Avrupa Bilim ve Teknoloji Dergisi European Journal of Science and Technology
Ozel Say1 28, S. 978-984, Kasim 2021 P, Special Issue 28, pp. 978-984, November 2021

© Telif hakki EJOSAT a aittir LAl Copyright © 2021 EJOSAT
Arastirma Makalesi www.ejosat.com ISSN:2148-2683 Research Article

Modifiye Hummers Yontemi ile Elde Edilen Grafen OKksit Sentezleri
I¢in: Kistm 2, X Isim1 Fotoelektron Spektroskopisi Analizi

> . * . . .
Omer Lagin!" ve Biinyamin Dénmez !

1 Atatiirk Universitesi, Miihendislik Fafiiltesi, Kimya Miihendisligi Béliimii, Erzurum, Tiirkiye (ORCID ID 0000-0002-5276-3056), olacin@atauni.edu.tr
! Atatiirk Universitesi, Miihendislik Fafiiltesi, Kimya Miihendisligi Béliimii, Erzurum, Tiirkiye (ORCID ID 0000-0002-7680-0755), bdonmez@atauni.edu.tr

(1st International Conference on Applied Engineering and Natural Sciences ICAENS 2021, November 1-3, 2021)
(DOI: 10.31590/¢josat.1012382)

ATIF/REFERENCE: Lagin, O. & Dénmez, B. (2021). Modifiye Hummers Yontemi ile Elde Edilen Grafen Oksit Sentezleri igin:
Kisim 1, X Isint Fotoelektron Spektroskopisi Analizi. Avrupa Bilim ve Teknoloji Dergisi, (28), 978-984.

Oz

Bu caligmada, X Ism1 Fotoelektron Spektroskopisi analizi ile Hummers yonteminde bir reaktif olarak kullanilan sodyum nitrat
konsantrasyonunun degistirilmesi ile elde edilen sentezlerin grafen okside doniisiip doniismedigi ve degisen yapisal 6zellikleri
incelenmistir. Kimyasal oksidasyondan sonra, 284,8 eV’de asimetrik olarak merkezlenmis C1s genel spektrumuna uygulanan Gaussian
veya Lorentz dagilim analizleriyle, yapida farkli sayida oksijen igeren fonksiyonel gruplar1 (epoksi ve fenolik karbon (C-O), karbonil
(C=0) ve karboksil (O-C=0)) temsil eden yeni sinyaller belirlenmistir. Bu gruplarin, grafitteki sp? hibridize karbon atomu (C-C/C=C)
pikinde olusturdugu kusur ve bozukluk nedeniyle pik yogunlugunda dnemli bir diislise yol actig1 gézlenmistir. Grafit i¢in C/O atom
orani 42,48 iken, grafen oksit numunelerinde bu degerin 1,74’¢ diismesi ve grafit bazal diizlemine baglanmis farkli oksijen igerikli
fonksiyonel gruplarin ortaya g¢ikmasi, kimyasal oksidasyonun basarili denecek sekilde gerceklestigini gostermistir. Sentezlenen
numunelerde N1s pikine hi¢ rastlanmamasi, iiriinlerin saf oldugunu ortaya koymaktadir. Sentez analizleri sonucunda, yapidaki gruplarin
bag enerji degerlerinin literatiir ile uyum igerisinde oldugu gozlenmistir. Tiim bu sonuglar 1s18inda farkli 6zelliklere sahip grafen oksit
orneklerinin basarili bir sekilde sentezlendikleri ifade edilebilir.

Anahtar Kelimeler: Grafit, Grafen oksit, Hummers Ydntemi, Nanomalzeme, X-Isin1 Fotoelektron Spektroskopisi

For Graphene Oxide Synthesis Obtained by Modified Hummers
Method: Part 2, X-Ray Photoelectron Spectroscopy Analysis

Abstract

In this study, whether the syntheses obtained by changing the sodium nitrate concentration used as a reagent in the Hummers method
by X-Ray Photoelectron Spectroscopy analysis convert to graphene oxide and its changing structural properties were investigated. After
chemical oxidation, new signals representing different numbers of oxygen-containing functional groups (epoxy and phenolic carbon
(C-0), carbonyl (C=0) and carboxyl (O-C=0)) were determined by Gaussian or Lorentz distribution analyses applied to the C1s general
spectrum asymmetrically centered at 284.8 EV. It has been observed that these groups lead to a significant decrease in the peak density
due to the defect and disorder caused by the sp? hybridized carbon atom (C-C/C=C) peak in graphite. While the C/O atomic ratio for
graphite was 42.48, a decrease in this value to 1.74 in graphene oxide samples and the appearance of functional groups with different
oxygen content connected to the graphite basal plane showed that chemical oxidation had occurred successfully. The fact that no N1s
peak was observed in the synthesized samples indicates that the products are pure. As a result of the synthesis analyses, it was observed
that the bond energy values of the groups in the structure were in harmony with the literature. In the light of all these results, it can be
stated that graphene oxide samples with different properties have been successfully synthesized.
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1. Giris

Grafit kristali, altigen diizlemde karbon atomlarinin birbirine
giiclii kovalent baglar1 ve diizlemler arasinda ise zayif Van Der
Walls baglartyla baglanmis iic boyutlu bir yapidir. Bu zayif
baglardan dolay1 tabakalar birbirlerinden ¢ok kolay bir sekilde
ayrilirlar. Grafitin diisiik maliyetli, kolay elde edilebilirligi, grafen
oksite, onun tiirevlerinden olusan kompozit malzemelere ve
grafene kolaylikla doniistiiriilebilmesi nedeniyle son yillarda ¢ok
cazip bir malzeme olmustur [1-2].

Grafen oksit (GO) yapisindaki oksijen iceren fonksiyonel
gruplarinin  karbon atomlarina oranmin kontrol edilebilir,
elektronik ve optik ozelliklerinin ayarlanabilir ve hidrofilik
ozelliginden dolayr suda ¢ok iyi disperse olabilmesi nedeniyle;
savunma sanayi, enerji, biyokimya, kaplama gibi bir ¢ok
teknolojide genis bir uygulama alani bulmaktadir. Fakat tiretim
asamalarinda tehlikeli kimyasallar icermesinden dolayr bu
olumsuzlugu en aza indirebilmek amaciyla son yillarda grafitten
grafen oksit eldesi iizerine ¢aligmalar yapilmaktadir [3-8].

Reaksiyon sartlariyla GO’nun  morfolojik  6zellikleri
degistiginden sentezlenen her grafen oksit literatiire dnemli bir

katk1 saglamaktadir [9].

GO iretim yontemlerinin ortak dezavantajlar1 toksik ve
tehlikeli kimyasallarin kullanilmasi ve {iretim prosesi esnasinda
bir takim zehirli gazlarin ortaya ¢ikmasidir. Hummers yontemi
[10], GO iiretmek i¢in en avantajli yontemdir. Ciinkii sentez
stireci; kolay, reaksiyon siiresi kisa, maliyeti daha diisiik ve yan
iiriinleri diger yontemlere gore daha az toksiktir. Bu yontemde
grafitin, KMnOa, konsantre H;SOs ve NaNO; karigimi ile
reaksiyona sokulmasiyla oksidasyon gerceklesir. Permanganat bu
ortamda Mn;O7’ye dontisir ve aromatik yapilar tizerindeki
doymamus alifatik ¢ift baglar1 segici olarak oksitler [11]. Bu
yontemin dezavantajlar1 ise; NO2 ve N2Os gibi olusan toksik
gazlar, 95 °C’nin tizerinde KMnO4’in patlama riski ve sulu
cozeltide kristal kafese hapsolan Na® ve NOs iyonlarinin
uzaklastirilma zorlugudur [12].

Bu yiizden, Hummers yontemi modifiye edilerek bu
dezavantajlart azaltma yollar1 arastirilmaktadir. Bu ¢alismalarin
bazilarinda, reaksiyon sartlari degistirilmis, KMnO4 yerine
KoFeOs4 kullanilmig, NaNO; yerine ise konsantre asit miktar
artiritlmis veya H>SOy ile birlikte H3PO4 kullanilmustir [13].

X Ismi Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) cihazi, karbon
atomlarinin yaptig1 hibritlesme tiiriinii ve karbon atomuna bagh
olan atomlarin bilgileri elde edilmektedir. Bu cihaz ¢ogunlukla
karbon esasli malzemeler olmakla beraber metal ve alasimlar,
polimerik vb. malzemelerin nitelik ve nicelik tayinlerinde de
kullanilmaktadir. Ciinkii, her elementin spesifik baglanma
enerjileri oldugundan nicel analiz i¢in kullanilabilir. Ayrica
baglanma enerjileri, maddenin dogasina bagli olarak belirli
farkliliklar gosterebildiginden ve bu da kimyasal kayma neden
olacagindan nitel analiz i¢in de kullanilabilir.
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XPS analizi ile degisik NaNOs konsantrasyon- larinda elde
edilen sentezlerin grafen oksite doniigiipp doniismediginin ve
degisen yapisal 6zelliklerinin incelenmesi amaglanmustir.

2. Materyal ve Metot

2.1. Kullanilan Kimyasallar ve Materyaller

Kimyasal ve Materyaller: Yapilan ¢aligma i¢in; merck marka 325
mes grafit tozu, merck marka sodyum nitrat, merck
marka %98’lik  silfirik asit, merck marka potasyum
permanganat, ultra deiyonize su, merck marka %30°luk hidrojen
peroksit ve fluka marka %37’lik hidroklorik asit kimyasallar:
kullamlmustir. Materyal olarak ise; 250 ml’lik cam reaktor,
ultrasonik banyo 150w (caligkan lab.), ¢eker ocak, isiticili
manyetik karistirici (1ka yellowline msh basic), pH metre (mettler
toledo), santifiiriij cihazi, etiiv, termometre kullanilmistir.

2.2. Deneysel Sistem

Grafen oksit sentezi i¢in deneysel akis semasi Sekil 1’de
verilmistir. Reaksiyonun gergeklesecegi 250 mL’lik cam reaktore,
1 g grafit tozu, 0-1g araliginda degisen NaNOs3 ve 23 mL H,SO4
ilave edilerek 30 dk karistirildiktan sonra literatiirdeki diger
modifiye Hummers yontemlerinden farkli olarak 40 dakika
boyunca -15 °C’de dondurucuda bekletme yonteme ilave
edilmistir. Karigtirma hizi, homojen bir siispansiyonun elde
edildigi 500 rpm’de gergeklestirilmisti. Once numune buz
banyosunda 0°C’ye getirilmig ve yaklasik 1 saat boyunca
kademeli olarak 3 g KMnOs ilave edilerek Esitlik (1-2)

oksidasyon reaksiyonlariyla [14] koyu yesil renkli grafit oksit

olusumu  gozlenmistir  (bu asamada  sicaklik  5°C’yi
gecmemelidir).

KMnO, + 3H,S0, » K* + MnO%} + H;0 + 3HSO; )
MnO% + MnO; — Mn,0, ()

Grafen okside doniisiim amaciyla, sicaklik 35 °C’ye ayarlanip
numune 2 saat boyunca karistirilmistir (sicaklik bu agamada 50
°C’yi ge¢memelidir). Siire sonunda agik kahverengiye donen
karigimin sicakligi 98 °C’ye yiikseltilip kontrollii bir bicimde 46
mL ultra saf su ilave edilmistir. 98 °C’de tutulan nihai karigim bir
15 dk daha karistirildiktan sonra rengin koyu kahveye doniistiigi
gbzlenmigtir. Daha sonra, 140 mL ultra saf su ve 8 mL H,0;
ilavesiyle renk sartya donmiis ve KMnOQ, fazlasi ise Esitlik (3)’de
gosterildigi  gibi  suda mangan siilfat tuzuna
doniigtiiriImiistiir.

¢Ozlinen

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

Son karisim 24 saat oda sicakliginda bekletildikten sonra
stiziilmiistir. Kat1 biinyesindeki iyonlarim
gidermek i¢in %10’luk HCI ile ve sonrasinda ortamdaki
reaksiyona girmeyen asit fazlasini gidermek igin saf su ile pH 7
olana kadar yikanmistir. Karisim 60 °C’deki etiivde 4 saat

numune, metal
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kurutulduktan sonra saf su ilave edilerek elde edilen grafen oksit
siispansiyonu 2 saat sonikasyona (giic: 150 W ve frekans: 33
KHz) tabi tutulmus ve 5 dk boyunca 3000 dev.dk! hiz ile
santifiirtij edilerek ¢ozeltisinden ayrilmistir. Son olarak, kati
numune 60 °C’deki etiivde 24 saat kurutularak GO sentezi
gerceklestirilmigtir.

Elde edilen 4 GO numunesine NaNOs;’in artan
konsantrasyonuna gore sirasiyla, GO-Na0O; GO-Na0,25; GO-
Na0,50 ve GO-Nal kodlar1 verilmistir.

059 NaNO3 23 mL H2504 Damla Damla
KMnO ilavesi
" ,/
1y |. 40dk 0% -5 1 35 C 2h 980C
graflt ; 15 C Kangtirma S5 Karlstlrma 5 W
s su "
Dondurucu Buz Banyosu
N
°l3
3| F
[ s
21
-».
] *: .
2h sonikasyon Siizme i 3 a
< Etuv
. 0%, 4h E BE “Thaie
Santrifilj ve 1 giin ve su ilavesi Yikama

Stispanse numune

60 °C de Etiiv sonrast Grafit Oksit

Grafen Oksit

Sekil 1. Grafen Oksit Sentezi i¢in Deneysel Akis Semast

2.3. X Isim1 Fotoelektron Spektroskopisi Analizi

XPS, ¢ok hassas bir cihaz olup malzemelerin dogas1 ve igerigi
hakkinda bilgiler saglar. GO’nun XPS analizinde, genel spektrum
ve Cls spektrumu, en 6nemli bilgileri veren spektrumlardir. Genel
spektrumlarda hangi elementlerin kalitatif ve kantitatif olarak
kristal i¢erisinde yer aldiklart belirlenir. GO’nun kristal yapisinda
karbon ve oksijenin yani sira grafit tabakalari arasinda sikisan
stlfirik ve nitrik artiklarinin tam olarak uzaklastirilamamasi
nedeniyle, XPS’de hem kiikiirt hem de azota ait karakteristik
bantlar da goriilebilmektedir [15]. Sekil 2°de baz1 baglarin XPS
ile sinyalin alindig1 bag enerji degerleri verilmistir

-CF3 |
-CF2 |
C-F - |
c-Cl |
c-siH{
c=cq |
N-C=0
C-NH2 -
0-CO-0 |
COOH - B
C=0- [ |

C-OH B
-
6

C-0-C -
Cc-C
287 288 289 290 291 292 293
Binding Energy (eV)

284 285 28

Sekil 2. Bazi Fonksiyonel Gruplarin XPS deki Bag Enerji Sinyalleri
[16]
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Bu caligmada Specs-Flex model X-igin1 fotoelektron
spektrometresi kullanilmigtir. Analizler; 150W'lik bir Al Ka
(1486.6 ¢V) X-151m1 kaynagi, +£0.1° hassasiyetle =180° polar
donme hareketli tabla, 200 kanall1 multi-kanal dedektorii olan
elektron lens analizorii ve yiiksek ¢oziiniirliikli tarama igin 100
eV'lik bir gecis enerjisi ile 0-600 eV enerji araliginda yapilmistir.

XPS cihaz1 ile mevcut ¢alismada elde edilen numunelere ait
atom tiirleri, bag enerjileri ve oksidasyon diizeyi hakkinda bilgiler
elde edilmistir.

3. Arastirma Sonuclar1 ve Tartisma

Su ana kadar yapilan caligmalarda GO’nun genel
spektrumunda; 284,8 eV’de Cls, 532,5 eV’de Ols, 167,1 eV’de
S2p ve 402 eV’de N1s karakteristik bantlari ile baz1 ¢alismalarda
211 eV’de S2s bandi da gozlenmigtir [17-19].

GO’nun Cls spektrumunda ise genellikle {i¢ pik
goriilmektedir. Bu pikler; 284,5 eV’de grafit yapisindaki oksijen
atomlarina baglanmayan, sp? hibridize karbon atomlar1 (C-
C/C=C), 285,5 civarinda sp* hibridize karbon atomlar1 (C-C) ve
286,5 eV civarinda ise epoksi ve tersiyer alkollerin karbon
atomlar1 (C-O) sinyali vermistir. Bunun yani sira oksijen iceren
baska fonksiyonel gruplar da farkli bag enerji degerleriyle rapor
edilmistir. Mesela karboksilik asidin karbon atomlarinin 289,2
eV’de sinyal verdigi rapor edilmistir. Keton gruplarindan gelen
sinyalin ise nerede gerektigi  hala acgikliga
kavusmamustir. 286,5-287,5 eV araliginda epoksi ve alkolleri
icerdigini iddia eden calismalar oldugu gibi 288,5-289,2 eV

goziikmesi

araliginda karboksil gruplarini igerdigini iddia eden ¢aligmalar da
mevcuttur. Bazi c¢alismalarda ise 287,7-288,1 eV araliginda
epoksi ve alkolleri karboksil gruplarina kopriiler seklinde
baglandigmna yonelik agiklamalar da bulunmaktadir [20-22].

Ayrica Cls spektrumunun ¢ekirdek seviyesinde farkli
deformasyonlardan dolay: farkli enerji kayma degerleri de rapor
edilmistir. Bu yiizden bazi ¢aligmalarda, 284,5 eV den daha diisiik
bag enerjisi degerlerinde de nispi yogunluklart ¢ok olmasa bile
kusurlu sp* hibridize karbon atomlarina atfedilen sinyallerin (C-
C) ortaya ¢iktig1 da bildirilmistir [23-25].

Kimyasal oksidasyondan sonra grafit bazal diizleminde
olusan fonksiyonel gruplardan; karboksilik (O-C=0) ve karbonil
(C=0) gruplar1 esas olarak bazal diizlemin kenarlarina baglandigi,
fenolik hidroksil (-OH) ve epoksi (C-O-C) gruplariin ise i¢
kisimlarda yer aldig1 yaygin olarak kabul edilmektedir [26].

Bu calismada yapilan Cls spektrumuna ait uygun egri,
dogrusal olmayan algoritma kullanilarak Gaussian ve Lorentzian
dagilimlaniyla gergeklestirilmisti. Bu dagilimlarda en iyi
korelasyon katsayisi ve egri, Lorentzian dagilimiyla elde
edilmistir.
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3.1.Grafitin XPS Analizi

Grafitin genel ve Cls XPS spektumlari sirasiyla Sekil 3-4’de
grafik edilmis ve grafiklerden elde edilen veriler Tablo 1°de
sunulmusgtur.

Genel spektrum; 283,7 eV’de (%97,7 atomik C) asimetrik olarak
merkezlenen bir C sinyali (Cls G) ve 532,3 eV’de (%2,3 atomik
0) O (Ols G) sinyali vermistir. Bu verilerden C/O orani 42,48
olarak hesaplanmistir.

Cls spektrumunda ise, en yiiksek pik yogunlugu 284,1 eV’de
%80,5 ile sp? hibridize karbon atomlu (C-C/C=C) olmustur. Diger
pik yogunluklari, 285,7 eV’de sp? hibridize karbon atomlu (%3,4
alanli, C-C), yaklagik 286,6 e¢V’de fenolik hidroksil ve epoksi
grubu (%4,5 alanli, C-O), 290,8 eV’de ise n- n* etkilesimli
(%11,6 alanli) baglar1 gostermektedir. Sonug olarak yogunlugu
¢ok fazla olan ilk pik grafitin karakteristik piki olup digerleri
muhtemelen grafitteki safsizliklar1 gostermektedir.
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Sekil 3.Grafitin XPS Genel Spektrumu
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Sekil 4. Grafitin XPS Cls Spektrumu

Tablo 1. Grafitin XPS Sonuglar1 (Lorentzian Dagilimi: R2:0,995)

Ornek | pik Bag |Pik |Ato | FWHM |Cls C/0
Enerji | Alam | mik Piklerinde
si (%) | (%) Faz/Grup
(eV)
ClsG | 283,7 | 934 |97,7 2215
OlsG |5323 | 6,6 23 |4,533 Genel
Grafit Spektrum
Cls-1 | 284,1 | 80,5 0,861 C-C/IC=C- | 42,48
sp?
Cls-2 | 2857 |34 0,982 | C-Csp®
Cls-3 | 286,6 | 4.5 1,542 | C-O
Cls-4 |290,0 | 11,6 4,030 | n-n*

e-ISSN: 2148-2683

3.2. GO-Na Sentezlerinde XPS Analizi

GO-Na sentezlerinin genel, Ols, S2p ve Cls, XPS spektumlari
sirastyla Sekil 5-11°da grafik edilmis ve grafiklerden elde edilen
veriler Tablo 2’de sunulmustur.
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Sekil 5. GO-Na’nin XPS Genel Spektrumu
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Sekil 6. GO-Na’nin XPS O1s Spektrumu
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Sekil 7. GO-Na’nin XPS S2p Spektrumu
Deneysel Pik
—— C-C/C=C (sp2)
C-C (sp3)
10000 + Cc-O
— C=0
—— C-C (sp3)
8000 C-C (sp3)
284,7 ev | —— Kumdulatif Pik
= 283,3 eV
] 6000 -
= 285,2 eV
4000 286,8 eV
284,2 eV
2000 -
0

T T T T T
275 280 285 290 295
Bag Enerjisi (eV)

Sekil 8. GO-Na0’in XPS Cls Spektrumu
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Sekil 9. GO-Na0,25’in XPS Cls Spektrumu
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Sekil 10. GO-Na0,50°nin XPS Cls Spektrumu
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Sekil 11. GO-Nal’in XPS C1s Spektrumu
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Tablo 2. GO-Na’nin XPS Sonuglari (Lorentzian Dagilimi: R%:0,991)

Ornek pik Bag Pik | Atomik | FWHM | Cis Piklerinde c/o
Enerjisi | Alam | (%) Faz/Grup
(eV) (%)
GO-Nal ClsG |284.8 36,8 | 62,6 4,358
Genel Ols G [531.2 61,7 |359 3,396 Genel Spektrum
S2p G | 167.1 1.5 1.5 3.273
Cls-1 [2833 3604 254 C-Csp? 1.74
Cls-2 | 2842 1.4 2,18 C-C sp?
Cls-3 | 284.7 6.2 1,22 C-C/C=C-sp”
Cls-4 |[2852 16.4 1,63 C-C sp*
GO-Nal  [(C1s-5 [286.8 14.3 251 C-0  (epoksi ve
Cls fenolik karbon
bileseni)
Cls-6 | 2875 15,3 8.36 C=0 (karbonil)
GO- ClsG | 2848 17,0 |36,0 4,284
Nal,25 OlsG [531.2 72,0 | 53,0 2,797 Genel Spektrum
Genel S2pG | 167.1 1,0 | 1L0 2917
Cls-1 | 2848 58.0 1,69 sp* hibridize C-
GO- clie=c 0,68
Nal,25 Cls-2 |286,7 12,9 1,19 C-0  (epoksi wve
fenolik karbon
bileseni)
Cls-3 |2874 16,8 1.28 C=0 (karbonil)
Cls-4 | 2888 8.3 1,69 0-C=0 (karboksil)
Cls-5 | 2895 4,0 1,36 n- m*
GO- ClsG |284.8 36,7 | 625 5.034
Na0,50 Ols G [531.2 61,6 | 358 5,684 Genel Spektrum
Genel S2p G | 167.1 1.7 1.7 3.449
1,74
GO- Cls-1 | 2825 15 1.86 C-Csp?
Na0,50 Cls-2 | 2830 8.2 1.54 C-Csp?
Cls-3 2843 10,0 1.39 C-C sp?
Cls-4 |284.8 9.6 1.41 sp’ hibridize C-
C/C=C
Cls-5 | 2804 64,7 3,92 C-0  (epoksi ve
fenolik karbon
bileseni)
GO-Nal ClsG |284.8 18,0 |374 3,883
Genel OlsG |5334 7.0 | 516 2,899 Genel Spektrum
S2pG | 1704 1,0 | 11,0 2,882
Cls-1 | 284.8 29,8 1,52 sp?  hibridize C-
c/e=c
GO-Nal | Cls-2 |2852 30,7 1,99 sp*hibridize C-C 0,72
Cls-3 | 2873 27,2 1.56 C=0 (karbonil)
Cls-4 |2889 10,9 1.49 0-C=0 (karboksil)
Cls-5  [290.2 1.4 0,92 n- 7t

4. Sonuc¢

Sekil 3-11 ve Tablo 1-2’den faydalanarak asagidaki sonuglar elde
edilmistir:

1) Kimyasal oksidasyondan sonra oksijen igeren fonksiyonel
gruplarinin, grafitteki sp? hibridize karbon atomu (C-C/C=C)
pikinde olusturdugu kusur ve bozukluk nedeniyle, pik
yogunlugunda 6nemli bir azalma gozlenmistir. Grafit yapinin
degisen bu kisimlarina, XPS analizleri sonuucu, epoksi ve fenolik
karbon (C-0), karbonil (C=0) ve karboksil (O-C=0) fonksiyonel
gruplarinin yerlestigi belirlenmistir. Ayrica bu durum ara tabaka
mesafesinin artmasina da neden olmustur.

2) Kimyasal oksidasyondan sonra GO-Na0, GO-Na0,25, GO-
Na0,50 ve GO-Nal numunelerinin genel Cls (Cls G)
spektrumlari, 284,8 eV’de asimetrik olarak merkezlenmis ve bu
spektruma yapilan Gaussian veya Lorentz dagilim analizleriyle
farkli sayida gruplart temsil eden sinyallerin oldugu
belirlenmistir. GO-Na0’da; 286,8 eV’de epoksi ve fenolik (%14,3
pik alanli)) ve 287,5 eV’de karbonil (%15,3 pik alanli)
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fonksiyonel gruplar1 sinyal vermistir. GO-Na0,25’de; 286,7
eV’de epoksi ve fenolik (%12,9 pik alanli), 287,4 eV de karbonil
(%16,8 pik alanli), 288,8 eV’de karboksil (%8,3 pik alanli)
fonksiyonel gruplar1 sinyal vermistir. GO-Na0,50’de; 286,4
eV’de epoksi ve fenolik (%64,7 pik alanli) fonksiyonel grubu
sinyal vermistir. GO-Nal’de; 287,3 eV’de karbonil (%27,2 pik
alanli) ve 288,9 eV’de karboksil (%10,9 pik alanli) fonksiyonel
gruplart sinyal vermistir. Epoksi ve fenolik karbonun GO-Nal
yapisinda bulunmamasindan dolayi, bu sentezin basarili olmadigi
sOylenebilir. Her sentezde farkli fonksiyonel gruplarin
bulunmasinin farkli NaNO; konsantrasyonundan kaynaklandigi
sOylenebilir [27]. Bu sonug, XRD analiziyle elde edilen sonucu
desteklemektedir.

3) GO-Na0 ve GO-Na0,50 genel spektrumlarinda, S2p pik
yogunluklarinin (yaklasik %1,5) diger numunelerdeki S2p pik
yogunluklarindan (%]11) diisiik olmasindan dolayr bu iki
sentezin/liriiniin daha saf elde edildigi sdylenebilir. Ciinki
oksitleyici ajan olarak kullanilan KMnO4 ve H>SOs4, di mangan
heptaoksit (Mn,O7) olusturarak grafitteki doymamis gruplari
epoksit agirliklt fonksiyonel gruplara doniistiirmiistiir. Bunun
oksidasyondan sonra kiikiirt miktariin azlhigi

reaksiyona giren siilfiirik asidin veya kovalent bir sekilde

Yan1 Sira,

baglanan siilfatlarin bagarili oldugunu gosterir [28].

4) Kimyasal oksidasyondan sonra GO-Na0, GO-Na0,25, ve GO-
Na0,50 numunelerinde; Ols genel spektrumlarinin 531,2 eV ve
S2p genel spektrumlarinin 167,1 eV olup literatiirle uyum
icerisindedir [20-21]. GO-Nal’de bu degerlerin sirasiyla 533,4 ve
170,4 eV olmasi bu sentezin basarili ger¢ceklesmedigi sonucunu
desteklemektedir.

5) Cls, Ols ve S2p spektrumlarindan bagka pik yogunlugu az da
olsa yaklasik 231 eV’de S2s ve yaklasik 25 eV’de O2s zayif
pikleri de gozlenmistir. Yaklagik 405 eV’de goriilen N1s pikine
hi¢ rastlanmamasi ise basarili sentezlenen {irtinlerin saf oldugunu
gostermektedir [20-21].

6) Kimyasal oksidasyondan sonra C/O atom oranlari; Grafit i¢in
42,48 iken GO-Na0 ve GO-Na0,50 numunelerinde 1,74 ve GO-
Na0,25 numunesinde ise 0,68 gibi 6nemli bir azalma gozlenmistir.
Bu sonuglar, grafit bazal diizlemine baglanan farkli oksijen igeren
fonksiyonel gruplardan dolay1 kimyasal oksidasyonun basariyla
gerceklestigini  gdstermektedir.  Literatiirde  basarii GO
sentezlerinde C/O oraniin 3’den kii¢iik oldugu rapor edilmistir
[20-21].

Elde edilen sonuclar 1s1ginda, mevcut sartlarda elde edilen
sentezlerin, farkli
olduklar1 ve literatiir ile uyum igerisinde olduklar1 sdylenebilir.

Ozelliklere sahip grafen oksit Ornekleri
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