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OZET

Grafen bazli nanoakiskanlar; olaganiistii termal, elektriksel ve mekanik 6zellikleri sayesinde
son yillarda ¢ok cesitli bilimsel ve teknolojik alanlarda 6nemli bir arastirma konusu haline
gelmistir. Bu nanoakiskanlar, yiiksek yiizey alani ve benzersiz yapi1 6zellikleri sayesinde enerji
depolama, elektronik, biyomedikal uygulamalar ve 1s1 transferi gibi pek ¢ok alanda potansiyel
¢oziimler sunmaktadir. Ancak grafenin sulu ortamda kararl dispersiyonlarinin elde edilmesi,

bu materyalin pratik uygulamalarda kullanilabilirligini dogrudan etkileyen kritik bir faktordiir.

Bu calismada, grafenin su ortaminda farkh yilizey aktif maddeler kullanilarak stabil
dispersiyonlarinin hazirlanmasi ve karakterizasyonu amaglanmistir. Katyonik yiizey aktif
maddeler olan didodesildimetilamonyum bromiir ve setilpiridinyum bromiir, grafen
parcaciklarinin su icinde homojen sekilde dagilmasini saglayarak fiziksel stabiliteyi artirmada
rol oynamistir. Hazirlanan dispersiyonlarin stabilitesi ve 6zellikleri, UV-VIS spektroskopisi, zeta
potansiyel olciimleri, zeta boyut analizi, X-1s1n1 kirinimi, Raman spektroskopisi ve ge¢irimli
elektron mikroskobu gibi ileri karakterizasyon teknikleri kullanilarak kapsamli bi¢cimde
incelenmistir. Ayrica, bu grafen dispersiyonlarinin farkli bakteriyel tiirler tizerindeki
antimikrobiyal etkileri de degerlendirilmis, boylece materyalin biyomedikal uygulamalar

acisindan tasidig1 potansiyel incelenmistir.
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ABSTRACT

Graphene-based nanofluids have become a significant research topic in various scientific and
technological fields in recent years due to their exceptional thermal, electrical, and mechanical
properties. These nanofluids offer potential solutions in numerous areas such as energy
storage, electronics, biomedical applications, and heat transfer, owing to their high surface area
and unique structural properties. However, obtaining stable dispersions of graphene in
aqueous media is a critical factor that directly affects the material's usability in practical

applications.

In this study, the preparation and characterization of stable graphene dispersions in water
using different surfactants were aimed. Cationic didodecyldimethylammonium bromide and
cetylpyridinium bromide surfactants played a role in enhancing the physical stability by
enabling the homogeneous distribution of graphene particles in the aqueous medium. The
stability and properties of the prepared dispersions were comprehensively analyzed using
advanced characterization techniques such as UV-VIS spectroscopy, zeta potential
measurements, zeta-sizer analysis, X-ray diffraction, Raman spectroscopy, and transmission
electron microscopy. Additionally, the antimicrobial effects of these graphene dispersions on
different bacterial species were evaluated, revealing the material’s potential for biomedical

applications.
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GIRIS
Grafen, olaganiistii fiziksel ve kimyasal ozellikleri sayesinde elektronik, enerji depolama,
biyomedikal ve cevresel uygulamalar gibi pek ¢ok alanda biyiik bir potansiyele sahiptir.
Grafenin yiiksek mekanik dayanimi, elektriksel iletkenligi ve termal kararliligi sayesinde
nanoteknoloji biliminde yeni bir sayfa acilmistir. Ancak, grafenin hidrofobik yapisi nedeniyle
sulu ortamlarda homojen ve uzun siireli dagilimi sinirlidir ve bu durum endiistriyel 6lgcekte

iretim ve tliketimini kisitlamaktadir. Bu sorunun asilmasi icin dispersiyon stabilitesinin

saglanmasi elzemdir (Geim ve Novoselov, 2007; Baruah vd., 2024; Texter 2014).

Grafen nanoakiskanlar, grafen tiirevlerinin bir baz sivi icinde dagitilmasiyla olusturulan yiiksek
termal iletkenlikli akiskanlardir ve 1s1 transferi uygulamalarinda 6nemli bir potansiyele
sahiptir. Grafen nanoakiskanlar, yiiksek termofiziksel 6zellikleriyle modern miihendislik
uygulamalarinin vazgecilmez bilesenleri arasina girmistir. Grafenin yiiksek ylizey alani, yliksek
termal iletkenligi ve kimyasal kararliligl, sivilarin 1s1 transfer verimliligini artirir. Bu 6zellikler,
elektronik sogutma, otomotiv motorlari, 1s1 esanjorleri ve giines kollektorleri gibi sistemlerde
etkin bir sekilde kullanilmasini saglamaktadir (Bahiraei ve Heshmatian, 2019; Arshad vd,,
2019).

Grafenin dispersiyon stabilitesine yonelik yapilan ¢alismalar ytlizey aktif maddelerin bu stirecte
6nemli bir rol oynadigini gdstermistir. Nanoakiskanlarin iiretiminde dispersiyon tekniklerinin
belirleyici faktor oldugu ve yiizey aktif madde katkili dispersiyonlarin ¢okelmeyi geciktirerek
stabiliteyi onemli o6lciide artirdigi gorilmistiir. Yizey aktif madde bazli dispersiyon
yontemlerinin grafenin homojen dagilmasini saglayarak, nanoteknoloji uygulamalarinda daha

genis kullanim alani sundugunu ortaya konmustur (Akpan vd., 2019; Texter, 2014).

Yiizey aktif madde stabilizasyonu ilizerine yapilan calismalar, grafenin dispersiyon stirecini
optimize etmenin, ylizey modifikasyonu yoluyla miimkiin oldugunu goéstermektedir.
Didodesildimetilamonyum bromiir (DDAB) kullanarak hazirlanan grafen dispersiyonlarinin
elektrostatik stabilizasyon mekanizmasi ile ¢okelmeyi geciktirdigi belirlenmistir. Ayrica, iyonik
olmayan yiizey aktif maddelerin kullanildig1 su bazli dispersiyonlarin daha yiiksek grafen
konsantrasyonuna ulasarak stabilite sagladig1 goriilmistiir (Li vd., 2017; Guardia vd., 2011).

Yiizey aktif maddelerin meydana getirdigi ylizey modifikasyonu, grafenin dispersiyon
stabilitesini artirmanin en 6énemli yollarindan biri olarak degerlendirilmektedir. Bu alanda
yapilan calismalar yiizey aktif maddelerin grafenin yilizey ozelliklerinin iyilestirdigi ve
elektrostatik etkilesimler yoluyla ¢6ziiciide daha kararli hale getirildigini gostermistir. Setil
trimetil amonyum bromiir ile stabil hale getirilen grafen dispersiyonlari, partikil biiytkligii ve
ylizey yikl acisindan optimize edilmis ve yliksek sicakliklarda bile dispersiyon stabilitesi
korunmustur (Verma vd., 2015; Zheng vd., 2023).



Bu ¢alisma, ylizey aktif maddelerin grafen dispersiyonlarinin stabilitesine etkisini inceleyerek;
grafen dispersiyonlarinin elektronik, enerji, biyomalzeme gibi bircok alanda daha etkin

kullanilmasini saglamay1 amaglamaktadir.



1. BOLUM
GENEL BILGILER
1.1. Nanomalzemeler

Nanomalzemeler modern bilimin en ¢igir agici alanlarindan biri olarak kabul edilir. En az bir
boyutu 100 nanometreden kiiciik olan yapilar nanomalzeme olarak adlandirilir. Nano 6lgekteki
malzemeler makro olcekteki muadillerine kiyasla benzersiz fiziksel, kimyasal, mekanik,
elektronik ve optik 6zellikler sergiler. Ayrica, nanomalzemelerin birim hacim basina yiiksek
ylzey alami Kkatalitik reaksiyonlarda, adsorpsiyon siireclerinde ve malzemenin yiizeyinde
gerceklesen reaksiyonlarda biiyiik avantaj saglamaktadir. Bu sayede kimyasal reaktivite, yiizey
enerjisi ve mekanik dayanim gibi 6zelliklerde belirgin artislar gozlenir. Ozellikle metalik
nanoparcaciklar ve yari iletken nanomalzemeler, makro 6lgekten tamamen farkli geometrik ve
elektronik 6zellikler gostererek hem temel arastirmalar hem de uygulamali ¢alismalar igin
Oonemli arastirma alanlar1 olusturur (Akpan vd., 2019; Kumar vd., 2024).

Nanomalzemeler boyutlarina gore sifir boyutlu nanoparcaciklar, bir boyutlu nanoteller ve
nanotiipler, iki boyutlu tabaka yapilar ve ii¢ boyutlu gézenekli ag yapilari olarak siniflandirilir
(Singh vd., 2020). Nanomalzemelerin sentez yontemleri endiistriyel ve teknolojik
uygulamalardaki basariy1 dogrudan etkilemektedir. Bu alanda, yukaridan asagiya ve asagidan
yukariya olarak siniflandirilan cesitli yontemler gelistirilmistir. Yukaridan asagiya seklinde
siniflandirilan metotlar biiyiik boyutlu malzemelerin fiziksel, kimyasal veya mekanik
yontemlerle kiiciiltiilerek nanometrik boyutlara getirilmesini, asagidan yukariya olarak
siniflandirilan metotlar ise fiziksel veya kimyasal olarak atomlar ve molekiillerin bir araya
gelerek bilyiitiilmesini ifade eder. Ozellikle sol-jel, kimyasal buhar biriktirme (CVD) ve
hidrotermal sentez gibi asagidan yukariya iiretim yontemleri yaygin olarak kullanilmaktadir
(Mekuye ve Abera, 2023).

Nanomalzemeler yiiksek yiizey alan1 ve kuantum etkileri sayesinde elektrik iletimi, mekanik
dayanim ve kimyasal reaktivite sayesinde pek cok endiistri i¢in degerlidir. Elektronik alaninda
nanomalzemeler, cihazlarin minyatir boyutlarda iiretilebilmesini ve verimliligin artirilmasini
saglar. Saghk alaninda teshis ve ilac iletimi konusunda avantaj saglamaktadir. Enerji
uygulamalarinda nanomalzemeler giines hiicreleri ve pillerde, kapasite ve iletim verimliligini
artirmada kullanilmaktadir. Cevre alaninda ise Kkirliliklerin azaltilmasi ve su aritiminda
kullanilir. Nanomalzemeler yiiksek potansiyellerine ragmen biiyliik olcekte iretimi ve
kullanimi, yasal mevzuatlar ve saglik endiseleri gibi dezavantajlar1 nedeniyle daha fazla alanda
kullanilmasina engel olmaktadir. Nanomalzemelerin daha fazla endiistriyel ve teknolojik alana
dahil edilebilmesi i¢in iiretim metotlarinin gelismesi, cevresel ve saglik risklerinin azaltilmasi
icin calismalar devam etmektedir. Nanomalzemelerin kullanim alanlar Sekil 1.1'de verilmistir.
(Kumar vd., 2024; Kurwadkar vd., 2014).
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Sekil 1.1. Nanomalzemelerin endiistride kullanim alanlari. Kurwadkar vd., 2014’den

uyarlanmistir (Kurwadkar vd., 2014).

1.2. Karbon Nanomalzemeler

Karbon 6 elektrona sahip olmasi sebebiyle sp®, sp? ve sp® hibritlesmeleri yapabilen bir
elementtir. Bu hibritlesme cesitliligi, karbonun farkli allotroplarinin olusmasini saglar. Bu
allotroplar karbonun fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinde biiylik cesitlilikleri ortaya cikarir.
Ozellikle 1985 yilinda fullerenin, 1991 yilinda karbon nanotiiplerin (CNT) ve 2004 yilinda
grafenin kesfedilmesiyle birlikte, karbon nanomalzemeler biiyiik bir ilgi odag haline gelmistir.
Bu gelismeler, karbon nanomalzemelerin olaganiistii 6zelliklerinin anlasilmasini saglamis ve
bu malzemelerin biiytik 6l¢ekli tiretim tekniklerinin gelistirilmesine onciiliik etmistir (Gupta
vd., 2024).

Karbon nanomalzemeler; 0 boyutlu fulleren ve karbon kuantum noktalari, 1 boyutlu CNT, 2
boyutlu grafen ve grafen oksit (GO), 3 boyutlu grafen levhalar seklinde siniflandirilabilir. Tablo
1.1’de karbon bazli nanomalzemelerin boyutlarina gore siniflandirilmasi verilmistir (Liu ve
Speranza, 2019).



Tablo 1.1. Karbon nanomalzemelerin boyutlarina gore siniflandirilmasi. Liu ve Speranza,

2019’dan uyarlanmistir (Liu ve Speranza, 2019).

oD Karbon Kuantum Full Karbon Nano N 1 Grafen Kuantum
Noktalar: uileren Onion anoeimas Noktalar1

1D | Tek Duvarli CNT Cok Duvarli CNT Karbon Nanohorn

2D Grafen Acilmis CNT Cok Katmanl Grafen Levha

3D Grafit Elmas

Karbon bazli nanomalzemeler yiiksek termal, mekanik, elektriksel, optik ve yapisal 6zellikleri
sayesinde biyomedikal alaninda biiyiik ilgi toplamistir. CNT, GO, grafen ve kuantum noktalari

biyosensorler, ilag iletimi ve kanser tedavisinde kullanilmaya baslamistir (Maiti vd., 2018).

1.2.1. Grafen

Grafen sp? hibritlesmis karbon atomlarinin bal petegi 6rgiisiinde, tek bir diizlemde dizilmesiyle
olusan iki boyutlu bir kristal yapidir. Bu yapi, malzeme bilimi literatiiriinde hem teorik hem de
uygulamali calismalarda yeni bir arastirma alanimin temelini olusturmustur. ilk kez 2004
yilinda Geim ve Novoselov'un mekanik eksfoliasyon yontemiyle tiretimi gergeklestirilen grafen
cok cesitli alanlarda kullanilmaya baslanmistir (Geim ve Novoselov, 2007; Maiti vd., 2018).

Oda sicakliginda elektron iletim hiz1 15.000 cm?/Vs civarinda olan grafen, geleneksel yar1
iletken malzemelere gore ¢ok daha avantajhidir. Yiikksek frekansl transistorler, sensorler ve
kuantum cihazlarinda kullanmak i¢in oldukga elverislidir. (Geim ve Novoselov, 2007). Grafenin
termal iletkenligi oda sicakliginda 5.300 W/m-K'dir. Bu deger nanomalzemelerde sicaklik

iletimi acisinda olduk¢a 6nemlidir (Balandin vd., 2008).

Mekanik 6zellikler bakimindan, grafen yiiksek bir elastik degere (~1 TPa) ve yaklasik 130 GPa
gerilme mukavemetine sahiptir. Bu diizeyde bir mekanik dayanim grafeni hem mikro hem de
makro olcekteki yapilardaki uygulamalar icin avantajli bir takviye malzemesi haline getirir.
(Lee vd., 2008). Ayrica %97’'nin tizerinde optik gecirgenlige sahiptir ve bu 6zelligi sayesinde
seffaf iletken levha uygulamalarinda kullanilabilir (Bonaccorso vd., 2010).

Grafen iiretimi icin ¢esitli yontemler gelistirilmistir. Her bir teknik, iiretim verimliligi ve nihai
driiniin ozellikleri agisindan farkli avantajlar sunmaktadir. Eksfoliasyon yontemi, grafit
tabakalarinin mekanik veya kimyasal yollarla ayrilmasi ile grafen elde edilmesini saglar.
Mekanik eksfoliasyon, grafitin yapiskan bant gibi malzemelerle ayrilmasini igeren basit bir
yontemdir, ancak biiytik 6l¢ekli tiretim icin yeterli verim sunmamaktadir. Kimyasal eksfoliasyon
ise grafitin islenmesi ve sonrasinda olusan tabakalarin ayrilmasiyla gerceklestirilir. Bir diger

O6nemli yontem olan GO’nun indirgenmesi, kimyasal veya termal yollarla grafitten GO iiretilmesi



ve indirgenerek grafene doniistiiriilmesine dayanir. Bu yontemde hidrazinler, borhidridler ve
askorbik asit gibi kimyasallar kullanilarak grafen iiretimi saglanmaktadir. Grafenin
biiyiitiilmesi i¢in kullanilan epitaksiyel yontem ise silisyum karbiir (SiC) ylizeyler lizerinde
yuksek sicaklikta silisyumun ayrilmasiyla grafen tabakalarinin olusturulmasina dayanir. Bunun
yani sira CNT’lerin eksenel agilmasi ve ark bosaltimi metodu gibi alternatif yontemler de grafen
tiretimi icin kullanilmaktadir. Ancak bu teknikler diisiik verimlilikleri nedeniyle yaygin degildir.
Grafen tlretiminde kullanilan yontemin se¢imi, uygulama alanina ve tretim o6lgegine bagh

olarak degismektedir (Bonaccorso vd., 2010).

1.2.2. Grafen oksit

GO, grafenin oksijen igeren fonksiyonel gruplarla (hidroksil, epoksit, karboksil vb.)
zenginlestirilmis bir tiirevidir. Genellikle grafitin Hummers yontemi ile kimyasal oksidasyonu
sonucu elde edilmektedir. Sekil 1.2°’de 4 adimli Hummers reaksiyonu verilmistir. Bu
reaksiyonda GO ¢ok katmanli yapisini korur ve yilizeyinde tasidigi fonksiyonel gruplar
sayesinde hidrofilik 6zellik kazanir (Dreyer vd., 2010; Zaaba vd, 2017).
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Sekil 1.2. D6rt adimli Hummers reaksiyonu

GO elektronik ozellikler agisindan saf grafene kiyasla farklilik gosterir. Oksijenli gruplarin
varligl, karbon atomlar: arasindaki sp? hibrit yapisin1 bozar. Bu nedenle GO genellikle yalitkan
veya yarl iletken karaktere sahiptir Ancak indirgenmis grafen oksit (rGO) formuna

dontstirildiigiinde, iletkenlik 6zelligi kismen geri kazanilabilir (Eda ve Chhowalla, 2010).

GO’nun en dikkat ¢eken avantajlarindan biri de ytliksek kolloidal kararliligidir. Sulu ve polar
coziiciilerde kolaylikla dagilabilmesi 6zellikle biyomedikal uygulamalarda ilag tasiyici sistemler
ve biyosensorler alaninda avantajli hale getirmektedir. Ayrica oksijenli fonksiyonel gruplar
sayesinde metal iyonlar1 ile kompleks olusturma ve yilizey modifikasyonu gibi kimyasal

islemlere de uygundur (Dreyer vd., 2010; Liu vd., 2019).



1.2.3. Fulleren

Fullerenler, yalnizca karbon atomlarindan olusan, kapali kafes benzeri yapilar sergileyen
allotroplardir. i1k olarak 1985 yilinda Kroto ve arkadaslari tarafindan kesfedilen Cgo molekiilii
simetrik bir kiire yapisina sahiptir. Cg, her biri sp? hibritlesmis 60 karbon atomunun 12 besgen
ve 20 altigen ile olusturdugu yapiy1 temsil eder. Bu yapi fullerenlere yiiksek kararlilik ve

kimyasal islevsellik kazandirmaktadir (Kroto vd., 1985).

Ilk kesfedilen ve en yaygin olan fulleren Cg molekiiliidiir. Ancak C16’dan baglayarak yiizlerce
karbon atomu iceren farkl fulleren tiirleri de bulunmaktadir. Bu ¢esitlilik, molekiillerin fiziksel
ve kimyasal ozelliklerini etkileyerek onlari farkll uygulamalar icin uygun hale getirir. Ornegin,
bazi fullerenler elektron alic1 6zellikleri nedeniyle giines pillerinde kullanilirken, diger tipleri
ilac tasiyici olarak biyomedikal alaninda degerlendirilmektedir. Yapilarindaki simetri ve 6zgilin
baglanma o6zellikleri, fullerenlerin nanoteknoloji ve malzeme bilimi gibi disiplinlerde énemli
bir arastirma konusu olmasini saglamaktadir. Tablo 1.2’de bazi fulleren cesitleri verilmistir
(Bai vd., 2019, Kausar, 2025).

Elektronik 6zellikleri acisindan fullerenler, yliksek elektron alma egilimi ve konjuge m-baglari
sayesinde hem elektron alicis1 hem de yari iletken karakter sergileyebilir. Bu 6zellik, onlari
ozellikle fotovoltaik cihazlar ve polimer bazl elektronik cihazlarda avantajli kilar. Fulleren, ince
film transistorlerinden elektronik iletkenlik ve siiperiletkenlik uygulamalarina kadar bircok

elektronik alanda ¢esitli amaclarla kullanilmaktadir (Haddon, 1992).



Tablo 1.2. Fulleren cesitleri. Bai vd., 2019’dan uyarlanmistir (Bai vd., 2019).

20 ()

H

24 (Ds)

26 (Dan)

28 (T4)

70 (Dsn)

Fullerenlerin ¢6ziiniirliigii diisiik olmakla birlikte kimyasal islemler ile ¢oziiniirliik ve biyolojik
uygunluk artirilabilir. Fonksiyonel gruplarin yiizeye baglanmasi, hem ¢oziniirliigii hem de

uygulama cesitliligini artirarak ila¢ tasiyici sistemler, enzim inhibitorleri ve antiviral ajanlar

gibi biyomedikal uygulamalara olanak tanir (Jensen vd., 1996).




1.2.4. Karbon nanotiip

CNT’ler tek boyutlu silindirik karbon yapilaridir. Yiikksek yilizey alani, mekanik dayanim ve
elektronik 6zellikleri sayesinde nanoteknoloji alaninda énemli bir yer edinmistir. i1k kez 1991
yilinda lijima tarafindan kesfedilen bu yapilar, tek bir grafen tabakasinin kivrilmasiyla olusan
tek duvarli CNT ve i¢ ice gecmis bircok silindirik yapiy1 iceren ¢ok duvarli CNT olarak ikiye
ayrilir (lijima, 1991).

Elektronik agidan CNT ¢ap ve sarmal acisina bagh olarak iletken ya da yari iletken 6zellik
gosterebilir. Bu sayede alan etkili transistorler ve esnek elektronik cihazlarda kullanilmaktadir.
Elektron mobiliteleri silikondan ¢ok daha yiiksektir. Bu nedenle CNT, elektronik nanomalzeme

bilesenlerin temel yapitasi olarak degerlendirilmektedir (Avouris, 2002).

CNT ayn1 zamanda yiiksek mekanik 6zelliklere sahiptir. Sp? karbon baglarinin sagladig yiiksek
bag enerjisi sayesinde elastisite modiilleri 1 TPa’ya kadar cikabilir. Yiiksek dayaniml, hafif
kompozitlerin iiretimi i¢cin uygundur. Ayrica yiliksek dayanim gerektiren malzeme uygulamalari

icin gliclii bir aday olarak degerlendirilmektedir (Yu vd., 2000).

CNT’nin fonksiyonellesme orani yiiksektir. CNT’ler dogal halleriyle hidrofobiktir ve suda
coziinmezler. Fakat ylizeylerinin fonksiyonellestirilmesiyle ¢oziiniirliikleri artirilabilir ve bu
sayede elektronik, optik, sensor, enerji ve 1s1 transferi gibi alanlarda tercih edilen bir malzeme
haline gelir. Gliniimiizde kullanim alanlari transistorler, gaz sensorleri, lityum-iyon bataryalar,
stiperkapasitorler ve kompozit malzemeler gibi alanlardir. Ayrica yiiksek 1s1 aktarim kapasitesi

sayesinde nanoakiskanlar i¢in de uygunluk gostermektedir (Gupta vd., 2019).

CNT ytksek termal, mekanik, elektriksel, optik ve yapisal 6zellikleri sayesinde biyomedikal
alaninda biiyiik ilgi toplamistir. ilag iletimi ve kanser tedavisi gibi alanlarda kullanilmaya
baslamisti. CNT’ler 6zellikle yliksek en-boy oranlari, elektrik iletimi ve kimyasal stabiliteleri
sayesinde yiiksek hizda elektron iletimi ve molekiiler tanima 6zelliklerine sahiptir. Ek olarak
kanser hiicrelerine biiylimeyi ve ¢cogalmay1 engelleyen CNT uygulamalar ile ilgili calismalar
devam etmektedir (Maiti vd., 2018).

CNT’ler gesitli yontemlerle iiretilebilmektedir. Yaygin olarak kullanilan yontemler: ark
bosaltimi, lazer ile uzaklastirma ve CVD yontemleridir. CVD yontemi, diistik sicaklik, ytliksek
saflik ve Olgeklenebilirlik avantajlar1 sayesinde endiistriyel Ol¢cekte en yaygin kullanilan
yontemdir. Bu yontemde asetilen gibi karbon iceren gazlar, ytliksek sicaklikta nikel gibi metal

katalizorler izerine toplanarak CNT sentezi saglanir (Endo vd., 2007; Huang vd., 1998).

1.3. Yiizey Aktif Maddeler

Yiizey aktif maddeler diger ismiyle siirfaktanlar olarak bilinir. Hem hidrofobik kuyruk hem de
hidrofilik bas grubu iceren amfifilik molekiillerdir. Bu 6zellik, su-ortam ara ytizeylerinde

toplanarak yiizey gerilimini diisiirmelerini ve misel olusumunu saglar. Yiizey aktif maddeler



deterjan, emiilsiyonlayici, dispersant ve biyosidal ajan olarak yaygin bicimde kullanilir.
Farmasotik, kozmetik ve endiistriyel proseslerde Kkritik rol oynarlar (Rosen ve Kunjappu,
2012).

Katyonik ylizey aktif maddeler, anyonik yiizey aktif maddelere kiyasla daha iyi antibakteriyel
ve antifungal aktivitelere sahiptir. Katyonik yiizey aktif maddeler gida, boya, antibakteriyel
formiilasyonlar, misellerle gelistirilmis ultrafiltrasyon, kozmetik, mezogodzenekli malzemelerin
sentezi, koenzim modelleri, nanopartikiillerin secici sentezi, floresan sondiiriiciiler ve hiicre
zar1 boyunca ilag dagitim araglari olarak yaygin sekilde kullanilmaktadir. En yaygin katyonik
ylzey aktif maddeler setiltrimetilamonyum bromiir (CTAB), setiltrimetilamonyum klortir,
ditetradesildimetilamonyum kloriir ve setilpiridinyum bromiir (CPB) veya kloriir gibi
kuaterner amonyum bilesikleridir. Ayrica kuaterner piridinyum ylizey aktif madde sistemleri,
mikrop o6ldiirtcii 6zellikleri, enzim stabilitesini inceleme, gen aktarimini kolaylastirma ve ilag

dagitiminda etkili bir ara¢ olarak farmasoétiklerde genis kullanimlarina sahiptir (Verma, 2015).

CPB (C21-H38-N.Br), agiz bakim iiriinlerinden laboratuvar uygulamalarina kadar genis bir
kullanim alanina sahip katyonik bir ytlizey aktif maddedir. Dezenfektan, mikrop o6ldiiriict,
deodorant ve analitik kimya reaktifi olarak hem farmasoétik hem de fiziksel kimya alanlarinda
siklikla kullanilmaktadir (Sarasan ve Chouhan, 2015).

Sodyum dodesil siilfat (SDS, yaygin kullanilan anyonik bir yiizey aktif maddedir. Toz ve pelet
formda bulunur. Pelet hali daha iyi ¢6ziiniirliige sahiptir ve daha az toksiktir. Kritik misel
konsantrasyonu 25°C’de 0,0082 M'dir ve sicaklik veya elektrolit eklenmesiyle degisir. SDS,
temizlik triinleri, biyoteknoloji, biyokimya ve polimer arastirmalarinda kullanilir. Giiglii bir
deterjan olup hemoglobin analizi ve protein saflastirmada etkilidir. SDS’nin antiviral 6zellikleri,
Herpes viriisii ve HIV gibi viriisleri engelleyebilir. SDS'nin sentezi dodekanol ve siilfiirik asit
tepkimesiyle ve ardindan sodyum hidroksit ile notralizasyonu ile elde edilir. Mikroskopik

olarak amfifilik yapiya sahip olmasi nedeniyle yag ¢oziicii etkisi yiiksektir (Bhattarai vd., 2014).

DDAB katyonik ylizey aktif madde grubunda kuaterner amonyum bilesigidir. Toksisite
ozelligine sahip olmasi nedeniyle ekosistem iizerinde olumsuz sonuglar dogurabilir
Elektrokimyasal karakterizasyon ¢alismalarinda, DDAB’nin farkli pH ortamlarindaki davranisi
incelenmistir. Asidik ortamda, bu bilesik iki elektron ve iki proton iceren bir indirgenme
reaksiyonu ile pargalanirken, nétr ortamda ti¢ elektron ve {li¢ proton transferiyle bir redoks
reaksiyonu gecirmektedir. Bazik ortamda ise DDAB’nin sadece oksidasyon siireci gergeklesir.
DDAB’nin sulu ¢ozeltilerindeki difiizyon katsayisinin pH’a bagh olarak degistigi goriilmustiir.
DDAB’nin DNA ile etkilesimi incelendiginde, bu etkilesimin potansiyel kanser onleyici etkileri
degerlendirilmis ve etkilesime dair baglanma parametreleri ayrintil olarak belirlenmistir.
Elektrokimyasal analizlere gore, DDAB, DNA ile elektrostatik ve hidrofobik etkilesimler yoluyla
baglanabilmekte, bdylece DNA’nin replikasyon mekanizmasini etkileyebilmektedir. Bu
etkilesim, kanser hiicrelerinin ¢ogalmasini durdurmaya yonelik potansiyel bir mekanizma
olarak degerlendirilmektedir (Shah vd., 2011).
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Setilpridinyum bromiir (CPB), katyonik bir ylizey aktif madde olup, piridinyum bas grubu ve
uzun C16 hidrofobik kuyruga sahiptir. Antiseptik 6zellikleri nedeniyle tibbi ve endiistriyel
uygulamalarda yaygin olarak kullanilmakta olup, ila¢ tasima sistemlerinde ve enzim
stabilizasyon c¢alismalarinda onemli bir rol oynar. CPB’nin sulu c¢ozeltilerde kritik misel
konsantrasyonu 0,0007 M’dir. Bu degerin lizerinde misel yapilar1 olusturarak su icinde
¢ozlinmeyen bilesikleri ¢c6zebilir. Molekiiler dinamik simiilasyonlari, CPB’nin su ve 1-oktanol
icindeki hareketini analiz etmistir. Bu ¢alismaya gore sulu ortamda daha hareketli olan CPB
molekiilii, misel ortaminda ise kuyruk hareketi kisitlanmistir. Ayrica, bromiir iyonlariyla
etkilesimleri incelenmis, misel ortaminda iyonlarin piridinyum bas grubuna yakin
konumlandigi belirlenmistir. CPB miselleri, molekiiler seviyede giiclii bir stabilite gostermekte
olup, ylizey ozellikleri acisindan olduk¢a dinamiktir. Ayrica su molekilleri ile etkilesim
halindedir. Yapilan bu ¢alismalarda, CPB’nin farmasoétik uygulamalarda ila¢ tasiyicisi olarak
kullanimi, biyolojik sistemlerde enzim aktivitelerini diizenlemesi ve cevresel alanlarda su

aritimi gibi siireglerde etkili oldugu gozlenmistir (Verma vd., 2015).

Yiizey aktif maddeler, grafenin sulu ortamda etkin bigimde dagilmasini saglamak amaciyla
yaygin olarak kullanilmis ve bu dogrultuda cesitli calismalar gerceklestirilmistir. Bu ¢alismalar,
grafen ylizeylerinin fiziksel adsorpsiyon yoluyla stabilize edilmesini ve aglomerasyonu
onlemek amaciyla yilizey aktif maddelerin kullanilmasim1 ve bu sayede dispersiyonun
kararhginin siirdiiriilmesini ele almaktadir. Ozellikle sulu dispersiyonlar, ucucu organik
bilesiklerin kullanimini azaltma hedefi dogrultusunda cevresel acidan 6nemli bir yaklasim
olarak degerlendirilmektedir (Texter, 2014).

1.4. Nanoakiskanlar

Nanoakiskanlar, bir tasiyici sivi icinde dagilmis nanopargaciklardan olusan siispansiyonlardir.
Bu kavram, 1995 yilinda Choi tarafindan tanimlanmis ve klasik 1s1 transfer sivilarina kiyasla
yuksek 1s1l iletkenlik ve 1s1 tasima kapasitesi potansiyeli sunmasiyla dikkat cekmistir (Choi vd.,
1995).

Nanoakigkan iiretiminde kullanilan yontemler tek asamali ve iki asamali yontemler olarak iki
ana bashk altinda siniflandirilabilir Bu ydntemlerin her ikisinde de bazi avantajlar1 ve
dezavantajlar1 oldugu goriilmektedir. Tek asamali yontemde nanoparcaciklarin baz sivilar
icinde sentezlenmesi ve ayni anda dagilmasi saglanir. Bu yontem; kurutma, depolama, tasima
ve yeniden dagilma gibi islemleri ortadan kaldirarak nanopargaciklarin aglomerasyonunu
azaltir ve stabiliteyi artirir. Bu yontemle elde edilen nanoakiskanlar homojen dagilimlari

sayesinde daha kararl yapidadirlar. Ayrica bu yontemde liretim maliyetleri diisiiktir.

Iki asamali yontemde nanoakigkan iiretimindeki zorluklar nedeniyle, tek asamali yonteme
dayali teknikler gelistirilmistir Bu kapsamda buharlastirma ve yogunlastirma, lazer ile

uzaklastirma ve daldirilmis ark nanopargacik sentez sistemi (DANSS) gibi yontemler
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kullanilarak metaller mekanik yontemlerle buharlastirilir ve dispersiyon iginde katilastirilarak
istenilen nanoakiskan elde edilir. Sekil 1.3’te lazerle uzaklastirma yontemine iliskin bir gorsel
verilmistir. Fiziksel yontemler, parcacik boyutunun kontroliinii saglayarak nanoakiskanin
stabilitesine katki saglar. Vakum-DANSS yontemi ise elektrigi iletmeyen sivilar kullanilarak
cesitli sekillerdeki nanopargaciklarin (igne seklinde, dairesel, kare, cokgen vb.) elde edilmesini
saglar ve istenmeyen aglomerasyonlari oOnler. Bu ydntemin dezavantaji ise kimyasal
reaksiyonlarin tam verimle gerceklesmemesi nedeniyle dispersiyon icinde artik
hammaddelerin kalmasidir (Arshad vd., 2019).

Son doénemlerde gelistirilen kimyasal ¢o6zelti yontemi, tek asamali iiretim yaklasimina
dayanmasina ragmen; mikro yapilarin kontrol edilebilirligi sayesinde yiiksek stabilite ve termal
iletkenlik sunan nanoakiskanlarin sentezinde etkili bir alternatif olarak 6ne ¢ikmaktadir. Ancak
tek asamali yontemin biiyiik 6lgekli {iretimde uygulanmasi hala zorluklar icermektedir (Wei
vd., 2009).

Lazer Cihaz:

Lazer Isim

Nanopargacik

Baz Siv1

Hedef

Sekil 1.3. Tek asamali nanoakiskan iiretim yontemlerinden biri olan lazer ile uzaklastirma

yontemi

En yaygin kullanilan iiretim teknigi olan iki asamali yontemde ise, 6ncelikle cesitli mekanik ve
kimyasal islemlerle toz halinde nanoparcaciklar elde edilir. Bu toz; su, etilen glikol veya yag gibi
tasiyict swvilarla ultrasonik titresim (sonikasyon), manyetik karistirma, yliksek kesmeli
karistirma, homojenlestirme ve bilyali 6giitme gibi yontemlerle karistirilir. Bu yontemler ile
nanoakiskan {iretiminde en yaygin sorunlardan biri olan aglomerasyonu azaltmaya yardimci

olmaktadir. Sekil 1.4’'te sonikasyon ile iki asamali nanoakiskan {iretim yontemi verilmistir.
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Nanopargaciklarin yliksek ylizey alani ve yiizey enerjisi, sivi ortamlar icinde bir araya gelerek
aglomere olma egilimini artirmaktadir Bu durum, nanoakiskanlarin stabilitesi tizerinde
dogrudan bir etki yaratmakta ve homojen dagilimin saglanmasini zorlastirmaktadir. Yapilan
calismalar, metalik nanoparcaciklarin Van der Waals Kkuvvetlerinden kaynaklanan ¢ekim
etkileri nedeniyle 6zellikle aglomerasyona yatkin oldugunu géstermektedir. Buna karsilik, oksit
bazli nanopargaciklar kullanilarak hazirlanan nanoakiskanlar, metalik muadillerine gére daha
kararli bir yap1 sergilemektedir. Oksit nanoparcaciklarin yiizey 6zellikleri ve elektrostatik itici
kuvvetleri, parcaciklarin birbiriyle birlesmesini engelleyerek dispersiyonun uzun streli
stabilitesini artirmaktadir. Bu nedenle, nanoakiskan uygulamalarinda oksit nanoparcaciklarin
tercih edilmesi hem fiziksel stabiliteyi iyilestirmek hem de istenilen termal ve akiskanlik
ozelliklerini korumak ac¢isindan énemlidir. Nanoakiskanlarin stabilitesini artirmak i¢in en etkili
ve ekonomik ¢6ziim yiizey aktif maddelerin kullanimidir Bu yontem ekonomik olsa da
kurutma, depolama ve tasima gibi slireclerde bazi sorunlara neden olabilecegi goriilmiistir.
Bununla birlikte sicaklik, pH, ultrasonik ve mikrodalga 1s1nimi, reaktan ve siirfaktan tiirleri ve
konsantrasyonlar1 gibi sentez parametrelerinin degistirilmesiyle nanopargaciklarin mikro
yapisi iyilestirilebilir. iki asamali yéntemlerde yaygin olarak kullanilan teknikler arasinda
dogrudan buharlastirma ve yogunlastirma, kimyasal indirgeme, ark bosaltimi, lazer ile
uzaklastirma, polyol ydntemi, mikrodalga 1sitnimi ve faz transfer yontemi yer almaktadir
(Arshad vd., 2019).

Ses Nanopargacik
g —— Yiizey Aktif
Madde
- Baz Siva ©
—— “-:‘.". —— u_.'::c
® o0 @ o9 ©
Karstirica

Sonikator Nanoakiskan

Sekil 1.4. ki asamali nanoakiskan iiretim yontemlerinden biri olan sonikasyon ile iiretim

yontemi
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Nanoakigkanlar iizerine yapilan yogun calismalardan bir tanesi parc¢acik konsantrasyonuna ve
tiiriine bagh olarak degisen 1s1l iletkenlik artisidir. Das ve arkadaslari, Al,03 ve CuO nano sulu
dispersiyonunda %1 hacimsel konsantrasyonda dahi saf suya kiyasla yiliksek oranda 1sil
iletkenlik artis1 sagladigini gostermistir. Ayrica nanoakiskanlarin 1sil iletim katsayisi ortam

sicakligi ile dogru orantili olarak yiikselmektedir (Das vd. 2003).

Cinko oksit (ZnO) nanoakiskanlarin antibakteriyel ozellikleri, cesitli bakterilere Kkarsi
gosterdigi inhibitor etkiler nedeniyle dikkat cekmektedir. Zhang ve arkadaslari, ZnO nano sulu
dispersiyonlarin, gram-negatif bir bakteri olan Escherichia coli lizerinde antibakteriyel bir etki
olusturdugunu ortaya koymustur. Ayrica, ZnO nanoparcaciklari Staphylococcus aureus gibi
gram-pozitif bakterilere kars1 da antibakteriyel aktivite sergiledigi bilinmektedir. Bu etkinin
nedeni ZnO nanoparc¢aciklarinin bakteri hiicre duvarina temas ederek membran yapisini
bozmasidir. ZnO ile muamele edilen E. coli hiicrelerinde membran hasar1 SEM (taramal

elektron mikroskobu) analizleri ile goriilebilmektedir (Zhang vd., 2007).

Oliviera ve arkadaslarinin yaptigi bir ¢alismada titanyum dioksit (TiO,) nanopartikiilleri,
titanyum izopropoksidin hidrolizi ile sentezlenmistir. Nanopartikiillerin yiizey modifikasyonu,
polivinil alkol (PVA) polimeri ile islenerek gerceklestirilmis ve bdylece nanoakiskan
stabilitesinin artirilmasi hedeflenmistir. Modifiye edilmis nanopartikiiller, %0,00125 ile %0,1
arasinda degisen hacim yiizdeleriyle sulu nanoakiskanlar hazirlanarak kullanilmistir. Sonuglar,
nanopartikiil konsantrasyonu arttikca nanoakiskanlarin viskozite ve 1s1 iletkenligi degerlerinin
arttigini ve baz akiskanlardan daha yliksek degerlere sahip oldugunu gostermektedir. Yiizey
modifikasyonunun TiO, nanopartikiillerinin stabilitesinde 6nemli bir iyilestirme sagladig
ortaya konulmustur. Bu bulgular, nanoakiskanlarin endustriyel uygulamalardaki potansiyelini

artirmaya yonelik 6nemli katkilar sunmaktadir (Oliveira vd., 2017).

Tablo 1.3’te grafen ve grafen oksit nanoparcaciklarinin sivi igerisindeki dagilim stabilitesini
inceleyen calismalar verilmistir. Bu calismalarda, stabiliteyi saglamak amaciyla SDS, SDBS
(Sodyum dodesil benzen siilfonat) ve PVA gibi ylizey aktif maddelerin yani sira, pH degisimi
veya polimer kaplama gibi farkl yontemler kullanilmistir. Stabilite degerlendirmesi ise baslica
fotograflama, Ultraviyole Gorlniir Spektroskopi (UV-VIS), zeta potansiyel ol¢ciimii ve termal
iletkenlik kararlilik testleri ile gerceklestirilmistir. Elde edilen stabilite siireleri, kullanilan
malzeme ve yonteme bagh olarak biiytik farklilik gostermistir. 24 saat gibi kisa siirelerden, 180
giin gibi uzun siirelere kadar degisen sonuglar gézlemlenmistir. Bu calismalar sayesinde uygun
yluzey modifikasyonu ve karakterizasyon yontemleri ile nanoakiskanlarin kararliliginin 6nemli

oOlciide artirilabilecegi goriilmiistiir.
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Tablo 1.3. Nanoakiskanlar hakkinda yapilan bazi calismalarin karsilastirilmasi

Kaynak Nanomalzeme |Yiizey Aktif Stabilite Test Yontemi |Stabilite
Madde Siiresi
Yuvd., 2010 GO Nanolevha Yok Termal iletkenlik Yaklasik 7
sabitligi glin
Parkvd., 2012 |GO Nanolevha |pH degisimi Zeta potansiyel testi Gorililmedi
Dhar vd., 2013 |Grafen Yok Fotograflama 180 gilin
Nanolevha
Sunvd., 2013 Grafen P19 ve P20 Fotograflama + UV-Vis | Goriilmedi
Nanolevha polimerleri spektrofotometresi
Lee vd., 2013 GO Nanolevha |pH degisimi Zeta potansiyel testi Gorililmedi
Ghozatloo vd,, Grafen Yok Fotograflama + Termal |Yaklasik 7
2013 Nanolevha iletkenlik sabitligi glin
Kole ve Dey, Grafen Yok Termal iletkenlik Yaklasik
2013 Nanolevha sabitligi 150 giin
Akhavan-Zanjani | Grafen PVA UV-Vis 7 gliin
vd., 2013 Nanolevha spektrofotometresi
Mavd., 2013 Grafen Yok Fotograflama + UV-Vis | 256 saat
Nanolevha spektrofotometresi
Li, Chen vd., Grafen Yok Fotograflama + UV-Vis |Yaklasik 7
2014 Nanolevha spektrofotometresi giin
Hadadian vd,, GO Nanolevha |Yok Fotograflama + UV-Vis |60 giin
2014 spektrofotometresi +
Zeta potansiyel testi
Hajjar vd., 2014 |GO Nanolevha |Yok Fotograflama Goriilmedi
Li, Zheng vd., Grafen Yok Fotograflama Gorililmedi
2014 Nanolevha
Park ve Kim, Grafen Yok Fotograflama 24 saat
2014 Nanolevha
Mehrali vd., Grafen Yok Fotograflama + UV-Vis | 600 saat
2014 Nanolevha spektrofotometresi +
Zeta potansiyel testi
Asirvatham vd., |Grafen Yok Fotograflama 7 glin
2015 Nanolevha
Zubir vd., 2015 |GO Nanolevha |pH degisimive |Fotograflama + Zeta Gorililmedi
tannik asit potansiyel testi
Kazivd, 2015 |Grafen pH degisimi Fotograflama 60 giin
Nanolevha
Mahmudul Grafen SDBS Fotograflama 4 glin
Haque vd., 2015 |Nanolevha
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1.4.1. Grafen nanoakiskanlar

Grafen nanoakiskanlar, grafen tiirevlerinin bir baz sivi icinde dagitilmasiyla olusturulan ytiksek
termal iletkenlikli akiskanlardir ve 1s1 transferi uygulamalarinda 6nemli bir potansiyele
sahiptir. Grafen nanoakiskanlar, yliksek termofiziksel ozellikleriyle modern miihendislik
uygulamalarinin vazgecilmez bilesenleri arasina girmistir. Grafenin yiiksek ytizey alany, yiiksek
termal iletkenligi ve kimyasal kararliligi, sivilarin 1s1 transfer verimliligini artirir. Bu 6zellikler
sayesinde elektronik sogutma, otomotiv motorlari, 1s1 esanjorleri ve giines kollektorleri gibi
sistemlerde etkin bir sekilde kullanilmasini saglamaktadir. Grafen parcaciklarinin tasiyici
swvilar icinde homojen dagilmasi, akiskanin termal 6zelliklerini 6nemli 6l¢iide iyilestirirken,
diisiik konsantrasyonlarda dahi yiiksek 1s1 iletim kapasitesi sunarak enerji iletiminde énemli
gelismelere yol acmistir. Viskozite ve akiskan dinamikleri gibi parametreler, grafen
nanoakiskanlarin akiskanlik 6zelliklerini belirleyerek sistem performansi tizerinde dogrudan
etkili olur. Ayrica bu parametreler Brownian hareketi ve genis ytlizey etkilesimleri sayesinde 1s1
transfer mekanizmalarin1 optimize etmektedir. Grafen nanoakiskanlar kimyasal stabilitesi
sayesinde asinma ve korozyona karsi direng gostermektedir. Bu sayede uzun 6miirlii ve kararh
151 ve elektrik iletimi saglayarak mevcut teknolojilerde verimliligi artiran yenilik¢i bir ¢6ziim
sunar (Bahiraei ve Heshmatian, 2019; Arshad vd., 2019).

Nano dolgu maddeleri, yiiksek yiizey alani nedeniyle topaklanma ve birbirlerine yapisarak
mikro partikiiller olusturma egilimindedir. Bu nedenle, nano dolgu maddesinin matris boyunca
tek tek partikiiller halinde dagilmasi, 6zellikle de molekiiler diizeyde dagilmasi 6énemli bir
adimdir. Yiikksek parcaciklar arasi etkilesim nedeniyle nanotiipler ve nanolevhalar gibi
anizotropik nanopartikiiller icin aglomerasyon daha olasidir. Grafenin polimerik malzemeler
icin dolgu maddesi olarak kullanilmasi, yeni bir nanokompozit sinifinin ortaya ¢ikmasina yol
acmistir. Grafen, kovalent olarak baglanmis karbon atomlarinin atomik bir katmanindan
olusmasi sebebiyle iki boyutlu bir yapidadir. Boyutlar1 nedeniyle grafen, nanopargaciklar
olarak siniflandirilir ve 2626 m2/g spesifik yiizey alanina sahiptir. Saf haliyle grafen bugiine
kadar bilinen en sert ve en giiclii malzemedir. Grafenin gerilme mukavemeti 130 GPa ile gelige
gore (310-690 MPa) cok daha yiiksektir. Buna ek olarak grafen, 6000 S/cm gibi yiiksek bir
elektrik iletkenligine ve 1.000-5.000 W/m-K araliginda yiiksek bir termal iletkenlige sahiptir.
Ayrica grafen molekiiler agidan gecirimsizdir. Bu nedenle miikemmel bir bariyer etkisine
sahiptir. Gorliniir 151kta %2,3 gibi ¢ok diisiik bir 151k emilimi ile optik 6zellikleri de dikkat
cekicidir Ancak Novoselov ve arkadaslarina gore grafenin malzeme o6zellikleri iiretim
stirecinden etkilenmektedir. Ustiin fiziksel ézellikleri nedeniyle grafen, plastiklerde potansiyel
bir fonksiyonel dolgu maddesidir. Calismalar, grafenin plastiklerde diisiik oranlarda
kullanildiginda dahi fiziksel 6zelliklerde 6nemli bir iyilesme oldugunu géstermistir. Grafenin
fonksiyonel bir dolgu maddesi olarak dahil edilmesi ile mekanik dayanim, elektrik iletkenligi,
termal iletkenlik gibi 6zelliklerin iyilestigini gostermistir. Karisima diisiik konsantrasyonlarda
grafen eklendiginde, polimerin fiziksel ve mekanik 6zelliklerinde kayda deger iyilesmeler

gorilmiistir (Gudarzi ve Sharif, 2012; Hopmann ve Adamy, 2019).
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Grafenin benzersiz fiziksel ve kimyasal 6zellikleri ile genis uygulama potansiyeli, son yillarda
yogun bilimsel arastirmalara konu olmustur. Bu potansiyelin endiistriyel olcekte
degerlendirilebilmesi icin, grafenin ekonomik ve verimli bigcimde biiyiik miktarlarda
iiretilebilmesini saglayacak yontemlerin gelistirilmesi kritik oneme sahiptir. Bu nedenle
grafitin ¢oziici i¢inde, siv1 eksfoliasyon yontemiyle grafen dispersiyonlarinin elde edilmesi,
Olceklenebilir liretim stratejileri arasinda 6ne ¢ikmaktadir. N-Metil-2-pirolidon (NMP), dimetil
stilfoksit ve N,N-dimetilformamid gibi ¢6ziicliler, grafen eksfoliyasyonu i¢in en uygun ortamlar
arasinda yer almaktadir. Bu ¢éziiciilerde elde edilen dispersiyonlar ytliksek kinetik kararlilik
gostermektedir. Ancak saf grafen, hidrofobik yapisi nedeniyle sulu ortamlarda yeterli dagilma
gostermez. Bu nedenle, yiizey aktif maddelerle islevsellestirme veya oksidasyon yoluyla GO
formuna doniistiriilerek sulu dispersiyonlarda kararli yapi elde edilebilmektedir (Rodgers vd.,
2015).

iki boyutlu bir karbon allotropu olan grafen, tek katmanl altigen sp2 karbon tabakasidir. Ancak
ticari olarak cok tabakali agregalar halinde mevcuttur. Hidrofobik bir malzemedir ve herhangi
bir ¢oziliciide ¢oziinmedigi bilinmektedir. Coziinebilir grafen tabakalarina iliskin baz
calismalarda, kimyasal olarak modifiye edilmis grafen dispersiyonlarindan bahsedilmektedir.
Grafen dispersiyonlarinin, giiclii tabakalar arasi van der Waals kuvvetleri nedeniyle
termodinamik olarak kararsiz oldugu ve agregasyon ile cokelecegi genel olarak kabul
gormektedir. Bu tiir dispersiyonlar liyofobik kolloidler olarak adlandirilir ve genellikle

Derjaguin, Landau, Verwey ve Overbeek teorisi ile tanimlanir (Texter, 2014; Rodgers vd., 2015).

Texter’in calismasinda grafen ve GO’nun cesitli coziiciilerdeki dagilimlari incelendiginde grafen
dispersiyonlarinin tek katman gerektiren uygulamalar icin uygun olmadig1 gérilmiistiir. Ancak
bu alanda yapilacak daha fazla calismanin grafenin dispersiyonlarinin bu dezavantajini ortadan

kaldiracagi diistintilmektedir (Texter, 2014).

Grafen dispersiyonlarinin kararliligi, nanomalzemenin performansin1 dogrudan etkileyen bir
parametredir. Mateos ve arkadaslarinin ¢alismasinda, farkli tiirde ytlizey aktif madde (anyonik,
non-iyonik ve katyonik) c¢ozeltilerinde hazirlanan grafen dispersiyonlari, 6zellikle grafen
nanolevha kalinlig1 izerinden degerlendirilmistir. SEM analizleri, ylizey aktif madde tiiriine ve
konsantrasyonuna bagl olarak grafen nanolevha kalinliginda belirgin bir azalma oldugunu
gostermistir. Ozellikle katyonik surfaktanlar (CTAB ve DTAB), elektrostatik ¢cekim yoluyla
grafen yiizeyine gilicli bicimde adsorbe edilmis ve esnek grafen levhalarinin olusmasim
saglamistir. CTAB ile hazirlanan dispersiyonlarda ortalama grafen levha kalinhigi 12-19 nm
arasinda degisirken, DTAB ile bu deger 15-21 nm aralifinda gozlemlenmistir. Bu sonuclar,
katyonik surfaktanlarin grafen dispersiyonunda yiiksek etkinlige sahip oldugunu ortaya

koymaktadir.

Non-iyonik bir siirfaktan olan Brij L23 ile elde edilen dispersiyonlarda ise grafen levhalar1 daha
kalin goriinmektedir. Yiizey aktif maddenin grafen yiizeyini yogun bicimde kapladig:

gozlemlenmistir. Aniyonik SDS ile hazirlanan dispersiyonlarda ise grafen levha kalinlig1 35-46
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nm arasinda degismis, ancak yiiksek konsantrasyonlarda dispersiyon kararliliginin azaldigi
gozlemlenmistir. Surfaktan tiirii ve grafen/surfaktan orani, dispersiyon kararliligini belirleyen
temel faktorler arasinda yer almaktadir. Bununla birlikte katyonik surfaktanlarin daha

homojen ve ince yapili bir grafen dagilimi sagladig gorilmistiir (Mateos vd., 2018).

Dispersiyonlar1 hazirlamak icin bir¢ok endiistriyel yontem vardir. En yaygin yontem ufalama
olarak da bilinen kiiciik ortam o6giitmedir. Bu yontemde ¢ok kiiciik bileyeler ile bilyeli
degirmende 6glitme yapilir. Baska bir yaygin yontem ise sonikasyondur. Sonikasyon, grafeni
laboratuvar 6lgekli miktarlarda gesitli ¢oziiciiler icinde dagitma prensibi ile gerceklestirilir.
Grafen, grafit tozundan iretilir veya ticari grafen kullanilabilir. Tek katmanli grafenin asiri
anizotropisi nedeniyle, grafen dagilimi homojen degildir. Bu dagilma cesitli ortamlarda killerin
pul pul dokilmesine benzetilebilir. Sonikasyon ydnteminde, grafen nanopargaciklarinin
carpisma, topaklanma veya flokiilasyona kars sterik ve elektrostatik stabilite saglamak icin
yuzey aktif maddeler ve polimerler gibi stabilizatorler kullanmir. Bu ¢alismalarda elde edilen
yontemlerin yiiksek hacimli tiretimler i¢in de uygulanabilir oldugu diisiiniilmektedir (Texter,
2014).

1.5. Literatiir Ozeti

Grafenin eksfoliasyonu veya c¢oziicii icinde dagilmasi, ultrasonik islemle elde edilebilir.
Grafenin ¢oziiciilerde eksfoliyasyonu iizerine yapilan arastirmalar, 40 m]/m?2 yiizey gerilimine
sahip coziiciilerin eksfoliyasyon icin uygun ortam oldugunu gostermektedir. Ornegin, NMP, N-
dimetilasetamid, biitirolakton ve dimetilformamid optimum yiizey gerilimine sahiptir. Bu
coziiciilerde verimli ve yliksek kaliteli bir eksfoliyasyonun miimkiin oldugu goriilmiistiir.
Ancak bu ¢oziiciilerin bazi dezavantajlar1 vardir. Bu dezavantajlardan ilki, ¢oziiciiler yiiksek
kaynama noktasina sahiptir. Bu nedenle eksfoliyasyondan sonra ¢6ziiciiniin uzaklastirilmasi
zordur. Ote yandan, NMP gézii tahris edicidir. Dimetilformamid ise birden fazla organ lizerinde
toksik etkileri vardir. Bu nedenle yeni calismalar grafenin ultrasonik islemler ile eksfoliasyonu
icin alternatif coziciilere yogunlasmaktadir. Organik coziiciilere ek olarak, grafenin
eksfoliyasyonu icin su bazh ¢ozeltiler de kullanilabilir. Bu amagla eksfoliyasyon, iyonik yiizey
aktif maddeler tarafindan stabilize edilen ¢esitli sulu ¢ozeltilerde gerceklesir. En sik kullanilan
iyonik yiizey aktif maddeler arasinda sodyum deoksikolat, sodyum dodesilbenzen stilfonat ve
SDS bulunmaktadir (Hopmann ve Adamy, 2019).

Guardia ve arkadaslari, bu maddelere ek olarak, grafenin ultrasonik islemle eksfoliasyonu i¢in
Pluronic P123 ticari adiyla iyonik olmayan bir ylizey aktif madde kullanmislardir. Su bazh
cozeltideki ylizey aktif madde konsantrasyonu agirlikca %0,5 ile 1,0 arasinda degismistir.
Yiiksek miktarda grafen tliretimi elde etmek icin ¢ozeltilerde 100 mg/ml grafit baslangig
konsantrasyonu kullanilmis ve baslangicta sonikasyon isleminin siiresini 2 saat ile

sinirlandirilmistir. Elde edilen sonuclar iyonik olmayan su-yiizey aktif madde c¢ozeltilerinin
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kullaniminin iyonik su-yiizey aktif madde ¢cozeltilerinden 6nemli 6l¢tide daha yiiksek bir grafen
konsantrasyonu sagladigin1 gostermektedir. %0,5 yiizey aktif madde (Pluronic P123)
konsantrasyonunda 0,9 mg/ml’lik bir grafen konsantrasyonu elde edilebilmistir. Sonikasyon
stiresinin 2 ila 5 saat arasinda degismesiyle, kararl dagilmis grafen konsantrasyonu 0,9 ila 1,5

mg/ml arasinda artmistir (Guardia vd., 2011).

Texter’in calismasinda, grafenin dispersiyonu icin li¢ farkli yontem denenmistir. Birinci
yontemde grafen ylizey aktif madde veya polimer kullanilmadan belirli bir ¢oziicii i¢cinde
dagitilir. Fiziksel islemler uygulanarak, grafen ytlizeyinde dispersiyonu kolaylastiran kimyasal
degisiklikler yapilabilir. ikinci yontemde, grafen yiizeyine kimyasal fonksiyonel gruplar eklenir
ve bu sayede grafenin ¢oziicii icinde ¢dziinmesi ve dagilmasi saglanir. Uglincii yéntem ise;
yluzey aktif maddeler, polimerler veya benzeri maddeler kullanilir. Bu maddeler grafen
yluzeyinde tutunarak grafenin ¢oziicii icinde topaklanmadan (flokiilasyon olmadan) stabil
kalmasini saglar. Bu islemlerde, genellikle sonikasyon gibi 1s1 ve titresimle desteklenen
yontemlerle gerceklestirilir. Bu sayede stabilizatorlerin grafen ylizeyine tutunmasini

saglayarak dispersiyonun devamliligi saglanir (Texter, 2014).

Li ve arkadaslarinin yaptigi ¢alismada, DDAB ortaminda GO eksfoliasyonu yapilmis ve
nanomalzeme dispersiyonlarindaki islevselligi incelenmistir. Amfifilik yapiya sahip olan DDAB,
su bazli ortamda ¢ift tabaka ve vesikiil olusumu gerceklestirebilen bir yiizey aktif maddedir.
Nanomalzeme stabilizasyonunda yaygin olarak kullanilan DDAB, biyomedikal ve malzeme
bilimi alanlarinda 6nemli bir rol oynamaktadir. Grafenin sivi faz eksfoliasyonu siirecinde,
DDAB'in yiizey modifikasyonunu ve dispersiyon stabilitesini artirdigli goézlemlenmistir.
Ozellikle anyonik GO gibi yiizeylerle etkilesime girerek ¢oziiniirliik sagladigi ve uzun vadeli
stabilite sundugu belirtilmistir DDAB’in sulu ortamdaki nanomalzeme dispersiyonlarini
optimize etme kapasitesi, ylizey ylikil diizenlemeleri ve kendiliginden organize olan yapilari
sayesinde ileri diizey uygulamalar i¢in 6nemli avantajlar sundugu goriilmiistiir (Li vd., 2017).

Salihi ve arkadaslarinin ¢alismasinda SDS ile modifiye edilmis grafen oksit (GO-SDS) iiretilmis
ve 0zellikleri incelenmistir. SDS, GO'nun yiizeyine baglanarak negatif ylik yogunlugunu artirmis
ve Ni(Il) iyonlarinin elektrostatik ¢ekim yoluyla daha etkili bir sekilde adsorbe edilmesini
saglamistir. Oda sicaklifinda ek kimyasallar kullanilmadan yapilan analizler, GO-SDS’'nin iyon
degisimi ve kimyasal adsorpsiyon o6zelligine sahip oldugunu gostermistir. SDS ile modifiye
edilen GO'nun yiizey 6zelliklerinin gelismesi sayesinde adsorpsiyon kapasitesinin onemli
Olcide arttigr gozlemlenmis ve agir metal giderimi i¢in verimli bir adsorban oldugu
ortaya konmustur (Salihi vd., 2016).

Zheng ve arkadaslarinin calismasinda grafitten yola ¢ikarak sivi faz eksfoliasyon yontemiyle saf
su icinde grafen nanolevha tretilerek tek asamali grafen dispersiyonlar1 hazirlanmistir.
Eksfoliasyon siirecinde grafiti stabilize etmek amaciyla katyonik siirfaktan olan setil trimetil
amonyum bromiir kullanilmistir. Hazirlanan grafen dispersiyonlar1 ¢ok katmanli grafen

nanolevha icermektedir. UV-VIS absorpsiyon spektroskopisi ile yapilan analizler, maksimum
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absorpsiyonun 270 nm civarinda gerceklestigini, bunun da aromatik C-C baglarinin m-n
gecislerine karsilik geldigini gostermistic Dinamik 151k sagilimi  Olciimleri, grafen
nanolevhalarin ortalama pargacik biiytkligiinin setil trimetili amonyum bromiir
konsantrasyonuna  baghh  olarak  degistigini = gostermistir.  Yiiksek  siirfaktan
konsantrasyonlarinda nanopargaciklarin daha kii¢iik boyutlara sahip oldugu goriilmiistir.
Raman spektroskopisi, eksfoliye edilen grafen nanolevhalarda katman sayisinin besin tizerinde
oldugunu gostermistir. Zeta potansiyeli 6l¢limleri, dispersiyonlarin elektrostatik stabilizasyon
mekanizmasi ile dengelendigini ve 0Ozellikle siirfaktan konsantrasyonu 1 mg/ml ve
tizerindeyken zeta potansiyelinin 45-60 Mv aralifinda oldugunu gostermistir. Termal ve
akiskan kararliligl acisindan yapilan deneylerde, dispersiyonlarin yiiksek sicakliklarda ve akis
hizlarinda stabilitesinin bozulmaya basladigi, ancak sicaklik dongiisii uygulanarak bu
bozulmanin giderilebilecegi belirlenmistir. Sonug olarak, hazirlanan dispersiyonlar endiistriyel
uygulamalar icin uzun siireli stabiliteye sahiptir Ozellikle elektrostatik etkilesimin
korunmasiyla kararlh bir yapi1 sergilemektedir. Hazirlanan dispersiyon iki hafta siireyle stabil
olarak kalmistir (Zheng vd., 2023).

Mehrali ve arkadaslarinin c¢alismasinda nanomalzemenin yiizey alaninin nanoakiskan
kararliligina etkisini incelenmistir. Nanoakiskanlar, yiizey aktif madde kullanilmaksizin, saf su
ortaminda ultrasonik dispersiyon yontemiylehazirlanmistir. Calismada, 300, 500 ve 750 m?/g
0zgil yiizey alanina sahip grafen nanoparcaciklar, agirlikca %0.025-0.1 oranlarinda dagitilarak
nanoakigkanlar elde edilmistir. Gecirimli Elektron Mikroskobu (TEM) goriintiileri,
nanoparcaciklarin iyi dagilmis oldugunu ve tabaka yapilarinin korundugunu gostermektedir.
UV-VIS spektroskopisi ve zeta potansiyel dl¢ciimleriyle kolloidal stabilite degerlendirilmis; 600
saatlik gozlemde en diisiik ¢okelme oran1 750 m?/g yiizey alanina sahip grafen ile %0.025
oraninda hazirlanan numunede gozlenmistir. Zeta potansiyel degerleri, 6zgiil ylzey alam
arttikca stabilitenin iyilestigini gostermistir. Yapilan reolojik analizlerde ayrica
nanoakiskanlarin viskozitesinin sicaklik arttikca azaldigi goriilmistiir Termal iletkenlik
olciimlerinde ise, grafen konsantrasyonu ve 6zgiil ylizey alani arttik¢a iletkenligin ylikseldigini
gostermistir. En yiiksek artis %0,1 oraninda, 750 m?/g yiizey alanina sahip grafen ile

hazirlanan numune ile elde edilmistir (Mehrali vd., 2014).

Sonikasyon siiresi, grafen nanolevha sentezindeki en 6énemli parametrelerden biridir. Sarsam
ve arkadaslarinin c¢alismasinda su bazli grafen nanoakiskanlarinin stabilitesi iizerine
ultrasonikasyon stresinin etkisi incelenmistir. Agirlikca %0,1 grafen nanolevha iceren
numuneler, 15, 30, 60, 90 ve 120 dakika olmak tlzere bes farkl ultrasonikasyon siiresi
uygulanarak hazirlanmistir. Yapilan analizlerde, yiizey aktif madde icermeyen ¢6zeltinin saf su
ortaminda karali bir nanoakiskan olusturamadigi belirlenmistir. Buna ragmen 60 dakikalik
ultrasonikasyon uygulanan saf su/grafen numunesinin, 60 giin boyunca karaliligini
koruyabildigi gorilmiistiic Bu bulgudan hareketle, 60 dakikalik ultrasonikasyon siiresi, bu
calismada nanoakiskan hazirlama prosesi icin en etkili siire olarak degerlendirilmistir. Bu

sonug, yiizey aktif madde iceren (1-1) SDBS ile hazirlanmis dispersiyonlar ile de teyit edilmistir.
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60 dakika sonikasyon uygulanan numunenin, 15, 30 ve 120 dakika sonikasyon uygulananan

numunelere gore daha ytiksek stabilite sergiledigi goriilmiustiir (Sarsam vd., 2016).

Mahmoud ve arkadaslarinin yaptigi calismada, grafen ve tiirevlerinin antimikrobiyal
potansiyelini detayli bicimde incelenmistir. GO, rGO ve grafen kuantum noktalar1 gibi iki
boyutlu karbon bazli nanomalzemelerin bakterilere, mantarlara ve viriislere karsi gosterdigi
dogrudan ve dolayll etki mekanizmalari ele alinmistir Bu mekanizmalar arasinda hiicre
zarinda fiziksel stres olusturma, mekanik sarma, oksidatif stres araciligiyla hiicre iceriginin
bozulmasi ve genomla etkilesim gibi etkiler yer almaktadir. Ozellikle GO’nun, Gram-negatif
bakteriler olan Escherichia coli, Klebsiella pneumoniae, Pseudomonas aeruginosa, Proteus
mirabilis, Serratia marcescens ve Gram-pozitif bakteriler olan Staphylococcus aureus ile

Enterococcus faecalis lizerinde diisiik konsantrasyonlarda bile etkili oldugu gésterilmistir.

Antimikrobiyal etkinlik; grafen tabaka sayisi, parcacik boyutu, yilizey modifikasyonlari,
konsantrasyon ve dispersiyon 6zellikleri gibi parametrelerden etkilenmektedir. GO'nun oksijen
iceren fonksiyonel gruplari sayesinde su icerisinde dispersiyon kabiliyeti yiiksektir. Bu sayede
biyolojik ortamda daha etkin etkilesim saglamaktadir. Tek katmanl nanolevhalarin kiigiik
parcacik boyutlarinda ve yiliksek konsantrasyonlarda hiicre zarina daha kolay niifuz ederek
antimikrobiyal etkiyi artirdigr gorilmiistiir. Bakteriyel 6lim oranlarinin %90’a ulastigl
belirtilmistir. Ylizey aktif madde katkisi icermeyen grafen tiirevleri arasinda en yiiksek
antimikrobiyal aktivite GO ile elde edilmistir. GO, hem dispers haldeyken hiicre zarini fiziksel
olarak bozarak hiicre igeriginin disar1 sizmasina neden olmus, hem de oksidatif stres
aracilifiyla hiicre o6limiini tetiklemistir. Bu o6zellikleriyle GO, antimikrobiyal tekstiller,
biyosensorler, ilag tasiyici sistemler ve kisisel koruyucu ekipmanlar gibi cesitli biyomedikal

uygulamalarda umut vadeden bir nanomalzeme olarak éne cikmaktadir (Mahmoud vd., 2024).

Ghozatloo ve arkadaslarinin ¢alismasinda, grafenin foksiyonellestirilmesi ile yiizey aktif madde
kullanmadan kararl bir nanoakiskan sentezi ama¢lanmistir. Calismada fonksiyonellestirilmis
grafenden nanofluidozlar yeni bir alkali yontem kullanilarak hazirlanmistir. Calismanin temel
amaci, grafenin yaklasik 5000 W/m-K olan ytiksek 1s1l iletkenliginden faydalanmaktir. Ancak
saf grafen suda uzun sire dagilmis halde kalamamaktadir. Bu calismada oncelikle CVD
yontemiyle grafen nanolevha sentezi yapilmistir. Ardindan grafeni hidrofilik hale getirmek icin
potasyum persiilfat (KPS) ve potasyum hidroksit (KOH) kullanilarak grafen yiizeyine potasyum
karboksilat (-COOK) gruplarinin eklenmesi saglanmistir Raman analizinde, Ip/I¢ oraninin
islenmemis grafende 1.98 iken, alkali fonksiyonellestirilmis grafende (AFG) 3.01'e yiikselmesi,
fonksiyonellestirme isleminin basariyla gergeklestigini gostermistir. FTIR analizleri,
islenmemis CVD grafende bulunmayan oksijenli fonksiyonel gruplarin AFG numunesinde

olustugunu gostermistir.

Hazirlanan AFG tozu kullanilarak, agirlikca %0.01 ila %0.05 konsantrasyonlarda deiyonize su
icinde 1 saatlik ultrasonik banyo ile iki asamali bir prosesle nanoakiskanlar hazirlanmistir.

Hazirlanan nanoakiskanlarin kararliligi gézlemle ve zaman igindeki 1s1l iletkenlik degisimiyle
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degerlendirilmistir. Fonsiyonellestirme islemi gormemis saf grafen iceren kontrol numunesi 7
giin sonra topaklanma ve ¢cokme gosterirken, alkali islem gormiis AFG numunelerinin ayni siire
sonunda stabil ve iyi dagilmis kaldig1 gozlemlenmistir. Zamanla 1s1l iletkenlik dl¢timleri, ilk 40
saat icinde 1s1l iletkenligin topaklanma nedeniyle hafifce azaldigini, ancak bu siireden sonra
sabit kaldigini gostermistir. Bu durum, AFG kullanilarak hazirlanan nanoakiskanlarin diisiik
konsantrasyonlarda iyi bir dagilima sahip oldugunu ve topaklanma egiliminin diisiik oldugunu
gostermistir. Isil iletkenlik 6l¢timleri, 10 ila 50 °C sicaklik araliginda dl¢iilmiistiir. Sonuclar, AFG
nanoakiskanlarin 1sil iletkenliginin hem konsantrasyon hem de sicaklik artisiyla birlikte
yukseldigini gostermistir. Kararli AFG numunelerinde sicaklik artisiyla i1sil iletkenligin artmasi,
dagilmis nanolevhalarin Brownian hareketi sayesinde enerji tasiniminin giiclenmesiyle
aciklanmistir. Elde edilen en iyi sonugc, agirlikca %0,05 oraninda AFG iceren numunede elde
edilmistir. Bu numune saf suya kiyasla 25 °C ‘de %14,1 ve 50 °C 'de %17 1s1l iletkenlik artisi
gostermistir (Ghozatloo vd., 2013).
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2. BOLUM
DENEYSEL CALISMALAR

Bu ¢alismada, grafenin uzun siireli stabil dispersiyonunu saglamak amaciyla katyonik yapidaki
ylzey aktif maddelerin (DDAB ve CPB) etkileri detayli olarak incelenmistir. Belirli oranlarda
ylizey aktif madde ile karistirilan grafen, ultra saf su ortaminda ultrasonik homojenizatorde
islenerek sulu nano-mikro dispersiyonlari elde edilmistir. Dispersiyonlarin stabiliteleri UV-VIS
spektrofotometre ile degerlendirilmis, yapisal karakterizasyonlar1 Zeta sizer, Zeta potansiyel,
X-Isin1 Difraksiyon Spektroskopisi (XRD), Raman ve TEM analizleriyle yapilmistir. Ayrica,

hazirlanan grafen dispersiyonlarinin antimikrobiyal etkileri test edilerek arastirilmistir.

2.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler

Grafen nanolevha, DDAB, CPB ve “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon”larin hazirlanmasinda
ileri saflagtirma yapilmaksizin kullanilmistir. Nanografi firmasindan temin edilen grafen
nanolevhaya ait saflik orani1 %99,9 ‘dur. Fiziksel 6zellikleri; kalinlig1 3 nm, ¢apinin ise 1.5 um
dir. 800 m?/g'lik spesifik yiizey alan1 ve 1500-1980 S/m arahigindaki elektriksel iletkenlige
sahiptir. DDAB (C,¢Hs6BrN, 462.63 gr/mol) ve CPB (C,;HsgBrN, 384.4 gr/mol) Sigma-Aldrich

firmasindan temin edilmistir.

2.2. Yontem
2.2.1. Grafen nano-mikro sulu dispersiyonlarinin hazirlanmasi

Belirli miktarda grafen nanolevhalar, 5 mg/ml derisiminde olacak sekilde ultra saf su icerisine
ilave edilmistir. Yiizey aktif maddeler, grafen nanolevha miktarina gore “grafen
nanolevha/stabilizatér” oranlar 1:0, 1:0,1, 1:0,25, 1:0,5, 1:1 olacak sekilde grafen nanolevha
cozeltisi icerisine eklenmistir. Ardindan prob sonikatérde (BANDELIN SONOPULS 4100) %50
Amp. giiciinde 2 saat boyunca 2 sn. pulse 2 sn. dinlenme seklinde buzsuz ortamda sonikasyon
islemi yapilmistir. Elde edilen ¢ozeltiye 13.500 rpm de 1 dakika santrifiij (OHAUS FC5513-K)
islemi yapilmistir. Santrifiij yapilmis ve santrifiij yapilmamis numuneler alinarak UV-VIS analizi
ile optik enerji bant araliklar1 ve makrodagilim testleri yapilarak stabiliteleri belirlenmistir.

2.2.2. Makrodagilim testi ve optik 6zelliklerinin belirlenmesi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon érneklerinden 10 ml alinarak 13.500 rpm’de santrifiijlmis
ve hemen ardindan 6rnekler 1:3 (6rnek: ¢ozelti) oraninda seyreltilerek zeta potansiyel, zeta
boyut ve UV-VIS analizleri gergeklestirilmistir. 200-900 nm araliginda absorpsiyon

spektrumlari alinarak makrodagilim dereceleri ile optik bant araliklar1 belirlenmistir.
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2.2.3. Grafen nano-mikro sulu dispersiyon iiriinlerinin yapisal ve morfolojik
karakterizasyonu

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon triinlerinin kalitesinin belirlenmesi amaciyla, yapisal ve
morfolojik karakterizasyonlar1 hizmet alimi yoluyla asagida ayrintilar: verildigi lizere belirtilen

merkezlerde yaptirilmistir.

UV-Vis Analizi, Hitit Universitesi Bilimsel Teknik Uygulama ve Aragtirma Merkezi'nde Thermo
Scientific / Evolution-201 cihaz ile yaptirilmistir. Zeta potansiyeli analizi, Hitit Universitesi
Bilimsel Teknik Uygulama ve Arastirma Merkezi'nde 10 mW ve 633 nm lazerli Malvern
ZetaSizer Nano ZSP lazer partikiil analiz cihazi ile yaptirilmistir. Hazirlanan dispersiyonlarin
icerdigi grafen nanolevhalarin parc¢acik biiytikliigii Zeta Boyut Analizi 10 mW ve 633 nm lazerli
Malvern ZetaSizer Nano ZSP lazer partikiil analiz cihaz1 kullanilarak Hitit Universitesi Bilimsel
Teknik Uygulama ve Arastirma Merkezi'nde incelenmistir. Hazirlanan dispersiyonlarin XRD
analizleri Afyon Kocatepe Universitesi Teknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezi (TUAM)’da
Rigaku DMAX IIIC model X-1sinlar1 difraktometresi (35 kW, 15 mA, CuKa, 1,541871 A°)
kullanilarak 2°/dk tarama hizinda gerceklestirilmistir. Raman spektroskopisi, Erciyes
Universitesi Nanoteknoloji Uygulama ve Arastirma Merkezi (ERNAM)’da oda sicakhiginda 0-
3500 cm! (4 cm! adim) frekans aralifinda 532 nm lazer uyarma dalga boyuna sahip bir
Renishaw inVia Raman Mikroskobu (Ingiltere) kullanilarak yapilmistir. Hazirlanan
dispersiyonlarin morfolojik 6zellikleri Lantan hekzaboriir (LaBs) elektron tabancali, 20-120 kV
araliginda hizlandirici voltaj altinda ¢alisan FEI marka Tecnai G2 Spirit Biotwin model Yiiksek
Kontrasth Gecirimli Elektron Mikroskobu (TEM) kullanilarak Orta Dogu Teknik Universitesi
Merkez Laboratuvart MERLAB’da incelenmistir.

2.2.4. Grafen nano-mikro sulu dispersiyon iiriinlerinin antimikrobiyal etkinliklerinin

belirlenmesi

Stabilizator orami optimize edilmis grafen nano-mikro sulu dispersiyon iiriinlerinin
antimikrobiyal etkinliklerini belirlemek amaciyla cesitli antimikrobiyal etkinlik testleri
uygulanmistir. Maddelerin antimikrobiyal aktiviteleri, Balouiri ve arkadaslarinin ¢alismasina
dayal olarak, gerekli goriilen uyarlamalarla birlikte agar kuyucuk difiizyon ydntemiyle
degerlendirilmistir. Calisma kapsaminda, Gram pozitif bakterileri temsilen Staphylococcus
aureus (ATCC 25923) ve Streptococcus pyogenes (ATCC 19615); Gram negatif bakterileri
temsilen ise Proteus vulgaris (ATCC 6897) ve Escherichia coli (ATCC 25922) secilmistir. Ayrica,

maya-kif grubu mikroorganizmalar1 temsilen Candida albicans (ATCC 10231) kullanilmistir.

Pasajlanmis test mikroorganizmalar: aktiflestirildikten sonra, taze kiltiirlerinin hazirlanmasi
amaciyla bir gece 6nceden inkiibasyona birakilmistir. Elde edilen taze kultiirler steril saf su ile,

McFarland  densitometresi yardimiyla 0.5 McFarland bulanikligina  (1.5x102
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mikroorganizma/ml) seyreltilerek hazirlanmistir. Her bir mikroorganizma tiirii, ekiivyon
cubugu kullanilarak Miiller-Hinton Agar (MHA) ortamina yayma teknigi ile ekilmistir. Ekimi
yapilmis petri kutularinda kuyucuklar a¢ilmis ve her kuyucuga test maddelerinden 90 pl
pipetlenmistir. Maddelerin agara difiizyonunu saglamak amaciyla petri kutular1 2 saat boyunca
4 °C’de bekletilmistir.

Pozitif kontrol olarak imipenem ve tetrasiklin tercih edilirken, negatif kontrol olarak test
maddelerinin ¢éziiciileri tercih edilmistir. inkiibasyon islemi bakteriler icin 37 °C’de 24 saat,
maya icin ise 28°C’de 48 saat boyunca gerceklestirilmistir. Inkiibasyon siiresi sonunda,
kuyucuklarin c¢evresinde olusan inhibisyon zon caplar1 cetvel yardimiyla OoOlgiilerek

antimikrobiyal etkinlik degerlendirilmistir (Balouiri vd., 2016).
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3. BOLUM
DENEYSEL BULGULAR VE TARTISMA

DDAB ve CPB olmak iizere iki farkhi dagitict ajan kullanilarak hazirlanan farkh
konsantrasyonlardaki grafen nano-mikro sulu dispersiyon orneklerinin ozellikleri UV-VIS
analizi, makro dagilim dereceleri, Zeta potansiyel ve zeta boyut analizi, TEM, XRD ve Raman

analizleri ile incelenmistir.

3.1. Grafen Nano-Mikro Sulu Dispersiyon Ornekleri Hazirlanmasinda DDAB’nin Etkisi
3.1.1. UV-VIS analizi ve makro dagilim derecelerinin belirlenmesi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon oOrneklerinden 10 ml alinarak 13.500 rpm’de
santrifiijlenerek hemen ardindan 6rnekler 1:3 (6rnek: ¢ozelti) oraninda seyreltilerek zeta
potansiyeli analizi ve UV analizleri gerceklestirilmistir. 200-900 nm araliginda absorpsiyon
spektrumlari alinarak makro dagilim dereceleri ile optik bant araliklar1 belirlenmistir.

Buna gore, absorbansin sadece dogrudan grafen konsantrasyonu ile ilgili oldugunu
varsayllmistir. Santrifiijden dénce ve sonra grafen dispersiyonlarinin absorbansi sirasiyla Ab(A)
ve Aa(A) olarak tamimlanmistir. Boylece, grafen nanolevhalarin makro dagilim derecesi Esitlik
1 ile belirlenmistir (Kim vd., 2009; Kim vd., 2011).

DM (%) = ;‘Z—gixwo 1)

Burada A dalga boyu, Ab(A) ve Aa(A) santrifijjden 6nceki ve sonraki absorbanstir. Bu anda,
homojenizasyondan sonra sisenin dibinde grafen nanolevhalarin herhangi bir ¢okeltisi
meydana gelirse, bu ¢ozelti standardizasyon icin daha fazla kullanilamaz. Literatiirde, UV-VIS
spektroskopisi verileri kullanarak nanomalzemelerin makro dagilim derecesinin 6l¢iilmesinin

giivenilir bir degerlendirme yontemi olarak kullanildig: bildirilmektedir (Kim vd., 2009).

Kubelka-Munk denklemine (Esitlik 2) gore ¢izilen (othv)?’'ye kars: hv grafigi Tauc grafigi olarak

isimlendirilmekte olup, optik enerji bant araliklarini belirlemek icin kullanilabilmektedir.

(ahv)? = B(hv — Eg) (2)
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Burada, a absorpsiyon katsayisi, h Planck sabiti, v fotonun frekansi, Eg optik enerji bant araligi
ve B sabittir (Nazim vd., 2021; Zhao vd., 2018). Literatiirde, Tauc spektrumunun lineer bolimii
tahmin edilirse, optik enerji bant araliginin (Eg) tahmin edilebildigi bildirilmistir (Dwivedi vd.,
2020; Keiteb vd., 2016).

Su ve katyonik DDAB ¢ozeltilerin icinde dagilmis ticari grafenlerin absorpsiyon spektrumlari,
200 ile 900 nm dalga boyu araliginda kaydedilmistir. Grafen 6rneklerinin optik absorpsiyon
spektrumu Sekil 3.1’de gosterilmektedir. Gozlenen sonuclar, grafenin ultraviyole bolgesindeki
tepkisini gostermektedir. 1:0,1 Grafen/Stabilizatér orani (G/S) ile hazirlanan Grafen nano-
mikro sulu dispersiyon 6rnegi sonikasyondan hemen sonra ¢6kmesinden dolay1 UV ile 6l¢limii
alinamamistir. Absorpsiyon spektrumlari, 1/0, 1/0,25, 1/0,50 ve 1/1 olmak tlizere farkl
oranlarda grafen/stabilizator (DDAB) (G/S) iceren ¢ozeltileri icerisinde 263 nm'de siddetli
absorpsiyon zirvesi gostermistir. Bu absorpsiyon bandi, goriiniir bdélgede absorpsiyon
olmadigin1 gostermektedir. Farkli G/S oranlarinda ¢ozelti ortamlarinda hazirlanan grafen
orneklerinin absorbans degerleri, 1/0 G/S oranindaki o6rnekten yiiksek bulundugu
goriilmektedir. Belirli bir grafen konsantrasyonunda stabilizatér orani 1:0,50 oranina
arttirildikga absorbans artmistir. 1:0,50 ve 1:1 G/S oranlarinda absorbans degerleri yakin
oldugu goriilmektedir. Bu durum, grafenin stabilizatér etkisi ile c¢ozeltilerde daha iyi
dagilmasina baglanabilir. Boylece santrifiijleme sirasinda siipernatantta daha fazla grafen

kalmis ve bunun bir sonucu olarak grafenler tarafindan absorbansin arttig1 gorilmiistiir.
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Sekil 3.1. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin

santrifiijjden hemen sonra 6l¢iilen UV-VIS absorpsiyon spektrumlari
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DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneklerinin makro
dagilim dereceleri Sekil 3.2’de verilmistir. 1:0,1 G/S orant ile hazirlanan grafen nano-mikro sulu
dispersiyon 6rnegi sonikasyondan hemen sonra ¢okmesinden dolay1 UV ile 6l¢ciimii alinamadigi
icin makro dagilim hesaplamalar1 yapilamamistir. Grafenin su icerisindeki makro dagilim
derecesi 25-30 araliginda degisirken, 1:0,25 G/S oraninda hazirlanan grafen nano-mikro sulu
dispersiyon o6rneginin makro dagilim dereceleri artarak %50 araliklarinda stabil olarak
belirlenmistir. G/S orani 1:0,50 ve 1:1 olarak DDAB miktari artirildiginda grafen nano-mikro
sulu dispersiyonlarinin makro dagilim dereceleri sirasiyla %80-45 ve %80-25 araliklarinda
belirlenmistir. G/S orani 1:0,50 ve 1:1 oraninda DDAB iceren c¢ozeltilerde makro dagilim
dereceleri, 1:0 ve 1:0,25 oranina gore daha yiiksek makro dagilim derecesine ulasildig
gorilmektedir Bu sonuclar, DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu
dispersiyon” orneklerinin basarili bir sekilde gerceklestigini ve DDAB kullaniminin 1:0,25
oranindan itibaren daha iyi dagilim gerceklesmesini sagladigini gostermektedir.
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Sekil 3.2. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin
makro dagilim dereceleri

Sekil 3.3’te grafenin distile su ve DDAB ¢dzeltisi igcindeki makro dispersiyonlarinin, sonikasyon
isleminden hemen sonra ve 2 hafta sonra, sonikasyon isleminden sonra yapilan santrifiij
isleminden hemen sonraki fotografik goriintiileri verilmistir. Bu goriintiiler, grafenin makro
dagilimlarinin kabaca tahmini icin yardimci olabilir ve makro dagilim derece sonuglarini da
ayrica desteklemektedir. Sonikasyon isleminden hemen sonra grafenin 1:0,1 G/S oraninda
cozelti icinde dagilmadan dipte c¢okelmis olarak bulundugu goérilmektedir. Sonikasyon
isleminden hemen sonra diger oranlarda biiyiik miktarda grafenin dagitildig1 ve bu dagilim

stabilitesinin 2 haftaya kadar devam ettigi goriilmektedir. Bununla beraber, 1:0,1 G/S orani
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disindaki tiim nanoakiskanlar siyah ve karanlik gériinmektedir. 1:0,1 G/S orani ile hazirlanan
grafen nano-mikro sulu dispersiyon orneginin sonikasyondan hemen sonra ¢oktigi
goriilmektedir. Bu durum, kullanilan stabilizatoriin miktarinin ¢cok diisiik olmasi nedeni ile

dagitici ajan olarak yetersiz kalmasina baglanabilir.

Sonikasyondan hemen sonra
(Soldan saga ornek siralamasi:
1/0,1/0,1,1/0,25,1/0,50,1/1)

Sonikasyondan 2 hafta sonra
(Soldan saga 6rnek siralamasi:
1/0,1/0,1,1/0,25,1/0,50,1/1)

Santrifiijden hemen sonra
(Soldan saga 6rnek siralamasi:
1/0,1/0,1,1/0,25,1/0,50,1/1)

Sekil 3.3. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin

fotografik goriintiileri

Optik enerji bant aralig, bir yari iletkenin kendine has bir karakteridir ve temeldeki elektronik
ve optik 6zellikleri yonetir. Bu nedenle, iletkenligi etkilemeden nanomalzemelerin optik enerji

bant araligini daha diisiik bir degere getirmek gerekmektedir (Book, 2021).

DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” orneklerinin Tauc
grafikleri ve tahmini bant araliklar1 Sekil 3.4’te verilmistir. 1:0,1 G/S orani ile hazirlanan grafen
nano-mikro sulu dispersiyon drnegi sonikasyondan hemen sonra ¢okmesinden dolay1 UV ile
Olctiimii alinamadigl icin optik enerji bant aralig1 hesaplamasi yapilamamistir. Bunun yanisira,
DDAB kullanilarak hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon érneklerinin iyi dagihm
saglandigr G/S oranlarimin 1:0,25 ve 1:0,50 farkli DDAB oranlarinda daha disiik bant

araliklarina sahip oldugu goériilmektedir. DDAB oraninin artirilmasi ile bant aralifinin arttig
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goriilmektedir. Su igerisine slirfaktanin katilarak grafenlerin iyi dagiliminin saglanmasi ile bant
araliklarinin 3,58 eV araligindan 3,39 eV araligina diistiigii belirlenmistir. Bu durum, diisiik
oranlarda DDAB kullanilmasi ile grafen nanopartikiillerin daha iyi dagilmasinin saglanmasina

baglanabilir.
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Sekil 3.4. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin

Tauc grafikleri ve tahmini bant araliklar1

3.1.2. Zeta potansiyel ve zeta boyut analizi

Zeta potansiyel degerlerine ayrintili bir bakis, grafen dagilimlarinin kalitesi hakkinda daha iyi
bir aciklama yapilmasini saglamaktadir. Zeta potansiyeli 6l¢iimleri, iyonik olarak stabilize
edilmis kolloid sistemlerin bir gostergesidir. Kolloidal sistemin stabilitesi, asili parcaciklarin
zeta potansiyelinin #25 mV'nin iizerine artmasiyla artar. Yani, zeta potansiyeli -25 mV'den
diisiik veya +25 mV'den fazla olan parcaciklarin elektrostatik hususlara gore kararli olmasi
beklenmektedir (Oueiny, C., vd. 2016). Buna dayanarak calismamizda, DDAB kullanilarak
hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneklerinin kolloidal stabiliteleri zeta
potansiyelleri 6lgiilerek ayrica degerlendirilmistir. Sekil 3.5'te 1/0,1/0,1,1/0,25,1/0,50 ve 1/1
farkli grafen/stabilizator orani iceren dort farkli dagitma ortami kullanilarak grafen nano-
mikro sulu dispersiyonlari i¢in zeta potansiyeli verilmistir. 1:0,1 G/S orani ile hazirlanan grafen
nano-mikro sulu dispersiyon 6rnegi sonikasyondan hemen sonra ¢okmesi durumu zeta
potansiyeli degeri ile agikliga kavusmaktadir. Bu oranda -9,6 mV degerindeki zeta potansiyel

degeri bu 6rnegin kolloidal stabilitesinin de diisiik olacagina isaret etmektedir. G/S oraninda
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DDAB’nin miktar: arttirilldiginda zeta potansiyel degerlerinin arttig1 ve 1:0,50 degerinde +39,2

mV ile en yliksek degere ulastigi gériilmektedir.
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Sekil 3.5. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin

zeta potansiyelleri

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon 6rneklerinin zeta boyut analizi ile parcacik boyutlari
belirlenmis ve histogramlari Sekil 3.6’da verilmistir. Direk su ortaminda hazirlanan grafenin
ortalama partikiil boyutu 288,8 nm bulunurken, 1: 0,50 G/S oraninda hazirlanan grafen nano-
mikro sulu dispersiyon orneginin ortalama partikiil boyutu 141,8 nm olarak en kiiciik
boyutlara diisiirilmiistiir. 1:0,1 G/S orani ile hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon
ornegi sonikasyondan hemen sonra ¢okmesinden dolayr zeta boyut analizi ile Olglimii
yapilamamistir. 1: 0,50 G/S oraninda hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon érneginin
ortalama partikiil boyutu en diisiik bulunmasi yani sira partikiillerin boyutlarinin daha dar bir
alanda bulundugu goriilmektedir. Dispersan ilavesi ve ultrasonikasyon islemi,
nanomalzemenin agregasyon egilimini azaltarak partikiillerin daha stabil bir sekilde
dagilmasini saglamis ve bu nedenle ortalama hidrodinamik partikiil boyutunun daha diisiik

Olciilmesine katkida bulunmustur.
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Sekil 3.6. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin

zeta boyut analiz sonuglari

3.1.3. TEM analizi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon drneklerinin TEM analiz sonuglari Sekil 3.7’de verilmistir.
TEM gorintiileri, yiizey aktif madde (DDAB) kullanilmayan su-temelli dispersiyonun grafen
tabakalarinin belirgin agregasyonlar olusturdugunu gostermektedir. Tabakalar giderek kalin
yi8inlara donlismis, dlizensiz iist liste binmeler gézlenmistir. Bu durum, grafenin yiiksek ytlizey
enerjisi ve kuvvetli van der Waals ¢ekimlerinin etkisiyle su ortaminda kararsiz oldugunu ve
aglomerasyon egiliminde oldugunu desteklemektedir. Benzer sekilde, saf su ortaminda grafen
dispersiyon konsantrasyonlarinin ¢ok dusiik oldugu daha 6nce literatiirde rapor edilmistir
(Georgakilas, 2025). DDAB kullanilarak hazirlanmis dispersiyon TEM gortntiilerinde belirgin
sekilde daha ince, birbirlerinden ayrik ve seffaf grafen tabakalar1 gostermektedir. Tabakalar
diizensiz yiginlar olusturmak yerine, dagilim acis1 yiiksek ve homojen bir yapi ortaya
koymaktadir. Bu g6zlem, DDAB’nin grafen ylizeyine adsorbe olan katyonik bir yilizey aktif
madde olarak elektrostatik ve sterik stabilizasyon saglayarak dispersiyon kararhiligini belirgin
bicimde artirdigin1 gostermektedir. Bu stabilizatoriin hidrofobik kuyruklar1 grafen yilizeyine
tutunurken, iyonik bas gruplari su ile etkilesime girerek hidrofilik ortamda stabilize edici bir
bariyer olusturur. Literatiirde, SDS, SDBS, HTAB (Heksadesiltrimetilamonyum bromdiir) gibi

benzer iyonik yiizey aktif maddelerin belirli optimum konsantrasyonlarda grafen

32



dispersiyonunu stabilize ettigi ve daha yiiksek dispersiyon kararlilig1 sagladig bildirilmistir
(Narayan ve Kim, 2015; Ibrahim vd., 2019).

G/S_1/0_DDAB

G/S_1/0,5_DDAB G/S_1/0,5_DDAB

Sekil 3.7. DDAB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu
dispersiyon” drneklerinin TEM goriintiileri

3.1.4. XRD analizi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon orneklerinin XRD analizi Sekil 3.8’de verilmistir. Sekil
3.8’de verilen XRD desenlerinde, kontrol 6rnegi G/S_1/0’da yaklasik 26° (20)’de genis ve diisiik
yogunluklu bir (002) pik gozlenmistir. Bu, grafen tabakalarinin kismen istiflenme egilimi
gosterdigini, fakat diizensiz bir yapi nedeniyle zayif kristalin diizen sergiledigini
gostermektedir. Buna karsilik, G/S_1/0,5 DDAB 6rneginde ayni pik 27° (20) civarinda daha
yluksek siddetle ortaya ¢ikmistir. Pik konumundaki hafif kayma tabakalar arasi mesafede
degisime isaret ederken, siddet artis1 grafen tabakalarinin daha diizenli istiflenmesini
gostermektedir. Bu bulgular, TEM goriintiilerinde elde edilen daha homojen dagilim ile
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uyumludur. Bu durum, dispersan ilavesi ve ultrasonikasyon islemi ile nanomalzemenin

agregasyon egilimini azaltarak partikiillerin daha stabil bir sekilde dagilmasinin saglanmasina

baglanabilir.
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Sekil 3.8. DDAB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu
dispersiyon” drneklerinin XRD grafikleri

3.1.5. Raman analizi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon dérneklerinin Raman analizi Sekil 3.9’'da verilmistir. Sekilde
verilen Raman spektrumuna gore DDAB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen
nano-mikro sulu dispersiyon” érneklerinin Raman pik yerleri, D, G ve 2D bant siddetleri, D/G
siddet oranlar1 Tablo 3.1'de verilmistir. D, G ve 2D pik siddetlerinin G/S_1/0,5DDAB 6rneginde
arttigl gozlenmistir. 2 tepe yogunlugunun (ID/IG) oranlarinin karsilastirilmasi, numunelerin
kalitesini gosterir. Oranlarin sifira yaklasmasi, karbon atomlarinin daha diizenli bir yapiya
sahip oldugunu gostermektedir (Boran ve Giirer, 2019). ID/1G'deki artis, karbon kafeslerinin
yer degistirmesi veya piskiirtiilmesiyle karbon Kkafeslerindeki kusurlarin iiretimine
baglanirken, ID/IG'deki diislis yap1 restorasyonuna baglanmistir. Sonug¢ olarak, surfaktan
katkis1 (DDAB) grafen dispersiyonunu daha stabil ve ince hale getirirken, defekt miktarini

artirabilmektedir.
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Sekil 3.9. DDAB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” drneklerinin Raman spektrumlari

Tablo 3.1. DDAB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” érneklerinin Raman spektrum verileri

Ornekler G/S_1/0 G/S_1/0,5 DDAB
D Band (cm) 1339,03 1345,42

Ip 81,01 245,02

G Band (cm) 1538,06 1568,06

Ic 126,17 283,74

2D Band (cm) 2681,26 2676,47

I2p 38,82 71,01

In/ Ig 0,64 0,86

3.2. Grafen Nano-Mikro Sulu Dispersiyon Ornekleri Hazirlanmasinda CPB’nin Etkisi

Grafen nanolevha ve CPB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon”
orneklerine CPB’nin etkisinin incelenmesi amaciyla, zeta boyut ve zeta potansiyel analizleri,
TEM, XRD ve Raman analizleri yapilmistir CPB kullanilarak hazirlanan nanoakiskanlarda
kararl dagilim yalnizca tek bir derisimde saglanabilmis, diger derisimlerde ise sistem hizli bir
sekilde cokelme egilimi gostermistir (Sekil 3.10). Dagilimin yalnizca tek bir noktada kararh
olmasi nedeniyle UV-Vis analizine uygun bir derisim aralig1 elde edilememis ve bu nedenle UV-

Vis 6lctimleri CPB icin gerceklestirilmemistir.
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Sekil 3.10’da grafenin distile su ve CPB ¢ozeltisi icindeki makro dispersiyonlarinin, sonikasyon
islemi ardindan 9 ay sonraki fotografik goriintiileri verilmistir. Bu goriintiiler, grafenin makro
dagilimlarinin kabaca tahmini i¢in yardimci olabilir. Sonikasyon isleminden hemen sonra
grafenin 1:0,1 G/S oraninda ¢ozelti icinde dagilmadan dipte ¢okelmis olarak bulundugu
goriilmektedir. Sonikasyon isleminden hemen sonra 1:0,25 oraninda biiytik miktarda grafenin
dagitildigi ve bu dagilim stabilitesinin 9 aya kadar devam ettigi goriilmektedir. Bununla
beraber, 1:0,25 G/S orani disindaki tiim grafen nano-mikro sulu dispersiyon érneklerinde
sonikasyondan hemen sonra ¢okelme gerceklestigi goriilmektedir.
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Sekil 3.10. CPB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneklerinin

fotografik goriintiileri

3.2.1. Zeta potansiyel ve zeta boyut analizi

Calismamizda, CPB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneklerinin
kolloidal stabilitesi zeta potansiyeli olgiilerek ayrica degerlendirilmistir. 1/0,25 oraninda
grafen/stabilizator orani iceren dagitma ortami kullanilarak grafen nano-mikro sulu
dispersiyonu icin +55,5 mV zeta potansiyeli degeri elde edilmistir. Direk su ortaminda
hazirlanan grafenin zeta potansiyel degeri -38,4 mV bulunurken, 1: 0,25 G/S oraninda
hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon drneginin zeta potansiyel degerinin arttigi
gozlenmistir. G/S oraninda CPB’nin miktar1 arttirildiginda grafen nanomalzemesinin tamamen

¢okmesinden dolay1 zeta potansiyel degerleri 6l¢lilememistir.

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon drneklerinin zeta boyut analizi ile parcacik boyutlar
belirlenmis ve histogramlar Sekil 3.11’de verilmistir. Direk su ortaminda hazirlanan grafenin
ortalama partikiil boyutu 288,8 nm bulunurken, 1: 0,25 G/S oraninda hazirlanan grafen nano-
mikro sulu dispersiyon 6rneginin ortalama partikiil boyutu 168 nm olarak en kii¢iik boyutlara
disiiriilmustiir. Diger G/S oranlari ile hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon 6rnekleri
sonikasyondan hemen sonra ¢okmesinden dolay1 zeta boyut analizi ile 6l¢limii yapilamamistir.

1: 0,25 G/S oraninda hazirlanan grafen nano-mikro sulu dispersiyon orneginin ortalama
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partikiil boyutu en diisiik bulunmasi yani sira partikiillerin boyutlarinin daha dar bir alanda
bulundugu goriilmektedir.

G/S_1/0,25_CPB

Ort. Partikiil Boyutu: 168,4 nm
PDI: 0,201

Intensity { Percent)

1 10 100 1000 10000
Size (d.nm)

Sekil 3.11. CPB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rnekginin zeta

boyut analiz sonucu

3.2.2. TEM analizi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyonlarinin TEM analiz sonuglar1 Sekil 3.12’de sunulmustur.
Goruntiiler, yiizey aktif madde (CPB) kullanilmadan hazirlanan su bazl dispersiyonlarda grafen
tabakalarinin belirgin sekilde bir araya toplanarak agregasyon olusturdugunu ortaya
koymaktadir. Tabakalarin zamanla kalin y1ginlara doniistiigli ve dlizensiz list liste binmelerin
meydana geldigi gozlenmistir. Bu durum, grafenin yiiksek yiizey enerjisi ve gii¢lii van der Waals
cekim kuvvetleri nedeniyle sulu ortamda kararli olamadigim1 ve aglomerasyon egilimi
gosterdigini  dogrulamaktadir. Nitekim literatiirde de saf su ortamindaki grafen
dispersiyonlarinin disiik konsantrasyonlarda elde edilebildigi rapor edilmistir (Georgakilas,
2025).

CPB ile hazirlanan dispersiyonlarin TEM goriintiilerinde daha ince, birbirinden ayrilmis ve
seffaf grafen tabakalarinin yer aldig1 goriillmektedir. Tabakalarin, diizensiz yiginlar olusturmak
yerine daha homojen dagilim gosterdigi ve genis acilarla yayildig1 dikkat cekmektedir. Bu bulgu,
CPB’nin grafen yiizeyine adsorbe olan katyonik bir yiizey aktif madde olarak elektrostatik ve
sterik stabilizasyon sagladigini1 gostermektedir. CPB’nin hidrofobik zincirleri grafen yiizeyine
baglanirken, iyonik bas gruplari su ile etkilesime gecerek ortamda koruyucu ve stabilize edici
bir bariyer olusturur. Benzer sekilde, literatiirde SDS, SDBS ve HTAB gibi iyonik ytlizey aktif
maddelerin uygun konsantrasyonlarda grafen dispersiyonunu stabilize ettigi ve daha ytliksek
kararlilik sagladigi bildirilmistir (Narayan ve Kim, 2015; Ibrahim vd., 2019).
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Sekil 3.12. CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu
dispersiyon” drneklerinin TEM goriintiileri

3.2.3. XRD analizi

CPB katkili grafen nano-mikro sulu dispersiyon oOrneklerinin XRD analizi Sekil 3.13’te
verilmistir. Sekil 3.13’te verilen XRD desenlerinde, DDAB stabilizatori kullanilan 6rneklerde
oldugu gibi kontrol 6rnegi G/S_1/0’da yaklasik 26° (28)’de genis ve diisiik yogunluklu bir (002)
pik gozlenmistir. Bu, grafen tabakalarinin kismen istiflenme egilimi gosterdigini, fakat diizensiz
bir yap1 nedeniyle zayif kristalin diizen sergiledigini gostermektedir. Buna karsilik, G/S_1/0,25
CPB oOrneginde aymi pik 27° (20) civarinda daha yiiksek siddetle ortaya ¢ikmistir Pik
konumundaki hafif kayma tabakalar arasi mesafede degisime isaret ederken, siddet artisi
grafen tabakalarinin daha diizenli istiflenmesini gostermektedir. Pik konumundaki hafif kayma
tabakalar arasi mesafede degisime isaret ederken, siddet artisi grafen tabakalarinin daha
diizenli istiflenmesini gostermektedir. Bu bulgular, TEM goriintiilerinde elde edilen daha
homojen dagilim ile uyumludur. Bu durum, dispersan ilavesi ve ultrasonikasyon islemi ile
nanomalzemenin agregasyon egilimini azaltarak partikiillerin daha stabil bir sekilde

dagilmasinin saglanmasina baglanabilir.
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Sekil 3.13. CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” érneklerinin XRD grafikleri

3.2.4. Raman analizi

Grafen nano-mikro sulu dispersiyon érneklerinin Raman analizi Sekil 3.14’te verilmistir. Sekil
3.14’te verilen Raman spektrumuna gore CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen
nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneklerinin Raman pik yerleri, D, G ve 2D bant siddetleri, D/G
siddet oranlari Tablo 3.2'de verilmistir. D, G ve 2D pik siddetlerinin G/S_1/0,25CPB 6rneginde
distigi gozlenmistir. 2 tepe yogunlugunun (ID/IG) oranlarinin karsilagtirilmasi, numunelerin
kalitesini gosterir. Oranlarin sifira yaklasmasi, karbon atomlarinin daha diizenli bir yapiya
sahip oldugunu gostermektedir (Boran ve Giirer, 2019). ID/1G'deki artis, karbon kafeslerinin
yer degistirmesi veya piskiirtiilmesiyle karbon kafeslerindeki kusurlarin iiretimine
baglanirken, ID/1G'deki diisiis yap1 restorasyonuna baglanmistir. Sonug olarak, CPB surfaktan
katkisinin grafen dispersiyonunu daha stabil ve diizenli bir yapi haline getirirken defekt

miktarinin azaldig1 gézlenmistir.
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Sekil 3.14. CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” drneklerinin Raman spektrumlari

Tablo 3.2. CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” érneklerinin Raman spektrum verileri

Ornekler G/S_1/0 G/S_1/0,25 CPB
D Band (cm) 1.339,03 1.335,04

Ip 81,01 34,96

G Band (cm-1) 1.538,06 1.569,65

Ie 126,17 76,36

2D Band (cm1) 2.681,26 2.672,48

I2p 38,82 27,04

In/ Ig 0,64 0,46

3.3. Optimize Grafen Nano-Mikro Sulu Dispersiyon Orneklerinin Antimikrobiyal
Aktiviteleri

Optimize edilmis grafen nano-mikro sulu dispersiyon 6rneklerinin antimikrobiyal aktiviteleri
Tablo 3.3’te sunulmustur. Kuyucuk caplart 8 mm olup, kuyucuk agar yontemine gore
calisilmistir. Antimikrobiyal aktivite sonuglari incelendiginde, Sekil 3.15’te verilen saf su ve
Sekil 3.16’da yer alan stirfaktan kullanilmadan hazirlanan G/S_1/0 kodlu negatif kontrol
gruplarinda herhangi bir inhibisyon zonu gézlenmemesi, test sisteminin glivenilirligini ortaya

koymustur. Pozitif kontrol olarak kullanilan, Sekil 3.17’de gosterilen imipenem ve Sekil 3.18’de
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yer alan tetrasiklin antibiyotikleri ise beklenildigi lizere yiiksek zon caplari olusturmustur. Test
edilen dispersiyonlardan DDAB kullanilarak hazirlanan ve Sekil 3.19'de gosterilen G/S_1/0,5
DDAB kodlu grafen nano-mikro sulu dispersiyon drnegi, S. pyogenes (13,66 mm) ve C. albicans
(10,66 mm) iizerinde antimikrobiyal aktivite ortaya koymustur. CPB kullanilarak hazirlanan ve
Sekil 3.20’de yer alan G/S_1/0,2 CPB kodlu grafen nano-mikro sulu dispersiyon 6rnegi ise S.
aureus (11,66 mm) ve C. albicans (11,33 mm) {izerinde inhibisyon géstermistir. Gram negatif
bakteriler olan E. coli ve P. aeruginosa hicbir dispersiyona karsi duyarlilik gostermemistir.
Mikroorganizmalar bazinda degerlendirildiginde; bagirsak florasinin liyesi olmakla birlikte
patojen suslar1 ¢esitli enfeksiyonlara neden olabilen E. coli ile bagisikligi baskilanmis
bireylerde firsat¢1 enfeksiyonlara yol acan P. aeruginosa direncli bulunmustur. Buna karsilik,
cilt ve solunum yolu enfeksiyonlarinin 6nemli etkenlerinden biri olan S. aureus diisiik
konsantrasyonda sinirl bir inhibisyon gostermistir. Bogaz ve cilt enfeksiyonlarinda rol oynayan
S. pyogenes DDAB kullanilarak hazirlanan dispersiyona karsi anlamli diizeyde duyarlilik
gostermistir. Normal flora liyesi olmasina ragmen bagisiklik sistemi baskilanmis bireylerde
firsatg1 patojen hale gelebilen C. albicans ise her iki dispersiyona karsi da duyarlilik
gostermistir. Genel olarak elde edilen bulgular, hazirlanan dispersiyonlarin Gram pozitif
bakterilere ve C. albicans’a karsi kismi antimikrobiyal etki sergiledigini, Gram negatif bakteriler

iizerinde ise herhangi bir inhibisyon olusturmadigini ortaya koymaktadir.

Gram pozitif ve Gram negatif bakterilerin hiicre duvar:1 yapilarindaki farkliliklar, test edilen
dispersiyonlarin etkinlik dizeylerini dogrudan etkilemis olabilir. Gram pozitif bakterilerin
hiicre duvari, kalin bir peptidoglikan tabakasindan olusmakta ve dis zar yapisi
bulunmamaktadir. Bu nedenle, test edilen dispersiyonlarda yer alan antimikrobiyal bilesiklerin
hiicreye niifuz etmesi gérece daha kolay olmus ve S. aureus ile S. pyogenes lizerinde kismi bir
inhibisyon etkisi ortaya ¢ikmistir Buna karsin Gram negatif bakteriler olan E. coli ve P.
aeruginosa, hiicre duvarlarinin disinda bulunan lipopolisakkarit (LPS) iceren dis zar sayesinde
ek bir gecirgenlik bariyerine sahiptir. Bu dis zar, 6zellikle hidrofobik veya biyiik molekiillerin
bakteri hiicresine girisini engelleyerek diren¢ mekanizmasi olusturur (Epand vd., 2016; Maher
ve Hassan, 2023).
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Tablo 3.3. DDAB, CPB kullanilarak ve kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu

dispersiyon” drneklerinin ve antibiyotiklerin patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon

zon Olciimleri (mm)

Gram (-) Gram (+) Maya
. P. S. C.
Konsantra |E. coli . S. aureus .
.. aeruginosa pyogenes |albicans
Ornek syon (ATCC (ATCC
. (ATCC (ATCC (ATCC
(ng/disk) (25922) 25923)
27853) 19615) 10231)
G/S_1/0 450 -- -- -- - -
G/S_1/0,2CPB 450 - - 11,66 mm |-- 11,33 mm
G/S_1/0,5 DDAB (450 - - - 13,66 mm |10,66 mm
Su -- -- -- -- -- --
imipenem 10 37,33 mm (27 mm 49,33 mm (39,66 mm |--
Tetrasiklin 10 26,66 mm (10,33 mm (30,33 mm (49,33 mm |-

Sekil 3.15. Saf suyun patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon goriintiileri
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Sekil 3.16. Siirfaktan kullanilmadan hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon”

orneginin patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon goriintiileri

Sekil 3.17. imipenemin patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon goriintiileri
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Sekil 3.19. DDAB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” érneginin

patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon goriintiileri

44



G /e

Sekil 3.20. CPB kullanilarak hazirlanan “Grafen nano-mikro sulu dispersiyon” 6rneginin

patojen mikroorganizmalara karsi inhibisyon goriintiileri
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SONUC VE ONERILER

Bu calismada, grafenin hidrofobik yapisindan kaynaklanan sulu ortamlarda homojen
dagilamama sorununun iistesinden gelmek ve uzun siireli stabil makrodispersiyonlar elde
etmek amaclanmistir. Bu ama¢ dogrultusunda, katyonik yiizey aktif maddeler olan DDAB ve
CPB kullanilmistir. Grafen nanoakigkanlar, 5 mg/ml grafen derisiminde, "grafen
nanolevha/stabilizatér" (G/S) oranlarn 1:0, 1:0,1, 1:0,25, 1:0,5 ve 1:1 olacak sekilde

hazirlanmistir.

DDAB ile hazirlanan dispersiyonlarin analiz sonuclari, stabilizator konsantrasyonunun kritik
bir rol oynadigini géstermistir. 1:0,1 G/S orani, grafeni stabilize etmek icin yetersiz kalmis, bu
numune sonikasyondan hemen sonra ¢okmiis ve zeta potansiyel degeri -9,6 mV olarak
Ol¢lilmiistiir. Buna karsilik, 1:0, 1:0,25, 1:0,5 ve 1:1 G/S oranlan ile hazirlanan DDAB
numuneleri, iki hafta boyunca stabilitelerini korumustur. Kolloidal stabilite acisindan en
yliksek zeta potansiyel degeri 1:0,50 G/S numunesinde 39,2 mV olarak 6l¢lilmiistiir. Zeta boyut
analizi de bu orani desteklemistir. 1:0 G/S ¢ozeltisinde 288,8 nm olan ortalama pargacik
boyutu; 1:0,50 G/S numunesinde 141,8 nm ile en kiigiik ortalama pargacik boyutu ve en dar

dagilimi vermistir.

UV-VIS analizlerinde en yliksek absorbans degeri yine 1:0,50 oraninda go6zlenirken,
makrodagilim derecesi (DM) %80 civarlarinda dagilimi ortaya koymustur. Ayrica, DDAB
kullanimi optik bant araligini diisiirmiis; 3,58 eV olan kontrol numunesine kiyasla en dusiik

bant aralig1 3,39 eV olarak saptanmistir.

CPB kullaniminin ise ¢ok daha dar bir konsantrasyon araliginda basarili oldugu tespit
edilmistir. 1:0,25 G/S orani disindaki tiim CPB numuneleri (1:0,1, 1:0,5, 1:1) sonikasyondan
hemen sonra ¢oktiigii icin analizleri yapilamamistir. Basarili olan 1:0,25 G/S CPB numunesi,
+55,5 mV gibi ¢cok yliksek bir zeta potansiyel degeri sergilemistir. Bu stabil numunede ortalama
parcacik boyutu 168 nm olarak dl¢iilmiistiir.

Dispersiyonlarin morfolojik ve yapisal analizleri, ylizey aktif maddelerin fiziksel etkisini
dogrulamistir TEM goriintiileri, yiizey aktif madde kullanilmayan (1:0 G/S) kontrol
orneklerinde grafen tabakalarinin belirgin agregasyonlar olusturarak kalin ve diizensiz
yiginlara doniistigiinii géstermistir. Buna karsilik, optimize edilmis DDAB (1:0,5 G/S) ve CPB
(1:0,25 G/S) numunelerinde, grafen tabakalarinin belirgin sekilde daha ince, seffaf ve
birbirlerinden ayrik homojen bir yap1 sergiledigi gozlenmistir. Bu durum, katyonik ytizey aktif
maddelerin grafen yiizeyine adsorbe olarak etkin bir elektrostatik ve sterik stabilizasyon

sagladigini kanitlamistir. XRD ve Raman analizleri de bu bulguyu desteklemistir.

1/0,5 G/DDAB ve 1/0,25 G/CPB dispersiyonlarinin antimikrobiyal aktiviteleri agar kuyucuk
difiizyon yontemiyle incelenmistir. Her iki dispersiyon da Gram-negatif bakteriler olan E. coli
ve P. aeruginosa'ya karsi herhangi bir inhibisyon zonu olusturmamistir. Bu direncin, Gram-

negatif bakterilerin lipopolisakkarit (LPS) iceren dis zar yapisindan kaynaklandigi ve bu zarin
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bir gecirgenlik bariyeri olusturdugu diisiiniilmektedir. Bununla birlikte, bu dis zardan yoksun
olan Gram-pozitif bakteriler ve mayalara karsi etkinlik gozlenmistir. 1/0,25 G/CPB numunesi,
Staphylococcus aureus (11,66 mm) ve Candida albicans (11,33 mm) tizerinde inhibisyona
neden olmustur. 1/0,5 G/DDAB numunesi ise Streptococcus pyogenes (13,66 mm) ve C.
albicans (10,66 mm) tzerinde antimikrobiyal aktivite sergilemistir. Kontrol grubu olarak
kullanilan saf su ve 1/0 G/S numuneleri ise beklendigi gibi hicbir mikroorganizma iizerinde

aktivite gdstermemistir.

Sonug olarak; grafenin iistlin termal, elektriksel ve mekanik 6zelliklerinin pratik uygulamalara
aktarilmasinin 6niindeki en biiylik engellerden biri olan sulu ortamdaki kararsiz yapisi ve
dagilim sorununun, bu calismada DDAB ve CPB katyonik ylizey aktif maddelerinin kullanilmasi
ile cozlimlenmesi saglanmistir. Grafen nanoakiskanlarin stabilizasyonunun saglanmasi, bu ileri
malzemenin yara ortiisii, hidrojel sentezi, nanokompozit iiretimi, enerji depolama, elektronik
ve 151 transferi gibi cok cesitli bilimsel ve teknolojik alanlarda etkin kullaniminin 6niinii agan
kritik bir adimdir. Bu yaklasim, grafenin homojen dagilimini saglayarak ileri malzeme tasarimi
ve uygulama alanlarinin gelistirilmesi i¢in yeni bir bakis a¢is1 sunmaktadir. Ek olarak, optimize
edilen bu dispersiyonlarin Staphylococcus aureus, Streptococcus pyogenes ve Candida albicans
gibi patojenlere karsi antimikrobiyal potansiyel sergilemesi, grafen bazli nanoakiskanlarin
biyomedikal uygulamalar icin de degerli bir aday olabilecegini ve bu alandaki ¢alismalara katki

saglayabilecegini gdstermistir.
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