).TEGDMA] matris karisiminda {igli monomer
oraninin etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan sistemlere ait ayrintili bilgiler

[(Ana monomerler):Capraz baglayict monomer] orani
[(40:40):20]
[(50:30):20]
[(60:20):20]
[(70:10):20]
[(80:10):10]

(sabit= %2 BOP; 120°C/15dk)

Arka alt/iist dislerdeki c¢igneme kuvvetlerine karst koyabilmesi i¢in beklenen
mekanik dayanim boyun kisminda (BOY) ve kesici arka yiizeyinde (KAK) kullanilacak
olan kompozit dis malzemelerin hazirlanmasinda belirleyici olmustur. Bu kapsamda
hazirlanan kompoziti olusturan matrisin yiiksek miktarlarda partikiil ile ¢alismaya
uygun viskoziteye sahip olmasi ve >100 MPa egme dayanimi sartini saglamasi
nedeniyle [(80:10):10] oranina sahip [(UDMA:BISGMA).: TEGDMA\] bilesimli Organik
Matris-I1 se¢ilmistir.

3.2.3. Partikiil yiizey modifikasyonu

Hidrofobik karakterli organik matris ile hidrofilik karakterli anorganik
partikiiller arasinda gii¢lii bag olusturarak arayiizdeki baglanmanin gerceklesmesi icin
partikiil ylizeyleri modifiye edildi. Bdylece, partikiil yiizeylerinde metakrilat
fonksiyonel grubun olmasi saglandi. Fadeev ve arkadaslarinin yaptigi ¢alismaya gore,
metal oksit yiizeylerinin farkli silan bilesikleriyle modifikasyonunda 1 nm®lik partikiil
yiizeyinin 3-4.5 grup ile modifiye edilebilecegi 6nerilmektedir (Fadeev vd. 2002). Tez
kapsaminda yapilan partikiil modifikasyonlarinda ¢ikis noktasi olarak bu oneri dikkate
alinmigtir. Buna gore, Onerideki modifikasyon oranmin minimum ve maksimum
degerleri esas alinarak modifikatér miktarlart hesaplandi. Partikiil yiizeylerinin
fonksiyonel hale getirilmesinde modifikatér olarak 3-metakriloksi propil trimetoksi
silan (MPTYS) bilesigi kullanildu.

Bu amag i¢in yapilan caligmalarda tiim partikiil modifikasyonlar1 ayn1 sekilde
yapilmis olup, mikron boyuta sahip M8000 partikiil yiizeyini 3 grup/nm? ile modifiye
etmek i¢in kullanilan MPTS miktarinin hesaplanmasi 6rnek olarak asagida verilmistir:

Teorik yiizey alan1 8 m%/g olan M8000 partikiiliiniin 1 gramim modifiye etmek igin
8x1018 nm? /g x3 grup

gerekli MPTS grup sayis1 = Tnm? (3.1)

esitliginden 3x10" olarak hesapland1 ve mol birimi iizerinden MPTS miktar1 1,0 g
olarak bulundu. Partikiiller n-hekzan ile karistirildi ve iizerine n-hekzanda seyreltilmis
MPTS damla damla ilave edildi. Karisim iki saat boyunca 50°C’de 1200 rpm’de
karistirildi ve sonrasinda 60°C’de kurutuldu.
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Optimum modifikatér miktarinin belirlenmesi amaciyla, Cizelge 3.10°da verilen
partikiil ylizey modifikasyon oranlarini kapsayan ¢aligsmalar yapilmistir.

Cizelge 3.10. ZnO ve SiO; partikiil yiizey modifikasyon oranlari

P T | v st St | Agia modiiasyon o ()
ZnO 41,9 1,2;25;3;45 2,00; 4,30; 5,20; 7,70
MB8000 8,0 3;4,5;7,6; 15,1 1,00; 1,50; 2,50; 5,00
M6000 5,0 3;4,5;12,1; 24,2 0,63; 1,00; 2,50; 5,00
M4000 3,5 3;4,5;6,9;17,3; 34,6 0,43; 0,65; 1,00; 2,50; 5,00
M3500 2,0 3;4,5;9,1; 12,1; 30,3; 60,6 0,25; 0,37, 0,75; 1,00; 2,50; 5,00
M3000 15 3;4,5;9,7; 16,2; 40,4; 80,8 0,19; 0,28; 0,60; 1,00; 2,50; 5,00

Uygun modifikatér oraninin belirlenmesinde, yiizeyleri modifiye edilmis
partikiiliin organik matris igerisine katkilanmasi ile hazirlanmis kompozitin islenme
kolaylig1 ve BS EN ISO 4049 numarali standartta tanimlanan egme dayanimi testinin
sonuglar1 dikkate alindi.

3.2.4. Kompozit yapay dis malzemelerinin hazirlanmasi

Kompozit yapay dis malzemelerinin gelistirilmesinde kesikli faz olarak nano ve
mikron boyutuna sahip anorganik partikiiller kullanildi. Yiizeyi modifiye edilmis ve
ticari olarak temin edilen Aerosil R709 silika nanometrik boyuta sahip anorganik
partikiil olarak kullanildi. Mikron boyuta sahip partikiil olarak ise ylizey
modifikasyonlar1 yapilan ve ticari olarak M8000, M6000, M4000, M3500 ve M3000
kodlarina sahip Cizelge 3.1°de ayrintilar verilen silika partikiilleri kullanildi.

Kompozitlerin hazirlanmasi ile ilgili yapilan ¢aligmalarda tiim karigimlar ayni
sekilde hazirlanmis olup, agirlikga %42 oraninda [R709-M8000(1:1)] partikiil karigimu,
%28 oraninda PMMA organik partikiilleri ve %30 oraninda [(40:40):20] bilesimine
sahip [(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] monomer tigliistinii igeren 10 g kompozitin
hazirlanmas1 6rnek olarak verilmistir:

0,05 g BOP’un 0,6 g TEGDMA i¢inde tamamen ¢oziinmesi saglandi. Sonra
tizerine (1:1) oranda 2,4 g (UDMA:BISGMA) ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk
doniis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi. Hazirlanan organik matrise sirasiyla 2,8 ¢
PMMA ve 4,2 g [R709-M8000] partikiil karisim1 ilave edildi. Karisim kaliplara enjekte
edildikten sonra belirli sicaklik ve siirede sicak preste polimerlestirildi (Sekil 3.2-a).
Ardindan polimerlesmenin sonlandirilmasi igin kalip soguk prese aktarildi (Sekil 3.2-b).
Orneklerin degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali standartta tanimlanan egme
dayanimi, su emilimi ve ¢0ziiniirliik testlerinin sonuglari dikkate alinarak uygun
kompozitler gelistirildi.
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Agirlikca [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] igeren
Organik Matris-I’in kullanilmasiyla parametrik calismalar kapsaminda yapilan ve
Cizelge 3.11-3.19°da detaylar1 verilen kompozitler hazirlanmistir.

Agirlik¢a [nm/pm] partikiill oranm1 ve mikron partikiill boyutu etkisinin
incelenmesi amaciyla yalnizca R709, [R709-mikron] partikiil ikililerini ve [R709-
mikron] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ti¢liilerini igeren
kompozitler hazirlanmistir. 1,8 um boyuta sahip M8000 ile hazirlanan sistemlere ait
detayl bilgiler Cizelge 3.11°de verilmistir.

Cizelge 3.11. Agirlikga [nm/um] partikiil oran1 ve partikiil boyutu etkisinin incelenmesi
icin hazirlanan yalnizca R709, [R709-M8000] partikiil ikililerini ve [R709-M8000] ile
diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ii¢liilerini iceren kompozitlere
ait ayrintil bilgiler

Matris bilesimi ﬁfﬂf}ﬁg? nano-RZOQ Mikron partil;}il tirleri/oran
orant orani (%) (%)
42 -

- - M8000/42

1 21 M8000/21

[(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] 0,45 13 M8000/29
[(40:40):20] 0,45 13 M8000-M6000 (1:1)/29
0,45 13 M8000-M4000 (1:1)/29
0,45 13 M8000-M3500 (1:1)/29
0,45 13 M8000-M3000 (1:1)/29

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %28, [toplam partikiil]: %42; [MPTS]: %5; [BOP]: %0,5; sicaklik:
120°C; polimerizasyon stiresi: 60 dk)

Mikron boyuttaki bir diger partikiil olan 3 um boyuta sahip M6000’nin R709 ile
olusturdugu partikiil ikilileri ve tgliileri ile hazirlanan sistemlere ait detayli bilgiler
Cizelge 3.12°de verilmistir.

Cizelge 3.12. Agirlikga [nm/um] partikiil oran1 ve partikiil boyutu etkisinin incelenmesi
icin hazirlanan yalnizca R709, [R709-M6000] partikiil ikililerini ve [R709-M6000] ile
diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil tigliilerini igeren kompozitlere
ait ayrintili bilgiler

Agirlikca . et et
Matris bilesimi [nm/ym] n(i;l:a(:l-lFiZ/?)E) Mikron partl(lzzl) tiirleri/orant
orani
42 -

- - M6000/42

1 21 M6000/21

[(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] 0,45 13 M6000/29
[(40:40):20] 0,45 13 M6000-M8000 (1:1)/29
0,45 13 M6000-M4000 (1:1)/29
0,45 13 M6000-M3500 (1:1)/29
0,45 13 M6000-M3000 (1:1)/29

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %28, [toplam partikiil]: %42; [MPTS]: %5; [BOP]: %0,5; sicaklik:
120°C; polimerizasyon siiresi: 60 dk)
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Cizelge 3.13’de ise 5 um boyutundaki M4000’nin R709 ile olusturdugu partikiil
ikilileri ve tigliileri ile hazirlanan sistemlere ait detayli bilgiler verilmistir.

Cizelge 3.13. Agirlik¢a [nm/pm] partikiil oran1 ve partikiil boyutu etkisinin incelenmesi
icin hazirlanan yalnizca R709, [R709-M4000] partikiil ikililerini ve [R709-M4000] ile
diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikil ii¢liilerini iceren kompozitlere
ait ayrintili bilgiler

C e Agirlikga nano-R709 Mikron partikiil tiirleri/oran
Matris bilesimi [nm/pm]
orant (%) (%)
orani
- 42 -
- - M4000/42
1 21 M4000/21
[(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] 0,45 13 M4000/29
[(40:40):20] 0,45 13 M4000-M8000 (1:1)/29
0,45 13 M4000-M6000 (1:1)/29
0,45 13 M4000-M3500 (1:1)/29
0,45 13 M4000-M3000 (1:1)/29

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %28, [toplam partikiil]: %42; [MPTS]: %5, [BOP]: %0,5; sicaklik:
120°C; polimerizasyon stiresi: 60 dk)

Cizelge 3.14°te 11 pum boyutundaki M3500’in R709 ile olusturdugu partikiil
ikilileri ve tigliileri ile hazirlanan sistemlere ait detayl1 bilgiler verilmistir.

Cizelge 3.14. Agirlikga [nm/um] partikiil oran1 ve partikiil boyutu etkisinin incelenmesi
icin hazirlanan yalnizca R709, [R709-M3500] partikiil ikililerini ve [R709-M3500] ile
diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil tigliilerini igeren kompozitlere
ait ayrintil bilgiler

Adirlikea nano-R709
Matris bilesimi [nm/pm] Mikron partikiil tiirii/oran1 (%)
orant (%)
orant
- 42 B
- - M3500/42
1 21 M3500/21
[(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] 0,45 13 M3500/29
[(40:40):20] 0,45 13 M3500-M8000 (1:1)/29
0,45 13 M3500-M6000 (1:1)/29
0,45 13 M3500-M4000 (1:1)/29
0,45 13 M3500-M3000 (1:1)/29

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %28, [toplam partikiil]: %42; [MPTS]: %5; [BOP]: %0,5; sicaklik:
120°C; polimerizasyon stiresi: 60 dk)

Son olarak, 14 pm boyutundaki M3000’tin R709 ile olusturdugu partikiil ikilileri
ve licliileri ile hazirlanan sistemlere ait detayl bilgiler Cizelge 3.15°de verilmistir.
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Cizelge 3.15. Agirlikga [nm/pum] partikiil oran1 ve partikiil boyutu etkisinin incelenmesi
icin hazirlanan yalnizca R709, [R709-M3000] partikiil ikililerini ve [R709-M3000] ile
diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil tigliilerini igeren kompozitlere
ait ayrintil bilgiler

Agirlikga . et e
Matris bilesimi [hm/pum] n(z;lrnacr)l-le/E))Q Mikron pam(lg};; tiirleri/orani
orant
42 -

- - M3000/42

1 21 M3000/21

[(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] 0,45 13 M3000/29
[(40:40):20] 0,45 13 M3000-M8000 (1:1)/29
0,45 13 M3000-M6000 (1:1)/29
0,45 13 M3000-M4000 (1:1)/29
0,45 13 M3000-M3500 (1:1)/29

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %28, [toplam partikiil]: %42; [MPTS]: %5; [BOP]: %0,5; sicaklik:
120°C; polimerizasyon siiresi: 60 dk)

Sonuglar degerlendirildiginde, kompozitlerin hazirlanmasinda olusturulan boyut
farkliligi egme dayanimi degerlerini arttirmistir. En yiiksek egme dayanimi degerleri
R709’un siras1 ile M6000-M3500, M6000-M3000 ve M4000-M3500 ile olusturdugu
ticliilerle hazirlanan kompozitlerde goriilmiis olup >100 MPa’dir.

Yapay dis yapiminda kullanilan kompozit malzemelerde estetik goriiniim,
onemli bir fiziksel oOzelligidir. Mikron boyuttaki partikiil iceren kompozitler
degerlendirildiginde, M8000’in kullanildig1 sistemler yari-saydam bir goriintiiye
sahiptir. Bu nedenle, bundan sonra yapilacak ¢aligmalar i¢in [R709-M8000] partikiil
ikilisi kullanilmasina karar verilmis olup nano-mikron boyuta sahip partikiillerin
agirlikga [nm/pum] oran1 0,45°te sabit tutulmustur. Toplam anorganik partikiil miktarinin
etkisinin incelenmesi amaciyla matris ve PMMA miktarinin azaltilarak toplam partikiil
oraninin agirlik¢a %50, 60 ve 65’e ¢ikarildigi kompozitlere ait detayl bilgiler Cizelge
3.16°da verilmistir.
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Cizelge 3.16. Toplam anorganik partikiil miktar1 etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan
matris ve PMMA miktarinin azaltilip toplam partikiil oraninin agirlik¢a %50, 60 ve 65’°¢
cikarildigi kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi Matris oran1 | PMMA orani | Toplam partikiil nano-R709 | Mikron partikiil
atns bliey (%) (%) orani (%) orant (%) orani (%)
30 28 42 13,0 29,0
<
= 22 28 50 15,5 34,5
O
|
2 30 20 50 15,5 345
22
<2 12 28 60 18,5 41,5
=S
ORI
2= 30 10 60 18,5 415
2
=
a 7 28 65 20,2 44,8
=
30 5 65 20,2 44,8

(Sabit= [nm/um]: 0,45; M8000; [MPTS]: %5; [BOP]: %0,5; sicaklik: 120°C; polimerizasyon siiresi: 60
dk)

Hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi sonuglart degerlendirildiginde, daha
sonraki calismalarda PMMA miktarinin diisiiriilerek toplam kat1 oraninin %60 olmasina
karar verilmistir. Cizelge 3.17°de ise M8000 yerine diger mikron boyuttaki partikiillerin
kullanilarak toplam katinin %42’den %60’a arttirthp hazirlandigi kompozitlere ait
detayl bilgiler verilmistir.

Cizelge 3.17. Mikron partikiil boyutu etkisinin incelenmesi igin hazirlanan toplam
anorganik partikiil oraninin %60’a ¢ikarildig1 kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi Mikron partikiil tiirii
M8000
M6000
[(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] M4000
[(40:40):20] M3500
M3000

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %10; [toplam partikiil] : %60; [nm/um]: 0,45; [MPTS]: %5; [BOP]:
%0,5; sicaklik: 120°C; polimerizasyon stiresi: 60 dk)

Yapilan caligmalar sonucunda %60 oraninda [R709-M3000] partikiil ikilisi
iceren kompozitin en yiiksek egme dayanimi degerine sahip oldugu belirlenmistir. Bu
nedenle, M3000’iin diger mikron boyuttaki partikiiller ile olusturdugu iicliilerinin
kullanilarak toplam anorganik partikiill oraninin %60’a c¢ikarildigi kompozitler
hazirlanmistir. Sistemlere ait detayl bilgiler Cizelge 3.18”de gosterilmistir.
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Cizelge 3.18. Mikron partikiil boyutu etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan M3000’iin
diger mikron boyuttaki partikiiller ile olusturdugu partikiil {gliilerinin kullanilarak
toplam anorganik partikiil oraninin %60’a ¢ikarildigi kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi Mikron partikdl tiirii

M3000-M8000 (1:1)

M3000-M6000 (1:1)
[(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA]
[(40:40):20] M3000-M4000 (1:1)

M3000-M3500 (1:1)

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %10; [toplam partikiil]: %60; [nm/um]: 0,45; [MPTS]: %5; [BOP]:
%0,5; sicaklik: 120°C; polimerizasyon siiresi: 60 dk)

Partikiil ikilisini ve tglisiinii iceren kompozitlerde toplam anorganik kati
miktarinin %42’den %60’a c¢ikartilmas: ile egme dayanimi degerlerinde belirgin bir
artma goriilmistiir. Toplam kati oraninin %60 oldugu kompozitler kendi iginde
kiyaslandiginda egme dayanimi degerlerinde belirgin farkliliklar gozlenmemistir.
Hazirlanan kompozitlerin tiimii degerlendirildiginde ise yiiksek degere sahip R709-
M3000] partikiil ikilileri ile [R709-M3000-M3500] partikiil Gigliisiinii igeren sistemler
optik gegirgenligin daha az oldugu yapay dis katmanlarindan CEK’te kullanilmaya
uygun oldugundan su emilimi ve ¢oziiniirliik davraniglar1 degerlendirilmistir.

Degisen baglatici oram1 ve polimerlesme sicakligi/siiresi parametrelerinin
incelendigi ve Cizelge 3.19°da ayrintilar1 verilen c¢alismalar kapsaminda hazirlanan
kompozitlerde, yapay disin kesici on katman igin gerekli yliksek 151k gecirgenligini
saglayacak [R709-M8000] partikiil ikilisi kullanilmaya devam edilmistir.

Cizelge 3.19. Degisen baglatict orani ve polimerlesme sicakligi/siiresi etkisinin
incelenmesi i¢in hazirlanan [R709-M8000] partikiil ikilisinin kullanildigi kompozitlere
ait ayrintil bilgiler

Matris bilesimi BOP orani (%) Sicaklik (°C) Siire (dk)
0,5 120 60
0,5 120 30
0,5 120 15
[(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] 1 120 15
[(40:40):20] 15 120 15
2 120 15
2 150 15
2 170 15

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %10; [toplam partikiil] : %60; [nm/um]: 0,45; M8000; [MPTS]: %5)
Egme dayanimi testi sonuclar1 degerlendirildiginde, BOP’un agirlikca %2

oraninda kullanilmasina ve kompozitlerin 120°C’de 15 dakika polimerlestirilmesine
karar verilmistir.
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Mikron boyuttaki anorganik partikiillerin yiizey modifikasyonlarinin egme
dayanimi {izerine etkisi incelenerek uygun modifikasyon oranlarmin belirlenmesi
amaciyla hazirlanan kompozitlere ait detayl bilgiler Cizelge 3.20°de verilmistir.

Cizelge 3.20. Modifikasyon orani etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan R709 ile
yiizeyleri farkli oranlarda modifiye edilmis mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu
ikililerin kullanildig1 kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Mo partil | 000 M6000 M4000 M3500 M3000
Modifikasyon 1,00; 1,50; 0,63; 1,00; ggg ggg 0,25; 0,37; 0,75; 8613?) 2(2)8
orant (%) 2,50; 5,00 2,50; 5,00 5.00 1,00; 2,50; 5,00 2 50: 5,00
Matris bilegimi [(UDMABISGMA(L:1)): TEGDMA] [(40:40):20]

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %10; [toplam partikiil]: %60; [nm/um]: 0,45; [BOP]: %2; sicaklik:
120°C; polimerizasyon stiresi: 15 dk)

Partikiillerin organik matris igerisine katkilanmasi ile hazirlanmis kompozitin
islenme kolaylig1 da g6z oniinde bulunduruldugunda; M8000 i¢in agirlik¢a %1.5, diger
mikron boyuttaki partikiiller i¢in agirlik¢ca %1 uygun modifikasyon orani olarak tercih
edilmistir. Karar verilen modifikasyon oranlarindaki tiim partikiillerin yapay dis
katmanlarindan hidrofob &zellik kazandirilmasi hedeflenen KOK ’te kullanilma olasilig1
nedeniyle, tiim partikiilleri igeren kompozitlerin su emilimi ve ¢oziiniirliik davranislar
da degerlendirilmistir.

Bundan sonraki disiik baslatici oran1 (%0,5) ile yiiksek polimerlesme
sicaklik/kisa siire parametrelerinin incelendigi ve Cizelge 3.21°de ayrmntilari verilen
calismalar kapsaminda hazirlanan kompozitlerde de yukarida belirtilen gerekge
nedeniyle [R709-M8000] partikiil ikilisi kullanilmigtir.

Cizelge 3.21. Disiik baslatict oraninda polimerlesme sicakligi/siiresi etkisinin
incelenmesi i¢in hazirlanan [R709-M8000] partikiil ikilisinin kullanildigi kompozitlere
ait ayrintil bilgiler

Matris bilesimi Sicaklik | Siire

O | (dk)

120 | 30

120 | 15

[(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] | 150 | 30
170 | 30

170 | 15

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %10; [toplam partikiil]: %60, [nm/um]: 0,45; M8000; [MPTS]:
%1,5; [BOP]: %0,5)

Artan sicaklikla beraber egme dayanimi degerleri azalirken sabit polimerlesme

sicakliginda kompozitlerin egme dayanimi degerlerinde 15 dk’dan 30 dk’ya belirgin
degisim gdzlenmemistir. Bu nedenle, sonraki ¢alismalarda polimerlesme igin agirlikca
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%2 BOP kullanilip uygun sicaklik/siirenin 120°C/15 dk olarak uygulamaya devam
edilmesine karar verilmistir.

Arka alt/tist dislerdeki ¢igneme kuvvetlerine karst koyabilmesi i¢in beklenen
mekanik dayanim BOY ve KAK’ta kullanilacak olan kompozit dis malzemelerin
hazirlanmasinda belirleyici olmustur. Bu nedenle, Organik Matris-II seklinde kodlanan
agirlikca [(80:10):10] oraninda [(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA ]’ nin
kullanilmasiyla yapilan parametrik c¢aligmalar kapsaminda Cizelge 3.21-3.23’de
detaylar1 verilen kompozitler hazirlanmistir. Ik olarak, hazirlanan kompozitin ana
bilesenlerinden matrisin yiiksek miktarlarda partikiil ile ¢alismaya uygunlugu egme
dayanimi {lizerine toplam anorganik partikiill miktarinin etkisinin incelenmesi ile
degerlendirilmistir. Bu kapsamda, matris ve PMMA miktarinin azaltilarak toplam
partikiil oraniin agirlik¢a %50, 60 ve 65’e ¢ikarildig1 kompozitlere ait detayli bilgiler
Cizelge 3.22°de verilmistir.

Cizelge 3.22. Toplam partikiil miktar1 etkisinin incelenmesi i¢in matris ve PMMA
miktarmin azaltilip toplam partikiil oraninin agirlikga %50, 60 ve 65°¢ c¢ikarilarak
hazirlanan kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi Matris orani PMMA Toplam partikiil nano-R709 Mikron partikdil
3 (%) orani (%) orani (%) orant (%) orant (%)

30 28 42 13,0 29,0

< 22 28 50 15,5 34,5

=

[a)

Q 30 20 50 15,5 34,5

=)

2 —

s § 12 28 60 18,5 41,5

Qs

22

g‘% = 30 10 60 18,5 41,5

=

[a)

=) 7 28 65 20,2 44,8
30 5 65 20,2 44.8

(Sabit= [nm/um]: 0,45; M8000; [MPTS]: %1.5; [BOP]: %2; sicaklik: 120°C, polimerizasyon siiresi: 15
dk)

Toplam katinin arttirilmasiyla hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi
sonuclart  degerlendirildiginde, daha sonraki c¢alismalarda PMMA miktariin
diistiriilerek toplam kat1 oraninin %65 olmasina karar verilmistir. Bundan sonraki
yapilan ¢alismada ise Cizelge 3.23’de ayrintilar1 verilen kompozitlerde [nm/pm]
oraninin hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi degerlerindeki degisime etkisi
incelenmistir.
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Cizelge 3.23. Agirlikga [nm/um] partikiil orani1 etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan
[R709-M8000] partikiil ikilisinin kullanildig1 kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi [nm/pm] orant nano'fiz/g? orant Mikron p(a;:;kiil orant
[(UDMA:BISGMA): TEGDMA] 0,40 18,5 46,5
[(80:10):10] 0,45 20,2 448
0,57 235 115

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %5; [toplam partikiil]: %65; M8000,[MPTS]: %]1,5; [BOP]: %2;
sicaklik: 120°C; polimerizasyon siiresi: 15 dk)

Kompozitlerde egme dayanimi iizerine her bir [nm/um] oran1 ayn1 derecede etki
gosterdiginden 0,40 ve 0,57 olmak iizere alt ve list oranlar secilmistir. Cizelge 3.24°de
ise alt ve ist [nm/um] oranlarinin dikkate alindigi, M8000 yerine diger mikron
boyuttaki partikiillerin kullanildig1 ve toplam katinin %65°e arttirilarak hazirlandig
kompozitlere ait detayli bilgiler verilmistir.

Cizelge 3.24. Mikron partikiil boyutu etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan [nm/pm]
oraninin 0,40 ve 0,57 oldugu, partikiil ikililerinin kullanilarak toplam anorganik partikiil
oraninin %60’a ¢ikarildigi kompozitlere ait ayrintili bilgiler

Matris bilesimi [nm/ym] orant nano-R(ZA()))9 orant Mikron part(%z;l tiirli /oran1

0,40 18,5 M8000/46,5

0,57 23,5 M8000/41,5

0,40 18,5 M6000/46,5

0,57 23,5 M6000/41,5
[(UDMA:BISGMA).TEGDMA] 0,40 18,5 M4000/46,5
[(80:10):10] 0,57 23,5 M4000/41,5
0,40 18,5 M3500/46,5

0,57 23,5 M3500/41,5

0,40 18,5 M3000/46,5

0,57 23,5 M3000/41,5

(Sabit= [Matris]: %30; [PMMA]: %5, [toplam partikiil] : %665; [MPTS]: %1,5-1; [BOP]: %2, sicaklik:
120°C; polimerizasyon stiresi: 15 dk)

Daha belirgin egme dayanimi degerleri her iki [nm/um] oraninda ve [R709-
M8000] partikiil ikilisinin kullanilarak hazirlandigi kompozitlerde elde edilmis ve sahip
olduklar1 bu degerlerin yapay dis katmanlarindan BOY ve KAK’ta kullanilmaya uygun
olmasi nedeniyle su emilimi ve ¢oziiniirliik davranislar1 degerlendirilmistir.

3.2.5. ZnO partikiil sentezi

Kompozit yapay dis malzemelerinin gelistirilmesi ¢alismalart sonucu elde
edilen, ilgili testlerden gegmis uygun sistemlere antibakteriyel 6zellik kazandirmak igin
nanometrik boyuta sahip ZnO partikiilleri kullanildi. Bu amagla hidrotermal ve refluks
yontemle alt1 ayr1 ZnO partikiilii sentezlendi. Cizelge 3.25’de ZnO partikiil sentezlerine
ait deneysel degiskenler yer almaktadir.
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Cizelge 3.25. ZnO partikiil sentezlerine ait deneysel degiskenler

. Kalsinasyon
Kod Metot Cozgen Katalizor Slcal< Iik/Siire S1cakhg1/)S/1'ire
(°Clsa) o
(°Clsa)
HT-1 Hidrotermal n-PrOH HCI 225/5 -
HT-2 Hidrotermal n-PrOH HCI 225/5 -
R-1 Refluks H,O H-N-CO-NH, 70/12 450/3
R-2 Refluks H,O NH,OH 130/3 450/3
R-3 Refluks H,O NaOH 85/2 450/3
R-4 Refluks H,O H-N-CO-NH, 130/3 450/3

Hidrotermal yontemle H,0/Zn*? ve katalizér/Zn™ oranlar1 degistirilerek iki
farkli bilesime sahip olarak hazirlanan, sirasiyla HT-1 ve HT-2 olarak adlandirilan
¢ozeltilere ait deneysel oranlarin detaylart Cizelge 3.26°da gosterilmektedir.
Zn(NO3)2.6H,0 n-propanol igerisinde oda sicakliginda ¢oziildiikten sonra sirasiyla
katalizor-¢ozgen ve deiyonize su-¢ozgen karisimlar ilave edildi ve 15 dakika boyunca
500 rpm hizinda karistirildi. Cozelti hidrotermal reaktor kabina yerlestirilerek 225°C’de
5 saat boyunca bekletildi.

Refluks yonteminde ise H,0/Zn*? ve Kkatalizor/Zn*? oranlari ile 1s1l islem
kosullar1 (sicaklik/siire) degistirilerek dort farkli bilesimde ¢ozelti hazirlandi. Sirasiyla
R-1, R-2, R-3 ve R-4 olarak adlandirilan bu ¢ozeltilere ait deneysel oranlarin detaylar
Cizelge 3.26’da gosterilmektedir. Zn(NO3),.6H,0 oda sicakliginda deiyonize igerisinde
¢oziildiikten sonra katalizor-deiyonize su karisimi ilave edildi ve 15 dk boyunca 500
rpm hizinda karistirildi. Cizelge 3.25°de verilen sicaklik ve siire kosullarinda geri
sogutucu altinda bekletilerek ¢oktiiriilen ZnO partikiilleri karisimdan ayrildiktan sonra
yikandi ve 450°C’de 3 saat boyunca kalsine edildi.

Cizelge 3.26. ZnO partikiil sentezlerinde kullanilan bilesenlere ait oranlar

- Zn*?/ ¢ozgen Zn*’/H,0 katalizor/Zn™?
Kod Katalizor (moljmol) (mol/mol) (mol/mol)
HT-1 HCI 12,8x10° 8,3x10™ 5,00
HT-2 HCI 5,7x10° 8,3x10™ 5,00
R-1 H-N-CO-NH. 0,9x10° 0,9x10° 2,00
R-2 NH, 0,9x10° 0,9x10° 1,60
R-3 NaOH 0,9x10°° 0,9x10° 0,10
R-4 H-N-CO-NH: 0,3x10°° 0,3x10° 0,08

Sentezlenen partikiillerin X-1s1n1 kirmnimu, partikiil boyutu 6l¢limii ve ylizey alani
Ol¢iimii analizleri yapildi, en kiigiik ve tek tip partikiil boyutuna sahip ZnO sentez
yontemi (R-4) segildi.

3.2.6. Kompozit yapay dis malzemelerine antibakteriyel ve hidrofob o6zelliklerin
kazandirilmasi

Bu bolim kapsaminda, Bolim 3.2.4°te detaylart verilen kompozitlerin
hazirlanmasina ait ¢alismalarin sonucunda yapay dis katmanlarinda kullanilmaya uygun
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secilmis kompozit yapay dis malzemelerine antibakteriyel ve/veya hidrofob 6zellik
kazandirilmasi anlatilmistir.

3.2.6.1. Antibakteriyel 6zellikli kompozit yapay dis malzemesi hazirlanmasi

Hazirlanan kompozit yapay dis malzemesinde kullanilan ZnO partikiillerinin
matris i¢indeki dagilimi kompozitin mekanik ozelliklerini etkilemektedir. Homojen
dagilimi saglamak ve partikiil-matris arayiizey etkilesimini kuvvetlendirmek amaciyla
partikiil yiizeyleri fonksiyonel silan bilesigi olan MPTS ile modifiye edildi.
Modifikasyon isleminde, diger anorganik partikiil yiizeylerinin fonksiyonel hale
getirilmesi sirasinda kullanilan prosediir uygulandi. Yiizeyi modifiye edilmis ZnO
partikiilleri organik matris icerisine organik ve anorganik partikiil katkilanmas1 sirasinda
ilave edildi.

Antibakteriyel 6zellikli kompozitlerin hazirlanmast ile ilgili yapilan ¢alismalarda
ayni sekilde iki farkli karisim hazirlanmis olup, agirlikga %65 oraninda R709-M8000
partikiil karigimi, %5 oraninda PMMA partikiilleri ve %30 oraninda [(80:10):10]
bilesimine sahip [(UDMA:BISGMA(1:1)): TEGDMA] monomer tigliisii ve agirlik¢a %1
oraninda ZnO partikiilleri iceren 10 g kompozitin hazirlanmasi 6rnek olarak verilmistir:

0,2 g BOP’un 0,3 g TEGDMA icinde tamamen ¢oziinmesi saglandi. Sonra
tizerine (8:1) oranda 2,7 g (UDMA:BISGMA) ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk
doniis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi. Hazirlanan organik matrise sirasiyla 0,5 g
PMMA, 6,5 g R709-M8000 partikiil karisimi ve 0,1 g ZnO partikiilleri ilave edildi.
Karigim kaliplara enjekte edildikten sonra belirli sicaklik ve siirede sicak preste
polimerlestirildi (Sekil 3.2-a). Ardindan polimerlesmenin sonlandirilmasi i¢in kalip
soguk prese aktarildi (Sekil 3.2-b). Orneklerin degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali
standartta tanimlanan egme dayanimi sonuglar1 dikkate alinarak uygun modifikasyon
orani belirlendi. Uygun yiizey modifikasyon oraniin belirlenmesinden sonra yapay dis
katmanlarindan KAK’ta kullanilmak iizere segilen kompozitlere ilave edildi. Cizelge
3.27°de detayl bilesimleri verilen kompozitler hazirlanip egme dayanimi, su emilimi,
¢coziinlirlik ile antibakteriyel aktivite test sonuglart dikkate alinarak uygun
antibakteriyel 6zellikli kompozitler gelistirildi.

Cizelge 3.27. ZnO ilave edilerek hazirlanan antibakteriyel 6zellikli kompozitlere ait
ayrintili bilgiler

Organik Matris [nm/pm] orant nano-R709 orant (%) Mikron partikiil tiirli /orani (%)
0,40 18,5 46,5

0,57 23,5 41,5

(Sabit= [(UDMA:BISGMA):TEGDMA]; [Matris]: %30; [PMMA]: %5; [toplam partikiil]: %65; M8000,
[MPTS]: %1,5; [BOP]: %2, sicaklik: 120°C; polimerizasyon siiresi: 15 dk)

Organik Matris-11

3.2.6.2. Hidrofob ozellikli kompozit yapay dis malzemesi hazirlanmasi
Kompozit dis malzemelerine hidrofob 6zellik kazandirmak i¢in Cizelge 3.1°de

ayrintili bilgileri verilen biitil metakrilat (BM), hekzil metakrilat (HM), lauril metakrilat
(LM) ve 2,2,2-trifloro etil metakrilat (TFM) hidrofob ajanlar1 kullanildi.
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Hidrofob 6zellikli kompozitlerin hazirlanmasi ile ilgili yapilan ¢alismalarda tiim
karisimlar ayni sekilde hazirlanmig olup, agirlikga %65 oraninda [R709-M8000]
partikiil karigimi, %5 oraninda PMMA partikiilleri ve %30 oraninda [(80:10):10]
bilesimine sahip [[UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] monomer ii¢liisii ve agirlikga %2
oraninda BM igeren 10 g kompozitin hazirlanmasi 6rnek olarak verilmistir:

0,2 g BOP’un 0,3 g TEGDMA icinde tamamen ¢dziinmesi saglandi. Sonra
tizerine (8:1) oranda 2,7 ¢ (UDMA:BISGMA) ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk
doniis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi. Hazirlanan organik matrise sirasiyla 0,5 g
PMMA, 6,5 g R709-M8000 partikiil karisigmi ve 0,2 g BM ilave edildi. Karigim
kaliplara enjekte edildikten sonra belirli sicaklik ve siirede sicak preste polimerlestirildi
(Sekil 3.2-a). Ardindan polimerlesmenin sonlandirilmasi igin kalip soguk prese aktarildi
(Sekil 3.2-b). Orneklerin degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali standartta tanimlanan
egme dayanimi dikkate alinarak uygun hidrofob ajan orani belirlendi. Uygun oranin
belirlenmesinden sonra yapay dis katmanlarindan KOK ve KAK’ta kullanmaya uygun
ve Cizelge 3.28’de detayli bilesimleri verilen kompozitlere hidrofob ajan ilave edildi.
Egme dayanimi, su emilimi, ¢oziiniirlik testi sonuglarinin degerlendirilmesiyle uygun
hidrofob 6zellikli kompozitler gelistirildi.

Cizelge 3.28. Hidrofob ajan ilave edilerek hazirlanan hidrofob 6zellikli kompozitlere ait
ayrintil bilgiler

Organik PMMA Partikiil [nm/pm] | Mikron partikiil | Modifikasyon BOP Siire
Matris orani (%) | oram (%) orant tiirti /oran1 (%) orani (%) | oram (%) | (dk)
10 60 0,45 M3500/41,5 5 0,5 60
10 60 0,45 M3000/41,5 5 0,5 60
10 60 0.45 M3500-M3000 5 0,5 60
' (1:1)/41,5
Organik 10 60 0,45 M8000/41,5 15 2 15
Matris-I
10 60 0,45 M6000/41,5 1 2 15
10 60 0,45 M4000/41,5 1 2 15
10 60 0,45 M3500/41,5 1 2 15
10 60 0,45 M3000/41,5 1 2 15
) 5 65 0,40 M8000/46,5 15 2 15
Organik
Matris- 5 65 0,57 M8000/41,5 15 2 15

abit= : : ; atris]: 230, sicaklik:
Sabi UDMA:BISGMA):TEGDMA]; [M [ %630 klik: 120°C

3.2.6.3. Antibakteriyel ve hidrofob o6zellikli kompozit yapay dis malzemesi
hazirlanmasi

Kompozit dis malzemelerine antibakteriyel o6zellik kazandirmak i¢in ZnO
partikiilii; hidrofob 6zellik kazandirmak i¢in biitil metakrilat (BM), hekzil metakrilat
(HM) ve 2,2,2-trifloro etil metakrilat (TFM) hidrofob ajanlari kullanilda.

Antibakteriyel ve hidrofob 6zellikli kompozitlerin hazirlanmasi ile ilgili yapilan
calismalarda tiim karisimlar ayni sekilde hazirlanmis olup, agirlikca %65 oraninda
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R709-M8000 partikiil karistmi, %5 oraninda PMMA partikiilleri ve %30 oraninda
[(80:10):10] bilesimine sahip [(UDMA:BISGMA(1:1)):TEGDMA] monomer igliisi,
agirlikca %1 oraninda ZnO partikiilii ve a %2 oraninda BM igeren 10 g kompozitin
hazirlanmas1 6rnek olarak verilmistir:

0,2 g BOP’un 0,3 g TEGDMA icinde tamamen ¢oziinmesi saglandi. Sonra
tizerine (8:1) oranda 2,7 g (UDMA:BISGMA) ilave edilerek mikserde 3600 dev/dk
doniis hizinda 15 saniye boyunca karistirildi. Hazirlanan organik matrise sirasiyla 0,5 g
PMMA, 6,5 g R709-M8000 partikiil karigimi, 0,1 g ZnO partikiilleri ve 0,2 g BM ilave
edildi. Karisim kaliplara enjekte edildikten sonra belirli sicaklik ve siirede sicak preste
polimerlestirildi (Sekil 3.2-a). Ardindan polimerlesmenin sonlandirilmasi i¢in kalip
soguk prese aktarildi (Sekil 3.2-b). Orneklerin degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali
standartta tanimlanan egme dayanimi, su emilimi, ¢oziiniirliik ile antibakteriyel aktivite
test sonuglar1 dikkate alinarak uygun kompozitler gelistirildi.

Yapay dis katmanlarindan KAK’ta kullanilmaya uygun bulunan ve Cizelge
3.29’da detayli bilesimleri verilen kompozitlere antibakteriyel ve hidrofob ajan ilave
edildi. Egme dayanimi, su emilimi, ¢oziiniirliik ile antibakteriyel aktivite test
sonuclarinin degerlendirilmesi ile uygun antibakteriyel/hidrofob 6zellikli kompozitler
belirlendi.

Cizelge 3.29. Antibakteriyel ve hidrofob ajan ilave edilerek hazirlanan
antibakteriyel/hidrofob 6zellikli kompozitlere ait ayrintil1 bilgiler

Monomer Agirlikca nano-R709 Mikron partikiil tiirti Antibakteriyel/Hidrofob
orant [nm/um] oram orani (%) Joran1 (%) ajan
0,40 18,5 46,5 ZnO/BM
0,40 18,5 46,5 ZnO/HM
[(80:10):10] 0,40 18,5 46,5 ZnO/TFM
0,57 23,5 41,5 ZnO/BM
0,57 23,5 41,5 ZnO/HM
0,57 23,5 41,5 ZnO/TFM

(Sabit= [(UDMA:BISGMA):TEGDMA]; [Matris]: %30; [PMMA]: %5; [toplam partikiil]: %65; M8000,
[MPTES]: %1,5; [BOP]: %2; sicaklik: 120°C; polimerizasyon siiresi: 15 dk)

3.2.7. Kompozit malzemelerin kaliplanmasi ile yapay dis gelistirilmesi
Yapay dis gelistirilmesi sirasinda uluslararast standartlar esas alinarak
gerceklestirilen testlerin sonucuna gore segilen kompozit malzemeler istenen formda

kaliplandi. Arma Dental Uretim Sistemleri San. Tic. Ltd. Sti. tarafindan hazirlanan ve
Sekil 3.4’te gosterilen dort katmanli paslanmaz gelik dis kaliplart kullanildi.
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Sekil 3.4. Yapay dis gelistirilmesinde kompozit malzemelerin kaliplanmasi
amaciyla kullanilan kaliplar
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A kodlu erkek kalip sabit kalmak kosuluyla her katman i¢in se¢ilen kompozit
malzemeler enjekte edilerek sirasiyla farkli kalinliklara sahip B, C, D ve E kodlu disi
kaliplar erkek kalip iizerine yerlestirildi. Karisim kaliplara enjekte edildikten sonra
belirli sicaklik ve siirede sicak preste polimerlestirildi (Sekil 3.2-a). Ardindan
polimerlesmenin sonlandirilmas: i¢in kalip soguk prese aktarildi (Sekil 3.2-b).
Orneklerin  degerlendirilmesinde ISO 4049 numarali standartta tanimlanan bag
dayanimi testinin sonuglar1 dikkate alindi. Dort katmanli kompozit yapay dislerden
alinan kesitlerin yiizey morfoloji 6zelliklerinin belirlenmesinde SEM analizlerinden
yararlanildi.

3.2.8. Kullanmilan analiz yontemleri

X-1sini1 kirinim analizi (XRD)

ZnO partikiillerinin Kristal yapis1 X-1gin1 kirmimi teknigi kullanilarak belirlendi.
Analiz siiresince CuKa 1g1n1 kullanilmis olup 26 degerleri 0-80°, tarama hizi 0.04 cm/s
secildi. XRD analizleri, Inénii Universitesi Merkezi Arastirma Laboratuari’nda bulunan
Rigaku Geigerflex D Max/Bmodel X-Ray difraktometresinde yaptirildi.

Partikiil bovut analizi

ZnO partikiillerinin tanecik boyut ve dagilimlar1 dinamik 11k sacilimi esash
partikiil boyut analizorii ile belirlendi. Boyut analizleri, Indnii Universitesi Merkezi
Arastirma Laboratuari’nda bulunan Malvern Zeta sizer Nano-ZS marka cihazda
yaptirildi.

Brunauer—Emmett—Teller analizi (BET)

Calisma kapsaminda kullanilan tiim anorganik partikiillerinin yilizey alani
dagilimlar1 N, adsorpsiyonu-desorpsiyonu temelli BET teknigi ile belirlendi. BET
analizlerinde, Akdeniz Universitesi, Miihendislik Fakiiltesi Malzeme Bilimi ve
Miihendisligi Boliimii’'nde bulunan Micromeritics Tristar II plus model yiizey alam
tayin cihazi kullanildi.

Termal gravimetrik analiz (TGA)

Partikiil ylizey modifikasyonunun varligi ve modifikatdr miktarimin tespiti igin
termal analiz teknigi kullanildi. Termal gravimetrik analizler, Akdeniz Universitesi,
Miihendislik Fakiiltesi Malzeme Bilimi ve Miihendisligi Boliimii’nde bulunan Perkin
Elmer STA 8000 Model cihazda yapild:.

Uc nokta esme dayammu testi

Organik matris sistemlerinin ve kompozit malzemelerinin egme dayanimi
performanslart BS EN ISO 4049 numarali standartta tanimlanan ii¢ nokta egme
dayanimi testi kullamilarak degerlendirildi. Standarda gore; (25+£2) x (2,0+0,1) X
(2,0+£0,1) mm boyutlarinda, diktortgenler prizmasi seklinde paslanmaz c¢elik kaliplarda
test Ornekleri hazirlandi. Egme dayanimi testinin dayali oldugu standartta yer alan
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Olciilerde numune hazirlanmast dogru degerlendirme yapilabilmesi agisindan oldukca
onemli olup Sekil 3.5’de kaliplara ait tanimlanan fotograf yer almaktadir.

Sekil 3.5. Ug nokta egme dayamimi test drneklerini hazirlamak igin kullanilan
kaliplar

Kaliptan ¢ikarilan 6rnekler su igerisine yerlestirildikten sonra (37£1)°C’de 24
saat boyunca bekletildi. Orneklerin 0,01 mm hassasiyetle genislik (b) ve yiikseklik (h)
ol¢iimleri alind1. Ug nokta egme dayanimu testleri, Akdeniz Universitesi, Miihendislik
Fakiiltesi Malzeme Bilimi ve Miihendisligi Bolimii’nde bulunan Shimadzu marka
AGS-X model iiniversal test cihazinda yapildi. Test esnasinda destekler arasi mesafe
(L=20 mm) olarak ayarlandi. Hazirlanan test 6rnegi lic nokta egme test aparatina
yerlestirilerek kirilma gergeklesene kadar 0,75 mm/dk hizla kuvvet uygulandi. Kirilma
gerceklesinceye kadar gegen siirede Olgiilen maksimum yiik (F) kullanilarak (3.2)
esitligi ile egme dayanimi (o) sonuglart MPa cinsinden hesaplandi.

o = 3XFXL 3.2
~ 2Xxbxh? (32)

Anlamli ve giivenilir test sonuglarinin olmasi icin en az bes ornekle ‘(;ahsllmls
olup test sonuglarinin ortalamalar1 {izerinden degerlendirme yapildi. Ilgili test
standardina goére dental kompozitler i¢in aranan egme dayanimi degeri >80 MPa
olmasina karsin tez kapsaminda yapilan g¢alismalarda organik matris i¢in egme
dayanimi degerleri >100 MPa, kompozit dis malzemeleri i¢in >110 MPa olan
sistemler basarili kabul edilmistir.

Su emilimi ve c¢oziiniirliik testi

Organik matris sistemlerinin ve kompozit malzemelerinin su emilimi ve
¢ozliniirlik performanslart BS EN 1SO 4049 numarali standartta tanimlanan testlere
gore degerlendirildi. Standarda gore; (15+0,1) mm ¢ap ve (1+£0,1) mm kalinhik
boyutlarinda, disk seklinde paslanmaz celik kaliplarda test 6rnekleri hazirlandi. Su
emilimi ve ¢ozlniirlik testlerinin temel alindigi standartta numunenin hazirlanmasi
dogru degerlendirme igin olduk¢a 6nemlidir. (Sekil 3.6’da kaliplara ait tanimlanan
fotograf yer almaktadir.)
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Sekil 3.6. Su emilimi ve ¢oziniirliik test 6rneklerini hazirlamak i¢in kullanilan
kaliplar

Hazirlanan test 6rnekleri desikatore yerlestirilerek 6nce (37+2)°C’de 22 saat ve
daha sonra (23+1)°C’de 2 saat boyunca bekletildi. Islem sonras1 6rneklerin 0,1 mg
hassasiyetle kuru agirligt (m;) olglildi. Bu islem m;<0,1 mg oluncaya kadar
tekrarlandi. Sabit tartima gelen 6rneklerin 0,01 mm hassasiyetle iki bolgesinden ¢ap ve
bes bolgesinden kalinlik 6lgtimleri alinarak ortalamalar1 hesaplandi. Disk seklinde olan
6rneklerin mm? biriminde hacimleri hesaplandi. Ornekler dikey vaziyette ve aralarinda
3 mm uzaklik olacak sekilde su igerisine yerlestirildikten sonra tekrar (37£2)°C’de
yedi giin boyunca bekletildi. Yedinci giiniin sonunda 6rnek yilizeyinde kalan su
pegeteye emdirildi ve hava tutularak kurutuldu. 0,1 mg hassasiyetle Orneklerin
agirliklar tartildiktan (m;) sonra sabit kiitleye sartlandirildi. Dongii tamamlandiginda
tekrar agirlik olgtimleri (m3) alindi. Esitlik 3.3 kullanilarak su emilimi sonuglar
ng/mm? biriminde hesapland.

Su emilimi = —22 (3.3)

Sonuglarin giivenilirligi acisindan i¢in en az bes 6rnekle ¢alisildi ve test sonuglarinin
ortalamalari iizerinden degerlendirme yapildi. Ilgili standartta gére test degerlerinin
<40 pg/mm?® oldugu sistemler basarili kabul edildi.

Ayni 6rnekler iizerinde uygulanan su emilimi ve ¢oziinirliik testlerinden elde
edilen sonuglar Esitlik 3.4’te degerlendirilerek ¢oziniirliikler ug/mm?® biriminde
hesaplandi.

m;-mj

Coziiniirlik = —g— (3.4)

Sonuglarin giivenilirligi agisindan i¢in en az be.s ornekle calisild1 ve test sonuglarinin
ortalamalar1 lizerinden degerlendirme yapildi. Ilgili standartta gore test degerlerinin
<7,5 ug/mm? oldugu sistemler basarili kabul edildi.
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Bag dayanimi testi

Bag dayamimu testleri, Akdeniz Universitesi, Miihendislik Fakiiltesi Malzeme
Bilimi ve Miihendisligi Bolimii’nde bulunan Shimadzu marka AGS-X model iiniversal
test cihazinda yapildi. Kompozit yapay dis malzemelerinin yapigsma performanslari BS
EN ISO 4049 numarali standartta tanimlanan bag dayanimi testi kullanilarak
degerlendirildi. Standarda gore ¢ap ve yiikseklik degerleri sirasiyla 3 mm ve (5+0,1)
mm ile 8 mm ve (4,9+£0,1) mm boyutlarina sahip birbirine taban yiizeylerinden yapisik
silindir seklindeki oOrnekler paslanmaz c¢elik kaliplarda hazirlandi. Bag dayanim
testinin dayali oldugu standartta yer alan Olgiilerde numune hazirlanmasi dogru
degerlendirme yapilabilmesi agisindan oldukca 6nemli olup Sekil 3.7°de kaliplara ait
tanimlanan fotograf yer almaktadir.

Sekil 3.7. Bag dayanimi test drneklerini hazirlamak i¢in kullanilan kaliplar

8 mm ve (4,9+0,1) mm gap ve yiikseklik boyutlarina sahip test 6rneklerinin yan
ylizeyinin 5 mm’lik kismi polimetilmetakrilat regine igerisine gémiildii. Deiyonize su
ortaminda termal c¢evrimin kompozitlerin baglanma ylizeylerindeki etkisinin
incelenmesi igin (5£1)°C ve (55+1)°C sicakliklarinda 30 s bekletilmek kosuluyla 5000
termal c¢evrim testine maruz birakildi. Termal ¢evrim sonrasi test cihazinda test
aparatina yerlestirilen ornegin birlesme yiizeyi lizerine kirilma gergeklesene kadar 1
mm/dk hizla yiik uygulandi ve kirildigr andaki yiik (F) tespit olgiildii. Esitlik 3.5
kullanilarak bag dayanimi (B) sonuglart MPa biriminde hesaplandi.

B= - (3.5)

Antibakteriyel Aktivitenin Tayini

Kompozit yapay dis malzemelerinin antibakteriyel aktivitesi Streptococcus
mutans bakterisine karsi test edildi. Calismada kullanilan Streptococcus mutans NCTC
10449 suslar1  Akdeniz Universitesi Mikrobiyoloji Ana Bilim Dali kiiltiir
koleksiyonundan temin edildi.

ZnO partikiilleri i¢eren kompozit Orneklerin antibakteriyel aktivitesinin
belirlenmesinde disk difiizyon metodu kullanildi. Canli hiicre disinda (in vitro) yapilan
standart mikrobiyolojik analizlerde aerobik ve anaerobik, hastalik yapici ve yapmayan
cesitli mikroorganizmalar, zor gelisenler de dahil olmak {izere bakteriler i¢in genel kati
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besiyeri olarak kullanilan Brain Heart Infusion (BHI) “Kalp Beyin Infiizyon agar”
olarak da bilinen besiyeri tercih edildi. BHI besiyeri 52,0 g/L olacak sekilde damitik su
iginde hazirlanip otoklavda 121°C’de 15 dakika sterilize edildi. Stok kiiltiirden alinan
bakteri susu 5,0 ml besiyerine pasajlanarak 37°C’de 24-48 saat siireyle inkiibe edildi.
Inkiibasyon sonunda bakteri siispansiyonlarindan 50,0 ml’lik besiyerine seyreltme
yapildi. Seyreltme isleminden sonra bakteri siispansiyonundan 150,0 pl alinarak koyun
kanli agar ortamina dagitildi. UV lambada 30 dakika isinlandirilmis disk seklindeki
ornekler bakteri siispansiyonu dagitilmis agar {izerine yerlestirildi. Bakterilerin
biiyiimesi i¢in ekim yapilan petri kaplar1 37°C’de 24-48 saat inkiibe edildi ve siire
tamamlandiginda diskler kaldirilarak ZnO igeren ve icermeyen disklerin temas ettigi
yiizeylerdeki bakterilerin biiyiimeleri degerlendirildi.

SEM-EDX analizi

Gelistirilen kompozitlerin kullanilmasi ile hazirlanan dort katmanli kompozit
yapay dislerden alinan kesitlerin yiizey morfoloji 06zelliklerinin belirlenmesinde,
bolgesel elementel iceriklerinin nicel ve nitel olarak haritalandirilmas: ve dagilimlarinin
incelenmesinde  SEM-EDX  kullanildi. SEM-EDX analizleri Sabanci Universitesi
Miihendislik ve Doga Bilimleri Fakiiltesi Malzeme Analiz ve Karakterizasyon
Laboratuvari’nda bulunan Gemini SUPRA 35VP model cihazda yaptirildi.
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4. BULGULAR ve TARTISMA

Tezin bu bolimii elde edilen bulgularin daha iyi anlasilabilmesi ve
degerlendirilebilmesi amaciyla sirasiyla organik matris gelistirilmesi, kompozit
gelistirilmesi, antibakteriyel ve/veya hidrofob 6zellikli kompozit gelistirilmesi ve yapay
dis gelistirilmesi olmak {izere dort baslik altinda tartigilmistir.

4.1. Organik Matris Gelistirilmesi

Bu kapsamda Oncelikle polimerlesmeyi saglayacak baslatici oraninin
belirlenmesi c¢aligmasi yapilmistir. UDMA, BISGMA ve BISEMA ile TEGDMA’nin
agirlikca [50:50] oraninda olusturduklart monomer ikililerine agirlik¢a %0,025; %0,25;
%0,5 ve %1 BOP ilavesiyle hazirlanan organik matrislere ait test sonuglar1 Sekil 4.1°de
gosterilmistir.

Baslatict Orani (%) - 120°C

0,025 0,25 0,5 1
T T T T
or 4 - - +
30 | — + + n UDMA:TEGDMA
N (50:50)
é 15 - - + + +
3
2600 4 + + +
Y BISGMA:TEGDMA
7 - + + + (50:50)
g 15— + + +
S
& 60 - + + + +
30 F _ + + " BISEMA:TEGDMA
(50:50)
Br o - + + +

Sekil 4.1. Baslatict oranmin belirlenmesi i¢in hazirlanan matris sistemleri ve
sonuglari

*— numune kaliptan ¢ikmiyor ve yapiskan ozellige sahip
+ numune kaliptan ¢ikiyor ve yapiskan ozellige sahip
+ numune kaliptan ¢ikiyor ve yapiskan ozellige sahip degil

Degerlendirmede ii¢ matris bilesiminde de polimerlesmenin tamamlandigi, ortak
paydada kesisen baslatict oranina ve polimerlestirme siiresine sahip kosul saptanmaya
calisilmigtir. Farkli oranlarda baslatict igeren organik matrislerden elde edilen
numunelerin gorsel degerlendirilmeleri sonucunda, ii¢ matris sistemi i¢in uygun BOP
oraninin agirlik¢a %0,5 ve polimerlesme siiresinin 60 dk oldugu belirlenmistir.
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Monomer tiirti ve oran: etkisi

Uygun baglatict oraninin belirlenmesinden sonra dental kompozitlerde siklikla
kullanilan UDMA, BISGMA ve BISEMA ana monomerleri ve DEGDMA, TEGDMA
ve TeEGDMA c¢apraz baglayict monomerlerinden olusan, deneysel detaylar1 Cizelge
3.3 ve 3.4’de verilen, ikili ve {iglii monomer kombinasyonlarinin organik matris olarak
kullanilabilirligi {izerine monomer tiir ve orammin etkisi incelenmistir. Ik
degerlendirmeler egme dayanimi sonuglari iizerinden yapilmistir.

Cizelge 3.4’de detayli bilesimleri verilen ikili monomer kombinasyonlarindan
olusan organik matrislere ait egme dayanimi sonuglar1 Sekil 4.2°de verilmistir.
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Sekil 4.2. Agirlikga farkli oranlarda ikili [ana monomer:seyreltici/capraz baglayici
monomer] karigimi iceren organik matrislere ait egme dayanimi grafigi

Ana monomerlerden UDMA ve BISEMA’nin her bir seyreltici/¢apraz baglayict
monomer ile olusturdugu monomer ikililerinin egme dayanimi degerlerinde artan ana
monomer miktari ile artma oldugu goriilmektedir. BISGMA 'nin kullanildig: sistemlerde
egme dayanimi degerlerindeki egilim ise artan ana monomer miktari ile ayn1 kalma ya
da artma/azalma yoniindedir. [70:30], [80:20] ve [90:10] oranindaki ikili monomerlerde
ortalama egme dayanimi degerleri ana monomer olarak UDMA kullanildiginda
strastyla; 94 MPa, 104 MPa ve 107 MPa; BISEMA kullanildiginda; 97 MPa, 98 MPa ve
104 MPa; BISGMA kullanildiginda; 95 MPa, 100 MPa ve 102 MPa’dr.
Seyreltici/gapraz baglayicilardan DEGDMA’nin ana monomerlerle olusturdugu ti¢
farkli orandaki tim monomer ikililerindeki egme dayanimi degerlerindeki siralama
UDMA>BISGMA>BISEMA  seklindedir. TEGDMA ve TeEGDMA’nin ana
monomerlerle olusturdugu ii¢ farkli orandaki monomer ikililerinde ise bu siralama
degisen viskozite ile degisim sergilemistir. Tim seyreltici/capraz baglayici
monomerlerle olusturulan ii¢ orandaki monomer ikililerinde ortalama egme dayanimi
degerlerindeki siralama UDMA>BISGMA>BISEMA sirasiyla 102 MPa, 100 MPa ve
99 MPa’dur.
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Agirlikga [90:10] oraninda [BISGMA:TeEGDMA] monomer ikilisinde
reaksiyona girmemis monomer kalintilar nedeniyle faz ayrimi meydana geldiginden
egme dayanimi testi yapilamamustir. Seyreltici/capraz baglayict monomerlerden
TeEGDMA nin yiiksek monomer viskozitesi ile reaksiyon ¢evresinin hareketliligi azalir
ve etkili monomerden polimere doniisiim gerceklesmez. Bu ¢ikarima gore, TeEEGDMA
iceren sistemlerde gozle goriiliir derecede tamamlanmayan polimerizasyon nedeniyle
yapiskan bolgeler mevcuttur. Bilhassa diisiik c¢ift bag doniisiim derecesine sahip
BISGMA ana monomeri iceren sistemlerde reaksiyona girmemis monomer kalintilart
daha yogun gorilmistir. Seyreltici/capraz  baglayici monomer agisindan
degerlendirildiginde, agirlikca [70:30] oranina sahip sistemlerde DEGDMA yerine
TEGDMA kullanildiginda egme dayanimlar1 artarken TeEGDMA kullanildiginda
beklenildigi gibi azalmistir. En fazla etilen glikol birimine sahip TeEGDMA
monomerinin sahip oldugu esneklikten dolay1 da yiiksek oranda bulundugu polimer
matrisin mekanik dayanimi digerlerine kiyasla daha disiiktiir. Etilen glikol birim
sayisinin artmasi etkili doniislime izin vermez. Ayni zamanda esnekligin arttirmasina
neden oldugundan matris dayanimi tizerindeki bu iki etki sinerjiktir,. UDMA ve
BISEMA’nin TeEGDMA ile olusturduklar1 agirlikca [80:20] ve [90:10] oranlarindaki
ikililerinde ise azalan TeEGDMA orani ile egme dayanimlari beklenildigi gibi artig
gostermistir. Yiikselen reaktivite, polimer matris olusumu sirasinda meydana gelen (-
C=C-) yapisinin (-C-C-) yapisina donlisimiiniin etkili olacagin1 da ifade etmektedir.
Buna karsin, polimer matriste yiiksek karbon ¢ift bag donilisiim derecesinin artmasi
yiiksek polimerizasyon biiziilmesine de yol acar (Hasanain 2012). Yiiksek molekiil
agirhgina sahip ana monomerlerde birim agirlik bagina diisen cift bag sayist diisiik
molekiil agirligina sahip capraz baglayicilarinkine kiyasla daha azdir. Dolayisiyla
UDMA, BISGMA ve BISEMA daha az biizlilmeye sahiptir. Yiiksek karbon ¢ift bag
dontisiim derecesi elde edilen polimer matrise yiiksek mekanik dayanim saglar
(Ferracane vd. 1998; Uhl vd. 2002; Versluis vd. 2004). BISGMA’nin sahip oldugu
yiiksek viskozite yapisinda bulunan alkil zincirine bagli hidroksil gruplari arasindaki
hidrojen baglar1 ve rijit aromatik halkali yapidan kaynaklanir (Borbia 2013). Organik
matris bilesimlerinde BISGMA’nin sahip oldugu yiiksek viskozite ve artan yapiskanlik
monomerin kullanimini1  zorlastirmistir.  Yiiksek viskoziteli BISGMA’nin  diisiik
doniisiim derecesine sahip olmasi teorik olarak beklenilenin aksine egme dayanimi
degerlerinde artmaya neden olur. Bu sonug, BISGMA ana monomer iskelet yapisinin
sert olmasi ile dogrudan iliskilidir. UDMA ve BISEMA, BISGMA ile kiyaslandiginda
islenme kolayligina sahip oldugu ve daha az yapiskanlik sergiledigi bilinmektedir.
Bununla birlikte, UDMA’dan elde edilen malzemelerin daha esnek oldugu c¢alismalarda
literatiirde yer almaktadir (Hasanain 2012).

Gelistirilen organik matris malzemelerinin mekanik 6zelliklerine ait deneysel
bulgular degerlendirilmistir. Degerlendirme sonucu, egme dayanimi degerleri
100MPa’a esit veya yliksek (>100MPa) olan matris sistemlerine su emilimi testi ve suda
¢Oziiniirliik testi uygulanmis olup sonuglar Sekil 4.3’de sunulmustur.

63



BULGULAR ve TARTISMA Z.YESIL ACAR

— BOP=%0,5 — 120°C/60dk
—a— Egme Dayanimi —@— Su Emilimi —A— Coziiniirliik ‘

135 7,5 40

=120 5o 5
% e a1 I — %’% ’ @*30&"
1051 §/<—;/"\ E/ =&
z 252w
S 90- ; 20 =
< = =
3 A TS
£ 75 L “00E 15 E
A Aa A — O-10 &

60 1 1 1 ~25 |
| | -5
45 -{80:20 90:10/80:20 90:10[80:20 90:10]70:30 80:20 90:10/[70:30 80:20 90:10 so Lo

ﬁ\?» @P» g\?» @P» ﬂ\?»

_ 609 .«669 &C’o .«?»C’O .«%60
e P o

) S N o AN

[Ana monomer:Seyreltici/¢apraz baglayict monomer] Orani

Sekil 4.3. Agirlikga farkli oranlarda ikili monomer karisimi igeren segili organik matris
sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oztniirliik grafigi

Secilen monomer ikilisi igeren sistemlerde UDMA ana monomerinin
DEGDMA, TEGDMA ve TeEGDMA seyreltici/capraz baglayici monomeri ile
olusturdugu [80:20] oranindaki ikililerine ait su emilimlerinde genel egilim farkl
derecelerde artma yoniindedir. Bu sonu¢ hidrojen bagi yapma kabiliyetine sahip
hidrofilik eter bagi iceriginin sirasiyla DEGDMA, TEGDMA ve TeEGDMA
monomerlerinde artmasi ile iliskilidir (Hasanain 2012). BISGMA ana monomerinin
TEGDMA seyreltici/capraz baglayict monomeri ile olusturdugu ikililerine ait su
emilimleri [UDMA:TEGDMA] monomer ikililerinkine gore daha fazladir. Ciinkii her
iki ana monomerin yapisinda bulunan ester gruplarinin yanisira BISGMA ana
monomerinin yapisinda bulunan hidroksil gruplarn UDMA’da bulunan {iretan
grubundan daha fazla hidrojen bagi yapma egilimindedir. Bu sonuca gére BISGMA
yapist daha fazla su absorplama yetenegine sahiptir. Ayrica, BISGMA monomerine
kiyasla daha hidrofilik karaktere sahip TEGDMA monomerinin miktar1 azaldik¢a su
emilimi degeri azda olsa diismiistiir. BISEMA ana monomerinin su emilimi yapisinda
bulunan ester bagi varligindan dolayidir. Tiim ana monomerlerde ortak bulunan ester
bagmin disinda herhangi hidrofilik karakterli bag bulunmamasi nedeniyle emilim
degerleri UDMA ve BISGMA monomerlerinkine gore diisiiktiir. Organik matrisin
olusturdugu polimerik agin yapisi1 ve kimyasi ile iligkili ikincil kuvvetler ve monomer
tiri  gibi birgok faktdr malzemenin sulu ortamdan etkilenme derecesinin
belirlenmesinde onemlidir. Bunlara bagl olarak organik matrisin absorpladigi suyun
tamamin1  birakmasit durumda negatif, absorpladigi sudan fazlasim1 birakmasi
durumunda ise pozitif ¢oziiniirliik degerine sahip olmasmma neden olmaktadir
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(Mjosund ve Wikant 2012). Suda ¢6ziniirliiklerine baktigimizda UDMA ve BISGMA
monomerlerini igeren polimerik matrislerin degerleri sifirdan kiigiiktiir. Emilim sonucu
yapisina absorpladigi suyun bir miktar1 matris igerisindedir. Bu sonu¢ ana
monomerlerdeki hidrofilik karakterli baglarin suyu tutmalari ile iligkilidir. BISEMA’nin
pozitif ¢oziiniirliik degerlerinin monomerin daha az hidrofilik karakterli olmasindan
kaynaklandigini desteklemektedir (Hasanain 2012).

Elde edilen numunelerde deneysel bulgular ve yapilan ¢aligmalara ait ¢ikarimlar
sonucunda Cizelge 3.5’de ayrintili bilgileri verilen ikili ana monomer ile
seyreltici/capraz baglayici monomerlerinden her birinin bir araya getirilmesiyle
hazirlanan monomer tgliisii igeren organik matrislerin egme dayamimlari {izerine
etkisine iliskin sonuglar Sekil 4.4’de verilmistir.
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[(Ana monomer(1:1)):Seyreltici/capraz baglayici monomer] Orani

Sekil 4.4. Agirlikca farkli oranlarda {gli [(ana monomer(1:1)):seyreltici/¢apraz
baglayict monomer] karisimi iceren organik matrislere ait egme dayanimi grafigi

(UDMA:BISGMA), (UDMA:BISEMA) ve (BISGMA:BISEMA) ana monomer ikilileri
ile DEGDMA ve TEGDMA kullanilarak hazirlanan monomer iigliilerinin egme
dayanimi degerleri artan ana monomer miktar: ile artarken TeEGDMA kullanilarak
hazirlanan iglillerin  egme dayanimi degerleri artma/azalma yoniinde degisim
gostermistir veya ayni kalmistir. [70:30], [80:20] ve [90:10] oranindaki monomer
ikililerinde ortalama egme dayanimi degerleri ana monomer olarak (UDMA:BISGMA)
kullanildiginda sirastyla; 109 MPa, 110 MPa ve 114 MPa;
(UDMA:BISEMA)kullanildiginda; 88 MPa, 93 MPa ve 98 MPa; (BISGMA:BISEMA)
kullanildiginda; 90 MPa, 92 MPa ve 93 MPa’dir. DEGDMA, TEGDMA ve
TeEGDMA’nin ana monomer iKilileri ile olusturdugu ti¢ farkli orandaki tiim monomer
ticlillerindeki en yiiksek egme dayanimi degerleri (UDMA:BISGMA) kullanildiginda
elde edilmistir. DEGDMA ve TEGDMA’nin ana monomer ikilileri ile olusturdugu ii¢
farkli orandaki monomer iglillerinin egme dayanimi degerlerindeki siralama
(UDMA:BISGMA) > (UDMA:BISEMA) > (BISGMA:BISEMA) seklinde iken
TeEGDMA da ise bu siralama (UDMA:BISGMA) > (BISGMA:BISEMA) >
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(UDMA:BISEMA) seklindedir. Tim seyreltici/gapraz  baglayict monomerlerle
olusturulan {i¢ orandaki monomer ikililerinde (UDMA:BISGM) > (UDMA:BISEMA) >
(BISGMA:BISEMA) sirasiyla 111 MPa, 93 MPa ve 92 MPa’dir. (UDMA:BISGMA)
ana monomer ikilisinin DEGDMA kullanilmasi ile hazirlanan monomer Ttgliilerine ait
egme dayanimi degerlerinde degisim artis yoniinde olmustur. TEGDMA kullanilmasi
ile hazirlanan monomer igliilerine ait egme dayanimi degerlerinde sonuglanan artis
biraz daha belirgindir. TEGDMA’nin bu ana monomer ikilisi ile olusturacagi monomer
licliisiine, capraz bag yogunlugu ve kolay islenebilirlik saglayarak olusan homojen
polimerik ag ile yiiksek dayanim kazandirilmistir. TeEGDMA kullanilmas: ile
hazirlanan monomer igliilerinde ise egme dayanimi degerlerindeki degisim daha az
belirgindir ve egme standart sapmalar1 yiiksektir. Bu durum DEGDMA ve TEGDMA
monomerlerine kiyasla TeEGDMA monomerinin birim agirlik basma diisen ¢ift bag
sayisinin az olmasi ve ikili ana monomerden biri olan BISGMA nin diisiik karbon ¢ift
bag doniisim derecesi ile iliskilidir. (UDMA:BISEMA) ana monomer ikilisinin
seyreltici/¢apraz baglayict monomerlerden biri ile kullanilmasi sonucu hazirlanan
monomer tgliilerinde artan ana monomer miktariyla egme dayanimi degerlerindeki
genel egilim artma yoniindedir. UDMA ve BISEMA monomerlerinin viskoziteleri
BISGMA ana monomerininkine gore diisliktiir. Dolayisiyla seyreltici/capraz baglayici
monomerlerle daha da kolay islenebilir hale getirilereck homojen polimerik ag elde
edilmesi beklenen bir durumdur (Wang 2007). Bu sonucun dogrulugunu ana monomer
ikilisinin tiim etilen glikol dimetakrilatlarla gdsterdigi egme dayanimi degerlerindeki
artma davranismin  benzer ve standart sapma degerlerinin  diisiik olmasi
desteklemektedir. (BISGMA:BISEMA) ana monomer ikilisinin seyreltici/capraz
baglayict monomerlerden birinin kullanilmasi ile hazirlanan monomer figliilerinde artan
ana monomer miktar1 ile egme dayanimi degerlerinde belirgin olmasa da artis
gostermektedir. Bununla beraber monomer {igliilerine ait egme dayanimi degerlerinin
standart sapmalar1 yliksektir. Bu sonug, yiiksek viskoziteye sahip BISGMA ana
monomerinin BISEMA monomeriyle kolaylikla islenemeyip homojen polimerik ag
yapist elde edilemedigini gdsterir. Sonu¢ olarak ana monomer ikililerinin
seyreltici/capraz baglayici monomerlerle biraraya getirilmesi sonucu elde edilen matris
sistemlerine ait egme dayanimi sonuglart incelendiginde, (UDMA:BISGMA) ana
monomer ikilisinin yer aldigi monomer igliisi matris sistemleri en yiiksek egme
dayanimi degerlerine sahiptir. Diger monomerlerle kiyaslandiginda BISGMA molekiilii
polimerizasyon sonrasi olusan polimerik matrise sertlik kazandirmistir. Polimerik matris
icerisinde  UDMA ana monomerinin polimerizasyonu daha esnek malzeme ile
sonuglanmistir. TEGDMA  monomerinin  uygun reaktivitesi, viskozitesi ve
(UDMA:BISGMA(1:1)) ana monomer ikilisine kazandirdig1 islenebilirlik sonucu elde
edilen yiiksek egme dayanimin ve diisiik standart sapmanin [(40:40):20] oraninda
oldugu goriilmektedir (Hasanain 2012).

Genel olarak monomer igcliilerinde yiiksek oranlarda seyreltici monomer
kullanimi1 matris viskozitesinin oldukg¢a diismesine neden olmustur. Bu hazirlanan
matris sistemlerin diisiik viskoziteye sahip olusu kaliplama sirasinda istenilen olciilerde
numune hazirlanamamasina yol agmistir. Diisiik seyreltici/capraz baglayict monomer
oranlarinda ise matris islenebilirligi saglanamadigindan olusan polimerik ag homojen
elde edilememistir. Dolayisiyla matris sistemlerinde seyreltici/capraz  baglayici
monomer miktarinin azalmasi ile eg§me dayanimi degerlerine ait standart sapma
degerleri artmigtir. Bu iki durum nedeniyle parametre ¢alismalarinda organik matrisi
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olusturan [ana monomer:seyreltici/capraz baglayict monomer] miktar1 agirlik¢a [80:20]
oraninda sabit tutulmustur.

Gelistirilen organik matris malzemelerinin mekanik 6zelliklerine ait deneysel
bulgular degerlendirilmistir. Degerlendirme sonucu, egme dayanimi degerleri 100
MPa’a esit veya yiiksek (>100 MPa) olan matris sistemlerine su emilim testi ve suda
¢ozinlrlik testi uygulanmis olup sonuglar Sekil 4.5’de sunulmustur.
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[(Ana monomer(1:1)):Seyreltici/capraz baglayict monomer] Orani

Sekil 4.5. Agirlikga farkli oranlarda tli¢lii monomer karisimi igeren segili organik matris
sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oztniirliik grafigi

Secilen sistemlerde (UDMA:BISGMA) ana monomer ikilisinin DEGDMA,
TEGDMA ve TeEGDMA seyreltici/capraz baglayici monomeri ile olusturdugu
ticliilerine ait su emilimlerinde genel egilim artig yoniindedir. Bu sonug¢ hidrojen bagi
yapma kabiliyetine sahip eter bagi iceriginin sirasiyla DEGDMA, TEGDMA ve
TeEGDMA monomerlerinde artmas ile iligkilidir. Coziiniirliik degerlerine bakildiginda
ise, standartta tanimlanan degerden kiigiik olup su emilimi degerlerindeki azda olsa
sergiledikleri artis orani ile biinyelerindeki suyu -absorpladiklari suyu- birakma
davraniglar1 ile benzerdir. (UDMA:BISEMA) ana monomer ikilisinin DEGDMA ve
TEGDMA seyreltici/gapraz baglayict monomeri ile olusturdugu igliilerine ait su
emilimleri daha azdir. Bu sonu¢ BISEMA monomerinin UDMA, BISGMA ana
mononerlerinde de bulunan ester baglarimin disinda hidrojen bagi yapma kabiliyetine
sahip herhangi bir grup icermemesi ile iliskilidir (Hasanain 2012). Suyu tutma
yetenegine sahip grubun az olmasindan dolayr suda ¢Oziiniirliik degerleri daha
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yiiksektir. Gelistirilen dort katmanli yapay disin kesici 6n ylizeyinde ve ¢ekirdeginde
kullanilabilmeye uygun viskozite ve egme dayanimi (=100 MPa) o6zelligi sergileyen
[(40:40):20] oranina sahip [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] bilesimli Organik Matris-I
olarak secilmis olup su emilimi ve ¢oziiniirliik degerleri sirasiyla 26,7+1,1 ve -0,6+0,4
ng/mm*tir. Organik matris sistemlerin hazirlanmasinda bilesimin islenebilirligi,
kaliplanmasi1 ve kaliptan ¢ikarilmasi asamalarini igeren Standarta uygun numunelerin
hazirlanmasi agisindan tglii monomer bilesimleri ikililerden daha uygundur. Ana
monomer olarak uygun viskoziteye sahip UDMA ile sertlik saglayict BISGMA’nin
agirhikga (1:1) orani, seyreltici/capraz baglayici olarak ise TEGDMA monomeri
secilmistir. Diisiik standart sapmaya sahip yliksek mekanik dayanim, su emilimi ve
suda c¢ozinirlik degerleri ile standarta uygun numunelerin hazirlanma kolaylig
acisindan bu ii¢lii monomer bilesimi digerlerine kiyasla daha uygundur.

Arka alt/iist dislerdeki ¢igneme kuvvetlerine karsi koyabilen kompozit sistemin
gelistirilmesi i¢in partikiil oraninin arttirilmasi gereklidir. Partikiil orami arttirilirken
diistiniilmesi gereken en 6nemli nokta ise partikiillerin matris tarafindan 1slatilabilirligi
oldugundan diisiik viskoziteye sahip ikinci bir matris bilesiminin gelistirilmesi
gerekmektedir. Bundan sonraki yapilan parametrik ¢aligmalarda daha diisiik viskoziteye
sahip monomer bilesimi/orani’nin saptanmasi Ve beraberinde kisa 1s1l islem siireglerinde
hazirlanabilen kompozitlerin tiim endiistriyel alanlar i¢in tercih ediliyor olmalarindan
polimerizasyon siiresinin kisaltilmas1 amag¢lanmistir.

Baslatici oram etkisi

Bagslatict oraninin organik matrisin egme dayanimu {izerine etkisi incelenerek en
uygun baslatic1 oraninin belirlenmesi amaciyla, agirlik¢a farkli oranlarda (0,5; 1; 1,5; 2;
2,25) baslatict igeren, [80:20] oranindaki ikili monomer bilesimleri hazirlanarak
oncelikle egme dayanimlar1 degerlendirilmistir.
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Sekil 4.6. Agirlikea farkli oranlarda baglatici iceren organik matris sistemlerine ait egme
dayanimi grafigi
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Baslatic1 orani etkisi ¢alismasinin amaci polimerizasyon i¢in uygulanan siirenin
kisaltilmasidir. Bu kapsamda farkli BOP oranlarinda hazirlanmis Cizelge 3.6’da detayli
bilesimleri verilen organik sistemlere ait egme dayanimi sonuglari Sekil 4.6’da
goriilmektedir. Polimer matris igindeki baslatici miktarinin artmasi egme dayanimi
degerlerinin ylikselmesine neden olmustur. Baslatic1 oran1 %2’nin {izerine ¢ikarilmak
istendigi zaman seyreltici igerisinde BOP dagilmamistir. Bu nedenle agirlikca %2,25
BOP iceren matris sistemleri hazirlanamamistir. Genel olarak rijit yapiya sahip
BISGMA ana monomerinin DEGDMA, TEGDMA ve TeEGDMA monomerleri ile
seyreltilmeleri sonucu elde edilen matris sistemlerin egme dayanim degerleri yiiksektir.
Diisiik baslatic1 oranlarinda DEGDMA ve TEGDMA monomerleri ile kiyaslandiginda
seyreltici/capraz baglayict TeEGDMA monomeri ile hazirlanan polimerik sistemlerin
egme dayanimlart disiiktir. Bu sonu¢ DEGDMA ve TEGDMA’ya kiyasla
TeEGDMA nin yiiksek monomer viskozitesi sonucu reaksiyon c¢evresinin hareketliligi
azalmasi1 ve monomerden polimere etkili donilisimiin yeterli olmamasi ile beraber
yaptya kazandirdig1 esneklik dogrudan iliskilidir. UDMA ve BISEMA ana monomerleri
her bir ¢apraz baglayici monomer ile olusturduklart monomer ikililerinde artan baslatici
orani ile dayanim degerleri artis géstermistir.

Baslatic1 oraninin matrisin egme dayanimi {izerine etkisi incelenmesinden sonra
secilen sistemlerin (egme dayanimi degeri>100 MPa) su emilimi ve ¢Oziiniirlik
davraniglar1 degerlendirilmistir. Sekil 4.7-4.9°da ana monomer olarak sirasiyla UDMA,
BISGMA ve BISEMA monomerlerinin kullanilmasiyla hazirlanan segilmis matris
sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliik grafikler yer almaktadir.

— UDMA — Monomer Orani[80:20] — 120°C/15dk
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Sekil 4.7. Agirlikga farkli oranlarda baslatici igeren ve ana monomer olarak UDMA
kullanilan segilmis organik matris sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve
¢Oziiniirliik grafigi
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UDMA, BISGMA ve BISEMA monomerleri ve onlardan olusan polimerlerin
cok hidrofilik olduklar1 diisiintilmesede su absorplarlar. Polimer matris su igerisine
batirildigi zaman polimerize edilmis agin 06zelligi su emilimini ve salinimini
belirlemede 6nemli rol oynar (Hasanain 2012). Diger bir faktor ise karbon ¢ift bag
dontisiim derecesidir. %0,5 BOP iceren UDMA monomerinin TeEEGDMA ile hazirlanan
sisteme ait su emilimi degerinde TEGDMAya kiyasla azda olsa artma goriilmektedir.
Her ne kadar ¢apraz baglanma arttirilsa da ¢apraz baglayict monomerlerin hidrofilik
karakterleri daha etkili olmustur. Bu sonuca seyreltici/capraz baglayici monomerlerde
yer alan hidrofilik karakterli eter baglarinin artan sayist yol agmistir. TEGDMA ve
TeEGDMA monomerlerinin kullanildigt matrislerde polimerizasyon ic¢in gerekli
baslatict miktarinin artan orani ile emilimi degerleri azda olsa azalmistir. Bu sonug artan
baslatict oranlarinda polimerizasyonun tamamlanmasi ile dogrudan iliskilidir.
Coziniirlik degerleri negatif elde edilmistir. Su emilimi ile benzer sekilde ¢oziintirliik
degerleri de yiiksek baslatici oranlarinda azalmistir. Diigiik baglatict oranlarinda
polimerizasyonu tamamlanamamasi nedeniyle ortamdaki mevcut monomer kalintilar
ve su varligi ile yapida bozulmalardan kaynakli salinim s6z konusu olabilir.

— BISGMA — Monomer Orani[80:20] — 120°C/15dk
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Sekil 4.8. Agirlikga farkli oranlarda baslatict igeren ve ana monomer olarak BISGMA
kullanilan se¢ilmis organik matris sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve
¢oziiniirliik grafigi

Agirlikga farkli oranlarda baslatici iceren ana monomer olarak BISGMA
kullanilarak hazirlanan secilmis organik matris sistemlerine ait egme dayanimi grafigi
Sekil 4.8’de gosterilmistir. UDMA ve BISEMA ana monomerlerinin ihtiva ettigi
polimerik sistemler ile kiyaslandiginda BISGMA ana monomerinin yer aldigi
sistemlerin artan emilim degerleri yapisinda yer alan hidrofilik karakterli hidroksil
gruplart ile iliskilidir. Ana monomerlerin suda ¢dziiniirliiklerine bakildiginda BISGMA
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ana monomerinin bulundugu matris sistemlerin en yiiksektir. BISGMA’nin diisiik
karbon c¢ift bag doniisiim derecesine sahip olmasi nedeniyle reaksiyona girmeyen
monomer kalintilarinin salinimina isaret etmektedir. Bu durum ¢6ziiniirliik degerlerinin
pozitif olarak artigina sebep olmustur.

— BISEMA — Monomer Orani1[80:20] — 120°C/15dk
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Sekil 4.9. Agirlikga farkli oranlarda baslatici igeren ve ana monomer olarak BISEMA
kullanilan segilmis organik matris sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve
¢Oziintirliik grafigi

Sekil 4.9°da goriildiigii gibi, BISGMA’nin hidrofilik karakterli hidroksil
gruplarint ve. UDMA’nin {retan baglantilarim1 icermeyen etoksillenmis BISGMA
yapisindaki BISEMA en disiik su emilimine sahiptir. Ana monomer olarak
BISEMA’nin diisiik hidrofilik karakteri yer aldigi ag icerisinde emilen suyun
UDMA'’ya nazaran daha kolay birakmasima ve dolayisiyla yiiksek ¢oziiniirliige sahip
olmasina neden olmustur (Hasanain 2012).

Polimerlesme stiresi etkisi

Degerlendirmeler sonucu agirlikga %?2 oraninda kullanilmasina karar verilen
sabit baglatici oraninda olmak tizere, polimerlesme siiresinin organik matrisin fiziksel ve
mekanik Ozellikleri {izerine etkisi incelenmistir. Bu amagla, Oncesinde yapilan
degerlendirmeler sonucu Cizelge 3.7°de ayrintili bilesimleri verilen ikili monomer
karisimlarinin farkl siirelerde polimerlestirilmesiyle elde edilen matris sistemlerine ait
egme dayanimlar1 Sekil 4.10’da sunulmustur.
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Sekil 4.10. Farkli polimerlesme siirelerinin uygulanmasi sonucu elde edilen organik
matris sistemlerine ait egme dayanimi grafigi

Her bir ana monomerin seyreltici/¢apraz baglayict monomerler ile hazirlanan
matrislerinin polimerlesme siireleri azaldik¢a egme dayanimi degerlerinde azalma
oldugu goriilmektedir. Bu durum, polimerlesme prosesinin tamamlanmasi igin
uygulanan siirenin yetersiz olmasindan kaynaklanmaktadir. Ancak, BISGMA’nin
seyreltici/¢apraz baglayict monomerlerle ile hazirlanan monomer ikililerine ait egme
dayanimi degerlert UDMA ve BISEMA’lilara kiyasla en yiiksektir. Bu sonug, BISGMA
yapisinda bulunan aromatik halkanin sagladig: sertlik ile dogrudan iligkilidir (Sideridou
vd. 2003) Polimerlesme siiresinin 5 dk oldugu [BISGMA:TeEGDMA] polimerik
sistemin egme dayanimi digerlerine kiyasla ¢ok daha diisiiktiir. Bu, birim agirlik basina
diisen ¢ift bag sayis1 diisik TeEEGDMA ve doniisiim derecesi diisik BISGMA’nin
negatif sinerjik etkisinden kaynaklanmaktadir. Polimerlesme siiresi ile ilgili sistemlerin
egme dayanimi (> 100 MPa), su emilimi ve ¢oziiniirlik davranislari degerlendirilmis
olup, sonuglar Sekil 4.11°de verilmistir.
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Sekil 4.11. Hazirlanan organik matris bilesimlerinin farkl siirelerde polimerlestirilmesi
sonucu elde edilen sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢ozliniirliik grafigi

UDMA ana monomeri ile ¢apraz baglayict monomerlerin olusturdugu organik
matris bilesimleri farkli siirelerde polimerlestirilmistir. [UDMA:DEGDMA] sistemine
ait su emilimi degerlerinde azalan polimerlesme siiresi ile artma goriilmiistiir. Bu artig
polimerizasyonun tamamlanamamasi ile iligkilidir. Yine UDMA ana monomerinin
sirastyla. DEGDMA, TEGDMA ve TeEGDMA c¢apraz baglayicilar ile 15 dakika
boyunca polimerlestirilen 6rneklerinde su emilimleri TeEGDMA’ya dogru gidildikge
artmaktadir. Bu sonucta hidrofilik karakterin sirasiyla DEGDMA, TEGDMA ve
TeEGDMA monomerlerinde artmasi ile baglantilidir. BISGMA’ya ait sistemlerin
emilim degerlerinde de artma goriilmektedir. Bilhassa TeEEGDMA yapisinin DEGDMA
ve TEGDMAya kiyasla esnek olmas1 yapiya suyun girisimi daha olasi kilar. BISGMA
yapisinda bulunan polar gruplarin etkisiyle polimer zincirinde hidrojen bagi olusumuyla
molekiil ici etkilesimler yogundur. Ozellikle yakin capraz baglantilarm oldugu
bolgelerde zincirler arasi serbest hacim boélgeleri ihtiva ettigi i¢in polimer hacminde
degisim olmaksizin su emilimi olabilir. Ancak, matrisin haciminde azalmaya neden
olabilecek reaksiyona girmemis bilesenlerin kayb1 s6z konusudur (Sideridou 2003). Su
emilimini bu iki olay ayn1 anda zit yonde etkileyebilir. BISGMA’l1 sistemlerin tamami
pozitif ¢ozilinlirlik degerlerine sahiptir. Bu sonug, diisiik doniisiim derecesine sahip
BISGMA’ nin kisalan polimerlesme siiresi sonucunda daha fazla reaksiyona girmemis
momomer kalintilarinin kaybi ile ilgilidir. BISEMA’nin yer aldigi son sisteme ait su
emilimi degeri beklenildigi gibi diisiiktir. Alinan su miktari, polimer matris ve su
molekiilleri arasindaki emilim ve ¢oziiniirliigiin fonksiyonudur. BISEMA’11 sisteme ait
pozitif ¢Oziinilirlik degeri, ana monomerin yapisinda ester gruplarinin disinda
absorplanan suyun yapida tutulmasini saglayacak polar grup yer almamasi ve emilen su
ile Dbirlikte reaksiyona girmemis monomerlerin de salinmasindan kaynaklanabilir
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(Ozboler 2015). Deneysel bulgular ve degerlendirmeler sonucunda polimerizasyon
stiresinin 120°C’de 15 dakika olmasina karar verilmistir.

Cizelge 3.8’de detayli bilesimleri verilen ana monomer ikilisi ve her bir
seyreltici/¢apraz baglayict monomerden olusan monomer iigliilerine ait egme dayanimi
degerleri Sekil 4.12’de gosterilmistir. Burada, belirlenen BOP oraninda ve
polimerlesme stire/sicakligi’nda ana monomer ikilisinin egme dayanimi {izerine ¢apraz
baglayici tiirliniin etkisi incelenmek istenmistir.
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Sekil 4.12. Agirlikca %2 oraninda baslatict kullanilarak 120°C/15dk’da polimerlesme
sonucu hazirlanan monomer ticliilerine ait egme dayanimi grafigi

Capraz baglayicilar arasindaki tek fark yapilarindaki metakrilat gruplarn
arasindaki bulunan etilen glikol birim sayisidir. Birim sayisinin artmast ile; (i) reaksiyon
cevresinin hareketliliginin azaltilarak etkili donisiime izin vermemesi Ve (ii)
polimerlesecek metakrilat gruplarinin arasindaki zincir uzunlugunu arttirarak daha kolay
hareket edebilen esnek bir yapinin elde edilmesi seklinde iki durum séz konusudur.
Bunlardan hangisinin ne kadar etkili olacagi ise ana monomerin kimyasal yapisiyla
yakindan iliskilidir.

Sekil 4.12°den de goriilecegi iizere, (UDMA:BISGMA) monomer ikilisinin
egme dayanimi DEGDMA’dan TEGDMA'’ya gegiste belirgin bir artig gostermistir.
Buna TEGDMA monomerinin uygun reaktivitesi, viskozitesi neden olmustur. Ancak,
etilen glikol sayisinin iki katina ¢iktigit TeEGDMA’I1 matris igin ¢apraz baglayicilar i¢in
yukarida bahsedilen iki durumda etki etmeye baslamistir. Sonug olarak, TeEGDMA’l1
sistemin egme dayaniminin TEGDMA’Ll ile benzer olmasina ragmen standart
sapmasinin daha yiiksek ¢ikmasina sebep olmustur. (UDMA:BISEMA) sistemlerinin
egme dayanimi degerleri iss DEGDMA ve TEGDMA’da ayni iken TeEGDMA’da
belirgin sekilde diismiistiir. UDMA ve c¢apraz baglayicinin ayni oldugu sistemi etkileyen
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sey diger ana monomerin kimyasal yapisidir. (UDMA:BISGMA) ikilisini igeren
organik matrisin daha yiiksek egme dayanimina sahip olmasi BISGMA’ ’nin yapisinda
bulunan aromatik halkanin monomere kazandirdig: sertlik ile iligkilidir. Diger iki ana
monomer ikilisine bakildiginda, ¢apraz baglayicilardaki metakrilat gruplari arasinda
bulunan etilen glikol birimlerinin artmasi sonucu beklenildigi gibi egme dayanimi
degerlerinde azalma oldugu gorilmiistiir. Bu sonu¢c DEGDMA, TEGDMA ve
TeEGDMA monomerlerinin yapiya kazandirdiklar1 esneklik ve etkili doniisiime izin
vermemesi ile iligkilidir. Ayn1 zamanda, BISEMA ana monomerinde birim agirlik
basina diisen ¢ift bag sayis1 fazladir ve dolayisiyla 15 dk olan polimerlesme siiresinden
dolayr seyreltici/¢apraz baglayict monomerlerin  polimere optimum doniislimi
gerceklestirememeleri egme dayanimi degerlerinde azalmaya neden olmustur.

Ana monomer ikilisi ve seyreltici/capraz baglayict monomerlerin birbiriyle
olusturdugu monomer iiclisii ile hazirlanan matris sistemlerine ait egme dayanim
degerleri >100MPa kosulunu saglayamadigindan, su emilimi ve c¢oziiniirlik testleri
yapilmamistir. Ancak, organik matrislerin hazirlanmasinda bilesimin islenebilirligi,
kaliplanmasi1 ve c¢ikarilmasi ile standarta uygun numunelerin hazirlanmasi agisindan
ticlii monomer bilesimleri daha uygundur. Ayrica, kompozitin hazirlanmasi esnasinda
partikiillerin matris tarafindan tam olarak 1slatilabiliyor olmasi da gz Oniinde
bulunduruldugunda uygun viskoziteye sahip olabilen ii¢cli monomer bilesimleri tercih
edilmistir. Polimer matrisi olusturmak tizere uygun viskoziteye sahip UDMA ile sertlik
kazandirict BISGMA ana monomer olarak, TEGDMA ise seyreltici/gapraz baglayici
monomer olarak segilmistir.

[(UDMA:BISGMA): TEGDMA] bilesiminde monomer oran: etkisi

Tez kapsaminda gelistirilen dort katmanli kompozit yapay disin her bir
katmani i¢in gerekli olan farkli toplam partikiil miktar1 ile caligmaya uygun viskozite de
[(UDMA:BISGMA):TEGDMA] bilesimine sahip monomer {icliilerinin hazirlanmasi
amactyla bilesimindeki monomer oraninin matrisin egme dayanimi iizerine etkisi
incelenmistir. Detaylar1 Cizelge 3.9’da verilen sistemlere ait degisen monomer
oranlarina kars1 egme dayanimi degerlerini gosteren grafik Sekil 4.13’de goriilmektedir.
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Sekil 4.13. Agirlikga farkli oranlarda [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] monomer
ticliisiinden olusan organik matris sistemlerine ait egme dayanimi grafigi

Baslangigta, hem viskozitesi hem de su emilimi diisik olan UDMA ana
monomerinin oram arttirilmugtir. {lk dért matris sistemi icin (sabit seyreltici/capraz
baglayict oraninda) UDMA miktarinin artmasi ile egme dayaniminda ¢ok az bir degisim
olmasina karsin, BISGMA’ya gore diisiik viskoziteye sahip UDMA monomeri matris
islenebilirligini  gelistirmistir. Elde edilen homojen polimerik a3 ve UDMA
monomerinin polimerik matrise kazandirdig1 esnek yap1 egme dayanimini pozitif yonde
etkilemistir. Son organik matris sisteminde ise TEGDMA monomer miktarinin
diistiriilmesi ile egme dayaniminda artis goriilmektedir. TEGDMA monomerine kiyasla
yiiksek molekiil agirligina sahip UDMA yapisinda birim agirlik basina daha az ¢ift bag
olmasi, uygulanan polimerlesme sicakligi siiresinde polimer doniisiim derecesinin daha
yiiksek olmasini saglamistir (Hasanain 2012). Hazirlanan matrislerden sadece agirlik¢a
[(80:10):10] oranina sahip sistem egme dayanimi kosulunu saglamigtir. Bu matrisin su
emilimi ve ¢oziiniirlik degerleri sirastyla 23,1+1,2 pg/mm?® ve -3,1+1,2 pg/mm>tiir.
Gelistirilen dort katmanli yapay disin boyun ve kesici arka yiizeyinde kullanilmak tizere
hazirlanan kompoziti olusturan matrisin uygun viskoziteye sahip olmasi ve >100 MPa
egme dayanimi sartini  saglamast nedeniyle [(80:10):10] oranmna  sahip
[(UDMA:BISGMA): TEGDMA] bilesimli Organik Matris-II olarak se¢ilmistir.

4.2. Kompozit Gelistirilmesi

Bu bolimde, dolgu malzemesi olarak kullanilan partikillerin  yiizey
modifikasyonuna ve kompozitlerin hazirlanmasina ait ¢alismalarla ilgili sonuglara yer
verilmistir.
4.2.1. Partikiil yiizey modifikasyonu

Partikiil yiizeylerini modifiye etmek i¢in kullanilan bilesikler —modifikaor,
modifikasyon ajani- onlarin organik matrise baglanarak arayiiz olugsmasini saglamakta,

matris icerisinde dispersiyonunu ve 1slanabilirligini gelistirmekte ve boylece kompozitin
sahip olacagr mekanik ozellikleri dogrudan etkilemektedir (Dafar vd. 2016). Bu
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Ozellikler, partikiil yiizeyine baglanan etkin modifikator miktar1 ile dogrudan iligkilidir.
Partikiil yiizey modifikasyonunun varligt ve modifikatér miktart TGA o6l¢iimleri ile
belirlenmistir. Sekil 4.14’de M3500’iin modifikasyon 6ncesi ve modifikasyon sonrasina
ait termogramlari verilmistir.

| —— Modifikasyon Oncesi - - - Modifikasyon sonrasi |
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Sekil 4.14. M3500 partikiiliniin modifikasyon oncesi ve modifikasyon sonrasina ait
TGA egrileri

Termal analiz sonucunda elde edilen grafik {i¢ bolgede incelenmistir. 50-60°C
araligini kapsayan bolgede, gozenekli bir yapiya sahip partikiillerin gaz molekiillerini
adsorbe (a) ve desorbe (b) etmesine baglh kiitle degisimleri gbézlenmistir. Modifiye
edilmis ve edilmemis partikiiller i¢inde ayni sicaklik araliginda gozlenen bu degisim,
modifiye edilmis partikiillerdeki gozenekliligin azalmasindan dolayr daha diisiik
goriilmiistiir. Modifikasyon sonrasi partikiiliin yiizeyinde hem fiziksel olarak tutunan
hem de kimyasal olarak baglanmis modifikatér varligi nedeniyle a noktasina kadar
gerceklesen gaz adsorpsiyonu daha azdir. Buna modifikasyon sonrasi partikiiliin azalan
yiizey alani neden olmustur. Ayn1 zamanda gaz molekiillerinin adsorpsiyon-desorpsiyon
miktart (A=(a-b)) modifikasyon oncesi daha fazladir. Modifikasyon sonrasi partikiilde
adsorplanan gaz molekiilleri yapidan uzaklasirken (50°C’de) degisim 0,04 birim daha
azdir (AM3500mod-AM3500). Bu miktar yapida fiziksel tutunan modifikatore karsilik
gelmektedir. 50-150°C aras1 tekrar gaz adsorpsiyonu ile beraber modifikasyon sonrasi
partikiiliin yiizeyinden fiziksel tutanan modifikator uzaklasmistir (Sideridou ve
Karabela 2009)

160°C’de modifikasyon Oncesi ve sonrasi, gaz adsorpsiyonundan hemen sonra
aralarindaki kiitle farki 0,12 birimdir (modifikasyon sonrasi partikiil ylizeyindeki
kimyasal olarak baglanmis modifikatdr miktar1). 160-397°C araliginda her iki partikiil
icinde siddetli bir kiitle kaybi1 goriilmektedir. Modifikasyon oncesi igin 160°C’de
baslayip devam eden kiitle kayb1 397°C’de son bulmustur. 0,40birimlik kiitle kaybina
yapidaki gaz molekiilerinin uzaklasmasi neden olmustur. Modifikasyon sonrasi kiitle
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kayb1 160°C’de baslayip 523°C’ye kadar devam etmistir. Bu partikiil i¢in kiitle kaybi
0,52 birim olup yapida varolan gaz molekiilleri ve modifikatorden kaynaklandigi
distiniilmektedir. Agirlikca %1°1 modifiye edilmis partikiil i¢in kullanilan MPTES
miktart 0,16 mg’dir. TGA’da gozlenen kiitle kayiplarmin dikkate alinmasiyla
hesaplanan, fiziksel ve kimyasal olarak baglanmis ajan miktari sirastyla 0,04 mg ve 0,12
mg olup toplamlar teorik olarak kullanilan MPTS degerine esittir. Bu sonug, yiizey
modifikasyonunun varligini ispat etmektedir.

Mikron boyuttaki tiim partikiillerin modifikasyon oncesi ve sonrasindaki BET
yizey alan1 dagilimlarini igeren sonuglar Cizelge 4.1°de verilmistir. Modifikasyon
Oncesi ve sonrasi tiim partikiiller hem mikro- hem de mezo-gozenek yiizey alanina
sahiptir.

Cizelge 4.1. Mikron boyuttaki partikiillere ait BET analizi sonuglari

- . o 2 S SmikrO
Partikiil-Modifikasyon orani (%) Sget (M/Q) (m’ /g$) (m’/g)
M8000 7,899 5,747 2,152
M8000-1,5 7,528 7,513 0,015
M6000 4,745 2,150 2,595
M6000-1 3,598 2,411 1,187
M4000 3,597 2,209 1,388
M4000-1 2,699 3,037 -
M3500 2,440 1,684 0,756
M3500-1 1,556 1,565 -
M3500-5 0,811 0,679 0,132
M3000 1,309 0,639 0,670
M3000-1 0,729 0,288 0,440
M3000-5 0,498 0,184 0,313

Sams: Smezo

Modifikasyon Oncesi farklt mikron boyuttaki partikiillerin yiizey alanlar
karsilagtirildiginda, M8000’den M3000°e dogru artan partikiil boyutu ile birlikte ylizey
alanlarinda azalma gergeklesmektedir. Modifikasyon sonrasi partikiil yiizey alanlar
modifikasyon Oncesi partikiillerinkine kiyasla daha diislik ¢ikmistir. Ayrica M3500 ve
M3000 partikiillerinin yiizey alani, ylizey modifikasyonunda kullanilan ajanin orani
(%1°den %5’e) arttikca daha da azalmistir. Bu, modifikasyondan sonra partikiil
yiizeyine modifikatoriin kaplanmasi/tutturulmasindan kaynaklanmaktadir. Bu iligki,
partikiil yiizey modifikasyonu igin gerekli modifikatér miktarinin teorik olarak
hesaplanmasinda s6z konusu esitliklerin (Bkz. Denklem 3.1)  kullanilabilirligini
dogrulamaktadir (Ukaji vd. 2007).

Yiizeyleri modifiye edilen partikiillerin organik matris igerisindeki dagiliminin
incelenmesinde SEM goriintiilerinden yararlanilmistir. Sekil 4.15’de verilen SEM
fotografinda agirlik¢a [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] monomer
tclisii igerisinde %60 (a/a) oraninda [R709-M3000-M3500] partikiil {igliisiiniin
dagilimi goriilmektedir.
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Partikiil ———)
\X 'L,

Sekil 4.15. Agirlikga [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA): TEGDMA] monomer
Uclisii icerisinde %60 (a/a) oraninda [R709-M3000-M3500] partikiil {icliisiiniin
dagiliminin a) 100X biiyiitme, b) 500X biiyiitmesine ait SEM goriintiileri

Kompozit dis malzemesinin farkli iki biiylitmelerine ait SEM goriintiilerinden,
partikiillerin matris iginde homojen dagilim sergiledigi goriilmektedir. Modifikasyon
oncesi meydana gelebilecek tanecikler arasi birlesmenin gézlenmemesi modifikasyon
isleminin istenilen sekilde gergeklestiginin bir gostergesidir.

4.2.2. Kompozit sistemlerin hazirlanmasi

Organik matris sistemlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve suda ¢oziiniirliik
testlerinin degerlendirilmesi sonucu uygun ozelliklere sahip matrisler belirlenmistir.
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Kompozitlerin gelistirilmesinde [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] monomer tigliisiiniin
agirlikga [(40:40):20] (Organik Matris-I) ve [(80:10):10] (Organik Matris-11) oraninda
iki ayr1 organik matris bilesimi kullanilmistir.

4.2.2.1. Organik Matris-1’in kullanilmasi ile kompozitlerin hazirlanmasi

Agirlikga [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA).TEGDMA]’dan olusan
organik matris kullanilarak hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi degerleri {izerine
anorganik partikiil boyutunun ve oranmin, toplam anorganik partikiil miktarinin,
degisen baslatict orani ile polimerlesme sicakliginin/siiresinin, mikron boyuttaki
anorganik partikiillerin yiizey modifikasyon oranlarmin ve sabit/diisiik baslatici
oraninda polimerlesme sicakliginin/stiresinin etkileri incelenmistir.

Anorganik partikiil boyutu ve orani etkisi

Anorganik partikiil boyut ve oraninin kompozitin egme dayanimi {izerine
etkisinin incelenmesi amaciyla, detaylari Cizelge 3.11°de verilen mikron boyuttaki
partikiiller ile nano ve/veya mikron boyuttaki partikiil ikililerini ve tgliilerini igeren
kompozit sistemler hazirlanarak egme dayanimi degerleri Sekil 4.16°da verilmistir.

[(UDMA:BISGMA ):TEGDMA]= [(40:40):20]

160 - — Matris %30
140 - — PMMA %28
;c:c\ — Partikil %42
> 120 - — [nm/um] 0,45
é — Mod. oran1 %5
— 0
= 100 — BOP %0,5
> —120°C/60dk
o I I :
I ] .
2 80 | t
z |
21 |
60 | L I I
I
40 - \ | \ \ \ \ \ \
9 \ N Q N\ ‘)
P S0 S 8 S % 2 @“’
NECINANSRN QQQ o St @Q o
Q('\ % & b(') % \bﬂ&b \v" % b(’)
Y A A o "’)

< ] < <
Partikiil Boyutu/Orani (%)

Sekil 4.16. R709, M8000, farkli oranlardaki [R709-M8000] partikiil ikilisini ve [R709-
M8000] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil Gi¢liisiinii iceren
kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

MS8000 partikiilii ile nano ve/veya mikron boyuta sahip partikiil ikililerini ve
ticliilerini igeren kompozit sistemler hazirlanmigtir. Sadece R709 igeren kompozitin
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egme dayamimi  MS8000 iceren kompozite kiyasla biraz daha yliksektir.
Nanopartikiillerin yiizey alani/hacim oraninin yiiksek olmasina bagl olarak partikiil-
matris arayiizeydeki etkilesimin artmasi bu sonucu aciklamaktadir (Wang 2007, Ozak
2012). M8000 ve R709 ikililerini igeren kompozit sistemlerde artan M8000 miktari ile
egme dayanimi degerlerinde artma goriilmiistiir. Bu nedenle hazirlanan partikiil tigliisi
igeren kompozitlerde R709 orani agirlikga %13 olacak sekilde sabit tutulmustur. Farkli
mikron boyuttaki partikiilleri igeren bu sistemler kendi iglerinde benzer sonuglar
verirken yalnizca M8000 iceren kompozite kiyasla biraz daha yiiksek egme dayanimi
degerlerine sahiptir. Genel olarak, partikiil boyut farkliliginin olusturulmasi kompozitin
egme dayanimi degerini olumlu yonde etkilemistir.

Yukarida bahsedilen kompozitlerdeki MS8000 yerine M6000 partikiili

kullanilarak hazirlanan ve bilesimleri Cizelge 3.12’de verilen kompozitlerin egme
dayanimi degerleri Sekil 4.17°de verilmistir.

[(UDMA:BISGMA): TEGDMA = [(40:40):20]

160 7 — Matris %30
PMMA %2
140 - - PMMA %28
= | — Partikul %42
o k — [nm/um] 0,45
\2: 120 | — Mod. oram1 %5
8 0
1004 . _ —BOP%O0S
§, | T T - —120°C/60dk
<
S 80 T L |
g 1T I
8l
o 60— | L 1
| I 1
1
40 - | | \ \ \ | \ \
N QQQ N

N \ S \ 5)
O O O Nw é‘“’\"
(\Qq PN b:) N 5" QQ &
S @ N @ N $
S8 SIS O
&SR
Partikiil Boyutu/Oran1 (%)

o

Sekil 4.17. R709, M6000, farkli oranlardaki [R709-M6000] partikiil ikilisini ve [R709-
M6000] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ii¢liisiinii i¢eren
kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

Agirlikga %42 oraninda R709 igeren kompozitin egme dayanimi degeri M6000
iceren kompozite kiyasla daha yiiksek olmasi M8000 igeren kompozit igin yapilan
yorumlar dikkate alindiginda beklenen bir durumdur. M6000 ve R709 ikililerini iceren
kompozit sistemlerde artan M6000 miktar1 ile egme dayanimi degerlerinde artma
gorilmistiir. Bu nedenle hazirlanan partikiil {i¢liisti igeren kompozitlerde R709 orani
agirlikca %13 olacak sekilde sabit tutulmustur. M8000’den M3000’e dogru gidildikce
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partikiil boyutundaki artma birlikte egme dayanimi degerlerinde belirgin artis
goriilmiistiir. Sekil 4.16°de verilen sonuglara benzer olarak partikiil boyut farkliliginin
olusturulmasi egme dayanimi degerini olumlu yonde etkilemistir.

Yukarida bahsedilen kompozitlerdeki M6000 yerine M4000 partikiilii
kullanilarak hazirlanan ve bilesimleri Cizelge 13’de verilen kompozitlerin egme
dayanimi degerleri Sekil 4.18’de verilmistir.

[(UDMA:BISGMA):TEGDMA = [(40:40):20]
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Sekil 4.18. R709, M4000, farkli oranlardaki [R709-M4000] partikiil ikilisini ve [R709-
M4000] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ti¢liisiinii igeren
kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

Agirlikca %42 oraninda R709 iceren kompozitin egme dayanimi degeri
beklenildigi gibi M4000 i¢ceren kompozite kiyasla daha yiiksek olclilmiistiir. M4000 ve
R709 ikililerini igeren kompozit sistemlerde artan M4000 miktar ile egme dayanimi
degerlerinde artma goriilmiistiir. Bu nedenle hazirlanan partikiil {dgliisii igeren
kompozitlerde R709 orani agirlik¢a %13 olacak sekilde sabit tutulmustur. M8000’den
M3000’e dogru gidildikce partikiil boyutundaki artma birlikte egme dayanimi
degerlerinde artig goriilmiistiir. Sekil 4.16 ve Sekil 4.17°de verilen sonuglara benzer
olarak partikiil boyut farkliliginin olusturulmasi1 egme dayanimi degerini olumlu yonde
etkilemistir.

Yukarida bahsedilen kompozitlerdeki M4000 yerine M3500 partikiili
kullanilarak hazirlanan ve bilesimleri Cizelge 14’de verilen kompozitlerin egme
dayanimi degerleri Sekil 4.19°da verilmistir.
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[(UDMA:BISGMA ):TEGDMA = [(40:40):20]
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Sekil 4.19. R709, M3500, farkli oranlardaki [R709-M3500] partikiil ikilisini ve [R709-
M3500] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ii¢liisiinii i¢eren
kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

Agirlikca %42 oraninda R709 iceren kompozitin egme dayanimi degeri
beklenildigi gibi M3500 igeren kompozite kiyasla daha yiiksek olclilmiistiir. Agirlikca
%13-%29 oraninda M8000, M6000 ve M4000’nin R709 ile olusturduklart partikiil
ikililerini iceren kompozitlerin egme dayanimi degerleri agirlikca %42 R709 iceren
kompozitten daha yiiksek iken [M3500-R709] partikiil ikilisi iceren kompozitin egme
dayanimi daha disiiktiir. Fakat diger partikiil ikilisi ve tgliisii iceren kompozitler ile
karsilastirma yapabilmek i¢in R709 orani agirlik¢a %13’te sabit tutulmustur. Partikiil
tcliisii  igeren kompozitlerde M8000°den M3000’e dogru gidildik¢e partikiil
boyutundaki artma ile birlikte egme dayanimi degerlerinde belirgin bir degisim
gozlenmemektedir. Partikiil ikilisini igeren kompozitlere kiyasla {i¢liisiinii igerenlerin
egme dayanimi degerlerinde belirgin artis gozlenmistir.

Yukarida bahsedilen kompozitlerdeki M3500 yerine M3000 partikiilii
kullanilarak hazirlanan ve bilesimleri Cizelge 15’de verilen kompozitlerin egme
dayanimi degerleri Sekil 4.20°de verilmistir.
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[(UDMA:BISGMA): TEGDMA]= [(40:40):20]
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Sekil 4.20. R709, M3000, farkli oranlardaki [R709-M3000] partikiil ikilisini ve [R709-
M3000] ile diger mikron boyuttaki partikiillerin olusturdugu partikiil ti¢liisiinii igeren
kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

Agirlikga %42 oraninda R709 iceren kompozitin egme dayanimi degeri
beklenildigi gibi M3000 iceren kompozite kiyasla daha yiiksek 6l¢iilmiistiir. Agirlik¢a
%13-%29 oraninda [M3500-R709] ikililerini iceren kompozitlere benzer olarak egme
dayanimi degerleri agirlikga %42 R709 igeren kompozitlerden daha diistiktiir. Fakat
diger partikiil ikilisi ve tgliisii iceren kompozitler ile karsilastirma yapabilmek icin
R709 orani agirlikca %13’te sabit tutulmustur. Partikiil ti¢liisii iceren kompozitlerde
M8000’den M3500’e dogru gidildik¢e partikiil boyutundaki artma ile birlikte egme
dayanimi degerlerinde belirgin bir de8isim gozlenmemektedir. Partikiil ikilisini iceren
kompozitlere kiyasla ti¢liistinii igerenlerin egme dayanimi degerlerinde belirgin artis
gozlenmistir.

Anorganik partikiil boyutu ve oranmnin kompozitin egme dayanimi iizerine
etkisinin incelenmesi i¢in yapilan ¢aligmalarin sonuglar1 degerlendirildiginde;

Yalnizca nano boyuttaki partikiil ile hazirlanan kompozitin egme dayanimi
degeri (66.1+7.1) MPa olarak belirlenirken tek tiir mikron boyuttaki partikiillerin
kullanilmast ile hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi degerleri ortalama 50 MPa
olarak ol¢tilmiistiir.

Nano-mikron partikiil ikilisi iceren kompozitler incelendiginde ise artan mikron
partikiil kesri ile egme dayanimi degerlerinde artma goriilmiistiir.
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Nano partikiil oraninin %13 mikron boyuttaki partikiil oraninin %29 oldugu
kompozitler incelendiginde azalan partikiil boyutu ile birlikte egme dayanimi
degerlerinde artma goriilmiistiir. Kompozitlerin hazirlanmasinda kullanilan partikiillerde
boyut farkinin olusturulmasi egme dayanimi degerini arttirmistir. Benzer durum partikiil
ticliisii iceren kompozitlerde de goriilmiis olup en yiiksek egme dayanimi degerlerine bu
sistemlerde ulasilmigtir. Partikiil tgliisii iceren tim kompozitler kendi iclerinde
degerlendirildiginde, boyut farkliligina bagl olarak egme dayanimi degerinde tek yonlii
bir degisim gézlenmemistir. Bu kompozitler i¢erisinde mikron boyuttaki partikiil olarak
M6000-M3500, M6000-M3000 ve M4000-M3500 ile hazirlananlarin egme dayanimi
degerleri yiiksek olup yaklasik 100 MPa’dur.

Yapilan c¢alismalar kompozitin mekanik dayaniminin partikiil boyutuna ve
dagilimina bagl oldugunu gostermistir (Sabbagh vd. 2004). Kompozitlerde, organik
matris ve partikiillerin birim alanda kapladiklart hacim mekanik 6zellikleri dogrudan
etkilemektedir. Sahip olduklar yliksek yiizey alani/hacim orani nedeniyle nanopartikiil
miktarmin belli bir oran iizerine ¢ikildigr kompozitlerde, birim alandaki organik matris
hacmi azalacagindan mekanik 6zellikler olumsuz yonde etkilenir. Bu nedenle mikron
boyuttaki M8000, M6000 ve M4000 partikiilleri ile R709’un birlikte kullanildig:
kompozitlerin egme dayanimi degerlerin daha yiiksek ¢ikmistir. Benzer durum, tim
mikron boyuttaki partikiiller ile boyut farkliliginin olusturuldugu partikil Tgliisi
kompozitlerde de gozlenmistir.

Yapay dis yapiminda kullanilan kompozit malzemelerde estetik goriiniim dnemli
bir fiziksel ozelligidir. Kompozitlerdeki mikron boyuta sahip partikiiller
degerlendirildiginde, M8000 partikiiliniin kullanildig1 sistemler yari-saydam bir
goriintiiye sahiptir. Bu nedenle, bundan sonra yapilacak c¢alismalar igin [R709-M8000]
partikiil ikilisi kullanilmasina karar verilmis olup nano-mikron boyuta sahip
partikiillerin agirlik¢a orant [nm/um] 0,45’te sabit tutulmustur.

Toplam anorganik partikiil miktar: etkisi

Toplam anorganik partikiil miktarmin kompozitin egme dayanim tizerine etkisi
incelenerek uygun miktarin belirlenmesi amaciyla, [R709-M8000] partikiil ikililerini
iceren Cizelge 16’da verilen kompozitlerin egme dayanimi degerleri Sekil 21°de
verilmistir.
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[(UDMA:BISGMA):TEGDMA]= [(40:40):20]
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Sekil 4.21. Organik matris veya PMMA oram diisiiriilerek toplam anorganik partikiil
miktarinin arttirilmasiyla hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi grafigi

Organik matris veya PMMA yiizdeleri diisiiriilerek agirlikca [nm/pm] orani sabit
kalacak sekilde toplam katinin sirasiyla %50, %60 ve %65 oldugu kompozitlere ait
egme dayanimi sonuglart Sekil 4.21°de gosterilmistir. Matris miktarinin azaltilarak
toplam katinin %50’ye arttirilmasiyla hazirlanan kompozitin egme dayanimi degerinde
degisim olmamistir. Matris miktarinin azaltilarak toplam katinin %60 ve %65°¢
cikartildigi kompozitler ise hazirlanamamigtir. Kompozitin belkemigini olusturan
organik matris partikiilleri birarada tutan, partikiiller arasinda gerilim aktarimini
saglayarak kompozit yapimin mekanik 6zelliklerinin olusumunu etkileyen, partikiilleri
fiziksel ve kimyasal dis etkilerden koruyarak kompozit yapinin bir sistem olarak ortaya
¢ikmasini saglayan kisimdir (Wang 2007). Dolayisiyla partikiilleri birarada tutmaya ve
partikiil ylizeylerini sarmaya yetersiz gelen matris miktar1 toplam katinin %60 ve %65’
cikartildigi kompozitlerin hazirlanamamasina neden olmustur. PMMA miktarinin
distiriilerek toplam katinin sirasiyla %50 ve %60’a ¢ikarilmasi sonucu egme
dayaniminda artma goriilmiistiir. Dolgu malzemesi olarak organik esasli PMMA yerine
daha sert anorganik partikiillerin kullanildig1 kompozitlerde mekanik 6zelligin artmasi
beklenen bir durumdur.

PMMA miktariin diisiiriilerek toplam katinin %65’e ¢ikartildigi kompozitte ise
egme dayanimi degerinde azalma goriilmektedir. Daha 6nce bahsedildigi gibi organik
matris oraninin belli bir degerin altina diismesi sistemi olumsuz yonde etkilemistir.
Toplam katinin arttirillmasiyla hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi sonuglar
degerlendirildiginde PMMA miktarinin diistirtilerek toplam kati1 oraninin %60 olmasina
karar verilmistir.

Sekil 4.22°de ise detaylar1 Cizelge 3.17°de verilen M8000 yerine diger mikron

boyuttaki partikiillerin kullanilarak toplam katinin %42’den %060’a arttirildig
kompozitlerin egme dayanimi degerleri goriilmektedir.
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[(UDMA:BISGMA ):TEGDMA]= [(40:40):20]
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Sekil 4.22. %42 ve %60 oraninda nano-mikron anorganik partikiil igeren kompozitlere
ait egme dayanimi grafigi

Nano-mikron partikiil ikililerinin kullanilmasiyla toplam katinin %42’den %60’a
cikarildigi kompozitlerde egme dayanimi degerleri artmistir. Kompozit yapt igin ¢ati
vazifesi goren partikiiller adindan da cagristirdigi gibi kompozit yapinin mekanik
mukavemetini saglamakla yiikiimlii olup artan partikiil miktar1 ile kompozitlerin egme
dayanimi degerlerini arttirmistir (Soanca vd. 2012). Diger taraftan mikron boyuta sahip
M8000’den M3000’e dogru gidildik¢e egme dayanimlarindaki bu artig daha da belirgin
olmaktadir. Yiiksek ylizey alani/hacim oranina sahip partikiillerin artan miktar1 ile
birlikte matrisin birim alanda kapladig1 hacim oraninda diisme gerceklesir. M3000 gibi
daha biiyiikk boyutta mikron partikiil kullanilan kompozitte bu diisiis daha az olup
kompozitin egme dayanimindaki artig daha belirgindir.

Yapilan ¢aligmalar sonucunda %60 oraninda [R709-M3000] partikiil ikilisi
iceren kompozitin en yiiksek egme dayanimi degerine sahip oldugu belirlenmistir.
Toplam kati oraninin arttirilmasina iligkin deneylerde partikiil boyutu etkisinin de
incelenmesi i¢in [R709-M3000] ile farkli mikron boyuttaki partikiillerin biraraya
getirilmesi sonucu olusan partikiil ti¢liisiiniin kullanilmast ile hazirlanan kompozitlerin
egme dayanimi degerleri belirlenmistir. Sonuclar karsilagtirma yapabilmek i¢in Cizelge
3.18’de ayrintili bilesimleri verilen partikiil ikilisi iceren sistemlerle birlikte verilmig
olup Sekil 4.23’de goriilmektedir.
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R709-Mikron Boyuttaki Partikiil Ikilileri ve Ucliileri

Sekil 4.23. M3000 esasli partikiil ikililerinin ve tgliilerinin kullanilmasiyla toplam
anorganik partikiil igeriginin %42 ve %60’a ¢ikarildig1 kompozitlere ait egme dayanimi
grafigi

[R709-M3000] esasli partikiil ikilisini ve tigliisiinii iceren kompozitlerde toplam
anorganik kati miktarmin %42’den %60’a ¢ikartilmasi ile egme dayanimi degerlerinde
belirgin bir artma goriilmektedir. Toplam kati oraninin %60 oldugu kompozitler kendi
icinde kiyaslandiginda egme dayanimi degerlerinde belirgin farkliliklar gézlenmemistir.

Hazirlanan kompozitlerin tiimii degerlendirildiginde, egme dayanimi degerleri
yakin olup biraz daha yiiksek degere sahip [R709-M3000] partikiil ikilisi ile [R709-
M3000-M3500] partikiil tigliisiinti igeren sistemler optik gegirgenligin daha az oldugu
yapay dis katmanlarindan CEK’te kullanilmaya uygun bulunmustur. CEK-1 ve CEK-2
olarak kodlanan s6z konusu kompozitlerin su emilimi ve ¢oziiniirlik davraniglari
degerlendirilmis olup sirasiyla 20,5+0,6 ve -0,8+0,6; 20,6+0,6 ve -0,9+0,6 pg/mm3’tﬁr.

Secgilen kompozitlerden dolgu malzemesi olarak kullanilan [R709-M3000-

M3500] partikiil iicliislinlin matris icerisindeki dagilimina ait SEM goriintiileri Sekil
4.24°de verilmistir.
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Sekil 4.24. [R709-M3000-M3500] partikiil ti¢liisiinii iceren CEK-1 kodlu kompozitin a)
100X biiyiitme, b) 500X biiyiitmesine ait SEM goriintiileri

Kompozit dis malzemesinin SEM goriintiileri incelendiginde matris iginde
partikiiller homojen dagilim sergilemistir. Ayrica, partikiiller ve matris-partikiil arayiizi
her iki biyiitmeye ait goriintiilerde belirgin sekildedir (Sekil 4.24-b). Yiizeyleri
modifiye edilmis ve ticari olarak temin edilen R709 partikiilii ile ylizeyleri modifiye
edilen M3000 ve M3500 partikiillerinin matris bilesimindeki fotografinda ¢okelti
benzeri gOriinim matrise baglanan silan modifikator ajanit ile muamele edilmis
partikiiller olarak ileri siiriilen matrisin yapisma kusurunu gostermektedir.

Bundan sonraki degisen baglatici orant ve polimerlesme sicakligi/siiresi
parametrelerinin incelendigi ¢alismalar kapsaminda hazirlanan kompozitlerde de, yapay
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disin kesici on katmani igin gerekli yiiksek 1s1k gegirgenligini saglayacak [R709-
M8000] partikiil ikilisi kullanilmaya devam edilmistir.

Degisen baslatict orani ile polimerlesme sicaklik/siire etkisi

Kompozitin egme dayanimi iizerine degisen baslatici orani ile polimerlesme
sicakligy/siiresi parametrelerinin etkisinin incelenmesi ile ilgili yapilan g¢alismalar
kapsaminda hazirlanan detaylar1 Cizelge 3.19°da verilen kompozitlerin egme dayanimi
degerlerinin degisimini gosteren grafik Sekil 4.25°de verilmistir.

[(UDMA:BISGMA):TEGDMA = [(40:40):20]
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Polimerlesme Sicakligi/Siiresi (°C/dk)

Sekil 4.25. Degisen baslatict orani ile polimerlesme sicaklik/siire etkisi ¢aligmalar i¢in
hazirlanan kompozit sistemlere ait egme dayanimi grafigi

Baslangigta, BOP’un agirlikca %0,5’de sabit tutularak hazirlanan ilk iig
kompozit 120°C’de 60, 30 ve 15 dakika boyunca polimerlestirilmistir. Polimerlesme
stiresi kisalmasina ragmen kompozitlerin egme dayanimi degerlerinde belirgin olmayan
bir azalma gériilmiistiir. Istenilen mekanik dayanima sahip ve miimkiin oldugu kadar
kisa 1s1l islem siireclerinde hazirlanabilen kompozitler tiim endiistriyel alanlar i¢in tercih
edilen bir durumdur. Dolayisiyla, daha sonra hazirlanan {i¢ kompozitte BOP miktari
agirhikga %1, %1.5 ve %2’ye arttirilarak 120°C’de 15 dakika boyunca
polimerlestirilmistir. Grafikten de anlasilacagi tizere, baslatici miktarinin artmasi ile
egme dayanimi degerleri de artis gostermistir. Daha Oncede belirtildigi gibi,
polimerlesmeyi baslatmak i¢in kullanilan BOP 1s1 araciligiyla aktive olarak yiiksek
enerjili serbest radikaller olusturur ve bu radikaller monomerin sahip oldugu n baglari
ile etkileserek aktif monomerik merkezleri meydana getirir. O halde, BOP miktari
artttkca egme dayanimimin artmasmin nedeni, ayni anda fazla sayida olusan aktif
merkezin daha ¢ok monomere katilmasi ve bdylece daha etkili zincir biiylimesinin
baslamasi-devam etmesinden kaynaklanmaktadir. Yiksek BOP (%2) miktar1 ve
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polimerlesme siiresi (15dk) sabit tutularak 120°C, 150°C ve 170°C’de polimerlestirilen
kompozitlere ait egme dayanimi degerlerinin ise sicaklik artisi ile ters yonde degistigi
goriilmiistiir. Bu azalmanin polimerlesme sicakliginin arttirllmasiyla kompozit yapida
meydana gelen bozulmalardan kaynaklandigi (Sideridou ve Karabela 2009)
disiiniilmektedir.

Degisen baslatict orani ile polimerlesme sicaklik/siiresi parametrik ¢alismalarina
ait sonuglar degerlendirildiginde, yiiksek sicakliklarda 15 dakikadan daha kisa siirelerde
caligmanin miimkiin olmamasindan dolay1 BOP’un agirlikca %2 oraninda
kullanilmasima ve kompozitlerin 120°C’de 15 dakika polimerlestirilmesine karar
verilmigtir.

Mikron boyuttaki anorganik partikiillerin yiizey modifikasyon oranlarinin etkisi

Mikron boyuttaki anorganik partikiillerin yiizey modifikasyonlarinin kompozitin
egme dayanimi iizerine etkisinin belirlenmesi amaciyla yapilan ¢alismalar kapsaminda
hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi degerleri Cizelge 4.2°de verilmistir.

Cizelge 4.2. Egme dayanimi iizerine anorganik partikiil ylizey modifikasyon oraninin
etkisinin incelenmesi i¢in hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi sonuglari

Modifikasyon
orant (%)
Egme
Dayanimi 105,8£3,6 | 115,3+4,9 | 115,0£8,2 | 110,0+8,8
(MPa)

Modifikasyon
orant (%)
Egme
Dayanimi 110,0+£5,3 | 112,0+2,9 | 108,3+4,9 | 107,5+£2,2
(MPa)

Modifikasyon
orani (%)
Egme
Dayanimi 109,7+7,8 | 116,6+10,5 | 119,8+5,7 | 113,8+7,5 | 107,2+11,0
(MPa)

1,00 1,50 2,50 5,00

M8000

0,63 1,00 2,50 5,00

M6000

0,43 0,65 1,00 2,50 5,00

Mikron Partikiil Tipi
M4000

Modifikasyon

orani (%) 0,25 0,37 0,75 1,00 2,50 5,00

Egme
Dayanimi 113,0£5,2 | 111,8£5,6 | 111,2+£8,2 | 115,8+6,9 | 108,3+2,9 | 106,3+7,8
(MPa)

M3500

Modifikasyon

orant (%) 0,19 0.28 0,60 1,00 2,50 5,00

Egme
Dayanimi 110,5+8,7 | 110,5£9,1 | 112,4+6,7 | 112,8+3,2 | 111,1£7,9 | 96,6+10,1
(MPa)

M3000

(Sabit= [(UDMA:BISGMA): TEGDMA];[(40:40):20]; [Matris]: %30; [PMMA]: %10, [toplam partikiil] :
%60; [mm/um]: 0,45, [MPTS],; [BOP]: %2, sicaklik: 120°C, polimerizasyon siiresi: 15 dk)

Bu calisma kapsaminda hazirlanan kompozitlerde, yiizeyleri farkli oranlarda

modifiye edilmis mikron boyuttaki partikiillerin R709 ile olusturduklar1 partikiil ikilileri
kullanilmistir. Partikiil ikililerinin kullanildigi kompozitlerin tiimiinde egme dayanimi
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degerlerinde belirgin bir degisim gozlenmemistir. Genel olarak, partikiil yiizeyine
baglanan modifikatér ajan ile kompozitin mekanik Ozellikleri arasinda korelasyon
vardir. Ancak, partikiil yiizeyine baglanan etkili silan miktar1 optimum olmalidir. Diisiik
modifikatdr oranlarindan yiiksek oranlara gidildikce kompozitlerin egme dayanimi
degerlerinde ilk olarak artma ardindan azalma meydana gelmistir. Yiiksek egme
dayanimi degerlerine, M8000’nin agirlik¢a %1.5, diger mikron boyuttaki partikiillerinin
agirlikca %1 oraninda modifiye edilerek kullanildigi kompozitler sahiptir. Bu
oranlardan daha diisik oranlarda modifiye edilen partikiillerin  kullanildig
kompozitlerde ise artan viskoziteden dolayr kompozitin 1s1l islem oncesinde ortaya
cikan islenme zorlugu, uniform olmayan partikiil dagilimi ve matrise yetersiz baglanma
sebebiyle egme dayanimi degerlerinde diisiis gozlenmistir. Daha yiiksek oranlarda ise
partikiil yiizeyine kovalent olarak baglanmis silan tabakasi lizerine ikinci bir silan
tabakast daha olusmasi nedeniyle hem enjekte edilemeyecek derecede viskozite
diisiistine hem de partikiil matris arasindaki mesafenin artmasi nedeniyle olusan uzun
ara yiizey baglart kompozitlerin egme dayanimlarini zayiflatmistir (Sideridou ve
Karabela 2009). Kompozitin 1s1l islem oncesi hazirlik asamasindaki islenme kolayligi
g6z Oniinde bulunduruldugunda; M8000 i¢in agirlikca %1.5, diger mikron boyuttaki
partikiiller i¢in agirlikca %1 uygun modifikasyon orani olarak tercih edilmistir. Karar
verilen modifikasyon oranlarindaki tiim partikiillerin yapay dis katmanlarindan hidrofob
ozellik kazandirilmas1 hedeflenen KOK’te kullanilma olasihigi nedeniyle, belirlenen
oranlarda modifiye edilen partikiilleri i¢eren kompozitlerin su emilimi ve ¢6ziiniirlik
davraniglar1 da degerlendirilmis olup sirasiyla 19,3+0,8 ve -0,8+0,5; 18,0+0,5 ve -
0,6+0,4; 18,2+0,8 ve -1,2+0,5; 16,4+0,4 ve -0,7+0,7; 17,1+0,3 ve -1,3+0,7 ug/mmg’tﬁr.

Daha onceki baslatict oran1 ve polimerlesme sicaklik/siire etkisi ¢alismasinda
belirlenen polimerlesme sicaklik/siirede (120°C/15 dk) belirlenen BOP miktarindan
(%2) daha diisiik bir oranda (%0.5) baslatict kullaniminin miimkiin olup-olmadiginin
anlasilmasi amaciyla [R709-M8000] partikiil ikilisini igeren kompozitler hazirlanmig ve
diisiik baglatict oraninda (%0.5) uygun polimerlesme sicaklik/siiresi belirlenmeye
calistlmigtir. Hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi degerlerinde belirgin/6nemli
degisiklikler gozlenmemistir.

Matris olarak, agirlik¢a [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA):TEGDMA]
monomer {gliisii kullanilarak hazirlanan yapay kompozit dis malzemelerinin egme
dayanimi degerleri tizerine belirlenen degiskenlerin etkileri incelenmistir. Sonug olarak,
dis katmanlarindan KOK ve CEK’te kullanilmaya uygun egme dayanimi ve optik
gecirgenligi saglayabilecek yedi farkli kompozit tercih edilmis olup bunlara ait egme
dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliik testi sonuglar1 Sekil 4.26°da verilmistir.
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Sekil 4.26. Yapay dis katmanlarindan KOK ve CEK’te kullanilmaya uygun kompozit
dis malzemelerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliik grafigi

Kompozitlere ait egme dayanimi degerleri >50 MPa, su emilimi degerleri <40
ng/mm?® ve ¢oziiniirlik degerleri <7,5ug/mm? olup, bu kompozitlerin BS EN SO 4049
numarali standartin tanimladig testleri gegtigini gostermektedir.

Matris olarak agirlikga [(40:40):20] oraninda [(UDMA:BISGMA):TEGDMA]
ticliistiniin kullanildigi kompozitlerde yapilan parametre ¢alismalarina gore;

» Yiksek 151tk gecirgenligini saglayacak [R709-M8000] partikiil ikilisi
kullanilmasina,

[nm/pum] oraninin 0,45 olarak sabit tutulmasina,

Toplam anorganik partikiil oraninin kompozitin agirlik¢a %60°1 kadar olmasina,
Baslatict  oraninin  organik  matrisin  agirlikca  %2’Si, polimerlesme
sicakligiin/siiresinin 120°C/15dk olmasina,

M8000 partikiiliiniin yiizey modifikasyon oraninin agirlikca %1,5; diger
partikiiller i¢in %1 olmasina karar verilmistir.

YV VVY

4.2.2.2. Organik Matris-11’nin kullanilmasi ile kompozitlerin hazirlanmasi

Organik Matris-I’in kullanilmasi ile hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi
sonuglariin degerlendirmeleri sonucu sabit tulmasima karar verilen degisken degerleri
dikkate almip ikinci matris olarak segilen agirlikga [(80:10):10] oranindaki
[([UDMA:BISGMA).TEGDMA] monomer  iglisi  kullanilarak ~ kompozitler
hazirlanmistir.  Hazirlanan  kompozitlerin - gelistirilmesi  ¢alismalart  kapsaminda,
kompozitlerin egme dayanimi degerleri iizerine toplam anorganik partikiil miktarinin ve
[nm/um] oraninin etkileri incelenmistir.
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Toplam anorganik partikiil miktarinin etkisi

Toplam anorganik partikiil miktarmin kompozitin egme dayanimi iizerine
etkisinin incelenerek uygun kati oranmin belirlenmesi amaciyla yapilan ¢aligmalar
kapsaminda, [R709-M8000] partikiil ikilisini igeren detaylar1 Cizelge 3.22°de verilen
kompozitler hazirlanmis ve egme dayanimi asagida verilen Sekil 4.27°deki grafik
tizerinden degerlendirilmistir.

[(UDMA:BISGMA):TEGDMA = [(80:10):10]
‘ Baslangig % Matris ¥ U 1pMMA 2 ‘
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Sekil 4.27. Organik matris veya PMMA orani diisiiriilerek anorganik partikiil oraninin
arttirilmasiyla hazirlanan kompozit sistemlere ait egme dayanimi grafigi

Organik matris veya PMMA yiizdeleri diistiriilerek, -[nm/um] orani sabit
kalacak sekilde- toplam katinin sirasiyla agirlikca %50, %60 ve %65 oldugu
kompozitlere ait egme dayamimlarinin degisimi incelenmistir. Matris veya PMMA
miktarinin azaltilarak toplam katinin %50’ye arttirilmasiyla hazirlanan kompozitlerin
egme dayanimi degerlerinde artma goriilmiistiir. Organik matris miktarinin daha da
azaltilip toplam katinin %60 ve %65 oldugu kompozitler ise hazirlanamamistir.
Kompozitin belkemigini olusturan organik matris; partikiilleri birarada tutan, partikiiller
arasinda gerilim aktarimini saglayarak kompozit yapmin mekanik 6zelliklerinin
olusumunu etkileyen, partikiilleri fiziksel ve kimyasal dis etkilerden koruyarak
kompozit yapinin bir sistem olarak ortaya ¢ikmasini saglayan kisimdir (Wang 2007).
Toplam katinin %60 ve %65 oldugu kompozitlerin hazirlanamamasinda esas neden,
organik matris miktarinin partikiilleri birarada tutmaya ve partikiil ylizeylerini sarmaya
yetersiz gelmesidir. PMMA miktariin diisiiriilerek toplam katinin sirasiyla %60 ve
%65’e ¢ikarilmasi sonucu egme dayaniminda azda olsa artma goriilmiistiir. Dolgu
malzemesi olarak organik esasli PMMA yerine daha sert anorganik partikiillerin
kullanildig1 kompozitlerde mekanik oOzelliklerde iyilesme beklenen bir durumdur.
PMMA miktarmin distiriilmesiyle hazirlanan kompozitlerde toplam anorganik kati
oraninin %65 olmasina karar verilmistir.
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Agrlikca/nm/um] partikiil orani etkisi

Toplam anorganik partikiil igerigindeki [nm/um] oraninin kompozitin egme
dayanimi {izerine etkisinin incelenmesi amaciyla, Cizelge 3.23’de ayrmtili bilesimleri
verilen [R709-M8000] partikiil ikilisi kullanilarak hazirlanan kompozitlerin egme
dayanimi degerlerindeki degisim esas alinmis olup, ilgili grafik Sekil 4.28’de

verilmistir.

[(UDMA:BISGMA):TEGDMA]= [(80:10):10]
‘ Baglangic WMatﬁs\L v //lPMMA\L ‘
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Sekil 4.28. Agirlik¢a farkli [nm/um] partikiil oranina sahip organik matris veya PMMA
orani diisiiriilerek hazirlanan kompozit sistemlere ait egme dayanimi grafigi

Agirlikga [nm/pm] partikiil oraninin 0,45 oldugu ve toplam katinin sirasiyla
%50, %60 ve %65’e cikarildigi kompozitlere ait egme dayanimi sonuglart [nm/pm]
oraninin 0,40 ve 0,57 oldugu ve toplam katinin %65’¢ ¢ikarildigi kompozitlerinki ile
kiyaslamak igin tekrar verilmistir. [R709/M8000] oraninin 0,40; 0,45 ve 0,57 oldugu ve
toplam katinin %65’e ¢ikarildigi kompozitlere ait egme dayanimi sonuglar1 benzerlik
gostermistir. Bu nedenle sonraki ¢alismada Cizelge 3.24’de ayrintili bilesimleri verilen
agirlikga [nm/um] partikiil oraninin sirasiyla -alt ve iist sinir deger- 0,40 ve 0,57 oldugu
ve dolgu malzemesi olarak R709 ile diger mikron boyuttaki partikiil ikililerinin
kullanilarak hazirlandigi kompozitlerin egme dayanimi degerleri incelenmis olup
sonuclar Sekil 4.29’da verilmistir.
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Sekil 4.29. Agirlik¢a [nm/um] partikiil oraninin 0,40 ve 0,57 oldugu ve R709 ile mikron
boyuttaki partikiillerin olusturdugu ikililerle hazirlanan kompozitlere ait egme dayanimi
grafigi

Agirlikca [nm/pum] partikiil oraninin 0.40 oldugu kompozitlerde M8000’den
M3000’e dogru mekanik dayanim sonuclart degerlendirildiginde M8000 disindaki diger
mikron boyuttaki partikiillerin egme dayanimi degerleri arasinda belirgin bir degisim
gozlenmemistir. [nm/um] oranmmin  0.57 oldugu kompozitlerde de egme
dayanimlarindaki degisimler [nm/um] oraninin 0.40 oldugu kompozitlerdeki degisimler
ile benzerlik gostermistir. Her iki [nm/pum] oraninda ise her bir mikron boyuttaki
partikiiliin kullanilmasiyla hazirlanan kompozitlerinde egme dayanimi degerleri
arasindaki belirgin olmayan degisim benzerdir. Genel olarak, literatiirde yapilan
caligmalarda azalan partikiil boyutu ve artan yiizey alani ile beraber mekanik dayanimda
artis gozlenmektedir. Bu sonug, kompozitin ana bilesenlerinden biri olan matrisin
partikiilleri birarada tutabilmesi ve partikiiller arasinda gerilim aktarimi sagliyor
olabilmesi ile dogrudan iligkilidir (Wang 2007). Daha belirgin egme dayanimi
degerlerine sahip olanlar [nm/pum] oraninin 0,40 ve 0,57 oldugu ve en kiigiikk mikron
boyuttaki partikiil olan M8000’in R709 ile olusturdugu partikiil ikilisinin
kullanilmasiyla  hazirlanan  kompozitlerdir. Ilgili kompozitlerin  yapay dis
katmanlarindan antibakteriyel ve hidrofob 6zellik kazandirilmasi hedeflenen KAK’ta
kullanilma olasilig1r nedeniyle su emilimi ve ¢oziiniirliikk davraniglar1 degerlendirilmis
olup sirasiyla 16,2+0,6 ve -2,2+0,2 ve 19,2+1,1 ve -1,9+1,0 ug/mm3’tﬁr. Bu iki
kompozit, sahip olduklar1 egme dayanimi degerlerinin yapay dis katmanlarindan
BOY’da kullanima uygun olmasi nedeniyle de tercih edilmis ve sirasiyla BOY-1 ve
BOY-2 olarak kodlanmustir.

Agirlik¢a [nm/um] partikiil oraninin 0,40 oldugu ve dolgu malzemesi olarak

[R709-M8000] partikiil ikilisinin kullanildigt BOY-1 kodlu kompozitteki partikiillerin
matris icerisindeki dagilimina ait SEM goriintiileri Sekil 4.30°da verilmistir.
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Sekil 4.30. [R709-M8000] partikiil ikilisini igeren BOY-1 kodlu kompozitin a) 100X
biiyilitme, b) 500X biiyilitmesine ait SEM goriintiileri

Kompozit dis malzemesinin SEM gorintiileri incelendiginde 1,8 pm boyuta
sahip MS8000 partikiiliniin matris i¢inde davraniglart belirtilen biiylitmelerde
izlenememistir. Ancak, M8000 partikiilii diger mikron boyuttaki partikiillerle
karsilastirildiginda, sahip oldugu yiiksek yiizey alani/hacim oraninin bir sonucu olarak
matris-partikiil arayiiz tutunmasini arttirmistir. Diger mikron boyuttaki partikiillerin
kullanilmasiyla hazirlanan kompozitlerin egme dayanimlar ile karsilastirildiginda bu
artig, M8000°1i kompozitin daha yiiksek dayanimina sahip olmasini saglamistir. Yiiksek
egme dayanimi degerine ve PMMA organik partikiiliiniin dagilimma bagli olarak
Organik Matris-11 igcinde M8000’in homojen dagilim sergiledigini sdylemek
miimkiindiir. BOY-1 kodlu kompozitteki PMMA partikiillerinin CEK ’tekilere gore daha
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kiigiik ve birbirlerinden uzak kiirecikler halinde olmasi durumu daha disiik miktarda
PMMA igermesi ile dogrudan iligkilidir.

4.3. Antibakteriyel ve hidrofob ézellikli kompozit gelistirilmesi

Bu kapsamda, Bolim 4.2°de optimize edilen kompozitlere dis katmanlarinda
kullanilacaklar1 bolgeye gore antibakteriyel, hidrofob ve son olarak hem antibakteriyel
hem de hidrofob 6zellik kazandirilmasi ¢aligmalari yapilmis ve bunlara iliskin sonuglar
degerlendirilmistir.

4.3.1. Antibakteriyel 6zellik kazandirilmasi

Daha oncede belirtildigi iizere, antibakteriyel 6zelligin kompozit igerisine
nanometrik boyutta ZnO partikiillerinin ilavesi ile saglanmasi hedeflenmistir. Bu
amagla, yapay disin kesici arka kisiminda (KAK) kullanilan antibakteriyel 6zellikli ZnO
partikiilleri sentezlenmis, karakterize edilmis ve kompozit igeriSindeki davranislari
degerlendirilmistir.

4.3.1.1. ZnO partikiil sentezi ve karakterizasyonu

Antibakteriyel 6zellik kazandirmak igin sentezlenen nanometrik boyuttaki ZnO
partikiillerinin Kristal yapi, partikiil boyutu ve yiizey alani/gbzenek dagilimi analizleri
yaptlmistir. Cizelge 3.24’de deneysel degiskenlere ait detaylart verilen ZnO
sentezlerinden R-4’tin kristal yapida olup olmadigt XRD teknigi araciligiyla
belirlenmistir. Analiz siiresince CuKo. 15101 kullanilmig olup 260 degerleri 0-80°, tarama
hiz1 0.04 cm/s se¢ilmis olup XRD deseni Sekil 4.31°de verilmistir.

Pik Siddeti

20 30 40 50 60 70 80
2-Theta (°)

Sekil 4.31. R-4 kodlu ZnO partikiiliine ait XRD spektrumu
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Taneciklerin XRD spektrumlarinda goriilen piklere ait 20 degerlerinin kristal
formdaki ZnO igin belirlenen (100), (002), (101), (102), (110), (103), (200), (112),
(201), (004) ve (202)  kristal yansimalarina karsilik geldigi belirlenmis olup
literatiirdeki ¢alismalarla desteklenmistir (Hong vd. 2006, Kanade vd. 2006, Hong vd.
2009). XRD sonucu esas alindiginda ZnO partikiiliiniin ortalama kristal boyutu,

KxA
D= BxcosO (41)

Scherrer esitligi kullanilarak 15,68 nm olarak hesaplanmustir. Esitlikte D, ortalama
kristal boyutu (nm); K, Scherrer sabiti; A, kullanilan X-1s1ninin dalgaboyu (0,1540 nm);
B, pik yar1 genisligi (rad); 6, Bragg acis1 (°)’dir.

Sentezlenen tiim ZnO partikiillerinin saf su igerisinde hazirlanmis sollerinin
kullanilmasiyla belirlenen hacimce tanecik boyut dagilimlart  Sekil 4.32’de
gosterilmistir.
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Sekil 4.32. ZnO partikiillerine ait hacimce boyut dagilimi grafigi

Partikiil dagilim egrilerine bakildiginda H-1, H-2, R-1 ve R-4 tek tip; R-2 ve R3
ise iki tip dagilima sahip oldugu goriilmektedir. Sol-jel yontemi ile sentezlenen tiim
metal oksitler igin partikiil boyutu hidroliz ve kondenzasyon basamaklarmin hizi ile
sentez ortammin pH’ma baglh olarak degismektedir. Hidroliz ve kondenzasyon
basamaklarindan olusan sol-jel prosesinin hizini kismen yavas olan hidroliz basamagi
belirler. Asidik katalizor  kullanildigit zaman bu basamak baz katalizor
kullanildigindakinden daha hizli olmasi nedeniyle, az dallanmis uzun polimer zincirler
olusur. Dolayisiyla farkli bilesime sahip asidik ortamda sentezlenen partikiillerin
boyutlar1 bazik ortamda sentezlenen partikiillerinkine gore daha biiyiiktiir. Bu sonug,
baz katalizorii kullanildiginda hidroliz basamaginin kontrollii ve yavas gerceklesmesi ve
¢ok dallanmis kisa polimer zincirler olusmasi ile dogrudan iliskilidir (Yesil 2011).

99



BULGULAR ve TARTISMA

Z. YESIL ACAR

Partikiil boyuttundaki azalma ile beklenen yiizey alani/kiitle oranindaki yiikselme Sekil
4.33°de verilen partikiil boyut dagilimi-BET yiizey alani grafiginden goriilmektedir.
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Sentezlenen nano-ZnO Partikiilleri

Sekil 4.33. ZnO partikiillerine ait partikiil boyut dagilimi-yiizey alan1 grafigi

ZnO partikiillerine ait ayrintili N, adsorpsiyonu-desorpsiyonu t-plot sonuglari
Sekil 4.34’de verilmistir. Bazik katalizor kullanildigi zaman sentezlenen partikiillerin
BET yiizey alani, gbzenek boyutu ve hacmi asidik katalizor kullanildiginda sentezlenen
partikiillerinkine gore artmistir. Cizelge 3.25’de ayrintilar1 verilen ve asidik katalizoriin
kullanildigi H-1 sentezinde elde edilen partikiillerin gézenek hacimleri ayni kosul ve
deneysel oranlarda caligildigi ve daha seyreltik ortamda hazirlanan H-2’ninkine gore
diisiiktir (0,00192 cm®g<0,00217 cm°/g). Benzer durum katalizér olarak baz
kullanildigit R-1 ve R-4 sentezleri sonucu elde edilen partikiillerin yiizey alanlari,
gbzenek hacimleri ve gézenek boyutlar1 sonuglarinda da karsimiza ¢ikmaktadir.
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Sentezlenen Nano-ZnO Partikiilleri

Sekil 4.34. ZnO partikiillerine ait yiizey alani-gozenek boyutu/hacmi grafigi

Sentezlenen ZnO partikiillerin boyut ve yiizey alani dagilimlarinin bilinmesi
antibakteriyel mekanizmanin anlasilmasi agisindan-6nemlidir. Antibakteriyel 6zellige
sahip partikiillerin artan yiizey alani/hacim orani ile sergiledikleri aktivite daha etkili
olmaktadir (Oyar 2014). Bu sonug, partikiiliin artan yiizey alaninin daha fazla sayida
bakteri ile temas halinde olmasini saglamasiyla dogrudan iliskilidir. Analiz sonuglarina
gore, kiigiik ve tek tip partikiil boyutu (100 nm) ve yiiksek yiizey alanina sahip R-4
kodlu partikiiliin antibakteriyel ajan olarak kullanilmasina karar verilmistir.

4.3.1.2. Antibakteriyel 6zellikli kompozitlerin gelistirilmesi

Bu kapsamda, ilk olarak uygun modifikatér oraninin belirlenmesi i¢in ZnO
partikiilleri Cizelge 3.9’da belirtilen oranlarda modifiye edilmistir. Yiizeyi modifiye
edilmis ZnO partikiillerinin organik matris igerisine katkilanmasi ile hazirlanmis
kompozitin degerlendirilmesinde, 1s1l islem Oncesindeki islenme kolayligi ve egme
dayanimi degerleri dikkate alimmistir. Cizelge 3.27’de detayli bilesimleri verilen
antibakteriyel 6zellikli kompozitlere ait egme dayanimi degisimini gosteren grafik Sekil
4.35’de verilmistir.
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Sekil 4.35. Yiizeyi farkli oranlarda modifiye edilmis ZnO partikiillerinin
kullanilmastyla hazirlanan kompozit dis malzemelerine ait egme dayanimi grafigi

Partikiil yiizeyine baglanan modifikator miktar1 ile kompozitin mekanik
Ozellikleri arasinda bir korelasyon oldugu i¢in, partikiil yiizeyine baglanan etkili silan
miktar1 optimize edilmelidir. ZnO igeren kompozitlerin egme dayanimi degerleri artan
ylizey modifikasyon orani ile azalmistir. Modifikasyon miktar1 arttikca, partikiil
yiizeyindeki silan tabakasi kalinligimin artmasina neden olmaktadir. Artan kalinlik
partikiil matris arasindaki bagin uzamasina ve dolayisiyla kompozitin esnek bir yapi
kazanmasma yol acar ki bu mekanik o6zellikleri zayiflatir. Ayni zamanda artan
modifikator miktar1 ile kompozit dis malzemesinin viskozitesi asiri derecede artis
gostermis olup, kaliplara enjekte ederken istenmeyen islenme zorluklar1 ortaya
cikarmistir. Bu degerlendirmeler sonucunda, [nm/pum] oranmnin 0,40 ve 0,57 oldugu her
iki kompozit dis malzemesi igin uygun modifikasyon orani agirlikca %2 olarak
belirlenmistir.

Uygun modifikatér oraninin belirlenmesinden sonra KAK’ta kullanilmak {izere
secilen, [nM/pm] oraninin 0,40 oldugu ve ZnO ilavesi yapilmis kompozitin
Streptococcus mutans’a karsi antibakteriyel aktivitesi belirlenmistir. Bélim 3.2.8’de
ayrintist verilen disk difiizyon metodu kullanilarak ZnO igermeyen kontrol grubu ve
ZnO igeren kompozit disklerin temas ettigi yiizeylerdeki bakterilerin biiyiimeleri Sekil
4.36°da gosterilmistir.
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Sekil 4.36. Streptococcus mutans bakterisine karsi yapilan antibakteriyel teste ait
goriintiiler

Kompozit igermeyen bakteri siispansiyonu (150 pl), ZnO igermeyen kompozit (kontrol)
ve “AB” olarak kodlanan ZnO igeren kompozitlerin kanli agarda temasta bulundugu
bolgedeki mikroorganizmalarin biiylimesi incelendiginde, ZnO igeren kompozitin
bakteri Dbiiylimesini inhibe ettigi ve/veya Olmesini sagladigi goriilmektedir.
Antibakteriyel 0zelligi ispatlanan bu kompozit bilesimine hidrofob 6zelligin
kazandirilmasina iligkin ayrintili bilgi Boliim 3.2.6.2°de anlatilmis olup sonuglari
4.3.3’de tartigilmastir.

4.3.2. Hidrofob 6zellik kazandirilmasi

Oncelikle uygun hidrofob oraninin belirlenmesi amaciyla, Béliim 3.2.6.2°de
anlatildigir sekilde BM, HM, LM ve TFM kullanarak kompozitler hazirlanmistir.
Degerlendirmede, 1s1l islem Oncesi kompozitin islenme kolaylig1 ve egme dayanimi
testlerinin sonuglar1 dikkate alinmistir. Cizelge 3.27°de detayli bilesimleri verilen
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hidrofob 6zellikli kompozitlerin egme dayanimi degerlerinin degisimini gosteren grafik
Sekil 4.37°de verilmistir.
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Sekil 4.37. Farkl: tiirde ve oranda hidrofob ajan i¢eren kompozit dis malzemelerine ait
egme dayanimi degerleri

BM, HM ve LM’li kompozitlerde hidrofob ajan miktarnin artmasiyla egme
dayanimi azalmistir. Bu ajanlar arasindaki temel fark alkil zincir uzunlugu olup
BM<HM<LM sirasinda degismektedir. AlKil zincir uzunlugunun artmasi baglarin daha
uzun ve esnek olmasina yol a¢tig1 icin hem vizkozite diiser hem de kompozitin islenme
kolayligi ortadan kalkar. Bilindigi iizere, esneklik kompozitin egme dayanimimni bir
noktadan sonra negatif yonde etkiler. Hidrofob ajanin oram1 géz Oniinde
bulunduruldugunda, artan BM miktar ile kompozitin egme dayanimi degerinde daha
belirgin azalma goriilitken HM ve LM igeren kompozitlerinkinde daha az azalma
goriilmektedir. Flor esasli TFM’li kompozitlerde ise tam tersi bir durum ile
karsilagilmistir. Hidrofob ajan miktart ile egme dayanimi degerlerinde paralel bir artis
goriilmiistiir. TMF yapisinda digerlerindeki gibi bir alkil zinciri olmamakla birlikte,
florlarin bir alkil zincirine kiyasla daha kiiclik hacime sahip olmas1 ve H-bagi yapma
egilimlerinin yiiksek olmasi daha sik bir yapinin olmasini saglamaktadir. Sonuglar
degerlendirildiginde, LM igeren kompozitlerin egme dayanimi degerlerinin diisiik
olmast nedeniyle elimine edilirken BM ve HM’nin agirlikga %2, TFM’nin ise %S5
oraninda kullanilmasina karar verilmistir.

Uygun hidrofob ajan oraninin belirlenmesinden sonra KOK’te kullanmak igin
tercih edilen kompozitlere sirastyla BM, HM ve TFM nin ilave edilerek egme dayanimi,
su emilimi ve ¢Oziiniirlik testleri sonuglart incelenmistir. Hidrofob ajan igermeyen (-)
ve iceren (BM, HM, TFM) kompozitlerin test sonuglarint gosteren grafikler sirasiyla
Sekil 4.38-40’da verilmistir.

104



BULGULAR ve TARTISMA Z.YESIL ACAR

’ —m— Egme Dayanimi —@— Su Emilimi —A— CézﬁnﬁrlﬁH

1604 - BM - BM - BM - BM - BM 3 —25
=140 - -2
A , A
= & £
R SNIF ST S EPUE PO (Y
5100* o —— /§\i\§ [ — Z z
& A TP E
LAl = | E
léo S I R \I/I\I/l IA 1 8 hisH
s l J O 7
60 - 1 J
-2
40
| M8000 M6000 M4000 M3500 M3000 | -3 10

Mikron Boyuttaki Partikiiller

Sekil 4.38. BM icermeyen ve BM iceren KOK icin secilen kompozitlerin egme
dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliikk grafigi

BM igeren kompozitlerin egme dayanimi degerleri igermeyenlerinki ile
kiyaslandiginda, M8000°1i de kabul edilebilir bir artis varken diger mikron boyuttaki
partikiil igerenlerinkinde degisim daha az belirgindir. Su emilimleri degerlendirildiginde
ise M8000’li de belirgin egme dayanimi sonucuna bagli olarak su emilimi degerinde
diisme goriilmistiir. Diger mikron boyuttaki partikiilleri iceren kompozitlerinkinde ise
degisim azalma yoniinde olup yok denecek derecede azdir. Coziiniirlik degerleri
incelendiginde, ajan kullanilmasi ile negatif olarak azda olsa artis gdstermistir. Yani
ajan iceren kompozit sistemler absorpladigi suyu ajan icermeyenlere gore daha fazla
birakmistir. Kompozitin su emilimi ve ¢oziiniirliik davraniglar1 kendisini olusturan
matrisin kimyasal 0Ozelliklerine bagli olarak degismekte olup mekanik 6zellikleri
tizerinde son derece etkindir. AlKil zincirine sahip hidrofob ajanin kompozit dis
malzemesinin hem su emilimini azalttig1 —azda olsa- hem de suda bekletilme sonucu
absorpladig1 suyun birakilmasinda etkili oldugu tespit edilmistir. BM ajaninin ilave
edilerek hazirlanan kompozitlerin timii degerlendirildiginde, optik gegirgenligin daha
cok istendigi KOK igin; en yiiksek egme dayanimm (diisiik su emilimi ve ¢oziiniirliik)
degerine ve yari-saydam bir goriintiiye sahip olan [R709-M8000] partikiil ikilisi igeren
sistemlerin kullanilmasina karar verilmis ve dis malzemesi KOK-1 olarak kodlanmustr.

M6000 partikiiliiniin kullanildigit HM igeren kompozitlerin egme dayanimi
degerlerinde ve su emilimi degerlerinde -icermeyen kompozitlerinkine gore- artis
gorilmektedir (Sekil 4.39). HM’li M8000, M4000, M3500 ve M3000 iceren
kompozitlerin egme dayanimi degerlerinde ise kiigiik bir azalma yoniinde degisim
gorilmiistiir.
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Sekil 4.39. HM icermeyen ve HM igceren KOK icin secilen kompozitlerin egme
dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliikk grafigi

Mekanik dayanimdaki zayiflamaya karsin su emilimi degerlerindeki degisim
farkli oranlarda artis seklindedir. Kompozitlere ait ¢oziiniirlik degerleri <7,5 pg/mm?®
olup, egme dayanimi degerlerindeki diisiislerle beraber ¢oziiniirlikkleri negatif yonde
daha fazla artma gostermistir. Bu sonug, hidrofob ajan etkisinin yanisira kompozit
icerisinde  polimerlesmeden kalan monomer kalintilarinin  salinimindan da
kaynaklanabilecegini  gostermektedir. HM ajaninin ilave edilerek hazirlanan
kompozitlerin tiimii degerlendirildiginde, optik gecirgenligin daha ¢ok istendigi KOK
i¢in; yiiksek egme dayanimi (diisiik su emilimi ve ¢oziiniirliik) degerine ve yari-saydam
bir goriintiiye sahip olan [R709-M6000] partikiil ikilisi igeren sistemin kullanilmasina
karar verilmis ve dis malzemesi KOK-2 olarak kodlanmistr.

Sekil 4.40°da ise, TFM igeren ve icermeyen kompozitlere ait egme dayanimi,
¢Oziiniirlikk ve su emilimi degisimlerinin bir arada incelendigi grafik gériilmektedir.
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Sekil 4.40. TFM icermeyen ve TFM igeren KOK igin secilen kompozitlerin egme
dayanimi, su emilimi ve ¢oziintirliik grafigi

MS8000 ve M6000 partikiillerinin kullanildigt TFM icermeyen ve igeren
kompozitlerin egme dayanimlarindaki degisim azalma yoniinde davranis sergilemistir.
Su emilimi degerlerinde ise artis goriilmektedir. M4000, M3500 ve M3000 igeren
kompozitlerin egme dayanimi degerlerinde kiigiik bir azalma gorilmistiir. Mekanik
dayanimdaki zayiflamaya karsin su emilimi de%erlerinde artis belli belirsizdir.
Kompozitlere ait ¢oziiniirlik degerleri <7,5 pug/mm” olup, standartta tanimlanan sinir
degerin daha da altindadir. TFM ajani igeren kompozitlerde KOK’te kullanima uygun
egme dayanimi degeri ve optik gecirgenlige ulasilamadigi i¢in tiim sistemler elenmistir.

BM igeren ve en kiiciik mikron boyuttaki partikiil olan M8000’in R709 ile
olusturdugu partikiil ikilisinin kullanilmasiyla hazirlanan KOK-1 kodlu kompozitteki
partikiillerin matris igerisindeki dagilimina ait SEM gortntileri Sekil 4.41°de

verilmistir.
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Sekil 4.41. [R709-M8000] partikiil ikilisini iceren KOK-1 kodlu kompozitin a) 100X
biiyilitme, b) 500X biiyiitmesine ait SEM goriintiileri

Kompozit dis malzemesinin SEM goriintiileri incelendiginde BOY-1’deki ile
benzer sekilde 1,8 um boyuta sahip M8000 partikiiliiniin matris iginde davranislari
belirtilen biiyilitmelerde izlenememistir. Ancak, M8000 partikiilii diger mikron boyuttaki
partikiillerle karsilastirildiginda, sahip oldugu yiiksek ylizey alani/hacim oraninin bir
sonucu olarak matris-partikiil arayiiz tutunmasini arttirmistir. Bu artigin bir sonucu
olarak, diger kompozitlerle karsilastirildiginda egme dayanimi yiiksek ¢ikmistir.
Yiiksek egme dayanimi degerine ve PMMA organik partikiiliiniin dagilimina bagh
olarak Organik Matris-I iginde M8000’in homojen dagilim sergiledigini sdylemek
miimkiindiir. KOK-1 kodlu kompozitteki PMMA partikiillerinin BOY ve KAK takilerin
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aksine birbirlerine yakin ve fazla sayida kiirecikler halinde olmasi durumu agirlik¢a %5
daha fazla PMMA igermesi ile dogrudan iligkilidir.

4.3.3. Antibakteriyel ve hidrofob 6zellik kazandirilmasi

Uygun antibakteriyel ve hidrofob ajan oranlariin belirlenmesinden sonra, yapay
dis katmanlarindan KAK’ta kullanilmas1 amaciyla, Cizelge 3.29’da detayl bilesimleri
verilen [(80:10):10] oraninda [(UDMA:BISGMA):TEGDMA] monomer igliisii ile
[M8000-R709] partikiil ikililerinden olusan sisteme ZnO nanopartikiilii ve sirasiyla BM,
HM ve TFM hidrofob ajanlarinin ilave edilmesiyle hazirlanan kompozitlerin egme
dayanimi, su emilimi ve ¢Oziiniirlik degisimleri incelenmistir. Ajan igermeyen (-) Ve
iceren (ZnO-BM, ZnO-HM, ZnO-TFM) kompozitlerin test sonuglarini gosteren grafik
strastyla Sekil 4.42°de verilmistir.
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Sekil 4.42. Antibakteriyel-hidrofob ajan icermeyen ve igeren KAK igin segilen
kompozitlerin egme dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirlikk grafigi

[nm/um] oraninin 0,40 oldugu kompozitlerde antibakteriyel ve hidrofob ajan
ilavesi egme dayaniminda azda olsa azalma yoniinde degisime yol agmustir. Tim
sistemler, egme dayanimi ve su emiliminde s6z konusu olan ters orantili davranisi
sergilemiglerdir. Sudaki ¢oziiniirlik ise ajan kullanilmasi ile negatif yonde artis
gostermistir. Bu sonug, hidrofob ajanin kompozitlerin suda bekletilmesi sonucu
absorpladig1 suyun saliniminda etkili oldugunu gostermektedir. Hidrofob ajan iceren
kompozit dis malzemelerinden suyun salimmi, yapida hidrofobik karakterli -suyu
sevmeyen- uzun alkil zincirleri ile florun olmasindan kaynaklanmaktadir. S6z konusu
kompozitlerin degerlendirilmesinde, 1s1l islem 6ncesi kompozitin islenme kolaylig: ile
egme dayanimi test sonuglar1 dikkate alinmistir. En yiiksek egme dayanimina ve diisiik
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standart sapmaya sahip ZnO-HM igeren kompozit sistem KAK’ta kullanilmak {izere
secilmistir ve dis malzemesi KAK-1 olarak kodlanmistir. [nm/pum] oraninin 0,57 oldugu
kompozitlerde antibakteriyel ve hidrofob ajan ilave edilmesi egme dayanimi
degerlerinde daha belirgin bir degisime yol agmistir. Sistemlerin egme dayanimi ve su
emiliminde ters orantili olarak degismektedir. Sudaki ¢oziiniirliigii ise ajan kullanilmasi
negatif yonde artmistir. KAK’ta kullanilmak iizere en yiiksek egme dayanimi degerine
sahip ZnO-BM igeren kompozit sistem tercih edilmistir ve dis malzemesi KAK-2 olarak
kodlanmustir.

KAK’ta kullanilmak {iizere secilen, [nm/um] oraninin 0,40 oldugu ve ZnO/HM
ilavesi yapilmis kompozitin Streptococcus mutans’a karsi antibakteriyel aktivitesi
belirlenmistir. Bolim 3.2.8’de ayrintis1 verilen disk difiizyon metodu kullanilarak
Kompozit disklerin temas ettigi yiizeylerdeki bakterilerin biiyiimeleri Sekil 4.43’de
gosterilmistir.

Sekil 4.43. Streptococcus mutans bakterisine karsi yapilan antibakteriyel teste ait
goriintiiler
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Kompozit igermeyen bakteri siispansiyonu (150uL), ZnO/HM igermeyen
kompozit (kontrol) ve “AB+HF” olarak kodlanan ZnO/HM igeren kompozitlerin kanlt
agarda temasta bulundugu bolgedeki mikroorganizmalarin biiyiimesi incelendiginde,
ZnO/HM igeren kompozitin bakteri biiyliimesini inhibe ettigi ve/veya dlmesini sagladigi
goriilmektedir. Antibakteriyel 6zelligi ispatlanan antibakteriyel ve hidrofob 6zellikli bu
kompozitin yapay dis kesici arka kisiminda (KAK) kullanilmasina karar verilmistir.

ZnO/HM igeren ve en kii¢iik mikron boyuttaki partikiil olan M8000’in R709 ile
olusturdugu partikiil ikilisinin kullanilmasiyla hazirlanan KAK-1 kodlu kompozitteki
partikiillerin matris icerisindeki dagilimina ait SEM goriintiisti Sekil 4.44°de verilmistir.

Sekil 4.44. [R709-M8000] partikiil ikilisini igeren KAK-1 kodlu kompozitin SEM
goriintiisii (500X biiylitme)

Kompozit dis malzemesinin SEM goriintiileri incelendiginde BOY-1 ve KOK-
1’deki ile benzer sekilde 1,8 um boyuta sahip M8000 partikiiliiniin matris ig¢inde
davraniglar1 belirtilen biiylitmelerde izlenememistir. Ancak, M8000 partikiili diger
mikron boyuttaki partikiillerle karsilagtirildiginda, sahip oldugu yiiksek yiizey
alani/hacim oraninin bir sonucu olarak matris-partikiil arayiliz tutunmasini arttirmistir ve
bu artis, M8000’li kompozitin egme dayanimi degerinin diger mikron boyuttaki
partikiilleri igeren kompozitlerin egme dayanimi degerlerinden yiiksek ¢ikmasini
saglamistir. Yiiksek egme dayanimi degerine ve PMMA organik partikiiliiniin
dagilimina bagli olarak Organik Matris-II iginde M8000’in homojen dagilim
sergiledigini yani agregasyon —kiimelenme- olmadigini sdylemek miimkiindiir. KAK-1
kodlu kompozitteki PMMA partikiillerinin KOK-1dekilere kiyasla birbirlerinden uzak
kiirecikler halinde olmasi durumu agirlik¢a %5 daha az PMMA igermesi ile dogrudan
iligkilidir.
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4.4, Yapay Dis Gelistirilmesi

Dort katmanli yapay kompozit dis gelistirilmesinde kesici 6n kisimdan-g¢ekirdek-
boyun-kesici arka kisima dogru kullanilan her bir kompozit bilesimi belirlenirken dogal
dis taklit edilmistir. On alt/iist dislerdeki istenen estetik gdriiniim icin kesici 6n yiizeyde
(KOK) nano partikiil ve en kii¢iik boyuta sahip mikron partikiil kullanilan kompozit dis
malzemesi tercih edilmistir. Buna ilaveten kompozit yapay disin agiz ortaminda su ile
direk temas edebilecegi kesici 6n yiizeye (KOK) hidrofob &zellik kazandirilmistir. Arka
alt/iist dislerdeki ¢igneme kuvvetlerine karsi koyabilmesi i¢in beklenen mekanik
dayanim kesici arka yiizeyde (KAK) kullanilacak olan kompozit dis malzemelerin
seciminde belirleyici olmustur. Ayrica, kesici arka yiizeye dental ¢iiriiklerin dis kdkiinde
ve disetiyle iliskili bolgelerde yaygin goriilmesi nedeniyle antibakteriyel 6zellik ve agiz
ortaminda su ile temas edecegi ylizey olmasi nedeniyle hidrofob 6zellik
kazandirilmigtir. Dort katmanli yapay kompozit dig gelistirilmesinde kesici 6n yilizeyden
kesici arka yiizeye dogru kullanilmak tizere gelistirilen kompozitlere iliskin ayrintili
bilgi Cizelge 4.3’ de verilmistir.

Cizelge 4.3. Dort katmanl yapay dis gelistirilmesinde kullanilmak iizere gelistirilen
kompozit dis bilesimlerine ait detayli bilgiler

Gelistirilen kompozit dis bilesimlerine ait kodlar
KOK-1 | KOK-2 | CEK-1 | CEK-2 | BOY-1 | BOY-2 | KAK-1 | KAK-2

PMMA oram

%) 10 10 10 10 5 5 5 5
Toplam partikiil 60 60 60 60 65 65 65 65
orant (%)
[nm/pm] 0,45 0,45 0,45 0,45 0,40 0,57 0,40 0,57
orant (%)
nano-R709

18,5 18,5 18,5 18,5 18,5 23,5 18,5 23,5
orani (%)

Mikron partikiil M3000

tiirii/oran1 (%) M8000 | M6000 | M3000 M3500 M8000 | M8000 | M8000 | M8000

Modifikasyon 15 1,0 5,0 5,0 15 15 15 15
orani (%)

BOP orani (%) 2 2 0,5 0,5 2 2 2 2
Siire (dKk) 15 15 60 60 15 15 15 15
ZnO (%) - - - - - - 1 1

Hidrofobajan | g5 | 2 - - - - HM-2 | BM-2

(%)
Matris monomer
bilesimi orant [(40:40):20] [(80:10):10]
(%)

*KOK, kesici on kisum; CEK, ¢ekirdek; BOY, boyun; KAK, kesici arka kisim
(Sabit= [Matris monomer bilesimi]: [(UDMA:BISGMA):TEGDMA], [Matris]: %30; sicakik: 120°C])

Yapay dis katmanlarinda kullanilmak {izere gelistirilen kompozit dis

malzemelerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirliik degerleri Cizelge 4.4’de
verilmistir.
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Cizelge 4.4. Yapay dis katmanlarinda kullanilmak iizere gelistirilen kompozitlere ait
ozellikler

Dort ki[;?;r;igipay di Egme dayanimi (MPa) Su emilimi (ug/mm3) Coziintirlik (ug/mm3)

- 125,0+6,9 16,1+0,9 - 0,4+0,6

KOK 119,049,2 18,8411 ~0,540,3

CEK 129,549,6 20,5+0,6 - 0,8+0,6
129,5+5,9 20,6+0,6 —0,9+0,6

BOY 137,749,1 16,240,6 —2.240.2
140,2+10,3 19.2+1,1 ~1,9+1,0

KAK 137,0+£12,0 17,8+0,4 -0,7+0,6
141,5+2,7 19,0+0,7 -1,6+0,2

*KOK, kesici on kisum; CEK, cekirdek; BOY, boyun; KAK, kesici arka kisim

Dort katmanl disi olusturan her bir kompozit bilesimi ikilisinin bag dayanimi
test sonuglarini gosteren grafik Sekil 4.45°de verilmistir.
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Sekil 4.45. Dort katmanli disi olusturan her bir kompozit bilesimi ikilisinin bag
dayanimi testi sonuglari

Katmanli disi olusturan kesici arka kisim i¢in secilen KAK-1 ve KAK-2 yalnizca
[nm/um] oram1 agisindan farkli olmalar1 nedeniyle KAK-1’in diger kompozit
bilesimlerle baglanmalar1 degerlendirilmistir. Benzer durumun boyun i¢in segilen BOY -
1 ile BOY-2 iginde gegerli olmalar1 nedeniyle BOY-1’in diger kompozit bilesimlerle
baglanmalar1 degerlendirilmigtir. Dort katmanli disi olusturan farkli iki kompozit
bilesiminin baglanma arayiizlerinde kimyasal olarak baglanmanin mekanik bir 6l¢iitii
olarak tanimlanan bag dayanimi degerleri >5 MPa olup standartta tanimlanan sinir
degerin tizerindedir.
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Cizelge 4.3’de bilesimleri ayrintili olarak verilen kompozitlerin hazirlandiktan
sonra farkli kombinasyonlarda arkadan 6ne (KAK’dan KOK’e) dogru dis kaliplarina
sirastyla enjekte edilip kaliplanmasi ile Sekil 4.46°da gosterilen yapay disler
hazirlanmstir.

Sekil 4.46. Kompozit malzemelerin kaliplanmasi ile hazirlanan dort katmanli yapay
disler

KOK-1, CEK-2, BOY-1 ve KAK-1 kompozit dis malzemelerinin
kullanilmasiyla hazirlanan dort katmanli kompozit yapay dislerden alinan kesitlerde
anorganik partikiillerin polimerik matris yapisi igerisindeki dagilimi ve yiizey morfoloji
Ozelliklerinin belirlenmesinde SEM analizlerinden yararlanilmistir. Farkli baglanma
araylizlerine ait SEM goriintiileri Sekil 4.47-50 arasinda verilmistir.

Sekil 4.47. Dért katmanli diste KOK-CEK baglanma arayiiziinii iceren SEM gériintiisii
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Sekil 4.48. Dort katmanli diste CEK-BOY baglanma arayiiziinii iceren SEM goriintiisii

Sekil 4.49. Dort katmanli diste KAK-CEK baglanma arayiiziinii igeren SEM goriintiisii
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Sekil 4.50. Dort katmanh diste KOK-CEK baglanma arayiiziiniin a) 500X, b) 100X
bliylitmelerine ait SEM goriintiileri

Dort katmanli  disi  olusturan kompozit dis malzemelerinin baglanma
arayiizlerinde kesikli bir goriintli olmayip katmanlar siirekli bir yapiya sahiptir.
Katmanlar siirekli halde devam ediyor durumdadir. Arayliz goriintiileri baglanma
dayanimi sonuglart ile de ortiismektedir. Farkli iki kompozit bilesiminin kimyasal
olarak baglanmasinin mekanik bir 6lgiitii olarak tanimlanan bag dayanimi testi ile de bu
durum belirlenmistir. Katmanlar arasi biitlinliik ile arayiiz dayanimi i¢in gerekli >5SMPa
kosulu hem SEM goriintiilerinden hem de bag dayanimi sonuglarindan ispatlanmistir.
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Dort katmanli kompozit yapay dislerin hazirlanmasinda kullanilan kompozit dis
malzemelerinin bolgesel elementel igeriklerinin nicel ve nitel olarak belirlenmesinde ve
dagilimlarinin incelenmesinde haritalandirmali SEM-EDX analizinden faydalanilmistir.

Sekil 4.51’de hidrofob o6zellikli KOK-1 kompozit dis malzemesinin SEM
goriintiisti genelinde yapilan EDX analiz spektrumu ile element analiz sonuglar
bulunmaktadir.

cps/eV.
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Sekil 4.51. KOK-1 kompozit dis malzemesine ait EDX analizi sonucu elde edilen
element dagilimi1 sonuglari

Yapidaki oksijen atomu organik matris bilegenleri, organik partikiil olarak
kullanilan PMMA, anorganik partikiiller, modifikator olarak kullanilan MPTS, hidrofob
ajan olarak kullanilan BM ve baglatici olarak kullanilan BOP’dan kaynaklanmaktadir.
Silisyum atomunun miktarin1 ise R709 ve MS8000 silika partikiilleri ile MPTS
belirlemektedir. Agirlikca %60 oraninda SiO; igeren polimer matrisin teorik olarak
agirlik¢a %38,88 oraninda silisyum atomu i¢erdigi hesaplanmustir.

Sekil 4.52°de CEK-2 kompozit dis malzemesinin goriintiisiiniin genelinde
yapilan EDX analiz spektrumu ile elementel analiz sonuglari bulunmaktadir. Oksijen ve
silisyum atom kaynaklari, KOK-1 kompozit dis malzemesindeki oksijen ve silisyum
atomlarina ait kaynaklar ile aynidir (BM harig).
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cps/eV.

3.5

3.0

2.5

2.0

1.0

0.5

i
0.0 LIS N N L Y LB B L B L BB L L B B

E1l AN Series unn.C[wt.%] norm.C[wt.%] Atom.Cl[at.$%] Error[%]

O 8 K-series 52.99 62.90 74.85 6.
Si 14 K-series 31.25 37.10 25.15 1
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Sekil 4.52. CEK-2 kompozit dis malzemesine ait EDX analizi sonucu elde edilen
element dagilimi sonuglar

Agirlikca %60 oraninda SiO; iceren polimer matrisin teorik olarak agirlikca
%38,94 oraninda silisyum atomu icerdigi hesaplanmistir. Sonucta, hazirlanan bir
kompozitin kiiciik bir bolimiinden yapilan EDX analizi sonucunun teorik olarak
hesaplanan ile benzer olmasi, partikiillerin organik matris igerisinde homojen olarak
dagildigin1 da kanitlamaktadir. Teorik olarak hesaplanan miktar ile EDX analizden elde
edilen deger uyumludur.

Farkl1 boyuta sahip silika partikiillerle ayn1 oranlarda katkilanan ve ayni organik
matris bilesimine sahip hidrofob ajan igeren KOK-1 ile CEK-2 kompozit dis
malzemelerinin anorganik partikiil dagilimlar1 farklilik gostermektedir. Disiik
viskoziteli hidrofob ajanin varligi organik matristeki ortaminin hareketliligini arttirarak
daha etkili polimer doniisiimii olmasini saglar. Ancak, hidrofob 6zellik kazandirmak
i¢in kullamlan BM, KOK-1 kompozit dis malzemesinin matris iginde partikiiliin
dagilimini negatif yonde etkilemistir.

Yapay disin boyun ve kesici arka kismin1 olusturan, daha ytiksek partikiil katki
oranina sahip olan kompozitlerden biri olan BOY-1 dis malzemesine ait EDX analiz
spektrumu ile elementel analiz sonuglar1 Sekil 4.53’de verilmistir. Oksijen ve silisyum
atom kaynaklari, KOK-1 kompozit dis malzemesindeki oksijen ve silisyum atomlarma
ait kaynaklar ile aynidir (BM haric).
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Sekil 4.53. BOY-1 kompozit dis malzemesine ait EDX analizi sonucu elde edilen
element dagilimi1 sonuglari

Diisiik viskoziteye sahip organik matris esasli BOY-1 kompozit dis malzemesi
igin teorik olarak hesaplanan silisyum atomu miktar1 toplam atom miktarinin %40,34
olugturmaktadir. Agirlikga %65 oraninda [R709-M8000] silika partikiillerini iceren bu
kompozitin deneysel olarak bulunan Si atom miktar:1 (hata sinirlar1 dikkate alindiginda)
teorik deger ile uyumludur.

cps/eV

(0] Zn Al [Si Zn

keVv
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El AN Series unn.C[wt.%] norm.C[wt.$%] Atom.C[at.%] Error[%]

O 8 K-series 46.44 63.03 75.23 5.1

Al 13 K-series 0.04 0.05 0.04 0.0

Si 14 K-series 26.50 35.96 24 .45 1.2

Zn 30 K-series 0.71 0.96 0.28 0.0
Total 73.69 100.00 100.00

Sekil 4.54. KAK-1 kompozit dis malzemesine ait EDX analizi sonucu elde edilen
element dagilimi1 sonuglari
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Sekil 4.54°de hidrofob/antibakteriyel 6zellikli KAK-1 kompozit dis malzemesinin
goriintiisiiniin genelinde yapilan EDX analiz spektrumu ile element analiz sonuglari
bulunmaktadir. KAK-1 kompozit dis malzemesinde yer alan oksijen ve silisyum atomu
kaynaklart BOY-1 kompozit dis malzemesi ile aynidir. Farkli olarak BM hidrofob ajani
ve nano-ZnO antibakteriyel ajan1 bulunmaktadir. Agirlikga %65 oraninda SiO; iceren
kompozitteki teorik ve deneysel olarak silisyum atomu miktar1 sirasiyla %39,49 ve
%35,96’dir. Nano-ZnO partikiiliiniin teorik olarak Zn atomu icerigi %1,06 olup, SEM-
EDX analiz sonuglarinin %1-3 hata araligt géz Oniinde bulunduruldugunda analiz
sonucunun teorik degerle uyumlu oldugu kabul edilmistir.
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5. SONUC

Tezde; organik matris ile anorganik partikiil ve organik-anorganik fazlar1 bir
arada tutan baglayici ajan gliisiinden olusan, antibakteriyel ve hidrofob 6zellikli,
enjekte edilebilir yeni nesil kompozit yapay dis gelistirilmistir.

Bu kapsamda; organik matris gelistirilmesi, kompozit gelistirilmesi,
antibakteriyel ve hidrofob 6zellikli kompozit gelistirilmesi ve yapay dis gelistirilmesi
basliklar1 altinda aragtirmalar yapilmistir. Organik matris gelistirilmesinde bilesimin
islenebilirligi, kaliplanmas1 ve kaliptan ¢ikarilmasi asamalarini igeren ve BSISO4049
numarali standarta uygun numunelerin hazirlanmasinda ii¢liic monomer bilesimlerinin
daha uygun gorilmistir. [(UDMA:BISGMA).:TEGDMA] monomer {gliisiinden
agirlikca [(40:40):20] ve [(80:10):10] oranlarina sahip Organik Matris-1 ve Organik
Matris-1l tercih edilmistir. Dért katmanli yapay disin sirasiyla KOK-CEK ve BOY-
KAK kisimlar1 igin gelistirilen Kompozitlerin hazirlanmasinda bu  sistemlerin
kullanilmasina karar verilmistir. Tercih edilen ilgili matris sistemlerine ait su emilimi ve
¢Oziiniirlik degerleri sirasiyla 26,7+1,1 ve -0,6+0,4 pg/mmg; 23,1£1,2 ve -3,1£1,2
pg/mm® olarak bulunmus olup, bunlar temel alinan standartta tanimlanan sinir
degerlerin altindadir.

Kompozit gelistirilmesinde ilk olarak anorganik partikiil yiizeyleri MPTS
bilesigi ile modifiye edilmistir. Partikiil yiizeyinde modifikatér varligr ve modifikator
miktar1 TGA olctimleri ile saptanmistir. BET yiizey alani 6l¢lim sonuglarina gore,
modifikasyon sonrasi partikiil yiizey alaninin azalmasi partikiil yiizey modifikasyonu
icin gerekli modifikatdr miktarinin teorik olarak hesaplanmasinda s6z konusu
esitliklerin (Bkz. Denklem 3.1) kullanilabilirligini dogrulamistir. Organik Matris-1 ve
Organik Matris-11’nin kullanilmas ile hazirlanan kompozitlerin egme dayanimi tizerine
anorganik partikiil boyutunun ve oranmin, toplam anorganik partikiill miktarinin,
degisen baslatic1 orani ile polimerlesme sicakliginin/sliresinin, mikron boyuttaki
anorganik partikiillerin yiizey modifikasyonu oraninin ve sabit/diisiik baglatici oraninda
polimerlesme sicakliginin/siiresinin etkileri arastirilarak uygun kompozit dis bilesimleri
gelistirilmistir.

Kompozit yapay dis malzemelerine antibakteriyel 6zellik kazandirmak ig¢in
kullanilan ZnO partikiilleri refluks yontemle sentezlenmistir. Nanometrik boyuttaki
partikiillerin kristal yapida olup olmadigi XRD teknigi araciligiyla belirlenmistir. Analiz
sonuglarma gore, kiigiik ve tek tip partikiil boyutu (100 nm) ve yiiksek yiizey alanina
sahip bu partikiillerin antibakteriyel ajan olarak kullanilmasina karar verilmistir. ZnO
iceren kompozitlerin kanl agarda temasta bulundugu bélgedeki mikroorganizmalarin -
karyojenik Streptococcus mutans tiiriinlin- biiyiimesi incelendiginde, partikiil igeren
kompozitin bakteri biiylimesini inhibe ettigi ve/veya 6lmesini sagladigi goriilmiistiir.
Kompozit dis malzemelerine hidrofob 6zellik kazandirmak igin biitil metakrilat ve
hekzil metakrilat hidrofob ajanlar1 kullanilmistir. Hidrofob 6zellikli kompozitlere ait su
emilimi degerlerinde degisim sistematik bir degisim gdzlenmemistir. Buna karsin ajan
icermeyenlerinkine kiyasla kompozitlerin negatif ¢oziintirliikk degerleri artmistir.

Dort katmanli yapay kompozit dis gelistirilmesinde kesici 6n kisimdan-gekirdek-
boyun-kesici arka kisima dogru kullanilan her bir kompozit bilesimi belirlenirken dogal
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dis taklit edilmistir. On alt/iist dislerdeki istenen estetik gdriiniim icin kesici 6n yiizeyde
(KOK) nanopartikiil ve en kiiciik boyuta sahip mikron partikiil kullanilan kompozit dis
malzemesi tercih edilmistir. Buna ilaveten kompozit yapay disin agiz ortaminda su ile
direkt temas edebilecegi kesici &n yiizeye (KOK) hidrofob 6zellik kazandirilmistir.
Arka alt/iist dislerdeki ¢igneme kuvvetlerine kars1 koyabilmesi i¢gin beklenen mekanik
dayanim kesici arka yiizeyde (KAK) kullanilacak olan kompozit dis malzemelerin
seciminde belirleyici olmustur. Ayrica, kesici arka yiizeye dental ¢iiriiklerin dis kokiinde
ve disetiyle iligkili bolgelerde yaygin goriilmesi nedeniyle antibakteriyel 6zellik ve agiz
ortaminda su ile temas edecegi yiizey olmasi nedeniyle hidrofob 0zellik
kazandirilmigtir. Dort katmanli yapay kompozit dis gelistirilmesinde kesici 6n ylizeyden
kesici arka ylizeye dogru kullanilmak {izere gelistirilen kompozitlere iliskin ayrintili
bilgiler Cizelge 5.1’de verilmistir.

Cizelge 5.1. Dort katmanli yapay dis gelistirilmesinde kullanilmak tizere gelistirilen
kompozit dis bilesimlerine ait detayli bilgiler

Gelistirilen kompozit dis bilesimlerine ait kodlar
KOK-1 | KOK-2 | CEK-1 | CEK-2 | BOY-1 | BOY-2 | KAK-1 | KAK-2

PMMA oram

) 10 10 10 10 5 5 5 5
Toplam partikiil 60 60 60 60 65 65 65 65
orant (%)
[nm/pm] 0,45 0.45 0,45 0,45 0,40 0,57 0,40 0,57
orant (%)
nano-R709

18,5 18,5 18,5 18,5 18,5 23,5 18,5 23,5
orani (%)

Mikron partikiil M3000

tiirii/oran1 (%) M8000 M6000 | M3000 M3500 M8000 | M8000 | M8000 | M8000

Modifikasyon 15 1,0 5,0 5,0 15 15 15 15
orani (%)

BOP orani (%) 2 2 0,5 0,5 2 2 2 2
Stire (dKk) 15 15 60 60 15 15 15 15
ZnO (%) - - - - - - 1 1

Hidrofobajan | g5 | 2 - - - - HM-2 | BM-2

(%)
Matris monomer
bilesimi orani [(40:40):20] [(80:10):10]
(%)

*KOK, kesici on kisum; CEK, ¢ekirdek; BOY, boyun; KAK, kesici arka kisim
(Sabit= [Matris monomer bilesimi]: [(UDMA:BISGMA):TEGDMA], [Matris]: %30; sicakik: 120°C])

Yapay dis katmanlarinda kullanilmak tizere gelistirilen kompozit dis

bilesimlerine ait egme dayanimi, su emilimi ve ¢oziiniirlik degerleri Cizelge 5.2°de
verilmistir.
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Cizelge 5.2. Yapay dis katmanlarinda kullanilmak {izere gelistirilen kompozitlere ait

Ozellikler
Dért katmanl: yapay dis Egme dayammi (MPa) | Suemilimi (ug/mm®) | Coziiniirliik (ug/mm?)
katmanlar1

2 125,0+6,9 16,1+0,9 - 0,4+0,6

KOK 119,0£9,2 18 81,1 20,5503

CEK 129,549,6 20,5+0,6 - 0,8+0,6
129,5+5,9 20,6+0,6 —0,9+0,6

BOY 137,749,1 16,240,6 —2.240.2
140,2+10,3 19.2+1,1 ~1,9+1,0

KAK 137,0+£12,0 17,8+0,4 -0,7+0,6
141,5+2,7 19,0+0,7 -1,6+0,2

*KOK, kesici on kisim; CEK, cekirdek; BOY, boyun; KAK, kesici arka kisim

Yapay dis gelistirilmesinde uluslararasi standartlar esas alinarak gergeklestirilen
testlerin sonucuna gore secilen ve Cizelge 5.1°de bilesenleri ayrintili olarak verilen
kompozit malzemelerin istenen formda arkadan 6ne (KAK’dan KOK’e) dogru dis
kaliplarina sirasiyla enjekte edilip kaliplanmasi ile Sekil 5.1°de gosterilen yapay disler
hazirlanmstir.

Sekil 5.1. Kompozit malzemelerin kaliplanmasi ile hazirlanan doért katmanli yapay
disler

Dort katmanhi disi olusturan farkli iki kompozit bilesiminin baglanma
araytiizlerinde kimyasal olarak baglanmanin mekanik bir 6lgiitii olarak tanimlanan bag
dayanimi degerleri >5 MPa olup standartta tanimlanan sinir degerin {izerinde elde
edilmistir. Dort katmanli kompozit yapay dislerden alinan kesitlerde anorganik
partikiillerin polimerik matris yapist icerisindeki dagilimi, yiizey morfoloji ve farkl
baglanma araylizlerine ait Ozelliklerinin belirlenmesinde SEM goriintiilerinden
yararlanilmigtir. Dort katmanli disi olusturan kompozit dis malzemelerinin baglanma
araylizlerinde kesikli bir goriintli olmayip katmanlar siirekli bir yapiya sahiptir. Arayiiz
goriintiileri baglanma dayanimi sonuglari ile de ortiismektedir. Katmanlar arasi biitiinliik
ile arayiiz dayanimi i¢in gerekli >5MPa kosulu hem SEM goriintiilerinden hem de bag
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dayanimi1 sonuglarindan ispatlanmistir. DoOrt katmanli kompozit yapay dislerin
hazirlanmasinda kullanilan kompozit malzemelerinin bolgesel elementel igeriklerinin
nicel ve nitel olarak belirlenmesi ve dagilimlarinin incelenmesinde haritalandirmali
SEM-EDX analizinden faydalanilmistir. EDX analizleri ile her bir katmandaki polimer
matrisin SiO, igeriginin -hata sinirlar1 dikkate alindiginda- teorik olarak hesaplanan
miktar ile uyumlu oldugu goriilmiistiir. Boylece, partikiillerin organik matris igerisinde
homojen olarak dagildig kanitlanmistir.
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