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Fen Bilimleri Enstitüsü 

Kimya Mühendisliği Anabilim Dalı 

 

DanıĢman: Prof. Dr. Nuray YILDIZ 

 

 

Bu tez çalıĢmasında, indirgenmiĢ grafen oksit (rGO) ve azot katkılı indirgenmiĢ grafen 

oksit (NrGO) temelli manyetik nanokompozitler sentezlenmiĢ ve fotokatalitik 

aktiviteleri incelenmiĢtir. rGO-Fe3O4 ve NrGO-Fe3O4 nanoyapıları solvotermal yöntem 

ile sentezlenmiĢ ardından bu yapılar polidopamin (PDA) ile kaplanmıĢ ve birlikte 

çöktürme yöntemi ile farklı oranlarda bakır oksit (CuO) nanopartikülleri yüzeye 

çöktürülmüĢtür. Ġkili, üçlü ve dörtlü yapıdaki nanokompozitlerin (rGO-Fe3O4, rGO-

Fe3O4-CuO, NrGO-Fe3O4, NrGO-Fe3O4-CuO, NrGO-Fe3O4-PDA-CuO), XRD (X-IĢını 

Kırınımı), SEM (Taramalı Elektron Mikroskobu), TEM (Geçirimli Elektron 

Mikroskobu), UV-VIS (UV-VIS Spektrofotometresi), FTIR (Fourier DönüĢümlü Kızıl 

Ötesi Spektrometresi) ve XPS (X-IĢını Fotoelektron Spektroskopi) ile 

karakterizasyonları gerçekleĢtirilmiĢtir. Hazırlanan nanokompozitlerin görünür LED 

ıĢık altında metilen mavisi (MB)  boyar maddesi ile fotokatalitik aktivitesi 

gözlemlenmiĢtir. Fotokatalitik etkinliğe, hidrojen peroksit (H2O2) ve tepkime süresinin 

etkileri incelenmiĢtir. Sonuçlar sentezlenen nanokompozitlerin %43 ile %88 arasında 

değiĢen fotokatalitik etkinliğe sahip olduğunu göstermiĢtir. 
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In this thesis, reduced graphene oxide-based (rGO) and nitrogen doped reduced 

graphene oxide-based (NrGO) magnetic nanocomposites were synthesized and their 

photocatalytic activities were investigated. rGO-Fe3O4 and NrGO-Fe3O4 nanostructures 

were synthesized by the solvothermal method, then these structures were coated with 

polydopamine (PDA) and copper oxide (CuO) nanoparticles with different ratios were 

precipitated on the surface by co-precipitation method. Double, triple and quadruple 

structured nanocomposites (rGO-Fe3O4, rGO-Fe3O4-CuO, NrGO-Fe3O4, NrGO-Fe3O4-

CuO, NrGO-Fe3O4-PDA-CuO) were characterized with, XRD (X-ray Diffraciton), SEM 

(Scanning Electron Microscopy), TEM (Transmission Electron Microscopy), UV-VIS 

(UV-VIS Spectrophotometer), FTIR (Fourier Transform Infrared Spectroscopy) and 

XPS (X-Ray Photoelectron Spectroscopy). Photocatalytic activity of the prepared 

nanocomposites was observed with methylene blue (MB) dye under visible LED light. 

The effect of hydrogen peroxide (H2O2) amount and reaction time on photocatalytic 

activity were investigated. The results show that the synthesized nanocomposites have 

photocatalytic efficiency ranging from 43% to 88%. 
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1. GĠRĠġ 

 

 

Yeryüzünde su kaynaklarının tükenmesi ve kirletilmesi son yüzyılda önemli bir küresel 

sorun haline gelmiĢ olup gün geçtikçe de su kaynakları kirlenmeye devam etmektedir 

(Qu vd. 2013, Kunduru vd. 2017). SanayileĢmenin, nüfusun ve kentleĢmenin kontrolsüz 

büyümesi ile organik kirleticilerin artan bir Ģekilde ortaya çıkması, su kaynakları için 

ciddi bir tehdit haline gelmekte ve temiz su sorunu sürekli artmaktadır. Bununla birlikte, 

tekstil, plastik, ilaç, pestisit, gıda, deri, tarım ve benzeri endüstrilerden kaynaklanan 

sentetik boyalar (rodamin B (RhB), metil turuncusu (MO), metilen mavisi (MB), metil 

kırmızısı (MR), kongo kırmızısı (CR))  ve pigmentler, çözücüler, yüzey aktif maddeler 

gibi birçok organik bileĢik doğada kararlıdır ve biyolojik olarak parçalanması veya foto 

bozunması zordur (Saika vd. 2016, Ismail vd. 2018, Akerdi ve Bahrami 2019,). 

Kirleticilerin neden olduğu bu sorunu ortadan kaldırmak için kullanılan mevcut su ve 

atık su arıtma teknolojileri artık yeterli olmamaktadır (Qu vd. 2013, Kunduru vd. 2017). 

Kirleticilerin uzaklaĢtırılması için adsorpsiyon, filtrasyon, koagülasyon-flokülasyon, 

ters ozmoz, çökeltme, iyon değiĢim adsorpsiyonu, membran sistemleri gibi çeĢitli 

kimyasal, fizikokimyasal ve biyolojik yöntemler geliĢtirilmiĢtir. Fakat bu teknikler, 

fazladan arıtma gerektirme, maliyetteki artıĢ gibi nedenlerle genellikle zaman alıcı ve 

verimsizdir. Bu nedenle, araĢtırmacılar sürekli olarak yeni ve verimli yöntemler 

araĢtırmakta ve bu tehlikeli kirletici maddelerin giderilmesi için basit ve yeĢil 

prosedürler geliĢtirmektedir (Nasrollahzadeh vd. 2016, Ismail vd. 2018, Taghizadeh ve 

Moghadam 2018). 

 

 

Son zamanlarda, yarı iletken fotokatalizörler, yenilenebilir bir enerji kaynağı olan güneĢ 

ıĢığı yardımıyla kirleticilerin giderilmesinde potansiyel uygulamaları ile yeĢil bir yol 

sağlayabildikleri için araĢtırmacılar tarafından büyük ilgi görmektedir. Fotokataliz, 

organik kirleticilerin oda sıcaklığında ve ortam basıncında bozunması, ikincil kirlilik 

olmadan kirleticinin neredeyse tamamen uzaklaĢtırılması ve düĢük maliyet gibi 

avantajlar sağlamaktadır. Fotokatalitik uygulamalarda, özellikle büyük ölçekli 

iĢlemlerde güneĢ ıĢığı veya UV ıĢığına yakın ıĢınların kullanılabilmesi en önemli 

avantajlarından biridir (Pawar ve Lee 2015, Akerdi ve Bahrami 2019, Augugliaro vd. 

2019).  
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Bu tez kapsamında, manyetik azot katkılı indirgenmiĢ grafen oksit, bakır oksit ve 

polidopamin içeren nanokompozitlerin sentezi, karakterizasyonu ve fotokatalitik 

aktivitelerinin belirlenmesi amaçlanmıĢtır. Bu amaç doğrultusunda hazırlanan 

nanokompozitlerin görünür LED ıĢık altında metilen mavisi (MB)  boyar maddesi ile 

fotokatalitik aktivitesi incelenmiĢtir. Elde edilen sonuçlar doğrultusunda sentezlenen 

nanoyapılarının fotokatalitik etkinliğinin yüksek bir potansiyele sahip olduğunu 

göstermektedir. 
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2. KURAMSAL TEMELLER VE KAYNAK ÖZETLERĠ 

 

 

2.1 Karbon Temelli Nanomalzemeler 

 

 

2.1.1 Grafen ve türevleri 

 

 

2004 yılında Geim ve Novoselov tarafından bant yardımı ve mekanik sıyırma yöntemi 

ile (ġekil 2.1-2.2) grafitten grafen tabakaları elde edilmiĢtir. Geim ve Novoselov, kısa 

süre sonra bu keĢif ile 2010 yılında Nobel Fizik Ödülü'nü kazanmıĢtır (Randviir vd. 

2014, Ren vd. 2018). 

 

Grafen, karbon atomlarının benzen halkası Ģeklinde dizilmesi sonucu oluĢan bal peteği 

Ģeklinde dizilimi ile tek atom kalınlığında iki boyutlu yapıdır (Dasari vd. 2017, Ren vd. 

2018). Tek atom kalınlığında olması grafeni dünyadaki en ince nesne yapar (Ren vd. 

2018). Bu özel ve ve kararlı kristal yapı, grafene birçok karakteristik ve ayırt edici 

özelik kazandırır (Ren vd. 2018). Grafen, mükemmel termal ve elektrik iletkenliği, 

yüksek elektron hareketliliği, mekanik dayanımı (çelikten yaklaĢık 200 kat daha güçlü), 

geniĢ yüzey alanı, esnek yapısı ile üstün özelikler göstermektedir (Randviir vd. 2014, 

Dasari vd. 2017, Banerjee 2018, Ren vd. 2018). Bu özelikleri nedeniyle de 

araĢtırmacılar tarafından büyük ilgi görmektedir (Dasari vd. 2017). 

 

 

 
 

 

ġekil 2.1 Grafitten mekanik soyulma yöntemi ile grafen eldesi (Dasari vd. 2017) 
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ġekil 2.2  Novoselov ve Geim tarafından 2004 yılında bildirilen yapıĢkan bant yöntemi 

(Randviir vd. 2014) 

 

 

Ancak büyük miktarlarda grafen üretiminde yüksek maliyet nedeniyle araĢtırmacıların 

grafen oksit ve indirgenmiĢ grafen oksit gibi malzemelere ilgisi artmıĢtır (Dasari vd. 

2017, Agarwal ve Zetterlund 2021). ġekil 2.3‘te grafen ve türevleri görülmektedir. Bu 

yapılar arasında fulleren (2D grafen tabakalarının sarılarak 0D moleküle dönüĢmesi ile, 

Ģekil 2.3-b), karbon nanotüp (2D grafen tabakasının silindirik olarak yuvarlanarak 1D 

yapıyı oluĢturması ile, Ģekil 2.3-c), grafit (2D grafen tabakalarının üst üste yığılıp 3D 

yapıyı oluĢturması ile, Ģekil 2.3-d) ve farklı iĢlemler ve farklı bağlanma yapıları ile 

oluĢturulan formları (Ģekil 2.3-e) bulunmaktadır. 

 

Bu türevlerin arasında GO ve rGO oldukça ilgi görmüĢtür. ġekil 2.4‘te grafenden (veya 

grafitten) grafen oksit (GO) ve indirgenmiĢ grafen oksit (rGO) oluĢumunun Ģeması 

görülmektedir. Hem GO hem de rGO grafen ailesine ait olmalarına rağmen, kendilerine 

özgü kimyasal yapıları nedeniyle önemli ölçüde farklılık gösterirler (Liu vd. 2018). 

Grafenin senteziyle ilgili yüksek maliyetler nedeniyle, GO ekonomik bir alternatiftir 

(Dasari vd. 2017, Agarwal ve Zetterlund 2021). Grafitin oksitlenmesi ile yapısında, 

epoksi (−O−), hidroksil (−OH), karbonil (C=O), karboksil (−COOH) gruplar gibi 

oksijen içeren birçok fonksiyonel grup oluĢur (Liu vd. 2018, Xia vd. 2019, Agarwal ve 

Zetterlund 2021). Bu oksijenli fonksiyonel gruplar farklı bir nano yapı sağlayarak 

doğası gereği hidrofobik olan ve bu nedenle iĢlevselleĢtirmede zorluk oluĢturan grafene 

hidrofilik özelik kazandırarak çözeltilerde dağılmasına olanak tanır. (Banerjee 2018, 
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Xia vd. 2019). Avantajlarına rağmen, grafenin kendine özgü özeliklerini eski haline 

getirmek için oksijen içeren fonksiyonel grupların indirgenmesi gerekir (Agarwal ve 

Zetterlund 2021). Genel olarak rGO, indirgenmiĢ GO formudur ve oksijen içeren 

grupların azalması ile GO'ya göre yüksek iletkenliğe sahip olmakla birlikte daha 

hidrofobiktir. GO'nun rGO'ya indirgenmesi için yaygın olarak kullanılan yöntemler 

arasında kimyasal, elektrokimyasal ve termal indirgeme yöntemleri bulunmaktadır. GO 

ile karĢılaĢtırıldığında rGO, yapı olarak grafene daha benzerdir ve bu nedenle GO‘ya 

göre yüzey alanı, termal kararlılığı ve elektriksel iletkenliği daha iyidir (Liu vd. 2018, 

Xia vd. 2019).  Bu nedenle de rGO araĢtırmalarda daha çok kullanılmaktadır. 

 

 

 
 

ġekil 2.3 Grafen türevleri a. grafen tabakası (2D), b. fulleren molekülü (0D), c. karbon 

nanotüpler (1D), d. grafit (3D), e. grafenden oluĢan farklı türevlerin Ģematik 

yapıları (Banerjee 2018) 
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ġekil 2.4  Grafenden (veya grafitten) grafen oksit (GO) ve indirgenmiĢ grafen oksit 

(rGO) oluĢumunun Ģeması (Banerjee 2018) 

 

 

2.1.2 Azot katkılı indirgenmiĢ grafen oksit 

 

 

Heteroatomlarla katkılama grafenin; elektrokimyasal özeliklerini, yüzey ve kimyasal 

özeliklerini (aktif alanlar), katalitik aktivitesini önemli ölçüde artırmak için hem 

deneysel hem de teorik olarak baĢarılı bir yöntem olarak gösterilmiĢtir (Wang vd. 2010, 

Kong vd. 2014, Rao vd. 2014, Singh vd. 2018, Wang 2019). Farklı elementler arasında 

B, N, P ve S, grafen için daha uygun katkı maddeleri olarak kabul edilmiĢtir (Singh vd. 

2018, Kumar vd. 2020). ġekil 2.5‘te bu elementlerin grafen yüzeyine katkılanması 

Ģematik olarak görülmektedir. 

 

Heteroatomların katkılanması, atom boyutu, bağ uzunluğu ve karbon atomları ile katkı 

maddeleri arasındaki koordinasyondaki farktan dolayı yeni kusurlu bölgelere yol açar 

(Liu vd. 2017, Hu vd. 2019). Bu nedenle, heteroatom katkısının neden olduğu kusurlar, 
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aktif bölgeler oluĢturabilir ve yükleri reaktanlara aktarabilir. Böylece katalitik 

tepkimeleri kolaylaĢtırmak için reaktanları aktive edebilir (Hu vd. 2019). 

 

Elektron açısından zengin bir atom olan azot, karbon sistemlerinde katkı maddesi olarak 

yoğun Ģekilde kullanılmıĢtır (Zhu vd. 2020). C-N (1.41Å) ve C-C (1.42Å) bağlarının 

aromatik yapılarındaki bağ uzunlukları ve atomik boyutları birbirine yakındır. Bu 

durum azot atomlarının grafen yüzeyine dahil edilmesini mümkün kılar (Wang vd. 

2010, Viet vd. 2016, Zhu vd. 2020). N atomunun C atomundan daha büyük bir 

elektronegatifliği vardır. Bu durum da elektron transferini kolaylaĢtırır (Wang vd. 2017, 

Kaur vd. 2018). 

 

 

 

ġekil 2.5 Heteroatom katkılı grafenin Ģematik gösterimi (Samad vd. 2018) 

 

 

Azot katkısı, yalnızca grafenin fizikokimyasal ve elektronik özeliklerini değiĢtirmez 

aynı zamanda grafen temelli metal/metal oksit nanokompozitlerin üretilmesinde 

aglomere olabilen metal ya da metal oksitin küçük boyut ve dar dağılım ile stabilize 

edebilir, koordinasyon yerleri oluĢturabilir ve metal-karbon bağlama enerjisini 

artırabilir. Bu da sonuçta ortaya çıkan grafen destekli katalizörün, katalitik aktivitesini 

ve tepkime stabilitesini arttırır (He vd. 2013, Li vd. 2016). 

 

Azot katkılı grafen, indirgenmiĢ grafen oksite kıyasla daha yüksek elektriksel iletkenlik, 

yüzey aktif grupların hacme oranının daha yüksek olması ve çok daha geniĢ yüzey alanı 

ile üstün özelikler göstermiĢtir (Singh vd. 2018). Yüzey alanının arttığı deneysel olarak 

da gözlemlenmiĢtir (Çizelge 2.1). Artan yüzey alanı katalizör yüzeyi için önemlidir.  
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Azot katkılama iĢleminden sonra, NrGO‘nun oksijen içeriği düĢer. Sonuçlar, oksijen 

içeren fonksiyonel grupların azot katkılama iĢlemi sırasında azaltılabileceğini 

doğrulamaktadır (Çizelge 2.2).   

 

 

Çizelge 2.1 Grafen ve azot katkılı grafenin (N-grafen) BET yöntemi ile belirlenen 

spesifik yüzey alanı (Geng vd. 2011). 

 

 
Spesifik Yüzey Alanı (m

2
 g

−1
) 

Grafen 455.6 

N-grafen 595.6 

 

 

Çizelge 2.2 GO ve NRGO‘nun elementel analizi (%ağırlık) (He vd. 2013). 

 

 
C N O 

GO 61.3 – 38.7 

NrGO 86.01 5.06 8.93 

 

 

Azot katkılı grafen üretiminde CH4N2O (Üre), NH3 (Amonyak), C3H6N6 (Melamin), 

NH4NO2 (Amonyum nitrit), N2H4 (Hidrazin), C6H5NH2 (Anilin), C4H5N (Pirol) gibi 

azot kaynağı rolü üstlenen kimyasallar kullanılmaktadır. Kullanılan çeĢitli reaktifler 

arasında, NH3 en sık kullanılan kimyasaldır (Li vd. 2016). 

 

 

Azot grafen karbon kafesinde esas olarak üç bağlanma konfigürasyonuna sahiptir: 

pridinik-N, pirolik-N ve grafitik-N (ġekil 2.6). Piridinik-N atomu, grafenin kenarlarında 

veya kusurlarında iki karbon atomu ile bağlanır. Piridinik-N oksit, pridinik N atomuna 

bağlı bir oksijen atomuna sahiptir. Pirolik-N, iki karbon atomu ile bağlanır ve beĢ üyeli 

bir halka oluĢturan azot atomunu ifade eder. Grafitik-N ise, grafen tabakasının içindeki 

altıgen bir halkada karbon atomlarının yerini alarak üç karbon atomuyla bağ yapar ve 

grafenin kenarında veya merkezinde bulunabilir. Bu bağlanma konfigürasyonları 

arasında pridinik-N ve grafitik-N sp
2
 hibritlenir ve pirolik-N ise sp

3
 hibritlenir. Piridinik 
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ve grafitik-N, grafen yapısı üzerinde marjinal bir etkiye sahiptir. Buna karĢılık, pirolik-

N grafenin düzlemsel yapısını bozar (Wang ve Shi 2015, Yang vd. 2016).  

Farklı azot kaynakları, sentez yöntemi, sentez koĢulları ile farklı bağlanma durumlarına 

sahip azot katkılı grafen yapıları elde edilebilir (ġekil 2.7). Böylece değiĢen 

fizikokimyasal özelikler, gözenek yapıları ve azot bağlanma Ģekilleri ile, grafen yüzeyi 

ve metal oksit nanopartiküllerin özelikleri değiĢerek katalitik performans 

etkilenmektedir (Deng vd. 2016, Liv vd. 2016). 

 

 

Azot katkılama ile grafenin özelikleri iyileĢtirilerek, katalizör, fotokatalizör, 

süperkapasitör, Li-iyon piller, yakıt hücreleri, elektrokimyasal sensörler gibi çok geniĢ 

bir alanda kullanılmaktadır (Geng vd. 2011, Yang vd. 2016, Singh vd. 2018, Kumar vd. 

2020) 

 

 

 

ġekil 2.6 Azot katkılı grafende azot atomları için bağlanma konfigürasyonları (Yang vd. 

2016) 
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ġekil 2.7  Farklı azot kaynaklarını kullanarak farklı azot bağlanma durumlarına sahip 

azot katkılı grafenin hazırlanmasına yönelik diyagram (Deng vd. 2016) 

 

 

Grafenin heteroatomlarla katkılanması, fotokatalizör sistemindeki iĢlevini de artırır. 

Grafen, sıfır bant aralığına sahip bir malzemedir. Karbon düzleminin son derece düzenli 

olması ve sıfır bant aralıklı yapısı, grafenin katalitik uygulamalarda kullanımını sınırlar. 

Bu nedenle, grafenin özeliklerini uyarlamak, fotokatalizdeki uygulamasını geniĢletmek 

için çok önemlidir. Grafene yapılan katkılama, grafeni yarı iletkene dönüĢtüren bir bant 

aralığının açılmasına neden olmaktadır.  Bant aralığının belirli bir absorpsiyona uyacak 

Ģekilde tasarlanması ile grafen yarı iletken özelikleri sergileyecek Ģekilde uyarlanabilir. 

Bant aralığının fazla geniĢlemesi ise foto uyarımda daha kısa dalga boyu gerektirdiği 

için elveriĢsiz olmaktadır. Bant aralığı buna göre ayarlanmalıdır. Genel olarak, katkılı 

grafenin, yetersiz iletkenlik, görünür ıĢık hassasiyeti ve katalitik aktivite gibi alanlardaki 

sorunları azaltma konusunda katalizör desteği olarak kullanımda uygun bir malzeme 

olduğu ortaya konulmuĢtur. Katkılı grafen, yarı iletken desteği olarak geleneksel 

rGO‘dan daha iyi performans gösterir aynı zamanda bant aralığı açılmasına ve katalitik 

bölgelerin oluĢumuna neden olur.  Sonuç olarak, azot katkısı atomik ve bant yapıları 

açısından fotokatalize birçok fayda sağlar. N katkılı grafen neredeyse grafenin tüm 

avantajlarını koruyarak ve çeĢitli yeni özelikleri barındırarak fotokatalizörler için 

önemli avantajlar sağlamaktadır. Grafen ve rGO ile karĢılaĢtırıldığında, azot katkılı 
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grafenin en büyük özeliklerinden biri, açık bant aralığının fotoaktif bir bileĢen olmasını 

mümkün kılmasıdır (Putri vd. 2015,  Bie vd. 2021). 

 

 

2.2 Metal Oksit Nanotanecikler  

 

 

Katalizörlerin çoğu metalik veya organometalik esaslıdır (Kong vd. 2013, Hu vd. 2015). 

Metal nanopartiküller de, boyutlarının küçülüp yüzey alanlarının artması ile iyi 

katalizörler olarak kullanılırlar (Kong vd 2014, Navalon vd. 2016). Metalik 

nanopartiküller yüksek katalitik aktiviteye sahip olmalarına rağmen, az bulunmaları ve 

yüksek maliyetleri nedeniyle uygulamaları engellenmektedir (Kong vd. 2014). Au, Ag, 

Pd ve Pt gibi metal nanopartiküller, katalizör olarak yaygın olarak kullanılmıĢtır. 

Bununla birlikte, değerli metal nanopartiküller sınırlı bulunabilirlik ve yüksek maliyet 

gibi bazı dezavantajları bulunmaktadır. Bu nedenle, Fe, Cu, Ni ve Co gibi değerli 

olmayan metal nanopartiküller üzerinde ilgi artmaktadır. Bakır nanopartiküller ise, 

yüksek elektrik ve termal iletkenliği, yüksek erime noktası ve asil metaller ile 

karĢılaĢtırıldığında daha düĢük malzeme maliyeti nedeniyle büyük ilgi görmektedir 

(Chandra vd. 2014, Tamilvanan vd. 2014, Vinothkannan vd. 2015, Sánchez vd. 2019).  

 

 

Yarı iletken metal oksit nanomalzemeler, su ve havadaki kirliliklerin azaltılması için 

yaygın kullanımları nedeniyle uzun yıllardır nanoteknolojinin odağında yer almaktadır. 

Bu malzemeler dar bant aralığı, toksik olmayan, düĢük maliyetli, yüksek termal ve 

kimyasal kararlılıklarının bir sonucu olarak yaygın olarak kullanılan malzemeler haline 

gelmektedirler. Boyutu nano ölçeğe indirirken, yüzey-hacim oranı ve özgül yüzey alanı 

son derece yükselir. TiO2, NiO, ZnO, ZrO2, WO3 ve CuO gibi yarı iletken metal oksit 

nanomalzemeler bu özelikleri ile dikkate değer fotokatalizörler olarak tanımlanmıĢ ve 

sensörler, kataliz, güneĢ pilleri, fotokataliz, dedektörler, biyotıp gibi alanlarda 

uygulamalara sahiptirler (Kannan vd. 2020, Muthuvel vd. 2020).  

 

 

Metal oksit nanopartiküller arasında yarıiletken bakır oksit (CuO) nanopartikülleri, 

optik, antibakteriyel, antikanser, sensörler, katalizörler, elektriksel özelikler ve düĢük 

maliyet dahil olmak üzere benzersiz kimyasal ve fiziksel özeliklere sahiptir (Yasin vd. 
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2022). Üstün katalitik özeliklerinden dolayı atık su arıtımı için en yaygın Ģekilde 

kullanılmaktadır. Yüksek elektrokimyasal yetenekleri nedeniyle fotokataliz gibi 

alanlarda uygulamalara sahiptir. Aynı zamanda 1.35-3.5 eV bant aralığı ile yarı iletken 

fotokatalizör olarak kullanımı olan CuO nanoparçacıkları, düĢük bant aralıkları, toksik 

olmamaları, kimyasal stabiliteleri ve elektrokimyasal aktiviteleri nedeniyle yaygın 

olarak kullanılmaktadır (Singh vd. 2019, Muthuvel vd. 2020, Naseem vd. 2021, Kannan 

vd. 2022).  

 

 

2.3 Manyetik Nanotanecikler 

 

 

Verimli ve yeĢil bir katalizör düĢük üretim maliyeti, yüksek aktivite, mükemmel 

seçicilik, yüksek stabilite ve verimli geri kazanım gibi özeliklere sahip olmalıdır. 

Katalizörün geri kazanımında partiküllerinin nano boyutu nedeniyle geleneksel 

teknikler (sıvı-sıvı ekstraksiyonu, kromatografi, filtrasyon veya santrifüjleme gibi) 

verimli değildir. Manyetik ayırma, çözücü ve yardımcı malzeme kullanımını en aza 

indirdiği, çalıĢma süresini azalttığı, kütle kaybını ve oksidasyonu önleyerek katalizör 

kaybını ve kullanılan enerjiyi azalttığı için katalizörlerin ayrılması ve geri kazanılması 

için çevre dostu bir yöntemdir. Genel olarak, süperparamanyetik nanopartiküller, 

uygulanan bir manyetik alana güçlü bir Ģekilde çekildikleri ve manyetik alanın 

yokluğunda ise manyetik olmayan malzemeler gibi davrandıkları için tercih edilirler. 

Manyetik bellek olmaması nedeniyle tekrarlanan ayırma ve dağılma döngüleri mümkün 

olmaktadır (Polshettiwar vd. 2011, Rossi vd. 2014, Tang vd. 2014, Wang ve Astruc 

2014, Vinothkannan vd. 2015). Manyetik nanopartikül olarak metaller (Fe, Co, Ni), 

alaĢımlar (FePt, FePt3), demir oksitler (FeO, Fe2O3, Fe3O4) veya ferritler (CoFe2O4, 

MnFe2O4) araĢtırmacılar tarafından incelenmektedir (Shylesh vd. 2010). Bunların 

arasında manyetit (Fe3O4) düĢük maliyeti, kolay hazırlanıĢı, reaktif yüzeyleri, katalitik 

reaksiyon sonrası manyetik ayırma (ġekil 2.8) ve daha az kirletici olması nedeniyle 

katalizde ideal ve en yaygın kullanılan manyetik nanopartiküller olarak ilgi çekmektedir 

(Polshettiwar vd. 2011, Rossi vd. 2014, Tang vd. 2014, Wang ve Astruc 2014, 

Vinothkannan vd. 2015). 
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ġekil 2.8 Manyetik fotokatalizörlerin gösterimi (Jacinto vd. 2020) 

 

 

2.4 Polidopamin  

 

 

Fotokatalitik oksidasyon teknolojisinde, yüksek fotokatalitik verimlilik elde etmek için 

uygun bir katalizör çok önemlidir. Elektron delik çiftlerinin hızlı rekombinasyonu, 

düĢük fotokatalitik aktiviteye yol açar. Bu problemler göz önüne alındığında, 

polidopamin (PDA), iyi aktivite, stabilite ve geri dönüĢtürülebilirliğe sahip verimli 

fotokatalizörler üretmek için sorunları ortadan kaldırma konusunda çözüm sağlar. PDA, 

UV'den görünür bölgeye kadar geniĢ bant spektrumu altında ıĢık absorpsiyonu 

yeteneğine sahiptir. Katekol yapısı, PDA'ya fotokatalitik süreç için çok önemli olan foto 

indüklenmiĢ elektronları ve protonları etkin bir Ģekilde transfer etme yeteneği 

kazandırdığından, boyaların katalitik indirgenmesi için PDA ile kaplanmıĢ 

malzemelerin kullanımı ilgi çekmektedir (Huang vd. 2020). Tüm bu avantajlar, PDA‘yı 

kataliz uygulaması için oldukça uygun hale getirmektedir (Li vd. 2018). 

 

 

Son zamanlarda polidopamin (PDA), çarpıcı özeliklerinden dolayı dikkat çekici bir 

malzeme olarak ortaya çıkmıĢtır. PDA, çarpıcı özelikleri nedeniyle enerji, çevresel ve 

katalitik alanlar üzerinde büyük ilgi uyandırmıĢtır. Dopamin kullanılarak, zayıf alkali 

çözeltide (pH=8.5) kendi kendine polimerizasyon yoluyla elde edilip PDA oluĢturularak 

soy metaller, metal oksitler, yarı iletkenler, seramikler ve sentetik polimerler dahil 

hemen hemen tüm malzeme yüzeyleri kaplanarak foksiyonelleĢtirilebilir. PDA doğada 
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midyenin yüzeylere yapıĢmasından esinlenerek sentezlenen biyouyumlu ve 

nanopartikülleri stabilize etmek için destekleyici bir ajan olarak mükemmel özeliklere 

sahip bir biyopolimerdir.  Yüksek miktarda katekol, amin ve imin gruplarından dolayı 

PDA, daha fazla metal oksit nanopartikülü stabil hale getirebilir. Ayrıca PDA ile 

GO‘nun oksijen içeriğini azaltarak rGO‘ya hidrotermal olarak indirgenebileceği 

deneysel olarak gözlemlenmiĢ ve fonksiyonel PDA grupları sayesinde, metal oksit 

nanopartiküller herhangi bir indirgeyici ajan kullanılmadan herhangi bir destek üzerinde 

indirgenebilmektedir (Bakırcı vd. 2017, Huang vd. 2014, Li vd. 2020, Ghorbani ve 

Namazi 2019, Ye vd. 2014 ,  Huang vd. 2020, Vincent Ball 2018). PDA ile metal 

nanopartiküller arasında güçlü bir sinerjik etkileĢim vardır ve bu durum metalin katalitik 

özelliğini büyük ölçüde artırabilir. Bu nedenle, bu avantajlar, PDA‘yı kataliz 

uygulaması için oldukça uygun hale getirmektedir (Liv d. 2018). 

 

 

Ag, Au ve Pd gibi asil metallerin PDA ile doğrudan indirgenmesi, diğer indirgeyiciler 

eklenmeden gerçekleĢmektedir. Bununla birlikte, redoks potansiyeli nedeniyle PDA 

varlığında tüm metaller indirgenememektedir. PDA malzemesinin standart redoks 

potansiyeli değerinin üzerinde standart bir redoks potansiyeli ile karakterize edilen 

metaller, PDA ile kendiliğinden indirgenebilir (Vincent Ball 2018). Değerli olmayan 

metal iyonları tek baĢına PDA ile indirgenemese de baĢka yöntemler uygulanmaktadır. 

Bu iĢlemlerde genellikle metal iyonlarını metallere veya metal oksitlere dönüĢtürmek 

için ısıl iĢlem kullanılmıĢtır (Li vd. 2020). 

 

 

Tabakaları arasında güçlü van der Waals etkileĢimleri bulunan grafen, topaklanma ve 

aglomere olmaya eğilimlidir. PDA ile kaplamayla grafen tabakalarının daha az 

toplanması ile daha yüksek bir spesifik yüzey alanı elde edilir (Wang vd 2019). Ayrıca 

PDA'nın inert atmosferde karbonizasyonu, yalıtkan PDA'yı elektriksel olarak iletken 

cPDA'ya dönüĢtürebilir. Bildirilen en yüksek elektriksel iletkenlik indirgenmiĢ grafen 

oksitlere benzer özelik gösterir (Li vd. 2020). CPDA'nın yüksek elektriksel iletkenliği 

muhtemelen grafit benzeri yapısının bir sonucu olarak düĢünülmektedir (Zhao vd. 

2018). 
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2.5 Organik Kirleticiler 

 

 

Son yıllarda, özellikle çeĢitli endüstriyel faaliyetler nedeniyle çevre kirliği her geçen 

gün artmakta, insan ve su yaĢamı olumsuz etkilenmektedir (Yasin vd. 2022). 

Endüstriyel ve evsel atık sular, insanlar ve suda yaĢayan organizmalar için ciddi 

tehditler oluĢturabilir (Singh vd. 2019).  Atık su, organik maddeler, mikroorganizmalar, 

inorganik çözünür bileĢikler ve toksik ağır metaller gibi kirletici maddeler içeren bir 

üründür (Naseem ve Durrani 2021). Patojenlerin toksik etkileri ve atık su kirliliğinin 

insanlar, tarım ve hayvanlar üzerindeki tehlikeleri nedeniyle atık su arıtımı günümüzde 

önemli hale gelmiĢtir. Temiz su, tüm canlı organizmalar için hayati bir unsurdur. 

Bununla birlikte, mevcut su kaynaklarının kirlenmesi, hızlı sanayileĢme ve büyük nüfus 

artıĢı nedeniyle temiz su talebi ve tüketimi büyük ölçüde artmıĢtır. Ana kirletici sınıfları 

ise ağır metal iyonları ve boyalardır. Bu tür kirleticileri içeren sular arıtılmadan 

kullanılmamalıdır. Bu nedenle, insanlar ve çevre üzerindeki zararlı etkilerini önlemek 

için bu kirleticilerin kirli sulardan uzaklaĢtırılması gerekir (Singh vd. 2019, Naseem ve 

Durrani 2021). 

 

 

Organik kirleticilerin baĢında yer alan boyalar, biyolojik olarak parçalanması çok kolay 

olmayan ve suya, ıĢığa ve ayrıca çeĢitli kimyasallara maruz kaldığında bozulmaya 

dirençli olan renkli moleküllerdir. Sentetik kökenleri ve karmaĢık kimyasal yapıları 

nedeniyle doğada kalıcıdırlar. Boyaların yanı sıra fenolik bileĢiklerin de kalıcı olduğu 

ve çevre üzerinde olumsuz etki oluĢturduğu bilinmektedir. Nitrofenoller insan sağlığı 

üzerinde tehlikeli etkiler göstermekte ve öncelikli toksinler olarak kabul edilmektedir 

(Ismail vd. 2018). 

 

 

Genellikle tekstil endüstrilerinde boya olarak rodamin B (RhB), metil turuncusu (MO), 

metilen mavisi (MB), metil kırmızısı (MR), kongo kırmızısı (CR) gibi organik boyalar 

kullanılmaktadır (Saika vd. 2016, Ismail vd. 2018). Bilim ve teknolojinin birçok 

alanında ve endüstriyel düzeyde en yaygın kullanılan kimyasal boyalar azo türevleridir. 

Azo boyalar kimyasal yapılarında, canlı organizmalara zarar veren aromatik halkaya ek 

olarak azo grupları (N=N) bulundururlar. Bu yapı, renklerinde yüksek parlaklığa sahip 

olmalarını sağlar. Bu nedenle de azo boyalar, en çeĢitli ve en büyük sentetik organik 
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boyalar grubunu oluĢturur ve birçok endüstride yaygın olarak kullanılmaktadır. Ancak 

diazo ve bazik boyaların daha yüksek toksisiteye sahip olduğu bilinmektedir (Ismail vd. 

2018). 

 

 

Bir anyonik boya olan MO, azo boyalar grubuna aittir. DüĢük biyolojik bozunabilirlik 

ve MO'da azo grubunun varlığı, onu çevresel tehlikeler açısından önemli bir endiĢe 

konusu haline getirmektedir. MO ishal, kusma, mide bulantısı ve nefes almada zorluk 

gibi sağlık risklerine yol açar. KumaĢ boyası RhB, en yaygın kullanılan en eski sentetik 

boyalardan biridir. Bu katyonik boya, gözlerde yanma, cilt, burun kaĢıntısı ve yanma, 

mide bulantısı, boğazda yanma ve göğüs ağrısına neden olur. Kongo kırmızısı bir 

anyonik di‑ azo boyadır. Sulu CR çözeltisi koyu kırmızı bir renge sahiptir ve bu boyayı 

içeren atıklar da oldukça renkli ve doğası gereği yoğundur. Böylece doğal sulara 

atılmaları, çözünmüĢ oksijen deriĢimini değiĢtirerek ve ıĢığın suya geçirgenliğini 

azaltarak sucul bitkilerin fotosentetik aktivitesini önemli ölçüde azaltır ve suda yaĢayan 

organizmalara zarar verirler. Deri ile teması sonucunda ishal, kusma, iritasyona neden 

olur (Ismail vd. 2018). 

 

 

Görüldüğü üzere organik boyalar, potansiyel toksisiteleri ve kanserojen özeliklerinden 

dolayı son zamanlarda çevre güvenliği için ciddi sorunlardan biri haline gelmektedir. Bu 

kirleticiler, baskı, deri, tekstil, plastik, gıda, kozmetik, ilaç ve diğer birçok endüstri gibi 

farklı endüstriler tarafından çevre suyuna salınmaktadır (Nasrollahzadeh vd. 2016, 

Ismail vd. 2018, Taghizadeh ve Moghadam 2018). 

 

 

Bu tehlikeli kirletici maddelerin, atık sudan etkili bir Ģekilde uzaklaĢtırılması veya 

salımından önce daha az toksik veya bazı değerli ürünlere dönüĢtürülmesi son derece 

önemlidir (Taghizadeh ve Moghadam 2018). ġimdiye kadar toksik boyaların ve 

nitroaromatik kirleticilerin uzaklaĢtırılması veya dönüĢtürülmesi için adsorpsiyon, 

filtrasyon, koagülasyon-flokülasyon, ters ozmoz, çökeltme, iyon değiĢim adsorpsiyonu, 

membran sistemleri gibi çeĢitli kimyasal, fizikokimyasal ve biyolojik yöntemler 

geliĢtirilmiĢtir. Bu teknikler, fazladan arıtma gerektirme, maliyetteki artıĢ nedenleriyle 

genellikle zaman alıcı ve verimsizdir (Nasrollahzadeh vd. 2016, Ismail vd. 2018, 
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Taghizadeh ve Moghadam 2018). Bu nedenle, araĢtırmacılar sürekli olarak yeni ve 

verimli yöntemler araĢtırmakta ve bu tehlikeli kirletici maddelerin giderilmesi için basit 

ve yeĢil prosedürler geliĢtirmektedir. Bu kapsamda fotokatalizörlerin yüzeyinde organik 

boyaların dönüĢümü büyük ilgi görmüĢtür.  

 

 

2.5.1 Metilen mavisi 

 

 

Metilen mavisi, bazik ve katyonik boyadır. Suda oda sıcaklığında yüksek oranda 

çözünürdür. OksitlenmiĢ halde karakteristik koyu mavi bir renge sahiptir ve indirgenmiĢ 

formda renksizdir (ġekil 2.9). Fotokatalitik ve adsorpsiyon çalıĢmalarında, MB'nin Uv-

Vis absorpsiyon spektrumu, MB monomeri ile ilgili absorpsiyon zirvesini gösteren 

yaklaĢık 664 nm‘de tepe noktası,  MB dimerine atfedilen yaklaĢık 612 nm'de bir omuz 

tepe noktası ve ultraviyole bölgesinde 292 ve 245 nm civarında tepe noktalarından 

(benzen halkaları ile iliĢkili) oluĢmaktadır (ġekil 2.10). Bu absorpsiyon zirveleri, 

fotokatalitik tepkime ilerledikçe kademeli olarak azalır (Khan vd. 2022). 

 

 

 

ġekil 2.9 OksitlenmiĢ ve indirgenmiĢ metilen mavisi (Khan vd. 2022) 

 

 

MB boya, tekstil, ilaç, kağıt, boyama, baskı, boya, ilaç ve gıda endüstrilerinde birçok 

potansiyel uygulamaya sahiptir. Tekstil endüstrisinde en yaygın kullanılan boyadır ve 
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en popüler giysi renklendiricilerinden biri olarak kabul edilir. Ayrıca boyaya duyarlı 

güneĢ pillerinde, kapasitörlerde, sensörlerde, mikrobiyal yakıt hücrelerinde vb. 

potansiyel bir malzeme olarak kullanılır (Khan vd. 2022). 

 

 

MB'nin indirgenmesinin artması için güçlü bir oksidan eklenen çalıĢmalar 

bulunmaktadır. Hidrojen peroksit (H2O2), hidroksil radikallerinin oluĢum hızını 

artırarak ve düĢük deriĢimlerde kirleticilerin indirgenmesini sağlamaktadır. H2O2, en 

güçlü oksitleyici potansiyel katalizörlerden biri olarak kabul edilmektedir (Khan vd. 

2022). 

 

 

 
ġekil 2.10 Metilen mavisi Uv-Vis Spektrumu 

 

 

2.6 Fotokatalizörler 

 

 

Ticari olarak üretilen tüm kimyasalların neredeyse %90'ında, katalizörler üretim 

sürecinin bazı aĢamalarında kullanılmaktadır (Julkapli ve Bagheri 2015). Katalizörler, 

kimyasal tepkimeleri aktivasyon enerjisini düĢürerek hızlandırabilen ya/ya da tepkime 

seçiciliğini kendini tüketmeden geliĢtirebilen maddelerdir (AvĢar 2008, Huang vd. 

2012). Katalitik olmayan tepkimelerle karĢılaĢtırıldığında, reaktanların daha verimli 

kullanılabildiği istenmeyen ürünlerin ve kirleticilerin azaltılmasının mümkün olduğu 
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daha verimli yollarla gerçekleĢtirilir (Huang vd. 2012). Tepkimeler katalizörün 

yüzeyinde gerçekleĢir.  Bu nedenle katalizör yüzey özelikleri önem kazanmaktadır.  

 

 

Katalizörler genellikle homojen ve heterojen olmak üzere iki türe ayrılır. Heterojen 

katalizör, katalizör ve reaktanların farklı fiziksel fazlarda olduğu, homojen katalizör ise 

her ikisinin de aynı fazda bulunmasıdır. Genel olarak, homojen katalizörler, özellikle 

yüksek seçicilikle mükemmel katalitik aktiviteler sergiler. Ancak, homojen katalizörün, 

heterojen katalizöre kıyasla tepkime ortamından ayrılması zordur. Bu nedenle, 

endüstrilerin çoğu heterojen katalizöre kayma eğilimindedir (Julkapli ve Bagheri 2015). 

 

 

Katalizörlerde üstün aktivite ve yüksek seçicilik önemlidir. Ayrıca, iyi stabilite, geri 

dönüĢüm kolaylığı ve düĢük toksisite de istenen özeliklerdir (Kong vd. 2014). Ancak 

aktif metal nanopartiküllerin, yüksek yüzey enerjileri nedeniyle aglomerasyon oluĢabilir 

ve bu da aktif yüzeylerin azalmasına ve dolayısıyla katalitik aktivitenin bozulmasına yol 

açmaktadır.  Kullanılan metal miktarını azaltmak ve katalitik aktiviteyi artırmak için 

stabilize edici destek malzemeleri kullanılarak aglomerasyon önlenebilir (Hu vd. 2015). 

 

 

Metal ve metal oksit nanopartiküllerin, heterojen katalizörler, fotokatalizör, elektronik, 

optoelektronik, kimyasal algılama cihazları, tıbbi uygulamalar, ayırmalar, ince filmler, 

dezenfeksiyon ve antimikrobiyal aktivite dahil olmak üzere çok çeĢitli kullanım alanları 

bulunmaktadır. Metal oksitlerin yarı iletken doğası, onları güneĢ enerjisi dönüĢümü, 

fotokataliz, antimikrobiyal ve zehirli boya uygulamaları için önemli kılmaktadır. Metal 

oksit nanopartiküller arasında, bakır oksit nanopartiküller potansiyel olarak nem 

algılama, lityum iyon pil, organik sentez, antimikrobiyal aktivite ve biyomedikal alan 

için kullanılmıĢtır. CuO nanopartiküller, üstün optik, katalitik, mekanik ve elektriksel 

özelikleri ile düĢük maliyeti, yüksek katalitik etkinliği ve dar bant aralığı nedeniyle 

fotokatalizör ve antimikrobiyal ajan olarak seçilmiĢtir (Katwal vd. 2015). Ancak, aktif 

metal oksit nanopartiküllerin, yüksek yüzey enerjileri nedeniyle aglomerasyon oluĢabilir 

ve bu da aktif yüzeylerin azalmasına ve dolayısıyla katalitik aktivitenin bozulmasına yol 

açmaktadır.  Kullanılan metal miktarını azaltmak ve katalitik aktiviteyi artırmak için 

stabilize edici destek malzemeleri kullanılarak aglomerasyon önlenebilir (Hu vd. 2015). 
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Karbon temelli destekler, yaygın kullanılabilirlikleri, geniĢ yüzey alanları, fonksiyonel 

grupları dahil ederek veya çıkararak yüzeylerini kontrol edebilme gibi özelikleri 

nedeniyle tercih edilen destek malzemeleridir. Karbon temelli malzemelerde üstün 

özelikleriyle grafen ön plana çıkmaktadır (Navalon vd. 2016). Grafen ve türevlerinin 

geniĢ yüzey alanları, fonksiyonel grupların varlığı, reaktiflerin ve ürünlerin difüzyonu 

kolay olması gibi avantajları bulunmaktadır (Julkapli ve Bagheri 2015, Navalon vd. 

2016). 

 

 

Fotokataliz, geleneksel atık su arıtma yöntemlerine göre organik kirleticilerin aktif 

fotokatalizörler tarafından oda sıcaklığında birkaç saat içerisinde parçalanması, ikincil 

toksik ürünler oluĢmadan tehlikeli olmayan ürünlere (H2O ve CO2) tamamen 

parçalanması gibi avantajlar sağlar. Boya moleküllerinin fotokatalizör yüzeyine 

adsorpsiyonundan reaktif radikaller tarafından boya moleküllerinin ayrıĢmasına kadar 

tüm süreç, baĢlangıç boya deriĢimi, çözeltinin pH'ı, ıĢık yoğunluğu, tepkime sıcaklığı, 

fotokatalizör partikül boyutu ve deriĢimi gibi birkaç parametreden etkilenmektedir 

(Rafiq vd. 2021). 

 

Heterojen fotokatalizin organik moleküllerin radyasyon altında katalizör yüzeyiyle 

temas ederek bir dizi oksidasyon ve indirgeme (redoks) reaksiyonunun gerçekleĢtiği ve 

kirletici molekülleri bozduğu bilinmektedir. Yarı iletken fotokataliz iĢlemi, üç ana adımı 

içermektedir: (1) ıĢık absorpsiyonu ve elektron-delik çiftlerinin oluĢturulması; (2) yük 

taĢıyıcılarının ayrılması ve (3) yarı iletkenin yüzeyindeki oksidasyon ve indirgeme 

reaksiyonları (Pawar ve Lee 2015, Wang vd. 2019, Bie vd. 2021).  

 

Yarı iletkenler, dolu değerlik bandının üstünden boĢ iletim bandının altına kadar uzanan 

boĢ bir bölgeye (band aralığı)  sahiptir. Bu nedenle, yarı iletkenlerin elektronik yapısı, 

dolu bir değerlik bandı (VB) ve boĢ bir iletim bandı (CB) ile karakterize edilir (ġekil 

2.11). Bir yarı iletken, bant aralığı enerjisine (Eg) eĢit veya bu enerjiyi aĢan bir foton 

tarafından uyarıldığında, uyarılmıĢ bir elektron (e
-
) VB'den CB'ye hareket eder ve 

arkasında bir delik (h
+
) bırakır. UyarılmıĢ durumdaki CB elektronları ve VB delikleri 
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yeniden birleĢebilir (elektron ve delik çifti rekombinasyonu), foto-katalizli bir reaksiyon 

tercih edildiğinde elektron ve deliğin rekombinasyonu engellenmelidir (Rafiq vd. 2021). 

UyarılmıĢ elektronlar, katalizör yüzeyinde bulunan veya suda çözünen O2 gibi elektron 

alıcılarla reaksiyona girebilir ve süperoksit radikal anyonu O2
.-
 oluĢturacak Ģekilde 

indirgeyebilir. Delikler ise, nanopartikül yüzeyindeki H2O ve OH moleküllerini OH
. 

radikallerine dönüĢtürebilirler. Serbest hidroksil radikalleri, en güçlü oksitleyici 

maddelerden biridir, böylece parçacık yüzeyine adsorbe edilmiĢ herhangi bir organik 

bileĢik H2O ve CO2‘e indirgenerek zararsız ürünlere dönüĢtürülüp ortamdan 

uzaklaĢtırılabilir (Tepkime 1-8) (Akerdi ve Bahrami 2019, Raizada vd. 2020, Sorekine 

vd. 2022). 

 

 

 

 
 

ġekil 2.11 Görünür ıĢık altında organik kirleticilerin indirgenmesinin Ģematik gösterimi 

(Mai vd. 2020) 
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Fotokatalizör + hν → h
+
 + e

-
 ……………………………………………………(1) 

e
- 
+ O2 → O2

.-
 ………………………………………………………………...…(2) 

O2
.-
 + H

+
 → HO

.
2 ……………………………………………………………….…(3) 

O2
.- 

+ HO
.
2 + H

+ 
→ H2O2 + O2 …………………………………………..………(4) 

H2O2 + e
-
 → HO

. 
+ OH

- 
…………………………………………………………(5) 

H2O2 + O2
.- 
→ HO

. 
+ OH

- 
+ O2 ……………………………………….…………(6) 

H2O + h
+
 → HO

. 
+ H

+ 
………………………………………………………..…(7) 

OH
- 
+ h

+
 → HO

. 
……………………………………………………...…………(8) 

 

 

Fotokatalizörler için en önemli özelik, yarı iletkenin bant aralığı enerjisidir. GüneĢin 

görünür ıĢık spektrumunun yakalanması, enerji ve çevre sorunları göz önüne alındığında 

fotokatalizörler için önemlidir. Bu nedenle, güneĢ spektrumunun görünür bölgesinde bir 

bant aralığı enerjisine sahip bir yarı iletken tasarlanmalıdır (Pawar ve Lee 2015). Yarı 

iletkenler genellikle UV bölgesinde (<400 nm) optik absorpsiyon ile geniĢ bir bant 

aralığına sahiptir. Çok sayıda araĢtırma ile, görünür ıĢık aralığındaki yarı iletkenlerin 

fotokatalitik performansını, yarı iletken yapıya ek bileĢenler ekleyerek veya daha dar 

bant aralıklı malzemeler kullanarak, görünür veya kızılötesi bölgede absorpsiyonu 

sağlamak için kompozit yapılar elde etmeye çalıĢılmaktadır (Akerdi ve Bahrami 2019). 

 

 

Fotojenere elektronlar ve deliklerin kararsız olması hızlı bir Ģekilde birleĢmelerine, bu 

sebeple de fotokatalitik performansın düĢmesine neden olur. Katkı maddelerinin dahil 

edilmesi elektronların ve deliklerin yeniden birleĢmesini engeller. Bu iĢlemin temel 

amacı, indirgenmiĢ bir ürün oluĢturmak için oksidan ile aktive edilmiĢ elektronlar 

arasında bir reaksiyon gerçekleĢtirmek ve oksitlenmiĢ bir ürün oluĢturmak için bir 

indirgeyici ile oluĢturulan delikler arasında bir reaksiyon gerçekleĢtirmektir. Bununla 

birlikte, fotokatalizörlerinin yük taĢıyıcı ayrımını geliĢtirmek için birçok yaklaĢım 

kullanılmıĢtır. Bunlar arasında fotokatalizörlere katı destek olarak grafenin eklenmesi de 

yük taĢıyıcı ayrımını etkili bir Ģekilde artırabilir. Grafen yüksek elektron iletkenliğine 

sahip olduğundan, fotojenere edilmiĢ elektronlar hızla grafen tabakasına göç eder ve 

böylece fotokatalitik aktiviteyi arttırır (Rafiq vd. 2021).  
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Çevre uygulamalarında, ucuz, kolay sentezlenebilir, dayanıklı, çevre için güvenli ve 

uygun bir bant aralığına sahip fotokatalizör olarak kullanılabilecek birçok farklı yarı 

iletken (örn. ZnO, TiO2, g-C3N4, CuO, Cu2O, CdS, Fe2O3, Fe3O4 vb.) bulunmaktadır.  

Bunlar arasında CuO düĢük maliyeti, yüksek güneĢ soğurması ve düĢük ısıl yayımı 

nedeniyle fotokatalizör olarak uygulanabilen ve tercih edilen bir yarı iletkendir (Ding 

vd. 2016). 

 

 

Yarı iletkenlerin herhangi bir katkı maddesi kullanılmaksızın yalnız baĢına kullanımı, 

genellikle düĢük katalitik performans, iĢlemden sonra katalizör geri kazanılmasındaki 

zorluk veya sadece ultraviyole (UV) ıĢık bölgesinde etkinleĢerek pratik uygulamalarını 

sınırlayan zorluklarla karĢı karĢıyadır. Son yıllarda, farklı yarı iletkenlerin 

kombinasyonuna dayanan nanokompozit malzemeler, tek tek yarı iletkenlerin mevcut 

eksikliklerinin üstesinden gelebildikleri ve sinerjik bir katalitik etki yaratabildikleri için 

fotokatalitik uygulamalarda çok fazla ilgi görmektedir (Le vd. 2021). 

 

 

Çizelge 2.3‘te farklı katalizörlerin farklı boyalarla fotokatalitik aktivitelerinin sonuçları 

verilmiĢtir. 

 

 

Wang vd. (2011), baĢarıyla sentezledikleri 0.05 g Bakır Ftalosiyanin /Fe3O4 kompozitini 

ortamda 9M, 1 mL H2O2 varlığında 10 ppm, 50 mL metilen mavisi ile fotokatalitik 

etkinliğini incelenmiĢlerdir. 200 W UV-kesme filtresi kullanarak 120 dk‘de %78.7 

giderime ulaĢmıĢlardır. 

 

 

Sorekine vd. (2022), solvotermal yöntemle sentezleyip 400℃‘de kalsine ettikleri kübik 

yapıdaki Cu/Cu2O/CuO ve tomurcuk Ģeklindeki CuO nanopartiküllerinin 703 W/m
2
 

görünür ıĢık altında metilen mavisi ile fotokatalitik aktivitelerini incelemiĢlerdir. 50 mg 

nanopartikül ile ortamda 1 ml H2O2 (%30) varlığında ve 10 ppm,50 mL metilen mavisi 

çözeltisi için CuO ve Cu/Cu2O/CuO nanokompoziti için 120 dk‘de sırassıyla %61 ve 

%78 giderim elde etmiĢlerdir. 
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Ding vd. (2016), 500 W Xe lambası ile (UV-kesme filtresi, λ > 420 nm) sentezledikleri 

Fe3O4@CuO-RGO çekirdek-kabuk nanoyapısının 30 ppm, 50 mL metilen mavisi ile 

Fotokatalitik etkinliğini incelemiĢlerdir. 10 mg katalizör, 0.4 mL H2O2 (3%) varlığında 

farklı katalizörlerle gerçekleĢtirilen deneylerde Fe3O4@CuO, Fe3O4@CuO-RGO40, 

Fe3O4/CuO-RGO40, Fe3O4-RGO ve CuO-RGO yapıları için sırasıyla %12.4, %98.7, 

%61.7, %27.6 ve %45.7 giderimlerine ulaĢmıĢlardır. 

 

 

Priya vd. (2019), nar, elma, üzüm, portakal ve muz gibi meyve kabuğu atıklarından elde 

ettikleri özüt ile baĢlangıç maddesi olarak bakır sülfat (CuSO4) ve demir sülfat (FeSO4) 

kullanarak CuFe2O4 nanopartiküllerini sentezlemiĢlerdir. 500 mg katalizör, 40 ppm, 100 

mL metilen mavisini UV ıĢığı altında fotokatalitik olarak incelemiĢler ve 120 dk‘de 

%88 giderime ulaĢmıĢlardır. 

 

 

Din vd. (2020), Allium sativum özütü kullanarak CuO Nanopartikülleri 

sentezlemiĢlerdir. 10 ppm, 1.6 mL metilen mevisi çözeltisini 0.2 mg CuO 

Nanopartikülleri ile 50 dk‘de %95 giderim sağlamıĢlardır. 

 

 

Zhao vd. (2018), kimyasal indirgeme yöntemi ile manyetik Ag–Cu/Fe3O4/rGO yapısını 

sentezlemiĢler ve malaĢit yeĢili ile Fotokatalitik deneyleri gerçekleĢtirmiĢlerdir. 300 W 

Xe lambası ile 20 ppm, 100 mL boya çözeltsini 20 mg katalizör ile 60 dk‘de %98 

giderim sağlamıĢlardır. 

 

 

Dulta vd. (2022), yeĢil sentezle Bergenia ciliata'nın köksap özünü kullanarak CuO 

nanopartikülleri sentezlenmiĢtir. Sentezlenen katalizör ile 10 ppm, 10 mL MB ve MR 

boya çözeltilerini güneĢ ıĢığı altında 180 dk‘de sırasıyla %92 ve %85 oranında 

indirgemiĢlerdir. 

 

 

Tez çalıĢması kapsamında literatürde ilk kez manyetik azot katkılı indirgenmiĢ grafen 

oksit, bakır oksit ve polidopamin içeren nanokompozitlerin sentezi, karakterizasyonu ve 

fotokatalitik aktivitelerinin belirlenmesi amaçlanmıĢtır. Bu amaç doğrultusunda 
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hazırlanan nanokompozitlerin görünür LED ıĢık altında metilen mavisi (MB)  boyar 

maddesi ile fotokatalitik aktivitesi incelenmiĢtir.  
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Çizelge 2.3 Literatür Taraması 

 

ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Wang vd. 

2011 

Bakır 

Ftalosiyanin 

/Fe3O4 

 MB 10 
1 mL H2O2 

9M 

200 W 

UV kesme 

filtresi 

120 

78.7  

(8.1 

katalizörsüz) 

Rani vd. 

2020 

Fe3O4/PVP@Ti

O2@Cu 
100/100 MB 20 - GüneĢ ıĢığı 150 65 

Nasseh vd. 

2021 
CuS/Fe3O4/GO 12/25 MB 10 - 

500-W xenon 

kesme filtresi 

≤ 420 nm 

80 90.3 

Enayat vd. 

2018 

Fe3O4/CaCO3/C

uWO4 
20/100 MB - - 

400 W 

Osram 

lambası 

UV kesme 

filtresi 

180 

99  

(5 

katalizörsüz) 

Mohammadi

-Aghdam vd. 

2017 

 

Fe3O4/SiO2/TiO2

/Cu 
50/100 MB 10 - 

400 W 

Mercury 

lambası (UV) 
e
 

90 86 

Singh vd. 

2018 

Fe3O4–NrGO 

 
20/20 MO+MB 5 (MB) 

Cu (II) (1-

10 ppm 2 

mL) 

UV-Vis 

spektrofotofe

tresi 

- 64 

2
6
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ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Guo vd. 

2011 

Fe3O4@CuTNP

c 
50/100 RB+MB 10 - 

150W Xenon 

(28 mW/ 

cm
2
) kesme 

filtresi λ>400 

nm 

300 

85 RB 

91 MB 

(0 

katalizörsüz) 

Pakzad vd. 

2019 

CuO 

 

Ni@Fe3O4 

50/50 

(10-60) 
RB+MB 

10 

(10-50) 
- UV 60 

MB için; 

CuO-96 

Ni@Fe3O4 N

Ps-89 

 

RB için; 

CuO-89 

Ni@Fe3O4 N

Ps-81 

 

Pakzad vd. 

2022 

Fe3O4@ 

lignosülfonat 

@dietilentetraa

min@Cu 

kompleksi 

50/50 

(10-40) 
MB 

10 

(10-40) 
- UV 90 

97 

(5 

katalizörsüz) 

Rashad vd. 

2012 
c-CuFe2O4 100/- MB 100 - 

150 W, 254 

nm UV 

Mercury 

lambası  

UV 

60 95.9 

Çizelge 2.3 Literatür Taraması (devam) 

 

2
7
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ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Taufik vd.  

2017a 

Fe3O4/ZnO/CuO 

 
- MB 20 

- 

 

40 W UV 

veya  40 W 

Xe  

120 84 

Taufik vd. 

2017b 

Fe3O4/TiO2/CuO

/NGP 
30/100 MB 300 - UV  120 82 

Priya vd. 

2019 
Cu2Fe2O4 500/100 MB 

40 

(10-120) 
- UV 120 88 

Mukherjee 

vd. 2017 
RGO/CuPc 15/60 RB 10

−5
 M - 

400 W 

Mercury 

lambası 

 UV kesme 

filtresi 

210 96.2 

Jiang vd. 

2012 
CuS 30/40 MB 20 

1.3 ml H2O2 

(30%, w/w) 
Doğal ıĢık 60 90 

Habibi vd. 

2012 

Cu katkılı 

titanyum (CDT) 

film 

-/25 MB 10 - 

2 adet 8W  

20 mW/cm
2
 

UV 

120 98 

Çizelge 2.3 Literatür Taraması (devam) 

 

2
8
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ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Sorekine vd. 

2022 
Cu/Cu2O/CuO 50/50 MB 10 

1 ml of 30% 

H2O2 

Halogen 

lambası  

8.2*10
4
 lux 

(0.0079*lux=

w/m
2
) 

Görünür ıĢık 

120 

CuO 61% 

 

Cu/Cu2O/Cu

O 78% 

Sanjini vd. 

2017 
CuO 25/- MB+RB 10 - UV(254 nm) 

sentezlen

miĢ- 

kalsine 

edilmiĢ 

MB; 

CuCl2: 

150-75 

CuNO3: 

180-120 

CuSO4: 

210-135 

 

 

100 

Çizelge 2.3 Literatür Taraması (devam) 

 

2
9
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ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Sanjini vd. 

2017 
CuO 25/- MB+RB 10 - UV(254 nm) 

RB; 

CuCl2: 

180-120 

CuNO3: 

240-180 

CuSO4: 

270-210 

 

100 

Jiang vd. 

2018
 
 

Cu yüklü aktif 

karbon  
30/200 MB 75 - 

Hg lambası 

(PLS-

LAM250) 

250 W 

UV 

140 96 

Mai vd. 2020 Cu2O 20/80 MB 10 - 
Görünür ıĢık 

250W 
98 40 

Batista vd. 

2008 
CuO/SiO2 30/100 MB 100 

1 mL H2O2 

30% 

UV 

(λ max=275 

nm) 

120 90 

Din vd. 2020 CuO 0.2/1.6 MB 10 - 

UVD-3500 

UV-görünür 

bölge 

sepektrofoto

metresi 

50 95 

Çizelge 2.3 Literatür Taraması (devam) 

 

3
0
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ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti, 

mg/mL 

Boya 

Boya 

DeriĢimi, 

mg/L 

Katkı IĢık Gücü Süre, dk %Giderim 

Dhas vd. 

2021 
CuO -/500 RB 200 - 

Tungsten 

halogen 

lamba 300 W  

Görünür ıĢık 

360 

pH 4, 6, 8 ve 

10 için;  

sırasıyla 

%42, %44, 

%88 ve 

%78  

Zhao vd. 

2018 

Ag–

Cu/Fe3O4/rGO 
20/100 MG 20 - 

Xenon 

lambası 

GüneĢ ıĢığı 

300 W 

60 98 

Dulta vd. 

2022 
CuO 

20 

ppm/10 
MB ve MR 10 - GüneĢ ıĢığı 180 

MB; 92, 

MR;85 

Ding vd. 

2016 

rGO-

Fe3O4@CuO 
10/50 MB 30 

0.4 mL 

H2O2 (3%) 

Görünür ıĢık 

500 W Xe 

lambası UV 

kesme filtresi   

(λ > 420 nm) 

150 

CuO:0 

Fe3O4:0 

Fe3O4@CuO

: 12.4 

rGO-

Fe3O4@CuO

:61.7 

 

 

Çizelge 2.3 Literatür Taraması (devam) 

 

3
1
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2.6.1 Fotokatalizde hidrojen peroksit etkisi 

 

 

Hidrojen peroksit (H2O2), organik maddeleri oksitlemek ve ayrıĢtırmak için genellikle 

"yeĢil" bir oksitleyici olarak kullanılır. Hidrojen peroksit, ıĢık varlğında suda organik 

maddeleri oksitleyebilen ve bozabilen oldukça reaktif hidroksil radikali (OH
.
) 

üretmektedir. H2O2'nin fotolizinin reaksiyon Ģeması ġekil 2.12‘deki gibi mümkündür. 

Reaksiyon Ģemasından, organik molekülleri indirgemesi için kullanılan H2O2'nin 

fotolizinden hidroksil radikallerinin üretildiği görülmektedir. Ayrıca H2O2 fotokataliz 

sırasında elektron tutucu olarak da görev alabilir. H2O2'nin elektron yakalama 

reaksiyonundan üretilen hidroksit iyonu da deliklerle (h
+
) reaksiyona girerek 

fotokatalizörün moleküler yörüngesindeki elektronların ve deliklerin rekombinasyonunu 

en aza indirebilir. Reaksiyon sırasında oluĢan süperoksit iyonu (O
2-
) organik molekülü 

oksitlemek için de kullanılabilir ancak hidroksil radikali kadar güçlü bir oksidan 

değildir (Saha vd. 2018).  

 

 

Solvotermal yöntemle sentezlenen Cu/Cu2O/CuO nanopartiküllerinin görünür ıĢık 

altında metilen mavisinin indirgenmesinde H2O2 varlığında fotokatalitik etkinliği, 50 ml 

10 ppm boya çözeltisine 50 mg katalizör ve 1 ml %30 H2O2 eklenerek incelenmiĢtir 

(Sorekine vd. 2022) . H2O2 yokluğunda katalizör ile 120‘da %46 indirgenme 

gözlemlenirken, H2O2 ilavesi ile bu oran %78‘e ulaĢmıĢtır. Öncelikle katalizör H2O2‘yi 

yüzeyine absorblamıĢ, ardından H2O2'nin katalitik ayrıĢmasıyla OH
.
 veya O2

.-
 serbest 

radikalleri üretilmiĢtir. Fakat OH
.
 radikalleri, organik boyaların etkili bozunmasından 

sorumlu olan baskın oksidasyon ajanıdır. 
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ġekil 2.12 H2O2'nin fotolizinin reaksiyon Ģeması (RH:Organik molekül) (Saha vd. 2018) 

 

Çizelge 2.3‘te farklı katalizörlerin farklı boyalarla fotokatalitik aktivitelerinin 

sonuçlarına bakıldığında H2O2 varlığında gerçekleĢtirilen deneylerde yüksek miktarda 

ve konsantrasyonda H2O2 kullanıldığı gözlemlenmiĢtir. Bu tez çalıĢması kapsamında 

gerçekleĢtirilen deneylerde literatürdeki çalıĢmalara göre oldukça az miktarda H2O2 

kullanılmasına rağmen oldukça iyi sonuçlar elde edilmiĢtir. Sentezlenen kompozitin 

literatürde ilk kez sentezlenmesi ve düĢük oranda H2O2 kullanımı ile bu tez çalıĢması 

özgün bir değere sahiptir. 
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3. MATERYAL ve YÖNTEM 

 

3.1 Materyal 

 

rGO ve NrGO temelli nanokompozitlerin baĢlangıç maddesi olarak kullanılan grafit 

oksit Grafen Kimya Sanayi ġti.‗den, grafen oksit sentezinde pH ayarlamada kullanılan 

amonyak (NH3) (% 28-30, w/w) Merck (Almanya) firmasından, rGO-Fe3O4 

nanokompozitinin sentezinde demir nitrat nonahidrat (Fe(NO3)3.9H2O), CuO 

nanotaneciklerinin sentezinde kullanılan bakır sülfat pentahidrat (CuSO4.5H2O) ve pH 

ayarlama ve indirgeyici ajan olarak kullanılan sodyum hidroksit (NaOH), indirgeyici ve 

azot kaynağı olarak kullanılan üre (CH4N2O), stabilizör olarak kullanılan sodyum asetat 

(C2H3NaO2), çözücü ve indirgeyici ajan olarak kullanılan etilen glikol, polidopamin 

(PDA) ile kaplamada temel bileĢen olan dopamin hidroklorür (C8H11NO2) ve metilen 

mavisi Sigma-Aldrich (Almanya) firmasından tedarik edilmiĢtir. SaflaĢtırmada 

kullanılan etanol (C2H5OH) Sigma-Aldrich (Almanya) firmasından,  deiyonize su (DI) 

(direnç 18.2 MΩ-cm) Young Lin aquaMAX-ultra cihazından (Güney Kore)  ve 

sentezlenen nanoyapıların bant özeliklerini belirlemek amacıyla Gamry marka 

Reference 3000 model potentiostat-galvanostat kullanılmıĢtır.  

 

3.2 Yöntem 

 

Tez çalıĢması kapsamında, indirgenmiĢ grafen oksit (rGO), azot katkılı indirgenmiĢ 

grafen oksit (NrGO), demir oksit (Fe3O4), bakır oksit (CuO), polidopamin (PDA) içeren 

nanokompozitlerin sentezi ve karakterizasyonu gerçekleĢtirilerek sentezlenen 

katalizörlerin fotokatalitik etkinliklerinin belirlenmesinden oluĢmaktadır. 

 

 

3.2.1 rGO-Fe3O4 nanokompozitinin sentezi 

 

rGO-Fe3O4 nanokompoziti grafen oksit (GO) ve demir nitrat nonahidratın 

(Fe(NO3)3.9H2O) solvotermal (etilen glikol) yöntem ile tek basamakta sentezlenmiĢtir. 

Grafit oksit (50 mg)  etilen glikolde 1 saat sonikasyon ile dağıtılmıĢtır. Ardından, farklı 
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oranlarda Fe(NO3)3.9H2O (100-400 mg) tuzu eklenerek 15 dk sonikasyona devam 

edilmiĢ ve sodyum asetat (C2H3NaO2) (0.75 M) eklenerek 90 dk manyetik karıĢtırıcı ile 

karıĢtırılmıĢtır. Tepkime, elde edilen homojen karıĢımın teflon astarlı paslanmaz çelik 

otoklava (ġekil 3.1) alınması ile 8 saat boyunca 200 ºC‘de gerçekleĢtirilmiĢtir. Tepkime 

sonunda otoklav soğutularak, rGO-Fe3O4 nanokompoziti magnet yardımıyla, su ve 

etanol ile safsızlıklar uzaklaĢtırıldıktan sonra 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur (Çıplak 

2020).  

 

 

Bu kapsamda Fe3O4 nanopartikülleri grafen oksit kullanılmadan ve NrGO-Fe3O4 

nanokompoziti de grafen oksit yerine sentezlenen NrGO kullanılarak aynı yöntemle 

hazırlanmıĢtır. 

 

 

ġekil 3.1 Teflon astarlı paslanmaz çelik otoklav 

 

 

3.2.2 rGO-Fe3O4-CuO nanokompozitinin sentezi 

 

CuO nanopartiküllerinin sentezi birlikte çöktürme yöntemi ile atmosfer ortamında 

deiyonize su ve baĢlangıç maddesi bakır sülfat pentahidrat (CuSO4.5H2O) kullanılarak 
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yapılmıĢtır. Homojen bir karıĢımın elde edilmesinin ardından NaOH (3M) ile pH 10-11 

ayarlanıp 95 ºC sıcaklıkta yağ banyosu içerisinde, geri soğutucu altında manyetik 

karıĢtırıcı ile 2 saat süreyle azot ortamında karıĢtırılarak tepkime gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Tepkime sonunda elde edilen ürün oda sıcaklığına soğutularak, deiyonize su ile 

yıkanarak 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur. Ardından 450 ºC‗de kalsine edilmiĢtir 

(Phiwdang vd. 2013, Luna vd. 2015, Vinothkumar vd. 2019, Muthuvel vd. 2020). 

 

 

rGO-Fe3O4-CuO nanokompoziti sentezlenen rGO-Fe3O4 yapısı üzerinde atmosfer 

koĢullarında indirgeyici ajan olarak sodyum hidroksitin (NaOH) kullanımı ile 

gerçekleĢtirilmiĢtir. Sentezlenen rGO-Fe3O4 nanokompoziti (50 mg) deiyonize su 

içerisinde 30 dk sonikasyon ile dağıtılmıĢtır. Farklı oranlarda bakır sülfat pentahidrat 

(CuSO4.5H2O) (25-100 mg) çözeltisi hazırlanarak 15 dk sonikasyona devam edilmiĢtir. 

Homojen bir karıĢımın elde edilmesinin ardından NaOH (3M) ile pH 10-11 ayarlanıp 95 

ºC sıcaklıkta yağ banyosu içerisinde, geri soğutucu altında mekanik karıĢtırıcı ile 2 saat 

süreyle azot ortamında karıĢtırılarak tepkime gerçekleĢtirilmiĢtir. Su ve etanol ile 

safsızlıklar uzaklaĢtırıldıktan sonra 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur.  Ardından 450 

ºC‗de kalsine edilmiĢtir (Muthuvel vd. 2020, Uma vd. 2021).  

 

 

Bu kapsamda NrGO-Fe3O4-CuO nanokompoziti de sentezlenen rGO-Fe3O4-CuO 

nanokompoziti ile aynı yöntem kullanılarak hazırlanmıĢtır. 

 

 

3.2.3 Azot katkılı indirgenmiĢ grafen oksitin sentezi 

 

NrGO, hidrotermal yöntemle azot kaynağı ve indirgeyici olarak üre (CH4N2O) 

kullanımı ile hidrotermal koĢulda aynı anda indirgenme ve azot ile katkılama yoluyla 

sentezlenmiĢtir. Grafit oksit (GO) deiyonize su içerisinde 1 saat boyunca amonyak 

(NH3) ile pH ayarlaması yapılarak grafen oksit elde edilmiĢtir. Ardından grafen oksitin 

200 kat oranında üre eklenmiĢ ve sonikasyona devam edilmiĢtir. Tepkime, elde edilen 

homojen karıĢımın teflon astarlı paslanmaz çelik otoklava alınması ile 12 saat boyunca 

180 ºC‘de gerçekleĢtirilmiĢtir. Tepkime sonunda otoklav soğutularak, deiyonize su ile 
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safsızlıklar uzaklaĢtırıldıktan sonra 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur (Çıplak 2020, 

AltınıĢık vd. 2022).   

 

3.2.4 NrGO-Fe3O4 nanokompozitinin sentezi 

 

Sentezlenen NrGO yüzeyinde, solvoternal ortamda Fe3O4 nanotanecikleri iki basamakta 

hidrotermal ve solvotermal yöntemler ile gerçekleĢtirilmiĢtir. Bu amaçla öncelikle 

hidrotermal yöntem ile sentezlenen NrGO (50 mg) etilen glikol içerisinde 1 saat 

sonikasyonda dağıtılmıĢtır. Elde edilen karıĢıma demir nitrat nonahidrat  

(Fe(NO3)3.9H2O) ve sodyum asetat (C2H3NaO2) (0.75 M) eklenerek 80 dk sonikasyona 

devam edilmiĢtir. Homojen karıĢım teflon astarlı paslanmaz çelik otoklavda 8 saat 

200ºC sıcaklıkta tutulmuĢtur. Tepkime, elde edilen homojen karıĢımın teflon astarlı 

paslanmaz çelik otoklava alınması ile 8 saat boyunca 200 ºC‘de gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Tepkime sonunda otoklav soğutularak, NrGO-Fe3O4 nanokompoziti magnet yardımıyla, 

su ve etanol ile safsızlıklar uzaklaĢtırıldıktan sonra 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur.  

 

 

3.2.5 NrGO-Fe3O4-PDA-CuO nanokompozitinin sentezi 

 

 

Hidrotermal ve solvotermal yöntem ile iki aĢamada sentezlenen, saflaĢtırılıp kurutulan 

NrGO-Fe3O4 (50mg) 1M Tris-HCl (pH:8.5) içerisinde sonikasyonda dağıtılmıĢtır. 

Ardından polidopamin (PDA) kaplama için baĢlangıç maddesi olan dopamin 

hidroklorür (C8H11NO2) eklenerek 1 saat boyunca karıĢtırılmıĢtır. Kaplama iĢlemi 

ardından deiyonize su ile yıkanarak 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur. NrGO-Fe3O4-

PDA (50 mg) yüzeyinde CuO nanopartiküllerinin sentezi için bakır sülfat pentahidrat 

(CuSO4.5H2O) çözeltisi hazırlanarak 15 dk sonikasyonda partiküller dağıtılmıĢ, 

homojen bir karıĢımın elde edilmesinin ardından NaOH (3M) ile pH 10-11 ayarlanıp 95 

ºC sıcaklıkta yağ banyosu içerisinde, geri soğutucu altında mekanik karıĢtırıcı ile 2 saat 

süreyle azot ortamında karıĢtırılarak kimyasal indirgenme tepkimesi gerçekleĢtirilmiĢtir. 

Tepkime sonunda oda sıcaklığına soğutularak, su ve etanol ile safsızlıklar 

uzaklaĢtırıldıktan sonra 60 ºC‗de vakumda kurutulmuĢtur. Ardından 450 ºC‗de kalsine 

edilmiĢtir. 
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3.3 Karakterizasyon 

 

Tez kapsamında sentezlenen nanokompozitler XRD (X-IĢını Kırınımı), SEM (Taramalı 

Elektron Mikroskobu), TEM (Geçirimli Elektron Mikroskobu), UV-görünür bölge 

spektrofotometresi (UV-VIS Spektrofotometresi), FTIR (Fourier DönüĢümlü Kızıl 

Ötesi Spektrometresi), XPS (X-IĢını Fotoelektron Spektroskopi) ve elementel analiz 

karakterizasyon yöntemleri ile karakterize edilmiĢtir. 

 

 

Sentezlenen nanoyapıların UV-görünür bölge analizi (SHIMADZU UV 1601) 200-1100 

nm dalga boyu aralığında gerçekleĢtirilmiĢtir. Sentezlenen nanotaneciklerin ve 

nanokompozitlein yapılarındaki fonksiyonel gruplar Fourier dönüĢümlü kızıl ötesi 

spektroskopisi (FTIR) analizi (SHIMADZU FTIR-8400 S) ile 400-4000 cm
-1

 dalga 

sayısı aralığında incelenmiĢtir. 

 

3.4 Nanokompozitlerin Fotokatalitik Aktivitelerinin Belirlenmesi 

 

Sentezlenen nanokompozitlerin fotokatalitik performansı ev yapımı bir test kabini ile 

(ġekil 3.2) belirlenmiĢtir. Fotokatalitik bozunmadan önce oda sıcaklığında boya 

çözeltisi ve katalizör adsorpsiyon-desorpsiyon dengesini sağlamak için karanlıkta 

karıĢtırılmıĢtır. KarıĢımın görünür ıĢık ile etkileĢtirilmesinden sonra, belirli zaman 

aralıklarında örnekler alınıp santrifüjlenerek ve boya moleküllerinin deriĢimi 

ultraviyole-görünür (UV-Vis) bölge spektrofotometresi ile analiz edilmiĢtir. Hazırlanan 

nanokompozitlerdeki bileĢen türü ve içeriğinin fotokatalitik aktiviteye etkisi 

incelenmiĢtir. 
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ġekil 3.2 Fotokatalitik deneylerin gerçekleĢtirildiği ev yapımı bir test kabini 

Metilen mavisi fotokatalitik bozunma kinetiği birinci derecede kinetik reaksiyon modeli 

(Pseudo-first-order kinetic reaction model) olarak ele alınabilir ve indirgemenin kinetik 

denklemi EĢitlik 3.1‘deki gibi yazılarak tepkimenin hız sabiti (k) belirlenebilir. 

Ardından ln(Ct/C0)-süre grafiği çizilir ve eğim hız sabitini verir (Rafique vd. 2020 

,Sorekine vd. 2022).  

 

ln (
Ct

C0
) =-kt……………………………………………………………….…………..( .1)                                                                                            

 

Ct: t anındaki MB deriĢimi (665 nm) 

C0: baĢlangıçtaki MB deriĢimi (665 nm) 

k: hız sabiti (dk
-1

) 

t: süre (dk) 

 

Bozunma verimliliği ise EĢitlik 3.2‘deki Ģekilde hesaplanmaktadır (Karuppannan vd. 

2021, Hitkari vd. 2022). 

 

  (%)=
C0-Ct

C0

                               (   ) 

 

Güç Kaynağı 

Görünür-LED IĢık 

Kaynağı 
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3.5 Nanokompozitlerin Bant Özeliklerinin Belirlenmesi 

 

UV-görünür bölge absorpsiyonu ile yarı iletken katalizörün elektronik yapısı ve enerji 

bantlarının iliĢkisi olduğu bilinmektedir. Örneklerin bant aralığı enerjileri UV-vis 

spektroskopisi kullanılarak Tauc grafikleri ile elde edilmiĢtir ve bu iliĢki EĢitlik 3.3‘te 

ifade edilmiĢtir. Buna göre hν (eV)‘e karĢı (αhν)
1/n 

grafiği çizilir ve y eksenin sıfır 

olduğu değerden x eksenindeki değer okunur ve bu değer bant aralığı değerini 

vermektedir (Baishya vd. 2018).   

 

αhν=A (hν-Eg)
n
…………………………………………………………………...…. (3.3) 

α: absorpsiyon katsayısı  

hν: gelen fotonun enerjisi  

n, malzemenin izin verilen veya yasaklanan geçiĢlere sahip olup olmadığını belirlemeye 

yardımcı olan bir tam sayıdır ve A bir sabittir.  

Doğrudan bant aralığı geçiĢi için 'n' tamsayı değeri 1/2 iken, dolaylı bant aralığı enerji 

geçiĢi için 2‘dir. 

Eg: bant aralığı enerjisi 

 

 

Nanokompozitlerin değerlik ve iletim bandı değerlerinin belirlenmesi amacıyla ise 

Gamry marka Reference 3000 model potentiostat-galvanostat kullanılarak üçlü elektrot 

sisteminde (KarĢıt elektrot: platin tel, referans elektrot: Ag/AgCl, çalıĢma elektrodu: 

camsı karbon elektrodu, 0.1 M Na2SO4 elektrolit çözeltisi) Mott-Schottky analizi 

gerçekleĢtirilmiĢtir (ġekil 3.3). Kullanılan denklem EĢitlik 3.4‘te verilmiĢtir 
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ġekil 3.3 Üçlü elektrot hücresi 

 

 

  
 

 

      
(      

   

 
)                        (   ) 

 

 : malzemenin dielektrik katsayısı 

ε0: boĢluğun geçirgenliği:8.854×10
−14 

Fcm
−1

 

e: elektron yükü 1.602×10
−19 

C 

E: uygulanan voltaj (V) 

Efb: flat bant potansiyeli (V)  

kB: Boltzmann sabiti 8.16×10
−5

 eV/K  

T: mutlak sıcaklık (K) 

NA: alıcı konsantrasyonu (cm
−3

) 

 

 

Gamry marka Reference 3000 model potentiostat-galvanostattan alınan V vs 

Ag/AgCl‘ye karĢı 1/C
2
 grafiğinden 1/C

2
 değerinin sıfır olduğu noktadan E değeri 

okunur ve Efb hesaplanır. Referans elektrot Ag/AgCl olduğu için bu değer V vs NHE 

elektrodu cinsinden yazılmalıdır. Hesaplanan değerin 0.197 fazlası bu değeri 

vermektedir. n-type yarıiletkenler için; Efb değerinin 0.1 eksiği ECB değerinin verirken, 

p-type yarıiletkenler için; Efb değerinin 0.3 fazlası EVB vermektedir. Tauc grafiği ile 
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bulunan bant aralığı enerjisi (Eg) ile ECB ve EVB değerleri hesaplanabilir. Ayrıca 

sentezlenen maddenin değerlik ve iletim bandının metilen mavisinin redoks 

potansiyellerine göre konumları indirgenmenin gerçekleĢmesinin bir göstergesidir. 

Buna göre sentezlenen malzemelerin iletim bandı değerinin, metilen mavisinin 

indirgenme potansiyelinden (O2/
.
O2

-
) (−0.33 V vs. NHE; pH=7) daha negatif ve/veya 

değerlik bandının, metilen mavisinin oksitlenme potansiyelinden (OH
−
/˙OH) (+1,9 V 

vs. NHE; pH=7) daha pozitif ve aynı zamanda değerlik bandındaki deliklerin H2O 

oksitlemesi ile oluĢan ˙OH radikallerinin (˙OH/H2O) redoks potansiyeli değerinden 

(+2.73 V vs. NHE;  pH=7) daha pozitif olması gerekmektedir. Böylece süperoksit ve 

hidroksil radikallerinin oluĢtuğu ve boyanın gideriminde rol aldığı söylenebilir.  
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4. BULGULAR VE TARTIġMA 

 

 

4.1 rGO-Fe3O4 Nanokompozitinin Sentezi 

 

 

rGO-Fe3O4 yapısının sentezinde farklı GO (grafen oksit)/Fe tuzu oranlarında deneyler 

gerçekleĢtirilmiĢ ve farklı oranlarda Fe3O4 nanopartikülleri içeren nanokompozitler elde 

edilmiĢtir. Bu amaçla rGO-Fe3O4 nanokompoziti solvotermal yöntem ile sentezlenen 

Fe3O4 nanotanecikleri, indirgenmiĢ grafen oksit (rGO) ve tek basamakta elde edilen 

rGO-Fe3O4 nanokompozitinin UV-görünür bölge spektrumları ġekil 4.1‗de verilmiĢtir.  

 

 

Fe3O4 nanotaneciklerinin spekturumuna bakıldığında 330-450 nm bölgesinde geniĢ bir 

absorpsiyon bandı göstermektedir (Radoń vd. 2017). Grafen oksitin spektrumunda 230 

nm‘de bulunan aromatik C-C bağlarının π→π* geçiĢlerinden kaynaklanan ve 300 nm 

civarında bulunan omuz Ģeklinde C=O bağlarının n→ π* geçiĢleri nedeniyle oluĢan iki 

pik bulunmaktadır. Grafen oksidin solvotermal yöntemle indirgenmesi ile sentezlenen 

rGO için omuz Ģeklindeki pikin kaybolduğu ve 270 nm‘de aromatik C-C bağlarının 

π→π* geçiĢine ait karakteristik pikine ait omuz Ģeklinde bir pik oluĢturduğu 

gözlemlenmiĢ ve 230 nm dalga boyundaki pikin 270 nm civarına kaydığı 

gözlemlenmiĢtir. rGO-Fe3O4 nanokompozitine UV-görünür bölge spektrumunda rGO‗e 

ait 270 nm‗deki karakteristik pik kaybolmuĢtur ancak Fe3O4 yapısına ait band 

mevcuttur. 

 

 

ġekil 4.2‗de farklı rGO:Fe3O4 oranlarında (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu 1:2-1:8) 

hazırlanmıĢ olan rGO-Fe3O4 nanokompozitlerinin UV-görünür bölge spektrumları 

verilmiĢtir. Fe tuzu oranı arttıkça Fe3O4 yapısına ait band belirgin hale gelmiĢtir. Her üç 

örnekte de rGO yapısına ait 270 nm‘deki karakteristik pik kaybolmuĢtur. Bu durum 

grafen yüzeyinin neredeyse tamamen Fe3O4 nanotanecikleri tarafından kaplanmıĢ 

olabileceğini göstermektedir. 
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ġekil 4.1 a) GO ve rGO, b) Fe3O4 nanopartiküllerinin ve rGO-Fe3O4 (1:8) 

nanokompozitinin UV-görünür bölge spektrumları 

 

ġekil 4.2 Farklı rGO:Fe3O4 oranlarında (1:2-1:8) (mg GO: mg Fe(NO3)3.9H2O; 1:2-1:8) 

hazırlanmıĢ olan nanokompozitlerin UV-görünür bölge spektrumları 
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ġekil 4.3‗te ise Fe3O4 nanotaneciklerinin, rGO-Fe3O4 (1:4) (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O 

tuzu 1:4) ve rGO-Fe3O4 (1:8) (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu 1:8) 

nanokompozitlerinin FTIR spektrumları verilmiĢtir. rGO-Fe3O4 nanokompozitlerinin 

Fe3O4 nanotaneciklerine ait 580 cm
-1
‘deki karakteristik Fe-O bağı piki bulunduğu 

gözlemlenmiĢtir.  

 

 

 

ġekil 4.3 Fe3O4 nanopartiküllerinin, rGO- Fe3O4 (1:8) ve rGO-Fe3O4 (1:4) 

nanokompozitlerinin FTIR spektrumu  

 

 

ġekil 4.4‗te Fe3O4 ve rGO-Fe3O4 örneklerinin örneklerinin XRD kırınım desenleri 

verilmiĢtir. Nanokompozitlerin XRD kırınım desenlerinde sırasıyla 30.34⁰ , 35.38⁰ , 

43.36⁰ , 53.84⁰ , 57.16°, 62.73° ve 74.37⁰ ‘de bulunan pikler Fe3O4 nanotaneciklerinin 

(220), (311), (400), (422), (511), (440) ve (622) kristal düzlemlerini ifade etmektedir. 

rGO-Fe3O4 örneğinin XRD kırınım deseninde ise Fe3O4‘e ait pikler gözlemlenmiĢtir. Bu 

durumda yüzeyde taneciklerin oluĢtuğu söylenebilir (Çıplak 2020).  
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ġekil 4.4 a) Fe3O4 ve b) rGO- Fe3O4 örneklerinin XRD kırınım desenleri 

 

 

ġekil 4.5 , ġekil 4.6 ve ġekil 4.7‗de sırasıyla rGO, Fe3O4 ve rGO-Fe3O4 örneklerinin 

SEM görüntüleri verilmiĢtir. rGO‗ya ait SEM görüntülerinde indirgenmiĢ grafen oksit 

tabakalarının kıvrımları ve kenar kısımları açıkça görülmektedir (ġekil 4.5). ġekil 4.6‗te 

etilen glikol ortamında solvotermal yöntemle sentezlenmiĢ olan Fe3O4 

nanotaneciklerinin SEM görüntüleri verilmiĢtir. Sentezlenen Fe3O4 nanotaneciklerinin 

200-400 nm tanecik boyutuna sahip olduğu belirlenmiĢtir. Solvotermal yöntemle tek 

basamakta sentezlenen rGO-Fe3O4 örneğinin SEM görüntüleri incelendiğinde (ġekil 

4.7) indirgenmiĢ grafen oksit tabakalarının kıvrımları ve grafen tabakası üzerinde Fe3O4 

nanotanecikleri görülmektedir. rGO yüzeyinde Fe3O4 nanotaneciklerinin boyutlarının 
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daha küçük olduğu görülmektedir. rGO‘nun oksijenli fonksiyonel gruplar içermesi ve 

geniĢ yüzey alanına sahip olması Fe iyonları ile etkileĢimini artırması nedeniyle 

taneciklerin boyutlarının küçülmesine neden olmuĢtur.  

 

 

 
 

ġekil 4.5 Solvotermal yöntemle sentezlenen rGO yapısının SEM görüntüsü 

 

 

 
 

ġekil 4.6 Solvotermal yöntemle sentezlenen Fe3O4 nanopartiküllerinin SEM görüntüsü 
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ġekil 4.7 Solvotermal yöntemle tek basamakta sentezlenen rGO-Fe3O4 

nanopartiküllerinin SEM görüntüsü 

 

 

4.2 rGO-Fe3O4-CuO Nanokompozitinin Sentezi 

 

Birlikte çöktürme yöntemi ile atmosfer ortamında sentezlenen CuO nanopartiküllerinin 

UV-görünür bölge spektrumları ġekil 4.8‗de verilmiĢtir. Literatür ile uyumlu olarak 

CuO nanotaneciklerinin spektrumunda 300-350 nm'de merkezlenen geniĢ bir tepe 

noktası ile CuO nanotaneciklerinin karakteristik absorpsiyon bandı gözlemlenmiĢtir 

(Zhao vd. 2011).  

 

 

Metal oksit nanotaneciklerinin FTIR spektrumunda metal-oksijen bağları 400-1000 nm 

arasında gözlemlenmektedir (Vinothkumar vd. 2019). ġekil 4.9‘da CuO 
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nanotaneciklerine ait FTIR spektrumuna bakıldığında ise 494 cm
-1 

ve 602 cm
-1
‘de Cu-O 

bağına ait iki pik gözlemlenmiĢtir.  

 

 
ġekil 4.8 CuO nanopartiküllerinin UV-görünür bölge spektrumu 

 
ġekil 4.9 CuO nanopartiküllerinin FTIR spektrumu 

 

 

Atmosferik ortamda sentezlenen CuO nanopartiküllerinin SEM görüntüleri ġekil 

4.10‘da verilmiĢtir. Görüntülerden de görüleceği üzere çubuk ve iğnemsi yapıdaki CuO 

nanotanecikleri bir araya gelerek çiçek görüntüsü elde edilmiĢtir ve herhangi bir 

yüzeyde sentezlenmediği ve stabilizör kullanılmadığı için aglomerayona uğramıĢtır. 

ġekil 4.11‘de ise CuO taneciklerine ait XRD kırınım deseni görülmektedir. ġekil‘de 

görüldüğü üzere 2θ=32.9°, 35.9°, 39.2°, 49.2°, 53.7°, 58.5°, 61.9°, 66.5°, 68.6°, 72.71° 

ve 75.3°‘de bulunan pikler CuO nanopartiküllerinin XRD kırınım desenini 

oluĢturmaktadır. Bu karakteristik pikler, monoklinik kristal yapıyı göstermektedir. 35.5° 

ve 38.7°‘deki pikler belirgin ve en keskin piklerdir (Bouazizi vd. 2015, Manyasree vd. 

2017, Zhu vd. 2018, Koteeswari vd. 2022) 
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ġekil 4.10 CuO nanopartiküllerinin SEM görüntüsü 

 

 
 

ġekil 4.11 CuO nanopartiküllerinin XRD kırınım deseni 

 

 

ġekil 4.12‗de rGO-Fe3O4 (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu 1:8), rGO-Fe3O4-CuO 

(1:8:1) (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, 1:8, mg rGO-Fe3O4:mg CuSO4.5H2O tuzu, 
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CuSO4.5H2O tuzu, 1:1) ve   rGO-Fe3O4-CuO (1:2:1) (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, 

1:2, mg rGO-Fe3O4:mg CuSO4.5H2O tuzu, 1:1) nanokompozitlerinin UV-görünür bölge 

spektrumu yer almaktadır. Solvotermal yöntemle tek basamakta sentezlenen rGO-Fe3O4 

nanokompoziti geniĢ bir absorpsiyon bandı gösterirken, CuO nanopartikülleri ile 

kaplanan rGO-Fe3O4 nanokompoziti ise CuO nanotaneciklerinde gözlemlenen 300-350 

20 30 40 50 60 70 80

ġ
id

d
et

 

2θ (derece) 



51 

 

nm‘deki geniĢ tepe noktasına sahiptir. Böylece, rGO-Fe3O4 yüzeyinin baĢarılı bir 

Ģekilde CuO nanotanecikleri ile kaplandığı söylenebilir. 

 

 

 
ġekil 4.12 a)rGO- Fe3O4 (1:2) ve rGO- Fe3O4-CuO (1:2:1), b)rGO- Fe3O4 (1:4) ve rGO- 

Fe3O4-CuO (1:4:1) ve c)rGO- Fe3O4 (1:8) ve rGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) 

nanokompozitlerinin UV-vis spektrumu  
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rGO-Fe3O4-CuO (1:2:1), rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) 

örneklerinin SEM görüntüleri ġekil 4.13-ġekil 4.15‘te görülebilir.  

Üç örnek için de yüzeyin CuO nanotanecikleri ile kaplandığı görülebilir. Fe3O4 oranı 

arttıkça yüzeydeki Fe3O4 nanotanecikleri arttığı gözlemlenmiĢtir. 

 

 

  

 
 

ġekil 4.13 rGO- Fe3O4-CuO (1:2:1) örneğinin SEM görüntüsü  
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ġekil 4.14 rGO- Fe3O4-CuO (1:4:1) örneğinin SEM görüntüsü 

 

 
 

ġekil 4.15 rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin SEM görüntüsü 

 

 

ġekil 4.16 farklı Cu tuzu miktarı oranları ile (rGO-Fe3O4-CuO (1:8:0.5-1:8:2)) (mg 

GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, 1:8, mg rGO-Fe3O4:mg CuSO4.5H2O tuzu, 1:0.5-1:2) 

hazırlanmıĢ olan rGO-Fe3O4-CuO nanokompozitlerinin UV-görünür bölge spektrumları 

verilmiĢtir. Her üç örnek de CuO nanotaneciklerinde gözlemlenen 300-350 nm‘deki 

geniĢ tepe noktasına sahiptir. 
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ġekil 4.17‗de CuO nanotaneciklerine ait FTIR spektrumuna bakıldığında 494 cm
-1

 ve 

602 cm
-1
‘de Cu-O bağına ait iki pik gözlemlenmiĢtir. rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) (mg 

GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, 1:8, mg rGO-Fe3O4:mg CuSO4.5H2O tuzu, 1:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:8:2) (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, 1:8, mg rGO-Fe3O4:mg 

CuSO4.5H2O tuzu, 1:2)FTIR spektrumları benzer özeliklere sahipken Fe-O bağı pikinin 

CuO pikleri ile aynı bölgede olmasından kaynaklı daha geniĢ piklere sahiptir. 

 

 

 
ġekil 4.16 Farklı rGO-Fe3O4-CuO oranlarında (1:8:0.5-1:8:2) hazırlanmıĢ olan 

nanokompozitlerin UV-görünür bölge spektrumları 

 

 
ġekil 4.17 a) CuO nanopartiküllerinin, c) rGO- Fe3O4-CuO (1:1) nanokompozitinin ve 

c) rGO- Fe3O4-CuO (1:2) FTIR spektrumu  
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ġekil 4.18‘de rGO-Fe3O4-CuO (1:8:0.5-1:8:2) örneklerinin XRD kırınım desenlerine 

bakıldığında CuO oranın artması ile CuO pikleri belirgin hale gelmiĢtir. Bu durum 

tepkime ortamına eklenen CuSO4 tuzu miktarının artması ile birlikte kompozit 

yüzeyindeki CuO miktarının arttığına iĢaret etmektedir. Aynı zamanda Fe3O4 kırınım 

deseni ile CuO kırınım deseni birçok noktada kesiĢmektedir. Bu nedenle XRD analizi 

ile iki metal oksidin ayrıĢtırılması zorlaĢmıĢtır. CuO oranın en az olduğu örnekte 

çakıĢmalar dıĢında CuO kırınım desenine rastlanamamıĢtır. 

 

 

 

 

 
ġekil 4.18 rGO- Fe3O4,  rGO- Fe3O4-CuO (1:8:0.5-1:8:2) örneklerinin XRD kırınım 
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ġekil 4.19-4.21 ‗de görüldüğü üzere rGO-Fe3O4-CuO (1:2:1), rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) 

ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneklerine benzer Ģekilde (ġekil 4.13-4.15) oranların 

değiĢmesi ile SEM görüntülerinde değiĢim gözlemlenmiĢtir. CuO oranının artması ile 

XRD analizi ile de uyumlu olarak CuSO4 miktarının artması ile birlikte rGO-Fe3O4 

yüzeyindeki CuO miktarının arttığı belirlenmiĢ olup rGO nanotabakaları ve Fe3O4 

nanotaneciklerinin gözlemlenmesi zorlaĢmıĢtır. Üç örnek için de grafen, CuO ve Fe3O4 

nanotanecikleri SEM görüntülerinde görülebilir. rGO-Fe3O4-CuO nanokompozit 

örneklerinin karakterizasyonuna yönelik çalıĢmalar nanokompozitin baĢarıyla üretilmiĢ 

olduğunu ortaya koymaktadır. 

 

 

 
 

ġekil 4.19 rGO- Fe3O4-CuO (1:8:0.5) örneğinin SEM görüntüsü  
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ġekil 4.20 rGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin SEM görüntüsü 

 

 
 

ġekil 4.21 rGO- Fe3O4-CuO (1:8:2) örneğinin SEM görüntüsü 

 

 

4.3 NrGO-Fe3O4-CuO Nanokompozitinin Sentezi 
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yapılmıĢtır. Bu amaçla hidrotermal yöntemle sentezlenen NrGO yapısının UV-görünür 

bölge spektrumu ġekil 4.22‗de verilmiĢtir. NrGO yapısının spektrumuna bakıldığında 

solvotermal yöntemle sentezlenen rGO yapısı ile benzer Ģekilde (Ģekil 4.1) 270 nm‘de 

aromatik C-C bağlarının π→π* geçiĢine ait karakteristik pikine ait omuz Ģeklinde bir 

pik oluĢturduğu gözlemlenmiĢtir. 

 

ġekil 4.23‗te ise GO ve NrGO yapısının FTIR spektrumu verilmiĢtir. 1550 cm
-1

 ve 1110 

cm
-1

 dalga sayısında bulunan ve sırasıyla C=N ve C-N titreĢimlerine karĢılık gelen 

piklerin varlığı, oksijenli fonksiyonel grupların azaltıldığı ve azotla katkılanmanın 

baĢarıyla gerçekleĢtiğini ortaya koymaktadır (Çıplak 2020).  

 

 

 
ġekil 4.22 Hidrotermal yöntem ile sentezlenen NrGO yapısının UV-görünür bölge 
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ġekil 4.23 GO ve NrGO yapısının FTIR spektrumu 

 

 

ġekil 4.24‘te GO ve NrGO yapısının XRD kırınım deseni görülmektedir. GO kırınım 

deseni 10.74⁰ ‘te Ģiddetli bir pik verirken, NrGO yapısında ise 24.6°‘de yayvan bir pik 

oluĢtuğu gözlenmiĢtir. NrGO‘nun baĢarılı bir Ģekilde sentezlendiği söylenebilir. GO 

yapısına ait pik grafen tabakaları arasındaki uzaklığın 0.822 nm olduğunu gösterirken, 

NrGO yapısı için bu değer 0.361‘dir. Tabakalar arasındaki uzaklığın azalması oksijenli 

fonksiyonel grupların azaltıldığını göstermektedir. 
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rGO ve NrGO yapıları birbirlerine oldukça benzer yapılardır. Bu nedenle NrGO‘ya ait 

SEM görüntülerine bakıldığında (ġekil 4.25) benzer Ģekilde tabakaların kıvrımları ve 

kenar kısımları açıkça görülmektedir.  

 

 
ġekil 4.24 NrGO örneğinin XRD kırınım deseni  

 

 

 
 

ġekil 4.25 Hidrotermal yöntemle sentezlenen NrGO yapısının SEM görüntüsü 
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pirolik ve grafitik) ile ilgili gibi analizler yapılması gerekmektedir. Bu nedenle 

elementel analiz ve XPS analizi gerçekleĢtirilmiĢtir. 
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Elementel analiz sonucuna göre NrGO örneğinin C, H, N ve O atomlarının bileĢimleri 

sırasıyla %74.88, %3.13,  %9.33 ve %12.66 olduğu saptanmıĢtır. Örnekteki C/O ve C/N 

oranı sırasıyla 5.92 ve 8.03 değerlerindedir. GO için C, H ve O atomlarının bileĢimleri 

sırasıyla %54.64, %1.98 ve %43.38 olduğu tespit edilmiĢtir. GO‘nun yapısındaki C/O 

oranı ise 1.26 değerindedir. NrGO yapısındaki C/O oranı artmıĢ ve oksijen oranı 

yapıdaki oksijenli fonksiyonel grupların büyük oranda azaltıldığını göstermektedir. 

Ayrıca elementel analiz ile grafen yapısının baĢarıyla N atomu ile katkılandığı 

görülmektedir. Ancak N atomunun grafen tabakasına nasıl bağlandığı ve C atomu ile 

hangi bağları oluĢturduğunun anlaĢılması için NrGO örneğinin XPS analizi 

gerçekleĢtirilmiĢtir.  

 

 

ġekil 4.26‗da NrGO örneğinin XPS analizi sonucu elde edilen olan survey spektrumları, 

verilmiĢtir. XPS spektrumundan görüldüğü üzere 400 eV‘de N1s pikleri oluĢması 

grafen tabakalarının azot ile baĢarıyla katkılanmıĢ olduğunu göstermektedir. 

 

 

N atomlarının grafen tabakalarındaki azot bağları türleri ve karbon bağlarının 

katkılanmasını incelemek için XPS analizlerinin C1s spektrumları incelenmiĢtir. ġekil 

4.27‗de NrGO örneğinin XPS C1s ve N1s spektrumları verilmiĢtir. XPS C1s spektrumu 

tepkime sonrasında oksijenli fonksiyonel grupların piklerinin büyük oranda azaldığını 

göstermektedir. 285.4 eV‗de C-N bağına ait pik grafen yapısına N atomunun baĢarıyla 

katkılandığını göstermektedir. 

 

 

ġekil 4.28‘de N atomunun bağlanma türlerinin belirlenmesi için XPS N1s spektrumu 

incelenmiĢtir. N1s spektrumunda 398.2 eV piki piridinik-N, 399.2 eV piki pirolik-N ve 

4011. eV piki grafitik-N‗a karĢılık gelmektedir. Zayıf bir pik olan 403.1 eV‗de bulunan 

pik ise N-O bağlarının oluĢumu sonucunda ortaya çıkmıĢtır (Çıplak 2020). Bu yapıların 

varlığı grafen tabakalarının baĢarıyla N ile katkılandığını göstermektedir. 
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ġekil 4.26 NrGO örneğinin XPS analizi survey spektrumu 

 

 

ġekil 4.27 NrGO örneğinin XPS C1s spektrumu 
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ġekil 4.28 NrGO örneğinin XPS N1s spektrumu 

 

 

NrGO, sentezlenen NrGO üzerine solvotermal yöntemle Fe3O4 nanotaneciklerinin 

çöktürülmesi ile elde edilen NrGO-Fe3O4 (1:8) ve rGO-Fe3O4 (1:8) nanokompozitinin 

UV-görünür bölge spektrumları ġekil 4.29‗da verilmiĢtir. NrGO-Fe3O4 (1:8) 

nanokompozitinin UV-görünür bölge spektrumunda rGO yapısına benzer Ģekilde 

NrGO‗e ait 270 nm‗deki karakteristik pik kaybolmuĢtur ancak Fe3O4 yapısına ait band 

mevcuttur. Böylece NrGO yüzeyinin Fe3O4 nanotanecikleri ile kaplandığı söylenebilir.  

 

 

ġekil 4.30‗da ise Fe3O4 nanotaneciklerinin, NrGO- Fe3O4 (1:8) nanokompozitinin ve 

NrGO yapısının FTIR spektrumları verilmiĢtir. NrGO-Fe3O4 nanokompozitinde, NrGO 

yapısına ait 1550 cm
-1

 ve 1110 cm
-1

 dalga sayısında bulunan piklerin ve Fe3O4 

nanotaneciklerine ait 580 cm
-1
‘deki karakteristik Fe-O bağı pikin bulunduğu 

gözlemlenmiĢtir. Böylece NrGO-Fe3O4 nanokompozitinin baĢarıyla sentezlendiği 

söylenebilir. 
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ġekil 4.29 NrGO, rGO- Fe3O4 (1:8) ve NrGO- Fe3O4 (1:8) nanokompozitinin UV-

görünür bölge spektrumu  

 

 

 
ġekil 4.30 NrGO, Fe3O4 nanopartiküllerinin ve NrGO- Fe3O4 (1:8) nanokompozitinin 

FTIR spektrumu  

 

 

rGO ve NrGO yapıları da birbirine benzer özelik göstermektedir. Bu nedenle NrGO 

Fe3O4 yapısına ait SEM görüntülerinde (ġekil 4.31) benzer Ģekilde grafen yüzeyi açıkça 

görülmekte ve Fe3O4 nanotanecikleri gözlemlenmiĢtir. Tek baĢına sentezlenen Fe3O4 

nanotanecikleri, stabilizör ya da geniĢ yüzey alanına sahip malzemeler 

kullanılmadığında agglomerasyon eğilimi nedeniyle çok daha büyük boyuta sahip 
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tanecikler oluĢtururken NrGO yüzeyinde daha küçük boyutta nanotanecikler 

oluĢturmuĢtur. 

 

 
 

ġekil 4.31 Hidrotermal ve solvotermal yöntemle sentezlenen NrGO- Fe3O4 yapısının 

SEM görüntüsü 

 

 

ġekil 4.32‗de rGO-Fe3O4 ve NrGO-Fe3O4 örneklerinin XRD kırınım desenleri 

verilmiĢtir. Nanokompozitlerin XRD kırınım desenlerinde pikler Fe3O4 

nanotaneciklerine ait kırınım desenleri bulunmaktadır. Bu durumda yüzeyde 

taneciklerin oluĢtuğu söylenebilir. NrGO‘ya ait yayvan pik ise yüzeydeki Fe3O4 

nanotaneciklerinin kırınım deseni nedeniyle gözlemlenememiĢtir. 
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ġekil 4.32 rGO- Fe3O4 ve NrGO- Fe3O4 örneklerinin XRD kırınım desenleri 

 

 

NrGO-Fe3O4 (1:8) yapısı üzerine atmosferik ortamda Cu tuzunun çöktürülmesiyle 

sentezlenen NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) nanokompozitinin UV-görünür bölge spektrumu 

ġekil 4.33‗te verilmiĢtir. rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) yapısına benzer Ģekilde oluĢmuĢ ve 

CuO‘ya ait pikler gözlemlenmiĢtir. ġekil 4.34‗te NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) 

nanokompozitine ait FTIR spektrumuna bakıldığında Cu-O bağına ait pikler 

gözlemlenmiĢ ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) nanokompoziti ile benzer özeliklere sahip 

olması ile birlikte aynı Ģekilde Fe-O bağı pikinin CuO pikleri ile aynı bölgede 

olmasından kaynaklı daha geniĢ piklere sahiptir. 
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ġekil 4.33 NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin UV-görünür bölge spektrumu 

 

ġekil 4.34 rGO- Fe3O4-CuO (1:8:1), NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve NrGO-Fe3O4 (1:8) 

nanokompozitlerinin FTIR spektrumu 

 

 

NrGO-Fe3O4 ve NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneklerinin XRD kırınım desenleri (ġekil 

4.35) rGO-Fe3O4 ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örnekleri ile benzer yapıda gözükmektedir. 

CuO‘ya ait 38.7
o
‘deki pik NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) yapısında da gözlemlenmiĢtir. 

ġekil 4.36‗da NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğine benzer 

Ģekilde (ġekil 4.14) grafen yapısı üzerinde Fe3O4 ve CuO nanotaneciklerinin varlığı 

SEM görüntülerinde görülebilir. 
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ġekil 4.35 NrGO- Fe3O4,  NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) örneklerinin XRD kırınım 

desenleri 
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ġekil 4.36 NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin SEM görüntüsü 

 

4.4 NrGO-Fe3O4-PDA-CuO Nanokompozitinin Sentezi 

 

 

Hidrotermal ve solvotermal yöntem ile iki aĢamada sentezlenen NrGO-Fe3O4 yüzeyi 

PDA ile kaplandıktan sonra NrGO-Fe3O4-PDA yapısı elde edilmiĢ ve yüzeyinde CuO 

nanopartikülleri sentezlenmiĢtir. NrGO-Fe3O4-PDA-CuO nanokompozitinin UV-

görünür bölge spektrumu ve FTIR spektrumu sırasıyla ġekil 4.37 ve ġekil 4.38‘de 

verilmiĢtir. Spektrumlarda görüldüğü üzere bu karakterizasyon yöntemleri ile PDA 

varlığı gözlemlenememiĢtir. PDA ile kaplanan örnek NrGO-Fe3O4-CuO yapısı ile aynı 

sonuçları vermektedir. Her iki örneğin de yüzeyinde CuO nanopartiküllerinin olması bu 

sonuçları ortaya çıkardığını düĢündürmektedir. 
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ġekil 4.37 NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve NrGO-Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) 

nanokompozitlerinin UV-görünür bölge spektrumu 

 

 
ġekil 4.38 NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) ve NrGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) 

nanokompozitlerinin FTIR spektrumu 

 

 

ġekil 4.39‘da NrGO-Fe3O4 yapısının yüzeyinde PDA ve tüm yapının üzerinde CuO 

nanotaneciklerinin görüldüğü SEM görüntüsü görülmektedir. Aynı Ģekilde NrGO-

Fe3O4-CuO yapısına benzer görüntüler elde edilmiĢtir. ġekil 4.40‘ta sentezlenen 

yapıların TEM görüntüleri verilmiĢtir. Burada Fe3O4 nanotaneciklerinin yüzeyini 

kaplayan PDA yüzeyi gözlemlenmiĢtir. 
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ġekil 4.39 NrGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) örneğinin SEM görüntüsü 

 

 
ġekil 4.40 a)  rGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1), b) NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) ve c) ve d) 

NrGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) örneklerinin TEM görüntüsü 
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ġekil 4.41 a)  rGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1), b) NrGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) ve c) ve d) 

NrGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) örneklerinin TEM görüntüsü (devam) 

 

 

4.5 Fotokatalitik Etkinliğin Belirlenmesi 

 

 

4.5.1 rGO-Fe3O4-CuO örneklerinin fotokatalitik etkinliğinin belirlenmesi 

 

 

Metilen mavisi boya gideriminin fotokatalitik olarak incelenmesi için farklı oranlarda 

sentezlenmiĢ olan rGO-Fe3O4-CuO ve NrGO-Fe3O4-CuO nanokompozitleri 

kullanılmıĢtır. Fotokalitik denemelerde; boya deriĢimi 10 ppm, çözelti hacmi 40 ml, 150 

mA değerine ayarlanıp ıĢık Ģiddeti 570 W/m
2
, oda sıcaklığı ve katalizör miktarı 10 mg 

olarak sabit tutulmuĢtur. 

 

 

Nanokompozitlerin fotokatalitik aktiviteleri belirlenirken öncelikle 180 dk boyunca 

metilen mavisi ile LED ıĢık etkileĢimi incelenmiĢtir. Buna göre metilen mavisi %33 

oranında indirgenmiĢtir.  Ardından metilen mavisi çözeltisine farklı oranlarda H2O2 (20 

ve 80 µl, %30, w/w) ilavesi yapılarak LED ıĢık altında yalnızca H2O2‘nin etkisi 

incelenmiĢtir. Sonuçlara bakıldığında (ġekil 4.41-ġekil 4.42) H2O2 miktarının 

artmasıyla indirgenme artmıĢ sırasıyla %44 ve %54 indirgenme gözlemlenmiĢtir.  

Sonuçlara göre katalizör etkinliğinin gözlemlenebilmesi için en uygun H2O2 miktarının 

20 µl olduğuna karar verilmiĢ ve H2O2 ilavesi yapılarak gerçekleĢtirilen deneylerde bu 

miktar kullanılmıĢtır. Ayrıca karanlıkta da 20 µl H2O2 varlığında deney 

c) d) 

NrGO Fe
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gerçekleĢtirilmiĢtir. Sonuçlar ġekil 4.43-ġekil 4.44‘te görüldüğü üzere karanlık ortamda 

indirgenme gözlemlenmezken ıĢık varlığında indirgenme gerçekleĢmektedir. 

 

 

ġekil 4.42 LED ıĢık altında katalizörsüz ortamda ve H2O2 (20 µl) varlığında metilen 

mavisinin fotokatalitik indirgenme UV-görünür bölge spektrumu 
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ġekil 4.43 LED ıĢık altında katalizörsüz ortamda ve H2O2 (20 µl) varlığında metilen 

mavisi fotokatalitik indirgenmesi C/C0‘a karĢı zaman grafiği 
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ġekil 4.44 Karanlık ve LED ıĢık altında katalizörsüz ortamda ve farklı miktarlarda H2O2 

(20 ve 80 µl, %30) varlığında metilen mavisinin fotokatalitik indirgenme 

UV-görünür bölge spektrumu 

 

 

ġekil 4.45 Karanlık ve LED ıĢık altında katalizörsüz ortamda ve farklı miktarlarda H2O2 

(20 ve 80 µl, %30) varlığında metilen mavisi fotokatalitik indirgenmesi 

C/C0‘a karĢı zaman grafiği 
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Sentezlenenen nanokatalizörlerin etkinliğinin belirlenmesi amacıyla öncelikle farklı 

oranlarda hazırlanan fotokatalizörlerin etkinliği incelenmiĢ ve sonuçlara göre sentezlere 

yön verilmiĢtir. Bu amaçla öncelikle rGO içeren örneklerle deneyler gerçekleĢtirilmiĢ 

ardından en iyi sonucun elde edildiği örnek NrGO ile hazırlanarak aktivitesi 

incelenmiĢtir.  

 

 

Öncelikle rGO-Fe3O4-CuO nanokompozitinin sabit rGO-Fe3O4, (1:8) oranında, sabit 

katalizör miktarında (10 mg), sabit boya deriĢiminde (10 ppm) ve farklı oranlarda Cu 

tuzu içeren örneklerinin (1:8:0.5-1:8:2) LED ıĢık altında metilen mavisi içerisinde H2O2 

ilavesi yapılarak 180 dk boyunca fotokatalitik aktiviteleri incelenmiĢtir. rGO--Fe3O4, 

(1:8) yapısı ile MB‘nin LED ıĢık altındaki değerleri karĢılaĢtırıldığında rGO--Fe3O4, 

(1:8) yapısının fotokatalitik aktivite göstermediği belirlenmiĢtir (ġekil 4.45). ġekil 

4.46‘da görüldüğü üzere en iyi sonucun %88 indirgenme ile rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) 

örneğinde olduğu gözlemlenmiĢtir. Bu nedenle kompozitte CuO oranı olarak bu örnek 

seçilmiĢtir. Sırasıyla rGO-Fe3O4-CuO (1:8:0.5) ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:2) örnekleri 

%85 ve %81 indirgenme gerçekleĢtirmiĢtir  (ġekil 4.47). Tepkime hız sabitleri sırasıyla 

0.5, 1 ve 2 kat CuO örnekleri için 0.0102 dk
-1

, 0.0111 dk
-1 

ve 0.0083 dk
-1
‗dir (ġekil 

4.48). 

 

 

%88 oranıyla en çok indirgenmenin gerçekleĢtiği örnek olması nedeniyle yalnızca rGO-

Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği için ayrıca H2O2 ilavesinin etkisi gözlemlenmiĢ buna göre tek 

baĢına örnek ile 180 dk sonunda %43 indirgenme gerçekleĢirken ortama H2O2 

eklenmesiyle indirgenme %88‘e yükselmiĢtir (ġekil 4.49).  
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ġekil 4.46 rGO-Fe3O4+LED ve MB+LED ile metilen mavisinin fotokatalitik 

indirgenme UV-görünür bölge spektrumu (20 µL H2O2) 
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ġekil 4.47 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:0.5), rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:8:2) örneklerinin metilen mavisinin fotokatalitik indirgenme 

UV-görünür bölge spektrumu (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.48 LED ıĢık altında rGO- Fe3O4-CuO (1:8:0.5), rGO- Fe3O4-CuO (1:8:1) ve 

rGO- Fe3O4-CuO (1:8:2) örneklerinin metilen mavisinin 

fotodegredasyonunda C/C0‘a karĢı zaman grafiği (40 ml, 10 ppm metilen 

mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.49 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:0.5), rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:8:2) örneklerinin metilen mavisinin fotodegredasyonunda 

ln(C/C0)‘a karĢı zaman grafiği (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 

 

 

 

ġekil 4.50 a) MB+LED, b) MB+LED+ H2O2, c) MB+LED+rGO-Fe3O4-CuO ve d) 

MB+LED+H2O2+rGO-Fe3O4-CuO C/C0‘a karĢı zaman grafiği (40 mL, 10 

ppm metilen mavisi, 20 µL H2O2) 

 

 

CuO oranına karar verilmesinin ardından kompozit yapıdaki Fe3O4 oranının etkisinin 

incelenmesi amacıyla 2,4 ve 8 kat Fe3O4 içeren rGO-Fe3O4-CuO (1:2:1), rGO-Fe3O4-

CuO (1:4:1) ve rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneklerinin fotokatalitik aktiviteleri 

incelenmiĢtir ve en iyi sonuca %88 indirgenme oranıyla rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği 
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ile ulaĢılmıĢtır. Sırasıyla rGO-Fe3O4-CuO (1:2:1) ve rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) örnekleri 

ise %87 ve %82 indirgenme oranı göstermiĢtir. Tepkime hız sabitleri sırasıyla 2, 4 ve 8 

kat Fe3O4 örnekleri için 0.0086 dk
-1

, 0.0102 dk
-1 

ve 0.0111 dk
-1
‗dir ( 

ġekil 4.50-ġekil 4.51). 

 

 
ġekil 4.51 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1), rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:2:1) örneklerinin metilen mavisinin fotokatalitik indirgenme 

UV-görünür bölge spektrumu (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.52 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1), rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:2:1) örneklerinin metilen mavisinin fotodegredasyonunda 

ln(C/C0)‘a karĢı zaman grafiği (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.53 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1), rGO-Fe3O4-CuO (1:4:1) ve rGO-

Fe3O4-CuO (1:2:1) örneklerinin metilen mavisinin fotodegredasyonunda 

ln(C/C0)‘a karĢı zaman grafiği (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 

(devam) 

 

 

4.5.2 NrGO-Fe3O4-CuO ve NrGO-Fe3O4-PDA-CuO örneklerinin fototokatalitik 

etkinliğinin belirlenmesi 

 

 

Öncelikle rGO-Fe3O4-CuO örneklerinden en iyi sonuca ulaĢılan rGO-Fe3O4-CuO 

(1:8:1) örneğinin oranlarına uygun Ģekilde NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) nanokompoziti 

sentezlenmiĢtir. Sentezlenen NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinden önce NrGO ve 

NrGO-Fe3O4 (1:8) örneklerinin fotokatalitik etkinliği incelenmiĢ fakat hızlı bir 

indirgenme gerçekleĢmesi sonucu deney sonucunda yalnızca adsorpsiyon etkisinin bu 

sonuca ulaĢtırdığı fikri ortaya çıkmasıyla bu iki örnek için (NrGO ve NrGO-Fe3O4 

(1:8)) karanlık ortamda oda sıcaklığında yaklaĢık 30 saat boyunca adsorpsiyon deneyi 

gerçekleĢtirilmiĢtir. ġekil 4.52 ve ġekil 4.53 sırasıyla NrGO ve NrGO-Fe3O4 (1:8) 

örneklerinin adsorpsiyon boyunca belirli aralıklarla alınan örneklerin UV-görünür bölge 

spektrumları görülmektedir. Sonuçlara göre NrGO yüzey alanının geniĢ olması, 

gözenekli yapısı ve metilen mavisi ile etkileĢiminden kaynaklı olarak az miktarda 

kullanılmasına rağmen oldukça yüksek seviyede adsorpsiyon göstermiĢtir. Aynı Ģekilde 

NrGO-Fe3O4 (1:8) örneği de yüksek oranda boya adsorplama özelliği göstermiĢ fakat 
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yüzeyde Fe3O4 nanopartiküllerin olması etkileĢimi ve aynı zamanda yüzey alanı ve 

gözenekli yapıyı değiĢtirmesi nedeniyle NrGO yapısına göre daha az adsorpsiyon 

özelliği göstermiĢtir. Bu sonuçlara göre ıĢık ile etkileĢim sırasında aynı anda 

adsorpsiyonun da devam etmesi fotokatalitik etkinliğin gözlemlenmesini engellediği 

için iki örneğin fotokatalitik etkinliği incelenememiĢtir.   

 

 

NrGO-Fe3O4 (1:8) yapısı üzerine atmosferik ortamda CuO nanopartiküllerinin 

çöktürülmesi ile oluĢan NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği için fotokatalitik etkinlik 

belirlenmiĢ, NrGO ve NrGO-Fe3O4 (1:8) yapılarına göre yüzeyin CuO nanopartikülleri 

ile kaplanması sonucu adsorpsiyon büyük oranda azalmıĢ fakat iki yapının aksine 

fotokatalitik etkinlik gözlemlenmiĢtir. Bu sonuca göre CuO nanopartiküllerinin 

nanokompozitte fotokatalitik olarak görev aldığı söylenebilir. ġekil 4.54‘de NrGO-

Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin 180 dk boyunca UV-görünür bölge spektrumu ile elde 

edilen metilen mavisi indirgenme eğrileri görülebilir ve buna göre %81 oranında 

bozunma verimliliği elde edilmiĢtir. Tepkime hız sabiti ise 0.0083 dk
-1
‘dir(ġekil 4.55-

ġekil 4.56). NrGO- Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) örneği için ise %73 indirgenme ve 

k=0.0068 dk
-1
‘dir (ġekil 4.57). 

 

 

 
 

ġekil 4.54 NrGO örneğinin adsorpsiyon boyunca alınan UV-görünür bölge spektrumu 

(40 ml, 10 ppm metilen mavisi) 
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ġekil 4.55 NrGO-Fe3O4 örneğinin adsorpsiyon boyunca alınan UV-görünür bölge 

spektrumu (40 ml, 10 ppm metilen mavisi) 

 

 

ġekil 4.56 LED ıĢık altında NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin metilen mavisinin 

fotokatalitik indirgenme UV-görünür bölge spektrumu (40 ml, 10 ppm 

metilen mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.57 LED ıĢık altında rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) 

örneklerinin metilen mavisinin fotodegredasyonunda C/C0‘a karĢı zaman 

grafiği (40 ml, 10 ppm metilen mavisi, 20 µl H2O2) 

 
ġekil 4.58 LED ıĢık altında NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneğinin metilen mavisinin 

fotodegredasyonunda ln(C/C0)‘a karĢı zaman grafiği (40 ml, 10 ppm metilen 

mavisi, 20 µl H2O2) 
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ġekil 4.59 LED ıĢık altında NrGO-Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1) örneğinin metilen 

mavisinin fotokatalitik indirgenme UV-görünür bölge spektrumu, C/C0‘a 

karĢı zaman grafiği ve ln(C/C0)‘a karĢı zaman grafiği  (40 ml, 10 ppm metilen 

mavisi, 20 µl H2O2) 
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Tüm sonuçlar incelendiğinde en iyi sonuca rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği ile 

ulaĢılmıĢtır. Sonuçlar Çizelge 4.1‗de görülmektedir. Örnek hesaplama Ek 1‘de 

verilmiĢtir. 

 

 

Literatüre göre (Çizelge 4.2) düĢük katalizör ve H2O2 miktarı ile oldukça yüksek 

giderim elde edilmiĢtir. En yüksek giderim %88 oranla rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği 

ile sağlanmıĢ, NrGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) ve NrGO-Fe3O4-PDA-CuO (1:8:1)örnekleri 

için sırasıyla giderim miktarı %81 ve %73 olmuĢtur. 

 

 

Çizelge 4.1 Sentezlenen nanokompozitlerin fotokatalitik etkinlikleri 

 

Örnek 

Katalizör 

miktarı, 

mg 

H2O2 

miktarı, 

µl 

Boya 

deriĢimi, 

ppm 

Tepkime 

süresi, dk 

% 

Bozunma 

Tekime 

hız 

sabiti,k 

,dk
-1

 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:8:0.5) 

10 

20 

10 180 

85 0.0102 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:8:1) 
88 0.0111 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:8:2) 
81 0.0083 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:4:1) 
87 0.0102 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:2:1) 
82 0.0086 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:8:1) 
- 43 0.0111 

NrGO-Fe3O4-

CuO (1:8:1) 

20 

81 0.0083 

NrGO-Fe3O4-

PDA-CuO 

(1:8:1) 

73 0.0068 
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Çizelge 4.2 Sentezlenen örneklerin literatür ile karĢılaĢtırılması 

 

ÇalıĢma Katalizör 

mgkat/ 

Vçözelti

, 

mg/m

l 

Boy

a 

Boya 

DeriĢimi

, mg/L 

Katkı 
IĢık 

Gücü 

Süre, 

min 

%Gideri

m 

Wang 

vd. 

2011 

Bakır 

Ftalosiyanin 

/Fe3O4 

- MB 10 

1 mL 

H2O2 

9M 

200 W 

UV 

kesme 

filtresi 

120 78.7 

Sorekin

e vd. 

2022 

Cu/Cu2O/CuO 50/50 MB 10 

1 ml 

H2O2 

(%30) 

Halogen 

lambası 

703 

w/m
2
 

Görünür 

ıĢık 

120 

CuO 

61% 

 

Cu/Cu2

O/CuO 

78% 

Ding 

vd. 

2016 

rGO-

Fe3O4@CuO 
10/50 MB 30 

0.4 mL 

H2O2 

(3%) 

Görünür 

ıĢık 

500 W 

Xe 

lambası 

UV 

kesme 

filtresi   

(λ > 420 

nm) 

150 

CuO:0 

Fe3O4:0 

Fe3O4@

CuO: 

12.4 

rGO-

Fe3O4@

CuO:61.

7 

Bu 

çalıĢma 

rGO-Fe3O4-

CuO (1:8:1) 
10/40 MB 10 

20 µL 

H2O2 

(%30) 

570 

W/m
2
 

Görünür 

LED 

ıĢık 

180 88 

Bu 

çalıĢma 

NrGO-Fe3O4-

CuO (1:8:1) 
10/40 MB 10 

20 µL 

H2O2 

(%30) 

Görünür 

LED 

ıĢık 

180 81 

Bu 

çalıĢma 

NrGO-Fe3O4-

PDA-CuO 

(1:8:1) 

10/40 MB 10 

20 µL 

H2O2 

(%30) 

Görünür 

LED 

ıĢık 

180 73 

 

 

4.6 Sentezlenen Nanopartikül ve Nanokompozitlerin Bant Aralığı 

 

 

UV-görünür bölge absorpsiyonu ile yarı iletken katalizörün elektronik yapısı ve enerji 

bantlarının iliĢkisi olduğu bilinmektedir. Aynı zamanda bir fotokatalizörün etkinliği, 

bant aralığı ile yakından iliĢkilidir. Bu nedenle örneklerin bant aralığı enerjileri UV-

görünür bölge spektroskopisi kullanılarak ölçülmüĢtür. Bant aralığı enerjisini belirlemek 

için ise Tauc grafikleri kullanılmıĢtır. a ve hν sırasıyla absorpsiyon katsayısı ve gelen 

fotonun enerjisidir. n, malzemenin izin verilen veya yasaklanan geçiĢlere sahip olup 
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olmadığını belirlemeye yardımcı olan bir tam sayıdır ve A bir sabittir. Ġzin verilen 

doğrudan bant aralığı geçiĢi için 'n' tamsayı değeri 2 iken dolaylı bant aralığı enerji 

geçiĢi için ½'dir (Dhas vd. 2021, Sorekine vd. 2022). (αhv)- hv) Tauc grafiğinden 

kompozitlerin bant aralıkları ġekil 4.58‘de verilmiĢtir. Örnek hesaplama Ek 2‘de 

verilmiĢtir 

 

 

 

 
ġekil 4.60 a) CuO, b) Fe3O4, c)rGO, d) rGO-Fe3O4 (1:8) ve e)rGO-Fe3O4-CuO(1:8:1) 

örneklerinin Tauc grafiği 
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ġekil 4.61 a) CuO, b) Fe3O4, c)rGO, d) rGO-Fe3O4 (1:8) ve e)rGO-Fe3O4-CuO(1:8:1) 

örneklerinin Tauc grafiği (devam) 
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ġekil 4.62 a) CuO, b) Fe3O4, c)rGO, d) rGO-Fe3O4 (1:8) ve e)rGO-Fe3O4-CuO(1:8:1) 

örneklerinin Tauc grafiği (devam) 

 

ġekil 4.58‘ de görüldüğü üzere Tauc grafiğinden CuO, Fe3O4, rGO, rGO-Fe3O4 (1:8) ve 

rGO-Fe3O4-CuO(1:8:1) örneklerinin bant aralıkları sırasıyla 2.5 eV, 2.2 eV 1.3 eV, 1.7 

eV ve 1.7 eV‘dir. Buradan Fe3O4, rGO, rGO-Fe3O4 (1:8) örneklerine bakıldığında rGO 

yapısı üzerinde Fe3O4 nanotaneciklerinin varlığında bant aralığının daraldığı 

gözlemlenmiĢtir. Tüm örneklerin bant aralıkları literatürle uyuĢmaktadır (Kulkarni vd. 

2014, Hidayah vd. 2017, Radoń vd. 2017, Singh vd. 2019, Nnadozie ve Ajibade 2020).  

 

Ayrıca sentezlenen örneklerin değerlik ve iletim bantlarının belirlenmesi amacıyla 

Mott-Schottky analizi yapılmıĢtır. Grafikler ġekil 59‗te verilmiĢtir. ġekilde görüldüğü 

üzere Fe3O4 ve rGO- Fe3O4 yapılarının eğimi pozitif (n-tipi) yüzeyde CuO 

nanopartiküllerinin sentezi ile negatif eğimli (p-tipi) eğriler oluĢmuĢtur. Grafiklerden 

okunan Efb değerlerinin n-tipi veya p-tipi olmasına göre hesaplamalar yapılmıĢ ve 

sonuçlar Çizelge 4.3‗te verilmiĢ ve örnek hesaplama Ek 3‘te verilmiĢtir. Sonuçlara göre 

ġekil 4.60‘da fotokatalitik mekanizma önerilmiĢ ve yapıdaki rGO- Fe3O4 nanoyapısının 

indirgemede rol almadığı, CuO nanopartikülleri ile giderimin gerçekleĢtiği 

görülmektedir.  Buna göre, mekanizma için Tip-2 mekanizmasına bakıldığında (ġekil 

4.60) CuO nanopartiküllerinin iletim bandı potansiyeli, rGO- Fe3O4 yapısından daha 
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negatif olduğu için CuO nanopartiküllerinin iletim bandındaki elektronlar, rGO- Fe3O4 

yapısının iletim bandına aktarılabilir. Aynı zamanda, rGO- Fe3O4 yapısının değerlik 

bandı daha pozitif bir değere sahip olduğu için buradaki delikler ise CuO 

nanopartiküllerinin değerlik bandına göç edebilir. Ancak mekanizma bu Ģekilde 

açıklandığında rGO-Fe3O4 yapısının değerlik bandı metilen mavisinin indirgenme 

potansiyelinden (O2/
.
O2

-
) daha pozitif olduğundan giderim gerçekleĢmesi mümkün 

değildir. Bu nedenle mekanizma farklı bir yolla açıklanmalıdır. ġekil 4.60‘a 

bakıldığında Z-scheme mekanizması bu durumu açıklayabilmekte ve yapının 

mekanizmasının buna uyduğu görülmektedir. Z-scheme mekanizmasına göre, rGO-

Fe3O4 yapısının iletim bandındaki elektronlar, CuO nanopartiküllerinin değerlik bandına 

aktarılır. Bu durum elektronların CuO iletim bandında ve deliklerin ise rGO- Fe3O4 

değerlik bandında birikmesine yol açar. CuO iletim bandı, metilen mavisinin 

indirgenme potansiyelinden (O2/
.
O2

-
) (−0.33 V vs. NHE; pH=7) daha negatif olduğu 

için (-1.17 V) burada giderim gerçekleĢirken, rGO-Fe3O4 değerlik bandının metilen 

mavisinin oksitlenme potansiyelinden (OH
−
/˙OH) (+1,9 V vs. NHE; pH=7) daha pozitif 

olmadığı için (+1.42 V) ve aynı zamanda değerlik bandındaki deliklerin H2O 

oksitlemesi ile oluĢan ˙OH radikallerinin (˙OH/H2O) redoks potansiyeli değeri (+2.73 V 

vs. NHE;  pH=7) rGO- Fe3O4 değerlik bandının potansiyelinden daha pozitif olduğu 

için ˙OH ile giderim gerçekleĢememiĢtir. Böylece, metilen mavisinin rGO- Fe3O4 -CuO 

nanoyapısı ile indirgenmesi mekanizmasının Z-scheme ile açıklandığı ve 
.
O2

-
 üzerinden 

yürüdüğü söylenebilir. Ancak ortama H2O2 ilavesi ile ⋅OH ile giderim de sağlanmıĢtır 

(Waehayee vd. 2020, Li vd. 2021). 
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Çizelge 4.3 Örneklerin değerlik ve iletim bandı değerleri 

 

Örnek 
E, V vs 

Ag/AgCl 

Efb, V vs 

Ag/AgCl 

Efb, V vs 

NHE 

(eV) 

Ecb, V 

vs NHE 

(eV) 

Eg, 

Bant 

Aralığı 

Evb, V vs 

NHE (eV) 

Fe3O4 -0.3 -0.32391 -0.12691 -0.22691 2.2 1.973091 

rGO-Fe3O4 -0.35 -0.374 -0.17691 -0.27691 1.7 1.4230912 

rGO-Fe3O4-

CuO 
0.85 0.826 1.0231 -1.17691 2.5 1.3230912 

 

  

ġekil 4.64 Fotokatalitik mekanizma 
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5. TARTIġMA VE SONUÇ 

 

 

Tez kapsamında rGO-Fe3O4 nanokompoziti tek basamakta solvotermal yöntemle 

sentezlenmiĢ ve yüzeyi atmosferik koĢullarda birlikte çöktürme yöntemi ile CuO 

nanotanecikleri ile baĢarıyla kaplanmıĢtır. rGO-Fe3O4-CuO nanokompozitlerinin farklı 

oranlarda Fe3O4 ve CuO nanopartikülleri ile sentezlenerek fotokatalitik aktivitesi 

üzerinde etkisi incelenmiĢtir. Ardından belirlenen Fe3O4 ve CuO oranına göre NrGO-

Fe3O4-CuO sentezlenip nanokompozitin fotokatalitik etkinliği belirlenmiĢtir. Ayrıca, 

sentezlenen Fe3O4 nanotanecikleri ile süperparamanyetik özeliği sayesinde tepkime 

ortamından fotokatalizör kolaylıkla ayrılmıĢ ve yeniden kullanılabilir duruma gelmiĢtir.  

 

 

Sonuçlara bakıldığında rGO-Fe3O4-CuO yapısında CuO oranının artması ve azalması ile 

indirgenme oranı azalmıĢ ve rGO-Fe3O4-CuO nanokompozitinde baĢlangıç rGO/Fe3O4 

(mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu ) oranı 1:8 olarak belirlenmiĢ ve sabit tutulmuĢ buna 

göre   rGO-Fe3O4/CuO (mg GO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, mg rGO-Fe3O4:mg 

CuSO4.5H2O tuzu) oranı 1:0.5-1.2 oranlarında denenerek sonuçlar elde edilmiĢtir. 

Oranın 1:1 olduğu örnek %88 indirgenme ve 0.0111 dk
-1

 hız sabiti ile en iyi sonucu 

vermiĢtir. Ardından rGO-Fe3O4/CuO oranı sabit tutulup rGO/Fe3O4 oranlarında 

deneyler yapılmıĢtır. Deney sonuçlarına göre CuO oranının denenip en iyi sonuca 

ulaĢılan örnek ile Fe tuzu oranında da (8 kat Fe tuzu içeren örnek) en iyi sonuca 

ulaĢılmıĢtır.  

 

 

rGO içeren ve kompozisyonuna karar verilen nanokompozitlerin fotokatalitik 

deneylerinin ardından en iyi sonuca ulaĢılan örneğin (rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1)) 

oranlarında aynı yapı hidrotermal yöntemle sentezlenen azot katkılı indirgenmiĢ grafen 

oksit (NrGO) yapısıyla da sentezlenmiĢtir. Bu amaçla öncelikle NrGO yüzeyinde etilen 

glikol ortamında solvotermal yöntemle NrGO/Fe3O4 (mg NrGO:mg Fe(NO3)3.9H2O 

tuzu) oranının 1:8 olduğu nanokompozit sentezlenmiĢ ardından bu yapı üzerine 

atmosferik ortamda NrGO-Fe3O4/CuO (mg NrGO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu, mg rGO-

Fe3O4:mg CuSO4.5H2O tuzu) oranı 1:1 olacak Ģekilde NrGO-Fe3O4-CuO 

nanokompoziti sentezlenmiĢtir. 40 ml (10 ppm) metilen mavisi boya çözeltisini 
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indirgenmesi 180 dk boyunca örnek alınarak incelenmiĢ ve %81 oranında indirgenme 

gözlemlenmiĢtir.  

Ayrıca NrGO ve NrGO/Fe3O4 (mg NrGO:mg Fe(NO3)3.9H2O tuzu) örneklerinin 

adsorpsiyon deneyleri gerçekleĢtirilmiĢ ve üstün özelikte boyayı adsorplama özelliğinee 

sahip olduğu gözlemlenmiĢtir. Fakat bu durum fotokatalitik etkinliklerinin 

incelenmesinin önüne geçtiği için bu iki yapının indirgenme yüzdeleri 

incelenememiĢtir. 

 

 

Aynı zamanda literatürle bağlantılı olarak sentezlenen nanokompozitlerin, ortama H2O2 

eklenmesi ile elde edilen fotokatalitik aktiviteleri artmıĢtır. H2O2 tepkimelerde yeĢil bir 

oksitleyici olarak kullanılmaktadır. Hidrojen peroksit katalizör yüzeyinde reaktif 

hidroksil radikali (OH
.
) oluĢturarak tepkimeyi oldukça hızlandırmıĢtır. 

 

 

Sentezlenen örneklerin bant özeliklerine bakıldığında, Tauc grafiğinden CuO, Fe3O4, 

rGO, rGO-Fe3O4 (1:8) ve rGO-Fe3O4-CuO(1:8:1) örneklerinin bant aralıkları sırasıyla 

2.5 eV, 2.2 eV 1.3 eV, 1.7 eV ve 1.7 eV‘dir. Buradan Fe3O4, rGO, rGO-Fe3O4 (1:8) 

örneklerine bakıldığında rGO yapısı üzerinde Fe3O4 nanotaneciklerinin varlığında bant 

aralığının daraldığı gözlemlenmiĢtir. Değerlik ve iletim bandı değerlerinin belirlemek ve 

elde edilen değerlerle mekanizmayı açıklamak için kullanılan Mott-Schottky analizine 

göre giderim için mekanizmada yapıdaki rGO- Fe3O4 nanoyapısının indirgemede rol 

almadığı, CuO nanopartikülleri ile giderimin gerçekleĢtiği gözlemlenmiĢtir.  Buna göre, 

mekanizma için Tip-2 mekanizması ve Z-scheme mekanizması karĢılaĢtırıldığında 

mekanizmanın Z-scheme mekanizmasına uyduğu saptanmıĢ ve rGO-Fe3O4 yapısının 

iletim bandındaki elektronlar, CuO nanopartiküllerinin değerlik bandına aktardığı 

belirlenmiĢtir. Bu durum elektronların CuO iletim bandında ve deliklerin ise rGO- 

Fe3O4 değerlik bandında birikmesine yol açmaktadır. CuO iletim bandı, metilen 

mavisinin indirgenme potansiyelinden (O2/
.
O2

-
) (−0.33 V vs. NHE; pH=7) daha negatif 

olduğu için (-1.17 V) burada giderim gerçekleĢirken, rGO-Fe3O4 değerlik bandının 

metilen mavisinin oksitlenme potansiyelinden (OH
−
/˙OH) (+1,9 V vs. NHE; pH=7) 

daha pozitif olmadığı için (+1.42 V) ve aynı zamanda değerlik bandındaki deliklerin 

H2O oksitlemesi ile oluĢan ˙OH radikallerinin (˙OH/H2O) redoks potansiyeli değeri 

(+2.73 V vs. NHE;  pH=7) rGO- Fe3O4 değerlik bandının potansiyelinden daha pozitif 
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olduğu için ˙OH ile giderim gerçekleĢememiĢtir. Böylece, metilen mavisinin rGO- 

Fe3O4 -CuO nanoyapısı ile indirgenmesi mekanizmasının Z-scheme ile açıklandığı ve 

.
O2

-
 üzerinden yürüdüğü söylenebilir. Ancak ortama H2O2 ilavesi ile ⋅OH ile giderim de 

sağlanmıĢtır. 

Bu tez kapsamında,  azot katkılı indirgenmiĢ grafen oksit/bakır/polidopamin içeren çok 

bileĢenli manyetik nanokompozitlerin sentezi ve fotokatalitik etkinliğinin incelenmesi 

literatürde ilk kez incelenmiĢtir. Elde edilen sonuçlara göre sentezlenen nanokompozitin 

yüksek fotokatalitik etkinliğe sahip olduğu belirlenmiĢtir.  

 

 

GerçekleĢtirilen deneylerde literatürdeki çalıĢmalara göre oldukça az miktarda H2O2 

kullanılmasına rağmen oldukça iyi sonuçlar elde edilmiĢtir. Sentezlenen kompozitin 

literatürde ilk kez sentezlenmesi ve düĢük oranda H2O2 kullanımı ile bu tez çalıĢması 

özgün bir değere sahiptir. 
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EK 1 Fotokatalitik Etkinliğin Belirlenmesi 

 

Metilen mavisi fotokatalitik bozunma kinetiği birinci derecede kinetik reaksiyon modeli 

(Pseudo-first-order kinetic reaction model) olarak ele alınabilir ve indirgemenin kinetik 

denklemi eĢitlik 2.1‘deki gibi yazılarak tepkimenin hız sabiti (k) belirlenebilir. 

Ardından ln(C/C0)-süre grafiği çizilir ve eğim hız sabitini verir (Rafique vd. 2020 

,Sorekine vd. 2022).  

 

ln (
Ct

C0
) =-kt……………………………………………………………….…………..(2.1)                                                                                            

 

Ct: t anındaki MB deriĢimi (665 nm) 

C0: baĢlangıçtaki MB deriĢimi (665 nm) 

k: hız sabiti (dk
-1

) 

t: süre (dk) 

 

Bozunma verimliliği ise eĢitlik 2.2‘deki Ģekilde hesaplanmaktadır (Karuppannan vd. 

2021, Hitkari vd. 2022). 

 

  (%)=
C0-Ct

C0

                               (   ) 

 

 

Öncelikle fotokatalitik deney sırasında belirli zaman aralıklarında örnekler alınıp UV-

görünür bölge spektrofotometresi ile absorbans değerleri ölçülmüĢ ve ardından eğrilerin 

altında kalan alanlar OriginPro programı kullanarak hesaplanmıĢtır.  

 

Alan değerlerinden (A/A0) değerleri hesaplanmıĢ ve bu değerlerin ln değeri alınarak 

lnC/C0 değerleri hesaplanmıĢtır. Zamana karĢı lnC/C0 grafiğinden eğim değeri hız sabiti 

(k) değerini vermektedir. 

 

Bozunma verimliliği EĢitlik 2.2‘den hesaplanmıĢtır. rGO-Fe3O4-CuO (1:8:1) örneği için 

örnek hesaplama aĢağıda verilmiĢtir. 
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rGO-Fe3O4-CuO örneğinin metilen mavisinin fotodegredasyonunda farklı zamanlarda 

alınan UV-görünür bölge spekturumu,  %giderimi ve lnC/C0‘a karĢı zaman grafiği 
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t, dk Alan C/C0 % giderim 

-45 33.01878 1 0.88 

0 30.66399 0.928683  

15 25.82595 0.782159  

30 21.80614 0.660416  

60 16.52868 0.500584  

90 11.8692 0.359468  

120 8.51885 0.258  

150 5.94646 0.180093  

180 4.03646 0.122247  

 

t, dk Alan C/C0 ln(C/C0) k, 1/dk 

0 30.66399 1 0 0.0111 

15 25.82595 0.842224 -0.17171 
 

30 21.80614 0.711132 -0.3409 
 

60 16.52868 0.539026 -0.61799 
 

90 11.8692 0.387073 -0.94914 
 

120 8.51885 0.277813 -1.28081 
 

150 5.94646 0.193923 -1.64029 
 

180 4.03646 0.131635 -2.02772 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



113 

 

EK 2 Bant Aralığı Enerjisinin Hesaplanması  

 

 

Bant aralığı enerjisini belirlemek için ise Tauc grafikleri kullanılmıĢtır. (αhv)- hv) Tauc 

grafiğinden kompozitlerin bant aralıkları hesaplanmıĢtır.  

 

 

ġekil 1‘de rGO-Fe3O4 (1:8) örneğine ait Tauc grafiği bulunmaktadır. Buna göre UV 

verileri ve EĢitlik 3.3 kullanılarak gerekli hesaplamalar aĢağıda görülmektedir. 

 
rGO-Fe3O4 (1:8) örneğine ait Tauc grafiği 

 

αhν=A (hν-Eg)
n
…………………………………………………………………...…. (3.3) 

α: absorpsiyon katsayısı  

hν: gelen fotonun enerjisi  

n, malzemenin izin verilen veya yasaklanan geçiĢlere sahip olup olmadığını belirlemeye 

yardımcı olan bir tam sayıdır ve A bir sabittir.  

Doğrudan bant aralığı geçiĢi için 'n' tamsayı değeri 1/2 iken, dolaylı bant aralığı enerji 

geçiĢi için 2‘dir. 
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Eg: bant aralığı enerjisi 

 

E=hν 

c=λν 

E=hc/ λ 

h=4.136x10-15 eVs 

c=2.998x108 m/s 

hc=1240 eVnm 

E=1240 eVnm/ λ (nm) 

 

(αhν)
1/n

=A
1/n 

(hν-Eg) 

(αhν)
1/n

=A
1/n 

hν- A
1/n 

Eg 

y=mx-n 

y=0 için                hν=
 
Eg olur. 

h:Plank sabiti 

c:IĢık hızı 

1m:10
9
nm 

λ (nm):Uv-görünür bölge absorbans değerleri 

 

rGO-Fe3O4 (1:8) örneği için; 

n: ½ ve 200-1100 nm aralığında UV-görünür bölge absorbans değerleri kullanılarak 

Tauc grafiği çizilmiĢ ardından x eksenini kesen değerden Eg değeri okunmuĢtur (1.7 

eV). 
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EK 3 Mott-Schottky Analizi 

 

 

EĢitlik 3.2 kullanılarak Gamry marka Reference 3000 model potentiostat-galvanostattan 

alınan V vs Ag/AgCl‘ye karĢı 1/C
2
 grafiğinden 1/C

2
 değerinin sıfır olduğu noktadan E 

değeri okunur ve Efb hesaplanır. Referans elektrot Ag/AgCl olduğu için bu değer V vs 

NHE elektrodu cinsinden yazılmalıdır. Hesaplanan değerin 0.197 fazlası bu değeri 

vermektedir. n-type yarıiletkenler için; Efb değerinin 0.1 eksiği ECB değerinin verirken, 

p-type yarıiletkenler için; Efb değerinin 0.3 fazlası EVB vermektedir. Tauc grafiği ile 

bulunan bant aralığı enerjisi (Eg) ECB ve EVB değerleri hesaplanabilir.  
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e: malzemenin dielektrik katsayısı 

ε0: boĢluğun geçirgenliği:8.854×10
−14 

Fcm
−1

 

e: elektron yükü 1.602×10
−19 

C 

E: uygulanan voltaj (V) 

Efb: flat bant potansiyeli (V)  

kB: Boltzmann sabiti 8.16×10
−5

 eV/K  

T: mutlak sıcaklık (K) 

NA: alıcı konsantrasyonu (cm
−3

) 

 

1/c
2
=0     iken     Efb=E-(kBT/e) olur. 

Grafikten E değeri okunur.  Efb hesaplanır. 

ġekil 1‘de rGO-Fe3O4(1:8) örneğinin Mott-Schottky Analizi verilmiĢtir. 
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rGO-Fe3O4 (1:8) örneğinin Mott-Sckottky Analizi 

                         

Örnek 
E, V vs 

Ag/AgCl 

Efb, V vs 

Ag/AgCl 

Efb, V vs 

NHE 

(eV) 

Ecb, V vs 

NHE 

(eV) 

Eg, Bant 

Aralığı 

Evb, V vs 

NHE (eV) 

rGO-Fe3O4 -0.35 -0.374 -0.17691 -0.27691 1.7 1.4230912 

 

Grafikten -0.35 değeri okunur. 

Efb=E-(kBT/e) olduğundan; 

Efb=-0.35-(8.16×10
−5

 eV/Kx293K/1.602×10
−19 

C) 

Efb=-0.374 

V vs. NHE‘ye çevirmek için; 

Efb= -0.374+0.197= -0.17691 

Pozitif eğim bu nedenle n-tipi yarı iletken; 

Ecb= Efb- 0.1=-0.27691 

Evb=Ecb+1.7 

Evb=1.4230912 
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