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OZET

Yiiksek lisans tezi kapsaminda yaptifimiz calismada, saf grafenin fonksiyonel hale
getirilebilmesi i¢in modifiye Hummer’s metodu kullanilmistir. Bu metot ile grafen, grafen
oksit (GO) haline yiikseltgenmis ve GO tabakalar1 olusmustur. GO yiizeyinde karboksil (-
COOH), hidroksil (-OH), karbonil (-CO) ve peroksit gibi fonksiyonel gruplar olugmaktadir.
Inorganik-organik hibritler hazirlamak icin inorganik malzeme olarak grafen kullanilmustir.
Ek olarak, organik madde olarak ise 2-amino-4-metil pridin, 2-amino-5-kloro pridin ve 2-
amino-5-metil pridin kullanilmistir. GO’in fonksiyonellik kazanmasi ig¢in karboksil ve
karbonil gibi gruplar elektrofilik merkezler oldugu icin cesitli niikleofilik 6zelligi olan
organik bilesiklerle tepkimeye sokularak hibrit olarak adlandirilan bilesikler elde edilmistir.
Cesitli primer aminlerle GO’in tepkimesinden amid ve imin yapisinda ¢ok sayida bilesik
sentezlenmistir. Bu yapidaki hibritler kompleks olusturma, katalitik tepkimelerde kullanmak
icin katalizor sentezi, agir metal kirliligi giderimi, organik kirlilik giderimi, ila¢ salinim
calismalarinda kullanim 6zelligine sahip bilesiklerin elde edilmesi veya sensor 6zelligine
sahip malzemelerin hazirlanmas1 gibi ¢cok amacli kullanim 6zelliklerine sahip bilesikler elde
edilebilmistir. Ligand 6zelligine sahip amid karakterinde GO tabanli bu hibrit malzemelerin
sentezi yapildiktan sonra olusan yapinin karakterizasyonu, elektrokimyasal ve termal
ozelliklerinin incelenmesi i¢in FTIR, XRD, UV-vis, FL, SEM, TGA gibi yontemler

kullanilarak aydinlatilmistir.
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ABSTRACT

In our master's thesis study, modified Hummer's method was used to functionalize pure
graphene. With this method, graphene was oxidized to graphene oxide and graphene oxide
layers were formed. Functional groups such as carboxyl (-COOH), hydroxyl (-OH), carbonyl
(-CO) and peroxide were formed on the graphene oxide surface. Graphene was used as an
inorganic material to prepare inorganic-organic hybrids. In addition, 2-amino-4-methyl
pyridine, 2-amino-5-chloro pyridine and 2-amino-5-methyl pyridine were used as organic
substances. Since groups such as carboxyl and carbonyl are electrophilic centers for GO to
gain functionality, it was reacted with various organic compounds with nucleophilic
properties and compounds called hybrids were obtained. Many compounds with amide and
imine structures were synthesized from the reaction of GO with various primary amines.
Hybrids with this structure have been able to obtain compounds with multi-purpose usage
properties such as complex formation, catalyst synthesis for use in catalytic reactions, heavy
metal pollution removal, organic pollution removal, obtaining compounds with usage
properties in drug delivery studies or preparing materials with sensor properties. After the
synthesis of these GO-based hybrid materials with ligand properties in amide character, the
characterization of the resulting structure was illuminated using methods such as FTIR,

XRD, UV-vis, FL, SEM, TGA to examine its electrochemical and thermal properties.
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SIMGELER VE KISALTMALAR DiZiNi

GO : Grafen Oksit

M : Metre

G : Gram

Nm : Nanometre

°C : Santigrat derece

EDX : Enerji dagitict X 1s1n1 spektroskopisi
XRD : X-Isinlar1 difraksiyonu

SEM : Taramal1 elektron mikroskobu

FTIR : Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi
UV-vis : Ultraviyole ve goriiniir 151k spektroskopisi
CNT : Karbon nanotiip

K : Kelvin derece

Cm : Santimetre



1. GIRIS

Karbonun allotropu olan grafen, bir bal petegi seklinde diizenlenmis sp?Kibrit yapisina sahip
karbon atomlarindan olusmus, iki boyuttan olusan bir malzemedir. Bir parca bant destegi ile
grafitin mekanik olarak soyulmasi neticesinde, ilk grafen sentezi 2004 yilinda

gerceklesmistir (Novoselov et al., 2004).

Grafen, altigen yapidan olusan kafes seklinde yerlesmis karbon atomlarindan olusan iki
boyutlu (2D) bir atomik kristal bir yapidir. Grafen arastirmalart 1859 yilina kadar takip
edilse de 'Scotch bant yontemi' ¢ok kolay ve bir o kadar da etkili bir yontem olarak
belirtilmistir. Grafen, termodinamik agidan 3B yapilardan biiyiik derecede farkli olan 2D
atomik bir kristallerin ilk 6rnegi olmustur. Ayrica, benzersiz 6zelliklere sahip olan yeni bir
elektronik sistem olarak kabul edilmektedir. Kimyasal modifikasyon igin elektronikten
kompozit yapidaki malzemelere kadar ¢ok ¢esitli uygulamalara imkan saglanmasina destek
olmustur. Grafenin bu ozellikleri ¢oklu ve disiplinler arasi aragtirmalara da olanak

olusturmaktadir (Novoseov, 2011).

Grafenin kesfiyle, giines pilleri, elektronik cihazlar ve foto iletken malzemeler dahil tibbi
goriintiileme, ila¢ salinim1 ve doku calismalarina kadar birbirinden ¢ok farkl 6zellikleri ve
uygulamalar1 yapilan bilimsel ¢alismalar yapilmistir. Grafit yapisinda bulunan karbon
atomlarina gii¢lii bir C-C bagi ile bagli olduklari goriilmektedir. Ayrica, zayif Van der waals
kuvvetleri ile de tabakalarin birbirine baglanmasi, elmasin sert olmak yerine tersine yumusak
bir malzeme haline gelmesini saglar. Diizlemde olusan gii¢lii C-C bag1, aromatik halde olan
yapilar, serbest elektronlar ve yiizey reaksiyonlari i¢in reaktif bolgeler grafeni ¢ok iistiin
mekanik, fizikokimyasal, termal, elektronik, optik ve biyomedikal &zelliklere sahip

miikemmel bir malzeme haline gelmesini saglamaktadir (Goenka et al., 2014).

Grafitik asit olarak adlandirilan grafitik oksit, neredeyse bir yiizyildir bilinmektedir. GO
sentezi ilk olarak 1859 yilinda Brodie tarafindan yapilan deneyde, dumanli nitrik asit ve
klorat ikilisinden olusan oksidasyon karisimi Seylan grafit ile tekrar tekrar reaksiyona
sokulmustur. Giiniimilize kadar en ¢ok kullanilan yontem ise, Brodie ve Staudenmaier’in
kullandig1, konsantre siilfiirik ile nitrik asit ve potasyum klorat yardimiyla grafitin
oksitlendigi yontem olmustur (Hummers, W. S.; Offeman et al., 1957). Brodie, grafit’i
Potasyum Klorat (KCIO3) ve Nitrik asit (HNO3) ile karistirarak olusturdugu bu karisima
"Grafik asit"(Staudenmaier, 1898) demistir. Yapilan bu denemeden yaklasik 40 yil sonra



Brodie’nin grafiti oksitleme yontemini ayni karigim tizerinde tekrar sayisimi yiikselterek

daha da gelistirmistir(Ramli et al., 2023).

Daha fazla miktarlarda grafen iiretimi yapabilmek i¢in kimyasal islemler kullanarak grafitin
grafene doniistliriilmesi ve sonrasinda indirgenmesi yontemidir (Eda et al., 2008). Yapilan
bu kimyasal yontemin iki onemli faydasi bulunmaktadir. Bunlardan birincisi, grafitin
ekonomik ve iiretiminin ise verimli olmasidir, ikincisi ise grafitin hidrofilik olmasindan
dolay: stabil bir ¢ozelti elde edilebilmesi faydasidir (Moosa et al., 2021). Derisik nitrik asit
ve Potasyum Klorat grafit {izerine ilave edilerck elde edilen karisim, sonrasinda grafitin ilk
durumu ile kiyaslama yapilmustir. Yapilan bu deney ile grafitin oksitlenmeye miisait bir yap1
oldugu ortaya ¢cikmistir (Bedeloglu et al., 2016). Grafen kimyasal yolla grafitten ayirma
yoluyla sentezlenebilmektedir. Grafen sentezi, Hummers yontemi izlenerek grafitin
oksitlenmesi temeline dayanmaktadir. Bunun i¢in Siilfiirik ve Nitrik asit ile Potasyum
permanganat gibi oksidanlar kullanilmistir. Kullanilan bu oksidanlarin miktari, kullanim
stiresi ve yontemleri yapilan arastirmaya gore degiskenlikler gosterebilmektedir. Bazal
diizleminde oksitleme yapilan grafit, epoksi grubu, hidroksil ve oksijen fonksiyonel gruplari
ile katmanlarin kenarlarinda karboksil ve karbonil grubu bulunmaktadir (Cimilli Catir,
2020). Grafitin katmanlar1 arasinda bulunan Van der waals etkilesimi oksitlenme nedeni ile
koptugundan dolay1 hidrofiliklik olusmaktadir. Bu esnada ayrilan tabakalar arasina su
molekiillerinin interlokasyonu gergeklesirken ve pul pul dokiilme sirasinda koloidal bir
dagilim elde edilirken ve ayrica pul pul dokiilmeyle tek katmanli GO’in eldesi
gerceklestirilmis olmaktadir (Yetgin et al., 2020). Tek katmanli olmasina ragmen iizerinde
tasidig1 gruplar yapinin kusur ve bozukluklarina sebep olarak elektriksel olarak yalitkan hale
getirdigi goriilmektedir. Hidrofiliklikte azalmaya yol acan ve elektriksel iletkenligi azaltmis
olan oksidasyon islemi GO siispansiyonunun kimyasal olarak indirgenmesiyle elektriksel
acidan iletkenligi yeniden kazanmasi i¢in gerekli ilerlemeyi saglamis olmaktadir (Tovide et

al., 2014).

Giliniimiizde GO, Brodie, Hummers veya bunlarin bazi diger versiyonlar1 olarak bilinen
cesitli yontemler sayesinde saf grafitten eksfoliye edilmis ve kimyasal olarak oksitlenmis
olarak sentezlenmektedir. Brodie yonteminde, (KCIO4 +Fuming HNOs) grafitten GO
tiretmek i¢in kullanilmistir. Brodie, 1859'a gore, GO yalnizca Grafit yapisindan islenebilir
(Brodie, 1859). 1998'de Staudenmaier, GO t olusturmak igin H2SOs, HNO3 ve KCIO; ile
grafiti 1sitt1. Son olarak, Hummers ve Offeman, H2SO4 ve KMnOsy ile oksidasyon altinda GO
tiretmek i¢in daha uygun bir yontem agikladilar (Hummers, W. S.; Offeman et al., 1957).



Grafit, karbon allotroplarindan biri olup yalitkan 6zelliktedir. Giiglii oksidantlar varliginda
konsantre asidik ortamda GO haline doniistiiriilmiis ve bu haliyle iletken 6zellik kazanmistir.
Grafit sadece karbon elementinden olusan bir allotrop iken GO ise karbon elementine ilave
olarak hidrojen ve oksijen elementlerini de icermektedir. Grafen’in elektronik 6zellikleri
tamamina yakin n-elektronlarindan kaynaklanmaktadir. Grafen ideal olarak 2D (iki boyutlu)
sisteminde bulunur ve m-elektronlar1 valans seviyesinde yer alarak n* durumuna geger ve
iletkenlik bandini olusturur (Sekil 1.1). Grafende iletkenlik bandinda bulunan elektronlar
1s1k hizina yakin bir hiz ile hareket ederler ve etkin kiitlesi sifir olur (Ojha et al., 2014).

Sekil 1.1 Grafen’in elektronik yapisi.

Ingiliz kimyager B.C. Brodie GO &zelliklerini ilk kesfeden kisidir (Smith et al., 2019).
GO’1in ozellikleri yavas yavas anlasildiktan sonra bilim adamlarinin biiytik ilgisini ¢ekmistir.
Fakat bu dénemde bilgiye ulasmadaki zorluklardan dolay1 Ingiltere disindaki iilkelerde
bulunan arastirmacilarin bu gelismelerden haberlerinin olmas1 daha sonraki yillarda
miimkiin olabilmistir. Brodie metodunda, grafit ve KCIO3 agirlik¢a 1:3 oraninda karistirilds
ve 60 °C’de dumanli HNOs3 igerisinde 3 veya 4 giin boyunca karistirilmistir. 1898 yilinda L.
Staundenmaier; Brodie’nin metodunda degisiklikler yapmustir (Sali et al., 2019). Bu metotta,
hacimce 2:3 oraninda dumanli HNO3s ve H2SOjs ile iki kat oraninda KCIOs kullanilarak
tepkime 4 giin boyunca devam etmistir (Brodie, 1859). Tepkime sonucunda elde edilen

GO’in yapist Sekil 1.2°de verilmistir.



(a) (b)

Sekil 1.2 Tek bir Grafen tabakasinin (a) ve GO’in (b) gériiniimii.

Agir metaller, endiistrinin gelismesiyle dogru orantili olarak yayilmaktadir. Son olarak insan
viicudunda toplanmigtir. Bunun sonucu olarak, hayati organlarla birlesebilir ve bir¢ok tiirde
iltihaplanmaya neden olabilir veya toksisitelerine miidahale edebilirler. 1868'den beri
kursun, civa ve arsenik olarak bilinen agir metallerin toksisite etkisi hakkinda bazi ¢aligmalar
yapilmistir. Endiistri atik sularinda bol miktarda bulunan ve su kirliligine neden olan toksik
metaller diinya ¢apinda énemli bir soru haline gelmeye basladi (Ozbolat et al., 2016). Pb?*
ve Hg?* endiistriyel ve madencilik islemlerinden salmir. Ozellikle insan saglig1 olmak iizere
cevre lizerindeki etkileri kolayca fark edilebilir. Bazi insanlar, merkezi sinir sistemine,
karacigere ve bobreklere zarar veren toksisitelerinden mustariptir (Moukadiri et al., 2024).
Atik sudan kaynaklanan bu tiir kirliligi 6nlemek i¢in ¢okeltme, iyon degisimi ve adsorpsiyon
gibi baz1 teknikler gelistirilmistir (Amdeha, 2024). Adsorpsiyon yararli ve ekonomik bir
yontemdir (Bilici Baskan et al., 2014). GO, adsorpsiyon kapasitesi sayesinde su aritiminda
yaygin ve etkili bir sekilde kullanilir. GO ayrica hidroksil, karboksil gruplar gibi birgok
fonksiyonel gruba sahiptir bu da ona sensorler, piller ve adsorpsiyon gibi genis uygulama
alan1 sans1 verir (Singh et al., 2023). Ozellikle, az Katmanli GO (FGO) Pb?* iizerinde yiiksek
adsorpsiyon kapasitesine sahiptir (Zhao et al., 2011). indirgenmis GO ‘in yan1 sira, teorik
olarak yiizey alanlar1 aracilifiyla kursun ve diger metaller ilizerinde ayni adsorpsiyon
ozelliklerine sahiptir. GO, hidrazin hidrat1 ile indirgendiginde, yalniz ¢ift elektronu
sayesinde bivalans metal iyonlari iizerindeki adsorpsiyon kapasitesini destekleyen NH>
kazang araligini hidratlar (Bal et al.,, 2022). Ayrica, GO {izerindeki herhangi bir
nanomalzemenin organizasyonu uygulama sirasinda kiimelenmeyi asmak i¢in direnglidir

(Cogal, 2022).

Ozellikle, yeni nanomalzemeler kati faz ekstraksiyonu (SPE) ve kat1 faz mikro ekstraksiyonu
(SPME) icin yakin cepleme malzemeleri olarak cekici kullanimlartyla ortaya ¢ikmaktadir.

Bu calismada, ¢evre sularindan agir metaller Pb%* ve Hg?* iyonlarmi gidermek igin
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kullanilan imin-Grafen hibrit malzemesini elde ettik. Ilk olarak, oksidasyon adimlari igin
H2S0s ve KMnOg'iin kullanildigit Hummers yontemi kullanilarak GO hazirlandi. Daha
sonra, GO 3-(trimetoksisilil) propilamin ile silanize edildi ve daha sonra bu silanize edilmis
GO, 3,5-dikloro-salisilaldehit FT-IR, UV-Vis, EDX, SEM, XRD, TGA ve TEM ile
reaksiyona girerek GO-Schiff baz malzemesi hazirlamak i¢in kullanildi. Son olarak, sulu
¢ozeltide Pb?* ve Hg?* iyonlarinin adsorpsiyonu igin parti deneyleri kullanildi ve analiz igin

ICP-AES kullanildi (Mohammed et al., 2024).

GO’in organik ligandlar kullanilarak elde edilen hibrit bilesikleri arasinda en c¢ok
rastlanilanlardan biri de fonksiyonel imin bilesikleri kullanilarak elde edilen materyallerdir.
Bu bilesiklerin en biiyiilk oOzellikleri arasinda kovalent bag yaparak metal tutma
kapasitelerine sahip olmalaridir (Georgakilas et al., 2012). GO yiizeyinin kenar (ug)
kisimlarinda bulunan karboksil gruplarina imin bilesiklerinin baglanmasi ile elde edilen
malzemelerde cok sayida imin bagli grup oldugundan metal baglama kapasitesi de ayni

oranda artmaktadir (Sekil 1.3)

o

Sekil 1.3 Imidazolium modifiyeli GO hibrit malzemesi anyon degisim reaksiyonlar.

Materyal katalizleme isleminde katalizor olarak kullanilacak bir malzeme ise lizerinde
bulunan metal iyonu sayisinin ¢oklugundan dolayi katalitik etkinligi de o oranda fazla olmasi

beklenebilir. Fakat baz1 durumlarda materyal hazirlamada kullanilan organik ligandin sterik



acidan hacimli yapida olmasi durumunda katalitik islem sirasinda substrat ile katalizor
arasindaki etkilesme gii¢ olacagindan katalizoriin beklenen etkiyi gostermesi zorlasacaktir
(Karabork et al., 2018a). Dikkat ¢eken elektrokimyasal davranislar da gosterebilen bu
malzemelerin Katodik ve anodik pik potansiyelleri 6zellikle -1,0 V ile +1,0 V arasinda ligant

veya metal merkezli redoks giftleri olarak gozlenmektedir (Sekil 1.4).
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Sekil 1.4 GO Doniisiimlii Voltametri.

Malzemelerin kemosensor Ozellikleri UV-vis, fotoliiminesans ve elektrokimyasal
yontemlerle incelenebilir. Organik ligantlarin metal baglayic1 bolgesinin kavitesi (¢ap1)
materyalin sensor ozelligi gostermesinde etkilidir. GO tabanli malzemelerin diger bir
ozelligi gaz sensorii ve/veya kemosensor olarak yaygin bir sekilde {lizerinde arastirma
yapilmasidir (Chen Zhu et al., 2021). GO genis bir yiizey alanina sahiptir ve gozenek
boyutuna bagli olarak da katyon ve anyonlara kars1 sensor davranigi gosterebilmektedir. Bu
calismalarda temel hedef kullanilacak malzemenin segici olarak metal baglama kapasitesine
sahip olmasidir. Ciinkii segicilik T{riinlin ticarilesebilme potansiyelini de icinde

barindirmaktadir (Raptopoulou, 2021).

Bununla birlikte, GO tabanl1 yeni nesil kompozit malzemelerin 6zelliklerini belirli alanlarda
kullanabilmek i¢in polimerler, seramikler ve metaller gibi diger bir¢ok bilesenlerle birlikte
etkilestirilerek hibrit malzemeler gelistirilmistir. Hibrit malzemeleri hazirlamada kullanilan
materyallerin 6zellikleri kapsaminda diistiniildiigiinde hazirlanacak olan hibrit malzemeler
iistlin Ozelliklere sahip olacagindan bu hibritler enerji depolama, biyomedikal, gida
paketleme, nano-kagit, kopiikler, sekil hafiza cihazlar1 ve katalizor gibi ¢ok ¢esitli alanlarda

kullanilabilme kapasitesine sahiptirler (Trache et al., 2020).



GO'nun dogal liflerle kombinasyonu, yakin zamanda sinerjik bir etkiye sahip yeni bir hibrit
malzeme kategorisi olarak ortaya c¢ikmistir. Metal oksitler zayif elektrolit 6zelligine
sahiptirler. GO {izerine metal oksitlerin katkilanmasiyla elde edilen kompozit malzemelerin
en onemli kullanim alanlarindan biri siiper kapasitor de denilen elektrokimyasal kapasitorde
elektrot malzemesi olarak kullanilmalaridir. Elektrokimyasal kapasitorlerin  enerji
yogunlugu bataryalara oranla daha diisiiktiir fakat bu kapasitorler enerjiyi depolayabilirler

ve ¢ok hizl bir sekilde bir yerden baska bir yere nakledebilirler (Simon et al., 2011).

Grafen esaslhi hibrit materyaller GO {izerine ¢apraz baglanma ile elde edilmistir. Elektrot
malzemelerin performansini etkileyen en onemli faktorlerden biri materyalin gézenek
boyutudur. GO yiizeyinde organik molekiillerin baglanmasi ile biiyiik bir gézenek boyutu
elde edilir ve bu da elektrolitin akis hizinin artmasina yol agmaktadir. GO ile uygun bir
porfirin (TPP) tiirevi etkilestirilerek amino modifiye bir materyal hazirlanir ve bu hazirlanan
materyal karboksilik asit grubuna sahiptir. Bu hibrit materyaldeki porfirin halkasinin
gbzlenen liiminesans soniimleme olay1 uyarilmis haldeki TPP ve GO arasindaki giiglii bir

elektronik etkilesimin neticesidir (Sekil 1.5) (Stergiou et al., 2014).

H,N

Sekil 1.5 GO ve TPP Hibrit bilesigi.

Yapilan bu tez caligmas1 kapsaminda, saf grafitten giiclii oksitleyicilerle elde edilen GO

levhasina 2-amino4-metil pridin, 2-amino-5-metil pridin ve 2-amino-5-kloro pridin



fonksiyonel gruplari baglanarak AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit bilesikleri elde edilmistir.
Sentezlenen hibrit malzemelerin karakterizasyonu FTIR, UV, Fotoliiminesans, XRD, SEM,

TGA gibi yontemlerle incelenmistir.



2. ONCEKIi CALISMALAR

Bal ve ark. Tarafindan 2022 yilinda saf grafitin oksitlenmesiyle elde ettikleri GO
malzemesini termal yontemle indirgemeyi basarmislardir. Sentezlene rGO malzemesine
bazi Schiff bazlar1 baglanarak yeni tip hibrit malzemeleri elde etmislerdir. Hibrit

malzemeleri bazi nitroaromatik patlayicilarin tespitinde kullanmiglardir (Sekil 2.1).

Sekil 2.1 Nitroaromatik patlayici tespitinde kullanilan GO temelli hibrit malzemesi(Bal et
al., 2022).

2020 yilinda Cho ve arkadaslar1 “Gozenekli aliiminyum yiizeyler tizerinde GO birikmesiyle
elektrik potansiyeli kaynakli kararlilik” baslikli ¢alismalarinda; dengesiz buharlasma
hizindan dolay1 substratlar iizerindeki sulu mikro/nanopartikiil slispansiyonlarinin diizensiz
¢okelmeye yol agarak kahve halkasi efektleri olusturdugu bildirilmistir. Bu etkiyi ortadan
kaldirmak icin basit yontemler gelistirilmistir. Gozenekli aliimina nanoyapi (PAN)
substratlari lizerinde toplanan GO'nun kararliligin1 artirabilmek amaciyla damlacik hacimleri
ve konsantrasyonlar1 kullanilarak bir elektrik potansiyeli uygulanmistir. Subsrat ile elektrik
potansiyeli arasinda olusan sinerjik etki damlaciktaki hidrodinamik akisi optimize etmis ve
diizgiin GO birikimi gerceklestirilmistir. Bu siirecte GO’in homojenligine etki eden; halka
cap1, kararlilik orani, biriktirme alaninin Slgiisii gibi faktorlerin oldugu tespit edilmistir.
Uygun elektrik potansiyelinin uygulanmasiyla, PAN substrati {izerine biriktirilen GO’in,
baska yontemlerle elde edilemeyen ultra tek tip film yapilar tiretilebildigi rapor edilmistir

(Cho et al., 2020).

2019 yilinda Masteri-Farahani ve Ghahremani , “GO ve GO -manyetit nanokompozitinin,
molibden-bidentat Schiff baz kompleksi ile yiizey fonksiyonalizasyonu” bagslikli
calismasinda; GO ve manyetit-GO nanokompozitin yiizeyinin islevsellik kazandirilmasi ile,

olefinlerin epoksidasyonu i¢in yeni heterojen molibden katalizorleri 20 iiretildigini, ilk
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asamada, GO, grafen oksit destekli ¢ift disli Schiff bazi ligandini sentezlendigini, bunun igin,
3-aminopropil trietoksisilan ve tiyofen-2-karbaldehit ile reaksiyona sokulmus ve kovalent
bagli yeni bir bilesik elde edildigi bildirilmistir. Ikinci kademede sentezlenen ligandin
MoO2(acac)2 kompleksi ile reaksiyonundan, heterojen molibden Kkatalizorii tretildigi,
GO’in klik reaksiyonu destegi ile, manyetit nanopartikiiller ile konjugasyonu ve molibden-
Schiff baz1 kompleksi ile olusturulan bir katalizor hazirlandig1, Molibden-bidentat Schiff baz
kompleksinin GO ve manyetit- GO nanokompozit ylizeyine kovalent baglanmasiyla
hazirlanmis olan heterojenize katalizorlerin karakterizasyonu yapilarak aydinlatildigi, FT-
IR spektroskopisi Mo kompleksinin yiizeye tutundugunu, XRD ve TEM analizleri GO’in
islevsellik kazandirilmasi asamasinda yiizey ve doku o6zelliginde bir degisme olmadigini
destekledigini ve Olciilen yiiksek katalitik performansin, GO’in olaganiistii 6zelliklerinden

kaynaklanabilecegi rapor etmislerdir (Masteri-Farahani et al., 2019).

2011 yilinda Zhao ve ark., tarafindan, su ¢ozeltilerinden Pb?* iyonlarmni uzaklastirmak igin
kullanilan grafit levhalardan modifiye edilmis Hummers yontemi ile birka¢ katmanli GO
sentezlendi ve birka¢ katmanli GO, toz X-1s51m1 kirinimi (XRD), taramali elektron
mikroskobu (SEM), X-1sim1 fotoelektron spektroskopisi (XPS), atomik kuvvet mikroskobu
(AFM) ve Raman spektroskopisi ile karakterize edildi. FGO'nun yiizeylerindeki fonksiyonel
oksijen gruplari, FGO'ya Pb?" iyonunun adsorpsiyonundan birincil olarak sorumluydu.
Birkag katmanli GO'ya Pb?* iyonlarinin adsorpsiyonu pH degerlerine bagliyd: ve iyonik giice
bagli degildi. Birkag katmanli GO'ya Pb?" iyonlarinin adsorpsiyonu, esas olarak eser
elementlere baglanan FGO'nun giiclii ylizeyi tarafindan gergeklestirildi. Adsorpsiyon
izotermlerinden, Pb?" iyonlarinin Langmuir modeline gore maksimum adsorpsiyon
kapasitelerinin FGO'da belirlenmesi 293 °K'de yaklasik 842 mg/g, 313 °K'de 1150 mg/g ve
333 °K'de 1850 mg/g olarak hesaplandi. Sonu¢ olarak, birka¢ katmanli-GO diger tiim
adsorban nanomalzemelerin iyi emilimini gdstermektedir. Birkag¢ katmanli-GO'da Pb?*
iyonunun sicakliga bagli adsorpsiyonunun belirlenmesi kendiliginden ve endotermik bir

slirecin gostergesidir (Zhao et al., 2011).

2013 yilinda, hava, su ve toprak kirliligini igeren yeni Grafen bazli nanomalzemeler
kullanilarak ekolojik zehirlerin adsorptif iyilestirilmesi, eko-¢evre ve insan kiiltiirii igin
genel bir sorundur. Inorganik ve diizenli karisimlar dahil olmak iizere cesitli toksinlerin
yeryiiziinden atilmasi bir uyar1 testidir. Adsorpsiyon stratejileri normalde temeldir ve makul
sekilde calisir. Her durumda, malzemelerin en uzak mesafelere adsorpsiyonu, niifuz

edilebilir yapilarmma ve yiizey Ozelliklerine baglidir. GO ve grafen yeni karbonlu
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nanomalzemelerdir. Grafenin genis bir teorik 6zgiil yilizey alan1 vardir ve GO, adsorpsiyon
cergeveleri igin potansiyellerini gdsteren yararli bilesenlere sahiptir. Son yillarda, cesitli
analizler havadan ve sudan Kkirliliklerin giderilmesinde Grafen veya kompozitlerin
kullanimlarina odaklanmistir. Bu makalede, karakteristik kirlenmenin adsorptif tedavisi i¢in
Grafenle iliskili nanomalzemelerdeki son gelismeleri gézden gegirecegiz. GO, temel
karisimlar ve katyonlar i¢in yliksek adsorpsiyon gosteren, yeryliiziine yakin sosyal durumlar
ve giiclii bir akrediteye sahipken, Grafen hidrofobik bir yiizey sergiler ve giigli n—n
baglantis1 nedeniyle kimyasallarla yiiksek adsorpsiyon saglar. GO veya Grafenin metal
oksitler veya organiklerle ayarlanmasi, adsorpsiyon kirilma noktasini ve segment
verimliligini artiran farkli nanokompozitler olusturabilir. Grafenin gdzenekli karbonlu
malzemeye doniistiiriilmesi, daha fazla adsorpsiyon sinirlamasiyla basa ¢ikmanin umut

verici bir yolu olacaktir (Wang et al., 2013)

Organosilan fonksiyonalize GO destekli Schiff baz ligantlar1 ile Co(Il) ve Zn(ll)
komplekslerini sentezleyerek bu bilesiklerin yapilarint XRD, SEM, EDX, TEM, UV-vis ve
FTIR metotlar ile karakterize etmislerdir. Materyallerin termal kararliliklarini incelemek
icin TG/DTA y6ntemi kullanilmistir. Organosilan fonksiyonalize ve amin aktive edilmis GO
materyalinden Schiff bazlarini elde etmek i¢in karbonil bilesigi olarak 3,5-di-tert-butil salisil
aldehit bilesigi kullanilmigtir (Karabork et al., 2022)(Sekil 2.2). GO tabanli hibrit malzeme
icme suyu ve standart ¢ézeltilerde Co(II) ve Zn(II) iyonlarini uzaklagtirmada adsorban olarak
kullanilmistir. Materyalin metal iyonlarina kars1 adsorpsiyon kapasitesini belirlemede batch
(kesikli) metodu kullanilmistir. Bu ¢alismada ayrica GO tabanli Schiff bazi materyalinin
metal 1iyonlarmi adsorplama kapasitesi lizerine pH, temas siiresi, sicaklik ve

konsantrasyonun etkisi incelenmistir (Karabork et al., 2022).
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Sekil 2.2 i¢cme suyu ve standart ¢dzeltilerde Co(II) ve Zn(Il) iyonlarin1 uzaklastirmada
adsorban olarak kullanilan hibrit malzeme.

Metal iyonlarini tutma kapasitesine sahip haksa dentad (alt1 disli) etilen diamin tetraasetik
asit (EDTA) ile GO’in tepkimesinden hibrit materyal hazirlayarak ¢esitli metal iyonlarina
kars1 adsorplama kapasitelerini belirlemislerdir (Sekil 2.3). Yapilan adsorpsiyon
caligmalarinda sadece EDTA kullanildiginda iyon tutma kapasitesinin GO-EDTA hibritine
oranla ¢ok daha diisiik seviyede oldugu belirlenmistir. Hibrit materyalin adsorpsiyon
kapasitesinin artmasi1 GO yiizeyine baglanan EDTA sayisinin oldukca fazla olmasindan
olusabilecegi ifade edilebilir. Ayrica bu hibrit malzemenin Pb?" iyonlarin1 pH 6.8’de segici
olarak en yliksek oranda adsorbe ettigi tespit edilmistir. Diger taraftan metal iyonunu adsorbe
eden hibrit malzeme HCl ile muamele edildiginde metal iyonlarinin kolaylikla
uzaklasabildigi ve bu uzaklasmadan dolayr da etkin bir sekilde toksik metallerin
cevremizden uzaklastirilabilecegi belirlenmistir (Majumder et al., 2022).
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Sekil 2.3 Metal iyonlartyla etkilesen GO—EDTA hibritinin yapist.

Rani ve arkadaglar1 (2016) 2-amino tiazol ile GO etkilesmesinden amit-fonksiyonalize hibrit
materyal (AGO) sentezleyerek XRD, FTIR, SEM-EDX ve Raman spektroskopik
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yontemleriyle karakterize etmislerdir. SiO2/Si tabanlig1 iizerine yerlestirilmis aliiminyum
elektrotlar arasina GO/AGO filmi yerlestirilerek gaz sensor cihazi gelistirilmis ve H2S
gazinin Ol¢iimi yapilmistir. AGO ve GO’nun sensor performansi iletkenlikteki degisime
baglh olarak incelenmistir. GO ile AGO’nun H>S gazina karsi performanslari
karsilagtirildiginda AGO’nun  dontisimlii olarak daha iyi performans gosterdigi

belirlenmistir (Rani et al., 2016).

Verma ve arkadaglar1 (2022) endistriyel atiklardan dolayr meydana gelen organik
safsizliklarin etkili bir sekilde azaltilmasi i¢in GO esasli yeni bir malzeme gelistirmislerdir.
Yapilan bu calismada, katyonik formdaki bazik boya mavi 41 (BB41), anyonik boya metil
oranj (MO) ve iyonik 4-nitrofenol (4-NP), sulu ortamda temas siiresi, pH, ilk adsorbat
konsantrasyonu, adsorban kiitlesi ve sicaklik gibi dinamik deneysel degiskenlerin etkilesimi
yoluyla hedeflerin adsorpsiyonunda yiizey asidik ve bazik baglanma bdlgelerinin giiclii bir
rolii oldugu belirlenmistir (Sekil 2.4). 20 mg/L'lik bir baslangig Kirletici konsantrasyonunda,
BB41, MO ve 4-NP i¢in denge adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla 199.5, 64.0 ve 54.1 mg/g
olarak tahmin edildi ve buna karsilik gelen 4156, 79.4 ve 14.3 L'lik dagilim katsayilari
belirlenmistir. Her {i¢ organik kirleticinin deneysel verileri, en iyi pseudo (yalanci) ikinci
dereceden kinetik modele uygundur. BB41'in adsorpsiyon izotermi ¢ok katmanli bir
adsorpsiyon modelini takip ederken, MO ve 4-NP'inkiler tek katmanli bir adsorpsiyon
modeline uymaktadir. Adsorpsiyon proseslerinin endotermik ve kendiliginden dogasi,
termodinamik analize dayali olarak NH3-GO {izerindeki ii¢ hedef icin de arastirilmistir.
Hazirlanan NH3-GO tabakalari, ¢ozelti fazinda polar organik boyalarin ve aromatiklerin

uzaklastirilmasi i¢in umut verici bir adsorban olarak goriinmektedir (Verma et al., 2022).

HOOC
NH, H,0

fonksiyonalizasyon
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OH OH

Sekil 2.4 Kirletici oOzellige sahip boyalarin uzaklastirilmasinda kullanilmak iizere
hazirlanmis olan amonyak fonksiyonalize edilmis GO.

Chao Gao ve digerleri (2012) AIOOH/indirgenmis-GO malzemesini sentezlemek icin yesil
tek kap hidrotermal islemi kullanmislardir. Aliiminyum oksihidroksit indirgenmis GO
nanomalzemesinin hazirlanmast ve karakterizasyonu ve eser metal iyonlarina kars

elektrokimyasal davranigi agiklanmistir. Nanomalzemenin morfolojisi ve yapist X-1s1n1
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kirmimi (XRD), transmisyon elektron mikroskobu (TEM), X-1ismn1 fotoemisyon
spektroskopisi (XPS), Raman spektroskopisi, Fourier doniisiim-kizilétesi spektroskopisi
(FTIR) ve atomik kuvvet mikroskobu (AFM) kullanilarak karakterize edilmistir. Dongilisel
voltametri ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi elektrokimyasal 6zellikleri
karakterize eder. Metal iyonlarmmin ¢okelmesi ve asinmasi {iizerinde etkisi olan
elektrokimyasal ve kimyasal parametreler, 6rnegin temas siiresi, ¢okelme potansiyeli ve pH
degeri incelenir. GO'nun hizh elektron transfer kinetigi ve aliiminyum oksihidroksitin agir
metal iyonlarma giiclii ¢ekimi nedeniyle, SPE ve baring voltametrik analiz kombinasyonu
icme suyunda Pb?" ve Cd?"nin hassas ve hizli bir sekilde dl¢iilmesine izin verdi, bu
nanomalzemeler biyosferde agir metal iyonlarinin tespiti icin umut vadeden bir aday haline

geldi (Gao et al., 2012).
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Materyal

3.1.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler

Cizelge 3.1 Kullanilan kimyasal maddeler

URUN
Grafit
Siilfiirik Asit
Potasyum Permanganat
2-Amino 4-Metil Pridin
2-Amino 5-Metil Pridin
2-Amino 5-Kloro Pridin
4-Dimetilaminopiridin (DMAP)
Vanadyum (IV) oksit siilfat hidrat
Potasyum Bikarbonat
Diklorometan
Hidroklorik Asit
Sodyum Nitrat
Hidrojen Peroksit
Dimetil Siilfoksit (DMSO)
Trietil Amin
Metanol
Etanol
N, N-Dimetilformamid (DMF)

Aseton
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KiMYASAL FORMUL
C
H2SO4

KMnOg4
CsHsN2
CeHsN2
CsHsCIN:
C7H10N2
VOSO4 - H20
KHCOs3
CH:ClI,

HCI

NaNOs

H202
C2HesOS
CeH1sN
CH4O

C2HeO
(CHs)2:NCOH
C3HeO

MARKA |
Aldrich
Merck

Aldrich
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck
Isolab
Merck
Merck
Merck
Merck
Merck



3.1.2. Kullanilan Cihazlar

Cizelge 3.2 Kullanilan cihazlar.

CiHAZ

MARKA-MODEL

FTIR (ATR) Spektrofotometresi
UV-vis spektrofotometresi

XRD Analizi

Taramal Elektron Mikroskobu
(SEM-EDX)
Termogravimetrik Analiz (TGA)

Rotary Evaporator

Perkin Elmer Spectrum 400, KSU, Kimya.
Hitachi U3900h Spectrophotometer, KSU, Kimya

PANalytical marka ve EMPYREAN XRD model,
CU, CUMERLAB
JEOL JSM - 5600, KSU, USKIM

Perkin Elmer STA 6000, KSU, Kimya

Heidolph, KSU, Kimya
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3.2. Grafen Oksit (GO) Sentezi

GO iretimi, grafitten baslayarak Hummers yonteminin modifiye edilmesiyle
gerceklestirilmistir. Grafit tozunun oksitlenmesi amaciyla, 2 gram sodyum nitrat (NaNO3)
50 mililitre siilfiirik asit (H2SOs) iginde 75 santigrat derecede 30-35 dakika boyunca
karistirilmistir. Bu siire sonunda, elde edilen karigima 2 gram toz grafit eklenmis ve 75
santigrat derecede 60 dakika daha karistirma islemine devam edilmistir. Karisimin sicakligi,
5 santigrat derecenin altina diistiriilmek {izere buz igerisinde karistirma islemine devam
edilmistir. Istenilen degere ulasildiginda, 12 gram potasyum permanganat (KMnQa) azar
azar ve aralikli zamanlarla karisgima ilave edilmistir. Ekleme islemi siirerken, yiikselen
sicakligin 5 santigrat derecenin altinda tutulmasina 6zen gosterilmistir. Ekleme islemi
tamamlandiktan sonra, 30 dakika boyunca buz icerisinde karistirmaya devam edilmistir.
Daha sonra, karisimin kirmizimsi kahverengi macun kivamina erisene kadar sicakligr 35
santigrat derecede sabit tutularak karistirma islemine devam edilmistir. Istenilen kivama
ulagildiginda, kirmizi renkli duman ¢ikisi gozlemlenmistir. Bu isaretin ardindan, macun
kivamindaki karisim 120 dakika daha karistirilmistir. Islemler sona erdiginde, karisima 100
mililitre ¢ift damitilmis su eklenmis ve 97 santigrat derecede 1 saat boyunca karistiricida
bekletilmistir. Son olarak, reaksiyonun durdurulmasi amaciyla; 180 mililitre sicak gift
damitilmis su ilave edildikten hemen sonra, potasyum permanganatin (KMnQO4) tamamen
indirgenmesi i¢in 10 mililitre %5'lik hidrojen peroksit (H202) karisima eklenmis ve karigim
24 saat slireyle dinlenmeye birakilmigtir. Siire sonunda, madde dekante edilerek ayrilmistir.
Karigimda bulunabilecek metal iyonlarinin uzaklastirilmasi amaciyla, birka¢ kez %10'Tuk
hidroklorik asit (HCI) ile yikama islemi uygulanmistir. Asit kalintisinin uzaklastirilmasi i¢in
son olarak, saf su ile birkag kez daha yikama yapilmis ve suyun uzaklastirilmas1 amaciyla
oda sicakliginda yaklasik ii¢ giin bekletilerek kurutulmustur. Elde edilen kahverengi film
halindeki malzemenin yapisi, FTIR ve SEM gibi spektroskopik yontemlerle yapisal
karakterizasyonu yapilmistir. Grafitten GO eldesine ait sentez basamaklarinin goriintiisii

Sekil 3.1°de verilmistir.
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Sekil 3.1 GO sentezi

3.3. Hibrit Bilesiklerin Sentezi

2-Amino 4-Metil Pridin (3g) 100 mL etanolde ¢oziilerek tizerine 2g trietilamin (EtA) ve 20
ml diklorometan (CH2Cl2) eklenmistir. Karisimin {izerine 1g GO ilave edilmis ve 72 saat
reflikse birakilmistir. Elde edilen hibrit ¢ozeltisi stiziilerek ayrildiktan sonra oda
kosullarinda kurutulmaya birakilmistir. AB-1 adi verilen numunenin sentez basamagi

goriintlisti Sekil 3.2°de verilmistir.

2-Amino 5-Kloro Pridin (3g) 100 mL etanolde ¢oziilerek iizerine 2g trietilamin (EtA) ve 20
ml diklorometan (CH2Cl2) eklenmistir. Karigimin {izerine 1g GO ilave edilmis ve 72 saat
reflikse birakilmistir. Elde edilen hibrit ¢ozeltisi siiziilerek ayrildiktan sonra oda
kosullarinda kurutulmaya birakilmigtir. AB-2 adi verilen numunenin sentez basamagi

goriintiisii Sekil 3.2°de verilmistir.

2-Amino 5-Metil Pridin (3g) 100 mL etanolde ¢oziilerek tizerine 2g trietilamin (EtA) ve 20
ml diklorometan (CH2Cl2) eklenmistir. Karigimin {izerine 1g GO ilave edilmis ve 72 saat
reflikse birakilmistir. Elde edilen hibrit ¢ozeltisi sliziilerek ayrildiktan sonra oda
kosullarinda kurutulmaya birakilmigtir. AB-3 adi verilen numunenin sentez basamagi

goriintiisii Sekil 3.2°de verilmistir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

Yiiksek lisans tezi kapsaminda, inorganik-organik hibritler hazirlamak i¢in inorganik
malzeme olarak grafen kullanilmistir. Diger taraftan organik madde olarak ise 2-amino-4-
metil pridin, 2-amino-5-metil pridin ve 2-amino-5-kloro pridin kullanilmistir. Grafenin
fonksiyonel hale getirilebilmesi i¢in modifiye Hummer’s metodu kullanilmistir. Bu metot
ile grafen, GO haline yiikseltgenmis ve GO tabakalari olusmustur. GO yiizeyinde karboksil,
hidroksil, karbonil ve peroksit gibi fonksiyonel gruplar olusmaktadir. GO’in
fonksiyonellestirilebilmesi igin karboksil ve karbonil gibi gruplar elektrofilik merkezler
oldugu icin ¢esitli niikleofilik karakterdeki organik bilesiklerle tepkimeye sokularak hibrit
olarak adlandirilan bilesikler elde edilmektedir. Cesitli primer aminlerle GO’in
tepkimesinden amid ve imin yapisinda ¢ok sayida bilesik sentezlenmektedir. Bu yapidaki
hibritler kompleks olusturma, katalitik tepkimelerde kullanmak i¢in katalizor sentezi, agir
metal kirliligi giderimi, organik kirlilik giderimi, ilag salinim caligmalarinda kullanim
ozelligine sahip bilesiklerin eldesi veya sensor 6zelligine sahip malzemelerin hazirlanmasi
gibi ¢ok amacli kullanim 6zelliklerine sahip bilesikler elde edilebilmektedir. Calismamizin
amaci, ligand 6zelligine sahip amid karakterinde GO tabanli hibrit malzemelerin sentezi,
karakterizasyonu, elektrokimyasal ve termal ozelliklerinin incelenmesidir. Elde edilen

hibritlerin karakterizasyon ¢aligmalari ise asagida verilmistir.

4.1. GO yapisina ait analizler
Bilesiklerin FTIR spektrumlar1 Kahramanmaras Siitcii Imam Universitesi Kimya

Boliimiinde bulunan “Perkin Elmer Spectrum 400” cihazi ile alinmustir.

4.1.1. GO Malzemesinin FTIR analizi

GO malzemesinin FTIR spektrumunda 3203,94 cm™*de gozlemlenen genis band ~OH veya
H20 molekiillerinden kaynaklanmaktadir. Karbonil grubunun C=O titresimine ait band
1716,22 cm™de siddetli ve keskin bir pik olarak gozlemlenmektedir. Aromatik C=C
titresiminin keskin piki 1615,03 cm™’de gozlenmektedir. Epoksi grubuna ait (O-C-O)
titresim band1 1223 cm™’ de gozlemlenmektedir. O-H deformasyon titresim bandi1 1377,43
cm?¥de ve 1052,50 cm™®’de C-O germe titresim bandina sahip oldugu gériilmektedir
(Shahriary et al., 2014). Sekil 4.1°da GO’e ait FTIR spektrumu gostermektedir.
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Sekil 4.1 GO malzemesine ait FTIR spektrumu

4.1.2. GO Malzemesinin XRD Analizi

Katmanli yapiya sahip olan GO bilesiginin yapisinda yer alan oksijen bulunduran gruplarin
ve GO levhalar1 arasinda bulunan H20 molekiillerinden kaynaklanan etkiyle ile GO
bilesiginin XRD verisinde tepe noktasi 20 = 10.53°’de bulunmaktadir (Sekil 4.2). Bilesigin
XRD analizinde diizlemler aras1 d mesafesi Bragg yasasina (2d*sinf =nl) gore hesaplanarak
8.43 A, 0.84 nm olarak bulunmustur. Bu degerin olusmasinin temel sebebi saf grafitin
oksidasyonu sonucu tabakalar arasina giren oksijendir. Hesaplanan bu deger saf grafit

yapisinin 20 = 26.5°, d = 0.34 nm mesafesinden de biiyiiktiir (Chengzhou Zhu et al., 2010).
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Sekil 4.2 GO malzemesine ait XRD spektrumu.

4.1.3. GO Malzemesinin UV-vis Analizi

Bilesiklerin UV-vis spektrumlar1 Kahramanmaras Siit¢ii imam Universitesi Kimya

Boliimiinde bulunan “Hitachi U3900H Spectrophotometer” cihazi ile alinmigtir.

Tez kapsaminda sentezlenen GO’in UV-vis spektrumu Sekil 4.3'de gosterilmektedir. GO' in
UV-vis spektrumunda iki karakteristik absorpsiyon bandi vardir. 225 nm'de ortalanmis
absorpsiyon bandi, aromatik C-C baglarinin n-n* ge¢islerine atfedilir. 270 nm'de ortalanmis

omuz, C=0 baglarinin n - n* gegislerine karsilik gelir (Shahriary et al., 2014).

UV-vis spektrum sonuglari, GO'in yiizeyindeki oksijen igeren fonksiyonel gruplarin
cogunlukla kaldirildigini ve grafen levhasinin i¢gindeki elektronik konjugasyonun indirgeme

reaksiyonu yoluyla geri yiiklendigini gostermektedir (Yu et al., 2004).
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Sekil 4.3 GO malzemesine ait UV-vis spektrumu.

4.1.4. GO Malzemesine ait FL Analizi

GO malzemesinin optik Ozeliklerinin belirlenmesinde absorbans ve fotoliiminesans
ozellikleri olduk¢a 6nemli rol oynamaktadir. Bu calisma kapsaminda sentezlenen GO
aromatik sp? alanlarmin n-n* gegislerinden kaynaklanan 225 nm ve C=0 baglarmnin n-r *
gecislerinden kaynaklanan 270 nm’de iki karakteristik pike sahiptir (Lin et al., 2014; Song
et al., 2014). GO’e ait 225 nm’deki absorbans degeri uyarildiginda 320 nm’de bir emisyon
band1 verdigi goriilmektedir (Sekil 4.4).
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Sekil 4.4 GO Malzemesine ait FL spektrumu.
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4.15. GO Malzemesinin SEM analizi

Bilesiklerin Taramali Elektron Mikroskobu (SEM-EDX) gértintiileri Kahramanmaras Siitgii

Imam Universitesi Kimya Béliimiinde bulunan “JEOL JSM — 5600” cihazi ile alinmistir

Tez kapsaminda sentezlenen GO’e ait SEM goriintiileri Sekil 4.5’de verilmistir. SEM
goriintiileri incelendiginde, GO yapisinin aralarinda belirli mesafe bulunan bir yaprak gibi
katmalara sahip oldugu goriilebilmektedir. Katmanli yapilarin kisa aralikli kiimeler
olusturdugu ve bu kiimelerin kendi igerisinde dis biikey bir gorsel olusturdugu
gozlemlenmistir. Goriintiilerde genel olarak oval yapilarin mevcut oldugu gozlemlenmistir.
Kisa ara katman alan1 ve kismen giicli Van der waals etkilesimlerinden dolayi, GO
orneklerinin kiimeler olusturmasi beklenen bir sonuctur. SEM grafikleri, bir mikrometreden

birka¢ mikrometreye degisen, katmanli yapilara sahip genisletilmis yanal boyut tabakalarini

acikca gostermektedir.

4.1.6. GO Malzemesinin TGA analizi

Bilesiklerin Termogravimetrik Analiz (TGA) spektrumlar1 Kahramanmaras Siit¢ii imam

Universitesi Kimya Boliimiinde bulunan “Perkin Elmer STA 6000” cihaz1 ile alinmustir.

GO malzemesi i¢in termogravimetrik analiz ¢alismalar1 N2 atmosferinde ve dakikada 10 °C
1sitma hiziyla, 30 °C ile 800 °C sicaklik araliginda yapilmustir (Sekil 4.6). GO sentezi sonrasi
yikama agamasinda bol su kullanildigindan, oda sicakliginda kurutma islemi sirasinda GO'in
ylizeyinde yogun su molekiilleri birikir. GO sentezinde, suyla yikama sonrasi oda

sicakliginda kurutma, GO'in yiizeyinde yogun su birikimine yol agar. GO'in su seven yapisi
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bu nemi tutar, bu da 1s1 dayanimini ve elektriksel iletkenligini azaltir. GO malzemesinin
termal bozunmasi dort basamakta gergeklesmistir. GO malzemesinin TGA ve DTA
(Diferansiyel Termal Analiz) egrileri incelendiginde; yaklasik 40 °C’ de kiitle kaybinin
gergeklestigi ve kiitle kaybini dogrulayacak sekilde endotermik bir DTA piki olustugu
gozlemlenmektedir. GO malzemesinin adsorbe ettigi H2O molekiillerinin bir kism1 40 "C’
deki kiitle kaybina dahildir. 190 “C’de gergeklesen ikinci kiitle kayb1 ise GO malzemesi
tizerindeki (-COOH), (-OOH), (-O-) ve (-OH) gibi fonksiyonel gruplarin bir kismini1 ve
geriye kalan H20 molekiillerinin uzaklagsmasini igermektedir. Kiitle kaybinin endotermiktir
islemle gergeklestigi siddetli bir DTA pikiyle desteklenmektedir. 300 °C’de Ugiincii ve 650
°C de dérdiincii kiitle kaybr meydana gelirken, 800 °C’ deki kiitle kayb1 GO malzemesinin

tamamen bozunmasi ile sonu¢lanmaistir.
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Sekil 4.6 GO Malzemesine ait TGA sekli

4.2. Hibrit Malzemelerinin Analizleri

4.2.1. Organik- inorganik hibrit malzemelerin FTIR spektrumlari

Hibritlerin hazirlanmasinda kullanilan organik bilesiklerden 2-amino-5-kloro pridin, 2-
amino-4-metil pridin ve 2-amino-5-metil pridin bilesiklerinin FTIR spektrumlari ek dosyada
Sekil S1-3°de verilmistir. Organik bilesiklerin karakteristik olan amino ve imin gruplarina

ait titresim bantlar1 keskin ve siddetli bantlar olarak literatiirdeki degerlerle uyumlu bir
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sekilde bulundugu goriilmektedir. Organik bilesiklere ait primer amin gruplarindan
kaynaklanan titresim bantlar1 3455-3452 cm™ araliginda gdzlenmistir. 2-amino-4-metil
pridin bilesiginde 2950 cm™ de gozlenen orta siddetteki bantlar alifatik V(C-H)
titresimlerinden ileri gelmektedir. Her ii¢ organik bilesigin ortak olarak i¢erdigi V(HC=N)
titresim band1 1634-1626 cm™ araliginda gozlenmistir (Sekil 4.7).
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Sekil 4.7 AB-1 Hibrit Malzemesine ait FTIR spektrumu

Diger taraftan hibrit bilesikler olarak sentezlenen AB-1, AB-2 ve AB-3 hibritlerinin FTIR
spektrumlart Sekil 4.8-410°da verilmistir. Hibrit bilesikler fonksiyonel grup olarak
karboksil, karbonil, hidroksil, epoksi ve peroksi gruplarini igermektedir. Tez kapsaminda
sentezledigimiz hibritlerde GO’in karboksil grubu ile pridin tiirevlerinin amino gruplari
arasindaki etkilesim sonucu amid tiirevleri olusmaktadir. Amid grubunun karakteristik
ozelliklerinden biri olan 3400-3150 cm? araliginda V(N-H) gerilme titresiminden
kaynaklanan ikili bant AB-1 hibritinde agik olarak goriilmektedir. AB-2 ve AB-3 hibrit
malzemelerinde bu pik H.O veya V(OH) grubuna ait genis pik i¢erinde kalmistir (Sekil 4.8).
Bu aralikta hibritlerin igerdigi adsorbe H2O molekiilleri, karboksil grubu, V(OH) grubu
titresim bantlari, serbest hidroksil grubundan kaynaklanan V(OH) bantlar1 ve amid grubu
V(N-H) titresim bantlar1 ayn1 bolgede goriildiigii i¢in spektrumlarda genis bir aralik olarak

gdzlenmistir.
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Sekil 4.8 AB-2 Hibrit Malzemesine ait FTIR spektrumu

AB-3 hibritinin igerdigi organik bilesigin pridin halkasi lizerinde bulunan alifatik metil

grubuna ait titresim bantlar1 2920 cm™ civarinda gdzlenmistir (Sekil 4.9). Hibrit

bilesiklerinin karakteristik gruplarindan biri olan karbonil grubuna ait V(C=0) titresim

bantlar1 1737-1662 cm™ araliginda gozlenmistir. Pridin halkasinda bulunan —imin grubuna

ait titresim bantlar1 1624-1617 cm™ araliginda gézlenmektedir.
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Sekil 4.9 AB-3 Hibrit Malzemesine ait FTIR spektrumu
4.2.2. Hibrit Malzemelerin XRD Analizi

GO bilesiginin i¢ alanlarinda bulunan OH" gruplar1 ve dis alanlarinda bulunan karbonil ve
karboksil gruplar1 gibi fonksiyonel gruplar 26 degerindeki kaymaya neden olurlar. GO
bilesigine ait XRD spektrumu Sekil 4.10°da verilmistir. GO bilesiginin kenarlarinda yer alan
karboksil gruplariyla etkileserek ortaya ¢ikan AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit bilesiklerinin XRD
spektrumlari, fonksiyonel gruplarin etkilesime girmesiyle mevcut piklerde kaymalar

goriilmektedir.
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Sekil 4.10 AB-1 Hibrit Malzemesine ait XRD spektrumu.
GO bilesiginin XRD spektrumunda bulunan 26= 10.53%deki keskin ve sivri pikin, AB-1
hibrit bilesiginin XRD spektrumunda 26= 14.9%ye, ve AB-2 hibrit bilesiginin XRD
spektrumunda ise 20= 18.42%ye AB-3 hibrit bilesiginin XRD spektrumunda ise 20 = 10.7"ye
kaydig1 goriilmektedir (Sekil 4.11).
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Sekil 4.11 AB-2 Hibrit Malzemesine ait XRD spektrumu.
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GO malzemesinin XRD spektrumunda bulunan 26= 21.1°deki pikin, AB-1 hibrit bilesiginin
XRD spektrumunda 26=25.3""ye, AB-3 hibrit bilesiginin XRD spektrumunda ise 20=24"ye
kaydigi gozlemlenmektedir. AB-2 hibrit bilesiginin XRD spektrumunda ise 26= 21.1°deki
pik, 26=21.6° 26=24.9° ve 20= 26.5%de li¢ adet spektrum olarak ortaya ¢ikmistir.

Benzer sekilde, GO bilesiginin XRD spektrumunda bulunan 26= 42.50%deki piki, AB-1
hibrit bilesiginin XRD spektrumunda 20= 42.75%ye, AB-2 hibrit bilesiginin XRD
spektrumunda ise 20= 42.67°ye ve AB-3 hibrit bilesiginin XRD spektrumunda ise 26=
42.60"ye kaydig1 goriilmektedir (Sekil 4.12).
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Sekil 4.12 AB-3 Hibrit Malzemesine ait XRD spektrumu.

GO bilesiginin  XRD spektrumunda gozlemlenen pik, hibrit bilesiklere ait XRD
spektrumlarinda yogunlugu diisiik ve genislemis olarak ortaya ¢ikmaktadir. GO bilesiginin
XRD spektrumunda bulunan 26 = 10.53°deki piki i¢in Bragg yasasina gore diizlemler arasi
d mesafesi hesaplanmis ve AB-1 bilesigi i¢in 5.95 A, d=0.59 nm, AB-2 bilesigi i¢in 4.81 A,
d=0.48 nm ve AB-3 bilesigi i¢in 8.28 A, d=0.83 nm olarak bulunmustur. AB-1, AB-2 ve
AB-3 bilesiklerine ait XRD spektrum verileri ve hesaplamalarina ait tablolar ek dosya da
Tablo 1-3’de ve hibrit bilesiklere ait XRD spektrumlari ise Sekil 23,24,25’de verilmistir.

4.2.3. Hibrit Materyallerinin Elektrokimyasal Ozellikleri

Sentezlenen AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit materyaller DMF ¢6ziiciisii ortaminda ¢oziilerek
tizerine 2.0 M Tris tampon ¢ozeltisi (pH= 7.2) eklendi. Siklik voltammetrik Slgiimlerde
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referans elektrot olarak Ag/AgCl, karsit elektrot olarak platin tel elektrot ve calisma
elektrodu olarak ise cams1 karbon (glassy carbon) elektrot kullanilmistir. Elektrokimyasal
Olctimler-2.0 volt ile +2.0 volt arasinda yapildi ve anodik ve katodik pik potansiyelleri
belirlendi. Ayrica, belirtilen aralikta dlgiimler 250, 500 ve 750 mVs™’de incelendi. AB-1,
AB-2 ve AB-3 hibrit materyallerinin siklik VVoltamogramlar Sekil 4.13-4.15’te verilmistir.
AB-1 hibrit materyalinin siklik Voltamogrami incelendiginde, birer adet anodik (Epa) ve
katodik (Epc) pik potansiyeline sahip oldugu goriilmektedir. Anodik pik potansiyelleri-0.58
V ile-0.66 V arasinda iken katodik pik potansiyelleri ise 0.91 V ile 0.75 V arasindadir.
Anodik pikler negatif bolgede gozlenirken katodik pikler ise pozitif bolgede gozlenmis ve
redoks islemlerinin doniisiimsiiz oldugu belirlenmistir. Anodik ve katodik pik potansiyelleri

tarama hizinin artmasina bagli olarak daha pozitif bolgelere kaymaktadir.
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750 mV
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Potential (V)
Sekil 4.13 AB-1 Hibrit Malzemesine ait Siklik Voltamogram Grafigi.

AB-2 hibrit bilesigi 250 ve 750 mVs™ tarama hizlarinda diger hibritler gibi birer adet
yiikseltgenme ve indirgenme potansiyelleri vardir. Yiikseltgenme potansiyelleri -0.60 V ile
-0.70 V arasinda iken indirgenme potansiyeli ise 0.65 V civarindadir. Diger taraftan, 500
mVs? tarama hizinda, hibrit materyalin iki adet yiikseltgenme potansiyeli oldugu
belirlenmistir. Yiikseltgenme potansiyelleri -0.21 V ile -0.66 V’tadir. 500 mVs™? tarama
hizindaki katodik pik sayisi ise bir adettir. AB-2 hibrit materyali i¢in de redoks islemleri
doniistimsiiz olarak gergeklesmistir (Sekil 4.14).
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Sekil 4.14 AB-2 Hibrit Malzemesine ait Siklik VVoltamogram Grafigi.

AB-3 hibrit bilesiginin siklik VVoltamogrami da AB-1 hibrit materyaline benzer sekilde birer
adet anodik ve katodik pik potansiyeline sahiptir. Anodik pik potansiyellerinin-0.29 V ile-
0.44 V arasinda oldugu ve katodik pik potansiyelinin ise 0.75 V ile 0.91 V arasinda oldugu
belirlenmistir. Bu hibrit bilesiginde de doniisiimsiiz olarak redoks islemlerinin gergeklestigi

gorilmistiir (Sekil 4.15).
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Sekil 4.15 AB-3 Hibrit Malzemesine ait Siklik VVoltamogram Grafigi.

4.2.4. Hibrit Materyallerinin Elektronik Ozellikleri

GO’in UV-vis spektrumu DMF ¢oziicii ortaminda incelendi. GO’in UV-vis spektrumunda

gozlenen m—n* ve n—n* gecisleri literatiirlerle uyumlu olarak gozlendi (Karabork et al.,
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2018b). AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit materyallerinin UV-vis spektrumlari da benzer sekilde
DMF ¢ozelti ortaminda incelenmis ve hibritlerin spektrumlaru Sekil 16°da verilmistir. Hibrit
bilesiklerin UV-vis spektrumlari incelendiginde her bir hibritin ikiser adet absorpsiyon
bandinin oldugu goriilmektedir. Hibrit materyallerin absorpsiyon bantlar1 305—375 nm
arasindadir. Yiiksek enerjili bolgede AB-1, AB-2 ve AB-3 hibritlerinin 296, 306 ve 313
nm’deki bandlar1 =—n* ve n—n* gegislerinden kaynaklanmaktadir. Bu elektronik gecisler
hibrit materyalin yapisinda yer alan -C=0, -COOH, pridin, -NH- gibi gruplarin varligindan

ileri gelmektedir.
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Sekil 4.16 AB-1, AB-2 ve AB-3 Hibrit Malzemelerine ait UV-vis spektrumlari.

4.2.5. Hibrit Materyallerin FL Analizi

AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit malzemelerinin 296, 306 ve 313 nm’de gosterdigi absorbans
degerlerine karsilik, 300-400 nm araliginda kuvvetli emisyon bantlar1 olusturdugu
goriilmistiir. Bunun yaninda 650-750 nm araliginda zay1f emisyon bandlar: goriilmektedir.
2-amino-4-metil pridin fonksiyonel grubunun GO levhasina baglanmasiyla olusan AB-1
hibrit malzemesinin sahip oldugu 350 nm’deki emisyon bandi, 2-amino-5-metil pridin
fonksiyonel grubunun GO levhasina baglanmasiyla olusan AB-3 hibrit malzemesinde hafif
kirmiziya kayma gostererek 361 nm’de ortaya ¢cikmustir. 2-amino-5-kloro pridin fonksiyonel

grubunun GO levhasina baglanmasiyla olusan AB-2 hibrit malzemesinde ise ‘CI’ grubunun
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etkisiyle AB-3 malzemesine kiyasla daha fazla kirmiziya kayma gostererek 370 nm’de bir
emisyon bandi gézlemlenmistir. Ayrica molekiil i¢i elektronik gecislerden kaynakli olarak
AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit malzemeleri sirasiyla 679, 707 ve 726 nm’de zayif emisyon
bandlar1 gostermislerdir. Hibrit malzemelere ait Fotolliminesans spektrumlarin1 gosteren

grafik Sekil 4.17°de goriilmektedir.
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Sekil 4.17 AB-1, AB-2 ve AB-3 Hibrit Malzemelerine ait FL spektrumlari.

4.2.6. Hibrit Materyallerinin Termal Ozelliklerinin Incelenmesi

AB-1, AB-2 ve AB-3 hibrit materyallerinin termal 6zellikleri 25-1000 °C sicaklik araliginda
incelenmis ve elde edilen termal egriler Sekil 4.18-4.20°de verilmistir. Hibritlerin
termogravimetrik egrileri benzer bozunma prosesleri gostermektedir. AB-1 hibrit bilesiginin
termogram egrisinde 273°C sicakliga kadar kararlidir. Bu sicakliktan 433 °C’ye kadar hibrit
materyalin yaklagik %50 kadar1 bozunmaktadir. Kiitle kaybinin oldugu sicaklikta
diferansiyel termal analiz egrisinde bir ekzotermik pik gozlenmistir. Diger kiitle kaybi ise
433 °C’den baslayarak yaklasik 900 °C civarina kadar devam etmekte ve bu sicaklik
arasindaki kiitle kaybr ise %46.9 oranindadir.
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Sekil 4.18 AB-1 Hibrit Malzemesine ait TGA/DTA egrisi.

AB-2 hibrit bilesiginin termogravimetrik egrisinde termal bozunma olay1 iki basamakta
gerceklesmektedir. Birinci basamak 259 °C’de baglayarak 500 °C’ye kadar devam
etmektedir. ikinci basamaktaki bozunma olay1 ise yaklasik 850 °C’ye kadar devam
etmektedir. Hibrit bilesiklerin tamami benzer termal bozunma davranis1 gostermislerdir

(Sekil 4.19).
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Sekil 4.19 AB-2 Hibrit Malzemesine ait TGA/DTA egrisi.
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AB-3 hibrit bilesigi AB-1 ve AB-2’ten farkli olarak {i¢ basamakta bozunmaktadir. En biiyiik
kiitle kayb ilk kiitle kaybinin oldugu basamakta olmustur. Ikinci kiitle kayb1 250-500 °C
sicaklik araliginda gdzlenmistir. Ugiincii ve son basamakta ise en az kiitle kaybinin oldugu

basamaktir (Sekil 4.20).

1000 O

57.8% P

2000

245Cel
96.2%

%0

1500
500 200 e

00 |-
1000 - 120
600

3
: Jao 3
sof 2 WOf £

400
600

300

800

20
880Cel

oo B3

= -1000

1000 00 |

Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il Il
50 100 150 20 250 300 350 400 450 500 550 600 650 70 750 800 850 900 90 1000 1050
Temp Cel

Sekil 4.20 AB-3 Hibrit Malzemesine ait TGA/DTA egrisi.

4.2.7. Hibrit Materyallerinin SEM Gériintiileri

GO yapisinin katmanli levha seklindeki goriiniimii, 2-amino-4-metil piridin/2-amino-5-
Kloropridin/2-amino-4-metil piridin grubunun, levhalarin dis kisimlarinda yer alan karboksil
gruplar1 ile bag yapmasi sonucu yer yer kirisikliklar ve kiimelenmelere olusmaktadir.
Fonksiyonel gruplarin karboksil gruplariyla baglanmasi, GO yapisinin yiizeyindeki homojen

dagiliml yapida degisiklige neden olmustur.
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Sekil 4.21 AB-1 malzemesine ait (a) SEM goriintiileri ve (b) EDX verileri.

AB-1 malzemesinin SEM goriintiilerinde bazi noktalarin daha gseffaf ve daha az
kiimelenmeye sahip olmasinin nedeni bu bdlgelerde 2-amino-4-metil piridin grubunun GO
malzemesiyle daha az etkilesime girmesinden kaynaklanmaktadir. AB-1 malzemesinin EDX
verileri incelendiginde GO malzemesinin verilerine kiyasla ‘O’ atomu oraninda azalma
meydana geldigi gozlemlenmektedir. Bu durum GO malzemesiyle 2-amino-4-metil piridin

grubu arasinda etkilesin olustugunu gostermektedir (Sekil 4.21).
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Sekil 4.22 AB-2 malzemesine ait (a) SEM goriintiileri ve (b) EDX verileri.

GO malzemesinin 2-amino-5-kloropridin grubuyla etkilesmesi sonucu elde edilen AB-2
hibrit malzemesinin SEM goriintiileri incelendiginde GO malzemesinin homojen dagilimh
ve seffaf katmanli yapisinin degisime ugradigi goézlemlenmistir. 2-amino-5-kloropridin
gruplarinin karboksil gruplariyla etkilesmesi sonucu kiimelenmis gruplar olusmus ve
katmanli yapinin azalmasina seffaf gorintiiniin kaybolmasi eslik etmistir.  AB-2
malzemesinin EDX verileri incelendiginde; GO malzemesinin verilerine kiyasla, ‘C’ atomu

oraninda artig gézlemlenirken ‘O’ atomu oraninda azalma gozlemlenmistir. Ayrica 2-amino-
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5-kloropridin yapis1 iizerinde yer alan ‘CI” atomunun belirli bir oranda gézlemlenmesi GO

malzemesi ile 2-amino-5-kloropridin grubunun etkilestigini gostermektedir (Sekil 4.22).
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Sekil 4.23 AB-3 malzemesine ait (a) SEM goriintiileri ve (b) EDX verileri.
AB-3 malzemesinin SEM goriintiileri, AB-1 malzemesine biiyiik oranda benzemektedir.
AB-3 malzemesinin 2-amino-5-metil pridin grubuyla etkilesmesi sonucu GO malzemesinin
homojen goriiniimlii yapraks1 katmanlardan olusan seffaf goriintiisiinde degisimler meydana

gelmistir. 2-amino-5-metil pridin grubunun yiizeyle etkilesmesi sonucu seffaf alanlarin

azaldig1 ve yer yer kiimelenmelerin olustugu gézlemlenmektedir. AB-3 malzemesinin EDX

39



verileri incelendiginde AB-1 malzemesine benzer sekilde ‘C’ atomu oraninda artis ‘O’
atomu oraninda ise azalma meydana geldigi gézlemlenmektedir (Sekil 4.23).

AB-1 ve AB-3 malzemelerinin 2-amino-4-metil pridin ve 2-amino-5-metil pridin gruplariyla
etkilesmesi sonucu bu gruplarin lizerinde tagidigi ‘CHs’ grubu GO temelli hibrit malzemenin
genel ‘C’ atomu oraninda artisa sebep olmustur. Yiizeyle yapilan etkilesim sayesinde ise ‘O’

atomu oraninda azalmaya neden olmustur.
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5. SONUCLAR

Tez ¢aligmasi kapsaminda hibrit materyalin ana bilesenini olusturan GO’i elde etmek i¢in
grafen giiclii asidik ortamda yiikseltgenmis ve ftizerinde -COOH, -OH, epoksi gibi
fonksiyonel gruplar igeren tiirev elde edilmistir. GO esasli hibrit materyaller elde edebilmek
icin GO ile birlikte 2-amino 4-metil piridin (AB-1), 2-amino 5-kloro piridin (AB-2) ve 2-
amino 5-metil piridin (AB-3) organik bilesikleri kullanilmistir. GO ile piridin tiirevleri
arasindaki tepkimeden olusan hibritler amit karakterine sahip materyaller elde edilmistir.
Sentezlenen bilesiklerin yapilarmin karakterizasyonunda FTIR, UV-vis, SEM, EDX,
Termogravimetrik analiz/Diferansiyel termal analiz (TGA/DTA) gibi ydntemler
kullanilmigtir. Elde edilen hibritlerin karakterizasyonlarinda kullanilan UV-vis, ve FTIR
spektrumlarinda GO ve hibrit materyallerin karakteristik bantlarin1 gostermektedir. Hibrit
malzemelerin SEM goriintiileri GO malzemesinin homojen dagilimli levha yiizeyinde
meydana gelen kirisiklik ve kiimelenmeler oldugunu gostermektedir. Seffaf GO levha
yiizeyinde yer yer koyu renklerin gézlemlenmesi GO levhasi ile fonksiyonel gruplar arasinda
etkilesimin oldugunu gostermektedir. Ayrica, GO malzemesinin XRD analizinde goriilen
piklerin Hibrit malzemelerin XRD analizlerinde kayma gostermeleri GO levhast ile
fonksiyonel gruplarin etkilesimini desteklemektedir. Sentezlenen AB-1, AB-2 ve AB-3
hibrit materyallerin DMF ¢oziicii ve Tris tampon c¢ozeltisi (pH= 7.2) ortaminda
elektrokimyasal 6zellikleri incelendi. Siklik voltammetrik dlgtimler -2.0 volt ile +2.0 volt
arasinda yapildi ve anodik ve katodik pik potansiyelleri belirlendi. Ayrica, elektrokimyasal
dlgiimler 250, 500 ve 750 mVs?! tarama hizlarinda incelendi. AB-1 ve AB-2 hibrit
materyallerinin siklik Voltamogramlari incelendiginde, birer adet anodik (Epa) ve katodik
(Epc) pik potansiyeline sahip oldugu goriilmektedir. Anodik ve katodik pik
potansiyellerinden bu iki hibrit materyalde ger¢eklesen redoks islemlerinin dontisiimsiiz
oldugu goriilmiistiir. AB-3 hibrit materyalinde ise diger iki hibrit materyalden farkli olarak
iki adet anodik pik potansiyeli gozlenirken bir adet anodik pik gézlenmis ve tiim redoks
olaylar1 doniisiimsiizdiir. Ayrica, anodik ve katodik pik potansiyelleri tarama hizinin
artmasina bagli olarak daha pozitif bolgelere kaymaktadir.

Hibritlerin termogravimetrik bozunma egrileri benzer bozunma prosesleri gostermektedir.
TGA egrilerinde hibrid materyallerin yaklasik 300 °C sicaklik civarina kadar kararlidirlar.
Hibrit materyallerin ii¢ basamakta bozundugu ve ilk basamaktaki bozunmanin toplam

kiitlenin %50 civarinda oldugu belirlenmistir. 450-1000 °C arasinda ise geriye kalan organik

41



kalint1 yavas yavas termal olarak bozulmustur. Bu durumda AB-1 hibrid malzemesinin GO’e

oranla termal agidan daha yiiksek kararliliga sahip oldugu soylenebilir.
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Tablo 1 AB-1 Hibrit bilesigine ait XRD spektrum verileri ve hesaplamalari.

Pos. Height FWHM d-spacing Rel. Int. Backgr. Integral Crystallite  Micro

[©20]  [cts] Left[°20] [A] [%] [cts] Matchedby o odth [°20] Size [A] Strain [%]
14.8823 29246 0.1827 594790 3120  9992.14 0.331205 351 -0.21401
252721 937.33 3.6258 352125 100.00 8430.49 98-061-7290  5.003531 25 4.35964
427508 840.37 1.0228 211344 89.66 443472 98-061-7290  1.696343 59 -0.06218

Tablo 2 AB-2 Hibrit bilesigine ait XRD spektrum verileri ve hesaplamalari.

Height FWHM  d-spacing Rel. Int. Backgr. Integral Crystallite  Micro

Pos. [°20]

[cts]  Left [°20] [A] [%] [cts] MAtChed by g adth [020]  Size [A] Strain [%]

184205 25824 07141 481264 3391 8634.68 1471777 64  -0.15828

216214 000 00967 410685 000 8112.83 1000000.00000  -1199  -0.14511

248674 31873 28461 357763  41.85 7686.48 3.869906 34 3.66329

265131 38479 03914 335918  50.52 7265.98 9%'706077' 0.806634 125  -0.11407
98-007-

426766 76165 10338 211694 10000 396917 o 1.563069 69 0.38791

Tablo 3 AB-3 Hibrit bilesigine ait XRD spektrum verileri ve hesaplamalari.

Pos. Height FWHM d-spacing Rel. Int. Backgr. Integral  Crystallite  Micro

[°20] [cts]  Left[°20] [A] [%] [cts] Matchedby o odth [020] Size [A] Strain [%]
10.6725 13041.54 0.6908 8.28277 100.00 17399.93 0.745702 2333 3.36211
426008 97552  0.9034 212053 7.48  3906.28 1.240330 114 0.63257

50

Crystallite  Micro Strain
Size only [A]  only [%]

351 0.84782
18 9.74041
59 1.79970

Crystallite  Micro Strain
Size only [A]  only [%0]

64 3.73908
28415 0.00723
23 7.62912
124 1.34907
64 1.65510

Crystallite  Micro Strain
Size only [A]  only [%0]

123 3.36249
80 1.33344

FWHM

Total [°20]

0.1827
3.6258
1.0228

FWHM
Total [°20]

0.7141
0.0967
2.8461

0.3914

1.0338

FWHM
Total [°20]

0.6908
0.9034



