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ILAC TASIMA SISTEMLERINDE KULLANILMAK UZERE GRAFEN
KATKILI NANOKOMPOZIT URETIMI
YUKSEK LISANS TEZI
HATICE DILAY YAZICI
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BiYOMEDIKAL MUHENDISLIiGi ANAI}iLiM DALI
(TEZ DANISMANI:DOC. DR. CUMHUR GOKHAN UNLU)

DENIZLI, NiSAN - 2024

[lag tasima sistemleri, hedefe yonlendirilebilme, yan etkileri azaltma gibi
avantajlarindan dolay1 son yillarda tizerinde siklikla calisilan bir konu haline
gelmistir. Ozellikle grafen tiirevi (grafen oksit, indirgenmis grafen oksit, v.b.) ve
bazi manyetik nanomalzemeler ila¢ tasima kapasitesi, yiiksek yiizey hacim orani,
hedefe yonlendirme kolayligi, biyouyumlu olmalari gibi ¢esitli 6zellikleriyle ilag
tagima sistemleri uygulamalarinda tercih edilmektedir. Bu tez calismasinda grafen
oksit, LaFeOs; perovskit nanopargaciklart ve  MgFe;,04  manyetik
nanoparcaciklardan olusan kompozit bir yap1 olusturulmus ve ila¢ tasima sistemi
platformu olarak kullanilabilirligi incelenmistir. Grafen oksit {retiminde
Hummer’s yontemi, perovskit ve manyetik nanopargaciklarin iiretiminde ise Sol-
jel yontemi kullamlmistir. Uretilen malzemeler belirli oranlarda karistirilarak
kompozit yap1 elde edilmis ve hem yapisal hem de manyetik o6zellikleri
incelenmistir. Elde edilen bulgular, tiretilen kompozit malzemelerin ilag tasima
sistemlerinde kullaniminin gelecek i¢in {imit verici potansiyeli oldugunu
desteklemektedir.

ANAHTAR KELIMELER: 1ila¢ tasima sistemleri, grafen oksit,
nanokompozit, manyetik nanoparcacik, perovskit



ABSTRACT

PRODUCTION OF GRAPHENE ADDED NANOCOMPOSITE FOR USE
IN DRUG DELIVERY SYSTEMS
MSC THESIS
HATICE DILAY YAZICI
PAMUKKALE UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE

BIOMEDICAL ENGINEERING
(SUPERVISOR:ASSOC. PROF. DR. CUMHUR GOKHAN UNLU)
DENIZLIi, APRIL 2024

Drug delivery systems have become a topic of extensive research in recent
years due to their advantages such as targeted delivery and reduction of side
effects. Especially, graphene derivatives (graphene oxide, reduced graphene
oxide, etc.) and certain magnetic nanomaterials are preferred in drug delivery
system applications due to their various properties such as drug-carrying capacity,
ease of targeting, and biocompatibility. In this thesis study, a composite structure
consisting of graphene oxide, perovskite nanoparticles and magnetic nanoparticles
was created, and its suitability as a drug delivery system platform was
investigated. The Hummer's method was employed for graphene oxide
production, while the Sol-gel method was used for the production of
nanoparticles. The produced materials have been mixed in certain proportions to
obtain a composite structure, and the analyses have been completed. The outcome
of the study supports the promising potential of the produced composite materials
for use in drug delivery systems in the future.

KEYWORDS:Drug delivery systems, graphene oxide, nanocomposite,
magnetic nanoparticle, perovskite
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1. GIRIS

1.1  1ilac Tasima Sistemleri

Ilag tasima sistemleri, ilaglarin viicutta hedeflenen bolgelere ulastiriimasini
saglamak ve bu sayede tedavi etkinligini artirmak amaciyla tasarlanan G&zel
sistemlerdir. Bu sistemler, ilaglar1 dogrudan hedeflenen hiicrelere veya dokulara
tastyarak istenilen ilacin verimliligini maksimum diizeye ¢ikarmay: amaglar. ilag
tasima sistemleri, ilaglarin viicutta daha kontrollii bir sekilde salinmasini, metabolize
edilmelerini ve hedeflenen bolgeye odaklanmalarini saglayarak bazi avantajlar sunar.
fla¢ tasima sistemlerinde nano sistemlerden de yararlanilmaktadir. Nano sistemler,
ilacin viicut i¢inde taginmasini kolaylastirir ve hedeflenen dokuya daha hassas bir
sekilde ulasarak hiicre igerisine girmesini saglar. Bu da ilacin yan etkilerini
azaltabilir ve tedavi etkinligini artirmada yardimei olur. ilag tasima sistemleri pasif
ve aktif tagima sistemleri olarak iki grup altinda incelenebilir (Keservani ve dig.

2020, Mahato ve Narang 2017) .

1.1.1 Pasif ve Aktif Tasima Sistemleri

1.1.1.1 Pasif Tasima Sistemleri

Pasif tagima, ilaglarin viicut icinde dogal siirecleri kullanarak hedef bolgelere
ulagsmasidir. Bu siiregler genellikle ilacin ¢evresindeki dokularin 6zelliklerine dayanir
ve 0zel bir hedefleme igermez. Dogal viicut siireclerinin kullanilmasi, aktif tasima
sistemlerine kiyasla daha basit olmasi, daha diisiik maliyetli olmas1 pasif tagima
sistemlerinin avantajlarindandir (Tewabe ve dig. 2021). Pasif tasimanin temel

ozellikleri sunlardir:

Difiizyon ve Gegirgenlik: Ilaglarin, hiicre zarindan veya dokular arasindaki

bosluklardan gegerek hedef bolgelere ulagabildigi dogal bir yayilma siirecidir.

1



EPR (Enhanced Permeability and Retention) Etkisi: Kanser hiicreleri gibi
hastalikli bolgelerde damarlar daha gegirgen oldugu igin, ilaglar bu bolgelere daha

rahat ulasabilir. Bu duruma EPR yani artmis gegirgenlik ve tutulma etkisi denir.

Makrofaj Kullamm: Inflamasyon veya enfeksiyon durumlarinda bagisiklik
hiicreleri, ilacin pasif bir sekilde tasinmasina katkida bulunabilir. Makrofajlar,

fagositoz siirecinde yabanci maddeleri hiicre i¢ine alabilir, bu sayede ila¢ hedef

bolgeye tasinir.
Pasif Tasima
Normal Epitel
Hiicre Baglantilar
- - - - - L J
Kan Damari

Gegirgen Epitel
Hiicre Baglantilar

Tiimdr Dokusu

Sekil 1.1: Pasif hedeflemenin sematik gdsterimi (BioRender.com adresinde olusturulmustur).

1.1.1.2 Aktif Tasima Sistemleri

Aktif tasima, ila¢ tasima sistemine Ozel bir hedef belirleme 6zelliginin
eklenmesi ile gergeklesen tasima seklidir. Aktif tasimada ilacin hedef bolgedeki
hiicre ylizeyindeki belirli reseptorlere baglanmasi esas alinir (Tewabe ve dig. 2021).

Aktif tasimanin temel 6zellikleri sunlardir:

Hedeflenen Reseptorler: Ilag tasima sistemi, hedef bdlgedeki hiicrelerde bulunan

belirli reseptorlere spesifik olarak baglanir.



Antikor ve Ligand Kullanim: [la¢ tasima sistemine eklenen antikorlar veya

ligandlar, ilacin hedef bolgedeki reseptorlere 6zgii olarak baglanmasini saglar.

Hiicre I¢ci Tasima: Aktif tasima, ilacin hedef hiicrelerin icine daha etkili bir sekilde

taginmasini saglamak i¢in hiicre i¢i tasima mekanizmalarini da igerebilir.

Aktif Tagima

Reseptor

Sekil 1.2: Aktif hedeflemenin sematik gosterimi (BioRender.com adresinde olusturulmustur).

1.1.2 Biyobozunur Polimerler

Koruma ve Tasima: Biyobozunur polimerler, ilact korumak ve tasimak icin
kullanilir. Ilag, biyobozunur polimer matris icine yerlestirilir ve bu matris, ilacin

cevresindeki dokulara ulagmasini saglar.

Kontrollii Salinim: Biyobozunur polimerlerin kullanimiyla ilag salinimi kontrol
altina alinabilir. Polimer matris, belirli bir siire boyunca ilacin kontrollii bir sekilde

serbest birakilmasini saglar.

Biyobozunurluk: Biyobozunur polimerler, viicut i¢inde gesitli biyolojik kosullarda
coziinerek metabolize edilir. Bu 6zellik, ilacin istenilen etkiyi gosterdikten sonra

sistemden uzaklagsmasini saglar.



Hedefe Yonlendirme: Biyobozunur polimerler, hedef bolgeye daha spesifik bir
sekilde tagima i¢in modifiye edilebilir. Bu, ilacin istenilen hiicrelere daha etkili bir

sekilde ulagsmasina yardime1 olur.

1.1.3 Hedefe Yonlendirme Yontemleri

Ilag tasima sistemlerinde hedefe yonlendirme, ilacin belirli bir hiicre, dokuya
veya organa daha spesifik bir sekilde tasinmasini saglamak i¢in kullanilan yontemleri
igerir. Bu yontemler, ilacin istenilen hedef bolgeye daha etkili ve segici bir sekilde
ulasmasii amaglar (Dadwal ve dig. 2018). Ila¢ tasima sistemlerinde kullanilan bazi

hedefe yonlendirme yontemleri asagida verilmistir.

1.1.3.1 Etkilesim Tabanh Yoéntemler

Reseptor-Ligand Etkilesimi: Tasima sistemine eklenen 06zel ligandlar, hedef
bolgedeki spesifik reseptorlere baglanarak ilacin hiicre i¢ine daha etkili bir sekilde

alinmasin1 saglar.

Antikor-Mediyatorlii Hedefleme: Monoklonal antikorlar, hedef dokulardaki

spesifik antijenlere baglanarak tasima sisteminin hedefe yonlendirilmesini saglar.

1.1.3.2 Fiziksel Yontemler

Manyetik Yonlendirme: Nanopartikiiller {izerine yerlestirilen manyetik materyaller,

dis bir manyetik alan kullanilarak hedef bolgeye ¢ekilebilir.

Elektrik Alan Yonlendirmesi: Elektrik alanlar, 6zellikle elektroforez veya elektrot
kullanarak, yiilk tasiyan nanopartikiillerin hedef bolgeye yonlendirilmesini

saglayabilir.



1.1.3.3 Fizyolojik Yontemler

pH Duyarhhgi: Tasima sistemleri, hedef bolgedeki belirli bir pH seviyesine tepki

vererek ilacin ¢oziilmesini veya salinimini saglar.

Enzimatik Yonlendirme: Tasima sistemi, hedef dokuda bulunan spesifik enzimlere

yanit vererek ilacin serbest birakilmasini tetikleyebilir.

1.1.3.4 Hedefe Yonlendirilmis Tasiyicilar

Lipozomlar: Lipozomlar, hedef bolgeye yonlendirmek i¢in modifiye edilebilir ve

tasidiklart ilacin belirli bir hiicreye gecisini kolaylastirabilir (Subramanian 2021).

Nanopartikiiller: Nanopartikiiller iizerindeki yiizey modifikasyonlari, belirli

hiicrelere veya dokulara hedeflenmis tasima saglayabilir (Yadav ve dig. 2013).

1.1.3.5 Genetik Yontemler

Antisens Niikleik Asitler: Antisens oligoniikleotidler, belirli genlerin ifadesini

durdurarak hastalikli hiicrelere 6zgii hedeflenmis tedavi saglar.

1.1.3.6 Aktif ve Pasif Hedefleme Kombinasyonlari

EPR Etkisi: Ileri kanser tiirlerinde gdzlemlenen "Enhanced Permeability and
Retention” (artmis gegirgenlik ve tutulma) etkisi, tasima sistemlerinin timor

bolgelerine daha kolay ulagsmasini saglar.

Bu yontemler, ila¢ tasima sistemlerini optimize etmek ve tedavi etkinligini
artirmak i¢in kullanilan g¢esitli stratejileri icerir. Hedefe yonlendirme, istenilen
terapotik etkiyi elde etmek ve yan etkileri minimize etmek adina Onemli bir

faktordiir.



1.2 Nanomalzemelerin Ila¢ Tasima Sistemlerindeki Rolii

Nanomalzemeler, ilaglar1 belirli hiicrelere veya dokulara tagima yetenegi ile
one cikar. Ylzeylerine eklenen 6zel ligandlar veya antikorlar araciligiyla hedefe
yonlendirme saglanabilir. Nanopartikiiller, hiicre zarindan ge¢me yetenekleri
nedeniyle ilaclarin hiicre i¢ine daha etkili bir sekilde taginmasma yardimci olur.
Nanopartikiillerin boyutu, yiizey alan1 ve sekli gibi fiziksel ozellikleri, ila¢ tagima
sistemlerindeki performansi etkiler. Genis yiizey alanlar1 sayesinde daha fazla ilag
yiiklenebilmesi, daha az miktar ile daha yiiksek doz verilmesine olanak tanir. Bu
Ozellikler optimize edilerek ilacin biyoyararlanimi ve etkinligi artirilabilir.
Nanopartikiiller, ilact 1s1k, oksijen, pH degisikligi gibi cevresel etkilere karsi
koruyarak ilacin stabilitesini artirir (Chen ve dig. 2017). Bu sayede ilacin taginma
sirasinda  etkinliginin  stirdiiriilmesi  saglanir. Nanomalzemelerin ilag tasima
sistemlerindeki bir diger onemli rolii ise ilacin kontrolli bir sekilde salinimini
saglayarak, belirli bir siire boyunca devamli bir tedavi etkisi elde edilebilmesidir. Bu
sekilde, ilacin viicutta optimum konsantrasyonlarda kalarak kontrolii gerceklesir.
Uygun nanomalzemelerin se¢imi, biyolojik sistemlerle uyumlulugu artirir.
Biyodoniistiiriilebilir ve biyouyumlu nanomalzemeler, sistemlerin viicutta daha iyi
tolere edilmesini saglar. Nanomalzemeler, ilacin viicutta daha homojen bir sekilde
dagilmasina ve belirli dokularda daha fazla yogunluga ulagsmasina yardimct olur.
Boylece hedef bolgelerde daha yiiksek ilag konsantrasyonlarina ulasilmis olur. Ilag
tagima sistemleri, ilacin sadece istenen hedef bolgelere ulasmasini saglayarak olasi
yan etkilerin azaltilmasina da yardimci olur. Yan etkilerin azalmasiyla hasta konforu
artarken tedaviye uyum da daha etkili bir sekilde saglanmig olur. Ayrica bazi
nanomalzemeler, ila¢ direnci gdsteren hiicrelere yonlendirilebilecek ve bu direnci

azaltabilecek 6zelliklere sahiptir.

Nanomalzemelerin bu o6zellikleri, ilag tagima sistemlerinin daha etkili,
giivenli ve Ozellestirilebilir hale gelmesine katki saglar. Bu avantajlar, ozellikle
karmasik hastaliklarin  tedavisinde ve Kkisisellestirilmis tip uygulamalarinda

onemlidir.



1.2.1 Manyetik Nanomalzemeler

Manyetik nanomalzemeler genellikle nanometre dlgeginde boyutlara sahip ve
manyetik 6zelliklere sahip malzemelerdir. Bu malzemeler cogunlukla demir, kobalt,
nikel gibi manyetik elementlerden veya bunlarin alasimlarindan olusurlar. Sahip
olduklart manyetik 6zellik sayesinde ila¢ tasima sistemlerinde farkli amagclarla
kullanilmaktadirlar. Ornegin  disaridan uygulanan manyetik alanla hedefe
yonlendirme yapilarak ilacin tiimorlii bolgeye iletimi saglanabilir. ilag¢ hedef bolgeye
stabil bir sekilde tasinir ve hedefe ulasan ilag yine manyetik alan etkisi altinda
manyetik nanomalzemenin 1sinmasiyla istenilen hiz veya zaman diliminde kontrollii
olarak salinabilir. Bu sayede istenmeyen yan etkilerin azaltilmasina katki saglanir.
Kanserli hiicrelerin dldiiriilmesinde 42 °C genellikle kritik bir sicakliktir. Dolayisiyla
manyetik nanomalzeme se¢iminde manyetik alan altinda 1si1nma miktarlar1 6nemli rol
oynar. Manyetik nanomalzemelerden ayrica goriintileme ve tani alanlarinda da
yararlanilir. MRI (manyetik rezonans goriintiilleme) gibi goriintiileme tekniklerinde
kontrast ajan olarak kullanilan manyetik nanomalzemeler, ilacin taginim ve salinim

stirecinin kontrol edilip gorsellestirilmesine olanak saglar.

1.2.2 Perovskite Malzemeler

Perovskit malzemeler, genel olarak ABXj; formiiliine sahip kristal yapidaki
bir malzeme smifin1 ifade eder. A ve B, farkli iyonlar1 temsil eden metal
katyonlaridir, X ise oksijen gibi metal olmayan bir anyonu temsil eder. Bu
malzemeler genellikle kalsiyum titanat (CaTiO3) mineraline dayanir ve bir¢ok farkli
kimyasal bilesimi igerebilir. Perovskit malzemelerin, ila¢ tasima sistemlerinde

kullanildiginda ¢esitli avantajlar: vardir.
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Sekil 1.3: Perovskite yapisinin gosterimi (Boriello ve dig., 2008).

Perovskit malzemeler, genellikle biiyiik bir yiizey alanina sahip oldugundan
ila¢ tagima sistemleri i¢in biiyiik yiikk miktarlarini tasimada idealdir. Perovskitlerin
kimyasal formiiliiniin degistirilebilmesi onlar1 farkli uygulamalara adapte etme ve
optimize etme olanagi saglar. Bazi perovskit malzemeler manyetik ozelliklere
sahiptir. Bu 0Ozellik, ila¢ tasima sistemlerini hedefe yonlendirmek veya kontrolli
salinim saglamak icin firsat sunar. Ozellikle metal oksitler gibi baz1 perovskitler,
fotokatalitik 6zelliklere sahiptir. Yani 1s18in etkisi altinda reaksiyonlara girebilirler
ve bu sayede ila¢g tasima sistemlerinde g¢esitli uygulamalara olanak tanirlar.
Biyouyumlu perovskit malzemeler de bulunmaktadir. Bu tiir malzemeler viicut
icinde kullanildiginda minimal toksisite ve yan etkilere en aza indirme egilimindedir.
Bu ozellikler, perovskit malzemelerini elektriksel uyarilma veya 1siy1 kullanma
temelli ilag tasima sistemlerinde etkili kilabilir. Perovskit malzemeler, bu avantajlari
nedeniyle ilag tagima sistemleri, goriintiileme teknolojileri, biyogdriintiileme ve diger
biyomedikal uygulamalarda potansiyel olarak degerlidir ve siklikla kullanilir. Ancak,
kullanilmadan  once  giivenlik, toksisite ve biyouyumlugun dikkatlice

degerlendirilmesi 6nemlidir.

Bazi1 perovskit malzemelerin ila¢ tagima sistemlerinde kullanildigi calismalar
literatiirde yer almaktadir. Ornek olarak BaTiOz biyolojik uygulamalarda
kullanilabilirligi ve ila¢ tasima sistemlerindeki uygunlugu arastirilmis bir perovskit
malzemedir (Shahzad ve dig., 2021). Kalsiyum Titanat (CaTiO3) termal ve
elektriksel ozellikleri nedeniyle ilag tagsima sistemlerinde kullanilabilir (Zhang ve

[

dig., 2015). Ayn1 zamanda biyoaktif seramikler olarak da adlandirilan bu



malzemeler, biyouyumlu olabilirler. Yiiksek sicaklik siiperiletken 6zelliklere sahip
olan Itriyum Baryum Bakir Oksit (YBa,Cu3O7), kontrollii salinim saglamak veya
manyetik alanla ilag tasima sistemlerini yonlendirmek i¢in potansiyel olarak
kullanilabilir (Miryala ve dig., 2021). Lantan Stronsiyum Manganit (Lag 7Sro.3MnQO3)
perovskit malzemesi, manyetik Ozellikleri sayesinde ilag tagima sistemlerinde

manyetik hedefleme uygulamalarinda kullanilmaktadir (Thorat ve dig., 2013).

ila¢c Tasminm

Gorimntiileme Teranostik
Teknolojileri \ Uygulamalar
Biyosensorler Do
Y Miihendisligi

Sekil 1.4: Perovskite malzemelerin tip alanindaki uygulamalari.

Perovskit malzemeler, farkli 6zelliklere ve uygulamalara sahiptir, bu nedenle
secimleri genellikle belirli bir uygulamanin gereksinimlerine baghdir. Ayrica,

biyouyumlu olup olmadiklar1 da dikkate alinmalidir.

Bu tez galismasinda LaFeOs perovskite malzemesi ve MgFe,O, manyetik
malzemesi iretilerek yapisal ve manyetik Ozellikleri bakimindan ilag tagima

sistemleri i¢cin uygunluklari aragtirilmistir.

1.2.3 Grafen ve Tirevleri

Son yillarin ¢ok konusulan malzemelerinden olan grafen karbon atomlarindan
olusan, bal petegi seklinde, bilinen ilk 2 boyutlu malzemedir. 2004 yilinda kesfedilen

bu nanomalzeme, kasifleri Hollandali Andre Geim ve Rus kokenli Ingiliz vatandasi
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Konstantin Novoselov’a 2010 yilinda Nobel fizik 6diiliinti kazandirmistir (Konuk ve
Konuk 2021). Grafen, karbonun bir allatropu olan grafitin katmanlara ayrildiginda
elde edilen tek katmanli yapiya verilen addir. Karbonun bu 2 boyutlu allatropu, 3
boyutlu karbondan ¢ok daha farkli davranis sergilemektedir. Bu farkliliklar mekanik,
elektriksel, optik, termal gibi bir¢ok alanda goriilmektedir. Grafen baglica, genis
yiizey alani, yiiksek elektron mobilitesi, yliksek 1s1l iletkenlik, yiiksek Young modiilii
gibi Ustiin ozellikleriyle géze carpmaktadir. Bu {istiin Ozellikleri grafeni birgok
alanda kullanisli bir nanomalzeme haline getirmistir. Grafen yapisal olarak saglam
olmasiyla birlikte olduk¢a da esnektir. Bu da onu ince, esnek malzemelerin

miithendisligi i¢in ¢ekici kilar (Cha ve dig. 2013).

1.2.3.1 Grafenin Yapisi

Tek atom kalinhigindaki grafen, sp? hibritlesmesi yapmig karbon (C)
atomlarinin altigen formuna sahip hiicrelerinden meydana gelmektedir (Sentiirk ve
dig., 2019), (Shen ve dig. 2012). Grafenin tek atom kalinligindaki bu essiz yapisi,
onun bilinen ilk ve tek 2 boyutlu malzeme olarak anilmasini saglamistir. Yapisindaki
karbon-karbon arasi bag uzunlugu 0,142 nm (Singh ve dig. 2012) olan grafenin
karbon atomlar aras1 bag agis1 120° dir. Grafenin birgok iistiin 6zelligi bu bag yapisi

sayesindedir. Sekil 1.5’te temel bir sekilde grafenin yapis1 verilmistir.

Molecular

Carbon bond
atom ‘ ~0.142 nm
\ 5

Sekil 1.5: Molekiiler bag uzunlugu ~0.142 nm olan 6 karbon atomundan olusmus grafenin yapisi
(Foo ve Gopinath 2017).
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2. LITERATUR ARASTIRMASI

Grafen ve grafen bazli nanomalzemeler yukarida belirtilen 6zelliklerinden
dolay1 diger alanlarda oldugu gibi biyomedikal kullanim i¢in de miikemmel bir
segenek haline gelmistir (Konuk ve Konuk 2021). Grafen ve grafen bazh
nanomalzemeler; ila¢ tasima, gen tasima, kanser tedavisi, biyosensor,
biyogoriintiileme, biyolojik ajanlar, doku miihendisligi gibi alanlarda kullanilirlar

(Konuk ve Konuk 2021, Shen ve dig. 2012, Foo ve Gopinath 2017).

Grafenin genis ylizey alan1 ve yapisal bagi, grafen bazli malzemelerin fazla
miktarda yik tagimasi agisindan avantajlidir. Bu nedenle grafen bazli malzemeler
ila¢ tasima alaninda tercih edilmektedirler (Konuk ve Konuk 2021). Ornek olarak,
yapilan bazi ¢alismalarda antikanser bir molekiil olan doksorubisinin (DOX) gafen
oksit (GO) yiizeyi ile yaptig1 bag incelenmistir. Bu ¢aligmalar sonucunda DOX ve
GO yiizeyi arasinda giiclii bir bag olustugunu ve DOX salinimin asidik veya timor
ortamlarinda normal dokulara oranla daha yaygin oldugu gosterilmistir (Depan ve
dig. 2011), (Yang ve dig. 2008).

Hu ve arkadaslar1 GO' nun protein eklenmesi i¢in uygun olabilecegini iddia
etmistir. Altin, platin, paladyum ve giimiis gibi metalik nanopartikiilleri bir araya
getirmek i¢in GO kapli alblimin serumu kullanmiglardir. Grafen, proteini adsorbe
etmek icin 6zel kimyasal gruplar tarafindan kullanilmistir. Bunun yani sira, rGO-
kitosan altliklarin gdstermis oldugu ¢ok diisiik bir sitotoksisite ile insan mezensiyal

kok hiicre farklilagsmasi i¢in kullanilabilecegini gostermislerdir (Akhavan ve dig.
2012).

Liu ve arkadaslart ilk kez ksenograft timér fare modellerini kullanarak in
vivo tiimor alimmi ve PEG ile islevsellestirilmis GO ile fototermal tedaviyi
incelemislerdir. Sonug olarak PEG ile modifiye edilmis GO'nun ¢ok yliksek tiimor
alimin1 goézlemlemislerdir. Ayrica, timor lizerinde diisiik giiclii yakin kizilotesi lazer
1sinlamasi altinda, GO'nun giiglii absorbansi kullanilarak yiiksek verimli bir tiimor

yikimi saglamislardir (Shen ve dig. 2012), (Yang ve dig. 2010).
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Grafenin sahip oldugu yiiksek hassasiyet ve yiiksek elektriksel iletkenlik baz
alinarak biyosensor caligsmalarinda grafen yiiksek oranda tercih edilmektedir. Rahigi
ve arkadaslari, ayr1 niikleotit bazlarinin oksidasyon sinyallerini kontrol ederek
DNA'nin dort bazinin (guanin, tirozin, adenin ve sitozin) elektrokimyasal tespiti igin
indirgenmis grafen nanotel (RGNW) biyosensorleri gelistirmislerdir (Akhavan ve
dig. 2012), (Maiti ve dig. 2019).

Baska bir c¢alismada, Zhang ve arkadaslari, biyomedikal ve doku
mihendisliginde sik¢a kullanilan biyomolekiil olan poli vinil alkol hidrojellerinin
mekanik mukavemetlerini gelistirmek i¢in GO' yu bunlara dahil etmislerdir. Polivinil
alkol (PVA) hidrojellerinin zayif mekanik ve su tutma 6zelliklerine sahipken GO
eklendikten de sonra bu ozelliklerinin 6nemli Olgiide iyilestigi gdzlemlenmistir
(Zhang 2011, Cha ve dig. 2013).
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3. YONTEM

3.1  Nanoparcaciklarin Uretimi

3.1.1 Sol-Jel Yontemi

Sol-jel yontemi, Ozellikle metal oksit nanopartikiillerinin sentezi igin
kullanilan, stokiyometrik hesaplar yapilarak bazi kimyasallarin belirli sivilar
igerisinde ¢oziinmesiyle gergeklesen ve malzemelerin homojen olarak iiretilmesine
olanak saglayan bir islak kimyasal yontemdir. Bu yontemde, metal alkoksit, metal
tuzlari, nitratlar vb. molekiiler bir 6ncii, su veya alkol i¢cinde ¢dziilerek hidroliz veya
alkoliz yoluyla jel olusturulur. Hidroliz/alkoliz siirecinden elde edilen jel 1slak veya
nemli oldugu igin, jelin istenilen Ozelliklere ve uygulamaya bagli olarak uygun
yontemlerle kurutulmasi gereklidir. Ornegin, alkol igeriyorsa, kurutma islemi alkoliin
yakilmasiyla gerceklestirilir. Kurutma asamasindan sonra iiretilen jeller toz haline

getirilir (Bokov ve dig. 2021).

Sol-jel metodu, uygun maliyetli bir yontem olup diisiik reaksiyon sicakligi
sayesinde iirlinlerin kimyasal bilesimi iizerinde iyi bir kontrol saglar. Bu yontem,
seramik {iretim siirecinde kaliplama malzemesi olarak kullanilabilecegi gibi, c¢esitli
uygulamalarda ince metal oksit filmleri arasinda bir ara madde olarak da
kullanilabilir. Sol-jel yontemiyle elde edilen malzemeler, optik, elektronik, enerji,
yiizey miihendisligi, biyosensorler, farmasdtik ve ayirma teknolojileri gibi cesitli

alanlarda kullanilmaktadir.

Bu ¢alismada kullanilan nanopargaciklarin iiretimi i¢in Oncelikle baslangic
malzemelerinin stokiyometrik hesaplamasi yapilmistir. Stokiyometrik hesaba goére
hassas terazide tartilan baslangi¢c malzemeleri saf suda farkli beherler igerisinde
cozdiirilmistiir. Selatlayic1 yani baglayici olarak kullanilan sitrik asidin (CgHgO7)

de saf suda ¢ozdiiriilmesinin ardindan biitiin ¢ozeltiler birlestirilmis ve sicaklik
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altinda belirli bir siire manyetik karistiricida karistirilmistir. Sonrasinda jellesme
islemi i¢in etilen glikol (C2HsO2) eklenerek sicaklik 120°C’ye ¢ikartlmigtir. Jellesme
tamamlandiktan sonra malzemeden organik bilesiklerin uzaklastirilmas1 igin
malzeme, 500°C’de 1sitma plakasinda yakilmigtir. Malzeme, 12 saat boyunca
600°C’de kiil firina konarak kalsinasyon islemi (kati malzemenin ytiksek sicaklikta
isitilmast) — gergeklestirilmistir.  Son olarak elde edilen malzeme havanda

ogutiilmiistir.

Sekil 3.1: Sol-jel yontemi ile nanopargacik iiretim basamaklari a) Sitrik asidin ¢dzdiiriilmesi, b)
Nitratli baslangi¢c malzemelerinin ¢ézdiiriilmesi, ¢) Cozdiiriilen malzemelere etilen glikol eklenip
sicaklik ile karistirilmasi, d) Jellesme islemi, e) Yakma islemi, f) Son iiriiniin havanda &giitiilmesi.

3.1.1.1 LaFeO; Uretimi

LaFeO3; manyetik nanoparcaciginin iiretiminde sol-jel metodu kullanilmistir.
4 g malzeme elde etmek i¢in kullanilan baslangi¢ maddeleri ve miktarlart Tablo

3.1°de verilmistir.
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Tablo 3.1: LaFeO3; manyetik nanopargaciginin iiretim detaylari.

_ LaFeO; Nanoparcaciginin Malzemelerin Miktarlar
Uretiminde Kullanilan Malzemeler
La(NOs); 7.14 ¢
Fe(NO3)s3 6.66 ¢
Sitrik Asit 69.219g
Etilen Glikol 18.41 ml

3.1.1.2 MgFe;O,4 Uretimi

MgFe,O4; manyetik  nanopar¢aciginin  tretiminde  sol-jel  metodu
kullanilmistir. 4 g malzeme elde etmek icin kullanilan baslangic maddeleri ve

miktarlar1 Tablo 3.2°de verilmistir.

Tablo 3.2: MgFe,O4 manyetik nanopargaciginin iiretim detaylari.

_ MgFe;O, Nanoparcaciginin Malzemelerin Miktarlar
Uretiminde Kullanilan Malzemeler
Mg(NOs). 89
Fe(NOs)3 126 g
Sitrik Asit 131.1¢g
Etilen Glikol 34.9 mi

3.1.2 Hummers Metoduyla Grafen Oksit Uretimi

1859 yilinda R. E. Hummers tarafindan gelistirilen Hummers metodu, grafen
oksit tiretiminde halen siklikla kullanilan bir kimyasal yontemdir. Bu yontemle elde
edilen grafen oksit genis bir ylizeye sahip olmaktadir ve bu da grafen oksidin ¢esitli
uygulamalarda kullanilabilmesine olanak saglamaktadir. Grafen oksit, grafen
tabakalarimin oksidasyonu sonucu elde edilen bir malzemedir. Grafen, karbon
atomlarindan olusan tek atom kalinliginda bir yapidir ve miikemmel elektriksel,

termal ve mekanik 6zelliklere sahiptir.

Grafen oksit, genellikle -OH (hidroksil), -COOH (karboksil), ve diger

oksijenli gruplar icerir. Grafen oksit, grafenin karbon atomlarinin bir kisminin
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oksijen atomlar ile yer degistirmesi sonucu elde edilir. Bu nedenle grafen oksit,

grafenin okside edilmig bir formudur.

Hummers yonteminde baslangi¢ malzemesi olarak genellikle grafit kullanilir.
Grafit, nitrik asit (HNOs3), siilfiirik asit (H2SO4) ve potasyum permanganat (KMnO.)
gibi giiclii oksidasyon ajanlari olan kimyasallarla karistirilir. Bu asitler sayesinde
oksijen atomlar1 grafenin karbon atomlarina eklenir. Karigim isitilarak reaksiyon
baglatilir. Bu asamada potasyum permanganat, grafit iizerinde oksidasyon
reaksiyonunu baslatir. Grafit, karbon yapilart oksitlenir ve grafen okside doniisiir.
Reaksiyonun devam etmesi ic¢in karisim 1sitilir ve karistirilir. Bu islemler, grafen
oksit olusumunu hizlandirir. Reaksiyonun kontrolsiiz devam etmesini 6nlemek ve
istenmeyen asitleri ¢ikarmak icin karisim sogutulur ve su eklenir. Bu asama,
reaksiyonu durdurur ve arindirma saglar. Karisimdan istenmeyen tuzlar ve artiklarin
ayrilmasi i¢in siizdlirme islemi uygulanir. Bu asamada olusan ¢ozelti, siizdiiriilerek
kat1 ve s1v1 ayrilir. Stizdiirme sonucu elde edilen kati, kurutularak grafen oksit halini
alir. Hummers yontemi maliyeti diisiik bir yontemdir. Kullanilan baslangi¢

malzemeleri ticari olarak kolayca temin edilebilir.

Bu ¢alismada kullanilan GO sentezinde, yapilan hesaplamalar sonucunda ilk
olarak 2.5 g grafit tozu ve 1.25 g sodyum nitrat (NaNO3) behere konulmustur. 57.5
mL siilfrik asit (H,SO4) eklenerek manyetik karistiricida buz banyosu igerisinde, 600
rpm’de karigtirtlmistir. Bu adim, grafit ylizeyine nitrasyon siirecini gergeklestirmistir.
Daha sonra 7.5 g olarak hassas terazide tartilan potasyum permanganat (KMnOy)
karisima eklenmistir. Hizli eklenmesi reaksiyonun hizli bir sekilde gergeklesip
tasmasina neden olabilecegi i¢cin yavasca eklenmeye dikkat edilmistir. Yarim saat
boyunca ¢o6zelti buz banyosunda 500 rpm’de karistirilip siirenin sonunda buz
banyosu kaldirilmistir. Ardindan 35°C’de 2 saat karistirilmustir. Iki saatin sonunda
karisima 250 mL saf su eklenmistir. Bir saat daha karigtirilarak ¢ozeltiye 5 mL
hidrojen peroksit (H,0,) eklenmis ve sicaklik kapatilmistir. Sicaklik olmadan bir saat
daha karistirilmasinin ardindan sentez tamamlanmistir. Potasyum permanganatin
kullanim amaci grafit yilizeyinde oksidasyon reaksiyonlarina yardimei olmaktir.
Hidrojen peroksit ise grafen tabakalarmin oksitlenmesini hizlandirdigi igin
reaksiyonu hizlandirict rol oynar. Sentez sonunda, grafen oksit siizdiirme

asamasindan ge¢mistir. Yani su ile yikanarak pH ayarlanmistir. Stizdiirme ve yikama
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islemi sayesinde, reaksiyon sirasinda olusan yan {rlinler ve kimyasallar

uzaklagtirilmasi hedeflenmistir.

Sekil 3.2: Hummers metoduyla grafen oksit {iretimi a) Grafit tozu ve NaNO3 eklenmesi, b) Buz
banyosunun kaldirilmasinin ardindan karistirma islemi, c) Saf su ekleme islemi, d) Yikama ve siizdiirme
asamasl.

3.2  Kompozit Malzemelerin Olusturulmasi

Nanokompozit malzemeleri hazirlamak i¢in GO, MgFe;O,4 LaFeO;
malzemelerinin her birinden 150 mg alinip (GO ig¢in 2 adet) 3 ml etanol igerisine
alinmig ve MgFe;04/GO LaFeO3/GO seklindeki 2 siispansiyon oda sicakliginda 1
saat ultrasonik banyoda karistirllmistir. Ardindan karisgimlar siizdiiriiliip saf su ile
yikanmigtir. Son olarak firmma konulup kuruma asamasindan sonra kompozit

malzemeler toz seklinde elde edilmistir (Hosseini ve dig. 2018).

a) 150 mg
150 mg
o LaFe0;
020
8@
MgFe,0./GO LaFe0:/GO
—_— —_—)

\7 +

3 ml etanol 3 ml etanol 2 ml etanol 2 ml etanol

Sekil 3.3: Kompozit malzemelerin olusturulmasi a) MgFe,O,/GO kompozitinin olusturulmasi, b)
LaFeO3/GO kompozitinin olusturulmasi.
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4. BULGULAR

4.1 Malzemelerin Analiz Yontemleri

4.1.1 XRD Olciimleri

XRD (X-Ray Diffraction), X-isin1 kiriimi anlamina gelir ve kristalin
yapilarin analiz edilmesi i¢in kullanilan bir tekniktir. XRD’nin ¢alisma prensibi, X-
isinlarinin kristal yapr {lizerinde sacgilmast ve bu sagilmanin belirli bir acida

kaydedilmesine dayanir.

Calismamizda {iretilen LaFeO; ve MgFe,O4 nanomalzemelerin XRD
desenleri Cu-Ko X-1is1m1 kullanilarak 26=20-80° araliginda 0.02° lik adimlar ile
Olglilmiistiir. Elde edilen sonuglardan olusan back-round egrisi MATCH programi
yardimiyla c¢ikartilarak MgFe,O4 igin Sekil 4.1°de, LaFeOs igin Sekil 4.2°de

gosterilmistir.

KA
pcos@

D (1)

Bir nanoparcacigin boyutu, Debye Scherrer denklemi kullanilarak XRD
grafiginden hesaplanabilir (Bokuniaeva ve Vorokh 2019). Denklemde;

e K: Scherrer sabiti (genellikle 0.9)

e A: X smi dalga boyu (Cu igin A=0.15418 nm)
e [: Pik genisligi (radyan)

e 0: Bragg agis1 (radyan)

Bu denklem, kristalit boyutunu, XRD desenindeki pik genisligi ve Bragg
acistyla iligkilendirir. Pik genisligi, FWHM (Full Width at Half Maximum) olarak

ifade edilir ve bir pikin yarisinin maksimum yiiksekligi oldugu iki nokta arasindaki
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mesafeyi temsil eder. Bragg agisi, X-1sinlarimin bir kristal yapisindan yansitildigi

acidir.
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Sekil 4.1: MgFe,0, nanoparcgaciginin XRD grafigi.

Sekil 4.1°de MgFe,0,4 malzemesine ait kirmnim pik degerleri gosterilmektedir.
Bu grafikten (220), (311), (400), (422), (333), (440) diizlemlerine karsilik gelen pik
degerleri sirastyla 30.70°, 36.02°, 43.70°, 53.85°, 57.57°, 63.22° lik 20 degerinde
olustugu  gozlenmektedir.  Literatirde  belirtilen ~ MgFe,O,  pikleriyle
karsilagtirildiginda bu piklerin  MgFe,O4 spinel ferrit seklinde fcc-Fd3m uzay
grubunda oldugu belirlenmistir (JCPDS kart numarasi: 73-2410), (Desai ve dig.
2021). Ayrica grafikte en yilksek siddete sahip 20 degeri 36.02° agisinda
goriilmiistiir. Denklem (1)’de verilen Debye Scherrer denklemi ile bu degerler
kullanilarak hesaplama yapildiginda parcgaciklara ait kristalit boyutu 22.62 nm olarak

bulunmustur.
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Sekil 4.2: LaFeO3; nanopargacigiimn XRD grafigi.

Sekil 4.2°de goriilen LaFeO; perovskite yapisina ait XRD analizine
bakildiginda grafikteki piklerin literatiirdeki LaFeOs; pikleri ile eslestigi
goriilmektedir (Lee ve dig. 2013). LaFeOj; i¢in, kirinim tepe noktalar1 (100), (110),
(111), (200), (211), (220) ve (310) diizlemlerine karsilik gelen sirasiyla, 22.79°,
32.42°, 39.86°, 46.35°, 57.72°, 68.15° ve 76.64° lik 20 degerinde goriilmektedir. En
yiiksek pik degeri ise 32.42°° dedir. Bu kirmim deseninden Denklem (1) kullanilarak

hesaplama yapildiginda parcaciklarin boyutu 17.80 nm olarak bulunmustur.
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Sekil 4.3: Grafen oksidin XRD grafigi.

Ayrica GO yapisinin incelenmesi igin XRD analizi yapilmistir (Sekil 4.3).
Genel olarak GO icin en yiiksek siddete sahip ana pikin yaklasik 10°°de olmasi
nedeniyle dl¢iim araligi 0-80° araliginda alinarak XRD o6lgtimleri yapilmistir. GO’ya
ait ana pikin 20 degeri 10.57°°de goriilmektedir. Bu tepe noktasi, (001) kristal
diizlemine karsilik gelmekte olup literatiirdeki benzer GO iiretiminde elde edilen

sonuglarla uyumlu oldugu belirlenmistir (Yasin ve dig. 2018).

Bu sonuglar 1s1ginda XRD analiz yontemi bakimindan c¢alismanin amaci

dogrultusunda istenen nano yapilar basarili bir sekilde iiretilmistir.

4.1.2 SEM Analizleri

SEM, taramali elektron mikroskobu, (Scanning Electron Microscopy) ornek
ylizeyini incelemek ve detayli gorintiiler elde etmek icin kullanilan giliclii bir

mikroskop teknigidir. Bu analiz yontemi, 6rnek ylizeyine odaklanan bir demet
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elektron kullanir ve ylizeyden yansiyan veya sacilan elektronlar: algilayarak yiiksek

¢oziinlrlikli gorintiiler elde edilir.

Uretilen malzemelerin morfolojik 6zelliklerini incelemek igin SEM analizi
yaptlmistir.  Sekil 4.4 ve Sekil 4.5’te swrasiyla MgFe,O4 Vve LaFeOgs
nanomalzemelerinin SEM goriintiileri yer almaktadir. Deney sartlar1 oda sicakliginda
yaklasik 3000X biiyiitme ve 15 kV enerjili elektronlar ile yapilmistir. Elde edilen
goriintlilerden her bir malzemenin nano boyutlarda basariyla sentezlendigi ve XRD
sonuclarini destekledigi goriilmektedir. Ayrica pargaciklarin kiiresel formda olustugu

ve kiimeler halinde toplandig1 gézlenmektedir.

Sekil 4.4: MgFe,0, nanopargacigina ait SEM goriintiileri.

22



Sekil 4.5: LaFeO; nanopargacigina ait SEM goriintiileri.

Sekil 4.6’da Hummers metodu ile iirettilen grafen oksit malzemesine ait SEM
goriintiileri verilmistir. Goriintiilerde grafen oksidin pullar halinde yaklasik 1 ile 10
um araliginda tretildigi ve yapisi geregi kirigikliklar ve katlanmalar oldugu

gozlenmektedir. Elde edilen sonuglar, XRD 6Sl¢iimleri ve literatiirdeki ¢aligsmalarla da

uyumludur.

Sekil 4.6: Grafen oksidin SEM goriintiileri.
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Sekil 4.7 ve sekil 4.8’de ise MgFe,0,/GO ve LaFeO3/GO kompozit
yapilarma ait SEM goriintiileri yer almaktadir. Goriintiiler incelendiginde
nanoparcaciklarin  grafen oksit ylizeyine tutundugu goriilmektedir. Bu da
MgFe,04/GO ve LaFeO3/GO kompozitlerinin  basariyla elde edildigini

gostermektedir.

Sekil 4.8: LaFeO3/GO kompozitine ait SEM goriintiileri.
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4.1.3 Manyetizasyon Olgiimleri

Manyetizasyon dl¢limleri, bir malzemenin manyetik 6zelliklerini anlamak ve
karakterize etmek icin yapilan deneylerdir. Bu oOl¢iimler genellikle manyetik
momentin dis bir manyetik alana nasil tepki verdigini, sicaklik degisimlerinin
manyetik 6zelliklere etkisini ve malzemenin manyetik faz gecislerini anlamak icin
yapilir. Calismamizda manyetik nanopargaciklarin manyetizasyon Olgiimleri,
manyetometre ve SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) manyetik

ozellik 6l¢tim cihazlar: kullanilarak gergeklestirilmistir.

Manyetik Moment (M) ve Sicaklik (T) iliskisi: MT grafigi, malzemenin manyetik
momentinin sicaklik degisimine karsi olan iliskisini gosterir. Bu Ol¢limlerden
Bloklama sicakligi (Tg), Curie sicakligi (T¢) veya Néel sicakligi (Ty) gibi, farkli
tirdeki manyetik malzemelerin kritik manyetik faz gecis sicaklik degerleri elde

edilir.

Manyetik Moment (M) ve Manyetik Alan (H) iliskisi: MH grafigi, malzemenin
manyetik momentinin dis bir manyetik alana karsi olan iligkisini, manyetik
momentin manyetik alanin etkisi altinda nasil degistigini ve doyum manyetizasyonu

(M) ve zorlayict alan (coersive field- Hc) degerlerini belirlemek i¢in kullanilir.

Manyetizasyon Ol¢iimlerinde MT (sicakliga karst manyetik moment) Sifir
Alan Sogutmali (Zero Field Cooled-ZFC) ve Alan Sogutmali (Field Cooled-FC)
prosediirleri takip edilerek 5 K ile 370 K arasinda 500 Oe (50 mT)’lik sabit manyetik
alan altinda; MH (manyetik alana kars1 manyetik moment) grafikleri ise oda
sicakliginda -30000 Oe (-3T) ile 30000 Oe (3T) manyetik alan arasinda 6l¢tilmiistiir.
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Sekil 4.9: MgFe,0, malzemesinin MT ve MH grafikleri a) MT grafigi, b) MH grafigi.

Sekil 4.9-a’da MgFe,0,4 nanopargaciklarina ait MT Ol¢limii verilmistir. Bu
6l¢limden malzemenin miknatislanma degerinin sicaklik artisina bagli olarak hizli bir
bi¢imde azaldigi ve 370 K degerine kadar azalmanin devam ettigi gézlenmistir.
Burada ZFC (mor) ve FC (siyah) egrilerinin belirli bir sicaklikta ayrildigi
goriilmektedir. Bu  sicaklik tersinmezlik sicakligi  (T),) olarak bilinir.

Nanoparcaciklar igin kritik sicaklik olan Tg sicakligt ZFC egrisinin maksimum
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noktasina ait sicaklik degeri olarak tanimlanir. Yapilan MT Ol¢limiinden MgFe,04
nanopargaciklarina ait Ty, degeri 202 K ve Tg sicaklik degeri 55 K olarak

belirlenmistir.

MgFe,0, nanoparcaciklarina ait oda sicaklifinda alinan dis manyetik alana
bagli miknatislanma MH (histeresis) Olgiimii Sekil 4.9-b’de verilmistir. Oda
sicakliginda alinan Olgtimler sonucunda elde edilen histeresis grafiginden
malzemenin Ms doyum degeri yaklasik 16 emu/g, H; degeri ise 2.3 emu/g olarak

belirlenmistir.
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Sekil 4.10: LaFeO; nanopargaciginin MT ve MH grafikleri a) MT grafigi, b) MH grafigi.
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Calismada iiretilen LaFeO3; nanomalzemesi icin MT ve MH o6l¢iimleri Sekil
4.10’da verilmistir. Sekil 4.10-a’da grafigi verilen MT O&lgiimiinde sicaklik degeri
500 Oe¢’lik manyetik alan altinda 5 K’den 370 K’e kadar ZFC ve 370 K’den 5 K’e
kadar FC protokolleriyle dl¢iilmistiir. Elde edilen veriler 1s18inda ZFC ve FC egrisi
arasinda belirgin bir fark oldugu, ZFC egrisinde diisiik sicakliktan yiiksek sicaklik
bolgesine dogru gidilirken manyetizasyon degeri artisa gecip yaklagik 245 K
degerlerinden sonra manyetizaSyonun diisiis egilimine gectigi; diger yandan ZFC ve
FC egrisinin 365 K degerinde kesistigi gozlenmistir. Cihazin maksimum sicaklik
degeri 370 K oldugu i¢in bu noktadan daha yiiksek sicakliklarda 6l¢iim alinamamasi
nedeniyle tam paramanyetik durumun gostergesi olan diisiik manyetizasyon
degerlerine ulagilamamistir. Fakat iki egrinin kesistigi noktadaki Kritik sicaklik
degeri yaklasik olarak 365 K olarak belirlenmistir. Sekil 4.10-b’de verilen histeresis
egrisi ile birlikte degerlendirildiginde malzemenin, ferrromanyetik 6zellik gosterdigi
goriilmektedir. Literatiirde yapilan arastirmada LaFeOs; malzemesine ait T¢ degeri
yaklagik 730 K olarak belirtilmistir (Thuy ve dig. 2012). Bu durum malzemenin oda
sicakliginda ferromanyetik durumda oldugunu gostermektedir. Sekil 4.10-b’de
verilen LaFeO; nanomalzemesine ait histeresis olglimiine bakildiginda Mg doyum
degeri 0.77 emu/g, kalicilik miknatislanma M, degeri 0.15 emu/g ve H. degeri 500

Oe olarak belirlenmistir.

Etanol igerisinde 1:1 oraninda Np:GO siispansiyonlari olusturarak elde edilen
Np/GO kompozit yapilarinin kurutulmasindan sonra manyetik Olglimleri tekrar

yapilmustir.
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Sekil 4.11: MgFe,0,/GO malzemesinin MT ve MH grafikleri a) MT grafigi, b) MH grafigi.

Sekil 4.11-a’da MgFe,04/GO kompozit yapisina ait MT ve Sekil 4.11-b’de
MH o6lgtimleri verilmistir. Bu dl¢limlerde olusan MgFe;04/GO kompozit yapisinda
bulunan GO’nun manyetik sinyalinin olmamas1 veya ¢ok diisiikk olmasi nedeniyle

Sekil 4.9°da verilen egrilerin degismedigi gézlenmektedir.
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Sekil 4.12: LaFeO3/GO malzemesinin MT ve MH grafikleri a) MT grafigi, b) MH grafigi.

Diger yandan Sekil 4.12-a’da LaFeO3/GO kompozit yapisina ait MT ve Sekil
4.12-b’de MH egrileri verilmistir. MT O6l¢iimiinde ZFC ve FC egrilerinde yaklagik
140 K civarinda farkli bir faz gecisi olarak tanimlanabilecek bir tepe noktasi
gozlenmektedir. Bu durum nanopargaciklarin tek basina 6lgiimlerinden elde edilen
Sekil 4.10-a MT egrisinden farkli olarak goriilmektedir. Ayrica manyetik moment
degerlerinin de bir miktar biiyiik oldugu belirlenmistir. Bu durum MH egrisinde Mg
degerinden dogrulanmistir (Sekil 4.12-b). Bir 6nceki MgFe,04/GO kompozit yapida
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bu durumun olusmamasinin sebebi LaFeO; nanopargaciklarin manyetik moment
degerlerinin diisiik olmasiyla agiklanabilir. GO’dan gelen diisiik manyetik sinyalin
LaFeOs/GO kompozit yapisinda ortaya ¢iktigr diisiiniilmektedir. GO’ya atfedilen bu

diisiik sinyalin  {iretim asamasinda olusan safsizliklardan kaynaklandigi

distiniilmektedir.

1s Ss 15s 45s

Sekil 4.13: MgFe,0,4 nanopargaciginin zamana bagli manyetik alana verdigi cevap.

1s Ss 15s 45s

Sekil 4.14: LaFeO; nanopargaciginin zamana bagli manyetik alana verdigi cevap.

Sekil 4.13 ve Sekil 4.14°te MgFe,O, ve LaFeOs; nanoparcaciklariyla elde
edilen siispansiyonlarin zamana baglt (1s, 5s, 15s ve 45s) olarak manyetik alana
verdikleri cevap incelenmistir. Farkli zamanlara gore her iki nanomalzemeye ait
gorseller incelendiginde MgFe;O,’ lin LaFeO3 nanoparcaciklarina gore cevap hizinin
daha fazla oldugu goriilmektedir. Bu da MgFe;O, nanopargaciklarinin manyetik

alinganliklariin daha yiiksek oldugunu gostermektedir.
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1s Ss 15s 45s

Sekil 4.15: MgFe,0,/GO kompozitinin zamana bagli manyetik alana verdigi cevap.

1s 120s 360s 480s
Sekil 4.16: LaFeO3/GO kompozitinin zamana bagli manyetik alana verdigi cevap.

Sekil 4.15 ve Sekil 4.16’da ise sirasiyla MgFe,04/GO ve LaFeO3/GO
kompozit yapilarina ait siispansiyonlarin zamana bagli olarak manyetik alana
verdikleri cevap incelenmistir. Bir 6nceki GO eklenmemis siispansiyonlara (kiremit
rengi) gore rengin siyaha donmesi GO’nun renginden kaynaklanmaktadir.
Sekillerden MgFe;04/GO kompozit yapisinin LaFeO3/GO kompozit yapisina gore
manyetik alana daha hizli cevap verdigi goriilmektedir. Ayrica elde edilen sonuglar
Sekil 4.13 ve Sekil 4.14’te yer alan MgFe,O,4 ve LaFeO3 malzemelerinin cevaplariyla
karsilagtirildiginda, MgFe,O, malzemesinden e¢lde edilen cevabin MgFe,O4/GO
kompozitinin cevabi ile uyumlu oldugu ancak LaFeOs/GO kompozitinin manyetik
alana verdigi cevabin LaFeO3; malzemesine gore daha yavas oldugu gézlemlenmistir.
Fakat GO’lu silispansiyonlarda rengin tamamen seffafa doniismesi, nanopargaciklarin

tamaminin GO’ya tutunarak birlikte hareket ettigini gostermektedir.

Manyeto Termal Olciimler: Manyetik alan  igerisindeki  manyetik

nanoparcaciklarinin sicaklik degisimlerini incelemek i¢in bu Olgtimler kullanilir.
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Ozellikle AC alan altinda zamana bagh sicaklik degisim grafiklerinden elde edilen
veriler kullanilarak SAR (Specific Absorption Rate) degerleri hesaplanmaktadir. Bu
SAR degeri 6zel emilim orani anlamina gelir ve elektromanyetik alan maruziyeti
altindaki bir malzemenin igerdigi enerji miktarin1 Slgen bir parametredir. SAR,
genellikle radyofrekans (RF) enerjiye maruz kalan biyolojik dokularin 1sinma
potansiyelini degerlendirmek i¢in kullanilir ve Watt basma kilogram (W/kg)
cinsinden ifade edilir. Olg¢iim, elektromanyetik enerjinin birim kiitleye ne kadar

enerji aktardigini gosterir.

Calismada LaFeOs;, MgFe,O4 ve GO i¢in 20 mg toz 6rnek 2 mL etonol
igerisinde ¢ozdiiriilerek 300 kHz’lik frekansta AC manyetik alan ile 100 A’lik akim

olusturularak 6l¢timler alinmistr.
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Sekil 4.17: MgFe,O,4 malzemesinin zamana bagli sicaklik degisimi.

Sekil 4.17°de MgFe;O4’¢ ait zaman baglh sicaklik degisimi goriilmektedir.
Ornegin sicaklik degeri 22 °C’den baslayarak 600 s’de dokular igin kritik sicaklik
olan 43 °C’ye ulagmistir. Egrinin ilk artis degerleri dogrusal bir egriye fit edilerek
elde edilen egim degeri Denklem (2) ile verilen denklem kullanilarak SAR degeri

hesaplanmistir. Hesaplanan sonuglar Tablo 4.1°de verilmistir.
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C dT
SAR = —— @)
m dt

Burada dT/dt fit edilen dogrunun egimi, C etanoliin 1s1 sigasi, m ise ¢ozdiiriilen

nanoparcacigin kiitlesel olarak miktaridir.
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Sekil 4.18: LaFeO; malzemesinin zamana bagl sicaklik degigimi.

Sekil 4.18°de LaFeOgs’e ait zamana baglh sicaklik degisim grafigi verilmistir.
LaFeOs’iin diisiik manyetizasyon degeri nedeniyle 20 mg’lik toz 0rnegin 1sitma giicii
stvinin sicakligint degistirmek igin belirgin bir fark olusturamamis olup yaklasik 1
°C’lik bir fark gozlenmektedir. Daha yiiksek sicaklik farki elde edebilmek igin
malzeme miktarinin artirilmast gerekmektedir. Karsilastirma olmasi acgisindan
MgFe,0, ile ayn1 miktarda 6rnegin SAR degeri Denklem (2) kullanilarak hesaplamis

ve Tablo 4.1°de verilmistir.

Tablo 4.1: Malzemelerin spesifik sogurma oranlari.

SAR o
Malzeme Adi | t;i]ol) m(g) | (C/m) | dT/dt ftanol iserisindeld MNP
[(C/m)dT/d] Y
MgFe,0, 218 | 002 | 109 | 0,0473 5,1557 10 mg/ml
LaFe0, 218 | 002 | 109 | 000329 | 0,35861 10 mg/ml

34




30

G 25-

(0]

—

3

= ——

(L]

— ————
[

Q.

£

2 20

——GO
15 — Linear Fit of GO_ 20mg toz_2 ml etano
T = T T T

T T |
0 100 200 300 400 500 600 700
Time (s)

Sekil 4.19: Grafen oksit malzemesinin zamana bagli sicaklik degisimi.

Ayrica kontrol i¢in ayni parametreler kullanilarak GO’ya ait manyetik alan
altinda zamana bagh sicaklik degisimleri dl¢iilmiistiir (Sekil 4.19). Beklenildigi gibi

GO’nun ferrromanyetik 6zellik tasimamasi nedeniyle herhangi bir sicaklik artisi

gbzlenmemistir.
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5. SONUC VE ONERILER

Bu ¢alismada MgFe;04, LaFeO3 nanopargaciklar: sol-gel yontemiyle, grafen
oksit nano yapist Hummers methoduyla iiretilmis ve yapilan yapisal analizler 15181
altinda istenen nano yapilarin basarili bir sekilde elde edildigi belirlenmistir. Ayrica
ilag tasima sistemlerinde gerekli olan tasiyici platformlar igin LaFeO3/GO ve
MgFe;04/GO  nanokompozit yapilart  olusturulmustur.  Malzemelerin  ve
kompozitlerinin manyetik 6zellikleri igin MT ve MH oOl¢timleri yapilmistir.
Nanoparcaciklarin ve kompozit yapilarin olugumlarinin fiziksel kontrolii ilk olarak
miknatis yardimiyla yapilmis olup karigtmin miknatis tutuldugunda toplandigi
goriilmiistiir. Sonrasinda mikroskop altinda incelenmis ve diger karakterizasyon
islemleri gerceklestirilmistir. Yapilan MT-MH o6lglimleri ve fiziksel kontrol
sonucunda MgFe,;O, manyetik nanomalzemesi ve onunla olusturulmus kompozit
yapmin miknatislanma 6zelliginin, LaFeOs; perovskite nanoparcaciklart ve

kompozitinden daha fazla oldugu gézlemlenmistir.

llag saliniminin artirilmas1 igin sicakligin pozitif etkisi nedeniyle AC
manyetik alan altinda zamana baglh sicaklik degisimleri incelenmistir. Bu dl¢timler
sonucunda MgFe,04 nanoparcacigin LaFeO3; nanopargacigina gore daha yiiksek SAR
degerine sahip oldugu, bu sonucun diisiik madde miktariyla daha etkin ve kullanigh

bir platform olacagi ongoriilmiustiir.

Tez ¢aligmasinda kullanilan GO malzemesi yilizey alanmin genigliginden
dolay1 ilag tasmmiminda ve etkin doz ayarlamasinda Onemli bir role sahiptir.
Nanopargaciklar sayesinde GO’ya manyetik 6zellik kazandirilmasinin GO’yu ilag
tasima sistemleri i¢in islevsel hale getirecegi 6ngoriilmiistiir. Elde edilen sonuglar
dogrultusunda MgFe;04/GO kompozit yapisinin manyetik hipertermi, ilag¢ tasinima,
ilag salmimi gibi kombine terapilerde kullanildiginda avantaj saglayacagi
belirlenmistir. Olusturulan kompozit yapinin ilag tasima platformu olarak kullanimi
umut vadetmektedir. Ilerleyen siiregte kompozit yapt bir polimerle kaplanarak
biyouyumluluklar1 artirilabilir. Ayrica kontrollii salinim uygulamalarinda da ilag

yiiklenerek polimerle kaplanip platformun kullanilabilirligi arastirilabilir.
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