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The present work, describe the synthesis of thermally reduced graphene oxide (T-rGO) with high temperature
flash heat treatment and its characterization by SEM, XRD, Raman, FTIR, EDX and electrochemistry. The T-
rGO and Nafion solution (N117) modified glassy carbon electrode (GCE) was directly used for
electrochemical sensing of ascorbic acid (AA) in the phosphate buffer solution (PBS). Electrochemical
behavior of the modified GCE was identified by cyclic voltammetry (CV), differential pulse voltammetry
(DPV) and amperometric techniques. For this purpose, graphene oxide (GO) was synthesized from the
synthetic graphite as starting material using by the modified Hummers method. Then, T-rGO was obtained by
reducing GO by applying flash and high temperature thermal treatment in an inert gas environment.
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Figure A. Preparation steps of T-rGO from graphite and electrochemical behavior of T-rGO in Fe(CN)e*" electrolyte

Purpose: To minimize the presence of oxygen-containing functional groups between the layers after reduction
in graphene synthesis. Investigation of the electrochemical performance of synthesized T-rGO and sensitivity
against to AA.

Theory and Methods:

Graphene was characterized by scanning electron microscopy (SEM), energy dispersive X-ray spectroscopy
(EDAX), fourier transformation infrared (FT-IR) spectroscopy, Raman spectroscopy and X-ray diffraction
(XRD) methods to investigate morphology and determine the functional groups in structure. The
electrochemical behavior of the glassy carbon electrodes prepared by using T-rGO, in PBS containing AA was
investigated by cyclic voltammetry (CV), differential pulse voltammetry (DPV) and amperometric analyzes.

Results:

While GO was thermally reduced, it was found that the C/O ratio decreased as a result of degradation of
oxygenated functional groups in the structure and the distance between planes decreased to 0.37 nm. It was
determined that the number of layer is about 3.32 for T-rGO according to XRD analysis. According to the
results, the prepared GCE/T-rGO electrode exhibited good sensitivity (0.3 pA mM-!) and low detection limit
(0.61 uM) of AA with good reproducibility (RSD=6.25%, n=3) and repeatability (RSD=2.14%, n=3). In
addition, the GCE/T-rGO electrode showed good selectivity against the uric acid, dopamine, KCI, NaCl and
CaCla.

Conclusion:
T-rGO modified electrode was a sensitive and selective sensor against to AA without requiring no further
modification with auxiliary chemicals such as Nafion in consequence of reduction method.
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ONECIKANLAR

e  QGrafen, ani termal islem ile indirgenmistir
e Grafen sentezlenirken fonksiyonel gruplar etkin sekilde elimine edilmistir
e T-rGO modifiye GCE ile 0,3 pA mM! hassasiyetle AA tayin edilmistir
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Bu caligma, yiiksek sicaklikta ani termal iglem ile indirgenmis grafen oksitin (T-rGO) sentezi, SEM, XRD,
Raman, FTIR, EDX teknikleriyle karakterizasyon analizi ve elektrokimyasal karakterizasyonu hakkindadir.
T-rGO ve Nafion ¢ozeltisi (N117) ile kaplanmig camsi karbon elektrot (GCE) dogrudan fosfat tampon
cozeltisi (PBS) igerisindeki askorbik asit (AA) varliginin algilanmasi igin kullanilmistir. Modifiye GCE’nin
elektrokimyasal davraniginin degerlendirilmesi i¢in doniisiimlii voltametri (CV), diferansiyel puls voltametri
(DPV) ve amperometrik tekniklerden yararlanilmistir. Bu amacla baslangic malzemesi olan sentetik grafitten
modifiye Hummers yontemi ile grafen oksit (GO) sentezlenmistir. Ardindan T-rGO, GO’nun inert gaz
ortaminda ve yiiksek sicaklikta ani termal islem uygulanarak indirgenmesi ile elde edilmistir. XRD analiz
verileri kullanilarak yaklasik 3,32 tabaka sayisina sahip T-rGO sentezlendigi tespit edilmistir. 5,0 mM AA
iceren farkli pH degerlerine sahip (6, 7 ve 8) fosfat tampon ¢ozeltileri (PBS) arasindan pH degeri 8 olan
cozeltide GCE/T-rGO elektrotu igin en belirgin ve yiiksek akima sahip anodik yiikseltgenme piki
gozlenmigstir. Elde edilen sonuglara gore hazirlanan GCE/T-rGO elektrotu, AA i¢in yeniden iiretilebilirlik
(RSD=%6,25, n=3) ve tekrarlanabilirlikle (RSD=%2,14, n=3), yiiksek hassasiyete (0,3 pA mM') ve tayin
limitine (0,61 uM) sahiptir. Ayrica, GCE/T-rGO elektrot {irik asit, dopamin, KCI, NaCl ve CaClz’e kars1
yiiksek secicilik sergilemistir. Bu nedenlerle, hazirlanan GCE/T-rGO elektrotlarin AA molekiiliiniin
elektrokimyasal tayininde kullanilabilecegi diisiiniilmektedir.
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e With the T-rGO modified GCE, AA was determined with 0.3 pA mM! sensitivity
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The present work, describe the synthesis of thermally reduced graphene oxide (T-rGO) with high temperature
flash heat treatment and its characterization by SEM, XRD, Raman, FTIR, EDX and electrochemistry. The
T-rGO and Nafion solution (N117) modified glassy carbon electrode (GCE) was directly used for
electrochemical sensing of ascorbic acid (AA) in the phosphate buffer solution (PBS). Electrochemical
behavior of the modified GCE was identified by cyclic voltammetry (CV), differential pulse voltammetry
(DPV) and amperometric techniques. For this purpose, graphene oxide (GO) was synthesized from the
synthetic graphite as starting material using by the modified Hummers method. Then, T-rGO was obtained
by reducing GO by applying flash and high temperature thermal treatment in an inert gas environment. It
was determined that the number of layer is about 3.32 for T-rGO according to XRD analysis. In the PBS
with different pH values (6, 7 and 8) containing 5.0 mM AA, the most prominent anodic oxidation peak with
high current density was observed for the GCE/T-rGO electrode when the electrolyte pH value was 8.
According to the results, the prepared GCE/T-rGO electrode exhibited good sensitivity (0.3 pA mM™') and
low detection limit (0.61 pM) of AA with good reproducibility (RSD=6.25%, n=3) and repeatability
(RSD=2.14%, n=3). In addition, the GCE/T-rGO electrode showed good selectivity against the uric acid,
dopamine, KCI, NaCl and CaCl.. For these reasons, it is thought that the GCE/T-rGO electrodes can be used
for electrochemical determination of AA molecule.
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1. GIRIS (INTRODUCTION)

Grafen eldesi uzun bir tarihe sahip olmakla beraber 2004
yilinda Andre Geim ve Konstantin Novoselov’un [1]
caligmalar ile diinya capinda ilgi goriir hale gelmistir.
Grafen ve GO, miikemmel elektriksel ve mekanik ozellikleri
sebebi ile farkli uygulamalarda siklikla kullanilmaktadir.
Altigen olarak dizilen karbon atomlarinin bal petegi
goriiniimiindeki allotropu olarak, karbonun en basit formu
seklinde nitelendirilebilecek olan grafenin sahip oldugu tiim
onemli Ozellikler, iki boyutlu kristalografik dogasindan
kaynaklanmaktadir [2, 3]. Mekanik ve elektriksel
6zelliklerinin disinda sahip oldugu yiiksek teorik yiizey alani
(2630 m*/g), diisiik sicaklikta elektronlarm grafen igerisinde
yiiksek hizda hareket edebilmesi (200.000 cm?/V.s), yiiksek
young modiilii (~1 TPa), yiiksek termal iletkenligi (~5000
W/mXK) ve yiksek optik gecirgenligi (~%97,7) gibi
ozellikler de grafeni farkli uygulamalar i¢in ilgi ¢ekici
yapmaktadir [4, 5]. Mikromekanik ayrisma, SiC iizerinde
epitaksiyel biiylime ve metal yiizeyinde kimyasal buhar
biriktirmesi gibi farkli yontemlerle miikemmel yap1 ve
ozelliklerde grafen elde edilebilmektedir [4]. Bununla
birlikte kimyasal yontem ile elde edilen GO’nun
indirgenmesiyle grafen iiretimi, yliksek miktarda ve uygun
maliyette malzeme hazirlanmasina olanak saglamasi ve
kararli sulu kolloidler olusturabilme avantajlar1 sebebi ile
onem arz etmektedir [6]. GO genellikle Brodie [7],
Staudenmaier [8], Hofmann [9], Hummers [10] ve bazi
modifiye Hummers yontemleri ile hazirlanmaktadir. Bu
yontemlerin her biri grafitin yiikseltgenme reaksiyonunu ve
katmanlarin  ayrilmasimi  igermektedir. Grafit oksitin
kimyasal yapist tam olarak belirlenmemis olsa da yapinin
hidrofilik karakterinden sorumlu olan ve birkag tabaka grafit
oksitten olusan GO’nun, pek ¢ok polar ¢oziicii igerisinde
katmanlarina ayrilmasmna imkan saglayan oksijen igeren
fonksiyonel gruplara sahip oldugu yaygim bir sekilde kabul
edilmektedir. Grafen tabakalarinin olusabilmesi igin ise
GO’nun indirgenmesi gerekmektedir. Literatiirde indirgeyici
ajan olarak kimyasal indirgenme [11], termal indirgenme
[12], mikrodalga ve foto indirgenme [13], fotokatalitik
indirgenme [14], solvo/hidrotermal indirgenme [15] ve
elektrokimyasal indirgenme [16, 17] gibi farkli yontemler
rapor edilmistir. Indirgeme islemi sonrasinda grafen
tabakalar1 arasinda kalan oksijen igeren fonksiyonel
gruplarin ~ varligi, grafenin  &zelliklerini  dogrudan
etkilemektedir. Bu nedenle grafen tabakalarini olusturma
siireci yaygin olarak arastirilmaya devam edilmektedir [2, 6].
Bahsi gegen yontemler kullanilarak elde edilen grafen ise
biyosensor/sensorler, fotovoltaik hiicreler, kapasitorler, Li-
iyon pilleri, seffaf elektrotlar ve kompozit takviye
malzemeleri vb. gibi endiistrinin farkli uygulama alanlarinda
kullanim imkan1 bulmaktadir.

Grafen [18], rGO [19, 20] ve bu iki malzemenin farkli
polimer ve inorganik takviyeler [21-23] ile modifiye
edilmesiyle hazirlanan karbon temelli elektrotlar, dogrudan
biyosensér ve sensor olarak kullanilabilmektedir. Bu
sensorler ile askorbik asit, dopamin, iirik asit [21, 24, 25],
hidrojen peroksit [23], fenol [26], pestisitler [27], kadmiyum

[28], krom [19] ve platin [29] gibi malzemelerin miktar1
belirlenebilmektedir. Cams1 karbon gibi farkli yiizeyler
iizerine elektrot hazirlamak amaciyla kullanilan toz
malzemelerin modifikasyonunda ise elektrot yiizeyinde
kararli tutunma saglanmasi, girisimin engellenmesi ve
redoks potansiyellerinin ¢akismamasi gibi sebeplerle kitosan
[30], altin [31, 32], platin [21], Nafion [18, 33] gibi ¢esitli
takviyeler kullanilabilmektedir. Bu c¢alismada modifiye
Hummers yontemi araciligtyla baslangic malzemesi olan
grafitten T-rGO elde edilmesi amaglanmistir. Elde edilecek
olan malzeme ile elektrot ara yiizey ozelliklerinin 6nemli
olgiide artmasi beklendiginden grafen oksitin indirgenmesi
icin ani termal islem yOntemi secilmistir. Benzer
caligmalardan 1000°C gibi yiiksek bir sicaklikta ¢ok hizli
sekilde gerceklesecek olmasi ile ayrilan yontem sayesinde
daha iyi indirgenme saglanacagi Ongoriilmiistiir. Grafen,
morfolojisi ve  yapisindaki  fonksiyonel  gruplarin
belirlenmesi amaci ile taramali elektron mikroskobu (SEM),
enerji dispersive X-ray spektroskopisi (EDX), fourier
doniisim  kizilotesi  (FT-IR)  spektroskopisi, Raman
spektroskopisi ve X-1smi1 kirmim (XRD) analizleri ile
karakterize  edilmistir.  Ayrica, sentezlenen T-rGO
kullanilarak modifiye edilen camsi karbon elektrotlarin
elektrokimyasal davraniginin degerlendirilebilmesi i¢in AA
iceren PBS elektrolitinde doniisiimlii voltametri (CV),
diferansiyel puls voltametri (DPV) ve amperometrik analiz
yontemleri ile elektrokimyasal karakterizasyon
gergeklestirilmistir.

2. MATERYAL VE METOT
(MATERIALS AND METHODS)

2.1. Kimyasallar (Chemicals)

Grafit (< 20um, sentetik), H>SO4 (%98), H3POs (%85),
N117 ¢ozeltisi (%5, IPA), K4[Fe(CN)s].3H,0 (= %99,95),
trik asit (> %99,0), dopamin hidrokloriir (%98) ve L-
askorbik asit (%99,7-100,5) Sigma Aldrich; KMnOs (>
%99,0), KCI (= %99,0), NaOH (> %98), CaCl, (> %90),
NaCl (> %99,5) ve H,0, (%30) Merck; KH,PO4 (%100) ise
Honeywell firmalarindan temin edilmigtir. Tiim kimyasal
malzemeler ileri bir saflastirma yapilmadan kullanilmustir.
Elektrokimyasal karakterizasyonda kullanilmak iizere pH
degeri 6, 7 ve 8 olan PBS, 0,2 M NaOH ve 0,2 M KH,PO4
¢Ozeltilerinin ~ ultra saf su ile  Dbelirli oranlarda
karistirilmasiyla  elde  edilmisti.  AA  varliginin
elektrokimyasal davranis tizerindeki etkisinin incelenmesi
amaciyla, 5,0 mM L-askorbik asit igeren tampon ¢ozeltiler
hazirlanmigtir. Bir diger elektrolit ¢ozeltisi olan Fe(CN)g>
ise 5,0 mM KsFe(CN)s tuzunun 0,1 M KCI igerisinde
¢oOziilmesi ile elde edilmistir. Yapilan deneysel ¢caligmalarin
tiimiinde Milli Q Direct Ultra Saf Su sisteminden alinan ve
18,2 MQ direng degerine sahip su kullanilmigtir.

2.2. Indirgenmis Grafen Oksit (GO) Sentezi
(Reduced Graphene Oxide (GO) Synthesis)

GO, Marcano vd. [34]’nin rapor ettigi caligma esas alinarak
sentezlendikten sonra elde edilen sari-kahve renkteki
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GO’nun termal olarak [35] kismen indirgenmesi sonucunda
T-rGO elde edilmistir. Sentez adimlar1 Sekil 1°de verildigi
gibidir.

2.3. Karakterizasyon (Characterization)

T-rGO’nun morfolojisi FEI/Quanta 450 FEG SEM cihazi ile
incelenmigtir. Elementel analiz ise SEM cihazina tiimlesik
EDX cihaz1 ile gergeklestirilmigtir. Bu analizler Hitit
Universitesi Bilimsel Teknik Uygulama ve Arastirma
Merkezi (HUBTUAM) nde yapilmugtir. Raman spektrumlart
Thermo/DXR Raman cihazi ile (lazer kaynagi 532 nm),
FTIR spektrumlar1 ise Thermo Scientific/Nicolet IS50 cihazi
ile alimmugtir. Grafit, GO ve T-rGO’nun XRD analizleri
Bruker AXS Advance D8 cihaz1 ile yapilmustir.
Elektrokimyasal davranigin incelenmesi amaci ile farkli pH
ortamlarinda (pH 6, 7 ve 8 PBS) yapilan CV, DPV ve
amperometrik analizler i¢in Ivium CompactStat model
potansiyostat kullanilmugtir. Calisma elektrotu grafen ve
Nafion ile modifiye edilen 3 mm ¢apli GCE (CH instrument,
CHI104) olup, referans elektrot olarak doygun kalomel
elektrot (CH instrument, CHI150) ve karsit elektrot olarak
platin tel kullanilmigtir (CH instrument, CHI115). Camsi
karbon elektrotun modifikasyonu i¢in 1 mg/mL
derisimindeki T-rGO’nun ultra saf su igerisindeki ¢ozeltisi
20 min. boyunca ultrasonik banyoda tutulduktan sonra 10
puL’si GCE iizerine damlatilmig, ortam sartlarinda kurumaya
birakilmig ve GCE/T-rGO olarak isimlendirilmistir. Nafion
modifikasyonu i¢in ise ayni elektrot lizerine 5 uL N117
(%0,5 (w/v)) damlatilip yine ortam sartlarinda kurumaya
birakilmis ve GCE/T-rGO/N117 olarak isimlendirilmistir
[18].

3. SONUCLAR VE TARTISMALAR
(RESULTS AND DISCUSSIONS)

3.1. Yapisal Karakterizasyon Bulgulart
(Findings of Structural Characterization)

Yapilan ¢aligmada, modifiye Hummers metodu ile grafit;
grafit oksite yiikseltgenmis, grafit oksit su icerisinde H,O»
ilavesiyle ve manyetik karistirma altinda katmanlarina
ayrilarak GO elde edilmis [36] ve elde edilen GO bir tiip firin
icerisinde Ar gazi atmosferinde 1000°C’lik sicakliga maruz
birakilip indirgenmesi saglanarak T-rGO elde edilmistir.
Calismada kullanilan Hummers metodunun modifikasyonu
siilfiirik asit (H2SOs) igerisine fosforik asit (H;PO4) ilavesi
ile gerceklestirilmistir. Yontemi gelistiren Marcano vd. [34]
geleneksel olanin aksine ortama 1:9 oraninda H3;POs
ilavesinin bazal diizlemde daha az yapisal kusura sahip GO
elde edilmesine olanak sagladigini rapor etmislerdir. Ayrica
zehirli gaz olugsmamasi gibi bir avantaja sahip bu yontem ile
tekrarlanabilen biiyiik miktarlarda malzeme
hazirlanabilecegi ifade edilmistir.

GO eldesini takiben yapilan termal indirgenme esnasinda,
hizli 1sitma sayesinde GO tabakalarinin katmanlarina
ayrilmast ile grafen elde edildigi literatiirde belirtilmektedir.
Katmanlara ayrilma mekanizmasi, esas olarak GO’nun
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isittlmast  sirasinda  grafen  tabakalarinin  arasindaki
bosluklarda CO ve CO, gazlarimin ani genislemesi seklinde
ilerlemektedir. Hizli sicaklik artigi, karbon diizlemi
tizerindeki oksijen igeren fonksiyonel gruplarin, yigilmis
tabakalar arasinda basing olusturan gazlara bozunmasina yol
agmaktadir [37, 38].

Grafit+11,50,+11,P O, +KMnO,

P,
]
=

Yilkseligenme Reaksiyon (50°C)

<

Gralit phalt 400 mL su ilavesi {buz hanyosu)

Eksfoliasyon
%30 luk H;0; ilavesi

<

Grafen vksit

N

Santrifiij ve yitkama

@
XX = D= D= D=

Termal
indirgenme
e aa 1000°C de tiip finnda ind. {Ar atm.)
indirgenmis =

prafen oksit ﬁ Kimen indirgenmis grafen aksit
Sekil 1. Grafitten T-rGO eldesini gosteren akis diyagrami
(Flow chart representing the production of T-rGO from graphite)

XRD analizi kristalin malzemelerin karakterizasyonu
amactyla siklikla kullanilan bir yontemdir. Bu analiz ile
tabakali malzemeler olan grafit, GO ve T-rGO
malzemelerinin tabakalar arasi uzaklii ve yapilarinda
meydana gelen degisim incelenmek istenmis olup XRD
difraktogramlar1 Sekil 2’de verilmistir. Ayrica yapinin
degisimi hakkinda bilgi vermesi amactyla Bragg esitliginden
(Es. 1) hesaplanan diizlemler aras1 mesafe (d) ve Scherrer
esitligi (Es. 2) kullanilarak hesaplanan kristal biiyiikliigii
(Dp) yardimu ile bulunan tabaka say1s1 (Es. 3) da Tablo 1’de
verilmigtir [39].

n A = 2dsinf (1)
K2
Dp " Bcoso (2)
Dyp
tabaka sayist = - 3)

Tablo 1. Grafit, GO ve T-rGO’nun tabakal1 yapilarina ait
olan ve XRD piklerinden yararlanilarak elde edilen sayisal
veriler (Numerical data obtained from XRD peaks belonging to the
layered structures of graphite, GO and T-rGO)

Ornekler 20 (°) d(nm) Dp(nm) Tabaka sayist
Grafit 26,6 0,34 18,63 54,79

GO 11,3 0,78 10,32 13,23

T-rGO 24,3 0,37 1,23 3,32

Tablo 1’den goriildigii lizere, grafitin yiikseltgenmesi
neticesinde yapisina oksijen igeren fonksiyonel gruplarin
eklenmesi ile diizlemler arasi mesafe 0,34 nm’den 0,78
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nm’ye artmistir. Benzer sekilde GO’nun indirgenmesi ile
yapidaki bu fonksiyonel gruplarin kismen uzaklagmasi
sonucunda olusan T-rGO yapisinda diizlemler arasi
mesafenin 0,78 nm’den 0,37 nm’ye diistiigl tespit edilmistir
[40, 41]. Sonuglar hem indirgenme hem de yiikseltgenme
islemlerinin basart ile gergeklestigini gostermektedir. Tablo
1’den, baslangi¢ malzemesi olarak kullanilan grafitin tabaka
sayisinin GO ve T-rGO doniisiimleri esnasinda yaklagik 55
degerinden 13 ve 3 degerlerine azaldigi goriillmektedir. Bu
sonuglar, grafit yapisinin yiikseltgenerek GO, GO yapisinin
da indirgenerek T-rGO elde edildigini dogrulamaktadir.

Grafit, GO ve T-rGO'larin XRD paternleri, Sekil 2’de
sunulmaktadir. Grafitin  XRD difraktograminda (002)
yansima diizlemine karsilik gelen belirgin ve keskin
karakteristik piki 26=26,6°’de gozlenmistir [41, 42]. GO’ nun
difraktogrami1  incelendiginde, grafitin  spektrumunda
gozlenen bu pikin yerinin GO sentezlendikten sonra
26=11,3°’ye  kayarak  pikin  siddetinin  azaldig1
goriilmektedir. Ayrica, GO’ya ait 26=11,3°"deki bu pik daha
genig bolgeler arast bosluklarin olustugunu gostermektedir
[41, 43]. T-rGO’nun XRD difraktogrami incelendiginde
GO’ya ait 20=11,3°"deki pikin kaybolarak yerine
26=24,3°"deki genis pikin belirdigi goriilmektedir. Bu sonug
GO’nun grafene termal islem boyunca indirgendigini
gostermektedir [41, 44].

2500
——G0

—e—T-rGO
2000 4 —— (rafit

1500 =

Siddet

1000

500

20 (Derece)

Sekil 2. Grafit, GO ve T-rGO’nun XRD difraktogramlari
(XRD diffractograms of graphite, GO and T-rGO)

Sekil 3 siras1 ile grafit, GO ve T-rGO’ya ait FTIR
spektrumlarin1  gostermektedir. Spektrumlarda her {i¢
malzeme i¢in farkli siddetlerde ve 3420 cm’! civarinda
adsorplanmis su molekiillerinin ve yapisal -OH gruplarimin
varligimi gosteren gerilme titresimi piki bulunmaktadir.
Indirgeme islemi sonrasinda deoksijenasyon nedeniyle T-
rGO’ya ait —OH pikinin siddetinde bir azalma goriilmekte,
bununla birlikte kismen indirgenme sebebi ile tamamen
kaybolmamaktadir. Ayrica T-rGO’nun FTIR spektrumunda
goriilen 1620 ¢cm™! civarindaki pik C=C baglarma karsilik
gelirken, GO’nun FTIR spektrumunda ise ayni pik —OH
egilme titresimlerine aittir [45]. GO’nun FTIR spektrumunda
yer alan 1730 cm™! civarindaki karboksilik asit gruplarina ait

C=0 gerilme titresimi ve 1040 cm™ civarindaki alkoksil
gruplarina ait C-O titresimi [16] yiikseltgenme isleminin
gerceklestirilebildigini gdstermektedir. T-rGO i¢in 1560 cm
! civarinda goriilen benzen halkasma ait pik (C=C) ise
indirgenme isleminin gergeklestigini dogrulamaktadir [34,
45, 46]. Ayrica GO’nun T-rGO’ya indirgenmesinden sonra
1730 cm’!' civarindaki pik oksijen iceren fonksiyonel
gruplarin yapidan uzaklastirilmasindan dolayr T-rGO’nun
FTIR spektrumunda goriillmemektedir [41, 47].
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Sekil 3. Grafit, GO ve T-rGO’nun FTIR spektrumlar
(FTIR spectra of graphite, GO and T-rGO)

Raman spektroskopisi karbon temelli grafit, GO ve T-rGO
ornekleri i¢in tabaka yapist ve kusuru hakkinda bilgi
saglayabilmek amaciyla kullanilmistir. Sekil 4’de 6rneklerin
Raman spektrumlari goriilmektedir. Raman
spektroskopisinde D bandi1 sp* hibritlesmesini ve yapisal
kusurun miktarmi gdsterirken, G band1 sp? hibritlesmesini ve
daha diizenli/grafitik yapiy1 isaret etmektedir. Yani D pikinin
yiiksek siddete sahip olmasi, malzemenin grafit aginin daha
fazla kusura sahip oldugunu gostermektedir. G bandinin
daha belirgin olmasi ise malzemenin daha kristalin yapida
oldugu anlamini tagimaktadir. Tiim drnekler i¢in D bandinin
yaklagik 1350 cm™! ve G bandimin yaklagik 1570 cm™! dalga
boylarinda oldugu tespit edilmistir. Sekil 5’de goriildigii
iizere her 6rnek i¢in Ip/Ig oranlar1 D ve G bandi igin belirtilen
dalga boylarindaki pik siddetlerinin grafik iizerinden okunup
oranlanmasityla hesaplanmig, sirasiyla yiikseltgenme ve
indirgenme islemleri sonrasinda grafite goére daha diizensiz
yapilarin elde edildigi dogrulanmigtir. Grafen yapisinin GO
ya gore daha diizenli olmas: beklenmekle birlikte, T-rGO
yapisindaki oksijenli fonksiyonel gruplarin ¢ikarilmasi
nedeni ile ortalama sp? alanlarimin boyutunda bir diisiis
oldugu ongoriilmektedir [31, 48]. Genel olarak literatiirle
karsilastirilabilir sonuglar elde edilmistir. Ayni zamanda,
literatiirde farkli yontem ve baslangic malzemeleri
kullanilarak sentezlenen grafene ait Ip/lg pik siddet
oranlarmin 0,07 ve 1,64 arasinda degistigi rapor edilmistir
[41, 49-51]. Tablo 2’de wverilen ve EDX analizi ile
belirlenmis olan elementel analiz sonuglarindan hesaplanan
C/O oranmna goére, GO indirgenirken yapisinda bulunan
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oksijenli ~ fonksiyonel gruplar bozunup ortamdan
uzaklagmustir. Bunun sonucunda oksijenin yapidaki orani
azalmig ve grafitik yapinin yeniden diizenlenmesi ile C/O
orani artig gostermistir [52]. Bu sonu¢ XRD, FTIR ve Raman
analizlerini  destekler nitelikte olup grafenin elde
edilebildiginin bir diger kanitidir.
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Sekil 4. Grafit, GO ve T-rGO’nun Raman spektrumlari
(Raman spectra of graphite, GO and T-rGO)
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Sekil 5. Grafit, GO ve T-rGO’nun Ip/I¢ pik siddetlerinin
orani
(Ratio of peak intensity of In/Ig of graphite, GO and T-rGO)

Tablo 2. GO ve T-rGO’nun elementel analiz sonucuna gore
C/O oranlart
(C/O ratios according to elemental analysis results of GO and T-rGO)

Ornekler C% 0% C/O
GO 51,24 47,44 1,08
T-rGO 86,94 13,06 6,66

Sekil 6’da grafit, GO ve T-rGO’nun farkli biiytitmelerdeki
SEM fotograflart verilmistir. SEM mikrografikleri grafit,
GO ve T-rGO arasindaki morfoloji farkliliklarini net bir
sekilde ortaya koymaktadir. Grafitin Sekil 6al ve Sekil
6a2’den goriilen SEM fotograflart incelendiginde yapinin
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pul seklinde ve ¢ok tabakali oldugu gériilmektedir. Grafitin
XRD analiziyle belirlenen tabaka sayisina (54,79) gore sahip
oldugu ¢ok tabakali yapr SEM fotografiyla da
desteklenmistir. Sekil 6a ve Sekil 6b’den goriildiigl lizere
grafitin morfolojisi oksidasyon sonrasinda degismistir.
Yapiya oksijenli fonksiyonel gruplarin girmesiyle grafitin
tabakalar arasi mesafesi (dgni=0,34 nm, XRD) artmistir
(dgo=0,78 nm, XRD). Tabakalar aras1 mesafesi artan ve
grafite gore daha az tabaka sayisina (13,23, XRD) sahip olan
GO’nun morfolojisi Sekil 6b’de goriilebildigi gibi daha az
stk1 goriintimdeki kirigtk ve tabakali bir yapiy:r isaret
etmektedir. Tablo 2’de verilen elemental analiz sonuglar1 ve
SEM sonugclar1 birlikte degerlendirildiginde GO tabakalar1
arasindaki fonksiyonel gruplarin indirgenme islemiyle
yapidan uzaklastigt  dogrulanmistir. GO  tabakalari
indirgenme etkisiyle eksfoliye olmus ve Sekil 6¢’de goriilen
birka¢ tabaka sayisina sahip (3,32, XRD) yine kirigik
gOriiniimlii ancak daha seffaf olan T-rGO tabakalari
olusmustur. Literatiirde hem GO hem de T-rGO’da goriilen
ve kirigik bir garsafa benzeyen morfoloji, sp? ve sp® yapilari
arasindaki degisimler neticesinde karbon baglari arasinda
olusan acisal gerilmelerin  azaltilmast ve atomik

diizenlemenin kirigtk gorliniim alarak daha kararli hale
gelmesi seklinde yorumlanmaktadir [53].

= L
m | I o i

Sekil 6. Grafit (al) 100 ve (a2) 40.000x, GO (b1) 500 ve
(b2) 40.000x, T-rGO’nun (c1) 500 ve (c2) 40.000x
biiylitmedeki SEM fotograflari

(SEM photos of graphite at (al) 100 and (a2) 40,000x, GO at (b1) 500 and
(b2) 40,000x, T-rGO at (c1) 500 and (c2) 40,000x magniﬁcation)
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3.2. Elektrokimyasal Karakterizasyon Bulgular
(Findings of Electrochemical Characterization)

GCE, GCE/T-rtGO ve GCE/T-rGO/N117 elektrotlarinin
elektrokimyasal davraniginin incelenmesi amaciyla ilk
olarak Fe(CN)¢* igeren elektrolit ¢dzeltisinde ve 50 mV/s
tarama hizinda CV analizi gergeklestirilmistir (Sekil 7).
Goriildigii  tizere farkli modifiye elektrotlarin redoks
piklerine ait pik potansiyel farki (~0,05 V) bos GCE nin pik
potansiyel farkindan (~0,36 V) daha disiiktiir. Benzer
sekilde modifiye elektrotlarm bos GCE elektrotla
karsilagtirildiginda  indirgenme ve yiikseltgenme pikleri
sirast ile ~0,18 V ve ~0,15 V daha diisiikk potansiyellerde
ortaya ¢gikmustir. Ayrica Fe(CN)¢* pik akimlar elektrot
modifikasyonu sonrasinda anlamli olarak artmistir. Sadece
grafen ile modifiye edilen GCE/T-rGO elektrotu iizerinden
gecen akimin daha fazla oldugu goriilmektedir.
Elektrokimyasal performansta meydana gelen bu artis T-
rGO’nun elektriksel iletkenligi, artan yiizey alani ve katalitik
aktivitesine baghdir [30]. Yapisindaki oksijen igeren
fonksiyonel gruplar sayesinde sp® karbon atomlarma sahip
olan GO, elektrolit ¢ozeltisi igerisinde indirgenerek bu
oksijenli gruplarin yapidan uzaklasmasi ile sp? karbonlarina
sahip yap1 olugmaktadir. Bu durum, karbon-grafen tabakasi
olarak adlandirilan belirgin elektronik ozelliklere sahip
yapmnin  olugmasiyla karbon elektrot/elektrolit ara
yiizeyindeki elektron transferini hizlandirmaktadir [18].
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Sekil 7. Bos ve modifiye GCE’larin Fe(CN)¢> elektroliti
icerisinde, + 1 V potansiyel araliginda ve 50 mV/s tarama
hizindaki CV voltamogramlari

(CV voltamograms of bare and modified GCEs in Fe(CN)s™ electrolyte, +
1 V potential range and 50 mV/s scan rate)

Sekil 8-10’da sirasiyla 6, 7 ve 8 pH degerindeki tampon
cozeltileri (AA igeren ve igermeyen) igerisindeki GCE,
GCE/T-rtGO ve GCE/T-rGO/N117 elektrotlarmin farklt
tarama hizlarinda alinan CV voltamogramlar: verilmistir.
Goriildigi ilizere tiim voltamogramlarda artan tarama hizina
bagli olarak elektrot iizerinden gegen akim artmigtir. GCE
icin, AA  igermeyen  elektrolitte elde  edilen
voltamogramlarda ve diigiik tarama hizlarinda belirgin bir

redoks piki gézlenmemistir. GCE’nin AA igeren elektrolit
icin elde edilen voltamogramlarinda ise AA’dan
kaynaklandig1 diisiiniilen yaklasik olarak 0,3-0,6 V
araliginda bir yiikseltgenme pikinin varligi s6z konusudur
[18, 54, 55]. AA igermeyen elektrolit ortaminda, GCE/T-
rGO ve GCE/T-rGO/N117 i¢in elde edilen yiikseltgenme
piklerinin potansiyelleri pH degerine bagl olarak 0-0,6 V
araliginda olup gozlenen pik nispeten genistir. Modifiye
edilmis elektrotlarin CV voltamogramlarinda goriilen genis
redoks piklerinin AA varliginda belirginlestigi, farkli
potansiyel ve siddete sahip redoks piklerinin ortaya ¢iktig1
Sekil 8-10’dan goriilmektedir. Yiikseltgenme piklerinde,
elektrolit ve elektrot tiiriine gore yaklasik 0,25 V ve (-0,5) V
arasinda gerceklesen potansiyel degisimlerinin elektrot
malzemesinin  katalitik  aktivitesinden kaynaklandig1
diisliniilmektedir [30]. Ayrica, GCE/T-rGO elektrotuna ait
farkli tarama hizlarinda elde edilen piklerin akim siddetleri
Nafion modifikasyonlu olana gore daha yiiksektir. Modifiye
edilen elektrotlara nazaran, GCE i¢in alinan 6l¢timlerde elde
edilen diisiik yiikseltgenme piklerinin, GCE’nin diisiik
elektroaktif yiizey alanina ve diigiik elektriksel iletkenligine
bagli olabilecegi degerlendirilmektedir. Genel olarak
modifikasyon isleminde ilave Nafion kullanimryla, AA
biyomolekiiliine ait anodik pik potansiyelinin diistigi,
elektrot iizerinden gecen akimin da bir miktar azaldigi
gorilmiistir. Bu durum dogrudan T-rGO {izerine kaplanan
ekstra bir tabakanin yiik aktarimina karsi bir miktar direng
olusturdugunu  gostermektedir. Literatiirde  genellikle
elektrokimyasal etkinligi artirmasi sebebiyle (yiiksek katyon
gegirgenligi, kimyasal inertlik vb.) elektrot
modifikasyonunda kullanilan Nafion ¢ozeltisinin  bu
davranig1 ¢ok yaygin olmasa da karsilagilan bir durumdur.
Sun vd. yaptiklar1 ¢alismada Nafion modifiyeli elektrotla
daha diisiik akim siddetine sahip genis pikler elde edildigini
ve bu durumun 6zellikle segicilik anlaminda ayrim yapmay1
zorlagtirdigini rapor etmislerdir [21].

pH degisimi etkisinin daha iyi goriilebilmesi i¢in Sekil 11°de
karsilagtirmall bir voltamogram verilmistir. Literatiirde AA
belirleme ¢aligmalarinda genellikle pH degeri 7-7,5 olan
PBS kullanilmaktadir [25, 56, 57]. Insan viicudundaki pH
seviyesi serumda 7,35-7,45 arasinda ve kanda ise 7,2-7,4
araliginda oldugundan [58], hazirlanan grafen esash
elektrotun sensor olarak kullanilmasi durumunda bu alana
hizmet vermesi diisiiniilmii, genel egilimi gérmek amaci ile
pH 6-8 caligma araligi se¢ilmistir. Elektrolit ¢ozeltisinin pH
degerinin 8 olmasi durumunda, AA molekiiliine ait anodik
pikin siddetinin de artarak en yiiksek degere ulastig:
goriilmektedir. Tim CV voltamogramlarindan goriildiigii
iizere sadece AA ic¢in degil aym zamanda Fe(CN)¢*
elektroliti i¢in de (Sekil 7) N117 destekli elektrot daha diigiik
akim degerlerinin elde edilmesine neden olmustur. GCE ve
GCE/T-rGO/N117 ile karsilagtirildiginda, GCE/T-rGO
elektrotunun elektrokimyasal aktifliginin daha iyi oldugu
(piklerin daha belirgin ve siddetli olmas1 sebepleriyle) Sekil
11’den goriilmektedir. Bu nedenle ¢alismanin devaminda
GCE/T-rGO elektrotunun kullanilmasina karar verilmistir.
Calismada pH 8 PBS’nin tercih edilme sebebi, s6z konusu
elektrolit kullanildiginda meydana gelen akim siddetindeki
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Sekil 8. al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, c1-c2) GCE/T-rGO/N117 elektrotlarinin sirastyla 5,0 mM AA igeren (1) ve
icermeyen (2) pH 6 PBS’de + 1 V potansiyel araliginda ve farkli tarama hizlarindaki CV voltamogramlari

(CV voltamograms at = 1 V potential range and at different scanning rates of al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, c1-c2) GCE/T-tGO/N117 electrodes

contain (1) and not contain (2) 5.0 mM AA in pH 6 PBS, respectively)
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Sekil 9. al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, cl-c2) GCE/T-rGO/N117 elektrotlarinin sirastyla 5,0 mM AA igeren (1) ve
icermeyen (2) pH 7 PBS’de + 1 V potansiyel araliginda ve farkli tarama hizlarindaki CV voltamogramlari

(CV voltamograms at = 1 V potential range and at different scanning rates of al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, c1-c2) GCE/T-tGO/N117 electrodes

contain (1) and not contain (2) 5.0 mM AA in pH 7 PBS, respectively)

artisin AA varligint daha net gosterecegi diisiincesidir. ozellikleri, yap1 ve morfoloji ile yakindan iliskilidir. T-rGO,
Sonug olarak GCE/T-rGO elektrotunun pH 8 PBS elektroliti sp? hibritlesmesine sahip karbon atomlarindan olusan yapisi
icerisinde yiiksek iletkenlik ve diisiik yiik transfer direnci ile icerisinde daha az delokalize olan ve yap1 boyunca kolayca
en iyi performansa sahip olduguna karar verilmistir. hareket eden elektronlar sayesinde Sekil 7-11°de goriilen
Bilindigi gibi karbon tiirevi malzemelerin elektrokimyasal yiiksek akim yogunluklu pikleri olusturmaktadir. Yapilan
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Sekil 10. al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, c1-c2) GCE/T-rGO/N117 elektrotlarinin sirastyla 5,0 mM AA igeren (1) ve
icermeyen (2) pH 8 PBS’de + 1 V potansiyel araliginda ve farkli tarama hizlarindaki CV voltamogramlari
(CV voltamograms at + 1 V potential range and at different scanning rates of al-a2) GCE, b1-b2) GCE/T-rGO, c1-c2) GCE/T-rGO/N117 electrodes
contain (1) and not contain (2) 5.0 mM AA in pH 8 PBS, respectively)

calismada AA varhiginda, notral ve notrale yakin pH
degerlerinde T-rGO’nun elektrokimyasal davraniginin
degisimi basartyla ortaya konulmustur. Aslinda, literatiirde
kimyasal sentezle hazirlanan grafenin yapisinda gesitli
indirgenme-ytiikseltgenme ajanlar1 ve asitler gibi katkilardan
dolay1 saflastirma ile uzaklagtirilamayan kirlilikler
bulundugu ve bu kirliliklerin de sensér uygulamalarinda
dezavantaj teskil edecegi belirtilmistir [59]. Daha spesifik
olarak kimyasal yontemle sentezlenen grafenin yiizeyindeki
oksijen igeren bazi fonksiyonel gruplar nedeniyle negatif
yiiklendigi, PBS igerisindeki negatif yiiklii AA (pKa=4,1) ile
elektrostatik itme kuvveti s6z konusu oldugu ve dolayisiyla
da AA tayini i¢in hassasiyetin azaldigi ifade edilmektedir
[55, 60]. Bu ¢alismada, kimyasal yolla sentezlenen GO’dan
elde edilmesine ragmen, GO’nun yiiksek sicaklikta ve kisa
stirede termal yontemle indirgenmesi sayesinde hazirlanan
grafen ile modifiye edilen elektrotlar farkli pH
degerlerindeki PBS igerisinde belirli bir yiikseltgenme

davranist sergilemislerdir (Sekil 11). Elektrokimyasal
sonuglar, c¢alisma boyunca yapilan karakterizasyon
analizlerine ve literatiir destegine [3, 21, 61-63] ek olarak
oksijenli  fonksiyonel gruplarin ortamdan bagariyla
uzaklastirilabildigini gostermistir.

Calisma kapsaminda elektrokimyasal davranigin
incelenmesine ek olarak GCE/T-rGO elektrotunun

tekrarlanabilirligi ve yeniden fretilebilirligi DPV ile
incelenmigtir. 4 mM AA varliginda yapilan tekrarlanabilirlik
ve yeniden iretilebilirlik caligmalarinda ayni elektrot ile
yapilan c¢alismalarda tekrarlanabilirlik (%RSD) %2,14
(n=3), farkli elektrotlarla yapilan ¢aligmalarda ise yeniden
iiretilebilirlik (%RSD) %6,25 (n=3) olarak belirlenmistir.

3
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Sekil 11. Bos ve modifiye GCE’larin farkli pH
degerlerindeki 5,0 mM AA igeren PBS igerisinde, + 1 V
potansiyel araliginda ve 50 mV/s tarama hizindaki CV

voltamogramlari (CV voltamograms of bare and modified GCEs in
PBS containing 5.0 mM AA at different pH values, + 1 V potential range

and 50 mV/s scanning rate)

GCE/T-rGO elektrotunun farkli derigimlerde AA i¢eren pH
8 PBS’de yapilan DPV analizi sonucunda elde edilen anodik
pik akimlarinin AA derisimi ile degisimi Sekil 12°de
verilmigtir. Goriildligii tizere kalibrasyon dogrusunun
cizildigi 4,0-100,0 mM AA derisimi araliginda pik akimlar
dogrusal olarak artmaktadir ve hassaslik degeri [64] 0,3 pA
mMdir. Yine bu aralikta tayin limiti (LOD, S/N=3) 0,61
uM, tayin miktar1 (LOQ, S/N=10) ise 2,02 uM olarak
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belirlenmistir. Literatiirle karsilastirildiginda Liao vd. [18]
sentezledikleri grafen ve ticari Nafion ile modifiye ettikleri
GCE’yi kullanarak AA tayini yapmslar ve Nafion katkisinin
elektrotun davranigina pozitif yonde etkisinin oldugunu
raporlamiglardir. Ancak elde ettikleri LOD (0,01 mM) ve
tekrarlanabilirlik (RSD=%3,5) degerleri bu ¢caligmadan daha
zayiftir. Bu durumun farkli pH ortaminda ¢alisiliyor
olmasindan ve grafenin yapisindan kaynaklanabilecegi
diisiiniilmektedir.
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Sekil 12. T-rGO modifiye GCE’nin AA i¢in kalibrasyon
dogrusu (pH 8 PBS)
(Calibration curve of T-rGO modified GCE to AA (pH 8 PBS))

Askorbik asitin, kendisi ile ayn1 ortamda bulunma olasilig1
olan yaygin organik ve inorganik bilesenlerden bir kagina
(tirik asit (UA), dopamin (DA), KCl, CaCl, ve NaCl) kars1
secicilik davranigi amperometrik yontemle incelenmistir. Bir
biyolojik drnek igerisinde bu gibi bilesenlerin bulunmasi AA
sinyalini engelleyebilir. Sekil 13’de, pH 8 PBS icerisine

strastyla 20 mM AA, 25 mM UA, 0,25 mM DA, 100 mM
KCl, 100 mM CaCl,, 100 mM NaCl ve 75 mM AA
eklenmesi durumunda GCE/T-rGO’nun amperometrik
cevabi verilmistir. AA disindaki bilegenlerde herhangi bir
akim degisimi goriilmemistir. Bu durum hazirlanan GCE/T-

rGO elektrotunun AA’ya karst segici oldugunu
gostermektedir.
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Sekil 13. GCE/T-rGO elektrotun 20 mM AA, 100 mM
KCl, 100 mM CaCl,, 100 mM NaCl, 75 mM AA, 0,25 mM
DA ve 25 mM UA’ya karg1 amperometrik cevabi (pH 8
PBS)

(Amperometric response of GCE/T-rGO electrode against to 20 mM AA,
100 mM KCI, 100 mM CaCl, 100 mM NacCl, 75 mM AA, 0.25 mM DA

and 25 mM UA (pH 8 PBS))
4. SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Bu calismada, modifiye Hummers metodu kullanilarak GO
ve GO’nun termal indirgenmesiyle T-rGO basarili bir
sekilde sentezlenmis olup yapilan karakterizasyonlarla bu
sonu¢ dogrulanmugtir. Bu sonuglara gore, grafitin Raman
spekturumunda yaklagik 1560 cm™ dalga boyunda yer alan

Tablo 3. AA sensorlerinin kargilagtirtlmasi (Comparison of AA sensors)

Elektrot Dog. Aralik (mM) LOD (mM) Hassasiyet (LA mM™) Kaynak
GCE/T-rtGO 4-100 0,00061 0,3 Bu ¢alisma
Nafion/rGO/GCE 0,1-100 0,01 - [18]
MCPE! 0,0025-0,0625 0,00029 35,3 [24]
GO-PANI/GOD? 0,59-9,15 0,24 36,11 [65]
G/Pt/GC3 0,00015-0,0344 0,00015 3457 [21]
PdNPs-GO* 0,02-2,28 - 6,148 [66]
GEF/GCE? 0,073-2,31 24,7 - [67]
RGO/AuNPs® - 0,0057 3,1 [31]
PG/GCE’ 0,009-2,314 0,00645 66,74 [55]

"Modifiye karbon pasta elektrot,

2Grafen oksit-polianilin/glukoz oksidaz modifiye elektrot,

3Grafen/Platin/camsi karbon elektrot,
“Palladyum destekli grafen oksit modifiye elektrot,
Grafen modifiyeli karbon fiber elektrot,

¢Indirgenmis grafen oksit/altin nanopargacik modifiye elektrot,

"saf grafen modifiye cams1 karbon elektrot
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G bandma ait piki ile XRD difraktogramindaki 26,6°’deki
piki birlikte degerlendirildiginde yapinin sp? hibritlesmesine
sahip oldugu ve kristalin yapmin varlig1 kanitlanmaktadir.
FTIR analizi ise bu sonuglart grafit yapisi iizerindeki
fonksiyonel gruplari tanimlayarak desteklemektedir. Benzer
sekilde, grafit tabakalar1 arasina giren oksijenli fonksiyonel
gruplarin diizlemler aras1 d mesafesini (XRD), Ip/Ig oranini
(Raman) ve FTIR spektrumundan gozlenen oksijenli
fonksiyonel gruplarin pik siddetlerini artirmasi, grafitin
GO’ya  yiikseltgenmesini dogrulamaktadir. SEM
fotograflarindan ise grafit morfolojisinin GO sentezi sonrasi
tamamen  degistigi  gorilmistir. GO, T-rGO’ya
indirgenirken ~ FTIR  spektrumunda  gdzlenen  pik
siddetlerindeki azalma ve oksijenli gruplarin yapidan
uzaklastirilmasi ile yapinin daha genis bir XRD paterni
sergilemesi de T-rGO olugumunun bir géstergesidir. SEM
goriintiileri de termal indirgenme sonrast GO’ya nazaran
daha kiigiik ve ince tabakali bir yapmin elde edildigini
gostermektedir. T-rGO’nun nétrale yakin pH degerlerindeki
elektrokimyasal hiicrelerde elektrot olarak kullanilmasi
durumunda, suda ¢6ziinebilir bir vitamin ve canli yagsami i¢in
6nemli bir yapt maddesi olan AA’nin yiikseltgenme
davranist CV, DPV ve amperometrik tekniklerle
incelenmigtir. Elde edilen sonuglardan goriildiigii iizere 4-
100 mM derisim araliginda grafen esasli modifiye GCE ile
0,3 pA mM' hassasiyet ve 0,61 uM tayin limitinde AA
belirlenmesi miimkiindiir. Caligma kapsaminda hazirlanan
GCE/T-rGO modifiye elektrotunun, yiiksek
tekrarlanabilirlik (RSD=%2,14), yeniden iiretilebilirlik
(RSD=%6,25) ve segicilik gibi iistiin ozelliklere sahip
oldugu goriilmektedir. Ayrica, elde edilen sonuglar Tablo
3’de literatiirle karsilastirmali olarak verilmistir.

Tablo 3’de verilen Orneklerde oldugu gibi, literatiirde
yapilan sensor/biyosensdr ¢aligmalari, genellikle ¢ok sayida
aktif bilesen igeren ortamlardan, bir veya daha fazla
maddenin segici tayinine yoneliktir. Yapilan bu ¢alismada,
genellikle pil ve kapasitdr gibi uygulamalarda kullanimi
tercih edilen, termal indirgenme yontemiyle elde edilmis
grafenin, AA sensorii olarak elektrokimyasal yanitinin
incelenmesi amaglandigindan, GCE sadece grafen ve
baglayict olarak Nafion ile modifiye edilmistir. Literatiirden
farkli olarak kisa siirede termal indirgenme yontemiyle
grafen sentezlenmis olmasinin yani sira bu ¢alismada zararh
indirgenme ajanlar kullanilmamis ve uzun modifikasyonlar
yaptlmamistir. Ayrica bu ¢alismada elde edilen sonuglara
ulagmak i¢in yapiya Tablo 3’de goriilen Pt, PAni, Pd vb. ek
bilesenler ilave edilmeden literatiirle karsilastirilabilir tayin
limitine, hassasiyete ve tekrarlanabilirlige sahip AA sensorii
hazirlanmigtir. Bu nedenlerle sonuglarin, olasi sentez ve
biyosensér  uygulamalarina  katki saglayabilecegi
diisiiniilmektedir.
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