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Oz: Grafitten, Hummers metodu ile sentezlenen grafen oksidin ve sonrasinda grafen oksitten kimyasal indirgenme metodu ile
sentezlenen indirgenmis grafen oksidin, pek ¢ok kullanim alanlarina sahiptir. Bu ¢alismada dongiisel yaklasim ile grafen oksit
ve indirgenmis grafen oksit sentezlenmesi hedeflenmistir. Bu hedef ile grafitten, Hummers yontemi ile grafen oksit ve ardindan
kimyasal indirgenme metodunda askorbik asit kullamilarak indirgenmis grafen oksit sentezlenerek birinci dongi
tamamlanacaktir. Birinci dongiiden sentezlenen indirgenmis grafen oksit ikinci dongiide grafit yerine Hummers yonteminde
kullanilarak dongiisel yaklagim hedeflenmistir. Dongii prosesi ile dort farkli grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit 6rnekleri
elde edilmistir. Sentezlenen her bir dongiiye ait grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit 6rneklerinde, FTIR, RAMAN, BET,
ZETA-SIZER ve SEM-EDS analizleri ile dongiisel yaklasimda grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit drneklerinin
karakterizasyonu gergeklestirilmistir. Dongtisel yaklagim ile grafen oksit érneklerinde oksidasyon derecelerinin artmasi ile
yapidaki kusurlu bélgelerinin arti181, indirgenmis grafen oksit 6rneklerinde ise oksidasyon derecelerinin azalmasi ile yapidaki
kusurlu bolgelerinin azaldig tespit edilmistir.

Anahtar kelimeler: Grafen oksit, hummers yontemi, askorbik asit, kimyasal indirgeme, déngii metodu.
The Cyclical Approach in Chemical Reduction Methods Using Hummers and Ascorbic Acid

Abstract: Graphene oxide synthesized from graphite by the Hummers method and then reduced graphene oxide synthesized
from graphene oxide by the chemical reduction method have many uses. In this study, the cyclic approach was used to
synthesize graphene oxide and reduced graphene oxide. With this goal, the first cycle will be completed by synthesizing
graphene oxide from graphite using the Hummers method and then reducing graphene oxide using ascorbic acid in the chemical
reduction method. The cyclic approach aimed to use the reduced graphene oxide synthesized from the first cycle in the
Hummers method instead of graphite in the second cycle. Four different graphene oxide and reduced graphene oxide samples
were obtained by the loop process. Graphene oxide and reduced graphene oxide samples belonging to each synthesized cycle
were characterized by FTIR, RAMAN, BET, ZETA-SIZER, and SEM-EDS analyses, and graphene oxide and reduced
graphene oxide samples were characterized by a cyclic approach. With the cyclic approach, it was found that the defective
regions in the structure increased with the increase of oxidation degrees in graphene oxide samples, and the faulty areas of the
structure decreased with the decrease of oxidation degrees in reduced graphene oxide samples.

Key words: Graphene oxide, hummers method, ascorbic acid, chemical reduction, cycle method.
1. Giris

Grafen temelli malzemeler son yillarda bilim insanlarmin biiyiik ilgi odagi haline gelmistir. Bunda grafenin
yiiksek ytlizey/hacim orani, iistiin iletkenlik 6zelligi ve yiiksek mekanik dayanim gibi baz iistiin 6zellikleri etkili
olmaktadir [1]. Bu o6zellikleri sayesinde grafen temelli malzemeler biyosensorler [2], yakit hiicreleri [3] enerji
depolama [4], entegre devreler [5], biyomedikal uygulamalar [6] ve agir metal giderimi ile atik su yonetimi [7,8]
gibi bir¢ok alanda kullanilmaktadirlar.

Grafen oksit (GO), grafitin oksitleyici bir madde varliginda derisik asit igerisine eklenmesi ile elde edilir.
Kimyasal oksidasyon yontemleri arasinda Brodie, Staudenmaier, Hummers ve Modifiye Hummers-Tour gibi
metotlar yer almaktadir [9]. Hummers ve Offeman grafitin potasyum permanganat ve derisik siilfiirik asit ile
reaksiyonuna dayanan sentez yontemi gelistirdiler [10]. Marcano ve arkadaslari calismalarinda Hummers
yonteminde toksik gazlara neden olan sodyum nitrat yerine fosforik asit kullanmistir [11]. Grafen sentezi igin
mekanik ve termal eksfoliasyon yontemi, kimyasal buhar birikim yontemleri (CVD) [12] elektroliz ve foto kataliz
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gibi yontemler olmakla beraber bu yontemler maliyet ve iiretim kapasitesi agisindan diigiiniildiigiinde sanayi
olgekli tiretimler i¢in uygulanabilir degildir. Kimyasal indirgenme yontemi ile indirgenmis grafen oksit (rGO)
sentezinde ise, maliyet ve sanayi 6l¢ekli prosesler i¢in uygulanabilirlik yoniinden diisiiniildiigiinde, en avantajl
grafene yakin sentez yontemi olarak karsimiza ¢ikmaktadir [13]. Literatiirde grafen oksidin kimyasal olarak
indirgenmesinde hidrazin ve sodyum bor hidriir yaygin olarak kullanilan c¢aligmalar mevcuttur. Ancak bu
kimyasallar toksik etkilere sahip ve sanayi Olgekli kullanim igin &zel giivenlik Onlemlerinin alinmasi
gerekmektedir. Bu sebeple GO nun kimyasal indirgenme metodu ile rGO"ya donistiirmek igin daha gevre dostu
ozellikte ve toksik etkileri olmayan bir indirgeyici madde arayisina girilmistir. L-Askorbik asit (L-AA) indirgeme
kabiliyetine yiiksek ve c¢evre dostu proses Ozelliginden dolayr GO'nun kimyasal olarak indirgenmesinde
kullanilarak, rGO sentezinde yaygin bir sekilde kullanilmaktadir [13-14].

Bu ¢alismada, Hummers metodu ile GO sentezi ve kimyasal indirgenme metodunda askorbik asit kullanilarak
rGO sentezi iizerindeki dongiisel yaklasimin etkilerinin analiz edilmesi hedeflenmistir. Dongiisel yaklagimda GO
ve rGO oOrneklerinin dongii igerisinde tekrardan oksidasyon ve kimyasal indirgenme islemine tabi tutularak
sentezlenen dongiisel, GO ve rGO orneklerinde farkliliklarin belirlenmesi amaglanmistir. Bu hedefle FTIR analizi
ile yap1 karakterizasyonu, Raman analizindeki D piki yogunlugunun G piki yogunluguna oran1 (ID/IG), BET
yontemi ile yiizey alani 6lgimii (YA-m?/g), ZETA-NANO ile ortalama pargacik boyutu (PB-nm) ve zeta
potansiteli (ZP-mv), SEM-EDS analizinden elde edilen verilere gore karbonun oksijene atomik orani (C/O)
incelenerek, dongiisel yaklasimda GO ile rGO orneklerinin karakterizasyonu gergeklestirilmistir. Dongiisel
yaklasimda, Hummers ve kimyasal indirgenme metodunda ilk sentez birinci dongiiler referans alinarak, her iki
yontem igin iyilesme oranlari belirlenmistir. Bu ¢aligsmada literatiirdeki ¢alismalardan farki dongiisel yaklasimin
GO ve rGO iizerindeki etkilerinin analiz edilmesi hedeflenmistir.

2. Materyal ve Yontem

Iyilestirilmis Hummers Yontemi ile GO sentezi ve sentezlenen GO"dan kimyasal indirgeme metodu ile rGO
sentezi i¢in ortofosforik asit (Merck, >%385), siilfiirik asit (Merck, >%99), potasyum permanganat (Sigma, >%99),
hidrojen peroksit (Merck, >%30), hidroklorik asit (Sigma, >%37), L-Askorbik asit (Sigma, >%99) gibi analitik
saflikta kimyasallarin kullanimi tercih edilmistir.

2.1 Dongii metodu ile Hummers metodu uygulanarak GO ve kimyasal indirgenme metodunda askorbik asit
varhginda rGO sentezi

Dongiisel yaklasim ile amag, dongiisel yaklasimin sentezlenen GO ve rGO oOrnekleri iizerindeki etkileri
karakterize etmektir. Bu hedefle dongiisel yaklasimda, ilk olarak Hummers metodu kullanilarak GO
sentezlenmistir. Bunun igin ilk olarak 30 g grafit ¢ift cidarli cam reaktdre alinmis ardindan 300 mL siilfiirik asit
30 mL fosforik asit ve son olarak 60 g potasyum permanganat reaksiyon ortamina yavas yavas eklenerek 5 °C’de
24 saat boyunca reaksiyon devam etmistir. Reaksiyon sicakligi kademeli olarak dnce 35 °C’ye ve sonra 95 °C’ye
¢ikartilarak iizerine 100 mL saf su ilave edilmis ve 6 saat daha karigtirilmistir. Reaksiyonun sonunda %3’lik 100
mL hidrojen peroksit ilave edilerek reaksiyon sonlandirilmistir. Metal iyonlarint uzaklastirmak i¢in %3’liik 100
mL hidroklorik asit ¢ozeltisi ile yikama iglemi yapilmistir. Son olarak elde edilen 6rnek pH 3-4 arasinda kadar saf
su ile dekantasyon islemi ile yikanmis ardindan santrifiij islemi yapilarak 50 °C’de atmosferik etiivde
kurutulmustur. Kurutma islemi sonunda yaklasik 45 g GO sentezlenmistir. Sentezlenen grafen oksit, GO-A1 olarak
isimlendirilmistir. Indirgenmis GO sentezi icin askorbik asit déngiileri gerceklestirilmistir. Sentezlenen grafen
oksit (GO-A1) 20 g alinarak iizerine 150 mL saf su eklenip sicaklik 80 °C’ye ¢ikarilmistir. 80 °C’de iken iizerine
40 g askorbik asit eklenmistir. Reaksiyon 80 °C’de 24 saat siire deney gergeklestirilmistir. Reaksiyon sonunda
karigim yikanmis ve pH 7 ulasinca 6nce aseton sonra etil alkol ile santrifiij ile yikama yapilarak vakumlu etiivde
kurutulmustur. Kurutulan rGO 6rnekleri rGO-A1 olarak kodlanmistir. Birinci dongiiden elde edilen rGO-A1l
ornegi grafit yerine kullanilarak ayni metot ve karisim oranlarinda ikinci dongiiye baslanmis ve dongiisel GO
sentezi gerceklestirilmistir. Buradan elde edilen GO, ikinci dongii GO-A2 olarak kodlanmistir. Sentezlenen ikinci
dongii grafen oksit ayni sartlarda indirgenmis ve bu malzeme ikinci dongii indirgenmis grafen oksit rGO-A2 olarak
kodlanmustir. Toplamda 4 dongii tekrar edilmistir ve sentezlenen GO ve rGO o6rnekleri sirastyla GO-A3, rGO-A3,
GO-A4 ve rGO-A4 olarak isimlendirilmislerdir. Gergeklestirilen dort dongii igin, sentezlenen dongiisel, GO ve
rGO oOrneklerinde, yontemlere ait kimyasal karigim oranlart esit almmustir. Sekil 1°de dongli metodu ile
sentezlenen GO ve rGO orneklerine ait yaklagim sematik olarak gdsterilmistir.
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Sekil 1 Dongii metodu ile GO ve rGOsentezinin sematik gosterimi.

2.2. Malzemelerin karakterizasyonu icin grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit icin belirlenen Kkalite
karakteristikleri

Calismada sentezlenen dongiisel grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit drneklerin karakterizasyonu igin,
fonksiyonel gruplarin belirlenmesi igin FTIR-ATR analizleri Bruker Tensor 2 ile cihaza bagli ATR iinitesi ile 400
—4000 nm dalga boylar1 arasinda tarama gergeklestirilmistir. BET yiizey alan1 analizleri Quantachrome Nova LX4
Touch ile sivi azot ortaminda, fiziksel adsorpsiyon yonteminde, BET metoduna gore yiizey alani dl¢timleri
gerceklestirilmistir. Zeta potensiyeli ve pargacik boyut dagilimi analizleri pH=6,5"ta 0,01 g 6rnek 100 mL saf su
ile dispersiyon edilerek, Malvern Nano-ZS ile dl¢iimler gergeklestirilmistir. SEM-EDS analizleri Carl Zeiss-Sigma
300 VP ile 1000 kat biiyiitme ile vakum altinda elementel yiizey analizi yapabilen 129 keV EDS dedektor ile
gerceklestirilmistir. Yukaridaki tiim analizler Cankir1 Karatekin Universitesi CANKAM Merkezi Arastirma
Laboratuvarinda gergeklestirilmistir. RAMAN spektroskopisi Renishaw-In Via Qontor ile 0,5 mW ve 514,5 nm
lazer ¢ikis giicii kullanilarak gerceklestirildi. Raman analizleri Cukurova Universitesi Merkezi Arastirma
Laboratuvarinda gerceklestirilmigtir. Grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit sentezi i¢in belirli kalite
karakteristikleri secilmis, secilen bu kriterlerin sonuclar1 iizerinden optimizasyon ¢alismalar1 yapilmistir. i1k kalite
kriteri Raman analizindeki 1350 cm™"’de Ip piki ve 1590 cm!’de Ic piki iizerinedir. In/Ig pikinin oranindaki artig
diizensizlikteki artiga dolayisi ile tabaka sayisinda azalmaya gosterge kabul edilmektedir. Dolay1si ile grafen oksit
sentezi icin Ip/Ig pikinin siddeti yapidaki kusurun az olmasi istendiginden dolay1 diisiik olmast istenir. indirgenmis
grafen oksit sentezi igin In/Ic orani tabaka sayisinin az olmasi ve indirgenme siddetinin fazla olmasi istendigi i¢in
yiiksek olmasi istenir. ikinci kalite kriteri Taramali Elektron Mikroskopisi — Enerji Dispersif Spectrometry (SEM-
EDS) ile belirlenebilen karbonun oksijene atomik orani (C/O) oksidasyon derecesi agisindan se¢ilmigtir. Grafen
oksit i¢in oksidasyon kuvvetli olmasi istendigi i¢in bu oran diigiik olmasi istenirken, indirgenmis grafen oksit igin
indirgenmenin yiiksek olmasi istendigi igin bu deger yiiksek olmasi istenir. Ugiincii ve dordiincii kalite kriteri
Ol¢timii Zeta potansiyeli ve Pargacik boyut dagilim 6l¢timleri ile yapilmistir. Bu Sl¢limlerde dispersiyonlarinda
stabilitenin iyilestirilmesi amaciyla Zeta potansiyeli (mV) kiigiik deger olmasi ve sentezlenen 6rneklerin nano
formda olabilmesi igin parcacik boyut dagilimlarinin kii¢lik olmast hedeflenir. Besinci kalite kriteri olarak BET
cihazi ile GO ait yiizey alan1 (m?%/g) 6l¢iimii yapilmigtir. GO ve rGO ait yapilan yiizey alani 6l¢iimii, gézenekli bir
yap1 hedeflenmesinden dolay1 yiiksek olmasi istenir. Tablo 1’de grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit ait
incelenen kalite kriterleri ait bilgileri verilmistir. Donglisel yaklasimda Tablo 1°de hedef degerler géz oniine
alinarak sonuglar degerlendirilmistir.
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Tablo 1. Grafen oksit ve indirgenmis grafen oksite ait kalite kriterleri.

Kriterleri | 5P Agikiama Bilgi Hedef. "Heder
1 o/lo D ; llgé?t‘:nggr‘{:::m Yapidaki Kusur En Bilyik En fyi | En Kiigiik En fyi
2 ZpP Zeta Potansiyeli Dispersiyon En Kiigiik En Iyi | En Kiiciik En Tyi
3 PB Pargacik boyut dagilimi Nano ézelligi En Kiigitk En Iyi | En Kiiciik En lyi
4 YA Yiizey alani Gozenek 6zelligi En Biyik Enlyi | En Biyik En lyi
5 C/O Karbon-Oksijen Orani Oksidasyon Derecesi En Kiiclik En Iyi | En Biiyiik En lyi

3. Deneysel Sonuglar

Sentezlenen grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit 6rneklerine ait FTIR-ATR spektroskopisine ait sonuglar
Sekil 2’de verilmistir. Sekil 2°de FTIR-ATR analizi deseninde goriildiigii {izere sentezlenen grafen oksit
orneklerinde grafitin yapisina ait olmayan C=O titresim piki 1721 cm™’de O-H gruplarmn titresim ve
deformasyon pikleri 3391 cm™! ve 1410 cm! de, C-O gerilme titresim piki 1221 cm™!, C-O gerilim piki 1046 cm'!
de ve C=C gerilim piki 1680-1620 cm’de gozlemlenmistir [15]. FTIR analiz sonuglar1 gostermistir ki, oksijen
iceren fonksiyonel gruplarinin varlig1 ile dongiisel yaklasimda grafen oksit sentezinin basarili olduguna isaret
etmektedir. Sekil 2 incelendiginde ilk olarak Hummers metodu ile grafitten sentezlenen grafen oksite ait piklerin,
dongiisel yaklasim ile sentezlenen grafen oksit drneklerinde daha baskin oldugu goriilmektedir. Buda oksidasyon
performansinin dongiisel yaklasim ile sentezlenen grafen oksit 6rneklerinde daha iyi oldugu sdylenebilir. Dongiisel
yaklasim ile kimyasal indirgenme metodu ile indirgenmis grafen oksit sentezine ait pikler incelendiginde 6zellikle
2. dongiiden sonra pik siddetlerinde artis goriilmiistlir. Buda indirgenme performansinin dongiisel yaklasimda
olumsuz etki gostererek, yapidaki fonksiyonel gruplarin uzaklagtirilmadigini gostermektedir. Sekil 3°de
sentezlenen grafen oksit orneklerine ait RAMAN taramalari verilmistir. Grafen oksitlerin basarilt bir sekilde
sentezlenebildiklerini gostermekle beraber Grafen oksidin RAMAN deseninde 1350 cm'’de yaklasik Ip piki, 1590
cm’de yaklasik I piki, géstermektedir. Sentezlenen dongiisel grafen oksitlerin Raman analizi desenlerindeki Ig
pikleri 1590 cm’den daha biiyiik dalga boylarima kaymig goziikmektedir. Bu durum sentezlenen grafen oksit
orneklerinin ¢ok tabakali yapida olduklarina gostermektedir. Grafen oksit drneklerine gore indirgenmis grafen
oksit drneklerinde Ip ve I piklerinin In/Ig oraninda artis gdzlenmistir. Bu indirgenmig grafen oksit 6rneklerinin
diizensizligindeki artisa dolayisiyla tabaka sayisinda azalmaya isaret etmektedir [16].
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Sekil 2. Dongiisel yaklasim ile sentezlenen a) grafen oksit ve b) indirgenmis grafen oksit drneklerine ait FTIR
grafikleri.
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Sekil 3. Sentezlenen a) grafen oksit ve b) indirgenmis grafen oksit 6rneklerine ait Raman grafikleri.

Sekil 4’te sentezlenen grafen oksit drneklerine ait SEM+EDS goriintiileri ve taramalari verilmistir. SEM
goriintiileri diizgiin grafit yapisinin tabakalar halinde kivrimlarin olustugunu bu kivrimlarin olugmasinin sebebi
grafen oksidin olusumu sirasinda ortaya ¢ikan oksijen igeren fonksiyonel gruplardan ve bunun sonucu olusan
yapisal kusurlardan kaynaklandigt sdylenebilir. SEM goriintiilerine ilave olarak dogal grafitin ve sentezlenen
grafen oksidin EDS spektrumlari incelendiginde yapidaki kimyasal degisim takip edilebilir. Dongiisel yaklagim
ile grafen oksit sentezinde dongiiler sayis1 artik¢a C/O oranlari diigiis gézlenmistir. Buda yapiya baglanan oksijen
igerikli fonksiyonel gruplarin varligini ve dolayist ile oksidasyon verimini artirdigini gostermektedir. Sekil 5’te
indirgenmis grafen oksit drneklerine ait SEM+EDS goriintiileri ve taramalari verilmistir. Indirgenmis grafen oksit
sentezinde C:O oraninin artis, karbonla tek bag yapan fonksiyonel gruplarin miktarinin azalmasina baglanabilir.
Bu sonuglar gostermektedir ki C:O oranmin artma kimyasal indirgeme metodu ile indirgenmis grafen oksit
sentezinin basarili oldugunun bir gostergesi kabul edilir [16]. Dongiisel yaklasimdaki hedefimiz dongiiler arasinda
indirgenmis grafen oksidin yapisindaki fonksiyonel gruplarin yapidan ayrilmasini saglayarak C/O oranini
artirabilmektir. Ancak kullanilan kimyasallarin etkisi ve iiriinlerdeki safsizliklarin giderilememesi gibi etkiler
sebebiyle dongiiler arasinda indirgeme performansi olumsuz bir sekilde etkilenmis ve dongii sayisi artikga C/O
oranlarinda beklenen artis gézlenememistir. Sekil 6 ve Sekil 7°de ZETA Potansiyeli ve Pargacik Boyutu dagilim
analizleri sonuglar1 verilmistir. Dongiisel yaklasimdaki grafen oksit ve indirgenmis grafen oksite ait olan Zeta
potansiyeli sonuglari -36,6 ile -63,8 mV arasinda degerler elde edilmistir. Bu sonuglar grafen oksit ve indirgenmis
grafen oksit 6rneklerinin dispersiyon 6zelliklerini karsiladigini gostermektedir [17]. Pargacik boyutu sonuglari ise
270,880-694,514 nm arasinda elde edilmistir. Par¢acik boyut dagilimi grafikleri detayl incelediginde drneklerin
nano partikiiller igeren yapilar ihtiva ettigi goriilmektedir.

Area 3 - Full Avoa |

Sekil 4. Grafen oksit 6rneklerine ait SEM+EDS goriintiileri ve sonuglart.
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Sekil 5. indirgenmis grafen oksit drneklerine ait SEM+EDS goriintiileri ve sonuglar1.
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Sekil 6. Grafen oksit 6rneklerine ait Zeta potansiyeli ve ortalama pargacik boyutu analiz sonuglart.
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Sekil 7. Indirgenmis grafen oksit drneklerine ait Zeta potansiyeli ve ortalama pargacik boyutu analiz sonuglari.
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Sekil 8. Dongiisel yaklagim ile askorbik asit kullanilarak sentezlenen grafen oksit 6rneklerine ait BET yiizey
alan1 sonuglari.
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Sekil 9. Dongiisel yaklasim ile askorbik asit kullanilarak sentezlenen indirgenmis grafen oksit drneklerine ait

Sekil 8’de Hummers yontemi ile dongiisel grafen oksit sentezine ait BET ylizey alani sonuglar1 verilmistir.
Hummers yontemi ile dongiisel grafen oksit sentezi yaklagimda bet yiizey alani dlglimlerinde dongii sayisi artik¢a
ylizey alani degerlerinde bir artis gozlenmistir. Sekil 9°da askorbik asit dongiisiinden sentezlenen indirgenmis
grafen oksit 6rneklerine ait BET yiizey alani sonuglari verilmistir. Dongiisel indirgenmis grafen oksit sentezi
yaklasimda bet yiizey alan1 dl¢iimlerinde dongii sayist artik¢a yiizey alani degerlerinde bir diislis gozlenmistir.
Dongiisel yaklasimda indirgenme veriminin diisiik olmasi sebebiyle yiizey alani degerlerinde beklenen artig
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gbzlemlenememistir.

Tablo 2°de sentezlenen grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit 6rneklerine ait kalite kriterlerine ait elde

BET yiizey alan1 sonuglari.

edilen sayisal sonuglar verilmistir.

Tablo 2. Dongiisel yaklasim ile sentezlenen grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit drneklerinin kalite

kriterlerine ait sayisal sonuglar.

In/Ic - Yiizey Alam
DeN':fy (Raman) ZitZaEPT"f_'I‘If‘VY_)"" Pa{;ﬁ‘;{*‘:’g“)““ (YA, nm) C/O (SEM-+EDS)
(BET)
Seri 1 Seri 1 Seri 2 Seri 1 Seri 2 Seri 1 Seri 1 Seri 2
GO-Ref 0,96 -42,5 -44 290,8 279,3 15,95 1,93 2,00
GO-A2 1,47 -50 -49,3 223,1 2232 14,51 3,35 2,90
GO-A3 1,45 -45,2 -45,5 150,1 162,2 22,22 2,25 2,11
GO-A4 1,30 -45,1 -45,8 178,3 178,2 34,74 0,89 0,85
RGO-A1 1,87 -30 -30,5 184,2 158 15,11 5,09 4,57
RGO-A2 1,49 -45,1 -45,8 236,9 220,1 11,15 2,96 2,39
RGO-A3 1,65 -42,2 -44,1 175,2 176,2 7,66 2,58 2,22
RGO-A4 1,44 -31,2 -31,3 186,2 199,9 19,71 1,10 1,11

Caligmanin bu kisminda dongiisel yaklagim ile sentezlenen grafen oksit ve indirgenmis grafen oksit
deneylerine ait iyilesme oranlar1 ele alinmistir. Sonuglar degerlendirildiginde dongiisel yaklasimda bazi sonuglarda
pozitif bir iyilesme olurken bazi sonuglarda ise negatif bir iyilesme oran1 bulunmustur. Tablo 3’de sentezlenen
grafen oksit 6rneklerine ait dongiliye baslarken Hummers metodu ile sentezlenen GO-A1 6rnegi referans kabul

(GO-Ref) edilerek iyilesme oranlart hesaplanmistir.
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Tablo 3. Sentezlenen grafen oksit drneklerinin GO-A1 (GO-Ref) drnegine gore hesaplanan iyilesme oranlari.

bOptimum Optimum Optimum
GO-Ref *C O GO- ~ . Iyilesme Iyilesme
Yamtlar (GO-AT) GO-A2 A3 GO-A4 Iylle(szm)(e(:y())ram Oran Oram
° B)(%e) @ (%)
ID/IG (Raman) 0,96 1,47 1,45 1,30 -% 53,13 -% 51,04 -% 35,42
=
S E Zeta_ -43,25 -49,65 -45,35 -45.,45 %14,80 %4,86 %S5,09
£ C_:‘ Potansiyeli(mv)
& g| Parcacik Boyutu 285,05 223,15 156,15 | 17825 % 21,72 % 45,22 % 37,47
0 (PB-nm)
—5 2| Yiizey Alani (YA-
=& m?/g 15,95 14,51 22,22 34,74 -% 9,03 % 39,31 % 117,81
D
ﬁ = (BET)
i
o (SEMS—/]?DAX) 1,97 3,13 2,18 0,87 -%58,89 -%10,66 %355,84
* GO-A1 gore % iyilesme oranlarinin kalite kriterleri icin hesaplanmasi
Yiizde degisim = (( (Yeni deder/Eski deger)-1)*100
b_((223,15/285,05)-1)*100 =21,72

Tablo 3’te dongii metodu ile grafen oksit sentezinde yapidaki kusur orani artmig ancak ikinci dongiiden sonra
yapidaki kusur orani sabit kamig ve diisme egilimi gdstermistir. Yapiya baglanan fonksiyonel gruplar dongiiler
arasinda ¢ok bir farklilik olmasa da son dongiide ise diger dongiilerden farklilik olmus ve C/O oraninda biiyiik bir
diisiis gozlenmistir. Zeta potansiyeli degerlerinde ise dongiiler arasinda biiyiik bir fark goriilmemistir. Pargacik
boyutu ve yiizey alani degerlerinde ise dongiiler arasinda kismen iyilesme gozlenmistir.

Tablo 4’te askorbik asit dongiisii ile sentezlenen indirgenmis grafen oksit drneklerine ait dongiiye baslarken
rGO-A1 ornegi referans alinarak iyilesme oranlari hesaplanmuistir.

Tablo 4. Askorbik asit dongiisiinde sentezlenen indirgenmis grafen oksit drneklerinin rGO-A1 6rnegine gore
hesaplanan iyilesme oranlari.

rGO- Optimum Optimum Optimum
Yamitlar Al rGO-A2 rGO- rGO- Iyilesme Iyilesme Iyilesme
Ref A3 A4 Orani Orani Oram
M(%) 2)(%) 3) (%)
° Ip/Ig (Raman) 1,87 1,49 1,65 1,44 % 20,32 % 11,76 % 22,99
§ % Potansziifteali(mv) -30,25 -45,45 -43,15 -31,25 % 50,25 %42,64 % 3,31
£E = | Parcacik Boyutu
i; = (PB-nm) 171,1 228.5 175,7 193,05 -% 33,55 -% 2,69 -% 12,83
27
E B g Yiizey Alam
%<6 (YA-m?%g) 15,11 11,15 7,66 19,71 -% 26,21 -% 49,31 % 30,44
25 (BET)
£ 2 C/0
3 (SEM+EDAX) 4,83 2,68 2,40 1,11 -% 44,51 -%50,31 -%77,02

Tablo 4’te dongiisel indirgenmis grafen oksit sentezinde D/G oraninda diisiis gergeklesirken, ikinci dongii
itibariyle C/O oraninda artis beklenirken bir diisiis gézlenmistir. Yiizey alani, Zeta potansiyeli ve pargacik boyutu
degerlerinde ise dongiiler arasinda dikkate deger bir fark gerceklesmemistir.

4. Tartisma ve Sonug¢

Bu calismada 6nceki kisimlarda da belirtildigi iizere dongiisel yaklasim ile Hummers metodu ile grafen oksit
ve kimyasal indirgenme metodu ile indirgenmis grafen oksit sentezine odaklanilmistir. Indirgenme kisminda gevre
dostu yesil indirgeyicilerden askorbik asit kullanilmis olup toplamda 4 dongii ile grafen oksit ve indirgenmis grafen
oksit sentezlenmis ve dongiilerin malzeme yapisina etkisi arastirilmistir. Donglisel yaklasimda grafen oksit
dongiisiinde Zeta Potansiyeli, Par¢acik boyut dagilimi ve yiizey alani degerleri iizerinde olumlu etki gosterirken,
kuvvetli oksidasyon neticesinde D/G degerinde artma gerceklesmis, C/O degerlerinde ise dikkate deger bir diisiis
gozlenmistir. Dongiisel yaklasim grafen oksit sentezi iizerinde referans sartlarda ve mevcut literatiirde
caligmalarina gore olumlu etki géstererek grafen oksidin dzelliklerini iyilestirdigi gdzlenmistir. indirgenmis grafen
oksit dongiisiinde, dongiiler arasinda D/G degerlerinde ve Zeta Potansiyeli degerlerinde iyilesme goriilmistiir.
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Pargacik boyutu degerlerinde etkili bir degisim gozlenmemistir. Dongiisel yaklasim ile sentezlenen grafen oksit
orneklerinde yapidaki fonksiyonel gruplarin olusturdugu baglar kuvvetli olmasi sebebiyle, dongiisel yaklagimda
kimyasal indirgenme verimini olumsuz etkileyerek, C/O oranlarinda beklenen artis gézlemlenmemis, referans
sartlardaki kosullara gore olumsuz etkilendigi tespit edilmistir.
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