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OZET

Bu yiiksek lisans tez ¢alismasinda, grafen oksit (GO), indirgenmis grafen oksit (rGO) ve bor
katkili indirgenmis grafen oksit (B-rGO) malzemelerinin al¢1 sivasinin mekanik 6zellikleri
tizerindeki etkileri aragtirtlmistir. Grafen oksit numunesi Modifiye Hummers yontemiyle
sentezlenmis ve rGO malzemesi GO’in termal indirgenmesi ile elde edilmistir. Bor katkili
numuneler emdirme yontemi ile hazirlanmistir. Hazirlanan grafen esasli malzemelerin
yapisal ve fiziksel 6zelliklerini belirleyebilmek amaciyla H2-TPR, TGA-DTA, ATR-FTIR,
XRD, XPS, N Adsorpsiyon-Desorpsiyonu, Raman, SEM ve TEM analizleri
gergeklestirilmistir. Ho-TPR analizleri grafen oksitin  450°C’de indirgenebildigini
gostermistir. XRD analiz sonuglarinda, rGO numunesinde ¢ok katmanli grafen yapisi ve B-
rGO malzemesinde B2Os kristalleri goriilmiistiir. Cok katmanli grafen olusumu, Raman
analizinin Iop/lg oranindan (0,1) da belirlenmistir. XPS sonuglari, B-rGO numunesindeki
B203 olusumunu desteklemistir. rGO ve B-rGO orneklerinin TEM goriintiileri seffaf grafen
nano tabakalarin1 gostermistir. Calisma kapsaminda hazirlanan GO, rGO ve B-rGO
malzemeleri ile baz al¢1 harmanlanarak al¢r numuneleri hazirlanmistir. Mekanik dayanim
testlerinde egilme mukavemetini ve basing mukavemeti testleri gerceklestirilmistir. Algt
stvaya rGO ilavesi malzemenin egilme ve basing dayanimini arttirmistir. Ancak GO
ilavesinin alg1 sivanin hem egilme hem de basing dayanimi iizerinde olumsuz bir etkisi
oldugu belirlenmistir. Al¢1 sivaya rGO (agirlikca %0,1) ilavesi egilme mukavemetini %15,1
ve basing mukavemetini %3,70 artirmistir. B-rGO ilavesinin sivanin basing dayanimina
(%8,6) olumlu etkisi olmustur. Grafen esasli malzeme ilavesinden sonra al¢1 sivadaki
mikroyapisal degisiklikleri belirlemek i¢in SEM, He Piknometre ve N: adsorpsiyon-
desorpsiyon analizleri yapilmistir. En 6nemli degisiklikler rGO katkil1 alg1 siva tizerinde
gozlendi.
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ABSTRACT

In this study, the effect of graphene oxide (GO), reduced graphene oxide (rGO), and boron-
doped reduced graphene oxide (B-rGO) samples on the mechanical properties of gypsum
plaster was investigated. The graphene oxide sample was synthesized by the Modified
Hummers method and rGO was obtained by thermal reduction of graphene oxide. Boron-
added samples were prepared by impregnation method. The prepared graphene-based
materials were characterized using H>-TPR, TGA-DTA, ATR-FTIR, XRD, XPS, N:
adsorption-desorption, Raman, SEM, and TEM analysis. H>-TPR analysis showed that
graphene oxide could be reduced at 450°C. In the XRD analysis results, multilayer graphene
structure in rGO and B»O3 crystals in the B-rGO sample was observed. Multilayer graphene
formation was also determined from the I2p/lg ratio of Raman analysis (0.1). XPS results
supported the formation of B203 in the B-rGO sample. TEM images of rGO and B-rGO
samples showed transparent graphene nanosheets. Gypsum samples were prepared by
blending base plaster with GO, rGO, and B-rGO materials prepared within the scope of the
study. Bending strength and compressive strength tests were carried out in mechanical
strength tests. The addition of rGO to gypsum plaster increased the bending and compressive
strength of the material. However, it was determined that the addition of GO had a negative
effect on both the bending and compressive strength of gypsum plaster. rGO (0.1 wt %)
addition into the gypsum plaster increased the bending strength and the compressive strength
by 15.1% and 3.70%, respectively. The addition of B-rGO had a positive effect on the
compressive strength (8.6%) of the plaster. In order to determine microstructural changes in
gypsum plaster after graphene-based materials addition, SEM, He Pycnometry, and N
adsorption-desorption analyses were performed. Most significant changes were observed
over rGO added gypsum plaster.
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1. GIRIS

Grafen, altigen yapidaki diizenli karbon atomlarinin sp2 hibritlendigi ve mevcut tiim karbon
allotroplariin temel yapi1 tasi oldugu tek katmanli, tek atom kalinliginda nano boyutlu bir
parcaciktir. Grafen, esneklik [1], nispeten yiiksek yiizey alani [2], yiiksek elektron
hareketliligi [3], benzersiz mukavemet ve tokluk [4] gibi iistiin 6zelliklerinden dolay1 biiyiik
ilgi gormiistiir. Farkli iretim yontemleri ile hazirlanabilir. En ¢ok bilinen yontemler; grafitin
mikro-mekanik pul pul dokiilmesi [5], kimyasal buhar birikimi [6], grafen oksitin
indirgenmesi [7] ve SiC {izerinde epitaksiyel grafen biiyiimesi [8]. Grafen oksidin
indirgenmesi, oksijen i¢eren gruplarin uzaklastirilmasiyla grafen oksidin birka¢ katmanlt
grafen formuna doniistiiriilmesi olarak tanimlanabilir. Termal indirgeme yonteminin ana

avantaji, biiyiik 6lcekli iretime olanak saglamasidir [9].

Oksijen iceren gruplar, termal indirgeme, kimyasal indirgeme ve ¢ok asamali indirgeme
yontemleriyle yapidan uzaklastirilabilir. Kimyasal indirgeme yOnteminde grafen oksidi
yiiksek C/O oraniyla indirgemek i¢in hidrazin gibi oldukg¢a toksik ve kanserojen bir kimyasal
kullanmak gerekir. Ayrica bu yontemde istenmeyen safsizliklar olugsmakta ve bu
safsizliklarin ayristirllmasi zor olabilmekte ve ayrica grafen yapisina zarar verebilmektedir.
Bu nedenle ¢alismalar termal indirgeme yontemlerine odaklanmistir [10]. Grafen oksitin
termal indirgemesi, ya inert gaz akis1 (N2) ya da indirgeyici madde akis1 (Hz) varliginda
uygulanabilir. Indirgeyici ajan kullamldiginda  indirgeme sicakhigmin  diistiigii
bildirilmektedir. Ayrica gaz akimindaki Ho'nin grafen oksit icindeki -OH fonksiyonel
gruplar ile hizli bir sekilde reaksiyona girebilecegi ve termal ayrigsmay1 hizlandirabilecegi
belirtilmektedir [11]. Pei ve arkadaslar1 grafen oksidin 450°C sicaklikta bor katkili grafen
oksiti Ar/H2=1/1 gaz orani ile 2 saatte indirgenebilecegini belirtmistir [12].

Grafen oksitteki fonksiyonel gruplar, sp® baglar1 ve kusur bélgeleri, bu malzemenin grafen
yapisina kiyasla daha diislik termal iletkenlige, elektrik iletkenligine ve gen¢ modiile sahip
olmasina neden olur. Ayrica fonksiyonellestirme ile grafen oksidin yiizey alanimi ve
mezogozenek hacmini artirmak miimkiindiir [13]. Grafen oksit ilk olarak Brodie ve
arkadaslar1 1859 yilinda Staudenmaier yontemi, Hofmann yontemi ve Hummers yontemi
gibi farkli yontemlerle hazirlanmistir [14]. Giivenli, diisiik toksisiteli kimyasallar i¢eren ve
zamandan tasarruf saglayan Hummers yontemi, 1958 yilinda Hummers ve Offeman

tarafindan gelistirilmistir [13]. Geleneksel Hummers yonteminden farkli olarak NaNOs



icermeyen modifiye Hummers yontemi toksik gaz salinimini 6nleme agisindan avantajli bir

yontem olarak bildirilmistir [13].

Grafen oksit ve grafenin farkli 6zellikleri, katalitik reaksiyonlar, yapit malzemeleri,
elektronik cihazlar, membran uygulamalari, adsorpsiyon gibi bir¢ok uygulamada
kullanilmalarina izin verir. Literatiirde yapt malzemesi g¢aligmalarinda ¢imento katki
malzemesi olarak grafen oksit ve grafen incelenmistir. Az miktarda grafen oksit ilavesinin
¢imentonun mekanik 6zelliklerini 6nemli dlgiide iyilestirdigi belirtilmistir [14]. Alg1 sivaya
grafen esasli malzemelerin eklenmesi konusunda literatiirde herhangi bir c¢alisma
bulunmamaktadir. Simdiye kadar, yanmamis piring kabugu, kalsiyum karbonat, polivinil
alkol, silis dumanu, silika jel, sodyum tripolifosfat, sodyum siilfat, seliiloz lifleri al¢1 katki
maddeleri i¢in aragtirllmistir [20-23]. Alg1 stivanin mekanik 6zelliklerinin iyilestirilmesi de
cok oOnemlidir. Kullanim alanina goére mukavemeti daha yiiksek al¢i sivaya ihtiyag
duyulabilmektedir. Bu nedenle al¢1 siva yapisina 6zel kalin kagit ve cam elyafi kullanilabilir.
Bununla birlikte, algtya daha yiiksek oranda cam elyafi ilavesi, alginin viskozitesini arttirir.
Bu nedenle al¢1 sivanin mekanik 6zelliklerini artiracak yeni bir katki maddesine ihtiyag
duyulmaktadir. Bununla birlikte, cam elyafi pahali bir takviyedir ve biyolojik olarak
parcalanamaz. Ayrica, al¢1 levhalar1 daha agir ve daha biiyiik alanlarda kullanimi1 daha az
pratik hale getirir [24]. Bu nedenle al¢1 sivanin mekanik 6zelliklerini iyilestirecek yeni bir

cevre dostu katki maddesi belirlenmelidir.

Bu calismada, al¢1 siva katki maddesi olarak grafen oksit (GO), indirgenmis grafen oksit
(rGO) ve bor katkili indirgenmis grafen oksit (B-rGO) numuneleri incelenmistir. Modifiye
Hummer’s yontemiyle sentezlenen GO numunesinden, rGO ve bor katkili B-rGO
numuneleri termal indirgeme yontemiyle hazirlanmistir. Bor katkili numune emdirme
yontemi ile hazirlanmis ve numunelerin yapisal ve fizikokimyasal O6zelliklerinin
belirlenmesi i¢in karakterizasyon ¢aligmalar1 yapilmistir. Katkisiz ve modifiye al¢1 sivalara
mekanik testler uygulanmistir. Bu ¢alismanin yenilik¢i yanlarindan birisi de bor madeninin

al¢1 s1vida katki malzemesi olarak incelenmesidir.



2. LITERATUR ARASTIRMASI

2.1. GO ve rGO Sentezi ile ilgili Literatiir Cahsmalar

Grafen 2004 yilinda benzersiz termal, elektriksel ve mekanik Ozelliklerinden dolay1
kesfedilmistir. Yiiksek termal iletkenlik ve yiiksek elektriksel iletkenlik 6zellikleriyle son
zamanlarda ¢ok dikkat ¢ekmistir. Grafen tiirevleri olan, ozellikle grafen oksit (GO) ve
indirgenmis grafen oksit(rGO) de c¢esitli bir cok alanda uygulama c¢alismalarinda
kullanilmistir. Asagida bilgi verecegimiz kapsamli incelemede, grafen oksit ve grafen

materyallerinin ¢esitli alanlarda ¢alismalari literatiir arastirmasinda verilmistir.

Shrivastava ve arkadaslari, aktif karbon ve farkli grafen oksit formlar1 ile ayrica
aktiflestirilmis karbon ve indirgenmis azot iceren nitrojen karisimlarda adsorpsiyon
performansiin arastirma sonuglarini sunmuslardir. Bu amagla 6ncelikle grafen oksit
olusumunu dogrulamak i¢in UV goriiniir spektroskopisi (XRD) ve grafen oksitlerin
morfolojisini belirlemek i¢in Taramali Elektron Mikroskobu(SEM) analizini kullanilmistir.
Grafen oksit (GO), Modifiye Hummer Y 6ntemi ile hazirlanmigtir. Deneyler, 15°C ile 75°C
sicaklik araliginda ve sikistirilmig CO2 rezervuarindan akisin uygun sekilde ayarlanmasiyla
7 bar’ a kadar basinglarda gerceklestirilmistir. Bu aclismada adsorbsiyon davranisint CO2
gaz1 icinde degerlendirmek icin, aktif karbon ve farkli grafen oksitlerin karisimlarini
kullanilmigtir. Karigimlarin spesifik adsorbans ve adsorpsiyon ozellikleri elde edilmistir ve
bu degerler saf aktif karbon ile karsilastirilmistir. Tiim adsorban karigsimlari i¢in karakteristik
adsorpsiyon parametreleri, yani toplam sinirlayici gozenek hacmi, karakteristik enerji,
yapisal heterojenlik parametresi ve spesifik yiizey alani belirlenmistir. Her bir materyal i¢in
spesifik adsorbansin, spesifik yiizey alani ile arttig1 bulunmustur. Sonug olarak azot katkili
indirgenmis grafen oksidin (NRGO) diger GO formlarina kiyasla maksimum spesifik
adsorbansa sahip oldugu bulunmustur [25].

Diger bir kapsamli calismada ise Josphat Phiri ve arkadaglarinin aragtirmasinda, biiyiik
Olgekli uygulamalar i¢in gecerli olan basit bir dispersiyon karistirma teknigini kullanarak
mikro-nano seliilloz (MFC) olusturan kompozit grafit, grafen oksit (GO) ve indirgenmis
grafen oksit(RGO) materyalleri kullanilarak mekanik donatiy1, elektriksel ve termal
ozellikleri nasil etkilediklerini incelenmistir. GO ve RGO, Modifiye Hummers Y dntemi

kullanilarak hazirlanmistir. Kompozit tabakalarin yapisi ve morfolojisi, 2 kV hizlanma



voltajinda bir Zeiss Sigma VP taramali elektron mikroskobu kullanilarak Ol¢tilmiistiir.
Kompozitlerin termal dayanimi ise termogravimetrik analiz ile karakterize edilmistir. Grafit,
GO ve RGO tabakalarinin yiizey kimyasal bilesimi ve agirlik¢a % 9 dolgu maddesi yiiklii
olan MFC kompozitleri , notralizasyon altinda 100 W' da monokromatik Al-Ka 1sinlamaya
sahip bir AXIS Ultra spektrometre kullanilarak XPS ile analiz edilmistir . Sonug¢ olarak
Grafen ve MFC arasindaki uyumsuzluga bagli olarak MFC matrisine grafen eklenmesiyle
mekanik 6zelliklerde 6nemli bir azalma gozlenmistir. Grafenin MFC matrisindeki zayif

dagiliminin, mekanik mukavemet 6zelliklerinde azalmaya yol agtig1 sonucuna varilmistir

[28].

Diger bir caligmada Mustafa Yazici ve arkadaslart Modifiye Hummers Y ontemi’ yle liretilen
GO’ nun kimyasal indirgeme reaksiyonlar:1 ile seri ve fazla miktarda grafen
iiretilebilmektedir. Ayrica bu yontemin maliyeti de daha diisiik olmaktadir. Burada grafenin
istenen Ozellikleri (iletkenlik, mekanik vb.) sergilemesi icin ilk agama olan GO sentezi ¢ok
onemlidir. Malzemeyi karakterize etmek i¢in TGA ile termal 6zellikleri, XRD analizi ile
malzemenin tabakalari aras1 degisikligi ve kristal 6zellikleri, SEM cihazi ile de 2 pm (x5000),
300 nm (x30000) ve 1 um (x30000) yakinlastirilarak katmanli GO yapilarinin goriintiileri
elde edilmistir. Uretilen GO’ nun elementel analiz sonuglarindaki oksijenin varligi ile, GO

yapisi igerisinde fonksiyonel gruplarin olustugu gosterilmistir. [32].

Miicahit Yilmaz ve arkadaslar1 yaptiklar1 ¢alismada tekdiize biiytlik 6lcekli grafen tabakalar
sentezlemek icin cesitli metotlar onermislerdir. Bunlardan en ¢ok tercih edileni bakir veya
nikel yiizey lizerine kimyasal buhar biriktirme (CVD) yontemiyle grafen biiyiitmek olmustur.
Calismada yiizey olarak kullanilan 25 pum kalinlikli bakir folyolar standart temizleme,
elektroliz ile parlatma ve tavlama gibi {i¢ farkli 6n islemden gecirilmistir. Daha sonra metan
(CHa) ve hidrojen (H2) proses gazlari kullanilarak grafen sentezlenmistir. Bakir folyonun
yapist ve kalitesi XRD ve XRF ile belirlenmistir. Biiyiitme isleminden sonra bakir ytlizeylerin
iist yiizeyleri ve alt yiizeyleri Konfokal Raman kullanilarak incelenmis ve olusan grafenin
ozellikleri tespit edilmistir. Sonug olarak grafen biiylitmesi i¢in elektroliz ile parlatilmig
bakir yiizey, standart temizlenmis yilizeye gore daha kusursuz ve az tabakali grafen
olusumuna yol agarken, tavlama iglemi yapilan bakir ylizey grafen biiyiimesini olumsuz

etkilemistedir [33].



Lyubutin ve arkadaslarinin yaptiklari arastirmada grafenin demir oksit nano tanecikleri ile
etkilesim siireci incelenmistir. Ozellestirilmis Hummers yontemi ile elde edilen grafen oksit
tabakalar1 demir oksit nano yapilari ile modifiye edilmistir. Numuneler farkli sentez sartlar
altinda elde eilmis grafen oksitin 500°C ve 900°C arasindaki sicakliklarda termal isleme tabi
tutularak grafene indirgenmesiyle elde edilmistir. Numuneler XRD, TEM, elektron kirinimi
(ED) ve manyetik ol¢iimlerle incelenmistir. Ek olarak Raman ve Mdssbauer spektroskopisi
uygulanmigtir. Raman ve Mdssbauer spektroskopisi sonucunda grafen oksit ile kombinasyon
halinde sentezlenen manyetit Fe3O4’in stokiyometrik olmadig1 ve y-Fe2O3 belirdigi ortaya
cikartlmistir. Grafen oksitin 1s1l iglem ile indirgenmesinden sonra maghemit igeriginin
fraksiyonunda bir artis gdzlenmis ve ayrica S00°C’nin iizerinde tavlanmis numunede kiigiik
bir miktar hematit fazi o-Fe»Os goriilmiistiir. Bu hematit fazinin a-FeO3z grafenle
kaplanmamis partikiillerde ortaya ¢iktigi gbzlenmistir. Bu analiz ile grafen oksitin yiiksek
sicakliklarda indirgenirken demir nano partikiillerinin de yiikseltgendigi ve bu iki durumun
birbiriyle iliskili oldugunu gésterilmistir[26]. TEM gériintiileri ile 900°C’de tavlanmis y-
Fe>O3/G nanokompozitlerin “Cekirdek-Kabuk™ yapisi agikga gosterilmistir. Kabugun
kalinligr yaklasik 3-5nm’dir ve bu kabugun agirlikli olarak grafit icerdigi Raman
spektroskopisi ile kanitlanmigtir. Metal oksit nano tanecikleri ile modifiye edilen grafenin
manyetik ve elektronik 6zelliklerinin; siiper kapasitorler, lityum iyon pilleri i¢in gelistirilmis
anot malzemeleri, fototermik terapi, manyetik rezonans goriintiileme gibi bir ¢ok elektronik

uygulamalarda potansiyele sahip olabilecegi diisiintilmiistiir [34].

Farkli bir arastirma olarak Mendonga ve arkadaslarinin calismalarinda, grafen oksit
sentezinin arkasindaki olusum mekanizmalarini anlamak igin, siilfat tiirlerinin grafen
tabakalar1 ile etkilesimlerinin teorik ve deneysel bir calismasin1 gergeklestirmislerdir. Bu
calismada, genellikle Modifiye Hummers Yontemi kullanilarak hazirlanan GO sentezi
sirasinda, grafitin oksidasyonu gergeklesirken ortaya ¢ikan bir dizi olasi kimyasal reaksiyon
tartistlmustir.  Ozellikle yaygin olarak kullanilan  siilfiirik asidin en bol bulunan
reaktiflerinden birine odaklanilmistir. DFT kullanarak kuantum hesaplamalar ile siilfat
iyonlarinin, bir grafen tabakasini simiile etmek i¢in kullanilan kii¢iik bir model olan koronen
molekiilii ile nasil etkilesime girebilecegi gosterilmistir. Caligma bulgulari, “-2” yiikii olan
molekiiler yapilarin bir fonksiyonel grup olarak bir siilfat radikalinin olusumuna yol actigini
gostermektedir. Bununla birlikte, ndtr olarak yiiklenmis modeller kullanildiginda, GO'da
bulunan iyi bilinen oksijenli kimyasal fonksiyon olan epoksi kdpriiniin olusumunu tahmin

etmek miimkiin olmustur. Ayrica, bu etkilesimlerin yeni bir tiiriin yani siklik siilfatin



olusumuna yol a¢tigt bulunmustur. Bu calisma, siilfat iyonunun GO'nun oksijenli
fonksiyonlarinin olusumunda 6nemli bir rol oynayabildigini gdosterilmistir. Sentez sirasinda
kullanilan tepkime maddelerini i¢eren bir dizi olas1 kimyasal reaksiyonlar onerilmis ve

tartisilmistir [35].
2.2. GO ve rGO 'nun Katkilanmasi ve Kullanimn ile Tlgili Calismalar

Rafie ve arkadaslari vakum destekli recine transfer kaliplamaya dayali ¢ok katmanh
laminatlarin 1s1l 6zelliklerinin arttirilmasi i¢in karbon nanopartikiiller igerecek sekilde bir
yontem gelistirmislerdir. Bu ¢alismada grafen oksit, indirgenmis grafen oksit, grafen
nanoplakalar ve ¢ok katmanli karbon nanotiipler i¢eren gesitli grafen bazli nanomalzemeleri,
epoksi matrisi ve camin yiizeyini modifiye etmek i¢in kullanmislardir. Elde edilen cam elyaf
takviyeli cok katmanli kompozitlerin termal, reolojik ve morfolojik 6zellikleri arastirilmistir.
Epoksi/nanopargacik kompozitlerin termal Ozellikleri ve termal iletkenlik Olgiimleri,
diferansiyel taramali kalorimetre (DSC) ve termo-gravimetrik analiz (TGA) ile inceleme
altina alinmistir. Termal karakterizasyon sonuglari, GSMH, GO, rGO ve ¢ok katmanli
nanotiiplerin (MWCNT) kullanilmasmin termal iletkenligi artirdigini gbézlemlenmistir.
Epoksi/fiberglas kompozit kontrol sonuglari ile karsilastirildiginda, % 0,3 MWCNT, % 0,05
oraninda GSMH ve % 2 ile % 0,042 oraninda degisen fiberglas/epoksi termal iletkenlikteki
iyilesme sirasiyla %8.8, %12.6, %8.2 ve %4.1 olarak belirlenmistir. Nanopartikiillerin ayn1
hacim fraksiyonu igin grafen nanoplakalar ile modifiye edilmis kompozitlerin termal
iletkenlik gelistirmesinin, diger nanopartikiillere kiyasla daha belirgin oldugu sonucuna

varilmistir [26].

Shengfan Wang ve arkadaslar1 nitrojen iceren amino bilesiklerle fonksiyonellestirilmis
grafen oksitin(NAGO), atik su aritimi i¢in adsorban olarak kullanim uygulamalar: {izerinde
bir ¢caligma yapmuglardir. Sentez isleminde, nitrojen igeren amino(NA) bilesiklerinin amino
gruplarinin, niikleofilik degistirme reaksiyonu yoluyla GO'nun karboksil gruplari ile
reaksiyona girmesine izin verdigi goriilmistiir. Elde edilen NA islevli GO kompozitlerinde
(NAGO), hem NA bilesiklerinin hem de GO'nun miikemmel emme 6zelliginin oldugunu
gozlemlenmistir. Sentezlenen NAGO'lar, GO ile karsilastirildiginda fonksiyonel gruplar,
yiizey aktif bolgeler, secicilik ve ayirma performansinda gelisme gdstermistir ve bunlarin
adsorpsiyon kapasitesini arttiracak, birikmeyi Onleyecek ve kirleticilere karsi GO'nun

seciciligini artiracak Ozellikler oldugu ortaya koyulmustur. NAGO'larin mikro yapilarini



incelemek icin, SEM ve FE-SEM, ylizeyde bazi kirigikliklar gosteren NAGO'larin
morfolojilerini elde etmek i¢in ise TEM karakterizasyon yontemleri kullanilmistir. Nitrojen
iceren amino bilesikleri ile fonksiyonellestirilmis grafen oksit sentezi i¢in yontem olarak,
yerinde polimerizasyon , dogrudan bilesik , solvothermal sentez ve fotoelektrik azaltma
yontemleri kullanilmistir. Sonug olarak NAGO'larin atik sudaki kirleticilerin giderilmesi i¢in

verimli, uygun maliyetli ve potansiyel bir adsorban olabilecegini goriilmiistiir [29].

Yapilan arastirmada Kyzas ve arkadaslar1 grafen kompozitleriyle 6nemli bir uygulama
yaparak ¢esitli kirleticilerin atiklardan uzaklastirilmasi i¢in adsorban olarak kullanilmasi
iizerine ¢alisma yapmislardir. Adsorbanlarin yapisi ve morfolojisi FTIR, XRD, SEM, EDX,
BET ve TGA ile karakterize edilmistir. Degisen parametrelerin (pH, sicaklik, adsorban
yiikleme ve temas siiresi) etkisi de aragtirilmistir. Langmuir modeline dayanan maksimum
adsorpsiyon kapasitesi 32.16 mg/g olarak bulunmustur. Ek olarak, deneysel kinetik veriler,
psuedo-birinci derece ve psuedo-ikinci derece denklem modelleri ile analiz edilmistir. Bu
arastirma sonucunda grafen kompozitlerin adsorpsiyon kapasitesinin ¢ok yiiksek oldugu
(boya molekiiliine bagli olarak 1300 mg / g'a kadar) agikg¢a gosteren bazi ilgi gekici veriler
sunulmustur. Verilerin ¢ogu Langmuir izotermine basariyla yerlestirilmis ve modelin genis

kullanimi ortaya koyulmustur[30].

Park ve arkadaslarinin yaptigi ¢alismada grafenin batarya, siiperkapasitorler, iletken
elektrotlar ve gaz bariyer filmleri gibi uygulamalardaki performansinin, GO’nun rGO’ya
indirgenirken uygulanan islem Kosullara gore nasil degistigi incelenmistir. Genel amag,
karakteristikler ile oksidasyon ve indirgeme siireclerinin kosullari arasindaki olasi iligkileri
belirlemek olmustur. GO sentezi, Brodie , Staudenmaier ve Hummers tarafindan olusturulan
klasik yontemler kullanilarak yapilmistir. Hummers Yontemleri uygulanirken degisik
modifikasyonlar yapilmigtir. Ornegin farkli biiyiikliikte ana grafit kullamimi, oksidan
konsantrasyonu degisimi, reaksiyon zamani Ve sicakligi gibi parametreler degistirilmistir.
Yiizey kaplamasi, kirisiklik ve ¢atlak olmasi durumlarinda, bu parametreler AFM
kullanilarak &lciilebilen piiriizliiliik ile belirlenmistir. Ote yandan, en boy orani ve ara
katman uzakligi SEM'den gelen yiizey goriintiisiiniin analizi ile elde edilmis veya XRD ve
TEM'nin SAED'sinden difraksiyon modeli ile karakterize edilmistir. Sonug olarak GO ve
rGO materyallerinin kullanim performanst veya GO ve rGO tabanhi cihazlarin
performanslari, sentez hazirhk veya iiretim siireglerinin  Kkosullar1 ile yakindan

iligskilendirilmistir[31].



Cizelge 2.1. Literatiir tablosu (GO ve rGO’ nun sentez ve kullanimlari)

KARAKTERIZASYON | SENTEZ "
YAZAR MALZEME YONTEMLERI YONTEMI GOZLEMLER
Sicaklik arttikga, grafen
Shashank Grafen Oksit SEM Modifiye oksitin gozeneklerinin
Shrivastavaa ve Nitrojen XRD Hummers genislemesine, bu da
Digerleri Karbondioksit Y d6ntemi adsorpsiyonda bir artiga
neden olmustur.
Grafen Oksit Vakum Ayni1 hacim fraksiyonu
Indirgenmis Destekli  |icin, grafen nanoplatelet ile
Grafen Oksit, | Diferansiyel Taramali Regine modifiye edilmis
M.Rafiee ve Grafen Kalorimetre ([_)SC) Ve Transfer kompqzitlerin diger
bigerleri Nanoplatelet Termq-G ravimetrik Kaliplama nanopat:tlkiiller_e klyagla
(GNP) Analiz (TGA) Ile (VARTM) termal iletkenliklerinin
Cok Duvarli Incelenmistir. Bazli Yeni daha yiiksek oranda
Karbon Bir Uretim gelistirdigi ortaya
Nanotiipler Y ontemi konulmustur.
Farkl: ylizey alanlar1 ve
. grafen oksidin
Andreas Wolk | Srafen Oksit XRD PulPul | fonksiyonelligi, baslangig
. . | Epoksi-Amin (DSC) ey .
ve Digerleri Regineleri XPS Dokiilme malzemes1 g)lara_k_farkh
grafit oksitleyicileri
kullanilarak tiretilmistir.
Dispersiyon karistirma
teknigini kullanarak mikro
nano seliiloz (MFC)
olusturan kompozit grafit,
grafen oksit (GO) ve
Phiri, J. ve Grafen, XRD TGA Hummers | indirgenmis grafen oksit(
Digerleri Grafen Oksit ' Yontemi | RGO)materyalleri arasinda
mekanik 6zellikleri ,
elektriksel ve termal
ozellikleri nasil
etkilediklerini
karsilagtirmaktir.
Yerinde Giiniimiizde adsorban
Polimerizasyo| olarak kullanilan grafen
n, Dogrudan | malzemesinin azot igeren
Wang, S. ve Bilesik , amino bilesikler ile
P Grafit SEM ,TEM Solvothermal | adsorban 6zelliginin daha
Digerleri L ) e
Sentez, iyilesmesi ve miikemmel
Fotoelektrik | 6zellik gostermesi igin
Azaltma yapilan ¢aligmalar
Sentezi gosterilmistir.
Bu arastirma da en 6nemli
dekontaminasyon
yontemlerinden biri olan
Kyzas, G.Z., ve FTIR, XRD, SEM, EDX, | , , A2 absorblamanin, afik sular
Digerleri Grafen BET  TGA Adsorbs!yon- iizerinde uygulamalarina
' Desorbsiyon. | bakilmustir. Atik sularin
biiyiik bir kismin1 olusturan
boyalarin tizerindeki
etkilerini incelemiglerdir.




Cizelge 2.1. (devam) Literatiir tablosu (GO ve rGO’ nun sentez ve kullanimlar)

YAZAR

MALZEME

KARAKTERIZASYON
YONTEMLERI

SENTEZ
YONTEMI

GOZLEMLER

Mustafa Yazici
ve Digerleri

Grafen Oksit

SEM Analizi, FT-IR
Analiz, TGA Analizi,
XRD Analizi, RAMAN
Spektroskopisi

Modifiye
Hummers
Metodu

Yapilan modifiye iglemler;
grafitin boyutlarinin
kiigiiltiilmesi, kullanilan
kimyasallarin miktarlarinin
degistirilmesi, reaksiyon
stirelerinin degistirilmesi,
farkli kimyasallar
kullanilmasi olmustur.
Avantajlari; tiretim
miktariin fazla olmasi,
maliyetinin diisiik olmasi,
sentez siiresinin kisalmasi,
patlamalarin olmamasi,
zehirli gazlarin olugsmamasi
olarak gdzlenmistir.

Miicahit
Yilmaz
Yasin Ramazan
Eker

Grafen

XRD, XRF

Kimyasal
Buhar
Biriktirme

Bu calismada 25 pm
kalinliginda bakir yiizey ve
reaktif gazlar olarak metan

ve hidrojen kullanilarak
CVD ile tek tabaka grafen
sentezi bakir ylizeye
uygulanacak 6n islemin
etkisi arastirilmistir. Sentez
oncesi bakir yiizeye li¢
farkli 6n iglem
uygulanmigtir. Karbon
atomlarinin bakir ylizey
icine difiizyonu sonucu,
bakir yiizeyin hem {ist
yliziinde hem de alt
yiiziinde grafen olusumu
incelenmistir.

Ismail Tiyek ve
Digerleri.

Grafen Oksit

SEM ve EDX Analizi
RAMAN Analizi
FT-IR Analizi
XRD Analizi

Kimyasal
Yontem ile
Indirgeme

SEM goriintiilerinden
saydam RGO yapilar elde
edilmistir, EDX/SEM
analizinde, karbon (C)
orant yaklasik %89 olarak
bulunmustur. Raman
spektroskopisinde yeni sp2
yapilarin olustugu ve
diizenli yap1 miktarinin
arttigimi gorilmistiir, XRD
analizinde oksidasyon
islemi sirasinda olusan
fonksiyonel gruplarin
kimyasal islem esnasinda
bozunmalar1 sonucu
RGO’nun katmanlar1 arasi
d mesafesi 0,83 nm’den
0,36 nm’ye diistiigi
bulunmustur.
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Cizelge 2.1. (devam) Literatiir tablosu (GO ve rGO’ nun sentez ve kullanimlar)

YAZAR

MALZEME

KARAKTERIZASYON
YONTEMLERI

SENTEZ
YONTEMI

GOZLEMLER

Haifeng Xu
LianboMa,
Zhong
Jin

Azot Katkili
Grafen

Raman Spektroskopisi
XPS
FTIR
XRD

Kimyasal
Buhar
Biriktirme
(CvD)

Azot katkili grafen, termal
tavlama yontemiyle
sentezlenmistir ve elde
edilen malzemenin,
metanol oksidasyonuna
kars1 Pt'den daha yiiksek
bir elektrokimyasal aktivite
gosterdigi ortaya
konulmustur. Azot katkili
grafen, elektron-disk, yakat
hiicreleri, ikincil piller,
siiperkapasitorler, tibbi alan
ve benzeri alanlarda yaygin
olarak kullanilmaktadir ve
malzemelerin ¢ogu
beklentileri kargilayabildigi
ortaya konulmusgtur.

Maocong Hu
ve Digerleri

Grafen

Raman Spektroskopisi,
XPS, FTIR, XRD

Grafen bazli malzemelerin
katalizorlerde kullanimu ile
biiylik 6zgiil yiizey alani,
iki boyutlu yapisi,
miikemmel elektriksel ve
termal iletkenligi, yiiksek
mekanik mukavemeti, bazi
molekiiller i¢in yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi ve
modifikasyon kolayligi
saglandig1 ortaya
konulmustur.

Mendonga,
J.P.A. ve
Digerleri

Grafen OKksit,
Grafen

Raman Spektroskopisi
XPS
FTIR
XRD

Modifiye
Hummers
Metodu

DFT kullanarak kuantum
hesaplamalari ile siilfat
iyonlarmin, bir rafen
tabakasini simiile etmek
icin kullanilan kii¢iik bir
model olan koronen
molekiilii ile nasil
etkilesime girebilecegi
gdsterilmistir.

2.3. GO ve rGO 'nun Yap1 Malzemelerine Katkilanmasiyla Tlgili Cahsmalar

Chintalapudi ve arkadaslari, Portland ¢imentosuna grafen oksit ilavesini incelemis ve %0,03

ilavesinin basing dayanimini %46,4 artirdigini bildirmistir[19]. Diger bir calismada Lavagna

ve arkadaslari, grafenin oksijen iceriginin ¢imentonun mekanik ozellikleri iizerindeki

etkisini arastirmiglardir. Yiiksek oksijen igeriginin agregasyona neden oldugunu ve en

yiikksek mukavemetin fonksiyonellestirilmis %5 oksijen igeren grafen ile elde edildigini
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ortaya koymuslardir[20]. Baska bir ¢alismada, Portland ¢imentosuna silika kapli grafen oksit
nanohibritleri eklenmis ve bu malzemenin eklenmesinin basing dayanimini %3,2-34,6
oraninda iyilestirdigi bildirilmistir [18]. Zhao ve arkadaslari grafen modifiyeli ¢imento
malzemelerinin mekanik 6zelliklerini aragtirmis ve uygun miktarda grafenin ¢gimentonun
elastik modiil, basing dayanimi ve egilme dayanimi gibi mekanik &zelliklerini arttirdigt
sonucuna varmiglardir. Agirlikga %0,06 grafen ilavesinin basing ve egilme mukavemetini
%10 oraninda iyilestirdigini bildirmislerdir [4]. Bor esasli malzemeler, ¢imento hidratasyon
stiresini uzatmak i¢in kullanilmaktadir ve mekanik dayanima da etki etmektedir. Davraz’in
calismasinda, bor trioksit/¢cimento dozaji arttikca numunelerin egilme mukavemetinin
distiigiinti, diistik miktarda bor trioksit ilavesinin numunelerin basing mukavemetini
arttirdig1 bildirilmistir[36]. Ayrica, Ozdemir ve Oztiirk tarafindan bor igeren kil atiklarmin
¢imentonun mekanik dayanimini azalttigi bildirilmistir [37]. Wang ve arkadaglar1 ise
cimentonun basing ve egilme mukavemetinin agirlikca %0,05 rGO eklenerek arttirildigini

ortaya koymuslardir[41].

Literatiir arastirmalarindan elde edilen sonuglar ¢ercevesinde, yap:1 malzemelerinde mekanik
ozellikleri gelistirmek i¢in ¢ikilan bu yolda, al¢1 sivanin mekanik 6zelliklerini gelistirmek
icin ¢evre dostu yeni bir katki maddesinin belirlenmesi gerektigini gézlemlenmistir. Cizelge
2.2°de ozellikle ¢alismamizda kullanacagimiz al¢i yapi malzemesi i¢in kullanilan katki

caligmalar1 gosterilmistir.

2.3.1. Alc1 sivanin mekanik mukavemeti icin kullanilan katkilar ile ilgili cahismalar

Yildiz ve arkadaglari silis dumani katkili kartonpiyer algilarinda, %15 silis dumani kullanim
oranina kadar birim agirliklarinda bir azalma meydana gelirken %7,70 egilme dayaniminda
artis oldugunu gormiislerdir. %15°den sonraki kisimlarda ise birim agirliklar ¢ok

degismezken egilme dayanimindaki artigin %2 ye kadar azaldigi gézlemlenmistir [46].

Yine benzer sekilde Gokge ve arkadaglarinin calismalarinda ise karisimda sadece 6giitliilmiis
diyatomit ve diyatomite gore agirlikca %15, 25 ve 35 oranlarinda kartonpiyer algisi ile su
kullanmiglardir. Alg1 miktar1 arttik¢a yapidaki bosluklarin azalarak egilme ve basing

dayanimlarinin arttig1 ve su tutma oranin azaldigi goriilmiistiir [47].
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Farkli bir calismada Pervyshin ve arkadaslari al¢1 yapisinin degistirilmesinin mekanik
mukavemeti degistirecegini ve buna bagl olarak egilme ve basing dayaniminda %70,5 ve
%138 oraninda artis saglanabilecegini belirtmislerdir. Ayrica suya dayaniklilikta artig
gozlenmistir. Alc1 bilesiminin kompleks katki maddesi ile modifiye edilmesinin, alg1
kristallerini birbirine baglayan ve su erisimini azaltan birincil alg1 kristal hidratlarinin
yiizeyinde kalsiyum hidroksisilikatlara dayali amorf yapilarin olusumuna yol agtigina sebep

oldugu goriilmiistiir[48].

Ciemnicka ve arkadaslar1 ise c¢alismalarindaki katki maddelerinin kullaniminin
kompozitlerin egilme mukavemetini azalttigini gézlemlemistir. Kiitlece % 5 mikrokiire
ilavesi ile en diisiik egilme mukavemeti Olgiilmiistiir. Referansa gore %38,4 mukavemet
diistisii olmustur. Yine kiitlece %1 HEMC ve %10 mikrokiire ilavesi ile al¢1 karisimi
bilesimi, referans al¢1 ile karsilastirildiginda her iki durumda da yaklasik %10 egilme
mukavemetini azaltmistir. Kiitlece %2 HEMC ilavesi iceren numunelerde en biiyiik
mukavemet diislisii gozlenmistir. Egilme mukavemetinde oldugu gibi, kompozitlerin basing
mukavemetinde azalma goézlenmistir. Kiitlece %0.5 HEMC eklenmis kompozit al¢inin
basing mukavemetinde %34,6 referansa gore diisiis gézlenmistir. Bu ¢alismada elde edilen
test sonuglari, al¢1 iizerinde ¢aligmasi yapilan katki maddelerinin eklenmesinin mukavemeti

azalttigin1 gostermektedir[49].

Diger bir ¢aligmada ise Jara ve arkadaslar alg1 sivaya %0,1 oraninda grafen tozu ekleyerek
egilme mukavemetinde %22,42 artis elde etmislerdir.[38]

Serna ve arkadaslar1 ¢aligmalarinda lastiklerin geri doniisiimlerinden elde edilen kauguk
parcalarinin al¢1 sivaya katkilanmasi ile, algt sivanin mekanik mukavemetinin nasil
etkilenecegini aratirmiglardir. Caligmalar1 sonucunda elde ettikleri verilerden alg1 sivanin
egilme mukavemetinin ortalama %16, basing mukavemetinin ise ortalama %18.3 diistligi

sonuglarina varilmigtir[50].

Farkl1 bir calismada Khalil ve arkadaslar1 al¢1 siva katkisi olarak ciiruf, polivinil asetat ve
kalsiyum karbonat kullanarak al¢inin suya dayanikliligini1 ve basing dayanimini gelistirip
morfolojisi modifiye edilmis al¢1 kompozit elde etmeye calismislardir. Bu c¢aligmalar
sonucunda silika jelin yiiksek su tutuculugu yiiziinden alg¢inin su tutmasinda artma, ciiruf-

stva kompozitinde agirlikca %10 su ile kiirlenen numunelerin basing dayaniminda 30%
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civarl artma, ayrica agirlikca %3 kalsiyum karbonat veya PVA ile karistirilan algilarda

yaklagik %14 ve %19 kadar basing dayanimini artmasi gézlemlenmistir [23-24].
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3. DENEYSEL

Yiiksek lisans tez calismasi1 kapsaminda Modifiye Hummers Metodu kullanilarak grafitten
ilk olarak grafen oksit (GO) elde edilmis daha sonra bu grafen oksitin termal indirgenmesiyle
indirgenmis grafen oksit (rGO) ve bor katkil1 indirgenmis grafen oksit (B-Rgo) malzemeleri
elde edilmistir. Hazirlanan malzemelerin yapisal ve fiziksel 6zelliklerinin belirlenmesi i¢in
H2-TPR, TGA-DTA, XRD, XPS, FT-IR, N2 Adsorpsiyon-Desorpsiyonu, Raman, SEM,
TEM analizleri gerceklestirilmistir. Yapilan deneysel ¢alismalar ve analizler hakkindaki

daha detayli bilgiler asagida verilmistir.

3.1. Grafen Oksit (GO) ve Indirgenmis Grafen Oksit (rGO) Numunelerinin
Hazirlanmasi

Calismanin ilk asamasinda Modifiye Hummers Y 6ntemi ile grafen oksit (GO) hazirlanmistir
[13]. Sentezde ilk olarak 54 mL H2SO4 ve 6mL H3PO4 9:1 hacim oraninda karistirilarak
asidik karigim hazirlanmistir. Bu karisim yaklasik 5 dakika 200 devir/dakika karistirma
hizinda oda sicakliginda karigtirilarak homojen hale getirilmistir. Ardindan 0,45 g grafit
(<20 um, %99, Aldrich) ilave edilerek oda sicakliginda 10 dakika daha 200 devir/dakika’da
karistirma islemi uygulanmistir. Oksitleyici olarak bu karisima yavas yavas 2,64 g KMnOg4
ilave edilmistir. 6 saat 200 devir/dakika karistirma hizinda karistirildiktan sonra kahverengi-
yesil renkli karisim elde edilmistir. Daha sonra bu karisim ¢eker ocaga alinarak iizerine
damla damla ve yavas bir sekilde reaksiyonu durdurmak i¢in 1,35 mL H>O> eklenmistir.
Hacimce 1/4 oraninda HCI (%37, Sigma-Aldrich) ve deiyonize sudan olusan bir ¢ozelti
kullanilarak 4 kez yikama uygulanmigtir. Kati-S1vi karisimi halindeki GO numunesi 0,22
mikron vakum filtrasyon sistemi ile siiziilerek kati kisimlar1 ayrilmis ve 90°C'de 24 saat
kurutulmustur. Hazirlanan GO numunesinin indirgenmesi 20 mL/dakika H> akisi altinda
450°C'de, 10°C/dakika'lik bir 1sitma hiziyla 1 saat siireyle termal yontem ile yatay firinda
yapilmustir. Grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit sentezinin sematik gosterimi Sekil

3.1°de verilmistir.
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Sekil 3.1. Grafen oksit (GO) ve indirgenmis grafen oksit sentezinin sematik gésterimi

3.2. Bor Katkili Numunelerin Hazirlanmasi (B-rGO)

Bu caligmada, emdirme yontemi ile bor iceren (agirlikca %5) indirgenmis grafen oksit
numunesi (B-rGO) hazirlanmistir. Onceden hazirlamis oldugumuz 2 g GO oda sicakliginda
20ml deiyonize su ile karistirilmistir. Daha sonra belirli miktarda borik asit (HzBOs, Sigma-
Aldrich, %99.5) deiyonize su i¢inde ¢oziilmiistiir. Borik asit ¢ozeltisi damla damla yavas bir
sekilde manyetik karistiricida 200 devir/dakika hizda GO siispansiyonuna ilave edilmistir.
Dehidrasyon, oda sicakliginda 200 devir/dakika karistirma hizinda karistirilarak 12 saatte
gerceklestirilmistir. Borik asit emdirilmis GO numunesi, fonksiyonel gruplarin yapisini
uzaklastirmak ve B-rGO numunesi elde etmek i¢in 20 mL/dakika Ar gaz1 kullanilarak farkl
sicakliklarda (400-600°C) 1 saat siireyle yatay firinda indirgeme yapilmustir. Grafen oksit ve

indirgenmis grafen oksit sentezinin sematik gosterimi Sekil 3.1°de verilmistir.
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Sekil 3.2. Bor katkili indirgenmis grafen oksit sentezinin sematik gdsterimi

3.3. Alg1 Sivaya Grafen Esash Numunelerinin Eklenmesi ve Mekanik Testler

Bu calismada, farkli miktarlarda katki maddeleri (GO, rGO veya B-rGO) ile baz alg1
harmanlanarak al¢i numuneleri hazirlanmistir.  Numunelerin  hazirlanmasinda  alg1
fabrikasinda seperator ¢ikisindan alinan 1 kg ince baz algi ile kiitlece %0,027 ile %0.,4
araliginda farkli gramajlarda havanda doviilerek tozlastirilmis GO, rGO ve B-rGO karigimi
hazirlanmistir. Daha sonra kuru toz algi/katki karigimi kiitlece %72 su ile 215 devir/dakika
olacak sekilde mikserde 2 dakika boyunca karistirtlmistir. Karigim 4x4x16cm olacak sekilde
TSE standartlarina uygun alg1 kaliplarina dokiilerek donmaya birakilmistir. Tamamen
dondurulduktan sonra 40°C'de 7 giin firinda kiir uygulanmis ve son olarak mekanik testler
gerceklestirilmistir. Mekanik testler (egilme mukavemeti ve basing mukavemeti) TS EN
13279-2 standardma gore on calismalar Ortadogu Teknik Universitesi’nde Insaat
Miihendisligi Boliimii’nde egilme ve basma test cihazi(utest) ile yapilarak tez ¢alismasinda
kullanilacak katki oranina karar verilmis ve ardindan tezde kullanilan tiim veriler ABS Alg1
ve Blok San. A.S. G6lbasi1 Fabrikasi’nda bulunan egilme ve basma test cihazi(Toni Technik
Tonicompll) ile yapilmistir. Egilme testi i¢in egilme-basma makinesinin egilme mukavemeti
kismi kullanilarak yanal kuvvet ile kalibin egilme mukavemeti, basma testi i¢in ise basing
mukavemeti kismi1 kullanilarak malzemenin basma(basing) mukavemeti testleri yapilmistir.
Su emme testi igin ise TS-EN 196-1/2009 standardina gore testler yapilmistir. 4 adet farkl
kaliba dokiim yapilarak bu kaliplardan her birinin toplam su emmeleri analiz edilmistir. {1k
once 4x4x16cm seklinde mukavemet i¢in doktiiglimiiz kaliplardan hazirlanmistir. Daha

sonra bu kaliplar alttan Scm olacak sekilde isaretlenmis ve kuru tartimlart alinmistir. Bu
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kaliplar dikine olacak sekilde bir kaba yerlestirilmistir. Bu kap Scm yiikseklige kadar su
doldurulup zaman baglatilmistir. Her 5 dakikada bir her kalibin zedelenmeden
kurulanarak tartimi alinip ne kadar su ¢ektigi tayin edilmis ve ayni sekilde her tartim
alindiginda kaptaki su Scm ¢izgisine kadar tamamlanmistir. Her kalip sabit tartima gelene
kadar bu isleme devam edilmistir. Yapilan su emme deneylerinde yaklasik %3 gibi bir su
emme azalist goriilmiistiir. Egilme ve basma testlerinde kullanilan cihazlar Sekil 3.3’te

gosterilmistir. Su emme deneyi testleri Sekil 3.4°te gosterilmigtir.

Sekil 3.4. Su emme deneyi gosterimi
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3.4. Numunelerin Karakterizasyonu

Calisma kapsaminda hazirlanan mazlemelerin yapisal ve fiziksel 6zelliklerinin belirlenmesi
icin H>-TPR, TGA-DTA, XRD, XPS, FT-IR, N2 Adsorpsiyon-Desorpsiyonu, Raman, SEM,

TEM ve He piknometre analizleri gergeklestirilmistir.

GO numunesinin H; atmosferi altinda indirgenme davranisi, Sicaklik Programli Indirgeme
(H2-TPR) analizi (Quantachrome-ChemBET 3000) ile incelenmistir. H>-TPR analizi, %5
H2-%95 N2 iceren bir gaz karisimi ile 10°C/dk 1sitma hizinda ve 25°C ile 700°C sicaklik
araliginda gerceklestirilmistir. Analizden 6nce numuneye 150°C'de 90 dakika boyunca
degaz islemi gerceklestirilerek ortamdaki diger gazlar uzaklastirilmistir. Numunelerin
termal davranist Termogravimetrik-Diferansiyel Termal analiz (TGA-DTA) ile
belirlenmistir. TGA-DTA analizleri, Setaram Labsys Termogravimetri Analizi ve
Diferansiyel Termal Analiz Sistemi ile hava atmosferinde (45mL/dk), 10°C/dk isitma
hizinda ve 25°C - 900°C sicaklik araliginda gergeklestirilmistir. Hazirlanan numunelerin kati
kristal fazlar1 Cu-Ka radyasyonu (A=0.15406 nm, 40 kV ve 30 mA) ile genis acil1 (10°-90°)
X-1s1n1 kirmim (XRD) analizi 2°/dk tarama hizinda (Rigaku Ultima-IV kirmim 6lger)
belirlenmistir. Orneklerin yapisal baglar1 ve fonksiyonel gruplari, Jasco 4700 ATR/FT
cihazinda yiiksek ¢oziiniirliiklii (4cm™) 4000-400 cm™ orta kizilotesi bolgede Fourier
dontistimli kizil6tesi spektroskopisi (FT-IR) ile arastirilmistir. Numunelerin gézenek yapist
ve yiizey alani degerleri, 77 K'de (Quantachrome Autosorb-1C) elde edilen N2 adsorpsiyon-
desorpsiyon izotermleri ile belirlenmistir. N2 adsorpsiyon-desorpsiyon analizinden Once
numuneler 120°C'de 3 saat siireyle degaz islemi ile diger gazlardan armdirilmistir. Gézenek
boyutu dagilimlarini belirlemek i¢in Barrett-Joyner-Halenda (BJH) yontemi kullanilmig ve
spesifik ylizey alanlar1 Brunauer-Emmett-Teller (BET) yontemiyle desorpsiyon verileri
kullanilarak 0.05-0.30 N2 bagil basing araliginda ol¢lilmiistiir. Numunelerin karakteristik
morfolojik yapist ve kimyasal bilesimi, QUANTA 400F Alan Emisyon Taramali Elektron
Mikroskobu (FE-SEM, 30kV) ekipmani kullanilarak Taramali Elektron Mikroskobu ve
Enerji Dagitict X-1511 Spektroskopisi analizi (SEM-EDS) ile belirlenmistir. Orneklerin
Raman spektrumlari, 532 nm lazer kullanilarak bir Bruker FRA 106/S spektrometresinde
kaydedilmistir. X-Isin1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizleri ise SPECS EA300
cihazinda gerceklestirilmistir. Toplanan veriler, grafitin O 1s bag enerjisine (532.32 eV) gore

kayma hesabi yapilarak diizeltilmistir.
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3.4.1. Sicaklik programh indirgeme (H2-TPR)

Bu analiz yonteminde, N2 gazi i¢inde seyreltilmis olan H» gazi numune {izerinden belirli bir
akis hizinda gegirilir. Baglangi¢ sicakligi, numunenin en diisiik indirgenme sicakligindan
diisiik olmalidir. Sicaklik sabit bir artis hiz1 ile yiikseltilir ve numune, N2-H> gaz karisimi
icindeki H,’yi tiiketmeye baslar. Indirgemede kullanilan Hz gazindaki miktarindaki degisim,
gazin termal iletkenlik degisimi olarak bir termal iletkenlik dedektdrii (TCD) tarafindan
elektrik sinyali olarak okunup kayit altina alinir. indirgenme islemi bittigi zaman artik Ha
tiikketimi durdugu icin iletkenlik farki olusmaz ve TCD ¢iktist ilk griintiisiinii alir. Indirgeme
esnasinda birden fazla indirgenme piki goriilebilir. Bu piklerin herbirinin ayr1 bir oksite

karsilik geldigi diistiniilebilir.

Genel indirgeme reaksiyonu;

(Numune+0) + Hz — Numune + H20

3.4.2. Termogravimetrik analiz (TGA-DTA)

Sicakligin sabit olarak yiikseltildigi belli bir zaman araliginda analiz edilen numunenin
(6rnegin) agirhigimi Olgmeye dayanan bir karakterizasyon yontemidir. Sicakligin
degismesine karsilik gelen numunenin agirlik degisimini karsilastirarak bir grafik elde edilir.
Bu sekilde sicaklik ve agirlik arasinda cizilen grafik termogram olarak adlandirilir. Bu
karakterizasyon yontemi numunenin agirlik kaybi yasadigi sicakligi saptar. Bu agirlik kaybu,

numunenin bozunmaya basladigin1 veya buharlastigini gosterir.

3.4.3. X-1511 kirinim analizi (XRD)

X-Ismi1 Kirinim analizi (XRD), kati maddelerin kristal yapilarinin belirlenmesinde kullanilan
bir yontemdir. Bu yontemin temelinde, her kristalin kendine 6zgii bir yapisinin olmasi ve X
1sinlarin1 yansitmasindan dolay1 yapisal bir kirmnim sekli olusturmasi vardir. Bir kristalin
kirmim sekli Bragg acilarindan yansiyan X-isinlarinin olusturdugu tepecikleri igerir. Her
tepecik i¢in yansiyan X-1s1n1 siddeti (I) ve yansiyan Bragg acisi (20), kirinim sekillerini
belirleyen veri dizisi olustururlar. Kirinim seklinin belirlenmesinde kullanilan X-1gininin
dalga boyu bilindiginden tepeciklerin bulundugu Bragg acilari, Bragg Yasasi’na gore (nA=

2b= 2d.sin0 ) diizlemler arasindaki mesafe olan d verilerine doniistiiriiliirler ve kullanilan
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diizenege bagl veriler olmaktan ¢ikarilarak kullanilabilecek veriler haline gelmis olurlar.
Ayrica her 20 ya da d degerindeki X-151n1 yansima siddeti (I), kirnim seklinin en yiiksek
yansima siddetine (I11) oranlanir. Bu islemden sonra kirinim verisi, d ve I/I1 veri ¢iftlerinden

olusan bir veri dizisi olusturur. Bu veri dizileri her kristal yap1 i¢in essiz ve 6zeldir.

3.4.4. X-1s1nlan fotoelektron spektroskopisi (XPS)

X-Ismlart Fotoelektron Spektroskopisi (XPS), kat1 6rnek ylizeyinde bulunan atomlarin
kimyasal durumu hakkinda bilgi saglar. Incelenen yiizeydeki atom ya da molekiillerin X-
151n1 bombardimanina tutulmasiyla ylizeyden sagilan elektronlarin kinetik enerjisinin
oOl¢iilmesi prensibine dayanir. XPS analizi sonucunda numune yiizeyinde hangi elementlerin
bulundugu, bu elementlerin hangi seviyelerinin mevcut oldugu, farkli seviyelerde bulunan

farkli elementlerden ne kadar mevcut gibi bilgilere ulasilabilinir.

3.4.5. Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR)

Bu yontem ile molekiiler bag karakterizasyonu yapilarak; kati, sivi, gaz veya ¢ozelti
halindeki organik bilesiklerin yapisindaki fonksiyonel gruplar, iki bilesigin ayni olup
olmadigi, yapidaki baglarin durumu, baglanma yerleri ve yapinin aromatik ya da alifatik
olup olmadig: belirlenebilir. Bu yontemin temeli, molekiil i¢i baglar iizerine disiiriilen
kizilotesi 1sinlarin, baglarin titresim ve donme hareketleri ile sogurulmasina dayanir.
Matematiksel Fourier dontistimii spektroskopisinde 1s1ma siddeti, zamanin bir fonksiyonu
olarak alinir. Her boyunu ayri ayri tarama gerekmeksizin hizli ve yiiksek ¢oziiniirlikte

spektrumlar elde edilebilir.

3.4.6. N2 adsorpsiyon-desorpsiyonu analizi

Bu analiz yontemi N2 gazinin kati ylizeylerdeki adsorpsiyonu teknigine dayanir. Sentezlenen
malzemelerin yiizey alanlarinin, gézenek hacimlerinin, boyutlarinin, ve dagilimlarinin
belirlenebilmesi i¢in bu yontem kullanilir. Analizin baslatilmasi ile dolu olarak bulunan sivi
azot kabi1 yukariya ¢ikarak numune kabini igerisine alir ve numune s1vi azot kabinin i¢inde
bulunurken gaz karisimi gonderilir. Bu sekilde gaz karisimindaki N2 gazi malzemenin
ylizeyine adsorplanir. Bu islemin tamamlanmasiyla sivi azot kabi1 asagiya iner. Bu islemden

sonra cihaz numunenin bulundugu kaba sicak hava iifleyerek numune yiizeyinde
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adsorplanmis azotun desorpsiyonunu saglar. Bdylece desorplanan azotun miktarina bagh
olarak yiizey alan1 da cihaz tarafindan belirlenmis olur. Elde edilen yiizey alan1 degeri, degaz

islemi gerceklestirilen malzemenin agirligina boliinerek yiizey alan1 m?/g olarak hesaplanur.

3.4.7. Raman analizi

Raman spektroskopisi; tipik olarak molekiillerin titresim modlarin1 belirlemek igin
kullanilan spektroskopik bir tekniktir. Raman spektroskopisi molekiildeki baglarin 15181
esnek olmayan sekilde sagmasiyla calisir. Uyarict foton ile kristal orgiisii iizerinde
uyarilan fononlar etkilesimde bulunarak, uyarici fotondan bir fonon kadar diisiik ya da
yliksek enerjili bir foton aciga ¢ikararak sagilirlar. Raman sacilimi ancak titresim sirasinda
degisen bag kutuplasmastyla gerceklesir. Bu ylizden kizil6tesi-aktifligi olmayan molekiiller
eger kutuplasma degisimi gerceklestirebiliyorlarsa Raman-Aktif 6zellik gosterirler.

3.4.8. Taramal elektron mikroskopisi (SEM)

Taramal1 elektron mikroskobu veya SEM, odaklanmig elektron demetleri sayesinde
malzeme yiizeyini tarayarak goriintii olusturan bir elektron mikroskobu tipidir. SEM analizi
ylizey topografyasini, yiizeyin kimyasal kompozisyonunu, faz gecislerini ve yabanci
maddelerin tortulasmasini belirlemek i¢in kullanilan bir analizdir. Elektronlar malzeme
ylizeyindeki atomlarla etkilesime girerek numune ylizeyindeki topografi ve kompozisyon ile

ilgili bilgiler iceren farkli sinyaller tiretir.

3.4.9. Gegirimli elektron mikroskopu analizi (TEM)

Gegirimli elektron mikroskobu (TEM), yiiksek enerjiye sahip elektronlarin ¢ok ince sekilde
hazirlanmis bir malzeme (<100 nm) ile etkilestirilmesi sonucu numuneden gecirilerek veya
kirmima ugrayarak goriintii elde edebilen yiiksek ¢oziiniirliiklii sistemlerdir. Numuneden
gecen ve kirmima ugrayan elektronlar hem malzemenin atom yapisi hem de malzemede
mevcut olan kusurlar: hakkinda bilgi verir. Gegirimli elektron mikroskopu ¢aligma prensibi
yiiksek potansiyel fark sayesinde hizlandirilmis elektronlar, numune hazirlama kosullarina
uygun sekilde hazirlanmis ve yeterince gecirgen numuneden gegerek, objektif ve

projeksiyon lensler araciligi ile floresans ekrana malzemenin biiyiitiilmiis halde goriintiisii


https://tr.wikipedia.org/wiki/Fonon
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elde edilir. Yiiksek oranda biyiitiilmiis numune goriintiisii CCD kamera yolu ile

aktarilarak goriintii bilgisayarda islenir.

3.4.10. Helyum piknometresi

Helyum piknometresi, Arsimet’in akiskan tasmasi prensibini ve Boyle Kanunu’nu
kullanarak hacim ve gercek yogunlugu bulmayr amaglar. Olgiimlerin dogrulugunun
maksimum olmasi i¢in tasan akigskan, en kiigiikleri disindaki tiim gézeneklere girebilen bir
tesirsiz gaz olmalidir. Bu nedenle, 6l¢timler i¢in kii¢iik atomik boyutlar1 0.25 nm ¢apindaki
girinti ve gozeneklere yaklagan Helyum gazi uygun goriilmektedir. Helyum’un ideal gaz
olarak davraniglari da tercih nedenidir. Baska gazlar kullanildiginda da (azot gibi), genellikle
olgtilebilir bir fark meydana gelmemektedir. Helyum gegirgenligine sahip yapilar i¢in (diisiik
yogunluklu polimerler ve bitki kdkenli malzemeler gibi) azot veya SF6 gazi kullanilmasi

gereklidir.
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4. SONUCLAR VE TARTISMA

4.1. Karakterizasyon Sonuglari

Bu calismada, ilk olarak grafen oksit malzemesi (GO) Modifiye Hummers Yontemi ile
sentezlenmis ve GO numunesinin Hz akisinda termal indirgemesi yoluyla rGO hazirlanmistir.
Indirgeme sicakligma karar vermek i¢in GO numunesine, H akis1 (20 ml/dakika) altinda
25°C ile 700°C sicaklik araliginda Ho-TPR analizi yapilmistir. GO orneginin Ho-TPR
profilleri, indirgeme isleminin 300°C'de basladigini, 390°C'de maksimum degere ulastigini
ve yaklasik 450°C'de sona erdigini ortaya koymustur (Sekil 4.1). Grafen oksitin 450°C'de H:
akisinda 2 saatte indirgenebildigi bildirilmistir [12]. Baska bir caligmada, Modifiye
Hummers Yontemi kullanilarak hazirlanan grafen oksit, 550°C'de %5 H2/N. akisinda
indirgenmistir [25]. 500°C'de baglayan pikin, grafen oksit yapisinin bozulmasindan
kaynaklandig diistiniilmektedir. Bu nedenle ¢alisma kapsaminda hazirlanan GO malzemesi
450°C'de H> akisi altinda indirgenerek indirgenis grafen oksit (rGO) malzemesi elde

edilmistir.

H, Tiiketimi

200 300 400 500 600 700
Sicaklik, (°C)

Sekil 4.1. GO malzemesinin Hx-TPR profilleri

Sekil 4.2°de grafit, GO ve rGO numunelerinin sicakliga bagl agirlik kaybini ve 1s1 akis
profillerini (TGA-DTA) gostermektedir. Tiim numuneler hava atmosferinde tamamen
bozunmustur. Sekil 4.2-a ve c'de gosterildigi gibi, Grafit ve rGO numuneleri tek adimda
bozunmaktadir. Literatiirde grafitin  800-1000°C civarinda tamamen bozundugu
bildirilmistir [26]. Sekil 4.2-a'da grafitin 600°C'ye kadar olduk¢a kararli oldugu, grafitin
bozunmasinin 650°C civarinda basladigi ve 860°C'de bittigi goriilmektedir[27]. Jiang ve
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arkadaglar1 2pm ile 40um arasinda degisen farkli partikiil boyutlarina sahip grafitin bozunma
davranisini arastirmistir. Pargacik boyutunun bozunma sicakliginda biiyiik 6nem tasidigi ve
20 um pargacik boyutuna sahip grafit kullanildiginda bozunmanin yaklasik 660°C'de
basladigr sonucuna varmiglardir [28]. Bununla birlikte, GO numunesi daha diisiik
sicakliklarda da (200 ile 750°C arasinda) bozunmaktadir. Calisma kapsaminda hazirlanan
grafen oksit (GO) malzemesi ise li¢ asamada bozunmustur (Sekil 4.2¢). Yaklasik %10'Tuk
(200°C'ye kadar) ilk agirlik kaybi, fiziksel olarak adsorbe edilen suyun buharlasmasindan
kaynaklanmaktadir [26,30]. Bunun, grafen oksit malzemesinin hidrofilik dogas1 ile ilgili
olabilecegi diisiiniilmektedir. 200-500°C arasinda olusan ikinci bolge %30 kiitle kaybr ile
oksijen iceren kararsiz fonksiyonel gruplarin uzaklagtiritlmasina baglanmistir [26,29]. Son
asamada ise tam karbon bozunmasi 500°C'den sonra baslamis ve 700°C'den once sona
ermistir [29]. Wang ve arkadaslarinin ¢aligmasinda da benzer gozlemler elde edilmistir[30].
Bu sonuglardan GO'nun yapisinda bulunan iglevselliklerden dolayr 500°C'den &nce daha
zayif kararliliga sahip oldugu sonucuna varilabilir. Bununla birlikte, rGO 500 °C 'ye kadar

daha iyi kararlilik gostermistir ve 700 °C de tamamen bozunmustur [29].
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Calisma kapsaminda hazirlanan malzemelerin genis agili XRD desenleri Sekil 4.3'de
verilmistir. Grafit malzemesinin XRD grafigindeki siddetli pikler, grafit yapisinin yiiksek
kristalligi ile iliskilendirilmistir. 26=26.5%de gozlemlenen pik, (002) kristal fazina tekabiil
eden grafit yapisinin karakteristik X-1s1n1 kirinim pikidir [31]. Bragg yasasi tarafindan 0,33
nm olarak bulunan ara katman d-araligi (nd =2dsin(0)) literatiir degerleri ile

dogrulanmistir[32].

Ana pike ek olarak, 26=44.2° ve 20=55.0"de gozlenen kiigiik pikler, sirastyla altigen grafit
yapinin (100) ve (004) yansimalar1 olarak belirlenmistir [33]. Oksidasyondan sonra grafitle
ilgili piklerin daha genis hale geldigi ve 26=12.27%da 0,72 nm'lik bir d-aralig1 ile ek bir
kiigiik pik gozlemlendigi goriilmektedir [34,35]. Ancak, GO'nun XRD deseninde 23,20°
civarindaki pik, oksidasyonun tamamlanmadigini gostermistir. Bu sonug, grafen oksit
yapisinin olusumu ile ilgilidir ve bu sonuglar Khan ve arkadaslarinin sonuglari ile uyumludur.
[32]. Bu calismada, Hummers yontemiyle sentezlenen grafen oksit malzemesinin
indirgenmesiyle rGO numunesi hazirlanmigtir. rtGO malzemesinin XRD deseninde, GO
malzemesinin XRD deseninde gozlenen 26=12.27%deki ana pik, 260=25.04°ye kaymuistir.
Pikin kirmim ag¢isindaki bu degisimin, grafen oksitin indirgenmesinin bir gostergesi oldugu
bildirilmistir [3,36]. Ek olarak, rGO 6rneginin dooz araligi, GO 6rneginin dooz araligindan
(0,39 nm) daha kiigiik olan 0,33 nm olarak bulunmustur. Bu azalma, oksijen fonksiyonel
gruplarindaki azalmanin bir baska gostergesidir [37]. Ayrica rGO'nun d-araligi degeri Grafit
(0,33 nm) ile ayn1 bulunmustur. Bunun nedeni oksijen fonksiyonel gruplariin ¢ogunun
yapidan uzaklastirilmasidir. [38]. Yigin yiiksekligi (diizlem dis1 kristalit boyutu), D ve
diizlem ig¢i kristal boyutu (La), rGO numunesinin (002) ve (100) diizlemleri i¢in asagidaki
denklemlerden (Esitlik 4.1 ve Esitlik 4.2) hesaplanmistir. [39].

Scherrer Denklemi, p = 2224 (4.1)
Pcos@
.844
Scherrer Denklemi, La = _;:rcz:a 4.2)

Burada A, X-151n1 kaynaginin dalga boyudur (Cu Ka A=0.15406 nm), 6, ilgili kirinim agisinin
yarisidir (26/2) ve B, maksimum yar yiikseklikteki kirmim pikinin radyan cinsinden tam
genigligidir. D ve La degerleri 8,3 nm ve 58 nm olarak hesaplanmigtir. Ortalama grafen

katman sayisi (N), Scherrer denklemi ile Bragg yasasmin (Esitlik 4.3) birlesimi olan
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denklemden 26 olarak hesaplanmistir. Bu sonuglar, rGO 6rneginde ¢ok katmanli grafen

yapisinin varligini dogrulamistir [40].

D=(N- 1)d002 (4_3)
(002)
/4
k= g g (a) Grafit
= — A
=
y 2
MW% (b) GrO
(c) rGo
10 20 30 40 50 60 70 80 90
20

Sekil 4.3. (a) Grafit, (b) GO ve (c¢) rGO o6rneklerinin genis agili XRD desenleri. (Daha iyi
anlasilmasi i¢cin GO 6rneginin XRD verileri 2 ile carpilmis ve Grafitin XRD
verileri 4'e boliinmiistiir)

Sekil 4.4, Grafit, GO ve rGO orneklerinin ATR-FTIR spektrumlarint gdstermektedir.
Grafitin ATR-FTIR spektrumunda 6nemli bir pik gézlemlenmemistir. GO Orneginde,
1715cm? ve 1570cm™ civarindaki ana bantlar, sirasiyla C=0O (karboksil) gerilme
titresimlerine ve grafen omurgasinin iskeletsel C=C titresimlerine atfedilmistir [39,41,42].
1050 cm™'deki bant, C-O (epoksi) germe titresimlerine atanmis ve 1376 cm™'deki bant, C-
OH germe titresimleri ile iliskilendirilmistir. 3400 ve 3000 cm™ arasinda bulunan genis bir
bant, OH germe titresimlerinden kaynaklanmistir [41-43]. Bu, grafen oksit yapisinin
hidrofilik dogas1 nedeniyle beklenen bir sonugtur. rGO &rneginde, 1540 cm™ ve 1140 cm™
civarindaki ana bantlar, grafen omurgasmin iskelet C=C titresimlerine ve C-O gerilme
titresimlerine [2,41,42] atifta bulunan tipik bantlardir. 1540 cm™'deki tepe noktasinin, grafen
oksit yapisinin indirgenmesinden sonra sp2 kafesinin geri kazanildiginin bir gostergesi
oldugu bildirilmistir [1]. Ek olarak, 1724 cm™ civarinda kiigiik bir tepe noktasi, C=0O baginin
gerilme titresimlerine bagl oldugu goriilmiistiir [41]. Bu bantlarin dalga sayilarinin biraz

daha yiiksek enerjiye kaydigi gorilmistir. Bunun © aginin yenilendigini gosterdigi
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bildirilmistir [42]. Deoksijenasyon nedeniyle, rGO &rneginde 3400 cm™'deki OH germe
titresimleri tamamen kaybolmustur [41]. 1900 cm™ ile 2400 cm™ arasinda gozlenen kiiciik

titresimler ATR cihazinin karakteristik titresimleridir.

— Grafit __ Gr rG
o —— . \_\__N_/
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=
,_=. \’\
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Sekil 4.4. Numunelerin ATR-FTIR spektrumu

Grafit, GO ve rGO numunelerinin Barrett-Joyner-Halenda (BJH) yontemi kullanilarak
analiz edilen N adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve gozenek boyutu dagilimlari
sirastyla Sekil 4.5 a ve b'de verilmistir. Izoterm davranigini net bir sekilde anlamak i¢in, GO
orneginin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ek olarak verilmistir. Tiim numuneler, farkli
bagil basing araliklarinda (P/Po=0.25-0.95) kapiler yogusma ile Hs histerezis dongiisii
esliginde Tip IV izoterm sergilemistir [37]. GO numunesinin karakteristik N2 adsorpsiyon-
desorpsiyon davranisi, literatiirde bildirildigi gibi gozlemlenmistir [42]. rGO Orneginde
histerezis dongiisii sag tarafa kaymistir. Histerezis dongiisiindeki daha yiiksek nispi
basinglarda kayma, gozenek genislemesi ile sonuglanmistir. Numunelerin gozenek boyutu
dagilimlarinda homojen olmayan gézenek boyutu dagilimi gézlenmistir. (Sekil 4.5-b).
Siddetli pik, mezogdzenek araliginda (2-50 nm) 3.8 nm'de elde edilmis ve 50 nm'den biiyiik
gozenekler makro gozeneklerin varligi ile iliskilendirilmistir. Sekil 4.5-b'de rGO 6rneginin
gbzenek genislemesi goriilmiis ve sonuglar Cizelge 4.1'de verilmistir. Grafit ve GO
orneklerinde benzer gozenek hacmi ve BET yiizey alan1 degerleri goriiliirken, en yiiksek

degerler rGO 6rneginde elde edilmistir (48m?/g ve 0,139 cm?/g). Literatiirde de benzer
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sonuclar bildirilmistir [39,45]. Deng ve arkadaslar1 indirgenmis grafen oksit numunesinin
yiizey alanii ve gézenek hacmini sirasiyla 134.31 m?/g ve 0.029 cm®/g olarak bulmuslardir
[45]. rGO Orneginin ylizey alaninin, grafenin teorik ylizey alan1 degerinden daha kii¢iik
oldugu ve rGO'nun birden fazla nano tabakanin (2630 m?/g) varligini gosterdigi bildirilmistir
[39].
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Sekil 4.5. (a) N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve (b) Grafit, GO ve rGO
numunelerinin gézenek boyutu dagilimlari

Cizelge 4.1. Orneklerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon sonuglari

BET Yiizey Alan1 * Bosluk Hacmi
Numune
m2/g cmi/g
Grafit 17 0,031
GrO 15 0,032
rGO 48 0,139
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Grafen oksit yapisinin olusumundaki ve indirgenmesindeki yapisal degisiklikleri
tammlamak icin Raman Olciimleri yapilmistir  (Sekil 4.6). Orneklerin Raman
spektrumlarinda, sirasiyla D, G ve 2D bantlarma karsilik gelen yaklasik 1345 cm™, 1590 cm”
! ve 2700 cm™'de ii¢ Raman band1 gozlenmistir [46]. Grafitte 1581 cm™'de gozlenen pik,
oksidasyondan sonra 1602 cm™'e kaymustir. Bunun nedeni ¢ift baglarin olusmasidir[2].
Ayrica 1345cm™'de gozlenen grafitin D-bandi GO 6rneginde daha belirgin hale gelmistir.
Bu bandin belirgin hale gelmesinin sp? kafesinin bozulmasi (sp® kusurlar1) ve grafit yapi
iizerinde fonksiyonel gruplarin olusmasi ile iliskili oldugu bildirilmistir [2,32]. Ancak,
GO'nun Raman spektrumundaki 2700-3000 cm™ araligindaki pikler, grafen oksit sentezi
sirasinda  grafitin tam olarak oksitlenmedigini gdstermistir. rGO numunesinin
spektrumlarinda, pik siddetinde gozlemlenen degisiklikler ve Raman piklerinin
pozisyonundaki kaymalar, grafen oksit yapisinin azalmasina baglanmistir[40].
Indirgemeden sonra G bandi daha diisiik degere(1589 cm™) kaymis ve 1348cm™' de
gozlenen D bandi, G bandina gore daha yiiksek yogunlukta olmustur. G-bandindaki bu
kayma, grafit yapmin “kendi kendini iyilestirmesine” baglanmistir [2]. Cizelge 4.2
numunelerin Raman sonuglarint gostermektedir. D ve G bantlarinin orani, grafen yapisi
hakkinda bilgi verir [32]. Ip/lc yogunluk orani, kusur bolgeleriyle iliskilidir ve Iop/lg orani,
katman sayisini belirlemektedir. Beklendigi gibi, GO 6rneginin Ip/lg orani 0,91'den 1,08'e
yiikselmistir. Bunun nedeni grafen oksit yapisinin azalmasi ve kiiciik boyutlu sp? alanlarmin
olusmasidir [2,12]. “1”den kiiciik olan Ip/lc orani, ¢ok katmanli grafen yapisinin

gostergesidir [32]. Bu sonug¢ XRD analizi ile de dogrulanmustir.
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Cizelge 4.2. Grafit, GO ve rGO 6rneklerinin raman sonuglari

Numune Io/le l2o/le
Grafit 0,06 0,519
GrO 0,91 0,087
rGO 1,08 0,100

2D

ﬂ “ (b) GrO
e ——— -

A A (a) Grafit

3500 3000 2500 2000 1500 1000 500
Raman Kaymasi (cm™)

Siddet

Sekil 4.6. Grafit, GO ve rGO 6rneklerinin raman spektrumlari

Numunelerin yilizey kimyasal bilesimi ve indirgeme isleminin etkinligi XPS analizi ile
degerlendirilmistir. Numunelerdeki C 1s bolgesine ait spektrumlari ve bunlarin bilesimleri
Sekil 4.7'de verilmistir. Grafit numunesi, sirastyla C-C ve C-O ile ilgili olan 284,3 ve 285,3
eV'lik tepe baglanma enerjileri gostermistir [47]. Sekil 4.7-b ve ¢, GO ve rGO
numunelerinde bulunan bes se¢ilmis C 1s iirliniiniin XPS spektrumlarin1 gostermektedir. GO
malzemesinde, 284.4, 284.6, 285.0, 286.7 ve 288.2 eV'deki ayristirilmis pikler sirasiyla C=C,
C-C, C-0, C-0O-C ve C=0'ya karsilik gelmektedir [48,49]. rGO'da gozlemlenen 283.5, 283.6,
284.8 ve 286.8 eV'deki pikler sirastyla C=C, C-C, C-O ve C-O-C baglar ile ilgilidir[47].
GO ve rGO'nun XPS spektrumlarindaki sekil ve yogunluk arasindaki fark, azalmanin
saglandigini gosterir. XPS analizi taramasindan GO ve rGO 6rneklerinin C/O orani sirasiyla
1.68 ve 9.8 olarak bulunmustur. Grafit numunesi i¢in bu oran 65.7 dir. Bu sonuglar, EDS
sonuglartyla yakindan uyumludur ve indirgemeden sonra rGO numunesinde oksijen

fonksiyonel gruplarinin varligini dogrulanmistir. EK olarak, 285 eV (C-0O), 286.7 eV (C-O-
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C) ve 288.2 eV'de (C=0) oksijen i¢eren gruplarin yogunlugu indirgemeden sonra azalmistir.
Bu azalma, oksijen-fonksiyonel gruplarin gogunun GO yapisindan ¢ikarildigint gostermistir
[38].
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Sekil 4.7. (a) Grafit, (b) GO ve (c) rGO numuneleri i¢in C1s XPS analizi verileri
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Grafit orneginin SEM goriintiisiinde grafitin karakteristik morfolojik diizensiz, pul pul,
yaprak benzeri yapis1 gozlenmistir (Sekil 4.8)[32]. Oksidasyon sonrasi yiizey burusuk ve
kivrimli alanlar igeren diizgiin piiriizsiiz bir yapiya kavugmustur. Bunun nedeni, grafen oksit
yapisindaki oksijen fonksiyonel gruplarinin ve kusurlu bolgelerin olusumudur [49].
Beklendigi gibi, rGO 6rneginin SEM goriintiilerinde kiimelenmis, pul benzeri, diizensiz

sekilli tabakalar gozlenmistir [47,50].

rGO

Sekil 4.8. Grafit, GO ve rGO &rneklerinin (x 5000) SEM goriintiileri

Bu calismada bor ilaveli GO numuneleri farkli sicakliklarda 1s1l isleme tabi tutularak bor
ilaveli rGO malzemeleri sentezlenmistir. XRD desenlerinde, rGQ'ya bor ilavesinden sonra,
yaklagik 20=26° ve 20=44.2°da gozlenen grafit karbon piklerine ek olarak kristalin bor oksit
(B203) yapisi da gézlenmistir (Sekil 4.9)[51,52]. Isil islem sicaklig1 arttikga pik siddetlerinin
onemli Ol¢lide arttigr goriilmiistiir. Daha Once tartisildigi gibi, H-TPR sonuglari, grafen
oksitin bozunmasinin yaklasik 500°C'de basladigini ortaya koymustur (Sekil 4.1). Ek olarak,
TGA-DTA sonuglar1, 500°C'den sonra rGO 6rneginin bozunmasini dogrulamistir (Sekil 4.2-
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c). Saf B2Os'iin 450-500°C'nin {izerindeki sicakliklarda eridigi bildirilmistir [53]. Bu
sonuclar goz Oniinde bulundurularak, daha sonraki mekanik deneyler i¢in bor igeren

numunelerin 450°C'de indirgenmesine karar verilmistir.

/10
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Sekil 4.9. (a) 400°C, (b) 500°C ve (c) 600°C'de (' ¥ B203, m Grafitik C) indirgenmis B-rGO
orneklerinin genis acili XRD desenleri

B-rGO numunesinin yiizey Kimyasal bilesimi, XPS analizi ile belirlenmistir. Ayristirilmis C
1s ve B 1s pikleri ve bunlarin bilesimleri Sekil 4.10'da verilmistir. B-rGO'nun C 1s
spektrumu, yaklasik 283.9, 284.5 ve 285.3 eV'de ii¢ pik ile yerlestirilmistir. 283.9 eV'deki
pik, C-B bagi ile ilgilidir ve 284.5 eV ve 285.3'te gozlenen pikler, sirasiyla C=C ve C-C
baglarina atfedilmistir. B 1s XPS spektrumlarinda, spektrum yaklasik 190.3, 191.5 ve 192,2
eV'de ti¢ pike ayrilmistir. 190.3 eV ve 191.5 eV'deki pikler, sp2 kafesindeki C=B bagina
baghh oldugu distintilmiistiir. Bu pikler, bor elementinin yapiya dahil edildiginin
gostergesidir. 192.2 eV'de gozlemlenen tepe noktasi, BO bagina atfedilmistir [54]. Bu
beklenen bir sonugtur. Ciinkii daha Once bahsedildigi gibi B-rGO 06rneginin XRD
desenlerinde B2O3 kristal yapist gozlenmistir. XPS sonuglarina gore, borun biiylik bir
kisminin oksijene baglanarak B2O3 olusturdugu ve bir kisminin da sp2 kafesine baglandigi
sonucuna varilmistir. XPS sonuclarindan, B-rGO numunesinin B igerigi agirlik¢a %1.5

olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.10. 450°C'de indirgenmis B-rGO numunesi i¢in (a) C1s ve (b) B1ls XPS analizi
verileri

Sekil 4.11 450°C'de indirgenmis B-rGO 6rneginin farkli bityiitmelerde SEM goriintiilerini

gostermektedir. Yiizeyin homojenligi ve kiimelenmis pargaciklar olmamasi Sekil 4.11-a'da

goriilebilir. Daha yiiksek biiylitmelerdeki SEM goriintiilerinde, bor ilavesinden sonra

grafenin karakteristik pul benzeri, diizensiz sekilli tabaka yapisinin korundugu fark

edilmistir.
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Sekil 4.11. Farkli biiytitmelerde (a) x1000, (b) x5000 ve (c) x10000 B-rGO o6rneklerinin
SEM gdriintiileri

rGO ve B-rGO o6rneklerinin TEM goriintiileri Sekil 4.12'de verilmistir. Farkli biiyiitmelerde
(50 nm ve 200 nm), hem rGO hem de B-rGO seffaf grafen nano tabakalarini temsil
etmektedir (Sekil 4.12-a,b ve Sekil 4.12- ¢,d,e). Ancak grafenin yapisina bor ilavesi, grafen
tabakalarinda ¢ok az bozulmaya neden olmustur. Sekil 4.12-e'de, bir pul i¢indeki grafen
katmanlarina atfedilen koyu ve acik cizgiler goriilmektedir. Bu pul, 10 nm'ye esit olan

yaklagik 20 katman kalinligindadir.
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(a) (b)

(c) (d)

(e)

Sekil 4.12. rGO (a, b) ve B-rGO (c, d, e) orneklerinin farkli biiylitmelerdeki TEM
goriintiileri

4.2. GO, rGO ve B-rGO Katkilarimin Al¢1 Sivanin Mekanik Ozelliklerine Etkisinin
Belirlenmesi

Sekil 4.13, GO ve rGO katki maddelerinin al¢1 sivanin egilme mukavemeti lizerindeki
etkisini gostermektedir. Al¢1 siva igerisine GO ilavesinin alg1 sivanin hem egilme hem de
basing dayaniminmi azalttigir gorilmiistiir (Sekil 4.13-a, Sekil 4.14-a). Literatiirde GO
ilavesinin ¢imentonun mekanik dayanimini arttirdigi bildirilse de bu ¢alismada alg1 iizerinde

olumsuz etkisi oldugu bildirilmistir [39-40]
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Bununla birlikte, rGO ilavesi durumunda, agirlik¢a %0,1'e kadar rGO ilavesi, alg1 sivanin
egilme mukavemetini ve basing mukavemetlerini arttirmistir (Sekil 4.13-b, Sekil 4.14-b).
rGO miktarindaki daha fazla artis, egilme mukavemetini biraz azaltmistir. Katkisiz numune
ile karsilastirildiginda, %0,1 rGO ilavesinin al¢1 sivanin egilme mukavemetini %15,1
arttirdig1 sonucuna varilmigtir. Jara ve arkadaslar1 %0,10 grafen tozu ilavesinin alg1 sivanin

egilme mukavemetini %22,42 arttirdigina benzer bir sonug elde etmislerdir [38].

Egilme mukavemeti sonuglarina benzer olarak, GO ilavesi al¢inin basing mukavemetini
azaltirken, rGO ilavesi basing mukavemetini arttirmistir (Sekil 4.14). En yiiksek basing
dayanimi degeri, agirlikca %0,05 rGO ilaveli numune ile elde edilmistir. Bu numune, katki
maddesi icermeyen numuneye kiyasla %14,4'liik bir basing mukavemeti artisi sergilemistir.
Benzer sekilde Wang ve arkadaslari ¢imentonun basing ve egilme mukavemetinin
agirlikga %0,05 rGO eklenerek arttirildigint gostermistir[41]. Egilme ve basing dayanimi

sonuclar1 gbz oniline alindiginda, sonraki deneyler i¢in %0,1 rGO ilave oran1 secilmistir.
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Sekil 4.13. Alg1 stvanin egilme mukavemetine farkli katkilarin etkisi (a) GO ve (b) rGO

Alg1 stvanin basing dayanimina GO ve rGO ilavesinin etkisi Sekil 4.14'te verilmistir.
Katkisiz al¢iya gore %0,2 GO ilavesinden sonra basing dayanimi %7,45 arttig1 goriilmiistiir.
GO miktarinin daha da artmasi sivanin basing dayanimini azaltmistir. GO ilavesinden daha

az miktarda rGO, sivanin basing dayanimini ¢ok artirmustir (Sek. 4.14-b).
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Sekil 4.14. Alg1 stvanin basing dayanimina farkli katki maddelerinin etkisi (a) GO (b) rGO

Bor ilavesinin sivanin mekanik 6zelliklerine etkisini anlamak i¢in emdirme yontemiyle
agirlik¢a %5 bor igeren rGO numunesi (B-rGO) hazirlanmis ve 450°C'de indirgenmistir. Bu
B-rGO numunesi alg1 sivaya agirlikea %0,1 oraninda eklenmistir. Sekil 4.15, GO, rGO ve
B-rGO katki maddelerinin alg1 sivanin mekanik o6zellikleri {izerindeki etkisinin bir
karsilagtirmasin1 ~ gostermektedir. rGO ilavesinin egilme mukavemetini arttirdigi
goriilmustiir. Ancak B-rGO ilavesi egilme mukavemetini olumsuz etkilemistir (Sekil 4.15-
a). Basing dayanimi sonuglart Sekil 4.15-b'de verilmistir. tGO ve B-rGO numunelerinin
eklenmesinin sivanin basing dayanimini arttirdig1 agikca goriilmiistiir. En yiiksek artis %8,6
ile B-rGO 6rneginde elde edilmistir. Davraz ve arkadaslari, B2Os ilavesinin numunelerin

basing dayanimlarini arttirdigini ve numunelerin basing dayanimlari agisindan optimum
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B20O3 miktarini buldugunu bildirmistir. Bununla birlikte, B2Os3 ilavesi numunelerin egilme

mukavemetini azaltmistir[36].
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Sekil 4.15. Bor ilavesinin (a) egilme mukavemeti ve (b) basing mukavemeti tizerindeki
etkisinin karsilastirilmasi
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Literatiirde Rosato ve arkadaglari nano yapili seliiloz lifinin sivanin mekanik 6zellikleri
tizerindeki etkisini arastirmis ve seliiloz lifi ilavesinin egilme mukavemetini azalttigini
bulmustur ve %0,1 katki eklenmesi ile basing dayaniminda yaklasik %6 artis
gozlemlemislerdir [51]. Bagka bir ¢alismada ise sodyum tripolifosfat (STPP) ve sodyum
stilfat (SS) katki maddelerinin etkisi aragtirllmigtir. STTP ilavesinin egilme mukavemetini
onemli dl¢lide azalttig1 ve SS ilavesinin ise yaklagik %60 oraninda arttig1 belirlenmistir [20].
Khalil ve arkadaslari piring kabugu, polivinil asetat (PVA), kalsiyum karbonat, silika jel gibi
farkli1 katki maddelerinin al¢1 sivanin mekanik 6zellikleri lizerindeki etkisini arastirmislardir
[23-24]. Agirlik¢a %3 polivinil asetat (PVA) ve kalsiyum karbonat ilavesinin basing

dayanimini sirastyla %14 ve %19 artirdig1 sonucuna varmiglardir.

Bu calismada en yiiksek egilme mukavemeti artis1 (%15,1) agirlikca %0,1 rGO katkili
numune ile elde edilmistir. Bu artis basing dayaniminda %3,70 gibi daha diisiik bir seviyede
kalsa da ozellikle egilme dayanimimin onemli oldugu alg1 levhalar igin biliyliik énem
tagimaktadir. Al¢1 malzemelerde mikroyapisal degisiklikler ve bunlarin al¢1 stivanin mekanik

mukavemeti tizerindeki etkisi boliim 4.3 de detayli sekilde incelenmistir.
4.3. Katki ilavesinden Sonra Algidaki Mikroyapisal Degisikliklerin Degerlendirilmesi

Algmin yapisina grafen oksit, indirgenmis grafen oksit ve bor katkili indirgenmis grafen
oksit gibi katki maddelerinin eklenmesi, mikro yapisinda bazi fiziksel degisikliklere yol
acabilir. Alcinin yapisina farkli grafen esasli malzemeler ekleyerek mikroyapisal
degisiklikleri belirlemek i¢in kompozit alg1 malzemeler N2 adsorpsiyon-desorpsiyon analizi,
helyum piknometresi ve taramali elektron mikroskobu analizleri kullanilarak analiz
edilmistir. Cizelge 4.3, sade al¢1 siva (GP) ve grafen oksit katkili alg1 (GO+GP), indirgenmis
grafen oksit katkili al¢1 (rGO+GP) ve bor katkili indirgenmis grafen oksit katkili al¢1 siva
(B-rGO + GP) gibi farkli katki maddeleri igeren al¢i kompozitin fiziksel 6zelliklerini
gostermektedir. Sade alg1, toplam gozenek hacmi 0.11 cm3/g olan 46,1 m2/g'lik bir spesifik
ylzey alanma sahiptir. Farkli grafen bazli katki maddelerine sahip algilar arasinda,
indirgenmis grafen oksit katkili al¢1 ile fiziksel ozelliklerde ©nemli bir degisiklik
gdzlenmistir. Indirgenmis grafen oksit, gézenek hacmini yani alginin gdzenekliligini azaltt:
ve yogunlugunu da artirmistir. Sonuclar, indirgenmis grafen oksit katkisinin, alci
matrisindeki acik gbzenek ve birbirine bagli gozenekleri degistirerek al¢idaki mikroyapisal

fiziksel ozellikleri degistirdigini gostermistir. Bu nedenle, rGO ilavesi al¢inin mekanik
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mukavemetini arttirdigi diisiiniilmektedir. Durgun ve arkadaslari, cam tozu, kolemanit
cevheri atig1 ve bor endistrisinin bir yan {irtinii gibi farkli atik ilavesinin, matrisin gevsek
mikro yapisi ve agrega-macun arayiizii nedeniyle alg1 sivanin mekanik mukavemetini
azalttigin1 bildirmistir[42]. Zhou ve arkadaslar1 toplam g6zeneklilik artisinin ¢imentonun
egilme mukavemetinde bir azalmaya yol actifin1 gostermek icin degistirilmis bir goriinti
Photoshop Pro-plus yontemini kullanmistir[43]. Ciemnicka arkadaslari yogunluk ve
gozeneklilikteki degisikliklerin mukavemet {izerindeki etkisinin onemli 6l¢iide oldugunu
bildirmis ve al¢1 kompozitinin yogunlugu arttikga numunelerin mekanik mukavemetinin

arttigin1 gostermislerdir [44].

Cizelge 4.3. Sade alg1 siva ve farkli katki maddeleri igeren al¢1 sivanin fiziksel 6zellikleri

Numune Belirlenen Yiizey | Toplam Bosluk Hacmi [skelet Yogunlugu
Alant (m?/g)* (cm3g)* (gfem?)**
GP 46,1 0.11 235
GO +GP 435 0,11 535
rGO + GP 28,6 0,07 2.60
B-rGO + GP 42,9 0,09 235

* Sonuglar N2 adsorpsiyon — desorpsiyon analizi ile elde edilmistir.
** Sonuglar Helyum piknometresi ile elde edilmistir.

Sade alg1 siva ve algt kompozitlerin SEM goriintiileri, fiziksel analiz sonuglarini
desteklemistir (Sekil 4.16). Genel olarak, 28 giin kiirlenmis algilarin SEM goriintiilerinde
igne seklinde alg1 kristalleri goriiliir[45]. Bizim sonuglarimizda ise 7 giinliik diisiik siireli
hava kiirlenmesi nedeniyle iyi olmayan igne benzeri alc1 kristalleri elde edilmistir. Algi
nanokompozitler arasinda rGO+GP kompozitinin SEM goériintiilerinde énemli bir boyut
kiiclilmesi ve sekil degisikliligi goriilmektedir. Bu kiiclik pargaciklara sahip olmak,
kompozitin gozenekliliginde bir azalmaya yol agmis ve alg1 pargaciklarinin mekanik

mukavemetini arttirmis olabilir.
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Sekil 4.16. Grafen oksit katkili algt (GO+GP), indirgenmis grafen oksit katkili algi
(rGO+GP) gibi farkli katki maddeleri iceren ¢iplak al¢1 siva (GP) ve algi
kompozitinin SEM goriintiileri
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5. SONUC

Bu calismada, alg1 siva katki maddesi olarak grafen bazli (GO, rGO ve B-rGO) numuneler
test edilmistir. TPR, XRD, XPS ve Raman sonuglari, grafen oksidin indirgendigini, rGO
numunesinde ¢ok katmanli grafen yapisinin varligini ve bor ilavesinden sonra B2O3 kristal
fazinin olugsumunu dogrulamistir. Mekanik test sonuglarindan GO ilavesinin al¢t sivanin
mekanik mukavemetini azalttig1 sonucuna varilmistir. rGO ilavesi, al¢1 sivanin egilme ve
basing dayanimini arttirmistir. Bor katkili rGO basing dayanimini arttirirken egilme
dayanimimi olumsuz yonde etkilemistir. Agirlikca %0.1 rGO ilavesi, sivanin egilme
mukavemetini  (%15.1) ve basing mukavemetini (%3.7) iyilestirmistir. Basing
dayanimindaki en yiiksek artis %0,05 rGO numunesinde %14,4 ile elde edilmistir. %0,1 B-
rGO ilavesi basing dayanimini %38,6 artirirken egilme dayanimimi olumsuz yonde
etkilemistir. Hazirlanan numunelerin mekanik testleri, rGO'nun alg1 s1va i¢in yeni bir ¢evre

dostu takviye katkist olarak kullanilabilecegini gostermistir.

o Kaullanilacak olan grafitin tanecik boyutlar1 farkli boyutlar alinarak daha farkli bir ¢aligma
yapilarak kullanilan grafitin tanecik boyutunun etkisi goriilebilir.

e Egilme mukavemetlerindeki artislar degerlendirilerek ve ilerde bu malzemelerin {iretimi
arttigi zaman daha ucuz maliyetlerde olacagi diisiiniilerek bu katkilar al¢1 plaka
iriinlerinde kullanilabilir. Alg1 plakalarda kullanilan elyaf yerine daha ¢evre dostu ve

dogaya karisabilecek bir katki olacaktir.
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