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ÖZET 

ORGANOMODİFİYE ÇOK DUVARLI KARBON NANOTÜPLERİN SENTEZİ VE 

HİDROJEN DEPOLAMADA KULLANIMI 

YÜKSEK LİSANS TEZİ 

FULYA KESTEL KARAMAN 

BALIKESİR ÜNİVERSİTESİ FEN BİLİMLERİ ENSTİTÜSÜ 

KİMYA ANABİLİM DALI 

(TEZ DANIŞMANI: PROF. DR. ÜMİT ÇAKIR) 

(EŞ DANIŞMAN: PROF. DR. MEHMET DOĞAN) 

BALIKESİR,  TEMMUZ - 2021 

 

Bu çalışmada çok duvarlı karbon nanotüplerin (ÇDKNT' ler) Hidroksil ve Schiff bazı ile 

modifikasyon işlemi, karakterizasyonu ve H2 depolanması incelenmiştir. Örnekler, Brunauer 

– Emmett – Teller, taramalı elektron mikroskobu, Fourier dönüşümü kızılötesi 

spektroskopisi ve termogravimetrik analiz kullanılarak analiz edildi. H2'nin adsorpsiyonu 

Hiden IMI PSI cihazı kullanılarak 77°K'da farklı basınçlarda volumetrik yöntemle H2 gaz 

depolama ölçümü yapıldı. ÇDKNT'nin yüzey alanı modifikasyon işlemi ile azaldı, ancak 

ÇDKNT-O-Schiff baz-M komplekslerinin yüzey alanları genellikle arttı. Taranan elektron 

mikroskobu görüntüleri, modifiye edilmiş numunelerin hidrofilik özelliklerindeki artış 

nedeniyle, ÇDKNT' lerin birbirinden ayrıldığını ve morfolojinin değiştiğini gösterdi. Fourier 

dönüşümü kızılötesi analizine göre yapılar üzerinde fonksiyonel gruplar oluşturulmuştur. 

ÇDKNT termal olarak kararlı iken, modifikasyon işlemi yapılmış örnekler üç adımda 

bozulmuştur. Modifikasyon işlemi yapılmış ÇDKNT'lerin, ÇDKNT'den daha yüksek 

hidrojen depolama kapasitesine sahip olduğu bulundu. ÇDKNT, ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-

O-Schiff bazının hidrojen depolama kapasitesinin kriyojenik sıcaklıkta 10 barda ağırlıkça 

%0.281, 0.321 ve %0.37 olduğu bulundu. ÇDKNT-O-Schiff baz-M komplekslerinin 

hidrojen depolama kapasiteleri ağırlıkça %0.101-0.396 aralığında değişmiştir. ÇDKNT-O-

Schiff baz-Cu kompleksinin en yüksek hidrojen depolama kapasitesine sahip olduğu 

görüldü.  

ANAHTAR KELİMELER: ÇDKNT, işlevselleştirme, modifiye işlemi, Schiff bazı, 

karakterizasyon, hidrojen depolama 

 

Bilim Kod / Kodları: 20112,20114, 20116                                    Sayfa Sayısı: 68  
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ABSTRACT 

SYNTHESIS OF ORGANOMODIFIED MULTI-WALLED CARBON 

NANOTUBES AND USAGE IN HYDROGEN STORAGE 

MSC THESIS 

FULYA KESTEL KARAMAN 

BALIKESIR UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE 

CHEMISTRY 

(SUPERVISOR: PROF. DR. UMİT ÇAKIR ) 

(CO-SUPERVISOR: PROF. DR. MEHMET DOĞAN ) 

BALIKESİR,  JULY 2021 

The hydroxyl and Schiff base functionalization, characterization, and H2 storage of multi 

walled carbon nanotubes (MWCNTs) have been investigated in the present work. The 

samples were analyzed using Brunauer–Emmett–Teller, scanning electron microscopy, 

Fourier transform infrared spectroscopy, and thermogravimetric analysis. The adsorption of 

H2 gas was performed by volumetric method in different pressures at 77 K using the Hiden 

IMI PSI instrument. The surface area of MWCNT decreased with functionalization, but the 

surface areas of MWCNT-O-Schiff base-M complexes generally increased. Scanning 

electron images showed that due to the increase in hydrophilic properties of modified 

samples, MWCNTs were separated from each other and morphology changed. According to 

the Fourier transform infrared analysis, functional groups were formed on the structures. 

While MWCNT was thermally stable, the functionalized samples degraded in three steps. 

Functionalized MWCNTs were higher hydrogen storage capacity than MWCNT. It was 

found that the hydrogen storage capacity of MWCNT, MWCNT-OH and MWCNT-O-Schiff 

base were 0.281, 0.321 and 0.37 wt% at 10 bar, respectively at cryogenic temperature. The 

hydrogen storage capacities of MWCNT-O-Schiff base-M complexes varied in the range of 

0.101-0.396 wt%. MWCNT-O-Schiff base-Cu had the highest hydrogen storage capacity. 

KEYWORDS: MWCNT, functionalization, Schiff base, characterization, hydrogen storage 
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1. GİRİŞ 

Enerji; evrenin başlangıcından sonsuzluğa düzenli bir döngü içerisinde; yıkımdan 

oluşuma, üretimden tüketime maddeler arasında aktarılan bir sistemdir. Enerji ve 

evren mutlak bir dönüşümdür birbirinden ayrı düşünülemez. Kozmos kümesinin bir 

elemanı olan dünya ve üzerinde yaşayan tüm canlıların varlıkların faaliyetlerini 

sürdürmek için enerjiye ihtiyaçları vardır.  

 

 İnsan anne karnında ilk oluşumundan başlayarak annesini bir pil gibi kullanır. Tüm 

sistemlerini oluşturduktan sonra doğumuyla birlikte bağımsız enerjisini yaratabilmek 

için besinleri ve suyu kullanır. İnsan bedeni besin kaynaklarından aldığı enerjisini 

uyku fazında kendini yenileme ve ilk etapla hızla büyüyüp gelişebilmek için kullanır. 

Yetişkinliğine ulaşana kadar öncelikli hedefi sistemini geliştirmektir. Yetişkinlikten 

yaşlılığa kadar hedef gelişmekten ziyade sisteminin bütünlüğünü korumak ve hayatta 

kalma üzerinedir. 

 

 İnsan dünya üzerinde var olduğu ilk andan itibaren yaşamsal ihtiyaçlarını karşılamak 

adına birtakım icatlar yapmıştır. Bu icatlar başlangıçta avlanmak, korunmak gibi 

amaçlara hizmet etmek için olsa da tarıma geçişle birlikte kas gücü merkezli pratik 

gereçlere dönüşmüştür. Düzenli hayatın ve toplumsal yaşamın beraberinde getirdiği 

ihtiyaçları gidermek için üretim başlı başına kas gücü merkezli olmuştur. Tarihte 

geçmiş dönemlere bakıldığında toplumsal yapı; krallıklar ve derebeyleri yönetiminde, 

toplumların üretim gücü kölelerin kas gücüne dayanmadığı görülmektedir. Değişen ve 

gelişen dünyada yönetim yapılarının değişmesi ve nüfusun artmasıyla birlikte 

toplumsal yaşamda yeni ihtiyaçlar meydana gelmiş ve tüketim çeşitliliği de artmıştır. 

Sınırlı kaynakların sınırsız insan ihtiyaçlarını karşılayabilmek için üretim temelindeki 

kas gücü yetersiz kalmıştır. İlk defa 18.yy. da İngiltere'de dokuma fabrikasından seri 

üretim için buharlı makineler kullanılmıştır. Makinaların işleyebilmesi için enerji 

kaynağı olarak kömür kullanılmıştır. O günün şartlarında en kolay ve pratik olarak 

elde olan kömür Avrupa’da pek çok fabrikada üretim enerjisi olarak ön plana çıkmıştır. 
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1951 yılında altı ülkenin katılımıyla ‘Avrupa Kömür ve Çelik Topluluğu’ kurulmuştur. 

Topluluk daha sonra Avrupa Birliği adını almıştır. Topluluğun ilk kuruluş amacı 

Avrupa'nın en büyük enerji kaynağı olan kömürün adil kullanılması içindi. Daha 

sonraları üretim enerjisi olan kömürün yer altından yer üstüne taşınmasında insan gücü 

kullanılması, kömürün insan ve çevre sağlığına olan olumsuz etkileri ve ebetteki 

kömürün sınırlı ve tükenebilir bir kaynak olması sebebiyle yeni enerji kaynakları 

arayışına girilmiştir [1-2]. 

 

Enerji eldesi farklı kaynaklardan sağlanabilmektedir. Bu kaynaklar genel olarak 

yenilenebilen ve yenilenemeyen enerji kaynakları olarak gruplandırılabilir. 

Yenilenemeyen enerji kaynakları fosil yakıtlardan elde edilen enerji ve nükleer enerji 

iken yenilenebilen enerji kaynakları; Güneş enerjisi, rüzgar enerjisi, jeotermal enerji, 

Hidroelektrik enerjisi, Dalga Enerjisi, gelgit (met-cezir) enerjisi, biyokütle enerjisi, 

hidrojen enerjisi şeklinde bir çok farklı şekilde elde edilir.  

 

 

Şekil 1.1: Enerji kaynakları [3] 
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Bilim insanları Güneşi incelendiğinde yüksek oranda Hidrojen tespit etmişlerdir. 

Buradan yola çıkarak milyonlarca yıldır sistemimizin yıldızı olan Güneş’in 

oluşumunda bulunan Hidrojen daha bir merak konusu olmuştur. Bu alanda Hidrojen 

araştırılmış ve yakıt olarak kullanımı konusunda farklı çalışmalar yapılmıştır. 

 

1.1 Enerji Kaynakları 

En genel şekilde tanım yapmak gerekirse enerji; iş yapabilme yeteneğidir. Enerji eldesi 

farklı kaynaklardan sağlanabilmektedir. Bu kaynaklar genel olarak yenilenebilen ve 

yenilemeyen enerji kaynakları olarak gruplandırılabilir. Yenilenemeyen enerji 

kaynakları fosil yakıtlardan elde edilen enerji, nükleer enerji; yenilenebilen enerji 

kaynakları, Güneş enerjisi, rüzgar enerjisi, jeotermal enerji, Hidroelektrik enerjisi, 

Dalga Enerjisi, gel-git (met-cezir) enerjisi, biyokütle enerjisi şeklinde bir çok farklı 

şekilde elde edilir. 

Tablo 1.1: Enerji Kaynakları 

 

Enerji Kaynakları

Yenilenebilir

Dalga Enerjisi

Gel-Git Enerjisi

Rüzgar Enerjisi

Güneş Enerjisi

Hidroelektrik

Biyokütle

Hidrojen

Yenilenemez

Fosil Yakıtlar

Nükleer Enerji
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Yenilenebilir enerji; dünyada döngüde olan enerji dönüşümünden yararlanarak 

kazanılan enerji biçimidir. Yenilenemeyen enerji ise dünya üzerinde bulunan farklı 

bileşiklerin ya da maddelerin yanma enerjilerinden yararlanılarak kazanılan enerji 

biçimidir. 

 

Ülkelerin gelişmişlik düzeyi göz önüne alındığı zaman yoğun kullanılan enerji kaynağı 

yenilenemeyen enerji olan fosil yakıtlardır. Fosil yakıtların doğaları gereği ve yoğun 

kullanımı da göz önüne alındığında çevreye verdiği zarar çok yoğundur. Bir noktada 

çevre zararı dönülemez, göz ardı edilemez noktaya gelmiştir. Bu sebeple alternatif 

enerji arayışına girilmiştir. Sürdürülebilir enerji çevre duyarlılığı ve üretimin daha 

verimli devamlılığını sağlamaktadır 

 

Şekil 1.2: Yenilenemez enerji kaynakları (4) 

 

Her alanda hızla küreselleşen ve değişen dünyamızda enerjinin devamlılığı, yeni 

nesillere yaşanabilir bir hayat bırakma hedefi bilim insanlarını daha da yenilenebilir 

enerji kaynaklarına yöneltmiştir. 

 

 

Şekil 1.3: Yenilenebilir enerji [5] 
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 Yenilenebilir enerjiyi bir örnek üzerinden açıklayacak olursak, rüzgardan 

faydalanmak için rüzgar gülleri gibi bazı araç ve cihazlar geliştirilmiştir. Rüzgar 

enerjisi Güneşten gelen enerjinin çok küçük bir kısmını (yaklaşık %2) rüzgara 

dönüşmesi ile elde edilir. Bu sayede hem çevre sorunlarına hem de enerji sorunlarına 

daha kalıcı çözüm önerisi getirmeyi amaçlamaktadırlar [6]. Yenilenebilir enerji 

kaynakları arasında son yıllarda en çok dikkat çekenlerden birisi de Hidrojen 

enerjisidir. 

1.1.1 Hidrojen Enerjisi 

Hidrojen enerjisi; doğada serbest ya da bileşikleri halinde bulunan hidrojenin 

işlenmesi ve dönüştürülmesi ile oluşan enerji kaynağına denir. 

 

Hidrojen enerjisi birçok açıdan ele alındığında dikkat çekiciliği ortaya çıkmaktadır. 

Hidrojen enerjisini daha iyi anlamak için öncelikle hidrojeni element olarak 

incelendiğinde ilk dikkat çeken özellikleri renksiz, kokusuz, havadan yaklaşık olarak 

14-15 kat daha hafif olmasıdır. Hidrojeni element olarak değil de yakıt olarak bakacak 

olursak, birçok gaza göre nispeten daha zehirsizdir. Bu da hidrojen enerjisini diğer 

enerji kaynaklarından ön plana çıkaran özelliklerinden biridir. Bir diğer özelliği ise 

kolay ve çeşitli şekilde elde edildiği için neredeyse sınırsız denilebilecek kaynağa 

sahip olmasıdır. 

 

Bu özellikler göz önüne alındığında hidrojen elementini yakıt olarak kullanmak üzere 

düşünülürse birçok teknik vardır. Bu tekniklerden öne çıkan ve en çok kullanılan 

yöntemler; doğal gaz olarak bilinen etan, propan ve bütan karışımından buhar 

reformasyonu ile ayrılarak elde edilmesi. Buhar reformasyonu tekniği ile elde edilen 

hidrojen yakıtı içten yanmalı motorlarda kullanıldığında diğer yakıtlara göre hem daha 

yüksek performans gösterir hem de ekonomik olarak daha avantajlıdır. Hidrojenin 

diğer enerji kaynaklarına göre önemini vurgulamak gerekirse; verimlilik testleri 

incelendiğinde fosil yakıtlara göre %39 daha fazla verimlidir. Hidrojen elementinin 

yakıt olarak da kullanabilme özelliğinin keşfedilmesiyle birlikte 1900’lü yıllardan bu 

yana motorlarda kullanım çalışmaları başlamıştır. Günümüzde de bu çalışmalar daha 

fazla önem taşımaktadır ve gelişerek devam etmektedir [7-9]. Hidrojenin eldesi için 
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en yaygın kullanılan yöntemler; Bosch Metodu, Doğal gaz buhar reformasyon, Petrol 

reformasyonu, suyun elektrolitik bozundurulması, suyun termokimyasal 

bozundurulması vs. 

 

Enerjinin elde edilmesi kadar depolanarak saklanması da önemli bir konudur. Elektrik 

enerjisini depolamak, saklamak için nasıl akü, powerbank gibi teknolojik cihazlar 

kullanıyorsa; hidrojeni kullanmak için saklarken de farklı depolama yöntemleri 

mevcuttur. Saklama yöntemlerinin çeşitliliği kadar çevreye olumsuz etkileri minimum 

düzeydedir. Dikkat çekici özelliklerinden biride yakıt hücresinde yakıt olarak 

kullanıldığında elde edilen son ürünün su olmasıdır. Hidrojen enerjisinin avantajların 

yanında dezavantajlarını da ele alıp maddeler halinde incelersek: 

✓ Hidrojen element olarak bol miktarda bulunmasına karşın, enerji üretiminde 

kullanılan hidrojenin gaz halinde olması ve %100’e yakın saflık içermesi 

gerekir. Burada ki en büyük sorun mali açıdan hidrojenin yakıt hücrelerinin 

içten yanmalı motorlara göre on kat pahalı olmasıdır. 

✓ Yakıt olarak hidrojen gazının kullanılması durumunda karşımıza çıkabilecek 

bir diğer zorluğu bir örnek üstünden tanımlayacak olursak; araç yakıtı olarak 

hidrojen gazı kullanan bir kişi yakıt almak istediği takdirde bulunma ihtimali 

oldukça düşüktür, yüksek maliyetli ve ekstra ekipman gerektirmektedir. 

✓ Kullanılan petrol türevli yakıtlara göre dört kat daha fazla hacim kaplar. Bu 

nedenle yüksek hacimli tankların kullanılması gerekir. 

Karşılaşılan ve karşılaşılabilecek bazı zorluklar yukarıda ki gibi olsa da yine de 

hidrojen enerjisi üzerinde çalışmalar yapılarak geliştirilmesi ve derinlemesine 

incelenmesi gereken bir konudur. Çünkü yenilenebilir enerji kaynakları her ne kadar 

çok alternatifleri olsa da kullanılması ve ülkemiz açısından yaygınlaştırılması 

yetersizdir. Bu sebepten dolayı fosil yakıtların tüketimine devam edilerek çevre 

kirliliği artmaya devam etmektedir. Sera gazının salınımının artması küresel ısınmanın 

geri döndürülemeyecek olan kritik sıcaklığa hızla ulaşmasına yaklaştırmaktadır [10-

12]. 
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Hidrojen enerjisini öne çıkaran bir başka konuda, günlük hayatta en çok gereksinim 

duyulan elektrik enerjisine ulaşmak için yüksek bedeller ödenmesidir. Ödenen bu 

bedeller neticesinde enerji piyasasında ciddi dalgalanmalar yaşanmaktadır. 

Yenilenebilir enerji kaynakları her ne kadar bu durum için alternatif olsa da yine de 

küresel enerji ihtiyacını karşılamakta yetersiz kalıyor. Bu gibi sebeplerden dolayı 

hidrojenle ilgili çalışmalar daha da hızlandırılmak suretiyle yapılmalı ve daha temiz 

bir enerjiye geçilip kullanılmalıdır. Ancak bu enerjiye geçiş kadar saklanması da 

olukça önemlidir. Hidrojen enerjisinin depolanması ve saklanmasıyla ilgili çeşitli 

yöntemler mevcuttur. 

1.2 Hidrojenin Depolanması 

Hidrojen elementini katı, sıvı ya da gaz fazında depolanabilir. Gaz ya da sıvı fazda 

depolanmak istendiği takdirde tanklarda depolanmalıdır. Depolama yapılacak olan 

tankların bazı gerekli niteliklere sahip olması gerekmektedir. Tankın standart olarak 

sahip olması gereken özellik çift cidarlı vakumlu tank olmalı ve etkin depolama 150 

atmosfer basınç ya da yüksek basınç değerine getirilmelidir [13].  

Hidrojeni katı halde depolanması için, bileşikleri halinde olması ya da katı adsorbanlar 

üzerine tutturma işlemi yapılarak depolanabilir. Katı halde depolanmada 

kullanılabilecek iki farklı yöntem bulunmaktadır. İlk olarak kimyasal olarak hidrürleri 

halinde depolama işlemi. Bu depolama şeklinde katı fazda metal ya da sodyum bor 

bileşikleriyle yaptığı kimyasal bağlar ile depolanabilir. Kimyasal olarak depolanan 

hidrojen geri kazanmak; kovalent bağ ile oluşan kimyasal bağların kırılmasıyla 

kullanılır. Bu bağlar kırıldıktan sonra geri kazanılamaz. Bir diğer yöntem silika jel 

yüzeyine veya karbon nanotüp yüzeyine fiziksel olarak tutturularak depolanabilirler. 

Bu depolama işleminde ise adsorben yüzeyine Van Der Waalse etkileşimleriyle 

bağlandığı için geri kazanma ve absorbanın yeniden kullanılması mümkündür [14-15]. 

Hidrojen enerjisinin depolanmasında güvenlik ve hafiflik önemlidir. Bu etkenler göz 

önüne alındığında katı fazda depolanma yöntemi ön plana çıkarmaktadır. Bu bağlamda 

bakıldığında kimyasal depolama metotlarından en sık kullanılan ve en öne çıkan, metal 

hidrürleri hidrojen depolanmasında kullanılmasıdır. Bunların kendine özgü farklı 

kullanım alanları vardır. En dikkat çekici özelliği reaksiyonların tersinir olarak 
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gerçekleşerek reaksiyon ısısının, ısıtma-soğutma sistemlerinde uygulamalarıdır. 

Uygulama aşamasında reaktörde ısı sıcaklık aşaması önem kazanır [16]. Kullanımda 

olan bu güvenilir yönteme karşın bilim insanları araştırmalara devam etmiştir. 

Çalışmalar sonucunda öncelikle silika jel yüzeyi modifiye edilip adsorben olarak 

kullanılmıştır. Silika jelin ilk olarak tercih edilme sebebi yüzey modifikasyonunda 

yüzeyinde şişme gözlemlenmez ve organik destek yüzey modifikasyonundan daha 

kolaydır. Tüm bu cazip özelliklere rağmen keşfedilecek yeni özellikler için 

çalışmaların karbon nanotüpe doğru ilerlemesine engel olamamıştır. Çalışmaların 

devamın neticesinde karbon nanotüplerin yüzeyinde hidrojen depolama işlemleri 

gerçekleştirilmiştir. Bunun yanında enerjinin depolanması günümüzde halen önemli 

bir sorunu teşkil etmektedir ve bu nedenle enerjinin depolanması için farklı uğraş 

arayışları devam etmektedir. Son yıllarda yapılan çalışmalarda çok duvarlı karbon 

nanotüpler bu konuda oldukça önemli yer tutmaktadır. 

1.3 Karbon Nanotüpler ve Hidrojen Depolanması 

1.3.1 Karbon Nanotüp 

Nano kelimesi Yunancadan dilimize girmiştir ve cüce anlamına gelmektedir. Bu terim 

son yıllarda oldukça sık bir şekilde karşımıza çıkmaktadır. Kozmetik, tekstil, sanayi 

ve daha birçok yerde karşılaşılan bu terim, son bilimsel çalışmaların bir ürünüdür. 

Nano boyut demek kelimesi anlamıyla, metrenin milyarda bir ölçek birimi demektir. 

Bu denli küçük bir ölçekte çalışma yapılması insanların düşünce sınırlarını oldukça 

zorlamaktadır. Nano ölçekte üretilen birçok ürünün arkasında ise karbon nanotüpler 

yer almaktadır.  

 

Karbon nanotüplerin ilk keşfedilmesi 1985 yılında olmuştur. Grafen katmanlarının 

nanometre boyutunda silindirik bir şekle yuvarlanması [17] ve yaklaşık altmış tane 

karbon atomunun bir araya gelmesi sonucunda elde edilen yapılardır. İlk keşfedilen 

karbon nanotüp (KNT) futbol topuna benzeyen molekül yapısına sahipti ve bu yapıya 

fulleren ismi verilmiştir. İlk kez karbon nanotüpler Iijima tarafından ark buharlaştırma 

yöntemi kullanılarak 1991 yılında silindirik karbon nanotüpler keşfedilmişlerdir. Daha 

sonraki zamanlarda ark buharlaştırma metodu kullanarak daha çok miktarda karbon 
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nanotüp üretilebileceği keşfedildi. Ancak bu yöntem ile yalnızca çok duvarlı karbon 

nanotüpler üretilmiştir [18]. 

 

Şekil 1.4: TDKNT Modellemesi 

 Karbonlar arasındaki iki bağların kuvvetli etkileşimleri göz önüne alındığı zaman 

silindirik bu yapılar arsındaki etkileşimlerin oldukça güçlü olduğu anlaşılır. Kısaca 

karbon nanotüpleri özetleyecek olursak grafit tabakaların tüp şekline dönüşmüş 

halidir. Çapları 1-3 nanometre veya10-20 nanometre, boyları ise mikron civarında 

değişebilir. Ayrıca tek, çift ve çok duvarlı karbon nanotüpler olarak üretilmektedir. 

Yüksek yüzey enerjisi, en-boy oranı, güçlü Van der Waals kuvvetleri ve - 

etkileşimler, karbon nanotüpler, tüp-tüp temasının mikrometresi başına ∼500 eV 

olduğu tahmin edilen demetler halinde toplanma eğilimindedir [19-20]. Bu özellikler 

karbon nanotüpler dayanıklılık, elektriksel ve termal iletkenlik gibi birçok konuda en 

çok bilinen materyalden çok daha iyi özellik gösterir. Bu özelliklerinden dolayı karbon 

nanotüpler elektrik-elektronik, malzeme bilimi, optik, nanoteknoloji, tekstil gibi 

birçok alanda vazgeçilmez hale gelmesine neden oldu [21]. 

 

 

Genel olarak karbon nanotüplerin kullanımlarını özetleyecek olursak; 

 

• Sağlık, sanayi gibi birçok alanda transistör temelli sensör 

geliştirilmesinde kullanılır. 

• Düzenli yapı, yüksek yüzey-hacim oranı, yüksek yüzey alanı, yüksek 

termal stabilite, yüksek mekanik mukavemet ve yüksek elektriksel 

iletkenlik gibi ilginç fizikokimyasal özelliklere sahiptir [22]. 
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• Heterojen katalizde katalizör destekleri, alan yayıcılar, yüksek 

mukavemetli mühendislik lifleri, sensörler, tarama prob mikroskobu 

için uçlar, gaz depolama ortamı ve moleküler olarak bir dizi gelecek 

vaat eden uygulamalarla benzersiz bir malzeme haline getirir. 

Elektronik cihazlar için teller [23-24].  

1.3.2 Karbon Nanotüplere Hidrojen Depolanması 

Karbon nanotüplerin yüzeyinde hidrojen depolana bilmesi için öncelikle yüzeyinin 

aktifleştirilmesi gerekmektedir. Bu modifikasyon işlemini iki ana grupta incelemek 

mümkündür. Kovalent modifikasyon ve kovalent olmayan yani kimyasal 

modifikasyon. Bu yöntemlerden kimyasal modifikasyonda dikkat edilmesi gereken 

faktör ise; karbon nanotüpün hem içten modifikasyonu hem de dış yüzeyinin 

modifikasyonu yapılabilir. 

 

Kimyasal modifikasyonu kısaca özetlemek gerekirse; iç yüzeyinin modifikasyonun da 

modifikasyonu yapılmak istenilen materyalin sıvı çözeltisi hazırlanır (bu işlem için 

taşıyıcı sıvılar kullanılır) ve buharlaştırma işlemi yapılarak kolloidal süspansiyon 

oluşumu sağlanır. Bu sayede modifiye edilmek istenen materyal karbon nanotüpün iç 

yüzeyine işlemiş olur. Dış yüzeyin modifikasyonun da ise karbon nanotüpün yan 

duvarlarının fonksiyonel grup bağlayarak yapılır ve üç alt grupta incelenir. Bunlar uç 

ya da kesik uçlarına kovalent fonksiyonel grup bağlayarak modifikasyon işlemi 

yapılmış olur [25]. Karbon nanotüpün kovalent modifikasyonu ise yan duvarlarına 

kovalent olarak fonksiyonel grubun tutturulmasıyla gerçekleşir. Bağlanma sürecinde 

karbon nanotüpün yapısındaki sp2 hibritleşmesi bozularak, σ-bağına dönüşümü ile 

gerçekleşir [26]. 

 

Karbon nanotüplerin depo kapasitesi; nanotüpün cinsine, nanotüpün kapalı ya da açık 

uçlu olmasına, nanotüpün boyut ölçülerine ve yüzey aktiflikleri gibi özelliklere bağlı 

olarak değişir. 
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Karbon bazlı hidrojen depolama teknikleri üzerine yapılan teorik çalışmalarda fulleren 

baz alınarak hidrojen depolanmasının mümkün olduğunu göstermiştir. Yapılan diğer 

bazı çalışmalarda ise karbon nanotüplerde ağırlıkça %4-14 değerleri arasında hidrojen 

depolanabilir olduğunu gösterip, bu miktarın ne kadar fiziksel olarak ne kadarını 

kimyasal olarak depolanabildiğini de hesapsal olarak tespit edilmesinin mümkün 

olduğunu bildirmişlerdir [27-28]. Bu bilgiler göz önüne alındığında hidrojen karbon 

nanotüpün yüzeyinde iki türlü depolanması mevcuttur. İlk olarak zayıf Van Der Waals 

etkileşimlerinden yararlanılması sonucu adsorpsiyonu, ikinci olarak ise kovalent bağ 

oluşumu yani adsorpsiyon sonucu oluşur. Ancak bu yöntemle depo edilen hidrojen 

yüksek sıcaklıklarda geri alındığı için tekrar aynı nanotüp kullanılamaz. Bu nedenle 

tercih edilen yöntem adsorpsiyon ile hidrojen depolama yöntemidir.  

 

Karbon nanotüpler diğer karbon malzemelere çok daha kuvvetli adsorbenler olsada; 

Karbon nanotüplerin modifiye edilmiş yüzeyleri, karbon nanotüpün yüzey alanını 

artırır. Nanotüplerin yüzeylerini aktifleştirmek için birçok farklı yol mevcuttur. 

Organik bir süspansiyon hazırlayarak bu karışımın içerisinde aktifleştirilen yüzey UV 

lambası altında da kurutulabilir, asit katalizörlüğünde esterler kullanılarak yüzeyde -

OH fonksiyonel grubu da bağlanabilir [29]. 

1.4 Adsorpsiyon 

Türkçe karşılığı olarak adsorpsiyon, yüzeye tutunma anlamına gelir. Adsorpsiyonu 

daha detaylı olarak inceleyecek olursak, katı adsorben yüzeyine akışkan formda 

bulunan maddenin tutunmasıdır. Genel olarak adsorpsiyon üç başlık altında 

incelenebilir. 

 

✓ Fiziksel adsorpsiyon 

✓ Kimyasal adsorpsiyon 

✓ Değişim adsorpsiyon 
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1.4.1 Fiziksel Adsorpsiyon 

Adsorben ve adsorplanan molekülleri arasında zayıf Van Der Walls etkileşimleri ile 

gerçekleşen tersinir şeklinde gerçekleşirler. Fiziksel adsorpsiyonda zayıf etkileşimler 

söz konusu olduğu için adsorben yüzeyinde bir yandan tutunma yani adsorsiyon 

gerçekleşirken diğer yandan adsorplanan materyalin yüzeyden ayrılması yani 

desorpsiyonu söz konusudur.  Bu nedenle fiziksel adsorpsiyon süreci uzun zaman alır 

[30]. Fiziksel adsorpsiyonun en önemli avantajı düşük sıcaklıkta gerçekleşmesi ve aynı 

adsorbenin yeniden kullanılabilir olmasıdır. Bu bağlamda bakıldığında endüstride 

sıklıkla tercih edilme nedenidir. 

1.4.2 Kimyasal Adsorpsiyon 

Adsorplonan moleküller, adsorben yüzeyine kovalent bağlar ile tutunurlar. Kimyasal 

adsorpsiyonda bağ oluşumu sırasında elektronun ortaklaşa kullanılması veya 

tanecikler arasında elektrostatik çekim kuvveti söz konusu olduğu için bu 

adsorpsiyon türü fiziksel adsorpsiyon türünden daha güçlüdür [30]. 

1.4.3 Değişim Adsorpsiyon 

Değişim adsorpsiyonun da adsorben yüzeyi ile adsorplanan tanecikler arasında zıt 

yüklerin çekimi söz konusudur. Bu bağlamda bakıldığında değişim adsorpsiyonuna 

elektriksel çekim adsorsopsiyonu da denilebilir. Değişim adsorpsiyonunda iyonların 

değişimi gerçekleştirebilmek için adsorben ve adsorplanan taneciklerin zıt yüklere 

sahip olması en önemli konudur. Bu sayede tanecikleri birbirini çekerler. Bu 

adsorpsiyon türünde dikkat edilmesi gereken bir diğer önemli etken ise iyon yükü 

fazla ve tanecik çapı ne kadar küçükse daha fazla adsorplanırlar [31]. 
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1.5 Karakterizasyon Yöntemleri 

 

1.5.1 DTA/TG 

Termal analiz yöntemidir. Genel olarak malzemelerin fiziksel özelliğinin sıcaklık ile 

değişimi incelenir. Burada numune sıcaklığı kontrollü değişirken numunenin bazı 

fiziksel özellikleri sıcaklığın fonksiyonu olarak ölçülür. Bu özelliklerin bazıları; 

ağırlık, adsorplanan ya da açığa çıkan ısı, boyut, iletkenlik vb. özelliklerdir.   

1.5.2 FTIR 

Temel olarak IR; kızılötesi ışığın absorplanması sonucunda moleküllerin titreşim 

hareketleri sırasında meydana gelen artış veya kırmızı ötesi ışık ile moleküler arasında 

esnek olmayan çarpışma ile ışığın saçılması belirlenir. 

 

IR sentezlenen materyalin karakterizasyonunda yaygın olarak kullanılan bir 

spektroskopik yöntemlerden birisidir. Bu teknik ile molekülerin yapısı hakkında 

kabaca bilgi edinilir. Kızılötesi ışın kullanılarak uyarılan molekülün, titreşim 

hareketindeki değişimle, ışık şiddetinde değişim meydana gelir. Bu yöntem yüzeydeki 

fonksiyonel grupları belirlenmesinde önemli katkı sağlar. En çok tercih edildiği 

alanlar; 

➢ Organik ve inorganik malzemelerin tanımlanması ve yapısının belirlenmesi 

➢ Moleküler karışımlarda karışımı oluşturan birimlerin kantitatif olarak 

belirlenmesi 

➢ Yüzeylerde adsorbe olmuş moleküllerin tanımlanması 

➢ Moleküler yönlenmelerin (oryantasyon) belirlenmesi  

1.5.3 SEM 

Katı örneklerin yüzey morfolojisini görmek için kullanılan yöntemdir. Çalışma 

yapılabilmesi içim numune katı ve elektrik iletkenliği olması gerekmektedir. Eğer ki 

çalışma yapılacak madde iletken değilse numune karbon ya da altın ile kaplanır. SEM 
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ile incelenecek numune boyutu için ideal ölçü genellikle 10 cm uzunluk ve 40 mm 

genişlik olmalıdır. 

1.6 Literatürde Yapılan Çalışmalar 

Günümüze kadar birçok araştırma ve çalışma dizisinin ardından hidrojen enerjisi 

kendisini kabul ettirerek temiz enerji arasında yer bulmuştur. Bu çalışmalar birçok 

bilim insanı tarafından gerçekleştirilmiştir. Kısaca bu çalışmaları özlemek gerekirse; 

ilk olarak karşımıza çıkan kişi yazar Jules Verne olur. İlk bakışta her ne kadar 

garipsenecek bir durum olsa da Gizemli Ada kitabındaki düşüncelerini şu şekildedir: 

‘… elektrik enerjisi kullanarak elementlerine ayrışan su, gelecekte bir gün yakıt olarak 

kullanılacaktır. … suyu oluşturan hidrojen ve oksijen ya tek ya da birlikte, tükenmeyen 

bir ışık ve ısı kaynağı olacaktır.’ 1874 yılında yayımlanan bu eser günümüzde yapılan 

çalışmalar için kehanet niteliği taşımaktadır. 1894 yılında ise Ostwald, yaklaşık olarak 

kendisinden 60 yıl önce yapılan elektrokimyasal çalışmaları inceleyerek; çevreyi 

kirletmeyen yakıt hücrelerinin kullanılacağını iddia etti [32]. 

 

1923 yılında Haldane elektroliz olayı ile elde edilen Hidrojen gazının geleceğin 

enerjisi olacağını söyledi. Bundan yaklaşık on beş yıl sonra uçaklarda hidrojenin yakıt 

olarak kullanacağını Sikorsky ön gördü [32-34].  

 

Hidrojen enerjisi çalışan Lawaczek 1920 yılında binek araçlar ve trenler ile ilgili ön 

görüsünü açıkladı. Basınçlı nötralizör (hidrolizör) çalışmalarına katılarak tıpkı petrol, 

doğal gaz gibi hidrojeninde boru sistemiyle taşınabileceğini söyleyen ilk kişidir [35]. 

Yine o yıllarda (1920-1930) Almanya’ da yapılan bir başka çalışma ise hidrojen ile 

çalışan balon oldu. [36] 

 

1950 yılında ise yapılan bir diğer çalışma Bacon tarafından yeni bir çalışma yapıldı. 

Bu çalışmada Bacon bir yakıt hücresi geliştirdi ve bu yakıt hücresi NASA tarafından 

uzay programında kullanıldı [37]. 
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Karbon nanotüplere hidrojen depolanması konusunda birbiriyle uyum içerisinde 

olmayan birçok araştırmadan dolayı, Avrupa üniversiteleri ve araştırma enstitüleri 

ortak bir karar alarak 2001 yılının haziran ayında tek duvarlı karbon nanotüplerin 

yüzey adsorpsiyon yöntemiyle hidrojen depolama kapasitesini %1 olarak kabul 

etmiştir ve alan yazılarına bu şekilde geçmiştir [38]. 

 

Diğer bir grup bilim insanlarının çok duvarlı karbon nanotüp üzerinde yaptığı 

çalışmalarına baktığımızda ise; 1999 yılında Chen ve arkadaşlarının incelediği alkali 

metal modifiyeli çok duvarlı karbon nanotüp 380°C sıcaklık ve 1 atm basınç 

koşullarında %20 hidrojen depoladığını alan yazılarına rapor etmiştir. 2000 yılında 

yapılan bir aynı koşullarda, aynı üretim prosesine sahip çalışmada Yang yaptığı 

deneyde kuru Hidrojen gazı kullandığında %2,5, yaş hidrojen gazında %12 oranında 

hidrojen depoladığını alan yazılarında bildirmiştir. Yine de Chen ve arkadaşlarının 

1999 yılında yaptığı çalışmalar göz önüne alındığında bu yüksek hidrojen depolama 

kapasitesinin su tanecikleriyle ilgili olduğu ve gerçek depo kapasitesinin bulunun 

değerden daha küçük olduğu belirtilmiştir. Alan yazılarının kronolojik sıralamasına 

göre devam ettiğimizde ise bir yıl sonraki çalışmaların bazılarında şu dikkat 

çekmektedir. Karbon nanotüpler ağrılıkça %4-14 oranında hidrojen depolamanın 

mümkün olduğunu belirtirken bunun ne kadarının fiziksel ya da kimyasal olduğunun 

belirlemenin mümkün olmadığını raporlamaktadır [39]. 

 

Hidrojen depolamayla ilgili bir başka bilgiyi ise yine hemen bir sonraki yıl Darkim  ve 

arkadaşlarının yaptığı çalışmadan öğrenmekteyiz. Bu çalışmaya göre hidrojen 

depolama kapasitesine etki eden diğer önemli noktalardan biride kullanılan karbon 

nanotüpün cinsi (tek duvarlı, çok duvarlı oluşu), tüpün teknik özellikleri (çap, boy 

açıklıklık vb.), nanotüpün yüzey aktifliği gibi özelliklere bağlı olarak bu kapasitenin 

değişiklik gösterdiğini bildirmişlerdir [40]. 

 

KNT'lerin farklı yöntemlerle modifikasyonu ile ilgili bazı çalışmalar bulunmaktadır. 

Örneğin, Bahramnia ve diğerleri (2021) 3- (trietoksisilil) propilamin 

konsantrasyonunun ÇDKNT’ler modifikasyonu üzerindeki etkisini araştırdı, 

hazırlanan numunelerin özelliklerini birbirleriyle ve saf ÇDKNT'lerle karşılaştırdı ve 
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modifiye edilmiş numunelerin daha düşük ağırlık kaybı nedeniyle daha yüksek termal 

stabiliteye sahip olduğunu buldu [41]. Benzer bir çalışmada, karboksilik grup 

(COOH), amin grubu ve silan grubu gibi bazı organik gruplarla KNT'lerin 

modifikasyonu ve işlevselleştirilmesi üzerine çalıştı. Organofonksiyonel kısımlara 

bağlanan KNT'lerin biyoloji, nanokompozitler, güneş enerjisi vb. Gibi farklı uygulama 

alanlarında daha fazla kullanım için daha fazla çok yönlülüğe sahip olduğunu 

belirlediler [42]. Başka bir çalışmada, Rao ve diğerleri (2016) ÇDKNT'lerin yüzeyini 

oksijenli gruplar ve metal oksitlerle değiştirdi. Yüzey modifikasyonu, ÇDKNT'lerin 

Raman özelliğinin ve redoks yeteneğinin değişmesine neden oldu. Yüzey 

modifikasyonu için fonksiyonel gruplar, ÇDKNT'lerin katalitik aktivitelerini etkiledi. 

ÇDKNT'ler için yüzey modifikasyonu, metal oksitlerin katalitik verimliliğini artırdı 

[43]. Tekrar, Salahi ve diğerleri (2021) karbon nanotüp (KNT) yüzey 

modifikasyonunun farklı KNT içerikli nanokompozitin mekanik, termal ve morfolojik 

özellikleri üzerindeki etkisini araştırdı. KNT'lerin yüzeyini HNO3 ve stearik asit (SA) 

ile işlevselleştirdiler. KNT'nin SA ile yüzey modifikasyonu, KNT'lerin dispersiyonu 

üzerinde en önemli etkiye yol açmıştır. [44]. Ayrıca, Kanbur ve Küçükyavuz (2011), 

ÇDKNT'leri sülfürik asit ve nitrik asit kullanarak işlevselleştirdi. Numunelerin SEM 

mikrografları, KNT'nin partiküller arasındaki artan hidrojen bağı nedeniyle daha 

hacimli olduğunu gösterdi. [45]. Son zamanlarda KNT'lerin hidrojen depolama 

alanında kullanıldığı ancak hidrojen depolama kapasitelerinin düşük olduğu ve bu 

özelliklerin iyileştirilmesi gerektiği belirtildi. Literatürde modifiye edilmiş KNT'lerin 

hidrojen depolama kapasitesini belirlemeye yönelik bazı çalışmalar bulunmaktadır. 

Silambarasan ve diğerleri (2014) boran (BH3) [46]; Sankarana ve diğerleri (2008) tbor 

ikameli karbon nanotüplerin hidrojen depolama kapasitesi [47]; Nguyen ve diğerleri 

(2011) kalsiyumla dekore edilmiş, hidroksile tek duvarlı karbon nanotüplerin hidrojen 

depolama kapasitesi [48]; Ghosh ve Padmanabhan (2015) kusurlu tek duvarlı karbon 

nanotüplerin hidrojen depolama kapasitesi [49]; Liu ve diğerleri (2018) karbon nano 

yapıların / Mg hibrit malzemelerin hidrojen depolama kapasitesi [50]; ve Hassan ve 

diğerleri (2007) hidrojen depolama kapasitesi oda sıcaklığında farklı karbonlu 

malzemeler [51]. 

 

Bu çalışmada, modifiye edilmiş ÇDKNT'lerin yüzeyine kovalent olarak bağlanmış iyi 

dağılmış bir Schiff baz metal komplekslerini ve bunların hidrojen depolama 
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kapasiteleri çalışılmıştır. Bu amaçla, çok duvarlı karbon nanotüpler, konsantre bir 

karışım olan NaOH ve H2O2 ile oksidasyon yoluyla işlevselleştirildi. Daha sonra N- 

(trietoksisililpropil) salisilaldiminin Schiff bazı, 3-aminopropiltrietoksisilan (APTES) 

ve salisilaldehit arasındaki reaksiyonla sentezlendi. APTES, naylon, fenolik, epoksi ve 

melamin reçine esaslı kompozitlerde geniş uygulamalar bulan önemli bir 

aminosilandır. [52]. Fonksiyonelleştirilmiş ÇDKNT'ler nihayet kimyasal olarak N- 

(trietoksisililpropil) salisilaldiminin Schiff bazının kovalent bağlanmasıyla modifiye 

edildi. Modifikasyon süreci şu şekilde karakterize edildi: Brunauer – Emmett – Teller 

(BET), taramalı elektron mikroskobu (SEM), Fourier transform infrared (FTIR) 

spektroskopisi ve diferansiyel termal analiz / termogravimetri (DTA / TG) cihazı. 

Ayrıca sentezlenen numunelerin hidrojen depolama kapasiteleri, Hiden IMI PSI gaz 

analizörü kullanılarak kriyojenik sıcaklıktaki basıncın bir fonksiyonu olarak ölçüldü. 
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2. MATERYAL ve METHOD 

2.1 Materyal 

Bu deneysel çalışmada kullanılan kimyasal malzemeler; salisilaldehit, paladyum 

klorür, nikel klorür, kobalt (III) klorür, bakır (II) klorür , kalay (II) klorür, mangan (II) 

klorür, kurşun (II) klorür, 3-trietoksi aminopropilsilan (APTES), saf etanol, toluene ve  

dimetilamin kullanıldı. Bu kimyasal malzemeler Merck-Sigma Aldrich firmalarından 

temin edilmiştir. Kullanılan çok duvarlı karbon nanotüp (ÇDKNT) ticari olarak 

Nanografi firmasından temin edilmiş olup, dış yarıçap 7-12nm, Ortalama uzunluğu 1-

4 µm, %93 C saflığında, 98S-cm elektriksel iletkenliğe sahip ve 290m2/g yüzey alnına 

sahiptir. Sentezlenen maddelerin yapısını belirlemek ve kontrolünü sağlamak için TLC 

kromotografisi, FTIR spektrofotometresi, SEM (taramalı elektron mikroskobu) 

kullanıldı. Sentezlenen malzemelerin dayanıklılıklarını ölçmek için TGA, DTA ve IMI 

PSI cihazı kullanılarak da hidrojen depolama kapasitene bakılmıştır. Deneysel 

çalışmaların yapısını aydınlatmada kullanılan cihazlar Balıkesir Üniversitesi Fen 

Edebiyat Fakültesi Kimya Bölümüne ve Balıkesir Üniversitesi Bilim ve Teknoloji 

Uygulama Araştırma laboratuvarlarındaki cihazlar kullanılarak yapılmıştır. 

Numuneler Slecta marka ve Vaciotem-t model vakum etüvü ile kurutulmuş, FTIR 

Spektrumları, SEM Ölçümleri, termogravimetrik analizler ve hidrojen depolama 

kapasiteleri Hidrojen gaz analizörü kullanılarak kriyojenik sıcaklıktaki basıncın bir 

fonksiyonu olarak ölçülmüştür. 

2.2 Karakterizasyon 

ÇDKNT ile sentezlenen numuneler BET, SEM, FTIR ve DTA / TG cihazları 

kullanılarak karakterize edilmiş ve ardından hidrojen gaz analizör cihazı kullanılarak 

hidrojen depolama kapasiteleri ölçülmüştür. 
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2.2.1 BET Analizi 

BET ölçümleri Quantachrome Nova 2200e cihazı ile yapıldı. Ölçümlerden önce, 

numuneler gazı 24 saat boyunca 100°C'de degaz edildi. Ve N2 adsorbat gazı olarak 

kullanılarak ölçümler sıvı azotlu ortamda yapıldı. 

 

 

Şekil 2.1: BET Cihazı 
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2.2.2 SEM Analizi 

SEM analizi, Zeiss EVO LS 10 taramalı elektron mikroskobu ile gerçekleştirildi. 

 

 

Şekil 2.2: SEM Cihazı 
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2.2.3 FTIR Analizleri 

ÇDKNT’ün FTIR spektrumları ve modifiye edilmiş numuneler 4000-400 cm-1 dalga 

boyu aralığında geçirgenlik modunda kaydedilmiştir. Spectrum 100 FTIR cihazı 

(PerkinElmer, ABD) ile. Örnekler, 10 tonluk basınç altında KBr'de peletlendi. Kontrol 

KBr'nin arka plan spektrumu, numune spektrumunun spektrumundan çıkarıldı. 

 

 

 

Şekil 2.3: FTIR Cihazı 

 

 

 



22 

 

2.2.4 Termal Analiz  

Numunelerin DTA / TG termogramları, PerkinElmer Diamond eş zamanlı DT / TGA 

termal analizörü kullanılarak oda sıcaklığından 1100 ° C'ye kadar dakika da 10°C' luk 

bir ısıtma hızında N2 atmosferi altında gerçekleştirildi.  

 

Şekil 2.4: DTA / TG Cihazı 
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2.2.5 Hidrojen Depolama Analizi 

Çalışmamızda ayrıca sentezlenen numunelerin hidrojen depolama kapasiteleri, Hiden 

IMI PSI gaz analizörü kullanılarak kriyojenik sıcaklıktaki basıncın bir fonksiyonu 

olarak ölçüldü. 

 

 

 

Şekil 2.5: Hidrojen Gaz Analizör Cihazı 
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2.3 Deneysel Çalışmalar 

Bu çalışmada ilk olarak Schiff bazına dayalı modifiye edilmiş ÇDKNT 

sentezlenmiştir. Bu amaçla öncelikle ÇDKNT NaOH ve H2O2 ile ÇDKNT-OH'e 

dönüştürüldü. Daha sonra salisilaldehit ve APTES'ten (3-trietoksi amino propilsilan) 

Schiff bazı sentezlendi. Schiff bazına dayalı modifiye edilmiş ÇDKNT, bu iki 

sentezlenmiş yapıdan üretildi. Elde edilen bu numunenin de farklı metallerle etkileşimi 

ile ÇDKNT-Schiff Bazlı metal kompleksleri hazırlandı. Sentez süreci aşağıda 

detaylandırılmıştır. 
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Şekil 2.6: Genel sentez reaksiyonu 
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2.3.1 Çok Duvarlı Karbon Nanotüp Yüzeyinin Hidroksillenmesi 

(ÇDKNT-OH) 

 

Şekil 2.7: ÇDKNT'nin hidroksilasyon reaksiyonu 

500 mL 10 M NaOH çözeltisi, 1 L'lik bir reaksiyon şişesine konuldu. Bu çözeltiye 5 g 

ÇDKNT ilave edildi ve manyetik bir karıştırıcıda karıştırıldı. Bu süspansiyona bir 

damlatma hunisi kullanılarak 15 dakika içinde %30 H2O2 çözeltisi damlatıldı. 

Reaksiyon, oda sıcaklığında 12 saat sürdürüldü. Karışım, vakumda süzüldü ve çökelti, 

pH 7 olana kadar saf suyla yıkandı. Daha sonra vakumlu bir fırında 80 ° C'de 24 saat 

kurutuldu. Elde edilen ürün ÇDKNT-OH olarak adlandırıldı [53]. ÇDKNT'nin 

hidroksilasyon reaksiyonu Şekil 2.7'de verilmiştir. 

 M= m / (MA. V)  eşitliği kullanılarak 1L’ lik 10M’lık NaOHçözeltisi hazırlandı. 

 

2.3.2 SALİSİLALDEHİT SCHİFF BAZ SENTEZİ [(EtO)3Si-L1-H] 

 

Şekil 2.8: N- (trietoksisililpropil) salisilaldiminin sentezi 

 

Etanol (10 mL) içine APTES (2.21 g, 10.0 mmol) ilavesi yapılarak çözelti hazırlandı, 

yine etanol (10 mL) içerisine salisilaldehit (1.22 g, 10.0 mmol) ilave edilerek ikinci 

çözelti hazırlandı. Hazırlanan 2 çözelti karışımı üç boyunlu balona alınarak geri 



27 

 

soğutucu altında iki saat süreyle karıştırıldı. Çözelti, imin oluşumu nedeniyle bir süre 

sonra sarı hale geldi. Daha sonra Çözücü buharlaştırıldı. Elde edilen viskoz sarı renkli 

schiff baz diklorometan içinde çözüldü ve birkaç kez su ile yıkandı. Organik kısım 

ayrıldı ve susuz magnezyum sülfat üzerinden kurutuldu. Çözücü buharlaştırılarak 

uzaklaştırıldı ve kalıntı (N-(trietoksisililipropil) salisil aldimin) birkaç saat daha oda 

sıcaklığında kurutuldu. [54]. N- (trietoksisililpropil) salisilaldiminin sentez reaksiyonu 

Şekil 2.8’de verilmiştir. 

 

2.3.3 Çok Duvarlı Karbon Nanotüp Salisilaldehit Schiff Baz 

Modifikasyonu 

 

Şekil 2.9: ÇDKNT-O-Schiff Bazı sentezi 

 

0.5 g ÇDKNT-OH, çift boyunlu reaksiyon şişesine aktarıldı. Sentezlenen N- 

(trietoksisililpropil) salisilaldimin 0,70 mmol (0.2187 g) toluen içinde çözüldü ve çift 

boyunlu bir balona kondu. Bu karışıma 200 mL toluen ilave edildi. Daha sonra 

karışım, azot atmosferi altında 48 saat geri soğutma (reflux) düzeneğinde ısıtmaya 

bırakıldı. Elde edilen süspansiyon süzüldü ve çökelti etanol ile yıkandı. Çökelti, 

dietil eter ile tekrar yıkandı. Elde edilen numune 24 saat vakumlu etüvde kuruldu. Bu 

bileşik ÇDKNT-O-Schiff bazı olarak adlandırıldı [55]. 

 

 Bu numunenin farklı metallerle etkileşimi ile bir seri kompleksleri hazırlandı. Bu 

bileşik ÇDKNT-O-Schiff bazı-M olarak adlandırıldı. Metal olarak sırasıyla Pd, Co, 

Mn, Sn, Pb, Ni ve Cu gibi metaller kullanıldı. ÇDKNT-O-Schiff bazı ve ÇDKNT-O-

Schiff bazı-M komplekslerinin sentez reaksiyonu Şekil 2.6'de verilmiştir. 
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3. BULGULAR 

Çalışmanın bu kısmında modifiye edilen ÇDKNT ve ÇDKNT-O-Schiff Baz’ların 

karakterizasyonu ve hidrojen depolama kapasitelerine ait deneysel sonuçlar verilmiştir 

3.1 FTIR 

Örneklerin FTIR analizleri PerkinElmer spektrum 100 cihazı ile hem ATR hücresi 

(4000-650 cm-1) hemde KBr pelleti kullanılarak (4000-40 cm-1) ölçülmüştür. Pellet ile 

yapılan analizde kullanılan KBr miktarı her bir pellet için ayrı ayrı ve aynı miktarlarda 

alınmıştır. Yapılan tüm analiz sonuçları aşağıda verilmiştir. 
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Şekil 3.1: FTIR Grafikleri 
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3.2 Termal Analiz 

Bu çalışmada sentezlenen örneklerin termal kararlılıkları Perkin Elmer Diamond 

DTA/TG cihazı kullanılarak oda sıcaklığı ile 1100 oC arasında dakikada 10oC’lik 

sıcaklık artışlarıyla incelendi. 

 

Tablo 3.1: Numunelerin TG termogramlarından hesaplanan verileri 

Numuneler TMAX1(°C) TMAX2(°C) TMAX3(°C) 
KALINTI    

(ağ.%) 

ÇDKNT 848 ------ ----- 97,4 

ÇDKNT-OH 102 378 825 46,5 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz 

106 426 630 68,2 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Co 

82 274 679 60,0 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Cu 

102 214 744 78,4 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Mn 

73 546 779 87,0 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Ni 

52 593 732 67,1 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Pb 

59 432 688 82,7 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Pd 

59 484 789 71,2 

ÇDKNT-O-Schiff 

Baz Sn 

68 267 726 69,9 
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3.3 BET Analizi 

ÇDKNT ve modifiye edilen örneklerin BET yüzey alanı sonuçları verilmiştir. 

Tablo 3.2: Numunelerin BET yüzey alanları 

Numuneler BET yüzey alanı (m 2 / g) 

ÇDKNT 189 

ÇDKNT-OH 153 

ÇDKNT-O-Schiff baz 119 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Pd 107 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Co 221 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Mn 234 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Ni 235 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Sn 151 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu 116 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Pb 378 

 

3.4 SEM Analizi (Taramalı Elektron Mikroskobu) 

ÇDKNT modifiye örneklerinin SEM görüntüleri Zeiss EVO LS 10 cihaz ile alınmıştır. 

Görüntüler şekil 4.1’ de verilmiştir. 
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3.5 Hidrojen Depolama 

ÇDKNT ve modifiye örneklerinin hidrojen depolama kapasiteleri basınç değerlerinde 

ve kriyojenik sıcaklıkta ölçülmüştür ÇDKNT’nin modifiye örneklerin hidrojen 

depolama kapasiteleri verilmiştir. 

 

Tablo 3.3: ÇDKNT kriyojenik sıcaklık Hidrojen depolama verileri 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT 

(kriyojenik sıcaklığı) 

11,04 0 0 

39,25 -0,2 0 

231,14 15,46 0,024 

535,88 31,02 0,049 

913,92 44,95 0,071 

1334,7 56,64 0,089 

1780,74 69,23 0,109 

2408,29 82,57 0,13 

3153,31 95,64 0,151 

3986,15 109,81 0,173 

4871,49 122,15 0,192 

5791,46 134,52 0,212 

6739 144,78 0,228 

7703,19 155,25 0,244 

9001,78 167,08 0,263 

10523,46 178,28 0,281 

12192,58 190,45 0,3 

13971,29 199,38 0,314 

15815,54 209,03 0,329 
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Tablo 3.3 (Devam) 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT 

(kriyojenik sıcaklığı) 

18661,39 216,73 0,341 

22177,18 224,65 0,354 

26147,19 227,48 0,358 

30432,74 224,55 0,353 

34920,54 224,39 0,353 

39568,95 219,79 0,346 

44321,77 220,9 0,348 

49156,74 223,13 0,351 

54062,78 227,94 0,359 

59021,93 242,53 0,382 

64015,65 264,49 0,416 

69052,41 289,66 0,456 

74120,97 319,69 0,503 

79221,5 363,7 0,572 

84342,45 403,96 0,636 
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Tablo 3.4: ÇDKNT-OH Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama Verileri 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-OH 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-0,66 0,00 0,000 

23,66 5,86 0,010 

176,53 28,23 0,049 

444,06 53,63 0,092 

794,69 74,90 0,129 

1197,50 91,18 0,157 

1638,56 103,61 0,179 

2262,29 117,91 0,203 

3018,00 130,05 0,224 

3847,43 141,80 0,245 

4731,38 150,39 0,259 

5660,85 159,40 0,275 

6614,06 164,57 0,284 

7575,66 172,99 0,298 

8926,84 178,97 0,309 

10431,33 186,01 0,321 

12102,44 188,93 0,326 

13868,52 194,71 0,336 

15700,04 192,37 0,332 

18559,62 190,96 0,329 

22057,06 177,83 0,307 

26048,46 169,95 0,293 

30338,12 144,48 0,249 
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Tablo 3.5: ÇDKNT- Salisaldehit Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama Verileri 

 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit 

(kriyojenik sıcaklığı) 

0,40 0,00 0,00 

29,98 1,82 0,01 

71,51 3,71 0,03 

389,32 12,11 0,08 

775,35 19,42 0,13 

1195,71 23,91 0,16 

1646,52 28,16 0,19 

2279,22 33,50 0,23 

3033,94 37,70 0,26 

3853,87 41,38 0,28 

4746,07 44,88 0,31 

5665,63 48,35 0,33 

6614,11 49,92 0,34 

7574,48 51,46 0,35 

8913,44 54,32 0,37 

10423,83 53,62 0,37 

12082,50 50,18 0,34 

13836,13 50,05 0,34 

15676,33 47,56 0,32 

18509,07 29,97 0,20 

22009,76 21,80 0,15 
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Tablo 3.6: ÇDKNT- Salisaldehit-Cu Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama 

Verileri 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT- Salisaldehit-Cu 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-15,28 0,00 0,000 

16,28 12,74 0,032 

185,28 25,19 0,063 

461,37 38,35 0,097 

811,17 49,70 0,125 

1218,35 59,51 0,150 

1656,41 69,33 0,174 

2278,88 81,30 0,205 

3025,12 91,82 0,231 

3852,92 102,96 0,259 

4736,50 113,33 0,285 

5657,82 123,19 0,310 

6600,71 131,31 0,330 

7565,93 139,73 0,352 

8863,99 149,17 0,375 

10387,70 157,33 0,396 

12060,89 165,00 0,415 

13834,18 172,35 0,434 

15679,08 177,41 0,446 

18523,93 180,54 0,454 

22042,04 180,64 0,455 

26013,17 176,62 0,445 

30288,94 164,81 0,415 
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Tablo 3.7: ÇDKNT-Salisaldehit-Co Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama Verileri 

 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Co 

(kriyojenik sıcaklığı) 

10,04 0,00 0,000 

40,99 -3,19 -0,014 

208,92 -,82 -0,004 

489,79 2,82 0,012 

847,76 5,97 0,026 

1250,66 9,07 0,040 

1680,38 11,85 0,052 

2296,75 15,63 0,068 

3039,92 18,71 0,082 

3866,33 21,46 0,094 

4748,09 22,91 0,100 

5658,79 25,34 0,111 

6603,61 25,62 0,112 

7567,18 26,75 0,117 

8858,08 25,33 0,111 

10381,03 23,01 0,101 

12049,60 17,45 0,076 

13819,15 11,65 0,051 

15656,95 2,94 0,013 

18502,35 -14,44 -0,063 

22012,51 -39,17 -0,171 
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Tablo 3.8: ÇDKNT-Salisaldehit-Mn Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama 

Verileri 

 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Mn 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-38,96 ,00 0,000 

-5,95 20,83 0,083 

173,36 29,16 0,116 

459,84 38,57 0,154 

814,63 46,62 0,186 

1219,92 52,40 0,209 

1659,83 57,36 0,229 

2276,83 63,25 0,252 

3030,41 67,05 0,268 

3854,16 71,21 0,284 

4742,01 73,07 0,292 

5659,32 75,14 0,300 

6601,46 75,61 0,302 

7561,46 76,97 0,307 

8858,34 76,10 0,304 

10384,56 72,38 0,289 

12057,11 67,53 0,270 

13827,88 60,37 0,241 

15664,90 52,66 0,210 

18512,84 33,78 0,135 

22029,18 9,20 0,037 
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Tablo 3.9: ÇDKNT-Salisaldehit-Ni Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama Verileri 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Ni 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-6,03 0,00 0,000 

25,29 4,67 0,022 

69,61 6,52 0,030 

390,49 15,65 0,073 

770,74 22,62 0,106 

1192,12 27,80 0,130 

1645,07 32,13 0,150 

2266,86 38,08 0,178 

3021,46 42,17 0,197 

3849,88 46,77 0,218 

4737,84 49,80 0,232 

5661,07 52,59 0,245 

6603,63 55,47 0,259 

7563,46 57,03 0,266 

8858,74 58,53 0,273 

10379,22 57,54 0,268 

12051,17 55,77 0,260 

13826,93 53,14 0,248 

15669,48 47,88 0,223 

18507,62 36,41 0,170 

22012,33 21,31 0,099 
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Tablo 3.10: ÇDKNT-Salisaldehit-Pb Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama 

Verileri 

 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Pb 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-7,47 0,00 0,000 

29,66 2,80 0,014 

213,47 4,42 0,023 

497,99 5,92 0,031 

853,70 8,30 0,043 

1255,78 10,67 0,055 

1688,93 13,52 0,070 

2306,85 17,41 0,090 

3051,38 19,16 0,099 

3881,93 21,65 0,112 

4768,48 25,05 0,130 

5688,46 28,15 0,146 

6637,84 29,40 0,152 

7593,09 26,26 0,136 

8873,17 25,80 0,133 

10389,41 25,39 0,131 

12058,60 24,23 0,125 

13857,32 28,00 0,145 

15707,68 10,06 0,052 

18515,63 -2,56 -0,013 

22021,20 -17,40 -0,090 
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Tablo 3.11: ÇDKNT-Salisaldehit-Sn Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama 

Verileri 

 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Sn 

(kriyojenik sıcaklığı) 

-6,50 0,00 0,000 

22,30 6,47 0,023 

192,95 14,86 0,053 

475,79 23,55 0,085 

829,92 31,65 0,114 

1233,55 37,52 0,135 

1668,73 43,20 0,155 

2289,12 50,18 0,180 

3038,52 55,19 0,198 

3861,49 60,63 0,218 

4744,63 64,26 0,231 

5663,19 67,59 0,243 

6607,93 70,28 0,253 

7567,80 73,29 0,263 

8891,42 74,48 0,268 

10399,55 74,64 0,268 

12061,88 73,03 0,262 

13831,67 69,78 0,251 

15670,49 64,60 0,232 

18506,72 52,16 0,187 

22018,75 34,54 0,124 



42 

 

Tablo 3.12: ÇDKNT-Salisaldehit-Pd Kriyojenik Sıcaklık Hidrojen Depolama 

Verileri 

 

 

 

 

Örnek Basınç (bar) % H2 (µmol/g) % H2 (g/g) 

ÇDKNT-Salisaldehit-Pd 

(kriyojenik sıcaklığı) 

477,01 ,00 0,000 

829,17 ,58 0,002 

1237,18 8,09 0,024 

1676,19 16,79 0,049 

2294,01 25,20 0,074 

3039,73 32,57 0,096 

3867,29 39,89 0,117 

4749,82 48,48 0,142 

5661,44 56,71 0,166 

6605,26 64,76 0,190 

7566,17 71,66 0,210 

8888,05 78,70 0,231 

10398,17 84,76 0,249 

12067,56 90,60 0,266 

13836,87 96,48 0,283 

15670,42 102,56 0,301 

18511,18 105,91 0,311 

22018,92 109,13 0,320 

477,01 112,44 0,330 

829,17 109,07 0,320 

1237,18 105,64 0,310 
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3.6 SONUÇ VE ÖNERİLER 

3.6.1 BET Analizi 

BET yüzey alanı, adsorbanların adsorpsiyon özelliklerinin belirlenmesinde önemli bir 

parametredir. BET yüzey alanı, adsorbanın tipine, adsorbanların işlem proseslerine, 

vb. bağlı olarak değişir. Bu çalışmada ÇDKNT’den sentezlenen numunelerin BET 

yüzey alanları Tablo 3.2’de verilmiştir. ÇDKNT’nin yüzey alanı 189 m2/ g. 

ÇDKNT’nin yüzey alanı ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-O-Schiff bazından daha yüksek 

olduğu görüldü. Yüzey alanının modifikasyonla azalması, ÇDKNT yapısının 

deformasyonundan, yapısal kusurların oluşmasından ve tüpün uçlarının değiştiricilerle 

tıkanmasından olabileceği tahmin edilmektedir. [56-58]. ÇDKNT-O-Schiff baz-M 

komplekslerinin yüzey alanları genellikle ÇDKNT, ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-O-

Schiff baz yapılarından daha yüksek olduğu tespit edildi. ÇDKNT-O-Schiff baz-M 

komplekslerinin yüzey alanlarındaki artış, metallerin boru uçlarını bloke eden 

fonksiyonel gruplarla etkileşimine muhtemelen bağlı olabilir. 

3.6.2 SEM 

Şekil 4.1, aynı büyütme oranlarında ÇDKNT, ÇDKNT-OH, ÇDKNT-O-Schiff bazı ve 

ÇDKT-O-Schiff baz-Cu komplekslerinin SEM görüntülerini göstermektedir. ÇDKNT 

morfolojisinin modifikasyonla değiştiği görüldü. ÇDKNT’lerin, aralarındaki Van der 

Waals çekiminden dolayı pamuk topları şeklinde boru şeklinde bir yapıda bir araya 

geldiği görülmektedir. ÇDKNT’nin hidroksilasyonu ÇDKNT’nin hidrofilik özelliğini 

arttırmış, böylece ÇDKNT numunelerini bir arada tutan Van der Waals etkileşimlerini 

azaltmıştır. Sonuç olarak pamuk topları şeklinde bir arada tutulan karbon nanotüpler 

birbiri içine ayrılır. Bu durum Şekil 4.1.b’ de görülebilir. ÇDKNT-O-Schiff bazının 

SEM fotoğrafı, karbon nanotüp yapılarının rekombinasyonla kısmen aglomere 

edildiğini göstermektedir. ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu örneğinin SEM görüntüsü 

morfolojinin değiştiğini ve nanotüp örnekleri arasındaki mesafenin arttığını 

göstermektedir. ÇDKNT yüzeyinin hidrofilik özelliğindeki artış sonucunda, karbon 

nanotüplerin aglomerasyonunun azaldığı ve morfolojisinin değiştiği belirlendi. 
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Şekil 4.1: a. ÇDKNT, b. ÇDKNT-OH, c. ÇDKNT-O-Schiff Baz ve d. ÇDKNT-O-

Schiff Baz-Cu 

 

 

a b 

c d 
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3.6.3 FTIR 

FTIR, organik fonksiyonel grupları ve bazı durumlarda inorganik materyalleri 

tanımlamak için kullanılan analitik bir tekniktir. Bu çalışmada, ÇDKNT 

modifikasyonundan kaynaklanan yapı değişiklikleri FTIR spektroskopisi ile 

incelenmiştir. FTIR spektrumunda absorpsiyon bantları 1500 ve 4000 cm-1 arası dalga 

boyları, malzemenin yapısındaki fonksiyonel grupların ve 400 ile 1500 cm-1 arasındaki 

absorpsiyon bantları ise parmak izi bölgesini temsil eder [59]. Bu çalışmada, ÇDKNT 

modifikasyonundan kaynaklanan yapı değişiklikleri ÇDKNT ile karşılaştırılarak 

karşılaştırılmıştır.  

 

ÇDKNT, modifiye edilmiş ÇDKNT’ler ve ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu’nun FTIR 

spektrumları Şekil 4.2’te verilmiştir. 3381 cm-1 civarındaki tepe noktası, ham 

maddenin saflaştırılması sırasında ortamdaki atmosferik nem veya oksidasyondan 

kaynaklanan ÇDKNT’lerin yüzeyindeki -OH gerilme titreşimi olarak belirlendi. [59-

65]. Doğası gereği, ÇDKNT’ler yaklaşık 1568 cm-1 dalga sayısında uzanan çok zayıf 

C = C aromatik halka zirveleri gösterir.  Karbon iskeletinde bulunan tüm örneklerde 

ÇDKNT’lerin hidroksilasyonu, FTIR spektrumları ile de doğrulandı (Şekil 4.2). 

NaOH ve H2O2 ile işlemden sonra 3386 cm-1 dalga sayısında güçlü bir pik görüldü. Bu 

pik, -OH grubunun titreşimi olarak tanımlandı. Bu pikin yoğunluğu ÇDKNT’e kıyasla 

arttı. Bu da sonuç olarak, -OH grubunun ÇDKNT’lerin yüzeyine başarıyla 

bağlandığını açıkça göstermektedir [42].  

 

ÇDKNT-O-Schiff bazında yaklaşık 1030 cm-1 bant Si-O-C gerilme titreşimine karşılık 

gelir ve ÇDKNT ve ÇDKNT-OH’de bulunmayan; ÇDKNT-OH’da nin başarılı 

sililleştirilmesi için kanıt olarak gösterilir. Ayrıca 1632 cm-1’deki bant imin grubunun 

C = N gerilme titreşimi olarak tanımlanmıştır. Bu sonuçlar, Schiff baz ÇDKNT-OH’ye 

başarıyla sabitlendiğini doğrulamaktadır. [66]. 
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Şekil 4.2: FTIR ÇDKNT ve modifiye eldimiş ÇDKNT’lerin spekturumları 

3.6.4 Termal Analiz 

ÇDKNT’nin işlevselliği, termal gravimetrik analiz (TGA) ile incelenmiştir. ÇDKNT, 

ÇDKNT-OH ve diğer numuler dakika başına 10°C’ luk sabit ısıtma hızında 30 ile 

1100°C sıcaklık aralığında azot atmosferi altındaki kaydedilen termogravimetrik 

eğrileri Şekil 19’de sunulmuştur. Şekil 4.3’teki TG termogramlarından hesaplanan 

veriler de Tablo 3.1’de verilmiştir. Termogram, ÇDKNT’nin termal olarak çok kararlı 

olduğunu göstermektedir. ÇDKNT, termogram yapısının kararlılığından dolayı 848°C 

de ayrışmaya başlar ve 1100 ° C’de toplam kütle kaybı ağırlıkça %97,4 olup bu da 

safsızlıklar ve amorf karbonlardan kaynaklanmaktadır [67-68]. TG karakterizasyonu, 
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modifiye edilmiş ÇDKNT’lerin doğrudan kanıtınıdır. ÇDKNT-OH’nin TG 

termogram’ı, üç aşamalı ayrışmaları gösterdi ve toplam ağırlık kaybı, ağırlık olarak 

yaklaşık kütlece %46,5 olarak görüldü. İlk ayrışma 30 ile 200° C (Tmax1 = 102 ° C) 

sıcaklık aralığında, ikinci ayrışma 300 ila 500 ° C (Tmax2 = 378 ° C) ve 600 ila 900° C 

sıcaklık aralığında üçüncü ayrışma (T max3 = 825 Ö C) gerçekleşti.  Tmax1’de 

gözlemlenen ilk ağırlık kaybı, ÇDKNT-OH’in dış yüzeyinde ve iç gözeneklerinde 

veya boşluklarında adsorbe edilen suyun buharlaşması olarak düşünüldü. Tmax2’de 

gözlemlenen ikinci kütle kaybı, yüzeydeki oksijen içeren fonksiyonel grupların 

bozunmasına bağlanır. Tmax3’teki üçüncü kütle kaybı, ÇDKNT’nin bozulmasıyla 

ilgilidir [66,69].  

 

Şekil 4.3’te görüldüğü gibi, ÇDKNNT-OH’ye benzer şekilde, ÇDKNT-O-Schiff bazı 

ÇDKNT-O-Schiff baz-M kompleksleri de üç aşamada bozunur. Tüm numuneler için 

Tmax1’deki ilk kütle kaybı, numunelerin dış yüzeylerinde ve gözeneklerinde fiziksel 

olarak adsorbe edilmiş suyun kaybedilmesinden kaynaklanmaktadır. Tmax2’deki ikinci 

ağırlık kaybı, aminopropilsilanın zincirinin kırılmasına, Schiff bazının ayrışmasına ve 

nitrojen-oksijen-karbon kalıntısının karmaşık ayrışmasına dayanmaktadır. Son olarak 

üçüncü aşama ÇDKNT’ün ayrışmasıdır [41,50,70]. 

 

Modifiye edilmiş ÇDKNT'de fark edilebilir ağırlık kaybı bulunurken; ÇDKNT' de 

böyle bir fark bulunamadı. ÇDKNT ve ÇDKNT-OH'nin ağırlık kaybı yüzdesi, 

ÇDKNT-O-Schiff bazı ve metal komplekslerinin ağırlıkça %60-87 aralığında 

olduğunda sırasıyla %97,4 ve %46,5 olarak görüldü. Bu tutarsızlık esas olarak organik 

fonksiyonel grupların yüzeylerindeki etkisi olarak düşünüldü. Ağırlık kaybı yüzdesi 

ne kadar yüksek olursa, modifiye ediciler ve ÇDKNT'ler arasındaki bağlanma 

mukavemetinin o kadar az olduğu ve modifikasyonun etkinliğini azalttığı ortaya çıktı 

[69]. 

 

Şekillerden de görülebileceği gibi, ÇDKNT yüzeyinin modifiye işlemi ile kalıntı 

miktarı azalmaktadır. Bu, ÇDKNT'nin termal kararlılığının azaldığını gösterir. Dahası, 
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termogramlardan elde edilen veriler FTIR ve SEM gibi eski sonuçlarımızla oldukça 

uyumlu olduğu görüldü. 

 

 

 

Şekil 4.3: TG termogramları a. ÇDKNT, ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-O-Schiff ve b. 

ÇDKNT-O-Schiff baz-M kompleksleri 

___ ÇDKNT-O-Schiff baz-Co 

___ ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu 

___ ÇDKNT-O-Schiff tabanı-Mn 

___ ÇDKNT-O-Schiff baz-Ni 

___ ÇDKNT-O-Schiff tabanı-Pb 

___ ÇDKNT-O-Schiff tabanı-Pd 

___ ÇKNTNT-O-Schiff tabanı-Sn 

 

___ MWCNT-O-Schiff baz-Co 

 

___ÇDKNT 

___ ÇDKNT-OH 

___ ÇDKNT-O-Schiff baz 

 

b 

a 



49 

 

3.6.5 Hidrojen Depolama 

Şekil 4.4. a, ÇDKNT, ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-O-Schiff bazının hidrojen depolama 

kapasitelerini ve Şekil 5b, ÇDKNT-O-Schiff baz-M komplekslerinin hidrojen 

depolama kapasitelerini göstermektedir. Şekil 4.4-a, ÇDKNT’nin modifikasyonu ile 

hidrojen depolama kapasitesinin arttığını göstermektedir. ÇDKNT-O-Schiff bazının 

hidrojen depolama kapasitesi hem ÇDKNT hem de ÇDKNT-OH’den daha yüksek 

olduğu görüldü. Hidrojen depolama kapasitesindeki bu artış, hidrojen moleküllerinin 

azot ve oksijen molekülleri ile etkileşimine bağlanabilir. Hidrojen ölçümleri kriyojenik 

sıcaklıklarda alındı. Bunun nedeni, yüksek sıcaklıklarda hidrojen molekülleri 

arasındaki Van der Waals kuvvetlerinin oldukça zayıf olmasıdır. Sıcaklık düştükçe, 

Van der Waals kuvvetleri kriyojenik sıcaklıkta hidrojen molekülleri arasında daha 

baskın hale gelir. Sonuç olarak, ÇDKNT numunelerinin hidrojen depolama 

kapasiteleri artmıştır. Ayrıca sıcaklık düştükçe hidrojen moleküllerinin yoğunluğu 

artar ve adsorban ile daha fazla etkileşime girer [71]. Şekil 4.4-a’dan görülebileceği 

gibi, tüm numunelerin hidrojen depolama kapasiteleri artan basınçla artmıştır. Bunun 

nedeni, hidrojen moleküllerinin yoğunluğunun artan basınçla artmasıdır. Sonuç olarak, 

hidrojen molekülleri ile daha fazla etkileşime girmiştir. 

 

ÇDKNT örnekleri, yine belli bir basınçtan sonra artan basınçla numunelerin hidrojen 

depolama kapasitesi azalmaktadır. Literatürde, "aşırı adsorpsiyon kapasitesi" terimi 

sıklıkla kullanılmaktadır. Aşırı adsorpsiyon izotermi, yüksek basınçlarda düzlüğe 

sahip değildir, ancak maksimuma sahiptir ve hidrojen basıncının daha da artmasıyla 

aşırı uzaklaştırma azalır. Bu durum, gözeneklere gaz doldurulduğunda ancak aynı 

zamanda dış gazın yoğunluğunun hala arttığı durumlarda ortaya çıkar, ancak aynı 

zamanda dış gazın yoğunluğu da artmaktadır. Dolayısıyla aşırı depolama kapasitesi, 

belirli bir sıcaklık ve basınçta depolanan gaz miktarındaki fark olarak tanımlanır. 

Sonuç olarak, yüksek basınçlarda numunelerin gözeneklerinde hidrojen yoğunluğunun 

artması nedeniyle depolama kapasitesi azalmaktadır [72]. 

 

ÇDKNT’ nin BET yüzey alanları modifikasyonla azalırken, ÇDKNT-O-Schiff baz-M 

komplekslerinin yüzey alanları genellikle artmıştır. Adsorbanların hidrojen depolama 

kapasiteleri genellikle BET yüzey alanı ile orantılı olarak değişir. Bu çalışmada, 
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ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-O-Schiff bazının BET yüzey alanları azalırken, hidrojen 

depolama kapasiteleri artmıştır. Bu artışın nedeni hidrojen moleküllerinin azot ve 

oksijen molekülleri ile etkileşimleri ve BET yüzey alanından ziyade ÇDKNT 

yapısındaki yapısal bozukluklardan kaynaklanıyor olabilir [57].  

 

 

 

Şekil 4.4: a’nın hidrojen depolama kapasiteleri. ÇDKNT, ÇDKNT-OH ve ÇDKNT-

O-Schiff tabanı ve b. ÇDKNT-O-Schiff baz-M kompleksleri 
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Aynı şekilde ÇDKNT-O-Schiff baz-M komplekslerinin hidrojen depolama 

kapasiteleri incelendiğinde, BET yüzey alanları ile orantılı bir değişim 

gözlenmemektedir. Şekil 4.5, ÇDKNT'nin hidrojen depolama kapasitelerini ve 10 bar' 

da modifiye işlemi yapılmış ÇDKNT numunelerini göstermektedir. En yüksek 

hidrojen depolama kapasitesine sahip örnek ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu'dur, ardından 

ÇDKNT-O-Schiff bazı, ÇDKNT-OH, ÇDKNT-O-Schiff baz-Pd, ÇDNT-O-Schiff , 

ÇDKNT , ÇDKNT-O-Schiff bazı-Ni = ÇDKCNT-O-Schiff -Sn, ÇDKNT-O-Schiff -

Pb ve ÇDKNT-O-Schiff-Co gelmektedir.  

 

Sonuçlara baktığımız zaman; modifikasyonun adsorbanların hidrojen depolama 

kapasitesindeki değişimde önemli bir rol oynadığını göstermektedir. Literatürde 

karbon nanotüplerin ve modifiye işlemi yapılmış veya kompozit karbon nanotüplerin 

hidrojen depolama kapasitesi ile ilgili çalışmalar bulunmaktadır. Tablo 4.1, bu 

çalışmaların bazılarını oda ve kriyojenik sıcaklıklarda göstermektedir. Oda 

sıcaklığında, Tibbets ve arkadaşları (2001), 3.6 bar'da TDKNT (Tek duvarlı karbon 

nanotüp) ve ÇDKNT'nin hidrojen depolama kapasitelerini sırasıyla ağırlıkça %0,05 ve 

ağırlıkça %0,03 olarak ölçtüler [28]; ve Barghi ve arkadaşları (2014) ÇDKNT'nin 

hidrojen depolama kapasitesini 10 bar'da ağırlıkça %0,2 olarak [73]. Ayrıca Liu ve Li 

(2020), KOH aktivasyonu ve Ni dekorasyonu ile birlikte modifiye edilmiş kap istifli 

karbon nanotüpleri (CSKNT'ler) sentezledi ve ilk kez 2 MPa'da hidrojen depolaması 

için kullandı. Hidrojen adsorpsiyon kapasitesinin ağırlıkça %25 arttığını bulmuşlardır 

[74]. Wakayama (2020), katalizörsüz farklı basınçlarda plazma kimyasal buhar 

biriktirme ile karbon malzemeleri hazırlamış, öğütülmüş ve öğütülmemiş 

malzemelerin yapısını ve hidrojen depolama özelliklerini değerlendirmiştir. 

Öğütülmemiş malzemelerin hidrojen depolama kapasitesi ağırlıkça %0,3 idi, ancak 

öğütme, kristalit boyutunu azaltarak ve kristalit yüzey alanını artırarak bu değeri 

ağırlıkça%1,0'a çıkardı [75]. Zhaou ve arkadaşları (2011), bir karışım ile sıcaklık 

kontrollü ark boşaltma fırınıyla amorf karbon nanotüpler (AKNT'ler) üretti. Katalizör 

olarak Co-Ni (ağırlıkça %1,1) alaşımı ve tampon gazı olarak hidrojen tozları. Sonuçlar, 

AKNT'lerin hidrojen depolama kapasitesinin 24.5 barda ağırlıkça %1,1 olduğunu 

gösterdi [76]. Sankaran ve arkadaşları (2008), KNT2, BKNT2, KNT3 ve BKNT3 

numunelerinin 80 bar'da ağırlıkça %0,2'lik bir hidrojen depolama kapasitesi 

gösterdiğini belirlemiştir [47]. Sawant ve arkadaşları (2020), yüzer katalizör kimyasal 
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buhar biriktirme (FCCVD) ile bor ve azot ortak katkılı karbon nanotüpleri (B, N-

KNT'ler) sentezlediler ve 16 bar' da B, N-KNT için hidrojen depolama kapasitesinin 

ağırlıkça %0.35 olduğunu buldular [53]. Kriyojenik sıcaklıkta, Lee ve Park (2012) 

ÇDKNT'nin hidrojen depolama kapasitesini 1 barda ağırlıkça %0,54 olarak ölçtü [78]; 

ve Sharma (2020) ÇDKNT'nin 25 barda ağırlıkça %0,55 hidrojen depolama kapasitesi 

[79]. Yine başka bir çalışmada, Çalışır ve arkadaşları (2021) ÇDKNT'lerin yüzeyini 

mikrodalga destekli yöntem kullanarak Suzuki çapraz bağlama reaksiyonu ile 

modifiye etmiş ve hidrojen depolama kapasitesini basıncın bir fonksiyonu olarak 

belirlemişlerdir. En yüksek hidrojen depolama kapasitesine sahip örneğin ÇDKNT 

(N2) olduğunu ve hidrojen depolama kapasitesinin ağırlıkça %0,45 olduğunu 

bulmuşlardır [80]. 

 

 

Şekil 4.5: ÇDKNT’nin hidrojen depolama kapasiteleri ve 10 bar’da modifiye işlemi 
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Bu çalışmada ÇDKNT ve modifiye edilmiş karbon nanotüpler için hidrojen depolama 

kapasitesi değerleri literatürdeki sonuçlara benzer ve hatta bazılarından daha yüksek 

olduğu görüldü. Sonuçlardan da görülebileceği gibi karbon nanotüplerin hidrojen 

depolama kapasiteleri; karbon nanotüpün türüne, ölçüm koşullarına, karbon 

nanotüpün arıtma işlemlerine göre değişiklik göstermektedir. Sonuç olarak karbon 

nanotüplerin hidrojen depolama kapasitelerini iyileştirmek için doping, 

işlevselleştirme vb. gibi farklı işlemlere tabi tutulması gerekir. 

 

Tablo 4.1: Bazı karbon nano malzemelerin hidrojen depolama kapasiteleri 

Numuneler Sıcaklık (K) Basınç 

(MPa) 

H20 

WT 

Kaynaklar 

ÇDKNT 298 0,36 0,03 [37] 

TDKNT 298 0,36 0.05 [37] 

ÇDKNT 77 0.1 0.54 42 

TDKNT 77 2.5 0.55-0.60 [43] 

B, N-KNT’ler 303 1.6 0.35 [35] 

ÇDKNT 298 10 0.2 38 

P-CTKNT 298 2 0.05 39 

Grafit mikro kristaller 298 25 0.3 40 

AKNT 298 2,45 1.1 41 

ÇDKNT (N2) 77 2.5 0.45 44 

KNT2 298 8 0.2 [17] 

BKNT2 298 8 0.2 [17] 

KNT3 298 8 0.2 [17] 

BKNT3 298 2 0.2 [17] 

ÇDKNT 77 - 0,281 Bu çalışmada, 

ÇDKNT-OH 77 - 0.321 Bu çalışmada, 

ÇDKNT-O-Schiff baz 77 - 0.370 Bu çalışmada, 

ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu 77 - 0.396 Bu çalışmada, 
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3.7 Sonuçlar 

ÇDKNT'lerin hidroksil grubu, schiff bazı ve schiff baz metal kompleksleri ile yüzey 

fonksiyonalizasyonu incelenmiştir. Fonksiyonel grupların ve bileşiklerin 

ÇDKNT'lerin yüzeyine eklenmesi BET, SEM, FTIR ve DTA / TG teknikleriyle 

kanıtlanmıştır. ÇDKNT'nin BET yüzey alanı hidroksilasyon ve Schiff baz 

işlevselleştirmesi ile azalırken, ÇDKNT-O-Schiff baz-M komplekslerininki genellikle 

ÇDKNT’nünkinden daha yüksek olduğu görüldü. ÇDKNT'lerin işlevselleştirilmesi, 

ÇDKNT'ler ve modifiye işlemi yapılmış ÇDKNT'ler arasındaki spektral farklılıklar 

karşılaştırılarak FTIR spektroskopisi ile doğrulanmıştır.  

 

SEM kullanan morfolojik çalışma da modifiye işlemi yapılmış ÇDKNT'lerin 

toplanmadığını ve iyi dağıldığını göstermiştir. ÇDKNT tek adımda bozulurken, 

modifiye işlemi yapılmış ÇDKNT'ler üç adımda bozuldu. Modifiye işlemi yapılmış 

ÇDKNT'lerin farklı hidrojen adsorpsiyon basınçlarında hidrojen depolama kapasitesi 

kriyojenik sıcaklıkta incelendi ve adsorpsiyon basıncının numunelerin depolama 

kapasitesinin arttırılmasında önemli bir rol oynadığı bulundu. Modifiye işlemi 

yapılmış ÇDKNT'ler, herhangi bir işlem yapılmamış ÇDKNT'lere kıyasla daha yüksek 

hidrojen depolaması gösterdiği tespit edildi. 

 

Yine ÇDKNT-O-Schiff baz-Cu kompleksinin, diğer ÇDKNT-O-Schiff baz-M 

komplekslerine kıyasla daha yüksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olduğu görüldü. 

Bu modifiye yöntemleri, ÇDKNT'lerin nanotüp bazlı polimer matris kompozitlerinde 

uygulama için spesifik polimerlerle kimyasal uyumluluğunun geliştirilmesine izin 

vermektedir. Bu nedenle nanokompozit sentezinde farklı polimerlerin termal, 

mekanik, elektriksel özelliklerini iyileştirmek için kullanılabilirler. 

 

Özetle, bu modifiye işlemi görmüş ÇDKNT'ler, birçok biyomedikal uygulamada bir 

taşıyıcı olarak kullanılabilir; bu, aynı zamanda, çeşitli terapötik ajanları, enzimleri, 

proteinleri ve biyomolekülleri hastalık hedef bölgelerine yüklemek ve iletmek için bu 

tür bir yüzeyin etkili bir şekilde kullanılmasına ve olasılığına işaret etmektedir. Bu 

numuneler aynı zamanda biyoloji, enerji depolama, malzemeler, güneş pili vb. gibi 
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yeni uygulamalarda da kullanılabilir olduğunu kanıtlamıştır. Bu alanlar gelecekteki 

çalışmalarımızın odak noktası olacaktır. 
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5. EKLER 

EK A: Deney Sırasından Bazı Görseller 

 

 

Resim A.1: Fen ve Edebiyat Fakültesi 10 numaralı laboratuvar.  Deneysel çalışmanın 

gerçekleştiği yer. 

 

 

Resim A.2: Deneysel çalışmada kullanılan etanolün analitik saflaştırılma işlemi. 
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Resim A.3: Schiff Baz sentezinin gerçekleştirilmesi 

 

Resim A.4: Sentezlenen Schiff Bazın ÇDKNT’e modifiye işlemi 
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Resim A.5: ÇDKNT ve ÇDKNT Modifeye örneklerinin vakum filtrasyon ile süzülmesi 

 

Resim A.6: ÇDKNT’e metal komplekslerinin modifıkasyon işlemi 
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