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Oz

Hummers yontemine yeni bir yaklagim getirerek elde edilen grafen oksite sentezlerinin, taramali ve gecirimli elektron mikroskopu
analizleri incelenered literatiirdeki diger grafen oksit sentezlerine uyup uymadiklari incelenmistir. SEM analizlerinden; oksijen igeren
fonksiyonel gruplarin, grafit bazal diizleminde karbon atomlari ile kovalent olarak baglanip sp? konjuge sistemini bozdugunu dolayistyla
dalgali, katlanmis bélgeli, ince ve esnek tabakali bir nano yiizey morfolojisinin hakim oldugu, tabakalar arasi bosluklarin grafite gore
daha genis oldugu gozlenmistir. TEM analizlerinden; ultra ince bir ipeksi goriiniim sergiledigi ve kenarlarinin katlanmig pece seklinde

bir morfolojiye sahip oldugu, elektron 1511 altinda karanlik ve yar1 saydam alanlar ortaya ¢iktigi gozlenmistir. Bu sonuglarin da
literatiirdeki grafen oksit sentezlerine uyum sagladiklar1 belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Grafit, Grafen oksit, Hummers Yontemi, Nanomalzeme, SEM, TEM.

SEM and TEM Analyses of Graphene Oxide Syntheses Obtained with
a New Approach

Abstract

Graphene oxide syntheses obtained by bringing a new approach to Hummers method, scanning and transmission electron microscopy
analyzes were examined and it was examined whether they fit other graphene oxide syntheses in the literature. From SEM analysis; , it
was observed that oxygen-containing functional groups covalently bond with carbon atoms in the basal plane of graphite and deconstruct
the sp2 conjugate system, so the morphology of a nano-surface with wavy, folded regions, thin and flexible layers prevails, and the
inter-layer gaps are wider than in graphite.. From TEM analysis; it was observed that it exhibits an ultra-thin silky appearance and its
edges have a folded veil-shaped morphology, dark and translucent areas appear under the electron beam. It has been determined that
these results were compatible with the graphene oxide syntheses in the literature.

Keywords: Graphite, Graphene oxide, Hummers Method, Nanomaterial, SEM, TEM.
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1. Giris

Karbon allotroplarindan biri olan grafit; giicli kovalent
baglariyla baglanmis karbon atomlar1 ve altigen bazal diizlemler
arasinda ise Van Der Walls baglariyla baglanmasiyla {i¢ boyutlu
ve ¢ok tabakali bir kristal yap1 sergilemektedir. Zayif Van Der
Walls baglari, tabakalarin birbirlerinden kolayca ayrilmasina
neden olmaktadir. Ayrica grafit; kolay elde edilebilir, disiik
maliyetli, grafen oksit (GO) ve grafene kolayca doniisiimii
nedeniyle son yillarda ¢ok ragbet gormektedir [1-2].

GO’nun sentez sartlarina gore; sp? hibritlesmesi yapan karbon
atomlarmin sp® hibritlesmesi yapan karbon atomlarma oranmin
kontrollii bir sekilde degisebilir, elektronik ve optik 6zelliklerinin
ayarlanabilir ve hidrofilikligi ile suda c¢ok iyi disperse olmasi
nedeniyle, kaplama teknolojisinden savunma sanayiine ve enerji
depolamadan biyomedikale kadar ¢cok genis bir uygulama alan
bulmaktadir. Ayrica, sentez asamalarinda hem reaktanlarin hem
de yan iriinlerin tehlikeli maddeler icermesinden dolayi da
grafitten grafen oksit eldesi lizerine farkli yontemlerle ¢aligmalar
yapilmaktadir [3-9].

Grafen oksitin o6zellikleri; morfolojisine, dogasina ve
reaksiyon sartlarina bagl oldugundan farkl: sartlarda sentezlenen
grafen oksitin o6zellikleri de farkli olmaktadir. Dolayisiyla
sentezlenen her grafen oksit literatiire Onemli bir katki
saglamaktadir [9].

Bu  ¢aligmada, yontemindeki ~ NaNOs3
konsantrasyonunun degistirilmesi ile elde edilen sentezlerin,
GO’ya doéntigiimiiniin SEM ve TEM analizleri ile incelenmesi ve
literatiirdeki GO
amaglanmistir.

Hummers

sentezlerine uyumlulugunun belirlenmesi

2. Materyal ve Metot
2.1. Kullanilan Materyal ve Kimyasallar

Ultrasonik banyo 150w (caligkan lab.), isiticili manyetik
karigtirict (1ka yellowline msh basic), pH metre (mettler toledo),
santifirlij cihazi, etiiv, termometre, 250 ml’lik cam reaktor ve
ceker ocak materyalleri kullanilmigtir.

325 mes grafit (merck), NaNOs; (merck), %98’lik H,SO4
(merck), KMnO4 (merck), ultra deiyonize su, %30’luk H»O,
(merck) ve %37°1ik HCI (fluka) kimyasallar1 kullanilmistir.

2.2. Deneysel Sistem

Calismanin deneysel sistemi Sekil 1’de verilmistir.
Karistirma hizi, homojen bir siispansiyonun goézlendigi 500 rpm
olarak belirlenmistir. Oksidasyon reaksiyonu i¢in 250 mL’lik cam
reaktore; 1 gr grafit tozu, 0-0,50 g NaNOs, 23 ml H>SO;4 ilave
edilmis ve belirlenen hizda 30 dk siire boyunca karigtirilmistir.
Elde edilen karigimlara uygulama sirasina gore; GO-Na0 ve GO-
Na0.50 kodlar1 verilmistir. Bu karisimlara, buz banyosunda 500
rpm 0 °C’de 3 gr KMnOy ilave edilmis ve Esitlik 1-2’deki
oksidasyon reaksiyonlar1 gergeklestirilmistir. Patlama riskini
indirgemek igin, sicakligin 5 °C’yi ge¢cmeyecek sekilde KMnO,
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ilavesinin ¢ok yavas ve kontrollii bir sekilde yapilmasina dikkat
edilmigtir.
KMnO, + 3H,S0, - K* + MnO} + H;0 + 3HSO; (1)
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Sekil 1. Deneysel Sistem

Reaksiyonda olusan HSOy4 iyonlari1 grafit bazal diizlemine
saldirirken, ortamdaki Na" iyonlar1 grafit tabakalari arasina girer
ve burada d araligini genisletir [14].

Esitlik 1-2°deki reaksiyonlar sonunda elde edilen koyu yesil
renkli grafit oksiti, mekanik olarak grafen okside doniistiirmek
amaciyla, sicaklik 35 °C’ye ayarlanip 50 °C’yi geg¢meyecek
sekilde numune 2 saat boyunca karistirilmistir. Siire sonunda agik
kahverengiye donen karigimin sicakligr 98 °C’ye yiikseltilip 46
mL ultra saf su, kontrollii bir bi¢imde ilave edilmistir. Bu esnada
karigtirmaya 15 dk devam edilmis ve rengin koyu kahverengiye
doniistiigli gézlenmistir. Daha sonra, 140 mL ultra saf su ve 8 mL
H,0; ilavesiyle KMnOj fazlasi, Esitlik 3’de gosterildigi gibi suda
¢Oziinen mangan siilfat tuzuna doniistiiriilmiistiir (bu esnada renk
sartya donligmiistiir).

2KMnO, + 3H,S0, + 3H,0, - 2MnS0, + 2K,SO, + 8H,0 +
50, 3)

Nihai karigim, 1 giin boyunca oda sicakliginda bekletildikten
sonra siizlilmiis ve kati numune biinyesindeki metal iyonlarinin
giderilmesi i¢in %10’luk HCl ile daha sonra ortamdaki reaksiyona
girmeyen asit fazlasiin giderilmesi i¢in ise saf su ile ndtr olana
kadar birkag kez yikanmistir. Daha sonra numune, 60 °C’deki
etlivde 4 saat kurutulduktan sonra saf su ilave edilerek grafen
oksit silispansiyonu elde edilmis, 2 saat boyunca sonikasyona
(glig: 150 W ve frekans: 33 KHz) tabi tutulmus ve 5 dk boyunca
3000 dev.dk™!' hizda santrifiij edilmistir. Son olarak, kati numune
60 °C’de etlivde 1 giin boyunca kurutularak grafen oksit sentezleri
elde edilmistir.
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2.3. Taramah ve Gec¢irimli elektron mikroskopu

Caligmada SEM goriintiileri i¢in Zeiss Sigma 300 model
cihaz kullanilmigtir. SEM cihaz1 ile, 500-100.000 araliginda
biliylitme uygulanarak numuneyi hizlica taranmis ve yiiksek
kaliteli goriintiiler elde edilmistir. TEM goriintiileri icin ise
hitachi hightech ht7700 model cihaz kullanilmigtir. TEM ile,
numunelerin mikro ve nano Olgeklerde kristal yapisi
belirlenmistir [10].

3. Arastirma Sonuclar1 ve Tartisma

Grafit ve sentezlenen orneklerde SEM-TEM mikrograflar
sirastyla, Sekil 2-3°de verilmistir.

oAYTAM %

Sekil 2. SEM Mikrograflari, a) grafit b) GO-NaO ve c)
GO-Na0.50

¢ 2000m 500nm 1000nm
Sekil 3. TEM Mikrograflari, a) grafit, b) GO-NaO ve
c) GO-Na0.50
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4. Sonuc¢

Sekil 2’de SEM mikrograflarindan; oksijen igeren fonksiyonel
gruplarin, grafit bazal diizleminde karbon atomlar1 ile kovalent
olarak baglamp sp? konjuge sistemini bozdugunu dolayisiyla
dalgali, katlanmis bolgeli, ince ve esnek tabakali bir nano ylizey
morfolojisinin hakim oldugu, tabakalar arasi bosluklarin grafite
gore daha genis oldugu gozlenmistir. Oksijen i¢eren fonksiyonel
gruplar, grafit bazal diizleminde karbon atomlari ile kovalent
olarak baglanip sp? konjuge sistemini bozduklarindan, dalgali
tabakalarin birbirine yapismig sekilde goriinmesini sagladigi
distiniilmektedir [11].

Sekil 3’de TEM mikrograflarindan; sentezlenen orneklerde,
ultra ince bir ipeksi goriiniim sergiledigi ve kenarlarinin katlanmis
pece seklinde bir morfolojiye sahip oldugu, elektron 15101 altinda
karanlik ve yart saydam alanlar ortaya ciktigi gozlenmistir.
Elektron 1511 altinda olusan bu karanlik alanlar, yapinin esnek
ama tek tabakali yar1 saydam alanlar ise az tabakali yapiyi
gostermektedir. Bu yiizden ikiden fazla tabakali yapilarin
dagilmadan bir arada bulunabilme imkan1 olmaktadir [3].

Bu sonuglarin da literatiirdeki grafen oksit sentezlerine uyum
sagladiklar1 belirlenmistir.
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