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OZET

Yiksek Lisans Tezi

GRAFEN NANOTABAKA KATKILI TIO2 KULLANARAK BOYA DUYARLI
GUNES HUCRESI URETIMI

Ayten BILGE
Afyon Kocatepe Universitesi
Fen Bilimleri Enstitusi
Nanobilim ve Nanoteknoloji Anabilim Dali
Damsman: Prof. Dr. Atilla EVCIN

Bu ¢alismamizda farkli silan baglayici bilesiklerine nano boyutlu, birkag tabakali grafen
nanotabaka katkili boyar madde iceren TiO> ince filmler {iretilmistir. Calismada grafen
nanotabaka (7, 18u, 30p) miktari, TiO2’ nin kaynagi ve silan cinsi gibi parametrelerin
etkisi aragtirilmigtir. Grafen nanotabakalarin FT-IR ve dijital mikroskop analizleri ile
karakterize edilmistir. FTIR analizlerinde GLYMO, ITO, TiO2, TMSPM, rutenyum ve
3(APTES) igin karakteristik pikler elde edilmistir. Dijital mikroskop goriintiilerinde
kaplama kalinlig14.456-23.581 um araliginda ¢ikmistir. Kaplama isleminden sonra giines
pili hiicresine doniistiiriilen numuneler UV, karanlik ve aydinlikta akim gerilim 6l¢iimii
yapilarak verim tespiti yapilmistir. Hassas akim kaynagi ile (I-V) analizine tabii tutulan
giines pili hiicrelerinde FF (Dolum Faktorii) ve pil verimi gézlenmemistir. Daha sonra
dijital mikroskop ve UV-Visible analizlerine tabi tutulan boyarli ve boyar maddesiz giines

pili hiicrelerinden elde edilen bulgular karsilagtirilmistir.

2021, x + 60 sayfa

Anahtar Kelimeler: Giines hiicre, Boyar Madde, Yar1 iletken, Silan.



ABSTRACT
Master Thesis

PRODUCTION OF DYE SENSITIZED SOLAR CELL USING GRAFEN
NANOPLATELET DOPED TiO:

Ayten Bilge
Afyon Kocatepe University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Nanoscience and Nanotechnology
Supervisor: Prof. Atilla EVCIN

In this study, a graphene nanoplatelet consisting of TiO> thin films with nano-size was
produced for different silane binder compounds. The effect of parameters such as
graphene nanoplatelet type (7u, 18u, 30p), source of TiO2, and kind of silane was
investigated. Graphene nanoplatelets were analyzed by FT-IR and digital microscopy
analysis. Characteristic peaks were obtained for GLYMO, ITO, TiO2, TMSPM,
ruthenium and 3(APTES) in FTIR analysis. The 4.456-23.581 um coating left on digital
microscope images is a thing of the past. After the coating process, the traces converted
into a solar cell were measured and the efficiency was determined by measuring the
current in UV, dark, and light. FF (Filling Factor) and battery efficiency, which were
subjected to (I-V) analysis with a sensitive current source, were not observed. The
findings obtained with and without dyestuff, which were subjected to a digital microscope

and UV-Visible analysis, were compared.

2021, x + 60 page
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1. GIRIS

Giliniimiiz diinyasinda artan niifus ile birlikte enerji tiikketimi de artmaktadir. Siirekli artan
enerji ihtiyacinin %81,6’lik kismini hizla tiikenen, ¢evreye ve insana zararli, maliyeti
yiiksek fosil yakitlar karsilamaktadir (Batur 2014). Bu sebeplerden dolay1 alternatif
olarak insanlar giines, riizgar, su ve biokiitle gibi yenilenebilir enerji kaynaklarinin
{iretimi ve arastirma gelistirme calismalarma yonelmislerdir. Ozellikle giines enerjisi

lizerinde yogunlagmakta ve bu alanda ¢alismalar hizla devam etmektedir (Zafer 2006).

Diinyada bulunan enerji saglayan tiim kaynaklardan daha fazla enerji, giines 15181 olarak
diinya iizerine gelir. Ayrica giines enerjisi 1s1 ve elektrik ihtiyacini karsilayan bir enerjidir
ve diinya icin gereken yillik ortalama enerjinin 15.000 katina esdegerdir. (Akman, Akin,
Karanfil, Sénmezoglu, 2013).

Giines pilleri gilines enerjisinin fotovoltaik materyaller yilizeyine diismesi ile elektrik
gerilimi olusur ve elektrik enerjisine doniisiimii saglanir. Fotovoltaik materyallerin
kullaniminin en 6nemli 6zelligi ve yarari ¢evre dostu enerji iiretim yontemlerinden biri

olmasidir (Koyuncu 2008).

Bu ¢alismamizda enerji kullanim alanlarindan giines pillerinin farkli silan baglayicilar ve
bilesiklerine nano boyutlu, birkag¢ tabakali grafen nanotabaka katkili Boyar madde iceren

TiO2 ince filmlerin tiretim asamalarini incelenmistir.



2. LITERATUR BILGILERI

2.1 Giines Pilleri

2.1.1 Giines Pilleri ve Tarihsel Gelisimi

1839-1899 Fotovoltaik Materyallerin Kesfi ve Ozellikleri;

Fotovoltaik hicreler tarinte 1800’14 yillardan bu yana gelismektedir. Fransiz fizikgi
Alexandre Edmond Becquerel’in 1839’da yapmis oldugu deneyde elektrolit bunyesine
birakilmis elektrot etkilesimindeki gerilimin, elektrolit yiizeyine gelen 1siga bagh
bulundugu gozlem yoluyla belirlemistir. Bu gézlem sonucunda Becquerel, biinyesinde
metal halojeniir tuzu bulunduran karisimin igine iki platin elektrotun birakilarak akim

tiretimini saglayan fotografin bulunmasi ile hiz kazanmistir (Prevenslik 2003).

G. W. Adams ve R. E. Day tarafindan 1876 yilinda selenyum malzemesi fotovoltaik
durumun incelenmesiyle sert cisimlerin de fotovoltaik etki olabilecegi ispatlanmistir
(Smith 1873).

Charles Fritts ise 1883 yilinda ise selenyum malzemesini (Se) altin kaplama yaparak %1
verime sahip ilk gercek fotovoltaik hiicreyi iiretmistir. Ilerleyen yillarda fotovoltaik etkiler

Cu-CuO ince film kaplamalar da oldugu belirlenmistir (Wirfel 2005).

1900-1949: Fotovoltaik Etkinin Teorik Olarak Agiklanmasi ve ilk Giines Pilleri;

1904°te Albert Einstein fotovoltaik etki lizerine yaptigi ¢ok kapsamli teorik bir ¢alismasi
sonucunda 1921 Nobel 6diilii verilmistir. Einstein’in bu ¢alismasindan sonra, 1916 yilinda
Robert Millikan arastirarak ve deneyerek 1932°de Cd-Se yapisinda fotovoltaik olusum

gbzlemlenmistir.

1950-1969 Yogun Uzay Aragtirmalart;



1954’ de ise Chapin, Fuller, Pearson ile birlikte yaptig1 bir calismada silikon kristali
tizerinde denedigi fotovoltaik bir hiicre ¢alismasinda %1 olan fotovoltaik verimliligi 6 kat
arttirarak fotovoltaik enerji sistemlerinde ilk basarili ¢alisma olarak sayilan %6 oraninda
basartya ulasmistir ve bunu izleyen tarihlerdeki tasarimlar uzay araglarindaki giic

sistemlerinde kullanilmak iizere yapilmistir (Wirfel 2005).

1970-1979 Biiyiik Fotovoltaik Kuruluslarinin Kurulmas:

Giines pillerinin elektrik enerjisi doniigiimiinde yararlanilmasi i¢in yapilan deneysel
calismalar 1954°lerde basladi fakat ciddi anlamda 1973 deki “1. petrol bunalim1” zamant
ve sonrasindaki zaman diliminde meydana gelmistir. Amerika’da, Avrupa’da, Japonya’da
bliylik maliyetli ve ¢ok kapsamli arastirma ve gelistirme tasarimlari baslatilmigtir

(Karamanav 2007).

1970’11 yillarda, silikon pil gelismesinde 1siktan enerji doniisiim verimi, ticari alanda
kullanilmasinda yenilik¢i bir siirece girilmistir. Giincel uygulamalarin kullaniminda da
Oonemli olmasindan sonra, bu pillerin {iretim kapasitesinde artisa sebep olmustur, bundan
dolay1 da giines pili fiyatlarinda da diisiise sebep olmustur. 1970 yilinda Giines Enerjisi
Dernegi kurulmustur (Solar Power Corporation). 5 yil sonra Solec Internatiol ve Solar

Tecnology Internatinal kurulmustur (Karamanav 2007).

1980-Giiniimiize Fotovoltaiklerin Gelisimi, Yeni Teknolojiler;

Gegmisten gilinlimiize sliregelen arastirmalar giines enerjisinin elektrik enerjisi seklinde
kullanim1 ¢evreye az zararli ve daha az maliyetli yaygin kullanilabilir olmasi i¢in
tniversitelerin, bilim insanlarinin tizerinde disilindiigii ve laboratuvar ortaminda

calismalar yaptig1 bir konudur fakat ¢ok gelisme saglanamamistir (Karamanav 2007).

Son yirmi yilda fosil yakitlarinda tiikenme ihtimali karsisinda, diinyada ¢evre ve canlilara
olan duyarliligin artis gostermesi ile kamuoyunun fazla baskisi, ¢ok milletli gelismis
sirketlerin fosil yakit olmayan yenilenebilir enerji teknolojileri iizerinde caligmalar

yapmasina sebep olmustur. Biiylik sirketlerin de destegiyle fotovoltaik hiicreler



konusundaki teknolojik arastirma, gelistirme ve kullanimina artan talep ile birlikte
genigleyen tiretim kapasitesi, maliyetlerinin de diismesini saglamistir. Gunimuzde
fotovoltaik enerji sistemleri, artik gili¢ {iretiminde fayda saglayan sistemler olarak

say1lmaktadir (Int. Kyn. 1).

2.1.2 Giines Pillerinin Kullanim Alanlar

Giines enerjisinin 6nemli olmasinin sebebi fosil yakitlara bagimli olamamak daha temiz
bir ¢evre ve yenilenebilir olmasidir. Giines enerjisinden 1sinma ve elektrik olarak

faydalanmaktayiz (Ceylan 2014, Mahmutoglu 2013).

Giines enerji teknolojilerini siniflandiracak olursak;

1- Isil giines sistemlerinde Oncelikli olarak 1s1 eldesi giines enerjisinden saglanmaktadir.
Direkt olarak kullanilan bu teknoloji elektrik enerji doniisiimiinde de kullanilir.

2- Yogunlastiric1 teknolojik sistemler, parabolik c¢anak sistemler ve merkezi alici
sistemler, parabolik kollektorler, 6rnek verilebilir. Elektrige ihtiya¢ duyulan her yerde
fotovoltaik uygulamalar kullanilabilir.

3- Yiiksek olmayan sicaklik sistemleri gilines kolektorleri, giines bacalari, giines ocaklari

ve su aritma sistemleri gibi uygulama alanlarini igerir (Ceylan 2014, Mahmutoglu 2013).

Gilines enerjisinden tarim ve seracilik alanlarinda, icme suyu aritiminda, tekstil
uygulamalarinda, hibrit sistemlerde, aydinlatma ve 1sitma sistemlerinde, su pompalarinda,
sicak su {retiminde, uzay uygulamalarinda, elektrik enerji eldesinde, ulasim

teknolojilerinde vb. alanlarda kullanim1 yaygindir (Tsoutsos, Frantzeskaki, Gekas 2005).



Giines Enerjili Araclar Giines Enerjili Yapilar Cevre elemanlari

Resim 2.1 Giines enerjisinin bazi kullanim alanlari (TSbUfSOS 2005).

Giines enerjisinin elektrik enerjisine doniisiimii, fotovoltaik sistem ile gergeklesmektedir.
Bu sistemin ¢alisma prensibi gilines 1sinlarinin, plakalarin yiizeyine diismesi ile elektron
kopararak elektronlarin aktif hareketini saglayip bir akim olusturarak enerji a¢iga ¢ikmasi

ila ger¢eklesmektedir (Aykal, Glimiis, Akga 2009).

Giines enerjisine ile ilgili teknolojiler fotovoltaik hiicreler diinyada tiikenmez ve
yenilenebilirlik acisindan ¢ok daha avantajli oldugu icin yillardir arastirilip iizerinde
durulmaktadir ve gelecek yillarda teknoloji agisindan da daha genis yelpazede kullanilip
gelismeye devam edecektir. Boylelikle maliyetleri de azaltilip kullanimi daha da artacaktir

(Kalay 2020).

2.1.3 Giines Pillerinin Yapisi

Gines pilleri (fotovoltaik hiicre) giines 1sinlarinin paneller {izerine diismesi ile bu enerjinin
elektrik enerjisine doniisiimiinii saglar. Fotovoltaik hiicre, giines enerjisini fotovoltaik etki
ile dogrudan elektrige doniistiiren bir tiir elektrikli cihazdir. Si bazli giines pilleri gibi
fotovoltaik hiicrelerde (Pv'ler) yaygin olarak kullanilmaktadir. Perovskit solar hiicreler
(PSC' ler) ve boya duyarli gilines pilleri (DSSC' ler), diisiik maliyetli, yiiksek verimli pratik
uygulamalarda ilgi cekici bir potansiyel gostermistir. Giines pilinde lpum eninde Si



tabakasindan yararlanilmaya calisilmasi ve giines spektrumunun tiimiinden faydalanacak
bicimde katmanli pil tiretimi yapimi igin faydali olmasi agisindan a-silisyum Onem
kazanmistir. Giines pillerinde kullanilan malzemelere gore %5 ile %20 arasinda bir
verimlilige sahiptirler ve kalinliklar1 0,2-0,4 mm araliginda bulunmaktadir (Green, Ho-
Baillie, Snaith, Mathew 2014).

Giines pilinin yapiminda yararlanilan materyaller ve 6zellikleri;

* 1-12 eV bant araliginda bulunmasi,

* Direk gecisli bant yapisinda bulunmaktadir,

» Kolay elde edilmesi ve maliyetinin az olarak uretilebilmesi,

« Zehirleyici 6zellik icermemektedir,

» Fotovoltaik doniisiimiiniin yiiksek verime sahip olmasi,

* Malzemenin yapisal ve elektriksel durumlar1 gelismeye agiktir,
» Heteroeklem se¢iminde en uygun kombinasyonun kullanilmasi,
* Yiiksek absorbe etme 6zelligine sahiptir,

* Dayanimi uzun siirelidir (Kiipeli 2005).

Giines pilleri fotovoltaik etki ile olusur. Bu giines pilleri, bir p-n baglantis1 olusturmak i¢in
birlestirilmis iki farkli yar1 iletkenden (bir p-tipi ve bir n-tipi) olusur. Bu iki tip yari
iletkeni birlestirerek, elektronlar n tipi malzemeden ¢ikan elektronlar pozitif p tipi
malzeme tarafina hareket ederken baglant1 bolgesinde bir elektrik alani olusur. Bu elektrik
alani, Eyap olarak adlandirilmaktadir. Isik, kiiglk elektromanyetik radyasyon veya enerji
demetleri olan fotonlardan olusur (Kipeli 2005).

Bu fotonlar, giines panellerini olusturan bir hiicre tiirii olan fotovoltaik bir hiicre tarafindan
absorbe edilebilir. Bu hiicrelere uygun bir dalga boyunda 151k geldiginde fotondan gelen
p-n baglantisinda ki yar1 iletken malzemenin bir atomuna aktarilir. Spesifik olarak, enerji
malzeme i¢indeki elektronlara aktarilir. Bu elektronlarin iletim bandi olarak bilinen daha
yiiksek bir enerji durumuna ge¢mesine neden olur. Bu, elektronun sigradigi degerlik

bandinda bir "elektron bosluk" olusur (Kipeli 2005).



Eklenen enerjinin bir sonucu olarak elektronun bu hareketi, bir elektron bosluk g¢ifti
olusturur. Daha sonrasinda, olusan elektrik alan sayesinde birbirlerinden ayrilir.
Elektronlar uyarilmadiklarinda cevreleyen atomlarla baglar olusturarak yari iletken
malzemeyi bir arada tutarlar ve bu nedenle hareket edemezler. Bununla birlikte, iletim
bandindaki uyarilmigs durumlarinda bu elektronlar malzeme iginde hareket etmekte
serbesttir. Pn baglantisinin bir sonucu olarak olusan elektrik alan1 nedeniyle elektronlar ve
bosluklar beklendigi gibi ters yonde hareket eder. Serbest elektron, p tarafina ¢ekilmek
yerine n tarafina gegme egilimindedir (Kipeli 2005).

Elektronun bu hareketi hiicrede bir elektrik akim1 yaratir. Elektron hareket ettikten sonra,
geride bir “elektron boslugu” vardir. Bu boslukta hareket edebilir, ancak p-tarafinin tersi
yonde. Hiicrede bir akim yaratan bu siiregtir. Bu siirecin bir diyagrami Sekil (2.1)'de
gorulebilir (Kipeli 2005).
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Sekil 2.1 Giines pilinin sematik gosterimi.

2.2 Giines Pillerinin Cesitleri

Giines pilleri gesitleri 3 ana baglikta incelenebilir bunlar 1. nesil (mono kristal), 2. nesil

polikristal (ince film) ve 3. nesil boya duyarli giines pilleri olarak bilinmektedir.



2.2.1 Birinci Nesil Hucreler

Birinci nesil fotovoltaik piller monokristal silisyum pillerdir. Silisyum (Si) ve galyum
arsenik (GaAs) maddesi giines pili yapiminda en yaygin olarak kullanilan iki maddedir.
Silisyumun tiim kimyasal 6zelliklerini uzun yillar koruyabilmesi ve rezervinin kolay
ulagilabilir olmas1 yaygin kullaniminin etkilerindendir. Kum yapisindan dolay1 saflig1 ¢ok
azdir. Bu yiizden ¢ok fazla tercih edilmez. Kuvarsin %90’1 silisyumdan meydana
gelmektedir. Kuvars ugradigi islemler sonrasinda %99 saflik oraninda silika olusumu
gerceklesir. Sonrasinda silika silisyuma doniistiiriiliir. Giines pil piyasasinin %80°1 genel
olarak kristal silikon piller tarafindan meydan gelmektedir. Giines hiicresi tiirlerindeki

verim %15-23 araliginda degiskenlik gostermektedir (Kiipeli 2005).

2.2.2 lkinci Nesil Hiicreler

Ikinci nesil giines pilleri ince film giines hiicreleri; a-Si, CdTe, CIS veya CIGS piller olmak
lizere 4 ¢esittir (Sio 2019).

2.2.2.1 Amorf Silisyum Giines Pilleri (a-Si)

Muhtemelen en iyi gelistirilmis gilines pili teknolojisi amorf silikondur. 1980’den beri
ticari iretimdedir ve 15181 absorbe etmek i¢in 6zel kristal titresimlerine ihtiya¢ duymama
avantajina sahiptir (¢iinkii kristal kafeslerin hepsi zaten uyumsuzdur). Bu nedenle
dogrudan bir bant araligina sahiptir ve monokristal silikondan daha giiclii emer

(Matsumoto 1990).

Amorf silikonun, uyumsuz kristal kafeslerden dolay1 bazi baglarin sarkik kalmasi gibi bir
sorunu vardir. Bu sarkan baglar akim akisina miidahale edebilir, bu nedenle bu hiicreler
cogu zaman sarkan tiim baglar1 tutup doldurmak i¢in hidrojen ile pasiflestirilir. Heniiz
monokristal silikonun verimlilik kayitlarina ulasmamis olsa da (a-Si su anda %10 veya
%11 verimlilikte bulunuyor), daha az kat1 tiretim yontemleri amorf silikonu ilging bir

olasilik haline getiriyor (Matsumoto 1990).
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Sekil 2.2 Gilines enerjisi gli¢ sistemlerinde kullanilan ii¢ farkli ince film teknolojisi; CdTe/CdS,
CIGS ve a-Si giines pilleri (Karamanav 2007).

2.2.2.2 Kadmiyum Tellar (Cd Te)

Kadmiyum telltir (CdTe), 11-VI grup elemanlarindan yapilir ve 1,44 eV'lik dogrudan bant
araligina sahiptir, bu da onu fotovoltaik uygulamalar i¢in en uygun malzemelerden biri
yapar. CdTe, fiziksel buhar biriktirme, puskurtme biriktirme, elektro biriktirme, kimyasal
biriktirme, sinterleme ve daha fazlasi gibi cesitli tekniklerle ince film bi¢iminde
sentezlenebilen kimyasal olarak kararli bir bilesiktir. CdTe hiicrelerinin malzeme
kalitesinin gelistirilmesi de 6nemli oldugu kesfedilmistir. CdTe tabanli PV, ince film
teknolojisi olarak kabul edilir ¢linkii aktif katmanlar sadece birka¢ mikron kalinligindadir
veya insan saginin yaklasik onda biri capindadir (Das Morris 1993).

CdS gibi ara katmanlar, TCO ve CdTe arasindaki hem biiyiime hem de elektriksel 6zellige
yardimci olur. CdTe film, birincil foto-doniistiirme katmani olarak islev goriir ve
malzemenin ilk mikronundaki goriiniir 15181 emer ve CdTe katmaninda emilen 15181 akim
ve gerilime doniistiiren bir elektrik alan1 olusturur. Elektrik kontaklar1 olusturmak i¢in
metal yerlestirilir. Uretimde, tiim bu katmanlar gelen camn iizerine birakilir ve sadece

birkag saat i¢cinde tam giines panellerine doniistiiriiliir (Das Morris 1993).



2.2.2.3 Bakir indiyum Selenoid Piller

Periyodik cetvelde bulunan 1. 3. ve 6. gruplarinin bir araya gelerek olusturdugu yari
iletkendir. Bu olusturulan yari iletkenlerde absorpsiyon katsayilar1 oldukga fazladir. Bakir
indiyum selenoid giines pili, bakir, indiyum ve selenyum ile yapilan birlesik yar1 iletken

malzemeden Gretilir (Balkan, Erol 2005).

Bu ince film pillerin diger giines pil teknolojilerinden iistiinliikleri;

*  Optik absorbsiyon kat sayis1 fazladir,
+ lletkenlik ve dzdireng 6zellikleri degisime ugrayabilir,

» Fabrika ortaminda yiiksek verime sahip hiicre iiretimi yapilir.

Bakir indiyum selenoid piller oldukga fazla sogurganliga sahiptir. Bu materyallerin 1p
eninde ki katmani, gelen 1sinlart %99 oraninda absorbe etme Ozelligine sahiptir. Bu
sebepten Otiirii ticaret sektoriinde CIS fotovoltaik giines pilleri yaygin sekilde kullanilir.
Ote CIS giines pili hiicrelerine Ga elementi katkilandirmasi yapilirsa, oldukga fazla verime

ulagilir (Karamanav 2007).

2.2.2.4 Bakir indiyum Galyum Arsenik Piller (CIGS)

Bildigimiz tiim malzemeler arasinda bakir indiyum diselenide (CIS) en yuksek optik
absorbsiyona sahiptir. Bununla birlikte, bant araligt 1 eV civarindadir, bu nedenle
aragtirmacilar bant aralifi enerjisini gilines idealine yaklastirmak i¢in kafese galyum
yerlestirdiler. Bu, fotovoltaik hiicre yapimi igin bakir indiyum-galyum diselenide
(CulnGaSe: veya CIGS) malzemesi olarak gelistirildi (Bhattacharya 2013).

2.2.3 Uclincu Nesil Hucreler
3. nesil hiicrelerin organik ve boya duyarli olarak 2 sekilde incelenmektedir. Organik

giines pilleri, 1siktan, dis mekandan ve i¢ mekandan enerji toplamak icin ITO (seffaf

iletken oksit) ve metal arasina organik tabanli malzemeler kullanan bir teknolojidir. Glines
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pilleri, bir foto-aktif katman ve iki elektrot katmani olmak {izere birka¢ katmandan olusur
ve yari iletken polimer malzemeler kullanilarak da verimliligi arttirilir. Bu katmanlar,
nanometre Olgegindeki kalinlikta, gazetelerin basilmasina benzer sekilde rulodan ruloya
iretim kullanilarak basilir. Bu katmanlar tipik olarak ince bir plastik substrat iizerine

basilir ve ardindan koruyucu ve esnek bir folyo ile laminasyon yapilir (Sio 2019).

S1v1 boyalar iceren giines pilleri aslinda pillere oldukca benzer. Her iki ugta elektrotlar
vardir ve biri elektron kaybederken digeri bir elektron kazanir (oksidasyon ve indirgeme,
redoks olarak da bilinir). Bir gilines hiicresindeki tek fark, elektron kaybinin (iletim
bandina) bir fotonun emilmesiyle baglamasidir. 1991 yilinda, Gratzel ve Regan , titanyum
(IV) oksit film iizerinde sivi boya kullanan diisiik maliyetli bir giines pili gerceklestirdi.
Genel sema asagida gosterilmektedir ve boyaya duyarli gilines pillerinin genel bir

yaklagimi olarak bilinir hale gelmistir (Regan 1991).

—Platlnyum kapl FT&Arka koka) £

Elektrolit

| FTO (On kontak)
L —

Resim 2.2 Boya duyarli giines pili hiicresinin gosterimi (Mohammad Bagher 2016).

@ Duyarh boya () Titanya nanopargacik

Boyaya duyarli giines pillerini arasgtirmacilar i¢in pek gekici hale getirmedi, cunk
donabilirler ve genellikle diger giines pillerine gore daha fazla kararsizlik yasadilar. Ayrica
kisa tagima ozelliklerine sahiptirler yani miimkiin oldugunca fazla enerji yakalamak igin
yeterince hizli tepki vermiyorlar. Bununla birlikte, hala tizerinde ¢alisiliyorlar ve ylksek
verimlilikler elde ederek buyuk ilerleme kaydettiler. Tastyicilarin mesafesini sinirlayan

bazi galismalar da ¢ok umut verici gortintiyor (Sio 2019).
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Son olarak, boyaya duyarli giines pilleri ayn1 zamanda giinlimiizde en ¢ok calisilan giines
pili tiirlerinden biri olan perovskitlere dogru dnemli bir basamak gorevi gérmiistiir (Sio
2019).

2.3 Giines Pillerinde Kullanilan Yar: iletken Malzemeler

Giines pillerinde yari iletken malzemelerin kullanimi yiikk aktarim siireci igin ¢OK

onemlidir. Cdo,TiO2 ve ZnO en ¢ok kullanilan yar1 iletken malzemelerdir.

Dogada en fazla rutil formda bulunan TiO2’nin anataz ve brukit olmak Uzere 3 formu
vardir. Anataz formu diisiik sicaklikta kararli ve piramit, rutil formu igne kristal yapisina
sahip oldugu gozlenmistir. Genis bant araligina sahip olan TiO2 anataz formda 3,2 eV,
rutil formda 3 eV’dur. Kolay teminati, diisiik maliyetli ve zararsiz daha verim elde

edilebilir olmasindan dolay1 en gok kullanilan yar iletkendir (Tang 2009).

Zno modern malzeme biliminde, genis bant aralig1 (3,37 eV), iyi seffaflik, milkkemmel
elektron hareketliligi ve diigiik termal genlesme gibi birgok benzersiz 6zellige sahip
onemli bir 11-VI yar iletkenidir. Isik yayan diyotlar, ultraviyole (UV) lazerler, giines
pilleri, giines enerjili su bolme hucreleri, biyosensorler ve piezoelektronik gibi ¢ok sayida

yeni malzeme uygulamalarinda kullanilmaktadir (Miao, Liu 2015).

ZnO nanopartikiller, nanoteller, nanobeltler, nanoflowers vb. ¢esitlerde hidrotermal,
elektrokimyasal biriktirme, fiziksel ve kimyasal buhar biriktirme, puskirtme, atomik
katman biriktirme ve piiskiirtme pirolizi gibi ¢esitli sentetik yOntemler ve stratejiler

kullanilarak kolayca sentezlenebilir (Miao Liu 2015).
Kadmiyum Oksit (CdO) yari iletken, dogrudan ve genis bir bant bosluguna (4.05 eV)
sahiptir. Gaz sensorleri, giines pilleri, lazer vb. uygulama alanlarinda kullanilmaktadir

(Yakuphanoglu 2011).

Kadmiyum Oksit (CdO) filmler, magnetron puskirtme, darbeli lazer biriktirme,

puskirtme proliz teknigi ve sol-jel gibi farkli teknikler kullanilarak tretilmistir. Sprey
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piroliz teknigi, kadmiyum oksit (CdO) filmleri tretmek icin en ucuz ve en basit

yontemlerden biridir (Yakuphanoglu 2011).

Kadmiyum Oksit (CdO) hem yar1 iletken hem de piezoelektrik dzelliklere sahip benzersiz
bir kimyasaldir. Diger yar1 iletkenlerle karsilastirildiginda, Kadmiyum Oksit (CdO) daha
yiiksek eksiton baglanma enerjisine (75 meV) ve yaklasik 4.05 (eV) kadar bosluk
enerjisine sahiptir (Yakuphanoglu 2011).
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Sekil 2.3 Grétzel giines pilinde kullanilan malzemelerin indirgenme yikseltgenme enerji seviyeleri
iletkenlik band1 (kirmiz1) ve valans bandi (yesil) (Hagfeldt, Gratzel 1995).

2.4 Boya Duyarh Giines Pilleri

Biiyliyen bir aragtirma alan1 olan giines pili, organik fotovoltaik teknolojisidir. Hafifligi,
genis yiizey alani, diisiik maliyeti ve saglamligi dahil olmak iizere bir¢ok umut verici

avantaj1 vardir (Rudra 2019).

Organik giines pili, yliksek optik sogurma katsayilari nedeniyle diger gilines teknolojilerine
gore ¢ok daha biiylik miktarlarda giines enerjisi depolayabilir. Bu tiir glines enerjisi,
ozellikle siirdiiriilebilirliklerini artiracak yeni aragtirma ve gelistirme faaliyetleri yoluyla

sektorii hizla ilerletme potansiyeline sahiptir (Rudra 2019).
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Organik giines pilleri, inorganik silikon giines pillerinden farklidir, 1000 kat daha ince
yapilabilir ve bu da malzemelerde 6nemli tasarruf saglar organik boyar madde bitkilerde

bulunan klorofil gibi 15181 absorplayan bir molekiler yapidir (Rudra 2019).

Organik malzemelere dayali fotovoltaik hiicre konfiglirasyonu, inorganik yari
iletkenlerden farklidir. En belirgin fark, inorganik ve organik yari iletkenlerin fiziksel
Ozellikleridir. Plastik giines pilleri olarak da bilinen organik giines pili, giines enerjisini
elektrik enerjisine doniistiirmek i¢in kiigiik organik molekiiller, dendrimerler ve polimerler
seklinde organik malzemeler (karbon bazli) kullanir. Gelistirme faaliyetleri sebebiyle

organik pil sektorii hizla ilerleme potansiyeline sahiptir (Rudra 2019).

Organik giines pillerinde iletken metal oksit tabaka da elektronik iletkenligi i¢in dnemlidir.
Zn0O, TiO2 ve SnO2 vb. genis bant araligindaki metal oksitler gegmisten glinlimiize bu
alanda sik¢a kullanilmaktadir. Elektrik ve optik 6zellikleri ele alindaginda eldesinin kolay,

maliyetinin de diisiik olma sebebiyle TiO2 daha fazla tercih edilmektedir (Sarica 2013).

Boya giines pili yapiminda TiO2 metal elektrotu gibi karsi elektrot ve elektrolit sivisi da
bliyiik 6neme sahiptir. Elektrolit sivisi I3 /I iyonlar1 barindiran sivi bir ¢ozeltidir. Karsit
elektrot olarak genellikle Pt kapli ITO veya FTO camlar kullanilir. Boyar madde olarak
da genellikle Rutenyum, Azo, Osmiyum, Iridyum’un gibi inorganik boyar maddeler
kullanilmaktadir (Regan 1991)

Fotosentez gibi gelisen organik giines pillerinin ¢alisma prensibi 15181 absorbe eden boyar
maddenin elektron metalinin uyarilmasiyla iist enerji seviyesine ¢ikarir ve ITO iletken cam

yuzeyine transfer olur (Koleman 2011).

S+ hv—>S#* Absorpsiyon

S*>e + 5 Elektron enjeksiyonu
ST+4 »>S5+4 Rejenerasyon

A+te >4

Sekil 2.4 Isigin absorblanmasi ve elektron akigi (Sarica 2013).
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Boyar giines pil yapiminda metal oksit tabakasi yiizeyine tutturulmus boyar madde
sayesinde ylizeye diisen giines 15181 absorbe edilir bu metal oksit tabakasi yiizeyine
tutturulmus boyar maddeli elektrottan kopan elektronlarin tekrar redoks islemini saglayan

elektrolit sivisina iletilmesini saglamaktadir (Sarica 2013).

Giines Isign

Fro Pt Kaph FTO

Cam
Uwardmis Durum
=
I 5. Elektrolit
e e /\ Is e
Taban Durum

| : 1
1 Direnc I

Sekil 2.5 Boya duyarli giines pilinin isleyis prensibi (Gratzel 2003).

Gelen elektron Pt katkili kars1 cam iizerinden boyar maddenin HOMO enerji seviyesine
aktarilir boyar maddenin rejenerasyonu saglanmis olur. Boya uyarilmaya devam ettigi

stirece bu dongii devam eder (Sarica 2013).

Encn’i_ R N ooeh SRR G S St S _ _______ Vakum
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(\ ik Eg
h !
HOMO

Sekil 2.6 Fotonun sogurumu Ve yiik tastyici transferleri (Schilinsky 2002).

2.4.1 Giines Pillerinde Boyar Madde

Boyanin, gilines enerjisinin sogurulmasinda ve elektrik enerjisine doniistiiriilmesinde

Oonemli rolleri vardir;
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. Yar iletken tizerinde gii¢lii boya absorbsiyonu yapmas;

. Biiyiik goriiniir 151k toplama kapasitesi;
. Yari iletkenlere verimli bir sekilde elektron enjeksiyonu iyi iletim bandi;
. Son olarak, O veya —OH gruplar1 igermesi

Boyanin, gilines enerjisinin sogurulmasinda ve elektrik enerjisine doniistiiriilmesinde
onemli rolleri vardir. DSSC’lerde uygulanan boyalar, organik ve inorganik boyalar olmak
lizere iki tlre ayrilir. Inorganik boyalar metal kompleksi, drnegin Ruthenium ve
Osmium'un polipiridil kompleksleri, metal porfirin, ftalosiyanin ve inorganik kuantum

noktalarindan olusurken organik boya, dogal ve sentetik boyalardan olusur (Ludin 2014).

< />/ <O éT\

A~

(2 ("%
<}'> )

COOH

a) indolin. 9% b) Squarin, 4.5%

CICCC Y U L @(}ﬁ@r«iﬁizg
L

|
CH,COO" HO

¢) Kumarin, 6.5% d) Hemisiyanin, 5.2%

Sekil 2.7 Cesitli organik boya molekiillerinin yapis1 (Sonmez 2018).

Dogal boyalar, inorganik bazli DSSC'lere uygun bir alternatif sunar. Dogal olarak,
bitkinin meyveleri, ¢igekleri ve yapraklart kirmizidan mora farkli renkler gosterir ve basit
bir prosediirle elde edilebilen ve DSSC iiretimi i¢in kullanilabilen farkli dogal boyalar
icerir (Chang 2010).

Cesitli inorganik metal komplekslerinin ve organik boyalarin molekiiler miihendisliginde

cok sayida arastirma yapilmistir (Hao 2006).
Gegis koordinasyon kompleksleri, ylk transfer duyarlilastiricilar1 olarak kullanilir ve

standart kiiresel hava kiitlesi 1.5 giines 15181nda yaklasik %11 giines enerjisinden elektrik

enerjisine toplanir. Bu kompleksler, ayn1 zamanda daha yiiksek verimlilikleri, kimyasal
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stabiliteleri, uygun foto-clektrokimyasal vb. nedeniyle en etkili duyarlilastiricilardan
biridir. Gritzel ve grubu, goriiniir bolgeden yakin kizildtesi bolgeye yogun absorpsiyon
aralig1 nedeniyle en etkili hassaslastiricilar1 (%11) temsil eden bircok Ru kompleks

fotosensitizor gelistirdi (Hao 2006).
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Sekil 2.8 Rutenyum ve porfirin esasli boya molekiillerinin yapisi (Sénmez 2018).

Kimyasal kararliliklar1 ve olasiliklari ne olursa olsun yari iletken kati maddeler ile sarj
degisimi, Rutenyum kompleksleri biiyiik goriiniir 151k toplama kapasitesine sahiptir ve bu
da onlar1 gilines enerjisi doniistiirme cihazlarinin {iretimi i¢in akillica bir se¢im haline

getirir (Yuancheng 2012).

2.4.2 Akim - Voltaj Parametreleri

Giines pillerinin verimini ve parametrelerini belirlemek i¢in kullaniglhi bir metottur.

Verimin belirlenmesinde 4 0nemli parametre hesaplanir. Bu parametreler; kisa devre

akimi (Isc), acik devre potansiyeli (Voc), dolum faktorii (FF) ve giic doniisiim verimi ()’

dir (Sarica 2013).

17



I/mA

0.2 5 :
0.1 - /‘.
G| e pmpm e e o s U

| L e L) T T T T T T L) J 1
-0.2 -0.1 yO 0.1 0.2 0.2 0.4 05 |0.6 O 0.8 0.9
-0.1 4

o024 P, =V 1

-0.3

_0. 4 -

<) -0.5 4
-

- I

-0.6
II\ VDC.

Sekil 2.9 Bir fotovoltaik hiicrenin akim-voltaj grafigi (1-v egrisi). siyah ¢izgiler karanlikta, kirmizi
cizgi ise aydinliktaki karakteristigi gostermektedir (Guvenc 2012).

S0

FF (Dolum Faktorii): maksimum giiciin, acik devre gerilimi ile kisa devre akimi ¢carpimina
oranidir pilin gii¢c kaynag olarak kalitesinin gostergesidir(Sarica 2013).
Pilin verimi; 1, giines pilinin performansi gostermektedir. Elde edilen maksimum giicilin

(MMP), giines pili ylizeyine gelen 151k siddetine (P 151k) oranidir.

pr = Loz e
Voc: Acik devre potansiyeli
Isc: Kisa devre akimi
Imax: MPP’deki akim yogunlugu
Vmax: MPP’deki gerilim
n : Pilin verimi
n=Voc Isc FF/ Plight (2.2)

2.5 Silanlar

Silan birlestirme maddeleri, organik ve inorganik malzemeler arasinda dayanikli bir bag
olusturma yetenegine sahiptir. Birbirine benzemeyen malzemeler arasindaki
karsilagsmalar, genellikle en az bir silisli veya silisli 6zelliklere sahip yilizey kimyasina

sahip bir eleman: igerir. Silikatlar, aliiminatlar, boratlar vb. yer kabugunun temel
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bilesenleridir. Bu tlir malzemeleri iceren arayuzler, istenen heterojen ortamlari olusturmak
veya farkli fazlarmm yigin ozelliklerini tek tip bir kompozit yapiya dahil etmek icin
yiizeylerin modifiye edildigi dinamik bir kimya alan1 haline gelmistir (Int. Kyn. 3).

R-(CH,),—Si—X
A R S

Organofunctional Linker Silicon Hydrolyzable
Group atom Groups

Sekil 2.10 Silan genel formali.

Bir silan birlestirme ajani i¢in genel formiil tipik olarak iki islevsellik sinifin1 gosterir. X,
hidrolize edilebilir bir gruptur, tipik olarak alkoksi, asiloksi, halojen veya amindir.
Hidrolizin ardindan, siloksan baglarini olusturmak i¢in diger silanol gruplariyla, 6rnegin
silisli dolgularin yiizeyindekilerle yogunlasabilen reaktif bir silanol grubu olusur.
Aliiminyum, zirkonyum, kalay, titanyum ve nikel gibi diger oksitlerle de kararli
yogunlasma {iriinleri olusturulur. Bor, demir ve karbon oksitleriyle daha az kararli baglar
olusur. Alkali metal oksitler ve karbonatlar Si O- ile kararli baglar olusturmaz. R grubu,
istenen Ozellikleri veren bir islevsellik sunabilen hidrolize olmayan bir organik radikaldir

(Int. Kyn. 3).

Bir organosilanin bir substrat ile reaksiyona sokulmasinin nihai sonucu, substratin 1slatma
veya yapisma Ozelliklerini degistirmekten, substrati heterojen araylizde kimyasal
dontigiimleri katalize etmek i¢in kullanmaktan, arayiiz bolgesini siparis etmekten ve bolme
ozelliklerini degistirmekten kadar degisir. Organik ve inorganik malzemeler arasinda

kovalent bir bag kurma yetenegini dnemli dlgiide igerir (Int. Kyn. 3).

Yaygin olarak kullanilan organosilanlarin ¢gogu, bir organik ikame ediciye ve {i¢ hidrolize
edilebilir ikame ediciye sahiptir. Yiizey isleme uygulamalarinin biiylik ¢ogunlugunda,
trialkoksisilanlarin alkoksi gruplari, silanol igeren tiirler olusturmak i¢in hidrolize edilir.
Bu silanlarin reaksiyonu dort adimdan olusur. Baglangigta, {i¢ kararsiz grubun hidrolizi
meydana gelir. Oligomerler i¢in yogunlagma takip eder. Oligomerler daha sonra substratin

OH gruplari ile hidrojen bag1 olusturur (int. Kyn. 3).
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Son olarak, kurutma veya sertlestirme sirasinda, su kaybi ile birlikte substrat ile kovalent
bir baglant1 olusturulur. Sirali olarak agiklanmasina ragmen, bu reaksiyonlar ilk hidroliz
adimindan sonra eszamanli olarak gergeklesebilir. Arayiizde, organosilanin her
silikonundan substrat yuzeyine genellikle sadece bir bag vardir. Kalan iki silanol grubu,
yogunlastirilmig veya serbest formda mevcuttur. R grubu, diger fazlarla kovalent

reaksiyon veya fiziksel etkilesim i¢in kullanilabilir durumda kalir (int. Kyn. 3).

Silanlar, tek tabakal1 ve buhar faz1 biriktirme gereklilikleriyle tutarli susuz kosullar altinda
yiizeyleri degistirebilir. Yiiksek sicakliklarda (50 °© -120 °C) uzatilmis reaksiyon siireleri
(4-12 saat) tipiktir. Alkoksisilanlardan sadece metoksisilanlar, buhar biriktirme igin kataliz
olmadan etkilidir. Buhar faz1 birikimi igin en etkili silanlar, déngiisel azasilanlardir (int.
Kyn. 3).

Silan organik polimerler ve cam, mineraller ve metaller gibi inorganik dolgu maddeleri.
Silan baglama ajanlarinin genel yapisi (RO). Organofonksiyonel grup ve alkoksi grubu,
sirastyla polimer matris ve dolgu partikulleri ile gicli baglar olusturabilir. Alkoksi
gruplarinin hidrolizinden kaynaklanan hidroksi gruplarinin sayisi, optimum baglama
etkilerinin elde edilmesi i¢in silan baglama maddesinin hidroliz ve yogunlagma oranlarinin
ayarlanmasiyla kontrol edilebilir. Sekil 2.11, iki faz arasindaki ara yiizey bagini
iyilestirmek i¢gin bir silan birlestirme maddesinin mekanizmasini gdstermektedir (Int. Kyn.

3).
Xww»nr Si(OR); +3 HyO —— XA Si(OH); + 3 ROH
OH oH
1

OH OH

Organic polymer

Sekil 2.11 Silan birlestirme ajaniyla gelistirilmis ara yiizey baglanmasi (int. Kyn. 3).
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Genel olarak vinil, alil, amino, metakriloksi ve epoksi gruplar1 gibi organik gruplar

polimerlerle olumlu tepkimeye girebilir (int. Kyn. 3).

2.6 Sol-Jel

Sol-jel siiregleri temel olarak, sivi bir ortamda bir oksit ag1 gelistiren molekiiler dnciiler
olan metal alkoksitlerin hidroliz ve yogunlasma reaksiyonlarma dayanir OKsit
materyallerin yapilari, reaksiyon hizina ve bunu izleyen kurutma ve islem sonrasina gore
nanopartikiillerden jele doniisiir. Sol-jel reaksiyon parametrelerinin dogru kontrolii, cam,
fiber, seramik tozu ve ince film formundaki malzemelerin belirli 6zelliklerinin birgok

formunu Uretmek icin tasarlanabilir (Sanchez, Livage 1988).

Onciilerin trlerine gore, sol-jel islemi iki tiire ayrilabilir: organik ve inorganik. Organik
yol, sol-jelin, iki asamali bir inorganik polimerizasyon olarak diisliniilebilecek metal
alkoksitler tarafindan hazirlanmasidir. Ilk adim, hidroksile metal merkezler elde etmek

icin alkoksit ligandlarinin hidrolizidir (Sanchez, Livage 1988).

M(OR)n+H20=M(OR)n—1OH+ROH (2.3)

Ikinci adim, asagidaki gibi oksijen kopriileri olusturan ve XOH tiirlerini disari atan bir
oksilasyon reaksiyonunu igeren, oksipolimerler olusturmak icin hidroksile tiirlerin

yogunlastirilmasidir.

M-OH+M-0OX=M-0-M+XOH (X=HveyaR) (2.4)

Yogunlasan tiirler, bu reaksiyonlar ilerledik¢e oksopolimerlere ve daha sonra fazla su
eklendiginde sulu oksitler MOn, xH20'ya yol agar. Sol-jel kimyasinin boyle bir agiklamasi
cok basittir ve inorganik oksopolimerlerin biiyiimesini kontrol etmek i¢in kimyasal katk1
maddelerinin neden eklenmesi gerektigini agiklamaz. Aslinda, ¢cogu sol-jel reaksiyonu
hidroksillenmis tiirleri igerir ve niikleofilik ikameler olarak tanimlanabilir (Sanchez,

Livage 1988):
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Sol-jel kimyasinin kokeni, 19. yilizyilda SiCls'ten hazirlanan bir alkoksidin havaya maruz
kaldiginda jel olusturmaya basladig1r gozlemidir. Bunun daha sonra, silikon alkoksidin
hidrolizine ve ardindan yogunlasmaya neden olan atmosferik nem tarafindan
yonlendirildigi bulundu. Bu islemler ¢ok farkli yapilara sahip jeller olusturmak igin
Ornegin asit veya baz kataliziyle dikkatlice ayarlanabilirligi 0 zamandan beri genis capta
incelenmistir, hidroliz ve yogunlagma kimyasi, kolayca alkoksitler olusturan elementlerin
sayis1 ve ayrica bu bilesiklerin cogunun yiiksek reaktivitesiyle sinirlidir. Ayrica, farkli
alkoksitlerin ¢ok farkli hidroliz oranlari, onemli faz ayrilmasina, Uclu veya dortli
sistemleri sentezlemede giicliiklere yol agabilir. Bununla birlikte, bu 'geleneksel' sol-jel
Kimyasi, halen malzeme kimyasmin en yaygin kullanilan ve {izerinde c¢alisilan

alanlarindan biridir (Sanchez, Livage 1988).

Sol-jel teknigi ile elde edilen nihai triinlerin 6zelliklerini etkileyen faktorler arasinda
hidroliz orani, hidrolize edici maddenin asitligi, jellesme kosulu, kurutma kosulu ve

prosediirler ve ¢oziicii tiirleri yer alir (Sanchez, Livage 1988).

2.6.1 Hidroliz orani

Hidroliz orani, denklem 2.5de, ana harici parametredir ve metal alkoksitlerin hidrolizini

ve yogunlagmasini kontrol etmede 6nemli oldugu gosterilmistir (Int. Kyn.5).

h=[H20]/[M(OR)z] (2.5)

Burada H20 ve M (OR) z, sirasiyla, su ve metal alkoksit, molar sayilardir; z, metal M'nin

degerlik yiikiidiir.

Eklenen daha diisiik su miktari, diisiik capraz baglanma {irtiniinii olusturmak kolaydir ve
solun viskozitesi artar; eklenen su miktar1 ne kadar ytiksek olursa, yiiksek oranda ¢apraz
bagh bir iirlin olusturmak kolaydir ve viskozite azalir. Bu nedenle su miktari, {irliniin
yapist ve viskozite ve jellesme siiresi iizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir. Zaman h <1, su
molekdlleri tam hidrolizi olusamaz ve boyle olmasi jellesme ya da ¢okelmesi igin yeterli

degildir. 1<h<z oldugunda, zincir oksipolimerler olusabilir. Zaman h>z, ¢capraz baglanmis
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oksipolimerler elde edilebilir ve nanopartikiiller ya da jeller olusturulabilir. Hidroliz

oranimin da hidroliz ve yogunlasma hiz1 iizerinde biiyiik bir etkisi vardir (Int. Kyn.5).

2.6.2 Katalizorler

Hem asitler hem de bazlar sol-jel reaksiyonlarini katalize edebilir. Hidroliz ve yogunlagma
reaksiyonlar;, SN, niikleofilik ikame reaksiyon mekanizmasi ile agiklanabilir. Ornek
olarak alkolii ele alalim, silikon alkoksiti hidrolize etmek kolay degildir ve hidrolizi ve
polimerizasyonu genellikle asit veya alkali ile katalize edilir. Inorganik asit, kismen
negatif yiikli alkoksi matrisi yapabilir, boylece silikon atomundan kopmasi kolaydir.
Alkali, alkali katalizli hidrolizde nukleofilik hidroksil OH ve Si-OH proton kayb1 saglar,
bdylece polimerizasyonu hizlandirir. Fazla su varliginda, asitle katalize edilen hidroliz
reaksiyonu nedeniyle Si(OH) olusabilir. Polimerizasyon hizi, alkali kataliz kosulu altinda

hidrolizinkinden daha hizlidir. Asit veya baz katalizi tek katalizor degildir (Int. Kyn.5).

2.6.3 PH degeri

Cinko oksit (ZnO) nanopartikilleri, dnciil olarak sitrik asit kullanilarak sol-jel yontemi ile
hazirlanmis ve sentezlenmistir. Tavlama sicakligi 600 °C'de sabitlendi. pH'in partikiil
boyutu tizerindeki etkisi arastirildi. Prekiirsor icin ii¢ farkli pH (3.0, 5.0 ve 1.01) secildi ve
Zn NPs boyutunun 6nct alkalinitesi ile arttig1 ortaya ¢ikt1. Sol-jel ¢ozeltisinin pH degeri,
reaksiyonlar katalize etmek i¢in asitler ve alkaliler eklendiginde degisecektir. Deneysel
sonuglar, pH degeri ve hidroliz oraninin, iirinlerin morfolojileri tizerinde sinerjik bir

etkiye sahip oldugunu gostermektedir (Int. Kyn. 5).

2.6.4 Reaksiyon sicakhgi

Genel olarak, artan sicaklik hem hidroliz hem de yogunlasma hizinin artmasina neden olur

(Int. Kyn.5).

Oncii hazirlamanin yan sira, sol-jel siireci asagidaki temel adimlarda dzetlenebilir:
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1- Alkoksitlerin hidrolizinden ve kismi yogunlagsmasindan 'sol' sentezi,

2- Metal-okso-metal veya metal-hidroksi-metal baglari olusturmak i¢in polikondensasyon
yoluyla jelin olusumu,

3- Jel ag1 icinde yogunlagmanin devam ettigi, siklikla kii¢iildiigii ve ¢oziicliniin atilmasina
neden olan sinerez veya "yaslanma",

4- Gozenekli agin ¢okmesi yoluyla yogun bir "kserojel" olusturmak veya 6rnegin siiper
kritik kurutma yoluyla bir aerojel olusturmak igin jeli kurutmak,

5- 800 °C'ye kadar yiiksek sicaklikta kalsinasyon yoluyla ylizey M—OH gruplarmin
uzaklastirilmasi (gerekirse) (Sanchez, Livage 1988).

2.6.5 Sol Jel Avantaj ve Dezavantajlari

Sol-jel islemi, numunelerin yiiksek saflik, homojenlik ve kolay kontrol yapisi saglar.
Fonksiyonel malzemelerin hazirlanmasinda sol-jel isleminin en onemli avantajlart su

sekildedir (Amiri S 2016 ):

Tiim asamalarda gerekli sicakliklar diisiik ve oda sicakligina yakindir. Daha sonra, organik
materyalin ve yakalanan tiirlerin termal ayrigmasi en aza indirilerek ytiksek saflik ve
stokiyometri elde edilir.

Farkli metaller i¢in organometalik onciiler karisabilir oldugundan, homojen soliisyonlar
kolaylikla elde edilir. Sol-jel, ¢ozeltinin reaksiyonu ile baslatildigindan, malzemeler ¢ok
muntazamdir ve modifiye edilmesi kolaydir; bu, malzemenin fiziksel ve kimyasal
ozelliklerini kontrol etmek icin cok énemlidir.

Metal alkoksitler ve karigik alkil/alkoksitler gibi dnctler, yiiksek saflikta {iriinlere yol agan
yaygin tekniklerle (6rn., damitma veya siiblimasyon) kolayca saflastirilir.

Sol-jel isleminde kimyasal kosullar hafiftir. Hidroliz ve yogunlastirma, hafif pH kosullari
altinda asit veya alkali ile katalize edilir.

Oldukca gozenekli ve nanokristalin malzemeler bu yontemle sentezlenebilir.

Nihai iriiniin kolloid partikiil boyutu ve gozenek boyutu, gozenekliligi ve kimyasi,
onciillerin kimyasal olarak islenmesi, kontrollii hidroliz oranlar1 ve yogunlasma ile

optimize edilebilir .
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Birkac bileseni tek bir adimda veya iki adimda birlestirebilmek. Numunelerin farkli
fiziksel formlarda dretimi. Ayn1 hammaddeden baslayarak, islemin degistirilmesi elyaf,
toz veya film ve kompozit malzemeler gibi farkl iiriinler elde edebilir.

Islem sicaklig1 diisiiktiir, inorganik malzemeler yaklasik 600 °C'de diisiik sicaklik
kosullarinda sentezlenebilir, iirliniin bilesimi ve yapis1 tek tiptir, tane boyutu kiigiiktiir,
malzeme pargaciklarinin aktivitesi artar ve malzemenin performansi artar.

Buyuk 6lcekli endistriyel Gretim icin uygundur.

Sol-jel islemenin olumsuz faktorleri arasinda yiiksek onciil maliyeti, genel olarak yiiksek
maliyet ve biiyiikk miktarlarda organik yan iiriinlerin atilmasiyla iliskili ¢gevresel sorunlar
yer alir. Olumsuz yorumlardan ortak bir tema, onciil olarak alkoksitlerin kullanildig1 1slak
kimyasal islemedir (Uhlmann 1997).

Sol-jel islemi, farkli sicakliklarda farkli kimyasal ve kristal morfoloji olusumu olan faz
kontroliindeki zorluk agisindan daha karmasiktir. Morfoloji nispeten basit, genellikle
kiiresel pargaciklardir (Uhlmann 1997).

Jellesme, kurutma ve 1s1l islem, numuneyi hazirlamak i¢in ¢cok zaman alir. Kurutma ve 1s1l
islem agamasinda, numune biiytik bir agirlik kaybina ve gerilmeye sahiptir, film ¢atlamaya
meyillidir ve bu durum ince filmin kalinligin1 objektif olarak sinirlandirr, film kalintist

gozenekliligi ile sonuglanir (Uhlmann 1997).

2.7  Grafen Nanotabaka (GNP)

Grafen iki boyutlu malzeme atomik 6lgekli bir karbon bal petegi kafesinden olusan, birgok
olaganiistii 0zellikleri vardir. Bunlar ylksek tastyict hareketliligi, mekanik sertlik ve cok

iyi bir elektromanyetik tepki gibi siralanabilir.

Son birkag yildir, grafen arastirmalari ¢cok hizli gelisti. Ancak su anda yiiksek maliyet ve
diisik verim grafen arastirma ve uygulamasini engelliyor. Son yillarda, grafen
nanoplatelet (GNP), birkag yigilmis grafen tabakalarinin devam eden gelisimini
genisletmek i¢in daha fazla olasilik sunmak iizere ortaya ¢ikmistir ve arastirilmaya devam

edilmektedir (Deligeorgis 2009).
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Grafen ile karsilastirildiginda GSMH ¢ok daha diisiik iiretim maliyetine ve daha iyi
istikrara sahiptir. Grafen nanoplateletler (GNP'ler), ylksek elektriksel iletkenlik, yiksek
modul, yuksek mukavemet, yuksek termal iletkenlik ve ylksek 6zgiil ylizey alan1 gibi iyi
Ozelliklere sahip olan, tek veya ¢ok katmanli grafit diizlemli iki boyutlu karbon yapili

malzemelerdir (Zhang 2011).

Ortalama 5-10 nanometre kalinliga sahip grafen nanotabakalar 50 mikrona kadar degisen
boyutlarda sunulmaktadir. Bu ilging nanopartikiiller, karbon nanotiiplerin duvarlarinda
bulunanlarla ayni, diizlemsel bir formda olan kisa trombosit sekilli grafen tabakalarindan
olusuyor. Hidrojen veya kovalent baglanma yetenegi, trombositlerin kenarlarindaki
bolgelerde islevsellestirme yoluyla eklenebilir. Gelismis bariyer 6zellikleri ve gelistirilmis
mekanik oOzellikler (sertlik, mukavemet ve yiizey sertligi) benzersiz boyutlar1 ve
morfolojileri nedeniyle grafen nanoplateletler ile elde edilebilir. Nanoplateletler, saf
grafitik  bilesimlerinin bir sonucu olarak miikkemmel elektriksel ve termal

iletkenlerdir (Huang 2012).

Grafen Nanoplateletler ;

* Termal iletkenligi ve kararlilig1 artirmada

* Elektriksel iletkenligi

* Bariyer 6zelliklerini iyilestirilmesinde kullaniimaktadir.
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3. MATERYAL ve METOT

3.1 Althik Malzemelerinin Hazirlanmasi

Deneyimizde kullanacagimiz iletken (ITO) camlar ilk olarak temizlenme islemi
goriilmiistiir. Elde edilen ince filmlerin 6zelliklerini etkilediginden dolay1 kaliteli film elde

edebilmek i¢in alt taban temizligi oldukg¢a onemlidir.

Temizleme islemlerinde 10 ml saf su ve 10 ml etanol, aseton kullanilmustir. fletken cam
tizerindeki iletkenlik Ozeligine zarar vermekten kacinilmistir. Yapilan kaplamalar
sonucunda iyi bir kristallesme elde etmek i¢in ve dlgiilen sonuglarinda istenilen verilere

ulasabilmek i¢in iletken camin 6zelliginin bozulmamasi gerekmektedir.

3.2 Cozeltilerin Hazirlanmasi

ITO camlarin kaplanmasi i¢in TMSPM, GLYMO, Etanol, Hidroksi Etil Metakrilat
(HEMA), Darocure, Ti Alkoksit, Asetil Aseton, grafen nanotabaka 7 um, 18 pum, 30 um
boyutlarinda, Rutenyum, H20, (3-Aminopropyl) triethoxysilane (APTES) ve TiO; farkli

kombinasyonlarda kullanilarak ¢ozeltiler hazirlanmistir.

ITO cam ylzeyleri kaplamak i¢in hazirlanan ¢ozeltiler igerdikleri bilesenlere gore gruplara

ayrilmistir. Her kaplama ¢ozeltisine ¢ozelti kodu verilmistir.

TMSPM katkili ¢ozeltiler 1(T) olarak ve GLYMO katkili ¢ozeltiler 2(G) olarak

adlandirilip hazirlanmigtir.

1. adimdaki ¢ozeltiler 30 dk manyetik karistiriciya tabi tutuldu. 2. adimdaki ¢ozeltilerde
30 dakikalik karisima tutulan ¢ozeltiler ile birlestirilerek 2 saat daha manyetik karistiriciya
tabi tutuldular. Daha sonra 3. adimdaki ¢ozelti eklenerek 1 saat daha manyetik karistiriciya
tabi tutuldular Sekil 3.1°deki 1(T) ¢ozeltileri hazirland:.
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1. ADIM

3g TMSPM 7.5g Etanol

A 4

2. ADIM
[

10g Hidroksi Etil Metakrilat (HEMA) 0.4g Darocure

1.42g Ti Alkoksit

Sekil 3.1 TMSPM katkil1 ¢ozelti eldesi (1T).

Cizelge 3.1°de verilen oranlarda TMSPM ile yapilan katkilandirmalar isim atamalari

yapilarak hazirlandi.

1 (T) ¢ozeltinin %1 degerinde ayr1 kaplara 7 pum, 18 pm, 30 um boyutlarinda GNP
eklenerek 1 saat manyetik karigtiriciya tabi tutuldular (T7-T18-T30).

Hazirlanan T7-T18-T30 ¢ozeltilerine 0,03 gr rutenyum (boyar madde) katilarak bir saat
manyetik karigtiriciya tabi tutuldular ve TR7-TR18-TR30 ¢ozeltileri elde edildi.

Hazirlanan T7-T18-T30 c¢ozeltilerine 2 gr TiO2 nano toz katilarak bir saat manyetik
karistiriciya tabi tutuldular ve TT7-TT18-TT30 ¢ozeltileri elde edildi.

Hazirlanan T7-T18-T30 c¢oOzeltilerine 2 gr TiO2 nano toz ve 0,03 gr rutenyum (boyar
madde) katilarak manyetik karistiriciya tabi tutulan ¢ozeltiler hazirlandi (TTR7-TTR18-
TTR30).



Cizelge 3.1 TMSPM katkili ¢ozeltiler.

TMSPM Katkih Cozeltiler

1(T) GNP 7 um GNP 18um GNP 30um Rutenyum TiO2
T7 30,71 gr 0,30gr
T18 30,71 gr 0,3gr
T 30 30,71 gr 0,3gr
TT7 30,71 gr 0,3gr 29r
TT18 30,71 gr 0,3gr 29r
TT30 30,71 gr 0,3 ar 29r
TR7 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr
TR18 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr
TR30 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr
TTR7 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr 29r
TTR18 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr 29r
TTR30 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr 29r

Sekil 3.2’ deki akim semasinda gosterilen GLYMO katkili ¢6zeltinin hazirlanmasi 1.Adim
ile 2. Adim’daki 30 dakikalik karigima tutulan ¢ozeltiler birlestirilerek 2 saat boyunca
manyetik karistiriciya tabi tutuldular. Bu islemden sonra ¢ozeltinin %1 degerinde ayri
kaplara 7 um, 18 pm, 30 um boyutlarinda GNP eklenerek 1 saat manyetik karistiriciya
tabi tutuldular. Sekil 3.2°deki 2(G) ¢ozeltiler hazirlandi.

———————————————————

0.72g H,0

2.36g GLYMO 10 ml Etanol

2.21g (3-Aminopropyl)triethoxysilane (APTES)

\ 4

10 ml Etanol

Sekil 3.2 GLYMO katkili ¢ozelti eldesi 2(G).
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Cizelge 3.2° de gosterildigi gibi isimlendirilen ¢ozeltilerin hazirlanmasi 2 (G) ¢6zeltinin
%1 degerinde ayr kaplara 7 pm, 18 pm, 30 pm boyutlarinda GNP eklenerek 1 saat
manyetik karigtiriciya tabi tutuldular (G7-G18-G30).

Hazirlanan G7-G18-G30 ¢ozeltilerine 0,03 gr boyar madde ( rutenyum) katilarak bir saat
manyetik karistiriciya tabi tutuldular ve GR7-GR18-GR30 ¢ozeltileri elde edildi.

Hazirlanan G7-G18-G30 cozeltilerine 2 gr TiO2 nano toz katilarak bir saat manyetik
karistirictya tabi tutuldular ve GT7-GT18-GT30 ¢0Ozeltileri elde edildi.

Hazirlanan G7-G18-G30 ¢ozeltilerine 2 gr TiO2 nano toz ve 0,03 gr boyar madde katilarak
1 saat manyetik karistirictya tabi tutulan ¢ozeltiler hazirlandi GTR7-GTR18-GTR30.

Cizelge 3.2 GLYMO katkili gozeltiler.
GLYMO KATKILI COZELTILER
2(G) GNP 7 um GNP 18um GNP 30um Rutenyum  TiO.

G7 30,71 gr 0,3gr
G 18 30,71 gr 0,3gr
G 30 30,71 gr 0,3 gr
GT7 30,71 gr 0,3gr 29r
GT18 30,71 gr 0,3 gr 2qr
GT30 30,71 gr 0,3 gr 29r
GR7 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr
GR18 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr
GR30 30,71 gr 0,3 gr 0,03 gr
GTR7 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr 29r
GTR18 30,71 gr 0,3gr 0,03 gr 29r
GTR30 30,71 gr 0,3 gr 0,03 gr 29r

3.3 ITO Camlarin Kaplanmasi ve Sinterlenmesi:

Bu calismamizda iki farkli silan ¢esidi ( GLYMO, TMSPM), 3 farkli boyutta grafen
nanotabaka (GNP) (7 pum, 18 pum, 30 pum) ve TiO2 nano toz kullanarak 8 adimda

¢ozeltilerimizi hazirlayarak ITO camlarin iizerine film aplikator (Resim 3.1) yontemi ile
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kaplama yapildi. Kaplanan numuneler 30dk UV kirleme (Resim 3.4) yapildiktan sonra
etiivde (Resim 3.2) 80 °C’de 30 dk termal kiirlemeye tabii tutulur.

NIIL TI-4S & DiGriTtan

E— -
Resim 3.3 Manyetik karistiric1 (Multi-HS DIG).
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Resim 3.4 UV 1sik kiir cihazi.

3.4  Kaplanan Cam Malzemelerin Goruntdleri

Film aplikatadr yardimi ile kaplanmig ITO camlarin goriintiileri Cizelge 3.3 ve Cizelge 3.4
de ki gibidir.

Cizelge 3.3 TMSPM katkistyla kaplanmig ITO camlarin gériintiileri.

TMSPM Kaplama
TMSPM-GNP

T18

TMSPM-Rutenyum

T30

TR30




TMSPM-TiO;

TT7 TT18 TT30
TMSPM -TiO;.Rutenyum

TTRY TTR18 TTR30

Cizelge 3.4 GLYMO katkistyla kaplanmis ITO camlarin goriintiileri.

GLYMO Kaplama

GLYMO -GNP

G7 G18 G30
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GLYMO -Rutenyum

GR18 GR30

GLYMO- TiO;

GT18 GT30
GLYMO -TiO2- Rutenyum

GTR7 GTR18 GTR30

3.5 Kaplanan ITO Camlarin Pil Haline Getirilmesi

4 x 4 cm Olcgilerinde ITO cam yiizeyine her bir ¢ozelti kaplamasina karsilik gelecek (24
adet) platin kaplamasi yapildi. GLYMO ve TMSPM Kkatkilandirmasi ile hazirlanan
cozeltilerle kaplanmis olan (Cizelge 3.3, Cizelge 3.4) ITO camlar ve karsit cam olarak Pt
kaplama yapilan ITO camlar (Resim 3.4) kapli yiizeyleri birbirine bakacak sekilde
aralarina termoplastik malzeme konularak yapistirildi. Kontak almak i¢in ITO camlarin

1/4 i ¢ozeltilerle kaplanmamis olarak birakildi. ITO camlar sandvi¢ seklindeki yapiya
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dontistiiriildii (Resim 3.5) ve ince uglu bir siringa yardimiyla hazirlanan elektrolit sivisi

enjekte edilerek dolduruldu.

Elektrolit Sivis1 hazirlanmasi; 10 ml saf etilen ile 0,012gr I> (iyot) behere konularak
manyetik karigtiricida ¢oziinene kadar karisima tabii tutuldu. Daha sonra 0,83gr KI
(Potasyum Iyodiir) eklenerek bir saat daha karisima tabi tutuldu ve elektrolit s1vis1 sandvig

seklindeki iki iletken cam arasina enjekte edilerek pil yapimi tamamlanda.

."4
[P a4

Resim 3.5 4/3"ii Pt kapli ITO cam.

Resim 3.6 Iki iletken cam arasina elektrolit stvis1 enjekte edilmis pil.
3.6  Karakterizasyon Testleri
Yiizey kaplamasi gerceklesen ITO cam numuneler sonuglarin degerlendirilmesi igin FT-

IR, dijital mikroskop ve UV aydinlik karanlik akim voltaj analizleri yapilmistir.
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3.6.1 Dijital Mikroskop Gorinttsu

Dijital mikroskoplar yiksek c¢ozlndrlikte buyitme yaparak goézle gérilmeyecek kadar

klciik ayrintilar1 gozlemlememize olanak vermektedir.

Resimde 3.6’da verilen dijital mikroskop cihazi ile kaplanan ITO camlarin kesit analizleri

yapilarak kaplama kalinliklar1 6l¢tilmiistiir.

'''''''''
e e

=

Resim 3.7 Deneyde kullamilan dijital mikroskop cihazt.
362 FT-IR Analizi

FTIR, "Fourier doniisiimii kizil6tesi" spektroskopisi (Resim 3.7) organik sentez, polimer
bilimi, petrokimya miihendisligi, ila¢ endiistrisi ve gida analizinde kullanilir. Bilesiklerin
tanimlanmasina ve herhangi bir karisimdaki bilesenlerin belirlenmesine kadar genis bir

uygulama yelpazesine sahiptir (Mohamed 2017).

Bir molekiiliin kovalent baglari, bagdaki titresim enerjisini degistiren belirli dalga
boylarindaki radyasyonu segici olarak emer. Kiziltesi radyasyonun neden oldugu
titresimin tiirii bagdaki atomlara baghdir. Farkli baglar ve fonksiyonel gruplar farkli
frekanslar1 emdiginden, iletim modeli farkli, molekiiller i¢in farklidir. Spektrum, X ekseni
tizerinde kaydedilen dalga numarasi (cm — 1) ve Y ekseni tizerine kaydedilen transmitans
ile bir grafige kaydedilir (Mohamed 2017).
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Resim 3.8 FT-IR spektrum cihazi.
3.6.3 Hassas Akim Kaynagi

Olguimler de kaplamalarin iizerindeki baglantilar bilgisayar destekli bir hassas akim
kaynag1 ve nanovolt dlgere baglanarak farkli durumlardaki akima bagl potansiyel verileri
dlgiilmiistir (Resim 3.8). Olgiimde kullanilan hassas akim kaynagi igin Keithley
markasinin 2400 modeli cihazi kullanilmistir. Hassas akim kaynagi en diisiik Akim ( 10
nA - 7A DC), gerilim (200 mV - 200 V), glic 100 W DC' ye kadar ve 1000 W darbe
glicline sahiptir. Cihazlardan alinan veriler Akim/Voltaj (A/V) grafigine aktarilmigtir. Pil
haline getirilen numunelerin aydinlik ve karanlik ortamdaki Akim/Voltaj 6lgtimleri

yapildi.

Resim 3.9 Keithley 2400 marka hassas akim 6lger.
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4. BULGULAR

4.1 Dijital Mikroskop Goriintiisii Sonuglari

Kaplama kalinliklar1 kontrolii i¢in farkli noktalardan dl¢timler alindi ve ortalama 6lgiim

degerleri hesaplandt:

Sekil 4.1 de verilen GLYMO-GNP katkilandirmasi ile kaplanmis numunelerin kesit
kalinliklar1 hesaplanmistir. inceledigimizde en iyi sonu¢ G30 (7,291 pm ) numunesi

oldugu gozlemlenmektedir.

Cizelge 4.1 G7-G18-G30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

: ! ) L {
G7 15,884 um G18 9,956 um G30 7,291 pm

Sekil 4.2° de verilen GLYMO-GNP-Rutenyum katkilandirmasi ile kaplanmis numunelerin
kesit kalinliklarini inceledigimizde en iyi sonu¢ GR 18 (4,454um) numunesi oldugu

g6zlemlenmektedir.

Cizelge 4.2 GR7-GR18-GR30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

o

3

!

)
i & a ‘.“al
GR7 24,747 uym GR18 4,454pm GR30 14,934pum
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Sekil 4.3° de verilen GLYMO-GNP-TIO; katkilandirmas ile kaplanmis numunelerin kesit
kalinliklarin1 inceledigimizde en iyi sonu¢ GT 18 (13,886um) numunesi oldugu

g6zlemlenmektedir.

Cizelge 4.3 GT7-GT18-GT30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

GT7 75,851 um GT18 13,886um GT30 45,196

Sekil 4.4’ de verilen GLYMO-GNP-TIO, -Rutenyum katkilandirmasi ile kaplanmus
numunelerin kesit kalinliklarini inceledigimizde en iyi sonu¢ GTR 7 (23,581um)

numunesi oldugu gozlemlenmektedir.

Cizelge 4.4 GRT7-GRT18-GRT30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

23,581lpym  GTRI18 34,192um GTR30 92,096um

GTRY

Sekil 4.5 de verilen TMSPM-GNP katkilandirmasi ile kaplanmis numunelerin kesit
kalinliklarimi inceledigimizde en iyi sonu¢ T30 (7,991 pm) numunesi oldugu

g6zlemlenmektedir.
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Cizelge 4.5 T7-T18-T30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

T7 27,642 pm T18 15,458 um T30 7,991 pm

Sekil 4.6’ de verilen TMSPM-GNP-Rutenyum katkilandirmasi ile kaplanmis numunelerin
kesit kalinliklarini inceledigimizde en iyi sonu¢ TR18 (6,681 pum) numunesi oldugu

g6zlemlenmektedir.

Cizelge 4.6 TR7-TR18-TR30 dijital mikroskop gériintiileri ve degerleri.

TR7 14,410 um TR18 6,681 um TR30 12,314 pum

Sekil 4.7’ de verilen TMSPM-GNP-TIO; katkilandirmasi ile kaplanmis numunelerin kesit
kalinliklarin1 inceledigimizde en iyi sonu¢ TT30 (7,860 pm) numunesi oldugu

g6zlemlenmektedir.

40



Cizelge 4.7 TT7-TT18-TT30 dijital mikroskop goriintiileri ve degerleri.

TT7 15589 um  TT18 25456 um  TT30 7,860 um

Sekil 4.8° de verilen TMSPM-GNP-TIO2-Rutenyum katkilandirmasi ile kaplanmus
numunelerin kesit kalinliklarini inceledigimizde en iyi sonu¢ TTR30 (9,956 pum) numunesi

oldugu gozlemlenmektedir.

Cizelge 4.8 TTR7-TTR18-TTR30 dijital mikroskop goruntiileri ve degerleri.

R WY,
el hid

TTRY 14410 um TTR18  14,738um TTR30 9,956 um

42  FT-IR Analizi

GLYMO katkist ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz goriintiileri Sekil 4.9°daki gibidir

Buna gore;
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GLYMO (CgH200sSi) yaklasik 1100 cm-1" deki pikte Si-O-Si bag1 gozlemlendi. 1190 Si-
O-CHs'te metil grubu. 1460 cm-1 CH. deformasyonu, 909 cm-1 C-O-C epoksi gruplari

gozlemlenmistir.

3APTES (C9H23NO3Si) yaklasik 3700 cm-1’deki pikte NH2'nin asimetrik germe noktasi

gdzlemlenmistir.

Si-OH gruplarinda hidrojenin gerilme modu ile iligkili 3700 ila 3450 cm-1 arasinda
degisen genis bir bant fark edilebilir, 1560 cm-1 ve 1480 cm-1 iliskili zirveler, silanol
gruplarma ¢ok giiglii hidrojen bagli olan amin gruplarinin NH, deformasyon modlarina

atanir.

Ayrica, Si-CH> tepe noktasinin 1400 cm-1'de deformasyon modu ve 1100 cm-1 ve 1040
cm-1'de Si-O-Si baginin tepe noktasinin asimetrik gerilme modlar1 gozlemlenebilir.

Ayrica, Si-O-Si siloksan gruplarinin makaslama absorpsiyon modu, 460 cm-1'de s1g bir

bant zirvesi sunar.

Bk - - - - >
4000 %00 3000 %0 200 1600
o1

Sekil 4.1 G7-G18-G30-1TO glass Ft-Ir analiz goruntileri.

GLYMO-GNP-Rutenyum katkisi ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz goruntleri
sekil 4.10°daki gibidir. Buna gore;
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Rutenyum: Ru-N baglar1 i¢in 470- 670 cm-1 titresim bandidir.

Oda sicakliginda kaydedilen ITO iletken camlar In2O3, In-O kafes germe titresimlerine

atfedilen 450 ve 500 cm-1 civarinda yogun bantlar sergiler.
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Sekil 4.2 GR7-GR18-GR30-1TO glass Ft-Ir analiz goruntuleri.

GLYMO-GNP-TIO; katkis: ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz goruntileri sekil
4.11°deki gibidir. Buna gore;

400-700 cm-1'de Ti-O-Ti keskin zirvelere ulasildig: diisiiniildii
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Sekil 4.3 GT7-GT18-GT30-1TO glass Ft-Ir analiz goruntuleri.
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GLYMO-GNP-TiO2-Rutenyum katkis1 ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz
goriintiileri Sekil 4.12°deki gibidir.

o A b AV
AU\ A .“‘w vy

| /

99.4 ¥ ¥

goal Pom——— - . ; | f A A
200y R 8 RIS N T W Y Y ) g sy o A At ey AT
I T \V/\ ’ﬂﬁmﬂl i 4,,-4“*/.« gy 'fv” A s e e

/
v

- — i

f
5 mer & ) e~ e e ) | ,‘Ir;;.
SR et b

2.4 W
993 2 e 170 gloss

| DR O, B
Ay J‘,w'\\’m e A \V\‘A,W\

L /kar]"/“"" g

& 103 e R YR T e I o WY \,g,,;,vm'f‘lﬂllU,‘

#
I

99,7 |
596 . . . —

|||||

TMSPM-GNP katkist ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz goruntileri sekil 4.13” deki
gibidir. Buna gore;

TMSPM 1700 cm-1"de bir karbonil zirvesi (C=0) gozlemlenmistir. Yaklagik 1200 cm-
1’de —SiO CHs karakteristik zirveleri olarak atfedilebilir. Yaklasik 1070 cm-1°de Si-O-Si
bag yapist gozlendi. 3800cm-1 pikleri arasinda TMSPM baglayici1 ajanda C-H germe
titresimlerine denk gelindigi gozlemlendi. Yaklasik olarak 1500 cm-1’de ki titresim C-H
bikme ve C-O, C-C germe titresimi gozlemlendi. TMSPM hacimce arttikga C=0 ve
C=C‘ye karsilik diisen piklerin yogunlugu artmistir.
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Sekil 4.5 T7-T18-T30- ITO glass Ft-Ir analiz gbrﬂnt[]leri.
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TMSPM-GNP-Rutenyum katkisi ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz gorintuleri
sekil 4.14° deki gibidir.
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Sekil 4.6 TR7-TR18-TR30- ITO glass Ft-Ir analiz gorintuleri.

TMSPM-GNP-TIO; katkis: ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz goruntiileri sekil
4.15’ deki gibidir.
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Sekil 4.7 TT7-TT18-TT30- ITO glass FT-IR Analiz Goruntleri.

45



TMSPM-GNP-TIO2-Rutenyum  katkis1 ile kaplanmis numunelerin FT-IR analiz
goruntaleri sekil 4.16° daki gibidir.
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Sekil 4.8 TTR7-TTR18-TTR30-1TO glass Ft-Ir analiz goriintuleri.

4.3  Hassas Akim Kaynagi ile (I-V) Analizi

Bir diyot i¢in dogrultma oranlart (RR) akim-gerilim grafiginden hesaplanarak

bulunmaktadir.

Id
RR == (4.1)

Denklemde, sabit bir gerilim degerindeki Id, diiz beslem akimi ve It ise ters beslem
yoniindeki akimdir. Bu akim voltaj grafigi i¢in +1V ve -1V degerleri i¢in aydinlik ve

karanlik ortamda Ol¢ciim degerlerindeki dogrultma oranlart her bir numune igin

hesaplanmuistir.

Sekil 4.9’da verilen grafik Uzerinden yapilan hesaplamalara gére G7 igin hesaplanan
aydinlik karanlik RR deger sirastyla 4,92-1,0507 G18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik
RR deger sirasiyla 2,398-1,130 G30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla
8,746-2,591 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.9 G7-G18-G30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V analiz gorintuleri.

Sekil 4.10°da verilen grafik iizerinden yapilan hesaplamalara gére GT7 icin hesaplanan

aydinlik karanlik RR deger sirastyla 1,37-0,41 GT18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR

deger sirasiyla 1,27-0,96 GT30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 0,92-

0,87 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.10 Sirasiyla GT7-GT18-GT30 numunelerinden elde edilen giines hucrelerinin 1-V analiz

goruntdleri.
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Sekil 4.11° de verilen grafik Uzerinden yapilan hesaplamalara gére GR7 i¢in hesaplanan

aydinlik karanlik RR deger sirastyla 0,89-0,86 GR18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR

deger sirasiyla 1,15-1,04, GR30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla

1,043-1,016 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.11 Sirastyla GR7-GR18-GR30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin |-V analiz

goruntileri.

Sekil 4.12° de verilen grafik {izerinden yapilan hesaplamalara gore GTR7 i¢in hesaplanan

aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 1,12-0,99, GTR18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik
RR deger sirastyla 1,2-0,98, GTR30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla

0,90-0,92 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.12 Sirastyla GTR7-GTR18-GTR30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V
analiz gorintdleri.

Sekil 4.13°de verilen grafik lizerinden yapilan hesaplamalara goére T7 igin hesaplanan
aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 1,18-1,19, T18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR
deger sirastyla 1,19-1,14, T30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 2,38-

1,05 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.13 Sirasiyla T7-T18-T30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V analiz
gordntdleri.
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Sekil 4.14 de verilen grafik iizerinden yapilan hesaplamalara gore TT1 i¢in hesaplanan

aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 1,30-1,2 TT2 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR

deger sirastyla 1,20-0,70, TT3 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 2,01-

1,1 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.14 Sirastyla TT7-TT18-TT30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V analiz

gorintuleri.

Sekil 4.15 de verilen grafik izerinden yapilan hesaplamalara gére TR7 icin hesaplanan

aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 0,57-0,58, TR18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik

RR deger sirastyla 1,15-1,04, TR30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla

0,2-0,347 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.15 Sirasiyla TR7-TR18-TR30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V analiz
goruntdleri.

Sekil 4.16° da verilen grafik tzerinden yapilan hesaplamalara gére TTR7 i¢in hesaplanan
aydinlik karanlik RR deger sirasiyla 2,5-2,07, TTR18 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik
RR deger sirastyla 11,9-0,9, TTR30 i¢in hesaplanan aydinlik karanlik RR deger sirasiyla
1,1-0,70larak bulunmustur.
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Sekil 4.16 Sirasiyla TTR7-TTR18-TTR30 numunelerinden elde edilen giines hiicrelerinin 1-V
analiz gorintdleri.
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5. TARTISMA ve SONUC

Bu ¢alismamizda farkli silan baglayici bilesiklerine nano boyutlu, birkag¢ tabakali Grafen
Nanotabaka katkili Boyar madde igeren TiO2 ince filmler iiretilmistir. Kaplama
isleminden sonra giines pili hiicresine doniistiiriilmiistiir. Grafen nanotabakalarin FT-IR
ve dijital mikroskop analizleri ile karakterize edilmistir. Kaplama isleminden sonra giines
pili hiicresine doniistiiriilen numuneler UV, karanlik ve aydinlikta akim gerilim 6l¢iimii

yapilarak verim tespiti yapilmustir.

Dijital mikroskop goriintii sonuglarina baktigimizda GLYMO ve TMSPM ile
katkilandirilmis (GNP) grafen nanotabaka (7p, 18p, 30p) ¢ozeltisi ile ITO altlik tizerine
yapilan kaplamada, kesitten alinan goriintiide kaplama kalinhigimi kontrol ettigimizde
7.291 pum kaplama kalinligina sahip G30’dan en verimli sonucu aldik. Ayn1 sekilde
GLYMO ve TMSPM ile katkilandirilmig (GNP) grafen nanotabaka (7p, 18u, 30u) ve
rutenyum karisimli ¢ozelti ile ITO altlik iizerine yapilan kaplamada, kesitten alinan
goriintiide kaplama kalinligini kontrol ettigimizde 4.454 pm kaplama kalinligina sahip
GR18’den en verimli sonucu aldik. GLYMO ve TMSPM ile katkilandirilmis (GNP)
grafen nanotabaka (7u, 18, 30n) ve nano TIO; karisimli ¢dzelti ile ITO altlik {izerine
yapilan kaplamada, kesitten alinan goriintiide kaplama kalinligini kontrol ettigimizde
7.860 um kaplama kalinligma sahip TT30O’dan en verimli sonucu aldik. GLYMO ve
TMSPM ile katkilandirilmis (GNP) grafen nanotabaka (7, 18y, 30p), rutenyum ve nano
TIO2 karisimli ¢dzelti ile ITO altlik iizerine yapilan kaplamada, kesitten alian goriintiide
kaplama kalinligin1 kontrol ettigimizde 9.956 um kaplama kalinligina sahip TTR30’dan

en verimli sonucu aldik. En ideal sonu¢ GR18 numunesi 4.454 um kaplama kalinligidir.

ITO iletken camlar i¢in yapilan FT-IR analizi sonucunda, 450 ve 500 cm-1 civarinda

In203 yogun bantlar sergilemektedir.

GLYMO (C9H2005Si) katkili numunelerde yaklasik 1100 cm-1’ deki pikte Si-O-Si bagi
g6zlemlendi. 1190 Si-O-CHs'te metil grubu. 1460 cm-1 CH> deformasyonu, 909 cm-1 C-
O-C epoksi gruplart gézlemlenmistir. 3APTES (C9H23NO3Si) yaklasik 3700 cm-1’deki

pikte NH2'nin asimetrik germe noktasi gézlemlenmistir.
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Rutenyum ile katkilandirilmis ince film kaplamalarda Ru-N baglar1 470- 670 cm-1’deki

titresim bandinda oldugu gézlemlenmistir.

Nano TIO; ile katkilandirilmis ince film kaplamalarda 460-700 cm-1'deki pik araliginda
Ti-O-Ti baglart gézlemlenmistir.

TMSPM 1700 cm-1"de bir karbonil zirvesi (C=0) gézlemlenmistir. Yaklasik 1070 cm-
1’de Si-O-Si bag yapis1 gozlendi. 3800cm-1 pikleri arasinda TMSPM baglayici ajanda

C-H germe titresimlerine denk gelindigi gozlemlendi.

Yapilan caligmalar sonucunda organik giines hiicreleri pil haline getirildi ve potasyum
iyodiir sivist enjekte edilerek hassas akim kaynagi ile (I-V) analizine tabii tutuldu. Akim
voltaj 6lgtimleri yapilan pillerde diyot karakteristigi gézlemlendi. Dogrultucu 6zellikleri
hesaplandi. Isiga duyarli aydinlik ve karanlik 6l¢iim degerleri hemen hemen ayni
oldugundan dolay1 foto diyot 6zelligi gostermemektedirler. FF (Dolum Faktorii) pilin gii¢
kaynag1 olarak kalitesinin gostergesidir ve pilin verimini 1, giines pilinin performansi
gostermektedir ¢alismamizdaki gilines hiicrelerinin  analizlerinde bu faktorlere

rastlanmamaktadir. Bu calismamizda giines hiicrelerinden verim alinamamuistir.

Bunun nedeni nano TIOz‘nin hem rutil hem anataz evresinden kaynakli olabilecegi
diisiiniildii. inceledigimiz makalelerde sadece anataz evresinde kullanildiginda daha fazla
verim alinmaktadir. Kullandigimiz silanlar yiiksek dereceli sicaklikta bozulma
olacagindan 80°C’de sinterlendi bu sebepten dolay1 hazirladigimiz ¢ozeltilerin ITO cam
yuzeyine iyi tutunamamis olabilecegi diisiiniildii buda verimliligi etkileyen Onemli

faktorlerden.
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