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OZET: Bu ¢alismada, modifiye Hummers yontemi ile elde edilen grafen oksitten (GO) kimyasal yontemle indirgenmis grafen oksit
(RGO) uretilmistir. Uretilen RGO, farkli konsantrasyonlarda deiyonize su, dimetilformamid (DMF), N-metil-2-pirolidon (NMP),
Tetrahidrofuran (THF), DMF/THF (1/1, ag.%) coziculeri icerisinde dispers edilmistir. Bu karigimlar ¢ok igneli elektro ¢ekim
yontemiyle farkli parametrelerde spunbond dokusuz ylzey (zerine ¢ekilmistir. RGO’nun kullanilan ¢oziciler arasindan DMF ile
herhangi bir polimere gerek duyulmadan elektro ¢ekim ydntemi kullanilarak nano boyutta kaplanmasinin miimkin oldugu
belirlenmistir. Elde edilen yiizeylere yapilan spektroskopik, morfolojik ve termal analiz sonuglarindan RGO’nun basaril bir sekilde
spunbond yuzeye kaplanarak 6zelliklerini degistirdigi tespit edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Grafen oksit, indirgenmis grafen oksit, cok igneli elektrogekim, nano ylizey

COATING OF GRAPHENE ON THE SPUNBOND NON-WOVEN TEXTILE SURFACE VIA
ELECTROSPINNING METHOD IN NANO SIZE AND ITS CHARACTERIZATION

ABSTRACT: In this study, reduced graphene oxide (RGO) was produced via chemical method using graphene oxide (GO) obtained
by modified Hummer's method. Produced RGO was dispersed in deionized water, dimethylformamide (DMF), N-methyl-2-
pyrrolidone (NMP), tetrahydrofuran (THF), DMF/THF (1/1, wt%) solvents at different concentrations. These mixtures were spun on
nonwoven spunbond surface using multi-needle electrospinning method at different spinning parameters. It was determined that RGO
in DMF could be coated in nano size without any polymer addition using electrospinning method. According to results from
spectroscopic, morphological and thermal analyses, it was determined that RGO was successfully coated on spunbond surface and
changed the properties.
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1. GIRIS

Grafen; hekzagonal yapi igerisinde dlzenli karbon atomlarinin
sp? hibritlesmesi yaptig1, tek katmanl, bir atom kalinhginda ve
nanometre boyutunda bir materyaldir. Kullanim alanlarinin
gittikce artmasiyla guniimiizde arastirilan en 6nemli malzemeler-
den birisi haline gelmistir [1, 2]. Tek atom kalinhiginda olmasi ve
kuvvetli bag yapisi ile essiz molekiler bir yapi olan grafen, ¢ok
iyi optik, termal, elektrik, elektrokimyasal ve mekanik
Ozelliklerin yaninda genis ylizey alanina sahiptir. [2-4].

Grafen; polimer destekleri, gaz sensorleri, kompozit malzemeler,
biyolojik sensdrler, hidrojen depolama aygitlari, alan etkili
transistorler, seffaf dokunmatik ekranlar, lityum iyon bataryalari
ve 1sik panelleri gibi alanlarda kullanilabilmektedir [5-9]. Diger
yandan Ozellikle grafenin iletkenlik ve esneklik Ozellikleri; lif,
iplik ve kumas gibi esnek giyilebilir elektronik tekstil alaninda
uygulanabilir oldugunu gostermektedir [10-12]. Cok islevli
kumaslar, medikal tekstiller ve giyilebilir elektronik tekstillerin
elde edilmesinde grafen alternatif bir malzeme haline gelmistir
[13-15]. Grafen iletken nano tekstillerin mukavemet 6zelliklerini
arttirmasi sayesinde nano-optoelektronik alaninda da kullanim
alani bulmaktadir [16,17].

Grafen (dretiminde kaydirma yontemi, epitaksiyel buyitme
yontemi, silisyum karbon ydntemi ve kimyasal indirgeme
yontemi en yaygin olarak kullanilan yéntemlerdendir [18-20].
Grafen kimyasal indirgeme yontemi ile diger yontemlere gore
daha basit ve ucuz olarak sentezlenebilmektedir. Bu yontemde
oncelikle grafitin kimyasal oksidasyon islemi sonucunda olusan
ve hidroksil (-OH), epoksi (-COC), karbonil (-C=0), karboksil
(-COOH) gibi fonksiyonel gruplari iceren yapiya grafen oksit
(GO) denilmektedir. Bu fonksiyonel gruplar nedeniyle GO
hidrofilik bir yapiya donlismektedir [4, 5, 7, 18, 21, 22]. Bu yaplI
ise GO’nun iletkenligini distrerek elektronik uygulamalarda
kullanimini kisitlamaktadir. Bu nedenle GO’daki fonksiyonel
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gruplarin indirgenme islemi ile uzaklastirilarak indirgenmis
grafen oksit (RGO) yapisina donUstiriilmesi gerekmektedir.
Hidrazin hidrat ve sodyum borhidriir gibi kimyasallar
indirgenme islemi i¢in baslica kullanilan indirgeyicilerdir [23].

Literatirde, grafen ve turevleri igin etkin ¢Ozlcl seciminde
yuzey geriliminin énemli bir faktér oldugu vurgulanmistir [24-
28]. RGO ile kiyaslandiginda yapisinda oksijen iceren fonksi-
yonel gruplarin fazla olmasindan dolayr GO’nun yiizey enerjisi
daha yuksektir. GO’nun indirgemesi ile oksijen iceren
fonksiyonel gruplar bozunmaktadir. Bu sebeple RGO yiizeyinde
polarite kaybi olmakta ve bu durum RGO’nun hidrofobik
Ozelligini arttirmaktadir. Tekstil ylzeylerinin fonksiyonelligi igin
cok 6nemli olan islanabilirlik ve temas agisi testleri kullanilarak
GO ve RGO’nun yiizey enerjilerinin sirasiyla 62 mN/m ve 46
mN/m oldugu belirlenmistir [25].

Konios ve arkadaslari [28] yaptiklari calismada GO ve RGO’nun
dagihm Kalitesini goruntllemek ve c¢okelme derecelerini tespit
etmek icin sonikasyondan hemen sonra farkli ¢oziicller
icerisinde GO ve RGO’yu iki hafta bekletmis ve dijital
fotograflarini cekmislerdir (Sekil 1).

GO, sonikasyonun hemen sonrasinda, dimetilformamid (DMF),
N-metil-2-pirolidon (NMP), tetrahidrofuran (THF) ve su
icerisinde ¢ok iyi bir dagilim gostermektedir. RGO ve GO’nun
dispersiyonu icin en etkili ¢cozicller ylizey gerilim degerleri s6z
konusu degerlere benzer olan c¢ozicilerdir. Oksijen igeren
gruplarin varligi sayesinde GO, RGO’ya goére daha yuksek
polarite ve H-bagi bilesenlerine sahiptir. Cozicl ve ¢dzunenin
Hildebrand ¢ozlnirlik parametresi bakimindan benzer degerlere
sahip olmasi etkin bir ¢ozicl segmek icin énemli bir kriterdir.
Bu durum, GO’nun aksine RGO’nun klorlu ¢dzlcller (dikloro-
metan, klorobenzen, kloroform, o-klorobenzen, 1-kloronaftalin)
icerisinde ylksek ¢ozindrlik degerlerini agiklamaktadir [28].

Sekil 1. GO ve RGO’nun farkli ¢dziiciilerde ultrasonikasyondan iki hafta sonraki dijital géruintileri [28]
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Oksijen igeren fonksiyonel gruplara sahip olan GO gibi RGO da
NMP, deiyonize su, etilen glikol gibi ¢oziculerde ¢ok iyi
disperse olmaktadir. Bu nedenle, goreceli olarak su igerisinde
dengede duran GO ve RGO, dispers oldugu zaman partikdllerin
birbirlerine elektrostatik itme uyguladigl soylenebilmektedir.
RGO polar olmayan ¢ozlculer (kloroform, toluen, klorobenzen)
ile GO’ya gore daha fazla etkilesim gdstermektedir [28]. Benzer
sekilde Dreyer ve arkadaslari [27] yaptiklari calismada GO’yu,
su ve diger 13 organik ¢dziicu igerisinde 1 saat ultrasonikasyon
islemine tabi tutmus ve U¢ hafta bekletmiglerdir. Bekletilen
karigimlarin  ultrasonikasyondan hemen sonra ve 3 hafta
bekletildikten sonra dijital goriintuleri alinmistir. Dispers olan
karigimlardan su, etilen glikol, DMF, NMP ve THF’nin (¢ hafta
sonunda hala ¢okmedigini rapor etmislerdir.

Daha odnce grafen konusunda yapilan calismalar incelendiginde
grafenin coziicli icerisinde dispers edilerek elektro c¢ekim
yontemi ile spunbond yiizey Uzerine nano boyutta gekilmesi ile
ilgili bir cahsmaya rastlanmamistir. Bu calismada ilk kez farkli
¢ozuculer igerisinde disperse edilmis RGO elektrogekim teknigi
ile nano yuzey dretiminde kullanilmistir. Bunun icin dncelikle
modifiye Hummers yontemi ile GO sentezlenmis ve ardindan
uygulanan kimyasal indirgeme yontemi ile RGO elde edilmistir.
RGO’nun farkh c¢oziiciler (NMP, THF, DMF, deiyonize su)
icerisinde farkh konsantrasyonlarda dispersiyonlari hazirlanmis-
tir. Bu karigimlar ¢ok igneli elektro ¢ekim cihazi ile spunbond
yuzey (zerine piskurtiilerek grafen kaph nano ylzeyler olustu-
rulmustur.

2. MATERYAL VE METOT

2.1. Materyal

RGO sentezi icin kullanilan grafit tozu (<20 um), hidrojen peroksit
(H,0,, %30), silfirik asit (H,SO,, %96,4) ve etanol (C,He0)

Sigma Aldrich firmasindan, sodyum nitrat (NaNOs), potasyum
permanganat (KMnO,) ve hidrazin hidrat (HsN,O, %80) ise
Merck firmasindan temin edilmistir. Elektro ¢ekim islemlerinde
kullanilan ¢oziicilerden N-metil-2-pirolidon (CsHgNO, %99,8)
Merck firmasindan, tetrahidrofuran (C4HgO, %99,9) ve N,N-
dimetilformamid (CsH;NO, %99,9) Sigma Aldrich firmasindan
temin edilmistir. Kaplama isleminde 50 g/m? gramaja sahip
poliester (Polietilen tereftalat) esasli spunbond dokusuz yuzey
kullaniimigtir.

2.2. Metot

Bu calismada gerceklestirilen Gretimin sematik gosterimi Sekil
2’de asamalar halinde verilmistir. Bu asamalar ilerleyen
bolimlerde ayrintih bigimde agiklanmistir.

2.2.1. Grafen Oksit Sentezi

Grafitten GO elde edilmesi icin kimyasal yontemlerden modifiye
Hummers metodu kullanilmistir [2, 20, 21, 29, 30]. Bu
calismada, ilk olarak 5 g grafit tozu, 2,5 g sodyum nitrat
(NaNO3) ve 115 mL silfurik asit (H,SO,4) buz banyosunda
yaklagik 5 °C’de 2 saat karigtirilmistir. Bu karisima 15 g
potasyum permanganat (KMnQ,) yavasca ilave edilerek 35 °C’yi
gecmeyecek sekilde 1 saat karistirilmigtir. Daha sonra karisima
500 mL deiyonize su eklenerek 35 °C’de 2 saat isleme devam
edilmistir. Son olarak karisima konsantrasyonu %30 olan 10 mL
hidrojen peroksit (H,O,) ilave edilmis ve 1 saat daha
karigtiritimistir. Bu islemlerin sonunda karisim, yeterli miktarda
deiyonize su ile filtrelenerek suzinti pH 7 oluncaya kadar
yikanmigtir.  Filtre kagidi Uzerinde kalan koyu kahverengi
gorinimli yogun ¢camur seklindeki malzeme 50 °C’de etlivde 24
saat kurutularak toz halinde GO elde edilmistir.

Sekil 2. Spunbond yiizeyin RGO ile kaplanmasinin sematik gosterimi
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2.2.2. Indirgenmis Grafen Oksit Sentezi

Indirgeme islemi icin 3 g toz halindeki GO izerine 900 mL
deiyonize su eklenip 35 °C’de manyetik karistiricida 24 saat
karistirildiktan sonra ultrasonik banyoda 2 saat daha karistiril-
mistir. Elde edilen karigsima 90 mL hidrazin hidrat (HgN,O, %80)
eklenerek 95 °C’de gece boyunca geri sogutma diizenegi altinda
isiticth manyetik karistirici Gzerine yerlestirilmis yag banyosun-
da karistinllmigtir. Son olarak oda sicakliginda sogumaya bira-
kilan karisim aseton ve deiyonize su ile yikanmis ve filtrelen-
mistir. Filtre kagidi (1 um gbzenek boyutlu) Gzerinde kalan siyah
gorinimli yogun ¢camur seklindeki malzeme etiivde 40 °C’de 24
saat kurutulmus ve toz halde RGO elde edilmistir [9, 28, 31, 32].

2.2.3. Elektro Cekim iglemleri

RGO’nun dispers edilebildigi ¢ozictler giris bolumunde literatiir
ile birlikte verilmistir. Bu ¢6ziicller igerisinden deiyonize su,
DMF, NMP, THF, ve THF/DMF kullanilarak RGO’nun farkli
konsantrasyonlardaki  dispersiyonlari  hazirlanmistir.  Bu
¢oziculerin - dipol momenti, yuzey gerilimi, Hildebrand
parametreleri ve c¢ozinlrligl Tablo 1’de verilmistir. Tabloda
gorildiigu uzere RGO’nun ¢oziinurliginde en etkin ¢ozicller
sirastyla NMP, deiyonize su, DMF ve THF iken ylzey gerilimi
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ve Hildebrand parametresine gore deiyonize su, dipol momentine
gore ise DMF 6ne ¢ikmaktadir.

Elektro ¢ekim islemlerinde farkli ¢cézuciler kullanilarak hazirla-
nan karigimlar igin voltaj (potansiyel fark), besleme hizi, igne
ucu-toplayici mesafesi gibi parametreler sirekli degistirilerek
denemeler yapiimistir. Bu denemeler ile elektro ¢ekim cihazinda
RGO kapli nano yizey Gretimi icin kullanilabilecek en uygun
cozuctler arastiriimigtir. Denemelere ait ¢alisma parametreleri
Tablo 2’de verilmistir.

Karigimlar icin 6ncelikle RGO ve ¢ozuculer teker teker Tablo
2’deki karigim konsantrasyonlara goére tartilmig ve birbirine
karistirilmistir. Ardindan manyetik karistiricida 300 rpm ile oda
sicakhiginda birer saat karistirlimis ve ultrasonik homojenizator
(ses gucu 180 W, frekans 40 Hz) ile 5 saat boyunca islem gor-
mustlr. Karigim son olarak tekrar manyetik karistiricida 80 °C’de 1
saat karistirilmis ve elektro ¢ekim icin hazir hale getirilmistir.
Yapilan bu islemlerin gorintileri Sekil 3’te verilmistir.

Hazirlanan karisimlar inovenso marka NanoSpinner PilotLine
model yari endistriyel ¢ok igneli elektro ¢cekim cihazinda (Sekil
4) farkli parametrelerde, toplayiciya yerlestirilen 50 g/m? gra-
maja sahip poliester spunbond yiizey Uzerine puskurtilmastar.

Tablo 1. RGO igin farkh ¢ézuctlerin dipol momenti, ylzey gerilimi, Hildebrand parametresi ve ¢ézinurliigii [28]

Hildebrand parametresi RGO ¢ozunlrlugu

Cozuculer Dipol momenti Yiizey gerilimi (mN/m) 8+ (MPa?) (ug/mL)
DMF 3.82 37.1 24.9 1.73
THF 1.75 26.4 19.5 1.44
NMP 3.75 40.1 23 9.4
Deiyonize su 1.85 72.8 47.8 4.74

Tablo 2. Elektro gekim islemlerinde denemesi yapilan ¢6ziicu ve parametreler

- Karisimdaki RGO miktari
Kullanilan ¢oziici

Parametreler

(%) Voltaj (kV) Besleme hizi (mL/h) Mesafe (cm)
Deiyonize su 3-5-7 27-33 41-56 9-15
DMF 3-5-7 20-24 1,0-45 16 - 20
NMP 1-3-5 25-35 34-48 12-18
THF 3-4-7 34-39 15-37 10-18
THF+DMF (1/1, ag. %) 3-5-7 33-40 0,8-3,9 8-16

Sekil 3. Karigimin hazirlk streci; a) ¢dzicl icerisinde RGO, b) ultrasonik banyoda dispersiyon olusturulmasi, ¢) karisimin manyetik karistiricida

hazirlanmasi
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Sekil 4. Yari endustriyel cok igneli elektro ¢ekim cihazi

2.2.4. Karakterizasyon

Spunbond yiizeyler ve RGO numunelerinin goriintuleri Zeiss
EVO LS10 marka Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ile
incelenmis ve Enerji Dagilimli X-ray (EDX) analizi Bruker 123
eV Quantax Microanalysis System cihazi ile yapilmistir. Uretilen
RGO, RGO kaplanmig ve kaplanmamis yiizeylerin Fourier
Donustim Kizilétesi Spektroskopisi (FTIR) analizi Agilant Carry
630 ATR/FTIR cihazi ile gergeklestirilmistir. Raman spektros-
kopi analizleri, GO i¢in 20 mW, RGO i¢in 50 mW ve spunbond
yuzeyler i¢in 75 mW lazer giiciinde, 785 nm lazer kaynagi ile
calisan i-RAMAN Plus cihazinda yapilmistir. X Isinlari Kirinimi
Spektroskopisi (XRD) analizleri dalga boyu 2=0,154 nm olan
CuK, radyasyonu ile 40kV ve 30 mA altinda Philips X’Pert PRO
diffractometer cihazi ile yapiimigtir. Son olarak RGO kaplanmis
ve kaplanmamis yizeylerin 1sil 6zelliklerini belirlemek icin
Termogravimetrik Analiz (TGA) ve Diferansiyel Termal Analiz
(DTA) Exstar TG/DTA 6300 cihazinda 0-800 °C sicaklik arali-
ginda, 10 °C/dk sicakhk artis hizinda yapilmistir. Diferansiyel
Termogravimetrik Analiz (dTGA) sonuclari ise Exstar TG/DTA
6300 cihazinin yazihmi kullanilarak TGA egrilerinden elde
edilmistir.

3. BULGULAR VE TARTISMA
3.1. RGO Analiz Sonuglari

Galismada sentezlenen GO’ya ait SEM goriintisu Sekil 5°te,
elektro cekim islemlerinde kullanilan RGO numunesinin SEM
goruntlsu Sekil 6’da verilmistir. Ayrica, GO ve RGO numune-
lerine ait Raman, XRD ve FTIR spektroskopisi analizlerinden
elde edilen sonuglar da Sekil 7°de verilmistir.

GO ve RGO’ya ait SEM goruntilerinde, GO’daki burusuk
yuzeylerin indirgeme reaksiyonu sonucunda acildigi ve
ylzeylerin daha dlzgln hale geldigi gortlmektedir [19, 32, 33].
Ayrica RGO’ya ait goruntiide birbirine benzer ve rastgele
dagiimis ince katmanlar gorulmektedir [31].

Karbon yapili malzemelerin kristal yapilarinin incelenmesinde
Raman spektroskopisi kullaniimaktadir. GO ve RGO’ya ait
Raman spektrumlari Sekil 7a’da verilmistir. Raman spektru-
munda RGO yapisina ait D piki 1310 cm™ ve G piki ise 1588

Journal of Textiles and Engineer

cm™de goriilmektedir [19]. Spektrumlar incelendiginde GO’nun
In/lg orani 1,101 olarak hesaplanirken RGO yapisinin Ip/lg orani
ise 1,119 olarak artis gdstermistir. Bu durum indirgenme
reaksiyonu sonucu GO vyapisindan uzaklasan fonksiyonel
gruplarin yerine yeni sp® yapilarinin olustugunu ve diizenli yapi
miktarinin arttigini géstermektedir [9, 19, 30, 35, 36, 37].

Sekil 5. GO’nun SEM gérintisi

Sekil 6. RGO’nun SEM gorintisu
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Sekil 7. GO ve RGO’nun analiz sonuglari; a) Raman spektrumlari, b) XRD spektrumlari ¢) FTIR spektrumlari

XRD analizi ile GO ve RGO tabakalari arasindaki degisiklik ve
kristal Ozellikleri incelenmistir. Sekil 7b’de RGO’nun XRD
grafigi verilmistir. RGO’nun XRD piki 20=25,91° degerlerinde
ve d mesafesi ise 0,36 nm olarak tespit edilmistir [32, 37].
Onceki calismada RGO verilerinden elde edilen hesaplamalarda
RGO’nun kristal kalinhginin 8,53 nm oldugu tespit edilmistir.
Ayrica GO’nun indirgeme reaksiyonu ile katmanlar arasindaki
fonksiyonel gruplarin yapidan uzaklastirildigl ve katmanlarin
birbirine yaklastigi belirtilmistir. Bu degerlerin literatlir icinde
uyumlu oldugu rapor edilmistir [9].

Son olarak, GO ve RGO’nun FTIR spektrumu Sekil 7c’de
verilmistir. Spektrumda 3439 cm™’de ~OH ve 1627 cm™’de C=C
bagi goriilmektedir. indirgenme reaksiyonlari ile GO yapisinda
var olan yaklasik olarak 3580-3130 cm™de hidroksil (-OH),
1715 cm™’de karbonil (C=0), 1608 cm™’de aromatik (C=C) ve
1045 cm’de alkoksi (C-O) gibi fonksiyonel gruplarin
indirgenerek yapidan uzaklastigl ve yerine RGO yapisinda —OH
ve C=C baglarinin olustugu tespit edilmistir [9, 19, 28, 33, 34].

3.2. Elektro Cekim islemi Sonugclari

Elektro cekim cihazi ile yapilan denemelerde tim karisimlarda
belirli bir stireden sonra ¢cékmeler goézlemlenmistir. Deiyonize su
ile yapilan gekimde karisim ¢ok kisa bir stirede ¢okmis ve diize
uclarini tikamistir. RGO, NMP igerisinde diger ¢oziiclilere gore
daha iyi dispers olmasina ragmen RGO/NMP karisimi oldukca
yogun bir kivamda oldugundan ancak %1’lik konsantrasyonda
35 kV voltaj ile ince bir jet olusturmus ve toplayici tzerine daha
kiicuk bir capta kaplama elde edilmistir. RGO/THF karisiminda
ise kisa slirede ¢cokme gozlemlemekle birlikte %4’lik konsan-
trasyonda ince bir jet ile toplayiciya atilmig fakat uzun sire
calistlamamistir. Agirlikca 1/1 oranindaki THF/DMF ¢oziiclleri
ile RGO dispers edildiginde RGO/NMP karisimina benzer bir
sekilde yogun bir kivam olusmustur. ince bir jet ile %3’liik
konsantrasyonda 33 kV voltaj ile ¢ok kisa bir stre ¢ekimi
gerceklestirilmistir. Kisa bir stire sonra diize ucunda tikanmalar
meydana gelmistir.

Yapilan denemeler sonucunda DMF c¢o6ziicust ile RGO’nun
elektro ¢ekim cihazinda g¢ekilmesinin diger c¢ozicllere kiyasla
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daha iyi oldugu belirlenmistir. Ancak ¢ok uzun sireli calismalar-
da karisimda ¢cokmeler meydana gelebilmektedir. Farkl konsan-
trasyonlarda RGO/DMF Kkarigimlari denenmis ve en uygun
konsantrasyonun %7 oldugu belirlenmistir. RGO, DMF ¢0zi-
clist ile %7’lik konsantrasyonda farkli elektro ¢ekim paramet-
releri denenerek calisilmigtir. Denemeler sonucunda DMF
¢oziculsu icin 2 dize ile optimum elektro ¢ekim parametreleri,
besleme hizi 2 mL/h, igne ucu-toplayici arasindaki mesafe 20 cm
ve uygulanan voltaj ise 24 kV olarak belirlenmistir. Bu
parametrelere uygun olarak toplayici Uzerine yerlestirilen 50
g/m? gramaja sahip poliester spunbond yiizey Uzerine, sadece
%7’lik konsantrasyona sahip RGO/DMF Kkarigimi ile elektro
cekim cihazinda nano yiizey elde edilebilmistir. Bu nedenle
yalnizca basarili bir sekilde elde edilebilen bu yiizeyin analizleri
yapilmistir. Makalenin bundan sonraki bélimlerinde referans
spunbond dokusuz yizey “S-REF” olarak kodlanirken, RGO/
DMF karigimi ile kaplanmis yilizey “S-RGO” olarak kodlanmistir.

3.3. RGO Kaplanmis Spunbond Yizeylerin Analizleri
3.3.1. SEM/EDX Analizleri

RGO kaplanmis ve kaplanmamig spunbond yuzeylerin SEM
goruntileri Sekil 8’de verilmistir. SEM gdriintuleri alinan
spunbond liflerin 20 farkli noktadan lif caplari élcilmis ve 20,56
+ 1,94 um arasinda degisen caplara sahip liflerden olustugu
tespit edilmistir. Mikrometre buyUkligiundeki spunbond liflerin
Uzerine nanometre boyutundaki RGO’nun kaplandigi SEM
goruntulerinden anlagiimaktadir.

RGO kaplanmamis (Sekil 8a, 8b, 8c) ve kaplanmis spunbond
yuzeyler (Sekil 8d, 8e, 8f) incelendiginde, kaplama yapilmamis
liflerin plrizsuz bir ylizeyi olmasina ragmen kaplama yapilimig
numunelerde RGO’nun yiizeyi drterek, nispeten daha plrizIu bir
gorinimde oldugu anlasilmaktadir. Sonu¢ olarak grafenin
sadece ¢ozicu kullanilarak elektro cekim yontemi ile ylizeye
kaplanabildigi sonucuna variimistir.

SEM cihazina entegre olan EDX cihazi elemental analiz
sonuclari ile tespit edilen karbon, oksijen ve diger elementlerin
miktari (agirhkca %) ile karbon/oksijen orani Tablo 3’te veril-
mistir.
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Sekil 8. S-REF (a, b, c) ve S-RGO (d, e, f) ylizeylerin SEM goéruntileri

Tablo 3. RGO, RGO kaplanmis ve kaplanmamig EDX analizi sonuglari

RGO S-REF S-RGO
Elementler
% ag. (Ortalama) Standart sapma % ag. (Ortalama) Standart sapma % ag. (Ortalama) Standart sapma
(o) (o) (o)

Karbon (C) 89,68 +1,94 70,84 + 4,46 75,75 + 2,66
Oksijen (O) 6,72 +1,06 25,39 +5,29 20,46 + 2,07
Digerleri (S, N) 3,6 +1,33 3,77 +0,89 3,79 +0,60
C/O 13,35 +2,74 2,79 +0,73 3,70 +0,52

En ylksek karbon oranina RGO’da rastlanirken onu sirasiyla S-
RGO ve S-REF numuneleri takip etmistir. Oksijen orani ise en
yuksek S-REF’te gorilirken onu sirasityla S-RGO ve RGO takip
etmistir. RGO ve Spunbond referans numunelerinde bulunan
karbon ve oksijen miktarlari literatur ile uyumluluk gostermekte-
dir [23, 32, 37, 38]. RGO kaplanmig spunbond yiizeyin agirlikca
karbon oraninda artis goriilirken oksijen oraninda azalma goril-
mistlr. S-RGO numunesinin  S-REF numunesine goére C/O
oranindaki artis, RGO’nun 13,35’lik C/O oranindan kaynaklan-
maktadir. RGO kaplanmig spunbond yiizeyin C/O oraninin refe-
rans numuneye gore yaklasik %32’lik artis bu durumu dogrular
niteliktedir. RGO’da gorilen agirlikga %89,68’lik karbon orani,
spunbond Uzerine kaplanarak yuzeyin karbon oraninin yiksel-
mesine neden olmustur. Bu beklenen bir durumdur.

3.3.2. Raman Spektroskopisi Analizleri

Spunbond dokusuz ylizey ve RGO kaplanmis ylizeyin Raman
spektrumlari Sekil 9’da verilmistir. Sekilden anlagilacagi (izere
RGO kaplanmasi sonrasi yizeyin spektrumu farklilasmistir. Saf
poliester dokusuz yiizeyin (S-REF) spektrumunda 1611 cm™* ve
1725 cm ! dalga sayisindaki gériilen karakteristik pikler sirasiyla
C=0 ve benzen halkasi gerilme titresimlerine aittir. Diger 6nemli
bir pik ise 1300 cm * dalga sayisinda gériilen ve metilen grubuna
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isaret eden CH, dalgalanma titresimine aittir. Son olarak yaklasik
1500 cm* dalga sayisinda bulunan pikin ise metilen grubundaki
C-H deformasyon titresimine ait oldugu tespit edilmistir [39].

Grafendeki temel Raman bandi olan G bandi iki kat dejenere
olmus diizlem ici sp?> C-C gerilme modu olarak bilinmektedir.
Bu bant amorf karbon, karbon nanotiip ve grafit gibi bitiin sp
karbon sistemlerinde gorilmektedir. Diger yandan G bandinin
aksine D bandi ise yapidaki kusurlara bagli dizensizlikten
kaynaklanmaktadir. Bu kusurlar; sp® kusuru, bosluk bélgeleri,
tanecik sinirlari veya hatta bir kenar gibi grafenin simetrisinin
kirilmasi seklinde olabilmektedir [40]. RGO kapli dokusuz
yiizeyde ise bir sp® hibritlesmis karbon yapisina sahip olan
RGO’nun Sekil 7a’daki Raman spektrumunda gorilen diizensiz
yapiya ait D bandi (1310 cm ™), saf poliester (PET) yapisinin
benzer bandinin (1300 cm™) daha diisiik dalga sayisina (1278
cm ) kaymasina sebep olmustur Benzer bicimde grafene ait
diger 6nemli bant olan ve 1588 cm™ dalga sayisinda goriilen
(Sekil 7a) ve dizenli yapiy ifade eden G bandi da yine saf
poliester spunbond yiizeyin bu dalga sayisina yakin olan
karakteristik pikini (1611 cm ) daha dusik bir dalga sayisina
(1608 cm™) kaydirmistir. RGO ile kaplama islemi sonrasi S-RGO
spektrum piklerinin siddetlerinin S-REF spektrum piklerinin
siddetlerine nazaran daha disiik oldugu gozlenmistir [41].
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Sekil 9. Referans ve RGO kaplanmisg spunbond dokusuz yuzeylerin
Raman spektrumlari

3.3.3. FTIR Spektroskopisi Analizleri

Poliester (PET) ve RGO kaph spunbond yiizeylere ait ATR-
FTIR spektrumu Sekil 10°da verilmistir. Referans spunbond
numunesi ile karsilastirildiginda RGO kapli numunede piklerin
siddetleri azalarak daha duslk transmitans degerine indigi
gorilmektedir. Bu durum spunbond yuzeye RGO’nun kaplan-
digini gostermektedir. Spektrumlar incelendigi zaman poliestere
ait karakteristik pikler tespit edilmistir.

Sekil 10. Referans ve RGO kaplanmis spunbond dokusuz ylzeylerin
FTIR spektrumlari

Temel adsorpsiyon pikleri 3423 cm™ dalga sayisindaki —OH
hidroksil, 2800-3100 cm* araligindaki aromatik ve alifatik C-H
gerilmeleri, 1709 cm* dalga sayisindaki C=0 ester karbonil bag|

gerilmesi, 1234 cm* ve 1084 cm ' dalga sayisindaki ester
gruplarina ait C=0 gerilmesi ve son olarak 1013 cm* ve 720
cm* dalga sayisindaki sirasiyla diizlem ici ve dizlem disi
benzen titresimleri olarak belirlenmistir [42, 43].

3.3.4. XRD Spektroskopisi Analizleri

Referans ve RGO kapli dokusuz yiizey oOrneklerinin XRD
Olctimiine ait spektrumlari Sekil 11’de gorilmektedir.

Sekil 11. Referans ve RGO kaplanmis spunbond dokusuz yuzeylerin
XRD spektrumlari

Poliester spundbond polimeri 26 = 16,65°, 21,86° ve 25,32°’de
polietilen tereftalatin kristal yapisindan kaynaklanan genis
saciima pikleri vermigtir. Fakat spunbond yiizeyler RGO ile
kaplandiktan sonra poliester yapinin XRD kalibi oldukca
farklilasmis ve 26 = 16,65° ve 21,86°’deki pikler kaybolmustur.
Bununla birlikte daha 6nce Sekil 5’de verilen ve RGO’ya ait olan
20 = 25,91°’de bulunan pikin ¢ok az kayarak 20 = 25,32°’de
poliester piki ile ¢akistigi tespit edilmistir [44]. Yizey Uzerine
kaplanmis olan RGO’nun spunbond ylzeyde goériilen ve kendi
yapisinda olmayan 16,65° ve 21,86° piklerini engelledigi
anlastimaktadir. Bu durum RGO’nun spunbond yizey Uzerine
kaplanmasindan kaynaklanmaktadir.

3.3.5. Termal Analizler

Spunbond dokusuz ylzey izerine kaplanmis RGO’nun ylzey
Uzerindeki termal etkisinin incelenmesi i¢in TGA, dTGA ve
DTA analizleri yapilmistir. Analiz sonuclari Sekil 12’de veril-
mistir.

Sekil 12. Referans (S-REF) ve RGO kaplanmis (S-RGO) spunbond dokusuz yiizeylerin; a) TGA egrileri, b) dTGA egrileri, c) DTA egrileri
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Referans ve RGO kapli poliester spunbond yizeylerin TGA
termal analiz sonucu Sekil 12a’da verilmistir. Sekilde verilen
TGA grafigine gore ise referans numune saf poliester yapisindan
dolayr tek bir temel bozunma araligina sahiptir. Numune
yaklagik 370°C’de bozunmaya baslamis ve bu bozunma 475
°C’ye kadar etkili bigcimde slrmistir. Spunbond referans
numunesinin yarilanma émri 432 °C’de olgultrken, 800 °C
sonunda bozunmadan kalan madde miktari %8,8 olarak
Olcilmustar. Diger yandan RGO kaph spunbond nano ylzey
Ornegi de 442 °C’ye kadar referans numunesi ile benzer bir
bozunma egilimi gosterirken bu sicakliktan sonra RGO kapl
Ornegin egrisi referanstan ayrilarak farklilasmistir. RGO kapl
nano yizeyin 800 °C sonunda kalan madde miktari ise %15,7 ile
referans numunesinden vyaklasik iki kat daha fazla olarak
bulunmustur. Bu durum RGO’nun poliester spunbond yuzey
Uzerine kaplanmis oldugunu ve bu sayede termal 6zelliklerine
olumlu yonde etki ettigini gdstermistir.

Sekil 12b’de verilen dTGA egrilerinden elde edilen verilere gore
referans ve RGO kapli numunelerin maksimum bozunma
sicaklik degerleri birbirine ¢ok yakin olmakla birlikte bozunma
hizlarinin oldukga farklihk gosterdigi anlagiimaktadir. Buna gore
referans numunesi en yiksek oranda bozundugu sicaklikta (432
°C) 24,84 %/dk bozunma hizina sahip olurken RGO kapli nano
yuzey ornegi 430 °C sicaklikta 16,65 %/dk’lik bozunma hizi
gostermistir. Bu durum RGO Kkatkisinin malzemenin 1sil
bozunma o6zelligine olumlu yonde etkisini agik bir bicimde
goOstermektedir. Referans yizeyin dTGA egrisinde tespit edilen
480-510 °C’de gorilen pik RGO kaplamasiyla yok olmustur.
RGO’nun referans malzemedeki 480-510 °C’de meydana gelen
agirlik kaybini engelledigi tespit edilmistir. Bu sonu¢ RGO’nun
dokusuz spunbond yiizey Ulzerine kaplandigini dogrulamistir.

Referans ve RGO kapli poliester spunbond yizeylerin DTA
termal analiz sonucu Sekil 12c’de verilmistir. DTA egrileri
incelendiginde her iki érnekte de 248 °C’de poliestere ait erime
piki gorilmekte iken, 430 °C’de ise yine poliestere ait bozunma
piki tespit edilmistir. Verilen grafikteki 50-800 °C sicaklik
araliginda RGO kaplanmis spunbond numunesinin bozunmasi
igin gerekli olan enerji miktari, referans numunesine gore artig
gostermigtir. Bu durum, TGA ve dTGA sonuclarina benzer
sekilde RGO’nun dokusuz yuzey Uzerine kaplandigini ve elde
edilen nano yuzeyin 1sil 6zelligini olumlu yonde etkiledigini
gostermistir.

4. SONUCLAR

Bu calismada farkl ¢oziictlerde dispers edilmeye ¢alisilan RGO
spunbond dokusuz tekstil yiizey lzerine elektro ¢ekim yontemi
ile kaplanmaya calisilmistir. Sonuclara gére DMF’nin en uygun
¢ozict oldugu belirlenmis ve bu ¢oziicl icerisinde dispers edilen
RGO spunbond ylizey (izerine basarili bir sekilde kaplanmistir.

Elde edilen nano yiizey malzemenin mikroskobik, spektroskopik
ve 1sil analiz sonuglari RGO malzemesinin spunbond ylizeye
basarili bir sekilde kaplanarak ylzey ozelliklerini degistirdigini
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gostermistir. Uretilen nano yiizeylerin SEM mikrogramlari
poliester lifleri Gzerine RGO’nun dlzgin bir bicimde
kaplandigini gostermistir. Raman spektroskopisi sonuglarina
gore poliestere ait karakteristik pikler RGO pikleri ile cakismis
ve kaplanmis ylzeyin pik siddetlerinde diislis meydana gelmistir.
FTIR sonuclarina gore yuzeye RGO kaplanmasi poliestere ait
fonksiyonel grup piklerinin transmitans degerlerinde disuse
sebep olmustur. XRD sonuglarindan; spunbond yiizeyde gorilen
ancak RGO’nun yapisinda olmayan piklerin RGO tarafindan
engellendigi dolayisiyla spunbond yiizeyin RGO ile kaplandigi
anlastimistir. Ayrica termal analizlerde poliester spunbond yiize-
yin RGO ile kaplama islemi sonrasinda 1sil dzelliklerinin degis-
tigi belirlenmistir. Ozellikle yiiksek sicakliklarda RGO kapla-
masl malzemeye etkisini daha iyi gostermistir. Bu sonuclar,
RGO’nun basarih bir sekilde spunbond yuzey iizerine kaplan-
digini dogrulamistir.

Bu galismada RGO’nun polimer ve benzeri malzemeler kulla-
nilmadan tek basina ¢ozicu igerisinde dispers halde elektro
cekim islemi ile malzemelerin kaplanmasina uygun olabilecegi
anlastimistir. Ancak uzun ¢alisma siirelerinde istenmeyen aksak-
liklar meydana gelerek elektro cekim islemlerinde problemler
olusabilmektedir. Bu nedenle bundan sonraki calismalarda bu
problemlerin ortadan kaldiriimasina yénelik ¢ézimlere odakla-
narak arastirmalar yapilmasi gerekmektedir. Ornegin; RGO nano
partikillerinin ¢okelmesini énleyecek ylzey aktif maddeler gibi
yardimcl kimyasallar veya RGO’nun iyi dispers oldugu birden
fazla ¢ozicu karigimlari kullanilabilir. Ayrica bu karigimlarin
homojenizasyonunu belirlemek icin zeta potansiyeli gibi farkl
Ol¢lim tekniklerinden faydalanilabilir.
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