
ÖZET: Grafenin endüstriyel üretiminde kullanılan kimyasal miktarının azaltılması için yeni ekonomik, çevreci ve etkili 
yöntemlerin geliştirilmesi ve geliştirilen yöntemle elde edilen ürünlerin elektrokimyasal pillerde kullanılabilirliğinin araştırılması 
amaçlanmıştır.

Levha ve çubuk grafitler bilyeli değirmende grafit kütlesinin % 25’i kadar kuru buz ve grafit kütlesinin 10 katı kadar 2-10 
mm çaplı paslanmaz çelik bilyelerle 500 rpm dönme hızında 36 saat işlem yapılmıştır. Ürünler asit ile yıkanmış ve vakumlu 
fırında kurutulmuştur. Levhadan elde edilen ürün L, çubuktan elde edilen ürün K, karşılaştırma amacı ile Hummer yöntemiyle 
ön oksidasyona uğratılmış grafit oksit GO olarak etiketlendirilmiştir. Örneklerin SEM görüntüleri çekilmiş ve su (s), izopropil 
alkol (i) ve kloroform (k) ile çözünürlük testleri yapılmıştır. Örneklerin spesifik kapasitans değerlerinin hesaplanması amacıyla 
Dönüşümlü Voltametri (CV) çalışmaları yapılmıştır. SEM’de GO ile karşılaştırıldığında, kuru buzla üretilen L ve K grafit 
oksitlerindeki grafen plakalarının birbirinden ayrıldığı görülmüştür.

Çözünürlük testinde GO’nun, su ve isopropil alkolde çöktüğü, kloroformda (GO-k) ise çökmediği, L’nin suda çöktüğü, 
izopropil alkol ve kloroformda çökmediği, K’nın ise su,  izopropil alkol ve kloroformda çökmediği görülmüştür. CV sonuçlarına 
göre, kuru buz işlemiyle elde edilen örneklerin spesifik kapasitans değerleri, GO örneği ile karşılaştırıldığında 3M H2SO4 
çözeltisinde K örneği için % 92 oranında arttığı, 6M KOH çözeltisinde ise L örneği için % 28 ve K örneği için % 84 oranında 
arttığı, görülmüştür. Bu yöntemin grafitin yüzey alanı ve kapasitansını arttırarak, enerji uygulamalarında depolayabileceği enerji 
miktarının artırılabileceği ve Grafitoksit üretiminde çok fazla kimyasalın gereksiz kullanımını ortadan kaldırılabileceği sonucuna 
varılmıştır.
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A NEW CHEAP AND GREEN METHOD OF GRAPHENE PRODUCTION
ABSTRACT: It is aimed to develop new economical, environmentally friendly and effective methods to reduce the amount of 

this chemical used in industrial production of graphite and to investigate the usability of the products obtained by the developed 
method in electrochemical batteries.

Plate and bar graphite were processed with dry ice for 25 hours at 25% of the graphite mass and for 36 hours at 500 rpm 
rotation speed with stainless steel balls 2-10 mm diameter 10 times as large as graphite mass. The products were washed with acid 
and dried in a vacuum oven. Product L obtained from the plate was labeled as product K obtained from the bar, graphite oxide 
GO preliminarily oxidized by Hummer method for comparison purpose. SEM images were taken of the samples and solubility 
tests were performed with water (s), isopropyl alcohol (i) and chloroform (k). Cyclic Voltammetry (CV) studies were carried out 
to calculate the specific capacitance values of the samples.

Compared with GO in SEM, graphite plates in the L and K graphite oxides produced by dry ice were separated from each 
other. In the solubility test, it was observed that GO precipitated in water and isopropyl alcohol, did not precipitate in chloroform 
(GO-k), precipitated in water, did not precipitate in isopropyl alcohol and chloroform, and did not precipitate in water, isopropyl 
alcohol and chloroform. According to the CV results, the specific capacitance values of the samples obtained by the dry ice process 
increased by 92% for the K sample in the 3M H2SO4 solution and 28% for the L sample and 84% for the K sample in the 6M 
KOH solution, respectively, as compared to the GO sample. By increasing the surface area and the capacity of the graphite, this 
method can increase the amount of energy that can be stored in energy applications and the unnecessary use of many chemicals 
in graphite oxide production can be removed.
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GİRİŞ
Grafen elde etme işlemleri oldukça maliyetli ve zahmetlidir. 

Çalışmanın amacı, grafenin endüstriyel üretiminde kullanılan 
H2SO4, KNO3, KMNO4 ve H2O2 miktarının azaltılması için 
yeni ekonomik, çevreci ve etkili yöntemlerin geliştirilmesi ve 
geliştirilen yöntemle elde edilen ürünlerin elektrokimyasal 
pillerde kullanılabilirliğinin araştırılmasıdır.

Grafit, yumuşak, yağlı, kâğıt üzerinde iz bırakan, siyah 
renkli katı bir maddedir. Grafit kristal yapılı olup grafen 
tabakalarından oluşur. Grafen, karbon atomunun bal peteği 
örgülü yapılarından bir tanesine verilen isimdir.  Grafenin, 
üstün mekanik ve elektriksel özellikleri ile pil teknolojisinde 
devrim yaratması beklenmektedir. Bu çalışmada Grafitin yüzey 
alanı ve kapasitansının artırılması hedeflenmiştir. Bu sayede 
grafitin kuru pil gibi enerji uygulamalarında depolayabileceği 
enerji miktarının artırılması amaçlanmıştır. Çalışmada grafitin 
yüzey alanının ve kapasitansının arttırılması için literatürde 
var olan zehirli maddelerin kullanıldığı yöntemler yerine, 
sadece kuru buzun (katı CO2) kullanıldığı yeni ve çevreci 
mekanik bir yöntem kullanılmıştır. Literatürde kullanılan 
yöntemle ilgili tek çalışma In-Yup Jeon ve arkadaşları 2012 
olup bu çalışmada oldukça saf ve pahalı grafit kullanılmıştır. 
Çalışmamızda endüstriyel olarak kullanılan farklı formlardaki 
(kalem, levha) ve ucuz grafit örnekleri kullanılmış ve yöntemin 
bu grafitler üzerine etkisi incelenmiştir. Çalışmada bahsedilen 
grafit, grafen, pil ve kuru buz hakkında bilgiler aşağıda 
sırasıyla verilmiştir.

Grafit karbon atomlarının üst üste yığılması ve geniş, 
yassı levhalar oluşturacak biçimde, iki boyutlu düzlemde 
birbirlerine bağlanması ile oluşan bir yapıdır. Grafit yapısı 
içerisinde karbon atomlarının meydana getirdikleri düzlem 
içerisinde bağlar kuvvetlidir ancak düzlemler arasındaki 
bağlar ise zayıftır (Tiyek vd. 2016). Grafen ise hekzagonal 
yapı içerisinde düzenli karbon atomlarının sp2 hibritleşmesi 
yaptığı tek katmanlı bir nano parçacıktır (Sengupta vd. 
2011, Topçu 2012). İki boyutlu, tek atom kalınlığında ve 
kuvvetli bağ yapısı ile eşsiz moleküler bir yapı olan grafen, 
çok iyi elektriksel, elektrokimyasal, optik, termal ve mekanik 
özelliklere sahiptir. Bu önemli özellikleri ile grafen materyali, 
termal ve elektriksel iletkenliğinde, nanokompozitleri 
güçlendirmede, saydam iletken filmlerde, ultra ince karbon 
filmlerde, elektronik devrelerde, sensörlerde (kimyasal ve 
biyosensörler), ilaç ve gen salınım araçlarında, ağır metalleri 
ayrıştırmada, nanoelektronikte, ekranlar için saydam ve 
esnek elektrotlarda, enerji depolama cihazlarında uygulama 
alanları bulmaktadır (Song vd. 2014, Ersoy vd. 2015). 
Grafenin aksine, yapısında çeşitli oranlarda karbon, oksijen 
ve hidrojen bulunduran (Botas vd. 2013, Chen vd. 2013, Song 
vd. 2014) grafen oksidin (GO), çözeltilerde kolaylıkla disperse 
olması, dielektrik özelliği, şeffaflığı, elektronik özelliklerinin 
ayarlanabilir olması ve üstün mekanik özellikleri sebebiyle 
kullanım alanları gün geçtikçe genişlemektedir. Diğer yandan 
hidrofilik özellikli olan GO sp2 bağlarının bozulması sebebiyle 
elektriksel iletkenlik açısından yalıtkan sınıfına girmektedir 
(Park ve Ruoff 2009, Marcano vd. 2010).

Grafitin kullanıldığı en önemli alanlardan biri de pillerdir. 
Piller temel olarak elektrik enerjisini kimyasal enerji olarak 
depolayan ve istendiğinde tekrar elektrik enerjisi olarak geri 
verebilen araçlardır. Ticari olarak piyasada çeşitli boyutlarda 
ve tiplerde piller bulunmaktadır. Piller kullanım şekillerine 
bağlı olarak primer, sekonder (ikincil) ve rezerve piller 

olarak üç sınıfta değerlendirilebilir. Primer piller sadece 
bir defa kullanılan satın alındığında şarjlı olarak gelen ve 
kullanıldıktan sonra atılan pillerdir. Bu tip pillere örnek olarak 
alkali piller verilebilir. Sekonder piller ise tekrar şarj edilebilir 
pillerdir. Pilde gerçekleşen reaksiyonun tersinir olmasından 
dolayı bu tip piller şarj edilip tekrar kullanılabilirler. Ancak 
bu şarj/deşarj işlemi belli sayılarda gerçekleştirilebilirler. Her 
pil kimyasal yapısı, ortam şartları, elektrolitin korozif olup 
olmaması, kullanım şekline göre çevrim şartları değişiklik 
gösterebilmektedir (Biçer 2012).

Grafit üst üste yığılı birçok grafen tabakası, nanotüp boru 
haline yuvarlatılmış grafen tabakası, fulleren ise buruşturulup 
top haline getirilmiş grafen tabakasıdır (Şekil 1). Aslında bu 
allotropların birçok elektronik ve yapısal özelliği grafenin 
özelliklerinden elde edilir. Buna rağmen bu allotroplar 
arasında grafen keşfi gerçekleştirilen en son yapıdır. Fullerenler 
1980’lerde, nanotüpler 1990’larda keşfedilirken grafen Andre 
Geim ve çalışma grubu (2004) tarafından şaşırtıcı bir şekilde 
selo bant (scotch tape method) metodu olarak bilinen grafitten 
tabaka soyma yöntemi ile elde edilmiştir (Novoselov vd.2004, 
Kozal 2012).

2004 yılında şaşırtıcı bir şekilde bilim adamları iki 
boyutlu grafen kristallerini ayırmayı başardılar. Andre Geim, 
Kostya Novoselov ve proje arkadaşları sıradan bir yapışkan 
selobantı grafit üzerine tekrar tekrar yapıştırıp kaldırarak 
tekil grafen katmanını ayırmayı başardılar ve izole ettikleri 
grafen katmanını basit bir optik mikroskop ile gözlemlediler 
(Novoselov vd. 2004). Bu olay ilk başlarda pek dikkat 
çekmedi. Fakat daha sonraları grafende keşfedilen kütlesiz 
Dirac fermiyonları (Novoselov vd. 2005), anormal kuvantum 
hall etkisi (Zhang vd. 2005), oda sıcaklığında balistik taşınma 
(Novoselov vd. 2004), Klein paradoksu (Andrea vd 2009), 
gibi yeni olgular grafende deneysel olarak gözlendi. Bunlar 
sonucunda grafene olan ilgi son derece arttı ve artmaya da 
devam etmekte.

Grafen yaygın olarak şu yöntemler ile elde edilmektedir 
(Bedeloğlu ve Taş 2016);

1. Katman Ayırma Yöntemi (Eksfoliasyon Yontemi)
2. Kimyasal Buhar Biriktirme Yöntemi
3. Grafen Oksitin İndirgenmesi
Bu yöntemlerden en yaygın olarak kullanılanı ucuz ve 

endüstriyel üretime uygun olan “Kimyasal Buhar Biriktirme 
Yöntemi”dir. Yöntem “Hummer” yöntemi olarak bilinir ve bu 
yöntemin modifiye edilmiş formları da mevcuttur (Hummers 
ve Offeman 1958). Hummers metodu ile oksidasyondan 
sonra epoksi ve hidroksil fonksiyonel gruplar, zayıf bağ yapılı 
grafit tabakaları arasına yerleşmektedir. Su ve oksijen içeren 
fonksiyonel gruplar, karıştırma işlemi ile tabakalar arasına 
girdirilerek kuvvetli etkileşim kurdurulur ve tabakaların 
birbirinden uzaklaştırılması sağlanır. Böylece hidrofobik olan 
grafit, hidrofilik ve dağılma gösteren GO’ya dönüşmüş olur 
(Tiyek vd. 2016). Yöntemin en önemli dez avantajı ise grafen 
tabakalarını ayırmak için yapılan ön oksidasyon basamağında 
çok miktarda ve derişik asit (H2SO4), yükseltgen (KMnO4, 
H2O2) ve KNO3 gibi kimyasalların kullanılmasıdır. Önerilen 
yöntemle, bu kimyasalların kullanımının ortadan kaldırılması 
ve ön oksidasyonla elde edilen sonuçların daha ucuz ve 
çevreci olan yeni bir yöntemle de elde edilmesi amaçlanmıştır.

Kuru buz donmuş karbondioksittir. Katı sudan çok daha 
yoğundur ve donma noktası da çok daha düşüktür.  Gaz 
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sıkıştırılarak dışarı ısı vermesi sağlanır ve bu ısı kondansatörler 
yardımıyla depolanır. Daha sonra birden basınç düşürülünce, 
madde, alması gereken ısıyı geri alamaz ve buz halinde kalır. 

Oda koşullarında (~1 atm) kuru buzda katı-gaz faz 
geçişi, süblimleşme olur. Adının kuru buz olmasının sebebi 
de budur. Kuru buz, ılık veya sıcak suya konulursa, havada 
sisli bir ortam elde edilebilinir. Bunun sebebi, kuru buzun 
süblimleşirken ortamdaki ısıyı almasıdır. Bu, hava içerisinde 
bulunan su moleküllerini soğutur ve sonuçta ağır hareket 
eden yoğun bir sis bulutu ortaya çıkar. Aynı şey, sıvı azot için 

de geçerlidir. Kuru buz elde etmek için yapılması gereken ilk 
iş, CO2 gazını sıvı hale dönüştürmektir. Bunun için de yüksek 
basınç ve düşük sıcaklık gerekir. Bir tüp içinde sıvı halde 
bulunan CO2, tüp eğilerek dışarı döküldüğünde, gürültü ile 
etrafa dağılır ve sıvı halden gaz haline geçer. Bu değişim için 
gerekli enerjinin tamamını dışarıdan alamaz (olay çok hızlı 
cereyan eder) ve bir miktarını kendi içinden alır. Böylece gaz 
halindeki CO2 kendini soğutarak donar. Buna karbondioksit 
karı denir (Şekil 2). Bu olaydan faydalanılarak istenildiği anda 
-78,5 °C’ lik soğuk ortam elde edilebilir (http://kimyaca.com/
kuru-buz/)

Şekil 1. Karbon atomu allotropları (Neto vd. 2006).

Şekil 2. Kuru buzun görüntüsü.
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2. MATERYAL VE METOT 
Çalışmada önerilen yöntemle bilyeli değirmende CO2 

ile grafitteki grafen tabakalarının reaktif kenar karbonları 
üzerinden kimyasal reaksiyona girerek oksidasyonunun 
sağlanabileceği ve böylece tabakalarının birbirinden 
ayrılabileceği ön görülmüştür (Şekil 3). Böylece, 
grafitin yüzey alanı ile yüzey alanla doğru orantılı olan 
kapasitansının arttırılması ve sonuçta enerji uygulamalarında 
depolayabileceği enerji miktarının da aynı oranda arttırılması 
sağlanacaktır. Çalışmada öncelikle piyasadan temin edilen 
levha ve çubuk şeklindeki grafitler kabaca parçalanmış (Şekil 
4a) ve bilyeli değirmenin (Mattek) paslanmaz çelik haznesine 
yerleştirilmiştir (Şekil 4b). Ardından grafit kütlesinin 10 katı 

kadar 2-10 mm çaplı paslanmaz çelik bilyeler konulmuş 
(Şekil 4c) son olarak da grafit kütlesinin % 25’i kadar kuru 
buz konularak kapağı sıkıca kapatılmış (Şekil 4d) ve 500 
rpm dönme hızında 36 saat işlem yapılmıştır (Şekil 4e). 
İşlem sonunda elde edilen ürünlerde bulunabilecek metalik 
safsızlıkları uzaklaştırmak için ürünler 0,1 M, 250 ml HCl asit 
ile yıkanmış ardından saf su ile yıkanarak 60 oC’de vakumlu 
fırında (Nüve EV018) kurutulmuştur (Şekil 5). Levhadan 
elde edilen ürün “L”, çubuktan elde edilen ürün ise “K” ile 
etiketlendirilmiştir. Ayrıca karşılaştırma amacı ile Hummer 
yöntemi ile ön oksidasyona uğratılmış grafit oksitte elde 
edilmiş. Bunun için 10 gr grafit bir behere koyularak +4 oC’lik 
buz banyosunda 6M H2SO4 ve 1M KNO3 içeren çözeltide 30 
dakika bekletilmiş, ardından 1M KMNO4 eklenmiş ve 30 

Şekil 3. Bilyeli değirmende CO2 ile grafitteki grafen tabakalarının kimyasal reaksiyonunun şematik gösterimi (In-Yup vd. 2012).

a) Levha (L) ve Çubuk (K) Grafit

Şekil 4. Levha (L) ve Çubuk (K) Grafitlerin hazırlanması.

d) Kuru buz e) Bilyeli Değirmen

b) Çelik hazne c) Grafit ve çelik bilyeler
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dakika daha bekletilmiştir. Ardından çözelti süzülüp, çökelti 
saf su ile yıkandıktan sonra 40 oC’de 150 ml % 30’luk H2O2 
ile 30 dakika muamele edildikten sonra tekrar süzülüp, 
yıkanıp kurutulmuştur. Elde edilen ürün “GO” olarak 
etiketlendirilmiştir (Şekil 6).

2.1. Taramalı Elektron Mikroskopu (SEM) Görüntüleme 
Çalışmaları: 
Örneklerin morfolojik analizleri SEM görüntüleri ile 

gerçekleştirilmiştir. Toz formundaki örnekler karbon bant 
üzerine yerleştirilmiş ve SEM cihazı (LEO 1430) ile farklı 
büyütme oranlarındaki görüntüleri elde edilmiştir. Böylece 
görsel olarak yapılan işlem ile tabakalarının ne oranda ayrıştığı 
belirlenmiştir (Şekil 7). 

2.2. Çözünürlük Testi Çalışmaları: 
Elde edilen örneklerden 10’ar mg test tüplerine 

yerleştirilmiş ve üzerine 10’ar ml farklı polariteye sahip su 
(s), izopropil alkol (i) ve kloroform (k) dökülerek ultrasonik 
banyoda (İsolab) 1 saat bekletilmiştir (Şekil 8).

2.3. Dönüşümlü Voltametri Çalışmaları: 
Dönüşümlü Voltametri (CV) çalışmaları, GO, K ve L’nin 

spesifik kapasitans değerlerinin hesaplanması amacıyla 
gerçekleştirilmiştir. Bu amaçla, 20 mL 3M H2SO4 veya 6M KOH 
çözeltileri aşağıdaki şekilde gösterilen üç elektrotlu hücreye 
yerleştirilmiştir (Şekil 9). Çalışma elektrotu (WE) olarak GO, 
L ve K grafit tozlarının sulu karışımlarının camsı karbon 
elektrot yüzeyine kaplanmasıyla elde edilmiş elektrot (Şekil 
10),  karşıt elektrot (CE) olarak platin levha ve referans elektrot 

Şekil 5. Yıkama işlemi.

Şekil 6. Elde edilen Grafitoksit (GO), Levha (L), Çubuk (K) örnekleri. 
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Şekil 7. Örneklerin (GO, L, K) SEM ile görüntülenmesi.

Şekil 8. Çözünürlük Testi.
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Şekil 10. Dönüşümlü Voltametri (CV) çalışmaları.

Şekil 9. Dönüşümlü Voltametri (CV) çalışmalarının yapılması için kullanılan elektrokimyasal hücre.

WE CERE

Grafit Pt levha

N
2
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(RE) olarak Ag/AgCl referans elektrotu kullanılmıştır. Daha 
sonra sabit potansiyel tarama hızında ve belirlenen potansiyel 
aralığında en az üç tarama döngüsü gerçekleşinceye kadar 
işleme devam edilmiş ve voltammogramlar kaydedilmiştir. 

3. BULGULAR 
Yapmış olduğumuz çalışmalar sonucunda aşağıdaki 

bulgular elde edilmiştir.

3.1. Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) Görüntüleri
Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) görüntüleme 

çalışmaları sonucunda elde edilen görüntüler Şekil 11,12 ve 
13’de sırasıyla verilmiştir.

Şekillerdeki sabit kesitlere (1µm) bakıldığında; H2SO4, 
KMNO4 ve H2O2 kullanılarak ön oksidasyona uğratılmış 
GO ile karşılaştırıldığında, çalışmamızda endüstriyel olarak 
kullanılan levha ve çubuk formundaki grafit örneklerinden 
üretilen L ve K grafit oksitlerindeki grafen plakalarının 
birbirinden ayrıldığı görülmüştür. 

3.2. Çözünürlük Testi Çalışmaları
Hummer yöntemi ile H2SO4, KMNO4 ve H2O2 kullanılarak 

grafitin ön oksidasyonundan üretilmiş GO ile L ve K grafitoksit 
örneklerin su (s), izopropil alkol (i) ve kloroform (k) içindeki 

Şekil 11. Karşılaştırma amacı ile H2SO4, KMNO4 ve H2O2 kullanılarak 

ön oksidasyona uğratılmış grafit oksittin (GO) SEM görüntüsü.

Şekil 12. Levha (L)’nın SEM görüntüsü.

Şekil 13. Çubuk (K)’nın SEM görüntüsü.

Şekil 14. Çözünürlük Testi örneklerin başlangıç görüntüsü.
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karışımlarının başlangıçtaki, 24 saat sonraki ve 2 hafta sonraki 
görüntüleri Şekil 14, 15 ve 16’da verilmiştir.

Şekil 14’e bakıldığında tüm örneklerin (GO, L,ve K) ilk 
başta su (s), izopropil alkol (i) ve kloroform (k) da homojen 
bir karışım oluşturduğu görülmektedir. 24 saat sonra örnekler 
incelendiğinde (Şekil 15) GO’ nun, su (GO-s) ve isopropil 
alkolde (GO-i) çöktüğü, kloroformda (GO-k) ise çökmediği 
görülmüştür. L’nin ise suda (L-s) çöktüğü, izopropil alkol (L-
i) ve kloroformda (L-k) çökmediği görülmüştür. K örneğinin 

ise su (K-s),  izopropil alkol (K-i) ve kloroformda (K-k) 
çökmediği görülmüştür. Kullanılan çözücülerin polarlık sırası 
su>izopropil alkol>kloroform sırasında azalmaktadır. Buna 
göre, GO’nun kloroformda 24 saat sonunda çökmemesi apolar 
yapıdaki parçacıklardan oluştuğunu göstermektedir. L’nin 
ise izopropil alkol ve kloroformda çökmemesi, bu örnekteki 
grafen tabakalarının bir dereceye kadar CO2 ile reaksiyon 
vererek polar hale geldiğini göstermektedir. 

Şekil 15. Çözünürlük Testi örneklerin 24 saat sonraki görüntüsü.

Şekil 16. Çözünürlük Testi örneklerin 2 hafta sonraki görüntüsü.
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24 saat sonunda K’nın her üç çözücüde de çökmemesi K’yı 
oluşturan parçacıklardaki grafen tabakalarının CO2 ile yüksek 
miktarda reaksiyona girdiğini göstermektedir. Örneklerin 
2 hafta sonundaki görüntülerinde ise (Şekil 16) bu sürede 
kloroform uçtuğu için görüntü alınamamıştır. Bununla birlikte, 
örneklerin su ve izopropil alkol içerisindeki görüntüleri, 24 
saat sonunda elde edilen sonuçları desteklemektedir. 

3.3. Dönüşümlü Voltametri Çalışmaları
GO, L ve K örneklerinin 50 mV/s potansiyel tarama 

hızında ve 3 M H2SO4 çözeltisinde elde edilmiş CV 
voltamogramları Şekil 17’de, 6M KOH çözeltisinde elde 
edilmiş CV voltamogramları ise Şekil 18’de verilmiştir. Burada 
potansiyel değerleri referans hidrojen elektrotu (RHE)’na göre 
düzeltilmiştir.  

Örneklerin spesifik kapasitans değerleri (F.g-1), deneysel 
olarak elde edilen voltamogramlardaki yüklerden aşağıdaki 
eşitlik yardımıyla hesaplanabilir (Alvarez vd. 2004);

C = (qa + IqcI) / m ΔV                                        (Eşitlik 1)

burada, qa ve qc sırasıyla pozitif ve negatif taramalardan 
elde edilen anodik ve katodik voltametrik yükler, m grafit 
elektrotun kütlesi, ΔV (V) çalışılan potansiyel aralığıdır. 
Grafik 1’deki voltamogramlardan elde edilen veriler, Eşitlik 
1 kullanılarak GO, K ve L örneklerinin H2SO4 ve KOH 
çözeltilerindeki spesifik kapasitans değerleri hesaplanmış 
ve Tablo 1’de verilmiştir. Kuru buz işlemiyle elde edilen 
örneklerin spesifik kapasitans değerleri, GO örneği ile 
karşılaştırıldığında 3M H2SO4 çözeltisinde K örneği için % 92 

oranında arttığı, 6M KOH çözeltisinde ise L örneği için % 28 ve 
K örneği için % 84 oranında arttığı, görülmektedir. 

4. SONUÇ VE TARTIŞMA
SEM görüntülerinde ile GO karşılaştırıldığında, 

endüstriyel olarak kullanılan levha ve çubuk formundaki 
grafit örneklerinden çalışmamızda uygulanan yöntem ile 
üretilen L ve K grafit oksitlerindeki grafen plakalarının 
birbirinden ayrıldığı sonucuna varılmıştır.

Çözünürlük testinde GO’nun, su ve isopropil alkolde 
çöktüğü, kloroformda (GO-k) ise çökmediği, L’nin suda 
çöktüğü, izopropil alkol ve kloroformda çökmediği, K’nın ise 
su,  izopropil alkol ve kloroformda çökmediği görülmüştür. 
GO nun kloroformda 24 saat sonunda çökmemesi apolar 
yapıdaki parçacıklardan oluştuğunu göstermektedir. L’nin 
ise izopropil alkol ve kloroformda çökmemesi, bu örnekteki 
grafen tabakalarının bir dereceye kadar CO2 ile reaksiyon 
vererek polar hale geldiğini göstermektedir. 24 saat sonunda 
K’nın her üç çözücüde de çökmemesi K’yı oluşturan 
parçacıklardaki grafen tabakalarının CO2 ile yüksek miktarda 
reaksiyona girdiğini göstermektedir.

Kuru buz işlemiyle elde edilen örneklerin spesifik 
kapasitans değerleri, GO örneği ile karşılaştırıldığında 3M 
H2SO4 çözeltisinde K örneği için % 92 oranında arttığı, 6M 
KOH çözeltisinde ise L örneği için % 28 ve K örneği için % 
84 oranında arttığı, görülmektedir. Hummer yöntemiyle 
üretilen GO örneği ile kıyaslanarak elde edilen bu önemli 
artışlar, uygulanan kuru buz işlemiyle grafitin yüzey alanın 
artmasının bir sonucudur. CV ile elde edilen bu sonuçlar, 

Şekil 17. GO, L ve K’nın 3M H2SO4 çözeltisinde, 50 mV/s potansiyel 

tarama hızında elde edilmiş CV voltamogramları. Potansiyel değerleri 

referans hidrojen elektrotu (RHE)’na göre düzeltilmiştir.  

Şekil 18. GO, L ve K’nın 6M KOH çözeltisinde, 50 mV/s potansiyel 

tarama hızında elde edilmiş CV voltamogramları. Potansiyel değerleri 

referans hidrojen elektrotu (RHE)’na göre düzeltilmiştir.  

Tablo 1. Elde edilen ürünlerin CV voltamogramlarından hesaplanan spesifik kapasitans (F/g) değerleri.

Örnekler 3M H2SO4 6M KOH

GO 30,5 25,9

Çubuk (K) 58,4 47,6

Levha (L) 26,8 33,2
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çözünürlük ve SEM ile elde edilen sonuçları desteklemektedir. 
Spesifik kapasitans, uygulanan elektrik potansiyeli sonucu 
grafit elektrotun yüzeyinde depolanan iyon miktarıyla orantılı 
bir parametredir. Depolanan iyon miktarı da grafitin yüzey 
alanıyla doğru orantılı olduğundan, kuru buz uygulama 
işleminin, grafitteki grafen plakalarının arasını açarak yüzey 
alanı genişlettiği (Şekil 3) sonucuna varılmıştır.

Uygulanan bu yeni yöntem ile grafitin yüzey alanı 
ve dolayısı ile kapasitansı artırılmıştır. Böylece enerji 
uygulamalarında depolayabileceği enerji miktarı da aynı 
oranda artırılabileceği sonucuna varılmıştır. Ayrıca, Hummer 
yöntemi ile üretilen GO’dan çok daha yüksek spesifik 
kapasitans değerlerinin elde edilmesi, bu yöntemle grafen 
üretiminde kullanılan ön oksidasyon basamağının yerine, 
mevcut yöntemin kullanılabileceğini göstermiştir. Bu sonuç, 
çok fazla miktarda kimyasalın gereksiz kullanımını da (10 
gr grafit için 2 gr KNO3 eklenmiş 500 ml 6M H2SO4, 250 ml 

1M KMNO4 ve 150 ml % 30’luk H2O2) ortadan kaldırarak, 
maliyetin düşmesine ve çevrenin korunmasına katkıda 
bulunacaktır. 

Çalışmadan elde edilen sonuçların ülke ekonomisine 
getirisinin çok fazla olacağı da düşünülmektedir. Yapılan 
literatür çalışmaları sonucu, kapasitans arttırma ve grafen 
elde etme işlemlerinin oldukça maliyetli ve zahmetli olduğu 
görülmüştür. Diğer taraftan, önerilen yöntem mevcutlarla 
karşılaştırıldığında, endüstriyel üretime uygun daha pratik 
ve ucuz bir yöntemdir. Sonuç olarak bu yöntemle elde edilen 
grafit oksitin, alkali pillerde kullanımı halinde pil kapasitesini 
önemli ölçüde artırabileceği ön görülmektedir  (Akbudak 
2012, Varol ve Hür 2012, http://bilimania.com/component/
content/article/35-bilisim-teknolojileri/3225-yeni-pil-
teknolojisi, Erbatur 2012, Arseven 2010, Bedeloğlu ve Taş 
2016).
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