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Son zamanlarda, gelişen teknoloji ve endüstriyel uygulamalar ile enerji ihtiyacının 

artması sonucunda hâlihazırda kullanılmakta olan enerji kaynaklarına alternatif arayışı 

önemli bir konu haline gelmiştir. Termoelektrik (TE) güç üretimi, termal enerjiyi elektrik 

enerjisine doğrudan çevirebilen, çevre dostu, düşük maliyetli ve sürdürülebilir bir enerji 

üretim yöntemidir. Geleneksel TE malzemeler olarak kullanılan inorganik malzemelerin 

yanısıra organik yapılı iletken polimerler ve kompozitlerinin kullanımı güncel araştırma 

konuları arasında yer almaktadır. İletken polimerler; iyi elektriksel, mekanik ve optik 

özellikleri, düşük termal iletkenlikleri, kolay ve düşük maliyetli sentez yöntemleri gibi 

özellikleri sayesinde TE malzeme olarak umut verici malzemeler haline gelmişlerdir.  

Bu tez çalışmasında, iletken polimer olarak polianilin (PANI), poli (3,4-etilendioksi 

tiyofen):poli (stiren sülfonat) (PEDOT:PSS) ve politiyofen (PTh) kullanılmıştır. 

Kullanılan iletken polimerlerin TE özelliklerini geliştirmek amacı ile, iki boyutlu bir 

yarıiletken olan grafitik karbon nitrür (GCN) ile kütlece farklı oranlarda kompozitleri 

hazırlanmıştır. Katkı maddesi olarak kullanılan GCN, farklı kaynaklardan sentezlenerek 

kullanılmış, bununla birlikte katmanlarına ayırma ve itakonik asit ile 
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fonksiyonlandırılarak TE özellikleri geliştirilmeye çalışılmıştır.  Hazırlanan kompozitler 

Fourier-Transform Infrared (FTIR-ATR), ultraviyole-görünür bölge (UV-vis), X-ray 

kırınımı (XRD) spektroskopik yöntemleri ve taramalı elektron mikroskobu (SEM) ile 

karakterize edilmiştir. Ayrıca, elektriksel iletkenlik ve Seebeck katsayısı değerleri 

ölçülüp, güç faktörü değerleri hesaplanarak, TE özellikler incelenmiştir. 

Gerçekleştirilen çalışmalar sonucunda, GCN katkılandırılması ile iletken polimerlerin 

güç faktörü değerlerinde oldukça yüksek bir artış meydana geldiği gözlenmiştir. 

Katkılandırılmamış PANI’ nin güç faktörü değerinin 0,18 μWm-1K-2’ den 93,87 μWm-1K-

2 değerine, katkılandırılmamış PEDOT:PSS’ nin güç faktörü değerinin 0,19 μWm-1K-2 

değerinden 419,7 μWm-1K-2 değerine arttığı ve katkılandırılmamış PTh’ in güç faktörü 

değerinin 1,28x10-5 μWm-1K-2 değerinden 134,23 μWm-1K-2 değerine arttığı 

belirlenmiştir.  

Tez çalışması sonucunda, doğal kaynaklardan üretilebilen GCN’ ün, iletken polimerlerin, 

özellikle PEDOT:PSS’ nin TE özelliklerini arttırmak için ucuz ve kolay üretilebilen bir 

katkı malzemesi olarak kullanılmak üzere yüksek potansiyele sahip olduğu ortaya 

konulmuştur. 

Anahtar Kelimeler: Termoelektrik, kompozit, iletken polimer, polianilin, poli (3,4-

etilendioksi tiyofen):poli (stiren sülfonat), politiyofen, grafitik karbon nitrür. 
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Recently, as a result of developing technology and industrial applications and the increase 

in energy needs, the search for alternatives to energy sources that are currently used has 

become an important issue. Thermoelectric (TE) power generation is an environmentally 

friendly, low-cost, and sustainable energy generation method that can directly convert 

thermal energy into electrical energy. In addition to inorganic materials used as traditional 

TE materials, the use of organic conductive polymers and composites is among the 

current research topics. Conductive polymers; Thanks to their good electrical, 

mechanical, and optical properties, low thermal conductivity, and easy and cost-effective 

synthesis methods, they have become promising materials as TE materials. 

In this thesis study, polyaniline (PANI), poly (3,4-ethylenedioxy thiophene):poly (styrene 

sulfonate) (PEDOT:PSS), and polythiophene (PTh) were used as conductive polymers. 

To improve the TE properties of the conductive polymers used, composites were prepared 

with graphitic carbon nitride (GCN), a two-dimensional semiconductor, in different mass 

ratios. GCN, which is used as an additive, was obtained from different sources and used, 

with this, TE properties were tried to be improved by delamination and functionalization 

with itaconic acid. The prepared composites were characterized by Fourier-Transform 

Infrared (FTIR-ATR), ultraviolet-visible region (UV-vis), X-ray diffraction (XRD) 

spectroscopic methods, and scanning electron microscopy (SEM). In addition, electrical 
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conductivity and Seebeck coefficient values were measured and power factor values were 

calculated, and TE properties were examined. 

As a result of the studies carried out, it was observed that the power factor values of 

conductive polymers increased considerably with GCN addition.  It was determined that 

the power factor value of the pristine PANI increased from 0.18 5μWm-1K-2 to 93.87 

5μWm-1K-2, the power factor value of the pristine PEDOT:PSS increased from 0.19 μWm-

1K-2 to 419.7 μWm-1K-2 and the power factor value of the pristine PTh increased from 

1.28x10-5μWm-1K-2 to 134.23 μWm-1K-2. 

As a result of the thesis, it has been revealed that GCN, which can be produced from 

natural sources, has a high potential to be used as an inexpensive and easily produced 

additive material to increase the TE properties of conductive polymers, especially 

PEDOT: PSS. 

Keywords: Thermoelectric, composite, conductive polymer, polyaniline, poly (3,4-

ethylenedioxy thiophene):poly (styrene sulfonate), polythiophene, graphitic carbon 

nitride. 
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GİRİŞ 

 

1.1  Literatür Özeti 

Termoelektrik (TE) güç üretimi, termal enerjiyi elektrik enerjisine doğrudan 

dönüştürmenin en etkili yoludur. Halen yaygın olan enerji dönüşüm teknolojileri, küresel 

ısınmaya neden olan ısı emisyonu ve hava kirliliği problemlerini beraberinde 

getirmektedir. Bu nedenle, atık ısıyı kullanabilen ve çevresel kirlilik yaratmayan TE 

enerji üretimi, yeşil bir seçenek sağlama amacına daha iyi hizmet etme potansiyeline 

sahiptir [1]. Termal enerjiyi elektrik enerjisine dönüştürebilen TE cihazlar; katı hal 

çalışmaları, mekanik hareket eden parçaların ve sera gazı salınımı olmaması, iyi stabilite, 

yüksek güvenilirlik ve uzun süreli çalışabilmeleri nedeniyle büyük ilgi görmüştür [2]. 

TE cihazları diğer enerji teknolojilerine göre belirgin avantajlar sunar:  

 Hareketli parça olmadan çalışırlar, böylece titreşim ve gürültüye bağlı olumsuzlukları 

en aza indirirler. 

 Toplam hacimleri nispeten azdır. 

 Katı hal yapıları nedeniyle çok yüksek güvenilirlik sergilerler. 

 Periyodik olarak dolumlar gerektirebilecek veya çevreye zararlı olabilecek soğutucu 

akışkan sıvıları (yani kloroflorokarbonlar) içermezler. 

 Hem ısıtma hem de soğutma için kullanılabilirler [3]. 

TE cihazları genel olarak; TE soğutucular ve TE jeneratörler olmak üzere ikiye 

ayrılmaktadır. TE soğutucular Peltier etkisi olarak adlandırılan ve sistemdeki modüllere 

uygulanan elektrik enerjisinin sonucunda meydana gelen sıcaklık farkı ile çalışmaktadır. 

TE jeneratörlerde ise modüller arasında meydana gelen sıcaklık farkı sonucu elektrik 

enerjisi üretilmektedir. Bu durum Seebeck etkisi ile açıklanmaktadır [4]. Seebeck etkisine 

göre meydana gelen sıcaklık farkı ile birlikte yük taşıyıcılar daha yüksek enerjili (yüksek 

sıcaklığa sahip) kısımdan, düşük enerjili (düşük sıcaklığa sahip) kısma doğru hareket 

ederler.  Yüklerin taşınması işlemi malzemenin yapısında bulunan boşluklar aracılığı ile 

gerçekleşiyorsa Seebeck katsayısı pozitif, yük taşıma işlemi elektronlar aracılığı ile 

gerçekleşiyorsa Seebeck katsayısı negatif değerde olur. Yük taşıyıcıların türüne göre TE 

malzemeler, p- tipi (pozitif) ve n- tipi (negatif) olarak ayrılmaktadır [5].  



2 

TE cihazların yapımında kullanılan malzemelerin performansları birimsiz bir büyüklük 

olan ZT değeri ile açıklanır.  ZT = S2σT/κ formülünde S: Seebeck katsayısına, σ: 

elektriksel iletkenliğe, κ: termal iletkenliğe, T ise mutlak sıcaklığa karşılık gelmektedir 

[6-8]. Çoğu koşulda, σ, S ve κ birbirine bağımlıdır. Elektriksel iletkenlik arttığında, 

Seebeck katsayısında azalma görülmesi beklenmektedir. Dolayısıyla, bir faktörün 

artması, diğeri üzerinde negatif bir etkiye sahip olabilir. TE malzemelerin verimli bir 

şekilde çalışabilmesi için ZT katsayısı 1 veya daha büyük değerlerde olmalıdır [9]. Çoğu 

malzemede, elektriksel iletkenlikteki artışa genellikle ısıl iletkenlikte bir artış eşlik eder. 

Bu nedenle, TE malzemeleri üzerine yapılan araştırmanın ana odağı, ısı iletkenliğini 

düşük tutarken elektrik iletkenliğini arttırmaktır. Teorik olarak, etkili bir TE performansı; 

yüksek Seebeck katsayısı, yüksek elektriksel iletkenlik ve düşük ısıl iletkenlik ile elde 

edilir. Ancak genellikle, bu parametreler arasındaki güçlü ilişkiler ZT gelişimini son 

derece zorlaştırır [10]. En yüksek Seebeck katsayılarına sahip malzemeler katkılı yarı 

iletkenlerdir, metaller ise en düşük Seebeck katsayılarına sahiptir [11]. 

TE cihazlar; askeri, havacılık, ulaştırma, tıbbi hizmetler, elektronik, sıcaklık tespit ve 

ölçüm cihazları gibi alanlarda deneme aşamasında ya da kullanım aşamasındadırlar ve 

genellikle enerji tasarrufu ve çevre koruma taleplerini yerine getirmektedirler [12].  

Günümüzde kullanılan TE malzemeler genellikle inorganik yapılı bileşiklerden 

oluşmaktadır. Bu malzemeler arasında; (Bi,Sb)2(Te,Se)3 bileşikleri, Bi-Sb alaşımları, 

sketturidler, PbTe, Si-Ge bileşikleri, Half-Heusler alaşımları ve metal oksitler 

bulunmaktadır [13, 14]. 

Bu bileşikler TE malzemeler olarak iyi performanslar gösterse de, zor üretim koşulları, 

pahalı olmaları, sürdürülebilir olmamaları, sertlikleri, yüksek yoğunlukları ve çoğunun 

toksik olması nedeniyle dezavantaj oluşturmaktadırlar [15].  Bu dezavantajların 

üstesinden gelmek üzere, araştırmacılar organik yapılı iletken polimerlerin TE 

malzemeler olarak kullanımı üzerine son yıllarda birçok araştırma yapmışlardır. 

İletken polimerler, ana iskelet zincirlerinde delokalize elektronlar bulunduran konjuge 

yapılı polimerlerdir. İletken polimerler; çeşitli katkılar ile katkılandırılarak farklı 

özelliklere sahip olabilmeleri, bulk halde, film halinde veya köpük formunda elde 

edilebilmeleri, farklı sentez yöntemleri ile istenilen özellikte kolayca sentezlenebilmeleri 

gibi üstün avantajlara sahiptirler. Ayrıca iletken polimerler; hafif olmaları, mekanik 
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esneklikleri, kolay işlenebilirlikleri ve doğaları gereği düşük ısı iletkenliğine sahip 

olmaları gibi avantajlara sahiptir.  

İletken polimerlerin elektriksel özellikleri, moleküler yapılarıyla yakından bağlantılıdır. 

Tüm organik yarıiletkenler, delokalize elektronların taşınmasına olanak sağlayan konjuge 

bağlara sahiptirler. Bu tür konjuge sistemlerde, komşu atomların p orbitalleri üst üste 

binerek, π elektronlarını delokalize hale getirir ve tamamen dolu π ve boş bir π* orbitali 

oluşumuna neden olur. Artan konjugasyon uzunluğu ile π ve π * orbitalleri, işgal edilen 

en yüksek enerjili moleküler orbital (HOMO) ve en düşük enerjili boş moleküler orbital 

(LUMO) ile sınırlandırılan yarı sürekli enerji bantları oluşturur. HOMO ile LUMO 

arasındaki enerji farkı tipik olarak 1.5–3.0 eV aralığındadır.  

Düşük sıcaklıklarda verimli şekilde çalışabilen iletken polimerler, esnek ve ince film 

uygulamalarında kullanılma potansiyeli göstermektedir. Bu makromoleküller organik 

elektronik ve termal enerji sistemleri alanlarında büyük etkiler yaratma potansiyeline 

sahiptirler [16]. İletken polimerlerin TE performanslarını belirlemede inorganik TE 

malzemelerden farklı olarak güç faktörü (PF=S2σ) değeri kullanılmaktadır. Bunun sebebi, 

iletken polimerlerde termal iletkenliğin ölçümünün zor olması ve iletken polimerlerin 

birbirlerine yakın ve katkılandırma ile değişmeyen termal iletkenlik değerlerine (0.1‐0.3 

Wm-1K-1) sahip olmalarıdır [17, 18]. Literatürde, TE uygulamalarında kullanılan 

polianilin (PANI), poli (3,4-etilendioksi tiyofen): poli (stiren sülfonat) (PEDOT:PSS), 

politiyofen (PTh) polimerler, inorganik muadilleri ile karşılaştırıldığında güç faktörü 

değerleri 3 kat daha düşüktür. Bununla birlikte, polimerik TE malzemelerin yük taşıyıcı 

mobilitesi 1 cm2V-1s-1'den azdır. Uygun miktarda organik/inorganik materyalin katkısı, 

polimer ve katkı maddesi arasında birbirine bağlı bir ağ oluşturarak kompozitin ısıl 

iletkenliğini sabit tutarken elektrik iletkenliğinde bir artışa neden olabilir [19]. Organik 

veya inorganik malzemelerle katkılandırılan iletken polimer kompozitlerin TE 

özelliklerini iyileştirmek için, yüksek elektriksel iletkenliğe veya Seebeck katsayısına 

sahip uygun bir katkı maddesinin kullanılması gerekir. 

Son yıllarda; iyi elektronik, mekanik, termal, optoelektronik ve bant aralığı özellikleri 

nedeniyle, grafen, siyah fosfor, geçiş metali dikalkojenitler, nitrürler, karbonitrürler vb. 

iki boyutlu (2D) malzemelerin TE malzemelerde kullanılması araştırmacılar tarafından 

ilgi çekici çalışmalar haline gelmiştir [20, 21]. Bu malzemeler arasında özellikle grafen; 

yüksek mekanik özellikleri, yüksek yüzey alanı, esnekliği, yüksek taşıyıcı hareketliliği ve 

şeffaflığı nedeniyle TE malzemesi olarak en yaygın olarak araştırılan malzemelerden 
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biridir [22]. Literatürde, başta grafen olmak üzere 2D malzemeler ile PEDOT:PSS ve 

PANI esaslı kompozitlerin TE özellikleri üzerine çeşitli çalışmalar rapor edilmiştir [23-

28]. Bununla birlikte, grafenin yüksek termal iletkenliği ve düşük Seebeck katsayısı, onun 

bir TE malzemesi olarak kullanmanın ana dezavantajlarıdır [22]. 

Karbon nitrürler, karbon ve azottan oluşan bir polimerik malzeme sınıfıdır. Uzun bir 

tarihe sahip olan karbon nitrür, bilinen en eski sentetik polimerlerdendir. Farklı yapılara 

sahip karbon nitrürler sadece yüksek sertlik, düşük sürtünme katsayısı ve güvenilir 

kimyasal inertlik gibi ilgi çekici özelliklere sahip değil, aynı zamanda enerji dönüşüm ve 

depolama için büyük bir potansiyele sahiptir ve doğrudan metanol yakıt hücreleri, kataliz, 

fotokataliz ve karbondioksit tutma dahil olmak üzere çeşitli çevresel uygulamalarda 

kullanılabilmektedir [29-32]. 

Grafen benzeri bir yapıya sahip olan GCN bazlı malzemeler, elektron bakımından zengin 

ve yüksek fizikokimyasal stabiliteye sahip, sürdürülebilir, metal içermeyen yarı iletken 

polimerlerdir. GCN atmosfer koşullarında oldukça stabil ve sert olmasının yanı sıra bazik 

yüzey alanlarının varlığına bağlı olarak birçok uygulama için cazip olan özelliklere 

sahiptir [33]. GCN, elmas benzeri mekanik özelliklere sahip olmasının yanında, tekrar 

eden tri-s-triazin (C6N7) yapı blokları ve karbon ve azot atomları arasındaki güçlü 

kovalent bağlardan dolayı termal, kimyasal ve fotokimyasal olarak stabil bir malzemedir 

[34]. 

GCN yapısındaki azot atomlarının varlığı ve triazin gruplarının bolluğu sayesinde 

elektrokimya ve yarı iletkenler gibi bazı uygulamalar için grafenden daha iyi özelliklere 

sahip olmaktadır [35]. Bunun yanında GCN; katalizörlerde, sensörlerde, solar hücrelerde, 

süperkapasitörlerde, bataryalarda, adsorbanlarda, nitrik oksit (NO) oksidasyonunda, 

karbondioksit (CO2) redüksiyonunda, biyogörüntüleme sistemlerinde ve birçok 

uygulamada kullanılmaktadır [36-48]. 

GCN teorik olarak geniş bir spesifik yüzey alanına sahipken, yığın halindeki katmanlar 

nedeniyle bulk hali genellikle düşük bir spesifik yüzey alanına sahiptir. Bulk GCN 'ün 

katmanlarına ayrılması ile, geniş bir spesifik yüzey alanı elde edilebilmektedir [49]. 

Düşük bir bant aralığına sahip (2,5-2,8 eV), grafen benzeri bir malzeme olarak GCN 

potansiyel bir termoelektrik malzeme olarak belirtilmiştir [50, 51]. Shyni vd. GCN katkılı 

Bi0,4Sb1,6Te3 kompozitler sentezlemiş ve GCN katkılandırması ile ZT değerinin 0,295’ 

ten 1,029’ a arttığını rapor etmiştir [51]. Bununla birlikte, literatürde GCN katkılı iletken 
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polimer kompozitlerin TE özellikleri üzerine gerçekleştirilen bir çalışma 

bulunmamaktadır.  

Tez çalışmasında; üre, melamin, guanidin hidroklorür gibi farklı kaynaklardan GCN 

sentezi gerçekleştirilmiştir. Guanidin hidroklorürden üretilen GCN numunesi 

eksfoliasyon işlemi ile katmanlarına ayrılarak, daha yüksek yüzey alanına sahip 

malzemeler elde edilmeye çalışılmıştır. TE özellikleri arttırmak amacı ile itakonik asit ile 

GCN yüzeyi fonksiyonlandırılmıştır. Kütlece farklı oranlarda GCN numuneleri ile 

katkılandırılan PEDOT:PSS, PANI ve PTh esaslı kompozitler hazırlanmış ve TE 

özellikleri üzerine çalışmalar gerçekleştirilmiştir.  

1.2 Tezin Amacı 

Günümüzde gelişen teknoloji ile birlikte, enerji ihtiyacı da orantılı şekilde artmıştır. 

Hâlihazırda kullanılmakta olan enerji kaynaklarının büyük çoğunluğunun sürdürülemez 

kaynaklardan elde edilmesi ve çevreye vermiş oldukları zarar göz önüne alındığında, 

temiz ve sürdürülebilir enerji kaynaklarının geliştirilmesi adına araştırmacılar yoğun 

şekilde çaba sarfetmektedirler. TE enerji üretimi, termal enerjiyi doğrudan elektrik 

enerjisine çevirmesi sayesinde ilgi odağı haline gelmiştir. Organik yapılı iletken 

polimerler sahip oldukları özellikler sayesinde TE malzeme olarak kullanım potansiyeli 

göstermektedirler. İletken polimerlerin TE özelliklerini arttırmak amacı ile kompozit 

haline getirilmeleri en etkili yollardan birisidir.  

Grafen benzeri bir yapıya sahip, iki boyutlu bir yarıiletken olan GCN birçok uygulamada 

kullanılmasına rağmen, TE malzeme olarak kullanımı konusunda sınırlı sayıda yayın 

bulunmaktadır. Tez çalışmasının amaçları arasında; farklı kaynaklardan GCN sentezi 

gerçekleştirmek, GCN katkılı PEDOT:PSS, PANI ve PTh kompozitler sentezlemek, 

sentezlenen kompozitlerin TE özelliklerini incelemek, kompozitlerin TE özelliklerini 

daha iyi hale getirmek için GCN’ nin katmanlarına ayrılması ve itakonik asit ile 

fonksiyonlandırılması ve iletken polimerler kompozitlerin katkılandırılmamış hallerine 

göre daha yüksek TE özelliklere sahip olduklarının ortaya konulması bulunmaktadır.  

1.3 Hipotez 

Son yıllarda grafen gibi 2D (iki boyutlu) malzemeler ile katkılandırıldığında iletken 

polimerlerin TE özelliklerinde önemli artışlar gözlendiği rapor edilmiştir. GCN (grafitik 

karbon nitrür) de grafit benzeri tabakalı yapıya sahip, yüzeyi fonksiyonlandırılabilen ve 

fotokatalizör olarak kullanılan bir yarıiletkendir. Bu nedenle, iletken polimerlerin TE 
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özelliklerini arttırılabileceği varsayılmıştır. Ayrıca GCN, tabakalarına ayrılıp 

(exfoiliation) grafen benzeri 2D malzeme haline getirildiğinde veya yüzeyi 

fonksiyonlandırıldığında iletken polimerlerin TE özelliklerini daha da arttırmalıdır.  
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2 

GENEL BİLGİ 

 

2.1 Termoelektrik Sistemler 

Günümüzde, elektronik cihazlarda meydana gelen gelişmeler ve Nesnelerin İnterneti 

(IoT) kavramının artan önemi sonucunda sensör ağ sistemlerinin daha önemli bir konuma 

gelmesi, batarya kullanılmayan mobil güç kaynakları geliştirmeye olan ihtiyacı 

arttırmaktadır. Ayrıca, hâlihazırda günlük yaşamın ayrılmaz bir parçası olan kişisel mobil 

cihazlara etkin bir şekilde güç verme ihtiyacı da bulunmaktadır [52]. Tüm bu 

gereksinimleri karşılamak gelecekte her yerde bulunan çok sayıda sensör sistemlerinin 

geliştirilmesi adına araştırmacılar yoğun şekilde çalışmaktadır. Bu araştırmaların 

temelinde çevreden; termal enerji, mekanik titreşim, elektromanyetik dalga gibi çeşitli 

enerji kaynaklarını kendi kendine toplayıp enerjiye dönüştürebilen piezoelektrik, 

manyetoelektrik ve TE teknolojiler yer almaktadır [53].  

TE sistemler, ısıtma veya soğutma işlemlerinde kullanılmak üzere elektrik enerjisini 

doğrudan sıcaklık farkına veya atık ısıdan yaratulan sıcaklık farkını elektrik enerjisine 

dönüştüren yarı iletken özellikteki malzemelerden oluşmaktadır. TE modüller, yüksek ve 

düşük sıcaklıktaki taraflar arasında bulunan n-tipi ve p-tipi yarı iletken dizilerinden 

oluşmaktadır (Şekil 2.1) [54]. TE modüllerde enerji dönüşümü, üç ana etki olan Seebeck 

etkisi, Peltier etkisi ve Thomson etkisine göre açıklanmaktadır. Seebeck etkisi, iletken bir 

maddenin, sıcaklık farkına maruz bırakıldığında voltaj farkı meydana getirdiğini 

açıklamaktadır. Bu etkiye göre çalışan bir TE modül, elektriksel olarak seri ve termal 

olarak paralel bağlanmış bir p-tipi ve bir n-tipi termo elemandan oluşan bir termokupldan 

oluşur. Isı, çiftin bir tarafına pompalanır ve karşı taraftan atılır. Sıcak ve soğuk bağlantılar 

arasındaki sıcaklık gradyanı ile orantılı bir elektrik akımı üretilir (Şekil 2.1a). Peltier 

etkisi, Seebeck enerjisinin tersi olarak voltaj farkı sonucu meydana gelen sıcaklık farkını 

açıklamaktadır. Bu etkiye göre çalışan bir modülde ise sisteme uygulanan elektrik akımı 

sonucunda, soğuk bağlantı noktasından sıcak bağlantı noktasına ısı pompalanır. Sıcak 

taraftan ısının uzaklaştırılması koşuluyla, soğuk bağlantı hızla ortam sıcaklığının altına 

düşecektir. Sıcaklık gradyanı, uygulanan akımın büyüklüğüne göre değişmektedir (Şekil 



8 

2.1b). Thomson etkisi ise homojen yapıdaki bir iletkendeki tersinir termal gradyanı ve 

elektrik alanı açıklamaktadır [55, 56].  

 

 

Şekil 2.1 TE modül şeması; Seebeck etkisi (a), Peltier etkisi (b) [56] 

TE sistemlerin kullanımı, CO2 ve sera gazı salınımının azaltarak temiz enerji üretiminde 

büyük bir potansiyele sahiptir. TE sistemlerin temelinde yer alan katı halde enerji 

dönüşümü, iki fazlı (gaz/sıvı) bir çalışma sıvısını sıkıştırması ve genişletmesi gereken 

sistemlerle karşılaştırıldığında basitliği açısından büyük bir çekiciliğe sahiptir. Ancak 

birkaç küçük ölçekli uygulama dışında TE sistemlerinin gelişimi, yaygın kullanımları için 

günümüzde istenilen düzeyde değildir. TE sistemlerin; araba koltuğu 

soğutucusu/ısıtıcıları, lazer diyot soğutucular ve bazı düşük voltajlı güç üreteçleri için 

termal döngüler dâhil olmak üzere çeşitli ticari kullanımları gerçekleştirilmiştir. Başarılı 

uygulamalar, bu sistemlerin küçük boyutlarından, zorlu ortamlardaki sağlamlıklarından 

ve hızlı yanıt sürelerinden faydalanmıştır [57].  
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2.1.1 Termoelektrik Parametreler 

TE sistemlerde kullanılan malzemelerin enerji dönüşüm verimi, birimsiz bir değer olan 

ZT katsayısı ile belirlenmektedir. TE malzemelerde verimlilik ZT katsayılarına göre üç 

sınıfta incelenebilmektedir: 

 ZT katsayısı 1’ den az olan malzemeler verimsiz, 

 ZT katsayısı 2 malzemeler atık ısının geri kazanımında kullanılabilir, 

 ZT katsayısı 4 - 5 arasında olan malzemeler soğutucu olarak oldukça verimlidir. 

Günümüzde kullanılan inorganik TE malzemelerin ZT katsayıları yaklaşık 1 

değerindedir [58, 59]. 

2.1.1.1 ZT Katsayısı 

TE verimliliği gösteren bu terim;  

                                                             ZT = S2σTκ−1                                                            (2.1) 

Eşitliği ile tanımlanmakta olup; eşitlikteki S, σ, T ve κ sırasıyla Seebeck katsayısı, 

elektriksel iletkenlik, mutlak sıcaklık ve ısıl iletkenliğe karşılık gelmektedir [60-62].  

Bir TE malzemede yüksek ZT elde etmedeki en büyük zorluk, elektriksel iletkenlik ile 

Seebeck katsayısı arasındaki ters ilişki nedeniyle elektriksel iletkenlik, Seebeck katsayısı 

ve termal iletkenliğin birlikte optimizasyonunun gerekliliğidir [63]. Örneğin, yük taşıyıcı 

konsantrasyonu arttıkça, elektriksel iletkenlik artar ve Seebeck katsayısı düşer. Ayrıca, 

iyi termal iletkenliğe sahip malzemeler, yüksek elektrik iletkenliğine sahip olabilir [64].  

Teorik olarak, verimli bir TE malzeme yüksek elektriksel iletkenliğe, büyük bir Seebeck 

katsayısına ve düşük termal iletkenliğe sahip olmalıdır [65]. 

TE malzemeler üzerine yapılan ilk çalışmalarda kullanılan malzemeler (çoğunlukla 

metaller) ideal TE özelliklere sahip olmadığından, çok küçük ZT değerleri göstermiştir. 

Bunun nedeni metallerin hem yüksek elektriksel iletkenliğe hem de yüksek termal 

iletkenliğe sahip olmasıdır. Geleneksel malzemelerin çoğu, elektriksel ve termal 

iletkenlik arasında bir korelasyon sergiler. Metal gibi elektriği iyi ileten bir malzeme 

ısıyı da iyi iletirken; cam veya seramik gibi ısıyı yalıtan bir malzeme elektriği de 

yalıtmaktadır [58]. 
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2.1.1.2 Güç Faktörü 

TE malzemelerde güç faktörü ZT katsayısına ait eşitlikte elektronik kısma karşılık 

gelmektedir. Güç faktörü bir TE güç jeneratörünün güç çıkışı performansına karşılık 

gelmekte olup; 

                                                                  PF = S2σ                                                                  (2.2) 

eşitliği ile tanımlanmaktadır [66]. İletken polimerler gibi termal iletkenlik değerleri düşük 

ve birbirine yakın olan TE malzemelerde güç faktörü, ZT katsayısına göre TE verimliliği 

belirlemede daha etkin bir parametredir [67]. Narducci, ZT değerinin bazı uygulamalar 

için farklı malzemeleri derecelendirmek ve karşılaştırmak için uygun bir parametre 

olmadığını, yüksek sıcaklıktaki uygulamalar için güç faktörünün daha iyi bir ölçüt 

olduğunu belirtmiştir [68].  

Araştırmacılar, güç faktörü değerini arttırmak için yapılan çalışmalarda iletkenlik ve 

Seebeck katsayısı değerlerini optimize etmeye odaklanmıştır. Bu iki parametre genellikle 

ters orantılı bir ilişkiye sahip olmasına rağmen bazı çalışmalarda, iletkenlik ve Seebeck 

katsayısının birlikte arttığı gözlenmiştir. Wang ve ekibi Ca3Co4O9 seramiğini Ag+ iyonu 

ile doplamışlar ve Ag ilave etmişlerdir. Ag+ doplamasının yük taşıyıcı konsantrasyonunu, 

Ag katkılandırmasının ise yük taşıyıcı mobilitesini arttırdığını rapor etmişlerdir [69].  

2.1.1.3 Elektriksel İletkenlik 

Bir malzemenin elektiriği iletme yeteniğine karşılık gelen elektriksel iletkenlik (σ); 

                                                                      σ = nqμ                                                                (2.3) 

ile ifade edilmektedir. Bu eşitlikte n yük taşıyıcı konsantrasyonuna, q elektrik yüküne, μ 

yük taşıyıcı mobilitesine karşılık gelmektedir. Bir malzemenin yüksek iletkenliğe sahip 

olması, yüksek konsantrasyonda ve yüksek mobiliteye sahip taşıyıcılar gerektirir. 

Böylece, iletkenlik, bu iki parametrenin ayrı ayrı veya aynı anda artırılmasıyla 

geliştirilebilir [70]. 

Organik yarı iletkenlerin çoğu, HOMO ve LUMO seviyeleri arasındaki büyük boşluklar 

nedeniyle genellikle düşük elektriksel iletkenlik sergilemektedirler. Elektriksel iletkenliği 

arttırmada kullanılan en etkili yöntemlerden biri doping işlemidir. Dopant atomları, 

doping işlemi uygulanan malzemenin atomlarından daha fazla değerlik elektronuna sahip 

olabilir ve bu nedenle, yük taşıyıcılarının konsantrasyonunu artırabilir. İdeal bir TE 

malzemede yük taşıyıcı yoğunluğu 1019 ila 1021 cm-3 aralığında olmalıdır [71]. Bununla 
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birlikte, doping işlemi, iletkenliği artırmak için tek etkili faktör değildir. Yarı iletkenlerde 

yük taşıyıcıların maruz kaldıkları tuzak noktalarının yüksek konsantrasyonu nedeniyle, 

taşıyıcı mobilitesi başka bir önemli faktördür. Yük taşıyıcı konsantrasyonu ve mobilitenin 

birbirine bağlı parametreler olması nedeniyle, artan yük taşıyıcı konsantrasyonu 

taşıyıcılar arasındaki saçılma nedeniyle, yük taşıyıcılarının mobilitesinde azalmaya neden 

olabilir. Kararlı yapıdaki malzemelerde güçlü π etkileşimi yüksek mobiliteye yol açarken, 

bu durum çoğu zaman iletkenliği artırmak için taşıyıcı konsantrasyonunu artırmaktan 

daha faydalı olabilir [72]. 

2.1.1.4 Seebeck Katsayısı 

Yarı iletken malzemenin sıcak ve soğuk uçları arasında bir sıcaklık farkı meydana 

geldiğinde üretilen voltaj, sıcaklık ile doğru orantılı olan Seebeck voltajı olarak 

adlandırılmaktadır. Oluşan voltaj değerinin sıcaklık değerine farkına orantısı Seebeck 

katsayısı değerini vermektedir [73]. Seebeck katsayısı;  

                                                                  𝑆 =
∆𝑉

∆𝑇
                                                                      (2.4) 

eşitliği ile açıklanmaktadır.  

Seebeck katsayısının işareti, TE malzemenin sıcak ve soğuk uçları arasında taşıyıcıların 

hareketlerine göre pozitif veya negatif değerde olmaktadır. TE malzemenin soğuk 

kısmında taşıyıcı olarak elektronların birikmesi durumunda, soğuk kısım sıcak kısma 

göre negatif yükte olduğundan Seebeck katsayısı negatif değerlik alır. Bu tip iletkenlik 

gösteren malzemeler n-tipi iletken olarak adlandırılmaktadır (Şekil 2.2). TE malzemenin 

soğuk kısmında taşıyıcı olarak boşlukların birikmesi durumunda ise, soğuk kısım pozitif 

yüklerle dolu olduğundan Seebeck katsayısı pozitif değerlik alır. Bu tip iletkenlik 

gösteren malzemeler ise p-tipi iletken olarak adlandırılmaktadır [74].  
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Şekil 2.2 n-tipi TE malzemelerde iletim şeması [74]  

Genel olarak, n-tipi malzemeler, belirli bir taşıyıcı konsantrasyonunda p-tipi malzemelere 

oranla çok daha büyük Seebeck katsayılarına sahiptir. Bunun sebebi, genel olarak 

elektron kütlesinin boşluklardan daha fazla olmasıdır [75].  

Seebeck katsayısı, Piseranko ilişkisi yardımı ile de tanımlanabilmektedir; 

                                                          𝑆   =
8π2𝐾𝑏

2T

3qℎ2
𝑚𝑑 

∗ (
𝜋

3𝑝
)2/3                                            (2.5) 

Bu eşitlikte Kb Boltzman sabitine, q taşıyıcı yüküne, p boşluk konsantrasyonuna, h Planck 

sabitine, 𝑚𝑑 
∗  etkin taşıyıcı kütlesininin yoğunluğuna karşılık gelmektedir. Eşitliğe göre, 

Seebeck katsayısı; yük taşıyıcı konsantrasyonuna, etkin taşıyıcı kütlesine ve sıcaklığa 

bağlı olarak değişmektedir. Seebeck katsayısı artan yük taşıyıcı konsantrasyonu ile 

azalırken, etkin taşıyıcı kütlesi ile artış göstermektedir [70].  

2.1.1.5 Termal İletkenlik 

Isıl iletkenlik, κ, bir malzemeden yük taşıyıcıları (elektronlar veya boşluklar) veya fonon 

adı verilen kuantize kafes salınımları aracılığı ile ısı tranferi olarak tanımlanmaktadır. Isıl 

iletkenlik; 

                                                              κ = κ𝐿 + κ𝐸                                                                   (2.7) 

eşitliği ile belirlenmektedir. Burada κ𝐿ve κ𝐸, sırasıyla kafes ve elektronik termal 

iletkenliğe karşılık gelmektedir. Termal iletkenliğe kafes katkısı, kristal yapılı 

malzemelerde yüksek, amorf yapılılarda düşüktür ve taşıyıcı konsantrasyonundan aşağı 

yukarı bağımsızdır. Elektron katkısı tipik olarak düşük taşıyıcı konsantrasyonlarında 
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ihmal edilebilir derecede küçüktür ve taşıyıcı konsantrasyonu arttıkça yani elektronik 

iletkenlik arttıkça artar [76]. 

TE malzemeleriyle ilgili birçok araştırma alanında, termal iletkenliğin kafes kısmını 

esasen minimum değerine düşürmek için girişimlerde bulunulmaktadır. Bu girişimler, 

farklı frekans aralıklarında saçılan fononların, kütle dalgalanması saçılması, tanelerin 

boyutuna bağlı olarak tane saçılması ve ince filmlerde veya çok katmanlı sistemlerde 

arayüz saçılması gibi çeşitli yöntemler kullanarak dağıtarak gerçekleştirilmektedir [77]. 

İyi TE malzemeler, düşük ısıl iletkenlik sergilemelidir. Katıların termal iletkenlikleri 

sıcaklığa bağlıdır ve kristalin boyutundaki farklılıklardan, kafes kusurlarından veya 

kusurlarından, çıkıklardan, kafes salınımlarının uyumsuzluğundan, taşıyıcı 

konsantrasyonundan ve taşıyıcılar ile örgü dalgaları arasındaki etkileşimlerden 

etkilenmektedir [78]. 

2.2 Termoelektrik Malzemeler 

TE malzemelerin keşfedilmesinden günümüze kadar geçen süreçte, bu malzemelerin 

performanslarının düşük olması, uygulama alanlarını kısıtlamıştır. TE yarı iletkenler ile 

ilgili çalışmalar 1965-1993 yılları arasında düşük bir gelişme eğrisine sahip olsa da, 1993 

yılından günümüze kadar nano boyuttaki yapıların da araştırmalara dâhil olması ile 

birlikte hızlı bir şekilde artışa geçmiştir. Bir ve iki boyutlu nanoyapıların fononların 

difüzyonunu yavaşlatarak, termal iletkenlikte azalmaya yol açması ve TE verimliliği 

arttırmasının bulunması nedeniyle nano yapılı TE malzemelere büyük ilgi artmıştır. Aynı 

zamanda, modern sentez ve karakterizasyon teknikleri kullanılarak, daha yüksek verim 

elde etmek amacıyla nanoyapılı bileşenler içeren geleneksel dökme malzemeler 

araştırılmış ve geliştirilmiştir [79, 80]. 
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Şekil 2.3 TE malzemeler üzerine yapılan çalışmaların yıllara göre gelişimi [80] 

TE sistemlerde günümüze kadar kullanılan ve halen popüler olan malzemeler genellikle 

iyi TE performansa ve yüksek stabiliteye sahip inorganik yapılı bileşiklerden 

oluşmaktadır. Bu inorganik bileşiklerden en çok kullanılanları; kurşun tellür (PbTe), 

bizmut tellür (Bi2Te3), silisyum-germanyum alaşımları (Si-Ge), Half heusler alaşımları 

ve skutteruditlerdir (Şekil 2.4) [81]. 
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Şekil 2.4 Çeşitli TE malzemelerin kullanım oranları [81] 

İnorganik yapılı bazı TE malzemelerin; iletim türleri, çalışma sıcaklıkları ve bu 

sıcaklıklarda göstermiş oldukları ZT değerleri Tablo 2.1’ de gösterilmektedir.  

Tablo 2.1 Bazı TE malzemelerin iletim tipi, çalışma sıcaklığı ve göstermiş olduğu ZT 

değerleri [82-84]  

Malzeme İletim tipi Çalışma sıcaklığı (K) ZT  

Bi2Te3 n <450 0,7-1,1 

(Bi,Sb)2Te3 p 375 1,0 

PbTe n 600–850 0,8 

SiGe n 900–1300 0,5 

CoSb3 n 650–1100 0,9 

Bi-doped PbSeTe/PbTe  n 550 3,0 

Zn4Sb3 p >600 1,4 

FeNb0,86Hf0,14Sb p 1200 ≈1,5 

Hf0,6Zr0,4NiSn0,98Sb0,02 n 1000 ≈1.0 

In0,2Ce0,15Co4Sb12  n 800 1,43 

Ca0,31Co4Sb12 p 840 1,15 

Co3,2Fe0,8Sb12 p 823 0,53 
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İnorganik yapılı TE malzemelerin yüksek performans ve stabilite avantajlarına rağmen, 

yüksek maliyetleri endüstriyel olarak kullanımlarında büyük engel oluşturmaktadır. 

Örnek olarak; Bi2Te3, BiSb ve skutteruditlerin maliyetleri sırasıyla 100 g başına 1278 $, 

1830 $ ve 3946,5 $ değerindedir [83]. Ayrıca, bu malzemelerin işleme koşullarının da 

maliyetli olması, toksik özellikleri ve kısıtlı kaynaklardan elde edilebilmesi de diğer 

dezavantajlarıdır [85, 86]. Bu durum, araştırmacıları TE malzeme olarak kullanılmak 

üzere; bol bulunan, toksik özellik göstermeyen ve düşük maliyetli malzemeler üzerine 

çalışmaya teşvik etmiştir. 

2.3 İletken Polimerler 

İletken polimerler temel olarak; polimer zinciri üzerinde bulunan sıralı tekli ve çiftli 

bağlar üzerinde, polimer yapısındaki delokalize elektronların yük taşıyıcılar aracılığı ile 

transfer edildiği konjuge yapılı makromoleküller olarak tanımlanabilmektedir.  

Geleneksel polimerler, binlerce ila milyonlarca monomer biriminden meydana gelirken, 

iletken polimerlerde polimer zincirleri daha az sayıda monomer biriminden oluşmaktadır. 

İletken polimerlerin mekanik özellikleri, yapısında bulunan sıralı tek ve çift bağlar 

aracılığı ile belirlenir. İletken polimerlerin çözünürlük ve işlenebilirlik özellikleri zincir 

üzerindeki yan gruplara ve mekanik, elektriksel ve optik özellikleri etkileyen dopant 

iyonlarına bağlı olarak değişmektedir. İletken polimerler kristalin ve kısmen amorf 

kısımları içeren yarı kristalin yapıdaki makromoleküllerdir. İletken polimerler, lokalize 

ve delokalize bölgelerden oluşmaktadır ve polaron, bipolaron ve soliton adı verilen yük 

taşıyıcıları yardımı ile π bağlarının delokalizasyonu sağlanarak polimerin yalıtkan 

formdan iletken forma geçmesi sağlanmaktadır (Şekil 2.5) [87].  
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Şekil 2.5 Polaron, bipolaron ve soliton [88] 

İyi elektriksel özelliklerinin yanında; düşük yoğunluk, iyi stabilite, kolay işlenebilirlik, 

korozyon direnci, esneklik, düşük termal iletkenlik ve düşük maliyet gibi birçok avantaja 

sahip olan iletken polimerler sınıfında başlıca; poliasetilen (PA), polianilin (PANI), 

polipirol (PPy), poli (3,4-etilendioksi tiyofen) (PEDOT), polifenilen (PP) ve politiyofen 

(PTh) yer almaktadır (Şekil 2.6) [89-91].  
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Şekil 2.6 Bazı iletken polimerlerin yapısı 

2.3.1 İletken Polimerlerde İletkenlik 

İletken polimerlerde iletkenlik temel olarak, elektronların polimerin zincirleri içinde ve 

arasında atlamasıyla gerçekleşmektedir. Bununla birlikte iletkenlik, bir dizi faktörün 

birleşimi sonucu gerçekleşmektedir. İletken polimerler, bir dizi alternatif tek ve çift bağ 

tarafından oluşan konjuge bir omurgaya sahiptir (Şekil 2.7). Tek ve çift bağların her ikisi 

de kimyasal olarak güçlü, lokalize bir σ-bağı içerirken, çift bağlar ek olarak daha az güçlü 

delokalize π-bağı içermektedir. π-bağları serisindeki p-orbitalleri birbiriyle örtüşerek 

elektronların daha kolay yer değiştirmesine ve elektronların atomlar arasında serbestçe 

hareket etmesine izin verir. İletken polimerlerde iletkenliği etkileyen etmenlerden biri de 

dopant maddelerdir. Polimer, oksitlenmiş, iletken formunda sentezlenir ve yalnızca 

dopant molekülünün (çoğu durumda bir negatif yük/anyon) varlığında polimer omurgası 

stabilize edilir ve yük nötralize edilir. Buna paralel olarak, dopant madde, polimer 

zincirinden elektron kopararak veya polimer zincirine elektron ekleyerek bunları 

polaronlar veya bipolaronlar olarak yeniden konumlandırır ve omurgaya bir yük taşıyıcı 

sokar. İletken polimere elektriksel bir potansiyel uygulandığında, dopant molekülleri 

polimerin içine veya dışına polariteye bağlı olarak hareket etmeye başlar, kararlı 

omurgayı bozar ve polaronlar ve bipolaronlar şeklinde bir polimerden geçmesine izin 

verir [92]. 
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Şekil 2.7 İletken polimer zincirine ait şema [92] 

2.3.2 İletken Polimer Esaslı TE Malzemeler 

Esnek TE cihazlar, "elektronik olarak iletken polimerler" olarak bilinen özel bir polimerik 

malzeme sınıfı gereksinimi duymaktadır. İnorganik malzemeler klasik TE malzemelerdir, 

ancak düşük sıcaklıktaki esnek TE cihazlarda kullanım için uygun değildir. Eşsiz 

özellikleri nedeniyle, elektronik olarak iletken polimerler, çeşitli sektörlerde esnek 

cihazların araştırılması ve geliştirilmesi için büyük potansiyele sahiptir. Kullanılan 

elektronik olarak iletken polimerlerin örnekleri arasında PANI, PTh, PEDOT, PPy, PA 

ve bunların türevleri bulunur. Bunlar arasında poli (2,7-karbazol) ve PEDOT:PSS TE 

uygulamalar için önemli adaylar olarak ortaya çıkmıştır. Bu polimerlerin avantajları 

arasında; kolay işlenebilirlik, iyi elektronik iletkenlik, düşük ısıl iletkenlik, düşük maliyet, 

çeşitli boyut ve şekillerde dayanıklılık ve çevre dostu olmaları sayılabilmektedir [80].  

2.3.3 Polianilin Esaslı Termoelektrik Malzemeler 

İyi bir termal stabiliteye sahip olan PANI, çeşitli organik çözücüler ve su içerisinde 

kimyasal ve elektrokimyasal olarak kolaylıkla sentezlenebilmektedir. Bununla birlikte; 

düşük maliyeti, iyi çevresel kararlılığı, mükemmel optik ve elektriksel özellikleri ve iyi 

korozyon önleyici özelliği PANI’ ye ait diğer avantajlardır. PANI; lökomeraldin 

(tamamen indirgenmiş), emeraldin (yarı oksitlenmiş) ve pernigranilin (tamamen 

oksitlenmiş) gibi farklı oksidasyon basamaklarına sahiptir. Emeraldin formu, iletken ve 

yalıtkan forma dönüşümlü olarak geçirilebilmektedir. Emeraldin bazının doping işlemi 

ile emeraldin tuz formuna geçişi sonucu iletken özellikte PANI elde edilebilmektedir 
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[93]. Bununla birlikte, diğer iletken polimerlerde olduğu gibi, saf PANI’nin zayıf 

çözünürlüğü ve işlenebilirliği uygulama alanlarını kısıtlamaktadır. Çözünebilirliğin zayıf 

olması moleküler omurgasının sert olması ve güçlü yapıdaki konjuge π-elektron 

sisteminden kaynaklanmaktadır [94]. 

 

Şekil 2.8 PANI’ e ait farklı oksidasyon basamakları 

PANI’ nin sahip olduğu avantajlar TE uygulamalarında kullanımı üzerine büyük 

potansiyel oluşturmaktadır. (±) -10-kâfur sülfonik asit (CSA) katkılı PANI'nin elektriksel 

iletkenliği 300 Sm-1 değerine,  Seebeck katsayısı 300 K sıcaklıkta 8–12 µVK-1 değerine 

ulaşabilmektedir. CSA katkılı PANI filmin ZT değeri 423 K sıcaklıkta 1,1 × 10−2’ ye 
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kadar ulaşabilir [81]. Doping işleminin yanı sıra, literatürde PANI’ nin TE performansını 

arttırmak adına çeşitli organik/inorganik katkı maddeleri ile üretilen kompozitler ve elde 

edilen değerler Tablo 2.2’ de gösterilmektedir.  

Tablo 2.2 Literatürde çalışılan bazı PANI esaslı malzemelere ait TE değerleri 

Malzeme 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck 

Katsayısı (μVK-

1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 
Kaynak 

PANI (CSA) 5,4x10-4 21 0,5-0,7 [95] 

PANI (HCl) 0,03 35,7 - [96] 

PANI (İyot) 10-2 55 - [97] 

PANI/Grafen  856 ~15 19 [98] 

PANI/Grafen ~400 ~45 81,9 [86] 

PANI/Grafen 130 ~15 3,6 [99] 

PANI/Grafen 814 26 55 [100] 

PANI/Grafen 1300 33,34 14,6 [101] 

PANI/Grafen 58,89 31,0 5,6 [102] 

PANI/Te 102 102 105 [103] 

PANI/Bi2Te3 11,6 ~36 ~1,5 [104] 

PANI/SWNT 769 65 176 [105] 

PANI/DWNTs 610 61 220 [106] 

PANI/Ag2Te 0,043 251 0,27 [107] 

PANI/PbTe 1,9 61,2 0,713 [108] 
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2.3.4 PEDOT Esaslı Termoelektrik Malzemeler 

TE uygulamalarda en yaygın kullanılan iletken polimer olarak, PEDOT ve PSS karışımı 

olan PEDOT:PSS yer almaktadır. 3,4-etilendioksi tiyofen monomer birimlerinin 

birleşiminden meydana gelen bir politiyofen türevi olan PEDOT, polimer karışımında 

pozitif yüklü yük taşıyıcılar içermektedir. Sülfonatlı bir polistiren türevi olan PSS, negatif 

karşıt iyon ve p-tipi dopant olarak işlev görerek, PEDOT zincirindeki yükleri stabilize 

etmektedir. PEDOT:PSS’ nin elektriksel iletkenliği, protonların ve polimer zinciri 

üzerindeki boşlukların hareketinden kaynaklanmaktadır [109].  

 

Şekil 2.9 PEDOT:PSS yapısı 

PEDOT:PSS; şeffaf ve esnek filmler oluşturması, termal kararlılık, ikincil doping işlemi 

ile yüksek iletkenlik değerliklerine ulaşabilmesi gibi avantajlara sahiptir. PEDOT:PSS’ 

nin iletkenliği; organik çözücüler, iyonik sıvılar, yüzey aktif maddeler, zwitter iyonlar ve 

asitler ile muamele sonucunda büyük oranda arttırılabilmektedir [109, 110]. Sülfürik asit 

ile muamele edilen PEDOT:PSS’ nin iletkenliğinin 4380 Scm-1 değerine ulaştığı rapor 

edilmiştir [111]. Literatürde, katkılandırılmış ve katkılandırılmamış bazı PEDOT:PSS 

çalışmalarına ait elde edilen TE değerler Tablo 2.3’ te verilmektedir.  
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Tablo 2.3 Literatürde çalışılan bazı PEDOT:PSS esaslı malzemelere ait TE değerleri 

(DMSO: Dimetil sülfoksit, EG: etilen glikol, rGO: indirgenmiş grafen oksit, CNT: 

karbon nanotüp) 

Malzeme İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç 

Faktörü 

(μWm-1K-2) 

Kaynak 

PEDOT:PSS/

DMSO 
620 ± 37 33,4 ± 2,2 69 [112] 

PEDOT:PSS/

EG 
885 63 351 [112] 

PEDOT:PSS/

Metanol 
1300 21,1 58 [113] 

PEDOT:PSS/

rGO:C60 
630 22,9 32,4 [114] 

PEDOT:PSS/

rGO/HI 
1160 12,5 32,6 [115] 

PEDOT:PSS/

rGO 
152,3 ± 33,5 30,47 ± 4,44 14,1 ± 3,1 [116] 

PEDOT:PSS/ 

Grafit 
80,1  15,1 3,2 [117] 

PEDOT:PSS/

CNT 
78000 43,7 151  [118] 

PEDOT:PSS/

Te 
115 215 284 [119] 

PEDOT:PSS/

Bi2Te3 
 62  145  131 [6] 

PEDOT:PSS 

/MoS2 
1250 19.5 45.6 [120] 

PEDOT:PSS/

SnSe 
 320  110  380 [121] 
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2.3.5 PTh Esaslı Termoelektrik Malzemeler 

PTh, tiyofen halkalarının birbirlerine karşı anti konumlarda bulunduğu ve dejenere 

olmayan bir yapıya sahip p-tipi iletken polimerdir (Şekil 2.10) [122]. Tiyofen halkası 

üzerindeki kükürt atomu yüksek polarize edilebilirliğe sahip olup, aynı zamanda yüklerin 

taşınmasında katkıda bulunan kararlı eşlenik zinciri oluşturmaktadır [123]. PTh ve 

türevleri; kolay polimerizasyon yöntemleri, iyi çevresel ve termal kararlılığa sahip 

olmaları, yapısal modifikasyonlarının kolaylığı, yüksek elektriksel iletkenliğe ve 

fotoiletken özelliğe sahip olmaları nedeniyle birçok araştırmacının ilgisini çekmiştir [124, 

125]. PTh, sahip olduğu özellikler sayesinde elektrot, sensör, alan etkili transistör vb. 

uygulamalarda kullanılmaktadır [126]. PTh zincirlerinin morfolojisi ve geometrisi 

değiştirilerek bant aralığı değerleri ve optik özellikleri ayarlanabilmektedir. Yan zincir 

veya dopant oranına bağlı olarak PTh’ ın bant aralığının, 1 ile 3 eV arasında değişebildiği 

rapor edilmiştir [124].  

 

Şekil 2.10 PTh yapısı 

PTh' ın π-konjuge omurgası çözeltide yarı esnek olduğundan, zayıf çözünürlük sonucu 

topaklaşmaya eğilimlidir, bu durum düşük mekanik esneklik ve zayıf işlenebilirliğe 

neden olmaktadır. Bu problemlerin üstesinden gelmek için, monomerler genellikle uygun 

yan zincirlerle fonksiyonelleştirilerebilir, işlenebilir polimerlerle kopolimerleri 

sentezlenebilir veya bu iki yaklaşımın bir kombinasyonu yapılabilir. Bununla birlikte, 

herhangi bir ek fonksiyonelleştirme genellikle PTh türevinin verimini azaltır ve pahalı 

işlemler veya toksik çözücüler gerektirir. Kolloidal dispersiyonlar genellikle gerçek 

çözümlerden ziyade geniş bir uygulama yelpazesine uygulanabildiğinden, PTh 

dispersiyonları çözünürlük problemlerini çözmek için iyi bir yol olabilir [127]. 

Literatürde, katkılandırılmış ve katkılandırılmamış bazı PTh ve türevlerine air rapor 

edilen TE değerler Tablo 2.4’ te verilmektedir. 
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Tablo 2.4 Literatürde çalışılan bazı PTh esaslı malzemelere ait TE değerleri (SW-CNT: 

tek duvarlı karbon nanotüp, MWCNT: çok duvarlı karbon nanotüp) 

Malzeme İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç 

Faktörü 

(μWm-1K-2) 

Kaynak 

PTh 0,014 72,5  0,0074 [128] 

PTh 65,9 42,5 8,88 [129] 

PTh/ClO4
− 201 23 10,3 [130] 

Poli (3-hekzil 

tiyofen) 

(P3HT) 

75 50 20 [131] 

P3HT/SWCNT 275 0,13 ± 0,03 18 ± 4 [132] 

P3HT/MWCN

T 
24 12 0,2 ± 0,1 [132] 

P3HT/SWCNT 501 ± 32 37,5 ± 1,1 71,8 ± 5,2 [133] 

PTh/SWCNT 188 38,8 ± 0,7 28,8 [134] 

PTh/MWCNT 9,99 19,1 
2,79x10-

4(ZT) 
[135] 

PTh/SnSe/ 

MWCNT 
10,85 15,9 

2,24x10-

4(ZT) 
[135] 

PTh/Bi2Te3 384 (-160) 1000 [136] 

2.4 Grafitik Karbon Nitrür 

Karbon esaslı malzemelerin bir üyesi olan karbon nitrür kompleksleri uzun bir geçmişe 

sahiptirler. Bu malzeme grubuna ait ilk çalışma Liebig tarafından 1834 yılında rapor 

edilmiştir [137].  Liu ve Cohen adlı araştırmacıların karbon nitrür grubu malzemelerin 

süper sert özellikte olduğunu öngören çalışmalarından sonra bu malzemeler; mekanik, 

optik ve elektronik cihazlarda umut verici uygulamaları nedeniyle büyük ilgi görmüştür. 

Bu malzeme grubununun allotropları arasında, grafit benzeri bir yapıya sahip olan GCN, 

ortam koşullarında en kararlı olanı olarak kabul edilmektedir [138]. GCN’ ün aromatik 

katmanları arasındaki istiflenme mesafesi (0,319 nm), grafite (0,335 nm) oranla daha 
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düşüktür. Arttırılmış istiflenme yoğunluğu, katmanlar arasında daha güçlü bağlanma ve 

grafite göre düzlemlere dik olarak daha iyi yük aktarımına yol açmaktadır [139]. 

GCN; sol-jel metodu, yumuşak şablon metodu, sert şablon metodu gibi yöntemlerin 

yanısıra; üre [140], guanidin hidroklorür [141], siyanamid[142], tiyoüre[143], 

disiyandiamid [144] veya melamin [145] gibi maddelere herhangi bir katkı maddesi 

eklemesi olmadan termal işlem uygulanması ile kolayca üretilebilmektedir (Şekil 2.11). 

Üretim yöntemine göre farklı morfoloji, boyut ve özelliklere sahip ürünler elde 

edilebilmektedir [146]. 

 

Şekil 2.11 GCN sentez şeması  

GCN, geleneksel organik yarı iletken benzerlerine nazaran termal ve kimyasal etkilere 

dayanıklılık başta olmak üzere üstün stabilite değerlerine sahiptir. Termal analiz 

sonuçlarına göre GCN 600 ̊ C sıcaklığa kadar uçuculuk göstermezken, bozunma sıcaklığı 



27 

700 ˚C sıcaklığa ulaşmaktadır. Diğer yandan, GCN; su, etanol, toluen, dietil eter ve 

tetrahidrofuran gibi çözücülerde, tabakaları arasında yer alan van der Waals kuvvetlerinin 

etkisi ile çözünmemektedir. Sahip olduğu termal ve kimyasal stabilite GCN’ ü en heyecan 

verici yarı iletken malzemelerden biri haline getirmiştir [147].  

GCN yapısında bulunan karbon ve azot atomları Pz orbitalleri üzerindeki eşleşmemiş 

elektron çiftleriyle konjuge π bağları oluşturabilen sp2 hibridizasyonuna sahiptir. Bunun 

sonucunda oldukça delokalize bir konjuge sistem oluşmaktadır. GCN’ün değerlik bandı 

+1,74 eV ve iletkenlik bandı -1,13 eV değerinde olup, band aralığı 2,7 eV değerindedir. 

Yapıda yer alan düşük koordineli azot atomları hem değerlik hem de iletkenlik bandına 

katkıda bulunduğundan oluşan π bağları düşük konjugasyona sahip olmakta, bu da 

iletkenlik özelliğini kısıtlamaktadır [148]. Diğer yandan, GCN’ ün band aralığı; demir, 

kükürt, bor bileşikleri ile doping işlemine tabi tutulması veya morfolojisinde değişiklikler 

yapılarak ayarlanabilmektedir [149].  

Bulk GCN; nanotabakalar, nanotüpler, nanoteller, kuantum noktaları ve üç boyutlu GCN 

gibi farkı yapılara dönüştürülebilmektedir. Bulk GCN, kısıtlı elektriksel iletkenliğini veya 

istiflenmiş tabakalı yapısından dolayı sahip olduğu düşük spesifik yüzey alanını optimize 

etmek adına eksfoliasyon işlemi ile nanotabaka, nanotüp veya kuantum noktalarına 

dönüştürülebilmektedir. Azot ve karbon atomları arasındaki kuvvetli kovalent bağlar ile 

oluşan GCN tabakalarının arasında ise zayıf van der Waals bağları bulunmaktadır. 

Eksfoliasyon işlemi ile bu bağlar kırılarak katmanlar iki boyutlu tabakalara 

ayrıştırılabilmektedir. Eksfoliasyon işlemleri; kuvvetli asitler kullanarak kimyasal 

eksfoliasyon, termal eksfoliasyon, sıvı ortamda ultrasonik eksfoliasyon gibi yöntemleri 

içermektedir [150]. Yang ve ekibi, eksfoliasyon işlemi ile elde ettikleri GCN 

nanotabakaların band aralığının 2,65 eV olduğunu rapor etmişlerdir [151]. Diğer yandan, 

Niu ve ekibi ise, eksfoliasyon işlemi ile elde ettikleri nanotabakaların yüksek spesifik 

yüzey alanına (306 m2g−1) sahip olduğunu rapor etmişlerdir [152].  
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Temel olarak karbon ve azot atomlarından oluşan GCN, yapısında π-bağları, Lewis bazı, 

Brönsted bazı ve H-bağları gibi çeşitli fonksiyonel kısımlar içermektedir (Şekil 2.12).  

 

Şekil 2.12 GCN yapısındaki fonksiyonel kısımlar [153] 

Bu kısımlar, NH2 ve NH gruplarının CO2 aktivasyonu, dönüşümü ve aktif grup 

katalizasyonu gibi uygulamalarda aktif kısımlar meydana getirmesi gibi, GCN’ e farklı 

uygulamalarda etkin şekilde kullanılması adına katkıda bulunmaktadır. Ayrıca, yüzeyde 

bulunan farklı işlevlere sahip grupların fonksiyonelleştirilmesi ile elektronik ve optik 

özellikler optimize edilebilmektedir. Örneğin, GCN’ ün 450 nm civarında ışın 

absorplayabilmesi nedeniyle fotokatalitik uygulamalarının kısıtlı olması, yüzeydeki –

NH–, =N– ve –NH2 gruplarının fonksiyonlaştırılması ile elektronik yapısı modifiye 

edilerek daha iyi optik özelliklere sahip olması sağlanabilmektedir. Bunun yanında, metal 

iyonları ile fonksiyonelleştirme ile elde edilen iyon katkılı kafes yapısı hidrojen üretimi 

uygulamalarında katkı sağlamaktadır. Ayrıca metaller ve ametaller ile yüzeyi fonksiyonel 

hale getirilmiş olan GCN, CO2 azaltılması gibi çevresel uygulamalar için umut verici bir 

malzeme haline gelirken, metal oksitler ile kopolimerizasyonu sonucunda enerji 

depolama uygulamaları için yüksek elektrokimyasal verime ve uzun çevrim ömrüne sahip 

malzemeler üretilebilmektedir [153]. GCN yüzeyi ayrıca farklı reaktifler kullanılarak 
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karboksil, sülfon veya hidroksil grupları açısından zengin hale getirilebilmektedir (Şekil 

2.13) [154]. 

 

Şekil 2.13 GCN yüzeyini, karboksil, sülfon ve hidroksil grupları ile fonksiyonelleştirme 

reaksiyonları [154]  

Yüzeyi karboksil grupları ile fonksiyonlandırılmış GCN, fonksiyonlandırılmamış GCN’ 

e kıyasla sulu çözeltide daha iyi çözünürlüğe ve iletkenliğe sahiptir. Ayrıca, gelişmiş 

fotostabilite ve azaltılmış elektronik iletim mesafesi ile karboksil grupları, hidroksil ve 

amino gibi diğer gruplar ile kovalent bağlanma özelliğine de sahiptir [155].  

Literatürde, GCN’ün; organik kirliliklerin degradasyonu [156, 157], sudan hidrojen eldesi 

[158, 159], katalizör [160, 161]ve sensör uygulamaları [162, 163] enerji dönüşümü [164, 

165] vb. uygulamalarda kullanımına ait çeşitli çalışmalar bulunmaktadır. Bununla 

birlikte, GCN’ ün TE özelliklerini inceleyen sınırlı sayıda çalışma rapor edilmiştir. Shyni 

ve ekibi, GCNile katkılandırılmış bizmut antimon tellür (Bi0,4Sb1,6Te3/GCN) 

kompozitlerin TE özelliklerini incelemişlerdir. Çalışmada, Bi0,4Sb1,6Te3’ ün ZT 

katsayısının GCN katkılandırması ile 0,295 değerinden 1,09 değerine arttığı rapor 

edilmiştir. GCN katkılandırması ile elektriksel iletkenlik ve Seebeck katsayısı 

değerlerinde saf Bi0,4Sb1,6Te3’e oranla daha yüksek değerler elde edilirken, termal 

iletkenlik değerlerinde daha düşük değerler gözlenmiştir. Çalışmada, tüm numunelerin p-

tipi iletkenlere karşılık gelen pozitif Seebeck katsayısı değerleri elde edildiği rapor 

edilmiştir [166]. 
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3 

DENEYSEL ÇALIŞMALAR 

 

3.1 Kullanılan Kimyasallar ve Cihazlar 

3.1.1 Kullanılan Kimyasallar 

Deneysel çalışmalarda kullanılan kimyasallar Tablo 3.1’ de gösterilmektedir.  

Tablo 3.1 Deneysel çalışmalarda kullanılan kimyasallar  

Kimyasal Saflık Formül Üretici 

Anilin %99 C6H5NH2 Sigma-Aldrich 

Tiyofen > %99 C4H4S Alfa Aesar 

3,4-Etilendioksi 

tiyofen 
%97 C₂H₄O₂C₄H₂S Merck 

Polistiren sülfonat 
(Mw ~70,000, 

kütlece %30) 
[C8H7SO3

−]n Merck 

Üre %99,5 CH₄N₂O Sigma-Aldrich 

Guanidin 

hidroklorür 
≥ %98 CH5N3·HCl Sigma-Aldrich 

Melamin %99 C3H6N6 Aldrich 

Kamphor-10-

sulfonik asit 
%98 C10H16O4S Aldrich 

Demir (III) klorür Susuz, ≥ %98 FeCl3 Merck 
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Tablo 3.2 Deneysel çalışmalarda kullanılan kimyasallar (devamı) 

Amonyum persülfat %98 (NH₄)₂S₂O₈ Merck 

m-Kresol %99 C7H8O Merck 

Hidroklorik asit %37 HCl Merck 

Amonyak %25 NH4OH Merck 

Aseton ≥ %99.5 C3H6O Merck 

Etil Alkol %96 C2H5OH Merck 

3.1.2 Kullanılan Cihazlar 

3.1.2.1 FTIR-ATR Spektrofotometre 

Çalışma kapsamında sentezlenen numunelerin kimyasal yapılarını tayin etmek amacıyla 

Thermo model Nicolet Is 10 Fourier-Transform Infrared cihazı kullanılmıştır (Şekil 3.1). 

 

Şekil 3.1 THERMO Nicolet Is 10 FTIR-ATR spektrofotometre 
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3.1.2.2 UV-vis. Spektrofotometre 

Çalışmada sentezlenen polimer ve kompozitlerin seyreltik çözeltilerinin elektronik 

absorpsiyon özellikleri SHIMADZU marka UV2600 model UV-vis spektrofotometre 

kullanılarak ölçülmüştür (Şekil 3.2). 

 

Şekil 3.2 SHIMADZU UV2600 UV-vis. Spektrofotometre 

3.1.2.3  Dört Nokta Probu İletkenlik Ölçüm Cihazı 

Sentezlenen numunelerin iletkenlik değerleri Entek marka FPP 470 model dört nokta 

probu ölçüm cihazı ile analiz edilmiştir (Şekil 3.3). 

 

Şekil 3.3 Entek FPP 470 dört nokta probu 
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3.1.2.4  Seebeck Katsayısı Ölçüm Cihazı 

Sentezlenen numunelerin Seebeck katsayıları Entek marka Seebeck katsayısı ölçüm 

cihazı ile analiz edilmiştir (Şekil 3.4). 

 

Şekil 3.4 Entek Seebeck katsayısı ölçüm cihazı 

3.2  Deneysel Yöntemler 

3.2.1 GCN Numunelerinin Sentezi 

GCN; üre (GCN-U), melamin (GCN-M) ve guanidin hidroklorür (GCN-G) olmak üzere 

üç farklı başlangıç maddesinin termal işleme tabi tutulması ile elde edilmiştir. Başlangıç 

maddelerinden her birinden 5’ er gram alınarak 450 ˚C, 500 ˚C ve 550 ˚C sıcaklıklarda 4 

saat boyunca kül fırınında bekletilmiştir. Bu işlem sonucunda sarımsı renkte toz formunda 

GCN numuneleri elde edildi.  

3.2.2 Katmanlarına Ayrılmış GCN (GCN-ex) Numunelerinin Üretimi 

Guanidin-HCl kullanılarak üretilen GCN-G numunesinin katmanlarına ayrılması 

(eksfoliasyon) işlemi literatürde rapor edilen şekilde gerçekleştirildi [167]. 50 mL distile 

su içerisine 5 gram GCN-G eklenerek, 15 dk boyunca ultrasonik banyoda karıştırıldı. 

Ardından karışım 2 saat boyunca ultrasonik homojenizatör kullanılarak eksfoliasyon 

işlemi gerçekleştirildi. 100 ˚C sıcaklıkta vakum altında su uzaklaştırıldıktan sonra, 

numune 3 saat boyunca 300 ˚C sıcaklıkta kurutuldu. 
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3.2.3 GCN Numunelerinin Oksidasyonu 

Katmanlarına ayrılmış GCN-ex numunesinden 1 g alınarak, 20 mL %63’ lük nitrik asit 

(HNO3) içerisine eklendi. Ardından reaksiyon sıcaklığı 80˚C sıcaklığa ısıtılarak, 24 saat 

boyunca karışmaya bırakıldı. Elde edilen beyaz renkli oksitlenmiş GCN-ex (GCN-ox), 

distile su ve aseton ile yıkanarak 80˚C sıcaklıkta 12 saat boyunca vakum altında kurumaya 

bırakıldı [154, 168]. 

3.2.4 GCN Numunelerin Yüzeyinin İtakonik Asit Fonksiyonelleştirilmesi 

GCN numunelerinin yüzey fonksiyonelleştirilmesi işlemi literatürden esinlenilerek 

gerçekleştirildi [169]. İlk olarak, 0,2 g GCN-ox 20 mL aseton içerisinde disperse edildi. 

Ardından, 80 mL aseton içerisinde çözülmüş 2 g itakonik asit reaksiyon ortamına ilave 

edilmiştir. Son olarak, ortama 0,3 g p-toluensülfonik asit eklenerek, reaksiyon 3 saat 

boyunca geri soğutucu altında gerçekleştirildi. Reaksiyon sonunda, yüzeyi itakonik asit 

ile fonksiyonelleştirilmiş GCN-ox (GCN-IA) aseton ile yıkanarak, 80˚C sıcaklıkta 12 saat 

boyunca vakum altında kurumaya bırakıldı. 

3.2.5 PANI ve PANI Esaslı Kompozitlerin Sentezi 

3.2.5.1 PANI-HCl Sentezi 

İlk olarak, 3,92 mL (0,3 M) anilin, 80 mL 1 M HCl çözeltisi içerisinde dağıtıldı. Diğer 

yandan, 14,1 g (0,6 M) APS, 20 mL 1 M HCl çözeltisi içerisinde çözülerek oksidan 

çözeltisi hazırlandı. Oksidan çözeltisi pipet yardımı ile yavaş yavaş monomer çözeltisine 

damlatılarak polimerizasyon reaksiyonu başlatıldı. Polimerizasyon reaksiyonu 16 saat 

boyunca oda sıcaklığında sürdürüldü. Ardından elde edilen koyu yeşil renkli PANI, 

seyreltik HCl ve aseton ile yıkanarak, reaksiyona girmemiş bileşikler ortamdan 

uzaklaştırıldı. Elde edilen PANI 24 saat boyunca 40˚C sıcaklıkta vakum altında 

kurutuldu. 

3.2.5.2 PANI-CSA Sentezi 

PANI-HCl üretimi sonucunda elde edilen polimer, 1 M NH4OH çözeltisi içerisinde 24 

saat boyunca kartıştırılarak, PANI’ in yalıtkan formu olan emeraldin baz elde edildi. 

Emeraldin baz saf su ile yıkandı ve 24 saat boyunca 40 ˚C sıcaklıkta vakum altında 

kurutuldu. Bu işlem sonrasında, PANI kütlece % 0,5 konsantrasyonda olacak şekilde m-

kresol içerisinde çözüldü. Ardından PANI:dopant oranı kütlece 2:1 olacak şekilde 
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kamforsülfonik asit çözeltiye eklenerek, 24 saatlik karıştırma işlemi sonucunda PANI-

CSA elde edildi. 

3.2.5.3 PANI Matrisli Kompozitlerin Üretimi 

Kompozitlerin üretimi in-situ ve ex-situ olmak üzere iki farklı teknikle hazırlandı. 

Kompozitler, kütlece % 10, % 20, % 25, % 30, % 40 ve % 50 GCN içerecek şekilde 

üretildi.   

3.2.5.3.1 PANI Matrisli Kompozitlerin in-situ Yöntemle Üretimi 

Her bir kompozit için öncelikle 0,8 g anilin, 15 mL 1 M HCl içerisinde dağıtıldı. İlgili 

oranda GCN çözeltiye ilave edilerek, bileşenlerin karışması için çözelti homojenize 

edildi. Ardından 5 mL 1 M HCl çözeltisi içerisinde çözülen 2,81 g APS çözeltiye yavaşça 

ilave edilerek polimerizasyon işlemi başlatıldı ve 16 saat boyunca karışmaya bırakıldı. 

Polimerizasyon reaksiyonu sonucunda elde edilen kompozitler seyreltik HCl çözeltisi ve 

aseton ile yıkanarak 24 saat boyunca 40˚C sıcaklıkta vakum altında kurutuldu. Kurutulan 

kompozitlerden 0,2 g alınarak pellet haline getirildi ve termoelektrik özellikleri analiz 

edildi. 

3.2.5.3.2 PANI Matrisli Kompozitlerin ex-situ Yöntemle Üretimi 

Ex-situ yönteminde ise kompozitler, ayrı ayrı sentezleri gerçekleştirilen PANI ve GCN’ 

ün ultasonik homojenizasyon yöntemi ile homojenizasyonu ile üretildi. İlk olarak, 

emeraldin baz formunda polimerden 0,1 g tartılarak, 0,05 g CSA ve ilgili oranda GCN ile 

birlikte havanda dövülerek karıştırıldı. Elde edilen katı karışım 20 mL m-kresol içerisinde 

dağıtıldıktan sonra önce 30 dk boyunca ultrasonik homojenizasyon yöntemi ile 

homojenize edildi ve 4 saat boyunca manyetik karıştırıcı yardımı ile karıştırıldı. Üretilen 

kompozit çözeltiler, sırasıyla piranha çözeltisi, distile su ve aseton ile yıkanmış 

mikroskop camları üzerine damlatılarak filmler oluşturuldu ve 90˚C sıcaklıkta vakum 

altında kurutuldu. Kurutulan filmler oda sıcaklığına soğutularak, termoelektrik özellikleri 

analiz edildi. 

3.2.6 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlerin Üretimi 

3.2.6.1 PEDOT:PSS Sentezi 

PEDOT:PSS sentezi, PSS varlığında EDOT’ un oksidatif polimerizasyonu ile, amonyum 

persulfat (APS) oksidan olarak kullanılarak gerçekleştirildi. İlk olarak, 80 mL distile su 

içerisine 3,33 mL kütlece %30’ luk PSS eklenerek, çözüldü. Ardından 0,375 mL (3,5 



36 

mmol) EDOT çözeltiye eklenerek, homojen şekilde dağılması için 30 dk boyunca 

karıştırıldı. Ardından 20 mL distile su içerisinde 1,6 g (7 mmol) APS çözeltisi reaksiyon 

ortamına damla damla eklenerek polimerizasyon işlemi başlatıldı. Polimerizasyon 

reaksiyonu 16 saat boyunca ortam koşulları altında gerçekleştirildi. Elde edilen lacivert 

renkli polimer çözeltisi 20 μm şırınga filtresi kullanılarak filtre edildi. 

3.2.6.2 PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlerin Üretilmesi 

Kompozitler, kütlece %1, %3, %5, %10, %15, %20, %25, %30, %40 ve % 50 oranında 

GCN içerecek şekilde üretildi. Sentezlenen PEDOT:PSS çözeltisinden 10’ ar mL alınarak 

GCN numuneleri gerekli miktarda çözeltiye eklendi. Ardından kompozitler ultrasonik 

homojenizatör kullanılarak 15 dk boyunca homojenize edilerek, kompozitler hazırlandı. 

3.2.7 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlerin Üretimi 

3.2.7.1 PTh Sentezleri  

3.2.7.1.1 PTh Sentezi 

İlk olarak, 100 mL diklorometan içerisinde 4 mL tiyofen çözüldü. Ardından, başka bir 

beher içerisinde 40,56 g demir (III) klorür (FeCl3) 100 mL asetonitril içerisinde çözülerek, 

damlalar halinde monomer çözeltisine eklendi. Polimerizasyon işlemi, ortam koşulları 

altında 24 saat boyunca sürdürüldü. Elde edilen koyu renkli polimer çökeltisi aseton ile 

yıkanarak safsızlıklar uzaklaştırıldı. 

3.2.7.1.2 PTh-PSS Sentezi 

İlk olarak, 50 mL distile su içerisinde 7,33 mL kütlece % 30 konsantrasyonda poli (stiren 

sulfonat) (PSS) çözeltisi, 6 mL hidrojen peroksit (H2O2) ve 1,38 g bakır (II) nitrat sırayla 

çözüldü. Bir başka beher içerisinde 34,8 mL su içerisinde 1,98 g tiyofen dağıtılarak, 

reaksiyon ortamına damlatılarak eklendi. Reaksiyon bileşenlerinin eklenmesinden sonra, 

polimerizasyon işlemi azot atmosferi altında 16 saat süreyle gerçekleştirildi. 

3.2.7.2 PTh Matrisli Kompozitlerin Üretimi 

Kompozitlerin üretimi in-situ ve ex-situ olmak üzere iki farklı teknikle hazırlandı. 

Kompozitler, kütlece %1, %3, %5, %10, %15, %20, %25, %30, %40 ve % 50 GCN 

içerecek şekilde üretildi.   
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3.2.7.2.1 PTh Matrisli Kompozitlerin in-situ Yöntemle Üretimi 

Her bir kompozit için öncelikle 0,2 g tiyofen 5 mL diklorometan içerisinde çözüldü. 

Ardından gerekli miktarda GCN çözeltiye ilave edilerek, bileşenlerin karışması için 

çözelti homojenize edildi. Son olarak, 5 mL asetonitril içerisinde çözülen 2,028 g FeCl3 

çözeltiye yavaşça ilave edilerek polimerizasyon işlemi başlatıldı ve 24 saat boyunca 

karışmaya bırakıldı. Polimerizasyon reaksiyonu sonucunda elde edilen kompozitler 

aseton ile yıkanarak 24 saat boyunca 40˚C sıcaklıkta vakum altında kurutuldu. Kurutulan 

kompozitler pellet haline getirildi ve TE özellikleri analiz edildi. 

3.2.7.2.2 PTh Matrisli Kompozitlerin ex-situ Yöntemle Üretimi 

Kompozitler, ayrı ayrı sentezleri gerçekleştirilen PTh-PSS ve GCN’ ün ultasonik 

homojenizasyon yöntemi ile homojenizasyonu ile üretildi. İlk olarak, sentezlenen PTh-

PSS içerisine ilgili oranda GCN eklendi. Karışım 15 dk boyunca ultrasonik 

homojenizasyon yöntemi ile homojenize edildi ve 4 saat boyunca manyetik karıştırıcı 

yardımı ile karıştırıldı. Üretilen kompozit çözeltiler, sırasıyla piranha çözeltisi, distile su 

ve aseton ile yıkanmış mikroskop camları üzerine damlatılarak filmler oluşturuldu ve 

60˚C sıcaklıkta vakum altında kurutuldu. Kurutulan filmler oda sıcaklığına soğutularak, 

TE özellikleri analiz edildi. 
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4 

SONUÇ VE ÖNERİLER 

 

4.1 GCN Numunelerinin Karakterizasyonu 

4.1.1 GCN Numunelerine ait XRD Analizi Sonuçları 

Şekil 4.1, 4.2 ve 4.3’ te farklı başlangıç maddelerinden elde edilen GCN’ lere ait XRD 

spektrumları gösterilmektedir. Üreden elde edilen numunenin diğer numunelere göre 

daha düşük kristaliğe sahip olduğu gözlenmiştir. Bununla birlikte, üreden elde edilen 

numuneye ait spektrumda 13,08˚ değerinde gözlenen pik düzlem için tekrarlanan 

birimlere karşılık gelmektedir. Bununla birlikte, 27,75˚ değerinde gözlenen keskin pik 

GCN katmanlarının grafit benzeri istiflenmesi sonucu oluşmaktadır (Şekil 4.1) [170, 

171]. 

 

Şekil 4.1 GCN-U’ ya ait XRD spektrumu 

Melaminden elde edilen GCN’ ye ait XRD spektrumundan diğer numunelere oranla 

kristalinitenin daha yüksek olduğu belirlenmiştir. Bu durum melaminin, GCN’ e dönüşüm 
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derecesinin bir sonucudur [172]. 13,1˚ ve 27,3˚ değerlerinde gözlenen pikler diğer 

numunelerde olduğu üzere düzlem içi birimlere ve grafit tarzı düzenlenen GCN 

tabakalarını göstermektedir (Şekil 4.2). 

 

Şekil 4.2 GCN-M' ye ait XRD spektrumu 

Guanidin hidroklorürden elde edilen numunede diğer numunelere göre oldukça yüksek 

saflık değeri ve iyi kristalinite özellikleri gözlenmiştir. Diğer numunelerde de gözlendiği 

üzere 13,0˚ ve 27,6˚ değerleri düzlem içi birimlere ve grafit tarzı düzenlenen GCN 

tabakalarını göstermektedir (Şekil 4.3). 
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Şekil 4.3 GCN-G’ ye ait XRD spektrumu 

GCN-G ve GCN-ex’ e ait XRD spektrumları Şekil 4.4’ te gösterilmektedir. 

Spektrumlardan, her iki numunenin de sırasıyla grafit malzemeler için karakteristik olan 

konjuge aromatik sistemlerin düzlemler arası istifleme zirvesi ve düzlem içi yapısal 

paketleme ile ilişkili olarak 27,5˚ ve 13,1˚'de bir tepe noktasına sahip olduğu gözlenmiştir 

[173]. Bununla birlikte, GCN-ex’ e ait piklerin katmanlarına ayrılma işlemi sonucu daha 

düşük periyodikliğe sahip olmasından dolayı daha düşük şiddette piklere sahip olduğu 

belirlenmiştir [174]. Numunelere ait kristalit boyutları Debye-Scherrer eşitliği ile 

belirlenmiştir. 

                                                                   𝐷 =
Kλ

βcosθ
                                                                              (4.1)         

Eşitlikte; D, β, K, λ, ve θ sırasıyla ortalama nanokristal yarıçapı (nm), düzeltilmiş bant 

genişliği (FHWM), kristalit şekil sabiti (0,9), X-ray ışını dalga boyu ve kırınım açısına 

karşılık gelmektedir [175]. Eşitlikten, GCN-G ve GCN-ex’ e ait kristalit boyu tları 

sırasıyla 4,78 ve 3,71 nm olarak hesaplanmıştır. GCN-ex’ in daha düşük kristalit 

boyutuna sahip olması, katmanlarına ayırma işlemi sonucunda daha düşük kristalitler 

ortaya çıktığını göstermiştir.  
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Şekil 4.4 GCN-G ve GCN-ex’ e ait XRD spektrumları 

GCN-IA’ ya ait XRD spektrumu Şekil 4.5’ te gösterilmektedir. İtakonik asit 

fonksiyonelleştirmesi ile GCN’ ye ait 27,5˚ ve 13,1˚'de yer alan karakteristik piklerin 

28,1˚ve 14,1˚' e kaydığı gözlenmiştir. Bu durum, fonksiyonelleştirme ile birlikte GCN 

numunesinin kristalin yapısının farklılaştığına işaret etmektedir.  



42 

 

Şekil 4.5 GCN-IA’ ya ait XRD spektrumu 

4.1.2 GCN Numunelerine ait SEM Analizi Sonuçları 

GCN numunelerine ait SEM görüntüleri Şekil 4.6’ da verilmektedir. GCN-U, GCN-M ve 

GCN-G numunelerine ait SEM görüntülerinde bloklar halinde sıralanmış katmanlar ve 

düzensiz yapılar halinde kümelenmiş yapılar gözlenmiştir (Şekil 4.6 a, b, c) [176]. 

Bununla birlikte, katmanlarına ayırma işlemi sonucunda gevşek yapılı aglomeratların 

meydana geldiği gözlenmiştir (Şekil 4.6d) [175]. Fonksiyonelleştirme işlemi sonucu ise, 

daha küçük boyutlu partiküllerin ortaya çıktığı gözlenmiştir (Şekil 4.6e). Bu durum, 

itakonik asit ile fonksiyonelleştirme işleminden önce gerçekleştirilen oksidasyon 

işlemine bağlanmıştır[177]. 
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Şekil 4.6 GCN numunelerine ait SEM görüntüleri; GCN-U (a), GCN-M (b), GCN-G 

(c), GCN-ex (d) ve GCN-IA (e) 

4.1.3 GCN Numunelerine ait FTIR-ATR Analizi Sonuçları 

GCN-U, GCN-M, GCN-G ve GCN-ex’ e ait FTIR-ATR spektrumları Şekil 4.7’ de 

gösterilmektedir. FTIR-ATR spektrumlarında birbirlerine benzer özellikler gözlenmiştir. 

Yaklaşık olarak 3170 cm-1 değerlerinde gözlenen pikler N-H gerilmelerine aittir. 1620 

cm-1 değerinde gözlenen pikler ise C=N gerilmelerine karşılık gelmektedir. 1230 cm-1 

değerinde C−N bağları gözlenmektedir. Yaklaşık 800 cm-1 değerlerinde gözlenen pikler 

ise triazin zincirlerindeki C-N eğilmelerini göstermektedir [178, 179]. 
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Şekil 4.7 GCN numunelerine ait FTIR-ATR spektrumları; GCN-U (a), GCN-M (b), 

GCN-G (c), GCN-ex (d) ve GCN-IA (e)  

GCN-ex’ e ait spektrumda GCN-G’ ye benzer olarak gözlenen pikler, yüzeydeki 

fonksiyonel grupların eksfoliasyon sürecini takiben stabil kaldığına karşılık gelmektedir 

[173]. Bununla birlikte, daha dar ve keskin tepe noktaları, eksfoliasyonun ardından 

hidrojen bağı ile bağlı birimlerinin daha düzenli paketlenmesine atfedilebilir (Şekil 4.7d) 

[175]. 

GCN-IA’ ya spektrumda ise diğer numunelerden farklı olarak 1625 cm-1 ve 1025 cm-1 

değerlerinde gözlenen pikler sırasıyla C=O ve C-O gerilmelerine karşılık gelmektedir. Bu 

durum, GCN yüzeyinin itakonik asitle fonksiyonelleştirilmesi sonucunda asidik gruplara 

sahip olduğunu göstermektedir (Şekil 4.7e).  
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4.1.4 GCN Numunelerine ait TE Analizi Verileri 

Sentezlenen GCN numunelerinden üretilen pelletlere ait TE verileri Tablo 4.1’ de 

gösterilmektedir.  

Tablo 4.1 GCN numunelerine ait TE verileri 

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

GCN-U 0,006 10,2 6,2x10-5 

GCN-M 0,015 20,2 6,12x10-4 

GCN-G 0,012 14,2 2,42x10−4 

GCN-ex 0,045 9,8 4,32x10−4 

GCN-IA 0,017 12,3 2,57x10-4 

4.2 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlerin Karakterizasyonu 

4.2.1 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlere ait XRD Analizi Sonuçları 

Şekil 4.8’ de PANI-HCl ve PANI-CSA’ ya ait XRD spektumları gösterilmektedir. PANI 

numunelerine ait 14,9˚, 20,9˚ ve 25,4˚ değerlerinde gözlenen pikler karakteristik değerler 

ile uyuşmaktadır. Spektrumlardan gözlenen veriler, PANI’ nin yarı kristalin yapısını 

göstermektedir [180]. 
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Şekil 4.8 PANI-HCl ve PANI-CSA’ ya ait XRD spektrumları 

In-situ yöntemle hazırlanan PANI-HCl matrisli kompozitlere ait XRD spektrumları Şekil 

4.9’ da gösterilmektedir. GCN-U ve GCN-G kullanılarak hazırlanan kompozitlere ait 

spektrumlar değerlendirildiğinde katkılandırılmamış PANI-HCl’ e benzer şekilde 

oldukları görülmektedir. Bunun nedeni, nano boyuttaki GCN taneciklerinin PANI 

içerisinde homojen şekilde dağılmalarıdır. Bununla birlikte, GCN-M ile katkılandırılarak 

hazırlanan numuneye ait spektrumun katkılandırılmamış PANI’ ye oranla daha keskin 

piklere sahip olduğu görülmektedir. Piklerin konumları incelendiğinde GCN-M’ nin, 

kompozitin kristal yapısı üzerinde etkili olduğu ve diğer kompozitlere oranla daha yüksek 

kristalinite gösterdiği belirlenmiştir. GCN-ex ve GCN-IA ile katkılandırılan numunelere 

ait spektrumlarda ise katkı maddesine benzer spektrumlar elde edilmiş olup, keskin pikler 

kristalinitede artış olduğunu göstermiştir.  
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Şekil 4.9 In-situ yöntemle üretilen kompozitlere ait XRD spektrumları 

Ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlere ait Şekil 4.10’ da gösterilmektedir. 

Kompozitlerin XRD spektrumları değerlendirildiğinde in-situ yöntemi ile hazırlanan 

kompozitlerde gözlendiği gibi, spektrumların katkılandırılmamış polimerin spektrumuna 

benzer çıktıkları belirlenmiştir.  Birbirine benzer şekilde spektrum veren kompozitlerin, 

GCN katkılandırmasının PANI-CSA’ nın kristalinitesi üzerinde bir etki yaratmadığını 

göstermektedir. Bununla birlikte, GCN-ex ve GCN-IA ile katkılandırılan kompozitlerde 

gözlenen GCN numunelerine benzer spektrumlar ve keskin pikler kristalinitede artış 

olduğunu göstermiştir. 
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Şekil 4.10 Ex-situ yöntemle üretilen kompozitlere ait XRD spektrumları 

4.2.2 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlere ait SEM Analizi Sonuçları 

Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görütüleri Şekil 4.11’ de 

gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PANI-HCl’ e ait görüntüde granül benzeri yapılar 

gözlenmiştir (Şekil 4.11a). Bu durum, polimerizasyon sırasında polimer zincirlerinin 

birbirlerine dolanmadan oluşmasından kaynaklanmaktadır [181]. Kompozitlere ait 

görüntülerde ise yüzeyleri PANI-HCl ile kaplanmış GCN tanecikleri gözlenmiştir.  
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Şekil 4.11 Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görüntüleri; PANI-HCl (a), PANI-

HCl/GCN-U (b), PANI-HCl/GCN-M (c), PANI-HCl/GCN-G (d), PANI-HCl/GCN-ex 

(e), PANI-HCl/GCN-IA (f) 

Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntemle GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görüntüleri Şekil 4.12’ de 

gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PANI-CSA’ ya ait görüntüde, PANI-HCl’ e benzer 

granül şeklinde yapılar gözlenmiştir (Şekil 4.12a). Kompozitlere ait görüntüler 

incelendiğinde, özellikle GCN-G ile katkılandırılarak sentezlenen kompozit yapısında 

grafit tipi istiflenmiş yapı net bir şekilde görülmektedir (Şekil 4.12d). Bununla birlikte, 

GCN-ex ile katkılandırılan kompozitte grafit tarzı istiflenmiş yapının bozularak, tek 

katmanlı yapı haline geldiği belirlenmiştir (Şekil 4.12e).  
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Şekil 4.12 Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görüntüleri; PANI-CSA (a), PANI-

CSA/GCN-U (b), PANI-CSA/GCN-M (c), PANI-CSA/GCN-G (d), PANI-CSA/GCN-

ex (e), PANI-CSA/GCN-IA (f) 

4.2.3 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlere ait FTIR-ATR Analizi Sonuçları 

Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile üretilen kompozitlere ait FTIR-ATR 

spektrumları Şekil 4.13’ te gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PANI-HCl’e ait 

spektrumda yaklaşık 1550 cm-1’deki pik benzoid halkasına ve 1400 cm-1 civarındaki pik 

aromatik halkanın polimer zinciri oluşumunu gösteren C = C titreşimine karşılık 

gelmektedir. Yaklaşık 1100 cm-1 ve 1225 cm-1 civarlarında gözlemlenen pikler, PANI’nin 

protonasyonundan kaynaklanan karakteristik bantlardır [182]. In-situ yöntemle 
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hazırlanan kompozitlere ait FTIR-ATR spektrumlarına bakıldığında, katkılandırılmamış 

PANI-HCl’ e benzer noktalarda pikler gözlenmektedir. Bu durum, nano boyuttaki GCN 

taneciklerinin PANI içerisinde homojen dağılması sonucu oluşmuştur.  

 

Şekil 4.13 PANI-HCl ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin FTIR-ATR 

spektrumları 

PANI-CSA ve ex-situ yöntemi ile hazırlanmış kompozitlerin FTIR-ATR spektrumları 

Şekil 4.14’ te gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PANI-CSA’ ya ait spektrumda, 1550 

cm-1 ve 1440 cm-1 değerlerinde gözlenen pikler emeraldin formda PANI’ ye ait quinoid 

ve benzenoid halkalarına ait C=C gerilmelerini göstermektedir. Bununla birlikte, 1270 

cm-1 ve 1230 cm-1 değerlerinde C-N gerilmeleri gözlenmektedir. 1130 cm-1 değerinde 

gözlenen pik, doplanmış PANI’ ye ait karakteristik bir pik olup, yapıdaki güçlü π-π 

etkileşimleri sonucu meydana gelmektedir. 790 cm-1 ve 1040 cm-1 değerlerinde gözlenen 

pikler, sülfonik asit gruplarını göstermektedir [183, 184]. Kompozitlere ait 

spektrumlarda, in-situ yöntemi ile sentezlenenlerde olduğu gibi katkılandırılmamış 

PANI’ ye benzer pikler görülmektedir. Bu durum, GCN partiküllerinin yapı içerisindeki 

homojen dağılımından kaynaklanmaktadır.  
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Şekil 4.14 PANI-CSA ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin FTIR-ATR 

spektrumları 

4.2.4 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlere ait UV-vis. Analizi Sonuçları 

Ölçüm için hazırlanan tüm numunelerin konsantrasyonları aynı olacak şekilde 

ayarlanmıştır. Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntemiyle üretilmiş 

kompozitlere ait UV-vis. spektrumları Şekil 4.15’ te gösterilmektedir. Spektrumlarda 450 

nm civarında gözlenen geniş pikler, polaron-bipolaron geçişlerinden kaynaklanmaktadır. 

Bununla birlikte, IR bölgeye doğru uzanan kuyruklar, polimer yapısındaki yük 

taşıyıcılara ait olup, metalik iletkenlik gösteren malzemelerin ortak özelliğidir [185]. 

Kompozitlere ait spektrumlar incelendiğinde, GCN-G ile katkılandırılmış kompozitin 

kuyruğunun diğerlerine oranla artarak ilerlemesi, bu kompozitin iletkenlik potansiyelinin 

daha yüksek olduğunu göstermektedir. 
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Şekil 4.15 PANI-HCl ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin UV-vis. 

spektrumları 

Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntemiyle üretilmiş kompozitlere ait UV-vis 

spektrumları Şekil 4.16’ da gösterilmektedir. In-situ yöntemi ile PANI-HCl kullanılarak 

sentezlenen numunelerde gözlendiği üzere 450 nm civarında polaron-bipolaron 

geçişlerine ait pikler spektrumlarda belirlenmiştir. Bununla birlikte, PANI-HCl’ e oranla 

CSA ile doplanmış PANI’ ye ait spektrum incelendiğinde 650 nm ve 830 nm civarında 

gözlenen pikler, meydana gelen delokalize polaronlara karşılık gelmektedir [186]. 
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Şekil 4.16 PANI-CSA ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin UV-vis. 

spektrumları 

4.2.5 PANI ve PANI Matrisli Kompozitlere ait Termoelektrik Analiz Verileri 

Numunelerin iletkenlik değerleri oda sıcaklığında ölçülürken, Seebeck katsayısı 

ölçümleri 283 K ile 333 K değerleri arasında gerçekleştirilmiştir. Numunelerin güç 

faktörü değerleri, iletkenlik ve Seebeck katsayısı verileri kullanılarak PF=S2σ eşitliği ile 

hesaplanmıştır. 

4.2.5.1 In-situ Yöntemi ile Üretilen Kompozitler 

PANI-HCl ve in-situ yöntemiyle hazırlanan kompozitlerin TE verileri Şekil 4.17, 4.18, 

4.19, 4.20 ve 4.21’ de gösterilmektedir.  
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Şekil 4.17 PANI-HCl, GCN-U ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerinin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Şekil 4.17’ de GCN-U ile katkılandırılmış PANI-HCl kompozitlerden üretilen pelletlere 

ait TE değerleri gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PANI-HCl’ in iletkenlik, Seebeck 

katsayısı ve güç faktörü değerleri sırasıyla 8 Scm-1, 15 μVK-1 ve 0,18 μWm-1K-2’ dir. 

GCN-U’ ya ait iletkenlik Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri ise sırasıyla 0,006 

Scm-1, 10,2 μVK-1, 6,2x 10-5 μWm-1K-2’ dir. Kompozitlere ait iletkenlik değerlerinde en 

yüksek değerin kütlece % 10 GCN-U içeren numunede 185 Scm-1 değeri ile gözlenmiştir. 

Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer, 26 μVK-1 ile % 50 GCN-U içeren 

numunede gözlenmiştir. GCN-U ile katkılandırılan kompozitler içerisinde en yüksek güç 

faktörü değeri 5,22 μWm-1K-2 değeri ile % 10 GCN-U içeren numunede gözlenmiştir.  
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Şekil 4.18 PANI-HCl, GCN-M ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Melaminden üretilen GCN-M ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek 

iletkenlik değeri 32,3 Scm-1 değeri ile kütlece %10 GCN-M içeren numuneye aittir. En 

yüksek Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 94 μVK-1 ve 12,4  μWm-1K-2 ile % 50 

GCN-M içeren numuneye aittir (Şekil 4.18). 

Şekil 4.19 PANI-HCl, GCN-G ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-G ile katkılandırılan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 120 Scm-1 ile 

kütlece % 10 GCN-U içeren numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en 
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yüksek değer 67 μVK-1 ile % 40 GCN-G içeren numunede tespit edilmiştir. En yüksek 

güç faktörü değeri ise 17,74 μWm-1K-2 ile % 40 GCN-G içeren numuneye aittir (Şekil 

4.19). 

 

Şekil 4.20 PANI-HCl, GCN-ex ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerinin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Şekil 4.20’ de GCN-ex ile katkılandırılan kompozitlere ait TE veriler gösterilmektedir. 

İletkenlik ölçümlerinde en yüksek değer 95,3 Scm-1 ile kütlece %25 GCN-ex içeren 

numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değeri 184 μVK-1 

değeri ile kütlece %1 GCN-ex içeren numune gösterirken, en yüksek güç faktörü değeri 

93,87 μWm-1K-2 ile kütlece %5 GCN-ex içeren numune göstermiştir. 
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Şekil 4.21 PANI-HCl, GCN-ex ve in-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-IA ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerin TE verileri Şekil 4.21’ de 

verilmektedir.  İletkenlik ölçümlerinde en yüksek değer 24,6 Scm-1 ile kütlece %20 GCN-

IA içeren numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değeri 235 

μVK-1 değeri ile kütlece %3 GCN-IA içeren numune gösterirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 112,3 μWm-1K-2 ile kütlece %5 GCN-IA içeren numune göstermiştir. 

Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri Tablo 4.1’ de topluca 

verilmiştir. 

Tablo 4.2 Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri  

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PANI-HCl 8 15 0,2 
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Tablo 4.2 Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

GCN-U katkılı PANI-HCl kompozitler 

% GCN-U 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 25,00 22,00 1,23  

3 62,00 20,40  2,58 

5 97,00 17,60 3,00 

10 185,00 16,80 5,22 

15 172,00 17,10 5,03 

20 160,00 18,00 5,18 

25 123,00 18,60 4,26 

30 110,00 19,70 4,27 

40 86,00 21,60 4,01 

50 65,00 26,00 4,40 

GCN-M katkılı PANI-HCl kompozitler 

% GCN-M 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 12,00 21,90 0,57 

3 23,70 33,00 2,58 

5 26,40 41,70 4,59 

10 32,30 51,40 8,50 

15 28,50 58,60 9,79 

20 24,60 66,10 10,74 

25 22,30 72,00 11,56 

30 17,10 75,30 9,70 

40 16,20 83,10 11,20 

50 14,00 94,00 12,40 

GCN-G katkılı PANI-HCl kompozitler 

% GCN-G 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 
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Tablo 4.2 Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

1 32,60 52,00 8,82 

3 54,00 43,40 10,17 

5 79,40 36,50 10,58 

10 120,00 22,90 6,30 

15 100,30 24,80 6,17 

20 56,20 30,01 5,10 

25 48,20 33,20 5,31 

30 40,01 38,40 5,90 

40 39,50 67,00 17,74 

50 26,1 38,00 3,77 

GCN-ex katkılı PANI-HCl kompozitler 

% GCN-ex 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 26,40 184,00 89,38 

3 31,50 168,00 88,90 

5 34,90 164,00 93,87 

10 43,30 93,00 37,45 

15 48,10 86,00 35,57 

20 55,10 65,40 23,57 

25 95,30 61,50 36,04 

30 56,50 63,90 23,10 

40 48,20 86,90 36,40 

50 38,20 89,10 30,32 

GCN-IA katkılı PANI-HCl kompozitler 

% GCN-IA 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 
18,70 153,00 43,77 
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Tablo 4.2 Katkılandırılmamış PANI-HCl ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

3 
19,00 235,00 104,93 

5 
21,60 228,00 112,30 

10 22,30 204,00 92,80 

15 23,10 191,00 84,27 

20 24,6 173,00 73,63 

25 19,90 74,00 10,90 

30 18,60 78,00 11,32 

40 15,40 89,00 12,20 

50 12,70 95,00 11,46 

In-situ yöntemi ile hazırlanan kompozit numunelere ait TE değerler incelendiğinde 

özellikle güç faktörü değerlerinde belirgin bir artış elde edilmiştir. İletkenlik değerleri 

incelendiğinde, GCN numuneleri ile katkılandırılan tüm kompozit numunelerde, 

katkılandırılmamış PANI’ ye oranla daha yüksek elektriksel iletkenlik değerleri elde 

edilmiştir. En yüksek iletkenlik değeri 185 Scm-1 ile kütlece %10 GCN-U içeren 

numunede gözlenmiştir. İletkenlik değerlerinde gözlenen bu artış, GCN katkılandırması 

ile UV-vis ölçümlerinde de gözlendiği üzere yük taşıyıcı konsantrasyonun artmasına 

atfedilmiştir. Bununla birlikte, en yüksek Seebeck katsayısı değeri 235 μVK-1 değeri ile 

kütlece %3 GCN-IA içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü değerini 112,3 

μWm-1K-2 ile kütlece %5 GCN-IA içeren numune göstermiştir. Tüm numuneler p-tipi 

iletkenlerin karakteristik özelliği olan pozitif değerde Seebeck katsayısına sahiptir. Bu 

değer katkılandırılmamış PANI-HCl’ e ait güç faktörü değerine göre 600 kattan daha 

fazladır. Elde edilen güç faktörü değeri Tablo 2.2’ de gösterilmekte olan literatür verileri 

ile karşılaştırıldığında, GCN ile katkılandırma sonucu üretilen kompozitlere ait verilerin 

yüksek elektriksel iletkenliğe sahip karbon nanotüp katkılı PANI kompozitlere yakın 

değerler gösterdiği belirlenmiştir. 
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4.2.5.2 Ex-situ Yöntemi ile Üretilen Kompozitler 

Katkılandırılmamış PANI-CSA’ ya ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü 

değerleri sırasıyla 15 Scm-1, 10 μVK-1, 0,15 μWm-1K-2’ dir.  

 

Şekil 4.22 PANI-CSA, GCN-U ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-U ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik 13,24 Scm-

1ile kütlece % 10 GCN-U içeren numuneye aittir. En yüksek Seebeck katsayısı ve güç 

faktörü değerleri 170μVK-1 ve 14,93  μWm-1K-2 ile % 50 GCN-U içeren numuneye aittir 

(Şekil 4.22).  
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Şekil 4.23 PANI-CSA, GCN-M ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-M ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 11,7 

Scm-1 ile % 10 GCN-M içeren numunede gözlenmiştir.  En yüksek Seebeck katsayısı ve 

güç faktörü değerleri 243 μVK-1 ve 22,44  μWm-1K-2 ile % 50 GCN-M içeren numuneye 

aittir (Şekil 4.23).  

Şekil 4.24 PANI-CSA, GCN-G ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 
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GCN-G ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE veriler Şekil 4.24’ te 

gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 11,6 Scm-1ile % 10 GCN-G içeren 

numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değer 472 μVK-1 ile 

% 50 GCN-G içeren numunede tespit edilmiştir. Kütlece % 40 GCN-G içeren numune 

70,75 μWm-1K-2 ile en yüksek güç faktörü değerine sahiptir. 

 

Şekil 4.25 PANI-CSA, GCN-ex ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Şekil 4.25’ te GCN-ex ile katkılandırılan kompozitlere ait TE veriler gösterilmektedir. 

İletkenlik ölçümlerinde en yüksek değer 383 Scm-1 ile kütlece % 15 GCN-ex içeren 

numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değeri 17,3 μVK-1 

değeri ile kütlece % 1 GCN-ex içeren numune gösterirken, en yüksek güç faktörü değeri 

4,43 μWm-1K-2 ile kütlece % 1 GCN-ex içeren numune göstermiştir. 
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Şekil 4.26 PANI-CSA, GCN-IA ve ex-situ yöntemi ile hazırlanan kompozitlerin 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Şekil 4.26’da GCN-IA ile katkılandırılan kompozitlere ait termoelektrik veriler 

gösterilmektedir. İletkenlik ölçümlerinde en yüksek değer 630 Scm-1 ile kütlece % 10 

GCN-IA içeren numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değeri 

24 μVK-1 değeri ile kütlece %25 GCN-ex içeren numune gösterirken, en yüksek güç 

faktörü değeri 29,72 μWm-1K-2 ile kütlece % 25 GCN-ex içeren numune göstermiştir. 

Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri Tablo 4.2’ de topluca 

verilmiştir. 

Tablo 4.3 Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri 

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PANI-CSA 15 10 0,15 

GCN-U katkılı PANI-CSA kompozitler 

% GCN-U 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 42,4 18 1,37 
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Tablo 4.3 Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

3 38,2 23,2 2,06 

5 25,6 28,9 2,14 

10 13,24 45,4 2,73 

15 12,8 57,4 4,22 

20 11,1 66 4,84 

25 10,92 70 5,35 

30 9,12 75,8 5,24 

40 7,36 110 8,91 

50 5,17 170 14,93 

GCN-M katkılı PANI-CSA kompozitler 

% GCN-M 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 18,40 12,00 0,26 

3 16,80 14,60 0,36 

5 14,30 28,20 1,14 

10 11,70 40,80 1,95 

15 10,10 47,10 2,24 

20 9,70 55,6 2,99 

25 9,50 68,40 4,44 

30 8,50 91,90 7,18 

40 5,70 155,00 13,70 

50 3,80 243,00 22,44 

GCN-G katkılı PANI-CSA kompozitler 

% GCN-G 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 47,40 40,30 7,70 

3 32,80 56,20 10,36 

5 25,60 65,90 11,12 

10 11,60 79,00 7,24 

15 12,40 110,60 15,17 
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Tablo 4.3 Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri 

20 11,10 143,00 22,70 

25 10,90 180,90 35,67 

30 8,70 246,00 52,65 

40 4,90 380,00 70,75 

50 2,70 472,00 60,16 

GCN-ex katkılı PANI-CSA kompozitler 

% GCN-ex 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 148,00 17,30 4,43 

3 162,00 14,40 3,36 

5 176,00 11,20 2,21 

10 205,00 11,10 2,53 

15 383,00 10,70 4,40 

20 284,00 10,00 2,84 

25 260,00 10,50 2,87 

30 251,00 11,10 3,10 

40 239,00 12,50 3,73 

50 235,00 13,70 4,41 

GCN-IA katkılı PANI-CSA kompozitler 

% GCN-IA 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 210,00 19,30 7,82 

3 550,5 15,20 12,72 

5 600,51 12,50 9,40 

10 630,00 12,10 9,22 

15 600,20 18,10 19,66 

20 594,00 18,60 20,55 

25 516,00 24,00 29,72 

30 423,51 10,90 5,03 

40 418,00 12,00 6,02 
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Tablo 4.3 Katkılandırılmamış PANI-CSA ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

50 250,00 15,60 6,10 

 

Ex-situ yöntemi ile üretilen kompozitlere ait TE verileri değerlendirildiğinde, en yüksek 

iletkenlik değeri 630 Scm-1 ile kütlece % 10 GCN-IA içeren numunede belirlenmiştir. 

UV-vis analizlerinde de gözlendiği üzere, özellikle GCN-ex ve GCN-IA ile 

katkılandırılan kompozit numunelere ait spektrumlarda yakın-IR bölgeye doğru artan 

şiddette yük taşıyıcı kuyruk gözlenmiştir. Bu durum, artan yük taşıyıcı konsantrasyonuna 

karşılık gelmekte olup, elektriksel iletkenlikteki artışın nedenlerinden biri olarak 

değerlendirilmiştir. Bununla birlikte, katmanlarına ayrılmış GCN numunelerinin daha 

yüksek yüzey alanına sahip olması sayesinde, polimer ile daha etkili bir etkileşime olanak 

sağlayarak, elektrostatik etkileşimin etkisinin artmasına yol açtığı düşünülmektedir. 

GCN-IA ile katkılandırılan numunelerde en yüksek iletkenliğin elde edilmesi, GCN 

yüzeyinde bulunan itakonik asitin PANI-CSA üzerinde ikincil bir dopant özelliği 

göstermesine atfedilebilir.  Seebeck katsayısı değeri 472 μVK-1 ile % 50 GCN-G içeren 

numunede ve 70,75 μWm-1K-2 ile % 40 GCN-G içeren numunelerde gözlenmiştir. Elde 

edilen güç faktörü değerinin katkılandırılmamış PANI-CSA’ ya oranla yaklaşık 500 kat 

daha yüksek olduğu sonucuna varılmıştır. CSA ile doplama sonucunda PANI’ nin 

iletkenlik değerinde yaklaşık olarak 2 kata kadar artış gözlenmiştir. Tüm kompozitler p-

tipi iletkenlere karşılık gelen pozitif Seebeck katsayısı değerlerine sahiptir. Ex-situ 

yöntemi ile hazırlanan kompozitlerde Seebeck katsayısının artan GCN miktarı ile arttığı 

gözlenmiştir. Bu durum, GCN katkılandırılması ile kompozit yapısındaki yük taşıyıcı 

hareketliliğinin artması ile açıklanabilmektedir. Elde edilen veriler Tablo 2.2’ de yer alan 

literatür değerleri ile karşılaştırıldığında, bu çalışmada sentezlenen kompozit 

numunelerin iletkenlik değerleri açısından karbon nanotüp katkılı PANI kompozitler ile, 

güç faktörü değerleri açısından ise grafen katkılı PANI kompozitler ile benzerlik 

gösterdiği belirlenmiştir. 
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4.3 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlerin 

Karakterizasyonu 

4.3.1 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlere ait XRD Analizi 

Sonuçları 

Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve kompozit numunelere ait XRD spektrumları Şekil 

4.27’ de gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PEDOT:PSS’ ye ait spektrumda amorf 

yapıyı gösteren 16.8° ve 25.2°'de karakteristik geniş pikler gözlenmiştir [187]. 

 

Şekil 4.27 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN-G, GCN-ex ve GCN-IA ile 

katkılandırılan kompozit  numunelere ait XRD spektrumları 

 

GCN-G ve GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde katkılandırılmamış 

PEDOT:PSS’ ye ait spektruma benzer spektrumların gözlenmesi, kompozit yapı 

içerisinde homojen şekilde dağılmış olan GCN partiküllerinin PEDOT:PSS tarafından 

tamamen kaplanmış olmasına atfedilmiştir. Bununla birlikte, GCN-IA ile katkılandırılan 

kompozite ait spektrumda gözlenen keskin pikler, katkılandırma sonucu PEDOT:PSS’ ye 

ait amorf yapının değişerek kristalin özellik gösterdiğini kanıtlamaktadır. Kompozit 
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yapısında gözlenen pikler, itakonik asite ait literatür verileri ile uyumluluk göstermektedir 

((ICDD: 00-038-1509)) [188]. 

4.3.2 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlere ait SEM Analizi 

Sonuçları 

Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlere ait SEM görüntüleri Şekil 4.28’ de gösterilmiştir. Katkılandırılmamış 

PEDOT:PSS’ e ait SEM görüntüsünde pürüzlü bir yüzey gözlenmiştir (Şekil 4.28a). 

GCN-G ile katkılandırılan kompozite ait görüntüde GCN-G’ ye ait grafit benzeri 

istiflenmiş yapının yanısıra kompozit içerisinde dağılmış olan tanecikler gözlenmiştir 

(Şekil 4.28b). GCN-ex ile katkılandırılmış olan kompozite ait SEM görüntüsünde tekli 

katman halinde kompozit yapısı içerisinde dağılmış olan tanecikler gözlenmiştir (Şekil 

4.28c). Bununla birlikte, GCN-IA ile katkılandırılmış kompozitte de GCN-ex ile 

katkılandırılmış kompozite benzer şekilde tekli katmanlar halinde dağılmış partiküller 

gözlenmiştir (Şekil 4.28d). 

 

Şekil 4.28 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS (a), PEDOT:PSS/GCN-G (b), 

PEDOT:PSS/GCN-ex (c) ve PEDOT:PSS/GCN-IA (d)  numunelerine ait SEM 

görüntüleri 
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4.3.3 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlere ait FTIR-ATR Analizi 

Sonuçları 

Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılan kompozitlere ait 

FTIR-ATR spektrumları Şekil 4.29’ da gösterilmektedir. Katkılandırılmamış 

PEDOT:PSS’ ye ait spektrumda 1634 cm-1'deki tepe, fenil yan grubunun C=C gerilmesi 

ile ilgilidir. Ayrıca, 1455 cm-1, 1195 cm-1, 1101 cm-1, 1048 cm-1 ve 630 cm-1'deki pikler 

sırasıyla C=C, C-C, SO3H, C-O ve C-S gerilmelerine karşılık gelmektedir [189, 190]. 

Kompozitlere ait spektrumlarda, katkılandırılmamış PEDOT:PSS’ ye benzer piklerin 

gözlenmesi, GCN partiküllerinin tamamen PEDOT:PSS ile kaplanmasına atfedilmiştir. 

Ek olarak, bazı tepe noktalarının daha düşük dalga boylarına hafif kayması, elektronik 

konjugasyondaki artışa bağlanabilir. 

Şekil 4.29 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılan 

kompozitlere ait FTIR-ATR spektrumları 

4.3.4 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlere ait UV-vis Analizi 

Sonuçları 

Ölçüm için hazırlanan tüm numunelerin konsantrasyonları aynı olacak şekilde 

ayarlanmıştır. Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve kompozitlere ait UV-vis spektrumları 

Şekil 4.30’ da gösterilmektedir. IR bölgeye doğru uzanan kuyruklar, polimer yapısındaki 

yük taşıyıcılara ait olup, metalik iletkenlik gösteren malzemelerin ortak özelliğidir [191]. 

Farklı dalga boylarında, PEDOT'un farklı durumları, yani nötr, polaron ve bipolaron 

durumları gözlemlenebilir. Nötr durum tipik olarak 400 ve 600 nm arasında gözlenirken, 
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polaron ve bipolaron durumları sırasıyla 900 ve 1200 nm'de bulunur [192]. 

Spektrumlardan, GCN-IA ile katkılandırılan kompozite ait numunede polaron geçişine 

karşılık gelen geniş bir pik gözlenmiştir. Bununla birlikte, diğer kompozit numunelerin 

1200 nm civarında bir tepe noktasına sahip olma eğiliminde olduğu gözlemlendi. Ayrıca, 

GCN-ex ile katkılandırılan kompozitin daha yoğun tepe noktası, katmanlarına ayrılmış 

GCN partiküllerinin katkısının bipolaron oluşumunu indüklediğini göstermektedir. 

 

Şekil 4.30 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılan 

kompozitlere ait UV-vis spektrumları 

4.3.5 PEDOT:PSS ve PEDOT:PSS Matrisli Kompozitlere ait Termoelektrik 

Analiz Sonuçları 

Şekil 4.31’ de katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN-G ile katkılandırılan 

kompozitlerden üretilen filmlere ait TE değerleri gösterilmektedir. Katkılandırılmamış 

PEDOT:PSS’ ye ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri sırasıyla 11,1 

Scm-1, 13,2 μVK-1 ve 0.19 μWm-1K-2’ dir. GCN-G ile katkılandırılan kompozitlere ait 

iletkenlik değerleri incelendiğinde, en yüksek değer 18,67 Scm-1 ile kütlece % 15 GCN-

G içeren numunede tespit edilmiştir. Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer 120 
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μVK-1 ile kütlece % 1 GCN-G içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 14,54 μWm-1K-2 ile % 25 GCN-G içeren numunede tespit edilmiştir. 

 

Şekil 4.31 PEDOT:PSS ve GCN-G ile katkılandırılan kompozitlerin iletkenlik, Seebeck 

katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-M ile katkılandırılan kompozitlerden üretilen filmlere ait TE değerleri Şekil 4.32’ 

de gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 4,8 Scm-1 ile kütlece % 15 GCN-M 

içeren numunede tespit edilmiştir. Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer 82 

μVK-1 ile kütlece % 50 GCN-M içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 3,8 μWm-1K-2 ile % 50 GCN-M içeren numunede tespit edilmiştir. 
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Şekil 4.32 PEDOT:PSS ve GCN-M ile katkılandırılan kompozitlerin iletkenlik, Seebeck 

katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-U ile katkılandırılan kompozitlerden üretilen filmlere ait TE değerleri Şekil 4.33’ 

te gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 9,81 Scm-1 ile kütlece % 20 GCN-U 

içeren numunede tespit edilmiştir. Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer 103 

μVK-1 ile kütlece % 1 GCN-U içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 1,51 μWm-1K-2 ile % 3 GCN-U içeren numunede tespit edilmiştir. 

 

Şekil 4.33 PEDOT:PSS ve GCN-U ile katkılandırılan kompozitlerin iletkenlik, Seebeck 

katsayısı ve güç faktörü değerleri 
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GCN-ex ile katkılandırılan kompozitlerden üretilen filmlere ait TE değerleri Şekil 4.34’ 

te gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 722,15 Scm-1 ile kütlece % 25 GCN-ex 

içeren numunede tespit edilmiştir. Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer 161 

μVK-1 ile kütlece % 1 GCN-ex içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 419,7 μWm-1K-2 ile %  15 GCN-ex içeren numunede tespit edilmiştir.  

 

Şekil 4.34 PEDOT:PSS ve GCN-ex ile katkılandırılan kompozitlerin iletkenlik, Seebeck 

katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-IA ile katkılandırılan kompozitlerden üretilen filmlere ait TE değerleri Şekil 4.35’ 

te gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 387 Scm-1 ile kütlece % 25 GCN-IA 

içeren numunede tespit edilmiştir. Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer 133 

μVK-1 ile kütlece % 1 GCN-IA içeren numunede gözlenirken, en yüksek güç faktörü 

değeri 62,57 μWm-1K-2 ile % 5 GCN-IA içeren numunede tespit edilmiştir. 
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Şekil 4.35 PEDOT:PSS ve GCN-IA ile katkılandırılan kompozitlerin iletkenlik, 

Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlere ait TE değerleri Tablo 4.4’ te topluca verilmiştir. 

Tablo 4.4 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri 

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PEDOT:PSS 11,10 13,20 0,19 

GCN-U katkılı PEDOT:PSS kompozitler 

% GCN-U 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,67 81,70 0,45 

3 0,73 79,90 0,47 

5 1,22 72,10 0,63 

10 3,82 64,00 1,56 

15 4,80 53,60 0,53 

20 1,84 63,80 0,68 

25 1,67 67,40 0,54 
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Tablo 4.4 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

30 1,18 72,60 0,47 

40 0,90 77,00 0,33 

50 0,56 82,00 0,38 

GCN-M katkılı PEDOT:PSS kompozitler 

% GCN-M 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,84 103,00 0,89 

3 1,65 95,60 1,51 

5 2,03 80,00 1,30 

10 2,47 77,90 1,49 

15 2,68 74,90 1,50 

20 9,81 67,00 0,97 

25 2,17 78,20 1,16 

30 1,90 84,00 1,25 

40 1,78 85,00 0,25 

50 0,35 94,00 0,49 

GCN-G katkılı PEDOT:PSS kompozitler 

% GCN-G 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 2,05 120,00 2,03 

3 6,20 114,00 1,83 

5 7,38 94,00 1,81 

10 18,67 85,20 4,50 

15 32,00 62,90 2,92 

20 14,40 60,80 6,90 

25 8,43 67,40 14,53 

30 4,75 72,90 7,65 

40 1,53 89,00 6,68 

50 2,05 89,50 3,80 

GCN-ex katkılı PEDOT:PSS kompozitler 
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Tablo 4.4 Katkılandırılmamış PEDOT:PSS ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

% GCN-ex 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 56,80 161,00 147,23 

3 99,70 152,00 230,35 

5 116,00 128,00 190,10 

10 256,00 117,00 350,40 

15 466,00 94,9,00 419,70 

20 511,70 84,1,00 361,90 

25 722,15 42,3,00 129,20 

30 705,50 48,4,00 165,30 

40 540,56 63,9,00 220,70 

50 168,00 65,9,00 72,90 

GCN-IA katkılı PEDOT:PSS kompozitler 

% GCN-IA 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 15,80 133,00 27,95 

3 20,60 131,00 36,44 

5 66,50 97,00 62,57 

10 69,40 51,80 18,62 

15 187,00 32,00 19,15 

20 338,00 24,00 19,47 

25 387,00 20,90 19,77 

30 320,00 22,60 32,77 

40 278,00 32,00 28,48 

50 199,00 52,40 0,49 

PEDOT:PSS matrisli kompozitlere ait veriler değerlendirildiğinde,en yüksek iletkenlik 

değeri 722,15 Scm-1 ile kütlece % 25 GCN-ex içeren numunede, Seebeck katsayısı değeri 

161 μVK-1 ile kütlece %1 GCN-ex içeren numunedeveen yüksek güç faktörü değeri 419,7 

μWm-1K-2 ile % 3 GCN-ex içeren numunede gözlenmiştir. Elde edilen güç faktörü 

değerinin katkılandırılmamış PEDOT:PSS’ ye oranla yaklaşık 2200 kat daha yüksek 
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olduğu sonucuna varılmıştır. İletkenlik değerleri incelendiğinde, GCN-ex ile 

katkılandırılan kompozit numunelerin diğer numunelere oranla oldukça yüksek 

elektriksel iletkenlik değerlerine sahip oldukları gözlenmiştir. GCN-ex ile katkılandırılan 

kompozit numunelerde kütlece % 20 GCN-ex'e ulaşana kadar iletkenlikteki artış, 

hidrofilik PSS'nin bir kısmının GCN-ex tarafından adsorpsiyonuna bağlanabilir. Nitekim, 

yalıtkan PSS'nin bir kısmının ekstraksiyon yoluyla uzaklaştırılmasıyla PEDOT:PSS'nin 

iletkenliğinin arttığı bilinmektedir [112, 193]. Ancak iletkenliği PEDOT:PSS’ ye oranla 

düşük olan GCN-ex’ in daha fazla eklenmesi PEDOT'un iletkenliğini hızla azaltır. 

Muhtemelen, üst üste binen GCN-ex katmanları, PEDOT:PSS'nin ardışık iletken yapısına 

zarar verir [194]. Böylece, GCN-ex ile katkılandırılmış kompozitler, diğer numunelere 

kıyasla üstün iletkenlik göstermiştir. Bu üstünlük, GCN-ex’ in yüzey alanının 

geliştirilmesine bağlanabilir. Nitekim partikül boyutu ne kadar küçük olursa, PSS 

adsorpsiyonu arttıkça iletkenlik de o kadar artmaktadır. 

Seebeck katsayısındaki artış ise, PEDOT'un yük taşıyıcıları için bir enerji bariyeri 

oluşturan GCN-ex nanoparçacıklarına atfedilmiştir. Düşük enerjili yük taşıyıcılar bu 

enerji bariyeri nedeniyle yollarına devam edemezler yani filtrelenirler [195]. Böylece, 

enerji filtreleme, düşük enerjili yük taşıyıcılarını bloke ederek ortalama enerjiyi ve 

Seebeck katsayısını arttırır. Nanopartiküllerin artan ilavesiyle, nanopartiküllerin boyutu 

ve yüzey kalitesi değiştiğinden, adsorbe edilen PSS nedeniyle enerji filtrelemenin 

verimliliği düşebilir. Spesifik olarak, tanecik boyutunun Seebeck katsayısındaki 

değişiklikler üzerinde önemli bir etkisi vardır. Tane boyutu küçüldükçe, tane sınırındaki 

yük taşıyıcıların enerji filtrelemesi güçlenerek Seebeck katsayısında artışa neden olur 

[196]. Sentezlenen kompozit numunelerin güç faktörü değerleri Tablo 2.3’ teki literatür 

verileri ile karşılaştırıldığında, literatüde rapor edilen PEDOT:PSS esaslı kompozitlere 

göre daha yüksek güç faktörü değeri elde edildiği belirlenmiştir.  

4.4 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlerin Karakterizasyonu 

4.4.1 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlere ait XRD Analizi Sonuçları 

Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait XRD spektrumları Şekil 4. 36’ da gösterilmektedir. 

Katkılandırılmamış PTh’ e ait spektrumda 16.8˚ ve 25.9˚ değerlerinde gözlenen geniş 

tepe gözlenmiştir. Bu tepeler, iletken özellik gösteren PTh zincirlerine atfedilmektedir 

[197]. Kompozitlere ait spektrumlarda ise 27.52˚ değerinde gözlenen pikler, GCN 
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tabakalarına ait grafitik düzenlenmeye karşılık gelmekte olup, kompozit yapısı 

içerisindeki GCN varlığını ispatlamaktadır. 

 

Şekil 4.36 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait XRD spektrumları 

Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemle GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait XRD spektrumları Şekil 4.37’ de gösterilmektedir.  
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Şekil 4.37 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait XRD spektrumları 

4.4.2 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlere ait SEM Analizi Sonuçları 

Katkılandırılmamış PTh ve GCN numuneleri ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlere ait SEM görüntüleri Şekil 4.38’ de gösterilmektedir. Katkılandırılmamış 

PTh’ e ait görüntüde birbirine benzer büyüklükte küresel parçacıklar gözlenmiştir (Şekil 

4.38a) [198]. GCN-G ile katkılandırılan kompozit numunesine ait görüntüde GCN-G 

parçacıkları net bir şekilde gözlenirken  (Şekil 4.38b), GCN-ex ve GCN-IA ile 

katkılandırılan kompozitlerde, katmanlarına ayırma işlemi sonucunda elde edilen tek 

tabakalı GCN tanecikleri gözlenmiştir  (Şekil 4.38c,d).  
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Şekil 4.38 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görüntüleri; PTh (a), PTh/GCN-G 

(b), PTh/GCN-ex (c), PTh/GCN-IA (d) 

Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ GCN numuneleri ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlere ait SEM görüntüleri Şekil 4.39’ da gösterilmektedir. Görüntülerden 

katkılandırılmamış PTh:PSS’ nin düz bir yüzeye sahip olduğu gözlenmiştir (Şekil 4.39a). 

GCN-G ve GCN-ex numuneleri ile katkılandırma sonucu elde edilen filmlere ait 

görüntülerde ise, yüzeyi polimer ile kaplanmış GCN katmanları gözlenmiştir (Şekil 

4.39b,c). GCN-IA ile katkılandırılan numunede fonksiyonlandırılmış partiküllerin 

dağılımı gözlenmiştir (Şekil 4.39d).  
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Şekil 4.39 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait SEM görüntüleri; PTh (a), PTh/GCN-G 

(b), PTh/GCN-ex (c), PTh/GCN-IA (d) 

4.4.3 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlere ait FTIR-ATR Analizi Sonuçları 

Şekil 4.40’da in-situ yöntem ile sentezlenen katkılandırılmamış PTh ve kompozitlere ait 

FTIR-ATR spektrumları gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PTh’ e ait spektrumda 

C=C gerilmeleri (1646 cm-1), tiyofen zincir titreşimleri (1300 cm-1), C-H gerilmeleri 

(1093 cm-1, 784 cm-1), C-S eğilme pikleri (664 cm-1) görülmektedir [199-201]. Kompozit 

numunelere ait spektrumlarda, yaklaşık 1620 cm-1, 1540 cm-1, 1398 cm-1 (aromatik C-N 

gerilmeleri) ve 1228 cm-1 (C-N (−C)-C veya C-NH-C) pikleri ) değerlerinde yer alan 

pikler, kompozit yapısı içindeki GCN varlığını göstermektedir [202]. Bununla birlikte, 

kompozitlere ait spektrumlarda, piklerin daha düşük dalga sayısına kaydığı (batokromik 

kayma) gözlenmiştir. Bu durum, kompozit yapıdaki elektron yoğunluğundaki bir artışı 
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gösteren elektron yoğunluğundaki değişimin bir sonucudur [203, 204]. FTIR-ATR 

analizleri, PTh ve GCN arasındaki elektrostatik etkileşimi göstermiştir. 

 

Şekil 4.40 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait FTIR-ATR spektrumları 

Şekil 4.41’ de katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemle hazırlanmış kompozitlere 

ait spektrumlar gösterilmektedir. In-situ yöntemle hazırlanan kompozitlere benzer 

şekilde, C=C gerilmeleri (1646 cm-1), tiyofen zincir titreşimleri (130 cm-1), C-H 

gerilmeleri (1093 cm-1, 784 cm-1), C-S eğilme pikleri (664 cm-1) görülmektedir [199-201].  

Bununla birlikte, kompozitlere ait spektrumlar, katkılandırılmamış PTh:PSS’ e benzer 

şekilde elde edilmiştir. Bu durum, GCN partiküllerinin polimer tarafından 

kaplanmasından dolayı meydana gelmektedir. 



85 

 

Şekil 4.41 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait FTIR-ATR spektrumları 

4.4.4 PTh, PTh:PSS ve PTh Matrisli Kompozitlere ait UV-vis. Analizi Sonuçları 

Ölçüm için hazırlanan tüm numunelerin konsantrasyonları aynı olacak şekilde 

ayarlanmıştır. Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemiyle üretilmiş kompozitlere ait 

UV-vis spektrumları Şekil 4.43’ te gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PTh’ a ait UV-

Vis spektrumu, konjuge polimer zincirinin π–π* geçişini gösteren 450 nm civarında güçlü 

bir absorbans gösterir [205]. Ek olarak, GCN katkılandırması ile PTh' nin 𝜆max değerinde 

bir kayma olduğu gözlenmiştir. Bu, PTh ve GCN partikülleri arasında arasında 

elektrostatik etkileşim ve dolayısıyla yük transferi olduğu anlamına gelir [206]. 
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Şekil 4.42 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait UV-vis spektrumları 

Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemiyle üretilmiş kompozitlere ait UV-vis 

spektrumları Şekil 4.43’ te gösterilmektedir. Spektrumlarda 450 nm civarında gözlenen 

geniş pikler, polaron-bipolaron geçişlerinden kaynaklanmaktadır. Bununla birlikte, IR 

bölgeye doğru uzanan kuyruklar, polimer yapısındaki yük taşıyıcılara ait olup, metalik 

iletkenlik gösteren malzemelerin ortak özelliğidir [185]. Kompozitlere ait spektrumlar 

incelendiğinde, GCN-ex ile katkılandırılmış kompozitin kuyruğunun diğerlerine oranla 

artarak ilerlemesi, bu kompozitin iletkenlik potansiyelinin daha yüksek olduğunu 

göstermektedir. 
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Şekil 4.43 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait UV-vis spektrumları 

4.4.5 PTh ve PTh Matrisli Kompozitlere ait Termoelektrik Analiz Verileri 

4.4.5.1 In-situ Yöntemi ile Üretilen Kompozitler 

Şekil 4.44’ te GCN-U ile katkılandırılmış PTh kompozitlerden üretilen pelletlere ait TE 

değerleri gösterilmektedir. Katkılandırılmamış PTh’ e ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve 

güç faktörü değerleri sırasıyla 0,0013 Scm-1, 9,5 μVK-1 ve 1,28x10-5 μWm-1K-2’ dir. 

GCN-U’ ya ait iletkenlik Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri ise sırasıyla 0,006 

Scm-1, 10,2 μVK-1, 6,2x 10-5 μWm-1K-2’ dir. Kompozitlere ait iletkenlik değerlerinde en 

yüksek değerin kütlece % 15 GCN-U içeren numunede 53,6 Scm-1 değeri ile gözlenmiştir. 

Seebeck katsayısı değerlerinde en yüksek değer, 133 μVK-1 ile % 1 GCN-U içeren 

numunede gözlenmiştir. GCN-U ile katkılandırılan kompozitler içerisinde en yüksek güç 

faktörü değeri 52,27 μWm-1K-2 değeri ile % 3 GCN-U içeren numunede gözlenmiştir. 
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Şekil 4.44 PTh ve in-situ yöntemi ile GCN-U ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-M ile katkılandırılan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 138 Scm-1 ile 

kütlece  % 1 GCN-M içeren numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en 

yüksek değer 132 μVK-1 ile % 30 GCN-M içeren numunede tespit edilmiştir. En yüksek 

güç faktörü değeri ise 134,2 μWm-1K-2 ile % 25 GCN-M içeren numuneye aittir (Şekil 

4.45). 
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Şekil 4.45 PTh ve in-situ yöntemi ile GCN-M ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-G ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 54,5 

Scm-1 değeri ile kütlece % 1 GCN-G içeren numuneye aittir. En yüksek Seebeck katsayısı 

194 μVK-1 % 50 GCN-G içeren numuneye aittir. Bununla birlikte, en yüksek güç faktörü 

değeri ise 34,08 μWm-1K-2 ile % 40 GCN-G içeren numuneye aittir  (Şekil 4.46).  
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Şekil 4.46 PTh ve in-situ yöntemi ile GCN-G ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 100 

Scm-1 değeri ile kütlece % 30 GCN-ex içeren numuneye aittir. En yüksek Seebeck 

katsayısı 116 μVK-1 değeri ile % 1 GCN-ex içeren numuneye aittir. Bununla birlikte, en 

yüksek güç faktörü değeri ise 85,81 μWm-1K-2 ile % 10 GCN-ex içeren numuneye aittir  

(Şekil 4.47).  
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Şekil 4.47 PTh ve in-situ yöntemi ile GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-IA ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 1,24 

Scm-1 değeri ile kütlece % 3 GCN-IA içeren numuneye aittir. En yüksek Seebeck 

katsayısı 284 μVK-1 % 50 GCN-IA içeren numuneye aittir. Bununla birlikte, en yüksek 

güç faktörü değeri ise 4,1 μWm-1K-2 ile % 1 GCN-IA içeren numuneye aittir  (Şekil 4.48).  
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Şekil 4.48 PTh ve in-situ yöntemi ile GCN-IA ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerinin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri Tablo 4.5’ te topluca verilmiştir. 

Tablo 4.5 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç 

faktörü değerleri 

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PTh 0,001 9,50 1,28x10-5 

GCN-U katkılı PTh kompozitler 

% GCN-U 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 16,60 133,00 29,36 

3 36,30 120,00 52,27 

5 38,50 110,50 47,01 

10 51,10 82,80 35,03 
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Tablo 4.5 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç 

faktörü değerleri (devamı) 

15 53,60 75,50 30,55 

20 24,00 63,00 9,53 

25 21,90 52,50 6,04 

30 17,50 60,30 6,36 

40 10,60 62,00 4,07 

50 7,12 83,80 4,99 

GCN-M katkılı PTh kompozitler 

% GCN-M 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 138,00 54,00 40,24 

3 131,00 60,20 47,47 

5 97,00 64,30 40,10 

10 96,10 76,90 56,83 

15 92,80 78,10 56,60 

20 88,40 101,00 90,18 

25 87,30 124,00 134,23 

30 76,90 132,00 133,99 

40 20,90 85,70 15,35 

50 7,76 48,80 1,85 

GCN-G katkılı PTh kompozitler 

% GCN-G 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 54,50 67,60 24,91 

3 24,30 90,00 19,68 

5 23,70 93,80 20,85 

10 22,90 99,30 22,58 

15 16,40 101,00 16,73 

20 15,00 102,00 15,61 

25 14,30 106,00 16,07 

30 11,10 113,00 14,17 
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Tablo 4.5 Katkılandırılmamış PTh ve in-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç 

faktörü değerleri (devamı) 

40 10,30 181,90 34,08 

50 8,52 194,00 32,07 

GCN-ex katkılı PTh kompozitler 

% GCN-ex 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 49,70 116,00 66,88 

3 50,70 110,90 62,36 

5 65,60 105,00 72,32 

10 81,20 102,80 85,81 

15 83,80 95,00 75,63 

20 95,90 82,90 65,91 

25 98,70 73,50 53,32 

30 100,10 62,60 39,19 

40 76,40 64,00 31,29 

50 65,10 69,00 30,99 

GCN-IA katkılı PTh kompozitler 

% GCN-IA 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,94 208,00 4,07 

3 1,24 188,00 4,38 

5 0,49 203,00 2,03 

10 0,32 213,00 1,46 

15 0,26 221,00 1,25 

20 0,09 226,00 0,47 

25 0,05 243,00 0,32 

30 0,05 246,00 0,29 

40 0,04 257,00 0,27 

50 0,04 284,00 0,298 
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In-situ yöntemi ile hazırlanan numuneler ile yapılan ölçümler sonucunda tüm 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerlerinin 

katkılandırılmamış PTh’ e oranla yüksek olduğu gözlenmiştir. Bununla birlikte, tüm 

numuneler p-tipi iletkenlerin karakteristik özelliği olan pozitif değerde Seebeck 

katsayısına sahiptir. Kompozitler arasında en yüksek güç faktörü değeri 134,23 μWm-1K-

2 ile kütlece % 25 oranında GCN-M içeren numuneden gözlenmiştir. Bu değer 

katkılandırılmamış PTh’ e ait güç faktörü değerine göre yaklaşık 107 kat daha fazladır. 

4.4.5.2 Ex-situ Yöntemi ile Üretilen Kompozitler 

Katkılandırılmamış PTh:PSS’ e ait iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

sırasıyla 0,000174 Scm-1, 15,7 μVK-1 ve 4,29 x 10-6 μWm-1K-2’ dir. GCN-U ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik 0,132 Scm-1 ile kütlece 

%  5 GCN-U içeren numuneye aittir. En yüksek Seebeck katsayısı 197 μVK-1 ile % 50 

GCN-U içeren numuneye aittir. Bununla birlikte, 0,11783  μWm-1K-2 değeri ile en yüksek 

güç faktörü değeri kütlece % 3 GCN-U içeren kompozitte gözlenmiştir  (Şekil 4.49). 

 

Şekil 4.49 PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN-U ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-M ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE veriler Şekil 4.50’ de 

gösterilmektedir. En yüksek iletkenlik değeri 0,0533 Scm-1 ile %10 GCN-M içeren 

numunede gözlenmiştir. Seebeck katsayısı ölçümlerinde en yüksek değer 143,5 μVK-1 ile 
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% 1 GCN-M içeren numunede tespit edilmiştir. Kütlece % 5 GCN-M içeren numune 

0,036 μWm-1K-2 ile en yüksek güç faktörü değerine sahiptir. 

Şekil 4.50 PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN-M ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerinin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-G ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 7,25 

Scm-1 ile % 50 GCN-G içeren numunede gözlenmiştir.  En yüksek Seebeck katsayısı 236 

μVK-1 ile % 1 GCN-G içeren numuneye aittir. Bununla birlikte,  9,02 μWm-1K-2 değeriile 

en yüksek güç faktörü değeri kütlece % 30 GCN-G içeren kompozitte gözlenmiştir  (Şekil 

4.51). 



97 

 

Şekil 4.51 PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN-G ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 28,3 

Scm-1 ile % 25 GCN-ex içeren numunede gözlenmiştir.  En yüksek Seebeck katsayısı 296 

μVK-1 ile % 1 GCN-ex içeren numuneye aittir. Bununla birlikte,  73,35 μWm-1K-2 
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değeriile en yüksek güç faktörü değeri kütlece % 20 GCN-ex içeren kompozitte 

gözlenmiştir  (Şekil 4.52). 

 

Şekil 4.52 PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerinin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

GCN-IA ile katkılandırılarak hazırlanan kompozitlerde en yüksek iletkenlik değeri 18,2 

Scm-1 ile % 15 GCN-IA içeren numunede gözlenmiştir.  En yüksek Seebeck katsayısı 339 

μVK-1 ile % 50 GCN-IA içeren numuneye aittir. Bununla birlikte,  129,4 μWm-1K-2 değeri 
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ile en yüksek güç faktörü değeri kütlece % 25 GCN-IA içeren kompozitte gözlenmiştir  

(Şekil 4.53). 

 

Şekil 4.53 PTh:PSS ve ex-situ yöntemi ile GCN-ex ile katkılandırılarak hazırlanan 

kompozitlerin iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerleri 

Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile katkılandırılarak 

hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri Tablo 4.6’ da topluca verilmiştir. 

Tablo 4.6 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri 

Numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PTh:PSS 0,0002 15,70 4,29 x 10-6 

GCN-U katkılı PTh:PSS kompozitler 

% GCN-U  
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,01 178,00 0,03 

3 0,05 152,00 0,12 

5 0,13 93,50 0,11 

10 0,06 107,70 0,07 
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Tablo 4.6 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri (devamı) 

15 0,05 134,00 0,09 

20 0,04 142,60 0,08 

25 0,03 152,20 0,07 

30 0,01 155,00 0,01 

40 0,002 189,00 0,01 

50 0,002 197,00 0,01 

GCN-M katkılı PTh:PSS kompozitler 

% GCN-M  
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,002 143,50 0,004 

3 0,02 107,50 0,022 

5 0,03 105,00 0,04 

10 0,05 51,70 0,014 

15 0,05 62,50 0,02 

20 0,03 71,70 0,013 

25 0,02 73,60 0,012 

30 0,01 75,60 0,01 

40 0,01 86,50 0,01 

50 0,002 99,00 0,002 

GCN-G katkılı PTh:PSS kompozitler 

% GCN-G  
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 0,001 236,00 0,01 

3 0,1 233,00 0,54 

5 1,3 230,00 6,88 

10 1,53 187,00 5,35 

15 1,90 170,00 5,43 

20 2,20 149,00 4,84 

25 3,90 144,00 8,15 

30 4,60 140,00 9,01 
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Tablo 4.6 Katkılandırılmamış PTh:PSS ve ex-situ yöntem ile GCN numuneleri ile 

katkılandırılarak hazırlanan kompozitlere ait TE değerleri 

40 4,91 95,00 4,43 

50 7,25 88,00 5,61 

GCN-ex katkılı PTh:PSS kompozitler 

% GCN-ex  
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 
1,14 296,00 

9,99 

3 
1,43 290,00 

12,03 

5 
1,90 260,00 

12,84 

10 6,04 196,00 23,20 

15 12,40 182,00 41,07 

20 26,30 167,00 73,35 

25 28,30 152,00 65,38 

30 17,30 167,00 48,25 

40 9,10 207,00 38,95 

50 3,70 265,00 25,98 

GCN-IA katkılı PTh:PSS kompozitler 

% GCN-IA  
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

1 1,28 297,00 11,29 

3 11,90 241,00 69,12 

5 16,30 231,00 86,98 

10 16,60 224,00 83,29 

15 18,20 203,00 75,00 

20 17,30 266,00 122,41 

25 15,60 288,00 129,39 

30 14,00 303,00 128,53 

40 12,50 236,00 69,62 

50 9,67 339,00 111,13 
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Ex-situ yöntemi ile üretilen kompozitlere ait veriler değerlendirildiğinde, 129,4 μWm-1K-

2 ile % 25 GCN-IA içeren kompozitte gözlenen güç faktörü değerinin katkılandırılmamış 

PTh-PSS’ e oranla yaklaşık 108 kat daha yüksek olduğu sonucuna varılmıştır. Bununla 

birlikte, tüm kompozitler p-tipi iletkenlere karşılık gelen pozitif Seebeck katsayısı 

değerlerine sahiptir.  

Tez çalışması kapsamında hazırlanmış kompozit numunelerden en yüksek elektriksel 

iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerlerine sahip olanlar Tablo 4.7’ de 

derlenmiştir.  

  Tablo 4. 7 Tez çalışması kapsamında hazırlanmış kompozit numunelerden en yüksek 

elektriksel iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerlerine sahip olan numuneler 

Kompozit numune 
İletkenlik 

(Scm-1) 

Seebeck Katsayısı 

(μVK-1) 

Güç Faktörü 

(μWm-1K-2) 

PANI-HCl/GCN-U 

(%10 GCN-U) 
185,00 16,80 5,22 

PANI-HCl/GCN-

IA (%3 GCN-IA) 
19,00 235,00 104,93 

PANI-HCl/GCN-

IA (%5 GCN-IA) 
5,00 21,60 228,00 

PANI-CSA/ GCN-

IA (%10 GCN-IA) 
630,00 12,10 9,22 

PANI-CSA/GCN-

G (%50 GCN-G) 
2,70 472,00 60,16 

PANI-CSA/GCN-

G 

(%40 GCN-G) 

4,90 380,00 70,75 

PEDOT:PSS/GCN-

ex (%25 GCN-ex) 
722,15 42,30 129,20 

PEDOT:PSS/GCN-

ex (%1 GCN-ex) 
56,80 161,00 147,23 

PEDOT:PSS/GCN-

ex (%15 GCN-ex) 
466,00 94,90 419,70 

PTh/ GCN-M  

(%1 GCN-M) 
138,00 54,00 40,24 

PTh/ GCN-IA  

(%50 GCN-IA) 
0,04 284,00 0,30 

PTh/GCN-M  

(%25 GCN-M) 
87,30 124,00 134,23 

PTh:PSS/ GCN-ex 

(%25 GCN-ex) 
28,30 152,00 65,38 



103 

Tablo 4. 8 Tez çalışması kapsamında hazırlanmış kompozit numunelerden en yüksek 

elektriksel iletkenlik, Seebeck katsayısı ve güç faktörü değerlerine sahip olan 

numuneler (devamı) 

PTh:PSS/ GCN-IA  

(%50 GCN-IA) 
9,67 339,00 111,13 

PTh:PSS/ GCN-IA  

(%25 GCN-IA) 
15,60 288,00 129,40 

4.5 Genel Değerlendirme 

 GCN numuneleri farklı kaynaklardan sentezi ve katmanlarına ayırma işlemi başarılı 

bir şekilde sentezlenmiştir. Bununla birlikte, Şimdiye kadar gerçekleştirilmemiş olan 

GCN’ in fonksiyonlandırma işlemi bu tez kapsamında ilk kez başarı ile 

gerçekleştirilmiştir. 

 GCN numuneleri ile katkılandırma işlemi sonucunda iletken polimer esaslı 

kompozitlerin p-tipi iletken oldukları ve TE özelliklerinde belirgin bir artış meydana 

geldiği ilk kez ortaya konulmuştur.  

 PANI-HCl’ in elektriksel iletkenliği kütlece %10 GCN-U içeren numunede 8 Scm-1 

değerinden 185 Scm-1değerine, Seebeck katsayısı değeri kütlece %3 GCN-IA içeren 

numunede 15 μVK-1’ den 235 μVK-1 değerine, güç faktörü ise kütlece %5 GCN-IA 

içeren numunede 0,18 μWm-1K-2’ den 112,3 μWm-1K-2değerine artmıştır. 

 PANI-CSA’ nın elektriksel iletkenliği kütlece %10 GCN-IA içeren numunede 15 

Scm-1’ den 630 Scm-1değerine, Seebeck katsayısı kütlece %50 GCN-G içeren 

numunede 10 μVK-1’ den 472 μVK-1 değerine, güç faktörü değeri kütlece %40 GCN-

G içeren numunede 0,15 μWm-1K-2’ den 70,75 μWm-1K-2 değerine artmıştır. 

 PEDOT:PSS’ nin elektriksel iletkenliği kütlece %25 GCN-ex içeren numunede 11,1 

Scm-1’ den 722,15 Scm-1 değerine, Seebeck katsayısı kütlece %1 GCN-ex içeren 

numunede 13,2 μVK-1’ den 161 μVK-1 değerine, güç faktörü değeri ise kütlece %15 

GCN-ex içeren numunede 0,19 μWm-1K-2’ den 419,7 μWm-1K-2 değerine artmıştır.  

 PTh’ ın elektriksel iletkenliği kütlece %1 GCN-M içeren numunede 0,0013 Scm-1’ 

den 138 Scm-1 değerine, Seebeck katsayısı kütlece %50 GCN-IA içeren numunede 

9,5 μVK-1’ den 284 μVK-1 değerine, güç faktörü değeri kütlece %25 GCN-M içeren 

numunede 1,28x10-5 μWm-1K-2’ den 134,23 μWm-1K-2 değerine artmıştır. 

 PTh:PSS esaslı kompozitlerde ise GCN numuneleri ile katkılandırma sonucunda 

elektriksel iletkenlik değeri kütlece %25 GCN-ex içeren numunede 0,000174 Scm-1’ 
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den 28,3 Scm-1 değerine, Seebeck katsayısı değeri kütlece %50 GCN-IA içeren 

numunede 15,7 μVK-1’ den 339 μVK-1 değerine, güç faktörü değeri ise kütlece %25 

GCN-IA içeren numunede 4,29 x 10-6 μWm-1K-2’ den 129,4 μWm-1K-2 değerine 

artmıştır.  

Elde edilen veriler, GCN numunelerinin, iletken polimerlerden TE malzeme üretmek için 

katkı malzemesi olarak umut verici malzemeler olduklarını göstermiştir. 
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