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  Grafen; elektriksel, termal ve mekanik özellikleri açısından eşsiz bir malzemedir. Son 
yıllarda sensörler, fotodedektörler, güneş panelleri, enerji depolama aygıtları ve kataliz 
araştırmalarında yoğun olarak kullanılmaktadır. Özellikle 2 boyutlu (2D) grafen tabakaların 
polimerler içine homojen olarak dağıtılması ve oluşturulan bu yapıların başta enerji 
uygulamaları olmak üzere; elektromanyetik kalkanlama, optoelektronik ve sensör 
teknolojisinde kullanımı hedeflenmiştir. Fakat grafen tabakaların homojen olmayan dağılım 
ve kendi aralarında yeniden istiflenme eğiliminde olma isteği ve tabakalar arası yüksek 
direnç gibi parametreler grafenin kullanım alanını önemli ölçüde sınırlamıştır.   

 Bu çalışmada, öncelikle bu problemi ortadan kaldıracak üç boyutlu (3D) grafen 
köpük yapısının üretilmesi hedeflenmiştir. Bunun için ilk olarak 2D grafen yapıları içeren 
çözeltiler elektrokimyasal eksfoliasyon (sıyırma) yöntemi ile elde edilmiş, ardından bu 
yapıların üç boyutlu bir yapı oluşturacak şekilde metal bir iskelet üzerinde istiflenmesi 
hidrotermal yöntemle sağlanmıştır. Hidrotermal yönteme alternatif olarak çok daha kolay ve 
etkin bir yöntem olan elektrokimyasal yöntem ile de 3D grafen yapısı nikel köpük üzerinde 
elde edilmiştir. Elde edilen bu yapılar hiçbir organik bağlayıcıya ve iletkenlik artırıcıya gerek 
kalmadan süperkapasitör elektrodu olarak kullanılmıştır. Hidrotermal yöntemle elde edilen 

yapılar arasında en iyi spesifik kapasitans 2000 sürekli dolma boşalma çevrimi için sabit 1 
A/g da 280 F/g olarak elde edilmiştir.      

 Elektrokimyasal olarak farklı kaplama sürelerinde elde edilen numuneler arasında, 
en iyi elektrokimyasal performansı 10 dk boyunca grafen kaplanmış elektrot göstermiştir. 
Sabit 20 A/g da 2500 sürekli dolup boşalma için gözlenen maksimum kapasitans 970 F/g 
dır.            

 Ayrıca üretilen 3D grafen yapının nem sensörü olarak kullanımı yönünde de bir ön 
araştırma yapılmıştır. 
Anahtar Kelimeler: Grafen, Süperkapasitör, Hidrotermal, Grafen Oksit, Elektrokimyasal, 

Nikel köpük. 
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  Graphene is a unique material in terms of its electrical, thermal and mechanical 

properties. In recent years, it has been used extensively in sensors, photodetectors, solar 

panels, energy storage devices and catalysis research.  It is aimed to homogeneously 

distribute 2 dimensional (2D) graphene layers into polymers and to use these structures in 

electromagnetic coating, optoelectronics and sensor technology, especially in energy 

applications. 

  CVD method and Hummers method are generally used in GF production. The first 

of these methods is costly and requires low pressure and expensive inert gases. The second 

method requires the use of harmful toxic substances, and the resulting product is not 

sufficiently pure. But parameters such as the inhomogeneous distribution of graphene sheets 

and the tendency to assemble among them, high interlayer resistance, the use of graphene 

has been significantly limited. 

  In this study, it is aimed to produce a three-dimensional (3D) graphene foam structure 

in order to eliminate this problem. 

  For this purpose, firstly, solutions containing 2D graphene structures were obtained 

by electrochemical stripping method. Then, the hydrothermal method was used to stack these 

structures on a metal framework to form a three-dimensional structure.  

  These structures were used as supercapacitor electrodes without the need for any 

organic binders or conductivity enhancers. Among the structures obtained by the 

hydrothermal method, the best specific capacitance was obtained as 280 F g at a constant 1 

A/g for 2000 continuous charge and discharge cycles. Among the samples electrodeposited 

at different times, the graphene electrodeposited electrode for 10 min showed the best 

electrochemical performance. The maximum capacitance value is observed 970 F/g at 

constant 20 A/g for 2500 continuous charge and discharge cycles. 

  In addition, a preliminary study was carried out for the use of the produced 3D 

graphene structure as a humidity sensor.               

Keywords: Graphene, Supercapacitor, Hydrothermal, Graphene Oxide, Electrochemical, 

Nickel Foam. 
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1.GİRİŞ 

Dünyadaki enerji sıkıntısının ve çevre kirliliğinin artmasıyla, temiz, yenilenebilir ve 

çevre dostu yeni enerjileri keşfetmek önem kazanmıştır. Günümüzde kullanılan yenilenebilir 

enerji kaynaklarından üretilen enerjiyi depolayamamak en büyük sorundur. Bu yüzden 

yüksek performanslı ve çevre dostu enerji depolama sistemlerine olan talep gün geçtikçe 

artmaktadır. Enerji depolama işlemi de piller ve süperkapasitörlerle yapılmaktadır. Bu 

durum, süperkapasitörlerde yeni ve gelişmiş elektrot malzemelerinin üretimine yönelik 

çalışmalara yol açmıştır. Son zamanlarda enerji depolama sistemlerinde karbon temelli 

malzemelerin kullanılmasında artış görülmektedir. Bu durum karbon temelli olan grafen 

maddesinin önemini daha da artırmıştır.       

 Bu tez giriş, kuramsal bilgiler, elektrokimyasal eksfoliasyonla yapılan çalışmalar, 

deneysel yöntemler, araştırma bulguları ve deneysel sonuçlar son olarak da sonuç ve yorum 

olmak üzere altı bölümden oluşmaktadır. 2. bölümde karbon elementi ve allotroplarıyla; 

grafen ve grafen üretim yöntemlerinden, süperkapasitörlerden ve grafenin kullanım 

alanlarından bahsedilmiştir. 3. bölümde elektrokimyasal yöntemle elde edilen grafen içerikli 

süperkapasitörlerin literatür özetleri verilmiştir. 4. bölümde tezde kullanılan deneysel 

yöntem ve karakterizasyon teknikleri ele alınmıştır. 5. bölümde araştırma bulguları ve 

deneysel sonuçlar ayrıntılı bir şekilde verilirken; 6. bölümde sonuç ve yorum kısmına yer 

verilmiştir. Ayrıca sonuç ve yorum bölümünde ileriki çalışmalardan da kısaca 

bahsedilmiştir. 
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2. KURAMSAL BİLGİLER 

2.1 Karbon Elementi         

 Karbon dünya yaşamının temel unsurudur. Karbonun bu kadar önemli olmasının 

sebebi birçok farklı elementle bağ yapmasından kaynaklanır. Karbonun 6 adet elektronu 

vardır. Bunlar 1s, 2s ve 2p orbitallerine dağıtılır. 4 değerlik elektronu olan karbon bu yüzden 

4 bağ yapar. Bu bağlar sigma (σ) ve pi (π) bağlarıdır. İki orbitalin bağ ekseni boyunca uç uca 

örtüşmesi sonucu oluşan bağlara σ bağı, bağ ekseninin dik olarak örtüşmesine ise 

π bağı denir. Son periyottaki tam ve yarı dolu yörüngeler arasında elektron paylaşımı 

hibritleşme olarak adlandırılır. s ve p orbitalleri kendi aralarında sp³,  sp² ve sp hibritleşmeleri 

yapar. Karbon elementinin yaptığı hibritleşmeler ve hibrit orbitallerinin uzaysal şekli Şekil 

2.1’de verilmiştir [1].  

Şekil 2.1 : Karbon elementinin yaptığı hibritleşmeler ve hibrit orbitallerinin uzaysal şekli 
[1]. 

   Bir elementin atomlarının farklı biçimlerde bağlanmış şekillerine allotrop denir.  

Elmas ve grafit karbonun doğal allotropları iken; fulleren, karbon nanotüp (CNT) ve grafen 

karbonun sentetik allotroplarıdır. Karbon esaslı malzemeler Şekil 2.2’de verilmiştir.  
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Şekil 2.2 : Karbon esaslı malzemeler [2]. 

2.1.1 Elmas 

Elmas saf karbon atomunun kristalleşmesinden meydana gelen bir karbon 

allotrobudur. Elmas, her bir karbon atomunun diğer 4 karbon atomuyla tetrahedral 

geometride sp3 hibritleşmesi yapmasıyla oluşmuştur. Kübik yapıdaki elmasın C-C bağlarının 

boyu 1,54 Å ve yoğunluğu 3,51 g/cm3’tür. Elmas dünyada bilinen en sert maddedir. Ergime 

noktası 3547 °C’ dir.  Havasız ortamda 1500 °C’ de grafite dönüşür. Elmasın ısıl iletkenlik 

değeri ise 600-1500 W/mK’ dir. Mavi elmas (yarı iletken) dışındaki elmaslar elektriği 

iletmezler. Elmas 3D yapıya sahiptir. Elmasın 3D karbon yapısı Şekil 2.3’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.3 : Elmasın karbon yapısı [3]. 
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2.1.2 Grafit 

Grafit saf karbondan oluşmaktadır. Her bir karbon atomu diğer karbon atomuna sp2 

hibritleşmesi yaparak bağlanır. Hegzagonal kristal şekline sahip olan grafit yüksek ısı 

iletkenliğine sahiptir. Yaklaşık 3500 °C’ de yanmaya başlar. Yaklaşık 4500 °C’ de 

buharlaşır. Saf grafit hidroflorik ve hidroklorik asitte erimez [4]. Grafitin yoğunluğu 2,26 

g/cm3 olup tabakalar arası mesafe 3,354 Å’ dur.  Grafitin yapısı Şekil 2.4’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.4 : Katmanlı yapıya sahip grafitin kristal yapısı: a) Katmanların yandan görünümü, 
b) Katman istiflemenin düzlem görünümü [5]. 

2.1.3 Fulleren 

Fullerenlerin yapısı grafit ile aynıdır. Düzensiz istiflenmiş grafit tabakalarından 

oluşur. Çeşitli büyüklükte fullerenler vardır. Büyüklükleri 30 ile 3000 karbon atomu arasında 

değişir. Fullerenler hava ortamında 300 °C’ ye kadar ısıtıldıklarında oksitlenirler. En yaygın 

olan fulleren yapısı C60 ’tır. Bu yapı 20 altıgen ve 12 beşgen şeklinde düzenlenmiş 60 karbon 

atomuna sahiptir. Fullerenler sp2 hibritleşmesi yaparlar. Fullerenler son derece güçlü ve hafif 

bir yapıya sahiplerdir. C60 yapısına sahip fulleren Şekil 2.5’te verilmiştir [6]. 

 

Şekil 2.5 : C60 yapısına sahip fulleren [6]. 
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2.1.4 Karbon nanotüp (CNT) 
Boru şeklindeki CNT’ler, fullerenlerin ark boşalması ve buharlaştırılması sonucunda 

meydana getirilmişlerdir. Çapları birkaç nanometre, uzunlukları ise milimetre boyutunda 

olabilir. CNT’lerin en ve boy oranları arasındaki kat çok fazla olduğu için, 1D olarak 

gösterilirler. İlk olarak Lijima tarafından bulunan CNT’ler çok duvarlı (MWCNT) ve tek 

duvarlı (SWCNT) olarak sentezlenmişlerdir [7]. Yuvarlanmış tek bir grafen tabaka tek 

tabakalı CNT olarak adlandırılır. Tek duvarlı CNT’ler zikzak, koltuk ve kiral olmak üzere 

üç farklı yapıda olabilirler. Şekil 2.6’da tek duvarlı SWCNT çeşitleri gösterilmiştir [8].         

 

Şekil 2.6 : SWCNT’ lerin şematik yapıları: a) Zikzak, b) Koltuk, c) İki farklı kiralite [8]. 

MWCNT’ler iki veya daha fazla silindirik grafen tabakasından oluşur. 

MWCNT’lerin şematik gösterimi Şekil 2.7’de gösterilmiştir [8]. 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 2.7 : MWCNT’lerin şematik gösterimi [8]. 
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Tablo 2.1’de birkaç karbonlu yapının bazı özellikleri verilmiştir [9]. 

Tablo 2.1 : Bazı karbonlu yapıların özellikleri (p: Düzlemde, c: c ekseni ) [9]. 

Özellik Grafit Elmas Fulleren SWCNT MWCNT 

Öz ağırlık (g/cm3) 1,9-2,3 3.5 1,7 0,8 1,8 

Elektrik iletkenliği 
(S/cm) 

4000(p),3(c) 10-2-10-15 10-5 102-106 103-105 

Termal iletkenlik 

(W/mK) 

298(p),2,2(c) 900-2320 0,4 6000 2000 

Termal genleşme 
katsayısı  (K-1) 

-1×10-6  (p) 

2,9×10-5 (c) 

(1~3)x10-6 6,2×10-5 İhmal İhmal 

2.1.5 Grafen  

Grafen, ilk kez 2004 yılında Manchester Üniversitesi’nden Andre Geim ve 

Konstantin Sergeevich Novoselov isimli iki bilim insanı tarafından ortaya konulmuş bir 

malzemedir. Karbon elementinin bal peteği örgülü yapıları olan grafen, 2D  yapıya sahiptir. 

sp2 hibritleşmesi yapan karbon atomlarının hegzagonal yapıda bir araya gelmesiyle oluşmuş 

tek tabakalı yapılardır. Grafen; esnekliğe, yüksek mekanik mukavemete, yüksek mobilite 

ve optik şeffaflığa sahiptir [2]. Grafen yaprağının şematik yapısı Şekil 2.8’de verilmiştir. 

 

Şekil 2.8 : Grafen yaprağının şematik yapısı [10]. 

2.2 Grafenin Özellikleri        

 İdeal, bir tek tabakalı grafenin tahmin edilen teorik yüzey alanı 2600 m2/g, kalınlığı 

1-2 nm, termal iletkenliği 4840-5300 W/mK, gerçek yoğunluğu 2,25 g/cm3, Young modülü 

1 TPa’ dır [11]. 

2.2.1 Elektriksel özellikleri 
Grafen iletkenlik bandı ve değerlik bandı olmak üzere iki tane bant içerir. Bu bantlar 

arasındaki geçişe Dirac noktaları adı verilir. İletkenlik bandı ve değerlik bandı, birbirinden altı 

ayrı noktada birbirine temas eder. Bu noktalara K noktaları denir. Grafenin 2D yapısı Brilluion 
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bölgesinin K noktalarında doğrusal bir dağılmaya neden olur. Dirac konisi olarak bilinen bu 

dağılım grafen içindeki yük taşıyıcılarının durgun kütleye sahip olmadığı anlamına gelir. Bu 

özellik grafeni sıfır boşluklu yarı iletken özellik gösteren bir madde yapmaktadır [12]. Grafenin 

“Dirac” konisi olarak da bilinen doğrusal dağılımının şematik gösterimi Şekil 2.9’da verilmiştir. 

 

Şekil 2.9 : Grafenin  Brilluion bölgesinin eşdeğer olmayan K ve K’ noktalarında “Dirac” 
konisi olarak da bilinen doğrusal dağılımının şematik gösterimi [12]. 

2.2.2 Mekanik özellikleri 
Grafendeki güçlü karbon bağları onu bilinen en güçlü malzeme yapmaktadır. 

Grafenin Young modülü çelikten yaklaşık 100 kat fazladır. Grafenin mekanik özellikleri 

atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile ölçülüp belirlenmiştir. Tek tabakalı grafenin Young 

modülü ~1 TPa ve kırılma dayanımı ise 130 GPa olarak ölçülmüştür. Bu yüksek değerler 

güçlü karbon bağlarından kaynaklanmaktadır [11].       

2.2.3 Optik özellikleri 
Grafen sıfır enerji bandına sahip olduğu için fotoğraf dedektörü olarak kullanılabilir. 

Bunun nedeni grafen yüzeyinde emilen ışığın yük taşıyıcıların yoğunluğuna ve sıcaklığına 

bağlı olarak hızlı bir şekilde yeniden birleşecek olan elektron şarj taşıyıcıları üretmesidir. 

Ayrıca grafen beyaz ışığın yaklaşık % 2,3’ ünü absorbe edebilir. Grafen tek tabaka halinde 

şeffaf bir malzeme iken, tabaka sayısı arttıkça rengi koyu bir hal almaktadır [11].        

2.2.4 Termal özellikleri       

 Grafendeki güçlü karbon bağları, grafene fonon saçılma özelliği ve yüksek ısı 

iletkenliği sağlamıştır. Bu özellik, grafenin termal özelliğe sahip birçok elektronik cihazda 

kullanılmasına olanak sağlamaktadır. Tek katmanlı bir grafenin 25 °C’ deki termal 

iletkenliği yaklaşık 5000 W/mK’ dir. Ancak başka bir madde ile desteklenmiş birden fazla 

tabakalı grafenin termal iletkenlik değeri yaklaşık 600 W/mK gibi bir değerdir. Bu da 
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grafenin tabaka sayısının artmasıyla termal iletkenliğinin düştüğünü göstermektedir [11]. 

Tek tabakalı grafenin diğer özellikleri Tablo 2.2’de verilmiştir [13]. 

Tablo 2.2: Tek tabakalı grafenin özellikleri [13]. 
Özellikler Değer 

Hibrit şekli sp
2
 

Tabaka sayısı Tek 

Kristal yapısı Hegzagonal 

Boyut İki 
Saflık derecesi (%) 99 

Kütlesel yoğunluk 
(g/cm

3
) 

~0,3 

Gerçek yoğunluk 
(g/cm

3
) 

2,25 

Kalınlık (nm) ~1-2 

Yüzey alanı (m2
/g) 2600 

Yüksek sıcaklık 
direnci 

-75 +200 °C arasında 
özellikleri değişmiyor 

Termal iletkenliği 
(W/mK) 

4840-5300 

Elektron hareketliliği 
cm

2
/(V.s) 

~2.5x10
5
 

Elastisite modülü 
(TPa) 

~1 

 

2.3 Grafen Hazırlama Teknikleri       
Grafen tabakasının üstün özellikleri hazırlama tekniklerine bağlıdır. Nano boyutlu 

malzemelerin üretimi aşağıdan yukarıya ve yukarıdan aşağıya olmak üzere iki ana 

yaklaşımla gerçekleştirilmektedir.  

Yukarıdan aşağıya yaklaşımı: Mekanik ve kimyasal yöntemler kullanılarak büyük 

boyuttaki malzemelerden nano boyuttaki malzemelerin üretimini ifade eden tekniktir. 

 Aşağıdan yukarıya yaklaşımı: Malzemenin maddenin en temel birimi olan 

atomlardan başlayarak üretilmesi söz konusudur.      

 Yukarıdan aşağıya yaklaşımları genellikle düşük verimde üretim yapılması, sayısız 

işlem adımı içermesi gibi dezavantajlara sahiptir. Aşağıdan yukarıya yaklaşımının esas 

alındığı yöntemlerde de alternatif karbon içeren kaynaklardan grafen sentezlenmesi 

hedeflenmektedir. Aşağıdan yukarı yöntemlerinde kaliteli malzeme üretilebilmesi için 

yüksek seviyede grafitizasyon desteği olmalıdır. Bu yüzden bu tekniklerde yüksek sıcaklık 

gerekmektedir. Ayrıca bu yaklaşımla grafen nano tabakaların yanı sıra belirli altlıklar 
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üzerinde geniş yüzey alanına sahip grafen filmler de elde edilebilmektedir [14]. Grafenin 

aşağıdan yukarıya ve yukarıdan aşağıya üretim yöntemleri şeması Şekil 2.10’da verilmiştir.  

 

Şekil 2.10 : Grafenin aşağıdan yukarıya ve yukarıdan aşağıya yaklaşımlarına göre 
üretiminin şematik gösterimi [15]. 

2.3.1 Yukarıdan aşağıya yaklaşımları 
2.3.1.1 Mekanik pul pul dökülme 

Bu teknik Geim ve Novoselov tarafından geliştirilmiştir. Tek grafen tabakası elde 

etmek için uygun bir yöntemdir. Burada yapışkan bir selobant, Şekil 2.11’de gösterildiği gibi 

ticari olarak temin edilebilen yüksek derecede yönlendirilmiş pirolitik grafit (HOPG) üzerine 

yapıştırılır ve soyulur. Grafit pullarından pul pul dökülmüş tek tabakalı ince grafen numunesi 

1 μm kalınlığındadır. Daha sonra, bant üzerindeki grafen numunesi bandın yumuşak bir 

şekilde bastırılmasından önce temiz bir alt tabakaya (Saf SiO2 gibi) aktarılmadan, optik bir 

mikroskop kullanılarak test edilebilir [11]. 

 

 Şekil 2.11 : Grafenin selobant ile soyulması [2]. 

Bu tekniğin sakıncası grafen numunesinin tutkal artıkları ile elektrik yük 

taşıyıcılarının hareketliliğini sınırlayan selobant şeridinden alınmasıdır. Ayrıca ayırma 

işlemini tabakalara zarar vermeden etkili bir biçimde gerçekleştirme ve tabakaların 
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ayrıldıktan sonra tekrar bir araya gelmelerini önleme zorluklar arasındadır. Ayrıca 

katmanların ayrılması zor olduğu için üretiminde sınırlı kalınmıştır [11]. 

2.3.1.2 Grafit oksidin soyulması 

    Üç farklı yöntemle grafitin oksidasyonu sağlanıp grafen oksit (GO) elde 

edilmektedir. Brodie, Straudenmaier ve Hummers metodu olarak bilinen bu üç yöntem 

arasında en çok kullanılan yöntem Hummers yöntemidir [15]. Hummers yönteminde susuz 

konsantre H2SO4, NaNO3 ve KMnO4 karışımı kullanılmaktadır. Grafit, GO’ya 

dönüştüğünde tabakalar arası boşluk 2-3 kat artar. Böylece tek tabakalı yapılar üretmek daha 

da kolaylaşır. Daha sonra elde edilen GO tabakaları NaBH4 (sodyum borhidrür) ve N2H4 

(hidrazin) gibi çeşitli indirgeyiciler kullanılarak kimyasal olarak grafene indirgenmesi 

sağlanır [11]. Grafitin doğada bol miktarda bulunmasından dolayı bu yöntem düşük maliyetli 

bir yöntemdir. Bu yöntemin dezavantajları grafenin kimyasal sentezinin düşük verimli oluşu, 

kusurlu grafen ve kısmen indirgenmiş grafit oksit (rGO) gibi grafenin özelliklerini bozan 

yapıların olmasıdır. Yöntemin birçok adımdan oluşması ve N2H4 gibi patlayıcı malzemelerin 

kullanılması diğer zorluklarıdır [16]. rGO eldesi ve indirgenme reaksiyon şeması Şekil 

2.12’de verilmiştir.  

 

Şekil 2.12 :  a) Grafitin oksidasyonu ve N2H4 ile rGO’ya dönüşümü, b) N2H4 ile 

indirgemenin reaksiyon şeması [11]. 
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2.3.1.3 Ark boşalması yöntemi 

Bu yöntemde grafen üretimi, grafit elektrotları arasından doğru akım geçirilerek 

sağlanmaktadır. Özellikle hidrojenli ark boşalmayla üretilen CNT’lerin; hidrojenin amorf 

karbon üzerindeki soyma etkisi ve yüksek plazma sıcaklığının kusurları giderici etkisinden 

dolayı iyi bir kristal yapı ve yüksek termal stabiliteye sahip olduğu görülmüştür.  Bu bilgiler 

ışığında ve ark boşalma sırasında sıcaklığın aniden 2000 ℃’ nin üzerine çıkabilmesi 

sonucunda GO’dan oksijenin uzaklaştırılması, etkili bir şekilde soyulması ve üretilen 

grafenin kusurlarının giderilmesi için ark boşalma tekniği oldukça uygun görülen bir 

yöntemdir [17]. Bu yöntem hidrojenin karbonları bağlamasını sınırlamış böylece grafitik 

katmanların kapanması ve yuvarlanması önlenmiştir [18]. Ayrıca en iyi kristal yapıya sahip 

grafen H2 ve He gazlarıyla yapılan denemelerde bulunmuştur [15]. Ark boşalması 

yönteminin şematik gösterimi Şekil 2.13’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.13 : Grafenin ark boşalması yöntemiyle üretimi [19]. 

2.3.1.4 CNT’ lerin açılması 

CNT, grafenin rulo şeklinde sarılmış ya da düz bir şekilde bağlanmış hali olarak 

düşünülebilir. Bu yüzden CNT’lerin açılmasıyla grafen elde edilebilir.  Kullanılan yöntemler 

şunlardır:           

 a) MWCNT’lerin arasının katkılanması ve kimyasal olarak soydurulması: CNT’ler 

sıvı NH3 ve Li içerisinde işleme tabi tutulur. Sonrasında HCl ile katmanlara ayırma ve ısıl 

işlemleri yapılır.          

 b) Islak kimyasal yöntemler: H2SO4 ve KMnO4 gibi yükseltgen  maddelerle karbon 



12 

 

bağlarını parçalamayı hedefleyen tepkimeler içerir.      

 c) Katalitik yaklaşım: Metal nanoparçacıklar yardımıyla CNT’ler boylamasına 

kesilir.            

 d) Elektriksel metot: CNT’ler içerisinden elektrik akımı geçirilir   

 e) Fizikokimyasal yöntemler: Polimer matriks içerisine konulan CNT’ler Ar plazma 

işlemine tabi tutulur [14,20].        

 Günümüz şartlarında yüksek kalitede ve geniş ölçekte CNT üretimi 

gerçekleştirilebildiğinden CNT’lerin boylamasına açılması grafenin seri imalatının 

başarılabilmesi adına umut veren bir tekniktir. CNT’lerin yarıçapı, kiralitesi ve eş merkezli 

silindirleri elde edilecek grafenin genişliğini, kalınlığını ve kenar yapılarını fazlasıyla 

etkileyecektir [14,21].        

 CNT’lerin çeşitli yöntemlerle açılmasıyla elde edilen grafenin şematik gösterimi 

Şekil 2.14’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.14 : CNT’ lerin çeşitli yöntemlerle açılması ile grafen eldesi [20]. 
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2.3.1.5 Kimyasal soyma 

           Kimyasal soyma alkali metallerin, grafit yapısının tabakalar arası boşluklarına 

sokularak çözelti içinde kolloidal çözünmüş birkaç tabakalı grafenin elde edilebildiği 

yöntemdir. Alkali metallerin iyonik yarıçapları grafitin katmanları arasındaki boşluktan daha 

küçük olduğundan bu boşluklara kolaylıkla yerleşebilirler. Bu yöntemle ilk kez grafenin 

üretildiği çalışmada, tabakalar arası katkı elementi olarak K kullanılmıştır. Öncelikle 

vakuma alınmış bir tüp içinde inert He atmosferinde 200 ℃’ de K ve yüksek saflıkta 

grafit tepkimeye sokularak grafit katmanları arasında KC8 maddesinin oluşumu sağlanmıştır. 

Daha sonra bu madde ethanol içerisine alındığında K ile etanol arasında reaksiyon gözlenmiş 

ve tabakaların birbirinden ayrıldığı görülmüştür. Grafen tabakaları elde edildikten sonra 

sonikasyon işlemi yapılarak yuvarlanmış nano tabakalar (CNS) elde edilir [22]. CNS üretim 

şeması Şekil 2.15’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.15 : CNS üretim şeması [23]. 

Bu yaklaşımın en önemli dezavantajı ortaya çıkan CNS’lerin zayıf morfolojileri ve 

kaydırılan grafen katmanlarının sayısını kontrol edememektir. Bu sorunların üstesinden 

gelmek için farklı bir yöntem daha geliştirilmiştir. Bu yöntemde pul pul dökülmüş grafit 

katmanlar SiO2 üzerine yerleştirilir. Daha sonra bu yapı üzerine alkol ve su eklenir. 

Dinlenmeye bırakılan yapı üzerinde kendiliğinden CNS’lerin oluştuğu gözlenir. Bu yöntem 

CNS’ler üzerinde daha fazla kontrol sağlar [23].  Bu yöntemle CNS’lerin üretim şeması 

Şekil 2.16’da verilmiştir.  
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Şekil 2.16 : CNS üretim şeması [23]. 

Grafit tabakalarının genişletilmesini esas alan kimyasal soyma işlemi, grafitin güçlü 

asitlerle etkileşime girmesi sağlanarak grafit tabakaları arası bileşen elde edilmesi ve 

ardından hızlı termal ısıtmaya veya mikrodalga ışınımına maruz bırakılmasıyla da 

yapılabilmektedir [15].  

2.3.1.6  Elektrokimyasal eksfoliasyon  

 Elektrokimyasal eksfoliasyon metodu, çalışma elektrodu olarak seçilen grafit 

çubuğun sulu veya organik bir elektrolit içerisine konulup üzerine anodik bir potansiyel 

uygulanmasıyla gerçekleşir. Karşı elektrot olarak grafit kullanılabileceği gibi Pt’de 

kullanılabilir.  Elektrokimyasal eksfoliasyonda üç elektrotlu sistem de kullanılabilir. Grafitin 

elektrokimyasal eksfoliasyonu iyonların grafit tabakalarının arasına sokulması ve açığa 

çıkan gazların sebep olduğu genleşme ile başlar. Grafit çubuğa anodik potansiyelin 

uygulanması ile anyonların, ayrışan grafit tabakalarına girmesi kolaylaşır. Burada üretilen 

grafenin oksijen miktarının fazla olması yöntemin dezavantajıdır. Ayrıca grafite katodik bir 

potansiyel uygulanarak da grafenin pul pul dökülmesi yani elektrokimyasal eksfoliasyonu 

sağlanabilir. Ancak bu yaklaşım anodik eksfoliasyona göre daha yavaş ve daha az verimle 

gerçekleşir. Katodik eksfoliasyonda ise daha kaliteli grafen tabakalar üretilir [24]. 

Elektrokimyasal reaksiyonlar van der Waals kuvvetlerini yenmek için bir güç oluşturur. 

Ayrıca uygulanan potansiyeller, akım, işlem süresi ve elektrolit değiştirilerek farklı tür 
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grafen malzemeler elde edilebilir [25]. Elektrokimyasal eksfoliasyon tekniği grafenin 

kimyasal ve yapısal özelliklerini kontrol etme dışında çoğu tekniğe göre daha verimli bir 

yöntemdir [24]. Grafenin elektrokimyasal eksfoliasyonunun şematik gösterimi Şekil 2.17’de 

verilmiştir [25]. 

 

 

 

Şekil 2.17 : a) Grafitin elektrokimyasal eksfoliasyonu, b) Anodik eksfoliasyonun şematik 
gösterimi [25]. 
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2.3.2 Aşağıdan yukarıya yaklaşımları 
2.3.2.1 Silisyum Karbür (SiC) üzerinde epitaksiyel büyütme 

SiC’nin epitaksiyel olarak büyütülmesinde tek kristalli bir SiC yüzeyi vakum 

ortamında veya Ar atmosferinde 2000 °C’ nin üzerine kadar ısıtılır. Bu sıcaklıkta silikon 

atomları süblimleşir. C atomları silikondan daha düşük bir buhar basıncına sahip olduğu için 

grafen tabakaları oluşturmak üzere yeniden düzenlenirler. Bu işlem sonucunda tek, az ve çok 

katmanlı grafen sentezi gözlenmiştir. Bu yöntemin avantajı yalıtkan bir tabanın tüm yüzeyini 

kaplayan grafen üretmesi ve böylece devrenin doğrudan büyüme tabanı üzerinde 

oluşturulmasına izin vermesidir. Oluşturulan grafen, entegre devrelerin yüksek performanslı 

bileşenleri için istenen yüksek elektron hareketliliğine sahiptir. Grafenin epitaksiyel olarak 

sentezi Şekil 2.18’de gösterilmiştir [26].     

 

Şekil 2.18 : SiC yüzey üzerinde grafenin epitaksiyel sentezi [26]. 

2.3.2.2 Kimyasal buhar biriktirme yöntemi (CVD)     

 Grafenin kimyasal buhar biriktirme (CVD) yoluyla üretilmesi işlemi, çok sayıda taban 

üzerinde tek veya çok katmanlı grafenin sentezlenmesine olanak tanıdığı için çok kullanılan bir 

yöntemdir [26]. Bu yöntem yüksek sıcaklıklarda (900-1000 0C) ve düşük vakumda ısıtılmış bir 

fırına yerleştirilen ince bir (Cu gibi) metal tabanlık içerir.  Ayrışmış metan gazı, metan ve metal 

filmin yüzeyine gönderilir ve gerekli reaksiyon sağlanarak karbon ve hidrojen gazları elde edilir 

[27]. Cu kullanılmasının sebebi diğer tabanlara göre ucuz olmasıdır. Ayrıca, karbondaki bakırın 

düşük çözünürlüğü, ağırlıklı olarak tek katmanlı grafenlerin yüksek kalitede sentezlenmesini 

sağlar.  CVD yöntemiyle grafen vakum veya atmosferik basınçta ve 300 0C’ ye kadar düşük 

sıcaklıklarda gerçekleştirilebilir [28]. Bu yöntemle grafen birçok şeyden etkilenebilir. Değişen 

soğutma koşulları taban üzerinde biriken karbon gazını etkileyebilir.  Hidrojen gazından ve 

metandan gelen çok fazla reaksiyon sebebiyle grafen kalitesi etkilenebilir.  Ayrıca CVD tekniği 

çok miktarda grafen üretmek için uygun bir yöntem olsa da pahalı bir yöntemdir [29,30]. Şekil 

2.19 tek katmanlı grafen üretmek için yaygın olarak kullanılan bir CVD kurulum şemasını 
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gösterir. Bu şema temel olarak yüksek sıcaklıkta ısıtma için bir tüp fırını, bir kuvars tüp, büyüme 

koşulu ayarlaması için bir vakum manometresi ve gerekli akış hızına sahip karbon kaynağı ve 

reaktan gazları sağlamak için birkaç kütle akış kontrolcüsünden (MFC) oluşur [31].  

 

Şekil 2.19 : Tek katmanlı grafen üretmek için CVD kurulum şeması [31]. 

2.4 Süperkapasitörler 

Günümüzde piller, yakıt hücreleri ve elektrokimyasal kapasitörler gibi enerji 

depolama cihazları dünyadaki enerji sıkıntısını gidermeye yardımcı olacak yeni 

teknolojilerden biridir. Enerji; termal, kimyasal, elektrik ve elektrokimyasal enerji şeklinde 

depolanabilir. Piller ve kapasitörler enerji depolama cihazları olarak bilinmektedirler. Piller 

yüksek enerji yoğunluğuna sahip; fakat uzun süreli enerji kullanımı gerektiren uygulamalar 

için kullanılırken, yüksek güç yoğunluğunun olması gereken uygulamalarda ise kapasitörler 

kullanılır. Yani hem yüksek güç hem de enerji yoğunluğu gerektiren uygulamalar için piller 

ve kapasitörler yetersiz kalmaktadır [32]. Oysaki enerji depolama sistemlerinde istenen 

yüksek depolama kapasitesi, uzun kullanım ömrü, hızlı dolma-boşalma, yüksek güç 

yoğunluğu gibi parametreler sadece süperkapasitörlerde mevcuttur. Yani ultrakapasitör veya 

elektrokimyasal çift katmanlı kapasitör (EDLC) olarak da bilinen süperkapasitörler 

geleneksel kapasitörlerden daha yüksek enerji yoğunluğuna, yakıt pilleri ve akülerden de 

daha fazla güç yoğunluğuna sahiplerdir [33]. Süperkapasitörler hibrit veya elektrikli 

araçlarda, elektronik aletlerde, uçaklarda, akıllı şebekelerde ve daha birçok alanda 

kullanılmaktadır. Şekil 2.20’de enerji depolama ve dönüştürme cihazları için tipik bir 

Ragone grafiği verilmektedir [34]. 
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Şekil 2.20 : Enerji depolama ve dönüştürme cihazları için tipik bir Ragone grafiği 
[35]. 

Basit bir süperkapasitör ayırıcı, elektrolit ve elektrotlardan meydana gelir. Bu 

malzemelerin özellikleri süperkapasitörün performansını belirler. Ayrıca kullanılan 

elektrotlar yüksek yüzey alanına, düşük elektrik direncine ve yüksek miktarda kimyasal 

stabiliteye sahip olmalıdır. Şekil 2.21’de bir süperkapasitörün temel yapısının şematik 

gösterimi verilmiştir [36]. 

            

Şekil 2.21 : Bir süperkapasitörün temel yapısının şematik gösterimi [36]. 
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2.4.1 Süperkapasitörlerin parametreleri 
Süperkapasitörlerin performansını belirlemek için enerji yoğunluğu, güç yoğunluğu, 

kapasitans ve spesifik kapasitans gibi parametrelerin hesaplanması gerekir. 

Süperkapasitörler, geleneksel kapasitörlerle aynı temel parametrelere sahiplerdir. Bir 

kapasitörün kapasitansı depolanan pozitif yükün uygulanan voltaja oranına eşittir. Burada 

kapasitans (C) farad cinsinden, yük (Q) coulomb cinsinden, voltaj ise (V) volt cinsinden 

verilir ve aşağıda verilen denklemle hesaplanabilir [37]. 

              
Q

C
V

=                                                           (2.1) 

 Bir kapasitörde depolanan enerji kapasitans ile doğru orantılıdır. Bir kapasitörün 

enerji ve güç yoğunluğu aşağıda verilen denklemlerle ifade edilebilir [37]. 

                                   
21
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=                                                       (2.3) 

 Burada E (Wh) enerji yoğunluğunu, P (W) güç yoğunluğunu ve R (Ω) eşdeğer direnci 

(ESR) verir  [37].           

 Bir süperkapasitörün ortalama kapasitansı çevrimli voltametri (CV) ve galvanostatik 

dolma-boşalma (CD) ile de hesaplanabilmektedir. Süperkapasitörün kapasitansı CV eğrisi 

altında kalan alan bulunarak hesaplanabilir. Kapasitans değeri aşağıda verilen denklemle 

ifade edilebilir [34]. 

 
2

s

idV
C

V V
=




                                                                (2.4) 

Burada ∫ 𝑖𝑑𝑉, CV eğrisi altında kalan alan, Vs potansiyel tarama hızı, ΔV potansiyel 

aralığıdır. Aktif kütleye göre spesifik kapasitans aşağıdaki denklem ile hesaplanır [34]. 

              m

C
C

m
=                                                                    (2.5) 

Süperkapasitörün spesifik kapasitansı CV’ye ek olarak CD eğrisinden de 

hesaplanabilir. Ya da aşağıda verilen denklemle ifade edilebilir [34].  
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Burada I akım,  ΔV potansiyel fark, m aktif kütle, Δt ise toplam deşarj süresidir. 

Ayrıca EDLC’nin kapasitansı aşağıda verilen denklemle ifade edilir [34].  

          
4

dl

A
C

t




=                                                                (2.7) 

Burada ɛ çift tabakalı bölgenin dielektrik sabiti, A elektrodun yüzey alanı ve t çift 

tabakanın kalınlığıdır [34]. C tüm kapasitansı verirken, Cm  aktif kütle hesaba katılarak 

yapılan kapasitansı, Cdl  ise aynı iki süperkapasitörün karşılıklı bir araya getirilmiş hallerinin 

kapasitans hesabını vermektedir. 

2.5 Süperkapasitör Çeşitleri      

 Süperkapasitörler EDLC’ler,  pseudokapasitörler ve  hibrit kapasitörler olmak üzere 

üç grupta incelenirler. Şekil 2.22’de süperkapasitör çeşitleri verilmiştir [32]. 

 

 

 

 

Şekil 2.22 : Süperkapasitör çeşitleri [32]. 
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2.5.1 Elektrokimyasal çift katmanlı kapasitörler (EDLC) 
EDLC’ler geleneksel kapasitörlerle benzer bir mekanizmaya sahiplerdir. EDLC’lerin 

çalışma prensibinin altında elektrostatik olarak depolanmış yükler vardır [32]. EDLC’ler 

enerji depolamak için elektrot ve elektrolit arasındaki arayüzleri kullanır. EDLC’ler 

arasındaki potansiyel fark elektrotların indüklenmesini sağlar ve elektrolit içerisindeki 

iyonlar elektrotlar üzerindeki gözeneklere girer. EDLC’lerin kapasitansı ayırıcının 

kalınlığına bağlıdır. EDLC’deki çift katmanın kalınlığı ayırıcıdan küçüktür. Bu da 

geleneksel kapasitörlere göre daha yüksek bir kapasitansa sahip olmasını sağlar. Ayrıca 

elektrotların yüzey alanlarının büyük olması da kapasitansın artmasına yol açar. Faradik 

olmayan elektrik mekanizmaları sebebiyle CD döngüleri geri dönüşümlüdür. Yani oldukça 

kararlı yapıya sahip olan EDLC’ler uzun süre kullanılabilirler. EDLC’lerde dikkat edilmesi 

gereken nokta elektrot malzemesi seçimidir. Çünkü son derece iletken elektrot 

malzemelerinin kullanılması gerekir. Ancak bu dezavantaj iyonik iletken elektrolitlerle telafi 

edilebilir. Bu yüzden katı haldeki iyonik elektrolitler üzerinde çalışmalar yapılmaya 

başlanmıştır. Aktif karbon (AC) olarak bilinen bir karbon türü EDLC’lerde bol miktarda 

kullanılmaktadır [34]. AC elektrot kullanılan EDLC kapasitörler sadece yüksek yüzey 

alanlarından değil oksitleyici özelliklerinden dolayı da yüksek performans gösterirler. Ancak 

AC’deki gözenek boyutu ile elektrolit iyon boyutlarının uyumlu olması gerekmektedir. Aksi 

halde istenen şarj performansı sağlanamamaktadır [32]. AC malzemesinin kapasitansını 

daha da artırmak için karbon aerojeller, karbon köpükler, karbür türevi karbon (CDC), CNT 

ve grafen gibi karbon türevi malzemeler kullanılmaktadır [34].  CNT’ler AC’ye kıyasla daha 

üstün özellikler gösterirler. Elektron depolaması için geniş gözeneklere ve yüksek yüzey 

alanına sahiplerdir. Ancak CNT’lerin üretimindeki yüksek maliyet ticari olarak 

kapasitörlerde kullanımını sınırlandırmıştır. Amorf karbon aerojeller ise 3D yapılı bir CNT 

ağından oluşmaktadır. CNT’ler arasındaki güçlü van der Waals kuvvetlerinden dolayı güçlü 

mekanik özelliklere sahiptirler. Sürekli döngüsel baskı sonucunda esnekliği 

azalabileceğinden üzerinde çatlaklar meydana gelebilir. Karbon aerojellerin farklı hazırlama 

teknikleri kullanılarak hazırlanması gözenek yapısının kontrolünü sağlar. Bu da onu uygun 

bir elektrot malzemesi yapar. EDLC’lerde kullanılan bir diğer malzeme yüksek elektriksel 

iletkenliği, dayanıklı mekanik yapısı, geniş yüzey alanı vb. gibi olağanüstü özelliklere sahip 

olan grafendir. Grafen bu üstün özelliklerinden ötürü diğer karbon bazlı malzemelerden 

ayrılıp süperkapasitör elektrot uygulamaları için çok uygun bir malzeme haline gelmiştir. 

Ayrıca grafen; polimerler ve metal oksitlerle bir araya getirilerek nanokompozitler 

oluşturulabilir. Bu yöntem grafenin süperkapasitör özelliklerinde gelişmeye yol açar [32]. 
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Şekil 2.23’te bir EDLC’nin şematik yapısı ve Şekil 2.24 ’te bir EDLC’nin DC sırasında 

elektron akışı gösterilmiştir. 

 

Şekil 2.23 : EDLC’nin şematik gösterimi [38]. 

 

Şekil 2.24 : DC sırasında EDLC’deki elektron akışı [39]. 



23 

 

EDLC’lerde enerji depolama işlemi için Helmholtz, Gouy-Chapman ve Stern 

modelleri gibi farklı modeller de kullanılabilir [40]. Grafenin süperkapasitör elektrodu 

olarak kullanımı grafenin enerji alanındaki uygulamalarından biridir ve bu uygulamalar 

grafenin enerji uygulamaları kısmında ayrıntılı olarak anlatılacaktır.             

2.5.2 Pseudokapasitörler      

 Pseudokapasitörler faradiktir yani yükseltgenme ve indirgenme reaksiyonları 

gerçekleştirerek elektrolit ve elektrot arasında yük transferi gerçekleştirirler. 

Pseudokapasitörler redoks reaksiyonlara sahip olduğu için EDLC’lerden daha yüksek enerji 

yoğunluğuna sahiplerdir. Ancak güç yoğunlukları ve ömürleri daha kısadır. Elektrot 

malzemesi olarak iletken polimerler, metal katkılı karbon malzemeler ve metal oksitler 

kullanılır. Polimer pseudokapasitörler karbon bazlı EDLC’lere göre daha yüksek kapasitans 

sergilerler. Ayrıca yüksek miktarda iletkenliğe ve düşük miktarda maliyete sahiplerdir. 

Polimer katkılı elektrotlar karbon katkılı elektrotlardan daha düşük döngü kararlılığı 

gösterirler. Zaman geçtikçe polimerlerde hacim değişikliği gözlenebilir ve bu durum 

elektrodun kalınlığının artmasına sebep olur. Bu da istenmeyen bir durumdur [32]. Bir 

pseudokapasitörün şematik gösterimi Şekil 2.25’te verilmiştir. 

 

Şekil 2.25 : a) Bağlayıcı içeren, b) Bağlayıcı içermeyen pseudokapasitörün yapısı [41]. 

Metal oksit pseudokapasitörler de yüksek iletkenliğe, düşük dirence ve düşük akım 

yoğunluğunda yüksek kapasitansa sahiplerdir. Ancak istenen kapasitansa halen 

ulaşılamamıştır. Bunun nedeni metal oksitlerin gözeneklerinin istenilen biçimde 
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tasarlanamaması ve bir süre sonra elektrotların bozulmasıdır. Bunu önlemek için karbon 

katkılı malzemelerin bağlayıcı olarak kullanılması ile kompozit haline getirilirler [32]. En 

fazla kullanılan metal oksitlerden biri RuO2’dir. Ancak az bulunması ve toksik olması 

nedeniyle Co, Ni, Mn ve V içerikli metal oksitler daha yoğun olarak kullanılmaktadır. Tablo 

2.3’te pseudokapasitör uygulamaları için kullanılan metal oksitlerin morfolojileri ve 

kapasitans değerleri verilmiştir [34]. 

Tablo 2.3 : Pseudokapasitör uygulamaları için kullanılan metal oksitlerin morfolojileri ve 
kapasitans değerleri [34]. 

Bileşik Morfoloji Spesifik kapasitans(F/g) 

Co3O4 Fırça benzeri nanoteller 1525 

MnO2 Nanoteller 800 

NiO Nano yapraklar 710 

V2O5 Nano gözenekli ağlar 316 

 

2.5.3 Hibrit kapasitörler        

 Hibrit kapasitörler mevcut süperkapasitörlerin ve lityum iyon pillerin (LIB) 

yararlarını daha üst seviyeye çıkarmak amacıyla oluşturulmuşlardır [42]. Karbon, metal veya 

iletken polimer malzemelerden oluşurlar. Bu kapasitörler hem faradik hem de faradik 

olmayan reaksiyonları içerirler. Yani hem çift tabaka kapasitör hem de pseudokapasitör 

özellik gösterirler. Bu özelliği ile EDLC’lerden daha iyi bir çevrim kararlılığına sahip 

olurlar. Ayrıca EDLC’lerden daha az maliyet içerirler. Hibrit kapasitörler asimetrik, 

kompozit ve pil tipi olmak üzere üç çeşide sahiplerdir. Asimetrik pseudo/EDLC hibrit 

kapasitörlerde karbon bazlı malzemeler negatif elektrot görevini üstlenirken, metal veya 

metal oksit elektrot da pozitif elektrot görevini üstlenir. Yani güç ve enerji yoğunluğu 

ihtiyacını hem kapasitif elektrot hem de faradik elektrot üstlenir. Bu tip kapasitörler simetrik 

kapasitörlerden daha fazla güç ve enerji yoğunluğuna sahiptir [32]. Hibrit kapasitörlerin 

enerji yoğunluğunu artırmak için negatif elektrot olarak kullanılan karbon bazlı malzemenin 

kapasitansını artırmak gerekir. Bunun için AC yerine grafen kullanılması daha uygun 

olacaktır [42]. Kompozit hibrit kapasitörlerde de amaç yüksek kapasitans, döngü kararlılığı 

ve yüksek iletkenlik gibi özelliklere sahip olmaktır. Kompozit hibrit kapasitörlerde karbon 

ve metal oksitler bir araya getirilerek istenen özelliklere sahip olması sağlanır. Burada metal 

oksitlerin redoks reaksiyonları ile yükü depolaması sağlanıp, karbon malzeme ile birlikte 

birleştirilip yüksek kapasitans ve enerji yoğunluğu sağlanır. [32]. Şekil 2.26’da bir hibrit 

sodyum – iyon kapasitörünün şematik gösterimi verilmiştir. 
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Şekil 2.26 : Hibrit sodyum-iyon kapasitörün şematik gösterimi [43]. 

2.6 Grafenin Uygulama Alanları  
Grafenin uygulama alanları oldukça geniştir. Grafen enerji depolama, savunma 

sanayi, tıp ve elektronik gibi birçok farklı alanda önümüze çıkmaktadır. Grafen kullanımı ile 

LIB’lerin ömrünün önemli ölçüde artacağı düşünülmektedir. Örneğin akıllı telefonlar ya da 

elektrikli arabalar saniyeler içerisinde şarj edilecek ve daha uzun süre güç tutacaklardır. 

Piller kıyafetlerin içine ya da vücudun herhangi bir bölümüne monte edilebilecek kadar hafif 

ve esnek olabilecektir. Grafen hafifliği sayesinde otomobil ve uçakların ağırlığını 

azaltabilecektir. Sıvı ve gazlarla çalışılan bölgelerde grafen çok güzel bir bariyer olarak 

kullanılabilir. Gaz karışımından suyu uzaklaştırmak veya sudaki bazı maddeleri ayırmak için 

mükemmel bir filtrasyon malzemesidir. Engellenmesi en zor gazlardan biri olarak bilinen 

He gazını bile geçirmediği görülmüştür. Gıda ve ilaç paketlerinin üzerinde grafen 

kaplamaların kullanılması paketlerin nem ve oksijene maruz kalmasını engelleyebilir. 

Fabrikalar tarafından atmosfere salınan zararlı gazların temizlenmesinde de kullanılabilir. 

Grafen içerisindeki her atom kendi çevresindeki farklılıkları algılaması için 

proğramlandığında sensör olarak da kullanılabilir. Bu sensörlerin duyarlılığı değiştirilerek 

uyarı sistemi olarak da kullanılabilir. Grafen çok esnek bir malzeme olduğundan eğilip 

bükülebilen bir tablet ya da telefon olarak karşımıza çıkabilir [44]. 

 2.6.1 Grafenin enerji uygulamaları ve yapılan bazı çalışmalar   

 Grafenin enerji alanındaki uygulamaları elektrik, ışık ve hareket enerjisinin 

depolanması ve dönüştürülmesi üzerine odaklıdır. Şekil 2.27’de grafen ve türevlerinin enerji 

uygulama alanlarından bazıları gösterilmiştir [45]. 
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Şekil 2.27 : Grafen ve türevlerinin enerji uygulama alanlarının şematik gösterimi [45]. 

  

Son zamanlarda grafen ve türevlerinin süperkapasitörlerde kullanımı dikkat 

çekmektedir. Grafen metal-hava piller, lityum-kükürt piller ve LIB’ler için çok değerli bir 

malzemedir. Grafen kimyasal olarak pozitif ve negatif elektrotlar için kullanılabilir. Eğer 

grafenin tüm yüzey alanı kullanılabilirse grafen bazlı süperkapasitörlerle yaklaşık 550 

F/g’lık bir çift katmanlı kapasitans değerine ulaşılabilir. Grafen süperkapasitörlerde sadece 

aktif kütlenin kapasitansından ziyade; paketlenmiş tüm hücrenin enerji yoğunluğunu da 

bilmek gerekir. Ayrıca grafenin yoğunluğu, katman sayısı, elektrolit ve hücrenin çalışma 

voltajı gibi bileşenler de grafen süperkapasitörün kapasitansını etkiler. 1,5 g/cm3 yoğunluğa 

ve 4 V çalışma voltajına sahip 200 μm kalınlığında grafen elektrot kullanılan bir 

elektrokimyasal hücre için teorik enerji yoğunluğu 169 Wh/kg bulunmuştur. Bu değer ile 

yüksek güç yoğunluğu ve uzun çevrim ömrüne sahip LIB’lerin ve Ni metal hibrit pillerin 

önüne geçilebileceği söylenebilir. Grafen süperkapasitörlerin deneysel enerji yoğunlukları 

ise 15-35 Wh/kg bulunmuştur. Şekil 2.28’de grafen süperkapasitörlerin büyütülmüş halleri 

ve grafen süperkapasitörün teorik enerji yoğunluğu verilmiştir [46]. 



27 

 

 

Şekil 2.28 : a) Grafen süperkapasitörlerin büyütülmüş halleri, b) Grafen filmin 

farklı yoğunluk ve voltajlar için teorik enerji yoğunlukları [46]. 

Li vd [47], grafen köpük katkılı bir esnek LIB’ler tasarlamışlardır. Anot ve katot 

olarak da sırasıyla Li4Ti5O12 ve LiFePO4’ü grafen köpük üzerine entegre etmişlerdir. 

Deneylerinde akım toplayıcı, iletken katkı maddesi ve bağlayıcı kullanmadıkları halde 

Li4Ti5O12 /grafen köpüğün yüksek iyon geçirgenliğine sahip olduğunu ve yaklaşık 170 

mAh/g’lık spesifik kapasitansa sahip olduğunu görmüşlerdir. Benzer şekilde 

LiFePO4/grafen köpük elektrodunun da 98 mAh/g’lık bir spesifik kapasitansa sahip 

olduğunu görmüşlerdir. 500 DC sonrasında bile LiFePO4/grafen köpük elektrodunun 

kapasitansının %98’inin korunduğunu belirtmişlerdir. Bu esnek elektrotlar sayesinde ince, 

hafif, esnek LIB’ler yüksek kapasitans ve yüksek hız performansı göstermiştir. Bu da grafeni 

LIB’ler için güçlü bir aday konumuna getirmiştir. Ayrıca oluşturulan pil, performansında 

azalma olmadan tekrar tekrar bükülebilme özelliğine sahiptir. Grafen köpük katkılı esnek 

LIB’in karakterizasyonu ve görüntüsü Şekil 2.29’da verilmiştir. 
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Şekil 2.29 : a) Esnek LIB’in PDMS (polidimetilsiloksan) ile çevrelenmiş ve bükülmüş 
hali, b) Bükme altında LED’in aydınlatılması, c) Pilin DC eğrisi (Kırmızı ve mavi çizgiler 

bükülme ve düz durumlardaki pili gösterir.), d) Pilin düz ve bükülmüş durumlardaki 
döngüsel performansı [47]. 

 Ruoff vd. [48] kimyasal olarak modifiye edilmiş grafenlerden (CMG) süperkapasitör 

üretmişlerdir. CMG’ler süperkapasitörlerde geniş yüzey alanını elde etmek için karbonun 

gözenekli yapısını değil, elektrolide bağlı olarak farklı geometriler içeren grafen yapılar 

kullanır. Bu da grafen türü malzemelerin EDLC’ler için uygun bir elektrot malzemesi 

olduğunu göstermektedir. CMG’lerin spesifik kapasitansını 1352 F/g olarak bulmuşlardır.

 Xu vd. [49] mikro akışkan polimer lif ağı oluşturma tekniğini kullanarak grafen bazlı 

bir süperkapasitör üretmişlerdir. Burada elektrodun iki tarafına da GO orta kısma da aljinat-

kalsiyum polivinil alkol (ACa-PVA) enjekte etmişlerdir. Daha sonra N2H4 buharıyla 

rGO/ACa-PVA/rGO süperkapasitör elde etmişlerdir. Bu süperkapasitörde rGO’lar elektrot 

olarak kullanılırken ACa-PVA ayırıcı ve elektrolit olarak kullanılmıştır. Son derece esnek 

ve fiber süperkapasitörün 35 mF/cm2 kapasitansa sahip olduğunu görmüşlerdir. Ayrıca 
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lazerle rGO-GO-rGO süperkapasitörü de üretilmiştir. Burada da GO ayırıcı olarak rol 

almıştır. Elde edilen süperkapasitörün %90 gerilim altında bile esnekliğini koruduğu 

belirtilmiştir. Şekil 2.30’da grafen tabanlı esnek süperkapasitörün şematik gösterimi 

verilmiştir [49]. 

     

Şekil 2.30 : a) Grafen tabanlı esnek süperkapasitör, b) GO’nun indirgenmesini gösteren 
şema, c) rGO-GO-rGO  köpüğünün üretimi, d) Grafen bazlı süperkapasitörün esnekliğini 

gösteren şema [49]. 

Ajayan vd. [50] lazerle indirgeme yöntemini ve GO filmlerini kullanarak monolitik 

bir süperkapasitör üretmişlerdir. Bu teknikle üretilen süperkapasitör geleneksel ince film 

teknikleriyle üretilen süperkapasitörlerle karşılaştırıldığında yüksek döngüsel kararlılığa ve 

yüksek enerji depolama kapasitesine sahiptir. Bu tekniğin en büyük eksikliği zayıf frekansa 

ve büyük iç dirence sahip olmasıdır. Bu eksiklikleri gidermek için sprey biriktirme 

yöntemiyle CNT bazlı grafen süperkapasitörler de üretilmiştir. Sprey biriktirme tekniği ile 

oluşturulan mikro-süperkapasitörün yanları iletkenliği sağlamak için Cu bantla sarılırken 

orta kısmına da elektrolit eklenmiştir. Böylece GO sistemde iyon taşıma gücüne sahip bir 

elektrot ayırıcı olarak yer almıştır. 50 V/s tarama hızında 2,8 mF/cm2 ‘lik bir kapasitansa 

sahip olan bu süperkapasitörler DVD yazıcının lazeri kullanılarak elde edilmiştir. Bu 

süperkapasitörlerin yaklaşık 200 W/cm3 güce sahip olduğu ve çok esnek olduklarından 

bükülebilir ekranlarda, TV’lerde ve giyilebilir elektroniklerde kullanılabileceği 

öngörülmüştür [50]. Şekil 2.31‘de grafen mikro-süperkapasitörlerin üretim şeması 

verilmiştir.  
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Şekil 2.31 : a) DVD sürücüsü üzerine lazerle çizilen mikro-süperkapasitör, b-c) Düzlemsel 
bir mikro-süperkapasitör oluşturmak için üstü elektrolitle, yanları da Cu bantla kaplanmış 

mikro-süperkapasitör, d-e) Mikro-süperkapasitörlerin esnek hali [50]. 

 Tong vd. [45] rGO ile PVDF-HFP (polivinilidin florür-heksafloropropilen) 

kullanarak esnek piezoelektrik kompozit film tasarlamışlardır. Saf PVDF’nin düşük 

dielektrik sabitini artırmak için TFB (4- azidotetraflorobenzoik asit) kullanmışlardır. 

Sonuçta oluşturulan malzeme hareket enerjisini algılayabilen, toplayabilen ve enerji 

üretebilen bir hale gelmiştir. Başlangıçta dielektrik sabitinin 158’e çıktığı; rGO ilave 

edildikten sonra ise kaybın 100 Hz olduğunu görmüşlerdir. rGO-TFB/PVDF-HFP üzerinden 

geçen akımın PVDF-HFP’den geçen akımdan yaklaşık dört kat daha fazla olduğunu 

belirtmişlerdir. Şekil 2.32’de parmak bükme hareketi sırasında akım- zaman grafiği ve rGO-

TFB / PVDF-HFP'nin (% 2,5) çıkış akımı-zaman eğrisi verilmiştir. 
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Şekil 2.32 : a) Parmak bükme hareketi sırasında akım- zaman grafiği, b) Parmak bükme 
hareketi sırasında rGO-TFB/PVDF-HFP'nin (% 2,5) çıkış akımı-zaman eğrisi [45]. 

Tang vd. [51] grafenle karbon siyahını (G-CB) PTFE (politetrafloretilen) ile 

birleştirerek esnek bir güneş pili meydana getirmişlerdir. Pil içerisinde FTO (florin doped 

kalay oksit), TiO2 (titanyum dioksit) kaplı cam plakalar ve karbon elektrot (CE) plakalar 

kullanmışlardır. Esnek güneş pili güneşli günlerde gün ışığından faydalanırken; yağmurlu 

günlerde ise yağmur damlalarını kullanır.  Yağmur suyu saf su olmadığı için pozitif ve 

negatif iyonlar içerir.  Bu yüzden yağmur damlaları güneş panellerine temas ettiğinde grafen 

yüzeyinde çift katmanlı pseudokapasitif etki oluşturur. Bunun sonucunda da bir DC döngüsü 

meydana gelir. Bu döngü sonucunda kalıcı elektrik sinyalleri üretilir. Sümülatif güneş 

ışıması altında % 6,53’lük bir fotoelektrik dönüşüm verimliliği sağlamışlardır. Ayrıca 

yağmur damlası başına 0,50 μA akım ve 150 μV voltaj elde etmişlerdir. Güneş ışığı ve 

yağmur damlası tarafından tetiklenen güneş pilinin şematik gösterimi Şekil 2.33’te 

verilmiştir. 
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Şekil 2.33 :  Tüm hava koşullarına uygun güneş pili. A ve B elektrotları elektrik 
sinyallerini ölçmek için kullanılır [51]. 

Karuppanan vd. [52] yüksek performanslı proton değişim membran (PEM) yakıt 

hücreleri için, hidrotermal yöntemle Pt elektrokatalizörlü ve N katkılı 3D grafen köpük 

üretmişlerdir. Yakıt pillerinde genellikle elektrot olarak Pt kullanılır ancak çok pahalıdır. Bu 

yüzden üretilen Pt elektrokatalizörlü ve N katkılı 3D grafeni yakıt pillerinde yaygın olarak 

kullanılan Pt/karbon karası elektrokatalizörü ile karşılaştırdıklarında dört kat daha yüksek 

bir güç yoğunluğu (394 mW/cm2) ve 1036 mA/cm2’lik bir akım yoğunluğu elde etmişlerdir. 

Oluşturulan malzemenin gözenekli ve geniş yüzey alanına sahip yapısı çok elektronlu iletim 

yollarını artırırken; difüzyon kanallarını kısaltmaktadır. Ayrıca hızlı bir şekilde kütle geçişi 

gerçekleşmektedir. Bu özelliklerinden dolayı oluşturulan esnek malzemenin PEM yakıt 

hücrelerinde kullanılmak üzere uygun özelliklere sahip olduğunu belirtmişlerdir. Şekil 

2.34’te 3D-Pt/N-grafen köpük kullanılarak PEM yakıt hücresinin oluşturulma aşamaları 

verilmiştir. 



33 

 

 

Şekil 2.34 :  a) Hummers yöntemiyle GO üretimi, b) N2H4 ile GO’nun indirgenmesi, c) 
Ticari poliüretan süngerin grafen çözeltisine batırılması, d) Grafenin süngere montajı ve 

hidrotermal yöntemle N katkılanması ve karbonizasyon, e) Pt nanoparçacıklarının N-

grafen köpük üzerine hidrotermal olarak montajı, f) 3D-Pt/N- grafen köpük kullanılarak 
PEM yakıt hücresinin birleştirilmesi [52]. 

2.6.2 Grafenin biyomedikal uygulamaları ve yapılan bazı çalışmalar  

 Grafenin yüksek yüzey alanına sahip oluşu; ilaçlar ve bazı biyolojik moleküllerin 

grafen üzerine yüklenmesine olanak sağlar. Ayrıca biyolojik görüntüleme için floresan 

boyalar da grafen üzerine bağlanabilir. Bu yüzden grafen hastalıkların tanı ve tedavisinde 

kullanılan eşsiz bir malzemedir. Ayrıca 2D yapılı grafenin 3D yapıya taşınmasıyla da doku 

ve organ mühendisliklerinde umut veren uygulamalar gerçekleşebilecektir [53]. Şekil 

2.35’te grafenin biyomedikal uygulamalarının şematik gösterimi verilmiştir. 
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Şekil 2.35 : Grafenin biyomedikal uygulamaları [53]. 

Dai vd. [54] suda çözünmeyen antikanser ilaçlarını taşımak için nano ölçekli GO’ları 

(NGO) kullanmışlardır. Öncelikle amin katkılı polietilen glikolü (PEG) NGO’ya enjekte 

etmişlerdir. Daha sonra suda çözünmeyen bir antikanser ilacı olan SN38’i π-π istifleme 

yoluyla NGO’ya yükleyerek kanser hücrelerini hedeflemişlerdir. Elde ettikleri NGO-PEG-

SN38 malzemesinin serbest SN38 moleküllerine benzer şekilde kanser hücrelerini 

öldürdüğünü tespit etmişlerdir. NGO-PEG-SN38’in etkinliğinin, kolon kanseri tedavisinde 

kullanılan SN38 ön ilaçlarından olan irinotekandan (CPT-11) daha fazla olduğunu tespit 

etmişlerdir.           

 Ayrıca Yang vd. [53] kanser hücrelerini hedeflerken doksorubisin (DOX) adlı bir 

antikor ile PEG bağlanmış NGO’lara yükleme yapmışlardır. Sonuçta serbest SN38’e göre 

daha yüksek bir verim elde etmişlerdir. İlaç yükleme kapasitelerinin pH’ a bağlı olduğunu 

ve maksimum ilaç yükleme kapasitesinin nötr pH’ ta gözlendiğini görmüşlerdir.  

 Liu vd. [55] tümör tedavileri için PEG katkılı GO’yu kullanarak fareler üzerinde 

fototermal tedavi üzerine çalışmalar yapmışlardır. Artmış geçirgenlik ve alıkonma etkisine 

neden olan PEG katkılı GO’nun, katkısız GO’ya göre daha yüksek bir tümör yıkımı 

gerçekleştirdiğini görmüşlerdir. Ayrıca tümör üzerine güçlü kızılötesine yakın lazer (NIR) 
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ışınları gönderildiğinde GO’nun güçlü bir absorbans etkisi gösterdiğini ve tümör yıkımının 

daha verimli bir şekilde gerçekleştiğini görmüşlerdir. Şekil 2.36’da tedavilerden sonra 

farelerdeki tümör gelişiminin fotoğrafları verilmiştir. 

 

Şekil 2.36 :  Tedavilerden sonra farelerdeki tümör gelişimi [55]. 

 Li vd. [56] 3D grafen köpüğü iletken bir iskele olarak kullanarak üzerinde nöral kök 

hücreleri (NSC) büyütmüşlerdir. NSC’ler merkezi sinir sistemindeki kendini yenileyebilen 

bir hücre popülasyonudur. Bu sinir yenileme özelliği hücre ve doku konusunda ilerleme 

vadeder. Hücre yapışmasını artırmak için 3D grafen köpüğü laminin adı verilen bir çözelti 

içerisinde 4 saatten fazla bekletmişlerdir. Hücre tohumlanmasından sonra neredeyse 

hücrelerin tamamının 3D iskele üzerine yapışmış olduğunu görmüşlerdir. 3D grafen köpüğü 

üzerine yapışan hücrelerin yaklaşık %90’ının 5 gün boyunca yaşadığını ve hücrelerin 

çoğalmaya devam ettiklerini ve 3D grafen köpüğün sadece NSC büyümesini desteklemediği 

gibi aynı zamanda nöronlara karşı NSC farklılaşmasını artırdığını da görmüşlerdir. Ayrıca 

NSC’lerin 3D grafen köpük ile çok iyi bir şekilde elektriksel bağlanma yaptıklarını 

gözlemişlerdir. Bu araştırmalar NSC’lerle  3D grafen köpüklerin sinir doku mühendisliği ve 

sinir protezleri için güçlü bir aday olduğunu göstermektedir. Şekil 2.37’de 3D grafen köpük 

üzerinde büyütülen NSC’lerin SEM görüntüsü verilmiştir. 
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Şekil 2.37 : 3D grafen köpüğü üzerinde büyütülen  NSC’lerin SEM görüntüsü [56]. 

Jin vd. [53] nano yapıdaki GO’nun kuantum sınırlama etkisinden yararlanarak ışıma 

yaptığını belirtmişlerdir. Grafen kuantum noktalar olarak bilinen GQD’ler 10 nm’den daha 

küçüklerdir. GQD’leri oksitlenmiş grafen tabakalarından üretmişlerdir. Diğer kuantum 

noktalar (QD) ile karşılaştırdıklarında hem doğal hem de yapay ortamlarda kullanılabilen 

yüksek biyolojik uyumluluğa ve düşük sitotoksisiteye sahip olduğunu görmüşlerdir. Şekil 

2.38’de GQD’lerin biyogörüntüleme uygulamasının şematik gösterimi verilmiştir. 

 

Şekil 2.38 : GQD’lerin biyogörüntüleme uygulamasının şematik gösterimi [53]. 

 Li vd. [57] Covid-19 virüsüne karşı yeniden kullanılabilen grafen hidrofobik yüz 

maskeleri tasarlamışlardır. Öncelikle lazer tekniğini kullanarak grafen sentezi yapmışlar; 

daha sonra karbon tabakasını hidrofobik hale getirmişlerdir. Hidrofobik hale gelen grafen 

katmanını çift modlu lazer kaynaklı ileri aktarım (LIFT) olarak bilinen bir teknikle mevcut 

yüz maskelerine yapıştırmışlardır. LIFT tekniği 10 ns darbe süresine sahip bir lazer ışını 

kullanmaktadır. Maskedeki polimer liflerin erime noktası 130 °C olduğu için maskenin 
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sıcaklığını çok fazla artırmadan bu kısa darbe uzunluğu sayesinde grafeni maskeye transfer 

edebilmişlerdir. Ayrıca grafen 300-2500 nm boyunca güneş ışığının yaklaşık %95’ini 

absorbladığından grafen kaplı maskelerin güneş ışığı altında 40-100 s bekletildiklerinde 

maskenin sıcaklığının 80° C’ye kadar çıkacağını ve çoğu virüs türünü etkisiz hale 

getireceğini belirtmişlerdir. Ancak grafen kaplama yapılmayan maskelerde bu etkinin 

olmadığını çünkü grafen kaplanmayan maskelerin fototermal etki göstermeyip 

sıcaklıklarının 50° C’yi geçmediğini belirtmişlerdir. Şekil 2.39’da grafen bazlı maskenin 

SEM görüntüsü, Raman spektrumu ve suyun maske üzerindeki temas açısı verilmiştir. 

Şekil 2.39 : a) Lazerle üretilmiş grafen maskenin optik görüntüsü, b) Cerrahi maske 

içindeki grafen kaplı elyafın SEM görüntüsü, c) Grafen kaplı maskenin Raman 

spektrumu,d) Suyun grafen kaplı maske üzerindeki temas açısı, e) Solda bozulmamış 
cerrahi maskeye kıyasla sağda grafen kaplı maskenin kendi kendini temizleme özelliğinin 

gösterimi [57]. 

 Zhou vd. [58] rGO’dan üretilmiş birbirinden bağımsız iki rGO kağıdı arasına rGO 

aerojel koyarak bir basınç nabız sensörü tasarlamışlardır. Burada aerojelleri ıslak kimyasal 

tavlama yöntemini kullanarak, kağıt tabakaları ise vakum filtreleme yöntemini kullanarak 

oluşturmuşlardır. Ürettikleri bu sensör 0,72 Pa-130 kPa çalışma aralığına, 0,58 µW’lık enerji 

tüketimine, düşük basınç rejiminde yüksek hassasiyete ve 8 ms’ lik hızlı tepki süresine 
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sahiptir. Bu özellikler sayesinde sensör nabız ölçümü için kullanılabileceği gibi diğer 

kimyasal sıvıların ağırlıklarını ölçmek için de kullanılabilecektir. Şekil 2.40’ta nabız ölçümü 

için bileğe takılı basınç sensörü ve bilekten gelen kuvvete tepki olarak elektriksel direnç 

sinyalleri verilmiştir. 

 

Şekil 2.40 : a) Nabız ölçümü için bileğe takılı basınç sensörü, b) Bilekten gelen kuvvete 

tepki olarak elektriksel direnç sinyalleri [58]. 

 Ahmed ve Rodrigues [59] GO’nun suda üreyen mikrobiyal bakteriler üzerindeki 

etkilerini incelemişlerdir. GO kaplanan E. Coli bakterilerinin, oksijen tüketiminde bir 

azalma yaşadıklarını tespit etmişlerdir. Ayrıca grafen nano yaprakların keskin kenarlarının 

bakterilerin hücre zarlarında bütünlük kaybına yol açtığını ve hücrelerin ölmeye 

başladıklarını görmüşlerdir. Şekil 2.41’de E. Coli bakterisinin grafen tabakalarla sarılması 

sonucu hücre zarının gördüğü zarar şematik olarak gösterilmiştir. 

 

Şekil 2.41 : E.Coli bakterisinin grafen yapraklar ile sarılması sonucu oluşan hücre yıkımı 
[59]. 
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2.6.3 Grafenin diğer uygulamaları ve yapılan bazı çalışmalar  
 Grafenin enerji ve biyomedikal uygulamalarının yanında, çevresel atıkların giderimi, 

suların tuzdan arındırılması, yüzeylerin yağ, boya gibi kirliliklerden fotokatalitik olarak 

uzaklaştırılması ve bazı gazların adsorpsiyonu gibi uygulamaları vardır.   

 Liu vd. [60] grafenin fotokatalitik özelliklerini incelemek için karbon kuantum 

noktaları (CQD) üzerine TiO2’i katkılayarak GO ile hidrotermal yöntemi kullanarak 

karıştırmışlardır. Daha sonra bu karışımı 3D poliüretan bir köpük (PUF) üzerine monte 

ederek 3D GO köpük elde etmişlerdir. Elde ettikleri 3D CQD/TiO2/GO köpüğü defalarca 

kullandıktan sonra bile görünür ışık altında fotokatalitik etkisini kaybetmediğini 

görmüşlerdir. Ürettikleri 3D malzemenin boyaların fotokatalitik ayrıştırılmasında, 

adsorpsiyonunda ve suyun fotokatalitik olarak yağdan ayrıştırılmasında etkin rol aldığını 

göstermişlerdir. Şekil 2.42’de CQD/TiO2 katkılı GO köpüğün PUF’a entegre edilmesi ve 

boyaların fotokatalitik gideriminin şematik gösterimi verilmiştir.   

 

Şekil 2.42 : CQD/TiO2 katkılı GO köpüğün PUF’a entegre edilmesi ve boyaların 
fotokatalitik gideriminin şematik gösterimi [60]. 

Mi ve Hu [61] GO nano yapraklarını kullanarak su arıtma membranları üretmişlerdir. 

GO membranını polidopamin kaplı bir polisülfon iskelesi üzerinde 1,3,5-benzenetrikarbonil 

triklorür (TMC) ile bağlamışlardır. Bu bağlama sayesinde GO yapraklar arasındaki 

işlevsellik ve aralıklar uygun duruma getirilmiştir. GO nano yaprakların katman sayıları 

değiştirilerek su arıtma performansını test etmişlerdir. GO membranlarının su akımının 80-

276 m2h/MPa olduğunu gözlemlemişlerdir. Bu değerin günümüzde kullanılan ticari nano 

filtreleme membranlarından 4-10 kat daha fazla olduğunu belirtmişlerdir. GO membranların 

NaCl ve Na2SO4 tuzlarını katman sayısına bağlı olarak sırasıyla %6-19 ve %26-46 

oranlarında filtrelediğini belirtmişlerdir. Ayrıca bu membranın Metilen mavisi ve 

Rodamine-WT adlı organik boyaları da sırasıyla %46-66 ve %93-95 oranlarında 



40 

 

filtrelediğini görmüşlerdir. Şekil 2.43’te polidopamin kaplı GO nano yapraklar kullanılarak 

oluşturulan su arıtma membranının şematik gösterimi verilmiştir. 

 
Şekil 2.43 : Polidopamin kaplı bir polisülfon iskelesi üzerinde sentezlenen GO nano 

yaprak su arıtma membranı [61]. 

Liu vd. [62] CO2 ve H2 gibi gazların uzaklaştırılması için glikoz katkılı 3D grafen 

aerojelleri hidrotermal indirgeme yoluyla sentezlemişlerdir.  Araştırmacılar glikozu grafen 

katmanlar arasında bağlayıcı olarak kullanmışlardır. Oluşturulan glikoz katkılı grafen 

aerojellerin 763 m2/g gibi yüksek bir yüzey alanına ve gözenekli yapıya sahip olduğunu 

belirtmişlerdir. Bu özellikler sayesinde sentezlenen glikoz katkılı grafen aerojelin CO2 (298 

K’de 76,5 mg/g), CH4 (298 K’de 16,8 mg/g) ve H2’nin (77 K’de 12,1 mg/g) uzaklaştırılması 

için çok uygun bir malzeme olduğunu belirtmişlerdir. Şekil 2.44’te gaz adsorpsiyonu için 

oluşturulan glikoz katkılı grafen aerojelin şematik gösterimi verilmiştir. 

 

Şekil 2.44 : Gaz adsorpsiyonu için oluşturulan glikoz katkılı grafen aerojelin şematik 
gösterimi [62]. 
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3. ELEKTROKİMYASAL EKSFOLİASYON YÖNTEMİYLE YAPILAN 
ÇALIŞMALAR 

Bu bölümde elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemiyle elde edilen grafen 

malzemelerle ilgili bazı çalışmalara yer verilmiştir.     

 Ambrossi ve Pumera [63] çalışma elektrodu olarak grafit folyo, negatif elektrot 

olarak da Pt folyo kullanarak iki elektrotlu bir sistem oluşturmuş ve grafeni elektrokimyasal 

eksfoliasyon yöntemiyle sentezlemişlerdir. Elektrolit olarak da H2SO4, Na2SO4 ve LiClO4 

kullanmışlardır. Üç farklı elektrolit içerisindeki grafit folyoya 2 dk boyunca 2 V’luk bir DC 

potansiyeli uygulayarak grafitin pul pul dökülmesini sağlamışlardır. Bu işlemi potansiyeli 

10 V’a kadar artırarak 20 dk boyunca devam ettirmişlerdir. Daha sonra pul pul dökülen 

grafenleri yıkayıp vakumla süzerek kurutmuşlardır. Deney düzeneğinin şematik gösterimi 

Şekil 3.1’de verilmiştir. 

 

Şekil 3.1 : a) Deney düzeneğinin şematik gösterimi, b) Eksfoliasyon öncesi grafit, 
c) Eksfoliasyon sonrası grafit, d) DMF içerisindeki grafen tabakalar, e) Eksfoliasyon 
başlangıcı, f) 5 dk sonraki pul pul dökülme, g) 20 dk sonraki pul pul dökülme [63]. 

Araştırmacılar elektrolit olarak H2SO4 ve Na2SO4 kullanıldığında eksfoliasyonun 

daha hızlı ve etkili gerçekleştiğini, LiClO4 kullanıldığında ise eksfoliasyon süresinin 
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uzadığını görmüşlerdir.  Eksfoliasyon sonucunda elde ettikleri grafenin Raman spektrumları 

Şekil 3.2’de verilmiştir. 

 

Şekil 3.2 : Farklı çözeltilerle hazırlanan grafenin Raman spektrumları [63]. 

   Raman piklerindeki D/G oranlarına bakıldığında en yüksek oranın H2SO4 ile yapılan 

eksfoliasyonda ortaya çıktığı görülmüştür. D bandının olması elde edilen grafende yapısal 

kusurların olduğunu göstermektedir. Ayrıca XPS ölçüm sonuçlarına göre H2SO4 ve Na2SO4 

çözeltileri ile elde edilen grafen yapıların C/O oranlarını sırasıyla 8,1 ve 8,8 olarak bulmuşlar 

ve bu değerlerin kimyasal olarak indirgenmiş grafenin özelliklerini gösterdiğini 

bildirmişlerdir. LiClO4 ile elde edilen grafende ise C/O oranının 4,0 olduğunu ve oksijen 

içeriğinin daha fazla olması sebebiyle GO özelliği gösterdiğini görmüşlerdir. Döngüsel 

voltametrik ölçümler için elde ettikleri toz grafenleri DMF (dimetilformamid) içerisinde 

süspanse ettikten sonra camsı karbon elektrot (GC) üzerine kaplayarak kurumasını 

sağlamışlar ve böylece modifiye edilmiş çalışma elektrodunu elde etmişlerdir. Farklı 

çözeltilerde elde edilen grafen malzemelerin 100 mV/s ‘lik tarama hızında CV ölçümleri 

karşılaştırıldığında çoğunlukla çift katmanlı süperkapasitör özellik gösterdiğini 

görmüşlerdir. Na2S04, LiClO4 ve H2SO4’ün spesifik kapasitanslarını 0,1 A/g’da sırasıyla 106 

F/g, 78 F/g ve 21 F/g olarak bulmuşlardır. Buradan en iyi kapasitif performansın Na2SO4’de 

elde edilen grafen olduğu görülmektedir. Ancak yüksek akım yoğunluklarına çıkıldığında 

kapasitansın hızlı bir şekilde düştüğünü; diğer çözeltilerle elde edilen grafenlerde ise 
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kapasitansın neredeyse değişmediğini görmüşlerdir. Şekil 3.3’te farklı çözeltilerde elde 

edilen grafen malzemelerin CV, CD ve spesifik kapasitans eğrileri verilmiştir. 

 

Şekil 3.3 : a) 0.1 KCl elektroliti içerisinde ve 5mM [Fe(CN)6]3_ /4_redoks probu 

varlığında Na2S04, LiClO4, H2SO4 elektrolitleri içerisinde sentezlenen grafenler ile 
modifiye edilmiş  GC elektrot kullanılarak elde edilen elektrodun CV eğrisi, b) Farklı 

elektrolit içerisinde elde edilen grafenlerin ve karşılaştırma için boş GC elektrodunun 6 M 
KOH çözeltisi içerisinde, 100 mV/s tarama hızında ölçülen CV eğrisi, c) Farklı elektrolitler 

içerisinde elde edilen grafenlerin 6 M KOH çözeltisi içerisinde ve 0,1 A/g akım 
yoğunluğunda  CD eğrisi, d) Farklı akım yoğunlukları için elde edilen spesifik kapasitans 

eğrisi [63]. 

 Ji vd. [64] sodyum iyon pillerde kullanmak üzere elektrokimyasal olarak eksfoliye 

edilmiş grafen ve fosforen hibrit elektrodu üretmişlerdir. Öncelikle grafeni elektrokimyasal 

eksfoliasyon yöntemiyle sentezlemişlerdir. Daha sonra katot olarak seçilmiş siyah fosfora    

-5 V’luk bir potansiyel uygulayarak siyah fosfor katmanları arasına tetrabutilamonyum 

iyonlarının girmesini sağlamışlardır. Böylece 2-10 μm boyutlarında tek ya da iki katmanlı 
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fosforen yapraklarını üretmişlerdir. Daha sonra fosforen-grafen hibridi solvotermal 

yöntemle elde etmişlerdir. Elde edilen fosforen-grafen hibrit yapısının elektrokimyasal 

performanslarını test etmek için farklı oranlarda grafen ve fosforen kullanmışlardır. Farklı 

oranlarda hazırlanan elektrotlar içinde mp:mg 1:1 oranındaki elektrodun en yüksek spesifik 

kapasiteye (2311 mAh/g) sahip olduğunu bulmuşlardır. Böylece elde edilen hibrit 

malzemenin sodyum iyon piller için bir elektrot malzemesi olarak kullanılabileceğini 

ispatlamışlardır. Şekil 3.4’te elde edilen hibrit yapının elektrokimyasal performans eğrileri 

verilmiştir. 

Şekil 3.4 : a) Farklı fosforen ve grafen kütlelerinin ilk 100 CD çevrimi için spesifik 
kapasitans eğrileri, b) 0,1 mV/s’de 0,02-1,5 V aralığında alınan CV eğrisi, c) Fosforen-

grafen anodunun 0,1 A/g’da 1, 2, 10, 20 ve 50. döngüler için CD eğrisi, d) Fosforen-grafen 

elektrodunun çeşitli akım yoğunluklarında hız performansı [64]. 
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Yan vd. [65] Fe3O4-grafen hibritlerini Fe2(SO4)3 sulu çözeltisi içerisinde 

elektrokimyasal pul pul dökülme tekniğini kullanarak elde etmişledir. Yaptıkları bu işlemde 

pozitif ve negatif elektrot olarak grafit kağıt elektrot kullanmışlardır. Grafit kağıt elektrotlara 

akımın yönünü üç saatte bir değiştirerek 5 V’luk bir potansiyel uygulamışlardır. Uygulanan 

potansiyel sonucunda sülfat iyonları grafit katmanları arasına girerek grafen oluşumunu 

desteklemiştir. Grafenin hibritlenme ve pul pul dökülmesi indirgeme sonucu meydana gelen 

gazın itici kuvveti sayesinde gerçekleşmiştir. Fe3O4-grafen hibridinin anodik pul pul 

dökülme şeması Şekil 3.5’de verilmiştir.  

Şekil 3.5 : Fe3O4-grafen hibridinin anodik pul pul dökülme şeması [65]. 

Elde edilen grafenin SEM görüntülerinde parlak noktaların Fe3O4 olduğunu, grafen 

filmin 22-50 μm kalınlığında ve 787 W/mK termal iletkenliğe sahip olduğunu görmüşlerdir 

(Şekil 3.6). 

Şekil 3.6 : Fe3O4/grafen hibridinin a) SEM, b) TEM görüntüleri [65]. 

Fe3O4-grafen hibridinin 1-18 GHz mikrodalga frekansında 26-65 dB’lik bir 

elektromanyetik koruma etkisi gösterdiğini bildirmişlerdir. Elde edilen grafen hibridinin, 
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Raman spektrumu ve elektromanyetik koruma özelliklerinin eğrileri Şekil 3.7’de 

gösterilmiştir.

Şekil 3.7 : a) Raman spektroskopisi, b) Elektromanyetik koruma özellikleri eğrisi [65]. 

Araştırmacılar elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemiyle elde edilen grafen hibrit 

malzemelerin geleneksel sentez yöntemlerine göre daha az miktarda oksijen içerdiğini, daha 

az kusurlu olduğunu ve iletkenliğinin daha fazla olduğunu belirtmişler; bu özelliklerinden 

yola çıkarak da grafen hibrit malzemelerin enerji depolama ve dönüştürme alanlarında 

kullanılabileceğini bildirmişlerdir.       

 Ma vd. [66] 3D Ni(OH)2  yüzeyler üzerine pul pul dökülmüş grafeni kaplayarak 

Ni(OH)2/grafen kompozitleri üretmişlerdir. Öncelikle iki elektrotlu bir sistem oluşturarak 

anot olarak grafit, katot olarak da Ni köpük kullanmışlardır. Çözelti olarak da NH3.H2O  ve 

(NH4)2SO4 kullandıkları sistemde grafit üzerine 8 V’luk bir anodik potansiyel uygulayarak  

elektrokimyasal eksfoliasyonu başlatmışlardır. Çözelti içerisinde meydana gelen reaksiyon 

sonucunda Ni köpük Ni(OH)2’ye dönüşmüştür. Meydana gelen reaksiyon denklemi 

aşağıdaki gibidir. 

Ni + 6NH3 + 2H2O → [Ni(NH3 )6] 
2+ + 2OH - + H2 ↑                                 (3.1) 

Ni2+ + 2OH - → Ni(OH)2                                                                                   (3.2) 

Ni(OH)2/grafen kompozitinin oluşum şeması Şekil 3.8’de gösterilmiştir.  
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Şekil 3.8 : a) Grafitin elektrokimyasal eksfoliasyonunun kurulumu, b) Elektrokimyasal 

eksfoliasyon sonucunda grafenin 3D Ni(OH)2 üzerine kaplanması [66]. 

Elektrostatik etkileşim sayesinde 3D Ni(OH)2‘nin grafeni absorbladığını 

görmüşlerdir. Elde ettikleri Ni(OH)2/grafen kompozitinin karakterizasyonunu Raman 

spektroskopisi ile incelemişlerdir. Şekil 3.9’da malzemenin Raman spektroskopisi eğrisi 

verilmiştir. 

 

Şekil 3.9 : Ni(OH)2/grafen kompozitinin Raman spektroskopisi [66]. 

Ayrıca malzemenin yüzey morfolojisini SEM ile incelediklerinde 20-30 nm 

kalınlığında tabakalardan oluşan gözenekli bir yapı oluştuğunu gözlemlemişlerdir. Ni köpük 

üzerine yapılan kaplamanın homojen bir şekilde olduğunu ve gözeneklerde herhangi bir 

çökme veya tıkanma gözlenmediğini bildirmişlerdir. Yaptıkları EDS haritalamasında 
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Ni(OH)2/grafen kompozitinin üzerindeki C elementinin oranının %8 olduğunu görmüşlerdir. 

Şekil 3.10’da malzemenin SEM görüntüleri ve EDS haritalaması verilmiştir. 

  

Şekil 3.10 : a-c) Ni(OH)2/grafen kompozitinin farklı büyütmelerdeki SEM görüntüleri, d-f) 

C, O ve Ni’e karşılık gelen EDS haritalaması [66]. 

 Elde ettikleri Ni(OH)2/grafen kompozitinin elektrokimyasal performans ölçümlerini 

üç elektrotlu bir sistemde  gerçekleştirmişler ve tampon çözelti olarak da 1 M KOH çözeltisi 

kullanmışlardır. Çevrimli voltametri ölçümlerinden malzemenin CV eğrisinin dikdörtgensel 

olduğunu ve eğrilerde faradik reaksiyonlardan kaynaklanan iki tepe noktası olduğunu 

gözlemlemişlerdir. Malzemenin 2, 4, 8 ve 16 mA/cm2 akım yoğunluklarında 267, 233, 187 

ve 133 mF/cm2’lik spesifik kapasitanslara sahip olduğunu bildirmişlerdir. Bu da spesifik 

kapasitansın artan akım yoğunluğu ile azaldığını göstermektedir. 10000 CD döngüsünden 

sonra bile kapasitansının %94,1’ini tuttuğu Şekil 3.11’de görülmektedir. Daha önce 3D 

Ni(OH)2/grafen içermeyen malzemelerin 10000 CD sonrasında kapasitanslarının yaklaşık 

%60’larını kaybettiği sonucuna bakarak grafenin çok iyi bir elektrot malzemesi olduğu 

görülmüştür.  
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Şekil 3.11 : a) Farklı tarama hızları için CV eğrisi, b) Farklı akım yoğunlukları için 
spesifik kapasitans eğrisi, c) Farklı akım yoğunlukları için CD eğrisi, d) 2 mA/cm2 için 

döngü performans eğrisi [66]. 

 Huang vd. [67] bağlayıcı içermeyen 3D grafen nano yaprakları-Ni elektrodunu 

üretmek için elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemini kullanmışlardır. Öncelikle grafit kağıt- 

Ni elektrodunu oluşturmak için elektrokimyasal kaplama yöntemi ile grafit kağıt üzerini Ni 

ile kaplamışlardır. Ni ile kaplanmış grafit kağıdı anot olarak, Pt elektrodu da katot olarak 

kullanarak H2SO4 çözeltisi içerisinde 20 s için 2 V, 10 s için de 10 V potansiyel uygulayarak 

elektrokimyasal eksfoliasyonu gerçekleştirmişlerdir. Son durumda da elektrodun üzerindeki 

fazla karbonun ayrıldığını ve Ni kaplı grafit kağıdın grafen nano yapraklara dönüşerek pul 

pul döküldüğünü görmüşlerdir. 3D grafen nano yaprakları- Ni elektrodunun oluşum şeması 

Şekil 3.12’de verilmiştir. 



50 

 

 

Şekil 3.12 : 3D grafen nano yaprakları-Ni elektrot oluşumunun şematik gösterimi [67]. 

 Elektrokimyasal eksfoliasyon sonucu oluşan grafen nano yaprakların Ni üzerine dik 

bir şekilde sıralandığını ve elektron transferini engellemeyecek şekilde bir ağ yapısı 

oluşturduğunu belirtmişlerdir. Ayrıca Ni üzerine gömülmüş karbonun yapısının oluşturulan 

malzemenin direncini azalttığını ve tekrar üst üste yığılmalarını önlediğini bildirmişlerdir.

 Elektrokimyasal eksfoliasyondan sonra elde edilen malzemenin Raman 

spektrumlarını incelediklerinde grafit kağıdın ID/IG  oranının 0,13, grafen nano yaprakların 

ID/IG  oranının 1,23 olduğunu gözlemlemişlerdir. Bu sonuç elektrokimyasal eksfoliasyon 

sonrası düzensizliğin arttığını göstermektedir. Ayrıca 2D piklerine baktıklarında grafen nano 

yaprakların çok katmanlı yapıya sahip olduğunu görmüşlerdir.  Şekil 3.13’te grafit kağıt-Ni 

elektrot ve grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun Raman spektrumları verilmiştir. 

 

Şekil 3.13 : Grafit kağıt-Ni elektrot ve grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun Raman 

spektrumları [67]. 
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Ayrıca grafen nano yapraklar-Ni elektrodu ile grafit kağıt-Ni elektrodunun kristal 

yapıları XRD ile analiz edilmiştir. Grafit kağıt-Ni elektrodunun 26,6 °’de belirgin piki 

gözlenirken, grafen nano yapraklar-Ni elektrodunda ise bu pikin zayıflayarak genişlediğini 

gözlemlemişlerdir. Şekil 3.14’te grafit kağıt-Ni elektrot ve grafen nano yapraklar-Ni 

elektrodunun XRD grafikleri verilmiştir. 

 

Şekil 3.14 : Grafit kağıt-Ni elektrot ve grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun XRD 

grafikleri [67]. 

 Grafen nano yapraklar-Ni elektrodu ve grafit kağıt-Ni elektrotlarının elektrokimyasal 

ölçümlerini karşılaştırmalı olarak gerçekleştirmişlerdir. Grafen nano yapraklar-Ni 

elektrodunun CV grafiğinin şeklinin dikdörtgene yakın olduğunu yani verimli bir EDLC’nin 

özelliğini gösterdiğini bildirmişlerdir. Grafit kağıt-Ni elektrodunun CV eğrisine 

bakıldığında ise standart dikdörtgen şeklinden oldukça farklı olduğunu görmüşlerdir. Bu 

durumu da elektrot oluşturulurken sıkıştırılan grafit kağıdın gözeneklerinin küçülmesine 

bağlamışlardır. Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrasında grafen nano yaprakların daha fazla 

yüzeye sahip olduğunu; ayrıca Ni’in grafen nano yapraklar ile kaplanmasıyla elektrodun 

iletkenliğinin arttığını görmüşlerdir. Grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun akım 

yoğunluğunun grafit kağıt-Ni elektrodundan yaklaşık 400 kat fazla olduğunu bildirmişlerdir. 

Grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun 50 mV/s tarama hızındaki spesifik kapasitansı 196,4 

F/g iken, grafit kağıt-Ni elektrodunun spesifik kapasitansı 0,81 F/g’dır. 2500 mV/s tarama 

hızında bile grafen nano yapraklar-Ni elektrodu spesifik kapasitansının %85,6’sını 
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korumuştur. Şekil 3.15’te malzemelerin karşılaştırmalı CV eğrileri ve spesifik kapasitans 

eğrileri verilmiştir. 

 

Şekil 3.15 : a,b) 6 M KOH çözeltisi içerisinde grafen nano yapraklar-Ni elektrot ve grafit 

kağıt-Ni elektrodunun CV eğrileri, c,d) Grafen nano yapraklar-Ni elektrot ve grafit kağıt-
Ni elektrot için farklı tarama hızlarında spesifik kapasitans eğrileri [67]. 

Grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun CD performansına bakıldığında ise 11 A/g 

akım yoğunluğunda 100000 CD sonrasında bile kapasitansının %91,5’ini tuttuğunu 

gözlemlemişlerdir. Ayrıca malzemenin güç yoğunluğu 2,49 kW/kg’dan 37,4 kW/kg’a 

çıktığında bile enerji yoğunluğunun %6,5 kadar azaldığını gözlemişlerdir. Grafen nano 

yapraklar-Ni elektrodunun Nyguist eğrisine bakıldığında açı değerinin 90 °’ye yakın 
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olduğunu bunun da ideal bir süperkapasitörün gösterdiği açı değerine yakın olduğunu Şekil 

3.16’dan gözlemişlerdir.  

Şekil 3.16 : a) Grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun farklı akım yoğunlukları için CD 
eğrisi, b) Grafen nano yapraklar-Ni elektrodunun  Nyquist grafiği [67]. 

 Hamra vd. [68] grafeni üç elektrotlu bir sistemde elektrokimyasal eksfoliasyon 

yöntemiyle sentezlemişlerdir. Çalışma elektrodu olarak grafit çubuk, karşı elektrot olarak Pt 

tel ve referans elektrot olarak da kalomel elektrot kullanmışlardır. Eksfoliasyon işlemini 0,1 

M’lık sodyum dodesilbenzensülfonat (SDBS)  içerisinde 10 V’luk anodik potansiyel altında 

gerçekleştirmişlerdir. Elde ettikleri koyu solisyonu naylon membrandan süzerek fırında 

kurutmuşlar ve deneyi farklı çözeltiler için çeşitli oksitleyiciler kullanarak (HNO3 , NaNO3 , 

H2SO4 ve H2O2) tekrarlamışlardır. Yüzey aktif madde olarak SDBS’yi yüzey gerilimini 

düşürmek ve grafitin pul pul dökülmesini kolaylaştırmak ve dökülen tabakaların tekrar 

toplanmasını önlemek için kullanmışlardır. Naylon membrandan süzülen ve kurutulan 

grafen filmleri; su içerisinde çözdürülen PVA’ya KOH ekleyerek ve elektrolit kaybını 

önlemek için de gliserin katarak elde ettikleri polimer jel elektrot ve Ni köpük ile 

paketleyerek süperkapasitör elektrodunu oluşturmuşlardır. Elektrokimyasal ölçümler 

sonucunda grafen veriminin iki elektrotlu sisteme göre daha fazla olduğunu ve elektrolitin 

potansiyelinin kontrol edilebildiğini bildirmişlerdir. Şekil 3.17’de farklı oksitleyici ajanlar 

ve farklı eksfoliasyon süreleri kullanılarak elde edilen grafen kütleleri grafiği verilmiştir.  
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Şekil 3.17 : a) Farklı oksitleyici ajanlar kullanılarak üretilen grafen miktarları, b) 
Eksfoliasyon sürelerine göre üretilen grafen miktarları [68]. 

 Grafiklerden en iyi eksfoliasyonun 1 M’lık HNO3 çözeltisi kullanıldığında 

gerçekleştiğini ve eksfoliasyon süresindeki uzamayla da grafen miktarında artış olduğunu 

belirtmişlerdir. Farklı elektrolitlerle elektrokimyasal eksfoliasyon sonucu elde edilen 

grafenlerin UV spektrumları Şekil 3.18’de verilmiştir. 

 

Şekil 3.18 : Farklı elektrolitler ile üretilen grafenlerin UV spektrumları [68]. 

UV spektrumlarından 270 nm’deki geniş absorpsiyon bandının grafen yapının bant 

aralığına denk geldiğini belirtmişlerdir. Elde ettikleri malzemelerin Raman spektrumlarına 

baktıklarında ise NaNO3 ile elde edilen grafenin ID/IG oranının diğer elektrolitlerle elde 
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edilen grafenlere göre (Şekil 3.19) daha düşük olduğunu saptamışlardır. Bu oranın küçük 

olması grafen yapıdaki kusurların az olduğunu gösterdiğinden NaNO3 ile elde edilen 

grafenlerin daha az kusurlu olduğunu belirtmişlerdir. Diğer elektrolitlerle elde edilen 

malzemelerdeki ID/IG oranının yaklaşık 1 olması GO yapının oluştuğunu göstermektedir.  

I2D/IG  oranlarına bakıldığında ise bu oranın düşük olduğu ve çok katmanlı yapıda grafenler 

üretildiği belirtilmiştir.  

 

Şekil 3.19 : a) H2O2 , b) H2SO4, c) HNO3, d) NaNO3  ile elde edilmiş grafen yapıların 
Raman spektrumları [68]. 

 Eksfoliasyon için farklı elektrolitler kullanılarak elde edilen grafen yapıların ayrı ayrı 

süperkapasitör elektrotları NaNO3 ve HNO3 ile üretilen grafen yapılardan tasarlanmışlardır. 
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Ayırıcı olarak polimer jel veya naylon membranın kullanılması ile elektrot haline getirilen 

malzemelerin elektrokimyasal performansları araştırılmıştır ve Tablo 3.1’de verilmiştir.  

Tablo 3.1 : 2 M KOH çözeltisi içerisinde grafen içerikli farklı malzemeler için 
elektrokimyasal performans testleri [68]. 

                  Naylon membran                          Polimer jel 

Malzemeler 

CV 

Spesifik 

kapasitans 

(F/g) 

CD  

Spesifik 

kapasitans 

(F/g) 

Döngü 
ömrü 
(%) 

CV 

Spesifik 

kapasitans 

(F/g) 

CD  

Spesifik 

kapasitans 

(F/g) 

Döngü 
ömrü 
(%) 

Aktif Karbon 

(AC) 
4,78 4,80 83,77 3,78 3,22 85,19 

Grafen-H2O2 18,47 12,38 74,55 14,18 7,35 81,10 

Grafen-H2SO4 15,25 10,52 75,66 11,52 6,28 120,55 

Grafen-NaNO3 39,37 26,10 71,98 26,94 24,54 119,80 

Grafen-HNO3 20,40 14,97 93,74 19,00 17,39 134,85 

Grafen nano 

yapraklar (GNP) 
86,71 27,89 59,57 71,51 21,69 79,26 

 

  100 mV/s tarama hızında ve 2 M’lık KOH çözeltisi içerisinde elde edilen CV 

eğrilerinden hem naylon membran kullanılan hem de polimer jel kullanılan malzemelerin 

süperkapasitör özellik gösterdiği saptanmıştır. CV eğrilerinde redoks tepkimeleri 

görülmezken eğrinin dikdörtgensel olduğunu gözlemişlerdir. Tablodan naylon membran 

kullanıldığında hesaplanan spesifik kapasitansların polimer jele göre daha fazla olduğu 

görülmektedir. Polimer jel kullanılan grafen-NaNO3, grafen-HNO3 ve grafen-Na2SO4 

malzemelerinin %100’ün üzerinde şarj tutma kapasitesine sahip olduğunu ve bunu da 1000 

CD sonrasında bile %79.26’ya kadar koruduklarını görmüşlerdir. Grafen nano yapraklardan 

oluşan elektrodun ise 1000 CD sonrasında diğer malzemelere göre daha az kapasitans 

tuttuğunu görmüşler, bunun nedenini de yığılmalardan dolayı malzeme kaybına 

bağlamışlardır. Kullanılan SDBS CD esnasında grafeni sarmış böylece malzeme kaybını 

engellemiş ve grafenin filtre kağıdından ayrılmasını önlemiştir. Şekil 3.20’de farklı 

malzemeler için elektrokimyasal performans eğrileri verilmiştir.    
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Şekil 3.20 : a) 100 mV/s tarama hızında naylon membran kullanıldığında CV eğrisi, b) 100 

mV/s tarama hızında polimer jel kullanıldığında CV eğrisi, c) 5 A/g akım yoğunluğunda 
naylon membran kullanıldığında CD eğrisi, d) 5 A/g akım yoğunluğunda polimer jel 

kullanıldığında CD eğrisi [68]. 
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4. DENEYSEL YÖNTEMLER 

Bu yüksek lisans tezinde grafen (GF) yapıları içeren süperkapasitör elektrot tasarımı 

ve bunların elektrokimyasal özelliklerinin incelenmesi hedeflenmiştir. Elektrot tasarımında 

aktif malzeme olarak kullanılacak GF için elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemi üretim 

yöntemi olarak seçilmiştir. Malzeme üretiminde ve üretilen malzemelerin 

karakterizasyonunda kullanılan yöntemler aşağıda verilmiştir.  

4.1 Çözelti Hazırlanması        

Elektrokimyasal eksfoliasyon yöntemiyle GF yapılar üretmek için, Na2SO4 ve 

NaC12H25SO4 Presica XB 220A marka (dört hassas) terazi kullanılarak tartıldı ve 100 ml’lik 

sulu çözeltileri hazırlandı. Hazırlanan bu çözelti Multi Position Hot Plate Stirrer marka 

ısıtıcılı manyetik karıştırıcıda 24 saat boyunca karıştırıldı (Şekil 4.1). 

                                                    

 

Şekil 4.1 : a) Presica XB 220A marka hassas tartı, b) Multi Position Hot Plate Stirrer 
marka ısıtıcılı karıştırıcı. 

           Elektrokimyasal eksfoliasyonda kullanılan banyo içeriği Tablo 4.1’de verilmiştir. 

Tablo 4.1 : Elektrokimyasal banyo içeriği 
Kimyasallar pH 

0,2 M Na2SO4 0,3 mM NaC12H25SO4 2 

   

 Hazırlanan çözeltinin pH’ı   Şekil 4.2’de verilen Jenway 3540 pH metre ile ölçüldü. 

pH ayarı 0,1 M HCl ve 0,1 M KOH ile yapıldı.  

a) b) 
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Şekil 4.2 :  Jenway 3540  pH metre. 

4.2 Elektrokimyasal Eksfoliasyon        

  İç çapı 6 cm olan 100 ml’lik pyreks cam hücrede, anot olarak %99,9 saflıkta, 30 cm 

boyunda ve 1 cm çapında grafit çubuk elektrot; katot olarak da 3,4 cm çapında ve 3,2 cm 

yüksekliğinde Pt kafes elektrot kullanıldı. Ayrıca kafes elektrodun yüzeyindeki delik oranı 

%52’dir. Hücre kapağı olarak da hücre iç çapıyla uyumlu teflon malzemeden yapılmış kapak 

kullanıldı. Eksfoliasyon için Philip Harris (25V) marka güç kaynağı tarafından ardışıklı 

olarak, 5 V ve 6 V potansiyelleri 30’ar dk boyunca uygulandı. Grafit elektrot yüzeyinden 

sökülmeyi hızlandırmak ve eksfoliasyon süresini kısaltmak için hücre Elmasonic S 40 H 

marka (25 kHz) ultrasonik banyo içerisine yerleştirildi. Eksfoliasyon için kullanılan deney 

düzeneği Şekil 4.3’ te gösterilmiştir. 
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Şekil 4.3 : a) Eksfoliasyon hücresi, b) Eksfoliasyon düzeneğinin üstten görünüşü, c) 
Eksfoliasyon sonrası GF çözeltisi, d) Elmasonic S 40 H marka ultrasonik banyo ve Philip 

Harris (25V) marka güç kaynağını içine alan sistem şeması. 

           Eksfoliasyon işlemi sonrasında GF süspansiyon çözelti 24 saat bekletilerek tabakalara 

ayrışması sağlandı. Şekil 4.4’te verilen tabakalanmış çözeltide, 1 numaralı tabakanın GF 

tabaka, 2 numaralı tabakanın asılı GF partikülleri, 3 numaralı tabakanın da grafit parçaları 

olduğu düşünülmektedir. Liu vd. [25] yaptıkları çalışmada pul pul dökülmüş GF’lerin 

çözeltinin üst kısımlarına taşınırken daha ağır olan ve ayrışmaya uğramamış grafit 

parçacıklarının ise çözelti dibinde kaldığını göstererek benzer bir açıklamada 

bulunmuşlardır. Bu sebeple GF yapıları diğer malzemelerden ayırmak mümkündür.    Parvez 

vd. [28] elektrokimyasal eksfoliasyondan sonra çözelti üzerinde kalan tabakanın pul pul 

dökülmüş GF tabakalar; çözeltinin daha alt kısımlarında ise dağılmış GF tabakaları olduğunu 

b) a) c) 

d) 
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göstermişler ve oluşan GF tabakaların 1-4 katman arasında değiştiğini belirtmişlerdir. 

Ayrıca Parvez vd. [69] yaptıkları başka bir çalışmada elektrokimyasal eksfoliasyonda grafit 

elektrodun %75ʼinden fazlasının GF partiküllerine dönüştüğünü ve bu partiküllerin 

%85’inin 1-3 tabakadan oluştuğunu göstermişlerdir. 

 

Şekil 4.4 : 1) GF tabaka, 2) Asılı GF partiküller, 3) Ağır olan grafit parçaları. 

4.3 Süperkapasitör Elektrot Hazırlığı 

 Süperkapasitör elektrot hazırlığında  aşağıda verilen iki farklı yöntem kullanılmıştır. 

4.3.1 Hidrotermal yöntemle süperkapasitör elektrot üretimi 
4.3.1.1 Hidrotermal yöntem 

 Nanopartiküllerin sentezinde hidrotermal yöntem çok fazla tercih edilmektedir. 

Hidrotermal reaksiyon sentezi maddeleri kristalize etmek için yüksek buhar basıncı ve 

yüksek sıcaklıkta sulu çözelti kullanılan yöntemlerden biridir [70]. İlk kez Karl Emil von 

Schafhautl bir düdüklü tencerede kuvars kristalleri üretmiştir. Daha sonra Robert Bunsen 

cam tüpler ve çözgen olarak NH4Cl kullanarak 200 ℃’ de ve 15 atm basınçta Ba ve SrCO3 

kristalleri üretmiştir. Henri Hureau de Senarmont ise hidrotermal reaksiyon yoluyla bazı 

mineral maddelerin kristallerini üretmiştir [71]. Hidrotermal yöntemde, hidrotermal otoklav 

reaktörü adı verilen özel aletler kullanılır. Otoklav reaktörü kalın ve çelik duvarlı sızdırmaz 

kaplardan oluşur. Bu kaplar uzun zaman düzenli basınç ve sıcaklık oluşumuna yardımcı olur. 

Ayrıca otoklavın yapıldığı madde de çözücülere dayanıklı olmalıdır. Korozyonu önlemek 

için ayrıca koruyucu kaplamalar da kullanılmaktadır. Bu koruyucu kaplamalar genellikle 

altın, platin, gümüş, karbonsuz demir, titanyum, cam, bakır veya teflondan yapılmaktadır 

[70]. Hidrotermal reaksiyon kabının parçalarının şematik gösterimi Şekil 4.5’te 

gösterilmiştir.  

1 

2 

3 
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Şekil 4.5 : Hidrotermal reaksiyon kabının parçalarının şematik gösterimi [72]. 

           Hidrotermal reaksiyon sırasında kristal büyümenin aşamaları vardır. Öncelikle 

reaksiyona giren maddeler hidrotermal kapta çözdürülür. İkinci aşamada hidrotermal kap 

içerisinde bir sıcaklık gradyenti oluşur. İyonlar veya moleküler sıcaklığın düşük olduğu 

bölgeye taşınırlar ve kristal oluşturmak üzere büyürler. Üçüncü aşamada da iyonlar veya 

moleküller büyüme bölgesinde adsorbe edilir ve ayrıştırılır. Daha sonra adsorbe edilen 

malzeme büyüme bölgesine hareket eder. Son olarak da çözünmüş malzeme kristal yapıya 

geçer. Aynı yapıya sahip kristaller farklı hidrotermal reaksiyonlar altında farklı yapılar 

gösterebilir. Su hidrotermal reaksiyon içerisinde kimyasal bir bileşen olarak ya da çözücü 

sıvı olarak yer alır. Yüksek sıcaklık ve yüksek basınç altındaki hidrotermal reaksiyonda 

sıcaklık ve basınç arttıkça suyun iyonlaşma sabiti artar. Sıcaklığın artmasıyla birlikte suyun 

vizkozitesinde ve yüzey geriliminde azalma meydana gelir. Böylelikle çözelti içerisindeki 

iyon ve moleküllerin hareketliliğinde artış gözlenir. Böylece kristaller hidrotermal reaksiyon 

kabı içerisinde çok daha hızlı büyür. Ayrıca suyun dielektrik sabiti sıcaklığın artmasıyla 

birlikte ters orantılı olarak azalır ve yükselen basınçla da artar. Ancak hidrotermal reaksiyon 

anında su sıcaklıktan daha fazla etkileneceği için suyun dielektrik sabiti azalır. Bu azalış 

suyun reaksiyondaki durumunu etkiler. Ayrıca artan buhar basıncı moleküller arasındaki 

kinetik enerjiyi artırarak reaksiyonu hızlandırır. Hidrotermal reaksiyondaki suyun içerisinde 

bulunan bileşiklerin sistemdeki çözünürlüğünü artırmak için mineralizer adı verilen bazı 

maddeler eklenebilir. Bu mineralizerler bazı erime tuzları, asitler ve bazlardır. Bunlar sudaki 

çözünürlüğü artırdığı gibi mineralizerin türüne göre oluşan kristalin kalitesinde ve büyüme 

hızında da etkin bir şekilde rol oynamaktadır [72]. 
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4.3.1.2 Elektrot tasarımı 
     Elektrokimyasal eksfoliasyon sonrasında tabakalara ayrılan çözeltinin 2 nolu bölgesi   

mikro pipet yardımıyla alınarak Universal 320R marka santrifüj cihazı ile 10 saat boyunca 

9000 rpm’de santrifüj yapıldı.       

 HNO3, GF iletkenliğini ve yüzey ıslanmasını artıran bir kimyasaldır [73]. Bu yüzden 

santrifüj sonrasında dip kısmı atılıp kalan sıvıya sıvının %10’u kadar HNO3 eklendi. Daha 

sonra iki farklı mikrofiltrasyon yöntemi kullanıldı. Mikrofiltrasyon yöntemi, sıvı 

içerisindeki küçük partikülleri ayırmak için sıvının gözenek boyutları µm boyutunda olan 

farklı gözenek boyutlu filtrelerden geçirilmesi işlemidir. Sıvının filtreden daha kolay ve hızlı 

süzülmesi için eş zamanlı olarak Rocker 410 marka pompa yardımı ile vakum işlemi de 

uygulanır. HNO3 eklenen sıvı önce üzerine sırayla hızlı, orta ve yavaş akışlı filtre 

yerleştirilen nuçe hunisinden (P4); daha sonra da üzerine nitroselüloz filtre yerleştirilen nuçe 

hunisinden (P5) vakum uygulanarak süzüldü. Böylece pul pul dökülmeye uğramamış ağır 

grafit partikülleri çözeltiden ayrıldı. Nuçe hunilerinin gözenek çapları P4 için 10-16µm, P5 

için de 1-1.6 µm’dir. Süzülen sıvının pH’ı 7,2 olacak şekilde ayarlandı. Sonuç olarak nuçe 

hunisinden (P5) süzdüğümüz sıvı içerisinde yaklaşık 1 µm’den küçük boyutlu GF’ler yer 

almaktadır. Daha sonra 1,6 mm kalınlığa, 0,45 cm3 yoğunluğa, % 95’lik gözeneklilik oranına 

ve %99,9’luk saflığa sahip Ni köpükler (NF) öncelikle 13 mm çapında kesilerek 3 M HCl’ye 

10 dakika maruz bırakılmış; ardından saf suyla birkaç kere yıkanıp son kez aseton ve tekrar 

saf su ile yıkanmıştır. Yıkanan NF’ler  60 0C’de vakum etüvünde kurutulduktan sonra pH 

ayarı yapılan sıvıyla birlikte 200 ml’lik hidrotermal reaksiyon kabına aktarıldı. Kabın 

içerisinde sızdırmaz kapaklı polyphenylene liner (PPL) bir hücre bulunmaktadır. 

Hidrotermal reaksiyon 200 0C, 460 mPa basınç altında ve 36 saat boyunca Memmert marka 

vakumlu etüve konulmasıyla gerçekleştirildi. Hidrotermal reaksiyon sonrası elde edilen GF 

kaplı NF’ler saf su ile yıkanarak vakum etüvünde 60 0C’de 24 saat kurumaya bırakıldı. 

Kuruyan GF/NF’ler direkt çalışma elektrodu olarak kullanıldı. Hidrotermal reaksiyon için 

kullandığımız 200 ml hacimli paslanmaz çelik kabın bileşenleri Şekil 4.6’da görülmektedir. 
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Şekil 4.6 : a) 200 ml’lik hidrotermal  reaksiyon kabı  ve parçaları, b) Universal 320R  

marka santrifüj, c) Memmert marka fırın. 

4.3.2 Elektrokimyasal kaplama yöntemi ile süperkapasitör elektrot üretimi 

Öncelikle elektrokimyasal eksfoliasyon işlemi bölüm 4.2’de olduğu gibi 

gerçekleştirildi. Tabakalaşma gözlendikten sonra orta kısım alınarak 1/3 oranında ethanolle 

karıştırıldı. GF katmanları arasında boşluklar oluşturmak için ethanol ortamdan uzaklaşana 

kadar ultrasonik banyo içerisinde (Şekil 4.7) ultrasonikasyon işleme tabi tutuldu. 
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Şekil 4.7:  Ultrasonikasyon işlemi. 

    Ethanol ortamdan uzaklaştırıldıktan sonra GF süspansiyon çözeltisi santrifüj ve 

filtrasyon işlemlerine tabi tutuldu. Elde edilen bu çözeltinin pH’ı 1 M KOH kullanılarak 3 

olacak şekilde ayarlandı. Daha sonra 13 mm çaplı NF’ler üzerine – 2 V potansiyel altında 5, 

10 ve 60 dk’lık sürelerde Ivıum stat marka potansiyostat/galvanostatta elektrokimyasal 

olarak GF kaplanarak E-GF/NF elektrotları elde edildi. Referans elektrot olarak Harvard 

Apparatus marka düşük sızıntılı Ag/AgCl referans elektrodu ve yardımcı elektrot olarak da 

Pt elektrot kullanıldı. NF üzerinde elde edilen yapı doğrudan bir süperkapasitör elektrodu 

olarak kullanıldı. Şekil 4.8’de Ivıum stat potansiyostat/galvanostat markalı elektrokimyasal 

kaplama sistemi ve elektrokimyasal hücre verilmiştir. 

Şekil 4.8 : a) Üç elektrotlu sistemde elektrokimyasal olarak GF kaplama sistemi, b) 

Elektrokimyasal hücre. 

4.4 Elektrokimyasal Performans Testleri     

 Elektrokimyasal eksfoliasyon işlem sonucunda hidrotermal yöntemle ve 

elektrokimyasal kaplama yöntemiyle oluşturulan GF/NF elektrotların elektrokimyasal 

a) b) 
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performansları Şekil 4.9’da verilen Gamry Reference 3000 marka 

potansiyostat/galvanostat/ZRA cihazı kullanılarak belirlenmiştir.  

 

Şekil 4.9 : Gamry Reference 3000 marka  potansiyostat/galvanostat/ZRA cihazı 

4.4.1 Çevrimli voltametri (CV)       

 Çevrimli voltametri (CV) potansiyodinamik elektrokimyasal ölçüme verilen addır. 

Çevrimli voltametri bir kimyasal bileşenin veya elektrot üzerine adsorbe edilen molekülün 

elektrokimyasal özelliklerini incelemek için kullanılır [74]. Bir CV ölçümü; çalışma 

elektrodu, referans elektrot, karşı elektrot ve elektrolit çözeltisinden oluşan elektroliz 

hücresinde potansiyostat yardımıyla gerçekleştirilir. Elektrolit, oksidasyon ve indirgeme 

sırasında elektrotlara iyon sağlar [75]. Çevrimli voltametri ölçümünde potansiyel, belirlenen 

tarama hızıyla başlangıç potansiyelinden bitiş potansiyeline kadar artırılır. Daha sonra tam 

tersi yönünde aynı tarama hızıyla azaltılarak bir çevrim elde edilir. Bu döngüler istenildiği 

kadar tekrar edilebilir. Potansiyel, çalışma elektrodu ve referans elektrot arasında 

ölçülürken; akım ise çalışma elektrodu ve karşı elektrot arasında ölçülür. CV eğrisinin 

altında kalan alan hesaplanarak spesifik kapasitans değeri bulunabilir. Ya da bölüm 2.4.1’de 

verilen denklem 2.4 ve 2.5 ile de hesaplanabilir. Şekil 4.10’da bir çalışma elektrodunun 

potansiyelinin akıma karşı grafiği verilmiştir [74]. 

 



67 

 

 

Şekil 4.10 : Çevrimsel voltametri grafiği. İpc  ve İpa  tersinir reaksiyon için katodik 
ve anodik akımı; Epa ve Epc anodik ve katodik zirve potansiyellerini gösterir [74]. 

4.4.2 Galvanostatik dolma-boşalma testi (CD) 
            Galvanostatik testler çevrimsel voltametrinin deneysel olarak tersidir. Bir 

süperkapasitör; uygulanan sabit bir akım altında belirlenen iki potansiyel fark arasında 

doldurulur ve boşaltılır. Potansiyel fark zamanın bir fonksiyonu olarak grafiğe aktarılır. 

CV’dekinin aksine sabit bir akım kullanıldığı için gerçek performans hakkında daha çok 

bilgi verir. İdeal bir süperkapasitörün yük ve deşarj grafikleri simetrik olup sabit bir eğime 

sahip olmalıdır. Bazı CD grafikleri Şekil 4.11’de verilmiştir [76]. 

 

Şekil 4.11 : a) İdeal bir CD döngüsü, b) Öncesinde potansiyel düşüşü olan bir boşalma 

eğrisi, c) Elektrolit penceresini aşan aşırı yük transferi [76]. 

 

Şekil 4.11.b yüksek akımlarda meydana gelen ve ideal olmayan bir şekli göstermektedir. 
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Dolmadan boşalmaya geçerken ani potansiyel fark düşmesinden dolayı akımda adım 

değişikliği yaşanmaktadır. Bu potansiyel fark düşüşü ohmik dirençlerden 

kaynaklanmaktadır. Şekil 4.11.c’de eğimdeki düşüş elektrot ve elektrolit arasındaki yük 

transferini göstermektedir. Bu yük geçişi elektrot, elektrolit veya her ikisi üzerinde meydana 

gelen bazı reaksiyonlardan kaynaklanmış olabilir. Elektrolitte reaksiyon meydana geldiği 

zaman elektrolit bozulur ve bu da istenmeyen bir durumdur [76]. 

           İdeal bir süperkapasitörün kapasitans değeri aşağıda verilen denklemle hesaplanır. 

           
I t

C
V


=


                                                           (4.1) 

Burada 𝛥𝑡 boşalma süresi, I boşalma akımı ve  ΔV boşalma gerilimidir. 

4.4.3 Elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS)   

 Elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) korozyon analizi, absorpsiyon 

özellikleri gibi birçok elektrokimyasal davranışı incelemede uzun zamandır kullanılmasının 

yanı sıra son dönemde pillerin, yakıt hücrelerinin ve süperkapasitörlerin işleyişinin 

incelenmesinde kullanılan deneysel bir yöntemdir [77]. EIS sistemleri farklı frekanslar 

üzerinde alçak genlikli alternatif akım (AC) potansiyelleri kullanarak zamana karşı 

davranışını inceler. Bu teknik bir çalışma elektrodu, bir karşı elektrot ve referans elektrottan 

oluşmaktadır.          

 Aşağıdaki denklemde verilen OHM yasası birçok elektrik devresinde direnci 

tanımlamak için kullanılmaktadır [78].  

                                  .E I R=                                                                (4.2) 

Akım (I), potansiyel (E) ve direnç (R) arasındaki bu ilişki sadece doğru akım (DC) 

devrelerinde ve frekansın sıfır olduğu AC durumları için geçerlidir. OHM yasasının AC 

durumu için daha ayrıntılı şekli aşağıdaki denklemde verilmiştir [78]. 

                                 .E I Z=                                                                          (4.3) 

  Sadece AC devrelerinde olan empedans, elektronların hareketine karşı koymak için 

çalışır. Yani dirençle benzer görevi vardır. Empedans hem dirençlerden hem de kapasitör ve 

indüktörlerden beslenir.  Bu da onun kompleks bir sayı olarak ortaya çıkmasına neden olur 

[78]. 

                              Z R iX= +                                                                     (4.4) 
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şeklinde kartezyen formda ifade edilebilen Z  için; R empedansın reel bileşeni, X ise sanal 

kısmıdır. Polar formda  ise . i
Z Z e

=                                   (4.5)             

şeklinde ifade edilir. Burada ϕ faz farkıdır [78]. Şekil 4.12’de kompleks empedansın 

bileşenleri verilmiştir [78]. 

 

Şekil 4.12 : Kompleks empedansın bileşenleri [78]. 

Şekil 4.13’te ise potansiyel uygulanan bir hücrenin verdiği akım yanıtı ve zaman 

içerisindeki potansiyel ve akım dalgaları verilmiştir. Şekilde görüldüğü gibi iki dalga 

arasında bir faz kayması vardır. Çünkü akım ve potansiyelin frekansları aynıdır ve bir dalga 

diğerine neden olmaktadır. Faz ve genliğin zamana karşı değişimi elektronların elektrot 

yüzeyi ile nasıl bir bağ kurduğu hakkında bilgi verir [79]. 

 

Şekil 4.13 :  Potansiyel uygulanan bir hücrenin verdiği akım yanıtı  ve  zaman 
içerisindeki  potansiyel ve akım dalgaları [79]. 
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Elektrokimyasal hücrenin empedans cevabı ise bir kompleks sayının yazımına 

benzer şekilde yine reel ve sanal kısımdan oluşur. Bu da aşağıdaki gibi ifade edilebilir. 

Empedans vektörü yeniden yazılırsa 

ı ıı
Z Z iZ= +                 (4.6)  

Burada ı
Z  reel bileşen, ıı

Z sanal bileşendir. Empedansın büyüklüğü ise  

 
2 2ı ıı

Z Z Z= +      (4.7)              

ile verilir. Ayrıca faz açısı da tan
ıı

ı

Z

Z
 =        (4.8)                 

ile verilir [79]. 

EIS sonuçlarını analiz etmek için  bazı devre elemanlarına ihtiyaç duyulmaktadır. 

Farklı eşdeğer devre modelleri absorpsiyon, korozyon gibi elektron hareketliliğinin meydana 

geldiği pozisyonları biçimlemek için kullanılabilir [80]. Bunlardan bazıları Tablo 4.2’de 

verilmiştir. 

Tablo 4.2 : Devre elemanları ve empedans eşdeğerleri arasındaki ilişki. W=2πf olup f 

frekansı, R direnci, C kapasitansı, L indüktansı, i sanal sayıyı  gösterir [79]. 

Bileşen Akım ve Potansiyel Empedans 

Rezistans .E I R=  Z R=  

Bobin 
dI

E L
dt

=  . .Z iW L=  

Kapasitör 
dE

I C
dt

=  
1

. .
Z

iW C
=  

Süperkapasitörlerde spesifik kapasitans, empedans kullanılarak aşağıda verilen 

denklemle hesaplanabilir [80]. 

      
1

. .2 .
m ııC

m i f Z
=                        (4.9)  

Burada Cm spesifik kapasitansı, 𝑍"  empedansın sanal kısmını, f frekansı, m ise 

elektrottaki aktif kütleyi göstermektedir.       
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 EIS’te kullanılan en yaygın devre modeli Randles Hücresidir. Bu devre içinde 

elektrolit direnci (Rs), polarizasyon direnci (Rp) ve çift katmanlı kondansatör (Cdl) yer 

almaktadır. Bir Randles hücresi için devre şeması Şekil 4.14’de verilmiştir [79]. 

 

Şekil 4.14 : Basit bir Randles Hücre devresinin şematik gösterimi [79]. 

4.5 Yüzey Morfolojisi ve Karakterizasyonu Teknikleri     

 Bu bölümde elde edilen grafen içerikli malzemelerin yüzey morfolojisi ve 

karakterizasyonunda kullanılan teknikler incelenmiştir. 

4.5.1 Taramalı elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dağıtıcı X-ışını spektroskopisi 

(EDS veya EDX)          

 Taramalı elektron mikroskobu (SEM) görüntüsü alınacak malzeme üzerine elektron 

ışınları göndererek paralel bir şekilde tarama yapar. Daha sonra bu elektronlar malzeme ile 

etkileşime girer ve bir katot ışınlı tüpün ekranında görüntülenerek çeşitli sinyaller oluşturur.  

Böylece malzemenin yüzey morfolojisi hakkında bilgi verir [81]. Ayrıca ışınlardaki bu 

sinyaller malzemenin dış dokusu, kimyasal bileşimi ve malzemeyi oluşturan kristal yapı 

hakkında da bilgi verir. Numune üzerinde seçilen noktaların da analizi yapılabilir [82]. Bir 

SEM; elektron kaynağı, elektromanyetik lensler elektronların hareket ettiği tüp, elektron 

dedektörü, numune bölmesi ve numunelerin görüntülenmesi için bir bilgisayardan 

oluşmaktadır [81]. Çalışmalarımızda Bayburt Üniversitesi FEI Nova Nano SEM 450 marka 

SEM cihazı kullanılmıştır. Şekil 4.15’te SEM’in şematik gösterimi verilmiştir.  
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Şekil 4.15 : SEM’in şematik gösterimi [83]. 

Elektronlar malzeme ile etkileşime girdikçe ikincil elektronlar, geriye saçılan 

elektronlar ve X ışınları oluşur. Bu sinyaller görüntülenmek üzere bir dedektör tarafından 

toplanır ve bilgisayar ekranına aktarılır. Elektron demeti malzemeye çarptığında 

malzemenin yoğunluğuna göre birkaç mikron derinliğe kadar girer. Yani ikincil elektronlar 

ve X ışınları gibi bazı sinyaller malzeme içerisindeki bu etkileşme sonucunda oluşur [81]. 

Şekil 4.16’da bir elektron ışını etkileşiminin şematik gösterimi verilmiştir. 
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Şekil 4.16 : Bir elektron ışını etkileşiminin şematik gösterimi [84]. 

Enerji Dağıtıcı X-Işını Spektroskopisi (EDS veya EDX), SEM ile birlikte kullanılan 

bir elementel analiz yöntemidir. SEM’le birlikte numuneye gönderilen elektron ışınıyla 

numuneden saçılan elektronların boşlukları daha yüksek durumdaki elektronlar tarafından 

doldurulur. Bu elektronlar arasında oluşan enerji farkını ortadan kaldırmaya yönelik X 

ışınları yayılır. Yayılan X ışınlarının enerjisi numunenin karakterini analiz eder [85]. Yayılan 

X ışınlarını tespit etmek için silikon sürüklenme dedektörleri kullanılır. Dedektör ve numune 

arasındaki açı ne kadar fazla ise numunedeki her bir elementin karakterini tespit etmek o 

kadar kolay olur [86]. 

4.5.2 Transmisyon elektron mikroskobu (TEM)    

 Transmisyon elektron mikroskobunda (TEM) odaklanmış elektron ışını incelenen 

örnek üzerine düşürülür, örnekten geçen elektronlar dedektörler yardımıyla toplanır ve 

ekrana görüntü olarak yansıtılır [87]. Nano malzemelerin iç yapılarının analizi ve atomların 

görüntülenmesi için kullanılan bir tekniktir [83]. TEM; elektron kaynağı, kondenser 

mercekleri, objektif lens, ara ve projektör lensleri ve dedektörlerden oluşmaktadır.  

Çalışmalarımızda Bayburt Üniversitesi FEI TALOS F200S TEM 200 kV marka TEM cihazı 

kullanılmıştır. Şekil 4.17’de TEM’in şematik gösterimi verilmiştir. 
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Şekil 4.17 : TEM’in şematik gösterimi [83]. 

4.5.3 X-ışınları difraktometresi (XRD)       

 X ışını difraktometresi (XRD) yaygın olarak kristal yapılı malzemeleri karakterize 

etmek için kullanılan bir yöntemdir. Malzemelerin yapıları, kristal dokuları, tane büyüklüğü 

ve diğer yapısal karakteri hakkında bilgi verir. Ayrıca yapının atomik aralığının belirlenmesi 

için de kullanılır. XRD; sıvı maddeler, metaller, mineraller, polimerler, ince film 

kaplamaları, yarı iletkenler ve güneş pilleri gibi farklı malzemeleri analiz etmek için uygun 
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bir yöntemdir. XRD tek renkli bir X ışınının ve kristal yapıya sahip numunenin yapıcı 

girişimi sonucunda oluşur. Bu X ışınları bir katot tüp tarafından üretilir ve monokromatik 

radyasyon üretmesi için filtrelenir daha sonra toplanması için bir araya getirilerek numune 

üzerine gönderilir. Bir XRD; bir X ışını tüpü, bir numune tutucu ve bir X ışını dedektöründen 

meydana gelmektedir [88]. Şekil 4.18’de bir XRD’nin şematik gösterimi verilmiştir. 

 

Şekil 4.18 : XRD’nin şematik gösterimi [88]. 

               Işınların örnekle etkileşimi sonucunda olay Bragg Yasası’na uyar. 

                                    . 2 .sinn d =                                                      (4.10) 

 Denklemde n bir tamsayı, λ X ışınlarının dalga boyu, d kırınımı meydana getiren 

tabakalar arası aralık ve θ kırınım açısıdır. Bragg Yasası’nda elektromanyetik radyasyonun 

dalga boyu kırınım açısına ve tabakalar arası mesafeye bağlıdır. Kırılmaya uğrayan X ışınları 

numuneyi 2θ açısıyla tarar ve numunenin tüm bölgelerine ulaşır. Bileşiğin tanımlanabilmesi 

için kırınım piklerinin d aralıklarına dönüştürülmesi gerekmektedir. Dönüştürülen d 

aralıkları standart olarak önceden belirlenmiş referanslarla karşılaştırılarak numune 

karakterizasyonu sağlanır [88]. Şekil 4.19’da ABC üçgeninden türetilebilen Bragg 

Yasası’nın şematik gösterimi verilmiştir. 
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Şekil 4.19 : ABC üçgeninden türetilebilen Bragg Yasası’nın şematik gösterimi [89]. 

Çalışmalarımızda Rigaku Radb model difraktometre kullanılmıştır. Numunelerimiz 

CuKα (λ=1,5405 Å) ışımasında 20/dk tarama hızında ve 2-800 aralığında taranmıştır. Ayrıca 

15-400 aralığında da tarama yapılmıştır. 

4.5.4 Raman spektroskopisi         

 Raman spektroskopisinde numune üzerine moleküller ile etkileşime girmesi için tek 

renkli (monokromatik) bir lazer ışık düşürülür ve bu lazer ışık esnek olmayan saçılmaya 

uğratılır. Saçılan lazer ışınının yani radyasyonun büyük bir bölümü ortam radyasyonunun 

frekansına eşittir. Bu da Rayleigh saçılmasını verir. Gelen ve saçılan radyasyonların 

enerjilerinin ve frekanslarının farklı olduğu zaman da Raman saçılması meydana gelir. 

Raman spektrumunda gelen radyasyonun frekansı saçılan radyasyonun frekansından büyük 

olursa Stokes çizgileri; gelen radyasyonun frekansı saçılan radyasyonun frekansından küçük 

olursa anti-Stokes çizgileri oluşur. Stokes çizgilerinin yoğunluğu anti-Stokes çizgilerinin 

yoğunluğundan daha fazladır [90]. Şekil 4.20’de Stokes, anti Stokes ve Rayleigh 

saçılmalarının şematik gösterimi verilmiştir. 

 

Şekil 4.20 : Stokes, anti Stokes ve Rayleigh saçılmalarının şematik gösterimi [91]. 
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            Raman spektroskopisi üç boyutlu, iki boyutlu ve tek boyutlu karbonlu yapıların 

elektronik, optik ve fonon özelliklerinin belirlenmesinde rol oynayan önemli bir 

karakterizasyon tekniğidir [92]. Ayrıca moleküller arasındaki bağlanma ve geometrik yapıya 

ilişkin bilgiler de Raman spektroskopisi sayesinde öğrenilebilir. Raman spektrumu tek 

katmanlı GF ile grafit arasındaki ayrımı yapabilir. Raman spektroskopisinde dört katmandan 

daha az olan GF yapıların katman kalınlıkları da belirlenebilir. Raman spektrumunda G, D 

ve 2D bandı yer alır. G bandı yaklaşık 1587 cm-1 bandında bulunur. Bu bant  hibrit yapıya 

sahip karbonlu yapılar için ortaktır. D bandı 1350 cm-1 bandında bulunur ve karbonlu 

yapıdaki düzensizlikleri gösterir. sp2 yapıya sahip karbonlu malzemeler Raman 

spektrumunda 2500- 2800 cm-1 bant aralığında pik verir. Bu pik 2D bandı olarak tanımlanır. 

Bu pik G bandı ile aynı anda oluştuğunda grafitik yapıya sahip malzemelerin Raman 

imzasını gösterir. Ayrıca 2D bandı GF’deki katman sayısını belirlemek için de 

kullanılır.[93].  Dalga boylarındaki bant pozisyonu ile tabakalar arasında      

                                     WG = 1581.6 + 11/(1 + n1.6)                                          (4.11)      bağıntısı 

vardır [93]. Burada WG bant pozisyonu, n ise numunedeki katman sayısıdır. Katman sayısı 

arttıkça G bandının yoğunluğu daha düşük frekansa geçer. Şekil 4.21’de tek tabakalı GF, çift 

tabakalı GF ve grafitin Raman spektrumundaki bant konumları verilmiştir [93]. 

 

Şekil 4.21 : Katman kalınlığına bağlı olarak G bandının 532 nm’lik Raman 
spektrumundaki bant konumları [93]. 

G pikinin şiddeti arttıkça katman sayısı artar. Şekil 4.22’de tek, çift ve üç tabakalı 

GF’nin 532 nm ‘lik Raman spektrumundaki G bandı yoğunlukları verilmiştir. 
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Şekil 4.22 : 532 nm’lik Raman spektrumundaki G bant yoğunlukları [93]. 

  GF’nin katman sayısı 2D bandının G bandına oranı kullanılarak bulunabilir. Tek 

tabakalı GF’de  I2D/IG oranı 2 ve daha fazla çıkarken; ID/IG  oranının sıfır çıkması beklenir. 

Katman sayısı arttıkça I2D/IG oranı azalıp, ID/IG  oranı artmaya başlar [94]. Çok katmanlı ve 

tek katmanlı GF’ye ait Raman spektrumları şekil 4.23’te verilmiştir [95]. 

 

Şekil 4.23 : Tek ve çok tabakalı GF’nin Raman spektrumları [95]. 

Şekil 4.24’te tipik bir laboratuvar Raman cihazının şematik gösterimi, şekil 4.25’te 

ise laboratuvarımızda bulunan 532 nm’lik UniDRON marka Raman cihazı verilmiştir. 
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Şekil 4.24 : Tipik bir laboratuvar Raman spektroskopisi cihazı [96]. 

 

Şekil 4.25 : Laboratuvarımızda bulunan  532 nm’lik UniDRON marka Raman 

spektroskopisi cihazı. 
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5. ARAŞTIRMA BULGULARI VE DENEYSEL SONUÇLAR 

Bu tezde, GF içeren yapılar elde edilerek doğrudan süperkapasitör elektrodu olarak 

kullanımı hedeflenmiştir. İlk olarak düşük maliyetli ve basit bir yöntem olan elektrokimyasal 

eksfoliasyon yöntemiyle GF tabakalar elde edilmiştir. Daha sonra bu GF tabakalar 

hidrotermal yöntemle NF tabanlar üzerine kaplama yapılarak GF/NF 3D yapılar 

oluşturulmuştur. İkinci olarak ise GF tabakalar NF’ler üzerine elektrokimyasal olarak 

kaplanıp, E-GF/NF 3D yapılar oluşturulmuştur. Elde edilen E-GF/NF 3D yapılar doğrudan 

süperkapasitör elektrodu olarak kullanılmıştır. 

5.1 GF/NF Elektrotlarının Elde Edilmesi        

5.1.1 GF/NF elektrotlarının hidrotermal yöntemle elde edilmesi ve süperkapasitör 

elektrodu olarak test edilmesi        

 13 mm çapındaki NF’ler Tablo 5.1’de verilen farklı yoğunlukta GF tabakalar içeren 

çözelti içerisinde 200 0C’de ve 36 saat boyunca hidrotermal reaksiyona tabi tutularak GF/NF 

elektrotları elde edilmiştir. 

Tablo 5.1 : Farklı çözelti içerikleri kullanılarak hidrotermal yöntemle NF üzerinde 
büyütülen numuneler 

Numune 

kodu 
Çözelti İçeriği Sıcaklık Süre pH 

H-NF 
0,2 M Na2SO4 ve 

0,3 mM NaC12H25SO4 çözeltisi 200 0C 
36 

saat 
7,2 

P4-GF/NF 
Eksfoliasyon sonrası çözeltinin 2 nolu 
kısmının P4 filtresinden geçmiş kısmı 200 0C 

36 

saat 
7,2 

P5-GF/NF 

Eksfoliasyon sonrası çözeltinin 2 nolu 
kısmının önce P4 sonra da P5 filtresinden 

geçmiş kısmı 
200 0C 

36 

saat 
7,2 

 

Farklı çözelti içerikleri kullanılarak elde edilen elektrotların SEM görüntüleri Şekil 

5.1’de verilmiştir.  
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Şekil 5.1 : a-c) Boş NF’nin, d-f) H-NF elektrodunun, g-i) P4-GF/NF elektrodunun, j-l) P5-

GF/NF elektrodunun farklı büyütmelerdeki SEM görüntüleri. 

a) 

f) 

e) 

d) 

c) 

b) 
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Şekil 5.1 (devam) : a-c) Boş NF’nin, d-f) H-NF elektrodunun, g-i) P4-GF/NF 

elektrodunun, j-l) P5-GF/NF elektrodunun farklı büyütmelerdeki SEM görüntüleri. 

g) j) 

i) l) 

k) h) 
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Boş NF’lerin SEM fotoğraflarıyla (Şekil 5.1 a-c), baz çözelti içerisinde hidrotermal 

reaksiyona tabi tutulan H-NF elektrodunun SEM fotoğrafları (Şekil 5.1 d-f) 

karşılaştırıldığında, önemli oranda değiştiği ve yüzeyin tamamen poroz bir görüntüye 

dönüştüğü görülmektedir. Uzun süreli santrifüj ve vakum filtrasyon işlemlerinin uygulandığı 

çözeltilerden elde edilen P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotları için verilen SEM 

fotoğraflarına (Şekil 5.1 g-l) bakıldığında, boş NF’deki (1-3 µm) tanecikli yapı (Şekil 5.1 c) 

yerini yine poroz ve nano tanecikli yapıya bırakmıştır. Fakat P5-GF/NF elektrodu daha 

küçük tanecikleri ihtiva etmektedir. P5-GF/NF elektrodunda ayrıca katmanların daha da 

azaldığı ve daha küçük tabakaların NF üzerine tutunduğu gözlenmiştir. Ayrıca kaplamanın 

P4-GF/NF’ye göre daha homojen olduğu görülmektedir. Oluşan bu yapıların NF üzerindeki 

deformasyondan mı yoksa GF yapıdan mı olduğunu anlamak için EDX ve XRD analizleri 

yapılmıştır. Şekil 5.2’de H-NF ve P4-GF/NF elektrotlarının EDX analizleri ve EDS 

haritalaması verilmiştir. 

Şekil 5.2 : a) H-NF elektrodunun EDX analizi, b) H-NF elektrodunun EDS 

haritalaması, c) P4-GF/NF elektrodunun EDX analizi, d) P4-GF/NF elektrodunun EDS 

haritalaması. 

a) 
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Şekil 5.2 (devam) : a) H-NF elektrodunun EDX analizi, b) H-NF elektrodunun 

EDS haritalaması, c) P4-GF/NF elektrodunun EDX analizi, d) P4-GF/NF elektrodunun 

EDS haritalaması. 
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d) 
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   H-NF numunesinin EDX analizine bakıldığında Ni oranının %97,76, S oranının 

%2,24 ve C oranının %0 çıktığı görülmektedir. P4-GF/NF numunesinin EDX analizine 

bakıldığında ise Ni oranının %93,25’e düştüğü, S oranının %2,07 ve C oranının da %4,68’e 

çıktığı gözlenmiştir. Bu da GF tabakaların NF üzerine kaplandığını göstermektedir. Ayrıca 

bölüm 4.2’de verilen ekfoliasyon çözeltisinin bazı tabakalarının CHNS analizi de Tablo 

5.2’de verilmiştir. 

Tablo 5.2 : Eksfoliasyon çözeltisinin bazı tabakalarının CHNS analizi 

Numune bölgeleri %C %N %H %S 

3 nolu bölge 4,093 0 9,090 0,720 

2 nolu bölge 0,488 0 10,04 0,554 

2 nolu bölgenin P4 filtresinden 
süzülmüş kısmı 0,483 0 9,338 0,678 

2 nolu bölgenin P4+P5 filtresinden 
süzülmüş kısmı 

0,172 0 9,527 1,495 

  

Eksfoliasyon çözeltisinin yoğun olduğu (dip) 3 nolu bölgede, GF ve grafit partikülleri 

üst üste istiflendiği için C oranının yüksek çıktığı, 2 nolu bölgenin farklı gözenek çaplı 

filtrelerden geçirilen kısımlarında ise C oranının düşmesi, daha az katmanlı GF tabakaların 

oluştuğunu düşündürmektedir.       

 Ayrıca P4’ten geçen GF süspansiyonu içerisindeki GF tabakaları görüntülemek için 

TEM kullanılmıştır. 10-30 nm aralığında çapa sahip parçacıkların farklı büyütmelerdeki 

görüntüleri Şekil 5.3’te görülmektedir. Bu parçacıklar çok küçük grafitik tabakaların üst üste 

kümeleşmesinden oluşmuştur. Koyu bölgelerde daha fazla katmanlı yapılar gözlenirken açık 

renk bölgelerde ise katman sayısının azaldığı düşünülmektedir.     

 Yapılan bazı çalışmalarda da GF ve GO katmanlarının üst üste istiflenmesiyle daha 

koyu renkteki bölgelerin gözlemlenebileceği ve açık renk bölgelere gidildikçe az tabakalı 

GF’lerin yer aldığı belirtilmiştir. Ayrıca elektron kırınım desenlerinde (EDS) dış noktalardan 

daha düşük ışık yoğunluğuna sahip iç noktaların olması malzemenin polikristal olduğunu 

göstermektedir. Ancak numunemizde iç noktaların dış noktalardan daha yoğun olarak 

görünmesi süspansiyon içerisinde GF yapının oluştuğunu kanıtlar niteliktedir [97].   
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Şekil 5.3 : a-d) P4 filtresinden süzülen GF çözeltisinin farklı büyütmelerdeki TEM 
görüntüleri, e-f) Elektron kırınım desenleri. 

f) c) 

b) 

d) 

e) 

a) 
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 Boş NF, P4-GF/NF ve P5-GF/NF numunelerinin XRD eğrileri Şekil 5.4’te 

verilmiştir. Yapının büyük çoğunlukla NF’den oluşması, NF’ye ait (111), (200) ve (220) 

düzlemlerinden ileri gelen kırınım piklerinin çok ince bir tabaka halinde kaplanmış olan 

GF’ye ait olan pikleri bastırdığı düşünülmektedir. 
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Şekil 5.4 : Boş NF, P4-GF/NF ve P5-GF/NF numunelerinin XRD eğrileri. 

 P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının 0,010/dk’lık tarama hızı ile (15-400) ölçülen 

XRD spektrumu Şekil 5.5’te görülmektedir. XRD analizine bakıldığında P4-GF/NF 

elektrodunun 20-250 aralığındaki şiddeti düşük yayvan pikin rGO’ya ait olduğu ve (002) 

düzleminden ileri geldiği Bahrami vd. nin [98] yapmış oldukları çalışma ile desteklenmiştir. 
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Şekil 5.5 : P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının XRD eğrileri. 

Tablo 5.1’de verilen çözelti içerikleri kullanılarak elde edilen üç farklı elektrodun 

elektrokimyasal performansları ayrıntılı olarak test edilmiştir. H-NF, P4-GF/NF ve P5-

GF/NF elektrotlarının CV ölçümleri 1-200 mV/s tarama hızlarında ve -0,2 V ile 0,6 V 

potansiyel penceresi aralığında 6 M KOH elektroliti kullanılarak ölçülmüştür. CV eğrisinde 

anodik ve katodik piklerin görülmesi indirgenme-yükseltgenme reaksiyonu meydana 

geldiğini ve elektrotların pseudokapasitif etki gösterdiğini kanıtlamaktadır. Artan tarama 

hızı ile pik akım değerlerinde artış gözlenmiştir. Ayrıca +0,5 V’tan sonra akımdaki ani artış 

oksidasyonun başladığını göstermektedir. H-NF, P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının 

CV eğrileri Şekil 5.6’da verilmiştir. 
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Şekil 5.6 : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının 6 M KOH 

çözeltisi içerisindeki farklı tarama hızlarındaki CV eğrileri. 
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Şekil 5.6 (devam) : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının 6 

M KOH çözeltisi içerisindeki farklı tarama hızlarındaki CV eğrileri. 

H-NF, P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının ilk 10 CD eğrisi sabit 1 A/g için Şekil 

5.7’de verilmiştir. Her üç elektrot yaklaşık olarak –0,2 V ile 0, V çalışma aralığına sahipken, 

P5-GF/NF için CD süresinin kısmen daha uzun olduğu görülmüştür. Bu da bölüm 2.4.1’de 

verilen 4. ve 5. denklemdeki spesifik kapasitansın boşalma süresiyle doğru orantılı 

olmasından dolayı, spesifik kapasitansa artış olarak yansımıştır. Bu eğrilere bakıldığında 

süperkapasitör elektrotların belirgin özelliği olan testere dişlisi şekline rastlanmaktadır. Bu 

durum da elektrotlarımızın süperkapasitör özelliğe sahip olduğunu kanıtlar niteliktedir. H-

NF elektrodunun spesifik kapasitansına bakıldığında başlangıçta yaklaşık 244 F/g olduğu 

2000 CD sonrasında yaklaşık 225 F/g’a düştüğü ve kapasitansının yaklaşık %92’lik kısmını 

koruduğu, P4-GF/NF elektrodunun spesifik kapasitansına bakıldığında başlangıçta yaklaşık 

270 F/g olduğu 2000 CD sonrasında yaklaşık 250 F/g’a düştüğü, böylece kapasitansının 

yaklaşık %92’lik kısmını koruduğu gözlenmiştir. P5-GF/NF elektrodunun spesifik 

kapasitansına bakıldığında ise başlangıçta yaklaşık 280 F/g olduğu 2000 CD sonrasında 236 

F/g’a düştüğü, böylece kapasitansının %85’lik kısmını koruduğu (Şekil 5.8) gözlenmiştir. 

Bu sonuçlardan H-NF elektroduna göre P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarındaki 

kapasitans artışının GF tabakalardan geldiği düşünülmektedir. Ayrıca süperkapasitör 
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elektrodu olarak kullandığımız GF/NF elektrotlarının süperkapasitör özelliğini büyük ölçüde 

koruduğu ve elektrotlar üzerinde önemli bir deformasyon olmadığı belirlenmiştir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.7 : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının  ilk 10 CD 

eğrisi. 
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Şekil 5.7 (devam) : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının ilk 

10 CD eğrisi. 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.8 : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının spesifik 

kapasitans eğrisi. 
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Şekil 5.8 (devam) : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF süperkapasitör elektrotlarının 

spesifik kapasitans eğrisi. 
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P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının elektrokimyasal empedans spektroskopi 

çalışmaları 100 kHz ile 3 mHz aralığında yapılmıştır. CV ölçümleri ve ardışıklı 2000 CD 

döngüsü sonrasında gerçekleştirilen ölçümlerde, orta frekans bölgesindeki açının 450’den 

büyük olması elektrotlarımızın süperkapasitör özellik gösterdiğini ve 2000 CD sonrasında 

bile bu özelliğini koruduğunu göstermektedir. Ayrıca GF kaplanan elektrotların Rsı 

değerlerinde düşme gözlenmiştir (Tablo 5.3).  

Tablo 5.3 : Hidrotermal yöntemle elde edilen elektrotlar için EİS parametreleri 
Numune 

kodu 
ɵ ɵı

 Rs Rsı 

H-NF 65,820 52,800 303,3 mΩ 235,4 mΩ 

P4-GF/NF 68,200 66,60 202,9 mΩ 202,3 mΩ 

P5-GF/NF 65,290 50,700 220,5 mΩ 201,6 mΩ 

 

H-NF, P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının Nyquist eğrileri Şekil 5.9’da verilmiştir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.9 : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF elektrotlarının Nyquist eğrileri. 
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Şekil 5.9 (devam) : a) H-NF, b) P4-GF/NF, c) P5-GF/NF elektrotlarının Nyquist eğrileri. 
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P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının Raman eğrilerine bakıldığında (Şekil 5.10) 

P4-GF/NF elektrodunun ID/IG oranının 0,87,  P5-GF/NF elektrodunun ID/IG oranının ise 0,75 

olduğu görülmektedir. P5-GF/NF elektrodunun P4-GF/NF elektroduna göre ID/IG oranının 

az oluşu P5-GF/NF elektrodu üzerinde daha az tabakalı GF yapı oluştuğunu göstermektedir 

[94]. D bandı karbonlu yapıdaki düzensizlikleri gösterdiğinden P5-GF/NF elektrodunda 

1358 cm-1’de gözlenen düşük şiddetteki D piki P4-GF/NF elektroduna göre daha düzenli bir 

yapı oluştuğunu göstermektedir [93]. Ayrıca P4-GF/NF elektrodunun ID/IG  oranının 1’e 

yakın oluşu NF yapı üzerinde GO yapının oluştuğunu kanıtlar niteliktedir [68]. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.10 : P4-GF/NF ve P5-GF/NF elektrotlarının Raman eğrileri. 

Ayrıca bölüm 4.2’de verilen eksfoliasyon sonrasındaki çözelti, bekletme yapılmadan 

filtre kağıdı üzerine deneme amaçlı boya gibi sürülerek filtre kağıdı kurutulmuştur. 

Kurutulan filtre kağıdının üzerindeki GF yapının filtre kağıdı üzerinde homojen bir şekilde 

dağılmadığı ve açık-koyu bölgeler oluştuğu gözlenmiştir. Şekil 5.11’de kağıt filtre 

üzerindeki az, orta ve çok yoğun bölgelerin optik mikroskop altındaki 40X büyütmedeki 

görüntüleri verilmiştir. 
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Şekil 5.11 : GF/filtre kağıdının boyamanın yoğunluğuna göre  farklı bölgelerinin optik 

mikroskop görüntüleri(40X).  

Farklı bölgelerden kesilerek alınan parçaların Şekil 5.12’deki Raman eğrilerine 

bakıldığında az yoğun bölgedeki G pikinin 1350 cm-1, D pikinin 1565 cm-1 ve 2D pikinin 

2674 cm-1 olduğu görülmektedir. Az yoğun bölgede ID/IG oranına bakıldığında 0,13, I2D/IG  

oranının da 0,45 olduğu görülmektedir. Orta yoğun bölgede ID/IG oranının 0,34,  I2D/IG   

oranının ise  0,56; çok yoğun bölgede ise ID/IG  oranının yaklaşık 0,83, I2D/IG   oranının ise 

0,78 olduğu görülmektedir. ID/IG  oranının artmasıyla katman sayısı artmaya başladığından 

çok yoğun bölgede daha çok katmanlı, az yoğun bölgede ise daha az katmanlı GF yapıların 

oluştuğu söylenebilir [94].         

 Ayrıca çok yoğun bölgede  ID/IG  oranının 1’e yakın olması GO yapı elde edildiğini 

gösterir niteliktedir [68]. Elde edilen GF yapıların ID/IG  ve I2D/IG  oranları Tablo 5.4’te 

verilmiştir. 
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Tablo 5.4 : Kağıt filtre üzerindeki az, orta ve çok yoğun bölgelerin ID/IG  ve I2D/IG  oranları 
Numune Bölgeleri ID/IG I2D/IG 

Az yoğun 0,13 0,45 

Orta Yoğun 0,34 0,56 

Çok yoğun 0,83 0,78 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.12 : Kağıt filtre üzerindeki az, orta ve çok yoğun bölgelerin Raman eğrisi. 

5.1.2 E-GF/NF elektrotlarının elektrokimyasal kaplama yolu ile elde edilmesi ve 

süperkapasitör elektrodu olarak test edilmesi 

 Çalışmamızın bu kısmında Bölüm 4.4 ‘te ayrıntılı bir şekilde detayları verilen E-

GF/NF elektrotları için karakterizasyon ve elektrokimyasal ölçüm sonuçları verilmiştir. 

NF’ler üzerinde farklı kaplama sürelerinde (5 dk, 10 dk, 60 dk) GF kaplama işlemi 

gerçekleştirilen elektrotların kaplama sonrası SEM görüntülerine bakıldığında (Şekil 5.13) 

5 dk kaplama yapılan elektrot üzerinde daha seyrek ve az tabakalı yapılar gözlenmektedir. 

10 dk biriktirme yapılan elektrotta tabakaların daha sık ve kalınlaştığı gözlenirken, 60 dk 

biriktirme işleminde ise artık tabakaların kalınlığının iyice arttığı ve belirli bölgelerde 

kümelenmeler görüldüğü gözlenmektedir. 60 dk biriktirme yapılan elektrot üzerinde 

nanoçiçek şeklinde yapıların belirginleştiği yüksek büyütmeli SEM resimlerinden açıkça 

görülmektedir (Şekil 5.13 h-ı).  
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Şekil 5.13 : Farklı elektrokimyasal kaplama süreleri için SEM görüntüleri. 
Elektrokimyasal kaplama süreleri (a-c) 5 dk,  (d-f) 10 dk, (g-ı) 60 dk. 

a)  

b) 

c) 
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Şekil 5.13 (devam) : Farklı elektrokimyasal kaplama süreleri için SEM görüntüleri. 
Elektrokimyasal kaplama süreleri (a-c) 5 dk,  (d-f) 10 dk, (g-ı) 60 dk. 

d) 

e) 

f) 

g) 

h) 

ı) 
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Şekil 5.14’te üzerine 5 dk, 10 dk ve 60 dk boyunca elektrokimyasal kaplama 

yöntemiyle GF kaplanan NF elektrotlarının (E-GF/NF-5, E-GF/NF-10, E-GF/NF-60) XRD 

eğrilerine bakıldığında 220’ de gözlenen pikin rGO’ya ait (002) düzleminden geldiği 

görülmektedir [98]. 
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Şekil 5.14 : E-GF/NF-5, E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının XRD eğrileri. 

Elde edilen E-GF/NF elektrotlarının -0,2 V ve +0,6 V potansiyel penceresinde, 1-

200 mV/s tarama hızlarında, 6 M KOH elektroliti içerisinde CV ölçümleri 

gerçekleştirilmiştir. CV eğrilerine bakıldığında elektrotların pseudokapasitif özellik 

gösterdiği ve artan tarama hızı ile pik akım değerlerinde artış meydana geldiği gözlenmiştir 

(Şekil 5.15). 
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Şekil 5.15 : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının 6 M 

KOH çözeltisi içerisindeki farklı tarama hızlarındaki CV eğrileri. 
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Şekil 5.15 (devam) : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının 6 M 

KOH çözeltisi içerisindeki farklı tarama hızlarındaki CV eğrileri. 

E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının farklı akım değerleri için ardışıklı CD 

ölçümleri yapılmıştır. E-GF/NF-5 elektrodunun farklı akım yoğunluklarında yapılan CD 

ölçümlerinde çok düşük akımlarda bile yeterli kapasitif özellik sağlanamadığından yüksek 

akım değerleri ölçümlerine yer verilmeyip Şekil 5.16’da sadece E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-

60 elektrotlarının farklı akım yoğunluklarında 6 M KOH elektroliti içerisindeki CD eğrileri 

verilmektedir.   
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Şekil 5.16 : E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının 6 M KOH elektroliti içerisindeki 
farklı akım yoğunluklarında CD eğrileri. 
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CV ölçümleri, EIS ve akım denemelerinin ardından Şekil 5.17’de farklı akım 

yoğunluklarında alınan ilk 10 CD eğrisi görülmektedir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.17: a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının ilk 10 CD eğrisi. 
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Şekil 5.17 (devam) : a) E-GF/NF-5,  b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının ilk 10 

CD eğrisi. 

E-GF/NF-5, E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının spesifik kapasitans 

eğrilerine bakıldığında (Şekil 5.18) E-GF/NF-5 elektrodunun spesifik kapasitansının 

başlangıçta 0,5 A/g’da 18 F/g olduğu ve 2000 CD sonrasında hızlı bir düşüş yaşayarak 10 

F/g’a düştüğü görülmüştür. Bu yüzden daha yüksek akım değerlerine çıkılmamıştır. E-

GF/NF-10 elektroduna bakıldığında başlangıç spesifik kapasitansının yaklaşık 970 F/g 

olduğu 2500 CD sonrasında 600 F/g’a düştüğü ve başlangıç spesifik kapasitansının %62’lik 

kısmını koruduğu görülmüştür. E-GF/NF-60 elektroduna bakıldığında ise başlangıçta 626,7 

F/g olan spesifik kapasitansın 27 çevrim sonrasında 685,3 F/g’a yükseldiği ve 5000 CD  

sonrasında da 617,6 F/g olduğu ve başlangıç spesifik kapasitansının yaklaşık %99’unu 

koruduğu gözlenmiştir. Aslında bu üç farklı elektrot için sonuçlar değerlendirildiğinde uzun 

süreli CD ile birlikte yüzeydeki grafen tabakasının E-GF/NF-5 elektrodu için tamamen, E-

GF/NF-10 elektrodu için ise kısmen bozulduğu ve yüzeyden söküldüğü söylenebilir. Oysa 

daha kalın bir kaplamanın yer aldığı E-GF/NF-60 elektrodunda uzun süreli CD için daha 

dayanıklı ve kararlı olmuştur.  

c) 
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Şekil 5.18 : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının spesifik 

kapasitans eğrisi. 
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Şekil 5.18 (devam) : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının 
spesifik kapasitans eğrisi. 

E-GF/NF-5, E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının elektrokimyasal empedans 

spektroskopi çalışmaları 100 kHz ile 3 mHz arasında yapılmış olup hem CV ölçümleri hem 

de uzun süreli CD döngüsü sonrasında gerçekleştirilmiştir. Orta frekans bölgesinde gözlenen 

açı değerlerinin 450’den büyük olması malzememizin süperkapasitör özellik gösterdiğini ve 

uzun süreli CD sonrasında bile bu özelliğini koruduğunu göstermektedir. Ayrıca kaplama 

süresinin artmasıyla GF tabakalar üst üste istiflendikleri için Rs’de artış gözlenmiştir (Tablo 

5.5).  

           

 Tablo 5.5 : Elektrokimyasal kaplama yöntemi ile elde edilen elektrotlar için EİS 
parametreleri 

Numune kodu ɵ ɵı 
Rs Rsı 

E-GF/NF-5 80,540 70,120 184 mΩ 200,1 mΩ 

E-GF/NF-10 73,730 54,910 240,1 mΩ 237 mΩ 

E-GF/NF-60 77,750 65,460 242,1 mΩ 180,9 mΩ 
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   E-GF/NF-5, E-GF/NF-10 ve E-GF/NF-60 elektrotlarının Nyquist eğrileri Şekil 
5.19’da verilmiştir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.19 : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının Nyquist 

eğrileri. 
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Şekil 5.19 (devam) : a) E-GF/NF-5, b) E-GF/NF-10, c) E-GF/NF-60 elektrotlarının 

Nyquist eğrileri. 

Şekil 5.20’de boş NF ve farklı sürelerde elektrokimyasal kaplama yöntemiyle GF 

kaplanan elektrotların Raman eğrileri verilmiştir. 2 ve 5 dk kaplama yapılan elektrotların 

Raman piklerine bakıldığında D ve G piklerinin oluştuğu, bu da Lim vd. nin [99] 

çalışmalarında belirttikleri gibi GO yapının oluştuğunu kanıtlar niteliktedir. Ayrıca bu 

elektrotların ID/IG oranlarının 1’e yakın oluşu GO yapının oluştuğunu göstermektedir [68]. 

10, 20 ve 30 dk kaplama yapılan elektrotların Raman piklerine bakıldığında ise D ve G 

piklerinin yanında 2D (2640 cm-1) pikinin de oluştuğu gözlenmektedir. 2D pikinin yanında 

ID/IG  oranlarının da bir miktar artması rGO oluşumunu desteklemektedir [99]. Raman 

eğrisinden kaplama süresinin artmasıyla G ve D piklerinin şiddetlendiği, ancak 60 dk 

kaplamada elektrodun piklerinin şiddetinde düşme meydana geldiği gözlenmiştir. Kaplama 

süresinin uzamasıyla; bir yandan GF kaplama gerçekleşirken bir yandan da potansiyelin 

etkisiyle kaplamalarda dökülmelerin meydana gelmesi piklerdeki şiddetin düşmesine sebep 

olarak düşünülebilir. Tablo 5.6’da farklı sürelerde kaplama yapılan GF/NF elektrotlarının 

ID/IG    ve  I2D/IG    oranları verilmiştir. 
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Tablo 5.6 : Farklı sürelerde kaplama yapılan E-GF/NF elektrotlarının ID/IG    ve  I2D/IG    

oranları 
Kaplama Süreleri ID/IG I2D/IG 

2 dk 0,99 - 

5 dk 0,92 - 

10 dk 1,06 0,72 

20 dk 1,08 0,78 

30 dk 1,06 0,79 

60 dk 1,01 - 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.20 : Boş NF ve farklı sürelerde elektrokimyasal kaplama yöntemiyle GF kaplanan 
numunelerin Raman eğrileri. 
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5.2 3D GO Köpük Eldesi Yönünde Yapılan Çalışmalar 

 Kontrollü bir şekilde 5 dk, 10 dk, 20 dk, 30 dk ve 60 dk’lık sürelerde NF üzerine GF 

kaplama yapılan elektrotlardan, sadece 3D GF köpük yapıyı elde etmek için 1 M’lık FeCl3 

çözeltisi içerisinde kontrollü bir şekilde kimyasal sıyırma işlemi yapılmıştır. Elde edilen bu 

yapıların çok ince ve kırılgan olduğu gözlenmiştir. Şekil 5.21’de farklı sürelerde 

elektrokimyasal olarak kaplanarak ve 30 dk kimyasal sıyırma sonrasında elde edilen 

numunelerin görüntüleri verilmiştir. Kimyasal sıyırma işlemi yapılmış numunelerde belirli 

bir süre sonra tamamen tül şeklinde görünen yapının yok olması bu malzemelerle iş görmeyi 

zorlaştırmıştır. 30 dk kimyasal sıyırma işlemi sonrasında NF’nin tamamen yok olması ile 

birlikte GF yapının da dağıldığı düşünülmektedir. Bu nedenle 30 dk kimyasal sıyırma işlemi 

uygulanması sonucu elde edilen yapıda büyük oranda Ni giderimi yapılmış olsa bile bir 

miktar Ni kaldığından dolayı yapının GF/NF olduğu düşünülmektedir. Enerji 

uygulamalarında kullanılmak üzere optimum özelliklere sahip GF elektrotların elde edilmesi 

ileriki hedeflerimiz arasındadır. 

Şekil 5.21 : a) Farklı sürelerde kontrollü GF kaplama yapılan GF/NF elektrotları, b) 1 M 
FeCl3 çözeltisi içerisinde kimyasal sıyırmaya maruz bırakılmış GF köpük yapılar. 

5.3 3D GF/NF Yapının Nem Sensörü Olarak Uygulaması 
  GF/NF yapı 1 M’lık FeCl3 çözeltisi içerisinde 30 dk kimyasal sıyırmaya tabi 

tutulmuştur. Kütle değişimi ile, frekansın değişiminin gözlendiği kuartz kristal mikrobalans 

(QCM) sensör kullanılarak, numunenin nem tutma kapasitesi test edilmiştir. Nem ölçüm 

ünitesinin içerisinde ultra kuru hava akışını ve nemli kuru havanın akışını kontrol etmeye 

yarayan iki çıkış bulunmaktadır. Bu sayede malzemenin rezonans frekansı, frekans kayması 
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ve nem tutma kapasitesi hesaplanarak ölçülebilmektedir. Şekil 5.22’de nem ölçüm sistemi 

içerisinde kullanılan QCM sensör yapısı ve nem ölçüm sisteminin şematik gösterimi 

görülmektedir. 1 inch çaplı 5 MHZ QCM kristali aseton ve deiyonize su ile ultrasonik 

banyoda temizlenip kurutulmuştur. Daha sonra GF/NF yapı çok ince bir tabaka olarak hızlı 

yapıştırıcı ile bu kristal üzerine yapıştırılmıştır. Bütün ölçümler oda sıcaklığında yapılmıştır. 

QCM’nin rezonans frekansı QCM 200 sistemi ile ölçülmüştür. GF/NF yapı yerleştirilmiş 

QCM sensör 300 s % 5 ve ardından 300 s % 95 relatif neme tabi tutulmuştur [100]. 

 

 

 

 

Şekil 5.22 : a) QCM sensör yapısı, b) Nem ölçüm sisteminin şematik gösterimi [100]. 

 

 

a) 

b) 
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  1 M’lık FeCl3 çözeltisi içerisinde 30 dk kimyasal sıyırma işlemine maruz bırakılmış 

3D GF yapı ve  QCM üzerindeki fotoğrafları Şekil 5.23’te verilmiştir. 

Şekil 5.23 : a-b) 1 M FeCl3’te kimyasal sıyırmaya maruz bırakılmış GF/NF yapı, d-e) 

GF/NF yapının QCM üzerinde nem sensörü olarak test edilmesi. 

   QCM üzerindeki kütlenin artmasıyla rezonans frekansında düşme meydana gelir. 

Şekil 5.24’te rezonans frekansındaki değişim verilmiştir [101].  

b) 

d) c) 

a) 
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Şekil 5.24 : İletkenlik eğrisindeki rezonans frekansının değişimi [101]. 

    Nem %5’ten %95’e çıkarıldığında frekansta yaklaşık 100 Hz’lik bir değişim 

gözlenmiştir. Sensörün neme olan hızlı tepkisi Şekil 5.25’te verilmiştir. İleriki 

çalışmalarımızda GF/NF yapının nem sensörü olarak kullanımı için araştırmalarımıza 

devam edilecektir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Şekil 5.25 : 1 M FeCl3’te 30 dk kimyasal sıyırma sonrası elde edilmiş GF/NF yapının nem 
sensörü olarak zamana bağlı frekans yanıtı. 
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6. SONUÇ VE YORUM 

Teknolojik açıdan birçok üstün özelliğe sahip GF içerikli ve nanonoyapılı 

malzemelerin farklı alanlarda fonksiyonel olarak kullanılmak üzere teknolojiye aktarılması 

artık kaçınılmazdır. Bu tez kapsamında üretilen 2D ve 3D GF içerikli nanoyapılı malzemeler 

yüksek yüzey alanlı ve elektriksel iletkenliği çok iyi olan malzemeler olup enerji alanında 

süperkapasitörlerde elektrot olarak kullanımı gerçekleştirilmiştir.     

    GF üretiminde genellikle CVD yöntemi ve Hummers yöntemi kullanılmaktadır. Bu 

yöntemlerden ilki maliyetli olup düşük basınç ve pahalı inert gazları gerektiren bir 

yöntemdir. İkinci yöntem ise hem zararlı toksik maddelerin kullanımını gerektirir, hem de 

elde edilen sonuç ürün yeterince saf değildir. Bu nedenle, 2D GF yapıları elde etmek için 

atomik düzeyde saf malzeme üretimi sağlayan ve deneyimli olduğumuz elektrokimyasal 

eksfoliasyon (sıyırma) yöntemi kullanılmıştır. Elde edilen GF içerikli çözelti, sadece 

bekletilerek tabakalandırılmış, ardından farklı boyutlardaki filtrelerden geçirilerek GF 

çözeltinin saflığı ve yoğunluğu ayarlanmıştır. Saf GF içerikli çözeltiler gerek hidrotermal 

işlemlerde, gerekse elektrokimyasal işlemlerde elektrolit olarak kullanılmıştır.   

   Farklı boyutlardaki filtrelerden geçirilerek elde edilen çözelti içerisinde hidrotermal 

reaksiyona tabi tutulmuş 3D NF üzerinde, GF içerikli yapılar kaplanarak gerek SEM, EDX 

ve gerekse XRD sonuçlarıyla desteklenmiştir. Ayrıca yapılan elektrokimyasal işlemlerde 

yavaş akış filtresinden geçirilen çözeltide hidrotermal reaksiyona tabi tutulmuş P5-GF/NF 

elektrodunun maksimum 280 F/g lık spesifik kapasitansa sahip olduğu, 2000’i aşkın uzun 

süreli CD ölçümlerinin ardından, kapasitansının %85’ ini koruduğu gözlenmiştir. Sadece 

hidrotermal işlem yapılmış H-NF elektrodunda ise gözlenen maksimum spesifik kapasitans 

değeri 244 F/g dır. Elektrokimyasal spektroskopi çalışmalarında orta frekansta gözlenen açı 

değeri, bütün elektrotlar için 450’den büyük olup süperkapasitör özelliğin varlığını işaret 

eder. Ayrıca elektrot-elektrolit kontak direncinin GF içerikli numunelerde % 27-%33 

oranında daha düşük olduğu da bulunmuştur.       

  GF içerikli çözeltiden farklı sürelerde (5 dk,10 dk,60 dk) NF üzerine elektrokimyasal 

kaplama yapılan çalışmalarda, elde edilen elektrotların elektrot-elektrolit kontak direnci, 

kaplama süresinin artması ile artmıştır. Kaplama süresisinin artması ile üst üste istiflenen 

GF içerikli tabakaların direnci artırdığı düşünülmüştür. En düşük direnç 5 dk kaplama 

yapılmış E-GF/NF-5 elektrodunda elde edilmiştir. Elde edilen SEM fotoğrafları boş NF ile 

karşılaştırıldığında, süre arttıkça oluşan gözenekli yapıda, yeni çekirdeklenme bölgelerinin 

oluştuğunu göstermiştir. 10 dk’ lık kaplama ile elde edilmiş E-GF/NF-10 elektrodunda, 20 

A/g sabit akımda, maksimum 970 F/g’lık spesifik kapasitans gözlenmiştir. 2500 sürekli CD  
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sonra uygulanan akımın yüksek olması nedeniyle, başlangıç kapasitans değerinin ancak %  

62 ‘si korunabilmiştir. Daha düşük akım değerleri için kapasitans tutma veriminin çok daha 

fazla olacağı düşünülmektedir. İletkenliği daha düşük olan E-GF/NF-60 elektrodunda ise 

maksimum gözlenen kapasitans değeri 685,3 F/g iken, 5000 sürekli CD işleminden sonra 

başlangıç kapasitans değerinin % 99’ unu korumuştur.       

   Sonuç olarak gerek hidrotermal, gerekse elektrokimyasal yöntem ile GF kaplanmış 

elektrotların, süperkapasitör elektrotlarında temel sorun olan iletkenlik sorununu iyileştirdiği 

düşünülmektedir. Elektrokimyasal olarak elde edilmiş GF/NF elektrotlar, hem daha kısa 

sürede elde edilmiş hem de daha iyi süperkapasitif performansa sahiptir.    

   Ayrıca tez kapsamında oluşturulan elektrotlar, hiçbir bir organik bağlayıcı ve 

iletkenlik artırıcı kullanılmadan, doğrudan süperkapasitör elektrot olarak iş görmüştür.  

Üretilen bu yapılar enerji depolama alanında kullanılmak üzere süperkapasitör aygıtlarda, 

elektrot olarak kullanılmaya iyi birer adaydır.      

   Nanoyapılı ve yüksek yüzey alanlı üretilen GF içerikli bu yapılar, sadece 

süperkapasitör çalışmalarında değil, birçok farklı alanda kullanılma potansiyeline sahiptir. 

Nem sensörü olarak kullanımına yönelik yapılan ön çalışmamızda, nem %5’ ten %95’ e 

çıkarıldığında frekansta 100 Hz’ lik bir değişim gözlenmiştir.      

  Tez çalışmaları kapsamında olmasa da elde edilen GF içerikli çözeltinin sadece filtre 

kağıdına fırça ile sürülmesi ile, boyanın kalınlığına göre katman sayıları farklı GO ve rGO 

kağıtlar da elde edilmiştir. Bunların süperkapasitör elektrodu olarak veya sensör teknolojileri 

alanında kullanımı ileriki hedeflerimiz arasındadır. Ayrıca oluşturduğumuz elektrotların 

farklı ısıl işlem sıcaklıkları yapılarak, elektrokimyasal performanslarının da 

iyileştirilebileceği düşünülmektedir. 
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