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Ozet

Oksit nanomalzemeler gelismis yapisal seramiklerin hazirlanmasi igin katalizor ve baslangic malzemeleri
dahil olmak tizere genis bir uygulama alanina sahiptir. MgO kimyasal olarak inert, elektrik yalitimi, optik
seffaflik, ylksek sicaklik kararliligi, yiksek termal iletkenlik ve ikincil elektron emisyonu gibi mikemmel
ozelliklere sahip olmakla birlikte NaCl kristal yapisi ile son derece yalitkan kristalin malzemedir. Bu
calismada, katalizér malzeme olarak grafen dretiminde kullaniimak Gizere nanoboyutlu MgO tozu alev
sprey piroliz (ASP) teknigi ile sentezlenmistir. Uretilen tozlara havada 120 dakika 500°C’de kristalin
yapisini elde etmek igin tavlama yapilmistir. Faz yapisi x-isinlari difraktometresi (XRD) ile birincil
partiktllerin morfolojisi ve boyutu taramali elektron mikroskobunda (SEM) ile incelenmistir. Partikdl
blyukltgu, partikil boyutu analizi (PSA) kullanilarak belirlenmistir. Analiz sonucunda, partikllerin
ortalama boyutu 60 nm ve MgO (periklas) faz yapisinda oldugu saptanmistir.

Anahtar kelimeler
Nanoboyutlu MgO;
Alev sprey piroliz

Synthesis and Properties of Nano Scale MgO powders via Flame Spray
Pyrolysis for Graphen Production as a Catalyzor Material

Abstract

Oxide nanomaterials have a wide range of applications including as catalysts and starting materials for
preparing advanced structural ceramics. MgO is highly insulating crystalline solid with NaCl crystal
structure with excellent properties such as chemical inertness, electrical insulation, optical
transparency, high temperature stability, high thermal conductivity, and secondary electron emission.
In this study, nano scale MgO powders were synthesized via flame spray pyrolysis (FSP) technique for
graphen production as catalyzor materials. The produced powders were post-annealed to obtain
crystalline structure at 500°C for 120 minutes in air. The phase structure was analyzed by x-ray
diffractometer (XRD). The morphology and accurate size of the primary particles were further
investigated by scanning electron microscope (SEM). Particle size was determined using particle size
analyzer (PSA). As a result of the analysis, it was determined that particles size is 60 nm and the phase
structure is MgO (periclase).
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1. Giris ginimize kadar elektronikten saghga birgok

Grafen bilinen ilk iki boyutlu malzemedir ve bu alanda binlerce kullanim alani dislinilmustir. Her

szelligiyle teknolojik uygulamalar  hususunda ne kadar grafenin sentezlenebilmesi olduk¢a geg

oldukga ilgi cekmektedir. Grafenin rulo haline olsa  da grafenin elektronik  6zelliklerinin

gelmis formu olan karbon nanotiipler ile alakal arastinimaya baslanmasi 1946'lara kadar
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uzanmaktadir. ilk grafen calismalarindan birini P. R.

Wallace yapmistir. Wallace, grafen kelimesini
kullanmayip yerine "tek katmanh yap!" dedigi
¢alismasinda grafenin enerji-bant yapisini incelemis
ve bu calismasini {i¢ boyutlu grafitin elektronik
ozelliklerini  anlamaya c¢alismakta kullanmistir.
Grafendeki yik taslyicilar adeta kutleleri yokmus
gibi davranabilmektedirler. Grafenin de karbon
nanotipler icin 6n gorilen alanlara adapte edilmesi
miimkindir. Grafenin nanotliplere oranla daha
basit olan elde edilis teknikleri ve bu tekniklerin
nanotliplere gore daha kontrol edilebilir olmasi
grafenin nanotlip teknolojisi lizerine hakimiyet
kurmasini da beraberinde getirmektedir (K.S.

Novoselov et. al. 2004).

Grafen, kesfinden bu yana alisiimadik fiziksel ve
kimyasal 6zelliklere sahip olmasi nedeniyle olduk¢a
dikkat cekmistir. Grafen celikten 30 kat daha
gicliadir ve sadece 0.142 nm kalinligindadir (Int
Kyn. 1). Grafenin 6zelliklerinden biri de, bir elektrik
akiminin 1sik hizina yaklasan siratle akmasina izin
veren vyilksek bir tasiyici konsantrasyonu ve
mobilitesi olmasidir. Yani elektrik akimini ileten
tastyict elektronlarin 1stk hizina yakin hizlarda
malzeme icinde hareket etmesiyle elektrik akimi da
diger malzemelerden daha hizh bir bicimde
iletiimektedir. Bunun sonucunda da daha hizli
bilgisayarlar, performansi yiiksek elektronik aygitlar

Uretilebilecektir (Zhang et.al. 2005).

Grafenin uygulama alanlari arasinda transistorler,
pil teknolojisi, sensorler, spintronik teknolojisi ve
Ozellikle
disindldtuginde

hidrojen depolama yer almaktadir.

grafenin  6zgll ylzey alani
hidrojen depolama o6zelligi 6n plana g¢ikmaktadir.
Bilkent Universitesinden Salim Ciraci ve grubunun
yaptigl teorik modellemeler neticesinde Lityum
atomlarinin grafen (izerine yapismasi sonucu
olusan yapinin agirhginin % 12’si kadar hidrojeni
depolayabilecegi 6ngorilmastir (Int  Kyn. 2).
Grafen Uretiminde bazi katalizérlere gereksinim
duyulmaktadir. Bu katalizérlerden  biri de

magnezyum oksit (MgO) malzemesidir.

MgO katalizor, refrakter malzemeler, boyalar,
zehirli atik iyilestirme, antibakteriyel malzemeler ve

superiletken Grlnlerin genis bir uygulama alanina

sahip 6nemli bir malzemedir (Liang et.al. 1986).
Nanoboyutlu MgO karakteristik yapisi nedeniyle
essiz optik, elektronik, manyetik, termal, mekanik
ve kimyasal 6zellikler sergiler (Noraziahwati, 2010).
Magnezyum oksit endistride bircok uygulama
alaninda kullanilir. Ornegin, 1siya direngli ve yiiksek
sicaklik yalitkan malzemelerin Uretiminde, yakit-yag
katkilarinin yani sira sivi kristal, elektroliiminesans,
plasma ve floresans ekran panellerinde Isiya
kullanilir

direngli cam kompozitlerde

(Venkateswara Rao and Sunandana, 2007).

Yiiksek sicaklik kati hal sentezi, sol-jel teknikleri ve
buhar faz oksidasyonu gibi nanoboyutlu MgO in
hazirlanmasinda ¢esitli yontemler vardir (Itatani
et.al. 1997). Bu arastirmada buhar faz oksidasyon
yontemlerinden alev sprey piroliz yontemi tercih
edilmistir. Alev sprey piroliz tek bir adimda
kontrolli bir boyut ve kristal o6zelligi ile ylksek
saflikta nano boyutlu maddelerin sentezi icin umut
verici bir tekniktir. Sekil 1’de alev sprey piroliz
sisteminin sematigi gosteriimektedir (Maedler et.
al. 2002). Bu calismada da grafen (retiminde
MgO
nanopartiklllerinin alev sprey pirolizi yontemiyle

katalizor olarak kullanilabilecek olan

Uretilmesi ve Ozelliklerinin belirlenmesi
amaglanmistir.

2. Materyal ve Metot

2.1. Tozlarin Sentezi

Bu calismada baslangic malzemesi olarak

magnezyum etoksit (Mg(OC,Hs),) ve ¢ozlici olarak
etanol kullanildi. Cozelti konsantrasyonu 0,2 M
olarak belirlendi. Cozeltide jellesmeyi saglamak ve
reaksiyonu hizlandirmak icin katalizér olarak 1 ml
asetik asit kullanildi. Daha sonra homojen bir
¢Ozelti elde edilmesi icin hazirlanan karisim 30
dakika manyetik karistiricida karistirildi. Tamamen
¢O6zUnmdis transparan ¢ozelti elde edildikten sonra
alev sprey cihazina (TETHIS, Np10) beslendi. Cihaza
her besleme de siringaya 20 ml ¢ozelti pompalandi
ve cihazin nozle yani alev kaynagina 10 ml/dak
olarak besleme yapildi. Prosesin aciklanmasi igin
bazi parametrelerin tanimlanmasi gerekir. Alev
sprey piroliz sisteminde hazirlanan ¢ozelti bir
siringa yardimiyla metan/oksijen gazlarinin yanmasi
sonucu olusan alevin merkezine beslenir. Bu
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prosesde oksijen/yakit orani 3/1.5 olarak belirlendi
ve nozula 5 L/dak gaz gonderildi. Yiksek sicakhk
buhar
bolgesinde

sonucu ¢oOzelti haline geldikten sonra

soguma partikiller olusur. Bu
partikiller bir kompresor yardimiyla selilozik filtre
izerinde toplanir. islem bittikten sonra alinan filtre
Uzerindeki tozlar karakterize edilmek Uzere
toplandi. Sekil 1’de alev sprey sisteminin yapisi
gosterilmektedir. Elde edilen partikiillere 500 °C’de

2 saat tavlama yapildi.

Nanopartikiil Buyimesi
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Sekil 1. Alev sprey piroliz sisteminin sematigi
2.2. Tozlarin Karakterizasyonu

Tozlarin faz yapisinin  belirlenmesi icin X-ray
Difraction (XRD, Thermo Fisher, Arl-Alpha) cihazi ile
bakildi. Filament olarak Cu-Ka (dalga boyu 1,54 A°)
kullanildi.
yapisinin  belirlenmesi icin taramali elektron
mikroskobu (SEM, JEOL, JSM 6060) kullanarak
inceleme yapildi. Tozlari elementsel olarak analiz

Yaklasik partikil boyutu ve vylzey

etmek icin X-ray photoelectron spectrometer (XPS,
Therm Fischer, Al-Ka) cihazi kullanildi. -10 eV ile
1350 eV genel tarama yapildi. Ayni zamanda genel
taramada belirlenen elementler de spesifik olarak
tarandi. Partikillerin  boyutunu belirlemek igin
partikil boyut analiz cihazi (Zetasizer Nano ZS)
kullanildi. Partikiller saf su da disperse edilerek 20
dk. ultrasonik banyoda karitirildi. Daha sonra boyut
analizi yapildi. Bu cihaz hidrodinamik boyut ol¢iimii

icin 1sik tarama teknigini kullanir.
3. Sonuglar ve Tartisma
3.1. Partikiillerin 6zellikleri ve Yapisi

Uretilen partikillerin tavlama sonrasi yapilan XRD
analiz sonucu Sekil 2'de gosterilmektedir. Sekilde
de gorildugi Gzere, partikillerin faz yapisi periklas

olarak bulunmustur. Bu faz yapisina sahip MgO,
refrakter malzemeler, ilag sanayi, cam sanayi ve

katalizér  gibi  bircok  uygulama alaninda
kullanilmaktadir (Kirk et.al. 1981).
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Sekil 2: 500°C’de 2 saat tavlanmis nanoboyutlu MgO
tozlarinin XRD analizi

Partikillerin  yaklasik  tane  boyutunun ve
morfolojisinin belirlenmesi i¢in epoksi regine icine
katilan tozlara yapilan SEM analizi sonucu Sekil 3'de
gosterilmektedir. Partikillerin 15.000X biyltme
de vyuvarlak sekilli ve nano boyutlu oldugu

gorilmektedir.

Sekil 3. MgO partikillerinin 15.000X blyitmedeki SEM
goruntusi

MgO partikillerinin kompozisyonunun belirlenmesi
icin -10 eV ile 1300 eV baglanma enerjisi arasinda
XPS cihazinda genel tarama yapildi. Yapilan analiz
4’ de gosterilmektedir. Tablo 1'de
MgO in XPS sonucu elementsel kompozisyonu

sonucu Sekil

tarama sonucunda % 31.22
oraninda Mg elementi ve % 68.78 oraninda O

verilmistir. Genel
elementi tespit edilmistir. Faz yapisini belirlemek
icin ise her bir element icin 6zel tarama yapilmis ve
yapinin MgO bilesigine ait oldugu gorilmustir.
Calisma sirasinda spot size 100 um ve tarama sayisi
15 olarak belirlenmistir.
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Tablo 1. MgO partiklllerinin  XPS analiz sonucu
elementsel kompozisyonlari
Element adi Peak BE At. %
Mgls 1304.64 31.22
Ols 532.18 68.78
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Sekil 4. MgO nanopartikillerinin XPS analiz sonuglari; (a)
genel tarama, (b) O 1s icin elementsel tarama, (c) Mg 1s
icin elementsel tarama

Uretilen tozlarin partikiil boyut dagilimi Sekil 5’de
gosterilmistir. Yaklasik partikil boyut dagihmi 70-
150 nm arasinda degismektedir. Ortalama partikl
boyutu 121 nm analiz edilmistir. Bu araligin genis
olmasinin sebebi partikiillerin aglomere olmasi ve

iyi  bir sekilde disperse edilmemesinden
kaynaklanmaktadir.

20+

16 \

121 /

100 150 200 250 300
Boyut (nm)
Sekil 5. MgO partikillerinin Zetasizer ile yapilan tane

0 50

boyut analizi
4. Sonuglar

Sonug olarak, alev sprey piroliz sistemiyle Uretilen
periklas fazda MgO nanopartikdllerinin ortalama
tane boyutu 120 nm olarak belirlendi. Bu boyutun
disurilmesi icin daha dislk sicakliklarda daha
yliksek basincta SEM
analizlerine gore partiklllerin yuvarlak sekilli ve

calismalar yapilabilir.
nano boyutlu oldugu ve birbirleriyle aglomere
oldugu tespit edilmistir. XPS analizlerine gore %
31.22 oraninda Mg elementi ve % 68.78 oraninda O
elementi ilerideki
Uretilen MgO nanopartiklller grafen UGretiminde

bulunmustur. ¢alismalarda

katalizor malzeme olarak kullanilacaktir.
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