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ÖZET 
 

 

Bu doktora tez çalıĢmasında, günümüzde birçok mühendislik uygulamasında 

kullanılan epoksinin mekanik ve termâl özelliklerinin grafen takviyesi ile birlikte 

değiĢimi moleküler dinamik yöntemiyle incelenmiĢtir. Simülasyonlarda epoksinin 

modellenmesinde sıklıkla kullanılan epoksi reçine olarak diglisidil eter bisfenol-A 

(DGEBA), sertleĢtirici olarak ise dietil toluen diamin (DETDA) kullanılmıĢtır. 

Epoksi içerisindeki çapraz bağlanma reaksiyonlarının gerçekleĢmesi için yeni bir 

sezgisel yöntem olan REACTER protokolü kullanılmıĢtır. Simülasyonlarla birlikte 

ilk olarak epoksinin elastisite modülü, kayma modülü, hacimsel genleĢme modülü ve 

camsı geçiĢ sıcaklığı değerleri hesaplanmıĢtır. Tüm simülasyon hücreleri aynı sayıda 

molekül içeren üç farklı model olarak oluĢturulmuĢ, analiz sonuçlarının ortalama ve 

standart sapma hesaplamaları ile değerler hesaplanmıĢtır. Elastik özelliklerin 

hesaplanmasında “Constant strain minimization” metodu kullanılmıĢ olup, camsı 

geçiĢ sıcaklığının hesaplanmasında ise “Two segments fit method” kullanılmıĢtır. Bu 

değerler farklı büyüklüklerde altı adet hücre boyutu için tekrarlanarak, kullanılan 

hücre boyutunun hesaplamalara etkisi incelenmiĢtir. Aynı zamanda üç farklı çapraz 

bağ oranı elde edilerek, hesaplamalar yapılmıĢ ve çapraz bağ oranının etkisi ortaya 

koyulmuĢtur. Son olarak DREIDING, UNIVERSAL ve COMPASS kuvvet alanı 

fonksiyonları ayrı ayrı kullanılarak, kuvvet alanı fonksiyonlarının elde edilen 

sonuçlara etkisi ayrıca değerlendirilmiĢtir. Sade epoksi üzerinde yapılan bu 

hesaplamalar sonrasında epoksi içerisine kusursuz grafen eklenmiĢ ve farklı ağırlık 

oranlarında grafenin epoksi içerisine eklenmesi sonucu oluĢan nano kompozit 

yapının elastisite modülü değeri hesaplanmıĢtır. Son olarak tek boĢluk, çift boĢluk ve 

Stone-Wales kusur tiplerine sahip grafenler epoksi yapısı içerisine eklenerek 

analizler tekrarlanmıĢ ve grafenin kusurlu hale gelmesiyle birlikte elastisite modülü 

değerinin değiĢimi incelenmiĢtir. Tüm simülasyonlar sonrasında sade epoksinin ve 

grafen takviyeli epoksinin özellikleri literatürde benzer yapılar için elde edilmiĢ 

deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırılmıĢtır.   

 

 

Anahtar Kelimeler: Epoksi, Grafen, Moleküler Dinamik, Mekanik Özellikler, 

Termal Özellikler, Camsı GeçiĢ Sıcaklığı.  
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SUMMARY 
 

 

In this Ph. D. dissertation, variation of mechanical and thermal properties of 

epoxy with graphene reinforcement was investigated using molecular dynamics 

method. Epoxy resin diglycidyl ether of bisphenol A (DGEBA) and hardener diethyl 

toluene diamine (DETDA) were used in modeling the epoxy. REACTER protocol 

which is a new method was used for the cross-linking reactions of epoxy. Firstly, 

elasticity modulus, shear modulus, bulk modulus, and glass transition temperature 

values were calculated for epoxy. All simulation cells were created as three 

independent samples to examine different variations which contain the same number 

of molecules and elastic properties were determined by standard deviation results. 

"Constant strain minimization" method was used to calculate the elastic properties, 

"Two segments fit method" was used to calculate glass transition temperature. 

Calculations were repeated for different cell sizes and the effect of the cell size was 

examined. At the same time, simulations were run by obtaining three different 

crosslinking ratios and the effect of crosslinking ratio was revealed. Finally, the 

effect of force fields was also evaluated by using DREIDING, UNIVERSAL, and 

COMPASS force fields. Then, pristine graphene was added to the epoxy in different 

weight ratios and the elasticity modulus of the created nanocomposite structure was 

calculated. Finally, graphene with single vacancy, double vacancy, and Stone-Wales 

defect types was added to the epoxy structure and variation in the elastic modulus 

value was investigated for the defective. After all simulation results were compared 

with the experimental results obtained for similar structures in the literature. 

 

 

 

 

 

 

 

 

Keywords: Epoxy, Graphene, Molecular Dynamics, Mechanical Properties, 

Thermal Properties, Glass Transition Temperature.  
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1. GĠRĠġ 
 

Epoksi reçineler üstün mekanik özellikleri, mükemmel boyutsal kararlılıkları, 

yapıĢma, kaplama ve iyi korozyon direnci gibi özellikleri sayesinde günümüzde 

havacılık, otomotiv, gemi yapımı, elektrikli cihazlar vb. gibi geniĢ çapta uygulama 

alanına sahiptir. Bu malzemeler epoksit gruplar içeren epoksi reçinesi ile içerisinde 

amin gruplar barındıran sertleĢtirici diye tabir edilen ürünlerin belli bir 

sitokiyometrik oranda bir araya getirilmesiyle elde edilir. Üretilen malzemelerin 

özellikleri genel olarak içerisinde bulunan reçine ve sertleĢtiricinin çeĢidine, karıĢım 

oranına ve nihai ürünün polimerleĢme miktarına bağlıdır. Epoksinin kapsamlı ve 

farklı alanlardaki uygulamaları sebebiyle yapının mekanik ve termâl davranıĢlarının 

nano dolgu malzemeleriyle iyileĢtirilmesine yönelik çalıĢmalar araĢtırmacılar 

tarafından giderek daha fazla ilgi görmektedir. Günümüzde üretimi gittikçe 

yaygınlaĢan yeni nesil nano malzemeler, geliĢmiĢ yapısal, elektriksel ve optik 

özellikleri sayesinde havacılık sanayi, savunma sanayi, elektronik, otomobil 

endüstrisi gibi birçok alanda kullanılmaktadır. Bu yeni nesil malzemelerin üretiminin 

uygun hale gelmesi ve nano teknoloji çalıĢmalarının da ilerlemesi ile birlikte, 

konvansiyonel malzemelerle bu malzemelerin birleĢtirilerek malzeme özelliklerinin 

iyileĢtirilmesi geçerliliğini koruyan çalıĢma alanlarından biridir. Bu kapsamda 

değerlendirme yapıldığında kompozit malzemelerde ve mühendislik 

uygulamalarında yaygın kullanım alanına sahip olan epoksi, nano dolgu malzeme 

takviyesi için uygun bir seçenek olarak ön plana çıkmaktadır. Karbon nano tüp 

(KNT) ve grafen gibi birçok karbon temelli nano dolgu malzemesinin, termoset 

polimer türü olan epoksi içerisine takviye edilebilmesiyle birlikte oluĢan 

malzemelerin mekanik ve termâl özelliklerinin belirlenmesi ile ilgili çalıĢmalar 

giderek artan bir Ģekilde devam etmektedir. Nano dolgu malzemesi olarak kullanılan 

yapılara ait örnek Ģekilsel gösterimler ve geçirimli elektron mikroskobu görüntüleri 

ġekil 1.1‟de gösterilmektedir [Cheeseman et al., 2020]. Benzer yapıların 

özelliklerinin belirlenmesi ve üretimi amacıyla farklı epoksi yapıları ve farklı nano 

dolgu malzemeleri için deneysel ve teorik çalıĢmalar devam etmektedir. Bu 

çalıĢmalarda epoksi için uygun nano katkı malzemesi olarak grafen ve KNT ön plana 

çıkmaktadır. 

 



 

2 

 

 

ġekil 1.1: ÇeĢitli nano yapılar ve geçirimli elektron mikroskobu görüntüleri. 

Grafen, polimerlerde katkı maddesi olarak kullanılabilen karbon atomlarının 

bal peteği kafes yapısında sp2 hibridizasyonu Ģeklinde oluĢturulmuĢ iki boyutlu bir 

malzemedir ve ilk olarak 2004 yılında üretilmiĢtir [Novoselov et al., 2004]. Grafen, 

az katman sayısı ve yüksek yüzey alanı, üstün mekanik özellikler, düĢük termâl 

genleĢme katsayısı gibi birçok olağanüstü özelliği sayesinde ilgi odağı olmuĢ ve 

birçok çalıĢmada ve uygulamada tercih edilmeye baĢlanmıĢtır.  Bu sebeple de epoksi 

içerisine grafen takviyesi ile oluĢturulan nano malzemelerin mekanik, termâl ve 

elektriksel özellikleri araĢtırmacıların ilgilendiği sıcak konulardan birisi haline 

gelmiĢtir. Yapılan çalıĢmalarda araĢtırmacılar epoksi içerisine az miktarda grafen 

ekleyerek sert ve hafif malzemeler üretmeyi baĢarmıĢlardır. Bu malzemeler 

epoksinin mukavemetini artırırken, aynı zamanda yüksek sıcaklıklara dayanım, 

elektrik iletkenliği, gaz bariyeri ve alev geciktirici özelliklerini de artırmaktadır.  

Nano parçacıklarla güçlendirilmiĢ epoksinin özelliklerinin deneysel 

yöntemlerle belirlenmesi maliyetli, zaman alıcı ve zor olduğundan, bu malzemelerin 

özelliklerinin belirlenmesinde araĢtırmacılar tarafından Moleküler Dinamik (MD) 

gibi sayısal hesaplama yöntemleri kullanılmaktadır. MD yöntem; yapıların atomik 

seviyede modellenmesi ve tanımlanan potansiyel enerji fonksiyonları sonucu oluĢan 

kuvvetlerin etkisinde atomların hareketlerinin zamana bağlı olarak incelenmesidir. 

Bu simülasyonlarla birlikte Newton‟un ikinci yasasına göre hareket denklemleri 

oluĢturularak, farklı koĢullar altında malzemenin özellikleri tayin edilebilmektedir.  
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Bu doktora tez çalıĢması kapsamında grafen takviyesinin çapraz bağlı 

epoksinin mekanik özellikleri üzerindeki etkisi detaylı bir Ģekilde araĢtırılmıĢtır. 

Bununla birlikte epoksinin moleküler simülasyon modelinde kullanılan hücre 

boyutunun, kuvvet alanının ve elde edilen çapraz bağlanma oranının malzemenin 

hesaplanan özelliklerine etkisi de ortaya koyulmuĢtur. Bu çalıĢmanın özgün 

değerinden bahsedecek olursak, DGEBA ve DETDA monomerlerinden elde edilen 

epoksinin içerisine, 3 farklı kusur tipine sahip grafen eklenerek, epoksinin elastisite 

modülündeki değiĢimler moleküler dinamik yöntem kullanılarak ortaya koyulmuĢtur. 

Ayrıca yeni bir sezgisel yöntem olan birçok avantaja sahip olan REACTER 

protokolü, çalıĢmada kullanılan molekül yapılarının çapraz bağlanma 

reaksiyonlarının gerçekleĢtirilmesi için kullanılmıĢtır. Daha sonra elde edilen tüm 

simülasyon sonuçları literatürde mevcut olan deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırılmıĢtır 

ve elde edilen nitel ve nicel sonuçlar tez çalıĢması kapsamında paylaĢılmıĢtır. 

 

1.1. Literatür AraĢtırması 
 

Günümüzde nano teknoloji çalıĢmalarının ilerlemesiyle birlikte, nano 

malzemeler üstün mekanik, termâl, elektriksel ve optik özellikleri sayesinde askeri 

çalıĢmalarda, uzay ve havacılık sektöründe, otomobil ve gemicilik sanayi gibi birçok 

sektörde uygulama alanı bulabilmektedir. Nano malzemelerin bu üstün 

özelliklerinden yararlanabilmenin olası yolu, bu malzemelerin farklı malzemeler 

içerisine yerleĢtirilerek yeni nano kompozit malzemeler elde edilmesiyle mümkün 

olabilmektedir. Bu yapıların malzeme içerisine dahil edilmesi kadar malzeme 

içerisinde homojen bir Ģekilde dağılması da önemli bir unsurdur. Bu konuda 

Stankovich ve arkadaĢları öncü bir çalıĢma gerçekleĢtirmiĢ ve polimer-grafen 

karıĢımı elde edilebilecek genel bir yaklaĢım ortaya koymuĢlardır [Stankovich et al., 

2006].     

Termoset polimer malzeme çeĢidi olan epoksi reçineler, günümüzde oldukça 

geniĢ bir kullanım alanına sahiptir. Yaygın olarak kullanılan bu malzemelerin 

içerisine karbon bazlı veya farklı türdeki nano dolgu malzemelerinin eklenmesiyle 

elde edilen nano kompozit malzemeler de ileri düzey teknolojinin yer aldığı farklı 

sektörlerde kullanım alanı bulmaktadır [Gu et al., 2016]. Karbon bazlı nano 

malzemelerden olan KNT ve grafenin epoksi için uygun bir takviye malzemesi 

olduğuna dair çalıĢmalar araĢtırmacılar tarafından ortaya koyulmuĢtur [Chen et al., 
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2018; Singh et al., 2019]. Nano dolgu malzemesi olarak kullanılabilen ve iki boyutlu 

bal peteği kafes yapısında bulunan grafen, olağanüstü özelikleri sayesinde kapsamlı 

bir Ģekilde araĢtırılmaktadır [Castro Neto et al., 2009; Geim, 2009; Geim and 

Novoselov, 2007; Javvaji et al., 2016; Stoller et al., 2008; Xiao Huang et al., 2012]. 

Grafenin nano dolgu malzemesi olarak kullanıldığı nano kompozit malzemelerle 

ilgili olarak deneysel çalıĢmalar da bir taraftan devam etmektedir [King et al., 2015; 

Li et al., 2021; Rahimian-Koloor et al., 2018; Tack and Ford, 2008; Tang et al., 

2013; Wan et al., 2013; Wang et al., 2020]. Bu malzemelerin üretiminin zor, 

maliyetli ve zaman alıcı olması sebebiyle yeni nesil nano kompozit malzemelerin 

özelliklerinin belirlemesinde MD simülasyon yöntemi de oldukça yaygın bir Ģekilde 

kullanılmaktadır. Malzemelerin moleküler seviyede modellenerek, belirlenen ortam 

Ģartlarında atom hareketlerinin simüle edildiği MD yöntemi ilk olarak Alder and 

Wainwright tarafından uygulanmıĢtır [Alder and Wainwright, 1959]. Sonrasında 

Rahman bu çalıĢmaları bir adım daha ileri taĢıyarak Lennard-Jones potansiyellerini 

kullanarak argon sıvısını MD yöntemiyle simüle etmiĢtir [Rahman, 1964]. Bilgisayar 

teknolojisindeki geliĢmelere paralel olarak bu yöntemin kullanılması daha kolay hale 

gelmiĢ ve konuyla ilgili çalıĢmalar daha geniĢ bir alana yayılmıĢtır. MD yöntemi 

kullanılarak çapraz bağlı polimer malzemelerin simülasyonu için öncü çalıĢmalardan 

birisi Barton ve ark. tarafından gerçekleĢtirilmiĢtir [Barton et al., 1994]. Bununla 

birlikte Hamerton ve ark. da polimerlerin mekanik özelliklerinin belirlenmesi ile 

ilgili ilk çalıĢmaları gerçekleĢtirmiĢlerdir [Hamerton et al., 1996].  Polimer yapıların 

moleküler simülasyonunda monomer halindeki moleküllerin çapraz bağ reaksiyonları 

gerçekleĢtirerek polimerize olması da üzerinde çalıĢılan ayrı bir konudur. Doherty ve 

ark. bu konuyla ilgili olarak bir dizi simülasyon adımı uygulayarak polimerizasyon 

iĢlemini gerçekleĢtirmiĢlerdir [Doherty et al., 1998]. Bu çalıĢmada belirli sayıda 

monomer ve polimer paketlenmiĢ ve reaktif atom çiftleri belirlenen mesafelere 

geldiğinde bağ reaksiyonlarının gerçekleĢmesine izin verilmiĢtir. Bu iĢlem, istenen 

çapraz bağlanma oranı elde edilene kadar tekrarlanmıĢtır. Wu ve ark. epoksi reçinesi 

DGEBA kullanarak, çapraz bağlanma reaksiyonlarını yinelemeli bir MD/MM 

prosedürü uygulayarak gerçekleĢtirmiĢlerdir [Wu and Xu, 2006]. Ayrıca bu çapraz 

bağlı polimer yapısı içerisinde suyun difüzyonunu incelemiĢlerdir [Wu and Xu, 

2007]. Varshney ve ark. MD kullanarak çok aĢamalı bir dengeleme prosedürü 

uygulayıp yüksek çapraz bağlanma oranında polimer yapısı elde etmiĢlerdir 
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[Varshney et al., 2008]. Bu çalıĢmada Consistent Valence Force Field (CVFF) 

kuvvet alanı kullanılmıĢ ve epoksinin yoğunluğu, camsı geçiĢ sıcaklığı ve termâl 

genleĢme katsayısı deneysel verilere yakın olarak tahmin edilmiĢtir. 

Son zamanlarda, Gissinger ve ark. mesafe tabanlı ve sezgisel çok yönlü bir 

polimerizasyon algoritması geliĢtirmiĢtir [Gissinger et al., 2020]. Bu algoritma 

Sandia Ulusal Laboratuvarlarında geliĢtirilen ve açık kaynaklı yazılım olan Large-

scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator (LAMMPS) MD simülasyon 

paketi ile kullanılabilmektedir [Plimpton, 1995].  Kullanımı kolay ve birçok 

hesaplama avantajına sahip bu yöntemle sistemdeki reaksiyonlar yinelemeli 

yaklaĢımlara gerek kalmadan gerçekleĢebilmekte ve gerçekleĢen reaksiyonların 

sayısı anlık olarak belirlenebilmektedir. Çapraz bağlı polimerlerin elastisite modülü, 

kayma modülü, hacimsel elastisite modülü, camsı geçiĢ sıcaklığı ve termâl genleĢme 

gibi mekanik ve termâl özelliklerinin belirlenmesi araĢtırmacılar tarafından 

çalıĢılmaya devam etmektedir. Kumar ve arkadaĢları çapraz bağlı epoksinin termâl 

iletkenliğinin sıcaklığa bağlı olarak değiĢimini incelemiĢtir [Kumar et al., 2014] . Li 

ve Strachan, epoksiyi DGEBF epoksi reçinesi ve DETDA sertleĢtiricisi ile 

modelleyerek, DREIDING kuvvet alanını kullanıp MD yöntemi ile epoksinin 

yoğunluğunu, camsı geçiĢ sıcaklığını, termâl genleĢme katsayısını ve elastik 

sabitlerini hesaplamıĢlardır [Li and Strachan, 2010]. Sun ve arkadaĢları DREIDING 

ve PCFF kuvvet alanları için ayrı ayrı hesaplamalar yaparak, elde ettikleri camsı 

geçiĢ sıcaklığı değeri sonuçlarını karĢılaĢtırmıĢtır [Sun et al., 2018]. Kallivokas ve 

ark. farklı çapraz bağlanma oranlarına sahip DGEBF/DETDA epoksi yapısının 

elastik özelliklerini ve camsı geçiĢ sıcaklığını hesaplayarak karĢılaĢtırmıĢtır 

[Kallivokas et al., 2019]. Fan ve ark. DGEBA ve Jeffamine D230 içeren bir epoksi 

oluĢturarak, DREIDING ve AMBER kuvvet alanları ile mekanik ve termâl 

özellikleri tahmin etmiĢtir [Fan et al., 2020]. Schichtel ve Chattopadhyay ise 

yakınlığa dayalı sezgisel bir protokol kullanarak yöntemin avantajlarını ortaya koyan 

çalıĢmalar gerçekleĢtirmiĢtir [Schichtel and Chattopadhyay, 2020].  

Karbon bazlı nano dolgu malzemelerinin epoksiye takviyesi ile elde edilen 

nano kompozit malzemelerin MD yöntem kullanılarak mekanik ve termâl 

özelliklerinin belirlenmesine yönelik çalıĢmalar devam etmektedir. Grafen ve 

KNT‟lerin kusursuz ve kusurlu yapıları ile fonksiyonel gruplarla iĢlevselleĢtirilmiĢ 

yapıları epoksi matrisi içerisine eklenerek oluĢturulan malzemelerin özelliklerinin 
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tayin edilmesi için çalıĢmalar yürütülmektedir. Rahman ve ark. DGEBF ve TETA 

monomerlerini kullanarak, grafen ile güçlendirilmiĢ epoksi yapısını modellemiĢ ve 

%1 ila % 3 ağırlık oranında grafen takviyesi ile birlikte yapının özelliklerinin önemli 

ölçüde arttığını göstermiĢlerdir [Rahman and Haque, 2013]. Shiu ve Tsai, farklı 

yapılardaki grafen takviyesinin elastisite modülü, camsı geçiĢ sıcaklığı ve termâl 

genleĢme üzerindeki etkilerini MD yöntem kullanarak araĢtırmıĢtır [Shiu and Tsai, 

2014]. Li ve ark. hidroksil grupları ile iĢlevselleĢtirilmiĢ grafeni çapraz bağlı 

PMMA‟ya takviye etmiĢ ve MD kullanarak camsı geçiĢ sıcaklığını incelemiĢtir [Li et 

al., 2018]. Sun ve ark. grafen levhaların hidroksil ve karboksil gruplarla 

iĢlevselleĢtirilmesinin kütle fraksiyonu olarak % 2'den yüksek ve % 4'ten düĢük 

olduğunda grafen/epoksi kompozitlerin özelliklerini geliĢtirmek için etkili olduğunu 

rapor etmiĢtir [Sun et al., 2018]. Park ve ark. DGEBF ve TETA monomerlerinden 

oluĢan epoksiye fonksiyonelleĢtirilmiĢ grafen takviye ederek mekanik özellikleri 

incelemiĢtir [Park and Yun, 2018]. Wang ve ark. grafenin uzunluğunun grafen/epoksi 

nanokompozit yapısının elastisite modülü ve termâl iletkenliği üzerindeki etkisini 

incelemiĢtir [Wang et al., 2019]. Rissanau ve ark. ise farklı polimer matrislerinde, 

çeĢitli boyut ve Ģekillerde kusursuz ve fonksiyonelleĢtirilmiĢ grafenin Brownian 

hareketini incelemiĢtir [Rissanou et al., 2019]. Bu çalıĢma kapsamında da öncelikli 

olarak epoksinin moleküler modellenmesinde kullanılan kuvvet alanı ve simülasyon 

hücresi boyutunun değiĢiminin etkisi ortaya koyulmuĢ ve ayrıca yeni bir sezgisel 

protokolle oluĢturulan çapraz bağlı epoksinin çapraz bağlanma oranının değiĢiminin 

mekanik ve termâl özelliklerine etkisi ortaya koyulmuĢtur. Son olarak da epoksi 

matrisi içerisine farklı ağırlık oranlarında kusursuz ve kusurlu grafen takviyesi ile 

birlikte epoksinin mekanik özelliklerinde gerçekleĢen değiĢim incelenmiĢtir. 

 

1.2. Tezin Amacı, Katkısı ve Ġçeriği 
 

Bu tez çalıĢmasının amacı, günümüzde birçok alanda kullanılan termoset 

polimer türü olan epoksinin mekanik ve termâl özelliklerinin, içerisine farklı ağırlık 

oranlarında kusursuz ve kusurlu grafen takviyesi ile birlikte nasıl değiĢim 

gösterdiğinin MD yöntem kullanılarak ortaya koyulmasıdır. ÇalıĢma kapsamında 

epoksinin çapraz bağlanma reaksiyonlarının gerçekleĢtirilmesi için de yakınlığa 

dayalı yeni bir sezgisel yöntem olan REACTER protokolü kullanılmıĢtır. Bu 

protokol sürecinde tüm bağlı, bağlı olmayan terimler (yüksek dereceli kovalent bağ 
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terimleri) ve kısmi yükler dinamik olarak güncellenmekte olup, bu sayede açıya 

dayalı kovalent terimlerin ihmal edilmesinden kaynaklanan yanlıĢ moleküler bağlar 

engellenebilmektedir. Ayrıca bu çalıĢma kapsamında MD simülasyonlarda kullanılan 

olan hücre boyutunun etkisi 6 farklı büyüklükte hücre boyutu karĢılaĢtırılarak, kuvvet 

alanının etkisi 3 farklı kuvvet alanı karĢılaĢtırılarak ve çapraz bağlanma oranının 

etkisi de 3 farklı çapraz bağlanma oranı karĢılaĢtırılarak ortaya koyulmuĢtur. Son 

olarak, tüm simülasyon sonuçları literatürde mevcut deneysel sonuçlarla 

karĢılaĢtırılmıĢ ve bu tez çalıĢmasında elde edilen nitel ve nicel sonuçlar 

sunulmuĢtur.  

 Tez çalıĢmasının 2. bölümünde hesaplamalarda kullanılan MD yönteminin 

teorisi hakkında genel bilgiler verilmektedir. Ayrıca bu yöntemin uygulanmasında 

kullanılan programlar ve gerekli olan girdilerden bahsedilmektedir. Tez çalıĢmasının 

3. bölümünde MD yöntem ile özelliklerinin tayin edilmek istendiği epoksinin ve 

takviyesi malzemesi olarak kullanılan grafenin modellenmesi hakkında bilgiler 

paylaĢılmaktadır. Tez çalıĢmasının 4. bölümünde ise çapraz bağlanma reaksiyonları 

için kullanılan yöntem ve iĢlem adımlarından bahsedilmektedir. Tez çalıĢmasının     

5. bölümünde mekanik analizler için gerekli iĢlem adımları ve kullanılan hesaplama 

yöntemleri anlatılmaktadır. Simülasyonlar sonucunda elde edilen değerler ve bu 

değerlerin literatürdeki farklı simülasyon çalıĢmaları ve deneysel sonuçlarla 

karĢılaĢtırılması tablo ve grafiklerle paylaĢılmaktadır. Tez çalıĢmasının 6. bölümünde 

termal analiz için gerekli iĢlem adımları ve camsı geçiĢ sıcaklığının hesaplanma 

yöntemi anlatılmaktadır.  Tez çalıĢmasının son bölümünde ise tez çalıĢması 

kapsamında elde edilen sonuçlar, yorumlarla birlikte paylaĢılmıĢtır. Ayrıca bu konu 

ile ilgili olarak sonraki süreçte yapılabilecek çalıĢmalardan bahsedilmiĢtir. 
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2. MOLEKÜLER DĠNAMĠK SĠMÜLASYON 

YÖNTEMĠ 
 

Bilgisayar simülasyonları son zamanlarda bilimsel çalıĢmalarda önemli bir yere 

sahiptir. Bazı deneylerin uygulanması imkânsız, tehlikeli veya çok pahalı olabilmesi 

sebebiyle, bu simülasyonlar araĢtırmacılara fizibilite, maliyet, zaman ve güvenlik 

açısından birçok avantaj sağlamaktadır. Son yıllarda, moleküler simülasyonlar, teorik 

modellerin tahminlerini deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırmak ve ölçülen özelliklerin 

arkasındaki mikroskobik mekanizmaları açıklamak için önemli bir yöntem olarak ön 

plana çıkmaktadır. Moleküler simülasyonlar mikroskobik dünyayı makroskobik 

dünyayla birleĢtiren bir köprü görevi görmektedir. Farklı simülasyon yöntemlerinde 

kullanılan sistemlerin boyutları ve kullanılan birim zaman aralıklarını gösteren örnek  

grafik ġekil 2.1„de gösterilmektedir [Díaz Leines, 2013].  

 

 

ġekil 2.1: Simülasyon yöntemlerinin Zaman-Boyut grafiği. 

Malzemelerin özelliklerinin kimyasal bileĢimlerinden tahmin edilmesi, 

ürünlerin endüstriyel düzeyde iyileĢtirilmesi için önem arz etmektedir. Özellikle 

karmaĢık bir polimerik yapıya sahip malzemelerin sentezlenmeden önce, moleküler 
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yapısından önemli fizikokimyasal özelliklerinin değerlerini hesaplama yeteneği, 

tasarım düzeyinde büyük bir öneme sahiptir. Bu yöntemler, malzemelerin sadece 

fiziksel ve kimyasal özelliklerinin hesaplanmasında değil, aynı zamanda bu 

özellikleri belirleyen atomistik mekanizmaların aydınlatılmasında da etkili bir 

yöntem olarak kullanılabilmektedir. Modern nano teknoloji çağında, yeni 

fonksiyonel materyaller üretmek ve fiziksel olayları moleküler düzeyde araĢtırmak 

için mikroskobik analiz yöntemleri büyük önem arz etmektedir. Bu kapsamda 

kullanılan moleküler simülasyon yöntemleri, kuantum mekaniği ya da klasik fizik 

denklemlerini kullanarak moleküler yapıların özellik ve davranıĢlarının tespit 

edilmesini sağlamaktadır. Bu yöntemlerin bir kısmı ġekil 2.2‟de ana baĢlıklar halinde 

gösterilmektedir.  

 

 

ġekil 2.2: Moleküler simülasyon yöntemleri. 

Kuantum mekaniksel yöntemlerin temeli 1920 yılında ortaya koyulan 

Schrödinger denklemine dayanmaktadır. Kuantum mekaniğini klasik mekanikten 

ayıran en önemli fark, klasik mekanikte bir parçacığın yeri ve momentumu tam 

olarak belirlenebilirken, kuantum mekaniğinde bilinen hiçbir fiziksel ölçümle bir 

parçacığın yerini ve momentumunu aynı kesinlikle saptamak olası değildir. Bu 

sebeplerle kuantum mekaniksel hesaplamalar karmaĢık ve iĢlem yükü oldukça 
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fazladır. Kuantum mekaniksel yöntemler kendi içerisinde ab-initio, yoğunluk 

fonksiyoneli teorisi ve yarı deneysel yöntemler olmak üzere genel olarak üç farklı 

baĢlık altında tanımlanabilmektedir. Bu yöntemler hesaplama teorileri bakımından 

birbiri arasında farklılıklar göstermektedir. Ab-initio en temelden anlamına 

gelmektedir ve bu yöntemde kullanılan denklemler kuantum teorisi temeline 

dayanarak yapılan varsayımlar sonucu türetilmektedir. Bu yöntem hiçbir deneysel 

veri içermemektedir ve çok iyi nitel sonuçlar vermektedir. Bu yöntemin en temel 

hesaplama yöntemi Hartee-Fock yöntemidir. Yoğunluk fonsiyoneli teorisi ise 

Hohenberg ve Kohn tarafından ortaya atılan, atomik bir sistemin enerjisinin sadece 

elektron yoğunluğundan belirlenebileceği teorisine dayanmaktadır. Bu yöntemde 

değiĢ-tokuĢ korelasyonu enerjisini veren fonksiyonun ne olduğu bilinmemektedir ve 

bu sebeple bu fonksiyonu en iyi Ģekilde tanımlamaya yönelik birçok farklı fonksiyon 

tanımlanmıĢtır. Bu teorinin en çok kullanılan metodu ise B3LYP hibrit yöntemidir. 

Yarı deneysel yöntemler ise Hartee-Fock denklemlerinin çeĢitli integral terimlerinin 

ihmal ederek, hesap sonuçlarını deneysel verilere uyduran parametrelerin 

kullanılması prensibine dayanmaktadır. Bu yöntemler ab-initio yöntemine göre daha 

az zaman almaktadır.  

Moleküler mekanik metotlarla yapılan hesaplamalarda ise moleküler arası 

bağlar, deneysel olarak belirlenen potansiyeller ile amprik formüller halinde ifade 

edilmektedir. Sistemin enerjisi bu formüllerle birlikte molekül içi ve moleküller arası 

etkileĢimler hesaplanarak elde edilmektedir. MD yöntemi ve Monte Carlo yöntemi, 

klasik mekaniğin kullanıldığı moleküler simülasyon teknikleridir. Monte Carlo 

yöntemi, sonuçları hesaplamak için sistemin rastgeleliğine dayanan bir simülasyon 

yöntemidir. Monte Carlo yönteminde, termodinamik değerler, mikroskobik sistemin 

çok sayıda konfigürasyonunun rasgele örneklemesi yoluyla hesaplanır. Bu yöntem 

termodinamik dengeyi analiz etmek için oldukça iyi bir yöntemdir ancak dinamik 

olayları araĢtırmak için çok uygun değildir. Bununla birlikte, MD, temel olarak fizik 

yasalarının ilkelerine dayanan deterministik bir tekniktir. Bu yöntem, hesaplama 

araçları kullanarak, atom ve moleküllerin fiziksel ve kimyasal etkileĢimlerini simüle 

etmek için Newton‟un hareket denklemlerini kullanmaktadır.  Nano ölçekli 

etkileĢimleri verimli bir Ģekilde simüle etme yeteneği olan MD yöntemi, günümüzde 

fizik, malzeme bilimi ve biyoloji gibi birçok alanda uygulanmaktadır. Bu bölümde, 

bu tez kapsamında moleküler simülasyon yöntemi olarak kullanılan MD yönteminin 

teorik kısmından detaylıca bahsedilmektedir. MD yönteminin akıĢ diyagramından 
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bahsedilerek modelin girdileri, hesaplama adımlarından, kullanılan potansiyel 

fonksiyonlar, ortam koĢullarının belirlenmesi ve modelin sınır Ģartlarının 

oluĢturulması gibi detaylara yer verilmiĢtir. 

 

2.1. Moleküler Dinamik Simülasyon Adımları 
 

MD yöntemde atom ve moleküllerin zamana bağlı konum ve hızları, 

Newton‟un hareket denklemleri kullanılarak bilgisayarlar vasıtasıyla simüle edilerek 

hesaplanmaktadır. Bu simülasyon süreci temel olarak veri giriĢi, hesaplama ve 

çıktıların değerlendirilmesi olarak üç ana adımda gerçekleĢtirilmektedir. Simülasyon 

öncesinde atomların cinsi, baĢlangıç konum ve hızları,  ortam koĢulları (basınç, 

sıcaklık) tanımlanmaktadır. Ayrıca atomlar arası etkileĢimleri ifade eden kuvvet alanı 

değerleri her bir atomik bağ türü için tanımlanmalıdır. Her bir atomun hareketi, 

kendisiyle etkileĢimde bulunan diğer atomların uyguladığı kuvvetler hesaplanarak 

birim zaman adımı için hesaplanmaktadır. Bu Ģekilde bütün zaman adımlarında, her 

bir atomun hız ve konumu elde edilmektedir. Daha sonra, farklı termodinamik 

koĢullar altında uygun atomlar arası potansiyellere dayalı olarak enerji ve kuvvet 

hesaplamaları yapılabilmektedir. Son olarak sistem denge haline gelmesiyle birlikte 

öngörülen basınç ve sıcaklık koĢullarında, sistemin tüm dinamik ve yapısal 

özellikleri elde edilebilmektedir.  MD simülasyon iĢlem adımlarını sırasıyla 

açıklayacak olursak; 

 

 Ġncelenen sistemdeki her parçacığın baĢlangıç konumları ve hızları 

tanımlanır. 

 Periyodik sınır Ģartları, potansiyel etkileĢim fonksiyonu ve istenen ortam 

koĢulları (sıcaklık, basınç vb.) tanımlanır. 

 Potansiyel etkileĢim fonksiyonları kullanılarak her parçacığa etkiyen 

kuvvetler hesaplanır. Bu sayede kütlesi bilinen parçacıkların ivmesi 

hesaplanır. 

 Ġvmesi hesaplanan parçacıkların yeni konum ve hızları Verlet, Velocity 

Verlet, Leap Frog vb. algoritmalar kullanılarak belirlenir. 

 Bir sonraki zaman adımı için aynı iĢlemler tekrarlanarak parçacıkların konum 

ve hızları hesaplanır. 
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 Döngü en baĢta tanımlanan ortam koĢullarının sağlanması amacıyla, 

tanımlanan zaman periyodu boyunca devam eder. 

 Simülasyon sonucunda istenen parametrelerin değerlendirilmesi veya 

görselleĢtirilmesi sağlanır.  

 

2.2. Hareket Denklemleri ve Ġntegrasyon Yöntemi 
 

MD simülasyonların temelinde sistemin yörüngesini faz uzayında tanımlayan 

hareket denklemlerinin çözümü bulunmaktadır. Bu hareket denklemleri Langrangian, 

Hamiltonian veya Newton denklemleri ile formüle edilebilmektedir. Bu yöntemler 

arasında en çok tercih edileni Newton hareket denklemidir. Herhangi bir i atomunun 

kütlesi   , konumu    ve çevresindeki atomların etki ettiği kuvvet    ile gösterilirse, 

bu atomun hareketi Newton'un hareket denklemine göre Denklem (2.1)‟deki 

tanımlanmaktadır.  

 

  

   
 

   
 ∑   (2.1) 

 

Bu hareket denklemlerinin çözümünde denklemin sağ tarafındaki toplam 

kuvvetleri ifade eden terim, sistemdeki tüm atomların incelenen atoma etkisi 

hesaplanarak elde edilmektedir. Her bir atoma etki eden kuvvetler ise 

simülasyonlarda tanımlanan kuvvet alanı fonksiyonların çözümüyle elde 

edilmektedir. Atomların birbirinden uzaklaĢması ile birlikte etkileĢimin azalması 

sebebiyle simülasyonlarda hesaplama yükünün azaltılması amacıyla kesme 

mesafeleri tanımlanmaktadır. Kesme mesafesi tanımı ile birlikte atoma etki eden 

kuvvetler hesaplanırken yalnızca kesme mesafesi içerisindeki atomların etkisi 

değerlendirilmektedir.  Bu çalıĢma kapsamında yapılan modellemelerde bu kesme 

mesafesi 12 Å olarak tanımlanmıĢtır. Kuvvet alanı fonksiyonlarının karmaĢık yapısı 

nedeniyle elde edilen hareket denklemleri analitik olarak çözülememektedir. Bu 

amaçla sayısal integrasyon yöntemleri MD sistemindeki atomların güncellenmiĢ 

konumlarını ve hızlarını belirlemek için kullanılmaktadır. Birçok sayısal integrasyon 

algoritmaları mevcuttur. Bu algoritmalar arasında seçim yapılırken algoritmanın 

enerji ve momentumu koruyabilmesi, hesaplama açısından verimli olması, 

integrasyon için uzun bir zaman aralığına izin vermesi ve klasik yörüngeye mümkün 
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olduğunca yaklaĢabilmesi gibi kriterler göz önünde bulundurulmalıdır. Tüm 

integrasyon algoritmalarındaki temel varsayım, konum, hız ve ivmelerin bir Taylor 

serisi açılımı ile hesaplanabileceğidir. Bu integrasyon algoritmalarından bazıları 

Verlet, Leap-Frog, Beeman‟s ve hızlandırılmıĢ Verlet algoritmasıdır. Bu algoritmalar 

arasında günümüzde en çok tercih edilen ve doğruluğu yüksek olan hızlandırılmıĢ 

Verlet algoritmasıdır. 

2.2.1. Verlet Algoritması 
 

Verlet algoritmasının MD simülasyonlarında kullanılması 1960‟lı yıllarda 

popüler hale gelmiĢtir [Verlet, 1967]. Bu yöntem, atomların 't+dt' anındaki yeni 

konumunu hesaplamak için, 't' anındaki konumları ve 't-dt' anındaki konumları ile 

birlikte, 't' anındaki ivmelerini kullanır. Taylor serisi açılımı kullanılarak 't+dt' ve 't-

dt' anlarındaki konum, Denklem (2.2)-(2.3)‟deki gibi yazılabilmektedir. 

 

 (    )   ( )   ( )   
 

 
 ( )    (2.2) 

 

 (    )   ( )   ( )   
 

 
 ( )    (2.3) 

 

Denklemlerde   ivme,   hız,   konum ve t zamanı ifade etmektedir. Bu iki 

denklemin toplamı alınarak, bir sonraki konumun hesaplanması Denklem (2.4)‟teki 

gibi yapılabilmektedir. Bu Ģekilde yeni konumun hesaplanması için Ģimdiki konum, 

bir önceki konum ve ivme değerlerinin bilinmesi yeterlidir. Verlet algoritmasında 

sistemin    zaman adımı sonrası için yapılan hesaplamada kullanılan Taylor 

serisindeki kesme hatası      mertebesindedir. 

 

 (    )    ( )   (    )   ( )    (2.4) 

2.2.2. HızlandırılmıĢ Verlet Algoritması 
 

HızlandırılmıĢ Verlet algoritması sadeliği, kesinliği ve kararlılığı nedeniyle 

MD simülasyonlarda en yaygın kullanılan sayısal integrasyon yöntemidir [Swope et 

al., 1998]. Daha önce bahsedildiği gibi Verlet algoritmasında hızlar doğrudan 
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hesaplanmamaktadır. MD simülasyonlarda toplam enerjinin korunumunu kontrol 

etmek için kinetik enerjiyi hesaplamaya ihtiyaç duyulmaktadır ve kinetik enerjinin 

hesabında ise hızların hesaplanması gerekmektedir. Yöntemin isminden de 

anlaĢılacağı üzere hızlandırılmıĢ Verlet algoritması daha önce tanımlanan Verlet 

algoritmasının geliĢtirilmiĢ bir çeĢididir. Bu yöntemde atomların          zaman 

aralığındaki konumları da hesaplanarak iĢlemler gerçekleĢtirilmektedir. Bu 

hesaplama yönteminde ise kesme hatası     mertebesindedir. Bu yöntemde 

atomların        anındaki konum ve hızları Denklem (2.5)-(2.6)‟da ifade edilmiĢtir. 

 

 (    )   ( )   ( )   
 

 
 ( )    (2.5) 

 

 (    )   ( )  
 

 
( ( )   (    ))  ) (2.6) 

 

Bu yönteme ait iĢlem adımları ġekil 2.3‟te gösterilmektedir. ġekilde yeĢil renk 

ile gösterilen hücreler hali hazırda bilinen değerlerdir. Sarı renk ile gösterilen 

değerler ise o iĢlem adımında hesaplanan değerlerdir. Ġlk iĢlem adımında     zaman 

adımındaki konum, hız ve ivme değerlerini kullanarak        zaman adımındaki 

konum hesaplanmaktadır.  

 

 

ġekil 2.3: HızlandırılmıĢ Verlet algoritması iĢlem adımları gösterimi. 
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Ġkinci adımda yine     zaman adımındaki hız ve ivmeyi kullanarak          

zaman adımındaki hız hesaplanmaktadır. Üçüncü zaman adımında ise     zaman 

adımındaki ivme ile        zaman adımındaki konum değeri kullanılarak        

zaman adımındaki ivme hesaplanmaktadır. Son olarak dördüncü adımda        

zaman adımındaki konum değeri ile          zaman adımındaki hız değeri 

kullanılarak        zaman adımındaki hız hesaplanmaktadır. Bu tez çalıĢmasında 

moleküler dinamik simülasyon iĢlemlerinde kullanılan Materials Studio (MS) 

[Biovia, 2017] ve LAMMPS programları, sayısal integrasyon hesaplamalarında 

hızlandırılmıĢ Verlet algoritması kullanmaktadır. 

 

2.3. Ġstatistiksel Topluluklar  
 

MD simülasyonları, atomik konumlar, hızlar ve ivmeler dahil olmak üzere 

sistemin mikroskobik durumu hakkında bilgi vermektedir. Bu simülasyonlarda 

sistemin mikroskobik durumu ile makroskopik durumunun birleĢtirilmesi için 

istatistiksel mekanik oldukça yoğun bir Ģekilde kullanılmaktadır [Meller, 2001]. 

Ġstatistiksel mekanik, sistemin mikroskobik durumunu basınç, sıcaklık veya enerji 

durumu gibi gözlemlenebilir makroskopik verilerle bütünleĢtiren bir köprü görevi 

görmektedir. Bu sayede bir atomik sistemin mikroskobik koĢulları, moleküler bir 

bakıĢ açısıyla incelenebilmektedir.  

Moleküler dinamik simülasyonlarda sistemler sıcaklık, basınç, yoğunluk, 

toplam enerji veya atom sayısı ile ifade edilebilmektedir. Bu parametreler sistemlerin 

termodinamik durumunu tanımlar ve istatistiksel topluluklar tarafından kontrol 

edilebilir. Simülasyonlarda yaygın olarak üç tip istatistiksel topluluk grubu 

kullanılmaktadır. Bunlar mikro-kanonik grup (NVE), kanonik grup (NVT) ve 

izobarik-izotermâl grup (NPT)'dir. Bu topluluklar Ģekilsel olarak ġekil 2.4„te 

gösterilmektedir [Akeptai, 2014]. Bu toplulukların tanımlanmasında, N sistemdeki 

parçacık (atom) sayısı, E sistemin toplam enerjisi, V sistemin hacmi, T sıcaklık ve P 

basınç olarak ifade edilmektedir. Harflerle ifade edilen gruplar, harflere karĢılık 

gelen makroskopik özelliklerin korunduğunu göstermektedir. Örneğin, bir NVT 

topluluğunda harfler atom sayısı (N), hacim (V) ve sıcaklığın (T) sabit olduğunu 

ifade etmektedir.  
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ġekil 2.4: Ġstatistiksel toplulukların Ģematik gösterimi. 

2.3.1. Mikro-Kanonik Topluluk (NVE) 
 

Mikro kanonik topluluk olarak da bilinen NVE topluluğu, yalıtılmıĢ bir sistemi 

tanımlamak için kullanılır. Adından da anlaĢılacağı gibi, bu toplulukta sistemin 

parçacık sayısı (N), hacmi (V) ve toplam enerjisi (E) değiĢmeden kalır. Genellikle 

çevresiyle ısı veya parçacık alıĢveriĢinin olmadığı bir sürece karĢılık gelmektedir. 

2.3.2. Kanonik Topluluk (NVT) 
 

NVT topluluğu, kanonik topluluk olarak da bilinir ve atom sayısının (N), 

hacmin (V) ve sıcaklığın (T) korunduğu bir sistemi ifade etmektedir. Simülasyon 

boyunca sistemin sıcaklığı değiĢmediği için sabit sıcaklık moleküler dinamiği olarak 

da bilinmektedir. Bu toplulukta sistemin enerjisini korumak için enerji giriĢ çıkıĢını 

kontrol eden bir termostat kullanılması gerekmektedir. Bu topluluk, öngörülen 

sıcaklıkta (T) bir ısı banyosu ile termâl dengede olan bir sistemi temsil eder. 

2.3.3. Ġzobarik-Ġzotermal Topluluk (NPT) 
 

Ġzotermâl-izobarik topluluk olarak da bilinen NPT, atom sayısının (N), 

basıncın (P) ve sıcaklığın (T) zamanla değiĢmeden kaldığı bir sisteme karĢılık 

gelmektedir. NVT grubuna benzer Ģekilde, sistemin sıcaklığını korumak için bir 

termostat gerekmektedir. Ek olarak, basıncı korumak için de bir barostat gereklidir. 

Bu topluluk, çoğu deney sabit basınç ve sıcaklık altında yapıldığından, laboratuvar 

deney koĢullarına en çok benzeyen topluluk türüdür. 
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2.4. Termostat ve Barostatlar 
 

MD simülasyonlarında sıcaklık önemli bir parametredir. Sıcaklığın sabit 

olması istenen simülasyonlarda, sistemin sıcaklık değerinin istenen sıcaklık değerine 

mümkün olduğunca yakın tutulması önemlidir. Bu amaçla simülasyonlarda 

termostatlar kullanılmaktadır. Çoğu laboratuvar deneyi de sabit sıcaklık ve basınçta 

gerçekleĢtirilmektedir. Bu nedenle, sıcaklığın olduğu gibi, MD simülasyonları 

sırasında da uygun basınç kontrolünün de sağlanması gerekmektedir. Bu amaçla da 

barostatlar kullanılmaktadır. Bu bölümde, mevcut çeĢitli termostat ve barostat türleri 

açıklanmaktadır. Ġstatistiksel mekanikten, bir atomik sisteminin sıcaklığı, tüm 

atomların kinetik enerjilerinin ortalaması olarak tanımlanabilmektedir. Sistemin 

kinetik enerjisi (K) olduğu göz önüne alındığında, (N) adet atom bulunduran bir 

sisteminin sıcaklığı (T), Denklem (2.7)‟deki gibi ifade edilebilmektedir [Akeptai, 

2014]. 

 

  
 

 

〈 〉

   
 (2.7) 

 

Burada    değeri Boltzmann sabitini ifade etmektedir. Hızlardaki 

dalgalanmalar nedeniyle simülasyon sırasında sıcaklığı sabit bir değerde tutmak 

mümkün değildir. Bu nedenle, simülasyonlar sırasında yalnızca ortalama sıcaklık 

değeri sabit bir değerde tutulabilmektedir. Denklem (2.7)‟de gösterildiği gibi bir 

sistemin sıcaklığı sadece atomların kinetik enerjisine bağlıdır ve bu da sistemdeki 

atomların rastgele hızlarına bağlıdır. Bu nedenle bir termostat kullanılarak sistemin 

sıcaklığını kontrol etmek için hız ölçeklendirmesi yapılabilmektedir. Yaygın olarak 

kullanılan termostatlardan bazıları Andersen [Andersen, 1980], Berendsen 

[Berendsen et al., 1984] ve Nose-Hoover [Hoover, 1985] termostatıdır. Andersen 

termostatı istenen sıcaklığı korumak için rastgele atomlar üzerine darbe vererek atom 

hızlarının değiĢimini sağlamaktadır. Berendsen termostatı gibi hızları yeniden 

ölçeklendirme yöntemleri, sabit bir sıcaklık olacak Ģekilde sistemi sabit sıcaklıklı bir 

ısı banyosuyla birleĢtirir. Nose-Hoover yöntemi ise sisteme yapay değiĢken bir kütle 

ekleyerek oluĢturduğu ısı banyosu ile sistemin sıcaklığının dengede kalmasını 

sağlamaktadır. 
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MD simülasyonlarında basıncı kontrol etmek için kullanılan en yaygın 

barostatlar ise Berendsen [Berendsen et al., 1984] ve Nose-Hoover [Martyna et al., 

1998] barostatlarıdır. Bu yöntemlerde, istenen sistem basıncını korumak için 

simülasyon kutusunun boyutları dinamik olarak ayarlanır. Bu çalıĢma kapsamında 

yapılan MD simülasyonlarda Berendsen termostatı ile Berendsen barostatı 

kullanılmıĢtır.  

 

2.5. Periyodik Sınır KoĢulları 
 

MD simülasyonları, N adet atom içeren ve belirli bir hacme sahip simülasyon 

hücreleri için gerçekleĢtirilir. Bu simülasyon hücrelerinin yüzey kısımlarında birçok 

atom veya molekül bulunmaktadır. Kenarda bulunan bu parçacıklara etki eden 

kuvvetler, hücre içerisinde bulunan parçacıklara etki eden kuvvetlerden farklıdır. Bu 

sebepten dolayı simülasyon koĢulları, simülasyon hücresinin sınırlarından büyük 

ölçüde etkilenmektedir. Bu kuvvet farklılıklarının ortadan kaldırılması için periyodik 

sınır koĢulları (PSK) uygulanması gerekmektedir. PSK, sistemlerin toplam parçacık 

sayısı ve toplam hacminin sabit kalmasını sağlamaktadır. Bu sayede simülasyon 

hücresi, sonsuz sayıda eĢ değer hücrenin bir arada olduğu sonsuz bir yapı haline 

gelmektedir. Her bir hücre içerisindeki aynı parçacıklar bulunmaktadır ve her bir 

parçacık aynı Ģekilde hareket etmektedir.  PSK‟nın tanımlandığı bir simülasyon 

hücresinde, ġekil 2.5„te 2 boyutlu haliyle gösterildiği gibi, bir atom simülasyon 

kutusundan çıktığında toplam atom sayısını korumak için baĢka bir atom hücrenin 

karĢı kenarından sisteme dahil olur [Akeptai, 2014]. ġekilde gösterilen merkez kare 

ana simülasyon kutusudur, çevresindeki kareler ise ana simülasyon kutusunun 

kopyalanmasıyla elde edilen sanal simülasyon kutularıdır. Bu Ģekilde analiz edilen 

simülasyon hücresinde kenar etkileri ortadan kaldırılmıĢ olur. Aynı zamanda çok 

sayıda atom kullanılarak temsil edilecek bir hücreyi daha az sayıda atom kullanarak 

temsil etme imkanı ortaya çıkar. Bu sayede hesaplama süresi ve hesap maliyeti 

büyük oranda azalır. Bu tez çalıĢmasında yapılan simülasyonlarda da simülasyon 

hücrelerine PSK tanımlanmıĢtır. 
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ġekil 2.5: Periyodik sınır koĢullarının Ģekilsel ifadesi. 

2.6. Kuvvet Alanları 
 

Kuvvet alanları, MD simülasyonlarının temel bir parçasıdır. EtkileĢim 

potansiyeli olarak da tanımlanan kuvvet alanları, simülasyon hücresi içerisindeki 

parçacıklar arasında oluĢan etkileĢim hakkında bilgi sağlayarak, MD kodunun doğru 

hesaplamalar yapmasına izin verirler. Simülasyonlarda malzemelerin özelliklerinin 

doğru bir Ģekilde temsil edilebilmesi için doğru bir kuvvet alanı tanımlanmıĢ olması 

gerekmektedir. Bunun sebebi, parçacıkların güncellenmiĢ hız ve konumlarını 

belirleyebilmek için, Bölüm 2.2‟de bahsedildiği gibi her bir parçacığın ivmesinin 

hesaplanması gerekmektedir. Kuvvet alanları kullanılarak her bir parçacığa gelen 

kuvvet belirlenebilmekte ve parçacıkların kütlelerinin biliniyor olması sayesinde her 

bir parçacığın ivmesi hesaplanabilmektedir. Burada ifade edilen kuvvet alanları, 

etkileĢen parçacıklardan oluĢan bir sistemin potansiyel enerjisinin matematiksel bir 

tanımıdır ve MD sistemdeki tüm parçacıklar arasında oluĢan etkileĢimlerin meydana 

gelme Ģeklini karakterize eder. Tanımlanan bu fonksiyonlardaki parametreleri elde 
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etmek için kuantum mekaniksel hesaplamalar ve deneysel gözlemler 

kullanılmaktadır. Biyolojik, kimyasal vb. gibi çeĢitli moleküler sistemleri simüle 

etmek için farklı potansiyel fonksiyonlar tanımlanabilir. 

Kuantum mekaniği (KM) tabanlı yöntemler, birçok parçacık içeren bir 

sistemdeki etkileĢimlerin daha iyi tanımlanmasını sağlar. Ancak, büyük bir sistemde 

tamamen KM tabanlı hesaplamalar yapmak, hesaplama açısından olanaksızdır. Bu 

sebeple tam kuantum tanımlarını potansiyel bir fonksiyon tanımına indirgemek için, 

sistemin enerjisini ifade ederken çekirdek ve elektron hareketinin birbirinden 

bağımsız bir fonksiyon olarak yazılmasına izin veren Born-Oppenheimer yaklaĢımını 

kullanılabilmektedir [Born and Oppenheimer, 1927]. MD'de, elektronların atom 

kabuğu içindeki konumu ve konfigürasyonu göz ardı edilir ve çekirdeklerin birbirine 

göre konumu nedeniyle odak tamamen enerji üzerindedir. Bu, büyük moleküler 

sistemleri simüle etmek MD kullanımını kolaylaĢtırır. MD algoritmasında kullanılan 

moleküler kuvvet alanları genel olarak kuantum mekaniksel hesaplamalara ampirik 

olarak uygundur. Bazı durumlarda moleküler dinamik algoritması, bilgisayar 

zamanının çok küçük bir kısmı için en yüksek kuantum mekaniksel hesaplamalar 

kadar iyi sonuçlar sağlayabilmektedir.  

 Son yıllarda kuvvet alanı fonksiyonlarının geliĢtirilmesi amacıyla yapılan 

çalıĢmalar devam etmektedir. UNIVERSAL [Rappé et al., 1992] etkileĢim 

potansiyeli gibi bazı etkileĢim potansiyelleri periyodik tablodaki herhangi bir 

atomdan oluĢan bir moleküle uygulanabilmekteyken, AMBER [Bayly et al., 1995], 

OPLS [William L.  Jorgensen et al., 1996], DREIDING [Mayo et al., 1990] ve 

COMPASS [Sun, 1998] gibi etkileĢim potansiyelleri ise daha spesifik bir uygulama 

alanı için oluĢturulmuĢ olup yüksek doğrulukta tahminler yapabilmektedir. Bir 

kuvvet alanının temel fonksiyonu genel olarak kovalent bağlarla bağlanmıĢ atomlarla 

ilgili terimleri ve atomlar arası elektrostatik ve van der Waals kuvvetlerini 

tanımlayan terimleri ifade eder. Bu tez çalıĢması kapsamında COMPASS kuvvet 

alanı kullanılmıĢ olup, bu kuvvet alanı ayrıca DREIDING ve UNIVERSAL kuvvet 

alanları ile karĢılaĢtırılmıĢtır.  

 Bu tez çalıĢmasında atom içi ve atomlar arası etkileĢimleri tanımlamak için 

kullanılan COMPASS kuvvet alanı, organik ve küçük inorganik moleküller dahil 

olmak üzere birçok çeĢit malzemenin atomlar arası etkileĢimlerini doğru bir Ģekilde 

açıklayabilmektedir [Sun, 1998]. Ayrıca karbon bazlı ve polimerik malzemelerin 

fiziksel davranıĢlarının araĢtırılması için de tercih edilmektedir. Wu ve arkadaĢları da 
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yüksek çapraz bağlı polimer ağlarının elastik modülünü tahmin etmek için 

COMPASS potansiyel etkileĢimini doğrulamıĢtır [Wu and Xu, 2006]. COMPASS 

kuvvet alanı, Denklem (2.8)„de gösterildiği gibi toplam potansiyel enerjiyi (  ), 

kovalent bağlar sayesinde oluĢan potansiyel enerji (           ) ve kovalent 

olmayan bağlar sayesinde oluĢan potansiyel enerji (        ) olarak 

tanımlamaktadır. Kovalent bağlar sayesinde oluĢan potansiyel enerji ifadesi 

diyagonal terimler (   ) ve diyagonal olmayan (       ) terimler olarak 

tanımlanabilmektedir. Kovalent olmayan bağlar ise van der Waals bağları (    ) ve 

elektrostatik bağlar (   ) ile ifade edilmektedir [Sun, 1998]. Kullanılan tüm bağ 

terimlerin Ģekilsel ifadesi ġekil 2.6„da gösterilmektedir.  

 

                        (2.8) 

 

Diyagonal terimler, potansiyel fonksiyonu içerisinde Denklem (2.9)‟da 

gösterildiği gibi 4 adet terimle ifade edilirken, diyagonal olmayan terimler Denklem 

(2.10)‟da gösterildiği gibi 6 adet terimle ifade edilmektedir. Potansiyel enerji 

fonksiyonunda kullanılan diyagonal değerlik terimleri doğrusal bağ (b), açı (θ), 

burulma açısı (φ), düzlem dıĢı açı (χ) koordinatlarını tanımlar ve diyagonal olmayan 

etkileĢim terimleri ise iki veya üç koordinatın kombinasyonlarını temsil eder. 

Potansiyel enerji tanımında kullanılan k değerleri ise KM ve deneysel yöntemlerden 

elde edilmiĢ katsayılardır. Kovalent olmayan bağlar sayesinde oluĢan potansiyel 

enerji terimleri ise van der Waals ve elektrostatik etkileĢimleri ifade etmektedir. Van 

der Waals etkileĢimleri Lennard-Jones (LJ) 9-6 potansiyeli ile tanımlanırken, 

elektrostatik etkileĢim ise elektriksel davranıĢlara göre Denklem (2.11)‟deki gibi 

ifade edilmektedir.  
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ġekil 2.6: Molekül içi ve moleküller arası bağların Ģekilsel gösterimi. 

Bu tez çalıĢması kapsamında kuvvet alanı etkisini araĢtırmak için COMPASS 

kuvvet alanı, UNIVERSAL ve DREIDING kuvvet alanlarıyla karĢılaĢtırılmıĢtır. BU 

kapsamda inceleme yapıldığında, COMPASS kuvvet alanı diyagonal olmayan 

terimleri içermesine rağmen, UNIVERSAL ve DREIDING kuvvet alanları sadece 

diyagonal terimleri içermektedir. Ayrıca bu kuvvet alanlarında diyagonal terimler 

harmonik ve Fourier açılımlarıyla ifade edilmektedir. Van der Waals etkileĢimleri 

Lennard-Jones potansiyeli ile tanımlanırken, elektrostatik etkileĢimler ise atomik 

monopoller ve uzaklığa bağlı Coulombic terimleri ile ifade edilmektedir. Bunlarla 

birlikte, DREIDING kuvvet alanında kovalent olmayan bağ terimlerinde hidrojen 

bağının etkisi de tanımlanmaktadır. UNIVERSAL kuvvet alanında van der Waals 

etkileĢimleri diğerlerinden farklı olarak Lennard-Jones (LJ) 12-6 formunda 

tanımlanmıĢtır.  Tüm bu farklılıklarla birlikte bu 3 farklı kuvvet alanı karĢılaĢtırılmıĢ 

ve elde edilen sonuçlar literatürdeki deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırılarak 

değerlendirilmiĢtir.  
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3. MOLEKÜLER YAPILARIN MODELLENMESĠ  
 

Bu bölümde simülasyonlarda kullanılan epoksi ve grafenin moleküler 

yapılarından bahsedilmiĢ ve bu yapıların moleküler modellemesi aĢamaları 

anlatılmıĢtır. Öncelikli olarak epoksi için kullanılan moleküllerin yapıları tanıtılmıĢ 

ve sonrasında bu yapıların geometri optimizasyonu için gerekli iĢlem adımları 

anlatılmıĢ ve optimize edilmiĢ yapılar paylaĢılmıĢtır. Modelleme adımları sonucunda 

elde edilen yapıların simülasyon hücresi içerisine yerleĢtirilmesi için uygulanan süreç 

anlatılmıĢtır. Bu süreçler takip edilerek oluĢturulan altı farklı büyüklükteki 

simülasyon hücresi görselleri de bu baĢlık içerisinde yer almaktadır.  Bu bölümde 

ayrıca grafenden bahsedilerek, modellemede kullanılan farklı ağırlık oranlarındaki 

kusursuz grafenler oluĢturulmuĢ ve görselleri paylaĢılmıĢtır. Tek boĢluk, çift boĢluk 

ve Stone-Wales kusur tipleri açıklanmıĢ ve bu kusur tiplerini içeren grafenler 

mocellenmiĢtir. Modellenen kusurlu grafen yapıları da bu baĢlık altında 

paylaĢılmıĢtır. 

 

3.1. Epoksi ve Moleküler Modellenmesi 
 

Geleneksel olarak polimer malzemeler ısıtma sırasındaki davranıĢlarına göre 

termoplastik veya termoset polimer olmak üzere iki kategoriye ayrılır. Termoplastik 

polimerler, camsı geçiĢ sıcaklıklarının (Tg) üzerinde ısıtıldığında yumuĢar ve sıva 

hale gelir. Tekrar soğutulduğunda ise sertleĢir ve katılaĢırlar. Termoplastikler tipik 

olarak polietilen gibi doğrusal veya dallı zincir yapılarıdır. Termoset polimerler, 

monomerler arasında bir ağ yapısı ile sonuçlanan kovalent çapraz bağların oluĢumu 

nedeniyle ısıtıldıklarında sertleĢirler. Bu kürleme iĢlemi gerçekleĢtikten sonra 

termosetler tekrar ısıtıldıklarında erimezler. Bu yapılar, yüksek sıcaklıklarda temel 

polimer zincirlerinin kesilmesi nedeniyle bozulmaya baĢlarlar. Ağ yapıları nedeniyle, 

yüksek sıcaklıklarda mukavemeti ve boyutsal kararlılığı olan sert bir polimer yapısı 

oluĢtururlar. Bu nedenle termosetler, elektronik devre kartları ve yapısal otomotiv ve 

havacılık parçaları gibi yüksek sıcaklık veya yüksek mukavemetli uygulamalarda 

tercih edilmektedir. Vulkanize kauçuk ve epoksi termosetlerin iki örneğidir. Epoksi 

oldukça yaygın kullanılan bir termoset polimer örneğidir. 

Epoksi reçineler termoset polimerlerin önemli bir alt bileĢenidir ve havacılık, 

ambalaj ve elektronik endüstrilerinde geniĢ bir uygulama alanına sahiptir. Epoksi 
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reçineler, moleküler yapılarındaki epoksit halkalarına göre adlandırılmaktadır. 

Epoksit halkası yüksek enerjili bir moleküler yapıdır ve sertleĢtiriciler olarak bilinen 

farklı moleküllerle bağlar oluĢturmak üzere reaksiyona girerek bu enerji azaltılır. 

Reçine ve sertleĢtirici molekülleri genellikle 2:1 sitokiyometrik oranda karıĢtırılırlar. 

Epoksi ve sertleĢtirici karıĢtırılmadan önce viskoz bir sıvı halindedir. Bir epoksi 

karıĢımında, moleküllerin hareketi sonrası epoksi reçine içerisindeki karbon (C) 

atomu ile sertleĢtirici içerisindeki azot (N) atomlarından oluĢan reaktif bölgeler, bir 

bağ kurmak amacıyla birbirine yaklaĢma Ģansına sahip olmaktadır. Bu atomların 

birbirine yaklaĢması sonucunda C ve H atomları arasında çapraz bağlanma 

reaksiyonları gerçekleĢir ve 3 boyutlu çapraz bağlı polimer zincirleri elde edilir. Bu 

tez çalıĢması kapsamında epoksi reçine olarak sıklıkla kullanılan DGEBA 

(C21H24O4) ve sertleĢtirici DETDA (C11H18N2) kullanılmıĢtır.  

Bu çalıĢma kapsamında epoksi reçine olarak kullanılan DGEBA, bir adet C 

atomu ile birbirine bağlanmıĢ karbon halkalarından meydana gelmektedir. Bu karbon 

halkalarının sonunda ise oksijen (O) atomları bulunmaktadır. SertleĢtirici olarak 

kullanılan DETDA ise, bir aromatik karbon halkası içerir. Bu karbon halkası altı C 

atomundan oluĢmaktadır. Bu C atomlarından ikisine N atomu, üç tanesine C atomu 

ve diğerine ise H atomu bağlıdır. DGEBA monomerinin moleküler yapısı ġekil 

3.1.a‟da ve DETDA monomerinin moleküler yapısı ise ġekil 3.1.b‟de 

gösterilmektedir. Bu gösterimlerde C atomları gri, N atomları mavi ve oksijen 

atomları da kırmızı renk ile gösterilmiĢtir. Bu moleküllerin monomer yapıları MS 

programında “Materials Visualizer” modülü kullanılarak modellenmiĢ, sonrasında 

yine aynı programın “Forcite” modülü kullanılarak monomer yapılarının enerji 

minimizasyonu ile geometri optimizasyonları (GO) gerçekleĢtirilmiĢtir. GO iĢlemi 

yapıların minimum enerji durumundaki denge halinin elde edilmesi için 

uygulanmaktadır. Bu çalıĢmada GO için “smart algorithm” kullanılmıĢtır. Bu 

algoritmada GO için steepest descent, conjugate gradient ve quasi-Newton metotları 

sırayla uygulanmaktadır [Sharma et al., 2019]. Bu kapsamda gerçekleĢtirilen iĢlem 

adımları sonrasında elde edilen moleküler yapıları ġekil 3.2‟de gösterilmiĢtir. 
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ġekil 3.1: a) DGEBA epoksi reçinesinin moleküler yapısı, b) DETDA 

sertleĢtiricisinin moleküler yapısı. 

 

ġekil 3.2: DGEBA ve DETDA monomerlerinin GO sonrası molekül yapıları. 
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GO adımı için kullanılan smart algorithm için tanımlanan girdiler Tablo 3.1‟de 

gösterilmiĢtir. Tablo 3.1‟de tanımlanan değerlere yakınsayana kadar GO iĢlemi 

devam etmektedir. Monomer yapılar optimize edildikten sonra, bu yapılar bir araya 

getirilerek simülasyon hücresinin oluĢturulması gerekmektedir. Simülasyon hücresi, 

çok sayıda monomerin bir araya getirilerek istenen yapıyı temsil edecek Ģekilde 

oluĢturulan hücreyi temsil etmektedir. Bu aĢamada simülasyon hücresi oluĢturmak 

için MS, Packmol ve Moltemplate gibi yazılımlar kullanılabilmektedir. Bu 

çalıĢmanın devamında kullanacağımız yazılımların verilerini düzenlemek açısından 

elimizde var olan MS programının kullanılması bu iĢlem için uygun görülmüĢtür. 

Tablo 3.1: GO için girilen veriler  

Optimizasyon yöntemi Smart Algorithm 

Kuvvet alanı COMPASS II 

Yakınsama değerleri  

Enerji 1,0 x 10-4 

Kuvvet 0,005 

Yer değişimi 5,0 x 10-5 Å 

Maksimum iterasyon sayısı 1,0 x 106 

 

MS programında “Amorphous Cell” modulü kullanılarak hücre boyutunun 

simülasyon sonuçlarına etkisi de değerlendirilmek üzere 2:1 sitokiyometrik oranında 

altı farklı boyutta simülasyon hücreleri oluĢturulmuĢtur. Bu modül, 3-boyutlu 

periyodik ve rasgele dağıtılmıĢ moleküler ve polimer yapıların oluĢturulmasına izin 

verir. Bu modülde configurational bias Monte Carlo yöntemine dayalı bir algoritma 

kullanılmaktadır [Akkermans et al., 2013] . Bu simülasyon hücrelerinde bulunan 

DGEBA/DETDA monomer sayıları sırasıyla 16/8, 32/16, 64/32, 128/64, 256/128, 

512/256 Ģeklindedir. Ayrıca bu hücrelerde sırasıyla toplam 1032, 2064, 4128, 8256, 

16512, 33024 adet atom bulunmaktadır. Bu atom sayılarına sahip ve yoğunluk değeri 

0,4 g/cm
3
 olacak Ģekilde oluĢturulan simülasyon hücreleri sırasıyla ġekil 3.3,      

ġekil 3.4, ġekil 3.5, ġekil 3.6, ġekil 3.7 ve ġekil 3.8‟de gösterilmektedir. Tüm 

simülasyonlarda, periyodik sınır koĢulları kullanılmıĢ ve tüm moleküller kübik bir 

hücrede rastgele dağıtılmıĢtır. Her bir hücre için üç bağımsız örnek oluĢturulmuĢtur. 
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ġekil 3.3: 16 DGEBA ve 8 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 

 

ġekil 3.4: 32 DGEBA ve 16 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 
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ġekil 3.5: 64 DGEBA ve 32 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 

 

ġekil 3.6: 128 DGEBA ve 64 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 
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ġekil 3.7: 256 DGEBA ve 128 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 

 

ġekil 3.8: 512 DGEBA ve 256 DETDA atomu içeren simülasyon hücresi. 



 

31 

 

3.2. Grafen ve Moleküler Modellenmesi 
 

Grafen, birçok üstün özelliğe bir arada sahip olması nedeniyle genellikle 'süper 

malzeme' veya 'harika malzeme' olarak adlandırılmaktadır. Tek karbon atomu 

katmanından oluĢan grafen, karbon atomlarının bir bal peteği örgüsü yapısındadır ve 

sp
2
 hibridizasyonuna sahip iki boyutlu bir malzemedir. Kimyasal yapısında ise 2s 

orbitali, var olabilecek en güçlü bağ olan 3σ bağını oluĢturan 2px ve 2py orbitalleri 

ile etkileĢime girmektedir. Kalan 2pz orbitali ise bir π bağı oluĢturarak iki karbon 

atomu arasında eĢit olarak dağılmıĢtır. Ġlk grafen, mikro mekanik bölünme adı 

verilen bir teknik kullanılarak grafitten elde edilmiĢtir [Novoselov et al., 2004]. 

Grafen, ġekil 3.9‟da gösterildiği Ģekliyle sarılarak 0-D fullerenler, yuvarlanarak 1-D 

KNT ve istiflenerek de 3-D grafit elde edilebilmektedir [Geim and Novoselov, 

2007].  Son yıllarda çeĢitli araĢtırmacılar tarafından grafenin farklı özellikleri 

deneysel olarak değerlendirilmiĢtir [Kumar et al., 2019]. Grafenin önemli 

özelliklerinden bazıları ayarlanabilir bant aralığı, yüksek elastikiyet, kimyasal 

kararlılık, yüksek ıĢık geçirgenliği, oda sıcaklığında yüksek elektron hareketliliği, 

mükemmel gaz geçirimsizliği ve oda sıcaklığında fraksiyonel kuantum Hall etkisidir 

[Xiao Huang et al., 2012]. Grafenin bu olağanüstü özellikleri, onu kompozitler, 

elektronik ve tıbbi alanlardaki çok çeĢitli potansiyel uygulamalar için uygun hale 

getirmiĢtir [Papageorgiou et al., 2017; Phiri et al., 2017; Walicki et al., 2011]. Bu tez 

çalıĢması kapsamında takviye malzemesi olarak kullanılan grafen, olağanüstü yüksek 

sertlik ve dayanıklılık sergilemektedir [Lee et al., 2008].  

Bu özellikleri sebebiyle grafen, epoksinin malzeme özelliklerini iyileĢtirmek 

için potansiyel bir dolgu maddesi olarak kabul edilmektedir. Takviye malzemesi 

olarak kullanılacak grafenler, kenarları hidrojen atomları ile iĢlevselleĢtirilmiĢ olarak 

farklı boyutlarda oluĢturulmuĢtur. Bu grafen levhalar yönlendirilmiĢ ve tek bir 

katman olarak epoksinin içerisine yerleĢtirilmiĢtir. Grafen, epoksi matrisi içerisine 

%1 (222 atom), %2 (434 atom), %4 (834 atom) ve %8 (1710 atom) ağırlık oranında 

takviye edilmiĢtir. Farklı boyutlarda oluĢturulan grafen levhaların moleküler yapısı 

ġekil 3.10'da gösterilmektedir. 
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ġekil 3.9: Grafenin farklı formları a) Grafen, b) Fulleren, c) Nanotüp, d) Grafit. 

Bu tez çalıĢması kapsamında aynı zamanda farklı kusur tiplerine sahip 

grafenler de modellenerek epoksi matrisi içerisine eklenmiĢtir. Bu Ģekilde kusursuz 

grafen takviyesi ve kusurlu grafen takviyesi ile elde edilen epoksinin elastisite 

modülündeki değiĢimler karĢılaĢtırılmıĢtır. Modellenen kusurlu grafenlerde, yapı 

kusuru olarak Tek BoĢluk Kusuru (TBK), Çift BoĢluk Kusuru (ÇBK) ve Stone-

Wales Kusuru (SWK) değerlendirilmiĢtir. Kusur tiplerinin Ģekilsel gösterimi ve 

Meyer ve arkadaĢlarının yaptığı çalıĢmada elde edilen deneysel geçirimli elektron 

mikroskobu görüntüleri de ġekil 3.11‟de gösterilmektedir [Meyer et al., 2008; Xu 

and Sun, 2018]. 
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ġekil 3.10: a) %1, b) %2, c) %4, d) %8 ağırlık oranında grafen yapıları. 
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ġekil 3.11: Grafen kusur tipleri ve geçirimli elektron mikroskobu görüntüleri. 

Bu çalıĢmalar kapsamında farklı ağırlık oranlarında grafen takviyesinin etkisi 

değerlendirilmiĢtir. Bununla beraber %2 ağırlık oranında grafen takviyesi için 

kusurlu ve kusursuz grafenin etkisi ortaya koyulmuĢtur. %2 ağırlık oranı için takviye 

edilen grafenlerin molekül yapıları ġekil 3.12‟de gösterilmektedir. ġekilde C 

atomları gri, H atomları sarı renk ile gösterilmiĢ olup, grafen içerisindeki kusurlar ise 

kırmızı halka içerisine alınarak ifade edilmiĢtir.  
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ġekil 3.12: a)Kusursuz, b) SWK, c) TBK, d) ÇBK grafenlerin moleküler yapıları. 
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Tüm simülasyon hücrelerinde, 3 boyutlu periyodik sınır koĢulları kullanılmıĢ 

ve tüm moleküller kübik bir hücrede rastgele dağıtılmıĢtır. Son olarak simülasyon 

hücreleri, sade epoksi, kusursuz grafen ile güçlendirilmiĢ epoksi, Stone-Wales 

kusurlu grafen ile güçlendirilmiĢ epoksi, tek boĢluklu kusurlu grafen ile 

güçlendirilmiĢ epoksi, çift boĢluklu kusurlu grafen ile güçlendirilmiĢ epoksi olarak 

elde edilmiĢtir. Bu simülasyon hücreli oluĢturulurken en büyük hacimli epoksi 

simülasyon hücresi kullanılmıĢtır. Grafen takviye oranına göre epoksinin değiĢen 

mekanik özelliklerini karĢılaĢtırmak için %1,2,4,8 kütle oranlarında X-Z düzleminde 

yönlendirilmiĢ grafen takviyesiyle birlikte simülasyon hücreleri oluĢturulmuĢtur. 

Ayrıca kusurlu grafen takviyesinin mekanik özellikler üzerindeki etkisini 

değerlendirmek için %2 ağırlık oranında kusurlu grafen takviyeli epoksi simülasyon 

hücreleri oluĢturulmuĢtur. Grafen takviye oranı %2 olan epoksi simülasyon hücresi 

örneği ġekil 3.13„te gösterilmiĢtir. 

 

 

ġekil 3.13: %2 grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 



 

37 

 

4. ÇAPRAZ BAĞ REAKSĠYONLARI 
 

Epoksinin çapraz bağlanma prosedürü sırasında DGEBA monomerinin aktif C 

atomları ile DETDA monomerinin aktif N atomları arasında kürlenme reaksiyonları 

adı verilen çapraz bağlanma reaksiyonları meydana gelir. Bu reaksiyonlar sonrasında 

oluĢan polimer yapılarının, tüm yapı içerisindeki oranına ise “çapraz bağlanma 

oranı” denilmektedir. Bu reaksiyonlar sayesinde monomer yapılar, kovalent bağlar 

oluĢturarak üç boyutlu dallanmıĢ polimer yapılar haline gelmektedir. OluĢturulan 

simülasyon hücrelerinde epoksiyi oluĢturan moleküller monomer halindedir ve bu 

reaksiyonları gerçekleĢtirebilmek için ilave simülasyon adımlarına ihtiyaç vardır. 

Çapraz bağlanma prosedürünü gerçekleĢtirmek için kullanılan yöntemlerden biri, 

moleküller arası kimyasal reaksiyonların gerçekleĢmesine izin veren ReaxFF kuvvet 

alanının kullanılmasıdır [Vashisth et al., 2018]. ReaxFF kuvvet alanı, doğru bir 

Ģekilde parametre haline getirilmesi zor olan potansiyel enerji ifadeleri 

gerektirmektedir. Ayrıca hesaplama süresi sabit değerlik kuvvet alanlarından daha 

fazla olduğu için simülasyonun süresini ve boyutunu önemli ölçüde etkiler. 

Simülasyonlarda yaygın olarak kullanılan bir diğer çapraz bağlama yöntemi, 

yinelemeli çok adımlı iĢlemlerdir [Li and Strachan, 2015; Wu and Xu, 2006]. Bu 

simülasyon süreçlerinde, kesme mesafesine ve yeni bağların oluĢmasına bağlı olarak 

bağ değiĢimleri belirlenir. Bu iĢlemden önce ön iĢlem olarak reaktif gruplar aktif hale 

getirilmeli ve kısmi yükler ayarlanmalıdır. Bazı çalıĢmalarda, daha hızlı çapraz 

bağlanma reaksiyonları için kesme mesafesi kademeli olarak artırılır [Demir and 

Walsh, 2016; Varshney et al., 2008]. Bu proseslerin çoğunda yüksek dereceli 

kovalent bağ terimleri (açı, dihedral, improper), çapraz bağlanma reaksiyonları 

süresince güncellenmemektedir [Schichtel and Chattopadhyay, 2020].  Ayrıca, 

reaksiyona girmemiĢ aktif bölgelerin hidrojen ile doyurulması gerekmekte ve atomik 

parçacıkların kısmi yüklerinin simülasyonlar sonucunda güncellenmesi 

gerekmektedir. 

 

4.1. REACTER Protokolü 
 

Bu tez çalıĢması kapsamında çapraz bağlama prosedürü olarak REACTER 

protokolü olarak adlandırılan simülasyon süreci uygulanmıĢtır. Bu protokol, 

moleküller arası kimyasal bağ reaksiyonları bilinen mekanizmalara sahip 
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reaksiyonlar için kullanıĢlıdır. Gissinger ve arkadaĢları tarafından geliĢtirilen 

REACTER protokolü, yakınlık tabanlı yeni bir reaksiyon algoritmasıdır [Gissinger et 

al., 2020]. Bu yaklaĢım, bir sonraki döngü için dinamik simülasyonu yeniden 

baĢlatmadan önce, belirli bir kesme mesafesi içinde bağlanacak atom çiftlerini arar 

ve moleküllerin bağlanma topolojisini değiĢtirerek enerji minimizasyonunu çalıĢtırır. 

Ayrıca reaksiyonları izotermâl-izobarik (NPT) ve kanonikal (NVT) simülasyonlara 

entegre ederek yinelemeli bir yaklaĢım kullanımını ortadan kaldırır, her yineleme 

sonunda topolojiyi değiĢtirerek çapraz bağlanma derecesinin anlık ve doğru bir 

Ģekilde belirlenmesini sağlar. Ek olarak, tüm bağlı terimler (açısal, burulma ve 

düzlem dıĢı dahil), bağlı olmayan terimler ve kısmi yükler dinamik olarak 

güncellenir ve açı tabanlı kovalent terimlerin ihmal edilmesinden kaynaklanan yanlıĢ 

moleküler bağlantıları engeller [Li and Strachan, 2010]. Tüm bu özellikleriyle bu 

yöntemin, reaktif kuvvet alanları ve yinelemeli çok adımlı protokollere göre 

kullanımı daha basittir ve farklı moleküllere kolayca uygulanabilir. REACTER 

protokolü, LAMMPS yazılımında "fix bond/ react" komutu kullanılarak simülasyon 

hücresi içerisinde uygulanır. Bu protokolün kullanılabilmesi için, kürleme 

reaksiyonlarının temel formları, reaksiyon öncesi ve sonrası topoloji Ģablonları ve 

reaksiyon haritası dosyaları Ģeklinde kullanıcı tarafından tanımlanması gerekir. 

Reaksiyon molekülü Ģablonları, bağların, açıların, dihedrallerin, improperların, bağ 

türlerinin, açı türlerinin, dihedral türlerin, atom türlerinin ve atomik yüklerin 

tanımlanması ve silinmesi hakkında bilgi içerir. NVT istatistiksel topluluk 

simülasyonları kullanılarak, 300 K'de atomlara rastgele hareket verilerek, kürleme 

çiftlerinin atomlarının molekül içi etkileĢimlerin bir sonucu olarak daha yakın 

hareket etmesine izin verilir. Atom çiftleri arasındaki mesafeler, belirtilen reaksiyon 

kesme mesafesinden daha az ise, önceden tanımlanmıĢ reaksiyonlara göre seçilir ve 

bağlanırlar. Bilinen reaksiyon adımları, istenen çapraz bağ oranı elde edilene kadar 

hazırlanan simülasyon hücrelerine uygulanır. Çapraz bağ reaksiyonları, sade 

epoksinin için hücre boyutu etkisi değerlendirilirken %75, çapraz bağ oranının 

mekanik ve termâl özellikleri üzerindeki etkisi değerlendirilirken %25, %50 ve %75, 

grafen takviyeli epoksinin özellikleri belirlenirken de %80 çapraz bağlanma oranı 

elde edilecek Ģekilde gerçekleĢtirilmiĢtir. 
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4.2. REACTER Protokolü ĠĢlem Adımları 
 

REACTER protokolü, reaksiyon mekanizmaları bilinen kompleks amorf 

malzemeler için kullanıĢlı olan yakınlık tabanlı reaksiyon algoritmasıdır. Diğer 

çapraz bağlanma reaksiyonu protokollerine göre avantajlarını sıralayacak olursak; 

 

 Kullanımı basittir ve diğer protokollere göre hızlıdır. 

 Çapraz bağ prosesi için yaygın olarak kullanılan yinelemeli çok adımlı 

protokollerde yüksek dereceli kovalent bağ terimleri (açısal, burulma, düzlem 

dıĢı) güncellenmezken bu protokolde bu bağlar her adımda güncellenmektedir. Bu 

sayede bu terimlerin ihmal edilmesinden kaynaklanan yanlıĢ moleküler 

bağlantıları engellenmektedir. 

 Yinelemeli çok adımlı protokollerde aynı Ģekilde atomların kısmı Ģarjları da 

güncellenememektedir ve iĢlemler sonrasında güncellemeye ihtiyaç 

duyulmaktadır. Bu protokolde ise her iĢlem adımında kısmi Ģarjlar 

güncellenebilmektedir. 

 Yinelemeli çok adımlı protokollerde reaksiyon sonrasında reaksiyona girmemiĢ 

aktif bölgeler hidrojen ile doyurulmalıdır. Bu protokolde ise reaksiyonlar sırasında 

atom ekleme ve silme iĢlemleri yapılabilmektedir. 

 Son olarak diğer yöntemlerde proses sonucunda çapraz bağ oranı 

hesaplanabilmekteyken, bu protokolde anlık olarak gerçekleĢen reaksiyon sayısı 

görülebilmektedir. 

 

Bu protokolün uygulanması için birçok iĢlem adımının uygulanması 

gerekmektedir. Bu iĢlemlerin baĢında monomerler arasında gerçekleĢecek 

reaksiyonların önceden tanımlanması iĢlemidir. REACTER protokolü reaksiyon 

mekanizmaları bilinen malzemelere uygulanabildiği için ilk olarak yapı içerisinde 

gerçekleĢebilecek reaksiyonların belirlenmesi gerekmektedir. Yapılan çalıĢmada 

kullanılan monomerler arasında gerçekleĢebilecek reaksiyonlar bilinmektedir ve 

literatürde yer almaktadır [Shenogina et al., 2012; Yadav et al., 2018]. Epoksinin 

modellenmesinde kullanılan DGEBA ve DETDA monomerleri arasında gerçekleĢen 

reaksiyonlar ġekil 4.1„de gösterilmektedir. 
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ġekil 4.1: Çapraz bağlanma reaksiyon mekanizması. 

Çapraz bağ reaksiyon mekanizmasının tanımlanmasından sonra oluĢabilecek 

reaksiyon adımları öncesi ve sonrası olmak üzere modellenerek veri Ģablonu haline 

getirilmelidir. Veri Ģablonu dosyaları oluĢabilecek her bir reaksiyonun öncesi ve 

sonrası molekül yapılarının atom koordinatları, atom tipleri ve atomlar arası bağların 

bilgilerini içermelidir. Bu çalıĢmada kullanılan ve reaksiyon mekanizması bilinen 

yapıların, reaksiyon öncesi ve sonrası molekül yapıları ġekil 4.2‟de gösterilmiĢtir. 

ġekilde gösterilen moleküler yapıları MS programında modellenmiĢtir. Sonrasında 

bu modellerden alınan bilgiler, çapraz bağlanma reaksiyonun gerçekleĢmesi için 

kullanılacak LAMMPS programına msi2lmp programı aracılığıyla aktarılmıĢtır. 

Aktarılan veriler REACTER protokolünde kullanılabilecek veri Ģablonu tipine 

dönüĢtürülmüĢtür. Bu iĢlemler tüm reaksiyon adımlarının öncesi ve sonrası molekül 

yapıları için gerçekleĢtirilmiĢtir. ġekil 4.2‟de en üstte verilen reaksiyon tipinin, 

reaksiyon öncesi ve sonrası veri Ģablonu örneği Ek B‟da verilmiĢtir. Bu reaksiyonun 

tanımlanmasında kullanılan harita Ģablonu dosyası örneği ise Ek C‟de paylaĢılmıĢtır.  
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ġekil 4.2: GerçekleĢebilecek reaksiyonların öncesi ve sonrası molekül yapıları. 
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Olası tüm reaksiyon tipleri modellenerek, reaksiyon öncesi ve sonrası veri 

Ģablonları ile reaksiyon haritası Ģablonları oluĢturulduktan sonra daha önce MS 

programında modellemiĢ olduğumuz simülasyon hücreleri de LAMMPS dosyası 

formatına dönüĢtürülür. Bu süreçte dikkat edilmesi gereken en önemli husus 

Ģablonlardaki atom ve bağ tipi numaraları ile simülasyon hücresi içerisinde bulunan 

atom tipi ve bağ tipi numaraları birbiriyle aynı olmalıdır. Bu çalıĢma kapsamında bu 

iĢlemi gerçekleĢtirebilmek için eĢleĢtirmeleri yapabilecek bir program geliĢtirilmiĢtir. 

Bu sayede ana simülasyon hücresinde tanımlanan bağ tipleri ile Ģablonlarda 

tanımlanan bağ tipleri eĢleĢtirilebilmektedir. Tüm bu iĢlemler gerçekleĢtirildikten 

sonra fix/bond react komutu kullanılarak reaksiyonların gerçekleĢmesini sağlayacak 

LAMMPS kodunun hazırlanması gerekmektedir. Bu tez çalıĢması kapsamında 

kullanılan LAMMPS kodu örneği Ek D„de paylaĢılmıĢtır. Bu kod içerisinde öncelikli 

olarak sınır koĢulları, atom ve bağ tipleri tanımlanmaktadır. Tanımlanan atom 

tiplerinin koordinatları ve bağların kuvvet alanı parametreleri tanımlanmaktadır. 

Tanımlama iĢlemi bittikten sonra fix bond/react komutu kullanılarak, tanımlanan 

kesme mesafeleri içerisindeki moleküllerin reaksiyon haritalarına uygun Ģekilde 

reaksiyona girmesi sağlanmaktadır. Reaksiyonların gerçekleĢmesi ile birlikte sistem 

belirli bir süre NVT koĢullarında geometri optimizasyonu ile dengelenmektedir. 

Sonrasında gerçekleĢen reaksiyon sayısı ekrana yansıtılmaktadır. Sistem denge 

konumuna geldikten sonra tekrardan belirlenen kesme mesafesindeki atomlar 

aranarak ilgili reaksiyonların gerçekleĢtirilmesi sağlanmaktadır. Bu döngü belirlenen 

zaman aralığı boyunca devam etmektedir. Bu zaman aralığı ayarlanarak istenilen 

çapraz bağ oranı elde edilebilmektedir. Bu çalıĢma kapsamında simülasyon 

hücresinin çapraz bağ oranının hesaplanabilmesi için yine REACTER protokolü 

kullanılmıĢtır. Bu protokol kullanılarak reaksiyonların gerçekleĢtirildiği simülasyon 

hücresi içerisinde reaksiyona girmemiĢ monomerler tespit edilmiĢtir. Sonrasında 

toplam monomer sayısından reaksiyona girmeyen monomer sayısı çıkarılarak 

reaksiyona giren monomerlerin sayısı hesaplanmıĢtır. Bu sayı toplam monomer 

sayısına bölünerek çapraz bağ oranı elde edilmiĢtir. Ġstenen çapraz bağ oranında elde 

edilen simülasyon hücreleri mekanik analizleri gerçekleĢtirmek üzere yeniden MS 

programına aktarılmıĢtır. LAMMPS dosyalarının MS programına aktarımı için 

öncelikli olarak LAMPPS data dosyası VMD [Humphrey et al., 1996] programına 

aktarılmıĢtır. Bu program vasıtasıyla data dosyası PDB uzantılı olarak kaydedilmiĢ 

ve ek düzenlemeler ile birlikte MS programına aktarılmıĢtır. Bu iĢlemler sonucunda 
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simülasyon hücresi içerisinde elde edilmiĢ bir polimer zincir örneği ġekil 4.3‟te 

gösterilmektedir. Tüm bu iĢlemler ve REACTER protokolü ile ilgili akıĢ diyagramı 

ġekil 4.4‟te gösterilmektedir [Erdol et al., 2021]. Tez çalıĢması kapsamında bu 

yöntemler kullanılarak istenen çapraz bağ oranlarında tüm simülasyon hücreleri elde 

edilmiĢtir.  

 

 

ġekil 4.3: REACTER protokolü sonucu elde edilmiĢ bir polimer zinciri örneği. 
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5. MEKANĠK ANALĠZLER 
 

Bu tez çalıĢması kapsamında sade epoksi ve grafen takviyeli epoksinin yapısal 

özelliklerinin belirlenmesi amaçlanmıĢtır. Ġstenen özelliklerin belirlenmesi için 

moleküler dinamik yöntem kullanılmıĢtır. Bu yöntem vasıtasıyla sade epoksinin 

mekanik özellikleri olan elastisite modülü, kayma modülü ve hacimsel geniĢleme 

modülü belirlenmiĢ ve aynı zamanda farklı ağırlık oranlarında grafen takviyesi ile 

birlikte epoksinin elastisite modülünün değiĢimi incelenmiĢtir. Bu çalıĢmalara ek 

olarak, oluĢturulan simülasyon hücrelerinin büyüklüğünün değiĢmesiyle birlikte sade 

epoksinin elastisite modülü ve kayma modülü değerlerinin nasıl değiĢtiği de mekanik 

analizler sonucunda ortaya konmuĢtur. Son olarak çapraz bağ oranının değiĢmesi ile 

birlikte epoksinin elastisite modülü, kayma modülü ve hacimsel genleĢme modülü 

değerlerinin değiĢimi mekanik analizler sonucunda elde edilmiĢtir.  

Bu baĢlık altında öncelikli olarak, mekanik özelliklerin belirlenmesi 

aĢamasından önce simülasyon hücresine uygulanması gereken iĢlemlerden 

bahsedilmiĢtir. Aynı zamanda mekanik özelliklerin belirlenmesi amacıyla kullanılan 

“Constant Strain Minimization” yöntemi detaylıca anlatılmakta ve hesaplama 

adımlarından bahsedilmiĢtir. Bu hesaplama süreçlerinin akıĢ diyagramları da bu 

baĢlık altında paylaĢılmıĢtır. 

 

5.1. Mekanik Analiz Öncesi ĠĢlemler 
 

Mekanik analiz öncesinde simülasyon hücresi bir takım iĢlemlerden 

geçirilmelidir. Bu Ģekilde simülasyon hücresi istenen yoğunluk değerinde elde edilir 

ve sistem istatistiksel topluluklar ile denge durumuna getirilir. Bu sayede simülasyon 

hücresi gerçek malzeme yapısını ifade edebilir hale gelmektedir. Bu kapsamda 

çapraz bağlanma protokolü sonrasında elde edilen simülasyon hücrelerinde öncelikli 

olarak kullanılacak kuvvet alanı belirlenir. Bu çalıĢma kapsamında daha önce de 

bahsettiğimiz gibi genel olarak COMPASS kuvvet alanın kullanılmıĢtır. Aynı 

zamanda kullanılan kuvvet alanının etkisinin değerlendirilmesi kapsamında da, 

COMPASS kuvvet alanı ile karĢılaĢtırılması amacıyla DREIDING ve UNIVERSAL 

kuvvet alanları da kullanılmıĢtır.  
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Kuvvet alanları ile ilgili olarak genel bilgiler ve COMPASS kuvvet alanının 

potansiyel enerji fonksiyonu tanımı Bölüm 2.6‟da ifade edilmiĢtir. Kuvvet alanının 

tanımlanmasından sonra simülasyon hücreleri geometri optimizasyonu iĢlemine tabi 

tutulur. Bu optimizasyon iĢlemlerinde farklı optimizasyon adımlarının art arda 

kullanılması Ģeklinde uygulanan “smart algorithm” kullanılmıĢtır. Optimizasyon 

adımları sonrasında yapının enerji değerinin 0,001 kcal/mol ve kuvvet değerinin de 

0,5 kcal/mol/ Å değerlerine yakınsaması istenmiĢtir. Maksimum iterasyon adımı 

olarak da 200.000 adım belirlenmiĢtir. Bu iĢlemler istenen tolerans değerleri 

sağlanana kadar devam etmektedir. Geometri optimizasyonu iĢlemi sırasındaki enerji 

değiĢimini gösteren örnek grafik ġekil 5.1‟de gösterilmektedir. Bu iĢlem adımı 

sonrasında malzemenin yoğunluk değeri belirlenir ve belirlenen yoğunluk değeri elde 

edilene kadar yapı NPT koĢullarında yani sabit basınç ve sabit sıcaklık koĢullarında 

çalıĢtırılır. Bu aĢamada 1 atm basınç değeri kullanılmıĢ ve sıcaklık 300 K olarak 

belirlenmiĢtir. NPT koĢullarında simülasyon gerçekleĢtirirken Bölüm 2.4‟te 

bahsedildiği gibi termostat ve barostatların belirlenmesi gerekmektedir. Bu çalıĢma 

kapsamında termostat olarak Berendsen termostatı ve barostat olarak da yine 

Berendsen barostatı kullanılmıĢtır. Bu analizlerde önemli olan bir baĢka detay da 

kesme mesafesinin belirlenmesidir. Bu simülasyonlar sırasında kesme mesafesi 12 Å 

olarak belirlenmiĢtir. Atomlar arası bağların toplama yöntemi olarak elektrostatik 

bağlar için PPPM yöntemi, van der Waals bağlar için ise Ewald yöntemi 

kullanılmıĢtır. Bu Ģartlar altında belirlenen yoğunluk değeri yaklaĢık olarak 1,13 

g/cm
3
 olacak Ģekilde simülasyon çalıĢtırılmıĢtır. Ġstenen yoğunluk değerinde elde 

edilen hücreler, sonrasında NVT istatistiksel topluluk Ģartlarında çalıĢtırılmıĢtır. Bu 

iĢlem de ana hücrenin sabit hacim ve sıcaklık değerinde kendini dengelemesi ve 

hücrenin rahatlatılmasıdır. Bu iĢlem adımında sıcaklık 300 K olarak belirlenmiĢtir. 

NVT istatistiksel topluluk koĢullarının uygulanmasında termostat belirlenmesi 

gerekmektedir. Bu adımda termostat olarak yine Berendsen termostatı kullanılmıĢtır. 

Kesme mesafesi 12 Å olarak alınmıĢ ve toplama yöntemi olarak elektrostatik bağlar 

için PPPM, van der Waals bağları için ise Ewald yöntemi kullanılmıĢtır. Sistemin 

kendini tamamen dengelemesi amacıyla 400 ps gibi bir sürede, simülasyon hücresi 

simüle edilmiĢtir. Bu aĢamalar sonrasında mekanik analiz öncesi hücreler istenen 

yoğunluk değerinde ve kendini dengelemiĢ olarak elde edilmiĢtir. Tüm bu iĢlem 

adımlarını ve girdilerini içeren bilgiler ġekil 5.2‟de gösterilmektedir. 
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5.2. Mekanik Analiz Yöntemi 
 

Elde edilen simülasyon hücrelerinin mekanik özellikleri MS yazılımındaki 

Forcite modülü kullanılarak hesaplanmıĢtır. Mekanik özelliklerin hesaplanması için 

gereken elastik sabitler, “constant strain minimization” yöntemi kullanılarak elde 

edilmiĢtir. Bu yöntem statik bir yöntemdir ve belirli varsayımlarla 

uygulanabilmektedir [Theodorou and Suter, 1986]. Bu varsayımlar aĢağıda maddeler 

halinde tanımlanmaktadır.  

 

 Model statiktir; yani termâl hareketi içermez. Sıcaklık, deforme olmamıĢ 

termâl harekette yoğunluğun belirtilmesi yoluyla yalnızca dolaylı olarak dahil 

edilir. 

 Makroskopik özelliklerin tahminleri, tek tek mikro durumların deformasyona 

tepkilerinin aritmetik ortalaması alınarak elde edilir. Deforme olmamıĢ mikro 

yapı ve ondan elde edilen deforme olmuĢ yapılar, ayrıntılı olarak mekanik 

denge gereksinimlerini karĢılar. 

 Bağ uzunlukları ve bağ açıları sabit tutulur. Deformasyon sonrası moleküller 

üzerinde yeniden düzenleme, yalnızca iskelet bağları etrafında dönme yoluyla 

gerçekleĢir ("Strophon varsayımı"). 

 Temel karbonlar ve asılı hidrojen atomları açık bir Ģekilde iĢlenirken metil 

grupları tek tek "quasi-atom" Ģeklinde toplanır. 

 Elastik katsayılara entropik katkılar ihmal edilir; sadece potansiyel enerji 

etkileri dikkate alınır. 

 Deformasyona verilen elastik tepkiye odaklanılır. GevĢeme veya akıĢla iliĢkili 

viskoelastik fenomenler dikkate alınmaz. Bu sayede deforme olmuĢ her mikro 

durum, türetildiği deforme olmamıĢ mikro duruma yapısal olarak benzer halde 

olur. 

 

Bu varsayımlarla birlikte uygulanan yöntem sonucunda yapının elastik sabitleri 

elde edilebilmektedir. Elde edilen elastik sabitlerle birlikte de yapının mekanik 

özellikleri türetilebilmektedir. Polimerik malzemelerin analizi için uygun bir yöntem 

olup, MS programının Forcite modülü içerisinde de mekanik analiz yöntemi olarak 

yer almaktadır. Bu yönteminin hesaplama adımları ġekil 5.3'te gösterilmiĢtir 
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Bu yöntemde ilk olarak elde edilen simülasyon hücresine ön GO adımı 

uygulanması önerilmektedir. Minimum enerji durumundaki yapıya daha sonra 

kullanıcı tarafından tanımlanan Ģekilde küçük gerinimler uygulanır. Uygulanan 

gerinim sonrasında kafes parametreleri sabit tutularak yapının enerjisi yeniden 

minimize edilir ve sonrasında yapı içerisinde ortaya çıkan gerilme değerleri Denklem 

(5.1)‟deki gibi hesaplanır [Theodorou and Suter, 1986].  

 

 

(5.1) 

 

Bu adımlar kullanıcı tarafından belirlenen adım sayısınca tekrarlanır. Bu iĢlem 

adımları simülasyon hücresi için X, Y, Z eksenlerinde ve kayma eksenlerinde 

sırasıyla uygulanır. Bu hesaplamalar sonucunda gerilme-gerinim değerleri elde edilir. 

Bu değerler kullanılarak Denklem (5.2)‟deki formül ile birlikte Denklem (5.3)‟deki 

gibi malzemenin katılık matrisi elde edilir. 

 

 
(5.2) 

 

 

(5.3) 

 

Sertlik matrisi elde edildikten sonra bu matrisin tersi alınarak Denklem 

(5.4)‟deki gibi S matrisi elde edilir. 

 

 
(5.4) 

 

Elde edilen S matrisi ile birlikte Denklem (5.5)‟de gösterildiği gibi X, Y ve Z 

yönündeki elastisite modülü değerleri elde edilebilmektedir. Buna benzer Ģekilde 
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kayma modülü ve hacimsel genleĢme modülü değerleri de bu matristen 

hesaplanabilmektedir.  

 

(5.5) 

 

Bu yöntemin uygulanması için kullanıcı tarafından bir takım verilerin 

programda tanımlanması gerekmektedir. Program içerisinde tanımlanan veriler ve 

mekanik analiz yöntemi girdileri Tablo 5.1„de gösterilmektedir. 

Tablo 5.1: Mekanik analiz için gerekli program girdileri.  

Mekanik Analiz Girdileri 

Hesaplama yöntemi Constant strain minimization 

Gerinim adım sayısı 21 

Maksimum gerinim 0,05 

Analiz öncesi optimizasyon Evet 

Kuvvet Alanı Bilgileri 

Kuvvet Alanı COMPASS II 

Kesme mesafesi 12 Å 

Hassasiyet 10
−3

 kcal/mol 

Elektrostatik toplama yöntemi PPPM 

Van der Waals toplama yöntemi Ewald 

 

Mekanik analiz yöntemi olarak analizlerin hepsinde “Constant strain 

minimization” metodu kullanılmıĢtır. Her bir yapı hücresinde oluĢabilecek 

maksimum gerinim miktarı 0,05 olarak belirlenmiĢtir. Bu gerinim aralığında, -0,05 

ile 0,05 değerleri arası 21 eĢit parçaya bölünerek her bir gerinim değeri için gerilme 

değeri hesaplanmıĢtır. Bu hesaplamalar X, Y ve Z yönlerinde ve ayrıca kayma 

yönlerinde aynı gerinim değerleri için tek tek hesaplanmıĢtır. Analiz öncesi 

hazırlanan simülasyon hücresi optimize edilerek analiz süreci baĢlatılmıĢtır. 

Hesaplamaların hepsinde kuvvet alanı olarak COMPASS kuvvet alanı kullanılmıĢtır. 

Kesme mesafesi 12 Å olarak belirlenmiĢtir. Elektrostatik toplama yöntemi olarak 

PPPM, van der Waals toplama yöntemi olarak da Ewald yöntemi kullanılmıĢtır. Bu 

yöntemlerde hassasiyet değeri 10
−3

 kcal/mol alınarak hesaplamalar yapılmıĢtır.  
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5.3. Sade Epoksinin Mekanik Analizi 
 

Bu baĢlık altında sade epoksinin mekanik analizi ve modellemede kullanılan 

değiĢkenlerin hesaplanan mekanik özelliklere etkisi değerlendirilmiĢtir. Bu amaçla 

öncelikli olarak modellemede kullanılan simülasyon hücresinin büyüklüğünün 

yapılan hesaplamalara etkisi değerlendirilmiĢtir. Bunun için 6 farklı boyutta 

simülasyon hücresi oluĢturularak mekanik analizler gerçekleĢtirilmiĢtir. Sonrasında 

epoksinin çapraz bağ oranındaki değiĢimin mekanik özellikleri üzerindeki etkisi 

incelenmiĢtir. Üç farklı çapraz bağ oranında simülasyon hücresi elde edilerek 

mekanik analizler gerçekleĢtirilmiĢtir. Son olarak kullanılan kuvvet alanının mekanik 

özelliklerin belirlenmesindeki etkisi değerlendirilmiĢtir. Bu amaçla 3 farklı kuvvet 

alanı kullanılarak yapılan hesaplamalar karĢılaĢtırılmıĢtır. 

5.3.1.  Simülasyon Hücre Boyutunun Mekanik Özelliklere Etkisi 
 

Epoksinin malzeme özelliklerini moleküler dinamik yöntemin kullanılarak 

belirlenmesinde oluĢturulan hücre boyutunun etkisini analiz etmek için altı farklı 

boyutta simülasyon hücresi oluĢturulmuĢtur. Bu simülasyon hücrelerinin içerdiği 

epoksi reçine (DGEBA) ve sertleĢtirici (DETDA) monomerlerinin sayısı sırasıyla 

(16/8), (32/16), (64/32), (128/64), (256/128) ve (512, 256) Ģeklindedir. Moleküler 

dinamik yöntemi aynı zamanda istatistiksel bir yöntem olduğu için tüm simülasyon 

hücreleri, aynı sayıda molekül içeren farklı varyasyonları incelemek için üç bağımsız 

örnek olarak oluĢturulmuĢtur. Molekül içi ve moleküller arası etkileĢimleri 

tanımlamak için COMPASS kuvvet alanı kullanılmıĢtır ve tüm simülasyon hücreleri 

periyodik sınır koĢulları altında modellenmiĢtir. Simülasyon hücre boyutunun 

mekanik özelliklere etkisinin değerlendirilmesi aĢamasında, tüm hücreler, 

REACTER çapraz bağlama prosedürü kullanılarak, %75 çapraz bağlanma oranında 

oluĢturulmuĢtur. Daha önce anlatılan mekanik analiz öncesi iĢlemler uygulanarak 

simülasyon hücreleri mekanik analiz öncesi istenen yoğunluk değerinde ve minimize 

edilmiĢ enerji değerine sahip uygun bir duruma getirilmiĢtir. Daha sonra MS 

programında Forcite modülü kullanılarak constant strain minimization yöntemi ile 

epoksinin elastisite modülü ve kayma modülü değerleri hesaplanmıĢtır. Hesaplama 

sonucu elde edilen değerler Tablo 5.2„de gösterilmektedir. Tabloda aynı zamanda 

literatürde bulunan benzer deneysel çalıĢmalar ve simülasyon çalıĢmaları da yer 
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almaktadır. Tabloda her bir hücre boyutu için gerçekleĢtirilen üç farklı simülasyon 

sonucunun ortalaması ve standart sapması verilmektedir. 

Tablo 5.2: Farklı hücre boyutları için simülasyon sonuçları ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Toplam Monomer Sayısı 

(Epoksi Reçine/SertleĢtirici) 

Çapraz 

Bağlanma 

Oranı 

Elastisite 

Modülü 

(GPa) 

Kayma 

Modülü 

(GPa) 

Moleküler simülasyon sonuçları 

16/8 %75 4,0±0,31 1,53±0,14 

32/16 %75 3,6±0,44 1,29±0,12 

64/32 %75 3,5±0,25 1,27±0,06 

128/64 %75 3,2±0,3 1,23±0,07 

256/128 %75 3,0±0,17 1,14±0,08 

512/256 %75 2,9±0,15 1,13±0,04 

Literatürdeki benzer simülasyon sonuçları 

64/32  

[Kallivokas et al., 2019] 
%71-92 2,6-3,6 0,7-1,3 

256/128  

[Li and Strachan, 2010] 
%78 3,2-3,5 - 

512/256  

[Shenogina et al., 2012] 
%70 6,8 2,6 

850/695  

[Schichtel and Chattopadhyay, 2020] 
%75 3,2 - 

Literatürdeki benzer deneysel sonuçlar 

[Tack, 2006] - 2,56 0,9 

[Littell et al., 2008] - 1,6-2,9 0,6-1,0 

 

Simülasyonlar sonrasında %75 çapraz bağlanma oranına sahip, (16/8) 

DGEBA/DETDA sayısında monomer içeren simülasyon hücresinin elastisite modülü 

değeri 4,0±0,31 GPa ve kayma modülü değeri 1,53±0,14 GPa olarak hesaplanmıĢtır. 

DGEBA/DETDA monomer sayısının (32/16) olduğu simülasyon hücresinin elastisite 

modülü değeri 3,6±0,44 GPa ve kayma modülü değeri 1,29±0,12 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Monomer sayısının (64/32) olduğu simülasyon hücresinin elastisite 

modülü değeri 3,5±0,25 GPa ve kayma modülü değeri 1,27±0,06 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Monomer sayısının (128/64) olduğu simülasyon hücresinin elastisite 
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modülü değeri 3,2±0,3 GPa ve kayma modülü değeri 1,23±0,07 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Monomer sayısının (256/128) olduğu simülasyon hücresinin 

elastisite modülü değeri 3,0±0,17 GPa ve kayma modülü değeri 1,14±0,08 GPa 

olarak hesaplanmıĢtır. Monomer sayısının (512/256) olduğu simülasyon hücresinin 

elastisite modülü değeri 2,9±0,15 GPa ve kayma modülü değeri 1,13±0,04 GPa  

olarak hesaplanmıĢtır. 

Kallivokas ve arkadaĢları epoksi reçine olarak 64 adet DGEBF, sertleĢtirici 

olarak 32 adet DETDA monomeri kullanarak %71 çapraz bağ oranında epoksi için 

elastisite modülünü 2,6 GPa, kayma modülünü 0,7 GPa olarak hesaplamıĢlardır 

[Kallivokas et al., 2019]. Li ve Strachan 256 DGEBF ve 128 DETDA monomerleri 

ile %78 çapraz bağ oranında elde ettiği epoksinin elastisite modülünü 3,2-3,5 GPa 

aralığında hesaplamıĢlardır [Li and Strachan, 2010]. Shenogina ve arkadaĢları ise 

512 DGEBA ve 256 DETDA monomerlerini kullanarak %70 çapraz bağ oranı için 

6,8 GPa gibi yüksek bir değer hesaplamıĢlardır [Shenogina et al., 2012]. Schichtel ve 

Chattopadhyay ise 850 DGEBF ve 695 DETA monomerlerini kullanarak %75 çapraz 

bağ oranı için elastisite modülünü 3,2 GPa olarak hesaplamıĢlardır [Schichtel and 

Chattopadhyay, 2020]. Deneysel çalıĢmaları incelediğimizde ise Tack yaptığı 

deneylerde elastisite modülünü 2,56 GPa ve kayma modülünü 0,9 GPa olarak elde 

etmiĢtir [Tack, 2006]. Diğer bir deneysel çalıĢmada Littell ve arkadaĢları elastisite 

modülünü 1,6-2,9 GPa aralığında, kayma modülünü ise 0,6-1,0 GPa aralığında elde 

etmiĢlerdir [Littell et al., 2008]. Elastisite modülü analizi sonuçlarının literatürdeki 

deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırılması ġekil 5.4'te gösterilmektedir. Kayma modülü 

analizi sonuçları ise ġekil 5.5'te gösterilmektedir.  

Simülasyonlar sonucunda, simülasyon hücresinin boyutu arttıkça hesaplanan 

elastisite modülü değerinin azalma eğiliminde olduğu görülmüĢtür. Küçük sistem 

boyutları doğal olarak simülasyon hücresinin boyutunu sınırlamakta ve uzun ve 

dallanmıĢ polimer yapılarının oluĢmasını engellemektedir. Kısa molekül yapıları, 

dallanmanın daha az olması ve daha az hacim kaplaması nedeniyle daha büyük 

molekül yapılarına göre simülasyon hücresi içinde daha az boĢluğa neden 

olmaktadır. Ayrıca, hücre boyutlarını en uzun öncü molekülün uzun ekseniyle 

neredeyse karĢılaĢtırılabilir kılan küçük sistem boyutları, sistem üzerinde yanıltıcı 

sonuçlara yol açabilecek yapay periyodiklik meydana getirmektedir. Duan ve 

arkadaĢları benzer Ģekilde küçük simülasyon hücresinin mekanik özelliklerinin daha 

büyük boyutlu simülasyon hücrelerine göre daha fazla olduğunu göstermiĢtir [Duan 
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et al., 2015]. Shenogina ve arkadaĢları ise moleküler simülasyon yöntemini 

kullanarak termoset polimer için benzer bir eğilim elde etmiĢtir [Shenogina et al., 

2012]. Ayrıca makroskopik ve mikroskobik örnekler deneysel çalıĢmalarla 

karĢılaĢtırıldığında, makroskopik örneklerin ölçülen elastisite modülü değerlerinin 

mikroskobik örneklere göre daha düĢük olduğu görülmektedir [Possart et al., 2009; 

Shen et al., 2006]. Bu çalıĢmadaki sonuçlar deneysel verilerle karĢılaĢtırıldığında, en 

büyük simülasyon hücre boyutunun elastisite modülü ve kayma modülü değerlerinin 

deneysel verilere daha yakın olduğu görülmüĢtür. En büyük hücre boyutuna sahip 

simülasyon hücresi için elde edilen elastisite modülü değeri deneysel verilerden %15 

daha fazla hesaplanmıĢtır. Kayma modülü değeri ise hücre boyutu arttıkça deneysel 

verilere yaklaĢmıĢtır, ancak en büyük hücre boyutu için kayma modülü değeri 

deneysel verilerden yaklaĢık %10 daha fazla hesaplanmıĢtır. Bununla birlikte, 

simülasyon hücre boyutunun değerlendirilmesinde, her seferinde molekül sayısının 

iki katına çıkarılması, boyutsal farkın etkisini ortaya koymaya yardımcı olmuĢtur. 

Ayrıca simülasyonlar sonucunda hücre boyutunun daha da arttırılmasının elde edilen 

değerleri çok fazla değiĢtirmediği ancak iĢlem süresini önemli ölçüde artırdığı 

görülmüĢtür. 

 

 

ġekil 5.4: Simülasyon hücresi boyutu ile elastisite modülünün değiĢimi grafiği. 
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ġekil 5.5: Simülasyon hücresi boyutu ile kayma modülünün değiĢimi grafiği. 

5.3.2.  Çapraz Bağlanma Oranının Mekanik Özelliklere Etkisi 
 

Epoksinin çapraz bağlanma oranı, reaksiyona giren toplam molekül sayısının 

hücredeki toplam molekül sayısına oranıyla elde edilmektedir. Bu çalıĢmada çapraz 

bağlanma oranının mekanik özellikler olan elastisite modülü, kayma modülü ve 

hacimsel genleĢme modülüne etkisi değerlendirilmektedir. Bu karĢılaĢtırma için 

sırasıyla %25, %50 ve %75 olmak üzere üç farklı çapraz bağlanma oranında epoksi 

yapısının bahsi geçen mekanik özellikleri moleküler simülasyonlar ile 

hesaplanmıĢtır. Yapılan hesaplamalarda 512 DGEBA ve 256 DETDA molekülü 

içeren simülasyon hücreleri kullanılmıĢtır. Simülasyonlarda COMPASS kuvvet alanı 

ve çapraz bağlanma reaksiyonları için REACTER protokolü kullanılmıĢtır. 

Mekanik analizler MS programında Forcite modülü kullanılarak Tablo 5.1‟deki 

parametreler ile gerçekleĢtirilmiĢtir. Mekanik analizler sonucunda her bir çapraz 

bağlanma oranında elastisite, kayma ve hacimsel genleĢme modülü değerleri elde 

edilmiĢtir. Sonuçlar, literatürdeki benzer çapraz bağlanma oranları ile yapılan 

simülasyon sonuçları [Jeyranpour et al., 2015; Schichtel and Chattopadhyay, 2020] 

ve literatürdeki deneysel sonuçlar [Littell et al., 2008; Tack, 2006] ile Tablo 5.3'te 

karĢılaĢtırılmıĢtır.  



 

58 

 

Tablo 5.3: Farklı çapraz bağlanma oranları için simülasyon sonuçları ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Epoksi Reçine / 

SertleĢtirici 

Çapraz 

Bağlanma 

Oranı 

Elastisite 

Modülü 

(GPa) 

Kayma 

Modülü 

(GPa) 

Hacimsel 

GenleĢme 

Modülü (GPa) 

Moleküler Simülasyon Sonuçları 

512/256 

%25 2,7±0,04 1,01±0,03 3,05±0,39 

%50 2,8±0,02 1,09±0,01 3,07±0,36 

%75 2,9±0,15 1,13±0,04 3,21±0,35 

Literatürdeki Simülasyon Sonuçları 

850/695 

[Schichtel and 

Chattopadhyay, 

2020] 

%25 2,23 - - 

%50 2,50 - - 

%75 2,98 - - 

20/10 

[Jeyranpour et al., 

2015] 

%25 2,57 1,16 3,0 

%50 3,36 1,33 1,62 

%75 4,0 1,95 2,7 

Literatürdeki Deneysel Sonuçlar 

[Tack, 2006] - 2,56 0,9 2,9 

[Littell et al., 

2008] 
- 1,6-2,9 0,6-1,0 - 

 

Tablo incelendiğinde simülasyonlar sonrasında %25 çapraz bağlanma oranına 

sahip, 512 DGEBA monomeri ve 256 DETDA monomeri içeren simülasyon 

hücresinin elastisite modülü değeri 2,7±0,04 GPa, kayma modülü değeri 1,01±0,03 

GPa ve hacimsel genleĢme modülü değeri 3,05±0,39 GPa olarak hesaplanmıĢtır. 

Çapraz bağlanma oranının %50 olmasıyla birlikte epoksinin elastisite modülü değeri 

2,8±0,02 GPa, kayma modülü değeri 1,09±0,01 GPa ve hacimsel genleĢme modülü 

değeri 3,07±0,36 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Çapraz bağlanma oranının %75 

olmasıyla birlikte epoksinin elastisite modülü değeri 2,9±0,15 GPa, kayma modülü 

değeri 1,13±0,04 GPa ve hacimsel genleĢme modülü değeri 3,21±0,35 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Sonuçlar değerlendirildiğinde çapraz bağlanma oranının artmasıyla 

birlikte mekanik özelliklerin arttığı açıkça görülmektedir. Bu çalıĢmada, çapraz 

bağlanma oranı %25'ten %50'ye çıktığında elastisite modülünün %4,8, kayma 

modülünün %7 ve hacimsel genleĢme modülü %1,3 arttığı görülmüĢtür. Çapraz bağ 

oranı %50'den %75'e çıktığında ise elastisite modülünün %3,5, kayma modülünün 
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%5,6 ve hacimsel genleĢme modülünün %3,8 arttığı görülmüĢtür. Literatürde 

bulunan benzer çapraz bağlanma oranlarında yapılan hesaplamalar incelendiğinde, 

Schichtel ve Chattopadhyay 850 DGEBF ve 695 DETA monomeri kullanarak %25 

çapraz bağlanma oranındaki epoksi için elastisite modülünü 2,23 GPa, %50 çapraz 

bağlanma oranı için 2,50 GPa ve %75 çapraz bağlanma oranı için 2,98 GPa olarak 

hesaplamıĢtır. Jeyranpour ve arkadaĢları ise 20 DGEBA ve 10 TETA monomeri 

kullanarak %25 çapraz bağlanma oranı için elastisite modülünü 2,57 GPa, kayma 

modülünü 1,16 GPa ve hacimsel genleĢme modülünü 3,0 GPa olarak hesaplamıĢtır. 

Aynı çalıĢma da %50 çapraz bağlanma oranı için elastisite modülünü 3,36 GPa, 

kayma modülünü 1,33 GPa ve hacimsel genleĢme modülünü 1,62 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. %75 çapraz bağlanma oranı için ise elastisite modülü 4,0 GPa, 

kayma modülü 1,95 GPa ve hacimsel genleĢme modülü 2,7 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Yapılan deneysel çalıĢmalarda Tack, epoksi için elastisite modülünü 

2,56 GPa, kayma modülünü 0,9 GPa ve hacimsel elastisite modülünü 2,9 GPa olarak 

hesaplamıĢtır. Littell ve arkadaĢları ise yapmıĢ oldukları deneysel çalıĢmada elastisite 

modülünü 1,6-2,9 GPa aralığında, kayma modülü değerini ise 0,6-1,0 GPa aralığında 

hesaplamıĢtır. Çapraz bağlanma oranına göre elastisite modülünün değiĢimini 

gösteren grafik ġekil 5.6„da, kayma modülünün değiĢimini gösteren grafik ġekil 

5.7‟de ve hacimsel genleĢme modülünün değiĢimini gösteren grafik ise ġekil 5.8„de 

gösterilmektedir. Grafiklerde sarı noktalar ile gösterilen değerler üç farklı hesaplama 

sonucu elde edilen simülasyon sonuçlarının ortalama değeridir. Çizgi Ģeklinde 

gösterilen hata çubukları ise hesaplamalar sonucunda üç numune için elde edilen 

standart sapma değeri sonuçlarıdır. Ayrıca grafiklerde kaynakları gösterilen deneysel 

veriler de kesikli olarak yeĢil ve kırmızı çizgiler ile gösterilmiĢtir. 

Simülasyon sonuçlarının, aynı çapraz bağlanma oranına sahip epoksi için 

literatürde yapılmıĢ olan diğer MD simülasyon sonuçlarıyla tutarlı olduğu 

görülmektedir. Elde edilen değerler genel olarak deneysel verilere göre yüksek 

çıkmıĢtır. Çapraz bağlanma oranı arttıkça bütün mekanik özellikler belli oranlarda 

artıĢ göstermiĢtir. Tez çalıĢmasının devamında çapraz bağ oranın değiĢmesiyle 

birlikte sade epoksinin camsı geçiĢ sıcaklığının değiĢimi de moleküler 

simülasyonlarla incelenmiĢtir.  

 



 

60 

 

 

ġekil 5.6: Çapraz bağlanma oranına göre elastisite modülünün değiĢimi. 

 

ġekil 5.7: Çapraz bağlanma oranına göre kayma modülünün değiĢimi. 
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ġekil 5.8: Çapraz bağlanma oranına göre hacimsel genleĢme modülünün değiĢimi. 

5.3.3. Kullanılan Kuvvet Alanının Mekanik Özelliklere Etkisi 
 

Kuvvet alanları, MD'deki molekül gruplar içindeki molekül içi ve moleküller 

arası etkileĢimleri tanımlayan birçok parametreyi içerir. MD simülasyonlarının 

doğruluğu, bu ampirik potansiyel enerji fonksiyonlarının doğruluğuna ve kullanılan 

kuvvet alanı parametrelerine bağlıdır [Farhadinia et al., 2016]. Bu çalıĢmada, epoksi 

malzemesi için MD simülasyonlarında kullanılan kuvvet alanı etkisini araĢtırmak 

için COMPASS, UNIVERSAL ve DREIDING kuvvet alanları karĢılaĢtırılmıĢtır. Bu 

kuvvet alanlarını kendi aralarında değerlendirecek olursak, COMPASS kuvvet alanı 

potansiyel enerji hesaplamasında diyagonal olmayan terimleri içermesine rağmen, 

UNIVERSAL ve DREIDING kuvvet alanları yalnızca köĢegen terimleri 

içermektedir. Moleküller arası terimlerin ifade edilmesinde COMPASS ve 

UNIVERSAL kuvvet alanında elektrostatik ve van der Waals terimleri 

kullanılmaktadır. DREIDING kuvvet alanında ise bunlara ek olarak hidrojen 

bağlarının da etkisi hesaplamaya katılmaktadır. Bu çalıĢmada, her kuvvet alanı için 

yapılan hesaplamalarda moleküller arası bağlar tanımlanırken kesme yarıçapı 12 Å 

olarak belirlenmiĢtir. COMPASS kuvvet alanıyla yapılan hesaplamada elektrostatik 

toplama yöntemi olarak PPPM, van der Waals toplama yöntemi olarak da Ewald 



 

62 

 

kullanılarak hesaplamalar yapılmıĢtır. DREIDING ve UNIVERSAL kuvvet alanıyla 

yapılan hesaplamalarda ise her iki moleküller arası bağ terimi için Ewald toplama 

yöntemi kullanılmıĢtır. Tüm MD simülasyonlar sırasında sıcaklık ve basınç kontrolü 

için sırasıyla Berendsen termostatı ve Berendsen barostatı kullanılmıĢtır. Bu 

karĢılaĢtırmalarda 512 DGEBA ve 256 DETDA içeren en büyük simülasyon hücresi 

ve %75 çapraz bağlanma oranında elde edilmiĢ epoksi simülasyon hücresi 

kullanılmıĢtır. Mekanik analizler MS programında Forcite modülü kullanılarak  

Tablo 5.1‟deki mekanik analiz girdileri ile gerçekleĢtirilmiĢtir. Mekanik analiz 

sonucunda elde edilen elastik katsayılar Tablo 5.4'te verilmiĢtir.  

Tablo 5.4: Farklı kuvvet alanları için elde edilen simülasyon sonuçları ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Kuvvet Alanı 

Tipi 

Elastisite 

Modülü 

(GPa) 

Kayma 

Modülü 

(GPa) 

Hacimsel 

GenleĢme 

Modülü (GPa) 

Yoğunluk 

(g/cm
3
) 

Moleküler Simülasyon Sonuçları 

COMPASS 2,9±0,15 1,13±0,04 3,21±0,35 1,13 

DREIDING 2,7±0,14 1,06±0,01 2,35±0,36 0,98 

UNIVERSAL 3,8±0,15 1,54±0,06 3,75±0,64 1,05 

Literatürdeki Simülasyon Sonuçları 

COMPASS 

[Arab and 

Shokuhfar, 2013a] 

3,44 1,3 3,28 1,11 

DREIDING 

[Arab and 

Shokuhfar, 2013a] 

2,19 0,83 2,01 0,91 

UNIVERSAL 

[Arab and 

Shokuhfar, 2013a] 

4,30 1,68 3,22 1,05 

Literatürdeki Deneysel Sonuçlar 

[Tack, 2006] 2,56 0,9 2,9 1,16 

 

Tablo incelendiğinde 512 DGEBA ve 256 DETDA monomerleriyle 

oluĢturulmuĢ ve %75 çapraz bağlanma oranına sahip epoksi hücresinin mekanik 

analizinde, COMPASS kuvvet alanı kullanıldığında elastisite modülü değeri 

2,9±0,15 GPa, kayma modülü değeri 1,13±0,04 GPa, hacimsel genleĢme modülü 

değeri 3,21±0,35 GPa ve hücrenin yoğunluk değeri 1,13 g/cm
3
 olarak hesaplanmıĢtır. 
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Hesaplamalarda DREDING kuvvet alanı kullanıldığında elastisite modülü değeri 

2,7±0,14 GPa, kayma modülü değeri 1,06±0,01 GPa, hacimsel genleĢme modülü 

değeri 2,35±0,36 GPa ve hücrenin yoğunluk değeri 0,98 g/cm
3
 olarak hesaplanmıĢtır. 

UNIVERSAL kuvvet alanı kullanıldığında ise elastisite modülü değeri 3,8±0,15 

GPa, kayma modülü değeri 1,54±0,06 GPa, hacimsel genleĢme modülü değeri 

3,75±0,64 GPa ve hücrenin yoğunluk değeri 1,05 g/cm
3
 olarak hesaplanmıĢtır.   

Sonuçlar literatürdeki benzer çalıĢma olan Arab ve Shokuhfar‟ın [Arab and 

Shokuhfar, 2013a] yapmıĢ olduğu ve DGEBA ve DETA monomerlerinin kullanıldığı 

çalıĢma ile karĢılaĢtırıldığında elde edilen değerlerin kendi aralarındaki eğilimin aynı 

olduğu görülmektedir. Yapılan hesaplamalarda UNIVERSAL kuvvet alanı ile elde 

edilen sonuçlar diğer kuvvet alanı hesaplamalarına göre yüksek çıkmıĢtır. Sonuçlar 

deneysel veriler [Tack, 2006]  ile karĢılaĢtırıldığında ise deneysel verilere en yakın 

sonuçlar COMPASS ve DREIDING kuvvet alanıyla elde edilmiĢtir. Yoğunluk değeri 

olarak ise deneysel verilere yakın değer COMPASS kuvvet alanı kullanılarak yapılan 

analizde elde edilmiĢtir. Bu kapsamda incelendiğinde COMPASS kuvvet alanının 

hem yoğunluk değeri olarak hem de elastik katsayıların belirlenmesi açısından diğer 

kuvvet alanlarına göre deneysel verilere daha yakın sonuçlar verdiği görülmüĢtür. 

Kuvvet alanına göre hesaplanan elastisite modülünün değiĢimini gösteren grafik 

ġekil 5.9„da, kayma modülünün değiĢimini gösteren grafik ġekil 5.10‟da, hacimsel 

genleĢme modülünün değiĢimini gösteren grafik ise ġekil 5.11„de ve yoğunluğun 

değiĢimini gösteren grafik ise ġekil 5.12„de gösterilmiĢtir. Grafiklerde sarı noktalar 

ile gösterilen değerler üç farklı hesaplama sonucu elde edilen simülasyon 

sonuçlarının ortalama değeridir. Çizgi Ģeklinde gösterilen hata çubukları ise 

hesaplamalar sonucunda üç numune için elde edilen standart sapma değeri 

sonuçlarıdır.  
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ġekil 5.9: Farklı kuvvet alanlarına göre elastisite modülünün değiĢimi. 

 

ġekil 5.10: Farklı kuvvet alanlarına göre kayma modülünün değiĢimi. 
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ġekil 5.11: Farklı kuvvet alanlarına göre hacimsel genleĢme modülünün değiĢimi. 

 

ġekil 5.12: Farklı kuvvet alanlarına göre yoğunluğun değiĢimi. 
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5.4. Grafen Takviyeli Epoksinin Mekanik Analizi 
 

Bu baĢlık altında sade epoksinin içerisine takviye edilen grafenin, epoksinin 

elastisite modülü değeri üzerindeki etkisi araĢtırılmıĢtır. Bu kapsamda öncelikli 

olarak farklı ağırlık oranlarında olacak Ģekilde oluĢturulan kusursuz grafenler epoksi 

içerisine eklenerek yapıların elastisite modülü değerleri hesaplanmıĢtır. Sonrasında 

ise grafenler üç farklı hasar tipine göre tek bir ağırlık oranında tekrardan 

modellenmiĢtir. Kusurlu grafenlerin epoksinin içerisine eklenmesiyle elde edilen 

yapıların elastisite modülü değerleri hesaplanmıĢtır. Elde edilen değerler hasar 

tiplerine göre kendi içerisinde ve aynı zamanda benzer ağırlık oranında kusursuz 

grafen takviyeli epoksinin elastisite modülü değeri ile de karĢılaĢtırılmıĢtır.  Elde 

edilen tüm sonuçlar tablo haline getirilerek literatürde bulunan deneysel sonuçlar ile 

karĢılaĢtırılmıĢtır.  

5.4.1. Kusursuz Grafen Takviyesinin Epoksinin Elastisite Modülüne 

Etkisi 
 

Moleküler dinamik simülasyonları sonucunda elde edilen sade epoksi ve 

kusursuz grafen takviyeli epoksinin mekanik özellikleri bu bölümde 

değerlendirilmiĢtir. Grafen takviyeli epoksinin mekanik özellikler üzerindeki etkisini 

incelemek için önce sade epoksinin mekanik analizi yapılmıĢ ve epoksiye sırasıyla 

%1, %2, %4 ve %8 oranında tek katmanlı grafen levhalar X-Z düzleminde eklenerek 

analizler tekrarlanmıĢtır. Modellenen grafenler ġekil 3.10‟da gösterilmektedir ve 

grafen boyutları sırasıyla 24 Å x 23 Å, 26 Å x 40 Å, 47 Å x 43 Å ve 62 Å x 68 Å 

'dır. Bu bölümde epoksi hücreleri %80 çapraz bağlanma oranında oluĢturulmuĢtur. 

OluĢturulan simülasyon hücrelerinde, grafen levhalar X-Z düzlem yönüne paralel 

olarak yönlendirilmiĢtir. Daha sonra sistem enerjisi smart algorithm ile Tablo 

3.1‟deki girdiler kullanılarak minimize edilmiĢ ve izobarik-izotermâl (NPT) 

istatistiksel toplulukta istenilen yoğunluk değerinde simülasyon hücreleri elde 

edilmiĢtir. Son olarak, sistem kanonik (NVT) istatistiksel toplulukta dengelenmiĢtir. 

Mekanik analiz öncesi yapılan bu iĢlemler ile ilgili detaylar Bölüm 5.1‟de 

paylaĢılmıĢtır. Mekanik analiz öncesi iĢlemler sonrasında kusursuz grafen eklenmiĢ 

simülasyon hücreleri ve grafenlerin hücre içerisinde Y ve Z ekseni görünümleri  

ġekil 5.13, ġekil 5.14, ġekil 5.15 ve ġekil 5.16‟da gösterilmiĢtir.  
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ġekil 5.13: %1 kusursuz grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 

 

 

ġekil 5.14: %2 kusursuz grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 
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ġekil 5.15: %4 kusursuz grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 

 

 

ġekil 5.16: %8 kusursuz grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 
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Mekanik analizler, MS programında kuvvet alanı olarak COMPASS 

kullanılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Mekanik analizlerle ilgili olarak detay bilgileri 

Bölüm 5.2‟de paylaĢılmıĢtır. Mekanik analizler sonrası grafen takviyeli epoksinin 

katılık matrisi elde edilmiĢ ve buradan elastisite modülü değerleri türetilmiĢtir. 

Elastisite modülünün X-yönündeki değerleri, her ağırlık oranında üç farklı 

simülasyon hücresi için hesaplanmıĢtır. Sonrasında, tüm simülasyon hücreleri için 

elastisite modülü değerlerinin ortalama ve standart sapma değerleri hesaplanmıĢtır. 

Yapılan analizler sonrasında elde edilen sonuçlar Tablo 5.5'de gösterilmiĢtir. Tabloda 

ayrıca literatürdeki benzer deneysel sonuçları da paylaĢılmıĢtır.  

Tablo 5.5: Kusursuz grafen takviyeli epoksinin simülasyon sonuçları ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Simülasyon hücresi içeriği Elastisite Modülü (GPa) 

Moleküler Simülasyon Sonuçları 

Sade Epoksi 2,82±0,03 

Epoksi + Grafen (1% ağırlık oranı) 2,99±0,05 

Epoksi + Grafen (2% ağırlık oranı) 3,11±0,05 

Epoksi + Grafen (4% ağırlık oranı) 3,29±0,05 

Epoksi + Grafen (8% ağırlık oranı) 3,63±0,03 

Literatürdeki Deneysel ÇalıĢmalar 

Sade Epoksi [Littell et al., 2008] 1,6-2,9 

Sade Epoksi [King et al., 2015] 2,72 

Epoksi + Grafen (1% ağırlık oranı) 

[King et al., 2015] 
2,8 

Epoksi + Grafen (2% ağırlık oranı) 

[King et al., 2015] 
2,94 

Sade Epoksi [Chong et al., 2016] 2,9 

Epoksi + Grafen (1% ağırlık oranı) 

[Chong et al., 2016] 
3,1 

 

Simülasyonlar sonucunda %80 çapraz bağlanma oranına sahip sade epoksi için 

elastisite modülü değeri 2,82±0,03 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Sonrasında 

simülasyon hücresinde X-Z eksenine paralel olarak eklenen %1 ağırlık oranında 

grafen ile birlikte elastisite modülü yaklaĢık %6 artıĢ göstererek 2,99±0,05 GPa 

olarak elde edilmiĢtir. Grafen takviyesi %2 olduğunda sade epoksiye göre artıĢ 
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yaklaĢık %10 seviyesinde gerçekleĢerek elastisite modülü değeri 3,11±0,05 GPa 

olarak hesaplanmıĢtır. Grafen oranı %4 olduğunda ise elastisite modülündeki artıĢ 

yaklaĢık olarak %17 seviyesinde gerçekleĢerek 3,29±0,05 GPa olarak hesaplanmıĢtır. 

Son olarak grafen oranı %8 olduğunda ise elastisite modülündeki artıĢ yaklaĢık 

olarak %28 seviyesinde gerçekleĢerek 3,63±0,03 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Elde 

edilen bu sonuçlar literatürdeki deneysel sonuçlarla karĢılaĢtırıldığında, King ve 

arkadaĢları sade epoksi için elastisite modülünü 2,72 GPa olarak elde etmiĢlerdir. 

Ağırlıkça %1 ve %2 grafen takviyesi için sırasıyla 2,8 GPa ve 2,94 GPa olarak 

elastisite modulü değeri elde etmiĢlerdir [King et al., 2015]. Bu sonuçlara göre 

elastisite modülü, %1 grafen takviyesi sonrası %3 artarken, %2 grafen takviyesi ile 

birlikte %8 artıĢ göstermiĢtir. BaĢka bir çalıĢmada, Chong ve arkadaĢları sade epoksi 

için elastisite modülü değerini 2,9 GPa olarak hesaplamıĢtır ve ağırlıkça %1 grafen 

takviyesi ile birlikte elastisite modülü değerini 3,1 GPa olarak bildirmiĢtir [Chong et 

al., 2016]. Bu çalıĢmada, ağırlıkça %1 grafen takviyesinin elastisite modülü değerini 

%7 artırdığı görülmüĢtür. Elde edilen simülasyon sonuçları deneysel verilerle 

karĢılaĢtırıldığında benzerlik göstermektedir. Simülasyon sonuçlarının grafiksel 

gösterimi ġekil 5.17„de gösterilmektedir. 

 

 

ġekil 5.17: Grafen ağırlık oranına göre elastisite modülünün değiĢimi grafiği. 
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5.4.2.  Kusurlu Grafen Takviyesinin Epoksinin Elastisite Modülüne 

Etkisi 
 

Bu baĢlıkta, ağırlıkça % 2 oranında kusurlu grafen takviyesine sahip epoksinin 

mekanik özellikleri incelenmiĢtir. Grafen hasar tipi olarak tek boĢluk, çift boĢluk ve 

Stone Wales hasar tipleri incelenmiĢtir. Modellenen kusurlu grafenlerin optimize 

edilmiĢ yapıları ġekil 3.12 'de gösterilmiĢtir. Kusurlu grafen takviyeli epoksi 

hücreleri %80 çapraz bağlanma oranına sahip epoksi içerisine X-Z düzlemine paralel 

olacak Ģekilde yerleĢtirilmiĢtir. Daha sonra sistem enerjisi smart algorithm ile Tablo 

3.1‟deki girdiler kullanılarak minimize edilmiĢ ve izobarik-izotermâl (NPT) 

istatistiksel toplulukta istenilen yoğunluk değerinde simülasyon hücreleri elde 

edilmiĢtir. Son olarak, sistem kanonik (NVT) istatistiksel toplulukta dengelenmiĢtir. 

Mekanik analiz öncesi yapılan bu iĢlemler ile ilgili detaylar Bölüm 5.1‟de 

paylaĢılmıĢtır. Mekanik analiz öncesi iĢlemler sonrasında kusursuz grafen eklenmiĢ 

simülasyon hücreleri ve grafenlerin hücre içerisinde Y ekseni görünümleri ġekil 

5.18, ġekil 5.19 ve ġekil 5.20‟de gösterilmektedir. 

 

 

ġekil 5.18: Tek boĢluk kusurlu grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 
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ġekil 5.19: Çift boĢluk kusurlu grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 

 

 

ġekil 5.20: Stone-Wales kusurlu grafen takviyeli epoksi simülasyon hücresi. 
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Mekanik analizler, MS programında kuvvet alanı olarak COMPASS 

kullanılarak gerçekleĢtirilmiĢtir. Mekanik analizlerle ilgili olarak detay bilgileri 

Bölüm 5.2‟de paylaĢılmıĢtır. Mekanik analizler sonrası kusurlu grafen takviyeli 

epoksinin katılık matrisi elde edilmiĢ ve buradan elastisite modülü değerleri 

türetilmiĢtir. Elastisite modülünün X-yönündeki değerleri, her ağırlık oranında üç 

farklı simülasyon hücresi için hesaplanmıĢtır. Ardından, tüm simülasyon hücreleri 

için elastisite modülü değerlerinin ortalama ve standart sapma değerleri 

hesaplanmıĢtır. Yapılan analizler sonrasında elde edilen sonuçlar Tablo 5.6'da 

gösterilmiĢtir.  

Tablo 5.6: Kusurlu grafen takviyeli epoksinin simülasyon sonuçları ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Simülasyon hücresi içeriği Elastisite Modülü (GPa) 

Moleküler Simülasyon Sonuçları 

Sade Epoksi 2,82±0,03 

Epoksi + Kusursuz grafen  

(% 2 ağırlık oranı) 
3,11±0,05 

Epoksi + Tek boĢluk kusurlu grafen  

(% 2 ağırlık oranı) 
3,05±0,06 

Epoksi + Çift boĢluk kusurlu grafen  

(% 2 ağırlık oranı) 
2,98±0,07 

Epoksi + Stone-Wales kusurlu grafen 

(% 2 ağırlık oranı) 
2,94±0,04 

 

Simülasyonlar sonucunda % 80 çapraz bağlanma oranına sahip sade epoksi için 

elastisite modülü değeri 2,82±0,03 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Sonrasında 

simülasyon hücresinde X-Z eksenine paralel olarak eklenen %2 ağırlık oranında 

kusursuz grafen ile birlikte elastisite modülü yaklaĢık %10 artıĢ göstererek 3,11±0,05 

GPa olarak elde edilmiĢtir. Ağırlıkça %2 ağırlık oranında tek boĢluk kusurlu grafen 

takviyesi ile sade epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %8 seviyesinde gerçekleĢerek 

elastisite modülü değeri 3,05±0,06 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Ağırlıkça %2 ağırlık 

oranında çift boĢluk kusurlu grafen takviyesi ile sade epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %6 

seviyesinde gerçekleĢerek elastisite modülü değeri 2,98±0,07 GPa olarak 

hesaplanmıĢtır. Son olarak ağırlıkça %2 ağırlık oranında Stone-Wales kusurlu grafen 

takviyesi ile sade epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %4 seviyesinde gerçekleĢerek 



 

74 

 

elastisite modülü değeri 2,94±0,04 GPa olarak hesaplanmıĢtır. Analiz sonuçlarından 

da görülebileceği gibi grafenin kusurlu hale gelmesiyle birlikte mekanik 

özelliklerdeki iyileĢme miktarında azalım görülmektedir. Bu analizler kapsamında 

değerlendirilme yapıldığında, kusurlar arasında elastisite modülünün artıĢına en az 

katkı sağlayan kusur türü olarak Stone-Wales kusur tipi göze çarpmaktadır. 

Simülasyon sonuçlarının grafiksel gösterimi ġekil 5.21„de gösterilmektedir. 

 

 

ġekil 5.21: %2 ağırlık oranında kusurlu grafen takviyesi ile epoksinin elastisite 

modülünün değiĢimi. 
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6. TERMAL ANALĠZ(CAMSI GEÇĠġ SICAKLIĞI) 
 

Camsı geçiĢ sıcaklığı, termoset polimerlerin durumunun sert ve kırılgandan 

yumuĢak ve lastiksi duruma geçtiği sıcaklıktır. Bu sıcaklığının üzerine çıkıldığında 

termoset polimerlerin birçok fiziksel özelliği (viskozite, termâl kapasite, elastisite 

modülü, termâl genleĢme katsayısı) hızla azalmaktadır. Bu nedenle, Tg sıcaklığı, 

çoğu polimer malzemenin çalıĢma sıcaklığını sınırlayan önemli bir faktördür. Tg'yi 

ölçmek için kullanılan deneysel yöntemler, termâl-mekanik analiz (TMA), 

diferansiyel termâl analiz (DTA) ve diferansiyel tarama kolorimetrisidir (DSC) 

[Hadipeykani et al., 2020]. MD simülasyonları kullanarak Tg'yi tahmin etmek için üç 

yaygın teorik yaklaĢım kullanılmaktadır. Bu yöntemler enerji-sıcaklık yöntemi, 

ortalama kare yer değiĢtirme ve özellik-sıcaklık yöntemidir [Arab and Shokuhfar, 

2013b]. Bu araĢtırmada özellik-sıcaklık yöntemi kullanılmıĢ ve yoğunluğun sıcaklığa 

göre değiĢimi değerlendirilmiĢtir.  

Tg değerinin belirlenmesi için farklı sıcaklıklarda sistemin yoğunluğunun MD 

simülasyonlarla hesaplanması gerekmektedir. Bu simülasyonlara baĢlamadan önce, 

simülasyon hücresi enerji minimizasyonu ve NPT istatistiksel topluluğu (250 ps için 

500K ve 1 atm) ile denge durumuna getirilmektedir. Denge durumundaki hücrelerde 

sıcaklık belli aralıklarla azaltılarak tekrardan aynı döngüye tabi tutulmuĢtur. 

Simülasyon hücrelerinin farklı sıcaklıklarda yoğunluğunu hesaplamak için  yüksek 

sıcaklıktan (500 K) düĢük sıcaklığa (300 K) kadar soğutulmuĢtur. Bu iĢlemler NPT 

istatistiksel topluluğu kullanılarak atmosfer basıncı altında ve 10K/200 ps soğutma 

hızında gerçekleĢtirilmiĢtir. Her bir simülasyon bir önceki sıcaklıkta elde edilen son 

hücreyle ve kademeli bir soğutma ile gerçekleĢtirilmiĢtir. Sıcaklık ve basınç, 

Berendsen yöntemi kullanılarak kontrol edilmiĢtir. Deneysel soğutma hızı ile 

karĢılaĢtırıldığında 10K/200 ps yüksek bir değer olarak görünse de bu değer, MD 

simülasyonlarının doğasında bulunan zaman ölçeği sınırlaması nedeniyle bu 

simülasyonlarda kullanmak için uygundur. Simülasyon hücre yoğunlukları 

hesaplanırken, denge durumu etrafındaki yoğunlukların zaman ortalaması 

kullanılarak hesaplanmıĢtır [Koo et al., 2014]. Bu hesaplama kapsamında sistemin, 

200 ps' lik bir zaman periyodu boyunca NPT koĢullarında dengelendiğinde, önemli 

bir değiĢiklik olmaksızın kararlı kaldığı varsayılmaktadır. Elde edilen hesaplama 

verileri üzerinden Tg' yi belirlemek için iki farklı yöntem bulunmaktadır. Bu 

yöntemler “iki eğri uydurma yöntemi” ve “hiperbol eğri” yöntemleridir [Alzate-
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Vargas et al., 2018]. Yoğunluk ve sıcaklık verilerini kullanarak Tg değerinin 

hesaplanmasında bu yöntemler arasında iki eğri uydurma yöntemi daha çok tercih 

edilmektedir. Sıcaklık-yoğunluk grafikleri incelendiğinde yoğunluk değerlerini ifade 

eden eğride net gradyan değiĢimi görülmektedir. Gradyan değiĢiminden önceki kısım 

camsı faz, sonraki kısım ise lastiksi faz olarak adlandırılmaktadır. Bu çalıĢmada, bu 

iki bölge grafik üzerinde belirlendikten sonra, iki bölgedeki yoğunluk değerlerinin 

interpolasyonu ile iki farklı eğri oluĢturulmaktadır. Sonrasında ise bu iki eğrinin 

kesiĢtiği nokta, Tg sıcaklığı olarak tanımlanmaktadır. Bu çalıĢma kapsamında camsı 

geçiĢ sıcaklığının hesaplanmasında %25, %50 ve %75 çapraz bağlanma oranına 

sahip sade epoksi yapı hücreleri kullanılmıĢtır. Simülasyonlar sonucunda elde edilen 

değerler ve literatürdeki benzer simülasyon sonuçları [Jeyranpour et al., 2015; 

Schichtel and Chattopadhyay, 2020] ve deneysel sonuçlar [Sun et al., 2008; Tao et 

al., 2006] Tablo 6.1„de paylaĢılmıĢtır. Bunlara ek olarak %75 çapraz bağlanma 

oranına sahip epoksinin sıcaklık yoğunluk değiĢimi grafiği ġekil 6.1‟de 

gösterilmektedir. Grafikte farklı eğimlere sahip iki bölge olduğu görülmektedir. Bu 

bölgelerden camsı geçiĢ sıcaklığının altında kalan bölge camsı fazı, üstünde kalan 

bölge ise lastiksi fazı temsil etmektedir.  Ayrıca bu bölgelerde oluĢturulan eğriler ve 

bu eğrilerin kesiĢme noktaları grafikte gösterilmiĢtir.  

Simülasyonlarda kullanılan hücreler 512 DGEBA ve 256 DETDA molekülü 

içermektedir. Simülasyonlarda COMPASS kuvvet alanı kullanılmıĢ ve çapraz 

bağlanama reaksiyonları için REACTER protokolü kullanılmıĢtır. Moleküler 

dinamik simülasyonlar sonucunda elde edilen veriler kullanılarak yapılan 

hesaplamalar sonrasında %25 çapraz bağlanma oranına sahip sade epoksi için Tg 

değeri yaklaĢık 358 K olarak elde edilmiĢtir. Aynı Ģekilde %50 çapraz bağlanma 

oranına sahip sade epoksi için Tg değeri ise 370 K olarak hesaplanmıĢtır. Son olarak 

%75 çapraz bağlanma oranı için de Tg değeri 416 K olarak hesaplanmıĢtır. Schichtel 

ve Chattopadhyay ise DGEBF ve DETA monomerlerini kullanarak benzer çapraz 

bağlanma oranları için yapmıĢ olduğu hesaplamalarda %25 çapraz bağlanma oranı 

için 345 K, %50 çapraz bağlanma oranı için 375 ve %75 çapraz bağlanma oranı için 

408 K elde etmiĢtir.  
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ġekil 6.1: Sıcaklığa göre yoğunluğun değiĢimi grafiği. 

Tablo 6.1: Sade epoksinin hesaplanan camsı geçiĢ sıcaklığı değerleri ve literatürle 

karĢılaĢtırılması. 

Epoksi Reçine / 

SertleĢtirici 
Çapraz Bağlanma Oranı 

Camsı GeçiĢ Sıcaklığı 

(K) 

Moleküler Simülasyon Sonuçları 

512/256 

%25 358 

%50 370 

%75 416 

Literatürdeki Simülasyon Sonuçları 

850/695 

[Schichtel and 

Chattopadhyay, 2020] 

%25 345 

%50 375 

%75 408 

20/10 

[Jeyranpour et al., 2015] 

%25 391 

%50 438 

%75 455 

Literatürdeki Deneysel Sonuçlar 

[Tao et al., 2006] - 417-432 

[Sun et al., 2008] - 413 
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Benzer Ģekilde Jeyranpour ve arkadaĢları DGEBA ve DETDA monomerlerini 

kullanarak yapmıĢ oldukları simülasyonlarda %25 çapraz bağlanma oranı için 391 K, 

%50 çapraz bağlanma oranı için 438 K ve %75 çapraz bağlanma için 455 K değerini 

elde etmiĢlerdir. Yapılan deneysel çalıĢmalarda ise Tao ve arkadaĢları epoksi için 

camsı geçiĢ sıcaklığını 417 K ile 432 K aralığında elde etmiĢlerdir. Bir baĢka 

deneysel çalıĢmada ise Sun ve arkadaĢları epoksi için camsı geçiĢ sıcaklığı değerini 

413 K olarak elde etmiĢtir. 

Simülasyon sonuçları, aynı çapraz bağ oranında hesaplanmıĢ Schichtel ve 

Chattopadhyay simülasyon sonuçları ile tutarlıdır. Jeyranpour ve arkadaĢlarının 

çalıĢmasıyla ise farklılık göstermektedir. Bu farklılığın sebebi olarak Jeyranpour ve 

arkadaĢlarının yaptığı çalıĢmada simülasyon hücresi oluĢturmak için az sayıda 

monomer kullanmıĢ olmaları gösterilebilir. Ayrıca, yüksek çapraz bağlanma oranı 

için elde edilen değerin deneysel verilerle örtüĢtüğü görülmektedir. Sonuçlar 

değerlendirildiğinde, çapraz bağlanma oranındaki artıĢın camsı geçiĢ sıcaklığını 

önemli ölçüde artırdığını göstermektedir.  
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7. SONUÇLAR VE DEĞERLENDĠRMELER 
 

Bu doktora tez çalıĢmasında moleküler dinamik yöntem kullanılarak sade 

epoksi ve grafen takviyeli epoksinin mekanik ve termâl özellikleri belirlenmiĢtir. Bu 

amaçla öncelikli olarak MD yöntemde modelleme ve simülasyonda kullanılan 

değiĢkenlerin etkisi incelenerek ideal simülasyon hücresi için gerekli girdiler 

değerlendirilmiĢtir.  Bu kapsamda simülasyon hücresi içerisinde kullanılan molekül 

sayısındaki değiĢimin, epoksinin çapraz bağlanma oranının değiĢiminin ve 

hesaplamalarda kullanılan kuvvet alanı türünün elde edilen sonuçlara etkisi 

değerlendirilmiĢtir. Simülasyon hücresinin boyutunun etkisi, altı farklı büyüklükte 

hücre boyutu modellenerek incelenmiĢtir. Her bir simülasyon hücresinin elastisite 

modülü ve kayma modülü hesaplanarak elde edilen sonuçların değiĢimi 

değerlendirilmiĢtir. Çapraz bağlanma oranındaki değiĢimin etkisi ise üç farklı çapraz 

bağlanma oranı kullanılarak incelenmiĢtir. Farklı çapraz bağlanma oranına sahip 

hücrelerin elastisite modülü, kayma modülü ve hacimsel genleĢme modülü 

hesaplanarak elde edilen sonuçların değiĢimi değerlendirilmiĢtir. Aynı zamanda 

çapraz bağlanma oranının değiĢimi ile birlikte malzemenin termâl özelliği olan camsı 

geçiĢ sıcaklığının değiĢimi de hesaplanarak değerlendirmeye alınmıĢtır. Bu çalıĢma 

kapsamında uygulanan önemli bir detay da çapraz bağlanma reaksiyonlarının 

gerçekleĢtirilmesi için REACTER protokolünün kullanılmasıdır. Bu protokol yeni bir 

sezgisel yöntem olup tüm bağ tiplerinin ve atomların Ģarj değerlerinin anlık olarak 

güncellenebildiği bir yöntemdir. Bu yöntem sayesinde simülasyon hücresi içerisinde 

oluĢabilecek hatalı molekül tipleri engellenebilmektedir. Bu yöntemin detayları da bu 

tez çalıĢması kapsamında anlatılmıĢ ve veri dosyaları tez çalıĢmasının ekinde 

paylaĢılmıĢtır. Kuvvet alanı türü olarak ise COMPASS, DREIDING ve 

UNIVERSAL kuvvet alanları karĢılaĢtırılmıĢtır. Farklı kuvvet alanları için elastisite 

modülü, kayma modülü, hacimsel genleĢme modülü ve yoğunluk değerleri 

hesaplanmıĢ ve değerlendirmeler bu hesaplamalar üzerinden yapılmıĢtır.  

Hesaplamalar ve değerlendirmeler sonucunda ideal koĢul olarak en büyük hücre 

boyutu belirlenmiĢ, çapraz bağlanma oranı olarak %75 çapraz bağlanma oranı 

seçilmiĢ ve kuvvet alanı olarak da COMPASS kuvvet alanını kullanılması uygun 

görülmüĢtür. Daha sonra bu girdiler kullanılarak oluĢturulan epoksi simülasyon 

hücresi içerisine kusursuz grafen eklenerek elde edilen nano kompozit malzemenin 

elastisite modülü hesaplanmıĢ ve hesaplamalar dört farklı ağırlık oranında kusursuz 
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grafen takviyesi için tekrarlanmıĢtır. Sonrasında ise aynı ağırlık oranında olacak 

Ģekilde tek boĢluk kusurlu, çift boĢluk kusurlu ve Stone-Wales kusurlu grafenler 

modellenmiĢtir. Modellenen kusurlu grafen tipleri sade epoksi içerisine 

yerleĢtirilerek oluĢturulan nano kompozit yapıların elastisite modülü değerleri 

hesaplanmıĢtır. Hesaplanan elastisite modülü değerleri hem sade epoksinin elastisite 

modülü ile hem de aynı ağırlık oranında kusursuz grafen takviye edilen epoksinin 

elastisite modülü değerleri ile karĢılaĢtırılmıĢtır. Hesaplamalar sonucu elde edilen 

tüm değerler literatürde bulunan benzer simülasyon çalıĢmaları ve deneysel 

çalıĢmalarla karĢılaĢtırılmıĢtır. Yapılan hesaplama ve literatür sonuçları tablo 

Ģeklinde grafikler halinde tez çalıĢması içerisinde paylaĢılmıĢtır. Bu tez çalıĢmasında 

elde edilen bütün veri ve değerlendirmeler birleĢtirilerek maddeler halinde aĢağıdaki 

gibi özetlenebilir. 

 

 Yapılan hesaplamalar sonucunda simülasyon hücresinin boyutu arttıkça 

hesaplanan elastisite modülü değerinin azalma eğiliminde olduğu görülmüĢtür. 

Küçük sistem boyutları doğal olarak simülasyon hücresinin boyutunu 

sınırlamakta ve uzun ve dallanmıĢ polimer yapılarının oluĢmasını 

engellemektedir. Kısa molekül yapıları, dallanmanın daha az olması ve daha az 

hacim kaplaması nedeniyle daha büyük molekül yapılarına göre simülasyon 

hücresi içinde daha az boĢluğa neden olmaktadır. Ayrıca, hücre boyutlarını en 

uzun öncü molekülün uzun ekseniyle neredeyse karĢılaĢtırılabilir kılan küçük 

sistem boyutları, sistem üzerinde yanıltıcı sonuçlara yol açabilecek yapay 

periyodiklik meydana getirmektedir. Bu çalıĢmadaki sonuçlar deneysel 

verilerle karĢılaĢtırıldığında, en büyük simülasyon hücre boyutunun elastisite 

modülü ve kayma modülü değerlerinin deneysel verilere daha yakın olduğu 

görülmüĢtür. En büyük hücre boyutuna sahip simülasyon hücresi için elde 

edilen elastisite modülü değeri deneysel verilerden %15 daha fazla 

hesaplanmıĢtır. Kayma modülü değeri ise hücre boyutu arttıkça deneysel 

verilere yaklaĢmıĢtır. En büyük hücre boyutu için kayma modülü değeri ise 

deneysel verilerden yaklaĢık %10 daha fazla hesaplanmıĢtır. Bununla birlikte, 

simülasyon hücre boyutunun değerlendirilmesinde, her seferinde molekül 

sayısının iki katına çıkarılması, boyutsal farkın etkisini ortaya koymaya 

yardımcı olmuĢtur.  
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 Çapraz bağlanma oranının artmasıyla birlikte mekanik özelliklerin arttığı elde 

edilen sonuçlarda açıkça görülmektedir.  Bu çalıĢmada, çapraz bağlanma oranı 

%25'ten %50'ye çıktığında elastisite modülünün %4,8, kayma modülü %7 ve 

hacimsel genleĢme modülünün %1,3 arttığı görülmüĢtür. Çapraz bağ oranı 

%50'den %75'e çıktığında ise elastisite modülü %3,5, kayma modülü %5,6 ve 

hacimsel genleĢme modülü %3,8 artmıĢtır. Simülasyon sonuçları 

değerlendirildiğinde aynı çapraz bağlanma oranına sahip epoksi literatürde 

yapılmıĢ olan diğer MD simülasyon sonuçlarıyla tutarlı olduğu görülmektedir. 

Elde edilen değerler genel olarak deneysel verilere göre yüksek çıkmıĢtır.  

 Yapılan hesaplamalarda UNIVERSAL kuvvet alanı ile elde edilen sonuçlar 

diğer kuvvet alanı hesaplamalarına göre yüksek çıkmıĢtır. Sonuçlar deneysel 

veriler ile karĢılaĢtırıldığında ise deneysel verilere en yakın sonuçlar 

COMPASS ve DREIDING kuvvet alanıyla elde edilmiĢtir. Yoğunluk değeri 

olarak ise deneysel verilere en yakın değer COMPASS kuvvet alanı 

kullanılarak yapılan analizde elde edilmiĢtir. Literatürdeki aynı kuvvet alanları 

kullanılarak yapılan simülasyon çalıĢmasında elde edilen değerlerin, bu 

çalıĢma kapsamında hesaplanan değerlerle eĢ değer sonuçlar olduğu 

görülmektedir. Bu kapsamda incelendiğinde COMPASS kuvvet alanının hem 

yoğunluk değeri olarak hem de elastik katsayıların belirlenmesi açısından diğer 

kuvvet alanlarına göre deneysel verilere daha yakın sonuçlar verdiği 

görülmüĢtür. 

 Simülasyonlar sonucunda %80 çapraz bağlanma oranına sahip sade epoksi 

içerisine X-Z düzlemine paralel olarak eklenen %1 ağırlık oranında elastisite 

modülü, grafen ile birlikte yaklaĢık %6, grafen takviyesi %2 olduğunda 

yaklaĢık %10, grafen takviyesi %4 olduğunda yaklaĢık olarak %17 seviyesinde 

artmıĢ ve son olarak grafen takviyesi %8 olduğunda ise yaklaĢık olarak %28 

seviyesinde artmıĢtır. Literatürdeki deneysel sonuçlarda %1 grafen takviyesi 

sonrası elastisite modülü %3 artarken, %2 grafen takviyesi ile birlikte %8 artıĢ 

göstermiĢtir. BaĢka bir deneysel çalıĢmada ise ağırlıkça %1 grafen takviyesi ile 

birlikte elastisite modülü değeri %7 artıĢ göstermiĢtir. Dolayısıyla, elde edilen 

simülasyon sonuçları deneysel verilerle karĢılaĢtırıldığında benzerlik 

göstermiĢtir.  



 

82 

 

 Simülasyonlar sonucunda % 80 çapraz bağlanma oranına sahip sade epoksiye 

eklenen %2 ağırlık oranında kusursuz grafen ile birlikte elastisite modülü 

yaklaĢık %10 artıĢ göstermiĢtir. Aynı ağırlık oranında tek boĢluk kusurlu 

grafen takviyesi ile sade epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %8 seviyesinde 

hesaplanmıĢtır. Aynı ağırlık oranında çift boĢluk kusurlu grafen takviyesi ile 

sade epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %6 seviyesinde hesaplanmıĢtır. Son olarak 

yine aynı ağırlık oranında Stone-Wales kusurlu grafen takviyesi ile sade 

epoksiye göre artıĢ yaklaĢık %4 seviyesinde hesaplanmıĢtır. Bu simülasyonlar 

sonucunda grafenin kusurlu hale gelmesiyle birlikte mekanik özelliklerdeki 

iyileĢme miktarında azalma görülmektedir. Ayrıca inceleenen kusurlar arasında 

elastisite modülünün artıĢına en az katkı sağlayan kusur türü olarak Stone-

Wales kusur tipi göze çarpmaktadır.  

 Epoksinin önemli bir termâl özelliği olan camsı geçiĢ sıcaklığının çapraz 

bağlanma oranının artıĢıyla birlikte önemli ölçüde arttığı görülmüĢtür. 

Simülasyon sonuçları, literatürde benzer sayıda monomer kullanılan ve aynı 

çapraz bağlanma oranında yapılmıĢ simülasyon sonuçları ile benzerlik 

göstermiĢtir. Literatürde daha az sayıda monomer kullanılarak yapılan 

çalıĢmayla ise farklılık göstermiĢtir. Bu farklılığın sebebi olarak 

araĢtırmacıların çalıĢmalarında simülasyon hücresi oluĢturmak için az sayıda 

monomer kullanmıĢ olmaları gösterilebilir. Ayrıca, yüksek çapraz bağlanma 

oranı için elde edilen değerin deneysel verilerle örtüĢtüğü görülmektedir.  

 

Bu tez çalıĢmasında uygulanan yaklaĢımlar ve iĢlem adımları ile yeni nesil 

nano kompozit malzemeler modellenerek istenen özellikleri moleküler dinamik 

yöntem kullanılarak belirlenebilmektedir. Aynı zamanda yapılara grafen ve benzeri 

malzemelerin eklenmesiyle birlikte oluĢturulan yeni malzemelerin özelliklerinin 

tayin edilebilmesine katkı sunulmuĢtur. Ayrıca tez çalıĢmasında aĢamaları anlatılan 

yeni sezgisel protokol ile birlikte reaksiyon etkileĢimleri bilinen farklı malzemelerin 

reaksiyon sonrası yapıları elde edilebilir ve mekanik ve termâl özellikleri 

hesaplanabilir. Ayrıca bu tip yeni nesil malzemeler sentezlenmeden önce, bilgisayar 

ortamında tasarlanıp özelliklerinin hesaplanmasıyla, maliyet ve zamandan büyük 

ölçüde tasarruf edilebilir.  
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Ek B: Reaksiyon Öncesi ve Sonrası Veri ġablonu Örnekleri 

Tablo B1.1: Reaksiyon öncesi ve sonrası veri Ģablonları. 

Reaksiyon Öncesi 

 

40 atoms      

40 bonds      

71 angles      

88 dihedrals      

39 impropers      

      

Types  

     

1 2     

2 3     

3 4     

4 5     

5 6     

6 5     

7 4     

8 7     

9 7     

10 7     

11 7     

12 7     

13 8     

14 2     

15 2     

16 2     

17 2     

18 2     

19 7     

20 2     

21 8     

22 3     

23 7     

24 7     

25 3     

26 3     

27 7     

28 7     

29 7     

30 7     

31 7     

32 3     

33 7     

34 7     

35 7     

36 7     

37 7     

38 7     

39 7 

40 7 

Reaksiyon Sonrası 

 

40 atoms      

40 bonds      

71 angles      

94 dihedrals      

39 impropers 

      

Types 

      

1 2     

2 3     

3 4     

4 5     

5 6     

6 5     

7 4     

8 7     

9 7     

10 7     

11 7     

12 7     

13 8     

14 2     

15 2     

16 2     

17 2     

18 2     

19 7     

20 2     

21 8     

22 3     

23 7     

24 7     

25 3     

26 3     

27 7     

28 7     

29 7     

30 7     

31 7     

32 3     

33 7     

34 7     

35 7     

36 7     

37 7     

38 7     

39 7 

40 7  
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Tablo B1.1: Devam. 

Charges 

 

1 0     

2 0     

3 0     

4 0     

5 0     

6 0     

7 0.1     

8 0     

9 0     

10 0     

11 0     

12 0     

13 -0.025     

14 0     

15 0     

16 0     

17 0     

18 0     

19 0     

20 0     

21 -0.025     

22 0     

23 0     

24 0     

25 0     

26 0     

27 0     

28 0     

29 0     

30 0     

31 0     

32 0     

33 0     

34 0     

35 0     

36 0     

37 0     

38 0     

39 0     

40 0     

      

Coords  

     

1 18.49665 -6.49501 2.67250   

2 28.38886 -5.62280 0.96524   

3 19.42497 -7.68066 2.56019   

4 20.71732 -7.27039 1.89401   

5 21.65258 -8.49316 1.83698   

6 23.17298 -8.25994 1.82129   

7 22.46223 -8.72873 3.08016 

8 21.21258 -6.43872 2.49663   

9 20.50219 -6.90038 0.83734   

10 21.31156 -9.44418 1.30928   

11 23.61369 -7.24085 2.08679 

12 23.88971 -9.10513 1.55260 

13 31.19277 -5.69451 -0.15353    

Charges 

     

1 0     

2 0     

3 0     

4 0     

5 0     

6 0     

7 0.1     

8 0     

9 0     

10 0     

11 0     

12 0     

13 -0.025     

14 0     

15 0     

16 0     

17 0     

18 0     

19 0     

20 0     

21 -0.025     

22 0     

23 0     

24 0     

25 0     

26 0     

27 0     

28 0     

29 0     

30 0     

31 0     

32 0     

33 0     

34 0     

35 0     

36 0     

37 0     

38 0     

39 0     

40 0  

    

Coords 

      

1 18.49665 -6.49501 2.67250   

2 28.38886 -5.62280 0.96524   

3 19.42497 -7.68066 2.56019   

4 20.71732 -7.27039 1.89401   

5 21.65258 -8.49316 1.83698   

6 23.17298 -8.25994 1.82129   

7 22.46223 -8.72873 3.08016   

8 21.21258 -6.43872 2.49663   

9 20.50219 -6.90038 0.83734   

10 21.31156 -9.44418 1.30928 

11 23.61369 -7.24085 2.08679 

12 23.88971 -9.10513 1.55260 

13 31.19277 -5.69451 -0.15353  
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Tablo B1.1: Devam. 

14 30.38122 -6.96740 -0.14523   

15 28.95002 -6.95687 0.42515   

16 30.98876 -8.26690 -0.70156   

17 28.10483 -8.25491 0.39335   

18 30.16411 -9.56400 -0.69324   

19 32.05096 -8.26927 -1.11560   

20 28.71807 -9.55190 -0.16887   

21 26.67986 -8.28880 0.89729   

22 26.86364 -5.56607 1.15708   

23 28.89012 -5.39435 1.96343   

24 28.68024 -4.80955 0.22134   

25 30.77445 -10.86592 -1.24240   

26 27.90243 -10.85744 -0.14462   

27 26.11162 -9.24453 0.87535   

28 26.19372 -7.37410 1.27901   

29 26.55262 -6.31421 1.95863   

30 26.34512 -5.80988 0.17110   

31 26.56576 -4.51930 1.49589   

32 32.14369 -10.54813 -1.87113   

33 30.90898 -11.61167 -0.39077   

34 30.08240 -11.30988 -2.03209   

35 27.23430 -10.90410 -1.06723   

36 27.25607 -10.88253 0.79427   

37 28.61297 -11.74915 -0.14393   

38 32.00626 -9.79971 -2.71996   

39 32.60811 -11.50616 -2.27865   

40 32.82868 -10.09923 -1.07808   

      

Bonds   

    

1 6 1 3   

2 14 15 2   

3 15 2 22   

4 4 2 24   

5 4 2 23   

6 7 3 4   

7 9 4 9   

8 8 4 5   

9 9 4 8   

10 8 6 5   

11 11 5 10   

12 10 7 5   

13 9 6 12   

14 9 6 11   

15 7 7 6   

16 13 14 13   

17 3 14 15   

18 3 14 16   

19 3 15 17   

20 3 16 18   

21 5 16 19   

22 3 17 20 

23 13 17 21   

24 3 18 20   

25 14 18 25   

26 14 20 26   

27 12 28 21      

28 12 27 21  

14 30.38122 -6.96740 -0.14523   

15 28.95002 -6.95687 0.42515   

16 30.98876 -8.26690 -0.70156   

17 28.10483 -8.25491 0.39335   

18 30.16411 -9.56400 -0.69324   

19 32.05096 -8.26927 -1.11560   

20 28.71807 -9.55190 -0.16887   

21 26.67986 -8.28880 0.89729   

22 26.86364 -5.56607 1.15708   

23 28.89012 -5.39435 1.96343   

24 28.68024 -4.80955 0.22134   

25 30.77445 -10.86592 -1.24240   

26 27.90243 -10.85744 -0.14462   

27 22.64922 -9.60324 3.73771   

28 26.19372 -7.37410 1.27901   

29 26.55262 -6.31421 1.95863   

30 26.34512 -5.80988 0.17110   

31 26.56576 -4.51930 1.49589   

32 32.14369 -10.54813 -1.87113   

33 30.90898 -11.61167 -0.39077   

34 30.08240 -11.30988 -2.03209   

35 27.23430 -10.90410 -1.06723   

36 27.25607 -10.88253 0.79427   

37 28.61297 -11.74915 -0.14393   

38 32.00626 -9.79971 -2.71996   

39 32.60811 -11.50616 -2.27865   

40 32.82868 -10.09923 -1.07808   

 

Bonds 

      

1 6 1 3   

2 14 15 2   

3 15 2 22   

4 4 2 24   

5 4 2 23   

6 7 3 4   

7 9 4 9   

8 8 4 5   

9 9 4 8   

10 8 6 5   

11 11 5 10   

12 10 7 5   

13 9 6 12   

14 9 6 11   

15 16 6 21   

16 17 7 27   

17 13 14 13   

18 3 14 15   

19 3 14 16   

20 3 15 17   

21 3 16 18   

22 5 16 19   

23 3 17 20   

24 13 17 21   

25 3 18 20   

26 14 18 25   

27 14 20 26   

28 12 28 21 
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Tablo B1.1: Devam. 

29 4 22 30   

30 4 22 31   

31 4 22 29   

32 4 25 33   

33 15 25 32   

34 4 25 34   

35 4 26 35   

36 4 26 37   

37 4 26 36   

38 4 32 38   

39 4 32 39   

40 4 32 40   

      

Angles   

    

1 24 15 2 22  

2 26 15 2 24  

3 26 15 2 23  

4 25 22 2 24  

5 25 22 2 23  

6 7 24 2 23  

7 10 1 3 4  

8 12 3 4 9  

9 11 3 4 5  

10 12 3 4 8  

11 13 5 4 9  

12 14 9 4 8  

13 13 5 4 8  

14 15 4 5 6  

15 17 4 5 10  

16 16 7 5 4  

17 17 6 5 10  

18 16 7 5 6  

19 18 7 5 10  

20 13 5 6 12  

21 13 5 6 11  

22 11 7 6 5  

23 14 12 6 11  

24 12 7 6 12  

25 12 7 6 11  

26 19 6 7 5  

27 22 15 14 13  

28 22 16 14 13  

29 5 15 14 16  

30 5 14 15 17  

31 23 14 15 2  

32 23 17 15 2  

33 5 14 16 18  

34 8 14 16 19  

35 8 18 16 19 

36 5 15 17 20  

37 22 15 17 21  

38 22 20 17 21  

39 5 16 18 20  

40 23 16 18 25  

41 23 20 18 25  

42 5 17 20 18      

29 4 22 30   

30 4 22 31   

31 4 22 29   

32 4 25 33   

33 15 25 32   

34 4 25 34   

35 4 26 35   

36 4 26 37   

37 4 26 36   

38 4 32 38   

39 4 32 39   

40 4 32 40  

  

Angles  

     

1 24 15 2 22  

2 26 15 2 24  

3 26 15 2 23  

4 25 22 2 24  

5 25 22 2 23  

6 7 24 2 23  

7 10 1 3 4  

8 12 3 4 9  

9 11 3 4 5  

10 12 3 4 8  

11 13 5 4 9  

12 14 9 4 8  

13 13 5 4 8  

14 15 4 5 6  

15 17 4 5 10  

16 16 7 5 4  

17 17 6 5 10  

18 16 7 5 6  

19 18 7 5 10  

20 13 5 6 12  

21 13 5 6 11  

22 27 5 6 21  

23 14 12 6 11  

24 28 12 6 21  

25 28 11 6 21  

26 29 5 7 27  

27 22 15 14 13  

28 22 16 14 13  

29 5 15 14 16  

30 5 14 15 17  

31 23 14 15 2  

32 23 17 15 2  

33 5 14 16 18  

34 8 14 16 19  

35 8 18 16 19 

36 5 15 17 20  

37 22 15 17 21  

38 22 20 17 21  

39 5 16 18 20  

40 23 16 18 25  

41 23 20 18 25  

42 5 17 20 18 
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Tablo B1.1: Devam. 

43 23 17 20 26  

44 23 18 20 26  

45 20 17 21 28  

46 20 17 21 27  

47 21 28 21 27  

48 25 2 22 30  

49 25 2 22 31  

50 25 2 22 29  

51 7 30 22 31  

52 7 30 22 29  

53 7 31 22 29  

54 26 18 25 33  

55 24 18 25 32  

56 26 18 25 34  

57 25 32 25 33  

58 7 33 25 34  

59 25 32 25 34  

60 26 20 26 35  

61 26 20 26 37  

62 26 20 26 36  

63 7 35 26 37  

64 7 35 26 36  

65 7 37 26 36  

66 25 25 32 38  

67 25 25 32 39  

68 25 25 32 40  

69 7 38 32 39  

70 7 38 32 40  

71 7 39 32 40  

      

Dihedrals   

    

1 29 14 15 2 22 

2 29 17 15 2 22 

3 30 14 15 2 24 

4 30 17 15 2 24 

5 30 14 15 2 23 

6 30 17 15 2 23 

7 32 15 2 22 30 

8 32 15 2 22 31 

9 32 15 2 22 29 

10 33 24 2 22 30 

11 33 24 2 22 31 

12 33 24 2 22 29 

13 33 23 2 22 30 

14 33 23 2 22 31 

15 33 23 2 22 29 

16 14 1 3 4 9 

17 13 1 3 4 5 

18 14 1 3 4 8 

19 15 3 4 5 6 

20 17 3 4 5 10 

21 16 3 4 5 7 

22 18 9 4 5 6 

23 20 9 4 5 10 

24 19 9 4 5 7 

25 18 8 4 5 6 

26 20 8 4 5 10    

43 23 17 20 26  

44 23 18 20 26  

45 20 17 21 28  

46 30 17 21 6  

47 31 6 21 28  

48 25 2 22 30  

49 25 2 22 31  

50 25 2 22 29  

51 7 30 22 31  

52 7 30 22 29  

53 7 31 22 29  

54 26 18 25 33  

55 24 18 25 32  

56 26 18 25 34  

57 25 32 25 33  

58 7 33 25 34  

59 25 32 25 34  

60 26 20 26 35  

61 26 20 26 37  

62 26 20 26 36  

63 7 35 26 37  

64 7 35 26 36  

65 7 37 26 36  

66 25 25 32 38  

67 25 25 32 39  

68 25 25 32 40  

69 7 38 32 39  

70 7 38 32 40  

71 7 39 32 40  

 

Dihedrals  

     

1 29 14 15 2 22 

2 29 17 15 2 22 

3 30 14 15 2 24 

4 30 17 15 2 24 

5 30 14 15 2 23 

6 30 17 15 2 23 

7 32 15 2 22 30 

8 32 15 2 22 31 

9 32 15 2 22 29 

10 33 24 2 22 30 

11 33 24 2 22 31 

12 33 24 2 22 29 

13 33 23 2 22 30 

14 33 23 2 22 31 

15 33 23 2 22 29 

16 14 1 3 4 9 

17 13 1 3 4 5 

18 14 1 3 4 8 

19 15 3 4 5 6 

20 17 3 4 5 10 

21 16 3 4 5 7 

22 18 9 4 5 6 

23 20 9 4 5 10 

24 19 9 4 5 7 

25 18 8 4 5 6 

26 20 8 4 5 10 



 

97 

 

Tablo B1.1: Devam. 

27 19 8 4 5 7 

28 18 12 6 5 4 

29 18 11 6 5 4 

30 15 7 6 5 4 

31 20 12 6 5 10 

32 20 11 6 5 10 

33 17 7 6 5 10 

34 19 12 6 5 7 

35 19 11 6 5 7 

36 21 6 7 5 4 

37 22 6 7 5 10 

38 23 5 7 6 12 

39 23 5 7 6 11 

40 26 17 15 14 13 

41 27 2 15 14 13 

42 7 16 14 15 17 

43 25 16 14 15 2 

44 26 18 16 14 13 

45 28 19 16 14 13 

46 7 15 14 16 18 

47 8 15 14 16 19 

48 7 14 15 17 20 

49 26 14 15 17 21 

50 25 20 17 15 2 

51 27 2 15 17 21 

52 7 14 16 18 20 

53 25 14 16 18 25 

54 8 20 18 16 19 

55 31 25 18 16 19 

56 7 15 17 20 18 

57 25 15 17 20 26 

58 26 18 20 17 21 

59 27 26 20 17 21 

60 24 15 17 21 28 

61 24 15 17 21 27 

62 24 20 17 21 28 

63 24 20 17 21 27 

64 7 16 18 20 17 

65 25 16 18 20 26 

66 25 17 20 18 25 

67 34 25 18 20 26 

68 30 16 18 25 33 

69 29 16 18 25 32 

70 30 16 18 25 34 

71 30 20 18 25 33 

72 29 20 18 25 32 

73 30 20 18 25 34 

74 30 17 20 26 35 

75 30 17 20 26 37 

76 30 17 20 26 36 

77 30 18 20 26 35 

78 30 18 20 26 37 

79 30 18 20 26 36 

80 32 18 25 32 38 

81 32 18 25 32 39 

82 32 18 25 32 40 

83 33 33 25 32 38 

84 33 33 25 32 39 

27 19 8 4 5 7 

28 18 12 6 5 4 

29 18 11 6 5 4 

30 35 21 6 5 4 

31 20 12 6 5 10 

32 20 11 6 5 10 

33 37 21 6 5 10 

34 19 12 6 5 7 

35 19 11 6 5 7 

36 36 21 6 5 7 

37 38 27 7 5 4 

38 38 27 7 5 6 

39 39 27 7 5 10 

40 40 5 6 21 17 

41 41 5 6 21 28 

42 42 12 6 21 17 

43 43 12 6 21 28 

44 42 11 6 21 17 

45 43 11 6 21 28 

46 26 17 15 14 13 

47 27 2 15 14 13 

48 7 16 14 15 17 

49 25 16 14 15 2 

50 26 18 16 14 13 

51 28 19 16 14 13 

52 7 15 14 16 18 

53 8 15 14 16 19 

54 7 14 15 17 20 

55 26 14 15 17 21 

56 25 20 17 15 2 

57 27 2 15 17 21 

58 7 14 16 18 20 

59 25 14 16 18 25 

60 8 20 18 16 19 

61 31 25 18 16 19 

62 7 15 17 20 18 

63 25 15 17 20 26 

64 26 18 20 17 21 

65 27 26 20 17 21 

66 24 15 17 21 28 

67 44 15 17 21 6 

68 24 20 17 21 28 

69 44 20 17 21 6 

70 7 16 18 20 17 

71 25 16 18 20 26 

72 25 17 20 18 25 

73 34 25 18 20 26 

74 30 16 18 25 33 

75 29 16 18 25 32 

76 30 16 18 25 34 

77 30 20 18 25 33 

78 29 20 18 25 32 

79 30 20 18 25 34 

80 30 17 20 26 35 

81 30 17 20 26 37 

82 30 17 20 26 36 

83 30 18 20 26 35 

84 30 18 20 26 37 
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Tablo B1.1: Devam. 

85 33 33 25 32 40 

86 33 34 25 32 38 

87 33 34 25 32 39 

88 33 34 25 32 40 

      

Impropers   

    

1 5 15 14 16 13 

2 6 14 15 17 2 

3 2 14 16 18 19 

4 5 15 17 20 21 

5 6 16 18 20 25 

6 6 17 20 18 26 

7 4 17 21 28 27 

8 7 15 2 22 24 

9 7 15 2 22 23 

10 7 15 2 24 23 

11 7 22 2 24 23 

12 7 3 4 5 9 

13 7 3 4 9 8 

14 7 3 4 5 8 

15 7 5 4 9 8 

16 7 4 5 6 10 

17 7 7 5 6 4 

18 7 7 5 4 10 

19 7 7 5 6 10 

20 7 5 6 12 11 

21 7 7 6 5 12 

22 7 7 6 5 11 

23 7 7 6 11 12 

24 7 2 22 30 31 

25 7 2 22 30 29 

26 7 2 22 31 29 

27 7 30 22 31 29 

28 7 18 25 32 33 

29 7 18 25 33 34 

30 7 18 25 32 34 

31 7 32 25 33 34 

32 7 20 26 35 37 

33 7 20 26 35 36 

34 7 20 26 37 36 

35 7 35 26 37 36 

36 7 25 32 38 39 

37 7 25 32 38 40 

38 7 25 32 39 40 

39 7 38 32 39 40 

     

85 30 18 20 26 36 

86 32 18 25 32 38 

87 32 18 25 32 39 

88 32 18 25 32 40 

89 33 33 25 32 38 

90 33 33 25 32 39 

91 33 33 25 32 40 

92 33 34 25 32 38 

93 33 34 25 32 39 

94 33 34 25 32 40 

 

Impropers  

     

1 5 15 14 16 13 

2 6 14 15 17 2 

3 2 14 16 18 19 

4 5 15 17 20 21 

5 6 16 18 20 25 

6 6 17 20 18 26 

7 7 17 21 6 28 

8 7 15 2 22 24 

9 7 15 2 22 23 

10 7 15 2 24 23 

11 7 22 2 24 23 

12 7 3 4 5 9 

13 7 3 4 9 8 

14 7 3 4 5 8 

15 7 5 4 9 8 

16 7 4 5 6 10 

17 7 7 5 6 4 

18 7 7 5 4 10 

19 7 7 5 6 10 

20 7 5 6 12 11 

21 7 5 6 12 21 

22 7 5 6 11 21 

23 7 12 6 11 21 

24 7 2 22 30 31 

25 7 2 22 30 29 

26 7 2 22 31 29 

27 7 30 22 31 29 

28 7 18 25 32 33 

29 7 18 25 33 34 

30 7 18 25 32 34 

31 7 32 25 33 34 

32 7 20 26 35 37 

33 7 20 26 35 36 

34 7 20 26 37 36 

35 7 35 26 37 36 

36 7 25 32 38 39 

37 7 25 32 38 40 

38 7 25 32 39 40 

39 7 38 32 39 40 
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Ek C: Reaksiyon Harita ġablonu Örneği 

Tablo C1.1: Reaksiyon haritalama Ģablonu. 

2 edgeIDs 

40 equivalences 

 

BondingIDs 

 

6 

21 

 

EdgeIDs 

 

1 

13 

 

Equivalences 

1 1 

2 2 

3 3 

4 4 

5 5 

6 6 

7 7 

8 8 

9 9 

10 10 

11 11 

12 12 

13 13 

14 14 

15 15 

16 16 

17 17 

18 18 

19 19 

20 20 

21 21 

22 22 

23 23 

24 24 

25 25 

26 26 

27 27 

28 28 

29 29 

30 30 

31 31 

32 32 

33 33 

34 34 

35 35 

36 36 

37 37 

38 38 

39 39 

40 40 
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Ek D: Çapraz Bağ Reaksiyonlarını GerçekleĢtiren LAMMPS Kod 

Örneği 

Tablo D1.1: Reaksiyon LAMMPS kodu. 

Reaksiyon Kodu 

 

include 2-bilgiler/sistem.in.init 

 

read_data 4-reax_run/run_512_npt.data 

 

velocity all create 300.0 4928459 dist gaussian 

 

molecule mol1 3-reax/merd1_stp1_pre.data_template 

molecule mol2 3-reax/merd1_stp2_post.data_template 

molecule mol3 3-reax/merd2_stp1_pre.data_template 

molecule mol4 3-reax/merd2_stp2_post.data_template 

molecule mol5 3-reax/merd3_stp1_pre.data_template 

molecule mol6 3-reax/merd3_stp2_post.data_template 

 

 

thermo 500 

 

dump 1 all atom 250 dynamics.lammpstrj 

 

fix rxns all bond/react stabilization yes statted_grp 0.03  & 

  react merd1_stp1 all 1 0.0 7.5 mol1 mol2 3-reax/merd1_stp1.map & 

  react merd2_stp1 all 1 0.0 7.5 mol3 mol4 3-reax/merd2_stp1.map &  

  react merd3_stp1 all 1 0.0 7.5 mol5 mol6 3-reax/merd3_stp1.map  

 

fix 1 statted_grp_REACT nvt temp 300 300 1 

 

fix 4 bond_react_MASTER_group temp/rescale 1 300 300 1 1 

 

thermo_style custom step temp f_rxns[1] f_rxns[2] f_rxns[3] 

 

timestep 0.005 

 

run 25000 

 

write_data 4-reax_run/run_512_me.data nofix 

 

 


