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OZET

TOKSIiK MADDE UZERINE FOTOKATALITIiK AKTiVITEYE SAHIP
DBrPTBE iLE DUYARLASTIRILMIS NANO G-KARBONITRUR (g-C3N4)
KOMPOZIT VE URETIM YONTEMIi

Bu bulus, toksik madde lizerinde fotokatalitik aktiviteye sahip DBrPTBE boyasi ile
duyarlagtirilmis g-Karbonitriir (g-C3N4) kompozit ve iiretim yontemi ile ilgili olup,
0zelligi; onceden belirlenmis miktarda toluen icerisinde onceden belirlenmis miktarda
grafitik-C3N4 ve dnceden belirlenmis miktarda DBrPTBE (1,7-dibromoperilen-3,4,9,10-
tetrakarboksilik tetrabiitilester)’in ultrasonik banyoda karistirilmasi, ¢ozeltide dispersif
olan grafitik-C3Ny tabakalarmin aralarina DBrPTBE’nin sizdirilmasi, elde edilen
¢ozeltinin siiziilmesi ve kat1 oda sicakliginda kurutulmast sonucu ‘1,7-dibromoperilen-
3.4,9,10-tetrakarboksilik tetrabiitilester (DBrPTBE) boya ile duyarlastirilmis grafitik-

C3Ns kompoziti el edilme islem adimlarini igermesidir.
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ISTEMLER

1- Bulus, Rhodamine B model Kkirletici iizerinde (fotokatalitik aktiviteye sahip
DBrPTBE ile duyarlastirilmis grafitik Karbonitriir (g-C3N4) kompozit ve iretim
yontemi ile ilgili olup, 6zelligi;

— oOnceden belirlenmis miktarda toluen igerisinde dnceden belirlenmis miktarda
grafitik-C3N4  ve  oOnceden belirlenmis miktarda DBrPTBE  (1,7-
dibromoperilen3,4,9,10-tetrakarboksilik ~ tetrabiitilester)’in ~ ayn1  ortama
eklenmesi,

— grafitik-C3N4 ve DBrPTBE’nin ultrasonik dalgalar ile ¢ozeltide dispersiyonu
saglanmasi ve grafitik-C3N4 tabakalarin agilarak aralarina boyanin sizdirilmasi,

— elde edilen ¢ozeltinin siiziilmesi ve kati oda sicakliginda kurutulmasi sonucu
‘1,7- dibromoperilen-3,4,9,10-tetrakarboksilik tetrabiitilester’ (DBrPTBE) boya
ile duyarlastirilmis grafitik-C3N4 kompoziti (g-C3N4 /DBrPTBE) elde edilmesi
ve

— katalitik aktivitesinin arttirtlmasi i¢in nano g-C3N4/DBrPTBE’lin goriiniir
bolgede absorpsiyonunun saf g-C3N4’e gore genisletilmesi islem adimlarim

igermesidir.

2- Istem 1°de bahsedilen Rhodamine B model kirletici iizerinde fotokatalitik aktiviteye
sahip DBrPTBE ile duyarlastinlmis g-Karbonitriir (g-C3N4) kompozit ve iiretim
yontemi olup, 6zelligi; toluen i¢in dnceden belirlenmis miktarin 50-250 mL aralifinda

olmasi ile karakterize edilmesidir.

3- Istem 1°de bahsedilen Rhodamine B model kirletici iizerinde fotokatalitik aktiviteye
sahip DBrPTBE ile duyarlastirilmig g-Karbonitriir (g-C3N4) kompozit ve {iretim
yontemi olup, o6zelligi; grafitik-C3N4 icin Onceden belirlenmis miktarin 50-250 mg

olmasi ile karakterize edilmesidir.

4- {stem 1°de bahsedilen Rhodamine B model kirletici iizerinde fotokatalitik aktiviteye

sahip DBrPTBE ile duyarlastirilmis g-Karbonitriir (g-C3N4) kompozit ve {iretim



yontemi olup, Ozelligi; DBrPTBE icin Onceden belirlenmis miktarin 10-50 mg

araliginda olmasi ile karakterize edilmesidir.
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TARIFNAME

TOKSIiK MADDE UZERINE FOTOKATALITIK AKTIVITEYE SAHIP
DBrPTBE BOYASI iLE DUYARLASTIRILMIS NANO G-KARBONITRUR (g-
C3N4) KOMPOZIT VE URETIM YONTEMI

Teknolojik Alan:

Bu bulus, toksik madde tlizerinde referansa (referans: nano g-Karbonitriir) gore daha
ylksek fotokatalitik aktiviteye sahip DBrPTBE ile duyarlastirilmis nano g-Karbonitriir

(g-C3N4) kompozit ve tiretim yontemi ile ilgilidir.

Teknigin Bilinen Durumu:

Sivil, askeri ve sanayideki insan kaynakli faaliyetler sonucunda sudaki ve havadaki
kirlilik oran1 ¢ok ciddi ¢evre sorununa doniismiis durumdadir (Hoffmann et al., 1995).
Kiiresel ol¢ekte, yaklasik 4 milyar insanin temiz su kaynagina ulasamadigi ve her yil
milyonlarca insanin kirli sulardan kaynaklanan hastaliklardan dolay1 kaybedildigi
belirtilmektedir. Endiistriyellesmedeki ivme ve diinya niifusundaki artis diisiiniildiigiinde,
dogal su dongiisiine sizan Kkirliligin artmasiyla bu kayiplarin daha da artacagi
ongoriilmektedir (Chong et al., 2010). The World Bank, endiistriyel su kirliliginin %17-
20’sinin tekstil boya endiistrisindeki faaliyetlerden kaynakli oldugunu bildirmektedir.
Yillik tiretilen 450,000 ton sentetik boyanin neredeyse %12’si atik olmakta ve bunun
yaklasik %20’si ki biiyiilk c¢ogunlugu sulara olmak {izere dogaya karigmaktadir.
Kanserojen ve zehirleyici olan bu boyar maddeler, diinyanin su dongiisiinde ¢ok ciddi bir
¢evre sorunu yaratmakta ve dolayisiyla, atik sulardan temizlenmesi gerekmektedir (Rauf

& Ashraf, 2009).

Birlesmis Milletler Siirdiiriilebilir Biiytime Hedefleri (UN SDGs) g6z 6niine alindiginda,
SDG Madde 6 “Temiz Su ve Sanitasyon” oOzelindeki hedefe ulagmada, heterojen
fotokalitik ileri Oksidasyon Prosesleri (IOP) 6nemli yer tutmaktadir. Bununla beraber,

dogal rezervlerde dikkate alindiginda, metal icermeyen ve dogada bol bulanan (“earth-
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abundant”) stirdiiriilebilir malzemelerle calismak da olduk¢a 6nemlidir. Bu baglamda,
polimerik yariiletken olan grafitik-karbonitriir (g-C3N4), ucuz, kolay sentezlenen, yiiksek
fizikokimyasal kararlilik ve goriiniir bolgede aktif ¢alismaya uygun elektronik bant
yapistyla, gelecek vaat eden fotokatalizorler arasindadir (Ong et al., 2016). Bahsedilen bu
ozelliklerinden dolay1 g-C3Ny, giin gectikce daha da 6nem kazanmakta ve bir¢ok farkli
disiplinde arastirma konusu olarak ilgisi ¢ekmektedir. Grafitik-karbonitriir, basit ve ucuz
iiretim yontemiyle, iyi fizikokimyasal ozellikler gdstermesinin yaninda 2.7 eV gibi
ortalama elektronik bant araligina sahip olmasi, giines enerjisi uygulamalarinda kullanim
icin uygun bir aday olmasini saglamaktadir (Wang et al., 2009). TiO, ve ZnO gibi
geleneksel yariiletkenler, genis bant araligina sahip olup, UV 151k uyarmmi ile aktive
edilebilmektedirler. Giinesten diinyaya gelen 1ginimin spektrumuna bakildiginda, gelen
toplam 1s1mimin yaklasik olarak %53 {inilin kizil6tesi dalga boyunda, %44 ’iiniin goriiniir
151k dalga boyunda ve %3 iiniin ultraviyole (UV) dalga boyunda oldugu goriilmektedir
(Schultz & Yoon, 2014). Dolayistyla, giines ismiminin %44’liilkk kismin1 olusturan
goriiniir 151k bolgesinde aktif fotokatalizorler ile ¢alisilmasi biiyiik avantaj saglamaktadir.
Grafitik-karbonitriiriin elektronik bant araligindan kaynaklanan avantaji, olusturulan
elektron-delik ¢iftlerinin hizli rekombinasyonu, kisa yilik diflizyon mesafesi ve gorece
diisiik yilizey alanina sahip olmasi gibi 0Ozellikleri, fotokatalitik uygulamalarda
performansini sinirlanmaktadir (Zhao et al., 2015). Bu sinirlayici etmenlerin ¢6ziimii i¢in

literatlirde yapilan caligmalar asagida verilmistir.

Gilindogmus tarafindan ele alinmis tez ¢alismasinda “Gelistirilmis Giines Is181
Fotokatalitik Aktivitesi Olan G-C3n4/Tio2 Heterojunksiyon Kompozitlerinin Sentezi”
ele alinmistir. Bu calismada farkli miktarlarda grafitik karbonitriir (g-C3N4) ve
titanyumdioksit (TiO2) igeren solar 1518a duyarl g-C3N4/Ti02 kompozitleri, hidrotermal
ve sol-gel yontemi kullanilarak fotokatalitik uygulamalar i¢in sentezlenmistir.
Hidrotermal yontem kullanilarak sentezlenen g-C3N4/Ti02 kompozitleri, fotokatalitik
ozelliklerini iyilestirmek amaciyla sicakligin 350 ile 500 oC arasinda degistigi 1 saatlik
11l isleme tabi tutulmustur. g-C3N4/TiO2 kompozitlerinin tanecik biiyiikligii, kristal
yapisi, morfolojisi ve optik 6zellikleri incelenmis ve saf TiO2 ve g-C3N4 tozlar ile
tanecik biiyiikliigii analizorii, X-1511 kirmim Olgeri, alan emisyonlu taramali elektron

mikroskopu, Fourier dontigiimlii kizilotesi spektroskopisi, Raman spektroskopisi,
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Dagmmik yansima spektroskopisi ve UV-vis spektrofotometre kullanilarak
karsilastirilmistir. Tiim tozlarinin fotokatalitik aktiviteleri solar 151k aydinlatmasi altinda
Metilen mavisi (MB) bozunum testi ile degerlendirilmistir. MB bozunum sonuglar1 g-
C3N4/Ti02 kompozitlerinin saf g-C3N4 ve TiO2 tozlarma gore daha iyi fotokatalitik
aktivite sahip oldugunu gostermistir. Hidrotermal ve sol-gel ile tiretilen kompozitler 180
dakikalik solar 151k altinda sirasiyla %100 ve %87.05 fotokatalitik aktivite gdstermistir.
Fotokatalitik aktivitedeki artig, fotojenere elektronlar tarafindan indiiklenen reaktif
oksidasyon tiirlerinin {iretilmesi ve elektron-bosluk ciftlerinin rekombinasyonunun

azaltilmas ile 1lgilidir.

CN114522727A numarali patent bagvurusunda “Halojenlenmis Aromatik Lineer
Konjuge Polimer Fotokatalitik Malzeme ve Bunlarin Hazirlama Yontemi ve
Uygulamasi” ele alinmistir. Bulus, c¢ok islevli fotoelektrik uygulama i¢in polimer
malzemeler alanina aittir. Bulus, polimer yar1 iletken grafit faz karbonitriiriin kendi bant
aralig1 genisligi ile sinirli oldugu ve hala diisiik goriiniir 151k kullanim oranina, kiigiik
spesifik yiizey alanmna, foto-indiiklenmis elektronlarin ve deliklerin yiiksek
rekombinasyon orania ve benzerlerine sahip oldugu sorunlari ¢6zmek i¢in halojenli
aromatik dogrusal konjuge polimer fotokatalitik malzemenin yani sira bir hazirlama
yontemi ve uygulamasi saglar, bulus halojenli aromatik dogrusal konjuge polimer

fotokatalitik malzemeyi ve bunlarin hazirlama yontemini ve uygulamasini saglamaktadir.

Yukarida bahsedilen dokiimanlarda C3N4’iin fotokatalitik aktivitesinin zayif oldugunu ve
bu problemin ¢éziimiine iligkin bulus ve makale sunmaktadir. Glindogmus tarafindan ele
alinmis tez ¢alismasinda fotokatalitik aktiviteyi arttirmak i¢in g-C3N4/TiO2 kompozitleri
kullanilmigtir. CN114522727A numarali patent bagvurusunda ise g-C3Ns ve tiirevleri
kullanilmis ve fotokatalizor, perovskit gilines pilleri, organik alanlarda efekt transistorleri,
organik elektroliiminesan cihazlar, organik fotovoltaik giines pilleri olarak
kullanilabileceginden bahsedilmistir. Amag¢ bakimindan fotokatalitik aktiviteyi
arttirmaya yonelik yapilan bu ¢aligmalarda kullanilan tiirevler daha biiyiik bant aralig:
nedeniyle yalmizca giines spektrumunun UV 1sik bolgesinde (A < 388 nm) aktif

olmaktadir. Biiylik bant aralig1, giines spektrumunun yalnizca kii¢iik bir kisminin goriiniir
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bolgesiyle karsilastirildiginda UV'yi kapsamasi nedeniyle giines 15181 altinda fotokatalitik

aktivitesini engellemektedir.

Sonug olarak yukarida bahsedilen dezavantajlarin {istesinden gelebilen, goriiniir bolgede
sogurma yapan yariiletken boyalar ile duyarlastirilarak giines 15181 altinda fotokatalitik
aktivite gosteren, Kkirleticilerin bozunmasini saglayan yeni bir kompozite ihtiyac

duyulmaktadir.

Bulusun Tanima:

Bu bulus, toksik madde {izerinde fotokatalitik aktiviteye sahip DBrPTBE ile
duyarlagtirilmis g-Karbonitriir (g-C3Ns) kompozit ve iiretim yontemi olup, ozelligi;
goriliniir bolgede sogurma yapan yariiletken DBrPTBE ile duyarlastirilarak giines 15181
altinda fotokatalitik aktivite gosteren, kirleticilerin bozunmasini saglayan yeni bir

kompozit olmasidir.

Bu bulus, Rhodamine B (RhB) model kirleticiye kars1 agregasyon azaltici bir boya ile
duyarlagtirnllan g-C3N4’lin, saf g-CsNs’e gore daha hizli fotokatalitik aktivite
gerceklestirdigini aciklamaktadir. Boya, goriinlir bdlgenin 400-500 nm aralifinda
sogurmaya sahip, korfezinden ‘1,7-dibromoperilen-3,4,9,10-tetrakarboksilik
tetrabiitilester’ (DBrPTBE) kullanilmistir. Bu boya, saf g-C3Njy ile beraber ultrasonik
banyoda karistirildiklarinda, saf g-C3N4 tabakalarinin aralarina sizarak, molekiiler arasi
etkilesimleri sebebiyle, g-Cs3N4 tabakalarin ¢ozeltide daha homojen dispersiyonunu
saglamaktadir. Bu sayede hem goriinlir bolgede sogurma araligi genisleyen hem de
tabakalar arasinda mesafenin artmasi ile yiizey alanini arttiran katalizoriin performansi da
artmaktadir. Saf g-C3N4 ile model kirletici RhB’nin yaklasik %85°1 30 dakika 151k altinda
parcalanmaktadir. Buna karsin, DBrPTBE ile duyarlastirilmis saf g-C3Ng4 ile yapilan
calismada, ayn1 boyanin 30 dakikalik periyotta su ortamindan tamamen temizlendigi
gbzlemlenmektedir. Elde edilen ¢alismalardan, 10 mg’lik DBrPTBE ile duyarlastirma ile
saf g-C3Ns ‘in fotokatilitik parcalama performansini neredeyse %40 oranin arttirdigi

tespit edilmistir.
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Bulus konusu {irtin yapisal ve karakteristik 6zellikleri ve tiim avantajlar1 asagida verilen
sekiller ve bu sekillere atiflar yapmak suretiyle yazilan detayli agiklama sayesinde daha
net anlagilacaktir ve bu nedenle degerlendirmenin de bu sekiller ve detayl agiklama goz

ontlinde bulundurularak yapilmasi gerekmektedir.

Sekillerin Aciklanmasi:

Bulus, ilisikteki sekillere atifta bulunularak anlatilacaktir, bdylece bulusun 6zellikleri
daha acikca anlasilacak ve takdir edilecektir, fakat bunun amaci bulusu bu belli
diizenlemeler ile sinirlamak degildir. Tam tersine, bulusun ilisikteki istemler tarafindan
tanimlandig1 alan1 icine dahil edilebilecek biitiin alternatifleri, degisiklikleri ve
denkliklerinin kapsanmas1 amac¢lanmistir. Gosterilen ayrintilar, sadece mevcut bulusun
tercth edilen diizenlemelerinin anlatimi amaciyla gosterildigi ve hem yontemlerin
sekillendirilmesinin hem de bulusun kurallar1 ve kavramsal 6zelliklerinin en kullanigh ve

kolay anlagilir tanimin1 saglamak amaciyla sunulduklari anlagilmalidir. Bu ¢izimlerde;

Sekil 1 Sentezlenen fotokatalizorlerin RhB’ye karst yapilan fotokatalitik test
sonuglarmin absorpsiyon-dalgaboyu grafikleri olup, A) Termal olarak elde
edilmis saf nano g-C3N4 ile pargalanma ve B) DBrPTBE ile
duyarlagtirilmis nanokompozit fotokatalizor ile pargalanmasinin grafik
goriintimiidiir.

Sekil 2 Saf g-C3N4’1in UV-Vis absorpsiyon egrilerinin grafik goriintimiidiir.

Sekil 3 A) Saf g-CsNg'mm FTIR spektrumu ve B) XRD spektrumun grafik

goriintimiidiir.

Bu bulusun anlasilmasina yardimci olacak sekiller ekli resimde belirtildigi gibi

numaralandirilmis olup isimleri ile beraber asagida verilmistir.

Bulusun Aciklanmasi:

Bulus konusu yontemde tekstiir ve yiizey modifikasyonu 6zelliklerinin iyilestirilmesi

amaciyla y1gin g-CsNg’iin modifikasyonu gergeklestirilmektedir. Ham (Bulk) g-C3Na
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sentezlendikten sonra, termal oksidasyon eksfoliasyon (thermal oxidation exfoliation)
yontemiyle, y1gin g-C3N4 ince monokatmanlara ayrilmaktadir. Bunun sonucunda, ytiksek
ylizey alanm1 ve elektron-bosluk ciftlerinin daha kisa transfer mesafesi elde edilerek
siirlayict etmenlerin iyilestirilmesi ger¢eklesmektedir. Grafitik-C3N4’iin fotokatalitik
verimini artirmanin diger ve en etkili yolu hetero yapilar seklinde fotokatalitik yapilarin
olusturulmasidir. Hetero yapilandirilmis fotokatalizérlerde, olusturulan elektron-bosluk
ciftlerinin rekombinasyonu hetero yapiy1 olusturan bilesenlerinin arayiizeyi sayesinde
baskilanmaktadir. Hetero yapilandirma ile gelen diger dnemli katkilar, 2. bilesenin de
karakteristigine bagli olarak, daha 1yi 151k absorpsiyonu, optimize edilen bant pozisyonu
ve daha yiiksek ylizey aktiviteleridir. Bu kapsamda, g-C3N4’lin fotokatalitik etkisini
arttirmak i¢in g-C3N4, Rhodamine B (RhB) model kirleticiye kars1 agregasyon azaltici bir
boya ile duyarlastirilmistir. Boya olarak ‘1,7-dibromoperilen-3,4,9,10-tetrakarboksilik
tetrabiitilester’ (DBrPTBE) kullanilmistir (DBrPTBE boyasi ilgili literatiir sentezine gore
uretilmistir, Aksoy, E., Danos, A., Li, C., Monkman, A., et al. (2022). The Effect of Imide
Substituents on the Excited State Properties of Perylene Diimide Derivatives. Turkish

Journal of Science and Technology, 17(1), 11-21. https://doi.org/10.55525/tjst.952823).

Bulus konusu yontemde kompozitlerin elde edilmesi i¢in 50 — 250 mL Toluen igerisinde
Grafitik-C3N4 (50 — 250 mg) ve DBrPTBE (10- 50 mg) ultrasonik banyoda 1 saat
karistirilmaktadir. Ultrasonik dalgalar ile g-CsNg4 tabakalari arasi acgilarak aralarina
DBrPTBE’nin sizmasi saglanir ve g-C3Ng tabakalarinin iizerine molekiiler arasi pi-pi
etkilesimleri ile yapisir. Ayrica, boyalar sayesinde toliien ¢dzeltisinde g-C3N4
tabakalarinin askida daha kararli kalmasi saglanmaktadir. Ardindan siizge¢ kagidindan
stiziilmekte ve kat1 oda sicakliginda ardindan etiivde 50-70°C araliginda kurutulmaktadir.
Bu islem sonucunda toksik madde iizerinde fotokatalitik aktiviteye sahip ‘1,7-dibromo
ile tiirevlendirilmis perilen tetrabiitilester’ (DBrPTBE) boya ile duyarlastirilmis grafitik-
CsNs kompoziti elde edilmektedir.

Her istemde bahsi gecen teknik ve diger tim ozellikleri temel kavramlar etrafinda
aciklanmakta olup, bulus konusu ile ilgili ¢ok ¢esitli uygulamalarin gelistirilmesi
miimkiindiir. Bulus burada aciklanan orneklerle sinirlandirilamaz, ancak esas olarak

istemlerde belirtildigi gibidir.
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Teknikte uzman bir kisinin bulusta ortaya konan yeniligi, benzer yapilanmalari
kullanarak da ortaya koyabilecegi ve/veya bu yapilanmay: ilgili teknikte kullanilan
benzer amacghh diger alanlara da uygulayabilecegi aciktir. Dolayisiyla boyle
yapilanmalarin yenilik ve o6zellikle teknigin bilinen durumunun asilmasi kriterinden

yoksun olacagi da asikardir.
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