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Anahtar Kelimeler (zet: Bu calismada farkli Zn2* derisimlerine sahip baslangi¢

ZnO,

Karbon Fiber,
Fotokatalitik,
Sol-jel

cozeltileri sol-jel daldirma kaplama yontemi ile ticari karbon
fiberler iizerine kaplanmistir. Yapinin kristalinitesini artirabilmek
ve ZnO film olusumunu saglamak amaciyla 300 °C ‘de 1 saat siireyle
1s1l islem uygulanmistir. Elde edilen karbon fiber/ZnO yapilar artan
baslangi¢ ¢ozeltisi derisimine bagh olarak diizenli ve homojen
morfolojik o6zellikler sergilemistir. Baslangic Zn2* derisimin
artmasi, karbon fiber/ ZnO yapisinin metilen mavisi sulu
cozeltilerinin fotokatalitik parcalanmasinda etkin rol oynamistir.
En yiiksek fotokatalitik par¢alanma hizi 25.10-4M Zn?* derisimine
sahip ¢ozelti kullanilarak iiretilen karbon fiber/ZnO ile 1,39 sa!
olarak elde edilmistir.

Production and Characterization of Carbon Fiber/ZnO Photocatalyst

Keywords
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Abstract: In this study, initial solutions with different ZnZ*
concentrations were deposited on commercial carbon fibers by the
sol-gel dip coating method. Heat treatment was applied at 300 °C
for 1 hour in order to improve the crystallinity of the structure and
to provide ZnO film formation. The resulting carbon fiber/ZnO
structures exhibited regular and homogeneous morphological
properties due to the increased initial solution concentration. The
increase of initial Zn?+* concentration has played an active role in
the photocatalytic degradation of aqueous solutions of methylene
blue of carbon fiber/ZnO structure. The highest photocatalytic
decomposition rate was obtained as 1.39 h-1 with carbon fiber /
ZnO produced using a solution with 25.10-4 M ZnZ* concentration.
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1. Giris

Fujishima ve Honda'min 1972 yilinda
suyun fotolizi iizerine titanyum dioksit
kullanarak  gerceklestirdikleri  6ncii
calismadan  giiniimiize  fotokatalitik
calismalar her gecen giin artarak devam
etmektedir [1]. Fotokataliz, bir 1si1k
kaynag ile uyarilan yari iletkenin, foto
uyarilmis elektron ve bosluklar sayesinde
olusturdugu oksitleyici ylizeyde organik
ve toksik bilesenlerin yok edilmesi
seklinde tanimlanabilir [2].

Literatiirde fotokatalitik aktivite gosteren
bircok yarl iletken malzeme
bulunmaktadir. Bunlarin baslicalari, TiOz,
CdS, ZnS, SrTiO3, ZnO v.b. seklinde
siralanabilir [3]. Bu fotokatalizorlerin
arasinda ZnO, duisik maliyeti, yiiksek
redoks potansiyeli, toksik olmayis1 ve
cevre dostu olusu gibi ozellikleri ile
oldukea ilgi ¢ekmistir [4]. Buna karsin
sahip oldugu genis bant aralig1 (3,37 eV),
¢inko oksitin aktivitesini goriiniir bolgede
diisirmektedir. Bu nedenle bir¢ok
calismada metal ve metal olmayan
katkilar ile bant araligi disiiriillmeye ve
boyle goriiniir bolge aktivitesi artirilmaya
calisilmistir. Yapiya giren katki elemani
ZnO yapisini bozarak, iletim veya degerlik
bandinin  konumunu  degistirmekte
boylece aktiviteyi artirmaktadir [5].
Metal veya metal olmayan katkilara ek
olarak son yillarda cesitli karbon yapilarla
¢inko oksitin bir araya getirildigi yliksek
verimli katalizorler gelistirilmektedir.
lletken 6zellige sahip karbon yapi,
elektron gecisi icin enerji basamagi
olusturarak foto elektron transferini
hizlandirirken elektron bosluk
birlesimini de yavaslatmakta bdylece
katalitik etkinligi artirmaktadir [6].
Genellikle laboratuvar ortaminda
sentezlenmis ve yiliksek maliyetli karbon
tiirevlerinin kullanildig1 bu calismalarda,
karbon nanotiip [7], grafen [8], karbon
siyahi [9], grafit [10], karbon fiber [11]
gibi karbon tiirevlerinin ¢inko oksit ile
cesitli liretim yontemleri sayesinde bir
araya getirilmesi ile verimi artirilmis
fotokatalizorler gelistirilmektedir.

Literatiir bilgileri 1s18inda bu ¢alismada
ise, diisiik maliyetli ve genellikler
kompozit malzemelerde mukavemet
artiricl takviye elamani roliinii iistlenen
ve ticari olarak temin edilebilen karbon
fiberlerin tizerinde sol-jel yontemi ile ZnO
ince filmlerin farkli Zn2+ derisime sahip
baslangi¢ cozeltilerinin film olusumuna
etkileri ve gelistirilen karbon fiber/ZnO
fotokatalitik 6zellikleri arastirilmistir.

2. Materyal ve Metot
Karbon fiber/ZnO yapilarin elde edilmesi
icin ilk olarak, ii¢ farkli Zn2+ derisimine

sahip  ¢ozelti sol-jel  yontemiyle
iretilmistir.  Bu amagla, baslangig
malzemesi olarak Cinkoasetatdihidrat

(Aldrich, % 99.998) c¢ozelti Zn*
derisimleri 1.104 M, 5.10-*M ve 25.10*M
olacak sekilde 100 mL methanol (Aldrich,
% 99.8) ve 3 mL propionik asit (Aldrich,
% 99.5) igerisinde, sirasiyla manyetik
karistirici ve ultrasonik banyo
kullanilarak yaklasik 20 dakika siire ile
homojen ve saydam ¢ozeltiler elde
edilinceye kadar karistirilmistir. Cozelti
hazirlama islemini takiben, ticari olarak
temin edilen karbon fiberler (Aksaca, 12K
A-42) 10 cm boyda kesilerek ultrasonik
karistirict  ile  methanol igerisinde
temizlenmistir ve ardindan sicak hava ile
kurutulmustur. Bir sonraki asamada ise
fiberler t{izerine daldirma kaplama
yontemi ile ince filmler uygulanmistir.
Daldirma kaplama isleminde, ¢ozelti
icerisinde bekleme siiresi 10 saniye
olarak uygulanmistir. Kaplama isleminin
ardindan elde edilen filmler etiiv
ortaminda 150 °C'de 10 dakika
kurutulmustur. Bu islem her ii¢ derisim ve
ilgili  numuneler  i¢in 10 kez
uygulanmistir. Son kat kaplama isleminin
ardinda, ¢inko oksit yapinin olusabilmesi
icin 300 °C’'de 1 saat1s1l islem uygulanmis
boylece filmlerin kristalinitesinin
artirllmasi hedeflenmistir.

Uretilen ince filmlerin yiizey ve Kkesit
morfolojileri taramali elektron
mikroskobu (SEM, Zeiss-Sigma 300VP) ile
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elde edilmistir. Uretilen filmlerin kristal
yapilart X 1sinlar1 difraktometresi (XRD,
Bruker, D2 Phaser ) ile 40 kV ve 36 mA
degerlerinde  CuKa radyasyonu
kullanilarak tespit edilmistir.

Karbon Fiber/ZnO yapilarin fotokatalitik
parcalanma deneyleri baslangi¢c derisimi
bilinen metilen mavisi sulu ¢6zeltilerinin,
sirkiile hava sogutmali bir fotokataliktik
reaktorde Uv-vis 1s1k kaynagi (Osram,
UltraVitalux E27) altinda
gerceklestirilmistir. Kullanilan 151k
kaynaginin goriiniir bolge ortalama i1sima
siddeti 18 W/m?, UV-A 0,004 W/m?, UV-B
0,004 W/m? ve UV-C 0,004 W/m?
seklindedir.

Metilen mavisi sulu ¢ozeltileri 664 nm
dalga boyunda belirgin bir optik sogurma

piki vermektedir [12]. Bu pikin
siddetindeki fotokatalitik pargalanma
sonucu zamana bagh azalma

spektrofotometre (UV-1240 Shimadzu
UV/VIS) lizerinden tespit edilmistir.
Lambert Beer yasasi bir ¢ozeltinin
derisimi ile belirli bir dalga boyundaki
sogurma degerleri arasinda dogrusal bir
iliski oldugunu ifade etmektedir [13]. Bu
iliski sayesinde, 664 nm igin ol¢iilen
metilen mavisi sogurma degerleri derisim
degerlerine dontstiiriilebilir. Bir 6nceki
calismada deneysel olarak belirlenen
y=68254,54X (y:664nm sogurma, X:
molarite) iliskisini kullanarak dlgilen

sogurma degerleri, derisimler
hesaplanmistir [14]. Boylece, zamana
bagh derisim degisimi egrilerinden
yararlanarak  her bir katalizoriin
aktivitesi, tepkime hizlar1 iizerinden
tespit edilmistir.

3. Bulgular

Kaplama ve 1s1l islem ardindan ilk olarak
iiretilen filmlerin yapisal 6zelliklerinin ve
faz tayini yapilmasi amaci ile XRD
desenleri elde edilmistir.

1.104 M, 5.10*M ve 25.104*M derisimli
cozeltilerden elde edilen kaplamalara ait
numuneler sirasiyla M1, M5 ve M25
olarak kodlanmustir.

Sekil 1.’de filmlere ait desenler yer
almaktadir. Althk etkisinin
gosterilebilmesi icin ayrica kaplamasiz
fibere ait desen de sekilde goriilmektedir.
Her ii¢ numuneye ait XRD desenlerinde
gorildugii gibi, ince filmler basarili bir
sekilde {tretilmistir. Karbon Fiber/ZnO
seklindeki yap1 karbon ve ZnO ikilisine ait
JCPDS: 01-073-5918 ve JCPDS: 00-036-
1451 kirimim pikleri ile tam uyum
sergilemigtir.
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Sekil 1. Karbon Fiber/ZnO numunelerin XRD
desenleri.
Numunelere ait taramali elektron
goriintiileri ~ Sekil 2.’de  verilmistir.

Baslangi¢ ¢ozeltisinin derisimin artmasi

ile birlikte, kaplanan bolge
yogunluklarindaki artis goze
carpmaktadir.  En yogun ve diizenli
yapiya sahip kaplama M25 kodlu

numunede elde edilmistir. Elde edilen
kaplamalarin fiber boyuna ve Kkesit
morfolojileri dikkate alindiginda, tiim
numunelerde kiiresel adacikli yapilarin
elde edildigi belirtilebilir.
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Uretilen filmlerin fotokatalitik
aktivetelerinin tespit edilebilmesi icin,
zaman baglh derisim degisimleri UV-vis
spektrofotometre  kullanilarak tespit
edilmistir. Her ii¢ film i¢cin de 30 mL
hacimde, baslangi¢ derisimi 2,28.10¢ M.
olan metilen mavisi cozeltileri
fotokatalitik reaktorde parcalanmis ve
zamana bagh derisim degisimi tespit
edilmistir.

Tim numuneler
derisim degisimleri
almaktadir. Elde edilen dogrusal
degisimden de  anlasilacagr  gibi
gerceklesen fotokatalitik reaksiyonlar 1.
derece reaksiyon kinetigine sahiptirler ve
bu dogrularin egimleri parcalanma
hizlarini vermektedir. Tablo 1.’de kinetik
egrilerinden elde edilen reaksiyon hizlari
listelenmistir.

icin zamana bagh
Sekil 3.’de yer

== 1pum

Karbon Fiber

- 1 pm

= 1 um

Elde edilen fotokatalitik sonugclar, XRD ve
SEM sonuclar1 ile Dbiyiik olciide
ortiismektedir. En iyi kristalinite ve en
homojen kaplama 6zelliklerine sahip yap1
olan M25 kodlu fotokatalizér en iyi
aktiviteyi sergilemistir.

M25 kodlu Kkatalizér bulunmadan
gerceklesen (referans) parcalanma ile
karsilastirildiginda gelistirilen
katalizoriin tepkime verimini yaklasik
olarak 3,6 kat artirdig tespit edilmistir.

Tablo 1. Fotokatalitik tepkime kinetikleri

Numune | Hiz Sabiti, k, (sa'1) R2

Referans 0,39 0,964
M1 1,07 0,992
M5 1,27 0,994
M25 1,39 0,995

== 1pum

= ]1pum

= 1pum

Sekil 2. Karbon Fiber/ZnO numunelerin boyuna ve kesit morfolojileri.
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Sekil 3. Karbon Fiber/ZnO numunelerin fotokatalitik tepkime kinetikleri.

4. Tartisma ve Sonug¢

Bu calismada, karbon fiber/ZnO
fotokatalizorler basarili bir sekilde
liretilmistir. Baslangi¢ cozelti

molaritesinin film morfolojisi, Kkristal
yapi ve fotokatalitik ozelliklere etkisi
incelenmistir. Her ¢ derisimde de
kristal yapili ZnO filmler karbon fiber
iizerinde elde edilmistir. Baslangic
¢ozleti  molaritesi  arttikca, film
yogunlugu ve homojenitesi artmistir.
Derisimin artmasi siirekli film tiretimini
sagladig1 gibi fotokatalitik reaksiyon
hizlarinin da artmasini saglamistir.

Son olarak, gelistirilen yap1 esnek
karbon fiber althik sayesinde pratik
bircok fotokatalitik uygulamada umut

vadeden bir malzeme olarak
degerlendirilebilir. Bu yapimin farkh
modifikasyonlar1 ve yluzey

morfolojilerinin gelistirilmesi gelecekte
daha etkin Kkatalizorlerin iretilmesi
acisindan onerilebilir.
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