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OZET

Yiiksek Lisans
GRAFEN OKSIT/POLIPIROL/POLIVINIL ALKOL NANOKOMPOZIT VE
TUREVLERININ NANOFIBER SUPERKAPASITOR CIHAZ UYGULAMALARI
Yeliz YURUK
Tekirdag Namik Kemal Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Kimya Anabilim Dali

Danisman: Prof. Dr. Murat ATES

Bu c¢alismada siiperkapasitorler igin elektrot malzemesi olarak genis yiizey alanlarmna ve
yiikksek spesifik kapasitans degerlerine ulagilmak amaciyla nanolif yapilarin kullanilmasi
tercih edilmistir. Elektrot materyali olarak kullanilacak olan bu kompozit nanolifleri tiretmek
icin en etkin yontem olan elektrospin yontemi tercih edilmistir. Bu yontemde, hazirlanan
polimer kompozit siringanin igine yerlestirilir ve siringa ucuna 25 kV’a kadar gerilim
uygulanir. Besleyici tinitedeki siringanin ucunda duran polimer damlasi kritik bir voltaj
degerine kadar kiiresel bir bicimde bulunur. Uygulanan potansiyel fark bir esik degerine
ulastig1 anda ise polimer damlasi koni bigimini alir ve voltajdaki ¢ok kiiciik bir artigla birlikte
koni ucundan bir jet fiskirir. Bu jette besleme {initesine belli bir mesafe uzagina yerlestirilen
toplayici levhaya dogru farkli yollar izleyerek ilerler ve nanofiber yapilart olusturulmustur.
Bu yontemde kullanilan GO, rGO, PPy, GO/PPy/KS, rGO/PPy/KS, GO/PPy/PVA,
rGO/PPy/PVA, GO/PPy/PVAIKS, rGO/PPy/PVA/KS malzemelerin sentezleri basariyla
gergeklestirilmis ve termogravimetrik analiz (TGA-DTA), BET yiizey analizi, taramali
elektron mikroskobu-enerji dagilimli X 1sinlart analizi (SEM-EDX), Raman spektroskopi,
Fourier doniisimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR-ATR), X 1silar1 kirmimi (XRD), atomik
kuvvet mikroskobu (AFM), kat1 iletkenlik gibi yontemlerle karakterize edilmistir. Ayrica,
devre modeli analizi ile devre parametreleri incelenmistir. Sentezlenen malzemeler iki elektrot
sistemli 1 M H2SOs ¢ozeltisi ile Stiperkapasitor cihaz olusturulmustur. Cihaz performans
testleri 3 farkli methodla dongiisel voltametri (CV), galvanostatik sarj/desarj (GCD),
elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) ile test edilmistir. Ayrica, spesifik kapasitans
(Csp), enerji ve gii¢ yogunluklari, siiperkapasitor cihazin stabilite testlerinden sonra kapasitans
koruma degerleri bu tezde raporlandi.

Anahtar Kelimeler: Nanolif, Siiperkapasitdr, Elektrospin, Iletken polimer, Grafen.

2020, 133 sayfa



ABSTRACT

MSc. Thesis
NANOFIBER SUPERCAPACITOR DEVICE APPLICATIONS OF GRAPHENE
OXIDE/POLYPYRROLE/POLYVINYL ALCOHOL NANOCOMPOSITE AND THEIR
DERIVATIVES
Yeliz YOURUK
Tekirdag Namik Kemal University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Chemistry

Supervisor: Prof. Dr. Murat ATES

In this study, it was preferred to use nanofiber structures as electrodes for supercapacitors to
reach large surface areas and high specific capacitance values. These nanofiber structures
were produced by electrospinning method, which is the most effective method for the
production of polymer-based nanofibers. In this method, the prepared composite material is
placed a syringe and applied to 25 kV voltage to fabricate carbon based nanofiber structures.
The composite drop at the tip of the syringe in the feeder unit is found spherically up to a
critical voltage value. As soon as the potential difference applied reaches a threshold value,
the composite drop takes the form of a cone, and with a very small increase in voltage, a jet
burst from the cone tip. In this jet, it follows different paths towards the collector plate placed
a certain distance away from the feeding unit and its composite nanofiber structures are
obtained. GO, rGO, PPy, GO/PPy/CB, rGO/PPy/CB, GO/PPy/PVA, rGO/PPy/PVA,
GO/PPy/PVA/CB, rGO/PPy/PVA/CB materials have been successfully synthesized and
characterized by thermogravimetric analysis (TGA-DTA), BET surface analysis, scanning
electron microscopy-energy dispersive X-ray analysis (SEM-EDX), Raman spectroscopy,
Fourier transform infrared spectroscopy (FTIR-ATR), X-ray diffraction (XRD), atomic force
microscopy (AFM) and solid state conductivity. In addition, circuit model analysis have been
performed to understand circuit parameters. The composite materials have been tested in the
two electrode system in 1 M H>SOa solution via three different methods: Cyclic voltammetry
(CV), galvanostatic charge/discharge (GCD), and electrochemical impedance spectroscopy
(EIS). Furthermore, the specific capacitance (Csp), energy and power densities, capacitance
retention values after long-term stability tests of supercapacitor devices were reported in this
thesis.

Keywords: Nanofiber, Supercapacitor, Electrospinning, Conductive polymer, Graphene.

2020, 133 pages
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ONSOZ

Bu calismada, grafitten baglayarak grafen oksit (GO) sentezi, indirgenmis grafen oksit
(rGO), polipirol sentezi ve malzemeye iletkenlik kazandiracak karbon siyahi ve viskozite ile
birlikte fiber yap1 olusumunu saglayan polivinil alkol (PVA) ile 6 farkli kompozitin sentezi
gerceklestirildi. Elde edilen nanokompozitler FTIR-ATR, Raman, XRD, SEM-EDX, TGA-
DTA, AFM, kat1 iletkenlik ve BET ylizey analizi ile karakterize edildi.

Sentezlenen bu nanokompozitlerden PVA’li olan nanokompozitler aktif elektrot
malzemesi olarak kullanilmadan o6nce elektrospin teknigi ile nanofiber yapilara
doniistiiriilerek 2 elektrot sistemli siiperkapasitdr cihazlarinda elektrot malzemesi olarak
kullanild1 ve spesifik kapasitanslar1 (Csp) yiikk ve enerji yogunluklar ile stabilite dlgtimleri
alindi. Ayrica siliperkapasitdr cihazlarin enerji-giic performanslar1 (Ragon) grafikleri ile
optimum kosullardaki ZSimpWin devre programlari ile 3 farkli devre (Rs(CRct), LRs(QRct),
LRs(C1(R1(C2R2))) analizleri yapilmistir.

Gergeklestirilen ¢aligma siiperkapasitor cihaz uygulamalar1 yaninda, yiiksek iletkenlik,
genis ylizey alani ve elektro-katalitik aktiviteye sahip olmalarindan dolay:1 gilines pili, yakit
hiicresi, korozyon gibi farkli konularda yeni proje olusturulmasinin altyapisini olusturabilecek

potansiyele sahiptir.
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1. GIRIS

Piyasada bulunan elektrokimyasal ¢ift katmanli kapasitorler (ECKK'ler), elektrot
malzemesi olarak 500 - 3.000 m?/g araliginda belirli yiizey alanlara sahip aktif karbonlar
kullanir (Lu, Wang, Favier ve Pinna, 2017). Bunlar, elektrot ve elektrolit ara yiizeylerinde
olusan bir ¢ift katmanl sarj tabakasi yoluyla elektrik enerjisini depolar. ECKK'lerde spesifik
kapasitans genellikle aktif elektrot yiizey alani ve malzemenin aktivitesi ile sinirlidir, hiz
kapasitesi ise elektrotlarin elektriksel iletkenligi ve kiitle tasima o6zellikleri ile kontrol edilir
(Javalakshmi ve Balasub-Ramanian, 2008). Geleneksel aktif karbonlarin yani sira, karbon
nanotiipler, karbon nanofiberler (CNF'ler), grafen, karbon aerojeller ve karbon kiireler gibi
ECKK'lerde kullanilmak {izere diger birgok karbonlu malzeme kapsamli bir sekilde
incelenmistir (Qian, Kucernak, Greenhalgh, Bismarck ve Shaffer, 2013). CNF'ler de yiiksek
yiizey alanlari, diisiik maliyetli oluslari, sentez kolayligi ve esnek yapilart nedeniyle
ECKK'lerde kullanim i¢in incelenmistir (Peng, Jin, Li, Srinivasan, Ramakrishna ve Chen,
2016).

Son yillarda CNF'ler olusturmak i¢in diisiik maliyetli, 6l¢eklenebilir ve basit bir {liretim
teknigi olan elektrospin teknigi de genis capta incelenmistir ve spinneret tasarimi, toplama
yontemi, egirme kosullar1 ve baslatict degistirilerek nanofiber yap1 kontrol edilebilir (Inagaki,
Yang ve Kang, 2012). Elektrospin CNF elektrotlarinin performansini arttirmak igin ¢oklu
stratejiler gelistirilmis ve elektrokimyasal performansa ulasmak i¢in i¢i bos veya cok
gozenekli nanofiberlerin kullanilmasi {izerinde ¢alisilmistir (Chen, Lu, Yu ve David, 2017).
Elektrospin yontemi ile elde edilen nanofiber morfolojinin, yliksek gozenekli, genis yiizey
alan1 ve daha 1yi elektron hareketliligi nedeniyle tiim nano yapilar arasinda en iyi oldugu
bilinmektedir (Tran ve Kalra, 2013). PPy ¢6ziinmez bir iletken polimer olmasina ragmen, onu
PVA ile birlestirmek elektrospin i¢in gerekli viskoz bir ¢ozeltinin olusmasina yardimer olur.
Bu tam PPy dispersiyonu, PVA'nin hidroksil yan gruplar1 tarafindan saglanan hidrojen bag:
olusumu ve aktif alanlarin varligindan kaynaklanmaktadir (Ghobadi, Sadighikia, Papila,
Cebeci ve Gursel, 2015). Nanofiber morfolojileri ile birlikte PVA matrisinde PPy ve GO'nun

konstriiktif takviyesi, enerji depolamasi i¢in miikkemmel bir nanokompozit saglar.

Burada siiperkapasitdr elektrot uygulamalar1 icin elektrospin ile hazirlanan
GO/PPy/PVA kompozit nanofiberlere dayanan bir c¢alisma sunuyoruz. GO/PPy/PVA
nanofiberlerin siiperkapasitif davranisi, 1 M H2SOs elektrolitinde dongiisel voltametri (CV)
kullanilarak incelendi. rGO/PPY/KS/PVA nanofiberleri, rGO/PPy/KS'ye kiyasla yiiksek 6zgiil

1



kapasitans  sergiler.  Sonuglar, elde edilen rGO/PPY/KS/PVA  nanofiberinin

stiperkapasitorlerdeki elektrot malzemesi i¢in uygun bir aday oldugunu gostermektedir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1.  Siiperkapasitorler

Stiperkapasitorler, siradan kapasitorlere gore daha tatmin edici enerji yogunlugu;
pillere kiyasla ise daha yiiksek gii¢ yogunluguna sahiptirler (Jhoa, Lin, Yeh, Wu, Tsai ve
Hsieh, 2015). Enerjiyi statik olarak depolayan siiperkapasitorler diger enerji depolama
sistemlerine kiyasla hizli sarj edilebilme ve uzun Omiirlii olma Ozelligine sahiptir.
Stiperkapasitorlerin 6ne c¢ikan diger oOzellikleri; hizli sarj-desarj ozelligi, yiiksek gii¢
yogunlugu, yiksek hiz kapasitesi, genis calisma sicakliklarina sahip olmalar1 ve siradan

kondansatorler ile bataryalar arasindaki boslugu doldurabilmesidir (Simon ve Gogotsi, 2008).

Sanayi Devrimi'nden bu yana, iilkenin sosyal ve ekonomik refahi, kolayca erisilebilir
bir karbon kaynagi olarak fosil kaynaklariin (komiir, gaz ve petrol) yogun tiikketimine bagli
olmustur (Kuhns ve Shaw, 2018; Chu, Cui ve Liu, 2017). Fosil yakitlardan gelen toplam
diinya enerji talebinin 2012 itibariyle 13.731 milyar ton petrol esdegeri (BTOE) oldugu
tahmin edilmektedir ve 2035'te 18.30 milyar BTOE'ye yaklagsmasi beklenmektedir (Singh vd.,
2015). Ayrica, diinya capinda biiyiik miktarda fosil yakit tiiketimi dogal olarak karbon
birikimine neden olmustur (Piao vd., 2009; Gonenc ve Scholtens, 2017). Antropojenik
aktivitelerden kaynaklanan COg, sera gazlarina 6nemli gevresel degisikliklere neden olan en
onemli faktordiir (Karl ve Trenberth, 2003; Trancoso, Larsen, Mc-Vicar, Phinn ve Mc-Alpine,
2017). Bu nedenle, 2007 yilinda Birlesmis Milletler tarafindan karbon envanterinde kiiresel
Olgekte dengesizligi gidermek igin stratejik bir kilavuz onerilmistir (Anonim 2007). Bu
cabalara paralel olarak, birgok calisma fosil kaynak tiiketiminin nasil kisitlanacagini
diisinmustiir (Milano vd., 2016; Dunn, Calais, Lee ve Pryor, 2018). Bu azaltma stratejilerinin
bir pargast olarak, yenilenebilir enerji kaynaklarmin gelistirilmesi de kapsamli bir sekilde
takip edilmistir (Sabonnadiere, 2010; Mc-Kone, Di-Salvo ve Abruna, 2017). Biyoyakitlar
disinda, yenilenebilir enerjilerin ¢ogu elektrik enerjisi olarak saglanir. Bu nedenle, piller, yakit
hiicreleri ve elektrokimyasal siiperkapasitorler dahil olmak iizere elektrokimyasal depolama
icin giivenilir bir teknik icin biiyiikk talep vardir (Tasnin ve Saikia, 2018). Ozellikle,
Stiperkapasitorler hizli depolama yetenekleri ve gelismis dongiisel kararliliklar1 nedeniyle
pillerden daha fazla ¢aligma alanina sahiptirler. Sonug olarak, Siiperkapasitorler hibrit araglar,
vingler, trenler ve asansorler gibi uygulamalar i¢in gelismis giic verimliligi ve daha uzun
¢evrim Omrii sunmak i¢in enerji depolama araci olarak kullanilabilirler (Song, Hou, Hofmann,

Li ve Ouvang, 2017; Kerns, 2015).



Stiperkapasitorlerin performansi, elektrot malzemelerinin elektrokimyasal 6zellikleri,
elektrolit se¢imi ve elektrotlarin potansiyel penceresi gibi bir¢ok faktérden onemli 6lgiide
etkilenir (Zhang ve Pan, 2015). Bu nedenle, karbon bazli malzemeler, yiizey alani ve
elektriksel 6zeliklerinden dolayi siiperkapasitorlerde elektrot malzemesi olarak uzun zamandir
kullanilmaktadir ve elektrotlarin performansi, kullanilan malzemenin fiziksel (ylizey alan1 ve
gbzenek yapisi) ve kimyasal (yiizeydeki fonksiyonel gruplar) 6zelikleri ile dogrudan iligkilidir
(Pandolfo ve Hollenkamp, 2006).

Stiperkapasitorler icin enerji depolama mekanizmasi, ii¢ tip kapasitif davranis

kullanilarak agiklanabilir:

1. Elektrokimyasal ¢ift katmanli kapasitorler (ECKK), elektrot ara yiiziinde
biriken saf elektrik yiikiinii kullanir.

2. Yalanci (pseudo) kapasitorler hizli ve geri doniisiimlii redoks reaksiyonlarina
sahiptirler.
3. Hibrit kapasitorler her iki mekanizmadan da yararlanir.

2.1.1. Elektrokimyasal Cift Katmanh Kapasitorler (ECKK)

Bir elektrokimyasal ¢ift katmanli kapasitorde (ECKK), elektrik enerjisi, elektrotlarin
yiizeyinde cift katmanli bir elektrolit iyonunun iiretilmesinin bir sonucu olarak depolanir.
Elektrot elektrolit arayiiziinde iretilen ¢ift katman, gibi fiziksel olarak elektrik ytklerini
depolar. Sarj islemi sirasinda, elektronlar uygulanan harici voltajin bir sonucu olarak negatif
elektrottan (anot) pozitif elektroda (katoda) gider (Sarno, 2019). ECKK'ler, maksimum etkili
yiizey alan1 ve ¢ok kiiciik yiik ayirma mesafeleri nedeniyle geleneksel kapasitorlerden daha
yiiksek enerji yogunlugu sergiler. ECKK'ler, geleneksel kapasitorlerde kullanilan dielektrik
ortam yerine elektrotlar arasinda bir elektrolit (KOH, H2SO4 veya Na,COs gibi) igerir.

2.1.2. Yalanc1 Kapasitorler

Yalanci kapasitorlerin mekanizmasi, tersinir veya geri dondiiriilemeyen bir Faradaik
yiik stlirecine (elektrot araylizii lizerinden bir kimyasal tiirtin yiikseltgenmesi veya
indirgenmesi  yoluyla elektron transferi) dayanmaktadir. Tersinir islemde, kimyasal
reaksiyonlar (oksidasyon/indirgeme) sirasinda yeni kimyasal tiirler iiretilemez ve geri doniisii
olmayan Faradaik islemde yeni tiirler iiretilir. Ozellikle, yalanc1 kapasitif malzemelerin

tepkisi, ¢ift katmanli kapasitorlerin tepkisi ile aynidir. Kinetik olarak, elektroanalitik deneyler



yalanci kapasitor malzemelerini pil tipi malzemelerden ayirmaya imkan verir. Ornegin,
yalanct kapasitor elektrotlar, gecis metal oksitlerinin redoks reaksiyonlar1 ve iletken
polimerlerde tersinir katki/de-doping ile ayirt edilir. Bu elektrotlari olusturmak i¢in en yaygin
olarak kullanilan malzemeler karbonlar ve metal oksitlerdir (Miller ve Simon, 2008; Naoi ve
Simon, 2008). Yalanc1 kapasitor, bir ECKK'nin kapasitansindan ¢ok kat (10-100) daha biiyiik
olabilir. Ancak gii¢ performansi bir ECKK'den daha diistiktiir, ¢linkii daha yavas Faradaik
mekanizma sarj ve desarj sirasinda biiziilme ve sisme gosterir, bu da diisiik ¢evrim dmrii ve

mekanik stabiliteye yol acar (Zhu, Wang, Sun, Li ve Li, 2011).

2.1.3. Hibrit Kapasitorler

Stiperkapasitorler, piller ve kapasitorler arasinda ECKK'ler ve yalanci kapasitorler
olarak kategorize edilebilen bir orta zemini temsil eder. iki farkli yiikk depolama
mekanizmasinda (faradaik ve faradaik olmayan) calisabilen iki farkli malzeme elektrottan
olusurlar. Temel fark yiikk depolama mekanizmalarinda yatmaktadir; ECKK'lerde elektrotlar
tizerinde kimyasal reaksiyon meydana gelmezken, elektrot / elektrolit arayiiziinde yiikler
olusur. Aksine, yalanci kapasitorler, elektrot ylizeyinin yakininda meydana gelmesi ic¢in
redoks reaksiyonlarmi tesvik ettikleri i¢in ECKK'lere kiyasla daha yiiksek kapasitans
sergilerler. Spesifik kapasitans degerlerini arttirmak igin etkili bir yontem olarak, elektroaktif
malzeme sentezini nano-boyut ve/veya gozenekli elektrot malzemesi olarak diisiinebiliriz.
Alternatif yaklasim olarak, toplam hiicre voltajin1 arttirmak i¢in potansiyel boslugu
kullanabilen iki tip asimetrik/hibrit siiperkapasitor olusturmaktir; yani, pozitif ve negatif

elektrotlar sirasiyla yalanci kapasitor ve ECKK materyali tarafindan yapilir (Razaa vd., 2018).

2.1.4. Siiperkapasitor Cihaz Yapim

Stiperkapasitor iki elektrot, bir membran ve bir elektrolitten olusturulmus olup 3 farkl
yontemle (CV, GCD, EIS) elektrokimyasal performans testler olglilmistiir. Depolanan
elektrik enerjisinin miktar1 elektrodun ylizeyine ve elektrolitin cinsine baghdir. Elektrotlar
iyonlarin gegisine izin veren ama elektriksel baglantinin olmadig1 membran ile ayrilmistir. Bu
amagla c¢alisma ve yardimci elektrotlar birbirinden Celgard 3501 membran ile ayrilmistir.
Kullanilan 1 M H2SO; elektrolit ise ortama Helmoltz bdlge icerisinde iyon hareketi katkilar
ve bu iyonlarin elektrotlar arasindaki hareketliligi nedeniyle elektriksel iletkenlik saglanir.
Tez caligmamaizda 2 elektrot sistemi kullanilmistir. Calisma elektrodu ve diger elektrot

olarak referans elektrot ise yardimci elektrot ile birbirine baglanmistir. Literatiirde



polipropilenden yapilmis membranlar kullanildigi rapor edilmistir (Cetinkaya, Uysal ve
Akbulut, 2015).

Stiperkapasitor cihaz yapiminda elektrot malzemesi 3 farkli formda kullanilarak
calisilmigtir. Bunlar pelet, sivama ve nanofiber ylizeyden alinan kesittir. Bu elektrotlar

kullanilarak hazirlanan siiperkapasitor gorselleri sirasiyla Sekil 2.1°de gosterilmistir.

Sekil 2.1. Siiperkapasitor cihaz yapimi.
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Sekil 2.2. Stiperkapasitor cihaz semasi.

Elektrokimyasal 6l¢iimler (CV, GCD ve EIS) arastirma laboratuarlarimizda mevcut
olan Ivium-Vertex ve Parstat 2273 model potansiostat/galvanostat cihazlari kullanilarak

gergeklestirilmistir.

2.2. Nanokompozit Fiber Yapilar

Nanokompozitler, temel olarak ¢ok sayida nano malzemenin birlesimi veya bagka bir
yigin malzemeye dahil edilen nanomalzemeler olarak adlandirilabilir (Thostenson, Li ve
Chou, 2005). Nanokompozitler, yapilar1 sifir ile {i¢ boyutlu olarak degisebilen ve uzunluk
skalalarida genellikle 100 nm'den kii¢iik boyuta sahip olan malzemelerdir (Hasnain ve Nayak,
2019). Farkli nanokompozit cesitlerini imal etmek veya sentezlemek icin ¢esitli yaklagimlar
bulunmaktadir. Nanokompozitlerin iiretimine veya sentezine yonelik 6nemli ve yaygin
kullanilan yaklasimlar arasinda fiziksel olarak karigtirma, film dokiimii, yerinde hazirlama,
iyonotropik jellesme, daldirma yoluyla kaplama, tekrar ¢okeltme, kovalent baglanma,
kolloidal diizenek, kat-tabaka diizenegi ve elektrospinleme bulunur (Zheng, Monty ve
Linhardt, 2015). Malzemelerin fiziksel ve elektriksel Ozelliklerini giiclendirmek igin

giiclendirici malzemeler kullanilir. Gli¢lendirici malzemeler inorganik malzemelerden
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(6rnegin metaller, metal oksitler, diger inorganik bilesenler), liflerden (6rnegin, elektrospin
lifleri, karbon nanotiipler, vb.) veya tabakalardan (6rnegin, dokiilmiis kil yi1ginlar1) olusabilir
(Kasirga, Oral ve Caner, 2012; Hu, Chen, Yang, Li ve Wang, 2014). Elektrospin metodu
kullanilarak elde edilen nanokompozitlerin literatiir galismalar1 incelenmistir (Tian, Lu, Li ve
Wang, 2020). Bu ¢alismada ise GO, rGO, PPy, GO/PPy/KS, rGO/PPy/KS, GO/PPy/PVA,
rGO/PPY/PVA, GO/PPy/PVAIKS, rGO/PPYy/PVA/KS polimer ve kompozitlerin
nanokompoziti sentezlenerek, elektrospin metodu ile nanofiber yapinin olusturulmasi

amagclanmustir.

2.2.1. Karbon Siyahi

Karbon siyahi (KS), diisik maliyet, yiiksek elektrik iletkenligi ve kiigiik boyutu
nedeniyle kauguklarda dolgu maddesi, elektrot malzemelerinde iletken katki maddesi ve
katalizor destekleri olarak yaygin olarak kullanilan bir tiir geleneksel malzemedir (Ban,
Malek, Huang ve Liu, 2011; Huang, 2002; Park ve Kim, 2013; Zha, Xiong ve Wang, 2015;
Kang, Kim, Lee ve Roh, 2013). Bununla birlikte, diisiik 6zgiil yilizey alan1 nedeniyle sinirli
kapasitans nedeniyle siiperkapasitorler i¢in elektrot malzemesi olarak ¢ogunlukla tek basina

uygulanmaz. KS, karbonca zengin onciilerin pirolizi ile hazirlanir (Fan vd., 2019).

Literatirde, KS nanoparcaciklart (50 nm) igeren polivinildien floriir ve
polivinilpirolidon polimerlerine, siiperkapasitorlii ayiricilar ig¢in nanolifli zarlarin imal
edilmesi amaciyla elektrospin metodu uyguland: (Jabbarnia, Khan, Ghazinezami ve
Asmatulu, 2016). KS tozlarindan elde edilen fonksiyonel kompozitler lityum iyon pilleri
(Narayanan, Mugele ve Duits, 2017), biyosensorler (Philips, Al-Ahmadi, Potts, Claypole ve
Deganello, 2017), elastomerler (Steinhauser Moéwes ve Kliippel, 2016) gibi farkli uygulama
alanlarinda kullanilirlar. KS kolay ulasilabilirlik, disiik maliyet (Crouch Cwell, Haskins,
Pittson ve Hart, 2005), yiiksek spesifik yiizey alani, yiiksek mekanik ve kimyasal stabilite, iyi
elektriksel iletkenlik ozelliklerine sahip bir malzemedir (Zha vd., 2015). KS’nin kuru toz
iletkenligi 10"1-102 Scm™ (Zhang, Liu, Wang ve Wu, 2017), spesifik yiizey alan1 ise 28 m?g?
ile 1.690 m?g? arasinda degistigi bulunmustur (Beck, Dolata, Grivei ve Probst, 2001). Bu
ozellikleri KS’nin enerji depolama sistemlerinde kullanimini destekler. 2017 yilinda yapilan
bir diger calismada ise poliakrilonitril elektrospin metodu kullanilarak karbon fiberler
olusturulmus ve bu karbon fiberler FesOs metal oksidi ile dekore edilmislerdir (Samuel vd.,
2017).



2.2.2. Grafen Oksit

Grafen oksit, 19. yy baslarindan bu yana Brodie, Staundenmaier, Offeman ve
Hummers yontemleri ile sentezlenmektedir. Bu yontemler, kuvvetli asit ve oksidantlar ile
grafitin oksidasyonu islemine dayanmaktadir. Oksidasyonun derecesi kullanilan ydnteme,
reaksiyon kosullarina ve grafitin 6zelliklerine gore degismektedir (Park ve Ruoff, 2009; Kim,
Abdala ve Macosko, 2010; Menchaca-Compos vd., 2013). Ancak, GO iiretim yontemlerinde
toksik kimyasallar kullanilmakta ve proses esnasinda zehirli gaz ortaya ¢ikmaktadir.
Hummers metodunda ise grafit, potasyum permanganat gibi kuvvetli oksidasyon ajanlar1 ve
yiiksek konsantrasyonlu siilfiirik asit ile reaksiyona sokulmaktadir (Topcu, 2012; Marcano
vd., 2010; Arbuzov, Tarasov ve Muradyan, 2012). Hummers metodu ile oksidasyondan sonra
epoksi ve hidroksil fonksiyonel gruplari grafit yapis1 igerisine yerlesmektedir. Su ve oksijen
iceren fonksiyonel gruplar, karistirma islemi ile tabakalar arasina girdirilerek kuvvetli
etkilesim kurdurulur ve tabakalarin birbirinden uzaklagtirilmasi saglanir. Boylece hidrofobik
olan grafit, hidrofilik ve dagilma gésteren GO’ya doniismiis olur (Wang vd., 2013; Ke vd.,
2014; Hu, Yu, Wang, Zhou ve Song, 2015).

GO’nun ¢oziiciilerde kolaylikla disperse olmasi, dielektrik o6zelligi, seffafligi,
elektronik 6zelliklerinin ayarlanabilir olmasi ve iistiin mekanik 6zellikleri sebebiyle kullanim
alanlar1 giin gegtikge genislemektedir. Diger yandan hidrofilik 6zellikli GO’da sp? baglarinin
bozulmasi sebebiyle elektriksel iletkenlik agisindan yalitkan hale gelmektedir (Park ve Ruoff,
2009; Marcano vd., 2010).

Tercih ettigimiz yontem olan Modifiye Hummers yontemiyle daha fazla miktarda

grafen iiretilebilmekte ve maliyeti de daha diisiik olmaktadir.

2.2.3. Polivinil Alkol

Yiiksek suda coziiniirliigli ve islenebilirligi ile bilinen polivinil alkol (PVA), diger
malzemeler i¢in matris olarak islev gorebilen bir polimerdir (Chuangchote, Sirivat ve
Supaphol, 2007). 85.000-124.000 g/mol molekiill agirligina sahip PVA, gilimis
nanopartikiilleri ile kaplandiktan sonra elektrospin islemine tabii tutularak nanofiber yap1 elde

edilmesi sagland1 (Aktiirk, Taygun, Giiler, Goller ve Kiigiikbayrak, 2019).



2.2.4. Poripirol

Yiiksek iletkenlik, yiiksek termal kararlilik, hizli sarj/desarj, diisitk maliyet ve yiiksek
enerji yogunlugu gibi polipiroliin (PPy) benzersiz 6zelliklerindendir. Ek olarak, bu monomer
suda ¢oziinilir ve ticari olarak temin edilebilir. Bir elektrot malzemesi olarak PPynin ¢esitli
uygulamalarindan kaynaklanan baglica avantajlar, yiiksek enerji yogunlugu, tersinir
elektrokimyasal doping/dedoping ve kolay elektrokimyasal islenebilirligidir. Yapilan bir
calismada SnO2/PPy nanokompoziti elektrospin metodu ile hazirlanmis ve nanofiber yap1 elde
edilmistir (Beniwal ve Meharwal, 2019). PVA/PPy montmorillonit kil nanolifleri elektrospin

metodu ile hazirlanmigtir (Junior, Dos Silva ve De Aguiar, 2019).
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Sekil 2.3. Piroliin polimerizasyonu (Dubal, Pontil, Jagadale ve Lokhande, 2011).

Polypyrrole

2.3. Elektrospin Metodu

Elektrospin metodu 1600’1t yillarda, William Gilbert’in manyetizma {izerine
caligmalarin1 siirdiiriitken elektromanyetizmanin sivilar tizerine etkisini gozlemlemesiyle
ortaya c¢ikmigtir (Kataphman, 2004). William Gilbert, bu ¢alismasinda su damlasinin
elektriksel kuvvetlerin etkisiyle koni bigiminde c¢ekildigini ifade etmistir ve bu durum

elektrostatik ¢cekim siirecinin baglangici olmustur.

1882 yilinda Lord Rayleigh'in teorik calismasinda yiizey geriliminin {izerinde bir
degerde damlacigin kararsiz hale gelerek pargalanma olabilecegini raporlamistir (Yarin,

Koombhongse, Reneker, 2001). Damla iizerine elektrik kuvveti ve yiizey gerilim kuvveti etki
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ettigini vurgulamistir. Elektrik kuvveti yiizey gerilim kuvvetini astifinda damla ince jetlere
ayrilarak akma baglamistir (Chun, 2005; Sanders, 2005; Reneker, Yarin, Koombhongs ve
Fong, 2000).

Zeleny ise yaptigi calismada sivi damlacik tizerine uygulanan elektriksel kuvvetin 2
temel parametre olan viskozite ve yiizey gerilimi ile dogru orantili oldugunu raporlamistir.
Dolayisiyla bu parametreler ne kadar fazla ise sivi damlacigi piiskiirtmek icin gereken elektrik

enerjiside o kadar fazladir (Zeleny, 1884).

Taylor 1960’11 yillarda sivi damlacigin Koni halini almasi igin gereken kritik voltaj
degerindeki koni agisinin 49,3° olarak belirlemistir ve bu yapiya “Taylor Konisi” adim

verilmistir. Sekil 2.4’de ise artan voltaj ile polimer damlaciginin yar1 kiiresel halden jet

halinde ¢ikis1 gosterilmistir.

Sekil 2.4. Taylor konisi ve jet olusumu, a) Yari kiiresel damlacigi, b) Kararli jet.

Bu teknikte, polimer uygun bir ¢6ziiciide ¢oziiniir ve siringanin igine yerlestirilir. Daha
sonra belli bir mesafe uzagina (10-15 cm) toplayici levha yerlestirilir ve siringa ucuna 25
kV’a kadar gerilim uygulanir. Boylelikle toplayici levha ile metal igne arasinda metal igneden
levhaya dogru bir elektrik alan1 olusturulmus olur. Besleyici {initedeki siringanin ucunda
bulunan polimer damlas1 bir esik degerine geldigi anda, elektrostatik kuvvetler ile yiizey
gerilimi kuvvetleri birbirine esitlenir ve polimer damlas1 koni seklini alir. Polimer damlasi
koni halini aldiktan sonra voltajdaki ¢ok kiiciik bir artisla birlikte igneden plakaya dogru firlar
ve bu firlama ile birlikte polimer damlacigr kat ettigi yol boyunca uzar ve lif formunda
toplayic1 levha iizerinde toplanir. Malzeme Ozellikleri (viskozitesi, elektrik iletkenligi ve
yiizey gerilimi) ve uygulanan islem parametreleri (levha ile siringa arasi mesafe, uygulanan

voltaj, polimerin akis orani, igne ¢ap1 vs.) olusan liflerin ¢apin belirler. (Sekil 2.5.).
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Sekil 2.5. Elektrospin yontemiyle nanofiber eldesi.
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1. Kullanilan Kimyasal

Grafit (%99), karbon (%100), pirol (%98), polivinil alkol (PVA, %99), etanol (>
%99,8), siilfiirik asit (H2SOs, %95-97), potasyum permanganat (KMnOsa, > %99), amonyum
persiilfat (APS, %98,5), hidrojen peroksit (H2O2, %30), metanol (> %99,8) ve dimetil
formamid (DMF, > %99,8) kimyasallart Sigma-Aldrich firmasindan, hidroklorik asit (HCI,
%37), aseton, sodyum hidroksit (NaOH, > %98,0) Merck firmasindan temin edilmistir. Biitiin
kimyasallar analitik derecede safliktadir ve bagka bir islem yapilmadan deneylerde

kullanilmistir. Ayrica cihaz yapiminda kullanilan paslanmaz c¢elik (SS, Trinity Brand Ind.,
USA), membran (Celgard 3501) ve kapton tape Sigma-Aldrich firmasindan temin edilmistir.

3.2.  Kullanilan Cihazlar

Elektrokimyasal 6lgtimler i¢in IVIUMSTAT model Potansiostat/Galvanostat (software
iviumsoft and Faraday cage, BASI cell Stand C3) cihazi kullanildi. FTIR-ATR (Bruker,
Vertex 70 ATR), SEM (Fei, Quanta Feg 250), Raman spektroskopi (DXR Raman, Thermo),
BET (micromeritics Tristar 1), termal-gravimetrik (TGA-DTA) analiz, X-ray kirinimi
(XRD), AFM (NanoMagnetics Instruments) ve Kkati iletkenlik cihazi (Qiatek, FFP 4)
karakterizasyon islemleri boyunca gesitli asamalarda kullanildi. Elektrospin cihazi (Syringe
pumb, NE300), gii¢ kaynagi (Gamma High Voltage Research, ES30P-10W), ultrasonik banyo
(Elma, E3OH, Elmasonic), deiyonize su makinesi (purelab Option-Q, Elga, CV25), vakum
firmi (Qiatek, QVOS55), pres makinesi (MTI Corporation, YLJ-24T), mikrodalga firin (Bosch,
HMT84G421) ve manyetik karistirict (Heidolph) deney siiresince ¢esitli asamalarinda

kullanilmistir.

3.3.  Kullanilan Elektrokimyasal Yontemler

Sentezlenen kompozit nanofiberlere elektrokimyasal performanslarinin belirlenmesi
icin CV, GCD, EIS ve stabilite dl¢timleri yapildi.

3.3.1. CV Metodu

Dongiisel voltametri (CV), kimyanin birgok alaninda onemli ve yaygin olarak
kullanilan bir elektro analitik teknik haline gelmistir. Genellikle redoks islemlerinin

arastirtlmasinda, iyonlarin ve elektrotlarin ylizey atomlar1 arasindaki elektrokimyasal
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reaksiyonlarin analizinde, reaksiyon iriinlerinin stabilitesini elde etmek i¢in reaksiyon ara
maddelerinin anlagilmasinda, elektrot reaksiyon mekanizmalar1 hakkinda ve nitel 6zelliklerin
arastirmas1 i¢in kullanilir (elektrot yilizeyinden elektronlar arasindaki yiikk transfer

reaksiyonlar1) (Nicholson ve Shain, 1964).

Dongiisel voltametri, {li¢ elektrotlu elektrokimyasal bir hiicre, akim gozlenirken,
calisan bir elektrotta uygulanan potansiyeli ileri ve geri yonde (bazi tarama hizlarinda)
degistirmeye dayanir. Bu teknik, calisma ve karsi elektrotlar arasinda akan akimi Slgerek,
potansiyel bir pencerede ¢alisma ve referans elektrotlar1 arasindaki elektrot potansiyelinin
dogrusal ve dongiisel bir varyasyonunu igerir. CV, baslangi¢ elektroduna geri donmek igin
calisan elektrotun potansiyelinin ters yonde yiikseldigi bir potansiyodinamik elektrokimyasal
Olcimdiir. Bu dongiiler bircok kez tekrarlanabilir. Donglisel voltammogram uygulanan

potansiyele kars1 akim grafigini verir.

Elektrot malzemelerinin kapasitansi,

C= i/fv (3.1)

bu temellere dayanarak dikdortgen CV egrilerinden hesaplanabilir. Bu denklemde, C
diferansiyel kapasitans, v tarama hizidir ve i ortalama voltajdaki akim yogunlugudur. Bir
ECKK davranis1 ve dikdortgen bir CV egrisi gosteren tipik bir yalanci kapasitif davranisa
atifta bulunulan ortalama kapasitans, CV ol¢limii kullanilarak dogrudan hesaplanabilir

(Kakaei, Esrafili ve Ehsani, 2019).

Calismada gergeklestirilen CV 6l¢iimlerinde elektrolit olarak 1 M H2SO4 ve elektrot
olarak paslanmaz celik kullanilmistir. Hazirlanan simetrik siliperkapasitor cihazlarin CV
Olgimleri 0.0-0.8 V potansiyel pencere araligin da, 1-1000 mV/s tarama hizinda farkli
degerlerde gergeklestirildi (Mohdabdah, Abdul-Rahman ve Sulaiman, 2018).

Spesifik kapasitans degerleri asagida verilen denklem 3.2’ye gére hesaplanmuistir.

Cop = J((IxdV/A8) xmx AV) (3.2)

Bu formiilde, I: Desarj akimi (mA), 9: tarama hiz1 (mV/s), AV: Potansiyel pencere (V), ve m:

toplam aktif malzeme kiitlesidir (mg).
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3.3.2. GCD Metodu

Galvanostatik sarj-desarj (GCD) metodu kapasitans, enerji yogunlugu, gii¢ yogunlugu,
ESR ve dongii kararlilig1 gibi siiperkapasitor performans parametrelerini degerlendirmek icin
kullanilan bir yontemdir. GCD 6l¢iimleri iki asamada ger¢eklesir once siiperkapasitor sabit bir
akimla ytiklenir daha sonra belirli bir zaman veya voltaj araliginda bosaltilir. Galvanostatik
sarj-desarj metoduna gore spesifik kapasitans asagida verilen denklem 3.3’¢ gore

hesaplanmustir (Ates, Yildirim, Kuzgun ve Ozkan, 2019).

— Ix At
Cp = **Yavzm (3.3)

Bu yontemde I desarj akim1 ve At ise desarj siiresi, AV potansiyel pencere ve m toplam aktif
malzeme kiitlesidir. Ol¢iimler sabit akim degerlerinde (1, 2, 5, 10, 20 ve 50 mA’de) alind1
(Huang vd., 2016).

Elde edilen nanokompozitlerin i¢ direncini denklem 3.4’e gore belirlenmektedir.

A
ESR = 'ﬂ“’P/2 & (3.4)

pp

3.3.3. EIS Metodu

Bu yontem, kiiciik ve biiyiik bir alternatif akim (AC), 0.01 Hz ila 100000 Hz frekans
araliginda siiperkapasitorlere verilir. Gergek direncine (Z') karsi hayali direnci (-Z") ¢izen bir
Nyquist grafigi ¢izilmistir ve bu grafikte x eksenindeki empedans egrisinin kesisimi ESR'ye

karsilik gelir.

EIS yonteminde elde edilen spesifik kapasitans degeri denklem 3.5’e¢ gore hesaplanmistir

(Ates, Caliskan ve Ozten, 2018).

C.,= —-1/(2n x m, xf x Z') (3.5)

Ep

Formiilii ile hesaplanir. Bu formiilde spesifik kapasitansin sanal bileseninin frekansinin
tersine karst egiminden bulunur. EIS Ol¢limlerinde frekans aralifi 10 mHz ile 100 kHz

arasinda alindi.
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Cift katmanl kapasitans (Cql) degerleri ise Bode-Magnitude grafiginden w=1 (logw= 0)
degerine ekstrapole edilerek, denklem 3.6’ya gore hesaplanmistir (Kumar, Singh ve
Srivastava, 2014).

Cy = 1/1Z (3.6)

3.3.4. Stabilite Metodu

Elde edilen nanokompozitlerin dongii kararliligin1 belirlemek amaciyla kullanilan bir
metottur. Stabilite testleri CV yontemiyle 1000 dongii tizerinden yiikleme/bosalma
uygulanarak 100 mV/s tarama hizinda gergeklestirildi. Stabilite sonuglarindaki verimlilik ise,

denklem 3.7 ile hesaplanur.

% Verim = ((Cypi — Cagn)/ Cux)) X 100 (3.7)

3.4.  Nanokompozitlerin Sentezi

3.4.1. Grafen oksit (GO) sentezi

Grafitten baglayarak grafen oksit (GO) Hummers metodunu modifiye ederek
hazirlanmistir (Hummers ve Offeman, 1958; Zu ve Han, 2009). Grafit pullarmin farkl
oksitlenme derecelerinde siilfiirik asit ve potasyum permanganat karigimlarinda grafitin
karsilastirmasi ile elde edilir. 3 gram grafit, 70 ml 0.5 M H>SOj ile buz banyosu iginde
karistirildi. Yaklasik 9 g KMnOg4 karisima yavasca eklenip karisim sabit hizla karistirildi.
Muhtemel patlamadan sakinmak igin siispansiyon sicakligi 20 °C’nin altinda karigtirmaya
devam edildi. Daha sonra sicaklik 35 °C ye yiikseltildi ve 30 dakika karistirmaya KMnO4’lin
tamami eklendikten sonra devam edildi. Yaklasik 150 ml deiyonize su (DI) karigima ilave
edilerek, karigim sicakligi 95 °C ye yiikseltildi. Yaklagik 500 ml su ve 15 ml, %30 H202
siispansiyona eklenerek reaksiyon sonlandirildi. Daha sonra siispansiyon 10 ml, 1 M HCI ile
yikanip 7.000 rpm hizda 15 dakika siireyle santrifiij islemine tabi tutuldu. Cokelti olunca
yavagca sivist akitilarak flaskin kenarindan dokiildii ve geri kalan kistm DI suyla yikandi.
Sonra tekrar santrifiij edildi. Yikama en az 2 defa tekrar edilip ¢oken katidaki metal iyonlar

ortamdan uzaklastirildi. (Sekil 3.1.)
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Grafit

Kurutma Santrifij
‘_
50 °C 7000 rpm

Grafen oksit

Sekil 3.1. Grafen oksit sentezi.

3.4.2. Indirgenmis Grafen Oksit (rGO) Sentezi

GO’nun indirgenmesi icin ¢ozelti 180 Watt’da 10 dk boyunca ev tipi mikrodalga
firnda mikrodalga islemine maruz birakildi (Ates vd., 2019).

Sekil 3.2. Grafen oksitin indirgenme reaksiyonu (Subhashree, Swaraj, Sumit, Srirupa ve
Monalisa, 2018).

3.4.3. Polipirol (PPy) Sentezi

Polipirol (PPy) sentezi in-situ polimerizasyon metodu ile amonyum persiilfat (APS)
baslatict kullanim1 ile gerceklestirildi. Pirol monomeri (70 pl, 1 mmol), 20 ml DI suda
¢oziinlip 30 dakika ultrasonikasyonda karistirilarak eklendi. Sonrasinda damla damla APS (1
mmol) ilavesiyle 60 °C'de 24 saat siiresince karigtirllmistir (Sekil 3.3.). Su ile siiziilme
isleminden sonra 70 °C'de, 24 saat siiresince kurutma yapilarak siyah renkte PPy elde edildi
(Han vd., 2018).
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Sekil 3.3. Piroliin APS ilavesiyle ger¢eklesen polimerizasyon goriintiisii.

3.4.4. %I10’luk PVA Caozeltisinin Hazirlanmasi

%10’luk PVA ¢0zeltisini 1 saat ultrasonikasyonda karistirdiktan sonra 90 °C de 3 saat

karistirildi. 3 saatin sonunda renksiz ve homojen goriintiide bir ¢ozelti elde edildi (Sekil 3.4.).

Sekil 3.4. %10’luk PVA ¢ozeltisi.

3.4.5. GO/PPy/KS Sentezi

0,04 g GO DI suda 15 dakika ultrasonikasyon islemi ile ¢oziindiiriildii. Daha 6nce
elde edilmis olan 0,04 g PPy 4 ml DMF c¢ozeltisinde ¢oziinilip, 0,011 g karbon siyahi ile
dispers edilerek karigima ilave edildi. Karisim 4 saat karistirtlip, GO/PPy/KS malzemesi elde
edildi.
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3.4.6. rGO/PPyY/KS Sentezi

Elde edilen GO/PPyY/KS malzemesi mikrodalga metodu ile 180 Watt gii¢ uygulanarak
10 dakika stiresince mikrodalga isleme maruz birakilip GO’dan rGO’ya indirgenme islemi
gerceklestirildi. Elde edilen rGO/PPy/KS malzemesi siiziilerek ve DI su ile yikanip, 60 °C'de

kurutuldu.

3.4.7. GO/PPy/PVA Sentezi

0,04 mg GO 15 dakika ultrasonikasyonda hazirlanip, sonra bu karisim PVA iyonal
coOzeltisine dokiildi. Agirlikga %10 PVA iyonal ¢ozeltisi 12 ml DI su i¢inde hazirlandi.
0,04 g PPy 4 ml su ¢ozeltisinde hazirlandi ve PVA/GO ¢ozeltisine dokiillip, 1 gece
karistirilarak GO/PPy/PVA (1:1:3) viskoz ¢ozeltisi elde edildi (Rose vd., 2018).

3.4.8. rGO/PPy/PVA Sentezi

0,04 mg rGO 15 dakika ultrasonikasyonda hazirlanip, sonra bu karisim %10’luk PVA
iyonal ¢ozeltisine dokiildi. 0,04 g PPy 4 ml su c¢ozeltisinde hazirlandi ve PVA/rGO
cozeltisine dokiiliip, 1 gece karigtirilarak rGO/PPy/PVA (1:1:3) viskoz ¢ozeltisi elde edildi

3.4.9. GO/PPy/KS/PVA Sentezi

0,04 mg GO 15 dakika ultrasonikasyonda hazirlandi ve sonra bu karisim PV A iyonal
cozeltisine dokiildi. Agirlikga %10 PVA iyonal ¢ozeltisi 12 ml DI su i¢inde hazirlandi.
0,04 g PPy 4 ml su ile hazirlanip, 0,011 g karbon siyahi ile dispers edilerek karigima ilave
edildi. Karigim 4 saat karistirilarak, GO/PPy/KS/PVA malzemesi elde edildi (Sekil 3.5.).

Sekil 3.5. Sentezlenen GO/PPy/KS/PVA nanokompoziti.
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3.4.10. rGO/PPy/KS/PVA Sentezi

0,04 mg rGO 20 dakika ultrasonikasyonda hazirlandi ve sonra bu karisim %10’luk
PVA iyonal ¢ozeltisine dokiildii. 0,04 g PPy 4 ml su ile hazirlanip, 0,011 g karbon siyahi ile
dispers edilerek karisima ilave edildi. Karisim 4 saat karistirilarak, rGO/PPy/KS/PVA

malzemesi elde edildi.

3.4.11. Nanokompozit Yapilardan Nanofiber Yapilarin Elde Edilisi

Sentezlenen nanokompozit malzemesi metal igneli plastik bir siringaya 5 ml’ye kadar
doldurulur. Siringa akis kontrollii pompa mekanizmasi {lizerine yerlestirilir. Metal ignenin 15
cm uzagma topraklanmis bir aliiminyum folyo ile sarilmis toplayici levha yerlestirilir.
Besleme miktar1 saatte 1 ml atis yapacak sekilde ayarlanir ve metal igne ucuna giic

kaynagindan 25 kV gonderilerek isleme baslanir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. GO’nun Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.1.1. SEM - EDX Analizi

¥

Sekil 4.1. GO’nun SEM goriintiilerinin farkli bliylitme miktarlarindaki gdsterimi; a) 20 um
biiylitme; b) 5 pm biiyilitme; c) 4 um biiylitme; d) 2 um biiylitme; ) 1 pm biiyiitme.

GO’nun farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil 4.1’de gosterilmistir. SEM
fotograflarinda goriilen tabakali haldeki GO yapilarinin literatiirle uyumlu olarak birkag
katman ile bazen de dagimik halde iist tiste binmis GO yapilar1 oldugu gozlenmektedir
(Loryuenyong, Totepvimarn, Eimburanapravat, Boonchompoo ve Buasri, 2013; Shahriary ve
Athawale, 2014).

GO’un igerdigi C ve O elementleri miktar1 Cizelge 4.1°de verilmistir. Elde edilen bu
oranlar literatiirdeki C/O oranlariyla uyumludur (Song, Wang ve Chang, 2014).

Cizelge 4.1. GO’nun agirlik¢a % bilesenleri.

Elementler Agirhikca %
C 89,46
O 10,54
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Sekil 4.2. GO’nun EDX goriintiileri.

GO’un EDX goriintiileri, nokta analizine gore sonuglart Sekil 4.2°de verilmistir. 20
um biiyiitmeli sonuglarda karbon elementi kirmizi renkte, oksijen elementi ise yesil renkte

gosterilmistir.

4.1.2. BET Analizi

GO’nun BET analizleri Sekil 4.3’de verilmistir. Desorpsiyon izotermlerine dayanan
Barrett-Joyner Halenda (BJH) modelinden gézenek hacmi ve gozenek biiylikligi dagilimi
elde edilmistir. Adsorpsiyon- desorpsiyon egrileri ve gozenek biiyiikliigli dagilimi egrisi

analizinden elde edilen verilere gore ortalama por genisligi 7,2939 nm bulunmustur.
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Sekil 4.3. GO’nun BET analizi grafikleri a) artan gézenek hacmi ile por genisligi grafigi, b)
absorplama miktar ile bagil basing grafigi.

Adsorpsiyon-desorpsiyon egrilerinin belirlenmesi i¢in, Grafen oksite 100 °C'de ~1 saat
ve 200 °C'de ~7 saat N2 gaz1 enjekte edilmistir. Kismi basinglardaki N2 adsorpsiyon hacmi
(P/Po) 0,984 cm¥g olarak belirlenmistir. GO’in por hacmi ve boyutu ile ilgili ayrmtili

sonuglar Cizelge 4.2°de gosterilmistir.
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Cizelge 4.2. GO’in BET analizi degerleri.

Parametreler GO
BET yiizey alan1 (m?/g) 17,7448
t-egrisi mikropor alani (m?/g) 1,0521
Ust toplam gdzenek hacminin altindan daha kiiciik P/Po (cm?/g) 0,984
Por hacmi (cm®/g) 0,014123
t-egrisi mikropor hacmi (cm?®/g) 0,000466
BET tarafindan adsorpsiyon ortalama gozenek genisligi 4V/A-(nm) 8,4494

4.1.3. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizlerinin prensibi, nanokompozitlerin 1s1 akisina karsi kiitle kayiplarini
analiz etmektir. Ol¢iim boyunca malzemenin pul pul dokiilmesini &nlemek igin ise 1s1tma hizi
25 °C/dk olarak kullanilmistir. Analiz i¢in GO’dan 9,898 mg numune alinmis ve Sekil

4.4’deki termogramlar elde edilmistir.
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Sekil 4.4. GO’nun TGA-DTA analizi grafikleri.

TGA termogramlar1 incelendiginde GO’nun 611,3 °C’de Kkiitlesinin %99,8’ini
korudugu ve sicaklik 909,5 °C’ye ¢ikarildiginda da baslangic kiitlesinin yalnizca %1 inin
ortamda bulundugu goézlemlenmistir. Bu kiitle kayiplari, adsorbe olmus suyun yapidan
uzaklasmasi, fonksiyonel gruplarin degredasyonu ve karbon yapilarinin pirolizinden
kaynaklanmaktadir. DTA grafigi sonucunda da 650-900 °C boyunca gerilmis pik GO’nun

ekzotermik davranista oldugunu gostermektedir.

23



4.1.4. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.5. GO’ nun FTIR-ATR spektrumu.

GO’nun FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.5’de gosterilmistir. FTIR-ATR spektrumu
incelendiginde 1105 cm™’de C-O (alkoksi) gerilme piki gdzlenmektedir. 1607 cm™’de C=C
gerilmesi goriilmektedir (Zhu, Guo, Fang ve Dong, 2010). C=0 band1 molekiil i¢i H bagi
etkilesimleriyle daha diisiik bir frekansa kayar. Bu nedenle C=C ile drtlismeye neden olur.
Ayrica GO’nun 872 cm™ de O-C=0 gerilme frekans1, 1730 cm™ ve 2355 cm™°de sirasiyla
karboksil ve CO; pikleri gézlenmektedir (Aunkor, Mahbubul, Saidurb ve Metselaor, 2016;
Konwer, Brouah ve Dolui, 2011; Li, Xia, Shang, Guo ve Yang, 2012).

4.1.5. Raman Analizi
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Sekil 4.6. GO’nun Raman spektrumu.
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GO’nun Raman spektrumu Sekil 4.6’da verilmistir. Sonuglarda iki adet pikin varlig
tespit edilmistir. Bu piklerden 1318 cm™’dekinin diizensiz C atomlarindan kaynaklanan D
(sp?) piki ve 1563 cm™*dekinin ise yapidaki sp? hibridize C atomlarindan kaynaklanan G (sp?)

piki oldugu saptanmaistir.

4.1.6. XRD Analizi

XRD analizi, malzemenin kristal 6zelliklerini incelemek amaciyla kullanilmaktadir.
GO’nun XRD spektrumu Sekil 4.7°de gosterilmektedir. Yapida yalnizca bir noktada pik
oldugu gozlemlenmistir. Literatiirde saf karbonlar i¢in en belirgin pikler yaklasik 25°
civarindadir (Farma vd., 2013). Deneysel olarak elde ettigimiz GO’nun keskin kirilma

zirvesinin 20 = 26,55° oldugunu gostermistir.
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Sekil 4.7. GO’nun XRD Spektrumu.

4.1.7. AFM Analizi

GO’nun ylizey 6zellikleri ve tarama profili Sekil 4.8’de verilmistir. Yiizeye degmeden
yapilan Ol¢imde yiizeyin piriizliliigli hakkinda bulunan rms degeri 11,57 nm olarak

bulunmustur.
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Sekil 4.8. GO’nun AFM goriintiisii.

4.1.8. CV Analizi

GO’nun 1 M HSO4 elektroliti kullanilarak gerceklestirilen 1-1000 mV/s hizlar
arasindaki CV Olc¢limlerine ait grafikler Sekil 4.9°da verilmistir. Redoks reaksiyonlari
elektrolitten protonlarin alinmasi veya verilmesine dayandigindan diisiikk tarama hizlarn
kompozitteki yaklasik tiim ulasilabilir yerlere elektrolitten iyonlarin difiizyonuna olanak
saglar. Tarama hiz1 arttifinda ise iyonlar ve elektrolit arasindaki etkilesim azalir ve bdylece
voltamogram dikdortgen seklinden sapmaya baslar (Zhang, Kong, Cai, Luo ve Kang, 2010).
Ayrica Sekil 4.10’da da tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin arttigi goriillmektedir.
Tiim bu 6l¢timler sonucunda GO i¢in elde edilen en yiiksek Csp degeri 1 mV/s’de 12,5 F/g

olarak bulunmustur.
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Sekil 4.9. GO’ nun 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV egrileri.
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Sekil 4.10. Farkl1 tarama hizlarindaki spesifik kapasitans egrisi.

4.1.9. GCD Analizi

GO’nun 1 M H,SOq elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim
uygulanarak GCD o6l¢iimleri gerceklestirildi. Elde edilen GCD grafikleri Sekil 4.11a’da
verilmistir. Ayrica Sekil 4.11b’de goriildiigii gibi uygulanan sabit akim azaldik¢a Csp degeride
artmaktadir. Yapilan GCD o6l¢iimleri sonucunda elde edilen en yiiksek Csp degeri 0,1 mA’de
16,86 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.11. GO’a ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki spesifik kapasitans egrisi.

4.1.10. EIS Analizi

GO’nun 0,01-100.000 Hz frekans aralifinda aliman EIS o6l¢iimleri Sekil 4.12°de
verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri 1,15 F/g’dir (Sekil
4.12a). Admittans grafigi kullanilarak GO’nun iletkenlik degeri Y= 0,66 S olarak
bulunmustur (Sekil 4.12b). Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cgqi yani ¢ift katman
kapasitansi hakkinda bilgi elde edildi (Sekil 4.12¢). GO’nun EIS 6l¢iimii sonucunda bulunan
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cift katman kapasitans degeri Cqi= 1,08 F/g olarak belirlenmistir. Siiperkapasitorlerin kapasitif

davraniga sahip olup olmadigini anlamak i¢in Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agisi

0= 71,07° olarak hesaplandi (Sekil 4.12d).
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Sekil 4.12. GO’nun EIS o6l¢iimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi,
c) Bode-magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.1.11. Stabilite Analizi

GO’nun stabilite testi CV metodu kullanilarak 100 mV/s’de 1000 dongiide

gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil 4.13’de gosterilmistir. 1000

dongii sonunda, GO’nun ilk kapasitans degerinin %99 ’unu korudugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.13. GO’nun stabilite grafigi.

4.2.  rGO’nun Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.2.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.14. rGO’nun SEM goriintiilerinin farkli biiylitme miktarlarindaki gosterimi; a) 5 um
biiylitme; b) 4 pm biiyiitme; ¢) 2 um bliylitme; d) 1 um biiyilitme; e) 1 um biiylitme.

rGO’nun farkli boyutlardaki SEM gorintiileri Sekil 4.14’de gosterilmistir. SEM
goriintiileri incelendiginde indirgenme reaksiyonu sonucunda GO yapisinin, pargalanarak ve
ayrilarak daha kiigiik ve daha saydam olan rGO yapilarina doniistiigi anlasilmaktadir
(Loryuenyong vd., 2013; Arbuzov vd., 2012; Karteri, Karatas ve Yakuphanoglu, 2014).

rGO’un igerdigi C ve O elementleri miktar1 Cizelge 4.3’de verilmistir.
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Cizelge 4.3. rGO’nun agirlik¢a % bilesenleri.

Elementler Agirlik¢a %
C 88,70
@) 11,30

C K +——20um 0 K —i20um it 000x|_|2
Sekil 4.15. 1GO’nun EDX goriintiileri.

rGO’un EDX goriintiileri, nokta analizine gore sonuglart Sekil 4.15°de verilmistir. 20
um bilylitmeli sonuglarda karbon elementi kirmizi renkte, oksijen elementi ise yesil renkte

gosterilmistir.

4.2.2. BET Analizi

rGO’nun BET analizleri grafikleri Sekil 4.16’de verilmistir. Adsorpsiyon-
desorpsiyon egrilerinin belirlenmesi i¢in, rGO’ya 100 °C'de ~1 saat ve 200 °C'de ~7 saat N>
gaz1 enjekte edilerek gergeklestirilmistir. BJH modelinden gbézenek hacmi ve gozenek
buytikligl dagilimi elde edilmistir. Adsorpsiyon- desorpsiyon egrileri ve gézenek biiyiikliigii
dagilimi egrisi analizinden elde edilen verilere gore ortalama por genisligi 15,039 nm

bulunmustur.
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Sekil 4.16. rGO’nun BET analizi grafikleri a) artan gézenek hacmi ile por genisligi grafigi,
b) absorplama miktar1 ile bagil basing grafigi.

Kismi basinglardaki N2 adsorpsiyon hacmi (P/Po) 0,984 cm?®/g olarak belirlenmistir.

rGO’nun por hacmi ve boyutu ile ilgili ayrintili sonuglar Cizelge 4.4’de gosterilmistir.

Cizelge 4.4. rGO’nun BET analizi degerleri.

Parametreler rGo
BET ylizey alan1 (m%/g) 17,359
t-egrisi mikropor alant (m%g) 5,973
Ust toplam gbzenek hacminin altindan daha kiiciik P/Po (cm?®/g) 0,984
Por hacmi (cm®/g) 0,065
t-egrisi mikropor hacmi (cm?/g) 0,003
BET tarafindan adsorpsiyon ortalama gozenek genisligi 4V/A-(nm) 15,039

4.2.3. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizlerinin prensibi, nanokompozitlerin agirlik kaybini ve 1s1 akigini
analiz etmektir. Ol¢iim boyunca malzemenin pul pul dékiilmesini énlemek igin 1sitma hiz1 25
°C/dk olarak kullanilmistir. rGO’den 7,592 mg numune alinmis ve Sekil 4.17°deki

termogramlar elde edilmistir.
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Sekil 4.17. rGO’nun TGA-DTA analizi grafikleri.

TGA grafigi incelendiginde rGO’nun 598,7 °C’de kiitlesinin %98,6’ 11 korudugu ve
sicaklik 907,3 °C’ye cikarildiginda da baslangi¢ kiitlesinin yalnizca %]1,1’inin ortamda
bulundugu goézlemlenmistir. DTA grafigi sonucunda da 600-850 °C boyunca gerilmis pik

rGO’nun ekzotermik davranista oldugunu gostermektedir.

4.2.4. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.18. rGO’nun FTIR-ATR spektrumu.

rGO’nun FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.18°de gosterilmistir. rtGO’a ait 874,44 cm?
piki C-H bagmin simetrik ve asimetrik gerilmesidir (Veerapandian ve Yun, 2010). 1141 cm™*
piki epoksi halkasmin asimetrik C-O gerilme frekansi, 1614 cm™’de ise C=C gerilmesi

goriilmektedir. 2350 cm™ piki ise deney esnasinda olugsmadig: fakat deney kosullarindan
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kalan CO: karsilik geldigi ve bu pikin goz ardi edilmesi gerektigi sonucuna varilmistir

(Deerattrakul, Dittanet, Sawangphruk ve Kongkachuichaya, 2016).

4.2.5. Raman Analizi
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Sekil 4.19. rGO’nun Raman spektrumu.

rGO’nun Raman spektrumu Sekil 4.19’de verilmistir. Sonuglarda iki adet pikin varlig
tespit edilmistir. Bu piklerden 1324 cm™’dekinin diizensiz C atomlarindan kaynaklanan D
(sp®) piki ve 1577 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C atomlarindan kaynaklanan G (sp?)

piki oldugu saptanmistir.

4.2.6. XRD Analizi

rGO’nun XRD spektrumunda Sekil 4.20°de goriilmektedir. Literatiirde bazi
caligmalarda GO’nun diisiik yogunlukta gosterdigi kirinim zirvesi 20= 12° civarinda rapor
edilirken (Song vd., 2017), indirgendiginde bu kirinim zirvesi ortadan kalkip rGO katmaninin
yeni kirinim zirvesi 20= 26,5° olarak raporlanmistir (Gu, Sui, Faraoq, Zhang, Qiu ve Lyu,
2018). Deneysel olarak elde ettigimiz rGO’nun keskin kirilma zirvesinin 20= 26,42°
oldugunu gostermistir ve elde ettigimiz rGO'nun XRD analizlerine ait karakteristik pik

literatiirle olduk¢a uyumludur.
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Sekil 4.20. rGO’nun XRD spektrumu.

4.2.7. AFM Analizi

rGO’nun yiizey Ozellikleri ve tarama profili Sekil 4.21’da verilmistir. Yiizeye
degmeden yapilan dl¢limde yiizeyin piiriizliliigi hakkinda bulunan rms degeri 570 nm olarak

bulunmustur.

0.0

Sekil 4.21. rGO’nun AFM goriintiisii.

4.2.8. CV Analizi

rGO’nun 1 M H2SOg4 elektroliti kullanilarak gercgeklestirilen 1-1000 mV/s hizlar
arasindaki CV ol¢iimlerine ait grafikler Sekil 4.22°de verilmistir. Elde edilen grafiklerde
voltaj ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin kiictildiigli goriilmektedir. Ayrica Sekil
4.23’de de tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin arttig1 goriillmektedir. Tim bu dlgimler

sonucunda rGO ig¢in elde edilen en yliksek Csp degeri 1 mV/s’de 68 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.22. rGO’nun 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV egrileri.
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Sekil 4.23. Farkli tarama hizlarindaki spesifik kapasitans egrisi.

4.2.9. GCD Analizi

rGO’nun 1 M H2SO;q elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim
uygulanarak GCD olc¢iimleri gergeklestirildi. Elde edilen GCD grafikleri Sekil 4.24a’da

verilmistir. Ayrica Sekil 4.24b’de goriildiigli gibi uygulanan sabit akim azaldik¢a Csp degeride

artmaktadir. Yapilan GCD o6l¢limleri sonucunda elde edilen en yiiksek Csp degeri 0,1 mA’de

54 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.24. rGO’a ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki spesifik kapasitans egrisi.

4.2.10. EIS Analizi

50

rGO’nun 0,01-100.000 Hz frekans araliginda almman EIS ol¢limleri Sekil 4.25°da

verilmigtir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri 6,52 F/g’dir (Sekil

4.25a). Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y= 0,92 S olarak

bulunmustur (Sekil 4.25b). Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cq yani ¢ift katman

kapasitans1 hakkinda bilgi elde edildi (Sekil 4.25¢). rGO’nun EIS 6l¢liimii sonucunda bulunan

cift katman kapasitans degeri Cai= 1,29 F/g olarak belirlenmistir. Stiperkapasitorlerin kapasitif

davraniga sahip olup olmadigini anlamak i¢in Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agisi

0= 70,73° olarak hesaplandi (Sekil 4.25d).

1400
1200 + a)
1000 4

200 4

2" 0

1000 1500

FANES

2000

"0

Y

36




3000 100
2500 o 0
®
&0
2000
< [
c O =s
—. 1500 -
—_ R
N 2}
— 1000 - On
o -25
500 - -
L
1 ¢) 7| d)
10% 10¢ 107 10 10! 10f 10* 10t 10% 0 10% 10¢ 10! 0% 10! 10f 10 40t 105 10f

log f/Hz logf  Hz
Sekil 4.25. rGO’nun EIS o6lgiimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi,
¢) Bode-magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.2.11. Stabilite Analizi

rGO’nun stabilite testi CV metodu kullanilarak 100 mV/s’de 1000 dongi ile
gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil 4.26°de gosterilmistir. 1000

dongii sonunda, rGO’nun ilk kapasitans degerinin %351 ’ini korudugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.26. rGO’nun stabilite grafigi.
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4.3. PPy’iin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.3.1. SEM - EDX Analizi

Zi e ey

Sekil 4.27. PPy’iin SEM goriintiilerinin farkli biiyiitme miktarlarindaki gosterimi; a) 40 um
biiylitme; b) 20 um biiyiitme; ¢) 5 pm biiyiitme; d) 4 pm biiyiitme; €) 2 pm biiyiitme.

PPy’iin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil 4.27°de gosterilmistir. PPy’iin

morfolojik yapisinin nanotop seklinde oldugu SEM goériintiilerinde goriilmektedir.

PPy’nin icerdigi C, N ve O elementleri miktar1 Cizelge 4.5’de verilmistir.

Cizelge 4.5. PPy’lin agirlik¢a % bilesenleri.

Elementler Agirhikea %

C 60,38
N 14,92
@) 24,70

C K +45um N K +H—5um O K +45um

Sekil 4.28. PPy’iin EDX goriintiileri.
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PPy’nin EDX goriintiileri, nokta analizine gore sonuglar1 Sekil 4.28’de verilmistir. 5
um biiyiitmeli sonuglarda karbon elementi kirmizi, azot elementi yesil ve oksijen elementi

mavi renkte gosterilmistir.

4.3.2. BET Analizi

PPy’in 100 °C'de ~1 saat ve 200 °C'de ~7 saat N> gazi enjekte edilerek
gerceklestirilen BET analizleri Sekil 4.29°da verilmistir. BJH modeline gore gozenek hacmi
ve gozenek biiylikligi dagilimlar elde edilmistir. Adsorpsiyon-desorpsiyon egrileri ve
gozenek blyiikligli dagilimi analizinden elde edilen verilere gore ortalama por genisligi

3,91070 nm bulunmustur.
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Sekil 4.29. PPy’iin BET analizi grafikleri a) artan gbzenek hacmi ile por genisligi grafigi,
b) absorplama miktar1 ile bagil basing grafigi.

Kismi basinglardaki N2 adsorpsiyon hacmi (P/Po) 0,983 cm?®g olarak belirlenmistir.

PPy’nin por hacmi ve boyutu ile ilgili sonuglar Cizelge 4.6’da gésterilmistir.

Cizelge 4.6. PPy’iin BET analizi degerleri.

Parametreler PPy
BET yiizey alan1 (m*/g) 11,1141
t-egrisi mikropor alani (m?%/'g) 2,6634
Ust toplam gbzenek hacminin altindan daha kiigiik P/Po (cm®/g) 0,983
Por hacmi (cm®/g) 0,01086
t-egrisi mikropor hacmi (cm?3/g) 0,00109
BET tarafindan adsorpsiyon ortalama gézenek genisligi 4V/A-(nm) 9,7794
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4.3.3. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizlerinin prensibi, nanokompozitlerin agirlik kaybini ve 1s1 akisim
analiz etmektir. Ol¢iim boyunca malzemenin pul pul dékiilmesini énlemek igin 1s1tma hiz1 25
°C/dk olarak kullanilmigtir. PPy’den 5,104 mg numune alinmis ve Sekil 4.30’deki
termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi incelendiginde PPy’iin 120,2 °C’de kiitlesinin
%91,3’1inii, 241,7 °C’de kiitlesinin %89’unu korudugu ve sicaklik 662,5 °C’ye ¢ikarildiginda
da baslangic kiitlesinin yalnizca %1,1’inin ortamda bulundugu gézlemlenmistir. DTA grafigi
incelendiginde PPy’nin 300 °C ve 600 °C de iki pik verdigini gormekteyiz. Bu piklerde

PPy’nin ekzotermik davranista oldugunu gostermektedir.
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Sekil 4.30. PPy’iin TGA-DTA analizi grafikleri.

4.3.4. FTIR-ATR Analizi

00
931
96
94!

o
901 3089,87
831
361
asd
a2l
50!

% Gecirgenlik

781
761

741

1171,45

721
701
w0 3000 I " 2000 T 1500 T 1000

Dalga Sayisi / cm-

Sekil 4.31. PPy’iin FTIR-ATR spektrumu.
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PPy’tin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.31’de gosterilmistir. FTIR-ATR spektrumu
incelendiginde pirol halkasi i¢in karakteristik olan 1541 cm™, 1471 cm™ ve 784 cm™ titresim
bantlar1 gozlenmektedir. 1039 cm™’de diizlem dis1 C-H biikiilmesi ve 3089 cm™’de aromatik
C-H gerilme titresimi goriilmektedir. Ayn1 zamanda C=C gerilmesi de 1689 cm™’de
bulunmaktadir. Ayrica 1171 cm™’de bulunan belirgin pik N-C gerilme bandi olarak
tanimlanmaktadir (De Oliveira, Sydlik ve Swager, 2013; Si, Chen, Kannan ve Kim, 2011;
Zhu, Zhai, Wen ve Dong, 2012; Basavaraja, Kim, Thinh ve Huh, 2011; Bora ve Dolui, 2012).

4.3.5. Raman Analizi
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Sekil 4.32. PPy’iin Raman spektrumu.

PPy’tin Raman spektrumu Sekil 4.32°de verilmistir. Sonuglarda iki adet pikin varhig
tespit edilmistir. Bu piklerden 1335 cm™’dekinin diizensiz C atomlarindan kaynaklanan D
(sp®) piki ve 1577 cm™*dekinin ise yapidaki sp? hibridize C atomlarindan kaynaklanan G (sp?)

piki oldugu saptanmustir.

4.3.6. XRD Analizi

PPy’nin XRD spektrumu Sekil 4.33’da gosterilmektedir. PPy’nin Kristal yapida
olmamasindan dolay1 keskin pik vermemektedir ve 22,64° de yayvan bir pik oldugu
gozlemlenmistir. Literatiire bakildiginda da saf PPy’iin 22° ve 26°’lerde pik verdigi
goriilmektedir (Imani, Farzi ve Ltaief, 2013). Bu da elde ettigimiz sonucun literatiirle olduk¢a

uyumlu oldugunu géstermektedir.
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Sekil 4.33. PPy’nin XRD Spektrumu.

4.3.7. AFM Analizi

PPy’nin yiizey oOzellikleri ve tarama profile Sekil 4.34’de verilmistir. Yiizeye
degmeden yapilan dl¢limde yiizeyin pliriizliliigii hakkinda bulunan rms degeri 200 nm olarak

bulunmustur.

Sekil 4.34. PPy’nin AFM goriintiisii.

4.3.8. CV Analizi

PPy’nin 1 M H2SO4 elektroliti kullanilarak gergeklestirilen 1-1000 mV/s hizlart
arasindaki CV olglimlerine ait grafikler Sekil 4.35’de verilmistir. Elde edilen grafiklerde
voltaj ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin kiiglildiigli goriilmektedir. Ayrica Sekil
4.36’da da tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin arttigi goriilmektedir. Tiim bu dlgtimler

sonucunda PPy igin elde edilen en yiiksek Csp degeri 1 mV/s’de 30 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.35. PPy’nin 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV egrileri.
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Sekil 4.36. Farkli tarama hizlarindaki spesifik kapasitans egrisi.

4.3.9. GCD Analizi

PPy’nin 1 M H2SO4 elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim
uygulanarak GCD o6lgiimleri gerceklestirildi. Elde edilen GCD grafikleri Sekil 4.37a’da

verilmistir. Ayrica Sekil 4.37b’de goriildiigii gibi uygulanan sabit akim azaldik¢a Csp degeride

artmaktadir. Yapilan GCD olgtimleri sonucunda elde edilen en yiiksek Csp degeri 0,1 mA’de

16,84 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.37. PPy’e ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki spesifik kapasitans egrisi.

4.3.10. EIS Analizi

PPy’nin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda aliman EIS o6l¢iimleri Sekil 4.38°de
verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri 11,46 F/g’dir (Sekil
4.38a). Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y= 2,26 S olarak
bulunmustur (Sekil 4.38b). Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cgi yani ¢ift katman
kapasitans1 hakkinda bilgi elde edildi (Sekil 4.38c). PPy’nin EIS 6l¢iimii sonucunda bulunan
cift katman kapasitans degeri Cqi= 0,18 F/g olarak belirlenmistir. Stiperkapasitorlerin kapasitif
davranisa sahip olup olmadigini anlamak i¢in Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agisi

0= 79,2° olarak hesaplandi (Sekil 4.38d).
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Sekil 4.38. PPy’nin EIS 6l¢iimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi,
¢) Bode-magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.3.11. Stabilite Analizi

PPy’nin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100 mV/s’de 1000 dongii sayisiyla
gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil 4.39°da gosterilmistir. 1000

dongii sonunda, PPy’nin ilk kapasitans degerinin %99’unu korudugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.39. PPy’nin stabilite grafigi.
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4.4. GO/PPy/KS’min Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Olciimleri

44.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.40. GO/PPy/KS nanokompozitinin SEM  gorintilerinin  farkli  bilylitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 10 um biiylitme; b) 5 um biiyilitme; c¢) 4 pm biiyiitme; d) 2 pm
biiylitme; €) 1 um biiyiitme.

GO/PPy/KS nanokompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil 4.40°da
gosterilmistir. Karbon siyah1 Van der walls etkilesimleri ile grafen tabakalarinin yiizeyinin
biiyiilk ¢ogunlugunu kaplamasi nedeniyle, grafen tabakalar1 SEM goriintiilerinde belirgin
olarak goziikmedigi saptanmistir. Bununla birlikte, Karbon siyahlar1 SEM goriintiilerinde toz
bulutu gibi bir goriiniime sahipken, polipirol polimeri nanotop yiginlari seklinde oldugu

gorilmiustir.

GO/PPy/KS nanokompozitinin igerdigi C, N ve O elementleri miktar1 Cizelge 4.7°de

verilmistir.

Cizelge 4.7. GO/PPy/KS nanokompozitinin agirlik¢a % bilesenleri.

Elementler Agirhikea %
C 82,69

N 4,57

@) 12,75
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CNO 8000x 5um

C K +——5mm N K +—5mm O K +——5um

Sekil 4.41. GO/PPy/KS nanokompozitinin EDX goriintiileri.

GO/PPy/KS nanokompozitinin EDX goriintiileri, nokta analizine gore sonuglar1 Sekil
4.41°de verilmistir. 5 um biiyiitmeli sonuglarda karbon elementi kirmizi, azot elementi yesil

ve oksijen elementi mavi renkte gdsterilmistir.

4.4.2. BET Analizi

GO/PPy/KS nanokompozitinin BET analizleri Sekil 4.42’de verilmistir. Desorpsiyon
izotermlerine dayanan Barrett-Joyner Halenda (BJH) modelinden gézenek hacmi ve gézenek
biiyiikliigii dagilimi elde edilmistir. Adsorpsiyon- desorpsiyon egrileri ve gozenek biiytikligii

dagilimi egrisi analizinden elde edilen verilere gore ortalama por genisligi 4,34645 nm

bulunmustur.
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Sekil 4.42. GO/PPy/KS nanokompozitinin BET analizi grafikleri a) artan gozenek hacmi ile
por genisligi grafigi, b) absorplama miktar1 ile bagil basing grafigi.

Adsorpsiyon-desorpsiyon egrilerinin belirlenmesi i¢in, GO/PPy/KS nanokompozitinin
100 °C'de ~1 saat ve 200 °C'de ~7 saat N, gazi enjekte edilerek gerceklestirilmistir. Kismi
basinglardaki N2 adsorpsiyon hacmi (P/Po) 0,984 cm?®/g olarak belirlenmistir. GO/PPY/KS

kompozitinin por hacmi ve boyutu ile ilgili ayrintili sonuglar Cizelge 4.8’de gosterilmistir.
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Cizelge 4.8. GO/PPy/KS nanokompozitinin BET analizi degerleri.

Parametreler GO/PPy/KS
BET ylizey alan1 (m?/g) 37,5577
t-egrisi mikropor alani (m?%/g) 8,5878
Ust toplam gozenek hacminin altindan daha kiiciik P/Po (cm®/g) 0,984
Por hacmi (cm®/g) 0,040811
t-egrisi mikropor hacmi (cm?/g) 0,003732
BET tarafindan adsorpsiyon ortalama gozenek genisligi 4V/A-(nm) 6,8086

Cizelgedan da goriildiigii gibi karbon esash yapiya PPy eklenmesi ile yiizey alanlari,
por ve mikropor hacimleri azalmaktadir. Sentez asamasinda eklenen PPy ile kompozit
malzemede polimerlesen polipirol miktar1 artmakta ve karbon yilizeyindeki mikro ve
mezoporlar kapanmaktadir. Boylece toplamdaki yiizey alanlar1 ve por hacimleri de

azalmaktadir.

4.43. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizlerinin prensibi, nanokompozitlerin agirlik kaybini ve 1s1 akigini
analiz etmektir. Ol¢iim boyunca malzemenin pul pul dokiilmesini nlemek igin 1sitma hiz1 25
°C/dk olarak kullanilmistir. Nanokompozitten 5,819 mg numune alinmis ve Sekil 4.43’deki
termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi incelendiginde kompozit yapidaki PPy’den dolay1
termal kararliligin azaldigi ve kiitle kayiplarinin 200 °C’de basladigi gozlenmistir.
GO/PPy/KS nanokompozitinin 239,8 °C’de kiitlesinin %97’sini, 646,1 °C’de kiitlesinin
%60,1°ini korudugu ve sicaklik 860 °C’ye cikarildiginda da baslangic kiitlesinin yalnizca

%1,35’inin ortamda bulundugu gozlemlenmistir.
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Sekil 4.43. GO/PPy/KS nanokompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.

4.4.4. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.44. GO/PPy/KS nanokompozitinin FTIR-ATR spektrumu.

GO/PPy/KS nanokompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.44°de gosterilmistir.
GO/PPy/KS nanokompozitine ait FTIR-ATR spektrumu incelendiginde 1166 cm™®’de C-O
gerilme titresimleri, 2354 cm™* de keskin CO> piki ve 1686 cm™* de aromatiklikten gelen C-C
asimetrik gerilmesi goriilmektedir. 1541 cm™deki keskin pik C=C gerilmesidir ve bu pik
grafen nanoyapisinin iskelet titresimlerinden sorumludur (Umar ve Nasar, 2018). 1500-1000
cm™ arasindaki pikler C-O bagindaki gerilmeye ek olarak O-H bagindaki deformasyonlara
isaret eder (Ribeiro vd., 2017).
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4.45. Raman Analizi
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Sekil 4.45. GO/PPy/KS nanokompozitinin Raman spektrumu.

GO/PPy/KS nanokompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.45°de verilmistir. Sonuglarda iki
adet pikin varlig1 tespit edilmistir. Bu piklerden 1334 cm™’dekinin diizensiz C atomlarindan

kaynaklanan D (sp®) piki ve 1609 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C atomlarindan
kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmistir.

4.4.6. XRD Analizi
GO/PPy/KS nanokompozitinin XRD spektrumu Sekil 4.46°da gosterilmektedir.

Yapida yalnizca 26,5° de keskin pik oldugu goézlemlenmistir. Kompozitin karbon esash

olmasindan ve PPy’nin 26° de pik vermesinden dolay1 literatiirle olduk¢a uyumludur (Imani

vd., 2013).
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Sekil 4.46. GO/PPy/KS nanokompozitinin XRD spektrumu.
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4.4.7. AFM Analizi

GO/PPy/KS’nin ylizey 6zellikleri ve tarama profili Sekil 4.47°de verilmistir. Yiizeye
degmeden yapilan 6l¢iimde yiizeyin piirtizlilligi hakkinda bulunan rms degeri 495 nm olarak

bulunmustur.
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Sekil 4.47. GO/PPy/KS’nin AFM gériintiisii.

4.48. CV Analizi

GO/PPy/KS nanokompozitinin 1 M H2SOg elektroliti kullanilarak gergeklestirilen 1-
1000 mV/s hizlar arasindaki CV oOl¢limlerine ait grafikler Sekil 4.48’de verilmistir. Elde
edilen grafiklerde voltaj ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin kiictildigi
goriilmektedir. Ayrica Sekil 4.49’da da tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin arttig1
goriilmektedir. Tiim bu 6l¢iimler sonucunda GO/PPy/KS nanokompoziti i¢in elde edilen en

yiiksek Csp degeri 1 mV/s’de 21,56 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.48. GO/PPy/KS nanokompozitinin 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV egrileri.
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Sekil 4.49. Farkl1 tarama hizlarindaki spesifik kapasitans egrisi.

4.49. GCD Analizi

GO/PPy/KS nanokompozitine 1 M H2SO; elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10, 20, 40
ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD 6lgiimleri gergeklestirildi. Elde edilen GCD grafikleri
Sekil 4.50a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.50b’de goriildiigii gibi uygulanan sabit akim
azaldik¢a Csp degeride artmaktadir. Yapilan GCD o6lgiimleri sonucunda elde edilen en yiiksek
Csp degeri 0,1 mA’de 31 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.50. GO/PPy/KS nanokompozitine ait; a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki spesifik
kapasitans egrisi.

4.4.10. EIS Analizi

GO/PPy/KS nanokompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan EIS
Olctimleri Sekil 4.51°de verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri
5,69 F/g’dir (Sekil 4.51a). Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y=
0,65 S olarak bulunmustur (Sekil 4.51b). Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cqi yani
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¢ift katman kapasitansi hakkinda bilgi elde edildi (Sekil 4.51c). GO/PPy/KS
nanokompozitinin EIS 6l¢iimii sonucunda bulunan ¢ift katman kapasitans degeri Cai= 0,1 F/g
olarak belirlenmistir. Siiperkapasitorlerin kapasitif davranisa sahip olup olmadigini anlamak

i¢cin Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agis1 6= 72° olarak hesaplandi (Sekil 4.51d).
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Sekil 4.51. GO/PPy/KS nanokompozitinin EIS &l¢iimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi,
b) Admittans grafigi, c) Bode-magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.4.11. Stabilite Analizi

GO/PPy/KS nanokompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100 mV/s’de
1000 dongii sayistyla gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil 4.52°de
gosterilmistir. 1000 dongii sonunda, GO/PPy/KS nanokompozitinin ilk kapasitans degerinin

%99 unu korudugu gorilmiistiir.
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Sekil 4.52. GO/PPy/KS nanokompozitinin stabilite grafigi.

45.  rGO/PPy/KS’nin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

45.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.53. rGO/PPy/KS nanokompozitinin SEM  goriintiilerinin  farkli  biiyiitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 10 um biiyilitme; b) 5 um biiyilitme; ¢) 4 um biiyiitme; d) 2 um
biiylitme; €) 1 um biiyiitme.

rGO/PPY/KS nanokompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil 4.53’de
gosterilmistir. KS’nin rGO tabakalarinin yiizeyinin biiylik ¢ogunlugunu kaplamasi nedeniyle,
rGO tabakalar1 SEM goriintiilerinde belirgin olarak goziikkmedigi ve KS’larn SEM
goriintiilerinde toz bulutu gibi bir gdriiniime sahipken, polipirol polimerinin nanotop yigimnlari

seklinde oldugu goriilmiistiir.
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Cizelge 4.9. rtGO/PPy/KS kompozitinin agirlikca % bilesenleri.

Elementler Agirhikeca %
C 82,30
N 5,43
0] 12,27
C K +—5m N K +——5um — Sum cho soo:(sum

Sekil 4.54. rGO/PPy/KS kompozitinin EDX goriintiileri.

45.2. BET Analizi

rGO/PPy/KS nanokompozitinin BET analizleri Sekil 63’da verilmistir. Desorpsiyon
izotermlerine dayanan Barrett-Joyner Halenda (BJH) modelinden gézenek hacmi ve gézenek
biiyiikliigii dagilimi elde edilmistir. Adsorpsiyon- desorpsiyon egrileri ve gozenek biiytikligii
dagilimi egrisi analizinden elde edilen verilere gore ortalama por genisligi 4.41098 nm

bulunmustur.
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Sekil 4.55. rGO/PPy/KS kompozitinin BET analizi grafikleri a) artan gozenek hacmi ile por
genisligi grafigi, b) absorplama miktari ile bagil basing grafigi.

Adsorpsiyon-desorpsiyon egrilerinin belirlenmesi i¢in, GO/PPy/KS nanokompozitinin
BET analizi 100 °C'de ~1 saat ve 200 °C'de ~7 saat N2 gazi enjekte edilerek

55



gerceklestirilmistir. Kismi basinglardaki N2 adsorpsiyon hacmi (P/Po) 0,983 cm®/g olarak
belirlenmistir. rGO/PPy/KS kompozitinin por hacmi ve boyutu ile ilgili ayrintili sonuglar

Cizelge 4.10°da gosterilmistir.

Cizelge 4.10. GO/PPy/KS nanokompozitinin BET analizi degerleri.

Parametreler rGO/PPy/KS
BET ylizey alan1 (m?/g) 34,6402
t-egrisi mikropor alan1 (m?/g) 7,6647
Ust toplam gbzenek hacminin altindan daha kiiciik P/Po (cm®/g) 0,983
Por hacmi (cm®/g) 0,03819
t-egrisi mikropor hacmi (cm?/g) 0,00331
BET tarafindan adsorpsiyon ortalama gbézenek genisligi 4V/A-(nm) 6,922

453. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizleri 25 °C/dk 1sitma hizinda gergeklestirilmistir. Nanokompozitten
8,738 mg numune alinmis ve Sekil 4.56’deki termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi
incelendiginde rGO/PPy/KS nanokompozitinin 223,6 °C’de kiitlesinin %96,3’linii, 706,2
°C’de kiitlesinin %58,6’1n1 korudugu ve sicaklik 960 °C’ye ¢ikarildiginda da baslangic
kiitlesinin yalnizca %4’iniin ortamda bulundugu gézlemlenmistir. DTA analizi sonucunda
nanokompozit yapinin 350 °C, 750 °C ve 950 °C’lerde pik verdigi ve ekzoermik davranista
oldugu goriilmekte.
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Sekil 4.56. rGO/PPy/KS nanokompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.
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45.4. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.57. rGO/PPy/KS nanokompozitinin FTIR-ATR spektrumu.

rGO/PPy/KS nanokompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.57°de gdsterilmistir.
rGO/PPy/KS nanokompozitine ait FTIR-ATR spektrumu incelendiginde 2354 cm™’de keskin
CO; piki ve 1162 cm®de OH varligindan kaynaklanan C-O gerilme titresim piki
goriilmektedir. Grafen oksidin indirgenmesinden sonra ¢ogu oksijen grubu uzaklagsmis olsa da
bir miktar oksijen rGO iizerinde kalmistir. Bu pik de onlarin géstergesidir. 1537 cm™’de
rGO’a ait kuvvetli bir pik goriiliir ve bu pik sp? kafesinin diizeldigini gosterir (Andrijanto,
Shoelarta, Subiyanto ve Rifki, 2016).
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455. Raman Analizi
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Sekil 4.58. rGO/PPy/KS nanokompozitinin Raman spektrumu.

rGO/PPY/KS nanokompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.58’de verilmistir.
Sonuglarda iki adet pikin varlig1 tespit edilmistir. Bu piklerden 1327 cm™’dekinin diizensiz C
atomlarmdan kaynaklanan D (sp°) piki ve 1591 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C

atomlarmdan kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmistir.

45.6. XRD Analizi

rGO/PPyY/KS nanokompozitinin XRD spektrumu Sekil 4.59’da gosterilmektedir.
Yapida yalnizca 26,53° de keskin pik oldugu goézlemlenmistir. Kompozitin karbon esash
olmasidan ve PPy’nin 26° de pik vermesinden dolay: literatiirle olduk¢a uyumludur (Imani

vd., 2013).
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Sekil 4.59. rGO/PPy/KS nanokompozitinin XRD spektrumu.

45.7. AFM Analizi

rGO/PPy/KS’nin yiizey 6zellikleri ve tarama profili Sekil 4.60’da verilmistir. Yiizeye
degmeden yapilan 6l¢iimde yiizeyin pliriizliliigi hakkinda bulunan rms degeri 455 nm olarak

bulunmustur.

:?,469,2 nm
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Sekil 4.60. rGO/PPy/KS’nin AFM goriintiisii.

45.8. CV Analizi

rGO/PPy/KS nanokompozitinin 1 M H2SO4 elektroliti kullanilarak gergeklestirilen 1-
1000 mV/s hizlan arasindaki CV oOl¢limlerine ait grafikler Sekil 4.61°’de verilmistir. Elde
edilen grafiklerde voltaj ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin kiictildigi
goriilmektedir. Ayrica Sekil 4.62’de de tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin arttigi
goriilmektedir. Tiim bu 6lgiimler sonucunda rGO/PPy/KS nanokompoziti i¢in elde edilen en

yiiksek Csp degeri 1 mV/s’de 39 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.61. rGO/PPy/KS nanokompozitine ait 4-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV egrileri.
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Sekil 4.62. Spesifik kapasitans egrisi.

45.9. GCD Analizi

rGO/PPy/KS nanokompozitine 1 M H>SO4 elektrolitile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10, 20, 40
ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD ol¢iimleri gergeklestirildi. Elde edilen GCD grafikleri
Sekil 4.63a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.63b’de goriildigii gibi uygulanan sabit akim
azaldikca Cgp degeride artmaktadir. Yapilan GCD olg¢iimleri sonucunda elde edilen en yiiksek
Csp degeri 0,1 mA’de 48 F/g olarak bulunmustur.
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kapasitans egrisi.

4.5.10. EIS Analizi
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Sekil 4.63. rGO/PPy/KS nanokompozitine ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki spesifik

40 50

rGO/PPY/KS nanokompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan EIS

Olgtimleri Sekil 4.64°de verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri

27,8 F/g’dir (Sekil 4.64a). Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri

Y=0,27 S olarak bulunmustur (Sekil 4.64b). Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cq
yani ¢ift katman kapasitansi hakkinda bilgi elde edildi (Sekil 4.64c). rGO/PPy/KS

kompozitinin EIS 6l¢iimii sonucunda bulunan ¢ift katman kapasitans degeri Cqi=0,64 F/g

olarak belirlenmistir. Stiperkapasitorlerin kapasitif davraniga sahip olup olmadigini anlamak

icin Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agis1 6= 68° olarak hesaplandi (Sekil 4.64d).
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Sekil 4.64. rGO/PPy/KS nanokompozitinin EIS 6l¢iimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi,
b) Admittans grafigi, c) Bode-magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.5.11. Stabilite Analizi

rGO/PPy/KS nanokompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100 mV/s’de
1000 dongii sayistyla gergeklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil 4.65°de
gosterilmistir. 1000 dongii sonunda, rGO/PPy/KS nanokompozitinin ilk kapasitans degerinin

%99’unu korudugu goriilmuistiir.
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Sekil 4.65. rGO/PPY/KS nanokompozitinin stabilite grafigi.
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4.6. GO/PPy/PVA’iin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.6.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.66. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin SEM goriintiilerinin farkli biiylitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 30 um biiyilitme; b) 10 pm biiyiitme; ¢) 5 um biiylitme; d) 4 um
biiylitme; €) 2 um biiyiitme.

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil
4.66’da gosterilmistir. Polimer ¢ozeltisinin konsantrasyonu ¢ok diisiikse, elektrospin islemi

sirasinda olusan liflerde boncuk yapilart gozlenir (Gopal, Zuwei, Kaur ve Ramakrishna, 2007;

Ding, Kim, Lee ve Choi, 2002).

Kompozit yapiya ait C,N ve O elementlerinin agirlik¢a yiizdeleri Cizelge 4.11°de

verilmigtir.

Cizelge 4.11. GO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin agirlik¢a % bilesenleri.

Elementler Agirhikeca %
C 63,99

N 0,97

0] 35,04
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C K H20pm N K +—20um O K H20mm CNO 1000x20pm

Sekil 4.67. GO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin EDX goriintiileri.

4.6.2. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizlerinin prensibi, nanokompozitlerin agirlik kaybini ve 1s1 akisini
analiz etmektir. Ol¢iim boyunca malzemenin pul pul dékiilmesini dnlemek igin 1s1tma hiz1 25
°C/dk olarak kullanilmistir. Numune olarak 4,631 mg nanofiber alinmis ve Sekil 4.68’deki
TGA-DTA grafikleri elde edilmistir. TGA analizinde 3 asamali bozunma vardir. Birinci
asamada kompozit malzemede fiziksel olarak tutunmus su ve nem uzaklastirilmistir. Ikinci
asamada kompozitin dogrudan bozunmasi gergeklesip biiytik kiitle kayb1 olmaktadir. Ayrica,
bu asamada PVA yapisindaki bozunmalar s6z konusudur (Shao, Kim, Gong, Ding, Lee ve
Park, 2002). Ugiincii asamadaki kiitle kaybi PVA'nin parcalanmasi olarak diisiiniilebilir
(Anbarasan, Pandiarajaguru, Prabhu, Dhanalakshmi, Jayalakshmi, Nisha ve Gandhi, 2010).

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin TGA analizi sonucunda 186,1 °C’de kiitlesinin
%92,2’ini, 418,4 °C’de kiitlesinin %27,5’ini korudugu ve sicaklik 522,4 °C’ye ¢ikarildiginda
da baglangi¢ kiitlesinin yalnizca %1 ’inin ortamda bulundugu gézlemlenmistir. DTA analizi

sonucunda da 500 °C’de keskin bir pik verdigi ve ekzotermik davranig gosterdigi

gOriilmiistiir.
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Sekil 4.68. GO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.
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4.6.3. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.69. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu.
GO/PPY/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.69’da

gosterilmistir. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait FTIR-ATR spektrumu incelendiginde
2912 cm™’de gelen pik CHs ve CHz’ye ait C-H gerilmesidir.1417 cm™°de goriilen pik C-N
varhgindan kaynaklanmaktadir. 1089 cm™’deki pikin ise PVA’daki simetrik ve asimetrik C-O

gerilme titresimi oldugu sdylenebilir (Dupare, Shirsat ve Aswar, 2009; Ghosh, Barman, De ve

Chatterjee, 1997).

4.6.4. Raman Analizi

30+
| 1332,78

1600,96

a.u.

Yogunluk /

1600 1100 1200

Raman Shift / cm-

1800

" 1000

Sekil 4.70. GO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin Raman spektrumu.
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GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.70’de verilmistir.
Sonuglarda iki adet pikin varlig1 tespit edilmistir. Bu piklerden 1332 cm™’dekinin diizensiz C
atomlarindan kaynaklanan D (sp®) piki ve 1600 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C

atomlarindan kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmustir.

4.6.5. XRD Analizi

GO/PPY/PVA nanofiber kompozitine ait XRD spektrumu grafigi Sekil 4.71°de
goriilmektedir. 19,31° de ve 26,54° de iki keskin pik goriilmektedir. Literatiirde yapilan
calismalara bakildiginda PVA igerikli kompozitlerin 19° civarinda pik verdigi goriilmektedir
(Wang, Li, Geng, Zhou, Jia, Yang, Zhang ve Ren, 2015). PPy’nin de 26° de pik vermesi

yaptigimiz ¢alismanin literatiirle uyumlu oldugunu gostermektedir (Imani vd., 2013).
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Sekil 4.71. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin XRD spektrumu.

4.6.6. AFM Analizi

GO/PPy/PVA’nin yiizey 6zellikleri ve tarama profili Sekil 4.72°de verilmistir. Yiizeye

degmeden yapilan 6l¢iimde yiizeyin piiriizliiliigii hakkinda bulunan rms degeri 200,26 nm

olarak bulunmustur.
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0'0/
Sekil 4.72. GO/PPy/PVA’nin AFM goriintiisi.

4.6.7. CV Analizi

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin 1 M H2SOs elektroliti  kullanilarak
gerceklestirilen 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV ol¢limlerine ait grafikler Sekil 4.73’de
verilmistir. Elde edilen grafiklerde potansiyel ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin
kiigtildiigli gortilmektedir. Ayrica Sekil 4.74’de tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin
arttigr gorilmektedir. Tiim bu 6l¢timler sonucunda GO/PPy/PVA nanofiber kompoziti igin
elde edilen en yliksek Csp degeri 6 mV/s’de 498 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.73. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait 6-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV
egrileri.
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Sekil 4.74. Spesifik kapasitans egrisi.

4.6.8. GCD Analizi

1.0

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitine 1 M H,SO4 elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5, 10,
20, 40 ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD dl¢limleri gergeklestirildi. Elde edilen GCD

grafikleri Sekil 4.75a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.75b’de goriildiigii gibi uygulanan sabit

akim azaldik¢a Csp degeride artmaktadir. Yapilan GCD o6l¢iimleri sonucunda elde edilen en

yiiksek Csp degeri 0,5 mA’de 194 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.75. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki

spesifik kapasitans egrisi.

4.6.9. EIS Analizi

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan EIS

Ol¢timleri Sekil 4.76’da verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri

74,76 F/g’dir. Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y= 0,68 S olarak

bulunmustur. Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cq yani ¢ift katman kapasitansi
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hakkinda bilgi elde edildi. GO/PPy/PVA nanokompozitinin EIS 6l¢iimii sonucunda bulunan

cift katman kapasitans degeri Cai= 2,24 F/g olarak belirlenmistir. Siiperkapasitorlerin kapasitif

davraniga sahip olup olmadigin1 anlamak i¢in Bode-faz grafiginden yararlanildi ve faz agisi

0= 58° olarak hesaplandi.
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Sekil 4.76. EIS olgtimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi, ¢) Bode-
magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.6.10. Stabilite Analizi

GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100

mV/s’de 1000 dongii sayisiyla gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil

4.77°de gosterilmigtir. 1000 dongii sonunda, GO/PPY/PVA nanofiber kompozitinin ilk

kapasitans degerinin %99 unu korudugu goriilmiistiir.

69



1000

500 -

Csp / Fg'1

-500 4

-1000

0 200 400 600 800 1000
Dongu Sayisi
Sekil 4.77. GO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin stabilite grafigi.

4.7. rGO/PPy/PVA’iin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.7.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.78. rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin SEM goriintiilerinin farkli bliyiitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 30 um biiyilitme; b) 10 pm biiyiitme; ¢) 5 um bilylitme; d) 4 um
biiylitme; ) 2 um biiyiitme.

rGO/PPY/PVA nanofiber kompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil
4.78’de gosterilmistir. Polimer ¢ozeltisinin lif morfolojisi lizerindeki etkisi Onemlidir.
Konsantrasyon cok diisiikse, elektrospin iglemi sirasinda olusan liflerde boncuk yapilar
gozlenir (Gopal vd., 2007; Ding vd., 2002). Fiber yapilar iizerinde bulunan nanotop
seklindeki yapilarinsa PPy’e ait oldugu diisiiniilmektedir.
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1Z2€12€ 4. . T ompozitinin agirl ¢ca 7o buesenlieri.
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Elementler Agirhikea %
C 62,08
N 0,46
0] 37,46
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Sekil 4.79. rGO/PPy/PV A kompozitinin EDX goriintiileri

4.7.2. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizleri 25 °C/dk 1sitma hizinda gergeklestirilmistir. Nanofiber yiizeyden
9,845 mg numune alinmig ve Sekil 4.80’deki termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi
incelendiginde rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin 217,7 °C’de kiitlesinin %90,1 ini,
356,3 °C’de Kkiitlesinin %26,1’ini korudugu ve sicaklik 545,6 °C’ye ¢ikarildiginda da

baslangic kiitlesinin yalnizca %1,2’inin ortamda bulundugu gézlemlenmistir.
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Sekil 4.80. rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.
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4.7.3. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.81. rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu.

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.81°de
gosterilmistir. rGO/PPy/PV A nanofiber kompozitine ait FTIR-ATR spektrumu incelendiginde
3268 cml’de O-H gerilme bandi ve 2915 cm™’de karboksil ve hidroksil grubu ile
iliskilendirilebilir pikler goriilmektedir. 1600 cm™ ve 1085 cm™’deki pikler ise C-OH

biikiilme titresimleridir.

4.7.4. Raman Analizi
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Sekil 4.82. rGO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin Raman spektrumu.
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rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.82°de verilmistir.
Sonuglarda iki adet pikin varlig1 tespit edilmistir. Bu piklerden 1326 cm™’dekinin diizensiz C
atomlarindan kaynaklanan D (sp°) piki ve 1624 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C

atomlarindan kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmustir.

4.7.5. XRD Analizi

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait XRD spektrumu grafigi Sekil 4.83’de
gorilmektedir. Kompozit yapida 19,55° ve 26,51° de iki keskin pik bulunmaktadir.
Literatiirde yapilan c¢alismalara bakildiginda PVA igerikli kompozitlerin 19° civarinda pik
verdigi gorilmektedir (Wang vd., 2015). PPy’nin de 26° de pik vermesi yaptigimiz

¢alismanin literatiirle uyumlu oldugunu gostermektedir (Imani vd., 2013).
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Sekil 4.83. rGO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin XRD spektrumu.

4.7.6. AFM Analizi

rGO/PPy/PVA’nin yiizey oOzellikleri ve tarama profili Sekil 4.84’de verilmistir.
Yiizeye degmeden yapilan dlglimde yiizeyin plriizliliigi hakkinda bulunan rms degeri 595

nm olarak bulunmustur.
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Sekil 4.84. rGO/PPy/PVA’nin AFM goriintiisii.

4.7.7. CV Analizi

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin 1 M H2SO4 elektroliti kullanilarak
gerceklestirilen 4-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV 6lclimlerine ait grafikler Sekil 4.85°de
verilmistir. Elde edilen grafiklerde potansiyel ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin
kiiciildiigi gorilmektedir. Ayrica Sekil 4.86’da tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin
arttig1 goriilmektedir. Tiim bu 6lgtimler sonucunda rGO/PPY/PVA nanofiber kompoziti igin
elde edilen en yliksek Csp degeri 4 mV/s’de 503 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.85. rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait 4-1000 mV/s hizlari arasindaki CV
egrileri.
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Sekil 4.86. Spesifik kapasitans egrisi.

4.7.8. GCD Analizi

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitine 1 M H2SO;4 elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5,
10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD ol¢iimleri ger¢eklestirildi. Elde edilen GCD
grafikleri Sekil 4.87a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.87b’de goriildiigii gibi uygulanan sabit
akim azaldik¢a Csp degeride artmaktadir. Yapilan GCD olg¢iimleri sonucunda elde edilen en

yiiksek Csp degeri 0,2 mA’de 113,14 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.87. rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitine ait a) GCD egrileri, b) Farkli akimlardaki
spesifik kapasitans egrisi.

4.7.9. EIS Analizi

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan EIS
olgiimleri Sekil 4.88°de verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp degeri
30,08 F/g’dir. Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y=0,66 S olarak

bulunmustur. Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cg yani ¢ift katman kapasitansi
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hakkinda bilgi elde edildi. rtGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin EIS 6l¢iimii sonucunda
bulunan ¢ift katman kapasitans degeri Cai= 0,68 F/g olarak belirlenmistir. Siiperkapasitorlerin
kapasitif davranisa sahip olup olmadigini anlamak i¢in Bode-faz grafiginden yararlanildi ve

faz agis1 6= 63,2° olarak hesaplandi.
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Sekil 4.88. EIS olgiimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi, c) Bode-
magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.7.10. Stabilite Analizi

rGO/PPy/PVA nanofiber kompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100
mV/s’de 1000 dongii sayisiyla gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil
4.89°da gosterilmistir. 1000 dongli sonunda, rGO/PPY/PVA nanofiber kompozitinin ilk

kapasitans degerinin %99 unu korudugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.89. rGO/PPy/PV A nanofiber kompozitinin stabilite grafigi.

4.8. GO/PPy/KS/PVA’nin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.8.1. SEM - EDX Analizi

Sekil 4.90. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin SEM gériintiilerinin farkli biiylitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 10 um biiyiitme; b) 5 um biiyiitme; ¢) 4 um biiyilitme; d) 2 um
biiyiitme.

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil
4.90’da gosterilmistir. Polimer ¢ozeltisinin lif morfolojisi tizerindeki etkisi dnemlidir. Diisiik
konsantrasyonda, elektrospin islemi sirasinda olusan liflerde boncuk yapilar1 gozlenir (Gopal
vd., 2007; Ding vd., 2002). Yapiya KS'1 eklendiginde viskozite azalir ve lif yapisi bozulur.

Diisiik viskozite ayni1 zamanda fiber ¢capini da azaltir (Zakaria ve Nakane, 2020).
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N 0,95
O 39,57
— Sum N K +5um +— Sum 0 5000x, . 5um

Sekil 4.91. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin EDX goriintiileri.

4.8.2. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizleri 25 °C/dk 1sitma hizinda gergeklestirilmistir. Nanofiber ylizeyden
5,161 mg numune alinmis ve Sekil 4.92°deki termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi
incelendiginde, GO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin 220,3 °C’de kiitlesinin %90,8’ini,
416,8 °C’de kiitlesinin %28,8’ini korudugu ve sicaklik 510,6 °C’ye cikarildiginda da
baslangi¢ kiitlesinin yalnizca %3,1’inin ortamda bulundugu gézlemlenmistir. DTA grafigi

sonucunda ise 500 °C’de keskin pik verdigi ve ekzotermik davranis gosterdigi goriilmektedir.
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Sekil 4.92. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.
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4.8.3. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.93. GO/PPy/KS/PVA kompozitinin FTIR-ATR spektrumu.

GO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.93°de
gosterilmisgtir.  GO/PPy/KS/PVA  nanofiber kompozitine ait FTIR-ATR spektrumu
incelendiginde 3246 cm™’de O-H gerilme bandi ve 2905 cm™’de karboksil ve hidroksil grubu
ile iliskilendirilebilir pikler goriilmektedir. 1564 cm™’deki keskin pik C=C gerilmesi,
1141 cm™°deki pik C-O gerilme ve 1087 cm™*deki pik ise C-OH biikiilme titresimleridir.
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4.8.4. Raman Analizi
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Sekil 4.94. GO/PPy/KS/PV A nanofiber kompozitinin Raman spektrumu.

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.94°de verilmistir.
Sonuglarda iki adet pikin varlig1 tespit edilmistir. Bu piklerden 1329 cm™’dekinin diizensiz C
atomlarmdan kaynaklanan D (sp®) piki ve 1591 cm™’dekinin ise yapidaki sp? hibridize C

atomlaridan kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmistir.

4.8.5. XRD Analizi

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine ait XRD spektrumu grafigi Sekil 4.95°de
goriilmektedir. Kompozit yapiya ait XRD grafiginde 19,71° ve 26,67° de iki keskin pik
bulunmaktadir. Literatiirde yapilan ¢alismalara bakildiginda PVA igerikli kompozitlerin 19°
civarinda pik verdigi goriilmektedir (Wang vd., 2015). PPy’nin de 26° de pik vermesi

yaptigimiz ¢alismanin literatiirle uyumlu oldugunu gostermektedir (Imani vd., 2013).
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Sekil 4.95. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin XRD spektrumu.
4.8.6. AFM Analizi

GO/PPy/KS/PVA’nin yiizey ozellikleri ve tarama profili Sekil 4.96’da verilmistir.
Yiizeye degmeden yapilan dl¢limde yiizeyin pliriizliliigii hakkinda bulunan rms degeri 370

nm olarak bulunmustur.

1917,1 nm

"~ 20,0 um

00
Sekil 4.96. GO/PPy/KS/PVA’nin AFM goriintiisii.

4.8.7. CV Analizi

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin 1 M H2SOs elektroliti kullanilarak
gergeklestirilen 1-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV ol¢limlerine ait grafikler Sekil 4.97°de
verilmistir. Elde edilen grafiklerde potansiyel ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin
kiictildligli gortilmektedir. Ayrica Sekil 4.98’de tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin
arttig1 goriilmektedir. Tiim bu dlglimler sonucunda GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompoziti
icin elde edilen en yiiksek Csp degeri 4 mV/s’de 546,5 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.97. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine ait 4-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV
egrileri.
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Sekil 4.98. Spesifik kapasitans egrisi.

4.8.8. GCD Analizi

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine 1 M H2SOg4 elektrolitile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2, 5,
10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD ol¢iimleri gergeklestirildi. Elde edilen
GCD grafikleri Sekil 4.99a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.99b’de goriildiigii gibi uygulanan
sabit akim azaldik¢a Csp degeride artmaktadir. Yapilan GCD &lglimleri sonucunda elde edilen

en yiiksek Csp degeri 0,1 mA’de 365 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.99. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine ait a) GCD egrileri, b) Farkh
akimlardaki spesifik kapasitans egrisi.

4.8.9. EIS Analizi

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan
EIS ol¢timleri Sekil 4.100°de verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp
degeri 103,8 F/g’dir. Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y= 0,65 S
olarak bulunmustur. Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cgq yani ¢ift katman
kapasitans1 hakkinda bilgi elde edildi. GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin EIS 6l¢iimii
sonucunda bulunan ¢ift katman kapasitans degeri Cai= 1,54 F/g olarak belirlenmistir.
Stiperkapasitorlerin  kapasitif davranisa sahip olup olmadigini anlamak igin Bode-faz

grafiginden yararlanildi ve faz acis1 6= 64° olarak hesaplandi.
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Sekil 4.100. EIS olgiimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi, c) Bode-
magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.8.10. Stabilite Analizi

GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100
mV/s’de 1000 dongii sayisiyla gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil
4.101°de gosterilmistir. 1000 dongii sonunda, GO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin ilk

kapasitans degerinin %99 unu korudugu gorilmiistiir.
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Sekil 4.101. GO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin stabilite grafigi.
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4.9. rGO/PPy/KS/PVA’nmin Karakterizasyonu ve Elektrokimyasal Ol¢iimleri

4.9.1. SEM- EDX Analizi

Sekil 4.102. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin SEM goriintiilerinin farkli biiyiitme
miktarlarindaki gosterimi; a) 10 um biiylitme; b) 5 um biiylitme; ¢) 4 um biiyiitme; d) 2 pm
biiyiitme.

rGO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin farkli boyutlardaki SEM goriintiileri Sekil
4.102°de gosterilmistir. Diisiik konsantrasyonda, elektrospin iglemi sirasinda olusan liflerde
boncuk yapilari gozlenir (Gopal vd., 2007; Ding vd., 2002). Yapiya KS'1 eklendiginde
viskozite azalir ve lif yapis1 bozulur. Diisiik viskozite ayn1 zamanda fiber capini da azaltir

(Zakaria ve Nakane, 2020).

Cizelge 4.14. rGO/PPy/KS/PV A nanofiber kompozitinin agirlikca % bilesenleri.

Elementler Agirhikea %
C 58,46

N 0,69

O 40,85
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Sekll 4.103. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin EDX goriintiileri.

49.2. TGA-DTA Analizi

TGA-DTA analizleri 25 °C/dk 1sitma hizinda gergeklestirilmistir. Nanofiber yiizeyden
10,144 mg numune alinmis ve Sekil 4.104’deki termogramlar elde edilmistir. TGA grafigi
incelendiginde rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin 214,6 °C’de kiitlesinin %95’ini,
370,5 °C’de Kkiitlesinin %28,1’ini korudugu ve sicaklik 545,6 °C’ye cikarildiginda da
baslangi¢ kiitlesinin yalmizca %3’inin ortamda bulundugu goézlemlenmistir. DTA grafigi

sonucunda ise 550 °C’de keskin pik verdigi ve ekzotermik davranig gosterdigi goriilmektedir.
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Sekil 4.104. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin TGA-DTA analizi grafikleri.
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49.3. FTIR-ATR Analizi
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Sekil 4.105. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu.

rGO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin FTIR-ATR spektrumu Sekil 4.105°de
gosterilmistir.  rGO/PPy/KS/PVA  nanofiber kompozitine ait FTIR-ATR spektrumu
incelendiginde 3249 cm™’de O-H gerilme bandi ve 2907 cm™’de karboksil ve hidroksil grubu
ile iliskilendirilebilir pikler goriilmektedir. 1563 cm™’deki keskin pik C=C gerilmesi ve
1085 cm™*deki pik ise C-OH biikiilme titresimleridir.
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4.9.4. Raman Analizi

304

| 1622,19
284
| 1317,45
26+

241

224

Yogunluk / a.u.

Raman Shift / cm-1

Sekil 4.106. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin Raman spektrumu.

rGO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitinin Raman spektrumu Sekil 4.106’da

verilmistir. Sonuglarda iki adet pikin varhig: tespit edilmistir. Bu piklerden 1317 cm™*dekinin

diizensiz C atomlarindan kaynaklanan D (sp®) piki ve 1622 cm™’dekinin ise yapidaki sp?

hibridize C atomlarindan kaynaklanan G (sp?) piki oldugu saptanmistir.

4.95. XRD Analizi

rGO/PPY/KS/PVA nanofiber kompozitine ait XRD spektrumu grafigi Sekil 4.107°de

gorilmektedir. Kompozit yapiya ait XRD grafiginde 19,76° ve 26,64° de iki keskin pik

bulunmaktadir. Literatiirde yapilan ¢alismalara bakildiginda PVA igerikli kompozitlerin 19°

civarinda pik verdigi goriilmektedir (Wang vd., 2015). PPy’nin de 26° de pik vermesi

yaptigimiz ¢alismanin literatiirle uyumlu oldugunu gostermektedir (Imani vd., 2013).
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Sekil 4.107. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin XRD spektrumu.

4.9.6. AFM Analizi

rGO/PPy/KS/PVA’nm yiizey ozellikleri ve tarama profili Sekil 4.108°de verilmistir.
Yiizeye degmeden yapilan 6lgiimde ylizeyin piiriizlilligli hakkinda bulunan rms degeri 1320

nm olarak bulunmustur.

00

Sekil 4.108. rGO/PPy/KS/PVA’nin AFM goriintiisii.

49.7. CV Analizi

rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin 1 M H>SOs elektroliti kullanilarak
gercgeklestirilen 4-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV ol¢iimlerine ait grafikler Sekil 4.109°da
verilmistir. Elde edilen grafiklerde potansiyel ile akimin ters orantili oldugunu ve egrilerin
kiictildiigli goriilmektedir. Ayrica Sekil 4.110°da tarama hizinin azalmasiyla Csp degerlerinin
arttig1 goriilmektedir. Tiim bu dlgiimler sonucunda rGO/PPYy/KS/PVA nanofiber kompoziti
i¢in elde edilen en yliksek Csp degeri 4 mV/s’de 951 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.109. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine ait 4-1000 mV/s hizlar1 arasindaki CV
egrileri.
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Sekil 4.110. Spesifik kapasitans egrisi.

4.9.8. GCD Analizi

rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine 1 M H>SOs elektrolit ile 0,1, 0,2, 0,5, 1, 2,
5, 10, 20, 40 ve 50 mA sabit akim uygulanarak GCD o6l¢iimleri gergeklestirildi. Elde edilen
GCD grafikleri Sekil 4.111a’da verilmistir. Ayrica Sekil 4.111b’de goriildiigi gibi uygulanan
sabit akim azaldikc¢a Csp degeride artmaktadir. Yapilan GCD &l¢limleri sonucunda elde edilen

en yiiksek Csp degeri 1 mA’de 272 F/g olarak bulunmustur.
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Sekil 4.111. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitine ait a) GCD egrileri, b) Farkh
akimlardaki spesifik kapasitans egrisi.

4.9.9. EIS Analizi

rGO/PPyY/KS/PVA nanofiber kompozitinin 0,01-100.000 Hz frekans araliginda alinan
EIS olgiimleri Sekil 4.112°de verilmistir. Nyquist grafiginden yararlanilarak elde edilen Csp
degeri 140,3 F/g’dir. Admittans grafigi kullanilarak malzemenin iletkenlik degeri Y=0,57 S
olarak bulunmustur. Ayrica Bode-magnitude grafigi kullanilarak Cg yani ¢ift katman
kapasitans1 hakkinda bilgi elde edildi. rGO/PPy/KS/PV A nanofiber kompozitinin EIS 6l¢iimii
sonucunda bulunan ¢ift katman kapasitans degeri Ca= 0,9 F/g olarak belirlenmistir.
Siiperkapasitorlerin  kapasitif davranisa sahip olup olmadigini anlamak i¢in Bode-faz

grafiginden yararlanildi ve faz agis1 6= 66° olarak hesaplandi.
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Sekil 4.112. EIS o6l¢iimiinden elde edilen, a) Nyquist egrisi, b) Admittans grafigi, ¢) Bode-
magnitude egrisi, d) Bode-faz egrisi.

4.9.10. Stabilite Analizi

rGO/PPyY/KS/PVA nanofiber kompozitinin stabilite testi CV metodu kullanilarak 100
mV/s’de 1000 dongii sayisiyla gerceklestirilmistir. Stabilite testinden elde edilen egri Sekil
4.113’de gosterilmistir. 1000 dongii sonunda, rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin ilk

kapasitans degerinin %99 unu korudugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.113. rGO/PPy/KS/PVA nanofiber kompozitinin stabilite grafigi.

4.10. Kati iletkenlik Analizi

Pelet ve filmlerin iletkenlikleri dort nokta prob teknigi ile oda sicakliginda
Olclilmiistiir. Kullanilan malzemelerinin gergeklestirilen iletkenlik 6l¢iimii degerleri Cizelge
4.15°de verilmistir. Cizelge incelendiginde GO (Rani, Nam, Oh ve Park, 2010), rGO (Kim,
Jung, Yoo, Suh ve Ruoff, 2013) ve PPy (Zhu vd., 2012) analiz sonuglarinin literatiirdeki

degerlerle uyumlu oldugu goriilmektedir.
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Cizelge 4.15. Kat1 iletkenlik analizi literatiir degerleri ve deneysel sonuglar.

Referans Deneysel Sonuclar Numune sekli
7-10 S/cm 28,57 S/cm
GO Pelet
0,1-0,142 Q.cm 0,035 Q.cm
1-2S/cm 2,439 S/cm
réco Pelet
0,5-1Q.cm 0,41 Q.cm
5,83 S/cm 12,98 S/cm
PPy Pelet
0,17 Q.cm 0,077 Q.cm
1,04 S/cm
GO/PPy/KS Pelet
0,96 Q.cm
0,72 Slcm
rGO/PPy/KS Pelet
1,37 Q.cm
104,17 S/cm )
GO/PPy/PVA Film
0,0096 Q.cm
113,64 S/cm )
rGO/PPy/PVA Film
0,0088 Q.cm
116,28 S/cm )
GO/PPYy/PVAIKS Film
0,0086 Q.cm
625 S/cm )
rGO/PPy/PVA/IKS Film
0,0016 Q.cm

4.11. Sentezlenen Nanokompozitlerin EIS Sonuglarimin Esdeger Devre Modelleri

4.11.1. Randles Devre Modeli ile Elde Edilen Sonuclar

Sentezlenen malzemelerin (GO, rGO, PPy, GO/PPY/KS, rGO/PPy/KS, GO/PPY/PVA,
rGO/PPy/PVA, GO/PPy/KS/PVA, rGO/PPy/KS/PVA) empedans datalari Randles (Rs(CRct))

esdeger devresinde simiile edilerck Bode-magnitude grafikleri ile teorik ve deneysel

sonuglarin ¢akismasi saglanmistir (Sekil 4.114).
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Cizelge 4.16. Randles devre 6l¢iimlerinden elde edilen sonuglar.

Parameters GO rGO PPy GO/PPY/KS rGO/PPy/KS
Chsq 3,08.10* 3,33.10* 1,15.10* 2.101 7,99.102
Rs(ohm) 1,17 0,88 0,18 2,01 0,42

C(F) 0,0001528 0,0001336 0,0001122 0,0001218 0,0005026
Rct(ohm) 8325 1953 1315 568,60 81,19
Parameters GO/PPY/PVA rGO/PPy/PVA | GO/PPY/KS/PVA | rGO/PPY/KS/PVA
Chsq 1,53.10* 1,98.10% 1,17.10* 1,16.10*

Rs(ohm) 1,19 1,45 1,16 1,19

C(F) 0,0002364 0,0001169 0,0001043 0,0001519
Rci(ohm) 74,84 207,30 125 98,79

Elde edilen Randles devre 6l¢limlerinin devre parametreleri sonuglar1 Cizelge 4.16'da
verilmistir. Esdeger devrede bulunan parametreden olan Rs ¢ozelti direncini temsil eder
(Hidalgo-Reyes, Gomez-Aquilar, Escobar-Jiemenez, Alvarodo-Martinez ve Lopez, 2019), Rt
ise sarj transfer direncini yani elektrot ve elektrolitteki elektron degisimini temsil eder (Klem,
Morais, Rubira ve Alwes, 2019). Sonuglar incelendiginde ¢ozelti direnci (Rs) en diigikk PPy
icin Rs= 0,18 Q elde edilirken en yiiksek ¢ozelti direnci GO/PPy/PVA ve rGO/PPy/KS/PVA
nanokompozitinde Rs=1,19 Q olarak elde edilmistir. En yiiksek kapasitans degeri
rGO/PPy/KS nanokompozitinde C= 0,0005026 F elde edilirken en yiiksek yiik transfer direnci
GO i¢in R=8325 Q elde edilmistir.

4.11.2. LRs(QRct) Devre Modeli ile Elde Edilen Sonuclar

Sentezlenen malzemerlerin (GO, rGO, PPy, GO/PPy/KS, rGO/PPy/KS, GO/PPy/PVA,
rGO/PPy/PVA, GO/PPy/KS/PVA, rGO/PPy/KS/PVA) empedans datalar1 (LRs(QRct)) esdeger
devresinde simiile edilereck Bode-magnitude grafikleri ile teorik ve deneysel sonuglarin

cakismasi saglanmistir (Sekil 4.115).

95



10.000
100045
—
Q G 1004 o
— ®
N o
- + 12, Nsd 0
| Msd.
8 (7, Calc. L
& Aingle, Msd |-
< Angle, Cale.|-- F-50
0,01 0,1 0 100 0.000  100.000
Frekans / Hz
10.000 3 TTTr R AT 170 10.000 ===
3 Feo
k 50
10004 Feo 1.0004
b @ <>}
G 100 e G -
E Fro 100
— I O — w)
— 0 2 — 1]
N - N o 3
= ) 0 —_
(2] (2]
* 12, Msd. -40 .
13| e 2 calc s @ 4 * B e o
& Angle, Msd.| abe  Feeee- AAr;gIe‘ Med |-
 Angle, Caie [ T © Angle, Calc
0,01 01 10 100 1000 10.000  100.000 0.01
Frekans / Hz
1,000
1004 D
—
G G + 12, Nsd (w)
S~ — o |7, Calc 3
— 0 — 4 Angle, Msd (1]
N N < Angle, Calc. -
N N 3
"1 [e 1@ Msd - 1]
© 2, Cak
-| & Angle, Msd. [-- -
© Angle, Calc
0.1 0,1-fets
0.01 0,01 0.1 1 10 100 1000 10.000  100.000
Frekans / Hz
100

-[o 2, Wsa
Jam@ cae

-| o Angle, Cale.

& Angle, Msd |

1.000

* |Z], Msd
@ |, Calc.
& Angle, Msd. |-

< Angle, Cale.| .
0,1 0,1
01 0,01 0.1 1 10 100 1.000
Frekans / Hz
1.000
YT 1.000 SE0E; -
i}
m 1004
c
o I
© N
* @, Msd. (2} 1 e @ w=a
o (2, Cale. [1+] {e @, cakc
| & Angle, Wsd. & Angle, Msd
< Angle, Cale.| . | @ Angle, Calc.|™""
0,01 0.1 10 100 1000 10.000  100.000 0,01 100 1000 10.000  100.000

Frekans / Hz

Frekans / Hz

Sekil 4.115. ZSimpWin programi kullanilarak a) GO, b)rGO, c)PPy, d) GO/PPy/KS,
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nanokompozitlerinden elde edilen LRs(QRct) devre modeli.
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Cizelge 4.17. LRs(QRct) devre dlglimlerinden elde edilen sonuglar.

Parameters GO rGO PPy GO/PPy/KS
Chsq 7,71.10° 1,87.10 3,48.102 9,32.10?
L (henri) 1,643.10°° 1,7.10° 1,43.10°° 3,79.10°
Rs(ohm) 0,6687 0,2805 0,1392 1,252
CPE, YO(Sec”™n) 0,0005587 0,0005965 0,0002779 0,0003293
Freq. power(0<n<1) 0,7879 0,7745 0,8754 0,8283
Rct(ohm) 12950 2407 1409 626,7
Parameters rGO/PPy/KS GO/PPy/PVA rGO/PPyY/PVA
Chsq 1,35.102 1,73.10 1,95.10%

L (henri) 9,25.10° 1,69.10°F 1,68.10°
Rs(ohm) 0,2953 0,6673 0,6513

CPE, YO (Sec™n) 0,003025 0,001245 0,007463
Freq. power (0<n<1) 0,795 0,742 0,7267
Rct(ohm) 87,24 84,85 241,1
Parameters GO/PPY/KS/IPVA rGO/PPyY/KS/PVA

Chsq 6,21.10°° 3,91.10%

L (henri) 1,62.10° 1,711.10°

Rs(ohm) 0,7018 0,8591

CPE, YO (Sec™n) 0,0004407 0,0003903

Freq. power (0<n<1) 0,7961 0,8573

Rct(ohm) 136,5 105,7

Elde edilen LRs(QRct) devre Olglimlerinin devre parametreleri sonuglari Cizelge
4.17'de verilmistir. Devre parametrelerinde L indiiktans olarak adlandirilir (Abouelamiem,
He, Neville, Patel, Ji, Wang, Parkin, Jarge, Titirici, Shearing ve Brett, 2018). Sonuglar
incelendiginde ¢ozelti direnci (Rs) en diisiik PPy i¢in Rs= 0,1392 Q elde edilirken en ytiksek
cozelti direnci GO/PPy/KS nanokompozitinde Rs=1,252 Q olarak elde edilmistir. En yiiksek

yiiksek yiik transfer direnci GO i¢in R=12950 Q elde edilmistir.

4.11.3. LRs(C1(R1(C2R2))) Devre Modeli ile Elde Edilen Sonuclar

Sentezlenen malzemerlerin (GO, rGO, PPy, GO/PPy/KS, rGO/PPy/KS, GO/PPY/PVA,
rGO/PPy/PVA, GO/PPy/KS/PVA, rGO/PPy/KS/PVA) empedans datalar1 LRs(C1(R1(C2Rz2)))
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esdeger devresinde simiile edilerek Bode-magnitude grafikleri

sonuglarin ¢akigmasi saglanmistir (Sekil 4.116).
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Cizelge 4.18. LRs(C1(R1(C2R2))) devre 6l¢iimlerinden elde edilen sonuglar.

Parameters GO rGO PPy GO/PPY/KS
Chsq 6,29.102 8,9.10? 6,59.10? 1,14.10*
L (henri) 1,465.10° 1,412.10° 9,48.10° 5,304.10°
Rs(ohm) 0,8314 0,4068 0,1665 0,3193
Ci(F) 0,0007028 | 0,0009363 0,0009491 0,0002666
Ri(ohm) 64,66 61,98 82,27 1,893
C:(F) 0,000332 0,0002669 0,0001074 0,000118
R2 (ohm) 8411 1942 1253 568,4
Parameters rGO/PPY/KS GO/PPy/PVA rGO/PPY/PVA
Chsqg 2,97.10? 3,49.10? 3,31.10?

L (henri) 3,928.10° 1,583.10° 1,508.10°
Rs(ohm) 0,3857 0,7722 0,7881

Ci(F) 0,0004196 0,0001179 0,005029

R: (ohm) 17,31 6,221 7,882

C:(F) 0,0001089 0,0003236 0,0001917

Rz (ohm) 66,51 70,61 203,5
Parameters GO/PPy/KS/IPVA rGO/PPyY/KS/PVA

Chsq 1,85.10° 4,08.102

L (henri) 1,489.10°° 1,647.10°°

Rs(ohm) 0,8066 0,9129

Ci(F) 0,0006431 0,0001056

R: (ohm) 11,14 12,66

C: (F) 0,0001215 0,0001356

Rz (ochm) 116,4 88,02

Elde edilen LRs(C1(R1(C2R2))) devre Olgiimlerinin devre parametreleri sonuglari
Cizelge 4.18'de verilmistir. Verilen degerlerde C1, Helmholtz kapasitans CH'ye karsilik
gelirken C2, dagmik kapasitans CD'sine karsilik gelir. R1, esdeger seri direnci ve R2 ise
Helmbholtz ve dagmik kapasitanslar arasindaki direnci temsil eder (Vlasta, Josef, Jiri, Petr,
Tomas ve Brandon, 2015). Sonuglar incelendiginde ¢ozelti direnci (Rs) en diisiik PPy i¢cin Rs=
0,1665 Q elde edilirken en yiiksek ¢ozelti direnci rGO/PPY/KS/PVA nanokompozitinde
Rs=0,9129 Q olarak elde edilmistir. En yiliksek yiiksek yiik transfer direnci GO i¢in R=8411 Q

elde edilmistir.
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5. TARTISMA ve SONUC

Son yillarda, elektrospin yontemiyle elde edilen fiber yapilara olan ilgi oldukca
fazladir. Bu ilginin nedeni, elde edilen fiber yapilarin genis yiizey alani, kiigiik gdzenek
boyutu ve esnek yapida olma gibi iistiin 6zelliklere sahip olmalaridir. Biz de genis yiizey

alanlar1 elde edebilmek i¢in elektrospin yontemini kullandik.

Elektrospin yonteminde kullanilan GO, rGO, PPy, GO/PPy/KS, rGO/PPy/KS,
GO/PPy/PVA, rGO/PPy/PVA, GO/PPY/PVAIKS, rGO/PPY/PVAIKS malzemelerin sentezleri
basartyla  gerceklestirilmis  olup  karakterizasyonlar1  yapilmistir.  Sentezleri  ve
karakterizasyonlar1 gergeklestirilen kompozit malzemelere ikili elektrot sisteminde 1 M
H2SO4 elektrolit ile CV, GCD, EIS ve stabilite testleri uygulandi ve nanokompozitlerin sahip
olduklar spesifik kapasitans (Csp), enerji yogunluklari, giic yogunluklar: ve stabilite degerleri

bulundu.

Indirgenmis grafen oksitin epoksi, alkol ve karboksil gruplar1 grafen oksite oranla
daha az oldugundan daha genis yiizey alanlarina sahiptirler. Elde edilen sonuglarda da rGO’lu
calismalara ait her 3 elektrokimyasal performans testinde de spesifik kapasitans degerlerinin
arttig1 goriilmektedir (Cizelge 4.19). Ornegin, CV ydnteminde GO’nun spesifik kapasitans
degeri Csp= 12,5 F/g elde edilirken rGO’nun Csp= 68 F/g’a artmistir. Bu durum literatiir ile
uyumludur. Amacimiz rGO ile iletken polimerlerden biri olan polipirol ve elektrospin
tekniginin uygulanmasina viskozite bakimindan imkan veren polivinil alkol polimerlerini
nanokompozit olusturmakti. Bu amagcla polivinil alkoliin iletkenliginin kompozitin
iletkenligini diisiirdiigi ve bu durumun nanokompozitin yiikk depolama performansina
olumsuz etki edecegini planlayarak nanokompozite iletkenligi arttirmak amaciyla karbon
siyah1 eklenmistir. Her bir kompozit malzeme olusumunda her bir bilesen kademe kademe
nanokompozite eklenerek siiperkapasitdor performans tizerindeki etkileri anlagilmaya
caligilmistir. Sonug olarak elektrospin islemi sonucu film haline gelmis rGO/PPy/KS/PVA
nanofiber kompozitinin spesifik kapasitansi her ii¢ metodla da yiiksek elde edilmistir. Bu
sonuglar 4 nokta prob kat1 iletkenlik ve BET yiizey analiz sonuglar1 ile de uyumludur. En
yiiksek spesifik kapasitans CV yontemiyle rGO/PPy/KS/PVA nanokompozitinde Csp= 951
F/g olarak elde edilmistir. Ayrica EIS 6l¢iimlerini esdeger devre parametreleri ile daha iyi
yorumlayabilmek i¢in ZSimpWin devre programlar ile 3 farkli devre (Rs(CRct), LRs(QRct),
LRs(C1(R1(C2R2))) analizleri yapilmistir.
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Calismada kullanilan malzemelerin elektrokimyasal 6l¢iimleri sonucunda elde edilen

CV, GCD ve EIS metodlarima ait spesifik kapasitans degerleri Cizelge 5.1’de verilmistir.

Cizelge 5.1. Kullanilan maddelerin CV, GCD ve EIS sonuglari.

MADDELER Co/ Fg™

cV GCD EIS
GO 125 16,86 1,15
rGO 68 54 6,52
PPy 30 16,84 11,46
GOIPPY/KS 21,56 31 5,69
rGO/PPY/KS 39 48 278
GOIPPY/PVA 498 194 74,76
rGO/PPy/PVA 503 113,14 30,08
GO/PPY/KS/PVA 546,5 365 103,8
rGO/PPY/KS/PVA 951 272 140,3

Calismamiz sayesinde, morfolojik yapinin spesifik kapasitans degerleri tlizerindeki
etkisini gosterdik. Bu arastirma calismasinin ¢ikarimi, elektrospin islemi sonucu elde edilen
PVA bazli nanofiber kompozit malzemelerin, siliperkapasitor uygulamasi ig¢in yiiksek

performansli elektrot malzemesi olarak kullanilabilecegidir.

Gergeklestirilen ¢aligma siiperkapasitor cihaz uygulamalar1 yaninda, yiiksek iletkenlik,
genis yiizey alani1 ve elektro-katalitik aktiviteye sahip olmalarindan dolayr giines pili, yakit
hiicresi, korozyon gibi farkli konularda yeni proje olusturulmasinin altyapisini olusturabilecek

potansiyele sahiptir.
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