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Oz: Bu ¢alismada, Hummers yontemi ile sentezlenen grafen oksidin vakum ve atmosfer basinci altinda termal
indirgenmesi Taguchi deney tasarimui ile ger¢eklestirilmistir. Vakum ve atmosfer basinci altinda termal
indirgenen grafen oksidin kimyasal indirgenen grafen okside gore sirasi ile %36,84 ve %42,31 degerlerinde daha
yiiksek ID/IG degerine (D piki yogunlugu/G piki yogunlugu) sahip oldugu belirlenmistir. Vakum ve atmosfer
basinci altinda termal ve kimyasal indirgenen grafen oksidin ise sadece kimyasal indirgenen grafen okside gore
sirast ile %36,17 ve %43,93 daha yiiksek ID/IG degerlerine sahip oldugu belirlenmistir. Vakum ve atmosfer
basinci altinda termal indirgenen grafen oksidin kimyasal indirgenen grafen okside gore sirasi ile %72,19 ve
%74,58 daha yiiksek karbon oksijen oranina (bir baska deyisle daha yiiksek indirgeme derecesine) sahip oldugu
gozlemlenmistir. Vakum (VRGO) ve atmosfer basinct (ARGO) altinda termal ve kimyasal indirgenen grafen
oksidin ise kimyasal indirgenen grafen okside gore sirasi ile %74,56 ve %78,92 daha yiiksek karbon oksijen
oranina sahip oldugu sonucuna varilmistir. Elde edilen sonuglar, en yiiksek indirgenme derecesine sahip grafen
oksit elde etmek igin kimyasal olarak indirgenen grafen oksidin atmosfer basinci altinda Once termal ve
sonrasinda hidrojen indirgemesi siirecinin uygulanmasi gerektigini gostermistir.

Anahtar Kelimeler: istatistiksel analiz; Grafen oksit (GO); Kimyasal indirgeme; Termal indirgeme

Statistical Analysis of Thermal Reduced Graphene Oxide Properties

Abstract: In this study, thermal reduction of graphene oxide synthesized by Hummers method under vacuum
and atmospheric pressure was carried out with Taguchi experimental design. It was determined that the
thermally reduced graphene oxide under vacuum and atmospheric pressure had a higher ID/IG value (D peak
density/G peak density) of 36.84% and 42.31%, respectively, compared to chemically reduced graphene oxide. It
was also determined that the thermal and chemically reduced graphene oxide under vacuum and atmospheric
pressure had higher ID/IG values of 36.17% and 43.93%, respectively, compared to the only chemically reduced
graphene oxide. It was observed that the thermally reduced graphene oxide under vacuum and atmospheric
pressure had a higher carbon-oxygen ratio of 72.19% and 74.58%, (in other words, a higher reduction degree)
compared to the chemically reduced graphene oxide, respectively. It was concluded that the thermal and
chemically reduced graphene oxide under vacuum (VRGO) and atmospheric pressure (ARGO) had a higher
carbon-oxygen ratio of 74.56% and 78.92%, than chemically reduced graphene oxide, respectively. The obtained
results showed that in order to obtain graphene oxide with the highest reduction degree, the chemically reduced
graphene oxide should be first thermally and then hydrogen reduction process under atmospheric pressure.

Keywords: Statistical analysis; Graphene oxide (GO); Chemical reduction; Thermal reduction

1. Giris

Novoselov ve ark. [1] tarafindan mekanik pullanma yontemi ile elde edilen tek tabakali grafenin
istiin mekanik, elektrik ve optik Ozellikleri son yillarda grafeni en umut vaat eden nano
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malzemelerden biri yapmistir. Kimyasal buhar ¢oktiirme yontemi ile grafen ince film halinde elde
edilebilmekte [2] ve tiretim miktar1 kisith kalmaktadir [3]. Biiyiik 6l¢ekte grafen tiretimi i¢in tercih
edilen yontem ise Oncelikle Hummers yontemi ile grafen oksidi elde etmek [4] ve daha sonra
kimyasal, termal yahut biyolojik [5] olarak grafen oksidi indirgemektir [6]. Kimyasal indirgemede
en ¢ok kullanilan kimyasallar hidrazin ve sodyum bor hidriirdiir [7] ancak bu kimyasallar sirasi ile
kanserojen ve toksik malzemelerdir [8]. Bu nedenle arastirmacilar alternatif indirgeme yontemleri
tizerine odaklanmislardir [9]. Alternatif indirgeme yontemleri arasinda L-askorbik asit ve glikoz
gibi yesil kimyasallar kullanmak [10] yer alirken; bu yontemler grafen oksidin disiik
deoksijenasyonu [8] veya iiriiniin yeterince saflastirilamamasi gibi problemlere sahiptir [11].
Termal indirgeme yontemleri Ozellikle diisiik safsizlikta indirgenmis grafen oksit eldesi i¢in One
cikmaktadir [12]. Termal indirgeme yontemlerinin tercih edilme sebeplerinden biride uygulama
sirasinda grafenin kusurlu yapisinda iyilesme belirlenmesidir [13-15].

Termal indirgenen grafen oksit yiiksek karbon igerigi ve yiiksek elektrik iletkenligi, elektronik
uygulamalar i¢in Ozellikle tercih edilmektedir. Termal indirgeme islemi sirasinda siire¢ isletim
kosullarmin grafen oksidin indirgeme derecesi iizerindeki etkisi oldugu bilinmektedir. Grafen oksit
sentezi sirasinda deney tasarim yontemlerinin kullanilmasi kullanilan kimyasallar ile elde edilen
iirlintin 6zellikleri arasindaki iligkiyi ortaya koymakta oldukga etkilidir. Deney tasarim yontemleri
termal indirgeme yOnteminin etkinligini artirabilir ve isletim parametrelerinin indirgenmis grafen
oksit 6zellikleri lizerindeki etkisinin ortaya ¢ikmasini saglayabilir.

Bu amagla calismada, termal indirgenmis grafen oksit prosesi ¢iktisi ID/IG degeri (D piki
yogunlugunun G piki yogunluguna orani) ve C/O degeri (Karbonun oksijene atomik orani), bu
ciktilar tizerinde etkili faktorler ise sirast ile hidrojen akis hizi, reaksiyon siiresi ve reaktor sicaklig
olarak belirlenmistir. Bu faktorlerin seviyeleri ise sirasi ile 5 ve 10 sscm, 15 ve 30 dakika, 900°C ve
950°C olarak belirlenmistir. Bu faktorlerin vakum ve atmosfer basinci altinda termal indirgenmis
grafen oksit Ozellikleri iizerindeki etkilerinin analizi ¢alismanin ana hedefini olusturmaktadir.
Taguchi yontemi ile olusturulan deney tasarimi dikkate alinarak deneyler tamamlanmistir. Proses
yaniti- kalite kriteri-Raman haritalamasi ile elde edilmis Raman spektrumlarindaki D-piki ve G piki
pozisyonlart ve ortalama D-pikinin yogunlugunun G-piki yogunluguna orani olarak belirlenmistir.
G-piki ve 2D-piki pozisyonlari, elde edilen malzemenin indirgenmis grafen oksit olup olmadiginin
belirlenmesinde ve {irlin kusurlulugu hakkinda bilgi edinmek i¢in kullanilmistir. SEM-EDX
(Taramal1 elektron mikroskobu-enerji yayiliml x 151n1 analizi) analizi ise grafen oksidin indirgeme
derecesini gosteren karbon oksijen atomik oranini belirlemek i¢in kullanilmistir. Ana etkiler grafigi
ile faktor etkileri analiz edilmis ve son olarak termal ve kimyasal indirgeme performansi
kiyaslanmistir.

2. Materyal ve Metot
2.1. Materyal

Deneylerde Merck firmasindan temin edilen %99’un {izerinde ekstra saf grafit kullanilmistir. Deney
sirasinda sicakligin sabit tutulmasi icin deneylerin her asamasinda sogutmali su sirkiilatorii
kullanilmistir. Yine Merck firmasindan temin edilen NaNO3z, H2SO4 (95-98%) ve KMnOs (99%)
grafitin oksidasyonu i¢in kullanilmigtir. Metal iyonlarinin uzaklastiriimasi i¢in HCI (37% Sigma
Aldrich) kullanilmistir. Termal indirgeme islemi Grafenbiotech firmasinda, Raman spektroskopisi
ve SEM-EDX analizleri Namik Kemal Universitesi Merkezi Arastirma Laboratuvari
(NABILTEM)’de yapilmustir.

2.2. Hummers Yontemi ile Kimyasal Olarak GO ve RGO Sentezi

115 ml Siilfiirik asit (H2SO4) ¢ozeltisine 5 g grafit ile 2,5 g sodyum nitrat (NaNO3) eklenmis ve
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manyetik karistirici ile 5°C’de karistirilmistir. Daha sonra 15 g potasyum permanganat (KMnOa)
yavasca reaktore eklenmistir. Potasyum permanganat ilavesi esnasinda asilt1 sicakligi sogutmali su
sirkiilatorii ile 5°C’nin altinda tutulmustur. Cozelti sicakligi dnce 35 °C’ye ¢ikarilmis ve 2 saat daha
karistiritlmistir. Ardindan ultra saf su yavasca reaktore eklenmistir. Daha sonra ¢ozelti sicakligi
95°C ye cikarilmistir ve 1 saat daha karistirilan ¢ozeltiye reaksiyonu durdurmak igin %30’luk
hidrojen peroksit (H202) igeren su ¢ozeltiye eklenmistir. Son olarak, ¢okelmeyi hizlandirmak
amaciyla ve metal iyonlarinin uzaklastirilmasi: amaci ile HCI ¢ozeltisi (1/10 v/v) ilave edilmis ve
numune etiivde 50°C’de 24 saat kurutulmustur. Indirgenmis grafen oksit (RGO) eldesi igin 6 g
grafen oksit (GO) 200 ml distile su icerisinde 3 saat ultrasonik banyoda dispers edilmis ve 2 g
sodyum bor hidriir ilave edilmistir. 12 saat boyunca 80°C’de karistirilmis, daha sonra vakumlu
etivde kurutulmustur [7, 9].

GO ve RGO numunelerin Raman spektrumlari sirastyla 1590 cm™’de G band1 ve 1350 cm™’de D
band1 gostermektedir [7, 9]. Uyar1 dalga boyu ve uyar lazer enerjisi 532 nm ve 10mV olarak
secilmigtir. RGO’ nun D bandi siddetindeki artis indirgemenin basarili oldugunun gostergesidir
(Sekil 1a). Numunelerin X-Isin1 kirmim desenleri (XRD) incelendiginde (002) diizlemini 12°
civarinda oldukga siddeti bir pik ve (100) diizlemini 42° civarinda zayif bir pik gostermektedir [16].
12° civarinda yer alan pikin 23° ‘ye kaymasi indirgemenin basarili oldugunu gdstermektedir [9].
Hummer’s metoduyla GO ve RGO sentezinin basartyla gerceklestirildigini XRD analizi
kanitlamaktadir (Sekil 1b). GO ve RGO igin karbonun oksijene oran1 60 pm igin elementel analiz
yapilarak belirlenmistir [7, 9] (Sekil 1c ve 1d). RGO numunesindeki karbonun oksijene atomik
oranindaki artis yine indirgemenin basarili oldugunun gostergesidir.
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Sekil 1. a) GO ve RGO Raman analizi, b) GO ve RGO XRD analizi, ¢) GO SEM-EDX analizi
d) RGO SEM-EDX analizi

2.3. Metot

Taguchi yontemi; yanitlar ile faktorlerin dogrusal iliskisi lizerine kurulu, faktorlerin yanitlar
tizerindeki etkisinin analizine imkan veren deney tasarim yontemlerinden biridir [9]. Cevap yiizey
yontemi veya tam faktoriyel tasarim yontemlerine gore ¢ok daha az deney sayisi icermesi sebebi ile
aragtirmacilar tarafindan tercih edilmektedir [9]. On deneyler ve termal indirgeme ile iiretim siireleri
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dikkate alindiginda ana tasarim matrisi vakum ve atmosfer basinci altinda termal indirgeme icin L
(23) olarak belirlenmistir. Tiim deneyler belirlenen kosum sirasina gore yapilmustir.

Hummers yontemi ile sentezlenen GO ve RGO kayikeik icerisine yerlestirilerek firin kapatilmis ve
termal indirgeme islemi gerceklestirilmistir. Indirgeme gazi hidrojen olarak segilmis ve yiiksek
sicakliklarda grafen oksidin indirgemesi saglanabilmektedir. Termal indirgeme i¢in kullanilan
plazma ile giiclendirilmis kimyasal buhar ¢oktiirme (PECVD) cihazi hidrojen tiipii, firin, kuvars
cam, sogutma fanindan olusmaktadir. Hidrojenin akis hizi kontrolii bulunmaktadir. Termal
indirgeme Oncesi grafen oksit numunesinin temizlenmesi amaci ile 15 dakika Argon gazi1 100 sscm
ile gonderilmistir. Sogutma islemi fan kullanmaksizin oda sicakliginda gerceklesmistir. Oda
sicakliginda sogutulmadan 6nce 15 dakika argon gazi Hz gazinin reaktdrden uzaklastirilmasi igin
kullanilmistir. Kayikeik iginde termal indirgeme ile elde edilen indirgenmis grafen oksit ivedilikle
petri kab1 {izerine alinmis ve Raman spektroskopisi ile taramali elektron mikroskobu enerji
yayilimli X-151n1 analizi (SEM-EDX) ile analiz edilmistir (Sekil 2).

Termal olarak indirgenen
grafen oksidin dzelliklerinin

Ana etkiler diyagramindan
faktor etkilerinin analiz
istatistiki analizi i¢cin amacin edilmesi

1 belirlenmesi

|

ID/IG ve C/O degerleri
iizerindeki etkili faktorlerinin
b belirlenmesi

|

ifi

Raman spektrdsl(opisi ve SEM-
EDX analizlerine ID/IG ve C/O

degerinin belirlenmesi
7

|
Ana etkiler diyagramindan

L : = faktor etkilerinin analiz
Faktortl)e?nl sev1ye.1er1nm sdiliiess
3 elirlenmesi 6
Ortogonal deney tasarim Secilen tasarim matrisine gére
matrisinin secilmesi > deneylerin gerceklestirilmesi
5

Sekil 2. Onerilen akis diyagrami
3. Deneysel Kosullarin Tanimlanmasi

GO ve kimyasal olarak indirgenen RGO’nun termal indirgeme icin belirlenen proses ¢iktist ID/IG
(D piki yogunlugunun G piki yogunluguna orani) ve C/O (karbonun oksijene atomik orani)
degeridir. RGO’in kimyasal indirgemesi i¢in literatiirde yer alan en yiiksek indirgeme oranina sahip
sodyum bor hidriir kullanilmigtir. Termal indirgeme i¢in belirlenen c¢iktilar iizerinde etkili
parametreler vakumlu basing altinda sirast ile hidrojen akis hizi, reaksiyon siiresi ve reaksiyon
sicaklig1 olarak belirlenmistir. Her biri iki seviyeli 3 faktor Tablo 1’e aktarilmistir. Karsilagtirma
icin kimyasal indirgenen grafen oksidin termal indirgemesi saglanmistir. Deney tasarim matrisi
olarak Ls ortogonal dizini secilmistir ve kodlanmamis deney tasarim matrisi Tablo 1’ye
aktarilmistir.
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Tablo 1. L4 deney tasarim matrisi (Vakumlu basing altinda)

Denev No Kodlanmus Seviyeler Kodlanmams Seviyeler
e A B C Ha (sscm) Hz(min) Firm Sicakligx (°C)
VGO1 1 1 1 5 15 900
VGO2 1 2 2 5 30 950
VGO4 2 2 1 50 30 900
VRGO 2 2 2 50 30 950

Atmosfer basinci altinda termal indirgeme i¢in belirlenen ¢iktilar iizerinde etkili parametreler sirasi
ile hidrojen akis hizi, reaksiyon siiresi ve reaksiyon sicakligi olarak belirlenmigtir. Her biri iki
seviyeli 3 faktor Tablo 2’ye aktarilmistir. Deney tasarim matrisi olarak Ls ortogonal dizini
secilmistir ve deney tasarim matrisi Tablo 2’ye aktarilmistir.

Tablo 2. Ls deney tasarim matrisi (Atmosfer basinci altinda)

Deney No Kodlanms Seviyeler Kodlanmamus Seviyeler

: A B c H2 (sscm) Hz(min) Firmn Sicakhg (°C)
AGO1 1 1 1 10 G o0
AGO2 1 > 2 10 2 550

4. Bulgular ve Tartisma
4.1. Raman Spektroskopisi ve SEM-EDX Analizleri (Vakumlu Basin¢ Ortaminda)

Her deney kosumu icin kayik¢ik i¢ine konulan GO ve RGO numunesi vakumlu basing ortaminda
termal olarak indirgenmis, Raman spektroskopisi analizleri elde edilmis ve deney sonuglart Sekil
3’e aktarilmistir. Sonuglar, literatiir ile Ortiistiigii lizere sentezlenen indirgenmis grafen oksit
numunelerin Raman deseninde 1350 cm™’de D piki, 1590 cm™’de G piki gdstermistir. D bandh,
yapisal kusurlar ve diizensizlik nedeniyle ortaya ¢ikmakta, buna karsin G band ise sp? karbon
atomlarinin birinci dereceden Raman sagilmasindan olusan E2g moduna karsilik gelmektedir [8, 16].

g E
15 VGO1 pr b4
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v 00 T T
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=101 VRGO | '
3
o 3
A

A AN B
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Sekil 3. Vakumlu basing ortaminda indirgenen grafen oksit numunelerin Raman analizi
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GO’nun indirgenmesi sirasinda yilizeysel kusurlarin artmasi ile D-band1 siddetinin artmasi ve buna
mukabil RGO numunesi ID/IG degerinin GO numunesine gore daha yiiksek olmasi beklenir.
Vakumlu basing ortaminda indirgenen GO numunelerin Raman desenleri analiz edildiginde ID/IG
oraninin tiim deneylerde 1’den biiyiikk olmasi, tiim deneylerde indirgenmis grafen oksit elde
edildigine isaret etmektedir. Benzer sekilde her deney kosumu i¢in termal indirgenen GO ve RGO
numunesi SEM-EDX ile analizleri edilmis ve goriintiileri Sekil 4’e aktarilmistir. 100 pm igin
belirlenen karbon oksijen atomik oranlari yine Sekil 4’de yer almaktadir. Termal indirgeme sonucu
GO yapisinda bulunan hidroksil ve epoksi gibi oksijen igeren fonksiyonel gruplarin azalmasi ve
numunelerdeki oksijen i¢eriginin diismesi beklenir [6]. Dolayisiyla termal olarak indirgeme basarist
bir bakima yiiksek karbon oksijen orani ile iligkilendirilir.

C/0: 13.45

EDAX ZAF Quantification

EDAX ZAF Quantification
Element Normalized
ai

Element Normalized
SEC Table : Default

C/0: 11.70

At %

C/0: 13.71

EDAX ZAF Quantification
Element Normalized
SEC Table : Default

EDAX ZAF Quantification
Element Normalized
SEC Table : Default

&
C/0: 16.18

EDAX ZAF Quantification
Element Normalized
SEC Table : Default

C/0: 17.69 f

% VRGO

Sekil 4. Vakumlu basing ortaminda indirgenen grafen oksit numunelerin SEM-EDX analizi

4.2. Raman Spektroskopisi ve SEM-EDX Analizleri (Atmosfer Basinc1 Ortaminda)

Her deney kosumu i¢in kayik¢ik i¢ine konulan GO ve RGO numunesi atmosfer basinci ortaminda
termal olarak indirgenmis, Raman spektroskopisi analizleri elde edilmis ve deney sonuglar1 Sekil
5’e aktarilmustir. ID/IG, kusurlar arasindaki ortalama mesafeyi veya grafen igindeki diizlem igi sp?
grafit alanlariin boyutunu yansitir [12].

Isil igleme tabi tutulan GO yapisinda bulunan C-O-C ve C=0 baglarinin koparak uzaklagsmasi ile
kusurlulugun artmasi ve D piki yogunlugunun artmasi beklenir. Yine Raman desenleri analiz
edildiginde ID/IG oraninin tiim deneylerde 1’den biiyiik olmasi, tiim deneylerde indirgenmis grafen
oksit elde edildigine isaret etmektedir.
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Sekil 5. Atmosfer basinci ortaminda indirgenen grafen oksit numunelerin Raman analizi

Atmosfer basinci altinda indirgenen grafen oksit numunelerinin SEM-EDX ile analizleri edilmis ve
goriintiileri Sekil 6’ya aktarilmistir. GO numunesinin C/O oranina kiyasla ¢ok daha yiiksek bir
deger elde edilmesi yine C=C fonksiyonel grup igeriginin artarken C-O-C ve C=0 fonksiyonel
gruplarin yapidan uzaklagsmasina atfedilir [12].

Element Wr % At %
C/0: 15.58 CK 90.50 92.70 §
0K 9.50 7.30

Total 100.00 100.00

Element We % At %
CK 92.12 93.97

0K 7.88 6.03
Total 100.00 100.00

® C/0:12.70
|
L

"4

Element Wt % At %

& C/0:15.75

C K 92.21 94.03 CK 93.00 94.65
0 K 7.79 5.97 0 K 1.00
100.00 100.00 Total 100.00

A

Element Wt % At %

0K 5.87 4.47
Total 100.00 100.00

C/0: 21.37

Sekil 6. Atmosfer basinct ortaminda indirgenen grafen oksit numunelerin SEM-EDX analizi
4.3. Indirgenen Grafen Oksit Numunelerin 1D/IG ve C/O Degeri
Atmosfer ve vakum altinda termal indirgenen tiim numunelere ait ID/IG ve C/O degeri Tablo 3’de

verilmistir.
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4.4, Faktor Analizi

Indirgenen grafen oksit numunelerinin ID/IG degerleri igin ana etkiler grafigi analiz edildiginde Ha
akis hizinin, reaksiyon siiresinin ve reaksiyon sicakliginin ID/IG degerini 6nemli dl¢giide etkiledigi
goriilmektedir. Daha diisiitk H> akis hizinin ve reaksiyon siiresinin daha diigsiik ID/IG ‘na sebep
oldugu (daha az yapisal kusur), bu nedenle grafen oksidin termal indirgemesinde diisiik H» akis
hizinin ve diisiik reaksiyon siiresinin tercih edilmesinin gerektigi goriilmektedir. Bunun yani sira
reaksiyon siiresinin ID/IG degerini en ¢ok etkileyen faktdr oldugu yine ana etkiler grafiginden
goriilmektedir (Sekil 7a ve 7b). Indirgenen grafen oksit numunelerinin C/O degeri icin ana etki
grafigi analiz edildiginde, H> akis hizinin ve reaksiyon sicaklifinin C/O degerini 6nemli 6lgiide
etkiledigi goriilmektedir. Yiiksek H> akis hizinin ve diisiik reaksiyon sicakliginin daha yiiksek C/O
degerine sebep oldugu, bu nedenle grafen oksidin termal indirgemesinde yiiksek H» akis hizinin ve
diistik reaksiyon sicakliginin tercih edilmesinin gerektigi goriillmektedir (Sekil 7c ve 7d).

Tablo 3. Indirgenen numunelerin igin ID/IG ve C/O degetleri

Denev No Kodlanms seviyeler Kodlanmamis seviyeler Yanitlar
y A B C Hz (sscm)  Hz(min)  Firm sicak. (°C) _ IDIIG __ C/O
VGO1 1 1 1 5 15 900 1,60 13,45
VGO2 1 2 2 5 30 950 1,87 11,70
VGO3 2 1 2 50 15 950 1,57 13,71
VGO4 2 2 1 50 30 900 1,90 16,18
VRGO 2 2 2 50 30 950 1,88 17,69
AGO1 1 1 1 5 15 900 1,67 15,58
AGO2 1 2 2 5 30 950 1,86 12,70
AGO3 2 1 2 50 15 950 1,73 15,75
AGO4 2 2 1 50 30 900 2,08 17,70
ARGO 2 2 2 50 30 950 2,14 21,37
X1 (sscm) X2 (min) X300 i K1 (sscm) H2 (min) RN ()]
1.90 15.0
A B
1.85 145
1.80
175 140
1::?0 R 135 /
1.63 13.0
1.60
12.5
3 30 15 30 200 o350 5 S0 15 30 Q00 950
X1 (sscm) X2 (min) H3(C) . K1 (z=cm) X3 (min) H3(C)
200 17.0
195 C 16.5 D
190 16.0
183 15.5
180 / \ 15.0 \
175 143
170 140
10 100 15 30 a0 930 10 100 15 30 900 930

Sekil 7. Ana etkiler grafikleri: a) Vakum altinda termal indirgeme sartlarinda ID/IG i¢in, b) Vakum
altinda termal indirgeme sartlarinda C/O i¢in, ¢) Atmosfer altinda termal indirgeme sartlarinda
ID/IG i¢in, d) Atmosfer altinda termal indirgeme sartlarinda C/O i¢in
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4.5. GO’nun Termal ve Kimyasal indirgeme Performansinin Kiyaslanmasi

Kimyasal indirgemede 1,3 olarak elde edilen ID/IG degeri atmosfer basinci altinda indirgemede
2,08 olarak elde edilmistir. Grafen oksit (2,08) ve kimyasal olarak indirgenmis grafen oksidin (2,14)
termal indirgemesi sonucu elde edilen ID/IG degerleri arasinda bir fark gozlemlenmemektedir

(Sekil 8).

Kimyasal indirgemede 4,5 olarak elde edilen C/O degeri atmosfer basinci altinda indirgemede 17,7
olarak elde edilmistir. Grafen oksit ve kimyasal olarak indirgenmis grafen oksidin C/O degeri ise
21,37°dir. Bu deger oldukg¢a yiiksek bir degerdir ve kimyasal indirgemenin ardindan termal
indirgemenin atmosfer basinci altinda yiiksek karbon igerigine sahip RGO elde etmek icin basarili
oldugunun gostergesidir (Sekil 9).

2.5 -

0|||||

VGO4 AGO4 VRGO

—
— wh 3%
I I I

ID/1G degerleri

=)
Lh
!

Sekil 8. Termal ve Kimyasal indirgemenin kiyaslanmasi (ID/IG degerleri)
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21,37
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5 -
0
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Sekil 9. Termal ve Kimyasal indirgemenin kiyaslanmasi (C/O degerleri)

5. Sonu¢ ve Oneriler

Termal olarak grafen oksidin indirgemesinde en etkili parametreler Hz akis hizi ve reaktor sicakligi
olarak belirlenmistir. Bununla birlikte; indirgenen grafen oksidin C/O degeri i¢in ana etkiler grafigi
analiz edildiginde daha yiiksek C/O degerine sebep olmasi1 bakimindan, daha yiiksek Hz akis hizi,
daha diisiik reaksiyon sicakligi ve daha diisiik reaksiyon siiresinin tercih edilmesinin gerektigi
goriilmektedir. Ancak, grafen kusur miktar1 hakkinda bilgi veren ID/IG i¢in ana etkiler grafigi
dikkate alindiginda, daha yiiksek C/O degerine sebep olmasi bakimindan, daha diisiik H> akis hizi,
daha diislik reaksiyon sicakligi ve daha diisiik reaksiyon siiresinin tercih edilmesinin gerektigi
goriilmektedir. Bu sonuglar dikkate alindiginda, tiim deneylerde daha az kusur ve yliksek indirgeme
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derecesi dikkate alinirsa en uygun siire¢ isletim kosullarinin (atmosferik basing altinda) H» akis hizi
100 sscm, reaksiyon siiresi 15 min. ve reaksiyon sicakligi 900 °C olarak belirlenmistir.

Vakum ve atmosfer basinci altinda termal indirgenen grafen oksit; kimyasal indirgenen grafen
okside gore sirasi ile %72,19 ve %74,58 degerlerinde daha yiiksek C/O degerine (bir bagka deyisle
indirgeme derecesine) sahiptir. Vakum (VRGO) ve atmosfer basinci (ARGO) altinda termal ve
kimyasal indirgenen grafen oksit ise kimyasal indirgenen grafen okside gore sirasi ile %74,56 ve
%78,92 degerlerinde daha yiiksek C/O degerine (bir baska deyisle indirgeme derecesine), sahiptir
(Sekil 10). Isil islem kimyasal siirece gore fonksiyonel gruplarda yer alan baglari koparmada daha
basarili olmus ve boylece fonksiyonel gruplarda yer alan oksijenin uzaklagsmasi ile yapidaki karbon
icerigi artmugtir.

H ID/G degerleri

B C/O degerlen 78,04
72,19

3
=]
L

artig yiizdesi (%)
o
(=)

Kimyasal indirgenen grafen okside gére

VGO4 AGO4 VRGO ARGO

Sekil 10. Indirgeme derecesindeki artis

Vakum ve atmosfer basinci altinda termal indirgenen grafen oksit; kimyasal indirgenen grafen
okside gore sirasi ile %36,84 ve %42,31 degerlerinde daha yiiksek ID/IG degerine (bir bagka
deyisle daha yiiksek indirgeme derecesine ve kusura) sahiptir. Vakum ve atmosfer basinci altinda
termal ve kimyasal indirgenen grafen oksit ise sadece kimyasal indirgenen grafen okside gore sirasi
ile %36,17 ve %43,93 degerlerinde daha yiiksek ID/IG degerine (bir baska deyisle daha yiiksek
indirgeme derecesine ve kusura), degerine sahiptir (Sekil 10). Vakum ve atmosfer basinci altinda
termal indirgenen grafen oksidin ID/IG ve C/O iyilesme degerlerinde 6nemli bir fark tespit
edilememistir. Bu sonug, atmosfer basincinda ortamda bulunan havanin indirgeme performansini
olumsuz yonde etkilemediginin bir gostergesidir.

Betancur vd. [17] hidrazin ile 4,27 degerinde C/O degeri, Korucu vd. [9] sodyum bor hidriir ile 6,51
degerinde C/O degeri, Fathy vd. [10] 2 saat reaksiyon siiresi kullanarak askorbik asit ile 6,07
degerinde C/O degeri elde etmislerdir. Elde edilen sonuglar sunu gostermistir ki en yiliksek
indirgeme derecesine grafen oksit elde etmek igin; kimyasal olarak indirgenen grafen oksidin
atmosfer basinci altinda termal ve Ha gazi indirgemesi siireci izlenmelidir. indirgeme isleminde
GO’nun baslangi¢ ID/IG ve C/O oraninin olduk¢a 6nemli bir faktér oldugu da unutulmamalidir.
Gerek kimyasal gerekse termal indirgeme islemi sirasinda GO yapisindaki fonksiyonel grup
igerikleri degismekte ve yapisal kusurluluk meydana gelmektedir. Diistik kusurlu yap1 ve yiiksek
karbon igerigi temel hedef olmalidir.
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