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ÖZET 

SIVI FAZDA GRAFEN ÜRETİMİNDE ÇALIŞMA KOŞULLARININ 

 GRAFEN VERİMİNE ETKİSİNİN İNCELENMESİ 

 

Mustafa EROĞLU 

 

Kimya Mühendisliği Anabilim Dalı 

Eskişehir Teknik Üniversitesi, Lisansüstü Eğitim Enstitüsü, Temmuz 2019 

 

Danışman: Doç. Dr. Esin VAROL 

 

 Son yıllarda grafen ve grafen bazlı malzemeler nanoteknoloji alanında büyük 

ilgi çekmektedir. Ancak, grafenin yığın üretiminde basit ve uygun maliyetli yöntemlerin 

sınırlı olması, birçok teknolojik uygulamada yaygın kullanımını kısıtlamaktadır. 

 Bu çalışmada, grafitin elektrokimyasal ayrıştırılması ile çok katmanlı grafen 

tabakaların üretimi için basit ve etkili bir yaklaşım ortaya konmuştur. Elektrolit çözelti 

tipi ve derişiminin elektrokimyasal eksfoliasyon ve sonikasyon ile yüksek verimde çok 

tabakalı grafen sentezi üzerindeki etkisi incelenmiştir. Elektrokimyasal eksfoliasyonda 

0,05, 0,1, 0,5 ve 1 M olmak üzere dört farklı derişimde hazırlanan HCl, H2SO4 ve NaOH 

çözeltileri kullanılmış olup, 1M H2SO4 çözeltisi varlığında 0,011 mg/ml ile en yüksek  

grafen derişimine ulaşılmıştır. Karakterizasyon için parçacık boyut dağılımı, FT-IR, 

XRD, Raman, TEM, SEM ve TGA analizleri yapılmıştır. Elde edilen çok katmanlı grafen 

epoksi bazlı yaş boyaya farklı oranlarda karıştırılarak, grafenin kaplamada korozyon 

direncine olan etkileri ASTM B117 standartlarına göre değerlendirilmiştir.  

 Sonuç olarak; sıvı fazda grafen eldesinde kısa süreli elektrokimyasal 

eksfoliasyon sonrasında uygulanan sonikasyon yöntemiyle uygun koşullarda 

çalışıldığında, göreceli olarak yüksek dönüşümde birkaç ya da çok katmanlı grafen elde 

edilebileceği belirlenmiştir. 

 

Anahtar Kelimeler: Grafit, Elektrokimyasal eksfoliasyon, Elektrolit derişimi, Çok 

katmanlı grafen, Karakterizasyon 
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ABSTRACT 

INVESTIGATION OF THE EFFECTS OF OPERATING CONDITIONS ON LIQUID 

PHASE GRAPHENE PRODUCTION  

 

Mustafa EROĞLU 

 

Programme in Chemical Engineering 

Eskisehir Technical University, Institute of Graduate Programs, July 2019 

 

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Esin VAROL 

 

In recent years, graphene and graphene-based materials have shown great promise 

in the field of nanotechnology. However, the limited use of simple and cost-effective 

methods in mass production of graphene limits its widespread use in many technological 

applications. 

In this study, a simple and effective approach for the production of multilayer 

graphene sheets by electrochemical exfoliation of graphite has been demonstrated. The 

effect of electrolyte solution type and concentration on electrochemical exfoliation and 

sonication, and high yield multilayer graphene synthesis was investigated. In 

electrochemical exfoliation, HCl, H2SO4 and NaOH solutions prepared in four different 

concentrations as 0,05, 0,1, 0,5 and 1 M and the highest graphene concentration of 0,011 

mg/ml was obtained when 1 M H2SO4 used. Particle size distribution, FT-IR, XRD, 

Raman, TEM, SEM and TGA analyzes were performed for characterization. The 

multilayer graphene flake was mixed with epoxy paints in different ratios, and the effect 

of graphene on corrosion resistance was evaluated according to ASTM B117 standards. 

As a result, for liquid-phase graphene production via electrochemical exfoliation 

followed by sonication, it is determined that a few-layer or multilayer graphene can be 

obtained in a relatively high conversion under proper conditions. 

 

Keywords: Graphite, Electrochemical exfoliation, Electrolyte concentration, Multilayer 

graphene, Characterization 
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1. GİRİŞ 

Karbon (C) yeryüzündeki yaşamın temelini oluşturan elementlerdendir. Bu, 

karbonun kendisine ve neredeyse tüm elementlere sınırsız çeşitlilikte bağlanma 

yeteneğinin bir sonucudur [1]. Karbon, dünyada en bol bulunan dördüncü elementtir [2]. 

Periyodik tablonun 2. periyodunda IVA grubunda yer alan karbon tüm elementler 

arasında benzersizdir. Karbon, yalnızca kendisiyle değil aynı zamanda hidrojen, oksijen, 

azot ve kükürt gibi diğer çeşitli elementlerle de farklı bağlar oluşturma yeteneğine 

sahiptir. Karbon, sp, sp2 ve sp3 hibritleşmesi sonucunda tek, çift veya üçlü bağlar ile çeşitli 

zincirler, halkalar ve birbirine bağlı üç boyutlu (3D) ağlar ve neredeyse sonsuz bir yapı 

oluşturabilir [3, 4]. 

Karbon farklı atomik dizilişlere sahiptir. Kristal yapıda olan elmas ve grafit 

formlarının yanı sıra, fulleren halinde kafes yapısına, uzun karbon nano tüp yapılarına ve 

iki boyutlu grafen tabakası şeklinde farklı formlara sahiptir. Bu yapıların bilinmesi 

bilimsel alanda keşiflerin zenginliğine ve uygulama alanlarının artmasına neden olmuştur 

[5]. 1996'da Nobel Kimya Ödülü (fulleren) ve 2008 Nanoscience Kavli Ödülü (karbon 

nanotüp) ve 2010 yılında Nobel Fizik ödülünün (grafen) karbon malzemelere verilmesi 

konunun önemini göstermektedir [6]. 

Karbon sıfır (0) boyuttan üç (3) boyuta kadar sahip olduğu nano yapılar içerisinde 

farklı özelliklere sahiptir. Karbonun yarı- 0D, yarı 1D ve 3D kristal yapıları iyi özellikler 

göstermesine rağmen, iki boyutlu olanı üstün özellikleri ile dikkat çekmektedir [7]. 2D 

yapısında, nano boyutta olan grafen, diğer karbon allotropları arasında sergilediği üstün 

özelliklerle ön plana çıkmaktadır. Altıgen kafes matrisine kovalent olarak bağlanmış iki 

boyutlu karbon atomu tabakası olan grafen, geniş yüzey alanı, yüksek elektrik iletkenlik 

ve mükemmel kimyasal stabilite gibi benzersiz fizikokimyasal özellikler gösterir [8]. Bu 

nedenle grafen endüstriyel alanda özellikle, güneş pilleri, lityum iyon pilleri, süper 

kapasitörler, enerji depolama cihazları, sensörler ve foto algılayıcılar gibi çeşitli 

cihazlardaki uygulamaları büyük ilgi görmüştür. Grafen laboratuvar ölçekli yöntemler ile 

başarılı bir şekilde üretilmektedir. Ancak hala yığın üretimi konusunda araştırmalar 

devam etmektedir. Büyük ölçekli üretimi ölçeklendirilebilir yöntemlerin bulunmasına 

bağlıdır. Grafitin mekanik ve kimyasal olarak ayrıştırılması ve sentezlemesi iki ana başlık 

altında i) aşağıdan yukarıya ve ii) yukarıdan aşağıya grafen üretimi olarak 

tanımlanmaktadır. Grafenin silisyum karbür ya da farklı metal yüzeyler üzerinde 

epitaksiyel büyümesi, karbon nanotüplerin açılması, kimyasal buhar biriktirme yöntemi 
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(CVD) ve grafitin oksidasyonu yoluyla grafit oksitten sentezi grafen sentez 

yöntemlerinden bazılarıdır. Grafitin sıvı fazda tabakalarına ayrıştırılması ise son yıllarda 

dikkat çeken ölçeklendirilebilir üretim yöntemleri arasındadır [9-11]. 

 Bu çalışmada çok katmanlı grafenin sıvı fazda ölçeklendirebilir olarak elde 

edilmesi amaçlanmıştır. Bu amaçla elektrokimyasal eksfoliasyon koşullarının etkisi 

incelenmiş ve uygulanan sonikasyon ile çok katmanlı grafen eldesi hedeflenmiştir. 

Saflaştırılan çok katmanlı grafen örneklerinin karakterizasyonları yapılmıştır. Ayrıca, 

metal kaplama endüstrisinde kullanılmak üzere epoksi bazlı boyalarda grafenin katkı 

malzemesi olarak değerlendirilmesi araştırılmıştır. 
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2. GRAFEN 

Karbonun, iki boyutlu atomik yapısına grafen adı 1960’da Hanns-Peter Boehm 

tarafından verilmiştir [12]. Grafen, iki boyutlu (2D) bal peteği kafesine sıkıca paketlenmiş 

tek atomlu karbon tabakasına verilen isimdir ve diğer tüm boyutlardaki grafit malzemeler 

için temel yapı taşıdır [13]. Şekil 1.1’de grafen ve diğer karbon allotropları gösterilmiştir.  

 

Şekil 1.1. Farklı karbon allotroplarının kristal yapıları. (Soldan sağa) Üç boyutlu elmas ve grafit (3D); iki 

boyutlu grafen (2D); dikey boyutlu nanotüpler (1D); ve sıfır boyutlu fullerenler (buckyball) (0D) [14] 

 

Grafenin bilimsel araştırmalarda güncel popülaritesi 2004 yılında Andre Geim ve 

Konstantin Novoselov tarafından keşfedilmesi ve 2010 yılında Nobel ödülünün 

verilmesinin ardından olmuştur. Ancak, tek katmanlı grafenin deneysel olarak elde 

edilmesi 1962 yılına uzanmakta ve çok katmanlı karbonun ise bilimsel olarak sentezinin 

çalışması daha da eskiye dayanmaktadır [15]. İlk grafen oksit örneği ise 1919 yılında 

yapılan çalışmada ortaya konmuştur [16]. Bundan önce, Braggs grafitin yarılma 

düzlemleri arasındaki boşluğu ölçmek için X-ışını toz kırınımını kullanmış ve ardından 

Bernal, 1924'te grafitin altıgen katmanlı tam yapısını çözmüştür [17]. Grafen teorik olarak 

1947'de Wallace tarafından değerlendirilmiş, bu da bir kafes bölgesinden diğerine 

sıçrayan elektronlar açısından iletkenliği tanımlamak için sıkı bir bağlama modeli 

kullanılarak yapılmıştır [18, 19]. Grafenin yaygın popülaritesinin bir başka kaynağı, farklı 

çalışma alanlarına sahip araştırmacılara hitap etmesi ve üç boyutlu (3D) nesnelerin 

termodinamik özelliklerinden önemli ölçüde farklı olan ilk iki boyutlu (2D) atomik kristal 

örneği olmasıdır. Grafen 2004 yılında Andre Geim ve Kostantin Novoselov tarafından 

bant yardımı ile grafitten mekanik olarak ayrıştırılmıştır. Orijinal bir yöntem olan '' 

Scotch-tape yöntemi '' basit ve etkili olması nedeni ile, bilim alanında son derece hızlı bir 

şekilde büyümüş, dünyadaki yüzlerce laboratuvarda araştırmacılar grafenin farklı 

yönleriyle ilgilenmeye başlamıştır [20]. Bu yöntemle elde edilen grafen, araştırmacılar 

için özellikle yeni elektronik cihazların geliştirilmesinde faydalı olabilecek, umut verici 

elektriksel özellikler göstermiştir [21]. Son yirmi yılda grafen takviyeli polimer 
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kompozitler üzerinde kapsamlı araştırma ve geliştirme çalışmaları yapılmıştır. Polimer 

matrisinde takviye maddesi olarak grafen eklenmesi, bu tür kompozitlerin genel 

performansını ve özelliklerini geliştirmiştir [22]. Grafenin keşfi olan 2004 yılından 

itibaren grafen hakkında yapılan çalışma sayısı ve çalışma alanları Şekil 2.1 ve Şekil 

2.2’de verilmiştir. Son on yılda grafen konusunda yapılan araştırmaların büyük oranda 

artmış olduğu görülmektedir. Ayrıca farklı uygulama alanları nedeniyle grafen konu 

başlığı farklı disiplinleri bir araya getirmiştir. 

 

Şekil 2.1. Grafen konusunda yapılmış çalışmalar (Web of Science verileri kullanılmıştır.) 

 

Şekil 2.2. Farklı disiplinlerde grafen konusunda yapılan araştırmaların dağılımı (Web of Science 

verileri kullanılmıştır) 
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Grafenin birçok üstün özelliği mucize materyal olarak adlandırılmasını haklı 

çıkarmaktadır. Bununla birlikte, bu özelliklerin bazıları sadece en yüksek kalitede elde 

edilen grafen örnekleri için; ya mekanik olarak eksfoliye edilmiş grafen ya da altıgen bor 

nitrür gibi özel substratlarda biriken grafen için geçerlidir. Halen, diğer yöntemler 

kullanılarak hazırlanan grafen üzerinde eşdeğer özellikler görülmemiştir, ancak bu 

yöntemler de hızla iyileşmektedir. Seri üretilen grafenin araştırma laboratuvarlarında elde 

edilen en iyi örneklerle aynı üstün performansa sahip olması durumunda, endüstriyel 

uygulamalar için grafen daha da ilgi çekici olacaktır [23]. 

2.1. Grafenin Özellikleri 

2.1.1. Mekanik özellikleri 

Grafenin mekanik özellikleri içerisinde en belirgin olanı oldukça yüksek olan 

Young modülüdür. Mekanik özellikleri sayesinde, grafen nanomekanik sistemlerdeki 

uygulamalar için umut verici bir adaydır [24]. Young modülü, nihai gerilme direnci, 

kırılma tokluğu, kırılma enerjisi ve malzemenin yorulma çatlak yayılmasına karşı 

gösterdiği direnç malzemenin mekanik olarak ne kadar dayanıklı olduğu hakkında bilgi 

sahibi olmamamızı sağlar. 1921 yılında Griffith, kırılgan bir sistemin potansiyel 

enerjisinin çatlak büyümesi ve yeni oluşturulan bir yüzeyin serbest enerjisi ile değişimi 

arasındaki ilişkiyi açıklayan kırılgan malzemelerin kırılması üzerine çığır açan bir 

çalışma yayınladı [25]. Bu çalışmanın bir sonucu olarak, Griffith kırılgan malzemenin 

gerçek kırılma mukavemetinin malzemenin sahip olduğu kusurlarının yerine atomik 

bağların içsel güçlerine bağlı olduğunu açıkladı [26]. Bu bağlamda grafenin istisnai 

mekanik özelliklerinin nedeni, altıgen kafesi oluşturan ve çeşitli düzlemsel 

deformasyonlara karşı çıkan sp2 bağlarının kararlılığına dayanmaktadır [27]. Frank ve 

Tanenbaum, atomik kuvvet mikroskobu (AFM) kullanarak grafen yaprak katmanlarının 

(5 kattan az) etkili yay sabitlerini ölçtüler ve Young modülünü 0.5 TPa olarak hesapladılar 

[28]. Gomez-Navarro ve arkadaşları grafen tek tabakanın elastik modülünü belirledi ve 

Young modülünü 0.25 TPa olarak hesapladı [29]. Lee ve arkadaşları serbest duran tek 

tabakalı grafen membranların elastik özelliklerini ve yapısal kırılma kuvvetlerini, atomik 

kuvvet mikroskobunda nano tanımlama ile ölçtüler ve elde ettikleri sonuçlar, bugüne 

kadar ölçülen en güçlü materyal olarak grafenin belirlenmesini sağladı [30, 31].Grafen 

yapısında bulunan C-C bağları arasındaki güçlü bağlanma kuvveti grafenin yapısının 
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gerilimler altında korunmasını sağlamıştır. Grafenin sahip olduğu bu yapı Şekil 2.3’te 

gösterilmiştir. 

 

Şekil 2.3. Grafen simülasyon modelleri (a) Grafen yaprağının boyutu; (b) gerilim altında 

armchair grafen (c) gerilim altında zikzag grafen [32] 

 

2.1.2. Elektriksel özellikleri 

Nanokarbonların elektronik özellikleri, sahip oldukları armchair ve zigzag atom 

geometrisi ile ilgilidir [33]. Grafenin Şekil 2.3’te verilen yapısı bu dururum açıklarken, 

örgüsü ve 3 boyutlu bant görünümü Şekil 2.4’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.4. Grafenin örgü yapısı (a) Birim hücre başına iki atoma (A ve B) sahip grafenin altıgen 

bal peteği kafesi. (b) Grafenin 3D bant yapısı [34] 

 

Karbonun sp2 hibritleşmesi ile bağlı olması nedeniyle (dökme grafit, grafen 

şeritler, karbon nanotüpler ve aromatik moleküller dahil) elektronik özellikleri, komşu 

karbon atomları üzerindeki pz atomik orbitallerin üst üste binmesinden 

kaynaklanmaktadır [35]. 10 nm boyutundaki grafen örneğinin elektrik iletkenliği yaklaşık 

olarak 550 S/cm olarak bildirilmiştir [36]. Ayrıca grafenin elektrik iletkenliğinin tek 

duvarlı karbon nanotüplerin elektrik iletkenliğinden yaklaşık olarak 60 kat fazla ve çok 
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geniş sıcaklık aralıklarına kadar sabit kaldığı bildirilmiştir. Bununla birlikte oda 

sıcaklığında bile grafen, Fermi hızı kadar etkili ışık hızı ile yarı-tamsayılı Kuantum Hall 

etkisi de göstermektedir [37]. Fermi hızı, bir parçanın Fermi enerjisine karşılık gelen 

hızdır. Fermi enerjisi, bir parçanın mutlak sıfır sıcaklığa yakın bir sistemdeki en yüksek 

enerji durumudur. 

2.1.3. Optik özellikleri 

Grafen sahip olduğu mekanik ve elektrik özelliklerinin yanı sıra optik özellikleri 

ile de dikkat çekmektedir. Grafen, çıplak gözle optik mikroskop altında tek tabakalı 

grafenin gözlenmesini mümkün kılan ışığa kuvvetlice bağlanır. Bozulmamış tek tabakalı 

grafen, kızılötesi ve görünür aralık boyunca πα =%2,3 sabit absorpsiyona sahiptir (α 

burada ince yapı sabititir) [38]. Grafenin optik geçirgenlik değeri yaklaşık %97,7 olarak 

belirtilmiş ve bu geçirgenlik değerinin grafen katman sayısına bağlı olarak azalma 

gösterdiği bildirilmiştir [39, 40].  

2.1.4. Termal özellikleri 

 Grafenin sahip olduğu eşsiz özelliklerinden bir diğeri ise termal özellikleridir. 

Grafenin ısı iletim özelliği ile ön plana çıkan tek duvarlı karbon nanotüpten daha iyi 

özelliklere sahip olması beklenmektedir.  

 Son yıllarda, bilimsel alanda ve mühendislik çalışmalarında malzemelerin termal 

özelliklerine hızlı bir ilgi artışı görülmüştür. Isı giderimi, artan güç seviyeleri nedeniyle 

elektronik endüstrisindeki ilerlemenin devam etmesi için çok önemli bir konu haline 

gelmiştir. Isıyı iyi ileten malzemelerin arayışı, yeni nesil entegre devrelerin ve üç boyutlu 

(3D) elektroniklerin tasarımı için önemli hale gelmiştir [41]. 

Sahip olduğu yüksek ısı iletkenlik değerleri ile grafenin ısı iletimi sırasında karbon 

nanotüpleri geride bırakabileceği belirlenmiştir [42]. 

Bir malzemenin ısıl iletkenliği (k), birim alan başına ısı akışını Q (W/m2),                 

Q = -k∇T sıcaklık gradyanıyla ilişkilendirir. Bu ilişkideki negatif işaret ısının yüksek 

sıcaklıktan düşük sıcaklığa aktarıldığını gösterir. Isı iletkenliği, v ve λ'nın uygun olduğu 

κ ≈ ∑Cvλ eşitliği kullanılarak spesifik ısı (C) ile ilişkilendirilebilir. Burada v ve λ, 

sırasıyla ortalama fonon grup hızı ve ortalama serbest yoldur. Bu ifade genel olarak, örnek 

boyutları fonon ortalama serbest yolundan (L> λ) çok daha büyük olduğu koşullarda 

kullanılır. Isı taşınımı amacıyla, grafen tek tabakasının “kalınlığı” tipik olarak grafit ara 

tabaka boşluğu olan h ≈ 3,35 Å olduğu varsayılır. Grafenin oda sıcaklığında düzlemsel 
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termal iletkenliği bilinen herhangi bir malzemenin ısı iletkenliğinden oldukça yüksek 

olup yaklaşık 2000–4000 W/mK'dir [43]. Grafenin çeşitli dolgu maddelerine eklediğinde 

ısıl özelliklerini nasıl değiştirdiği Çizelge 2.1’de belirtilmiştir. 

 

Çizelge 2.1. Çeşitli dolgu maddeleri ile geliştirilmiş malzemelerin ısı iletim özellikleri [44] 

Dolgu Malzemesi Özellikler Yükleme Miktarı Ana Malzeme 

TİA (%) k (W/m*K) 

Karbon Dışı Dolgu Maddeleri 

Ni 566 
 

<30% Epoksi 

Al2O3 – 0.35–0.65 Ağırlıkça% 50  Epoksi 

AlN 1900 
 

60% Epoksi 

BN 650 
 

Ağırlıkça % 30  Epoksi 

Al2O3 – 0.18 Ağırlıkça % 10  PS 

BN – 0.8–1.2 Hacmen % 0–35  Polietilne 

AlN – 1,30 Hacmen % 40  Epoksi 

Ag – 3.0 Hacmen % 28  Epoksi 

Termal ara yüzlü Karbon Nanotüplü Dolgu Maddeleri 

MWNT 150 – Hacmen % 1.0  Yağ 

SWNT 125 – Ağırlıkça % 1.0  Epoksi 

P-SWNT 350 
 

Ağırlıkça % 9.0  Epoksi 

CNT 65 
 

Ağırlıkça % 3.8  Silikon 

SWNT 50 
 

Ağırlıkça % 1  Polistiren 

SWNT 55 – Ağırlıkça %7.0  PMMA 

SWNT – 4,80 – – 

MWNT – 0.5 – Epoksi 

SWNT – 0.61 Ağırlıkça % 2.3  Epoksi 

MWNT – 0.43 – – 

MWNT 
 

1,21 – – 

Termal ara yüzlü Grafen, Grafit ve Elmas Dolgu Maddeleri 

Elmas ∼406 1,20 Ağırlıkça % 60  Epoksi 

Karbon Nanofiber ∼945 1,85 Ağırlıkça % 40  Lastik Epoksi 

Grafit Nano Tabakalar 3000 – Hacmen % 25.0  Epoksi 

GON 30–80 – Hacmen % 5.0  Glikol ve parafin 

Grafit Nano Tabakalar 10 0.23 Hacmen % 1.0  Epoksi 

Grafit Nano Tabakalar 700 1,40 Ağırlıkça % 20  Silikon 

Grafit 1800 – Ağırlıkça % 20  Epoksi 

Grafit Nano Tabakalar 990 1,91 Ağırlıkça % 20  Silikon 

Grafen-Çok Tabakalı Grafen 2300 5,10 Hacimce % 10  Epoksi 
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2.2. Grafen Üretim Yöntemleri 

Grafen, 1940'lardan bu yana teorik olarak tartışılmış ancak, deneysel olarak 

pikogram ağırlığında birkaç mikrometre büyüklüğünde yüksek kaliteli tabakalar elde 

etmek 60 yıl sürmüştür. Geim ve Novoselov'un grafeni grafitten izole etmek için ilk 

olarak yapıştırıcı bant kullanmasından sadece 10 yıl sonra daha geniş alanda ve daha fazla 

miktarda grafen tabakaları üretimi sağlanmaya başlanmıştır [45]. 

Grafen üretimi, farklı alanlarda duyulan malzeme ihtiyacını giderebilmek üzere 

farklı şekillerde yapılabilmektedir. Elde edilecek ürünün miktarı ve seri üretim için 

ölçeklendirilebilir olması son derece önemli rol oynamaktadır. Grafen oksit / indirgenmiş 

grafen oksit / grafen sentezlemek için kullanılan farklı yöntemler vardır [22]. Bunlar elde 

edilen grafenin kalitesine (ve dolayısıyla olası uygulamalara) göre sınıflandırılabilir (1) 

kompozit malzemeler, iletken boyalar ve benzeri için grafen veya indirgenmiş grafen 

oksit (2) düşük performanslı aktif ve aktif olmayan cihazlar için düzlemsel grafen ve (3) 

yüksek performanslı elektronik cihazlar için düzlemsel grafen [23]. Grafen üretim 

yöntemi, uygun ürün ve kullanım alanına göre farklı seçimlerde yapılabilir. Şekil 2.5’te 

grafenin ticari üretiminde kullanılabilecek yöntemlerin ürün kalitesi- maliyet ilişkisi 

verilmiştir. Buna göre sıvı fazda katmanlara ayırma yönteminin düşük maliyetli ve düşük 

kalitede ürün veren yöntem olduğu görülmektedir. 

 

Şekil 2.5.  Grafen üretim yöntemlerinin kalite ve maliyet ilişkisi [23]  
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Grafen üretimi 2009 yılında Angstron Materials, Vorbeck Materials ve XG 

Sciences gibi yalnızca birkaç ABD merkezli küçük girişim şirketi ile başlamıştır. 

İlerleyen zamanlarda, grafen üretim şirketleri, yalnızca küçük ölçekte grafen tabakaları 

değil, aynı zamanda endüstriyel ölçekte geniş alanlı, yüksek kaliteli grafen filmler 

üreterek dünyanın dört bir yanında çoğalmıştır. Özellikle, Asya- Pasifik ülkelerinde 

grafen malzemelerinin üretim endüstrisi çok hızlı bir şekilde gelişmektedir ve küçük 

grafen levha ve grafen filmlerin yıllık toplam üretim kapasitesi sırasıyla 400 ton ve 

110.000 m2 gibi bir alanı aşmaktadır [45]. Grafen üreticilerin üretim yöntemleri ve üretim 

kapasiteleri ve grafen kullanım alanları Çizelge 2.2’de belirtilmiştir.  
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Çizelge 2.2. Bazı grafen üreticilerinin grafen üretim yöntemleri ve grafen kullanım alanları [45] 

Grafen Üreticileri 
Temel Üretim 

Yöntemi 
Temel Üretim 

Üretim 

Kapasitesi 
Ana Uygulama Ürünü 

Angstron Materials (ABD) Sıvı Faz Eksfoliasyon 

Bozulmamış nano grafen yapıları 

300 ton/yıl Grafen/ Silikon Anot 
Kalınlık: <100 nm 

Karbon içeriği: ≥95% (ortalama 

kalınlık üç katman altındaki ürünler 

için) 

Thomas Swan (Birleşik 

Krallık) 
Sıvı Faz Eksfoliasyon 

Bozulmamış nano grafen yapıları 

20 ton/yıl 

(Temmuz 2019) 
Kompozitler, Mürekkepler, Kaplamalar 

Kalınlık:5–7 katman (ortalama) 

Boyut: 0.5–2 μm 

Katman direnci: 10 ± 5 Ω kare başına 

(25-μm film, yaklaşık 27–80 S/cm) 

Safsızlık: ~8 wt% 

Vorbeck Materials (ABD) 
Oksidasyon-Termal 

Eksfoliasyon 

İşlevselleştirilmiş grafen 
40 ton/yıl 

(Ekim/2012) 

İletken mürekkepler ve kaplamalar, grafen 

lastikler, esnek batarya kayışları 
Kalınlık: genellikle 1–3 katmanlı 

Morfoloji: buruşuk 

Sixth Element Materials 

(Çin Halk Cumhuriyeti) 

Oksidasyon–

Eksfoliasyon– 

İndirgeme 

Grafen oksit 

İndirgenmiş Grafen Oksit 

100 ton/yıl 

(Kasım/2013) 

Mekanik / termal olarak geliştirilmiş 

kompozitler, korozyon önleyici kaplamalar 

Kalınlık: ≤10 nm 

Karbon İçeriği: ≥95% 

Elektrik iletkenlik: ≥2 S/cm (elektriksel 

iletken tipte ürünler için) 

XG Sciences (ABD) 
İnterkalasyon– 

Eksfoliasyon 

Grafen nano yapılar 

80 ton/yıl 

(Ağustos/2012) 

Grafen / silikon anot kompozit, süper 

kapasitör elektrot malzemeleri, iletken 

mürekkepler ve kaplamalar, grafen kâğıt 

(termal yayılma için ve elektriksel olarak 

iletken uygulamalar vb.) 

Kalınlık: 2–15 nm (ortalama) 

Elektrik ve termal iletkenlik: 3,800 

S/cm ve 500 W/mK, sırasıyla (30-μm-

kalınlıkta grafen ) 

Ningbo Morsh   

(Çin Halk Cumhuriyeti) 

İnterkalasyon-

Eksfoliasyon- 

Patlatma 

Grafen nano yapılar 
300 ton/yıl 

(Aralık / 2013) 

Lityum-iyon bataryalar, iletken 

mürekkepler, ısı yayan kaplamalar, 

korozyon önleyici kaplamalar, termal / 

elektriksel olarak iletken ana seri için grafen 
Ortalama Kalınlık: 3 nm 
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[Çizelge 2.2. (Devam) Birkaç grafen üreticisinin grafen üretim yöntemleri ve grafen kullanım alanları [45]] 

 

iletken katkı maddeleri ve grafen kaplı akım 

toplayıcı 

Deyang Carbonene Tech  

(Çin Halk Cumhuriyeti) 

İnterkalasyon-

Eksfoliasyon- 

Patlatma 

Grafen katmanları (birkaç katman) 
1.5 ton/yıl 

(Ekim/2012) 
Akü malzemeleri, termal yönetim 

malzemeleri, iletken mürekkepler, iletken 

korozyon önleyici kaplamalar 

Kalınlık: ≤10 katman 
300 ton/yıl 

(2017–2019) 

Elektrik iletkenlik: ~1,000 S/cm (için 

~15-μm-kalınlıkta membran) 
 

Bluestone Global Tech 

(ABD) 
CVD 

Grafen filmleri Cu, SiO2/Si, PET 

üzerinde 

- 
Alan etkili transistörler, dokunmatik 

paneller 

Film PET üzerinde: mevcut maksimum 

boyut 8 × 10 inç2, <30 Ω birim kara 

başına >85% geçirgenlik (substrat 

hariç), <800 Ω birim kare başına 95% 

geçirgenlik (substrat hariç) 

Film on SiO2/Si: kullanılabilir 

maksimum boyut 4-inch gofret, tek 

tabaka >95%, ortalama Hall mobilitesi: 

2,000–4,000 cm2/V*s 

2D Carbon Tech  

(Çin Halk Cumhuriyeti) 
CVD 

Cu, SiO2/Si, cam, PET üzerinde grafen 

filmler 

30,000 m2 

(Mayıs/2013) 

Dokunmatik paneller 
Film on PET: available maximum size 

450 × 550 mm2, tek tabakalı >90%, 

200–400 Ω birim kare başına>85% 

geçirgenlik (substrat hariç) 

200,000 m2 

(Aralık/2014) 

Wuxi Graphene Film  

 (Çin Halk Cumhuriyeti) 
CVD 

Cu,PET üzerindeki grafen filmler 

80,000 m2 

(Aralık/ 2013) 

Dokunmatik paneller, dokunmatik sensörler 

(5 milyon adet, Aralık 2013) 
PET üzerindeki film: ~600 Ω birim 

kare başına >97% geçirgenlik (substrat 

hariç) 

PowerBooster 

(Çin Halk Cumhuriyeti) 
CVD 

Cu, PET üzerindeki grafen filmler 

- Dokunmatik Filmler 
Cu üzerinde grafen film: mevcut 

maksimum boyut 7.5 m2 (2013) 

Film on PET: 50–140 Ω birim kare 

başına 95.5% gerçirgenlik 
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Grafen üretim yöntemleri genel olarak iki ana kategoriye ayrılabilir; aşağıdan 

yukarıya yöntemi ve yukarıdan aşağıya yöntemi. İlk yöntem olan aşağıdan yukarıya 

yönteminde, üretim kimyasal reaksiyona bağlıdır ve kovalent bağlı 2D ağları oluşturmak 

için moleküler yapı taşlarının değişimi söz konusudur. İkinci yöntem olan yukarıdan 

aşağıya yöntemi ise grafitin tabakalarına ayrışmasına dayanır [46]. Grafen üretim 

yöntemlerinin yaklaşımlarının özeti Şekil 2.6’ da belirtilmiştir. 

 

Şekil 2.6. Grafen sentezi için aşağıdan yukarıya ve yukarıdan aşağıya yaklaşımların şematik gösterimi 

[47] 

 

2.2.1. Aşağıdan yukarı yöntemi 

Grafenin küçük moleküllerden aşağıdan yukarıya doğru büyümesi, sadece grafen 

oluşumu için değil, aynı zamanda morfolojisi ve yapısının kontrollü ayarlanması için de 

alternatif yöntem olmaktadır [10]. Grafen tabakaları için en yaygın aşağıdan yukarıya 

sentez yöntemleri, Silisyum Karbür (SiC) üzerinde epitaksiyel büyüme ile kimyasal buhar 

biriktirme (CVD) olarak bilinmektedir [48]. 

2.2.1.1. Grafenin silisyum karbür (SiC) üzerinde büyütülmesi 

Grafenin silisyum karbür (SiC) üzerine büyütülmesi epitaksiyel büyüme olarak 

kabul edilmektedir [49]. SiC'de kristal grafit katmanlarının oluşumu ilk olarak 1975'te 

van Bommel ve arkadaşları tarafından yüksek vakumlu basınç altında ve yüksek 

sıcaklıkta ısıtma yoluyla gözlenmiştir [50]. Bu yöntemde büyütme şartlarına bağlı olarak 

SiC tabakası 1150 ile 2000 oC arasında bir sıcaklığa ısıtılır. Bu ısıtma sonucu silisyum 

desorpsiyonu görülür ve geride kalan karbonlar epitaksiyel olarak bir araya gelerek 

grafeni oluştururlar. Karbon kaynağı SiC tabakası olduğundan dolayı yeni katmanlar 

oluşan ilk katmanın altında oluşur ve çok katmanlı grafenler elde edilir. Üretilen grafenin 

katman sayısı SiC tabakasının kalınlığına bağlıdır [49]. Epitaksiyel grafenin büyümesi, 

SiC kütlesinin termal ayrışmasıyla sağlanabilir. Yüksek sıcaklıklarda, Si atomları 

yüzeyden buharlaşmaya başlar. C atomları, ara yüzey grafen katmanından, tek katmanlı 

 

Aşağıdan Yukarı Yukarıdan Aşağı 
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epitaksiyel grafene, iki katmanlı epitaksiyel grafene ve az katmanlı epitaksiyel grafene 

kadar değişen, karbon bakımından zengin yüzey katmanları oluşturmak üzere yüzeyde 

birikir. Fakat SiC üzerinde elde edilen epitaksiyel grafen homojen değildir. Aynı örnekte 

çeşitli katmanlar bir arada bulunur. Bunun nedeni, büyüme sıcaklığının silisyum 

desorpsiyonu için yeterli olması, ancak grafen filmlerin homojen büyümesi için yeterli 

olmamasıdır [50]. Grafenin SiC üzerinde büyütülmesi Şekil 2.7’de gösterilmiştir. 

 

Şekil 2.7. Enerji yüklü ışın demeti altında SiC (0001) yüzeyindeki yüksek kaliteli grafen büyümesi 

(a) Si3 tipi Si atomlarının yüzey üzerinde gelen enerji yüklü ışın ile destabilizasyonu (b) Si3 tipi atomların 

süblimasyonundan sonra Si boşluklarıyla yüzey yapısı (c) Si boşluğuna bağlı Si – C bağ çevirme işlemi (d) 

Değiştirilen Si atomlarının ve artık Si atomlarının üst katmandan çıkarılması (e) Gerilmiş karbon 

tabakasının oluşumu. Karbon tabakasının alt tabakaya göre dönmesi ve bağ kasılması, grafen tabakasının 

oluşumuna yol açmıştır. Sarı ve gri toplar sırasıyla Si ve C atomlarını temsil eder [51] 

 

2.2.1.2. Grafenin kimyasal buhar biriktirme (CVD) yöntemi ile üretilmesi 

Kimyasal buhar biriktirme (CVD), grafeni geniş alanda bakır (Cu) ve nikel (Ni) 

gibi geçiş metalleri üzerinde üretmek için güvenilir bir teknolojik işlem olarak ortaya 

çıkmıştır [52]. 

Grafenin geniş alanlı, tek katmanlı ve ince film olarak elde edilmesi CVD yöntemi 

ile gerçekleştirilebilmektedir. Bu yöntem ile grafen sentezinin kolay, hızlı, görece düşük 

maliyetli ve yaygın kullanım alanlarına sahip olması gibi birçok avantajı olmasına karşın; 

sentez sürecinde her üretim parametresinin optimizasyonunun sağlanması ve kullanılan 

gaz ve substratların yüksek saflıkta olması gerekliliği dezavantajları arasında söylenebilir 
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[53]. Grafen tabakaları CVD tekniği ile ilk olarak Nikel üzerine biriktirilmiştir. 

Günümüzde bu yöntemde biriktirme işlemi nikel, paladyum, iridyum ve bakır gibi geçiş 

metalleri üzerine gerçekleştirilmektedir [49]. Grafen sentezi için farklı katalitik 

metallerden bakır (Cu) iyi bir seçimdir. Esnek bakır folyoları düşük maliyetle temin 

edilebilir. Ayrıca, standart grafen büyüme sıcaklığında (yaklaşık 1000-1060 °C) 

bakırdaki karbon çözünürlüğü çok düşüktür (%0.03). Bu nedenle, baskın olarak tek 

katmanlı grafen büyümesi bakırda gerçekleşir [54]. Karbon kaynağı olarak metan, etan 

ve propan gibi gazlar kullanılabilir [55]. Grafenin CVD yöntemi ile üretimine dair 

şematik gösterim Şekil 2.8’de verilmiştir. 

 

 

Şekil 2.8. Metandan grafen sentezi için CVD yönteminin şematik gösterimi [55] 

 

2.2.2. Yukarıdan aşağıya yöntemi 

Yukarıdan aşağıya doğru üretim yöntemlerinde, istiflenmiş grafit tabakaların 

ayrılması, bu tabakaları bir arada tutan düşük enerjili van der Waals bağlarının kırılması 

sonucu oluşur. Bu yöntemdeki ana zorluklar, tabakalara zarar vermeden etkili bir şekilde 

ayrılması ve tabakalar ayrıştırıldıktan sonra yeniden bir araya toplanmalarını önlemektir. 

Yukarıdan aşağıya yaklaşımların dezavantajları ise genellikle düşük verimleri, sayısız 

adımlardan oluşması, hammadde olarak kullanılan doğal grafitin Avrupa’da az bulunan, 

kullanımdan önce madencilik ve işleme gerektiren doğal bir kaynak olması olarak 

sıralanabilir [56]. Grafenin yukarıdan aşağıya üretim süreci, grafitin fiziksel, kimyasal ve 

elektrokimyasal yöntemler ile tabakalarına ayrıştırılması prosedürlerine dayanır [55]. 

2.2.2.1. Mikro mekanik ayrıştırma ile grafen eldesi 

Grafen ilk olarak, 2004 yılında yüksek düzenlilikte pirolitik girafitten (YOPG) 

‘scotch-tape’ yöntemi aracılığıyla mikro mekanik ayrışma ile elde edilmiştir. Andre Geim 
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ve Kostantin Novoselov grafitin elektriksel özelliklerini incelemek için yaptıkları 

çalışmada yapışkan bantı YOPG üzerine tekrar tekrar yapıştırıp çekerek grafit 

tabakasından grafen izole etmeyi başarmışlardır [57]. Mikro mekanik yöntemin kendisi 

basittir ve özel bir ekipman olmadan da uygulanabilir. Şekil 2.9’da bir bant yardımı ile 

grafit tabakasından grafen üretimi gösterilmiştir. Bu yöntem ile elde edilen levhalar, 

yüksek kalitededir, ancak yöntem yavaş ve harcanan iş gücü fazladır. Bu nedenle üretilen 

malzeme, ticari uygulamalarda kullanmak yerine grafenin temel özelliklerinin 

incelenmesi için daha uygundur [56]. 

 

Şekil 2.9. Grafitten ‘Scotch-tape’ yöntemi ile grafen sentezi[58] 

 

2.2.2.2. Grafitin interkalasyonu ile grafen eldesi 

Grafit, bir indirgeyici madde (elektron donörü) veya bir oksitleyici madde 

(elektron alıcısı) olarak reaksiyonlara katılabileceği zengin bir kimyaya sahiptir [59]. 

Grafit interkalasyon bileşikleri (GİB'ler), bitişik interkalantlar arasındaki grafit 

katmanlarının sayısının kontrollü bir şekilde değiştirilebildiği “evreleme” sergiler. 

GİB'ler iki ara tabaka arasındaki grafen katmanlarının sayısı ile sınıflandırılır [56, 60]. 

GİB'lerde tabaka aralığının artması bitişik tabakalar arasındaki van der Waals 

kuvvetlerinin azalması anlamına gelir. Bu da grafitin, tabakalara ayrıştırılmasını 

kolaylaştırır [59]. GİB'ler, grafit katmanları arasına periyodik olarak atomik veya 

moleküler yapıların (interkalasyon) eklenmesiyle oluşturulur [60]. Çözücü destekli ve 

termal tabakalara ayrılma olmak üzere, GİB'lerden grafen üretimi için çok sayıda yöntem 

kullanılmaktadır. Çözücü destekli eksfoliyasyonda GİB'ler eksfoliyasyona yardımcı 

olmak için solüsyonda sonikasyona tabi tutulur [56]. Grafitin, genellikle ultrason 
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dalgaları tarafından tetiklenen sıvı fazda doğrudan ayrıştırılması, basit ve etkili bir 

alternatif olarak önerilmektedir. Grafenin dağıtılması için uygun çözücüler N, N-

dimetilformamit (DMF), N-metil-2-pirolidon (NMP) veya siklopentanonu (C5H8O) 

içerir. Bunlar genellikle yüksek kaynama noktalı ve zararsız çözücülerdir. Son yıllarda, 

grafen yapraklarının sulu süspansiyonlarını elde etmek için grafitin tabakalarına 

ayrıştıırlmasına ve dengelenmesine yönelik bir dizi dağıtıcı kullanılmıştır. Bunlar 

arasında iyonik yüzey aktif maddeler (sodyum dodesilbenzen sülfonat, sodyum kolat, 

vb.), iyonik olmayan / polimerik yüzey aktif maddeler (polivinilpirrolidon ve pluronik 

kopolimerler vb.) veya iyonik / hidrofilik çekirdekli (genellikle piren) floresan moleküller 

bulunur. Bunların yanı sıra büyük biyo moleküller (RNA ve bazı proteinler ve enzimler) 

de son yıllarda çevre dostu olmaları nedeniyle tercih edilmektedir [61].  

GİB'lerin ısıtılması, sonucunda interkalatlar ısıl bozunmaya uğrayarak gaz ürünler 

açığa çıkarmaktadır. Böylelikle katmanlar arası uzaklık genişler ve "genişletilmiş grafit" 

elde edilir. Süper kritik CO2'nin interkalasyonuna dayanarak grafiti eksfoliye etmek bu 

yönteme örnektir [56]. Şekil 2.10’da grafit interkalasyonun gerçekleşme süreci 

gösterilmiştir. 

 

Şekil 2.10. Grafitten interkalasyon ile grafen eldesi: Adım 1'de, grafen tabakaları arasına 

interkalant katmanları yerleşmektedir. Adım 2 ve 3’de grafen tabakaları interkalant katmanları ile 

ayrılmaktadır [60] 

 

2.2.2.3. Grafit oksitin eksfoliasyonu ile grafen eldesi 

Grafit oksit (GrO), bazal düzlemlerinde ve kenarlarında oksijen fonksiyonel 

grupları taşıyan hidrofilik oksijenli grafen tabakalarından (grafen oksit tabakaları) oluşan 

katmanlı bir malzemedir. GrO sıvı faz tekniklerinin uygulanması için uygun bir başlangıç 

maddesidir. Grafen oksitten kimyasal indirgeme yoluyla grafen elde edilebilmektedir [62, 

63]. Grafen oksit (GO), okside edilmiş grafen formu olarak kabul edilmektedir [64]. 
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Grafit oksit sulu ortamda tek kat seviyesine kadar, grafen oksit tabakaları formunda 

ayrıştırılırak süspanse edilebilmektedir. Böylece GO, işlenebilir grafenin büyük ölçekli 

üretimi için stratejik bir başlangıç maddesi haline gelmektedir [65]. Grafit tabakasından 

indirgenmiş grafen eldesi Şekil 2.11’ de gösterilmiştir. 

 

 Şekil 2.11. Grafitten oksidasyon ve indirgeme basamakları ile grafen eldesi [66] 

 

Grafit oksit, grafite benzer katmanlı yapıya sahiptir, ancak grafit oksit içindeki 

karbon atomlarının düzlemi, karbonil, karboksil, epoksi ve hidroksil gibi oksijen içeren 

gruplarla yoğun bir şekilde dekore edilmiştir. Bu gruplar sadece katmanlar arası mesafeyi 

genişletmekle kalmaz, aynı zamanda atomik kalınlıktaki katmanları hidrofilik hale 

getirmede de yardımcı olur [65]. Bu okside olmuş katmanlar, yeterli ultra sonikasyona 

maruz kaldıklarında su içinde ayrışırlar. Eksfoliye edilmiş tabakalar, oksijen içerikli 

gruplara sahip grafen gibi bir veya birkaç karbon atomu tabakası içeriyorsa, bu tabakalar 

GO olarak adlandırılmaktadır. GO'da çok sayıda oksijenli grup bulunduğundan, 

özellikleri (örneğin, elektriksel iletkenlik) grafenden önemli ölçüde farklıdır. Bununla 

birlikte, GO’dan oksijen içeren gruplar kaldırılarak, grafen benzeri tabakalar elde 

edilebilir. Bu, GO'nun en çekici özelliğidir. GO'nun oksijeni, grafen-eşlenik yapının 

kısmen geri kazanılmasını sağlar; bu şekilde orijinal özellikleri kazanmasının yanı sıra, 

grafene benzeyen bir materyal elde edilir [65]. 
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Grafen oksit (GO), geleneksel olarak Brodie, Staudenmaier veya Hummers 

yöntemleri ile kimyasal oksidasyon ve indirgeme basamakları içeren bir dizi çalışmaların 

uygulanması ile elde edilir. Bilinen ilk örnek 1859'da İngiliz kimyager B. C. Brodie'nin 

grafitin reaktivitesini araştırmak amacıyla başladığı çalışmasında ortaya konmuştur. 

Brodie ise, grafitten potasyum klorat (KClO3) ve konsantre nitrik asit (HNO3) karışımı 

ile grafit oksit üretilebileceğini göstermiştir [64, 67]. Daha sonra 1898’de Staudenmaier 

grafit, sülfürik asit, nitrik asit ve potasyum perklorat karışımını ısıtarak GrO hazırlamıştır 

[64]. 1958'de, Hummers ve Offeman tarafından konsantre sülfürik asit (H2SO4), sodyum 

nitrat (NaNO3) ve potasyum permanganat (KMnO4) içeren ve sonuçta GrO'yu 

sentezleyebilmek için halen kullanılan uygun bir yöntem önermiştir [68]. 

Günümüzde temel olarak bu üç yöntem uygulanmaktadır. Her geçen gün daha 

çevre dostu yöntemler geliştirilmek için modifikasyonlar yapılmaktadır. Burada önemli 

olan, bu reaksiyonların ürünlerinin yalnızca kullanılan oksidanlara değil, aynı zamanda 

grafit kaynağı ve reaksiyon koşullarına bağlı olarak güçlü bir farklılık gösterdiğidir [67]. 

Bu yöntemlerde grafit kimyasal olarak oksitlenmiş ve GrO'nun katlar arası uzaklığı, 

oksijenli fonksiyonel grupların birleşmesinden dolayı 0.34 nm'den 0.8-1.0 nm'ye kadar 

yükselmiştir. Ara katman mesafesinin artması, van der Waals kuvvetlerinin bitişik grafit 

katmanları arasındaki kuvvetin zayıflatılmasında ve ultrasonik yöntem ya da mekanik 

karıştırma yoluyla GO elde etmek için GrO'nun tabakalarına ayrılmasında faydalı 

olmuştur [64]. 

2.2.2.4. Elektrokimyasal yöntem ile grafen eldesi 

Elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemi; karbon kaynağına (grafit) uygulanan 

akımın değiştirilerek tabakalara ayrışmasını sağlayan, çevre dostu (yeşil) bir yöntem 

olarak kabul edilmektedir [69]. Çok katmanlı grafen hazırlanmasında kullanılan 

elektrokimyasal yöntem, belirlenen elektrolitik sıvı içerisinde elektrik akımı ile grafit 

elektrodun yapısal deformasyonunu içermektedir [70]. Yeterince yüksek akım 

yoğunluğunun grafit elektroduna uygulanması sonucunda birkaç katmanlı grafen 

tabakaları gafitten ayrıştırılabilir. Çalışma elektrodu tipik olarak grafit çubuk, grafit film 

ya da pirolitik grafit örneğidir ve anodik veya katodik olarak yüklenmiştir. Örnek sistem 

Şekil 2.12’de verilmiştir [70, 71]. 

Elektrokimyasal eksfoliasyonda kullanılan iyonik sıvılar, ihmal edilebilir buhar 

basıncı, ısıl stabilitesi, geniş elektrokimyasal potansiyeli, düşük viskozitesi, yüksek iyon 

iletkenliği ve geri dönüştürülebilirlik gibi benzersiz özelliklerinden dolayı geleneksel 
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çözücülere "yeşil" alternatifler olarak önerilmiştir. İyonik sıvıların yüksek dielektrik 

sabiti, van der Waals etkileşiminin neden olduğu bir araya gelme (aglomere olma) 

durumları için koruma sağlar ve böylelikle nano malzemelerin etkili bir şekilde 

dağılmasına yardımcı olur [72]. Şekil 2.13’ten de görüldüğü gibi elektrokimyasal grafen 

eldesi sırasında gerçekleşen basamaklar şu şekildedir: (1) elektrolitik sıvıda elektroliz ile 

hidroksil ve oksijen radikalleri üretilir; (2) oksijen radikalleri, grafit anodunu kenar 

bölgelerinde, tane sınırlarında ve kusur bölgelerinde aşındırmaya başlar; bu, kenar 

tabakalarının açılmasına neden olur; (3) anyonlar kenar tabakaları içinde birleşir ve 

elektrot genişlemesini başlatır; (4) kopan tabakalar çözelti içinde dağılır [69]. 

 

Şekil 2.12. Elektrokimyasal eksfoliasyonda kullanılan deney düzeneği 

 

Şekil 2.13. Elektrokimyasal eksfoliasyon mekanizması [73] 
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Elektrokimyasal yöntem, tek adımda meydana gelmesi, göreceli olarak kullanımı 

kolay ve atmosfer basıncında oda sıcaklığında gerçekleşmesi nedeniyle diğer yöntemlere 

göre avantajlıdır ve endüstriyel olarak tercih edilir. Ayrıca elektrokimyasal yöntem, uzun 

çalışma süresi gerektiren geleneksel yöntemlere (sonikasyon, kimyasal süreçler) göre 

daha kısa sürede gerçekleşmektedir. Bu yöntem, kullanılan koşullara bağlı olarak, 

değişen kalite ve saflıkta birkaç katmanlı grafen malzemelerinin farklı ölçeklerde 

üretilmesini sağlar [70]. 

Elektrolit sıvısında bulunan iyonların yüklerine bağlı olarak, grafenin 

elektrokimyasal üretimine yönelik iki yaklaşım vardır. Bu yaklaşımlar grafit 

elektrodunun bir anot veya bir katot gibi çalışmasına bağlı olarak oksidasyon veya 

redüksiyon tepkimelerini sağlar [74]. 

Grafit elektrotun anot olarak oksidasyona uğramasında sisteme uygulanan pozitif 

gerilim altında elektrolit çözeltisinde bulunan anyonlar veya elektroliz sırasında üretilen 

anyonlar, elektriksel alanın etkisine bağlı olarak katmanlar halinde bulunan anotta grafit 

tabakaları arasına girecektir. Anyonların bağ yapıları, elektrolit çözeltisinin derişimine ve 

pH değerlerine, gerilim voltajına veya akım yoğunluğu gibi birçok faktöre bağlı olup, 

sentezlenen nano tabakaların kalitesini olduğu kadar nano tabakaların katmanlara 

ayrılmasını da büyük ölçüde etkilemektedir [75]. 

Grafit elektrotun katot olarak kullanıldığında katmanlı yapıya sahip olması 

nedeniyle negatif elektrik gerilimi altında katman yapıları bazı katyonlarla da 

birleşebilmektedir. Birleşme sonunda bitişik ara tabakaların alanını genişletebilmekte ve 

katodun genişlemesi ve / veya ayrılması ile sonuçlanacaktır. Anodik birleşme işleminden 

farklı olarak, katodik birleşme için  kullanılan elektrolitlerin çoğu, bir miktar çözünen 

içeren propilen karbonat (PC), DMF, NMP organik çözeltilerdir [75]. 

Anodik eksfoliyasyon yöntemleri, daha yeşil ve çevreci olmaları, genellikle daha 

yüksek ve daha hızlı üretim hızlarından dolayı özellikle çekicidir. Bununla birlikte, 

katodik eksfoliyasyon durumunun aksine, elde edilen grafen yapısal kalitelerini tehlikeye 

atan önemli miktarda oksijenli fonksiyonel grup içermektedir. Bu tür bir işlevselleşmenin, 

anodik potansiyellerin grafit elektroduna uygulanmasına özgü oksidasyon işlemlerinin 

sonucu olduğu düşünülmektedir. Bu sorunu hafifletmek için, bazı araştırmacılar elektrolit 

olarak asitler yerine sulu inorganik tuz çözeltileri kullanmayı önermişlerdir, ancak 

literatürde mevcut olan verilere göre oksijen içeriğinde geniş bir değişkenlik 

segilenmemektedir [76].  
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2.3. Grafen Kullanım Alanları 

Grafen, sahip olduğu özelliklerden dolayı geniş bir kullanım alanına sahiptir. 

Grafen, mekanik, elektrik, optik ve termal özellikleri nedeniyle endüstriyel anlamda 

hemen hemen her alanda kullanılmaya çalışılmaktadır. Farklı grafen elde etme 

yöntemlerine bağlı olarak oluşan grafenin özellikleri ve kullanım alanları değişmektedir. 

Günümüzde silisyum tabanlı elektronik teknolojisi gün geçtikçe sınırlarına 

yaklaşmaktadır. Çünkü silisyumun çok küçük ölçeklerde boyutlandırma problemi 

olmaktadır. Yarıiletken endüstrisinin elektronik bileşenlerin küçültülmesi konusunda 

gelecek yirmi yıl içinde karşı karşıya kalması beklenen en büyük sorunlardan biri olan alt 

sınıra ulaşılması, grafen sayesinde aşılabilecek gibi durmaktadır. Silisyum tabanlı 

teknoloji alt sınıra ulaştığı zaman, sadece tek bir atom kalınlığındaki grafen, bu soruna 

bir alternatif oluşturabilecek gibi görünmektedir. Bu sebepten INTEL ve IBM gibi dev 

teknoloji şirketleri grafen ile ilgili araştırmaları etkin bir biçimde desteklemektedirler. 

Grafenden yapılmış frekans çoklayıcı mikro devre işlemcide kullanıldığı zaman, işlemci 

hızında artış sağlamaktadır. Bu yonganın kullanıldığı işlemcilerin hızının, 500 ile 1000 

Gigahertz gibi rakamlara çıkabileceği öngörülmektedir. Şu ana kadarki en hızlı bilgisayar 

8 GHz'e çıkabildiği düşünülürse bu durum geliştirilmesi gereken konuların tabanını 

oluşturmaktadır [77]. 

Grafen son zamanlarda bilgisayar teknolojisinde dokunmatik ekranlarda da 

kullanılmaya başlanmıştır. Şimdiye kadar üretilen ekran yalnızca bir piksel 

çözünürlüğünde ve metrenin milyonda biri ölçülerindedir. Şu an için dokunmatik 

ekranların yüzeyinde indiyum kalay oksit (İTO) kullanılmaktadır. İndiyum, doğada az 

bulunan bir element olduğu için, dokunmatik ekranların geleceği bu elementin yerine 

kullanılabilecek başka maddelerin bulunmasına bağlıdır ve bu konudaki araştırmalar 

devam etmektedir [77]. Grafenin, güneş pilleri ve LCD ekranlar için şeffaf elektrotlar 

dahil olmak üzere gelecekteki optoelektronik cihazlar için en çok aranan malzemelerden 

biri olması beklendiği ve grafenin olağanüstü termal, kimyasal ve mekanik stabilitesi, 

yüksek şeffaflığı ve atomik tabaka kalınlığı ile birlikte şeffaf iletken elektrot uygulamaları 

için ideal bir aday olmasını sağladığı belirtilmiştir [78].Grafenin ümit verici bir uygulama 

alanı, dokunmatik ekranlar ve yüksek geçirgenliğe sahip (>90%), düşük tabaka direnci 

(<90 Ω/ ⸋)  gerektiren organik ışık yayan diyotlar (OLED'ler) gibi esnek elektroniklerdir 

[79]. Günümüzde grafen temelli esnek ekranlı cep telefonları üretilmiştir [77].  
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Grafenin mükemmel ısı iletkenlik özellikleri, termal dağıtım için önerilen tüm 

elektronik cihazlar için yararlıdır. Şeffaf, birkaç katmanlı grafen elektrotları, aydınlatma 

altında sıcaklığının azaltılması yoluyla ısıyı giderme ve fotovoltaik güneş pillerinin 

verimliliğini arttırma işlevini yerine getirebilir [79]. Benzer şekilde, 3D elektroniklerde 

ara bağlantı olarak görev yapan az katmanlı grafen, aynı anda yanal ısı yayıcılar olarak 

görev yapabilir [79]. 

Sıvı fazda katmanlarına ayrılmış grafenin küçük hacimli fraksiyonlarının 

eklenmesiyle kompozitlerin termal iletkenlik gelişimi, termal arayüz malzemesi 

uygulamaları için umut vericidir [79]. 

Grafen uygulamalarından bir diğeri de, sıvı ve gaz molekülleri için bir sensör 

malzemesi olarak kullanılmasıdır [80]. Grafen bazlı nano malzemeler, alıcı ve hedef 

moleküller arasındaki etkileşimlerin tespit edilebilir ölçümlere dönüştürülmesinde yer 

alan biyosensörlerin transdüserleri olarak kullanılır [81]. Etrafı çevreleyen gaz 

molekülleri grafen yüzeyine absorblandığında grafenin elektriksel özelliklerinin 

değiştiği, gazın yapısına bağlı olarak grafenin elektronlarla veya boşluklarla doping etkisi 

gösterdiği belirtilmiştir. Bu nedenle, ortamdaki bazı gazlar, grafenin elektriksel 

direncindeki değişiklikler ölçülerek çok hassas bir şekilde belirlenebilir [79]. 

Son yıllarda, grafen, yüksek elektriksel elektronik özellikler, yüksek yüzey alanı 

ve mükemmel mekanik esneklik gibi etkileyici özellikleri nedeniyle, lityum iyon pillerde 

potansiyel bir anot malzemesi olarak büyük ilgi görmüştür [82]. Grafen, grafite göre 

yüksek yüzey alanına ve kimyasal toleransa, daha üstün elektriksel iletkenliğe sahip 

olduğundan, lityum iyon pillerde umut vaat eden alternatiflerden biri olarak önerilmiştir. 

Grafen levhalar, yüksek yüzey alanına, hacim oranına ve olağanüstü elektron taşıma 

özelliklerine sahiptir [83].  

Pil teknolojisinde olduğu gibi hidrojen depolamada da grafen malzemesi oldukça 

önemli roller üstlenmektedir. Artan küresel ısınma ve fosil yakıtların gün geçtikçe 

azalması araştırmacıları yeni arayışlara itmektedir. Hidrojenin verimli bir şekilde 

depolanıp elektrik enerjisi gereken yerlerde kullanılması için oldukça yoğun araştırmalar 

yürütülmektedir [77]. Yüksek spesifik yüzey alanına ve iyi elektrik iletkenliğine sahip 

kimyasal olarak modifiye edilmiş grafenin, yüksek performanslı, elektrokimyasal çift 

katmanlı süper kapasitörler için büyük bir potansiyele sahip olduğu gösterilmiştir [79]. 

Grafen vücut içerisinde bulunan iyonik sıvılarda yapısı bozulmadan 

kalabildiğinden, biyolojik uygulamalar için de umut vaat eden bir malzeme niteliğindedir. 
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Biyonik kulaklar, biyonik gözler grafen teknolojilerinin geliştirilmesi ile mümkün 

olabilecek gibi görünmektedir. Henüz biyoelektronik ve biyomalzeme olarak kullanımı 

için yapılan araştırmalar çok başlarda olsa da, araştırmacılar gelecek için oldukça umut 

verici olduğunu düşünmektedirler [77]. 
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3. LİTERATÜR ÇALIŞMASI 

Grafenin üretim yolları ve bu üretimlerin ölçeklendirebilir olarak endüstriyel alanda 

uygulanması günümüzde araştırmacıların çalışmalarına konu olmakta ve hala 

geliştirilmeye devam etmektedir. Bu çalışmada, sıvı fazda elektrokimyasal yöntemle 

grafen üretimi üzerinde verimi etkileyen parametrelerin incelenmesi amaçlanarak farklı 

elektrolit çözeltilerinin grafen üretimine etkisi araştırılmıştır. Elektrokimyasal grafen 

üretimi yöntemi ile daha kısa sürede daha fazla grafen üretimi hedeflenmektedir. Bu 

konuda yapılmış olan çalışmalardan bir kısmı bu bölümde verilecektir. 

Ambrosi ve Pumera tarafından yapılan çalışmada, iki elektrotlu bir sistemde, 

negatif elektrot olarak Pt folyo ve çalışma elektrotu olarak grafit folyo kullanılarak 

elektrokimyasal eksfoliasyon gerçekleştirilmiştir. Üç farklı elektrolit çözeltisi (H2SO4, 

Na2SO4 ve LiClO4) kullanılan çalışmada, 2 dakika boyunca +2 V'luk DC voltajı 

uygulanmasından sonra grafitin eksfoliasyonu tamamlanıncaya kadar +10 V 

uygulanmıştır. Yapılan çalışmada grafit folyoya +10 V önce 5 dakika daha sonra 20 

dakika uygulanmıştır. Eksfoliasyon işlemi tamamlandıktan sonra çözelti içinde serbest 

halde bulunan grafen, yıkanmış ve vakumla süzülerek toplanmıştır. Elde edilen grafen 

DMF çözeltisi içerisinde stabilize edilmiştir. Yapılan deneyler sonucunda H2SO4, Na2SO4 

çözeltilerinin daha verimli olduğu ve voltaj uygulama süresinin yaklaşık 30 dakikada 

tamamlandığı belirtilmiştir. Kullanılan diğer çözelti olan LiClO4 çözeltisinin ise daha 

düşük verimde olduğu ve yaklaşık olarak 1 saatte tamamlandığı belirtilmiştir. Elde edilen 

ürünler karakterize edilip sonuçlar değerlendirildiğinde, eksfoliasyon işlemleri sonrası 3-

10 µm boyutlarında, 6-8 katmanlı grafen gözlemlendiği belirtilmiştir [84]. 

Komba ve ark. tarafından yapılan çalışmada, iki elektrotlu sistemde, pozitif elektrot 

olarak grafit kaynağı, karşı elektrot olarak Pt tel kullanılmıştır. Elektrolit çözeltisi olarak 

(NH4)2S04 (0.1 M) sulu çözeltisi ile doldurulmuş bir elektrokimyasal hücrede deney 

gerçekleştirilmiştir. İki elektrot arasında ± 10 V sabit taraflı potansiyel uygulanmıştır. 

Grafenin eksfoliasyonu, oda sıcaklığında (22 ° C) ve farklı sıcaklıklarda (22, 40, 60 ve 80 

° C) gerçekleştirilmiştir. Elde edilen ürün saf su ve reaktif alkol ile yıkanıp vakumla 

süzülmüştür. Sentezlenen grafenlerin çözelti içerisinde stabil olarak kalması için 2,2,6,6-

Tetramethyl-1-piperidinyloxy (TEMPO) kullanılmıştır. Süzülen örnekler daha sonra 15 

dakika boyunca sonikasyonla su içinde dağıtılmıştır. Tabakalarına ayrılmamış olan 

grafitik parçacıklar, dispersiyonun 1000 rpm'de 10 dakika santrifüj edilmesiyle grafenden 

ayrılmıştır. Buradan alınan süspansiyon, santrifüjleme hızını 2500 rpm'de (çok katmanlı 
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tabakaları elde etmek için), 5000 rpm'de (ince tabakaları elde etmek için) ve 14.000 

rpm’de (az katmanlı tabakaları etmek için) kontrol etmek suretiyle farklı grafen 

katmanlarına sahip bileşenlere bölünmüştür. Elde edilen grafen, dondurularak kurutma 

yoluyla elde edilmiştir. Ardından azot katkılı grafen (N-GP) elde etmek üzere nitrojen 

atomları ile işlevselleştirilmiştir. Kullanılan grafit kaynağının grafit folyo veya grafit 

levha olarak değişmesinde farklı sonuçlar alındığı belirtilmiştir. Elde edilen ürünlerin 

karakterizasyon işlemleri yapılmıştır. Grafit folyo kullanıldığında çok düzgün, 0,5 µm 

yanal boyuta sahip 1 nm kalınlığında 1-2 katmanlı grafen elde edilirken, grafit levha 

kullanıldığında homojen olmayan kalınlıkta grafen tabakalara sahip daha küçük parçalar 

elde edildiği belirtilmiştir. Grafen üretiminde grafit plaka kullanıldığında yaklaşık bir saat 

veya daha uzun süreye gereksinim olduğu, grafit folyo kullanıldığında ise işlemin 

tamamlanmasının sadece 3-5 dakika sürdüğü belirtilmiştir [8]. 

Munuera ve ark. tarafından yapılan çalışmada, anodik eksfoliyasyon işlemi 

gerçekleştirilmiştir. Yapılan çalışmada anot olarak grafit folyo ve katot olarak platin folyo 

kullanılmıştır. YOPG parçaları ve grafit peletleri de anot olarak kullanılmıştır. Her iki 

elektrot, belirli konsantrasyonda sulu (20 mL) sodyum halojenür çözelti (NaCl, NaBr 

veya NaI) içerisine yerleştirilmiştir. Daha sonra DC güç kaynağı kullanılarak grafit 

anotuna 60 dakika boyunca pozitif voltaj (10 V) uygulanmıştır. Platin folyo katodu, 

yaklaşık 2 cm'lik mesafede grafit folyo yüzeyine paralel olarak yerleştirilmiştir. Bu işlem 

sırasında, her iki elektrotta oluşan gaz kabarcıkları ile grafit anodun yüzeyinden 

tabakaların ayrıldığı görülmüştür. 60 dakikalık elektroliz süresinden sonra ortaya çıkan 

genişletilmiş grafit ürünü, bir spatula kullanılarak grafit anottan hafifçe ovalanmış, 

elektrokimyasal reaksiyonun diğer ürünlerinin yanı sıra artık tuzları uzaklaştırmak için 

bol miktarda saf su ve etanol ile iyice durulanmış ve daha sonra gece boyunca oda 

sıcaklığında, indirgenmiş basınç altında kurutulmuştur. Daha sonra, bu malzeme, 3 saat 

için belirli hacimde (20 mL) DMF veya sulu FMN çözeltisi ile stabilize edilmiştir ve elde 

edilen dispersiyon, 200 g kuvvetinde santrifüj cihazında 20 dakika santrifüjlenmiştir.  

Süspansiyon alınmış ve daha sonra karakterize edilmiştir 10 nm’den küçük boyutta tek 

ve birkaç katmanlı grafen elde edildiği bildirilmiştir [85]. 

Aawani ve ark. tarafından gerçekleştirilen çalışmada, eksfoliasyon, iki elektrotlu 

sistemde, grafit levha ve karşı elektrot olarak kullanılan Pt plakanın farklı sulu çözeltilere 

sırasıyla batırılmasıyla gerçekleştirilmiştir. Pt plaka ile grafit arası 2 cm olarak ayarlanmış 

ve elektrokimyasal işlem boyunca sabit tutulmuştur. Elektrokimyasal işlem, grafit 
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elektrot üzerine 5 ve 10 V gerilim uygulanarak gerçekleştirilmiştir. Elektrokimyasal 

eksfoliyasyon için (NH4)2S04, H2S04, MgS04, Na2S04, K2S04, NaN03, NaCl04, H3P04, 

NH4C1, HC1O4 ve KOH dahil olmak üzere birçok farklı elektrolit incelenmiştir. 

Elektrolitlerin konsantrasyonu 0,05, 0,1 ve 1 M olarak belirlenmiş ve eksfoliasyon 

süreleri 60 ve 120 dakika arasında değiştirilmiştir. Grafitin tabakalarına ayrılması 

tamamlandıktan sonra, grafen tabakaları önce saf su ile yıkanmış ve daha sonra 

politetrafloroetilen (PTFE) membranlı filtre kullanılarak vakumlu filtrasyon 

uygulanmıştır. Grafen tabakaları 24 saat oda sıcaklığında kurutulduktan sonra, 30 dakika 

boyunca düşük güçte sonikasyonla N, N-dimetilformamid (DMF) içinde dağıtılmıştır. 

Dağılmamış grafit ve/veya parçacıkların çökeltilmesi için dispersiyon 24 saat 

tutulmuştur. Buna ek olarak, süspansiyon 20 dakika boyunca 2500 rpm'de 

santrifüjlenmiştir. Süspansiyonun daha sonra karakterizasyonu yapılmıştır. Yapılan 

karakterizasyon işlemleri sonucunda grafitin ayrışması için farklı çözeltiler arasında, 

(NH4)2S04 gibi sülfat içeren tuzların en iyi verimi verdiği görülmüştür. Grafen 

tabakalarının sahip olduğu yanal boyut maksimum 2 µm olarak belirlenmiş ve birkaç 

katmanlı grafen elde edildiği bildirilmiştir [11]. 

Ossonon ve Belanger tarafından yapılan çalışmada, elektrokimyasal eksfoliyasyon 

için, katot olarak Pt levha (4 cm2) ile anot olarak kullanılan grafit folyo, 0,1 M H2S04 

elektrolitine daldırılmıştır. Grafit folyo ve Pt elektrotu arasındaki mesafe sabit 

tutulmuştur (yaklaşık 4 cm). Negatif ve pozitif elektrot bölmelerini izole etmek için 

Nafion membran kullanılarak elektrokimyasal işlem uygulanmıştır. Elektrokimyasal 

eksfoliasyon, 10 V DC gerilim uygulandıktan hemen sonra başlamıştır. 1 saatlik 

elektrolizden sonra, grafen tabakalar, 0, 47 mm gözenek boyutunda PTFE membran filtre 

ile süzülerek toplanmış ve birkaç kez saf su ile yıkanmıştır. Elektrokimyasal olarak 

eksfoliye edilmiş grafen tozları daha sonra 10 dakika boyunca ultrasonikasyon yoluyla 

DMF içinde dağıtılmıştır. Dispersiyon, çok katmanlı grafenin çökeltilmesi için 24 saat 

bekletilmiş ve bundan sonra tüm karakterizasyon için dispersiyonun sadece üst kısmı 

kullanılmıştır. Yapılan karakterizasyon çalışmaları sonrasında grafen tabakalarının tek bir 

grafen katmanından biraz daha yüksek bir değere karşılık gelen, 1 nm'lik kalınlıkları 

gösterdiği belirtilmiştir. Antrakinon ile modifiye edilmiş grafen tabakalarının kalınlığı, 

yaklaşık 2.5 nm olarak ölçülmüştür. Elde edilen grafen katmanlarının birkaç ve iki 

katmanlı yapılar olduğu belirtilmiştir [86]. 
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Wang ve ark. tarafından yapılan çalışmada, elektrot olarak yüksek saflıkta grafit 

çubuklar kullanılmıştır. Elektrolit çözeltisi olarak poli sodyum-4-stirensülfonat (PSS) 

0,001 M çözelti oluşturmak için saf su içinde çözülmüştür. İki elektotlu sentez 

düzeneğinde iki grafit çubuk, elektrolitle doldurulmuş elektroliz hücresine 

yerleştirilmiştir. İki elektrotta sabit 5 V (DC voltaj) potansiyeli uygulanmıştır. 20 

dakikalık elektrolizin ardından pozitif elektrotta (anot) yavaş yavaş ürün ortaya çıkmıştır. 

Eksfoliasyon 4 saat devam etmiştir. Daha sonra ürün, elektroliz hücresinden alınmıştır. 

Dispersiyon, büyük aglomeraların çöktürülerek uzaklaştırılması için düşük hızda 1000 

rpm’de santrifüjlenmiştir. Geride kalan grafen örneklerinin kuru toz haline gelmesi için 

örnekler saf su ve etanol ile yıkanmış ve 80 oC’de vakumlu fırında kurutulmuştur. 

Eksfoliasyon yöntemi ile ağırlıkça yaklaşık %15 verimle grafen üretilmiştir. 

Karakterizasyon sonucu elde edilen grafenlerin yaklaşık 0,8 nm boyutunda tek katmanlı 

ve birkaç katmanlı olduğu belirtilmiştir [87]. 

Su ve ark. oda sıcaklığında yaptıkları çalışmada, elektrokimyasal eksfoliasyon 

işlemlerinde elektrot ve grafen kaynağı olarak doğal grafit yaprağı ve YOPG kullanmıştır. 

Grafit yaprak gümüş bir ped ile tungsten teline yapıştırılmış ve sonra iyonik çözeltiye 

anot olarak yerleştirilmiştir. Grafite karşı elektrot olarak Pt teli 5 cm'lik mesafede paralel 

olarak yerleştirilmiştir. Elektrolit çözeltisi olarak, saf su ile seyreltilmiş H2SO4 

kullanılmıştır. Elektrokimyasal eksfoliyasyon işlemi, grafit elektrot üzerine DC voltaj 

uygulanarak (-10 ila -10 V arası) yapılmıştır. Grafen tabaka süspansiyonunu hazırlamak 

için eksfoliye olmuş grafen tabakalar, 100 nm'lik gözenekli filtre ile toplanmış ve 

vakumla süzülerek saf su ile yıkanmıştır. Elde edilen örnekler kurutulduktan sonra, 5 

dakika boyunca su banyosu sonikasyonuyla DMF çözeltisi içinde dağıtılmıştır. 

Eksfoliyasyonda üretilen istenmeyen büyük partiküllerinin çıkarılması için süspansiyon 

2500 rpm'de santrifüjlemeye tabi tutulmuştur. Bu işlemlerin ardından elde edilen 

örneklerin karakterizasyonu yapılmış ve 1-40 µm uzunluk ve 2-3 nm arasında kalınlığa 

sahip 1-4 arasında değişen katmanlı grafen tabakalarının elde edildiği bildirilmiştir [88]. 

Liu ve ark. yaptığı çalışmada, iki elektrotlu klasik hücre yerine çoklu 

elektrokimyasal eksfoliasyonu denemişler ve bu denemede kuru hücrelerden sağladıkları 

harcanan çinko-karbon grafit çubuk pozitif elektrot olarak kullanmışlardır. Çoklu 

elektrokimyasal eksfoliasyon işleminde grafit çubuk grafen için karbon kaynağı olarak 

kullanılmıştır. Grafit çubuk (anot) karşı elektrotu olarak platin tel (katot), elektrokimyasal 

hücrenin altına ve üstüne dikey olarak yerleştirilmiştir. Elektrolit olarak 1 M H2S04, 
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H3P04 ve H2C204 sulu çözelti karışımları kullanılmıştır. Deney düzeneğine sabit 0,1 A 

akım uygulamıştır. Elektrolit çözeltisinin reaksiyon süresinin artmasıyla renksizden 

siyaha dönüştüğünü belirtmişlerdir. Elektrokimyasal eksfoliasyon ardından 0,5 saat 

ultrasonikasyon uygulanmıştır. Ardından grafen, etanol ve saf su ile yıkanmıştır ve 

vakumla süzülerek toplanmıştır. Grafen kalınlığı, 10 ila 15 katmana karşılık gelen 4,84 

mm boyuntunda ve yanal boyut yaklaşık 1-5 µm olarak belirlenmiştir [89]. 

Huang ve ark. yaptığı çalışmada, elektrokimyasal eksfoliasyon deneylerini iki 

elektrotlu bir sistem ile gerçekleştirilmiştir. Grafen kaynağı olarak grafit folyo kullanılmış 

ve karşı elektrot olarak Pt tabaka kullanılmıştır. İki elektrot, 3,0 cm'lik bir mesafe ile 

sistemde paralel olarak yerleştirilmiştir. Deneyler oda sıcaklığında yapılmış ve 

elektrotlara sabit voltaj uygulanmıştır. İlk adımda, elektrotlar 10 dakika boyunca +10 V 

pozitif potansiyele sahip 1 M NaOH çözeltisine yerleştirilmiş daha sonra elektrotlar, daha 

fazla eksfoliasyon için 0.5 M H2S04 elektrolitine aktarılmıştır. Sülfirik asit içerisindeki bu 

işlem 50 dakika sürdürülmüştür. Çökelti daha sonra toplanmış ve artık iyonik safsızlıkları 

gidermek için tekrar tekrar saf su ve etanol ile vakumla süzülerek yıkanmıştır. Son olarak 

elde edilen toz, vakumlu bir kurutma fırınında 60 ° C'de 12 saat kurutulmuştur. Elde 

edilen sonuçlar karakterize edilmiştir. Yanal boyutu yaklaşık 2.2 µm ve ortalama 

kalınlığın yaklaşık 1,8 nm olan, ağırlıklı olarak 2-4 katmana sahip birkaç katmanlı grafen 

tabakalar elde edilmiştir[90]. 

Alanyalıoğlu ve ark. tarafından yapılan çalışmada, potansiyodinamik (dönüşümlü 

voltametri) ve potansiyostatik (sabit potansiyel) teknikler ile üç elektrotlu hücre 

kullanılarak elektrokimyasal çalışmalar yapılmıştır. Elektrolit olarak sodium dodesil 

sülfat (SDS), çalışma elektrotu olarak grafit çubuk, karşı elektrot olarak Pt tel ya da Pt 

folyo kullanılarak deney gerçekleştirilmiştir. SDS çözeltisi ultra saf su kullanılarak 

hazırlanmıştır. Hazırlanan çözeltiden 1,6 V değerinde devirli bir gerilim geçişi 

uygulanmıştır. Elektrokimyasal olarak gerçekleştirilen deney ile stabil grafen / SDS 

süspansiyonu elde edildiği bildirilmiştir. Grafen / SDS süspansiyonları, büyük 

aglomeraların çıkarılması için düşük devir hızında 1000 rpm’de 10 dakika boyunca 

santrifüjlenmiştir. Üst süspansiyon dekantasyon ile ayrılmıştır. Grafen tozu elde etmek 

için, grafen / SDS süspansiyonu, 20.000 rpm yüksek dönüş hızında 3 saat boyunca 

santrifüjlenmiştir. Grafen tabakaları sırasıyla ultra saf su ve etanol kullanılarak 

temizlenmiş ve daha sonra oda koşullarında kurutulmuştur. Elde edilen bu örneklerin 
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karakterizasyonu yapılmış ve karakterizasyon sonuçlarına göre yanal boyunu 1,3 µm 

olan, 1 nm’ye kadar kalınlığa sahip çok katmanlı grafen eldesi bildirilmiştir [91].  

 Elektrokimyasal eksfoliasyon konusunda yapılan çalışmalara ait örnekler Çizelge 

3.1’de karşılaştırılmalı olarak verilmiştir. 

 

Çizelge 3.1. Elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemi ile grafen elde edilmesi konusunda yapılan çalışmaların 

karşılaştırılması 

Anot Katot Elektrolit Sıvısı Uygulanan 

Gerilim 

Üretilen Grafenin 

Özellikleri 

Kaynak 

Grafit 

Folyo 

Pt 

Folyo 

H2SO4, Na2SO4 ve 

LiClO4 

+10 V 3-10 µm boyutlarında 

6-8 katmanlı grafen 

[84] 

Grafit 

Kaynağı 

Pt tel (NH4)2S04 ± 10 V 0,5 µm yanal boyuta 

sahip 1 nm 

kalınlığında 1-2 

katmanlı grafen 

[8] 

Grafit 

Folyo 

Pt 

Folyo 

NaCl, NaBr veya NaI 10 V 10 nm’den küçük tek 

ve birkaç katmanlı 

grafen 

[85] 

Grafit pul Pt plaka (NH4)2S04, H2S04, 

MgS04, Na2S04, K2S04, 

NaN03, NaCl04, H3P04, 

NH4C1, HC1O4 ve KOH 

5-10 V 2 µm ve birkaç 

katmanlı grafen 

[11] 

Grafit 

Folyo 

Pt 

yaprak 

H2S04 10 V 1-2,5 nm boyutlarında 

bir ve iki tabakalı 

grafen 

[86] 

Grafit 

Çubuk 

Grafit 

Çubuk 

Poli sodyum-4-

stirensülfonat (PSS) 

5 V 0,8 nm boyutunda tek 

ve birkaç katmanlı 

grafen 

[87] 

Doğal 

grafit 

yaprağı ve 

YOPG 

Pt tel H2SO4 ± 10 V 1-40 µm yanal alana 

ve 2-3 nm kalınlığa 

sahip 1-4 katmanlı 

grafen 

[88] 

Grafit 

çubuk 

Pt Tel H2S04, H3P04 ve H2C204 0,1 A 4.84 nm kalınlığında 

ve yanal boyut 

yaklaşık 1-5 µm 10 ila 

15 katmanlı grafen 

[89] 

Grafit folyo Pt 

tabaka 

NaOH ve H2S04 +10 V 2.2 µm ve 1.8 nm 2-4 

katmana sahip birkaç 

katmanlı grafen 

[90] 

Grafit 

çubuk 

Pt tel ve 

Pt folyo 

Sodium Dodecil Sülfat 

(SDS) 

1,6 V 1.3 µm olan 1 nm’ye 

kadar kalınlığa sahip 

çok katmanlı grafen 

[91] 
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4. GRAFEN KARAKTERİZASYONUNDA KULLANILAN YÖNTEMLER 

 Bu bölümde, yapılan çalışmada gerçekleştirilen karakterizasyon tekniklerinin 

temel çalışma prensipleri, kullanım teknikleri ve kullanım amaçları kısaca anlatılacaktır. 

4.1. Ultraviyole ve Görünür Bölge (UV-VIS) Spektrofotometresi 

UV-Vis spektrofotometri, laboratuvar analizlerinde en sık kullanılan tekniklerden 

biridir. Ultraviyole görünür bölgedeki iki ışık huzmesinin yoğunluğunun oranını veya 

işlevini ölçen alet Ultraviyole Görünür spektrofotometresi olarak adlandırılır. Cihaz, 

içerisinde bulunan solüsyondaki bir madde tarafından absorbe edilen, ultraviyole veya 

görünür radyasyon miktarının ölçülmesini içerir [92]. 

Spektrofotometrik teknik, basit, hızlı, orta derecede spesifik ve az miktarda bileşik 

için uygulanabilir. Kantitatif spektrofotometrik analizleri düzenleyen temel yasa 

Lambert-Beer yasasıdır. Ayrıca yöntem ile malzemede absorbe olan madde miktarı, 

oluşturulan kalibrasyon eğrileri kullanılarak belirlenebilir [92, 93]. Lambert-Beer 

yasasına göre tüm konsantrasyon ölçümleri, ışığın birkaç molekül içeren bir hücreden 

geçirilmesinin, ışık huzmesindeki molekül sayısının bir fonksiyonu olduğu gerçeğine 

dayanmaktadır. Işık ışını emici bir madde çözeltisi içeren şeffaf bir hücreden 

geçirildiğinde, ışığın yoğunluğunda bir azalma meydana gelir [92, 94].  

Örnek derişimi, absorbans değerleri kullanılarak Eşitlik 1.1’den hesaplanır [92, 

95]. 

𝐴 = 𝛼 𝑥 𝐿𝑥 𝐶         (Eşitlik 1.1.) 

Burada, A: Absorbans 

C: Örneğin Derişimi (mol/litre) 

L: Işığın küvet içinden geçme yolu (m) 

𝛼 = Soğurma katsayısı (L/gm) olarak değerlendirilir. 

4.2. Parçacık Boyut Dağılımı 

 Parçacık büyüklüğü suda çözünebilirlik ve moleküler büyüklük ile ilgili temel ve 

önemli fizikokimyasal özelliktir [96]. Parçacık büyüklüğünün bilinmesi, 

nanoakışkanların reolojik davranışlarının incelenmesi daha verimli süreç tasarımlarının 

gerçekleştirilmesine ve nanoparçacıkların akışkan ortamda maruz kalacağı farklı 

koşullardaki davranışlarının bilinmesine yardımcı olacaktır. Özellikle parçacıkların 

süspansiyon içerisindeki fraksiyonu, parçacık boyut dağılımı ve şekli parçacıkların 

süspansiyon içerisindeki davranışını etkilemektedir. 
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 Parçacık boyu dağılımının belirlenmesinde son yıllarda kullanımı artan ve giderek 

kullanım alanı genişleyen lazer kırınım yöntemleri kullanılmaktadır. İlk lazer kırınım 

cihazları 1970’li yılların sonlarında geliştirilmiş olup, günümüzde ileri teknolojiye 

ulaşmış ve aşındırma, seramik, çimento, kum, kil, gıda, ilaç sanayi, kozmetik vb. gibi 

birçok mühendislik ve endüstri alanında kullanılır olmuştur. Lazer kırınım yöntemi ile 

parçacık boyut dağılımın belirlenmesi kullanılan diğer pek çok yönteme göre daha 

avantajlıdır [97]. 

4.3. Fourier Dönüşümlü Kızıl Ötesi Spektroskopisi (FT-IR) 

FT-IR yöntemi, organik ve bazı durumlarda inorganik materyalleri tanımlamak 

için kullanılan analitik bir tekniktir. Bu teknik, dalga boyuna karşı örnek tarafından 

absorblanan kızılötesi radyasyonu ölçemeye yarar. Kızılötesi absorpsiyon bantları ise 

molekülün bileşenleri ve yapıları hakkında bilgi verir [98]. Kızılötesi spektroskopisine 

titreşim spektroskopisi de denilir. Bunun nedeni kızılötesi ışınların molekülün titreşim 

hareketleri tarafından absorblanmasıdır. Kızılötesi radyasyon, onu emen örnek içindeki 

moleküllerin bağlarının titreşimine neden olur. Absorbe edilen kızılötesi radyasyonunun 

dalga boyu, bağda bulunan atomlara ve moleküller arası etkileşimlerin gücüne bağlıdır. 

Bu nedenle, her molekül özünde, farklı bir spektruma sahip olabilir; kızılötesi spektrumu 

bir parmak izidir [98, 99]. Kızılötesi spektroskopisi orta kızılötesi spektral bölgesinde 

bulunan moleküllerin titreşim modlarını 4000–400 cm -1 (≈2,5–25 µm ,2500–25000 nm) 

doğrudan araştırır. 

FT-IR spektroskopisi ölçümlerinde yapılmak istenen katı örneklerin ölçümleri iki 

türlü yapılabilir. Toz halindeki katı maddelerin FT-IR spektrumu, potasyum bromür 

(KBr) diskleri veya uygun bir çözücü madde içinde çözelti halinde alınabilir [100]. KBr, 

örneklerin analizinde absorbans bantlarının Lambert-Beer yasasının lineer bölgesinde 

olmasını sağlar [101]. Belirtilen bu yöntemler geleneksel yöntemler olarak 

adlandırılmaktadır. Geleneksel yöntemlere ek olarak, günümüzde yaygın yansıtma, 

zayıflatılmış toplam yansıma veya spesifik yansıtma gibi modern yansıtma teknikleri 

yaygın olarak kullanılmaktadır. Yöntem seçimi örneğin fiziksel formuna, ihtiyaç duyulan 

bilgiye (kütleye karşı yüzey analizi) veya örnek hazırlama için gereken efor ve zaman 

gibi faktörlere bağlıdır [102]. Geleneksel yönteme göre günümüzde hala yaygın bir 

şekilde KBr pelet hazırlanması tekniği kullanılmaktadır. KBr peletlerinin hazırlanması, 

tekrar üretilebilirliği arttırmak için standart bir prosedüre (yani sabit örnek / KBr ağırlık 

oranı, öğütme süresi, basınç ve pelet ağırlığına) dayanmaktadır [101, 103, 104]. 
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FT-IR birçok organik ve inorganik maddenin analizini yapmasının yanında kısa 

sürede sonuç vermesi, ucuz ve tekrarlanabilir sonuçlar alınması sağlamasından dolayı 

karakterizasyon teknikleri arasında sıklıkla kullanılan bir tekniktir. 

4.4. Raman Spektroskopisi  

Karbon yapılı malzemelerin kristal yapı ve elektronik özelliklerinin 

incelenmesinde Raman spektroskopisi kullanılmaktadır [105]. Yöntemin prensibi örneğe 

uygulanan güçlü bir lazer kaynağı ile saçılan ışının yoğunluk ölçümüne dayanır. Bu olgu 

"Raman Saçılımı" olarak tanımlanır. Bu saçılmanın temel nedeni moleküllerin kimyasal 

yapısıdır [106]. Raman spektroskopisi, grafenin kendine özgü özelliklerini araştırmak 

için çok güçlü bir araçtır [24]. Bir grafen örneğindeki katman sayısını öğrenmek için 

grafenin Raman spektrumları kullanılır [107]. Grafenin elektronik yapısı Raman 

spektrumunda benzersiz şekilde yakalanabilir. Tek katmanlı grafen yapısı, iki katmanlı 

grafen yapısı ve az sayıda katman için Raman katmanların parmak izleri gibidir, elektron 

bantlarındaki değişiklikleri yansıtır ve kritik olarak, grafen katmanlarının belirgin 

olmayan, yüksek verimli, tahribatsız tanımlanmasına izin verir. Bir veya iki katmanın 

kenarları ve katlanmaları, sırasıyla bir veya iki koyu çizgi tarafından belirlenir. Raman 

ölçümlerinde en yoğun iki özellik, 1580 cm-1’deki G tepe noktası ve G' olarak adlandırılan 

2700 cm-1’deki banttır çünkü her zaman grafit örneklerinde gözlenen en belirgin nokta 

ikinci tepe noktasıdır. G tepe noktası, iki kat dejenere alan merkezi E2g modundan 

kaynaklanmaktadır. Aksine, G’ bandının G zirvesiyle hiçbir ilgisi yoktur, ancak ikinci 

bölge-sınır fononlarının sırasıdır. Bölge (zone) sınırı fononları Raman temel seçim 

kuralını karşılamadığından, birinci dereceden kusursuz grafit Raman spektrumunda 

görülmezler. Bu tür fononlar, D pik olarak adlandırılan hatalı grafitte 1350 cm-1'de bir 

zirveye yol açarlar. Grafen katmanlarının merkezinde D zirvesi gözlenmez. Bu, önemli 

sayıda kusurun olmadığını kanıtlar [108]. 

Raman spektroskopisi için ayrıca herhangi büyük bir örnek hazırlama gereksinimi 

olmadan az miktarda örnekler ile detaylı sonuçlar alınabilmektedir. 

4.5. X-Işını Difraktometresi (XRD) 

X-Işını Difraktmetresi (XRD) nano yapılara tutulan ışının kırınımında analizinin 

tepe noktalarının belirlenmesi ve kristalleşmeyi değerlendirme imkanı sunar [109]. XRD 

yöntemleri, kristallerin X-ışınlarını karakteristik bir şekilde dağıtma kabiliyetine dayanır 

ve kristal fazların yapısının hassas bir şekilde incelenmesini sağlar. Kaydedilen kırınım 
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desenleri, bir örneğin çeşitli mikro ve makro yapı özelliklerinin ek katkılarını içerir. Zirve 

konumu ile kafes parametreleri, uzay grubu, kimyasal bileşim, makro baskılar veya 

kalitatif faz analizi incelenebilir. Tepe yoğunluğuna bağlı olarak, kristal yapı (atomik 

konumlar, sıcaklık faktörü veya doluluk) yanı sıra doku ve niceliksel faz analizleri 

hakkında bilgi elde edilebilir. Yöntemlerin prensibi, X ışınlarının periyodik atom 

düzlemleri tarafından kırınımı ve kırınımla sinyalin açısına veya enerjiyle çözülen 

tespitine dayanır [110]. Farklı kafes düzlemleri kırılma koşullarındadır ve kırılan sinyalin 

değişen yoğunlukları, mevcut fazların kristal yapısına ve boşluk grubuna göre meydana 

gelir. Sonuç olarak, her faz tanımlanmasına izin veren karakteristik bir kırınım modeli 

üretir. Ayrıca, bir sistemde birkaç faz mevcut olduğunda, tüm fazların karakteristik 

desenleri üst üste getirilir ve fazların kırınım tepe noktalarının yoğunluğu sırasıyla 

miktarlarıyla orantılıdır. Bu nedenle, XRD yöntemleri, mevcut aşamaların tanımlanması 

(kalitatif analiz) ve ilgili miktarlarının belirlenmesi için (kantitatif analiz) yaygın olarak 

kullanılır [110]. 

XRD hem toz örnekler, hem de kullanılan cihazın kabul ettiği standartlar dahilinde 

belirli bir yüksekliğe kadar katı örneklerin ölçümüne olanak sağlar. XRD örnek hazırlama 

kolaylığı ve kristal yapının her madde için bir detay vermesi nedeniyle sık kullanılan bir 

karakterizasyon tekniğidir. 

4.6. Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) 

1950'lerde ortaya çıkmasından ve 1960'larda ticari bir ürün olarak 

kullanılmasından bu yana, taramalı elektron mikroskobu (SEM) birçok ve çeşitli 

uygulamalar için vazgeçilmez bir araç haline gelmiştir [111]. 

Taramalı elektron mikroskobu , örneklerin bir mikrometre veya alt mikrometre 

bölgesi için yüzey morfolojisi hakkında bilgi sağlar [112].  

SEM'de elektron ışını bir noktaya odaklanır ve örnek boyunca sırayla taranır. 

Örnekteki sinyaller yayılır ve detektörler tarafından toplanır. Detektör sinyali, örnekteki 

kirişin bilinen konumu ile senkronize edilir ve sinyal yoğunluğu, karşılık gelen görüntü 

pikselini modüle etmek için kullanılır. Seri olarak toplanan sinyaller, boyutları / piksel 

dağılımı seçilen tarama düzenine bağlı olan bir görüntü oluşturmak için birleştirilir. Tipik 

elektron enerjileri 1-30 keV’dur. Elektronların madde ile etkileşime girdiği, elektron 

mikroskobunda kullanılan, örneğin bir görüntüsünü oluşturmak için toplanan ve 

kullanılan bir dizi sinyal mekanizması vardır. Örneği etkileyen elektronlar birincil 

elektronlar, örneğin içinden kaynaklanan elektronlar ikincil elektronlar olarak ayrılır. 
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Birincil elektronlar, örneği hedef alan elektronlardır. İkincil elektronlar ise birincil 

elektronların madde etkileşimleri tarafından üretilen kinetik enerjili elektronlardır [113]. 

SEM'de, nispeten düşük voltajdaki (<10 kV) hızlandırılmış elektronlar, konumu 

iki boyutlu olarak tarayarak örneğe ışınlanır. Daha sonra, örneğin içinden yayılan her iki 

elektron (ikincil elektronlar) ve örnek içindeki elektronlar tarafından Compton saçılması 

(geri tepme elektronları) görüntü oluşturmaya katkıda bulunur. Burada, ikincil 

elektronlar, onlarca eV enerjiye sahiptir ve üretim derinliği yaklaşık 10 nm’dir. Emisyon 

verimliliği, örneğin eğim açısına bağlıdır; yüksek kontrastlı bir görüntü sağlayarak daha 

büyük eğim açısında daha yüksek emisyon verimliliği elde edilebilir. Öte yandan, geri 

tepme elektronlarının enerjisi ve üretim derinliği, gönderilen elektronlarının enerjisine 

bağlıdır. Daha yüksek hızlanma enerjisinde elde edilen bir görüntü, daha büyük bir 

derinlikteki örnek bileşimi hakkında bilgi içerir [112]. SEM’de etkili sonuç alabilmek için 

sistemin kritik 4 anahtar noktası vardır. Bu noktalar; elektron demetinin kontrolü, sistem 

üzerine gönderilen elektronlar, vakum ve hazırlanan örnektir [113]. 

4.7. Geçirimli Elektron Mikroskobu (TEM) 

Geçirimli Elektron Mikroskobu (TEM), elektronların özelliklerini manipüle 

etmek için ışık yerine aydınlatma kaynağı olarak elektron kirişlerini kullanır. Bir elektron 

demeti numuneye gönderildiğinde birçok elektron numuneden yansır veya absorbe olur. 

TEM, numune üzerinde absorbe olan elektronları analiz ederek nesnelerin yapısını inceler 

[114]. 

TEM, SEM cihazı gibi birçok alanda malzeme karakterizasyonu için kullanılır. 

TEM, örneklerin yüzeylerinin incelenmesi ve incelenen yüzeyin element analizinin 

yapılmasını sağlar. Özellikle son yıllarda iki boyutlu malzemelerin mikro yapısal 

karakterlerinin belirlenmesinde TEM birincil araç olmuştur [115]. 

4.8. Termogravimetrik Analiz (TGA) 

Bir maddenin belli bir sıcaklık programı altında meydana gelen değişikliklerin 

incelenmesi, tepkimede absorplanan veya açığa çıkan ısının ölçülmesi için kullanılan 

yöntemlerin tümüne termal analiz yöntemleri (TA) denir [116]. 

Termogravimetrik analiz termal analiz yöntemlerinden biridir. Bu yöntemde 

programlı olarak arttırılan veya azaltılan sıcaklık sonucunda analiz edilecek maddenin 

kütlesinde meydana gelen olası azalmalar, sıcaklığın veya zamanın fonksiyonu olarak 

incelenir. Sonuçta elde edilen sıcaklık kütle eğrilerine termogram veya termal bozunma 
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eğrileri denir. Sıcaklık artışı sonucunda oluşan kütle kayıpları, genel olarak su gibi uçucu 

bileşiklerin yapıdan ayrılması veya maddenin bozunmasıyla oluşur [116, 117]. 

Termogravimetri cihazı hassas terazi, fırın, kütle ve sıcaklık değişimini otomatik 

olarak kaydeden sistem, inert gazlı temizleyici ve analiz sırasında gaz kesebilen veya 

değiştirebilen parçalardan oluşmuştur. Örneğin oksijenle teması sonucunda oluşacak olan 

yanma olayını engellemek için sistemden azot veya argon gazı geçirilmektedir. Ayrıca, 

fırında oluşan parçalanma ürünlerinin fırın içerisinde kalması, parçalanmanın daha 

yüksek sıcaklıklarda oluşmasına neden olur. Bu nedenle de sitemden sürekli inert 

geçirilerek fırının içi temizlenmelidir. Böylece parçalanma daha düşük sıcaklıklarda 

başlar ve biter [116]. 

4.9. Yüzey Alanı Belirlenmesi 

 Yüzey özelliklerinin ölçümü, geniş malzeme yelpazesinde artan bir öneme 

sahiptir. Yüzey alanı, bir katının çevresiyle, özellikle de sıvılar ve gazlarla etkileşime 

girdiği alandır. Yüzey alanı, parçacıkların küçültülmesiyle ya da malzemelerin gözenekli 

hale getirilmesiyle arttırabilir. Katı bir malzemenin yüzey alanı, tipik olarak, katı 

yüzeyinde bir gazın fiziksel adsorpsiyonu ve yüzeydeki mono moleküler tabakaya 

karşılık gelen adsorban gaz miktarının hesaplanmasıyla belirlenir [118]. 

Genel olarak adsorplanan madde miktarı, sabit sıcaklıkta derişimin bir fonksiyonu 

olarak tayin edilir ve ortaya çıkan fonksiyona adsorpsiyon izotermi denir. Adsorpsiyon 

işlemlerinde deneysel izoterm verilerini değerlendirmek için Freundlich, Langmuir, 

Brunauer-Emmet-Teller (BET) eşitlikleri yaygın olarak kullanılır. (BET) yönteminin 

temeli toz halindeki malzemelerin yüzey alanını gaz  adsorpsiyonu yöntemi ile 

belirlemektir [93, 116, 118]. 
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5. DENEYSEL YÖNTEMLER 

Bu kısımda, tez çalışması sırasında yapılan uygulamalara yer verilecektir. Yapılan 

bu tez çalışması kapsamında, elektrokimyasal eksfoliasyon ile grafitin tabakalarına 

ayrıştırılması ve sonikasyon ile çok tabakalı grafen elde edilmesi amaçlanmıştır. Elde 

edilen sonuçlara göre uygun üretim koşulları belirlenerek, sıvı fazda grafen verimine etki 

eden parametreler incelenmiştir. 

5.1. Çalışmada Kullanılan Malzemeler 

 Yapılan çalışmada, karbon kaynağı olarak grafit kullanılmıştır. Grafit, grafen 

tabakalarının oluşturduğu ve zayıf van der Waals kuvvetleri ile bir arada bulunan ve 

grafen üretimi için en çok kullanılan karbon allotropudur. Grafen üretimi esnasında da 

temel amaç bu zayıf bağların kırılarak grafitin, grafen katmanlarına ayrılmasını 

sağlamaktır. 

 Bu amaçla gerçekleştirilen çalışmada başlangıç malzemesi olarak 100*100 mm 

boyutunda 0,5 mm kalınlığında %99,997 saflığında (Sigma Aldrich CAS NO:7440-44-0) 

sert grafit kullanılmıştır. Grafitin sıvı faz içerisinde elektrokimyasal yöntem ile 

ayrılabilmesi için katot olarak kullanılmak üzere 2,00 mm çapında 8 cm uzunluğunda 

Platinyum (Pt) tel kullanılmıştır. 

 Elektrokimyasal yöntemde 3 farklı elektrolit çözeltisinin etkisi araştırılmıştır. 

Elektrolit çözeltisi hazırlanmasında %95’lik H2SO4 (Fisher Scientific CAS NO: 7664-93-

9), %37’lik HCl (Fisher Scientific CAS NO: 7647-01-0), NaOH (J.T. Baker CAS 

NO:1310-73-2) kullanmıştır. 

 Elektrokimyasal işlem sonrası elde edilen grafen tabakalarının sıvı fazda sonike 

edilmesi ve sıvı içerisinde dağılımının sağlanması için Sodyum Kolat (NaC) (Sigma 

Aldrich CAS NO:20698-87-0) kullanılmıştır. Sürfaktanlar rutin olarak grafen üretiminde 

ve ayrıca grafenlerin tekrar birleşme olasılığını azaltmak amacıyla çözündürmelerinde 

kullanılırlar [119]. NaC'nin grafen ayrıştırılması ve stabilizasyonu için son derece etkili 

olduğu bilinmektedir [120]. 

5.2. Elektrokimyasal Eksfoliasyon ve Ultrasonikasyon ile Çok Tabakalı Grafen 

Eldesi 

 Elektrokimyasal yöntem ile sıvı fazda grafitin tabakalarının ayrıştırılması 

işleminde, grafen verimini etkileyen faktörler incelenmiştir. Bu faktörlerin incelendiği 
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deneysel çalışma düzeneği ve deney basamakları şematik olarak Şekil 5.1’de 

gösterilmiştir.
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Şekil 5.1. Elektrokimyasal eksfoliasyon ve ultrasonikasyon ile çok katmanlı grafen eldesi
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Yapılan çalışmada güçlü iyonlaşma özelliklerine sahip 3 (H2SO4, HCl, NaOH) 

farklı elektrolit çözeltisinin grafen üretimine etkisi incelenmiştir. Her bir çözelti farklı 

derişimlerde (0,05, 0,1, 0,5 ve 1,0 M) hazırlanarak elektrolit çözelti derişiminin 

dönüşüme olan etkisi araştırılmıştır. 

 Elektrokimyasal yöntemde anot kutbunda kullanılmak üzere saf grafit folyodan (8 

cm*2 cm) grafit çubuklar kesilmiş ve karşı kutup olarak Pt tel (8 cm) kullanılmıştır. 

Kurulan bu anodik deney düzeneğine kademeli olarak her 5 dakikada bir 4 V arttırılarak 

15 V’a kadar gerilim uygulanmıştır. Deneyler Eskişehir Teknik Üniversitesi Elektrik-

Elektronik Mühendisliği Bölümü Araştırma Laboratuvarları’nda bulunan GW-Instek 

GPC-30600D cihazı ile gerçekleştirilmiştir. Elektrotlara uygulanan voltaj düzenli olarak 

kontrol edilerek grafit elektrotunda yanma işlemi olmadan 4, 8, 12 ve 15 V olacak şekilde 

deney düzeneğine uygulanmıştır. Kullanılan güç kaynağı Şekil 5.2’de görülmektedir. 

 

Şekil 5.2. Elektroliz işlemlerinde kullanılan güç kaynağı 
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5.3. Elektrokimyasal Eksfoliasyon 

 Elektrokimyasal eksfoliasyon deney düzeneğinde grafit çubuk anot, Pt tel katot 

kutuplarına yerleştirilmiş ve 50 ml elektrolit çözeltisi eklenmiştir. Deney düzeneği Şekil 

5.3’te gösterilmiştir.  

 

Şekil 5.3. Pt ve karbon çubuğun deney düzeneğine yerleştirilmesi 

 

Elektrokimyasal eksfoliasyon işleminden önce ve sonra karbon çubuk tartılarak 

sıvı içerisinde mikro ve nano boyutta dağılan karbon parçacıkların verim hesaplamaları 

yapılmıştır. Elektrokimyasal eksfoliasyon deney düzeneğinde uygulanan koşullar Çizelge 

5.1’de gösterilmiştir.  

 

Çizelge 5.1. Elektrokimyasal eksfoliasyon çalışma koşulları 

Kullanılan Elektrolit Sıvısı 
Kullanılan Elektrolit Sıvısı Derişimi 

(M) 

Maksimum Voltaj Değerleri 

(V) 

H2SO4 

0,05  15  

0,1  15  

0,5  12 - 15  

1,0  12  

HCl 

0,05 15  

0,1  15  

0,5  12  

1,0 8 - 12  

NaOH 

0,05  15  

0,1  15  

0,5  15  

1,0 15  
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Elektrokimyasal eksfoliasyon ardından uygulanan yıkama işlemi öncesi ve 

sonrasında derişim belirlenmiştir. En yüksek verimin elde edildiği koşullarda 

elektrokimyasal eksfoliasyon işlemi uygulanarak, sonraki adımlarda gerekli olacak 

örnekler hazırlanmıştır. 

5.4. Sonikasyon İşlemi 

 Elektrokimyasal yöntemle elde edilen çok katmanlı grafen örneklerinin 

ultrasonikasyon işlemi ile katman sayısının azaltılması hedeflenmiştir. Sonikasyon 

yöntemi, grafit tabakalarının birbirleri üzerinden titreşim dalgaları yardımı ile 

kaydırılmasını ve bu yönteme sürfaktan eklenmesi ile aynı zamanda hem mekanik hem 

de kimyasal olarak grafit ve grafen tabaklarının topaklanmadan ayrılmasını sağlayan sıvı 

fazda uygulanan mekanik yöntemlerdendir. 

 Bu çalışmada elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemi ile elde edilen tabakalarına 

ayrılmış grafite 5:1 oranında NaC sürfaktanı ile 4 saat boyunca ultrasonikasyon 

uygulanmıştır. 

 Sonikasyon işlemleri sırasında 50 Hz’lik frekansa ve 230 W’lık maksimum güce 

sahip Bandalin SONOREX ultrasonikatör cihazı kullanılmıştır. 

5.5. Elde Edilen Çok Katmanlı Grafenlerin Boyada Kullanımı 

 Sentezlenen çok katmanlı grafen boyanın yapısal özelliklerini arttırmak için 

kullanılmıştır. CAPITAL marka epoksi reçineli son kat yaş boya içerisine farklı oranlarda 

grafen katkısı yapılmış ve alüminyum 7075 T6 malzeme üzerinde son kat boya olarak 

uygulanmıştır. Çalışmalar sırasında ayrıca epoksi poliester reçineli IBA marka FF35 

serisi toz boya ve %1 oranında çok katmanlı grafen katkılı toz boya kullanılmıştır. 

5.5.1. Grafen/boya karışımının hazırlanması, kaplanması ve kürlenmesi 

 Bu çalışmada grafen boya karışımın hazırlanması işlemi boya, sertleştirici ve 

solvent karışımına doğrudan grafen nanoparçacıklarının ağrılıkça belirli oranlarda 

karıştırılması ile gerçekleştirilmiştir. Bu yöntemde izlenen adımlar Şekil 5.4’te 

gösterilmiş olup, kullanılan ekipmanların açıklaması yapılmıştır. Grafen parçacıkların 

kümelenmesini önlemek ve boya içerisinde dağılımlarını sağlayabilmek için 20 oC oda 

sıcaklığında IKA T18 digital ULTRA-TURRAX homojenizatör cihazı ile 10000 rpm’de 

10 dk boyunca karıştırılmıştır. Elde edilen grafen/boya karışımının oda sıcaklığında 

viskozitesi DIN CUP 4 ile hesaplanmış ve 20 sn olarak ölçülmüştür. Kütlece %0,25, 

%0,50 ve %1 oranında karışımı sağlanan grafen/boya karışımında ana boya bileşeni baz 
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alınmıştır. Hazırlanan karışımlar Satajet 5000 HVLP WSB 1.3 mm boya tabancası ile 2 

atm basınçta, aluminyum oksit 400 mesh zımparası ile zımparalanmış ve izo propil alkol 

(IPA) ile temizlenmiş alüminyum (10*5*0,1 mm) plakalara püskürtülerek atılmıştır. 

Boyanan plakalar daha sonra dokunma yüzeyinin oluşmasını sağlamak amacıyla 80 oC 

etüvde 6 saat kürlenmeye bırakılmıştır.  

 

Şekil 5.4. Grafen/Boya karışımın hazırlanma basamakları: a) boya, sertleştirici ve grafenin 

hazırlanması, b) karışımın homojenizatör ile karıştırılması, c) ağırlıkça farklı oranlardaki boya/grafen 

karışımları d) alüminyum plakaların zımparalanması ve temizlenmesi e) plakaların püskürtme yöntemi ile 

boyanması f) boyama işlemi tamamlanan levhaların görünümü 
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5.6. Elde Edilen Ürünlerin Karakterizasyonları 

 Bu bölümde, elde edilen ürünlerin karakterizasyonları için kullanılan cihazlar ve 

cihazların çalışma koşulları belirtilmiştir. 

5.6.1. Ultraviyole - görünür bölge (UV-VIS) spektrofotometresi 

Elde edilen çok katmanlı grafen derişiminin belirlenmesinde UV 

spektrofotometresi kullanılmıştır. Çözeltilerin absorbans değerleri Varian Carry 100 Bio 

Spektrofotometresinde 660 nm dalga boyunda okunmuştur. Kullanılan UV küvetlerinin 

genişliği 10 mm’dir. Lambert-Beer Yasası gereğince Eşitlik 1.1 kullanılarak okunan 

absorbans (A) değeri ile derişim hesaplanmıştır. 

Grafen için soğurma katsayısı (α), 660 nm dalga boyunda Buzaglo ve ark. 

tarafından hesaplanmış değer olan 2960 L/g m olarak alınmıştır [121]. 

5.6.2. Parçacık boyut dağılımı 

Elde edilen çözeltilerin içerisinde bulunan nano parçacıkların boyut dağılımı lazer 

kırınım yöntemi kullanılarak Malvern Nano-Sizer ZS cihazı ve yüzey alanı dağılımı 

Malvern Master-Sizer 3000 ile ölçülmüştür. 

5.6.3. Fourier dönüşümlü kızılötesi ışın (FT-IR) spektroskopisi 

Saf grafit çubuk ve elde edilen çok katmanlı grafen örneklerinin fonksiyonel 

gruplarını inceleyebilmek için FT-IR analizleri yapılmıştır. Analizler Eskişehir Teknik 

Üniversitesi, Kimya Mühendisliği Bölümü Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Thermo 

Fisher Scientific-Nicolet İS  10 cihazı kullanılarak 4000-400 cm-1 dalga sayısı aralığında 

yapılmıştır. 

5.6.4. Raman spektroskopisi 

  Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafenin katman yapıların belirlenmesi için 

Raman analizi yapılmıştır. Analizler Eskişehir Osmangazi Üniversitesi Merkezi 

Araştırma Laboratuvarı Uygulama ve Araştırma Merkezi’nde bulunan Renishaw inVia 

Raman Microscope cihazında 532 nm dalga boyunda yapılmıştır. 

5.6.5. X-ışını difraksiyonu (XRD) 

 Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafenin yapılarının arasındaki incelemesi 

amacıyla XRD kullanılmıştır. Analizler Eskişehir Teknik Üniversitesi, Malzeme Bilimi 

ve Metalurji Bölümü Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Rikagu Miniflex 600 



45 

 

difraktometre cihazı ile dalga boyu λ=0,154 nm, CuKα radyasyonu ile 40kV ve 15 mA 

altında yapılmıştır. Ölçüm 3-°55 2θ aralığında 1°/dk tarama hızıyla gerçekleştirilmiştir. 

5.6.6. Taramalı elektron mikroskobu (SEM) 

 Örneklerin yüzey morfolojisi Eskişehir Teknik Üniversitesi, Malzeme Bilimi ve 

Metalurji Bölümü Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Zeiss Evo 50 EP marka taramalı 

elektron mikroskobu ile incelenmiştir. Yüzey morfolojisi incelenmeden önce örnek 

AGAR sputter kaplama cihazında 6 saniye paladyumla kaplanmıştır. Örneklerden 1 kX, 

20 kX, 25 kX ve 50 kX büyütme oranlarında, 10 kV’da görüntüler alınmıştır. 

5.6.7. Geçirimli elektron mikroskobu (TEM) 

 Hazırlanan çok katmanlı grafen örneklerin yüzey morfolojisin daha detaylı 

belirlenebilmesi için TEM analizleri yapılmıştır. Analizler Eskişehir Osmangazi 

Üniversitesi Merkezi Araştırma Laboratuvarı Uygulama ve Araştırma Merkezi’nde 

bulunan Hitachi HT7800 TEM marka Geçirimli Elektron Mikroskobu ile 

gerçekleştirilmiştir. CF200-CU Carbon Film 200 mesh büyüklüğünde bakır altlıklar 

kullanılmıştır. Örneklerden farklı büyütme oranlarında 100 kV’da görüntüler alınmıştır. 

5.6.8. Termogravimetrik analiz (TGA) 

 Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafenin ısıl bozunma davranışları Labsys Evo 

Sta TGA marka ve model analiz cihazında gerçekleştirilmiştir. 5-15 mg arasında tartımı 

yapılan örnekler 100 µl alümina krozeye yerleştirilmiş ve 25 °C’den 1000 °C’ye kadar 

10 °C/dk ısıtma hızında, 20 ml/dk azot atmosferinde ısıtılmıştır. 

5.6.9. Yüzey alanı belirlenmesi 

 Çok katmanlı grafenin yüzey alanı 77 K’de azot adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermleri ile belirlenmiştir. Analizler, Quantachrome marka Autosorb cihazı 

kullanılarak gerçekleştirilmiştir. 17-20 mg olarak tartılan örneğe 3 saat boyunca 250 oC 

gaz giderme işlemi uygulanmış, 77 K’de azot adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

alınmıştır. Brauner-Emmet-Teller (BET) eşitliği ile yüzey alanı hesaplanmıştır. 
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5.7. Boya/Grafen Kaplı Alüminyum Plakalara Uygulanan Testler 

5.7.1. Tuz testi 

 Hazırlanan plakaların tuz testleri ASTM B117 standartlarına göre 240 saat 

süresince yapılmıştır. Plakaların testleri için Vötsch marka SC1000 tuz testi cihazı 

kullanılmıştır. Plakalar cihaza konulmadan önce ERİCHSEN marka 463 model 1 mm 

bıçakla yüzeyleri tek çizgi halinde çizilmiştir. Testler ±23 oC’de maksimum %75 bağıl 

nem ortamında gerçekleştirilmiştir. Hazırlanan plaka tuz testi cihazına Şekil 5.5’te 

gösterildiği gibi yerleştirilmiştir [122].  

 

Şekil 5.5. Grafen/boya kaplı plakaların tuz testi kabini için hazırlanması I. Plakaların yüzeyinin 

testler için çizilmesi II. Plakaların yüzey görüntüsü III. Plakaların cihaz içerisine yerleştirilmesi 

 

5.7.2. Nem direnci testi 

  Hazırlanan plakaların nem direnci testleri ISO 6270-2:2017 standartlarına göre 

240 saat süresince yapılmıştır. Plakalar cihaza konulmadan önce ERICHSEN marka 463 

model 1 mm bıçakla yüzeyleri tek çizgi halinde çizilmiştir. Plakaların testleri için 

ASCOTT marka CC450ip nem testi cihazı kullanılmıştır. Testler 18-23 oC’de maksimum 

%85 bağıl nem ortamında gerçekleştirilmiştir [123]. 
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5.7.3. Bakırla hızlandırılmış tuz püskürtme (CASS) testi 

Hazırlanan plakaların CASS testleri ASTM B117 standartlarına göre 48 saat 

süresince yapılmıştır. Plakalar cihaza konulmadan önce ERICHSEN marka 463 model 1 

mm bıçakla yüzeyleri tek çizgi halinde çizilmiştir. Plakaların testleri için Vötsch marka 

SC1000 tuz testi cihazı kullanılmıştır. Testler ±23 oC’de maksimum %75 bağıl nem 

ortamında gerçekleştirilmiştir [122]. 
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6. BULGULAR VE TARTIŞMA 

6.1. Ultraviyole ve Görünür Bölge (UV-VIS) Spektrofotometresi 

Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrası elde edilen tabakalarına ayrılmış grafit 

katmanlarını içeren çözeltiler UV-Vis spektrofotometresinde incelenmiştir. Elde edilen 

absorbans değerlerine bağlı olarak hesaplanan derişim ve dönüşümler Şekil 6.1 ve Şekil 

6.2’de verilmiştir.  

 

 

Şekil 6.1. Elektrolit çözelti derişiminin elektrokimyasal eksfoliasyona etkisi a) HCl çözeltisi, b) 

NaOH çözeltisi ve c) H2SO4 çözeltisi d) derişimlerin karşılaştırılması 
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Şekil 6.2. Elektrolit çözelti derişiminin elektrokimyasal eksfoliasyonda dönüşüme etkisi a) HCl 

çözeltisi, b) NaOH çözeltisi ve c) H2SO4 çözeltisi d) dönüşümlerin karşılaştırılması 

 

Elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemi ile elde edilen tabakalarına ayrılmış 

grafitin absorbans değerleri kullanılarak hesaplanan derişim değerleri incelendiğinde 1 M 

H2SO4 çözeltisinin daha uygun olduğu belirlenmiştir. HCl ve NaOH kullanıldığında 0,1 

M ve 0,5 M derişimlerinde tabakalara ayırma işleminin başarılı olduğu gözlemlenmiştir. 

1 M H2SO4 çözeltisi kullanılarak elektrokimyasal eksfoliasyon işleminde elde 

edilen örneklerde bulunan büyük parçacıklar yıkama işleminde çöktürülerek çözeltiden 

uzaklaştırılmıi ve ardındna NaC sürfaktanı ile sonikasyon uygulanmıştır. Yıkama ve 

sonikasyon sonrası örneklerin derişimleri Şekil 6.3’te verilmiştir. Elde edilen sonuçlara 

göre yapılan yıkama işlemlerinin derişim üzerinde etkisi olduğu ve büyük parçacık 

boyutuna sahip örneklerin çözeltiden uzaklaştırıldıkça derişimin azaldığı gözlenmiştir. 
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Şekil 6.3. Yıkama işlemi ve sonikasyon sonrasında hesaplanan derişim değerleri. a) 

Elektrokimyasal eksfoliasyon çözeltisinin saf su ile yıkanması sonrası b) 4 saat sonikasyon uygulanması 

sonrası (5:1 oranında NaC)  
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6.2. Karakterizasyon 

6.2.1. Parçacık boyut dağılımı 

Elektrokimyasal eksfoliasyon ile elde edilen parçacıkların boyut dağılımları 

incelenmiş olup, ortalama parçacık boyutları Şekil 6.4’te verilmiştir. Farklı elektrolit 

çözelti kullanıldığında elektrolit çözelti derişiminin artması ile eksfoliasyon sırasında 

parçalanmanın fazla olduğu ve bu nedenle daha küçük ortalama parçacık boyutunda 

örnekler elde edildiği görülmektedir.   

 

 

 

Şekil 6.4. Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrası ayrılmış grafit tabakalarının ortalama parçacık 

boyutu: a) HCl çözeltisi, b) NaOH çözeltisi ve c) H2SO4 çözeltisi 
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Elektrokimyasal eksfoliasyon ardından uygulanan yıkama ve sonikasyon 

işlemlerinin ardından çok katmanlı grafen parçacıkların boyut dağılımları incelenmiş ve 

karşılaştırılmıştır. Elektrokimyasal eksfoliasyon işleminde elde edilen parçacık boyut 

dağılımı sonuçlarının yıkama ve sonikasyon uygulanmış olan örneklere göre oldukça 

yüksek olduğu Şekil 6.5’te görülmüştür. Bu durum yıkama işlemi sırasında uygulanan 

santrifüj ile büyük parçacıkların ortamdan uzaklaştığını, sonikasyon işlemi ile daha da 

küçük boyutlara düştüğünü göstermektedir. Şekli 6.5’den de görülebileceği gibi, 1M 

H2SO4 ortamında elde edilen örneklerin ortalama parçacık boyutu 3100 nm iken yıkama 

sonrası bu değer 1600 nm’ye düşmüştür. Ayrıca 5:1 oranında NaC varlığında 4 saat 

süresince uygulanan sonikasyon sonrasında alınan örneklerde parçacık boyut dağılımı 

incelenmiştir. Sonikasyon sonucunda elde edilen çok katmanlı grafen örneğin ortalama 

parçacık boyutu 650 nm olarak bulunmuş olup, sonikasyonun tabakaların ayrışmasında 

etkili olduğu sonucuna varılmıştır. EK 1’de örneklere ait parçacık boyut dağılımları 

verilmiştir. 

 Uygun koşullarda elde edilen saflaştırılmış çok katmanlı grafenin hacim ve yüzey 

alanına karşılık boyut dağılımları ayrıca incelenmiş olup, sonuçlar EK 1’de verilmiştir. 

Buna göre, sıvı fazda elde edilen grafenin parçacık yüzey alanının D10, D50 ve D90 

değerleri sırasıyla 2,48 µm, 13,0 µm ve 34,2 µm olarak belirlenmiştir. 

 

Şekil 6.5. Ortalama parçacık boyutunun değişimi Örnek I) Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrası 

Örnek II) yıkama işlemi sonrası Örnek III) NaC ve 4 saat sonikasyon işlemi sonrası 
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6.2.2. Fourier dönüşümlü kızıl ötesi spektroskopisi (FT-IR) 

Yapılan çalışmada öncelikle ham madde olarak kullanılan saf grafit çubuğun 

spektrumu incelenmiş ve elde edilen çok katmanlı grafen spekturumu ile 

karşılaştırılmıştır. Elde edilen spektrumlar Şekil 6.6, Şekil 6.7 ve Şekil 6.8’de verilmiştir. 

FT-IR spektrumlarında görülen titreşim bantları Çizelge 6.1 ve Çizelge 6.2’de verilen 

literatür verilerine göre yorumlanmıştır. 

 

Çizelge 6.1. FT-IR spektrumlarda görülen  titreşim bantları [104] 

Titreşim Tipi ve Semboller 

1 Gerilme ν Simetrik  νs - - Faz içi Esneme νs 

2 Gerilme ν Asimetrik νas - - Faz dışı Esneme νas 

3 Bükme veya 

Deformasyon 

δ Simetrik δs Makaslama sr 

veya ᵊ  

Düzlemde 

Deformasyon 

β 

4 Bükme veya 

Deformasyon 

δ Asimetrik δas Sallama Ρ Düzlemde 

Deformasyon 

β 

5 Bükme veya 

Deformasyon 

δ Simetrik δs Sallama W Düzlem dışında 

Deformasyon 

ꙋ 

6 Bükme veya 

Deformasyon 

δ Asimetrik δas Kıvırma ꙋ Düzlem dışında 

Deformasyon 

ꙋ 

 

Çizelge 6.2. Grafit ve grafen örnekleri için olasu FT-IR titreşim bantları [104] 

Dalga Boyu (cm-1) Titreşim  Karakteristik fonksiyonel grup:  

4000-400 - Grafit yapı için tepe noktası yok 

4000-3000 ν (O-H) Hidroksil (OH)  

3100–3000 ν (=C-H) Aromatik halkaya ait CH sp2 

2960–2850 ν (C-H) CH2 veya CH3 grupları 

2930 νas(C-H) CH2 grubu 

2850 νs(C-H) CH2 grubu 

1760-1665 ν (C=O) Karboniller grubu (C = O), –COOH 

1750–1735 ν (C=O) Esterler (–COO-) grubu 

1680–1630 ν (C=C) Aromatik halka 

1640-1600 ν (O-H) Su molekülünden kaynaklanan (H2O) 

1680-1575 ν (C=C) Aromatik halka 

1435-1385 ν (C-O)  –COOH grubu 

1412–1405 δ/ β (O-H / C-OH) OH grubu 

1380–1365 δ/ β (O-H / C-OH) OH üçüncül alkol grubundan 

1280 ν (C-O) Epoksi (–C–O–C–) grubu 

1235 ν (C-O) HCOOH 

1230-1220 ν (C-OH) OH grup 

1230–1215 νas(C-O-C) Epoksi (–C–O–C–) grubu 

1160- 1080 ν (SO4
2-) Eksfoliasyonundan gelen sülfürik asit (H2SO4) 

1150-1115 ν (C–O–C) Epoksi (–C–O–C–) grup 

1060-1040 ν (C-O) Karboksil (–COOH) veya alkoksi (–O–) grubu 

975 ν(C-O) Eksfoliasyonundan gelen HCOOH 

850 δ(C–O–C) Epoksi (–C–O–C–) grubu 

740 ν (C=O) Karboksil (–COOH) 
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Şekil 6.6. Saf grafit çubuk FT-IR spektrumu 

 

Şekil 6.7. Çok katmanlı grafen FT-IR spektrumu 

 

Şekil 6.8. Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafen FT-IR spektrumları 

55

60

65

70

75

80

85

90

95

100

400100016002200280034004000

G
eç

ir
g
en

li
k
 (

%
)

Dalga Sayısı (cm-1)

55

60

65

70

75

80

85

90

95

100

400100016002200280034004000

G
eç

ir
g
en

li
k
 (

%
)

Dalga Sayısı (cm-1)



55 

 

Saf grafit çubuğun sahip olduğu 3730 cm-1  ve 3430 cm-1’de görülen  OH 

piklerinin grafit bünyesinde absorplanan nemden kaynaklanabileceği, 1642 cm-1, 1575 

cm-1 ‘de görülen titreşim bantlarının ise C=C grubuna ait olduğu görülmektedir. Elde 

edilen grafen spektrumunda ise 1714 cm-1 ‘de görülen titreşim bandı güçlü bir C=O 

bağınının, 1576 cm-1  pikinde C=C bağının, 1232 cm-1’de piki C-O-C bağının ve 1022 

cm-1’de C-O bağının varlığını göstermektedir. FTIR verileri literatüre uygun olarak 

elektrokimyasal yöntemle üretilmiş grafen yüzeyinde, elektrotlara uygulanan pozitif 

voltaj tarafından tetiklenen anot oksidizasyonu, hidroksilasyonu ve grafit elektrotun 

karboksilasyonundan kaynaklanan oksijen fonksiyonel gruplarının bulunduğunu 

göstermektedirz. 

6.2.3. Raman spektroskopisi 

Ham madde olarak kullanılan saf grafit çubuğun Raman spektrumu alınmış ve 

elde edilen çok katmanlı grafen spekturumu ile karşılaştırılmıştır. Spektrumlar Şekil 6.9, 

Şekil 6.10 ve Şekil 6.11’ de gösterilmiştir. 

Raman spektrumunda G (sp2) bandı düzenli/aromatik yapıları ifade ederken, D 

(sp3) bandı ise karbondaki düzensizlikleri, amorf yapıları ve oksidasyon sonucunda 

bozulan yapıları göstermektedir [105]. 

Raman spektrumunda çok katmanlı grafene ait D piki 1348 cm-1 ve G piki 1584 

cm-1 ‘de görülmektedir [91, 124]. D pikinin şiddeti (ID) düzensiz yapıları, G pikinin 

şiddeti (IG) ise düzenli yapıları ifade etmektedir. Bu çalışmada kullanılan saf grafit 

çubuğun sahip olduğu D pikinin şiddeti elde edilen çok katmanlı grafenin D piki 

şiddetinden daha yüksek bulunmuştur. Saf grafit çubuğun ID/ IG oranı 1,15, çok katmanlı 

grafenin ID/ IG oranı ise 1,01 olarak hesaplanmıştır. Bu durum saf grafit çubuktan 

elektrokimyasal eksfoliasyon ve ardından sonikasyon işlemi ile grafen eldesinde 

uzaklaşan fonksiyonel grupların yerine yeni sp2 yapılarının oluştuğunu ve düzenli yapının 

arttığını göstermektedir [91, 105, 125, 126]. 
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Şekil 6.9. Saf grafit çubuk Raman spektrumu 

 

Şekil 6.10. Çok katmanlı grafen Raman spektrumu 

 

Şekil 6.11. Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafen Raman spektrumları 
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6.2.4. X-ışını difraksiyonu (XRD) 

XRD analizi saf grafit çubuk ve elde edilen çok katmanlı grafen tabakaları 

arasındaki değişikliği ve kristal özelliklerini inceleme amacıyla kullanılmıştır. XRD 

profilleri Şekil 6.12, Şekil 6.13 ve Şekil 6.14’te görülmektedir. Saf grafit çubuk için 

2θ=26.4o, çok katmanlı grafen için 2θ=26,2o’ de güçlü pikler görülmektedir. Analizler 

sonucu elde edilen spektrumlar literatüre uygun olarak grafit katmanlarının grafen 

yapılarına dönüştüğünü göstermektedir [126-129].  

 

Şekil 6.12. Saf grafit çubuk XRD profili 

 

Şekil 6.13. Çok katmanlı grafen XRD profili 
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Şekil 6.14. Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafen XRD profilleri 

 

6.2.5. Taramalı elektron mikroskobu (SEM) 

Saf grafit çubuk ve sentezlenen çok katmanlı grafen örneklerinin morfolojik 

yapılarının SEM görüntüleri Şekil 6.15 ve Şekil 6.16’da verilmiştir. Çok katmanlı grafen 

tabakaları bazı noktalarda dağınık halde üst üste binmiş durumda görülmektedir. Farklı 

büyütme oranlarında elde edilen görüntülerden grafen katmanlarında aglomerik yapıların 

olduğu ve eksfoliasyon sonucu oluşan deformasyonlardan kaynaklı farklı yükseklikler ve 

büyüklüklerde buruşuk ve dalgalı bir yapının ortaya çıktığı görülmüştür [127, 130].  

 

Şekil 6.15. Saf grafit çubuk SEM görüntüleri a) 1k X b) 5kX c) 10 kX ve d) 20 kX görüntüleri  
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Şekil 6.16. Çok katmanlı grafen SEM görüntüleri a) 1kX, b) 20kX, c) 25 kX ve d)50 kX 

 

6.2.6. Geçirimli elektron mikroskobu (TEM) 

Sentezlenen çok katmanlı grafen örneklerinin morfolojik yapılarının TEM 

görüntüleri 30 kX, 50kX, 100 kX ve 120kX’te Şekil 6.17’de verilmiştir. Örneklerin 

yüksek çözünürlük ile rastgele gözlenmesiyle elde edilen görüntülerde çok ve birkaç 

katmanlı grafen tabakaları gözlenmiştir. Bu durum literatüre uygun olarak çok katmanlı 

grafen eldesinde yapılan işlemlerin grafitin ara tabaka aralığını arttırdığını ve grafen 

katmanlarının belirginleşmeye başladığını göstermiştir [130, 131]. 
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Şekil 6.17. Çok katmanlı grafen TEM görüntüleri a) 30 kX, b) 50 kX, c) 120 kX ve d) 150 kX görüntüleri 
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6.2.7 Termogravimetrik analiz (TGA) 

 Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafen örneklerinin termal kararlılığını ölçmek 

için TGA kullanılmıştır. TGA sonuçları Şekil 6.18, Şekil 6.19 ve Şekil 6.20’de 

verilmiştir. Saf grafit 1000°C’ye kadar kararlılığını korurken, çok katmanlı grafenin 

termal bozunması iki aşamada gerçekleşmiştir. İlk aşamada 170 °C’ye kadar çok katmanlı 

grafen içinde bulunan su kaybı gözlenirken, ikinci aşamada 220 °C’de kararlı olmayan 

oksijen içeren fonksiyonel grupların yanması sonunda kütle kaybı gerçekleşmiştir. 

Yapılan analizde saf grafit çubuk için kütle kaybı yaklaşık olarak %4 olurken, elde edilen 

çok katmanlı grafenin %29 kütle kaybı yaşadığını gözlemlenmiştir. Bu değerler çok 

katmanlı grafenin kararlı bir yapıya sahip olduğunu ve analiz sonuçlarının literatür ile 

uyumlu olduğunu göstermiştir [89, 132]. 

 

Şekil 6.18. Saf grafit çubuk termogramı 

 

Şekil 6.19. Çok katmanlı grafen termogramı 
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Şekil 6.20. Saf grafit çubuk ve çok katmanlı grafen termogramları 

 

6.2.8. Yüzey alanı belirlenmesi 

 Elde edilen çok katmanlı grafen örneğinin yüzey alanı 7 noktalı yapılan analiz 

sonucunda BET eşitliğinden yararlanılarak belirlenmiştir. Buna göre hesaplanan değer 

yaklaşık olarak 78 m2/g bulunmuştur. 
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6.3. Grafen Katkılı Boya Kaplama Testleri 

 Çalışmada elde edilen çok katmanlı grafenin metal (alüminyum) boyalarında katkı 

malzemesi olarak kullanılması araştırılmıştır. Boya içerisinde grafenin homojen dağılımı 

sağlandığında korozyon direncine olan etkisi incelenmiştir. Bu amaçla toz boya ve yaş 

boya olmak üzere iki farklı boya kullanılmıştır.  

Boyalar; dekoratif görünüm elde etme, yüzeyleri korozyon veya kimyasallardan 

koruma ve uygulandığı yüzeye özel nitelikler kazandırmak amacıyla üretilip; sıvı, macun 

veya toz formunda bulunmaktadırlar. Boyaların birçok farklı türü ve özelliği vardır. 

Kullanım nitelikleri ve amaçlarına göre, çeşitli uygulama alanları bulunmaktadır. 

İçeriklerinde bulunan bağlayıcı türlerine göre de; çözücü bazlı boyalar, su bazlı boyalar, 

akrilik boya, epoksi boya, silikon boya vd. olarak sınıflandırılırlar [133]. 

 Epoksi reçineleri güçlü kimyasal ve mekanik özellikleri nedeni ile sanayide en 

yaygın kullanılan ürünlerdir. Dünyada her yıl 500.000 tondan fazla epoksi reçinesi 

kullanılmaktadır ve bunun %40’ını kaplama amaçlı kullanım oluşturmaktadır. Kimyasal 

yapıları oldukça sert olup, sıcağa, soğuğa, suya ve kimyasallara dayanıklı moleküllerdir. 

Ayrıca metal, plastik, lastik, tahta, cam, seramik, beton yüzeylere ve elektrik yalıtım 

ekipmanlarına güçlü yapışma özelliği gösterirler. Bu özellikleri nedeniyle sanayide 

yaygın olarak kullanılmaktadırlar [134]. Bu nedenle bu çalışmada epoksi boya seçilerek, 

grafen katkısı ile boyanın özelliklerinde olacak değişimler incelenmiştir. 

 Çalışmada kullanılacak olan epoksi reçineli boya ve elde edilmiş çok katmanlı 

grafen ağırlıkça % 0,25, % 0,50 ve % 1 oranında karıştırılıp alüminyum yüzey üzerinde 

uygulanmıştır. Boya ve grafen nanoparçacıkların karıştırılması işlemi önce epoksi içeren 

boya bileşeni, sertleştirici ve solvent içerisine istenilen miktarda grafenin doğrudan 

eklenmesi ve daha sonra belli bir süre karıştırılması ile gerçekleştirilmiştir [135, 136].  

Epoksi reçineli grafen katkılı boyaların uygulanma yüzeyi olarak bu çalışmada 

alüminyum 7075-T6 alaşımı plakalar kullanılmıştır. Yaş boyaya ek olarak, karşılaştırma 

yapılabilmesi amacıyla epoksi toz boya da çalışmada kullanılmıştır. Toz boya 

denemesinde ağırlıkça % 1 oranında grafen eklenmiştir. 

Günümüz endüstrisinde demir ve çelikten sonra en çok alüminyum ve alüminyum 

alaşımları kullanılmaktadır. Alüminyum ağırlıkça hafif olup, alaşımları yapı 

çeliklerinden çok daha fazla mukavemet özelliklerine sahiptir. Alüminyum iyi elektriksel 

ve ısıl iletkenliğinin yanı sıra yüksek ısı ve ışık yansıtma özelliğine de sahiptir. Ayrıca, 
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korozyon direncinin oldukça iyi olması, döküm ve şekillendirilmesinin kolaylığı birçok 

hizmet alanlarında kullanılmasını sağlamaktadır [137]. 

 Alüminyumun diğer metallere göre neredeyse % 100 geri dönüşümünün 

sağlanabilmesi, bu malzemeyi geleceğin metali olarak ön plana çıkarmaktadır. ABD’nin 

her yıl yayımladığı stratejik metaller listesinde alüminyum ilk sıralarda yer almaktadır 

[138]. 

7xxx serisi, ≥500 MPa (≥73 ksi) akma dayanımına sahip en güçlü alüminyum 

alaşımlardır [139]. Bu çalışmada seçilen 7000 serisi olan alüminyum 7075’in diğer 

alüminyum alaşımlarına göre karşılaştırılması Çizelge 6.3’ de verilmiştir. 

Çizelge 6.3. Çeşitli işlenmiş alüminyum alaşımların mukavemet aralıkları [139] 

Alüminyum 

Serisi 

Alaşımın 

Bileşimi 

Güçlendirme Yöntemi Çekme dayanımı 

aralığı 

MPa ksi 

1xxx Al Soğuk İşçilik 70-175 10-25 

2xxx Al-Cu-Mg  

(1-2,5 % Cu) 

Isıl İşlem 170-310 25-45 

2xxx Al-Cu-Mg-Si 

(3-6 % Cu) 

Isıl İşlem 380-520 55-75 

3xxx Al-Mn-Mg Soğuk İşçilik 140-280 20-40 

4xxx Al-Si Soğuk İşçilik (Bazı durumlarda ısıl 

işlem) 

105-350 15-50 

5xxx Al-Mg 

(1-2,5 %Mg) 

Soğuk İşçilik 140-280 20-40 

5xxx Al-Mg-Mn 

(3-6 %Mg) 

Soğuk İşçilik 280-380 40-55 

6xxx Al-Mg-Si Isıl İşlem 150-380 22-55 

7xxx Al-Zn-Mg Isıl İşlem 380-520 55-75 

7xxx Al-Zn-Mg-Cu Isıl İşlem 520-620 75-90 

8xxx Al-Li-Cu-Mg Isıl İşlem 280-560 40-80 
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6.3.1. Tuz testi 

240 saat boyunca tuz püskürtmeye maruz bırakılan kaplanmış plakaların test 

sonrası görünümleri Şekil 6.21’de verilmiştir. Kontrol amacıyla katkısız boya ile 

kaplanan plakalar kullanılmıştır. Farklı oranlarda karıştırılan çok katmanlı grafenin boya 

içinde dağılımı homojenizatör aracılığıyla sağlanmıştır. Test sonuçlarına göre, homojen 

dağılmayan ve boya içinde topaklaşarak biriken çok katmanlı grafen olumsuz sonuçlar 

vermiştir. 

 

Şekil 6.21. Grafen katkılı boya kaplamalı Al plakaların tuz testi sonuçları: a) Yaş boya (kontrol), 

b) %0,25 katkılı grafen yaş boya, c) %0,5 katkılı grafen yaş boya, d) %1 katkılı grafen yaş boya e) Toz boya 

(kontrol), f) %1 grafen katkılı toz boya 
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6.3.2. Nem direnci testi 

240 saat boyunca nem testi yapılan kaplamaların görselleri Şekil 6.22’de 

verilmiştir. Nem testine maruz bırakılan plakalarda % 0,25 çok katmanlı grafen katkılı 

yaş boya ve %1 katkılı toz boya nem direncini arttırmış ve yapılan cross-cut testlerinde 

boyanın plaka yüzeyinden sıyrılmaları diğer plakalara göre daha az olmuştur.  

 

 

Şekil 6.22. Grafen katkılı boya kaplamalı Al pkalaların nem direnci testi sonuçları: a) Yaş boya 

(kontrol), b) %0,25 katkılı grafen yaş boya, c) %0,5 katkılı grafen yaş boya, d) %1 katkılı grafen yaş boya 

e) Toz boya (kontrol), f) %1 grafen katkılı toz boya   
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6.3.3. Bakırla hızlandırılmış tuz püskürtme (CASS) testi 

48 saat boyunca bakırla hızlandırılmış tuz püskürtmesine maruz kalan 

kaplamaların görselleri Şekil 6.23’te verilmiştir. Kontrol amacıyla grafen katkılı olmayan 

boya ile kaplanan plakaların CASS testide olumlu sonuçlar verdiği, grafen katkısının 

cross ve kenar ilerlemelerini değiştirdiği gözlemlenmiştir. 

 

Şekil 6.23. Boya/grafen karışımlı kaplamaların CASS testi sonuçları: a) grafen katkısı olmayan 

toz boya, b) %1 grafen katkılı toz boya, c) %1 katkılı grafen yaş boya, d) %0,5 katkılı grafen yaş boya e) 

%0,25 katkılı grafen yaş boya, f) grafen katkısı olmayan yaş boya  
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Çok katmanlı grafen katkılı yaş boya (Capital son kat epoksi reçineli yaş boya) ve 

toz boya (IBA- FF35 serisi) kaplanarak plakalara uygulanan nem direnci, tuz ve CASS 

testleri sonuçları Çizelge 6.4 ve Çizelge 6.5’de verilmiştir. Katkısız boya ile kaplı Al 

plakalar da kontrol amaçlı aynı testlere tabi tutulmuştur. Tek başına üstün özelliklere 

sahip olması ile bilinen grafenin, epoksi bazlı yaş boya içerisinde, homojen dağılım 

göstermediği durumlarda korozyon testlerinde olumsuz etki ettiği görülmüştür. Nem 

direnci testleri sonuçlarına göre ağırlıkça %0,25 oranında grafen içeren yaş boyanın 

uygun olduğu belirlenmiştir. Yine aynı boyada CASS testi sonuçlarına göre blister boyut 

ilerlemelerinin olmadığı gözlenirken, kros ilerlemesinin kontrol plakaya göre arttığı 

saptanmıştır. 

Toz boya denemeleri ağırlıkça %1 oranında grafen katkılı örnek için yapılmıştır. 

Tuz testinde kros ilerlemesi kontrol plakada 4.018 mm olarak ölçülürken, grafen katkılı 

boya kaplı plaka için 4,673 mm olarak belirlenmiştir. 

 

Çizelge 6.4. Yaş boya/ grafen katkılı plakalar test sonuçları 

Boya/Grafen Karışımı Nem Direnci Testi Tuz Testi CASS Testi 

%1 Grafen Katkılı Boya 

Nem Direnci Test 

Sonucu = Ad5 Uygun 

Değil 

Kros İlerlemesi= 3,620 mm  
Kros İlerlemesi= 5,102 

mm,  

Kenar İlerlemesi= 10,351 

mm 
Blister Boyutu = 2,0 cm 

%0,5 Grafen Katkılı Boya 

Nem Direnci Test 

Sonucu = Ad5 Uygun 

Değil 

Kros İlerlemesi = 2,401 mm  Kros İlerlemesi = 1,6 cm  

Kenar İlerlemesi = 8,620 

mm 
Blister Boyutu = 1,5 cm 

%0,25 Grafen Katkılı 

Boya 

Nem Direnci Test 

Sonucu = Ad0 Uygun 

Kros İlerlemesi = 9,476 mm  
Kros İlerlemesi = 8,247 

mm 

Kenar İlerlemesi = 2,0 cm 
Blister Boyutu= İlerleme 

yok 

Yaş Boya (Kontrol) 

Nem Direnci Test 

Sonucu = Ad5 Uygun 

Değil 

Kros İlerlemesi = 1,5 mm  
Kros İlerlemesi = 3,102 

mm  

Blister Boyutu = 3,346 mm Blister Boyutu = 1,0 cm 

 

Çizelge 6.5. Toz boya/ grafen katkılı plakalar test sonuçları 

Boya/Grafen Karışımı Nem Direnci Testi Tuz Testi CASS Testi 

%1 Grafen Katkılı Boya Nem Direnci Test Sonucu 

= Ad1 

Kros İlerlemesi = 4,673 mm Kros İlerlemesi = 1,4 cm 

Toz Boya (Kontrol) Nem Direnci Test Sonucu 

= Ad2 

Kros İlerlemesi = 4,018 mm Kros İlerlemesi = 3,818 

mm 
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 7. SONUÇLAR VE ÖNERİLER 

Bu tez çalışması kapsamında grafitten sıvı fazda elektrokimyasal yöntemle 

katmanlarına ayırma ve sonikasyon ile çok katmanlı grafen sentezi ve çalışma 

koşullarının grafen dönüşümüne olan etkileri incelenmiştir. 

Grafitin farklı elektrolit çözeltileri ile elektrokimyasal ayrıştırılması yoluyla 

yüksek verimde çok katmanlı grafen sentezlenmesi için kolay ölçeklenebilir, basit ve hızlı 

bir yöntem kullanılmıştır. Elektrolit çözelti tipi ve derişiminin elektrokimyasal 

eksfoliasyon sürecine olan etkileri araştırılmıştır. Farklı derişimlerde hazırlanan H2SO4, 

HCl ve NaOH elektrolit sıvıları içerisinde H2SO4’ün en iyi sonucu verdiği belirlenmiştir.  

Çözelti derişiminin etkisi incelendiğinde, derişimin arttırılması ile , çok katmanlı 

grafen dönüşümünün arttığı sonucuna varılmıştır. Bununla birlikte, elektrokimyasal 

eksfoliasyonda 1 M'den yüksek derişimlerde çalışıldığında ve 15 V gerilim 

uygulandığında eksfoliasyon işleminin yürütülemediği görülmüştür.  

Elektrolit çözelti olarak H2SO4 seçildiğinde 0,05 M derişimde eksfoliasyon 

dönüşümü % 0,33 olarak bulunurken, derişim 1 M’a arttırıldığında eksfoliasyon 

dönüşümü % 6,55 olarak hesaplanmıştır. Bu artış SO4
-2 iyonlarının grafitte tabakalar 

arasına girerek zayıf Van der Waals bağlarını kırması ve grafiti tabakalarına ayrıştırması 

nedeniyle gerçekleşmektedir. Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrasında tabakalarına 

ayrılan grafitin parçacık boyut dağılımı, katmanlara ayrıştırma işleminin başarıı 

olduğunu, ancak çok katmanlı grafen eldesi amaçlandığında elektrokimyasal 

eksfoliasyonun tek başına yeterli olmayacağını gösermiştir. Bu nedenle, elektrokimyasal 

eksfoliasyon işlemine ek olarak sonikasyon basamağı da eklenmiştir. Uygulanan yıkama 

ve sonikasyon işlemleri ile istenmeyen çok katmanlı grafit tabakalarına ayrıştırılmış ve 

istenmeyen grafit parçacıkları ortamdan uzaklaştırılmıştır. Sonikasyon süresi 4 saat 

olarak belirlenmiştir. Sonikasyon işleminden önce elektrokimyasal eksfoliasyon 

uygulanmasının sonikasyon süresini kısalttığı ve göreceli olarak yüksek dönüşüm ile çok 

katmanlı grafen elde edildiği saptanmıştır. Yapılan çalışmada kullanılan NaC sürfaktanın 

grafen nano parçacıkların çözelti içerisinde dağılımında ve sonikasyona uğramasında 

etkin bir rol oynadığı görülmüştür. 

Uygun koşullarda çalışıldığında elde edilen grafenin karakterizasyonu FT-IR, 

Raman, XRD, SEM, TEM ve TGA ile yapılmıştır. Karakterizasyon sonuçlarına göre, kısa 

süreli elektrokimyasal eksfoliasyon ön işlemi ve ardından uygulanan ultrasonikasyon ile 

grafitin katmanlarına ayrıldığı ve grafen oluşumunu arttığı belirlenmiştir.  
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Çok katmanlı grafenin FT-IR spektrumu alındığında, elektrokimyasal ön işlem 

nedeniyle grafen yüzeyinde bulunan oksijenli fonksiyonel grupların varlığı görülmüştür. 

Yapılan termogravimetrik analiz bu durumu doğrulamış ve çok katmanlı grafende 

bulunan oksijenli fonksiyonel gruplar nedeniyle kütle kaybı yaşanmıştır. Elde edilen 

Raman spektrumları saf grafit çubuğun sahip olduğu yapısal bozuklukların giderildiğini, 

yerine sp2 yapılarını almaya başladığını ve katmanların ayrıldığını doğrulamıştır. Yapılan 

XRD analizi ise Raman sonuçlarını desteklemiştir. Örneklerin morfolojisinin incelendiği 

SEM ve TEM analiz sonuçları ile elde edilen grafenin çok katmanlı olduğu, kısmen birkaç 

katmanlı bölgeler de içerdiği gözlenmiştir. Çok katmanlı grafenin 3-7 µm boyutlarında 

olduğu görülmüştür. 

Elde edilen çok katmanlı grafen seçilen boyalar içerisinde katkı olarak kullanılmış 

ve boya üzerindeki etkisi araştırılmıştır. Epoksi reçineli son kat yaş boya ve epoksi 

poliester reçineli toz boya içerisine farklı oranlarda çok katmanlı grafen eklenmiştir. Elde 

edilen grafen/boya karışımları aluminyum plaka üzerine püskürtme yöntemi ile 

uygulanmış ve endüstriyel anlamda uygulanan tuz, nem ve CASS testleri yapılmıştır. % 

0,25 oranının altında uygulanacak grafen katkılarında göreceli olarak olumlu sonuçlar 

alınabileceği, ancak grafen katkı oranın arttırılması ile homojen dağılımın güçleşmesi ve 

grafen tabakaların aglomere olarak boya içerisinde topaklaşması nedeniyle korozyon 

direncinin azaldığı belirlenmiştir. Boya/grafen karışımlarının hazırlanmasında ve 

boyanın yüzeye uygulanmasında; homojenizasyon süresinin arttırılması, kullanılan 

alüminyum plakalar üzerine yüzey hazırlama ön işlemlerinin uygulanması ve nano 

boyutta püskürtme yapabilen boya tabancalarının ya da püskürtme dışında farklı 

tekniklerin kullanılması daha olumlu sonuçlara ulaşmakta etkili olabilecektir. 

Sonuç olarak bu çalışmada önerilen kısa süreli, basit ve ölçeklendirilebilir bir 

yöntem olan elektrokimyasal eksfoliasyon ile birkaç ya da çok katmanlı grafen 

üretilebileceği belirlenmiştir. 
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EK-1. Çok katmanlı grafen parçacık boyut dağılımı analiz sonuçları 

 

Şekil 1. Çok katmanlı grafen parçacık boyut dağılımı (Zeta-Sizer Nano ZS ) 



 

 

 

 

 

Şekil 2. Çok katmalı grafen parçacık boyut dağılımı (Master-Sizer 3000) 



 

 

 

Şekil 3. Çok katmalı grafen parçacık boyut dağılımı( ortalama değer Master Sizer 3000)
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