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Bu ¢alismada Hummers yontemi kullanilarak grafit ve komiiriin oksidasyonu yoluyla
sentezlenen grafen oksitlerin karakterizasyonu gergeklestirilmistir. Daha sonra; grafitten
ve komiirden elde edilen grafen oksitlerin deiyonize su ile dipersiyonlart olusturulmus
performanslari tam faktoriyel deney tasarimi yontemi ile istatistiki olarak analiz
edilmistir. Komiirden sentezlenen grafen oksitin  karakterizasyonu Raman
spektroskopisi ve Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile yapilmistir. AFM analizinde
komiirden elde edilen grafen oksitin ortalama yiizey piriizliligii 17.68 nm olarak
belirlenirken, grafitten elde edilen grafen oksitin ortalama yiizey piirtizliligii 12.90 nm
olarak belirlenmistir. Raman ve AFM analizleri komiir ile grafen oksit sentezinin
basarili oldugunu gostermistir. Komiir kaynakli grafen oksit dispersiyonlar: grafit
kaynakli grafen oksit dispersiyonlarina gore, pargacik boyutunda %14,95 ve iletkenlikte
%693,98 daha yiiksek bir degere; zeta potansiyelinde %17,91; termal iletkenlikte %0,15
ve viskozitede ise %1,27’lik daha diisiik bir degere sahiptir. Iletkenlikteki iyilesme orani
kararli dispersiyonlarin hazirlanmasinda grafit yerine komiir kullanabilecegini
gostermistir. Belirlenen yiiksek iletkenlik, komiir kaynakli kararli dispersiyonlarin
iletken miirekkep uygulamalari igin kullaniglt oldugunu géstermistir.
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ABSTRACT
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APPLICATION OF AN EXPERIMENTAL DESIGN TO EXAMINE THE
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In this study, the characterization of graphene oxides synthesized by oxidation of
graphite and coal by Hummers method was performed. Afterwards; graphene oxide
obtained from graphite and coal oxidation dispersions was prepared and water-induced
performances were analyzed statistically by the full factorial experimental design
method. The characterization of graphene oxide synthesized from coal was performed
by Raman spectroscopy and Atomic force microscopy (AFM). In the AFM analysis, the
average surface roughness of graphene oxide obtained from coal was determined as
17.68 nm, while the average surface roughness of graphene oxide from graphite was
determined as 12.90 nm. Raman and AFM analysis showed that graphene oxide from
the coal were successful synthesized. According to the graphite-induced graphene oxide
dispersions, the coal-induced graphene oxide dispersions has a higher value of 14.95%
in particle size; 693.98 % in conductivity; but also has a lower value of 17.91% in the
zeta potential; 0.15% in thermal conductivity and 1.27% in viscosity. The rate of
improvement in conductivity showed that it could use coal instead of graphite in the
preparation of stable dispersions. The determined high conductivity showed that stable
dispersions from coal were useful for conductive ink applications.
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1.GIRIS
1.1 Grafenin Kesfi

1986 yilinda ilk kez grafiti olusturan iki boyutlu (2D) tekli tabakalar1 tanimlamak igin
grafen terimi kullanilmistir. Bu zamana kadar grafit tabakalar1 olarak ifade edilen 2D
yap1 grafen olarak literatiire kaydedilmistir. iki boyutlu bu yapiya, grafitten (graphite)
gelen graph- 6n eki ve C-C ¢ift bagindan dolay1 polisiklik aromatik hidrokarbonlar i¢in
kullanilan “-ene” ekinin birlestirilmesi ile grafen (graphene) kelimesi tiiretilmistir
(Yildiz 2016).

Grafenin ilk kesfi, 2004 yilinda Manchester Universitesi’nden Prof. Dr. Andre K. Geim
ve Prof. Dr. Konstantin Novoselov tarafindan basarili bir sekilde 17 atom kalinliginda
saf grafen tabakasini tiretmeyi basarmiglardir (Akbudak 2012; Erogul 2015). Grafen geg
sentezlenmis olsa bile grafenin elektronik ozelliklerinin arastirilmasi 1946’lara kadar
dayanmaktadir. Ilk grafen aragtirmalarindan birini P. R. Wallace yapmustir. "Tek
katmanli yap1" diye adlandirdig1 bu ¢alismasinda grafenin enerji-bant yapisini incelemis
ve bu c¢alismasinda 3 boyutlu grafitin elektronik ozelliklerini arastirmistir (Akbudak
2012; Tiyek, Donmez, vd. 2016).

Grafenin yap1 tas1 olan karbon (C) periyodik cetvelin 1V grubunda yer almakta olup
atom numaras1 6, atom kiitlesi 12 g.mol™ ‘diir. C atomlar en dis ydriingelerindeki
elektronlarini ortaklaga kullandiklar1 kovalent baglar ile birbirlerine baglanarak, evrende
cok farkli sekillerde dizilebilmektedir. Dizilisteki bu farklilik, fiziksel ozellikleri
birbirinden farkli karbonlar elde edilmesini miimkiin kilmistir. Bunlar karbonun

allotroplar1 olarak adlandirilir. Bu allotroplar Sekil 1.1°de gosterilmistir.
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Sekil 1.1 Karbon elementinin allotroplar1 (Katsnelson 2007).

C elementinin ilk c¢aglardan beri bilinen allotroplari elmas ve grafittir. Elmasin ii¢
boyutlu ag seklindeki yapisinda elektronlar yapi iginde hareket edemez, boylelikle
elmas cok sert ve elektriksel iletkenligi olmayan bir yapiya sahip olur. Grafitte karbon
atomlar1 altili halkalar halinde, hareketli elektronlara sahip iki boyutlu tabakali bir yap1
meydana getirir. Bu sayede grafit yumusak ve elektriksel iletkenlige sahip bir malzeme
ozelligi gostermektedir. 1985°te, karbon atomlarinin 56, 60 ya da 70 C atomu igeren
molekiiler yapida ‘Karbon toplar’ olusturdugu bulunmus, bu bulus sahibine 1996 Nobel
Kimya o6diiliinti kazandirmistir (Elibol 2012). Mimar Buckminster Fuller’in, ¢ok hafif
malzemeler kullanarak insa ettigi mekanik dayanimi yiiksek jeodezik ¢atilara benzetilen
bu karbon toplar1 ‘Fulleren’ler olarak adlandirilmistir. 1991°de Japon arastirmaci
Dr.Sumio lijima fulleren tiretmeye ¢alisirken, iirettigi malzemenin elektron mikroskop
incelemesinde yeni bir karbon yap1 elde ettigini belirlemis, bu yeni malzemeye Karbon
Nano Tiip (CNT)admi vermistir. Karbonun iki yeni allotropu olan fulleren ve
CNT’lerin bulunmasi, ‘Nanoteknoloji’ olarak anilan yeni teknoloji ¢agiin baslangicim

olusturmustur (Sarier 2018).

2004 yilinda Manchester Universitesinden iki arastirmaci, Prof Andre Geim ve Prof
Kostya Novoselov grafitten tek bir tabakay1 “selobant” teknigi (Scotch Tape method) ile
ayirmay1 basararak karbon elementinin yeni bir allotropu olan “grafen”i elde etmisler,
bu 6ncii ¢alismalari ile 2010 Nobel Fizik Odiilii ile édiillendirilmislerdir (Nobel Media
2010). Bu yontemde, ¢ok saf bir grafit kristali iizerine Sekil 1.2’de gortildigii gibi bir



bant yapistirilmis ve banttin hizla ¢ekilmesiyle grafenin ayrilmasi gergeklestirilmis ve

ozellikleri incelenmistir.

Sekil 1.2 Novoselov ve Geim tarafindan 2004 yilinda gelistiren “Scotch tape” teknigi
ile grafen tiretimi (Novoselov vd. 2004; Wei vd. 2015).

1.2 Grafenin Yapisi

Grafen, iki boyutlu (2D) bir bal petegi kafesine sikica paketlenmis, tek tabakali karbon
atomlarinin olusturdugu yapiya verilen addir ve diger tiim boyutlardaki grafit
malzemeler icin temel bir yapr tasidir. Sekil 1.3°de goriildiigii iizere, bu yap1 0D
seklinde fullerenlere sarilabilir, 1D seklinde nanotiiplere yuvarlanabilir veya 3D grafit
olarak istiflenebilir (Geim ve Novoselov 2010).



Sekil 1.3 Grafen (liste) ve ilgili yapilar: fulleren (sol alt); karbon nanotiipleri (alt orta);
ve grafit (sag alt) (Geim ve Novoselov 2010).

Hibritlesmis sp baglarina sahip olan grafen, yapisindaki karbon atomlar diizlemde ii¢ o
bagi ve bu diizleme dik sekilde bir = orbitaline sahiptir. Hekzagonal yapiyr giiglii ¢
baglar1 olusturmaktadir. Bu nedenle grafene esnekliginin yani sira giicli mekanik
ozellikler kazandirmaktadir. Diizleme dik halde bulunan m baglar ise, farkli grafen
tabakalar1 ile etkilesimi ve grafenin iletkenligini saglar. Sekil 1.4’de bu yap1

gosterilmistir (Choi vd. 2010; Dubois vd. 2009).



Sekil 1.4 Grafen tabakasindaki diizlemsel ¢ baglari ve diizleme dik 7 orbitallerinin
sematik goriinimii (Dubois vd. 2009).

1.3 Grafenin Ozellikleri

Grafen ilk 2D malzemedir. Grafenin hem endiistriyel hem de bilimsel alanda {izerinden
en ¢ok arastirma yapilan malzeme olmasmin nedeni benzersiz elektriksel ve optik
Ozelliklere sahip olmasinin yani sira miikkemmel kimyasal, termal ve mekanik
ozelliklere de sahip olmasidir. Grafenin birim altigen hiicresi iki atoma sahiptir ve 0.052
nm? ‘lik alan1 mevcuttur. Boylelikle alan yogunlugu 0,77 mg/m? olarak bulunmustur

(Geim ve Novoselov 2010; Dirbali 2010; Banerjee ve Grebel 2008).

1.3.1 Mekanik Ozellikleri

Tek tabakali grafenin Young modiilii ~1 TPa ve kirilma dayanimi ise 130 GPa olarak
Ol¢lilmiistiir (Dirbali 2010). Grafen bilinen en yiiksek Young modiile sahip malzemedir.
Bu yiiksek deger grafeni ¢ok dayanikli ve rijit yapmaktadir. Grafenin yapisinda bulunan
C-C baglarmin yiiksek dayanimi ve hekzagonal yapiya sahip olmasindan dolay1

miikemmel mekanik performans sergilemektedir (Yildiz 2016).



Ayni yiizeye sahip kagit ve grafen karsilastirnnldiginda grafenin kagit agirliginin
%0.001’ine karsilik geldigi goriilmiistiir. Grafen ayn1 zamanda bugiine kadar iiretilmis
en ince malzeme olarak bilinmektedir ve S235 yap1 ¢eliginin yaklasik 350 kat1 ¢ekme

dayanimi sergilemektedir (Yildiz 2016).

Gosterdigi olaganiistii mekanik Ozellikleri sayesinde grafenin ¢esitli miihendislik
uygulamalari i¢in (yiiksek gerilime maruz kalan malzemelerde kullanim gibi) uygun bir

malzeme oldugu sonucuna varilmistir (Y1ildiz 2016; Zhou vd. 2014).

1.3.2 Termal Ozellikleri

Tiim malzemeler iginde en yiiksek termal iletkenlige sahip olan malzeme tek tabakali
grafen olup termal iletkenligi yaklasik 6000 W.m™.K? dir. Bu deger, karbon
nanotiiplerin ve altin, giimiis, bakir gibi bir¢ok metallerin iletkenlik degerlerine kiyasla

oldukga yiiksektir (Zhou vd. 2014).

1.3.3 Optik Ozellikleri

Grafen oldukga yiiksek 151k gegirgenligine sahiptir ve %97,7 seffaftir. Yani tek katmanl
grafen beyaz 15181n %2,3’linii sogurabilmektedir. Cok tabakali grafende gecirgenlik
tabaka sayisiyla dogrusal olarak artmistir. Tek tabakali grafen gelen 1518in %0,1 den
daha kii¢tik bir kismin1 yansitirken tabaka sayis1 10’a ¢ikarildiginda yansima miktar1 %2

seviyelerine yiikselir (Ciplak 2013; Nair vd. 2008; Y1ldiz 2016).

1.3.4 Elektriksel Ozellikleri

Grafene yonelik ilginin temel nedenlerinden biri de miikemmel elektronik o6zelliklere
sahip olmasidir. Grafen farkli davranislar sergileyen bir malzemedir. Yar1 metal veya
sifir bosluklu yariiletken Ozelikler buna 6rnek gosterilebilir. Grafendeki valans ve

iletkenlik bantlarinin Dirac noktas1 olarak adlandirilan sifir durumlarin tek noktasinda
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kesigmesi, grafeni sifir bosluklu yariiletken 6zellik gdsteren bir malzeme yapmaktadir

(Avouris 2010).

Grafenin elektronik yapisindaki degisim biiylik Olgiide tabaka sayisina bagli olarak
degismektedir. Yiikk yogunlugu ve ylk devinirligi (charge carrier mobility) iletkenligi
belirleyen 6nemli parametrelerdir ve grafen i¢in bu deger oldukea yiiksektir. Grafen igin
tastyic1 mobilitesi 200000 cm® V™ s olup, bu deger ticari olarak kullanilan silikon
plakalardan yaklasik 10 kat daha fazladir (Avouris 2010; Ciplak 2013; Craciun vd.
2011; Yildiz 2016).

1.4 Grafen Uretim Teknikleri

Fiziksel ve kimyasal yontemler kullanarak grafen sentezlemek miimkiindiir. Literatiirde

kullanilan bu yontemler Cizelge 1.1°de verilmistir.

Cizelge 1.1 Grafen sentezlemek i¢in kullanilan yontemler (Er 2013).

Fiziksel Yontemler Kimyasal Yontemler

*Mikro mekanik teknik ile HOPG | *Organik sentez yoluyla grafen sentezi

tabakasindan tek tabaka izolasyonu
*Yiikseltgenme-indirgenme  reaksiyonu

*Kimyasal buhar ¢oktiirme yontemi ile kimyasal yoldan grafen sentezi

*SiC  bilesiginin  yiiksek sicaklikta
bozunmasi

*Yiksek vakumda tek kristal Uzerine
epitaksiyel biiylitme




1.4.1 Fiziksel Yéntemlerle Grafen Sentezi

1.4.1.1 Mikro mekanik Teknik ile HOPG Tabakasindan Tek Tabaka Izolasyonu

2004 yilinda Andre Geim ve Konstatin Novoselov selobant yontemi ile yiiksek
diizenlilikte pirolitik grafiti (HOPG) mekanik olarak tekli tabakalarina ayirarak ilk defa
grafeni izole etmeyi basarmislardir. Ancak bu yontem ile elde edilen grafenlerin, tabaka
kalinhiginin fazla olmasi ve diisiik ylizey alanina sahip olmasi nedeni ile cesitli

uygulamalar i¢in uygun olmadigi belirtilmistir (Novoselov vd. 2004).

1.4.1.2 Kimyasal Buhar Coktiirme Y éntemi

Kimyasal buhar ¢oktiirme (KBC) yontemi yiiksek saflikta kati malzeme iiretmek i¢in
stkga kullanilan yontemdir. Karbon nanotiiplerin seri iretiminde de oldukca fazla
kullanilir. Grafen tiretimi igin ise 1960’larda kullanilmaya baslanmigtir (Hur ve Park
2013; Song ve Cai 2012)

Dairesel bir sistemde, ortam reaktif bir gaz veya gazlar bilesenine maruz birakilir,
isitilmis bir alt tabaka {izerine malzemenin ¢oktiirlilmesine kimyasal buhar ¢oktiirme
denir. Yiizeyde ve yiizeye ¢ok yakin bir mesafelerde reaksiyonlar gercekleserek, ince
bir film tabakas1 olugsmasina neden olur. Bu reaksiyonu hizlandirmak i¢in ortam basinci
ve sicakligi, tasiyict gazlar bileseni, proses, kullanilan reaktor ve malzeme gibi

parametreler etkiler ve degistirilebilir (Er 2013).

Li vd., Si/SiO; substrat tizerine Cu polikristal folyo ylizey olusturmus, diisiik basingta
metal-hidrojen tastyict gazlarm kullanilarak, 1000 °C de genis bir yiizey alania sahip
grafen sentezlemislerdir (Li vd. 2009).



1.4.1.3 SiC Bilesiginin Termal Bozunmasi

Bu yontem silisyum karbiiriin yaklasik 1300 °C de vakum ortaminda tutularak silisyum
atomlarmin uzaklagmasi1 ve geride kalan karbonca zengin ylizeyin grafitlesmesine
dayanir. Siiblimlesmenin kontrolii ile tiim SiC wafer {izerinde, tek tabakali grafenin
oldugu ince bir grafen tabakasi olusur. Cok yiiksek sicakliklarda elde edilen grafenin
yapisinda kusurlar meydana gelebilmektedir. Farkli olarak vakum atmosferi yerine 900
mbar argon atmosferinde 1650 °C de gerceklestirildiginde, ¢ukurlasmalarin olamadig
daha piiriizsiiz bir yapida ve tek tabakali grafen olustugu gozlemlenmistir. SiC’iin
termal bozunmasi ve grafitlesmenin sematik gosterimi Sekil 1.5°de verilmistir (Emtsev

vd. 2009; Soldano vd. 2010; Sutter 2009).

Sekil 1.5 a. SiC’iin ilk goriiniimii, b. 6H-SiC iin hiicre gdriiniimii, c. Vakum ile 1300 °C
de gerceklesen SiC’ iin yiizeyi, d. Ar atmosferinde 1650 °C de gergeklesen SiC yiizeyi,
e. Tek tabakali grafen (Sutter 2009).



1.4.1.4 Yiiksek Vakumda Tek Kristal Uzerine Epitaksiyel Biiyiitme

Tek kristal yapilara sahip Ru(0001), Ir(111), Pt(111), Cu(111) ve Ni(111) gibi metaller
tizerinde karbon igerikli gazlarin ayristirilmasi, yiizeyde karbon ¢ekirdeklenmesi
olusturarak grafen sentezlenmesine neden olur (Coraux vd. 2008; Gamo vd. 1997; Gao,
Guest, vd. 2010; Land vd. 1992; Sutter vd. 2008). Cu(111) ve Ni(111) metallerinin 6rgii
yapilarindaki diizen sentez sonucuna dogrudan etki ederek diizgiin yapida grafen
sentezlenmesini saglarken, Pt(111), Ru(0001) ve Ir(111) metallerinin 6rgii yapilarinin
daha diizensiz olmasi nedeniyle dalgali grafen sentezlenmektedir (Coraux vd. 2008).
Grafenin kalitesi, metal ylizeyin Orgii yapist ile grafendeki altigen karbon yapisi ile
uyumunun 6nemli oldugu gosterir. Sekil 1.6°da yiiksek sicaklikta ayrigan etilen, asetilen
gibi karbon kaynakli gazlarin, yiiksek vakum altinda bozunarak Ru(0001) yiizeyi
lizerine ¢Okmesini ve belirli ¢ekirdeklenme noktalarindan grafen olusumunu

gosterilmistir (Sutter vd. 2008).

Sekil 1.6 Ru(0001) metali iizerinde grafen filmi olusumu ve zamanla biiyiimesi
goriiniimii, a. Ru(0001) metali iizerinde 850°C biiyiiyen grafenin 12s, 30s, 60s ve
90s’deki diistik enerjili elektron mikroskobu goriintiileri, b. Ru(0001) metali ylizeyinde
biiyiimekte olan grafenin atomik basamaklarla karsilagtiginda asagi yonlii biiylime
gergeklestigi gozlemlenmistir (Sutter vd. 2008).
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1.4.2 Kimyasal Yontemlerle Grafen Sentezi
1.4.2.1 Organik Sentez Yoluyla Grafen Sentezi
Yang vd., grafenin organik sentezini polimerik bilesikleri bir araya getirerek miimkiin

oldugunu gostermislerdir. 1,4-diiyodo-2,3,5,6-tetrafenilbenzen bilesiginden baslayarak
Sekil 1.7’de goriilen polimerik grafeni sentezlemislerdir (Yang vd. 2008).

Sekil 1.7 Yang vd. tarafindan sentezlenen grafen nanoseritler (Yang vd. 2008).

1.4.2.2 Yiikseltgenme indirgenme Reaksiyonu ile Kimyasal Olarak Grafen Sentezi

Grafenin kimyasal olarak sentezlenmesi igin 6ncelikle karbon kaynakli malzemeden
(grafit, komiir, karbon siyahi, aktif karbon vb.) gii¢lii yiikseltgenler yardimiyla grafit
oksit hazirlanmaktadir ve daha sonra ultrasonik etki ile tabakalarina ayrilan grafit
oksitten grafen oksit ve bununda bir kimyasal indirgeyici yardimi ile indirgenmesi ile
grafen sentezlenmektedir. Grafitin oksidasyonu ilk olarak 1859 yilinda Brodie B.C.

tarafindan grafitin nitrik asit ve potasyum nitrat ile yiikseltgenmesi Yyoluyla
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gerceklestirilmistir (Brodie 1859). Giintimiizde tercih edilen Hummers metodu grafitten
grafen oksit sentezinde yaygin olarak kullanilmaktadir (Hummers Jr ve Offeman 1958).
Bu metot da permanganat ve siilfiirik asit oksidant olarak kullanilir. Hummers metodu
ile sentezlenen grafen oksit tabakalarinda karbon atomlarina bagli alkol, epoksi,
karboksilik asit gruplari mevcuttur. Bu metot haricinde Hofmann (Hofmann ve Ko6nig
1937) ve Staudenmaier (Staudenmaier 1898) metotlar1 ile grafitten grafen oksit

sentezlenebilmektedir (Song ve Cai 2012).

Grafen oksit sentezi sonrasinda ultrasonik etki ve indirgeyiciler yardimiyla grafen
sentezlenir. Grafen sentezinde indirgeyici reaktifler olarak hidrazin ve tiirevleri (Park
vd. 2011), NaBH, (Park ve Ruoff 2009), siilfiir igeren bilesikler (Chen vd. 2010), metal
tuzlar (Zhuo vd. 2013), aminoasit (Gao, Liu, vd. 2010), iire (Wakeland vd. 2010),
hidroiyonik asit (Pei vd. 2010), askorbik asit (Dai vd. 2011), okzalik asit (Song vd.
2012), kitosan (Liu vd. 2011), 1-glutation (Pham vd. 2011) gibi pek c¢ok indirgeyici
reaktifler kullanilmaktadir. Bunlarin arasindan en ¢ok tercih edilen hidrazin ve NaBH,
tiir. Bu sentezin sonucunda nano ve mikro boyutlarda grafen elde etmek miimkiindiir.
Bu yontemin dezavantajlarindan biri grafenin tabaka kalinliginin  kontrol
edilememesidir. Tek grafen tabakasinin kalinligr 0,34 nm olarak bilinmektedir. Sentez
sonucu elde edilen grafen tabakasinin kalinligi 1 nm ’ye kadar ¢ikabilmektedir (Tung

vd. 2009). Kimyasal yontem ile grafen sentezi Sekil 1.8’de verilmistir.

Grafen oksit (GO) sentezi i¢in Hummers metodu se¢ilmistir. Bu yontem biyolojik
sistemlerde kullanabilmesi amaciyla daha az kimyasal ve zehirli gaz agiga ¢ikaran bir

metottur.
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Sekil 1.8 Kimyasal olarak grafen sentezinin sematik goriintimii (Samal ve Das 2018).

1.5 Grafenin Uygulama Alanlar:

2004 yilinda Prof Andre Geim ve Prof Kostya Novoselov iirettikleri grafen sayesinde
bilime yeni bir ¢igir agmiglardir. Bu ¢alismalar1 grafene olan ilginin artmasina neden
olmus ve akademik yayin sayisi onemli Ol¢iide artmasini saglamistir. Birgok iiretim
metoduna sahip olan grafen, farkli grafen tiirleri (tek katmanli, ¢ok katmanli, vb.)
olusturmustur. Her grafen tiirlinlin sergiledigi 6zellige baglh olarak farkli uygulamalar

icermistir (Phiri vd. 2017; Randviir vd. 2014).

Grafenin uygulama alanlar1 olduk¢a ¢oktur bunun nedeni ise hi¢bir malzemede olmayan
ozelliklere sahip olmasidir. Bu 6zellikleri sayesinden bircok endiistriyel uygulamada
kullanilmaktadir. Sekil 1.9°da Grafen bazli malzemelerin endiistriyel uygulama alanlari

gosterilmistir.
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Sekil 1.9 Grafen bazli malzemelerin endiistriyel uygulamalar1 (Dasari vd. 2017).

Grafenin ilk Onerilen ve gergeklesen uygulamasi, yiiksek iletkenlik 6zelligine sahip
olmasi ile ilgilidir. Yiiksek hizli elektronikler, ultra-ince esnek grafen transistorler, veri
depolama, LCD akilli paneller ve OLED ekranlar, siiper kapasitorler, giines hiicreleri ve
elektrokimyasal sensorler gibi birgok malzemenin yapi tagi olmaya baglamistir (Phiri

vd. 2017).

Tiirkiye’de ilk defa OLED ekranlar ve grafen malzeme sentezi teknolojilerine yonelik
altyapilar ASELSAN ve Sabanci Universitesi Nanoteknoloji Arastirma ve Uygulama
Merkezinde kurulmustur. Elmas projesi kapsaminda grafen tabanli OLED ekran
prototiplerini yapmayi1 basarmislardir. Diinyada bugiline kadarki en yiiksek piksel
¢oziinlirliigline sahip grafen tabanli ekranlar olarak literatiire gegmistir (Aselsan 2018).
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2. KAYNAK OZETLERI

2.1 Grafitten Grafen Oksit Sentezi

Marcano vd. (2010) grafen oksit (GO) sentezi igin gelistirilmis bir yontem tarif
etmiglerdir. Hummers yontemi (KMnO4, NaNOsj, H,SO,4) grafen oksit sentezi igin
yaygin olarak kullanilan yontemdir. NaNOjs; kullanmayarak, KMnO,; miktarin
artirmiglar ve reaksiyonun 9:1'lik bir H,S04/H3P0,; karisiminda gergeklestirilmesi
oksidasyon isleminin etkinligini arttirmistir. Bu gelistirilmis yontem, Hummers’in
metoduna kiyasla daha fazla miktarda hidrofilik oksitlenmis grafen materyali
saglarmistir. Ustelik bu ydntem tarafindan iiretilen GO, Hummers’m yontemiyle
hazirlanandan daha oksite olsa da her ikisi de hidrazinle ayn1 odada azaltildiginda, bu
yeni yontemden fretilen kimyasal olarak dontstiiriilmiis grafen (CCG), elektrik
iletkenliginde esdeger oldugunu gostermislerdir. Hummers yontemine gore, bu yontem

zehirli gaz iiretmiyor ve sicakligi kolayca kontrol etmeyi basarmiglardir.

Chen vd. (2015) boyutlar1 3-20 pm arasinda olan grafit tozlari, gelistirilmis bir
Hummers metodu ile  yiksek  verim (171+%4) olantek  katmanli grafen
oksite (GO) tamamen doniistiirmiislerdir. Bu verim, 10-100 um boyut biiyikligiindeki
daha biiyiik grafit tozlarinda ¢cok daha yiiksektir (110+%3) kanisina varmislardir.
Yiiksek verim, basitlestirilmis aritma prosediirii géz Oniine alindiginda ve yiiksek
kaliteli GO, kii¢iik boyutlarda grafit toz kullanilmasmin modifikasyonu, endiistriyel

Olcekte GO'nun seri tiretimine dogru 6nemli bir adim atmiglardir.

Tiyek, Donmez, vd. (2016) modifiye Hummers yontemi kullanilarak grafitten grafen
oksit (G-GO) sentezlemislerdir. SEM goriintiilerinde katmanli ve ¢ok ince GO yapilari
gozlemlemislerdir. SEM/EDX elementel analizde oksijen (O) oraninin yaklasik %23,60
olmas1 oksidasyon isleminin gergeklestigini gostermislerdir. GO yapisinin termal
kararliligi TGA ile incelemisler. XRD spektrumlarinda 20 piki, 10,5524° de elde
edilmiglerdir. FT-IR spektroskopisi ve Raman spektroskopisi ile GO’ya ait karakteristik
pikler goriintiilemislerdir. Elde edilen sonuglardan modifiye Hummers yontemi ile grafit

tozundan bagarili bir sekilde GO sentezlendigini kanitlamislardir.
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Muzyka vd. (2017) farkli oksijen igerikleri ve 6zellikleri olan grafit oksitler, Hummers
yonteminin farkli yontem kullanarak sodyum dikromat ile oksidasyon yoluyla ticari bir
grafitten hazirlanmiglardir. Grafit oksitlerin kimyasal ve yapisal 6zellikleri elementel
analizi, Fourier doniisimlii kizilotesi  spektroskopisi, X-isin1  foto  elektron
spektroskopisi, taramali elektron mikroskobu (SEM) ve X-isin1 difraksiyonu (XRD) ile
incelenmislerdir. Dikromat oksidasyonu, esas olarak hidroksil ve epoksi gruplari
formunda diistik oksijen tespiti saglamislardir. Hummers yontemi kullanilarak ¢ok daha
verimli bir oksidasyon saglanmislardir. NaNOs kullannmi ve 2 saatlik bir reaksiyon
stiresi, grafit oksit i¢cindeki en yiiksek oksijen igerigine, agirlikga %40'1n iizerinde
olmasina neden olmus ve oksijenin tek ve ¢ift karbona baglandigi bulunmustur. SEM ve
XRD gozlemleri, bu kosullar altinda grafit katmanlarinin yiiksek bir aralik gosterdigini
gostermiglerdir. Bu sonuglar, ayni oksitleyici yontem kullanilsa bile, grafit oksitlerin
kimyasal yapisinin  degisen reaksiyon kosullariyla  sekillendirilebilecegini

kanitlamiglardir.

Zaaba vd. (2017) galismalarmin amaci, farkli ¢oziiciilerin grafen oksitin yapisi ve
elektriksel ozellikleri iizerindeki etkisini incelemislerdir. GO, geleneksel Hummers
yonteminden farkli olarak modifiye edilmis Hummers metodu kullanilarak grafit
pullarindan elde edilmistir. Bu yontemde, deney sodyum nitrat (NaNOs3) ve buz banyosu
olmadan, oda sicakliginda yapilmistir. Hazirlanan GO tozlari daha sonra aseton ve
etanol gibi farkli ¢oziiciiler igine ¢oziilmiistiir. Daha sonra aseton-GO (A-GO) ve etanol-
GO (E-GO) iiretmek i¢in silikon wafer ve IDE {izerine dondiiriilerek kaplamiglardir.
SEM sonucu birka¢ kare mikron GO elde edildigini gostermislerdir. Ek olarak, biiytik
aglomeralar ve E-GO numunesindeki pullar arasindaki temas nedeniyle, akim-voltaj
paterni, E-GO'nun A-GO'dan daha yiiksek akim akisi tirettigini gostermislerdir. FT-IR
kullanilarak karakterize edilen GO, her iki numunenin de hidroksil, epoksi, karboksil ve
karbonil gibi ¢esitli fonksiyonel gruplar igerdigini gostermislerdir. Bunun yani sira, A-
GO'nun daha diisiik X-1s1n1 kirinimi nedeniyle, XRD sonucu A-GO numunesinin katlar

aras1 araliginin E-GO numunesinden biraz daha yiiksek oldugunu gostermislerdir.

llkevich vd. (2018) grafen oksit, modifiye Hummers yontemine gore genisletilmis

grafitten elde etmislerdir. Reaksiyon siiresi, genisletilmis grafitin oksidasyon islemine
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uygulanmasiyla onemli 6l¢lide azaltilmistir (24 ila 8 saat). Elde edilen 6rneklerdeki
katlar aras1 mesafe 0,70-0,74 nm 'ye esit oldugunu kanitlamislardir. Malzemenin yapisal
Ozellikleri X 1sm1 kirinimi, termogravimetrik analiz, taramali elektron mikroskobu,
transmisyon elektron mikroskobu, XPS spektroskopisi ve NMR spektroskopisi ile

incelemislerdir.

Korucu vd. (2018) bu c¢alismalarinda, Hummers yontemine dayali grafen oksit sentezi
siirecini analiz etmek ve optimize etmek i¢cin TOPSIS tabanli Taguchi optimizasyon
yontemi uygulamislardir. Bu amagla, Hummers metodu ile elde edilen grafen oksit
(GO) sentezinde oksidasyon, ana cevaplar ID/IG, 12D ve | (D + D'D+D’) grafen
kusurunu temsil eden degerler, yiizey morfolojisini temsil eden yiizey purizliligi,
Kristalit biiyiikliigii veya indirgeme derecesini temsil eden katmanlarin sayist ve
karbon-oksijen orani hakkinda bilgi vermislerdir. Sonuglar, cevaplarda en yiiksek
varyasyona neden olan santrifiij adiminin GO sentez isleminin en Onemli faktori
olarak tespit edildigini gostermislerdir. Tahmin ve optimal kosullar arasindaki GO
kalite 6zelliklerinde iyilesme, ID/IG degerleri, ylizey piriizliliigi, kristalit boyutu ve
karbon-oksijen orami igin sirasiyla %7,05; %40,10; %5,38 ve %15,19 olarak
hesaplamislardir. Tahmini ve optimal kosullar arasindaki kalite 6zelligindeki gelisme,
rGO i¢in su sekilde hesaplanmislardir: ID/G degerleri: %1,51; yiizey piirtizliligi:
%57,49; kristalit boyutu: %48,05 ve karbon/oksijen orani: %2101,82 olarak

bulmuslardir.

Yoo ve Park (2019) grafit oksitti (GO) sentezlemek igin grafitten oksidasyon yoluyla
birka¢ yontem arasinda, Hummers yontemi en yaygin sekilde kullanildigini
belirtmiglerdir. Hummers yontemi yaklasik 60 yil once ilk kez tanitildigindan beri
birgok arastirma, her bir reaktifin GO'nun nihai ozellikleri tizerindeki etkisini ortaya
cikarmaya calistiklarindan bahsetmislerdir. Modifiye olanlar dahil olmak {izere tiim
Hummers yontemlerinde, siilfiirik asit ve potasyum permanganat, grafit oksitleyici ve
eksfoliye edici oksitlenmis grafiti oksitlemek icin kullanilir ve arttk manganez
iyonlarin1 ¢ikarmak icin su ve hidrojen peroksit kullanilir oldugunu sdylemislerdir.
Bununla birlikte, hidrojen peroksitin sentez sirasinda bazen géz ardi edilmistir, ¢iinkii

hidrojen peroksitin permanganat ve manganez dioksit gibi kalinti manganez iyonlarini
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basit¢e azalttig1 anlagilmiglardir. Bu nedenle, Hummers yonteminde kullanilan hidrojen
peroksit miktar1 degismektedir. Son asamada eklenen hidrojen peroksit miktarinin
GO'nun nihai O6zelliklerini giiglii bir sekilde etkiledigini gostermislerdir. GO'nun
kimyasal olarak parcalanmasinin hafif bir indirgeme ile ortaya ¢iktigini ortaya koyan
deneysel kanitlar, hidrojen peroksit ilavesine eslik ediyor oldugunu belirtmislerdir.
Hummers yonteminde hidrojen peroksit ile olast bozunma mekanizmasi ¢aligmalarinin

son boliimiinde 6nermislerdir.

Yadav ve Lochab (2019) 2-D nanoyapilar arasinda, grafen oksit, ¢esitli uygulamalarda
grafenin kullanimi i¢in en ¢ekici Oncii nanomalzeme olarak kabul edilir oldugundan
bahsetmislerdir. Daha iyi ve daha kolay sentetik protokollerin gelistirilmesini gerektiren
seri iiretimi ile ilgili sorunlar var oldugunu belirtmislerdir. Ayrica, oksidasyon derecesi
ve fonksiyonelliklerin dogasi lizerinde daha iyi kontrole sahip kimyasal bir yaklasim,
yapisal modifikasyonlarini ve bunlara karsilik gelen uygulamalari tasarlamak i¢in ayni
anda ¢ok oOnemli oldugunu vurgulamislardir. Hummers’in, Orta ve Gelistirilmis
yontemiyle li¢ tiir GO hazirlanir. GO sentezinde birincil bir reaksiyon adimi, grafit
interkalasyon bilesiklerinin (GIC'lar) olusturulmasidir. Oksidasyon ve araya getirme
verimi, oksidatif olmayan Bronsted asit H3P04/H,S04 ve H,S04 verimi incelenmisler ve
Ozellikler klasik araya getirme maddesi olan H»S04/NaNO; ile karsilagtirmiglardir.
Cesitli analitik tekniklerle desteklendigi gibi, oksidatif kusurlarin derecesi ve dogasi,
pul boyutu ve sulu dispersiyonun stabilitesi bakimindan bir modiilasyon
gozlemlenmistir. Reaksiyon kosullarina bagli olarak, sentezlenen GO'lar farkli oksidatif
islevselliklerin baskinligini ortaya ¢ikarmis ve bdylece spesifik uygulamalar igin

kullanimlarin1 yonlendirmede yardimci olan iligkili fiziksel 6zelliklere yansimaistir.

2.2 Komiirden Grafen Oksit Sentezi

Zhou vd. (2012) bu calismalarinda, katalitik grafitlesme, kimyasal oksidasyon ve
dielektrik bariyer desarji (DBD) plazma destekli deoksijenasyon yoluyla kimyasal
olarak tiiretilmis grafen ve grafen-asil metal kompozitlerin baslangic maddesi olarak

komiirle sentezini sunmuslardir. Koémiir kaynakli karbonun grafitlesme derecesinin,
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kimyasal dokiilmeden elde edilen grafenin Ozelliklerini 6nemli 6lgiide etkiledigi ve
yiiksek kaliteli grafen tabakalarin (GS) hazirlanmasi igin yliksek miktarda komiir elde
edilen karbonun kristallesmesinin gerekli oldugu bulmuslardir. Bu ¢alismalarinda,
grafen ve bilesiklerinin, komiirden enerji depolanmasi ve ¢evre korumada umut verici

potansiyeli olan fabrikasyonu i¢in alternatif bir yaklagim oldugunu gostermislerdir.

Ye vd. (2013) ayarlanabilir komiir grafen kuantum noktalarini ¢esitli komiir tiirlerinden
sentezlemek icin kolay bir yaklagim sunmuslar ve komiir yapisinin kuantum noktalari
tiretmek i¢in saf sz-karbon allotroplarina gore bir avantaja sahip oldugunu ortaya
koymuslardir. Komiir yapisi igindeki kristalimsi karbonun, saf sp*karbon yapilari
kullanilmadigi zaman oksidatif olarak yer degistirmesi daha kolay olmustur, bu da
kenarlarda sekilsiz karbon ekleri olan nanometre boyutlu grafen kuantum noktalarina
neden olmustur. Kémiirden %20'ye kadar izole edilmis verimle iiretilen sentezlenmis
grafen kuantum noktalari, sulu bilesiklerde ¢oziinebilir ve fliioresan olup, biyolojik
goriintlileme, biyotip, fotovoltaik ve optoelektronik gibi alanlarda, yapisal kompozitler
icin ucuz katkilar olmasinin yani sira uygulamalar i¢in umut verici oldugunu

kanitlamislardir.

Dong vd. (2014) tek katmanli grafen kuantum noktalar1 (S-GQDs) hazirlamak i¢in
farkli derecelerde alti komiir 6rnegi kullanilmiglardir. Kimyasal oksidasyondan ve bir
dizi santrifiijleme ayrilmasindan sonra, her komiir, KomiirA ve KomiirB olmak {izere
iki fraksiyonda islemden gecirmislerdir. TEM, AFM, XRD, Raman ve FT-IR'm
karakterizasyon sonuglarina gore, KOmiirA'nin, ortalama olarak yaklasik 0.5 nm
yiikseklige ve yaklastk 10 nm'lik ortalama bir diizlem boyutuna sahip olan S-
GQD'lerden olustugu ortaya cikmistir. Elde edilen S-GQD'ler uyarma-bagimli
flioresans ve miikemmel -elektrokiminesans gostermistir. KomiirB'nin, aglomere
edilmis GQD'ler, grafen oksit, karbon kuantum noktalar1 ve aglomere edilmis karbon
nanokristallerini iceren diger bazi karbon bazli nanomalzemeler (CNM'ler) oldugu
bulunmustur. Genel olarak, diisiik dereceli komiirler S-GQD'lerin hazirlanmasi igin
daha uygun olabilir oldugunu soylemislerdir. S-GQD'lerin incelenen alt1 komiirden elde
edilen {iretim verimi, komiir derecesi kademeli olarak arttiginda %56,30'dan %14,66'ya

diismiistiir. Buna karsilik, yliksek dereceli komiirlerin yiiksek komiir verimi vardi ve bu
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CNM'lerin deneyimizde birbirlerinden ayrilmalar1 zor olsada, KémiirB'de bulunan diger

CNM'lerin hazirlanmasi i¢in daha uygun olabilir oldugu kanisina varmislardir.

Powell ve Beall (2015) bu arastirmalarimin biiyiik bir kisminda, baslangig materyali
olarak grafiti kullanmislardir ve grafen oksit tiretmesi i¢in kuvvetle oksitlemislerdir. Bu
derlemede, daha az pahali bir karbon kaynagi kullanan ve daha az tehlikeli ve ¢evreye
zararli kimyasal maddeler gerektiren grafen oksit iiretmenin alternatif bir yolu gbzden
gecirilmiglerdir. Karbon kaynagi, bir¢ok linyit yataginda olusan diisiik dereceli bir linyit
komiirii olan leonardittir. Hiimik asit (HA), toprakta yaygin olarak bulunan baz
ekstrakte edilebilir organik maddedir. Leonarditten ekstrakte edilen HA, yliksek oranda
oksitlenir ve grafen benzeri ¢ekirdegin kenarlar1 ¢gevresinde bir dizi oksijenli grup igerir.
Bu malzeme, grafitin asit oksidasyonu ile liretilen grafen oksite (GO) ¢ok benzerdir. Bu
HA o6ziitii GO ve sonugta grafen liretmek i¢in grafit yerine baslangic materyali olarak
kullanmiglardir. Bu ¢alismalarinda, GO ile Kkarsilastirildiginda bu malzemenin
karakterizasyonunu, ekstraktin birka¢ farkli kimyasal ve termal yolla azaltilmast ve
islevsellestirilmesi ve HA'min grafen’e indirgenmesi ve azaltilmis HA'min ¢esitli
uygulamalar ile ilgilenmislerdir. Bu yaklasimlari potansiyel olarak biiyiik 6lgekli
tretim i¢in azaltilmis islevsellestirilmis grafen nano levhalar i¢in diisiik maliyetli bir

kaynak sagladigi belirtmislerdir.

Vijapur vd. (2017) bakir substratlarda kimyasal buhar biriktirme yoluyla sentezlenen
komiir tiirevi grafen filmlerin biiyiime mekanizmasi, Raman spektroskopisi, X-1g1n1 foto
elektron spektroskopisi, secilen alan elektron difraksiyonu, optik mikroskop ve gaz
kromatografisi kullanilarak incelemislerdir. Komiir tiirevi grafen filmlerin sentezi,
tavlanmis bakirin ardindan hidrojen ortaminda komiiriin pirolizinin takip ettigi iki
asamali bir islem oldugundan bahsetmislerdir. Biiylime mekanizmasi, sentezin ilk
birkag dakikasinda bir karbon filmi {iretmek i¢in bakir katalizli bir reaksiyonu, ardindan
grafen filmler olusturmak iizere bir araya gelen grafen alanlar1 olusturmak i¢in alttaki

karbon filmin hidrojen katalizli grafitlenmesini igermis oldugunu kanitlamislardir.

Fernandez-Garcia vd. (2017b) bu calismalarinda, primer kinolonda ¢dziinmeyen
partikiillerde (QI'ler) dogal bir icerige sahip baglayict dereceli bir endiistriyel katranin

ve farkli hazirlama prosediirleri yoluyla ham grafen materyallerinin ham kaynaklar
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olarak bir ¢okeltme islemi ile elde edilen karsilik gelen serbest QI katraninin
kullanimin1 incelemislerdir. Grafen oksitler (GO), baglayicit katran bazli grafit ve
sonraki sonikasyonun oksidasyonu yoluyla hazirlamislardir. QI'lerin varligi hem
oksidasyon verimini hem de pul pul dokiilme adimlarinin azalmasina katkida
bulunmustur. Bu, QI partikiillerinin oksite olmus grafit i¢indeki oksijen fonksiyonel
gruplarinin dagilimmi degistiren, pul pul dokiilmesini engelleyen oksidasyona karsi
daha fazla reaktivitesinden kaynaklanmistir. Ayrica, ana grafitin QI'siz daha yiiksek
kristallenmesinin bir sonucu olarak, bu durumda daha biiylik GO tabakalar1 elde
etmislerdir. Ote yandan, ana grafitte QI'lerin varligi, N-metil-pirolidinondaki (NMP)
¢oOziicli yaprak dokiimii davranigini kolaylastirir, az miktarda katman grafeni (FLG)

verir, ancak grafen gevreginin boyutunun diismesine katkida bulunmustur.

Fernandez-Garcia vd. (2017a) metaliirji endiistrisinden elde edilen baslica sivi yan
triinler (emprenye, baglayici dereceli katranlar ve antrasen yaglar), grafitlesme,
oksidasyon ve sonradan dokiilme yoluyla grafen malzemelerin onciileri olarak
degerlendirmislerdir. Emprenye dereceli katran ve antrasen yaglari, ana grafitlerinin
kristalin boyutuna bagl olarak yaprak ebatlar1 ve pul pul dokiilme verimi ile grafen
oksitleri basariyla iretilebileceklerinden bahsetmiglerdir. Her ne kadar baglayici
dereceli katran ayrica grafen maddelerine doniistiiriilebilmesine ragmen, bilesiminde
bulunan kinolin ¢6ziinmeyen tanecikler, grafitin oksidasyon mekanizmasini ve bu yan
tirlinden hazirlanan grafen oksitin verimini azaltarak, grafit oksitin dokiilmesini
degistirebilecegini belirtmislerdir. Bu sonuclar, kdmiir sivist tortularinin grafen gibi
katma degeri yiiksek bir iirline doniistiiriilmesinin degerlendirilmesinde yararli bir

rehber oldugunu séylemislerdir.

Purwandari vd. (2018) %40,70-49,67 sabit karbon igeren Sawahlunto-Sijunjung
komiirt, yiiksek ugucu A bitimlii komiir olarak siniflandirmustirlar. Sawahlunto
komiiriiniin dogada uygun fiyati ve bollugu nedeniyle grafen hazirlamak i¢cin hammadde
olarak alternatif bir grafit kaynagi oldugu ileri siiriilmiislerdir. Grafen Onciisii olarak
grafen  oksit, modifiye Hummers metodu ile Sawahlunto komiiriinden
sentezlenmislerdir. Uretilen grafen oksitin karakterizasyonu, X-Isin1 Kirinimi analizi,

Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi (FT-IR), UV-Goriiniir spektrofotometresi
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ve Sawahlunto-Sijunjung komiirden izole edilen grafen oksitin basarili bir oksidasyon
islemini dogrulayan SEM-EDX gibi ¢esitli analizlerle kanitlamiglardir. Sawahlunto
komiirdi, grafit oksit iiretmek i¢cin hammadde olarak grafit icin alternatif bir kaynak

olabilir kanisina varmislardir.

Hoang vd. (2018) konvansiyonel sentez tekniklerinin ¢ogu, yiiksek iiretim maliyetine
yol agan ve dolayisiyla bunlarin ticarilestirmesini sinirlayan hidro-karbonlar ve grafit
gibi pahali karbon hammaddelerini kullanir oldugunu belirtmislerdir. Bol ve ucuz bir
dogal kaynak olan kdmiiriin, karbon nanotiipleri, nanolifler/parcaciklar/kiireler, grafen,
grafen oksit, grafen kuantum noktalar1 ve karbon noktalar1 gibi etkili bir sekilde tiretilen
karbon nanomalzemelerine etkili ve yesil bir alternatif olarak kabul etmislerdir.
Calismalarinda, ¢esitli komiir bazli nanomalzemelerin ¢esitli komiir tiirlerinden (linyit,
bitlimlii, digerleri arasinda antrasit, digerleri arasinda antrasit) iiretilmesindeki ham
maddeleri igermektedir ve enerji, ¢evre ve biyomedikal sektdrlerinde potansiyel

uygulamalarini ortaya koymuslardir.

2.3 Dispersiyon

Konios vd. (2014) yaptiklari ¢alismada GO ve rGO dispersiyonlart asagidaki organik
¢oziiciiler icerisinde test etmislerdir. Deiyonize su, aseton, metanol, etanol, 2-propanol,
etilen glikol, tetrahidrofuran (THF), N,N-dimetilformamid (DMF), N-metil-2-
kloroform, toluen, klorobenzen (CB), o-diklorobenzen (o-DCB), 1-kloronaftalen (CN),
asetilaseton, dietil eter. Dispersiyonlar1 bir ultrason banyosu igerisinde (Elmasonic
S30H) 1 saat boyunca sonike etmigler ve daha sonra biiylik parcaciklara sahip
topaklasmis iirtinleri ¢ikarmak i¢in 500 rpm'de 90 dakika santrifiij etmislerdir (Alegra
X-22). Calismalarinda her bir grafen oksit 6rneklerinin deiyonize su, etilen glikol ve N-
metil-2-pirolidon (NMP) ile dengeli bir dagilim olusturdugunu tek bir deney ile

gostermislerdir.

Taha-Tijerina vd. (2015) polar deiyonize su, etilen glikol, etanol ve apolar mineral yagi

ile bir dispersiyon hazirlanmiglardir. Grafen oksit numunelerinin olusturulan
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dispersiyonlarinin 1 dakika ve 1 giinliik kararlilik analizlerini yapmislardir. Sabit kati
stvi orant ile (0,2 wt % GO ve 99,8 wt % of siv1 faz ile) hazirlanan bu dispersiyonlarin
zeta potansiyeli, SEM (Taramali Elektron Mikroskobu) ve TEM (Gegirimli Elektron
Mikroskobu) imajlar1 ile ortalama pargacik boyutu ve standart sapmasini analiz
etmiglerdir. Yaptiklar1 ¢alismada her bir ¢6ziicii i¢in bu sonuglari tek bir deney ile elde

etmislerdir.

Song vd. (2016) bu c¢alismalarinda, gesitli organik c¢oziiciilerde grafen oksit
nanoribbonlarin (GONRs) ve kimyasal olarak indirgenmis GONRs (CR-GONRS)
dagilim stabilitesi arastirmiglardir. GONRs homojen kolloidal siispansiyonlari, su, N, N-
dimetilformamid (DMF) ve N-metil-2-pirolidon (NMP) gibi hidrofilik ¢oziiciilerde elde
etmiglerdir. Kimyasal indirgemenin ardindan, CR-GONRs amfifilik dispersiyon
davranisi, su, metanol, etanol, DMF, NMP, aseton, stiren ve ksilen dahil olmak {izere
cok ¢esitli ¢oziiciiler tizerinde gozlemlendi. Buna karsilik, CR-GONRSs dispersiyon
stabilitesi, tetrahidrofuran, metil metakrilat ve kloroform gibi belirsizce hidrofilik veya

hidrofobik ¢oziiciiler agisindan zayif oldugu kanisina varmislardir.

Del Giudice ve Shen (2017) grafen oksit distile su ile olusturulan dispersiyonlarinin
reolojik karakterizasyonu incelemislerdir. Calismada reolojik karakterizasyonu
genellikle osilasyonlu dogrusal kayma akisi, sabit kayma akist ve gecici kesme
akisindaki oOlgiimlerle yerine getirilmistir. Bu incelemeyi, grafen oksit reolojisini
tanimlamak i¢in yaygin olarak benimsenen siraya goére ve akis tiirlerine dayali
boliimlere ayirarak gergeklestirmislerdir. Calismada reolojik analizler i¢in herhangi bir

istatistiki yaklagim kullanilmamustir.

Chen vd. (2017) grafen oksitti hazirlama yontemlerinin (Hummers, iyilestirilmis
Hummers yontemi, modifiye Hummers Yontemi) grafen levhalarimin dispersitesi
tizerindeki etkisini arastirmaya yonelik bir ¢alisma yapmislardir. Yaptiklar1 ¢aligmada,
grafen tabakalar1 hazirlamak i¢cin Hummers yontemi, modifiye Hummers yontemi ve
gelismis yontem olmak tizere lic kimyasal eksfoliyasyon yontemi kullanmislardir.
Hazirlama yontemlerinin yapi, organik coziiciilerde dispersiyon kararliligi ve grafen
levhalarin elektrokimyasal 6zellikleri {izerindeki etkisi aragtirilmigtir. Hazirlanan grafen

tabakalarinin yapisim1 analiz etmek i¢in Fourier doniisiimii kizil 6tesi mikroskobu,
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Raman spektrumlari, transmisyon elektron mikroskobu ve UV-VIS spektrofotometresi
kullanmiglardir.  Sonuglar, gelistirilmis yontemle hazirlanan grafenin  organik
¢oziiciilerde, tamamen eksfoliyasyon ve diizenli yapiya atfedilen ek bir stabilizator veya
modifikator olmaksizin miikkemmel dispersiyon ve stabilite sergiledigini gostermistir.
Ayrica, elektrokimyasal empedans spektroskopisi Olglimleri, gelistirilmis yontemle
hazirlanan grafenin diger iki yontemle hazirlanan grafene gore iistiin elektrokimyasal
Ozellikleri sergiledigini gostermistir. Bu ¢aligma {iriinii olusturan faktorlerin farkl {iriin
Ozellikleri iizerinde etkili oldugunu gdstermistir. Ancak bu calismada deneyler
sistematik yontemler ile analiz yapilmamis dolayisiyla etki analizleri sadece birkag

deney ile ortaya konmustur.

Ekanayaka vd. (2017) deiyonize su ve organik ¢oziiciiler ikili karisimlarinda grafen
oksit dispersiyonlarindan yapisal renk yansimalari elde etmislerdir ve bu
dispersiyonlari, ii¢ organik ¢6ziicii kullanilarak arastirmislardir (1,4-dioksan, N-metil-2-
pirolidon (NMP) ve dimetilformamit (DMF)). Sulu grafen oksit dispersiyonuna organik
coziicliler eklemenin, yansima spektrumunun zirve dalga boyunu ve yansima renginin
safligim degistirdigi belirlemislerdir. Ozellikle pik dalga boyunun grafen oksit
konsantrasyonuna bagimliligi, ikili organik ¢oziiclilerde saf suya kiyasla daha duyarli
olarak tespit edilmistir. Yapisal renk yansimasinin grafen oksit dispersiyonlarinin
elektriksel olarak degistirilmesi de etkili oldugu gosterilmistir. Calismalarinda farkl
kat1 s1v1 oranlarindaki grafen oksit dispersiyonlar1 analizleri i¢in herhangi bir istatistiki

yaklagim kullanilmamustir.

Simsek vd. (2018) grafen oksit dispersiyonlarinin stabilitesi, ila¢ hazirlama, basili
elektronik, 3D yazicilar ve iletken miirekkeplerin hazirlanmasinda énemli bir konudur.
Istikrar1 gelistirmek igin; Ana stabilite olarak, partikiil bilyiikliigiiniin ortalama ve
standart sapmasi, polidispersite indeksi, zeta potansiyeli ve grafen oksit dispersiyonu
iletkenligi segilmislerdir. GO kalite 6zellikleri tahmin edilen ortalama ve standart sapma
icin ortalama ve standart sapma, polidispersite indeksi, zeta potansiyeli ve iletkenlik
sirastyla %264; %18750; %583,3; %5 ve %50 olarak hesaplamislardir. GO kalite
ozellikleri tahmin edilen ortalama ve standart sapma i¢in ortalama ve standart sapma,

polidispersite indeksi, zeta potansiyeli ve iletkenlik sirasiyla %42,7; %79,7; %-5,0;
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%9,9 ve %-86,7 olarak hesaplamiglardir. Sonu¢ olarak bu c¢alismalarinda TOPSIS
tabanli Taguchi optimizasyonunun, grafen oksit dispersiyon stabilitesini iyilestirmek

i¢in etkili oldugunu gostermislerdir.

Mungse vd. (2019) alkillenmis grafen oksit (GO)/indirgenmis grafen oksit (rGO),
oktadesiltriklorosilan (OTCS) ve oktadesiltriettoksisilan (OTES) ile kovalent etkilesim
ile hazirlanir. GO/rGO'daki degisken oksijen fonksiyonlar1 ve farkli ayrilan gruplara
sahip olan oktadesilsilanlarin hidroliz hizi, oktadesil zincirlerinin GO ve rGO {iizerindeki
asillama yogunlugunu yonettigi bulmuslardir. FT-IR, XPS ve TGA sonuglart GO-
OTCS'de daha yiiksek oktadesil zincirlerinin asilanmasini ortaya ¢ikarirken, rGO-OTES
minimum asilama gostermislerdir. Van der Waals, alkillenmis GO/rGO'nun oktadesil
zinciri ve poliol esterin oktadesenil zincirleri arasindaki etkilesimi, alkillenmis
GO/tGO'yu poliol yag baz yag: icinde dagilabilir kilar. Dispersiyon stabilitesi toplu
olarak oktadesil zincirlerinin asilanma yogunlugu ve GO/rGO'da oksijen
fonksiyonelliklerinin varlig: ile tahrik edilir. Siirtiinme katsayis1 ve asinma skar capi
acisindan tribolojik 6zellikler, alkillenmis GO/rGO yapis1 ve poliol madeni yag bazinda
dagilim stabiliteleri ile iyi bir korelasyon ortaya koymustur. Asinmig yiizeyin Raman
analizi, sirtiinmeyi azaltan ve tribo-arayiizleri asinmaya karsi koruyan, grafen bazli

tribo-ince bir filmin kesilmis indiiklenmis birikimini ortaya koymuslardir.

McCoy vd. (2019) grafen oksit, grafenlerin suda dagilabilen muadili olarak son on yilda
one c¢ikan iki boyutlu bir karbon nanomalzemesidir. Bu temel 6zellik, ¢esitli yiizey
kimyasindan ve olaganiistii yiizey alanindan yararlanan su bazli hibrit materyallerin,
kaplamalarin, membranlarin ve adsorbanlarin olusumunda muazzam bir potansiyel
ozellik sunar. Bununla birlikte, grafen oksitin temel koloidal 6zellikleri, malzemenin
amfifilik dogasi ve ara yiizlerdeki adsorpsiyonun onu yiizey aktif madde veya partikiil
benzeri bir yapiya doniistiirdigli konusunda ¢eliskili raporlar ile tam olarak
anlasilamamistir. Bu ¢alismalarinda, grafen oksitin kiitle ve ara yiizey koloidal
ozelliklerini anlama konusundaki son gelismeler kimyas: ve sistem termodinamigi
baglaminda incelenerek, sulu davranisinin en iyi sekilde parcacik benzeri olarak

tanimlanip tanimlanmadigina dair temel bir fikir vermislerdir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Materyal

Komiirden grafen oksit hazirlanmasi igin Tirkiye Tas Komiiri Kurumundan (TTK)
temin edilen komiir kullanilmigtir. Komiire ait FT-IR analizi sonucu Sekil 3.1°de
verilmistir. TTK Catalagz1 isletmeden temin edilen komiire ait fiziksel ve kimyasal

veriler Cizelge 3.1°de paylasilmistir (Tiirkiye Tagkomiirti Kurumu 2019).

Gegirgenlik [956]

=
)
-

0.854

4000 3000 Dalga saysst em-1 2000 1000

Sekil 3.1 Komiiriin FT-IR spektrum analizi

Komiir 6rneginde 3700-3500 cm-! dalga boyu araliginda gozlemlenen adsorpsiyon
bandi, yogun hidrojen baglari igeren hidroksil bilesiklerinden kaynaklanmaktadir. 2985-
2650 cm-! dalga boyu araliginda gozlemlenen bant simetrik ve asimetrik C-H baglarini
temsil etmektedir ve yapidaki metil ve metilen gibi alkil gruplarinin varhigini
gostermektedir. 1600-1700 cm-! dalga boyu araliginda gozlemlenen C=0O baglarini
temsil eden ve yapidaki karboksil gruplarini iceren adsorpsiyon bandi goriilmektedir.
1000-1800 cm-! dalga boyu araliginda gézlemlenen ve C=0 ve C-O-R baglarin1 temsil
eden pikler mevcuttur. Genel olarak literatiirde bulunan komiir analizleri ile

karsilastirildiginda belirgin pikler mevcuttur (Giilen vd. 2012).
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Cizelge 3.1 Komiire ait fiziksel ve kimyasal veriler (Tiirkiye Tagkomiirti Kurumu 2019)

TTK Catalagz1 Komiirii (18-100 mm)
———————————————————————————————————————————
Rutubet (orj.k) % 4+1
Kl (orj.k.) % 11+2
Ucgucu Madde (orj.k) % 2811
Sabit Karbon (orj.k.) % 57+2
Ust Isi (orjk.) Kcal/kg 7105+150
Alt Isi (orj.k) Kcal/kg 68551150
Karbon (k.k) 0 % 74-77
Hidrojen (k.k) H) % 3,8-5
Toplam Kuikdrt (k.k.) s) % max.0,8
Azot (k-k.) % 0,8-1,1
N)
Oksijen (k-k.) % 5-6,5
0)
Sinif Bitimlu
Grup mvb
——————————————————————————————
Kisaltmalar
(orj.k.) : Orijinal kdmiirde
(k.k) : Kuru kdmiirde
mvb : Orta Uguculu Bitiimlii komiir

Deneylerde karbon kaynagi olarak Merck firmasindan temin edilen ekstra saf grafit
(>%99) ve Deneylerde sicakligin 5 C°’nin asagisinda tutulmasi i¢in deneylerin her
asamasinda Polyscience 15L sogutmali su sirkiilatorii kullanilmigtir. Merck firmasindan
temin edilen siilfiirik asit H,SO, (95-98%), orto-fosforik asit H3PO4 (85%), sodyum
nitrat NaNOs; ve potasyum permanganat KMnO4 (99%) grafitin ve komiiriin
oksidasyonu i¢in kullanilmistir. Metal iyonlariin uzaklastirilmasi igin hidroklorik asit
HCI (37% Sigma Aldrich) ve reaksiyonun sonlandirilmasi i¢in hidrojen peroksit (H2Oo,
30 wt. %) kullanilmastir.

Kullanilan saf su Merck Millipore marka saf su cihazi ile liretilmistir. Santrifiij islemleri
i¢in Sigma 3-30KS marka santrifiij cihazi kullanilmistir. Kurutma islemi i¢in JSR marka

etiiv kullanilmistir.



Dispersiyon hazirlama isleminde SONICS marka ultrasonik prob kullanilmistir. Yiizey
aktif madde olarak Sigma marka Tergitol (NP-10) kullanilmistir. Optik mikroskop
Olctimleri i¢in Nikon marka SMZ800N model optik mikroskop kullanilmistir.

Istatistiksel analizler Minitab 17 programi kullanilarak gergeklestirilmistir.

Termal iletkenlik 6l¢iimii i¢in KD2 Pro cihazi kullanilmistir (Sekil 3.2). KS-1 tipi 6 cm
uzunlugunda 1,3 mm ¢apinda tek igne sensorii yardimiyla termal iletkenlik ve termal
diren¢ Ol¢limili yapmaktadir. Cihazin termal iletkenlik 6l¢iim araligi 0,02 — 2 w.mik?
dir. Is1l direng arahigi 50 — 5000 °C.cm.W™ dir. Hassasiyet 0,2 - 2 W.m™ K™ de + %5,
0,02 — 02 W.mlK?' de +0.01 W.m™K?' dir. Kablo uzunlugu 0,8 m dir.

f/x

Sekil 3.2 KD2 Pro cihazi ile termal iletkenlik 6l¢timii

Viskozite 6l¢timii igin Vibro Viscometer SV-10 cihazi kullanilmistir (Sekil 3.3). Tuning
Fork prensibi ile 6l¢iim yapma 6zelligine sahip olan vibro viskozimetredir. Bu 6zellik
sayesinde yiiksek Ol¢lim hassasiyeti saglanir. Tuning-fork titresim metoduyla ¢alisan

cihaz 0,3 mPa.s — 10 Pa.s (0,3 — 10,000 mPa-s) dl¢iim araligina sahiptir. Titresim

frekans1 30 Hz dir. Calisma sicakligr 10 — 40 °C dir. 0 — 160 °C /0.1 °C de sicaklik
Olclimii gergeklestirebilir.
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Sekil 3.3 Viskozimetre cihazi ile viskozite dl¢limii

3.2 Hummers Y ontemi

3.2.1 Grafittin Oksidasyonu

Sentez i¢in kullanilacak reaktére 200 mL H,SO4 ve 20 mL H3PO4 ¢ozeltisine ek olarak
20 g karbon tabanli malzeme (grafit) ilave edilerek manyetik karistirict ile 5 °C’de 24
saat karigtirllmistir. Deney 3 paralel reaktorde yapilmistir. Daha sonra her bir reaktore
40 g potasyum permanganat (KMnO,) yavasga eklenmis ve reaktor sicakligi 8 saat
boyunca sogutmali su sirkiilatorii yardimiyla 5 °C’nin altinda tutulmustur. Reaktordeki
¢ozeltiye 100 mL ultra saf su yavasga eklenip sicakligi once 35 °C’ye ¢ikarilmis ve 16
saat daha karistirilmistir. Daha sonra ¢ozelti sicakligi 95 °C ye ¢ikarilmistir ve 4 saat
daha karistirtlmistir. Oda sicakliginda sogumaya birakilan ¢ozelti 16 saat daha
karistirilmistir. Cozeltiye reaksiyonu durdurmak igin hacimce %20°lik 100 mL hidrojen
peroksit (H20,) igeren 100 mL su reaktorlere eklenmistir. Ardindan 1 saat
karnigtirllmistir. Son olarak metal iyonlarinin uzaklastirilmasi amaci ile 100 ml HCI

¢ozeltisi (1/10 v/v) ilave edilmis 1 saat karistirilmistir. Numune 3 giin boyunca belirli
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araliklarla ultra saf su ile yitkanmistir. Yikama isleminin ardindan numune santrifiij
tiiplerine konularak 8000 (1/dk) devirde 5 dakika santrifiij islemi yapilmistir. Ardindan
numuneler 100 mL’lik beher i¢ine alinip etiivde 50°C de 24 saat boyunca kurulmustur
(Korucu vd. 2018; Simsek vd. 2018; Hummers Jr ve Offeman 1958; Korucu vd. 2019;
Yadav ve Lochab 2019).

3.2.2 Komiiriin Oksidasyonu

Komiirii oksidasyon Oncesi hazir hale getirmek i¢in RESTCH RS-200 marka cihaz ile
kirma-6gilitme islemi yapilmis ardindan kurutma islemine tabi tutulmustur. 115 ml
H,SO,4 ve 2,5 g NaNOj; ¢ozeltisine 5 g komiir ilave edilerek manyetik karistiric ile 5
°C’de karistirilmistir. Daha sonra 25 g potasyum permanganat (KMnO,) yavasca
reaktore eklenmis ve reaktdr sicakligi sogutmali su sirkiilatorii ile 5 °C’nin altinda
tutulmustur. Cozelti sicakligr dnce 35 °C’ye ¢ikarilmis ve 2 saat daha karistirilmastir.
Ardindan ultra saf su yavasca reaktore eklenmistir. Daha sonra ¢ozelti sicakligi 85 °C
ye ¢ikarilmistir ve 12 saat daha karistirilan ¢ozeltiye reaksiyonu durdurmak i¢in %20°lik
10 mL hidrojen peroksit (H,O;) igeren 100 mL su eklenmistir. Son olarak metal
iyonlarmin uzaklastirilmasi amact ile 100 ml HCL ¢ozeltisi (1/10 v/v) ilave edilmis ve
numune 3 defa yikanarak reaksiyon sonlandirilmistir. Elde edilen grafen oksit (GO)
santrifiij islemlerine tabi tutulmustur. Ardindan etiivde 50 °C’de 24 saat kurutulmustur
(William vd. 1958; Marcano vd. 2010; Korucu vd. 2018; Simsek vd. 2018; Korucu vd.
2019).

Elde edilen grafen oksitler iletken miirekkepler ve boyalar, polimer dolgu maddeleri,

akii elektrotlar1, siiper kapasitorler ve sensorler gibi potansiyel uygulama alanlarinda

kullanilmaktadir (Shams vd. 2015).
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3.3 Tam Faktoriyel Tasarim

Arastirmacilar tarafindan bir sistemi ya da belirli bir siireci tanimlamak ve anlamak i¢in
deneyler kullanilir. Deneyler, literatiirde ayni zamanda bir testtir. Bir siire¢ ya da
sistemin girdilerinde degisiklik yapilarak ¢iktilarin gézlemlenmesi ve analiz edilmesidir
(Montgomery 2017). Deneysel tasarim ilk olarak 1920’lerde iinlii Ingiliz istatistik¢i
R.A. Fisher ve arkadaslar1 tarafindan gelistirilmis ve ayn1 zamanda gozlemlenen veri
gruplarinin  ortalamalar1  arasindaki 6nemli farkliliklarinin  olup olmadiginin
Ol¢iilmesinde kullanilan varyans analizi (ANAVO) teknigi de gelismistir. Fisher
aritmetik diizenlemenin uygun yolunun varyans analizi oldugunu belirtmistir (Lazic

2006).

Bilim ve aragtirmanin vazgeg¢ilmez bir unsuru olan deneysel ¢alismalar, uzun zaman ve
bir o kadarda ugrasi gerektirirler. Deneysel ¢alismalarda dogru bir sonuca gidebilmek
icin dogru bir deneysel tasariminin yapilmasi, parametrelerin dogru olarak belirlenmesi
ve deney sonucundan ne istenildiginin dogru olarak bilinmesi gerekmektedir. Tiim bu
kosullar yerine getirildigi zaman bile dogru bir sonuca ulasmak i¢in ayn1 numuneden
veya ayni deneyden ¢ok sayida yapilmasi gerekebilir. Bu ise hem zaman hem maliyet
hem de harcanan eforu arttirir. Kaliteli iirtin gelistirmek ya da iretmek igin deney

tasarimi yontemlerini kullanilir (Gokge ve Taggetiren 2009).

Deneysel tasarim teknikleri, deneysel calismalarda belirlenen parametrelerin en az
deney sayisi ile sonu¢ degisken {izerine etkilerinin incelenmesi ve optimum kosullarin
belirlenmesi amaciyla kullanilmaktadir. Bagimli degiskeni etkiledigi disiiniilen
bagimsiz degiskenler farkli seviyelerde gdz oniine alarak etkilesim incelenmektedir. Tyi
bir deneysel tasarim, temel kurallara bagh bir sekilde basit, esnek, saglam ve uydurulan
modelin uygunlugunu denetleyen kontrollere sahip olmalidir. Deneysel tasarim
yontemleri kullanilarak az is, ¢ok bilgi edinme amaglanmaktadir. Deney tasarimin
kullanilan gesitli yontemler sunlardir; Her Defada Tek Etken (HDTE), Eslestirilmis
Karsilastirma, Tam Faktoriyel, Kismi Faktoriyel, Latin Kareler, Graceo-Latin Kareler,
Box-Behnken, Plackett-Burman, Taguchi (Zimriit 2009; Simsek 2014).
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R. A. Fisher’in gelistirdigi ¢ok faktoriyelli deney tasarimlari (¢cok etkenli deneyler, tam
eslendirmeli deney) faktorlerin birbirleri arasinda etkilesmeleri durumunda kullanilan
tam faktoriyel deney tasarimi yontemidir (Hasgiil 2011). Tam faktoriyel tasarim,
deneysel calismalarda birden ¢ok faktoriin farkli seviyelerde ele alinarak etkisinin

incelenebildigi tasarimdir. Tam faktdriyel tasarima gore deney sayilari,
N = nkK (3.1)

(N: deney sayisi, n: seviye sayisi, k: parametre, faktor, degisken sayisi) formiilii ile

hesaplanir.

Tam faktoriyel deney tasarimi, ¢ok boyutlu bir yontem olmasi nedeniyle fonksiyonlarin
lineerliginin arastirilmasi ve faktorlerin karsilikli etkilesimlerinin bagimli degiskene
olan etkisini bularak sistem iizerinde ekonomik yonden degerlendirme yapma olanagi
saglar. Maliyet azaltma, kalitenin gelistirilmesi ve iyilestirme gibi olanaklar saglar

(Ziimriit 2009).
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3.4 Yontem

Dispersiyon hazirlamada kullanilan parametreler 6n caligmalar neticesinde
belirlenmistir. On calismalarda yiizey aktif madde miktar1, kati/sivi oran1 ve ultrasonik
islem siiresi parametreler olarak belirlenmistir. Faktor ve seviyeleri asagidaki Cizelge

3.2°de verilmistir.

Cizelge 3.2 Deney ¢alismalarinda kullanilan parametreler ve seviyeler

Seviyeler
Parametreler

1 2

Yiizey Aktif Madde 0,01 0,05
Miktari, ()

Kat1/S1vi Orani, (V/V) 0,01 0,05

Ultrasonik Islem Siiresi, 20 40

(dk)

Sabit faktorler olarak karbon kaynagi (komiir ve grafit) secilmistir. Komiirden ve
grafitten grafen oksit dispersiyonlarinin sentezi i¢in deney tasariminda izlenilen yontem

matris formunda asagidaki Cizelge 3.3‘c aktarilmustir.
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Cizelge 3.3 Deney tasarimi

Sabit Faktorler Degisken Faktorler
Ultrasonik Yiize .

2:;1?1/ Malzeme I\?I?f Su Prob Calisma Akti? Kaw/Svi .Ultrasg-nlk'

.. iktarn Oram | Islem Siiresi
Cinsi (mL) Frekansi Madde (VIV) (dk)

(kHz) Miktan (Q)

Simge A B C
1 K-GO1 100 20 0,01 0,01 20
2 K-GO2 100 20 0,01 0,01 40
3 K-GO3 100 20 0,05 0,05 40
4 K-GO4 100 20 0,05 0,05 20
5 G-GO1 100 20 0,01 0,01 20
6 G-GO2 100 20 0,01 0,01 40
7 G-GO3 100 20 0,05 0,05 40
8 G-GO4 100 20 0,05 0,05 20

3.5 Metodoloji

13 adimda izlenen bu yontem de komiir ve grafit oksidasyonu ile elde edilen grafen
oksit dispersiyonlariin optimizasyonu amag¢lanmigtir. Hummers metodu ile GO sentezi
benimsenmistir. Karbon kaynagina gore (komiir ve grafit) ile K-GO (kémiir) ve G-GO
(grafit) seklinde isimlendirilmistir. Sentezlenen K-GO ve G-GO numuneleri FT-IR,
Raman, XRD, AFM, SEM-EDX ve DSC analizleri ile karakterize edilmistir. G-GO ve
K-GO numunelerinden dispersiyon hazirlamak amaclanmis ve On calismalar
yapilmistir. Faktor ve seviyelerin belirlenmesi denemeler ve daha Once yapilan
caligmalarin sonucuna gére yapilmistir. Belirlenen faktor ve seviyelerden sonra deney
tasarimin1  olusturulmustur. Tasarlanan deneyler ile dispersiyonlar hazirlanmistir.
Dispersiyonlarin ultraviyole ve goriiniir 151k absorpsiyon spektroskopi, zeta potansiyeli,
parcacik boyutu, termal iletkenlik ve viskozite analizleri yapilmistir. Elde edilen
sonuglar istatiksel olarak analiz yapilmigs ve optimize edilmistir. Son asama olarak

sonuglar yorumlanmistir (Sekil 3.4).
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1. Komiir ve grafit oksidasyonu ile elde edilen grafen oksit dispersiyon
optimizasyonu

N7

2. Hummers metodu ile GO sentezi

3. K-GO ve G-GO sentezi
4. K-GO, G-GO karakterizasyonu
FTIR RAMAN XRD | AFM | SEM-EDX DSC

<

5. K-GO ve G-GO dispersiyonlariin hazirlanmast

.

6. Faktor ve seviyelerin belirlenmesi

<

7. Deney tasariminin olusturulmasi

.

8. Dispersiyonlarin hazirlanmasi

\Z
9. K-GO ve G-GO dispersiyon ozellikleri

UV-vis Zeta Potansiyel | Pargacik boyutu | Termal iletkenlik | Vizkozite

\Z

10. Sonuglarin eldesi

AV 4
11. Istatistiksel Analiz
7
12. Optimizasyon
NZ

13. Sonuglarin Yorumlanmasi

Sekil 3.4 izlenilen metodoloji

3.6 Sentezlenen Grafen Oksit Dispersiyonlarinin Hazirlanisi

Grafit ve komiirden iiretilen GO numuneleri havanda doviilerek kiigiik partikiiller haline
getirilmistir. 150 mL’lik beherlere deney tasariminda belirtilen miktarlarda hassas terazi

de ol¢iilen GO numuneleri ve NP-10 yiizey aktif madde konulmustur. Ardindan 100 mL
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ye saf su ile tamamlanan dispersiyonlar tasarimindaki siirelerin karsiligi kadar 7 °C ’de
belirtilen siirelerde ultrasonik iglem yardimiyla disperse edilmistir. Dispersiyon

sonrasinda numunelerden alinan goriintiiler Sekil 3.5°de verilmistir.

Sekil 3.5 Disperse edilen GO numunelerin goriiniimii
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1 Sentezlenen Grafen Oksit Numunelerinin Karakterizasyonu

4.1.1 FT-IR Analizi Sonuclari

Hummers metodu ile sentezlenen grafitten grafen oksit (G-GO) ve kdmiirden grafen
oksit (K-GO) FT-IR goriintiisii Sekil 4.1°de verilmistir.

=

0.9

\

- Komiir
- Grafit
Bl xco

\

1713.3330
1571.1861
1221.4200

30804757
1030.1510

4000 3000 2000 1000
Dalga saysi cm-1

Sekil 4.1 Sentezlenen grafen oksitlerin FT-IR goriintiileri

Sentezlemis oldugumuz grafen oksitlerin her ikisinde de hidroksil gruplarinin,
karboksilik asit gruplarinin, epoksi ve alkoksi gruplart gézlemlenmistir. Karboksilik asit
gruplarina ait olan C=0 gerilmesi 1713 cm™ ve hidroksil gruplarina ait olan O-H
gerilmesi 3080 cm™ de gdzlemlenmistir. Epoksi grubuna ait olmasi gereken C-O
gerilmesi 1221 cm™ de pik verdigi gozlemlenmistir. Alkoksi gruplarma ait olan C-O
gerilmesi 1030 cm™ de pik verdigi gozlemlenmistir. 1571 cm™ ve 1600 cm™ civarinda
aromatik C=C baglar1 tespit edilmistir. Gozlemlenen bu gerilmeler grafen oksitin
olustugunu ortaya koymaktadir (Dértogul 2018; Tiyek, Ersoy, vd. 2016; Shahriary ve

Athawale 2014; Guerrero-Contreras ve Caballero-Briones 2015).
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4.1.2 Raman Analizi Sonuglar:

Sentezlenen GO’larin Raman spektroskopisi ile yapisal ozellikleri analiz edilmistir.
Sekil 4.2°de Raman analiz sonucu verilmistir. Elde edilen sonuca gore literatiire uyumlu
olarak olmasi beklenen oksijen ve karbon karbon arasi baglarin varhigi ve D, G

piklerinin varlig1 goriinmektedir.

. - G-GO G piki~1590cm-* D piki~1350cm-* ID/IG: 1,43
ID/AG: 1,63

3004

D 1322

u)

200

Siddet (a.

=]
T

T y T T T T
2000 1800 1600 Raman Shit em-1) 1400 1200 1000

Sekil 4.2 Sentezlenen grafen oksitlerin Raman goriintiileri

D ve G pikleri GO’nun karakteristik 6zelligidir. Burada G bandi diizenli/aromatik
yapiy1 temsil ederken, D bandi ise karbon yapisinin diizensizliklerini, amorf yapilarin ve
oksidasyon sonucu bozunmaya ugrayan yapilar1 gostermektedir. Kémiirden sentezlenen
K-GO’nun D piki 1322 cm™ ve G piki 1577 cm™ oldugu goriinmektedir. Grafitten
sentezlenen G-GO’nun D piki 1325 cm™ ve G piki 1588 cm™ gériinmektedir. D pikinin
siddeti (Ip) diizensiz yapilarin derecesini ve G pikinin siddeti (Ig) ise diizenli yapilarin
siddet degerlerini vermektedir. K-GO igin Ip/lg degeri 1,43; G-GO i¢in Ip/lg degeri 1,63
olarak belirlenmistir. Raman spektroskopisi, sentezlenen GO’larin yapilarim
dogrulamaktadir (Wahab vd. 2015; Cangado vd. 2011; Cheng vd. 2012; Shahriary ve
Athawale 2014; Guerrero-Contreras ve Caballero-Briones 2015; Tiyek, Donmez, vd.
2016).
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4.1.3 XRD Analizi Sonuclari

K-GO ve G-GO numuneleri X-Isini kirinim desenleri (XRD) incelendiginde K-GO i¢in
20=12,5° ve G-GO igin 20= 12,2° degerlerinde pik goriinmektedir. G-GO ve K-GO igin
12,2°/112,5° ve 42°/43° civarinda yer alan pikler sentezinin basarili oldugunu
gostermektedir. K-GO numunesinde yaklagik 20° civarinda olusan yayvan pik karbon
yapisindaki sekilsizlikten kaynaklanmaktadir. Bu pikin siddetindeki diistikliik grafen
tabakalarinin daha az diizenli yigildigin1 gostermektedir. 42°/43° civarinda olusan pikler
tirtin kusurlulugundan kaynaklanir ve oksidasyon sonrasinda beklenen piklerdir. Fakat
pik siddetleri gorildigi tizere diistiktir (Sekil 4.3) (Shahriary ve Athawale 2014;

Guerrero-Contreras ve Caballero-Briones 2015).

~12,2°m ~12.5°

Siddet (a.u.)

20 0
26 derece

Sekil 4.3 Sentezlenen grafen oksitlerin XRD analizi

4.1.4 AFM Analizi Sonuglari

Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) numune goriintiileme ve AFM topografya hakkinda
bilgi vermektedir. Bu analiz grafenin kalinligim1 ve yiizey piirtizliiliiglinii karakterize
etmek i¢in kullandigimiz bir yontemdir. Grafen yiizeylerinin yapisi, kalinligi, yiizey

ozellikleri bu analiz yontemi ile dl¢tilmiistiir (Dortogul 2018).
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Komiirden sentezlenen K-GO numunesine ait AFM goriintiisti Sekil 4.4°de verilmistir.
Ortalama yiizey purizliligi 17.68 nm olarak Sl¢iilmiistiir. AFM de goriilen piiriizlii
yapt grafen oksitin yilizeydeki varligmi kanitlamaktadir. Yiizey morfolojisinde
gorildiigic gibi K-GO’nun kimyasal indirgeme isleminden sonra kalan ve giiglii
oksidasyon sirasinda ortaya ¢ikan karbon iskeleti yapisal bozuklugun sonucudur

(Dértogul 2018).

10-
Roughness Parameters

Coefficient Value

g 0

Sekil 4.4 Sentezlenen K-GO’nun AFM analizi

Grafitten sentezlenen G-GO numunesi ait AFM goriintiisii Sekil 4.5°de verilmektedir.

Ortalama yiizey piiriizliiliigi 12.90 nm olarak dl¢tilmuistiir.

Roughness Parameters

Coefficient Value

Sekil 4.5 Sentezlenen G-GO’nun AFM analizi
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4.1.5 SEM-EDX Analizi Sonuglar:

Sentezlenen K-GO yiizey morfolojisi, Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ile analiz
edildi. SEM cihazina entegre olan EDX cihazi ile karbon, oksijen ve diger elementlerin

miktar tespit edilip, karbon/oksijen orani bulunmustur. Sekil 4.6’da 20 pm i¢cin SEM-

EDX verileri gosterilmistir (Shahriary ve Athawale 2014; Guerrero-Contreras ve
Caballero-Briones 2015).

20400 600 B0 1000 100 W0 100 B0 R

Element Wt % At %

CK 51.93 59.00

; =y 0K 48.07  41.00 | C/O:1,43
/25/2019 | det spot 01 press [ ——2om—— Total 100,00 100.00

HV
38:57 PM | LFD | 5.00 kV | 3.5 9 m NABILTEM

Sekil 4.6 K-GO igin 20 um SEM-EDX verileri

Sentezlenen K-GO’nun elementel analiz sonuglari oksijenin varligini ve yapisinda
fonksiyonel gruplarin olustugunu géstermektedir. EDX elementel analizi sonucu karbon
ve oksijen orani literatiire gére C/O:1,43 degeri ile uyumlu sonug vermistir. Sekil 4.7°de
4 um da K-GO SEM-EDX analiz verileri verilmistir.
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C

0
200 400 600 .00 10.00 12.00 14.00 16.00 18.00 eV

Element Wt % At %

CK 52,94 59.98
0K 47.06 40.02
Total 100,00 100.00

C/0:1,49

Sekil 4.7 K-GO igin 4 um SEM-EDX verileri

4 um de C/O orani1 1,49 olarak bulunmustur. Bu veriler literatiir ile uyumludur.

Sentezlenen G-GO numunesine ait yiizey morfolojisi ve C/O oran1 Sekil 4.8’de
verilmektedir.

Eement  Seres  Net um.C nom.C Atom.C
[t [wt-%] %)

Cabon  Kseres 36919 5699 56.99 6405
‘ 8 Oneen Keeres 548 4220 4200 36
S Keeres 2142 080 080 03

C/0:1,79
MAG: 1000 x =~ HV:200kV WD:17.9 mm TO[a|: 100:0 %

Sekil 4.8 G-GO icin 60 um SEM-EDX analizi
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4.1.6 DSC Analizi Sonuclari

Diferansiyel Taramali Kalorimetre yontemiyle numune isitilirken, sogutulurken veya

sabit bir sicaklikta tutulurken sogurulan veya saliverilen enerji miktari 6lgiiliir (Korucu
vd. 2019).

K-GO ve G-GO i¢in termal analizler yapilmis ve 6zgiil 1s1 degerleri belirlenmistir. Elde
edilen 6zgiil 151 degerleri Sekil 4.9°da verilmistir. Ozgiil 151 kapasitesi enerji depolama
yeteneginin bir Olciisiidiir ve malzemedeki karbon orani ile ters orantili oldugu

bilinmektedir.

—e— K-GO »

1.0

Cp (J/g*°C)

0,0

-50 -25

0
Sicaklik (°C)

Sekil 4.9 K-GO ve G-GO i¢in DSC analizi sonuglari
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4.2 Sentezlenen Grafen Oksit Numunelerinin Dispersiyon Ozellikleri
4.2.1 Ultraviyole-Gériiniir Isik Analizi Sonugclari

Ultraviyole ve goriiniir 151k (UV-Vis) absorpsiyon spektroskopi bir 1gin demetinin bir
numune vyiizeyinden yansitildiktan sonraki siddetinin azalmasmin oOl¢iilmesidir.
Hazirlanan GO dispersiyonlarinin Kkalitesini daha iyi tamimlamak igin Ultraviyole-
gorliniir (UV-Vis) absorpsiyon spektrasinda UV-Vis spektroskopisi 6l¢iimleri Shimadzu
marka UV-1800 spektrofotometre ile gergeklestirilmistir.

GO’nun UV-Vis absorpsiyon spektrasinda 2 ¢esit karakteristik pik agiga ¢ikmaktadir.
Birincisi karbonil gruplarmin n-n* gegislerine karsilik gelen ~300 nm’de bir banttir.
Ikinci karakteristik 6zellik ~230 nm’de agiga ¢ikmaktadir ve bir m-n* plazmon pike
karsilik gelmektedir (Lai vd. 2012; Peng vd. 2013). zn-n* plazmon piki 2 ¢esit konjlige
etkiye bagli olmaktadir: ilki nanometre-skalasindaki sp® kiimelerle ilgilidir, ikincisi de
C=C, C=0 ve C-O baglar1 gibi baglayict kromofor birimlerinden kaynaklanmaktadir
(Bakir vd. 2016; Shahriary ve Athawale 2014; Guerrero-Contreras ve Caballero-Briones
2015).

Sekil 4.10°da K-GO ve G-GO dispersiyonlarina ait UV-Vis analizi sonuglar1 verilmistir.

7 S

K-GO3
K-GO4

w

G-GO7

Bbsobance
l
N
©
o

280 250 . 300 3

Sekil 4.10 Hazirlanan dispersiyonlarin UV-Vis sonuglari
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4.2.2 Zeta Potansiyeli-Partikiil Boyut Dagilinn Analizi Sonuclar

Zeta potansiyeli absorban i¢in dnemli bir parametredir. Zeta potansiyeli ve partikiil
boyut dagilimi analizi Malvern marka Nano ZS cihazi ile 6l¢iilmiistiir. Zeta potansiyeli
nanoparcacik yiizeyi ve taban akiskami arasindaki elektriksel potansiyel olarak
tanimlanir, zeta potansiyeli mutlak degeri nano akiskanin kararliligr ile iliskilidir.
Dispersiyonlarin kararligini artirmak i¢in yilizey aktif madde kullanilarak topaklasmay1
onlenebilmektedir. Dispersiyonlarda amag zeta potansiyel degerini sifir oldugu izo-
elektrik noktast (¢cokme olustugu nokta) disinda tutmaktir. Literatiirde zeta
potansiyelinin mutlak degerinin +/- 30 mV {sti degerlerde kararli oldugu, arasindaki
degerlerde ise kararsiz oldugu kabul edilmektedir (Sekil 4.11) (Yazici vd. 2018; Eravcu
2016).

Tzoelektrik Noktasi
Kararh | Kararsiz B-iilﬁe | Kararsiz B-iilﬁe I Kararh
Bﬁ]gg - Biloe
A0 mV 0 mV I mV =

Sekil 4.11 Nanoakigkanlar i¢in zeta potansiyeli

Deneysel sonuglar boliimiinde K-GO ve G-GO dispersiyonlarimin zeta potansiyel

degerleri ve parcacik boyutu degerleri verilmistir.

4.2.3 Optik Mikroskop Analizi Sonuclari
Optik mikroskop ile numunelerimizin homojen bir dagilim saglayip saglamadigi

goriintiiler ile incelenmistir. K-GO dispersiyonlarmin 100 um de optik mikroskop

goriintlileri Sekil 4.12°de paylagilmistir.
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Sekil 4.12 K-GO dispersiyonlarinin optik mikroskop goriintiileri

Komiir kaynakli dispersiyonlara bakildiginda elde edilen grafen oksit o6rnekleri
dispersiyon igerisinde homojen bir dagilima sahip oldugu gozlemlenmektedir. K-GO2
numunesinde topaklasma ve ciddi miktarda tabakalasma belirtileri goriilmektedir. K-
GO4 dispersiyonun optik mikroskobunda gézlemlenen topaklanmis yapi, dispersiyon

icerisindeki numunelerin pargacik boyutlarinin artacagini gostermektedir.

G-GO dispersiyonlar: 100 um de optik mikroskop goriintiileri Sekil 4.13°de verilmistir.



Sekil 4.13 G-GO dispersiyonlarinin optik mikroskop goriintiileri

Grafit kaynakli dispersiyonlar, komiir kaynakli dispersiyonlara gore daha az
tabakalasma ve topaklanmaya yol agmustir (Sekil 4.13). G-GO1, G-GO2 ve G-GO4
dispersiyonlarinda ~ nispeten  homojen  dagilim  gozlenmektedir. G-GO3
dispersiyonlarinda ise kismen homojen dagilim gézlemlenmis ancak belli noktalarda
grafen oksidin topaklastigi belirlenmistir.
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4.2.4 Termal iletkenlik Analizi Sonuclar

Termal iletkenlik analizinde, hazirlanan dispersiyonlarin 1s1 iletim kabiliyetleri
kargilastirilmistir.  Nanoakigkanlarin  termal 6zelliklerinin  (termal iletkenlik ve
konveksiyon 1s1 aktarim katsayilari) eklendikleri taban akislarina gore (su, etilen glikol,
makine yag1 vb.) daha yliksek c¢ikmasi ve eklendikleri akigkanin reolojik ozellik
katmasiyla birgok uygulama alaninda kullanilabilir. Karbon tabanli nanoparcaciklarin
metal ve metal oksit nanopargaciklara gére daha kararli ve termal Ozellikleri daha
yiiksektir. Gegici sicak tel yontemi nanoakiskanlarin 1s1 transfer katsayisi Olglimiinde
kullanilan yaygin bir yontemdir (Eravcu 2016). KD2 Pro cihaz ile elde edilen veriler

deneysel sonuglarda verilmistir.

4.2.5 Viskozite Analizi Sonuglari

Nanoakislar i¢in 6nemli Kriterlerden bir tanesi de viskozite degeridir. Nanoakigkanin
kararliginin belirlenmesinde kullanilan diger bir yontem ise fiziksel niceliginin
(yogunluk, viskozite, 1s1l iletkenlik vb.) zaman ile degisiminin incelenmesidir (Eravcu
2016). Akiskani pompalamak igin gereken pompalama giicli ve taginim 1s1 transferi
viskozite ile direkt baglantilidir (Ziyadanogullar1 2017). Viskozite GO
dispersiyonlarinda kullanim alanlarina gore istenilen deger degismektedir. Burada
hazirladigimiz 8 farkli numune i¢in oda sicakliginda viskoziteleri dl¢iilmiis, deneysel

sonuglar kisminda sonuglar verilmistir.

4.3 Deneysel Sonuglar

Hazirlanan dispersiyonlarin analiz sonuglar1 ortalama ve standart sapmalariyla beraber
parcacik boyutu, zeta potansiyeli, iletkenlik, termal iletkenlik ve viskozite degerleri

Cizelge 4.1°de toplanmistir.
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Cizelge 4.1 Deneysel veriler

Parcaf:ll:n I)Boyutu Zeta Iz’r(;t\a};wsiyeli ggtsk(e%hll; Ter(r\;l\?lrg_llef:(gelz;ﬂik Viskozite (cP)
Deney No| X S X S X S X S X S
K-GOl | 836 | 70,38 | -19,9 1,41 | 0,0830 | 0,0015 | 0,620 | 0,0477 | 1,01 0,010
K-GO2 | 11386 | 1097 | -357 0,40 | 0,0822 | 0,0008 | 0,658 | 0,0225 | 1,02 0,001
K-GO3 | 823,8 | 1557 | -346 1,43 | 0,4486 | 0,0140 | 0,652 | 0,0759 | 1,04 0,001
K-GO4 | 11966 | 58,73 | -37,2 0,7 0,4003 | 0,0067 | 0,675 | 0,1365 | 1,05 0,001
G-GO1 | 7351 | 4346 | -37,2 0,5 0,0218 | 0,0003 | 0,699 | 0,0744 | 1,06 0,001
G-GO2 | 9581 | 37,58 -47 1 0,0177 | 0,0001 | 0,665 | 0,0330 | 1,08 0,005
G-GO3 | 8455 | 1591 | -457 0,41 | 0,0607 | 0,0003 | 0,634 | 0,0642 | 1,04 0,005
G-GO4 | 7166 | 155 -40,8 1,28 | 0,0565 | 0,0004 | 0,653 | 0,0881 | 1,05 0,005
X: Ortalama!

s : Standart Sapma?
1X — a1+a2+a3+"'+an

Olgiim sonuglarmin ortalamasi

1
2§ = — £:V=1 X — X 2 olgiim sonuglarinin standart sapmasi
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4.4 istatistiksel Analiz

Komiir ve grafit kaynakli dispersiyonlara ait ana etki grafigi Sekil 4.14°de
verilmektedir.  Istatistiksel ~ analizler =~ Minitab 17  programi  kullanilarak

gergeklestirilmistir.

Ortalama parcacik boyutunda yiizey aktif madde miktar1 artikga pargacik boyutu
azaltmistir, kati/sivi orani artikga pargacik boyutu azaltmistir, ultrasonik islem siiresi
arttikga pargacik boyutunda artma gozlemlenmistir (Sekil 4.14.a). Yiizey aktif madde,
dispersiyonun yiizey gerilimini disilirerek parcaciklarin bir araya gelmesini
engellemistir. Bu da pargacik boyutunda azalmaya sebep olmustur. Ultrasonik iglem
stiresinin fazla olmasi dispersiyonun 1sinmasina sebep vermektedir. Isinmanin etkisiyle
parcaciklar topaklanma egilimi gostermistir. Toplanma egimi parcacik boyutunda

artmaya sebep olmustur.

Standart sapma pargacik boyutunda yiizey aktif madde miktar1 artik¢a pargacik boyutu
azaltmistir, kati/sivi orani arttikga pargacik boyutu azaltmistir, ultrasonik islem siiresi
artirtldikga pargacik boyutunun azaldigi goriilmistiir (Sekil 4.14.b). Yiizey aktif madde
pargacik boyutlarinin esit dagilimi saglayarak standart sapmasiin diismesine neden
olmustur. Kati/sivi oraninin artmasi dispersiyon i¢inde parcaciklarin standart sapmanin
azaltic1 yonde etki yaptigin1 goriilmektedir. Ultrasonik islem siiresinde artmasi pargacik

boyutlarinin homojen boyut dagilimina sebep oldugu gozlenmektedir.

Ortalama zeta potansiyelinde yiizey aktif madde miktar1 artikga zeta potansiyeli
azaltmistir, kati/sivi orani arttikga zeta potansiyeli azaltmistir, ultrasonik islem Siiresi
artirildikca zeta potansiyelinin azaldigi goriilmiistiir (Sekil 4.14.c). Yiizey aktif madde,
zeta potansiyeli ile dogrudan baglantilidir. Yiizey aktif madde, kararl dispersiyonlarin
hazirlanmasi i¢in kullanilan yardimc1 maddelerdendir. -38 mV zeta potansiyel degerinde
yiizey aktif madde miktarinin artmasiyla -40 mV degerine yakin daha kararli bir
dispersiyon haline geldigi goriilmektedir. Kati/sivi orani artmasi pargacik boyutunda
oldugu gibi zeta potansiyelleri lizerinde de kararli dispersiyon olmasi yoniinde etki

gostermistir. Ultrasonik islem siiresi artmasi zeta potansiyel iizerinde istenilen etkiyi
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gostermistir. Ultrasonik islem siiresinin artmastyla dispersiyon i¢inde GO’larin dagilimi

saglanmistir. Cokme etkisini ortadan kaldirmistir.

Standart sapma zeta potansiyelinde yiizey aktif madde miktar1 arttik¢a zeta potansiyeli
degeri artmustir, kati/s1vi orani arttikca zeta potansiyel degeri artmistir, ultrasonik islem
stiresi arttik¢a zeta potansiyeli degerinde azalma gozlemlenmistir (Sekil 4.14.d). Yiizey
aktif madde miktarinin artmasiyla zeta potansiyeli arasindaki farkin artigi, bunun nedeni
ise ylizey aktif maddenin homojen olmadigindan kaynakli oldugu diisiiniilmektedir.
Kati/s1v1 orani artmasi dispersiyonun i¢inde bulunan madde miktarinin artmasiyla zeta
potansiyeli degerlerinin arasindaki farki artmast dogru orantili olarak etkisi
goriinmektedir. Ultrasonik iglem siliresi artmasi, dispersiyonlarin homojenligini

arttirarak standart sapma zeta degerini azaltic1 yonde etkisini beklenildigi gibi olmustur.

Ortalama iletkenlikte yiizey aktif madde miktar1 arttikga iletkenlik artmustir, kati/sivi
orani artik¢a iletkenlik artmistir, ultrasonik islem siiresi artik¢a iletkenlik degeri az
miktarda arttigt gozlemlenmistir (Sekil 4.14.e). Yiizey aktif madde, yapisi geregi
elektron kutuplagsmasina sebep olmaktadir. Bu da yiizey aktif madde miktarinin
artmasiyla iletkenlik dogru orantili olarak artmistir. Kati/sivi orani artmasi, dispersiyon
icerisinde bulunan GO’larin artmasiyla iletkenligi de arttirmigtir. Ultrasonik islem siiresi

iletkenlik tizerinden etkisi azdir, fakat arttiricidir.

Standart sapma iletkenliginde yiizey aktif madde miktar1 artik¢a iletkenlik artmistir,
kati/sivi orami artik¢a iletkenlik artmustir, ultrasonik islem siiresi artik¢a iletkenlik
degerinin arttigi gozlemlenmistir (Sekil 4.14.f). Yiizey aktif madde yapist geregi
iletkenlik degerini artirmaktadir fakat iletkenlik degeri arasindaki deger farkini da
arttirmaktadir. Ayn1 durum kati/sivi oraninda da gecerlidir. Ultrasonik islem siiresi,

iletkenlik degerleri arasinda farklilik olugsmasina sebebiyet vermistir.

Ortalama termal iletkenlik yilizey aktif madde miktar1 artirildikga termal iletkenlik
azaltmistir, kati/sivi orani arttik¢a termal iletkenlik azaltmistir, ultrasonik islem siiresi
artirildikga termal iletkenlik degerinin azaldigr goriilmistiir (Sekil 4.14.9). Yiizey aktif
maddeye artmasiyla ylizey aktif maddenin termal iletkenligine dispersiyonun ait termal

iletkenlik degerini etkiledigini goriilmektedir. GO madde miktarinin artmasi ve GO’lara
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ait termal iletkenlik degerleri ve GO’larn yapisi ile ilgili oldugu goriilmektedir.
Ultrasonik islem siiresinin de artmasi dispersiyonlarin yapisinda olusturdugu

degisikligin etkisidir.

Standart sapma termal iletkenliginde yilizey aktif madde miktar1 artik¢a termal iletkenlik
artmistir, kati/sivi orani artik¢a termal iletkenlik artmistir, ultrasonik iglem siiresi
arttikca termal iletkenlik degerinin standart sapmasi azaldigi gozlemlenmistir (Sekil
4.14.h). Yizey aktif maddenin termal iletkenlik degerinin etkisinden dolayi,
dispersiyonlar iizerinde standart sapmayi arttirmistir. GO miktar1 artmast GO termal
iletkenlik o6zelliginden dolay1 termal iletkenlikteki standart sapmayi artirmistir.
Ultrasonik islem homojenligi saglanmasi agisinda etkili olmustur. Bu da termal

iletkenligin standart sapmasini diisiirmeye neden olmustur.

Ortalama viskozite yiizey aktif madde miktari artik¢a viskozite artmustir, kati/sivi orani
artikca viskozite artmistir, ultrasonik islem siiresi artikga viskozitenin arttigi
goriilmistiir (Sekil 4.14.1). Yiizey aktif maddenin viskozitesi, dispersiyondan yiiksek
oldugu icin arttirict etki yaratmistir. GO miktarinin artmasi viskoziteyi dogrudan
etkilemistir. Dispersiyon icinde GO miktar1 artik¢a viskozitede artar. Ultrasonik islem

stiresinin artmasi viskozitenin artict yonde etkisini gdstermistir.

Standart sapma viskozite yiizey aktif madde miktar1 artik¢a viskozite azaltmustir,
kati/sivi orani artik¢a viskozite azaltmistir, ultrasonik islem siiresi artikga viskozite
degerinin azaldig1 gézlemlenmistir (Sekil 4.14.j). Yiizey aktif madde miktarinin artmasi
dispersiyonlarin viskozite degerlerini birbirine yaklastirmistir. GO miktarinin artmas ile
standart sapma viskozitesi lizerinde azaltict etki yaratmigtir. Ultrasonik islem stiresi
dagilim iizerinde etkisinin yiiksek olmasi sebebiyle viskozitenin standart sapmasini

azaltic1 etkisi goriilmustiir.
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Sadece komiir kaynakli K-GO dispersiyonlarimin ana etki grafigi Sekil 4.15°de
verilmigtir.

Ortalama parcacik boyutunda yiizey aktif madde miktar1 artikca pargacik boyutu
artmustir, kati/sivi orami artikga pargacik boyutu artmistir, ultrasonik islem siiresi
arttikga parcacik boyutunda azalma gozlemlenmistir (Sekil 4.15.a). NP-10 miktarindaki
artis komiir kaynakli GO dispersiyonlarinda pargacik boyutunu arttirici etki yaratmaistir.
Komiir kaynaklt GO miktarinin artmasi pargacik boyutu iizerinde etkisi arti yonde
olmustur. Ultrasonik islem siiresi artigi, dagilim etkisi nedeniyle komiir kaynakli

dispersiyonlarin pargacik boyutu degerlerini azaltmistir.

Standart sapma pargacik boyutunda yiizey aktif madde miktari artik¢a pargacik boyutu
azaltmistir, kati/sivi orani arttikga parcacik boyutu azaltmistir, ultrasonik islem siiresi

artirildikga gene pargacik boyutu azaldigi gorillmiistiir (Sekil 4.15.b).

Ortalama zeta potansiyelinde yiizey aktif madde miktar1 artik¢a zeta potansiyeli
azaltmistir, kati/sivi orani arttikga zeta potansiyeli azaltmistir, ultrasonik islem siiresi
artirtldikga zeta potansiyelinin azaldigi gorilmistir (Sekil 4.15.c). Yiizey aktif
maddedeki artis, yiizey aktif maddenin yiizey gerilimini azaltic1 etkisi, dispersiyonlarin

kararl1 hale gelmesini sagladigini biitlin dispersiyonlarda gézlenmistir.

Standart sapma zeta potansiyelinde yiizey aktif madde miktar1 arttik¢a zeta potansiyeli
degeri artmistir, kati/s1vi orani arttikca zeta potansiyel degeri artmistir, ultrasonik islem

stiresi arttik¢a zeta potansiyeli degerinde azalma gézlemlenmistir (Sekil 4.15.d).

Ortalama iletkenlikte yiizey aktif madde miktar1 arttik¢a iletkenlik artmistir, kati/sivi
orani artikca iletkenlik artmistir, ultrasonik islem siiresi artik¢a iletkenlik degeri arttigi
gozlemlenmistir (Sekil 4.15.e). K-GO dispersiyonlarinda 3 faktoriinde iletkenlik degeri

tizerinde etkisi artiric1 olmustur.

Standart sapma iletkenliginde yiizey aktif madde miktar1 artik¢a iletkenlik artmustir,
kati/s1v1 orani artikca iletkenlik artmistir, ultrasonik islem siiresi artikca iletkenlik degeri

arttig1 gézlemlenmistir (Sekil 4.15.7).
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Ortalama termal iletkenlik yilizey aktif madde miktar1 artirildikga termal iletkenlik
artmistir, kati/sivi oranmi arttikga termal iletkenlik artmistir, ultrasonik islem siiresi

artirtldikga termal iletkenlik arttigi gériilmiistiir (Sekil 4.15.9).

Standart sapma termal iletkenliginde yiizey aktif madde miktar1 artik¢a termal iletkenlik
artmistir, kati/sivi orani artik¢a termal iletkenlik artmistir, ultrasonik iglem siiresi

arttik¢a termal iletkenlik azaldig1 gozlemlenmistir (Sekil 4.15.h).

Ortalama viskozite yiizey aktif madde miktar1 artik¢a viskozite artmustir, kati/sivi orani
artikca viskozite artmistir, ultrasonik islem siiresi artikca viskozite degismedigi
goriilmektedir (Sekil 4.15.1). Yiizey aktif maddedeki ve Kkati/sivi oranindaki artig
viskozite degerin arttirici etkisi beklenildigi gibi goriinmistiir. Ultrasonik islem
siiresindeki artis viskoziteyi artict etkisi beklenilmektedir. Lakin komiir kaynakli

dispersiyonlarda bu etki gézlemlenmemistir.

Standart sapma viskozite yiizey aktif madde miktar1 artikga viskozite azaltmustir,
kati/sivi orami artik¢a viskozite azaltmistir, ultrasonik islem siiresi artik¢a viskozite

degerinin azaldig1 gozlemlenmistir (Sekil 4.15.j).
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Sekil 4.15 K-GO yanitlar1 i¢in ana etki grafikleri
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Ortalama pargacik boyutu iizerinde yilizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorleri
etkilesimlerinin etkisi gozlemlenmemistir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve
ultrasonik islem siiresi faktorlerinin sirasiyla 0,01; 0,01; 20 seviyelerinde faktorlerin
yanit lizerinde sinerjistik etkisi gozlemlenmistir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve
ultrasonik islem siiresi faktorlerinin sirasiyla 0,05; 0,05; 40 seviyelerinde ise faktorlerin
yanit lizerinde antagonistik etkisi gézlemlenmistir. Kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem
stiresi faktorlerinin 0,01 ve 20 seviyelerinde ortalama pargacik boyutu artmistir. Buna
karsin 0,05 ve 40 seviyelerinde ise ortalama par¢acik boyutu {iizerindeki etkisi
azaltmistir (Sekil 4.16.a). Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve ultrasonik iglem siiresi
faktorlerini etkilesimi seviyeler arasindaki farkliliktan dolay1 yiiksek seviyede pargacik
boyutu azalirken, diisiik seviyelerde parcacik boyutu artmaktadir. Diisiik seviyelerde
yeterli ylizey aktif madde olmasi ve ultrasonik etkinin yetersiz oldugundan bu durum

gozlenmektedir.

Standart sapma pargacik boyutunda yiizey aktif madde ve kati/sivi orani faktorlerinde
etkilesim yoktur. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani1 ve ultrasonik islem siiresi
faktorlerinin tiim seviyeler igin yanit iizerinde etkisi azaltict yonde olmustur. Kati/sivi
oran1 ve ultrasonik iglem siiresi etkilesimleri ilizerinde yanitlar tiim seviyeler igin

standart sapma pargacik boyutu tizerinde etkisi azaltic1 olmustur (Sekil 4.16.b).

Ortalama zeta potansiyeli iizerinde yiizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorleri
etkilesimi etkisizdir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani, ultrasonik islem siiresi
faktorleri tiim seviyeler i¢in yanit lizerinde azaltici etkisi olmustur. Kati/sivi orani ve
ultrasonik islem siiresi etkilesimleri tizerinde kati/sivi orani ve ultrasonik siiresi islem
faktoriinii tiim seviyeleri igin ortalama zeta potansiyeli etkisi azaltmistir (Sekil 4.16.c).
Yiizey aktif madde miktar1, kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem siiresi gibi faktorlerin
etkilesimi ile kati/s1ivi orani ve ultrasonik islem siiresi faktorlerinin etkilesimleri kararl

dispersiyon hazirlamada istenilen zeta potansiyel degerini diisiirlicii etkisi gézlenmistir.

Standart sapma zeta potansiyeli i¢in yiizey aktif madde ve kati/sivi orani1 faktorlerinin
etkilesimi etkisizdir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani, ultrasonik islem siiresi

faktorlerini etkilesimleri {izerinde tiim seviyeler icin etkisi standart sapma zeta
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potansiyelini etkisi azaltmistir. Kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem siiresi faktorlerinin

tiim seviyeleri i¢in Standart sapma zeta potansiyeli etkisi azaltmistir (Sekil 4.16.d).

Ortalama iletkenlikte, yiizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorleri etkilesimi
etkisizdir. Yizey aktif madde, kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem siiresi faktorlerinin
sirastyla 0,05; 0,05; 40 seviyelerinde ortalama iletkenlik etkisi artmigtir. Diger seviye
olan 0,01; 0,01; 20 seviyelerinde ortalama iletkenlik etkisi azaltmistir. Kati/s1vi oran1 ve
ultrasonik islem siiresi faktorlerinin sirasiyla 0,05 ve 40 seviyelerinde ortalama
iletkenlik artmisken 0,01 ve 20 seviyeleri ortalama iletkenlik etkisi azalma egilimi
gostermistir (Sekil 4.16.e). Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve ultrasonik iglem siiresi
faktorlerin diisiik seviyelerindeki etkilesimin sonuglar iizerinde antagonistik etki
yaparken sadece iletkenlikte sinerjistik etki yaptigi gorilmistir. Bu etki GO

miktarindan ve GO’nun iletken yapisindan kaynaklanmaktadir.

Standart sapma iletkenlik i¢in yiizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorleri
etkilesimleri etkisizdir. Yiizey aktif madde, kati/sivi oran1 ve faktorleri etkilesimlerinde
sirastyla 0,01; 0,01; 20 seviyelerinde standart sapma iletkenlikte etkisi artmistir. 0,05;
0,05; 40 seviyelerinde standart sapma iletkenlik etkisi azaltmistir. Kati/sivi oran1 ve
ultrasonik islem siiresi etkilesimden 0,05 ve 40 seviyelerinde standart sapma iletkenlik
etkisi artigi, 0,01 ve 20 seviyesinde standart sapma iletkenlik etkisinin azaldig
gozlemlenmistir (Sekil 4.16.).

Ortalama 1s1 iletkenlik {izerinde yiizey aktif madde ve kati/sivi oran1 faktor etkilesimi
etkisizdir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve faktorleri sirasiyla 0,01; 0,01; 20
seviyelerinde ortalama 1s1 iletkenlik etkisi artis gozlemlenmistir. 0,05; 0,05; 40
seviyelerinde ise ortalama 1s1 iletkenlik etkisi azaltmistir. Kati/sivi orani ve ultrasonik
islem stiresi faktorlerinin etkilesimlerinde 0,01 ve 20 seviyelerinde ortalama 1s1
iletkenlik etkisi artmistir, 0,05 ve 40 seviyelerinde ise ortalama 1s1 iletkenlik etkisi
azaltmistir (Sekil 4.16.9).

Standart sapma 1s1 iletkenlik iizerinde ylizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorlerinin
etkilesimlerinin etkisi gozlemlenmemistir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve

faktorleri etkilesimleri sirasiyla 0,01; 0,01; 20 seviyelerinde standart sapma 1s1 iletkenlik

58



tizerinde antagonistik etkisi gézlemlenmistir. 0,05; 0,05; 40 seviyelerinde ise ortalama
1s1 iletkenlik iizerinde antagonistik etkisi goriilmiistiir. Kati/sivi orant ve ultrasonik
islem siiresi faktorlerinin etkilesimlerinde tiim seviyelerinde standart sapma 1s1

iletkenlik etkisi azaltici oldugu gézlemlenmistir (Sekil 4.16.h).

Ortalama viskozite {lizerinde yilizey aktif madde ve Kkati/sivi orant faktorleri
etkilesimlerinin etkisi gozlemlenmemistir. Yiizey aktif madde, kati/sivi orami ve
ultrasonik islem siiresi faktorlerinin sirasiyla 0,01; 0,01; 20 seviyelerinde faktorlerin
yanit lizerinde sinerjistik etkisi gozlemlenmistir. Yiizey aktif madde, kati/siv1 orani ve
ultrasonik islem siiresi faktorlerinin sirasiyla 0,05; 0,05; 40 seviyelerinde ise faktorlerin
yanit lizerinde antagonistik etkisi gézlemlenmistir. Kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem
stiresi faktorlerinin 0,01 ve 20 seviyelerinde ortalama pargacik boyutu artmistir. Buna
karsin 0,05 ve 40 seviyelerinde ise ortalama viskozite iizerindeki etkisi azaltmistir
(Sekil 4.16.1). Yiizey aktif madde, kati/sivi orani ve ultrasonik islem siiresi faktorlerinin
diisiik seviyelerinde viskozite artici etkisi, yiiksek seviyelerinden viskozite azaltici etkisi

faktorlerin viskozite iizerinden etkili oldugunu gostermistir.

Standart sapma viskozite {izerinde yiizey aktif madde ve kati/sivi orami faktorlerinde
etkilesim etkisi yoktur. Yiizey aktif madde, kati/sivi oran1 ve ultrasonik islem siiresi
faktorlerinin tiim seviyeler icin yanit iizerinde etkisi azaltict yonde olmustur. Kati/sivi
orant ve ultrasonik islem siiresi etkilesimleri ilizerinde yanitlar tiim seviyeler igin

standart sapma pargacik boyutu tizerinde etkisi azaltict olmustur (Sekil 4.16.j).
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Sekil 4.16 Yanitlar i¢in etkilesim etki grafikleri
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4.5 K-GO ile G-GO Kiyaslamasi

Deney verileri istatistiksel olarak komiirden ve grafitten tiretilen GO’nun yanitlart

arasinda kiyaslama islemi yapilmistir. Veri ¢ifti analizinde Pgegeri YOrumlanarak

istatistiksel olarak K-GO ve G-GO yamtlar1 Kkarsilastirildiginda ortalama zeta

potansiyelleri arasinda anlamli bir farkin oldugu kanmitlanmistir. Cizelge 4.2’de bu

veriler paylasilmistir.

Cizelge 4.2 Ortalama yanitlar i¢in veri ¢ifti analizi

Ortalama

Ortalama

Ortalama

verier | Parcack | 7o | Qe | rmal | Grine
Boyutu Potansiyeli Iletkenlik

K-GO |G-GO| K-GO | G-GO | K-GO | G-GO K-GO |G-GO|K-GO| G-GO

1 836 | 7351\ -199 | -37,2 |0,0830 | 0,0218 | 0,620 | 0,699 | 1,01 | 1,06

2 | 11386 |9581| -357 | -47 |0,0822|0,0177 | 0,658 | 0,665 | 1,02 | 1,0866

3 823,8 | 8455 -34,6 | -45,7 | 0,4486 | 0,0607 | 0,652 | 0,634 | 1,04 | 1,0433

4 |11966 | 7166 | -37,2 | -40,8 | 0,4003 | 0,0565 [ 0,675 | 0,653 | 1,05 | 1,0533
taegeri 1,73 3,86! 2,44 -0,492 -1,90
Pdegeri 0,182 0,031 0,093 0,657 0,154

*Pdegeri 0,05°den kiigiik oldugu i¢in aralarinda anlamli bir fark vardir.
¥ Pacgeri 0,05°den biiyiik oldugu i¢in aralarinda anlaml bir fark yoktur.

't gegeri () 0ldugu sinerjistik etkili

2t gegeri (-) 0ldugu antagonistik etkili
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Yanitlar arasinda standart sapma verileri kiyaslandiginda K-GO ve G-GO’nun standart
sapma degerleri arasinda anlamli bir fark olmadigi goriilmiistiir. Bu verileri Cizelge

4.3’de verilmistir.

Cizelge 4.3 Yanitlarin standart sapma degerleri i¢in veri ¢ifti analizi

Veriler | Ortalama Ortalama Ortalama
—_— Ortalama Ortalama
Parcacik Zeta fletkenlik Termal Viskozite
Boyutu Potansiyeli fletkenlik
K-GO | G-GO |K-GO|G-GO| K-GO | G-GO | K-GO | G-GO |K-GO| G-GO
1 70,38 | 43,465 | 1,41 0,5 | 0,0015 | 0,0003 | 0,0477 | 0,0744 ] 0,01 | 0,001
2 10,97 | 37,585 | 0,40 1 0,0008 | 0,0001 | 0,0225 | 0,0330 | 0,001 | 0,0058
3 15,57 | 1591 | 1,43 | 0,41 | 0,014 | 0,0003 | 0,0759 | 0,0642 | 0,001 | 0,0058
4 58,73 15,5 0,7 1,28 | 0,0067 | 0,0004 | 0,1365 | 0,0881 | 0,001 | 0,0058
Ldegeri 0,70 0,42 1,81 0,35 -0,39
Pdegeri 0,533" 0,705 0,167" 0,748" 0,722"

*Pdegeri 0,05°den kiigiik oldugu i¢in aralarinda anlamli bir fark vardir.
¥ Pacgeri 0,05°den biiyiik oldugu i¢in aralarinda anlaml bir fark yoktur.

62




4.6 Literatiir ile Kiyaslama

Literatiir aragtirmasi sonucunda komiirden iiretilen GO’nun dispersiyon hazirlama
calismasina rastlanilmamigtir. Grafitten tretilen GO’nun dispersiyon c¢alismalar
degerlendirildiginde Taha-Tiferina vd. (2015) deiyonize su ile olusturduklar
dispersiyonlarda ortalama pargacik boyunu 110 nm, standart sapma degerini 0,01 um ve
zeta potansiyelini -113,77 mV tespit etmislerdir. Bir bagka ¢alisma olan Simsek vd.
(2018) yine deiyonize su ile olusturduklar1 dispersiyonlarda ortalama pargacik boyutu
1387,7 nm iken, standart sapma parcacik boyutu degeri ise 216,9 nm’dir. Ayrica,
Simsek ve arkadaslarinin distile su ile olusturduklar1 dispersiyonlarin zeta potansiyeli -
33,53 mV olarak belirlemislerdir. Bu c¢alismada grafitten {retilen GO’nun
dispersiyonlarinin ortalama parcacik boyutu 813,8 nm, parcacik boyutu degerinin
standart sapmas1 28,1 nm ve zeta potansiyeli ise -42,6 mV olarak belirlenmistir (Sekil
4.17). Bu sonuglar grafit ile elde edilen dispersiyonlarin kararli oldugunun géstergesidir.
Bu ¢aligmada komiirden tiretilen GO’nun dispersiyonlarinin ortalama pargacik boyutu
998,75 nm, pargacik boyutu degerinin standart sapmasi 38,9 nm ve zeta potansiyeli ise -
31,8 mV olarak belirlenmistir (Sekil 4.17). Bu sonuglar komiiriin grafen oksit

dispersiyonu hazirlamada kullanigh oldugunun gostergesidir.
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W Taha-Tiferina vd. B Simsek vd. B Bu ¢alismada G-GO M Bu c¢alismada C-GO

Sekil 4.17 Literatiir kiyaslamasi

63



4.7 GO Sentezi I¢in Maliyet Analizi

Hummers yontemi ile sentezlenen GO’larin maliyet analizine bakildiginda, 5 g GO elde
etmek icin karbon kaynagi olarak komiiriin kullanildigi yontemde 12,36 TL, grafittin
karbon kaynagi olarak kullanildiginda ise 14,43 TL’lik {iretim maliyeti hesaplanmistir.
Uretim miktar1 biiyiidiikge, biiyiik olgekli iiretimlerde bu maliyet farki gittikce
artacaktir. Dolayisiyla komiir ciddi bir karbon kaynagi olarak GO iiretiminde kullanila
bilinecektir. Yaptigimiz c¢aligmada incelenen GO karakterizyonlart karbon kaynagi

olarak grafit yerine komiir kullaniminin elverisli oldugunu gostermektedir.
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5. SONUC

Bu ¢alismada Hummers yontemiyle grafitten ve komiirden sentezlenen grafen oksitlerin
dispersiyon olusturma performanslari tam faktoriyel deney tasarimi yontemi ile

istatistiki olarak analiz edilmistir. Calisma sonuglar1 asagida 6zetlenmistir.

1. Komiiriin oksite edilmesi ile elde edilen grafen oksitin karakterizasyonu; Raman
spektroskopisi, Atomik kuvvet mikroskobu, Taramali elektron mikroskobu,
Enerji yayilimli X-Isimi1 analizi, Ultraviyole goriiniir spektroskopisi ve Fourier
doniisimlii kizilotesi spektroskopisi ile gerceklestirilmistir. Raman analizinde
K-GO igin Ip/lg degeri 1,43 olarak belirlenirken, G-GO igin Ip/lg degeri 1,63
olarak belirlenmistir. Bu sonu¢ komiiriin karbon kaynagi olarak kullanilmasinin
daha kusurlu bir yapr1 olusumuna neden oldugunun gostergesidir. AFM
analizinde K-GO i¢in ortalama yiizey piiriizliliigi 17.68 nm olarak belirlenirken
G-GO i¢in ortalama yiizey pilriizliligi 12.90 nm olarak 6l¢iilmistiir. Diistik
yiizey pirizliligi disiik katman kalinligina isaret eder ve komiirden grafen
oksitin basarili bir sekilde sentezlendiginin gostergesidir. EDX analizinde K-GO
icin C/O oran1 1,49; G-GO i¢in C/O orani 1,79 olarak, DSC analizinde (20 °C
icin) K-GO igin 0,9095 (J.g7.°C?), G-GO ig¢in 1,1240 (J.g".°C™) olarak
belirlenmigtir. Komiir kaynakli grafen oksitin daha diisiikk karbon igerigi ve

dolayisiyla daha diisiik 6zgiil 1s1 kapasitesine sahip oldugu belirlenmistir.

2. Komiirden elde edilen grafen oksit dispersiyonlari ile grafitten elde edilen grafen
oksit dispersiyonlar1 tam faktoriyel deney tasarimi dikkate alinarak
olusturulmustur. Komiir kaynakli dispersiyonlarin pargacik boyutu, zeta
potansiyeli, iletkenlik, termal iletkenlik ve viskozite wverileri istatistiki
yontemlerle analiz edilmigstir. Parcacik boyutunda grafit kaynakli dispersiyonlara
gore pargacik boyutunda %14,95; zeta potansiyelinde %217,91; iletkenlikte
%693,98; termal iletkenlikte 90,15 ve viskozitede %21,27’lik bir artig
gozlemlenmistir.  Dolayisiyla  6zellikle iletkenlikteki 1iyilestirme orani
diisliniildiigi zaman kararli dispersiyonlarin hazirlanmasinda grafit yerine

komiirde kullanilabilecegi sonucuna varilmistir. Ozellikle belirlenen yiiksek
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iletkenlik komiir kaynakli kararli dispersiyonlarin  iletken miirekkep

uygulamalari i¢in kullanigh oldugunu gostermektedir.

Grafit ve komiir kaynakli dispersiyonlarin pargacik boyutu, zeta potansiyeli,
iletkenlik, termal iletkenlik ve viskozite degerleri iizerinde en etkili faktdrlerin
sirastyla; ultrasonik iglem siiresi, yilizey aktif madde miktar1 ve kati/sivi orani
oldugu belirlenmistir. Ultrasonik islem siiresi artinca topaklanma artarmustir.
Ultrasonik dalgalar kimyasal baglar1 parcalama 6zelligi vardir ve katalizor etkisi
gosterir. Diigiik ultrasonik islem siiresinin daha kiigiik pargacik boyutuna, kararl
dispersiyona (yliksek zeta potansiyeli saglamasi acisindan) ve daha diisiik
viskoziteye neden oldugu belirlenmistir. Buna karsin diisiik kati/sivi orani ve
diisiik yiizey aktif madde miktarinin ise daha biiyiik par¢acik boyutuna ve zeta
potansiyeline sebep oldugu belirlenmistir. Dispersiyonlarin iletkenlik degerleri
tizerinden en etkili faktorler kati/sivi orami ve ylizey aktif madde miktari

olmustur.

Dispersiyonlarin belirlenen 6zellikleri iizerinde kati/sivi orani ve ylizey aktif
madde miktar1 etkilesiminin etkili oldugu belirlenmistir. Sadece dispersiyonlarin
termal iletkenlik degeri kismen faktorlerin  etkilesim etkilerinden

etkilenmemistir.
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