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Bu c¢alismada, ¢inko oksit (ZnO), demir okist (Fe3sO4) nanotanecikleri rGO tabakalari
tizerine ¢oktiiriilerek rGO-Zn0O-Fe304 ve rGO-ZnO nanokompozitleri sentezlenmis ve
fotokatalitik etkinlikleri incelenmistir. Elde edilen ZnO nanotanecikleri, rGO-ZnO ve
rGO-Zn0-Fe304 nanokompozit drneklerinin XRD (X-Isin1 Kirinimi), UV-VIS (UV-VIS
Spektrofotometresi), FTIR (Fourier Déniisiimlii Kizil Otesi Spektrometresi) SEM
(Taramal1 Elektron Mikroskobu) analizleri ile karakterizasyonlar1 gerceklestirilmistir
Hazirlanan 6rneklerin, goriiniir LED 151k altinda metilen mavisi (MB) boyar maddesinin
fotokatalitik olarak bozundurulmasindaki performanslari belirlenmistir. Fotokatalitik
etkinlige, tepkime siiresinin ve kompozit bilesiminin etkileri incelenmistir. Sonug olarak
sentezlenen nanoyapilara 3 saat LED 151k uygulamasi ile metilen mavisi (MB) giderimi,
saf ZnO nanotanecikleri i¢in %47.51, rGO-ZnO nanokompoziti i¢in %74.47 ve rGO-
Fes04-Zn0O nanokompoziti i¢in %93.55 olarak belirlenmistir.
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ABSTRACT

Master Thesis
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In this study, zinc oxide (ZnO), iron oxide (FesO4) nanoparticles were deposited on rGO
layers and rGO-ZnO-Fe304 and rGO-ZnO nanocomposites were synthesized and their
photocatalytic activities were investigated. The obtained ZnO nanoparticles, rGO-ZnO
and rGO-ZnO-Fe30s nanocomposite samples were analyzed by XRD (X-Ray
Diffraction), UV-VIS (UV-VIS Spectrophotometer), The prepared samples were
characterized by FTIR (Fourier Transform Infrared Spectrometry) and SEM (Scanning
Electron Microscopy) analyses. The performances of the prepared samples in the
photocatalytic degradation of methylene blue (MB) dyestuff under visible LED light were
determined. The effects of reaction time and composite composition on photocatalytic
activity were investigated. As a result, methylene blue (MB) removal by 3 hours of LED
light treatment on the synthesized nanostructures was determined as 47.51% for pure ZnO
nanoparticles, 74.47% for rGO-ZnO nanocomposite and 93.55% for rGO-Fez04-Zn0O
nanocomposite.
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1. GIRIS

Nanoteknoloji, ¢esitli uygulama alanlarinda kullanilabilecek 6zel islevselliklere, gelismis
Ozeliklere ve belirli niteliklere sahip maddeler iiretmek icin diger bilesenlerle birlikte ya
da tek bilesenli olarak fiziksel, kimyasal ve biyolojik teknikler ve islemler kullanilarak
maddenin doniistiiriilmesi olarak tanimlanir. Nanaotanecikler, boyutu 100 nm' den kiigiik
olan pargaciklar olarak tanimlanmaktadir. Nanotanaecikler, biiyiik 6l¢iide daha biiyiik bir
yiizey alani/hacim orani ile benzersiz elektrokimyasal, optik ve termal O6zellikler
sergiledikleri i¢in yigin malzemelerden farklidir. Nanotaneciklerin bu benzersiz
ozellikleri, tarim, biyoteknoloji, kimya, iletisim, tiiketim mallari, savunma, elektronik,
enerji, cevresel iyilestirme, agir sanayiler, malzeme bilimi, tip, mikrobiyoloji, optik ve
cesitli mithendislik alanlarinda oldukca popiiler olmalarini saglamaktadir. Metaller ve
metal oksitler hem fiziksel hem de kimyasal islemler kullanilarak nanotaneciklere
dondstiiriliir. Kimyasal sentez yontemlerinde, ¢evreye zarar veren sodyum borohidrit,
hipofosfit ve hidrazin hidrat gibi toksik ve tehlikeli maddeler yogun olarak kullanilir. Bu
nedenle, nanotaneciklerin sentezi igin yetkin, uygun maliyetli ve siirdiiriilebilir bir yesil
siirecin gelistirilmesi 1ile 1ilgili caligmalar devam etmektedir. Stabil ve iyi islevli
nanotanecikler, bakteri, aktinomisetler, mantarlar, maya, viriisler ve diger mikroplar gibi
organizmalar kullanilarak iiretilebilmektedir. Bu mikroorganizmalar ¢evre dostu ve
stirdiiriilebilir Onciiler olarak hizmet eder. Bununla birlikte, kaynaklarin yerel
mevcudiyeti, sosyal uyum ve ekonomik fizibilite gibi faktorler, siirecin genel

stirdiirtilebilirligini biiyiik 6l¢tide etkiler (Mondal vd. 2020).

Metal nanotaneciklerin yani sira, metal bazli nanokompozitler de ¢esitli gevresel

uygulamalar i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir (Mondal vd. 2020).

Bu tez ¢alismasinda rGO, Fez0s ve ZnO igeren iki ve ii¢ bilesenli nanokompozitlerin
sentezi, karakterizasyonu ve atik sulardaki organik kirleticilerin fotokatalitik yontemle ile

giderimi gergeklestirilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Metal Nanotanecikler ve Nanokompozitleri

Son yillarda, nanotanecikler, nanogubuklar ve nanoteller gibi nanomalzemeler,
olaganiistii fiziksel ve kimyasal 6zeliklerinden dolay1 kapsamli bir sekilde incelenmistir.
Ozellikle, ZnO, CuO, TiO2 ve NiO gibi metal oksitlere dayali nanomalzemeler, toksik
olmamalari, bolluklari, yiiksek yiizey alanlar1 ve miikemmel kimyasal ve termal
kararliliklar1 nedeniyle 6nemli arastirmalara konu olmustur. Bu oksitler endiistriyel
islemlerde de kullanilmustir. Ozellikle, 2021 yilinda kauguk ve lastik, seramik ve cam,
ila¢ ve kozmetik, tarim, boya ve kaplamalarin endiistriyel iiretimi i¢in 106 tondan fazla
ZnO kullanilmistir. 2019 yilinda 4,75 milyar USD olan ZnO'nun biiyliyen pazariin 2026
yilina kadar 6,26 milyar USD' ye ¢ikmas1 dngoriilmektedir (Hessien 2022).

Son yillarda arastirmacilar ¢alismalarini, ZnO'nun farkli uygulamalardaki performansi,
ozellikle sentez parametrelerinin modifikasyonu, doping ve ZnO bazli nanokompozitlerin
olusturulmasi yoluyla saf ZnO'nun 6zeliklerinin kontrolii tizerine yogunlastirmiglardir.
ZnO nanokompozitlerinin karbon bazli malzemeler ve diger metal oksitlerle sentezi ve
uygulamalar1 iizerine ¢aligmalar ilgi gérmektedir. Sekil 2.1° de sentez yontemleri ve

katkilanan diger metal nanotanecikler kisaca 6zetlenmistir (Hessien 2022).
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Sekil 2.1 ZnO nanotaneciklerinin sentez yontemleri ve katkilanan bazi metaller
(Hessien 2022)

Demir oksit manyetik nanotanecikleri ve nanokompozitler hem kimyasal hem de fiziksel
benzersiz Ozelliklerinden dolayr birgok alanda uygulama icin umut vaat eden
malzemelerden biridir. Dogal olarak, demir oksit manyetik malzemeler maghemit (y-
Fe203), manyetit (Fe30as) ve hematit (a-Fe203) olmak tizere ii¢ ana tipte siniflandirilabilir.
Bu siniflandirmalar, belirli alanlarda uygulandiklarinda malzemelerin dezavantajlarini ve
avantajlarin1 tanimlamak igin kullamshdir. Ornedin, manyetit malzeme, en yiiksek
manyetik 0zeligi nedeniyle ilag salimi i¢in tibbi uygulamada yaygin olarak
kullanilmaktadir. Bu nedenle, manyetik malzemenin temel tiiriiniin belirlenmesi, farkl
tiirde uygulamalar i¢in 6nemli faktorlerden biridir. Literatiirde ayrica manyetit tlirlerinin
yani sira hematit manyetik nanomalzemeler terapi, kanser tedavisi, hipotermi tedavisi ve
ilag salim sistemlerinde yaygin olarak kullanildig1 goriilmektedir. Diger yandan,
siiperparamanyetik Ozellikleri, sensor ve biyomedikal amaglar i¢in oldukc¢a énemlidir.
Demir oksit nanotanecik tiirlerinin manyetik 6zelliklerinin karsilastirmasi ¢izelge 2.1' de
gosterilmektedir. Manyetik nanokompozit gelistirmenin temel fikri, manyetik
nanotaneciklerin ¢oklu manyetik alan yapisina sahip oldugu ve boyutlar1 nano 6lgege

indirildik¢e tek bir manyetik alan yapisina sahip olduklar1 ve manyetizmalarinin



paramanyetige donligmesine dayanir. Manyetik 6zeliklerinden dolay1 ayrigtirma kolayligi
adsorpsiyon ve kataliz alani i¢in tercih sebebi olmaktadir. Manyetik 6zellige sahip bu tiir
nanotaneciklerin  kombinasyonlar1, belirli amaglar ig¢in manyetik nanokompozit

gelistirilmesinde temel bir fikir olusturur (Fatimah vd. 2021).

Cizelge 2.1 Demir oksit nanotaneciklerin 6zelliklerinin karsilastirilmasi
(Fatimah vd. 2021)

Kimyasal Manyetik doygunluk Tanecik Curie
Demir oksit Renk o
formiil (Am%kg™) boyutu (nm) | gegisi
Gri, ~820-
Maghemit v-Fe203 60-80 + 10
Kirmizi 980
Manyetit FesO4 Siyah 92-100 +6 ~850
Gri,
Hematit a-Fe203 0.3 - ~1000
Kirmizi

Siireli yayinlarda birlikte ¢oktiirme, kimyasal buhar biriktirme (CVD), elektrokimyasal
yontem, solvotermal, mikrodalga ve mikro emiilsiyon gibi demir oksit

nanokompozitlerini sentezlemek icin ¢esitli yontemler 6zetlenmistir (Fatimah vd. 2021).

FesO4 nanotaneciklerinin kolay sentezi, sahip oldugu manyetik 6zellik, toksik olmayan
ve nihayetinde yliksek 1518a duyarli yapis1 gibi 6zellikleri nedeniyle en etkili manyetik
nanotanecik olarak kabul edilmistir. Yine de pratik uygulamada karsilasilan FesOs
pargaciklarinin hizli sarj rekombinasyonu ve aglomerasyonu gibi belirli olumsuzluklar
vardir. Bu eksiklikleri ortadan kaldirmak i¢in, Fe3sOs kompozitinin tasarlanmasi da dahil
olmak iizere ¢cok sayida teknik izlenmistir ve en avantajli olanin grafen bazli malzemelerle
kompozitlerinin hazirlanmasi oldugu bulunmustur. Polarize edilebilir gruplar iceren
grafen platformunun, Fe3Os parcaciklarimi bagladigi ve bunlarin aglomerasyonunu
engelledigi literatiirde bildirilmektedir (Mansingh vd. 2019).

Grafen, iki boyutlu bir petek yapisina sahip, sp? bagh karbon atomlarindan olusan bir tek

tabakadir. Grafen, yiiksek elektriksel ve termal iletkenlik, yiiksek mekanik mukavemet



ve optik absorpsiyon gibi benzersiz fiziksel ve kimyasal 6zelikleri nedeniyle siiper
kapasitorler, enerji depolama, spintronik, kataliz, elektronik, antimikrobiyal ve sensor
uygulamalar1 i¢in umut verici bir malzemedir. Son on yilda, Grafen oksitin (GO)
indirgenmesi, grafen iiretimi i¢in énemli ve etkili bir yol olarak biiyiik ilgi gdormiistiir.
GO, epoksi, hidroksil, karboksil ve karbonil gibi ¢esitli oksijen i¢eren fonksiyonel
gruplara sahip, onu hidrofilik yapan ve grafite kiyasla ara tabaka mesafesi genis olan
grafit tabakalarindan olusmaktadir. GO' nun indirgenmesi i¢in, termal indirgeme (termal
tavlama, mikrodalga ve foto-indirgeme gibi) ve kimyasal indirgeme (solvotermal,
hidrotermal, kimyasal reaktif indirgeme,biyosentez ve elektrokimyasal indirgeme gibi)
igeren ¢esitli yontemler kullanilir. Birgogunda asil amag sentez maliyetini diisiirmektir.
Uzun tepkime siiresi ve uzun 1sitma siireci, bildirilen yaklasimlarin 6zeliklerindendir

(Baizaee vd. 2018).

2.2 Fotokatalitik Uygulamalar

Bilim ve teknolojinin ilerlemesi ve ekonominin hizli gelisimi ile insanin yasam
standartlar1 biiylik olglide iyilesmistir. Bu sebeple ¢evre kirliligi, insanlarin yiizlesmesi
gereken Onemli bir problem haline gelmistir (Zhang vd. 2023). Son yillardaki nanotanecik
ve nanoparcacik sentezi ile ilgili ¢aligmalar, nano 6l¢ekli boyut (1-100 nm), gesitli
morfolojiler ve ylizey reaktivitesi gibi degerli 6zeliklerinden dolay1 su ve atik su aritimi
icin ¢evre dostu bir yontem olarak yaygin bir sekilde uygulanmaktadir (Abdolalian vd.
2022).

Metilen mavisi (MB), heterosiklik aromatik bir bilesiktir. Pamuk ve ylinden yapilan
tekstil ipliklerini boyamak i¢in yaygin olarak kullanilir. MB, solunmasi veya cilt ile
temast halinde son derece tehlikelidir (Saeed vd. 2022). Reaktif bir katyonik boya olarak
endiistriyel tiretimde yliksek oranda atik olarak olusur ve olusan atik su, kolayca su
kirliligine neden olabilir. Organik boyalarin endiistriyel atik sulardan aritilmasiyla ilgili
cok fazla calisma yapilmis olsa da, arastirmacilar i¢in bu boyalar1 verimli bir sekilde

uzaklastirmak hala 6nemlidir (Abdolalian vd. 2022, Chen vd. 2022, Zhang vd.2023).



Gliniimiizde, boyalarin atik sulardan uzaklastirilmas: fiziksel adsorpsiyon, biyolojik
bozunma, kataliz vb. yontemler ile ger¢eklestirilir. Kolay uygulanabilirlik, adsorpsiyon
icin metal NP cesitliligi, diisiik fiyat ve yeniden kullanilabilirlik avantajlar1 nedeniyle,
adsorpsiyon yontemi ¢ok sayida ¢alismaya konu olmus ve pratik uygulama i¢in yaygin
olarak benimsenmistir. Bununla birlikte, adsorpsiyon yontemi kirleticileri indirgeyemez
ve kirletici giderme verimliligi adsorpsiyon kapasitesi ile siirlidir. Biyobozunma
yontemi, gilivenli, kullanisli, toksik olmayan ve ikincil kirlilik olusturmayan organik
kirleticileri aritmak i¢in mikroorganizmalart kullanir, ancak bu yontem yiliksek
maliyetlere sahiptir. Son yillarda, fotokataliz ve fotoelektrokatalitik, atik sudaki organik
boyalarin bozunmasi i¢in dnemli teknolojiler haline gelmistir (Abdolalian vd. 2022, Chen

vd. 2022).

Fotokataliz, giines enerjisini kimyasal enerjiye doniistiirmek (6rnegin, suyun hidrojene
ayrilmasi ve CO2' nin mevcut hidrokarbonlara indirgenmesi) ve organik Kkirleticilerin
bozundurulmasi i¢in umut verici temiz ve yenilenebilir bir teknolojisidir (Lin vd. 2023).
Bu teknoloji, gelismekte olan, yesil ve ¢evre dostu bir teknoloji olarak, diisiik maliyeti ve
yiiksek verimliligi nedeniyle yaygin olarak kullanilmaktadir (Abdolalian vd. 2022, Chen
vd. 2022). Fotokatalitik islemde, 151k ile uyarilmis elektronlar kirleticileri par¢alamak
amaciyla fotokatalizorlin yiizeyindeki reaktanlarla tepkimeye girer (Zhang vd. 2023).
Fotokatalitik iglemin mekanizmasi, bant aralifina uyan veya onu asan UV i1s18inin
aydinlatmasindan bir enerji alarak yar1 iletken {izerinde bir elektron boslugu
olusturulmasina dayanir (Abdolalian vd. 2022). Sonu¢ olarak, organik ve inorganik
kirleticilerin oksidasyonu dogrudan bu bosluklarda gerceklesebilir ve bu bosluklar su
molekiilleri ile tepkimeye girmesi sonucu olusan serbest radikaller yoluyla hidroksil
radikalleri (OH) olusturur ve elektronlar oksijenle reaksiyona girerek oksitleyici bir tiir
olusturur. Ancak, 151k ile uyarilmis elektronlarin ve bosluklarin rekombinasyonu ve
fotokatalizoriin geri kazanilmasi ve yeniden kullanilmasi, arastirmacilar i¢in genellikle

onemli problemlerdir (Zhang vd. 2023).



2.3 Metal Nanotaneciklerin ve Nanokompozitlerinin Fotokatalitik Uygulamalari

Fotokataliz, giines 1s181in1 absorplamak ve elektron-bosluk c¢iftleri olusturmak igin
cogunlukla fotokatalizér olarak kullanan yar1 iletken nanopartikiillerin ya da
nanokompozitlerin kullanildig1 yontemdir. Bir fotokatalizor 1s18a maruz kaldiginda,
degerlik bandindaki elektron, bant araligi enerjisinden daha yiiksek olan fotonlarin
enerjisini absorplar. Elektron iletim bandi uyarilirken, valans bandinda bosluk
olusturulur. Elektron boslugu ciftleri, boya molekiillerini atik sudan ayristirmak igin
kullanildiklar1 oksidasyon ve indirgeme reaksiyonlar1 yoluyla hidroksil radikalleri (OH)
tiretir. Potansiyel yar1 iletkenler arasinda ¢inko oksit (ZnO), yaklasik 3.37 eV' lik (UV
spektral bolgesine yakin) dogrudan ve genis bant araligi, giiclii oksidasyon kabiliyeti,
yiiksek sicakliklarda kimyasal ve termal olarak c¢ok kararli olmasi gibi benzersiz
ozelikleri nedeniyle fotokatalizor olarak yaygin kullanilir. Bununla birlikte, fotokatalitik
islemlerde ZnO dahil yar1 iletkenleri kullanmanin en biiyiik dezavantaji, elektron-bosluk
ciftlerinin rekombinasyonudur ve bunlarin ¢ogu sadece UV bolgesinde 15181
absorplayabilir, bu da fotokatalizoriin verimini engeller ve boyalarin bozunmasini etkiler.
Bu nedenle, rekombinasyonu 6nlemek ve ZnO'nun fotokatalitik aktivitesini iyilestirmek
icin ZnO' da yiik tasinmasini iyilestirmek onemlidir. ZnO'nun yiik tasima 6zeliklerini
gelistirebilen birkag strateji vardir, bu stratejilerin basinda yiizey modifikasyonu, metal
katkilama ve grafen ile kompozitinin hazirlanmasi gelmektedir. Siireli yayinlarda,
ozellikle metal katkilamanin iyi fotokatalitik aktiviteler elde etmek icin etkili bir yaklasim

oldugu gosterilmistir (Srisai vd. 2022, Chen vd. 2022, Gupta vd. 2022).

Zn0O foto katalizoriin pratik uygulamalarinda diger bir sorun, ikincil kirlilige neden
olabilen, tepkime ¢ozeltilerinden ZnO  nanopargaciklarinin ~ (NP'ler)  geri
dontistiiriilmesinin zorlugudur. Bu sorunu ¢ézmek i¢in manyetik malzemeleri substrat
olarak kullanmanin etkili bir yontem olabilecegi benimsenmistir (Zhang vd. 2022).
Ferromanyetik bir malzeme olarak FesOs, birgok alandaki potansiyel yetenegi nedeniyle

arastirmacilarin giderek daha fazla ilgisini ¢cekmistir (Lei vd. 2020).

Karbon malzemeler arasinda indirgenmis grafen oksit (rGO) ideal bir 2D matristir. 106

Sem ™" lik mitkemmel bir elektriksel iletkenlige ve genis bir yiizey alanina (2630 m?g ")



sahiptir; esnek, termal ve kimyasal olarak kararlidir, bu da onu fotokatalitik
uygulamalarda kullanim i¢in iyi bir aday yapar. Yiiksek fotokatalitik performansa sahip
nanoyapilar gelistirmek icin siklikla kullanilan bir ana malzemedir. Delokalize
elektronlar, sonugta rGO bazhi fotokatalizorlerin fotokatalitik aktivitesini artiran

rekombinasyon hizini yavaslatir (Saeed vd. 2022).

2.4 Kaynak Arastirmasi

Literatiirde, bu tez ¢alismasi kapsamindaki bilesenleri igeren fotokataliz ve

fotokatalizorler lizerine yapilan ¢alismalar asagida 6zetlenmistir:

Dao vd. (2023), farkli pH degerlerinde hazirladiklar1 ¢ézeltilerde ZnO nanopartikiillerini
sentezlemiglerdir. Sentezledikleri nanotaneciklerini X-1sin1 kirinimi, taramali elektron
mikroskobu ve ultraviyole-goriiniir spektrofotometre kullanilarak karakterize etmislerdir.
ZnO katalizorleri, UV 1sinlamasi altinda metilen mavisi (MB), metilen turuncusu (MO),
kongo kirmizis1 (CR) ve rodamin B (RhB) dahil olmak {izere organik boyalarin
bozunmasina yonelik dikkate deger bir fotokatalitik verimlilik ortaya koymustur. Ayrica,
¢ozelti pH' min fotokatalitik aktivite tizerindeki etkisi de arastirilmigtir. MB, MO ve RhB'
nin bozunma oraninin pH degerlerinin artisi ile arttigi bulunmustur. Bununla birlikte, pH
degerinin diigmesiyle CR 'nin fotokatalitik bozunma verimliligi artmistir. Sonug olarak

CRi¢in %100 fotokatalitik bozunma (10 dakika, pH 4) elde etmislerdir.

Packialakshmi vd. (2023), ZnO/SnO2/indirgenmis grafen oksit nanokompozitlerinin
(ZnO/Sn0O2/rGO) organik boya kirliliginin geligsmis fotokatalitik bozunmasina etkisini
incelemislerdir. Gelistirilen {iglii nanokompozitler kristallik, 1sik ile uyarilmis yiik
tasiyicilarinin rekombinasyonu, enerji boslugu ve ylizey morfolojileri gibi tespit edilen
cesitli faktorleri iyilestirmek igin karisima rGO eklendiginde, ZnO/SnOz' nin optik bant
aralig1 enerjisi diismiis ve bu da fotokatalitik aktiviteyi gelistirmistir. Ayrica, ZnO,
ZnO/rGO, SnO2/rGO ornekleriyle karsilastirildiginda, ZnO/SnO2/rGO nanokompozitleri,
giines 15181na 120 dakika maruz kaldiktan sonra sirasiyla turuncu II (%99,8) ve reaktif

kirmizi 120 boyasmin (%97,02) yok edilmesinde yiiksek fotokatalitik etkinlik



gostermistir. Elektron deligi ¢iftlerini verimli bir sekilde ayirmayr miimkiin kilan rGO
katmanlarmin yiiksek elektron tagima ozelikleri, ZnO/SnO2/rGO nanokompozitlerinin
fotokatalitik aktivitesini yiikseltmistir. Sonuglara gore, sentezlenen ZnO/SnO2/rGO
nanokompozitleri, boya Kirleticilerinin sulu bir ekosistemden uzaklastirilmasi i¢in uygun
maliyetli bir segenek oldugunu bildirmislerdir. Calismalar, ZnO/SnO2/rGO
nanokompozitlerinin etkili fotokatalizorler oldugunu ve bir giin su kirliligini azaltmak

icin ideal malzeme olarak hizmet edebilecegini gostermistir.

Long vd. (2022), ¢evre kirliligini ¢6zmede biiylik potansiyele sahip olan yari iletken
fotokatalizorlerin, enerji tasarrufu saglayan, cevre dostu ve verimli Ozelliklerinin
oldugunu belirtmislerdir. Bu ¢alismada ZnO/CuO mikrokiireleri, sirasiyla yerinde ve iki
asamal1 yontemlerle grafen oksit (GO) ile modifiye etmislerdir. Grafen oksit iceriginin
ve hazirlama yonteminin heteroyapili mikrokiirelerin morfolojisi, yapisi ve fotokatalitik
ozellikleri tizerindeki etkilerini arastirmiglardir. Elde ettikleri sonuglara gore, yerinde
hazirlama yoluyla tek tip boyut ve yiiksek katalitik aktiviteye sahip ZnO/CuO/GO
(ZCGO) mikrokiirelerinin elde edilebilecegini gostermislerdir. GO igerigi 6 mL
oldugunda, yerinde yontemle hazirlanan kompozitler gilines 15181 altinda en 1iyi
fotokatalitik performansa sahip oldugu ve 100 dakikada rodamin B ¢ozeltisindeki boya
igeriginin %99 oraninda bozundugunu ve bozunma oran1 ZnO/CuO kompozitlerinin 1,4
kat1 oldugunu gdsterilmistir. Gémiilii GO levhas1 direnci azaltir ve 102 pA/cm? den
(ZnO/Cu0) 140 pA/cm? ye (ZCGO) yiikselterek foto akimu iyilestirir. Bu sonuglara gore,
ZCGO' nun fotokatalitik malzemeler i¢in uygun bir malzeme olabilecegini

gostermislerdir.

Ou vd. (2022), N-katkil1 ZnO/ N-katkili grafen/ N-katkili ZnO' dan (NZ/NG/NZ) olusan
sandvi¢ tipi hibrit yapisim1 oligoanilin ve grafen oksit (GO) kullanilarak c¢ozelti
reaksiyonu ve ardindan karbonizasyon yoluyla iiretmislerdir. Oligoanilin, GO
nanotabakalar1 ile m-n etkilesimine katilarak bir aralayici malzeme goérevi goriir ve
yeniden istiflenmelerini dnler. Bununla birlikte oligoanilin, Zn?* iyonlari ile koordine olur
ve karbonizasyon ile birlikte, N-katkili ZnO/grafen/ZnO kompozitinin ¢ekirdek kabuk
yapisi ile sonuglanir. Bu sandvig tipi yapi, N-katkili ZnO' nun goriiniir bir 151k tepkisi ile

daralmig bant araligina sahip oldugu ve N-katkili karbon matrisinin etkin foto-



indiiklenmis elektron-delik ayrimini kolaylastirdigi bir¢ok aktif bolge saglar. Bu
calismadaki strateji, fotokataliz veya enerji depolama i¢in bu tiir sandvig¢ yapili N katkili
metal oksit/ grafen kompozitlerini hazirlamak i¢in etkili bir yontem sunar. Bu ¢alismada
giines 1s1mas1 altinda metilen turuncusunun (MO) fotodegradasyonu, grafen, ZnO,
grafen/ZnO, NG/NZ ve NZ/NG/NZ fotokatalizorleri kullanilarak test edilmistir.
Calismada MO ¢ozeltisinin  %5.4" {iniin bozunma oranmni fotokatalizor olmadan
Olctilmiislerdir. Isiksiz kosullar altinda bir fotokatalizor olarak kompozit NZ/NG/NZ, MO
bozunma oranini %3.5' e kadar azaltabildigini belirlemislerdir. Bir fotokatalizor olarak
ZnO' nun etkin 151k tepkisini gosteren yaklasik %44.8 bozunma oranini elde etmislerdir.
Grafen/ZnO ve NG/NZ i¢in MO' nun bozunma verimliligini sirastyla %60.7 ve %69.8
olarak Olgmiislerdir. Bu gelismeyi bir elektron alicisi olarak hizmet edebilen ve
kompozitteki 1s1k ile uyarilmis elektronlarin ve deliklerin ayrilmasini iyilestirebilen
grafenin varligina atfetmislerdir. NZ/NG/NZ kompozit i¢in sirasiyla ZnO ve NG/NZ' den
yaklagik 1.78 ve 1.14 kat daha yiliksek olan %79.7 fotodegradasyon verimi elde

etmislerdir.

Zarrabi vd. (2022), su kirleticilerinin fotobozunmasinda etkili bir manyetik nanokompozit
olan ZnO-GO-Fe304’ i iki asamali bir yontem ile hazirlamis ve organik boyalarin
bozunmasi icin  fotokatalitik  aktivitesini  arastirmiglardir.  Nanokompozitin
karakterizasyonu X-Isin1 Kirinim (XRD), Alan Emisyon Taramali Elektron Mikroskobu
(FESEM), Enerji Dagilimli X-Isin1 Analizi (EDX), Gegirimli Elektron Mikroskobu
(TEM), Brunauer-Emmett-Teller (BET) Yiizey Alan1 Analizi ve Barrett- Joyner-Halenda
(BJH) Gozenek Boyutu ve Hacim Analizi, Diferansiyel yansima spektroskopisi (DRS),
Fourier Déniisiimii Kiz1l6tesi spektroskopisi (FTIR) ve Titresimli Ornek Manyetometresi
(VSM) gibi teknikler ile yapmislardir. Mezogdzenekli yapiya sahip drneklerin yiiksek
yiizey alan1 gosterdigini ve solvotermal yontemle sentezlenen ZnO-GO-Fe30; i¢in diisiik
enerji bant araligi elde edildigini bildirmislerdir. Ayrica, ultrason 1s1masinin
fotoreaksiyon i¢in mevcut yiizey alanmni, ¢ozeltinin baglangic pH’ sinin, kullanilan
fotokatalizor miktariin ve baslangi¢ boya konsantrasyonunun etkilerini incelemislerdir.
Sonug olarak bu ¢alismada 180 dakikalik siire igerisinde, metilen mavisi (MB) ve eozin
sarist (EY)’ nin fotokatalitik bozunumunu verimini sirast ile %97 ve %60 olarak

belirlemiglerdir.
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Ahmad vd. (2021), FesO4 nanopartikiillerinin foto-Fenton isleminde Fe** iyonlarinin Fe?*
iyonlarma doniisiim oranini daha da iyilestirmek igin birgok girisimde bulunuldugu
caligmalarinda, UV-goriiniir 151k tarafindan iiretilen elektron deligi ¢iftleri foto-Fenton
reaksiyonunda kullanildiginda bu sorunu ¢6zmek i¢in ZnO' yu sectiklerini belirtmislerdir.
Fe304-RGO-Zn0O' da RGO'nun ZnO ile kombinasyonu, elektron deligi ¢iftinin ZnO' da
ki dmriinii artirabildigi, bu da ZnO' dan FesO4' deki Fe®* / Fe?* redoks giftine daha yiiksek
bir serbest elektron transferi olasilig1 ile sonuglandigi belirtilmistir. Isinlama siiresi,
hidrojen peroksit dozu ve katalizor dozaj1 olmak iizere li¢ parametrenin metilen turuncusu
(MO) ve metilen mavisi (MB) foto-Fenton bozunmasi tizerindeki etkilerini aragtirmis ve
sonuglar Fe304-RGO-ZnO katalizoriinlin  kirleticileri parcalamak icin biiyiik bir

potansiyele sahip oldugunu gostermistir.

Elshypany vd. (2021), manyetit/¢inko oksit (Fe304/ZnO) nanokompozitleri, farkli
oranlarda ¢inko oksit ve demir oksit kullanilarak kat1 hal yontemiyle sentezlemislerdir.
Nanokompozitlerin yapisal, morfolojik ve optik 6zellikleri, X-1s1n1 kirinimi (XRD),
Fourier doniisiimii kizilotesi spektroskopisi (FTIR), Raman spektroskopisi, geg¢irimli
elektron mikroskobu (TEM), UV-Vis spektrumu (UV—Vis/DRS) ve fotoliiminesans
spektrofotometrisi (PL) ile analiz edilmistir. Fe304/ZnO nanokompozitlerinin
fotokatalitik aktiviteleri, farkli pH kosullarinda, baslangi¢ konsantrasyonunda ve serbest
radikaller i¢in farkli yakalama ajanlariyla (Tert-biitil alkol (TBA), p-benzokinon (BQ) ve
disodyum etilendiamintetraasetik asit (Na2-EDTA)) goriiniir 151k altinda sulu ¢ozeltide
metilen mavisinin bozunmasiyla arastirilmistir. Elde ettikleri sonuglar, manyetit
varliginda ZnO bilesiginin fotodegradasyon verimliliginin %13,5' den %88,5"' e
yiikseldigini ortaya koymustur. UV-Vis/DRS sonuglar1 goriiniir 151k altinda metilen
mavisinin yliksek fotokatalitik bozunmasini elde etmek i¢in uygulanan optimum kosullar
Fe304/Zn0O (MZ4) deneyindeki nanotaneciklerin arasindaki oran ile e /h™ arasinda yiiksek
bir stabilite ile goriiniir bolge altinda nanokompozit absorpsiyonunun arttigi

gostermektedir.
Lei vd. (2020), manyetik ayirmali Fe3O4@ZnO-RGO (RGO: indirgenmis grafen oksit)

kompoziti distik sicaklikta hidrotermal bir yontem kullanilarak elde etmis, ortalama

boyutu 200 nm olan Fe3Os nanopartikiillerini yaklasik 50 nm kalinhiginda bir ZnO
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tabakasi ile kaplayip RGO yiizeyine ¢oktiirmiislerdir. Sentezlenen Fes0s@ZnO-RGO!
nun yapisi, morfolojisi ve fotokatalitik 6zelliklerini, X-1s1n1 kirinimi (XRD), Fourier
dontistimii kizilotesi spektroskopisi (FTIR), ge¢irimli elektron mikroskobu (TEM), UV-
vis spektrumlar1 kullanilarak analiz etmisler ve foto-liiminesans spektrumlarini (PL)
incelemislerdir. Saf ZnO ve Fe304@ZnO nanoparcaciklar: ile karsilastirildiginda,
Fe304@Zn0O-RGO goriiniir 1s1kta metilen mavisi (MB) igin daha genis bir adsorpsiyon
araligina, 1iyi fotokatalitik aktiviteye ve dongiisel stabiliteye sahip oldugunu
belirlemislerdir. Ayrica, Fe3O4@ZnO-RGO' nun yapisal dzellikleri araciligiyla, gelismis
fotokatalitik 6zelliklerine yol acan elektron-delik ¢iftlerinin ayrilmasi saglanmistir. Bu
ozellikler nedeniyle, Fe304@Zn0O-RGO nanokompozitinin su Kirleticilerin aritilmasinda
biiyliik potansiyele sahip bir fotokatalizor oldugunu one siirmiislerdir. Elde edilen
Fe3s04@Zn0, Fe304-RGO, ZnO-RGO ve Fe30:@ZnO-RGO nanokompozitlerinin
metilen mavisi iizerindeki bozunma verimliligini 180 dakika sonunda sirasi ile %18.9,

%30.7, %40,2 ve %98,7 olarak belirlemislerdir.

Bu tez caligmasinda, nanoyapilarin sentezinde solvotermal yontem ve atmosferik
kosullarda, farkli sentez ortamlarinda indirgenmis grafen oksit/¢inko oksit/demir oksit
iceren ¢ok bilesenli manyetik nanokompozitler sentezlenmis ve karakterizasyonlari
gerceklestirilmistir. Farkli bilesen oranlarinda sentezlenen 6rneklerin organik boyalarin
gideriminde fotokatalitik etkinlikleri incelenerek, bulgular kendi aralarinda ve literatiir

caligmalari ile karsilastiriimistir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1 Materyal

Zn(CH3COO0)2-2H20 (¢inko asetat dihidrat) (Merck), NaOH (sodyum hidroksit) (Sigma-
Aldrich, > 98%), CH3COONa (sodyum asetat) (Merck, > 99%), GO (grafit oksit) (Grefen
Chemical Industries), FeEN3Og.9H,0O (demir (II1) nitrat nonahidrat) (Sigma-Aldrich, >
99.95%), C2HeO2 (etilen glikol) (Isolab, > 99%), C2HsO (etanol) (Isolab, > 99.9%), PVP
(polivinilpirolidon) (Sigma-Aldrich) ve deiyoniz su (DI) kullanilmstir.

3.2 Yontem

Bu tez c¢alismasi kapsaminda ZnO nanotanecikleri ve rGO-ZnO nanokompozitleri
atmosferik ortamda sentezlenmistir. Metal tuzu olarak ¢inko asetat dihidrat
(Zn(CH3C00)2:2H20) kullanilmistir.  ZnO  nanotanecikleri ve ZnO bilesenli
nanokompozitlerinin sentezinde indirgeyici ajan olarak sodyum hidroksit (NaOH)
kullanilmistir. Sentez kosullar1 90-92 °C sicakligi, pH 10-11 araligi igin denenmistir.
Fe3Os4 nanotaneciklerin ve rGO-FesOs4 nanokompozitlerin solvotermal sentezinde
indirgeyici ajan olarak etilen glikol (EG) ve sodyum asetat (CoH3NaO>) kullanilmuistir.
Metal tuzu olarak demir (111) nitrat nonahidrat (FeN3Og.9H20) kullanilmistir. Deneysel
caligsma teflon astarli paslanmaz ¢elik otoklavda, sentez kosullar1 200°C sicaklik ve 8 saat
olarak gerceklestirilmistir. rGO-Fe30s-Zn0O nanokompoziti rGO-Fe304
nanokompozitinin solvotermal {iretimi sonrasinda atmosferik ortamda yiizeylerinde ZnO
nanotanecikleri ¢oktiiriilerek iki adimda sentezlenmistir. Sentez sonrasi yikama ve
saflastirma islemleri uygulanmis. Ornekler FTIR, SEM-EDS, XRD ve UV-Vis analizleri

ile karakterize edilmistir.
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3.2.1 ZnO nanotaneciklerinin sentezi

200 mg ¢inko asetat dihidrat (Zn(CH3COO).-2H20) tuzu 90 ml DI igerisinde 10 dakikalik
sonikasyon iglemi ile ¢oziindiiriilmiistiir. Devam eden islem adimlarinda indergeyici ajan
olarak NaOH ve NHj3 kullanilmis, sentez siireleri 1 ve 2 saat olarak belirlenmis, sicakliklar
80 ve 95 °C igin ve stabilizor olarak PVP kullanilarak ZnO nanotanecikleri elde edilmis

ve fotokatalitik aktiviteleri incelenmistir. Cizelge 3.1” de ZnO NP’ lerinin sentez kosullari

verilmistir. Elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik aktivitelerine gore en iyi

sentez kosullarinin belirlenmesi hedeflenmistir. Elde edilen ZnO nanotaneciklerinin

kompozitleri hazirlanarak fotokatalitik etkinlikleri incelenmistir.

Cizelge 3.1 ZnO nanotanecikleri sentez kosullar

200 mg Cinko
Asetat Dihidrat
(Zn(CH3COO0).
-2H,0)
+

90 ml DI

Indirgeyici Ajan | pH Sicaklik | Sentez Siiresi | Stabilizér
700 uL 3 M NaOH | 11,08 95°C 2 saat
650 uL NH3 9,36 95°C 1 saat
600 pL NHs 9,42 80°C 1 saat
500 uL 0,5 M NaOH | 10,53 80°C 1 saat 450 mg PVP
4ml05MNaOH | 10,38 80 °C 1 saat 900 mg PVP

Sematik olarak Sekil 3.1’ de verilen, atmosferik kosullarda, siirekli azot akisli, geri

sogutuculu ve 450 rpm karistirma hizi olan bir sistemde gerceklestirilmistir. Sentezlenen

nanotanecikler 5 kez DI ile yikanip 11500 rpm’ de 8 dakika santrifiijlenerek

saflagtirilmistir. Sentezlenen nanotanecikler vakum etiivinde 65 °C’ de 24 saat

kurutulmustur ve sonrasinda 450 °C’ de 45 dakika kalsine edilmistir.
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Sekil 3.1 ZnO nanotanecikleri sentez deney diizenegi

3.2.2 FesO4 nanotaneciklerinin sentezi

FesOs nanotaneciklerinin sentezi solvotermal yontem ile gerceklestirilmistir. 400 mg
Fe(NO3)3.9H20 tuzu 15 ml etilen glikol igerisinde 15 dakikalik sonikasyon islemi ile
¢Oziindiiriilmistiir ve ilizerine 10 ml etilen glikol igerisinde 1 saatte ¢oziindiiriilmiis olan
sodyum asetat (CoH3NaO2) damlatilmustir. Ikili karisim 1,5 saatlik sonikasyon islemine
tabi tutulduktan sonra ilizerine 6 g iire eklenerek 30 dakika daha sonikasyona devam
edilmistir. Olusturulan karisim teflon astarli paslanmaz ¢elik otoklav igerisinde 8 saat
boyunca 200 °C sicaklikta tepkimeye tabi tutulmustur. Tepkime siiresi sonunda otoklavin
oda sicakliginda sogutularak elde edilen {iriin, sirasiyla etanol ve DI ile yikandiktan sonra
bir miknatis yardimi ile sivi kisminda ayirilip 65 °C’ de 24 saat vakum etiiviinde

kurutulmustur (Ghanbarnezhad vd. 2017, Ciplak 2020, Zhang vd. 2022).
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3.2.3 Fe304-ZnO nanokompozitlerinin sentezi

432 mg ¢inko asetat dihidrat (Zn(CH3COQ)2-2H20) tuzu 10 ml DI igerisinde ve 80 ml DI
icerisinde 50 mg FesOs ayr1 beherlerde 10 dakikalik sonikasyon islemi ile
¢Oziindiirilmistiir. Hazirlanan ¢ozeltiler birbirleri ile karistirilmis ve 2,1 mL 3 M NaOH
cOzeltisi eklenerek karistm pH degeri 11 olarak ayarlanmistir. Fez04-ZnO
nanokompozitleri 95 — 100 °C ¢ozelti sicakligi olacak sekilde yag banyosunda, 100 rpm’
de mekanik karistirict ile sabit hizda karistirilarak, geri sogutuculu bir sistemde, stirekli
azot gazi akis1 altinda 2 saat tepkime siiresi sonunda sentezlenmistir. Sentezlenen
nanokompozitler DI ile yikanip miknatis yardimi ile sivi kisimdan ayrilmistir.
Sentezlenen nanokompozitler vakum etiiviinde 65 °C de 24 saat kurutulmustur ve
sonrasinda 450 °C’ de 2 saat kalsine edilmistir (Darabi vd. 2018, Lei vd. 2020, Zhang vd.
2022).

3.2.4 rGO-Zn0O nanokompozitlerinin sentezi

Farkli sentez yontemiyle gergeklestirilen rGO-ZnO nanokompoziti i¢in yapilan
caligmalar Cizelge 3.2 de Ozetlenmistir. Sentez islemlerinde Grafit Oksit (GO) DI
igerisinde iizerine 20 pl. NH3 eklenerek 1 saatlik stire igerisinde dagitilmistir. Daha sonra
GO ¢ozeltisi iizerine stabilizor olarak kullanilmig olan polivinilpirolidon (PVP)’ un
eklenerek 2 saat boyunca sonikasyona tabi tutulmasinin ardindan yine DI igerisinde 5
dakika boyunca sonikasyona tabi tutulan ¢inko asetat dihidrat (Zn(CHsCOO),-2H20)
tuzu damla damla eklenmistir. Hazirlanan ¢6zeltilerin iizerine 400 - 2000 uL arasinda
degisen miktarlarda 0,5 M NaOH c¢ozeltisi eklenerek pH degeri 9,20 — 10,80 arasindaki
degerlere ayarlanmistir. Islemler 1 saatlik sentez siiresi boyunca farkli sicakliklar igin

gerceklestirilmistir.
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Cizelge 3.2 rGO-ZnO nanokompozitleri i¢in sentez kosullar1

Cinko asetat dihidrat GO DI
Stabilizor
(Zn(CH3CO0O0)2-2H20)| Miktar1 | Miktar1 | Sicaklik | pH
PVP (mg)
Miktar1 (mg) (mg) (ml)
200 60 90 80°C | 9.57 450
rGO-ZnO 100 25 50 80°C | 9.30 -
100 25 50 88°C |10,27 250
50 50 60 90°C | 9,81 250
25 50 60 92°C |10.80 250

Sentezler atmosferik kosullarda, siirekli azot akisli, geri sogutuculu ve 450 rpm karistirma
hizi olan bir sistemde gergeklestirilmistir. Sentezlenen nanotanecikler 4 kez DI ile yikanip
11500 rpm’ de 5 dakika santrifiijlenerek saflastirilmistir. Sentezlenen nanotanecikler
vakum etiiviinde 65 °C’ de 24 saat kurutulmustur ve sonrasinda 450 °C’ de 45 dakika

kalsine edilmistir.

3.2.5 rGO-Fe304 nanokompozitlerinin sentezi

rGO-Fes04 nanokompoziti solvotermal yontemle sentezlenmistir. Ilk olarak 50 mg grafit
oksit (GO) 15 ml etilen glikol (EG) igerisinde 1 saatlik bir sonikasyon islemiyle
dagitilmigtir. Ayr1 beherlerde 5 ml etilen glikol igerisinde 1,5 gr sodyum asetat
(C2H3NaO2) ve 5 ml etilen glikol igerisinde 400 mg demir nitrat (Fe(NO3)3.9H20)
¢Ozililmiistir. Demir nitrat ¢ozeltisi GO karisimi tizerine damlatilip 15 dakika
sonikasyonda birakilmistir. Daha sonra elde edilen ¢6zelti sodyum asetat iceren ¢ozeltinin
lizerine damla damla ilave edilmis ve 1,5 saat sonikasyonda bekletilmistir. Elde edilen
cozelti teflon astarli paslanmaz ¢elik otoklava aktarilmis ve 8 saat boyunca 200 °C

sicaklikta bekletilmistir. Bu islemin sonrasi otoklav oda sicakliginda sogutularak ulasilan
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nihai iriin, sirastyla etanol ve DI ile yikandiktan sonra bir miknatis yardimi ile sivi
kisminda ayirilip 65 °C” de 24 saat vakum etiiviinde kurutulmustur ve sonrasinda 450 °C’
de 2 saat kalsine edilmistir (Ciplak 2020). Ayni islemler demir nitrat (Fe(NO3)3.9H20)
tuzunun 100 mg olacak sekilde tekrarlanmasi ile 2 farkli rGO-FezOs nanokompozit elde

edilmistir.

3.2.6 rGO-Fe304-Zn0O nanokompozitlerinin sentezi

Oncelikle 3.2.5° de belirtildigi gibi iki farkli bilesimde sentezlenmis olan 50 mg rGO-
Fe3O4 nanokompoziti DI igerisinde dagitilmis ve lizerine 10 ml DI igerisinde sonikasyon
ile ¢ozlindiiriilmiis olan farkli miktarlardaki ¢inko asetat dihidrat (Zn(CH3COOQ).-2H20)
cozeltileri eklenmistir. Son olarak tizerine 600-4000 pL arasinda degisen miktarlarda 0,5
M NaOH ¢ozeltisi eklenen hazirlanan karigimlari pH’ 1 10-11 araliginda ayarlanmistir.
Islemler  Cizelge 3.3° de oOzetlenmistir.  Sentezlenen  rGO-Fe30s-ZnO

nanokompozitlerinin bilesen oranlar1 ve kisaltmalar1 Cizelge 3.3 de gosterilmistir.

Cizelge 3.3 Atmosferik ortamda sentezlenen rGO-Fe304-ZnO nanokompozitleri igin
sentez kosullari

) Ginko asetat dihidrat Sicaklik Stabilizor
Nanokompozit | (zZn(CHs;COO),-2H,0) | DI (ml) pH
(°C) PVP (mg)
(mg)
rGO-8Fe;04-Zn0O 50 90 95 10,20 -
rGO- rGO-8Fe304-2Zn0 100 90 95 [10,80, -
FE304-
7n0 | rGO-8Fe:04-0.5Zn0 25 90 95 10,50 -
rGO-8Fe304-4Zn0O 200 90 95 10,30 -
rGO-2Fe304-0.5Zn0O 25 60 92°C 10,15 250
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92-95 °C ¢ozelti sicakligi olacak sekilde yag banyosunda, 100 rpm’ de mekanik karistiric
ile sabit hizda karistirilarak, geri sogutuculu bir sistemde, siirekli azot gazi akisi altinda 1
saat tepkime siiresi sonunda rGO-Fe304-ZnO nanokompoziti sentezlenmistir.
Sentezlenen nanokompozitler DI ile yikandiktan sonra bir miknatis yardimi ile sivi
kisminda ayirilip 65 °C ‘de 24 saat vakum etiiviinde kurutulmustur ve sonrasinda 450 °C’

de 45 dakika kalsine edilmistir (Ciplak 2020, Dutta vd. 2022).

rGO-Fe304-Zn0 nanokompozitinin sentezlenmesinde uygulanan diger bir yontem ise tek
basamakli islem ile Teflon astarli paslanmaz celik reaktorde gergeklestirilmistir. Sirasiyla
50 mg grafit oksit 10 ml etilen glikol (EG) igerisinde (A) 1 saat sonikasyona tabi tutularak,
400 mg Fe(NOz)3.9H20 5 ml etilen glikol (EG) igerisinde (B) 15 dakika sonikasyona tabi
tutularak, 1,5381 g sodyum asetat sodyum asetat (C2HsNaOz) 5 ml etilen glikol (EG)
icerisinde (C) manyetik karistirict yardimi ile 1 saat karistirilarak, 200 mg ¢inko asetat
dihidrat (Zn(CHsCOO)2-2H20) 5 ml etilen glikol (EG) igerisinde (D) 15 dakika
sonikasyona tabi tutularak ¢o6ziindurilmis (A), (B), (C) ve (D) c¢ozeltileri
olusturulmustur. (B) ¢6zeltisi (A) ¢ozeltisinin lizerine damlatilarak 15 dakika
sonikasyona tabi tutulmus ve sonra (A+B) ¢ozeltisinin lizerine (D) ¢6zeltisi damlatilarak
tekrar 15 dakika sonikasyona tabi tutulmustur. Elde edilen (A+B+D) ¢ozeltisi (C)
¢Ozeltisinin lizerine eklenerek 1,5 saat manyetik karistirict ile karistirilmistir. Elde edilen
nihai ¢ozeltisi teflon astarli paslanmaz celik reaktoriin igerisine koyulmus ve igerisine
azot gazi gonderilmistir. 8 saat boyunca 200 °C’ de gerceklesen tepkime sonucunda
otoklav kendiliginden oda sicakliginda sogutulmus ve elde edilen {iriin, sirasiyla etanol
ve DI ile yikandiktan sonra bir miknatis yardimi ile sivi kisminda ayirilip 65 °C’ de 24

saat vakum etiiviinde kurutulmustur. Daha sonra 450 °C’ de 45 dakika kalsine edilmistir.

Tek basamakta gergeklestirilen sentez islemi farkli oranlar kullanilarak tekrarlanmistir.
15 ml etilen glikol (EG) igerisinde 1 saatte sonikasyon ile dagitilan 50 mg grafit oksit
(GO)’ in lizerine 5 mL etilen glikol (EG) igerisinde 15 dakika ¢oziindiiriilmiis olan 100
mg Fe(NO3)3.9H20 damla damla eklenmistir. Sonrasinda elde edilen karisim 15 dakika
sonikasyona tabi tutulduktan sonra iizerine 5 ml etilen glikol (EG) igerisinde
¢oziindiiriilmiis olan 100 mg ¢inko asetat dihidrat (Zn(CH3COO)2-2H20) eklenmis ve 15
dakika sonikasyona tabi tutulmustur. Elde edilmis olan karisim 5 ml etilen glikol (EG)
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icerisine 1,5381 g sodyum asetat sodyum asetat (CoHsNaO>) ilave edilmistir. Nihai
karisim 1,5 saat sonikasyon iglemine tabi tutulduktan sonra teflon astarli paslanmaz ¢elik
reaktoriin igerisine koyulmustur. 8 saat boyunca 200 °C’ de gergeklesen tepkime
sonucunda otoklav kendiliginden oda sicakliginda sogutulmus ve elde edilen firiin,
sirasiyla etanol ve DI ile yikandiktan sonra bir miknatis yardimi ile s1vi kisminda ayirilip
65 °C’ de 24 saat vakum etiiviinde kurutulmustur. Daha sonra 450 °C” de 45 dakika

kalsine edilmistir. islemler Cizelge 3.4’ de 6zetlenmistir.

Cizelge 3.4 Solvotermal yontemle sentezlenen rGO-Fe304-ZnO nanokopozitleri i¢in
sentez kosullart

Etilen
Bilesen Cinko asetat dihidrat | DEMIF nitrat nonahidrat Glikol
Oranlar1 ve | (Zn(CHsCOO)2-2H,0) (Fe(NO3)3.9H,0) (EG) | Sicaklik
Kisaltmalari Miktar1 (mg) Miktari (mg) Miktari
rGO-
mi
Fe30s- (mi)
Zn0O rGO-8Fe304-
50 400 30 95°C
47n0
rGO-2Fe304-
100 100 30 95°C
2Zn0

3.2.7 Fotokatalitik ¢calismalar

Elde edilen rGO-ZnO ve rGO-Fe304/ZnO nanoyapilarin ve ZnO nanotaneciklerinin
fotokatalitik performanslari siireli yayinlara benzer sekilde belirlenen deney kosullarina
gore incelenmistir. Bu c¢alismada hedef kirletici olarak metilen mavisi (MB)
kullanilmistir. Literatiirde katalizoriin eklenmis oldugu siispansiyonlarda adsorpsiyon -
desorpsiyon dengesinin saglanmasi igin 20 ile 120 dakikalik siirelerde sabit karistirma
altinda karanlik ortamda beklendigi, 200 ile 500 W/cm? giiciinde bir 151k kayna@
kullanildig1 bilinmektedir. Literatiirdeki ¢alismalarda katalizor miktarinin ve kompoziti

olusturan nanotaneciklerin birbirleri ile arasindaki oranin MB’ nin bozunmasi iizerinde
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etkili oldugu ve en iyi kosullarin %30 rGO ve Fe30s-ZnO oraninin 1:6 olmasi en iyi
sonucu verdigi goriilmektedir. Bununla birlikte dis katmanda bulunan ZnO miktarinin
artmasi tepkime hizini artiran fotokatalitik aktif bolgelerin artmasina neden oldugu fakat
belli bir miktardan sonrasinin MB’ nin bozunma hizin1 diigiirdiigti belirtilmistir. Bunun
nedeni daha biiyilk nanotanecik yapilarin meydana gelmesi ile agiklanmaktadir
(Choudhary vd. 2022, Elshypany vd. 2021, Zarrabi vd. 2022, Ou vd. 2022, Lei vd. 2020,
Abharya vd. 2021).

Bu ¢aligmada adsorpsiyon - desorpsiyon siiresi 45 dakika olarak belirlenmistir. Katalizor
miktar1 40 ml ¢ozelti igerisine 10 mg, kirletici igeren ¢ozelti derigimi ise 10 mg/L’ dir.
Deneyler 3 saat siire ile gergeklestirilmistir. Deney diizenegi 577 W/cm? giiciinde Led
lamba ile hazirlanmis ve mekanik karistirma hizi 300 rpm olarak ayarlanmistir. Belirli
zaman araliklarinda Eppendorf tiip icerisine alinan 800 pL Ornekler santrifiijlenerek
¢oken katalizor kismi uzaklastirilmis ve 500 puL 6rnek 2 ml DI ile karistirilarak UV-Vis

Olctimleri alinmustir.

. . Co—-C1 _ A0-A1
Giderim (%):T: v

(3.1)

Orneklerin fotokatalitik bozunmasmin verimliligi yukaridaki formiil kullanilarak
hesaplanmistir (Choudhary vd. 2022, Elshypany vd. 2021, Zarrabi vd. 2022, Ou vd. 2022,
Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).

3.3 Karakterizasyon

3.3.1 Fourier doniisiimlii kizilotesi spektroskopisi (FTIR)

Analiz islemleri Ankara Universitesi Kimya Miihendisligi biinyesindeki FTIR Shimadzu
8400 S cihazi ile yapilmistir. Potasyum bromiir (KBr) ile karistirilarak olusturulan tablet

orneklerinin analizleri 400 — 4000 cm™ araliginda gergeklestirilmistir.
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3.3.2 Taramah elektron mikroskobu - enerji dagilmh X-151m1 spektroskopisi
(SEM EDS)

Analiz islemleri ODTU Merkez Laboratuvarinda bulunan QUANTA 400F Field
Emission SEM cihazinda vasitasiyla yapilmistir. Ornekler, sentezlenip kurutulduktan
sonra ultrasonik etki ile dagitma sonucu ‘’stub’’ {izerine damlatma yapilarak

hazirlanmustir.

3.3.3 Ultraviyole ve goriiniir bolge spektroskopisi (UV-Vis)

Analizler Ankara Universitesi Kimya Miihendisligin Béliimiinde Shimadzu UV 1601
cihazinda gergeklestirilmistir. Spektrumlar 200-1100 nm araliginda elde edilmistir.

3.3.4 X-1silan difraktometresi (XRD)

Analiz islemleri Rigaku marka miniflex 600 model masaiistii toz X-1s1n1 diffraktometresi
kullanilarak gergeklestirilmistir. X 1511 kaynag: olarak Cu Ko % radiation, A = 1.54 A

kullanilmis ve cihaz ayar1 40 kV ve 15 mA olarak belirlenmistir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI

4.1 Nanoyapilarin Karakterizasyonu

Sentezlenen nanotaneciklerin ve nanokompozlterin karakterizasyonu UV-Vis, FTIR,

XRD ve SEM analizleri gerceklestirilmistir.

4.1.1 ZnO nanotaneciklerinin karakterizasyonu

ZnO nanotanecikleri  Zn(CH3COO).-2H20) tuzunun atmosferik ortamda farkh
sicakliklarda NHs ve NaOH ile indirgenmesi yoluyla elde edilmislerdir. Ayni islemler
ortamda stabilizor olarak kullanilan PVP varliginda tekrar edilmistir. Sentezlenen
nanotaneciklerin UV-Vis spektrumlarinda ZnO igin 352 ila 366 nm dalga boyunda pik
olustugu goriilmektedir. Siireli yaymnlarda, ZnO nanotaneciklerinin 200 ila 400 nm
bandinda goriiniir 15181 absorbe edebildigi ve 355, 357, 360 nm dalga boylarinda
karakteristik pik olusturdugu bilinmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur (Lei vd.
2020, Shamhari vd. 2018, Veerabhadraiah vd. 2022).

Sekil 4.1 ve 4.2°de goriilduigii lizere indirgeyici ajan olarak NaOH’ 1n kullanildigi, pH
degerinin ~11 olarak belirlendigi ve 95 °C sicaklikta 2 saatlik sentez siiresi sonucunda
elde edilen ZnO nanotanecikleri UV-Vis ve FTIR ile analiz edilmistir. UV-Vis
spekturumda goriilen 352 nm dalga boyundaki pik literatiir ile uyumlu olarak ZnO

nanotaneciklerine ait oldugu belirlenmistir.
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Sekil 4.1 95 °C’ de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis pikleri

Sekil 4.2° de, FTIR spektrumunda 424 cm™ de Zn-O bagina ait karakteristik pik ve 3456
cm™” de -OH gerilme titresimine ait pik goriilmektedir (Shamhari vd. 2018, Lei vd. 2020,
Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.2 95 °C” de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin FTIR pikleri

Sekil 4.3° de ZnO nanotaneciklerine ait XRD kirmnim deseni verilmistir. ZnO NP’ lerinin

XRD kirmim desenine gére 26=32.8 ° (100), 34.4 ° (002), 36.0 ° (101), 47.3 ° (102), 58.0
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° (110), 62.2 ° (103), 68.6 ° (112) civarinda olusan pikler ZnO NP’ ne ait karakteristik
piklerdir. Bulgular literatiir ile uyumludur (Lei vd. 2020, Feng vd. 2018, Ahamed vd.
2022, Abharya vd. 2021).
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3
8

Sekil 4.3 95 °C’ de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin XRD kirimim deseni

Sekil 4.4° de SEM goriintiilerine yer verilen ZnO nanotaneciklerinin gerceklestirilen
sentez isleminin basarili oldugunu ve ZnO nanotaneciklerinin olustugu goriilmektedir.

Elde edilen sonuglar literatiir ile uyumludur (Abharya vd. 2021, Ahamed vd. 2022).

1 pm 2um
METU CENTRAL LAB 12 METU CENTRAL LAB

Sekil 4.4 95 °C” de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin SEM goriintiileri
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Sekil 4.5 ve 4.6’da goriildigi tizere, 95 °C’ de ayni sentez yontemi kullanilan fakat
indirgeyici ajan olarak NHz kullanilarak elde edilen ZnO nanotanecikleri UV-Vis ve
FTIR ile analiz edilmistir. UV-Vis analizine gore indirgeyici ajanin degistirilmesi ile
olusan pikte 352 nm’ den 358 nm’ ye bir kayma oldugu gériilmektedir. Bu kayma elde
edilen ZnO nanotaneciklerinin partikiil boyutunda bir biiyiime ya da aglomerasyon

meydana geldigi seklinde yorumlanabilir.

358 nm

Absorbans

200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Dalga Boyu

Sekil 4.5 95 °C” de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis pikleri

Elde edilen FTIR bulgularina gore ise; sekil 4.2 ve 4.6 karsilagtirildiginda, indirgeyici
ajanin degismesi Zn-O bagma ait olan pikin 424 cm™’ den 432 cm™’ e kaymasina neden

olmustur. Mevcut diger titresimler Sekil 4.2 ile uyumludur.
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Sekil 4.6 95 °C” de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin FTIR pikleri

Sekil 4.7 ve 4.8’ de UV-Vis ve FTIR analizlerine yer verilen ZnO nanotaneciklerinin elde
edilmesinde, indirgeyici ajan olarak NH3z kullanilmig fakat islemler 80 °C’ de
gerceklestirilmigtir. Sekil 4.5 ile 4.7 karsilastirildiginda sentez sicakligindaki degisim,
ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis pikinin 358 nm’ den 362 nm’ ye kaymasina neden
olmustur. Daha diisiik sicaklikta gerceklestirilen bu sentezin olusan ZnO
nanotaneciklerinin boyutunda bir miktar biiyiimeye ya da aglomerasyona sebep oldugu

seklinde yorumlanabilir.
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Sekil 4.7 80 °C’ de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis pikleri

Sekil 4.8’ deki FTIR piklerinde goriildiigii izere NH3z kullanilarak farkli sicakliklarda
gerceklestirilen ZnO nanotaneciklerinin sentez sonuglarinda Zn-O bagina ait pikin 432
cm™® den 424 cm™’ e dogru bir kayma oldugu goriilmiistiir. Bu sonuglar Sekil 4.2 de

verilmis olan FTIR analizi ile uyum gostermektedir.
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Sekil 4.8 80 °C” de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin FTIR pikleri

Uygun sicakligin 80 °C olarak ve indirgeyici ajanin NaOH olarak belirlenmesinin

ardindan, ortamda meydana gelebilecek aglomerasyonun engellenmesi i¢in ortama 450
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mg PVP eklenerek elde edilmis olan ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis ve FTIR analizleri
sekil 4.9 ve 4.10° da verilmistir. Sekil 4.11 ve 4.12” de ise sentez ortamina PVP miktari
iki katina ¢ikarilip 900 mg eklenerek elde edilen ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis ve FTIR
analizleri goriilmektedir. Sekil 4.9 ve 4.11 UV-Vis analiz ve sekil 4.10 ve 4.12 FTIR
analiz sonuclarina gore ortama eklenen PVP ve eklenen PVP miktarinin artisina gore
ZnO’ in karakteristik piklerinde kaymalarin oldugu goriilmektedir. Bu kaymalar sentez
sicakliginin 80 °C olarak belirlenmesi sonucu aglomerasyon meydana geldigi veya
partikiil boyutunda bir artisa sebep oldugu seklinde yorumlanabilirken, ortama eklenen
PVP’ nin bu sentez kosullarinda bu durumun 6niine gegemedigi ancak PVP miktarinin 2

katina ¢ikarilmasi kismen iyilestirdigi seklinde yorumlanmustir.
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Sekil 4.9 80 °C’ de NaOH ile 450 mg PVP kullanilarak elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin UV-Vis pikleri

Sekil 4.10° da goriildiigii iizere, spektrumda 486 cm™ Zn-O bagna ait karakteristik pik,
3448 cm™ de -OH gerilme titresimlerine ait pik literatiir ile uyumlu olarak belirlenmistir
(Shambhari vd. 2018, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.10 80 °C’ de NaOH ile 450 mg PVP kullanilarak elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin FTIR pikleri
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Sekil 4.11 80 °C’ de NaOH ile 900 mg PVP kullanilarak elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin UV-Vis pikleri

Sekil 4.10° da elde edilen FTIR verilerinin Sekil 4.12 ile uyum sagladigi goriilmektedir.
486 cm™ Zn-O bagina ait karakteristik pik, 3448 cm™’ de -OH gerilme titresimlerine ait
pik literatiir ile uyumlu olarak belirlenmistir (Shamhari vd. 2018, Lei vd. 2020, Abharya
vd. 2021).
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Sekil 4.12 80 °C’ de NaOH ile 900 mg PVP kullanilarak elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin FTIR pikleri

4.1.2 Fe3O4 nanotaneciklerinin karakterizasyonu

Sekil 4.13* de UV-Vis spektrumu verilen FesO4 nanotanecikleri Fe(NO3)sz tuzunun etilen
glikol ile solvotermal yontemle 8 saatte indirgenmesiyle elde edilmistir. Fe3Os
nanopartikiilleri 200 - 800 nm dalga boyu araliginda goriiniir 15181 absorbe etmektedir ve
elde edilen bulgular literatiir ile uyumludur (Ciplak 2020).
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Sekil 4.13 Fe304 nanopartikiillerinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.14° de sentezlenen Fe3O4 nanotaneciklerinin FTIR spektrumu goriilmektedir. 586
cm™' de Fe-O bagina ait karakteristik pik ve 3456 cm™ de -OH gerilme titresimlerine ait
pik gozlemlenmistir (Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.14 Fe3O4 nanopartikiillerinin FTIR spektrumu
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4.1.3 Fe3O4 - ZnO nanoyapilariin karakterizasyonu

Sekil 4.15” de ZnO ve Fe304 - ZnO nanoyapilarinin UV- Vis spektrumlari verilmistir.
Fe304 - ZnO nanotanecikleri, Zn(CH3COO),-2H20) tuzunun atmosferik ortamda NaOH
ile 6nceden solvotermal yontem ile sentezlenen Fe3Os metal oksit nanotaneciklerinin
tizerine indirgenmesi yoluyla elde edilmislerdir. Fe3O4 - ZnO nanopartikiillerinin UV-Vis
Ol¢timii 6l¢iimii ile ZnO’ e ait olan 352 nm’ deki pik kompozitli yapida 366 nm” ye dogru
bir kayma géstermistir. Bunun nedeni olarak yapiya katilan manyetik metal oksit ile ZnO’
in etkilesiminin neden oldugu diistiniilmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur (Lei vd.

2020, Elshypany vd. 2021).
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Sekil 4.15 Fe30O4 - ZnO nanoyapilarinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.16” da saf ZnO ve Fe304 - ZnO nanopartikiillerinin FTIR spektrumlart verilmis
ve bulgularn literatiir ile uyumlu oldugu gériilmiistiir. 424 cm™’de Zn-O bagina, 516 cm®
1> de Fe-O bagna ait pikler gozlenmistir. 3456 cm™ de -OH gerilme titresimi
goriilmektedir (Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.16 Fe3O4 - ZnO nanopartikiillerinin FTIR spektrumu

4.1.4 rGO - ZnO nanokompozitlerinin karakterizasyonu

rGO - ZnO nanokompoziti Zn(CH3COO).-2H>0) tuzunun atmosferik ortamda NaOH ile
rGO nanoyapilarinin iizerine indirgenmesi yoluyla 1 saatlik sentez islemi sonucunda elde
edilmiglerdir. Bu sentez kosullart farkli Zn(CHsCOO)2-2H20) tuz, GO miktarlari,

sicakliklar ve ortama eklenen PVP miktarlari ile tekrarlanmistir.

Sekil 4.17 ve Sekil 4.18” de sirasiyla elde edilen rGO - ZnO nanokompozitinin UV-Vis
ve FTIR spektrumlari verilmistir. Sentezlenen rGO-ZnO nanokompoziti 90 ml DI
icerisinde 1 saat boyunca 20 pL. NHs eklenerek sonikasyon ile dagitilmig olan 60 mg GO
tizerine 450 mg PVP ilave edilerek hazirlanmis olan karigimin igerisine 200 mg
Zn(CH3C00),-2H20) tuzunun eklenmesi ile edilmistir. Indirgeme islemi 80°C’ de
gerceklestirilmistir. Bulgular literatiir ile uyumludur. Saf ZnO nanotaneciklerinin UV-Vis
6l¢limii sonucunda ZnO ya atfedilebilecek olan 352 nm’ deki pik kompozitli yapida 364
nm’ ye dogru bir kayma gdstermistir. Buna sebep olarak yapiya katilan rGO’ nun neden
oldugu disiiniilmektedir. Goriiniir bolgede rGO-ZnO nanokompozitinin absorbans
degerlerinin saf ZnO ile karsilastirildiginda 6nemli 6l¢iide artis gosterdigi saptanmistir.

Yapiya dahil edilen grafen nanotabakalarinin ZnO nanotanecikleri ile arasindaki sinerjik
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etki nedeniyle 200 - 800 nm araliginda goriiniir 15181 giiglii sekilde absorplama yetenegi
belirlenmistir (Lei vd. 2020, Dutta vd. 2022).
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Sekil 4.17 200 mg Zn(CH3COO),:2H20) tuzu, 60 mg GO,80°C ve 450 mg PVP
varhiginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.18° de verilen spektrumda Zn-O bagina ait pik 486 cm™’de goriilmektedir. Ayrica,
-OH gerilme titresimi (3456 cm™), CH2 gerilme titresimleri (2870 cm™ ve 2931cm™),
karbonil grubu C = O zincir titresimi (1651 cm™), C = C zincir titresimi (1543 cm™) ve C
- O epoksi grubu gerilme titresimi (933 cm™) goriilmektedir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020,
Abharya vd. 2021, Zarrabi vd. 2022).
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Sekil 4.18 200 mg Zn(CHsCOO)2:2H0) tuzu, 60 mg GO,80°C ve 450 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin FTIR spektrumu

35



Ayni sentez islemleri 50 ml DI igerisinde 1 saat boyunca 15 uL. NH3 eklenerek sonikasyon
ile dagitilmis olan 25 mg GO {izerine 100 mg Zn(CH3COO)2-2H,0) tuzunun eklenmesi
ile tekrarlanmistir. Indirgeme islemi 80°C° de gercgeklestirilmistir. Elde edilen
nanoyapilarin karakterizasyonu Sekil 4.19 ve Sekil 4.20° de goriildiigii gibi sirasiyla UV-
Visve FTIR analizleri ile gergeklestirilmistir. 266 nm’de C — C baglarinin n— ©n* gegisine
ait pik goriilmektedir. Elde edilen rGO-ZnO nanoyapilarinin UV-Vis spektrumunda ZnO
nanotaneciklerine ait karakteristik pikler gozlenmemistir. ZnO nanoyapilarinin varligi

FTIR analizi ile tespit edilmistir.
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Sekil 4.19 100 mg Zn(CHsCOO)2-2H20) tuzu, 25 mg GO, 80°C’ de sentezlenen rGO -
ZnO nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.20° de goriildiigii iizere, spektrumda 478 cm™ Zn — O bagina ait karakteristik pik
goriilmektedir. Ayrica, C = C zincir titresimi (1573 cm™), C - O epoksi grubu gerilme

titresimi (941 cm™) goriilmektedir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021, Zarrabi
vd. 2022).
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Sekil 4.20 100 mg Zn(CHsCOO0)2-2H20) tuzu, 25 mg GO, 80°C’ de sentezlenen rGO -
ZnO nanokompozitinin FTIR spektrumu

100 mg Zn(CH3COOQO),-2H20) tuzunun, 50 ml DI igerisinde dagitilmis 25 mg GO {izerine
88°C’ de 250 mg PVP varhiginda eklenmesi ile elde edilen rGO-ZnO nanokompozitine
ait UV-Vis ve FTIR spektrumlart Sekil 4.21 ve Sekil 4.22° de goriilmektedir. Elde edilen
kompozit igerisindeki ZnO nanotanecikleri kompozit i¢erisinde UV-Vis analizi ile tespit
edilememistir. Ancak Sekil 4.22° deki FTIR analizinde ZnO nanotaneciklerinin varlig

belirlenmis olup literatiir ile desteklenmistir.
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Sekil 4.21 100 mg Zn(CH3COOQO).-2H0) tuzu, 25 mg GO, 88°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin UV-Vis spektrumu
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Sekil 4.22° de verilen FTIR spektrumuna gore elde edilen ZnO (Sekil 4.2) ve rGO - ZnO
nanoyapilar1 i¢in Zn — O bagina ait pikler karsilastirildiklarinda birbirleri ile uyumlu
oldugu goriilmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur ve Zn — O bagna ait pik 486 cm’
Lde, C = C zincir titresimi 1573 cm™” de, C - O epoksi grubu gerilme titresimi 925 cm™’
de goriilmektedir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021, Zarrabi vd. 2022).

Zn-0 486 cm!
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Sekil 4.22 100 mg Zn(CHsCOO),-2H,0) tuzu, 25 mg GO, 88°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin FTIR spektrumu

50 mg Zn(CH3COO0)2:2H20) tuzunun, 60 ml DI i¢erisinde dagitilmis 50 mg GO {izerine
90°C’ de 250 mg PVP varliginda eklenmesi ile elde edilen rGO-ZnO nanokompozitene
ait Uv-Vis ve FTIR spektrumlart Sekil 4.23 ve Sekil 4.24” de goriilmektedir. Elde edilen
rGO-ZnO nanoyapilarinin UV-Vis spektrumunda 270 nm’ de C — C baglarinin n— w*

gecisine ait pik goriilmektedir.
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Sekil 4.23 50 mg Zn(CH3COOQ),-2H20) tuzu, 50 mg GO, 90°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.24° de verilen FTIR spektrumunda, elde edilen rGO — ZnO nanokompozitinde

literatiir ile uyumlu olarak Zn — O bagina ait pik 486 cm™°de, C = C zincir titresimine ait

pik 1573 cm™* de, C — O epoksi grubu gerilme titresimine ait pik ise 933 cm™ de
goriilmektedir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021, Zarrabi vd. 2022).
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Sekil 4.24 50 mg Zn(CH3COO)2-2H20) tuzu, 50 mg GO, 90°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin FTIR spektrumu

Sekil 4.25° de verilen SEM goriintiilerinde rGO tabakalarinin yiizeylerinin ZnO

nanotanecikleri ile kaplandig1 goriilebilmektedir. Elde edilen bulgular literatiir ile uyum

saglamaktadir (Abharya vd. 2021, Ahamed vd. 2022).
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Sekil 4.25 50 mg Zn(CHzCOOQ),-2H20) tuzu, 50 mg GO, 90°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin SEM goriintiileri

25 mg Zn(CH3COQO),-2H20) tuzunun, 60 ml DI igerisinde dagitilmis 50 mg GO iizerine
92°C” de 250 mg PVP varliginda eklenmesi ile elde edilen rGO-ZnO nanokompozitine
ait Uv-Vis ve FTIR spektrumlart Sekil 4.26 ve Sekil 4.27° de goriilmektedir. Elde edilen
nanokompozit i¢erisindeki ZnO nanotanecikleri bilesime eklenen Zn(CH3COO),-2H-0)
tuzunun azalmasiyla Sekil 4.26° da verilen UV-Vis analiz sonucunda ZnO

nanotaneciklerinin karakteristik piki goriilememistir.
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Sekil 4.26 25 mg Zn(CH3COO).-2H20) tuzu, 50 mg GO, 92°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin UV-Vis spektrumu
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Sekil 4.27” de rGO — ZnO nanoyapisi i¢in verilen FTIR spektrumu ve ZnO igin Sekil 4.2
de verilen FTIR spektrumu karsilastirildiklarinda Zn — O bagina ait piklerin birbirleri ile
uyumlu oldugu goriilmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur ve Zn — O bagina ait pik
462 cm™’de, C = C zincir titresimi 1573 cm™’ de, C - O epoksi grubu gerilme titresimi
1049 cm™’ de goriilmektedir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021, Zarrabi vd.
2022).
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Sekil 4.27 25 mg Zn(CH3COO),-2H20) tuzu, 50 mg GO, 92°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin FTIR spektrumu

Sekil 4.28° de SEM goriintiilerine yer verilen rGO-ZnO nanokompozitinin bagarilt
sekilde sentezlendigi goriilmektedir. Fakat Sekil 4.25” deki SEM goriintiilerindeki rGO-
ZnO nanokompoziti ile karsilastirildiginda nanokompozitin sentezinde kullanilan
Zn(CH3CO0)2-2H20) tuzunun miktarinin 50 mg’ dan 25 mg’ a diisiiriilmesinin farki tam
olarak anlasilamamaktadir. Bunun nedeni gerceklestirilen SEM analizinin daha yiiksek
biiyiitmelerde gergeklestirilmemis olmasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir (Abharya
vd. 2021, Ahamed vd. 2022).
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Sekil 4.28 25 mg Zn(CH3COO)2-2H20) tuzu, 50 mg GO, 92°C’ de, 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin SEM gériintiileri

4.1.5 rGO - Fe304 - ZnO nanokompozitlerinin karakterizasyonu

rGO - Fe3O4 - ZnO nanokompoziti etilen glikol ile solvotermal bir yontem ile sentezlenen
50 mg rGO - Fe3Os nanoyapisi lizerine farkli miktarlarda Zn(CHsCOO)2-2H>0) tuzunun
atmosferik ortamda, 95°C” de, 1 saatlik sentez siiresi boyunca NaOH ile indirgenmesi
yoluyla elde edilmistir. Ayn1 yontemle ortama PVP katkilanarak rGO - Fe3O4 - ZnO

nanokompoziti elde edilmis ve UV-Vis, FTIR analizleri gergeklestirilmistir.

Sekil 4.29 ve 4.30° da sirasiyla UV-Vis ve FTIR spektrumu verilen rGO - 8Fe304 - ZnO
nanokompozitinin 200 ila 800 nm dalga boyunda genis bir bant araliginda 15181 absorbe
ettigi fakat Sekil 4.29” da elde edilen UV-Vis spektrumda nanokompozitin bilesiminde
bulunan metal oksitlere ait karakteristik pikler goriilmemektedir. Bu duruma yapiya
katilan manyetik metal oksitin pikleri ile ZnO piklerinin benzer bolgelerde 15181
absorplamasi nedeni ile ilgili oldugu diistiniilmektedir (Lei vd. 2020, Elshypany vd.
2021).
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Sekil 4.29 rGO - 8Fe304 - ZnO (50 mg rGO - Fe304 ve 50 mg Zn(CH3COO0),-2H20)
tuzu) nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.30” darGO - 8Fe304 - ZnO nanoyapist igin verilen FTIR spektrumu ile ZnO (Sekil
4.2) ve ZnO - Fe304 (Sekil 4.16) nanoyapilarina ait spektrumlar karsilastirildiginda Fe —
O ve Zn — O baglarina ait piklerin birbirleri ile uyumlu olduklar1 gorilmektedir. Zn — O
baglarma ait piklerin 424 cm™’ de, Fe — O baglarina ait piklerin ise 563 cm™ de olustugu
goriilmektedir. Bu durum rGO nanotabakalarinda FezOs4 ve ZnO nanotaneciklerinin
basaril1 sekilde tretildigini gosteren onemli bir bulgudur ve bu bulgular literatiir ile
uyumludur. Ug bilesenli kompozit yapisi i¢in FTIR spektrumunda olusan diger piklerin,
-OH gerilme zincir titresimi icin 3456 cm™’ de, C = C zincir titresimi i¢in 1573 cm™’ de
oldugu belirlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.30 rGO - 8Fe304 - ZnO (50 mg rGO - Fe304 ve 50 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin FTIR spektrumu

Sekil 4.31 ve 4.32’° de sirasiyla UV-Vis ve FTIR spektrumu verilen rGO - 8Fe304 - 2ZnO
nanokompozitinin bilesiminde bulunan metal oksit nanotaneciklerine ait olabilecek
karakteristik pik 200 ila 600 nm dalga boyu arasindaki genis bir alanda goriilmektedir
(Lei vd. 2020, Elshypany vd. 2021).
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Sekil 4.31 rGO - 8Fe304 - 2Zn0 (50 mg rGO - Fez04 ve 100 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.32” da verilen FTIR spektrumunda Zn — O baglarina ait pik 424 cm™*’de, Fe — O
baglarina ait pik 563 cm™’de gozlenmistir. Bu durum rGO tabakalari iizerinde FesO4 ve

ZnO nanotaneciklerinin basarili sekilde iiretildigini gosteren dnemli bir bulgudur ve bu
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bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger pikler, -OH gerilme
titresimi 3433 cm™’ de, C = C zincir titresimi 1543 cm™” de ve C - O epoksi grubu gerilme
titresiminin 933 cm™’ de gozlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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1
Zn-0 424 cm™ 1

60
-OH 3433 cm-

50

40

%T

30

20

10

0

300 800 1300 1800 2300 2800 3300 3800 4300
1/cm

Sekil 4.32 rGO - 8Fe304 - 2Zn0 (50 mg rGO - Fez04 ve 100 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin FTIR spektrumu

Farkli1 bilesimde sentezlenmis olan rGO - 8Fe304 - 0.5Zn0O nanokompozitinin UV-Vis ve
FTIR spektrumlart Sekil 4.33 ve 4.34° de sirasiyla verilmistir. UV spektrumunda
nanoyapinin bilesiminde bulunan metal oksit nanotaneciklerine ait olabilecek pikler 200
ila 600 nm dalga boyu arasinda goriilmektedir (Lei vd. 2020, Shamhari vd. 2018,
Veerabhadraiah vd. 2022).
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Sekil 4.33 rGO - 8Fe304 - 0.5Zn0 (50 mg rGO - Fez04 ve 25 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.34’ de verilen FTIR spektrumuna gore Zn — O baglarina ait pik 424 cm™ de, Fe
— O baglarina ait pik 563 cm™’ de goriilmektedir. Bu durum rGO nanotabakalarinda FesOa4
ve ZnO nanotaneciklerinin basarili sekilde tiretildigini gosteren 6nemli bir bulgudur ve
bu bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger piklerin, -OH
gerilme titresimi (3425 cm™), C = C zincir titresimi (1543 cm™) ve C - O epoksi grubu
gerilme titresimlerine (925 cm™) ait oldugu belirlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020,
Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.34 rGO - 8Fe304 - 0.5Zn0 (50 mg rGO - Fez04 ve 25 mg Zn(CH3COO)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin FTIR spektrumu
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Sekil 4.35’ de sentezi gergeklestirilen rGO - 8Fez04 - 0.5Zn0O nanokompozitine ait SEM
goriintlileri goriilmektedir. Bu sentezde kullanilan nanokompozit bilesenleri 50 mg grafit
oksit (GO) ve 400 mg Fe(NO3)3.9H20 tuzu (1:8) kullanilarak elde edilen 50 mg rGO -
Fe304 manyetik nanokompozitinin iizerine 25 mg Zn(CH3COO),-2H>20) tuzu eklenerek
elde edilmistir. Yapida kullanilan 400 mg Fe(NO3)3.9H20 tuzunun oraninin yiiksek
olmas1 sebebi ile olusan ZnO nanotanecikleri SEM goriintiilerinde net sekilde

belirlenememistir. Olusan Fe3Os nanotaneciklerinin rGO tabakalar1 iizerinde kiiresel

sekilde elde edildigi goriilmektedir (Abharya vd. 2021, Ahamed vd. 2022).

n
METU CENTRAL LAB

Sekil 4.35 rGO - 8Fe304 - 0.5Zn0 (50 mg rGO - Fez04 ve 25 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin SEM goriintiileri

Sekil 4.36 ve 4.37° de sirastyla UV-Vis ve FTIR spektrumlari incelendiginde rGO -
8Fe30s - 4ZnO nanokompozitinin bilesiminde bulunan ZnO nanotaneciklerine ait
olabilecek karakteristik pik 370 nm dalga boyunda goriilmektedir. Bu durum
nanokompozit olusumunda aglomerasyonun devam ettigi fakat bu sentez kosullarinda
Zn(CH3COO0)2:2H20) tuzunun kullanimindaki artisin goriiniir bolgedeki karakteristik

pikin daha net olusmasina etki ettigi seklinde yorumlanabilir.
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Sekil 4.36 rGO - 8Fe304 - 4Zn0O (50 mg rGO - Fez04 ve 200 mg Zn(CH3COO0)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.37° de verilen FTIR spektrumuna gére Zn — O bagma ait pik 424 cm™” de, Fe — O
bagina ait pik ise 555 cm™’ de gézlenmistir. Bu durum rGO nanotabakalarinda Fe3Os ve
ZnO nanotaneciklerinin basarili sekilde tiretildigini gdsteren 6nemli bir bulgudur ve bu
bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger piklerin, OH gerilme
titresimi (3448 cm™), C = C zincir titresimi (1543 cm™), C - O epoksi grubu gerilme
titresimine (933 cm™) ait oldugu belirlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd.
2021).
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Sekil 4.37 rGO - 8Fe304 - 4Zn0O (50 mg rGO - Fez04 ve 200 mg Zn(CH3COO)2-2H20)
tuzu) nanokompozitinin FTIR spektrumu
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Solvotermal yontem ile etilen glikol (EG) kullanilarak 50 mg grafit oksit, 400 mg
Fe(NO3)3.9H,O ve 200 mg Zn(CH3COO)2-:2H20) tuzu ile tek adimda otoklavda
gerceklestirilen sentez sonucu elde edilen rGO - 8Fe304 - 4ZnO nanokompozitinin UV-
Vis ve FTIR spektrumlar1 sirasiyla Sekil 4.38 ve 4.39° da verilmistir. Elde edilen
nanokompozit bilesiminde bulunan ZnO nanotaneciklerine ait olabilecek karakteristik pik
364 nm dalga boyunda goriilmektedir. Sekil 4.1° deki saf ZnO pikine gore spektrumdaki
pikin saga kaymasi yapida bulunan manyetik nanotaneciklerin ve Zn(CH3COO),-2H20)
tuzunun fazlahig, PVP katkilamasinin yapilmamasi gibi sebeplerden dolay1 yapida

aglomerasyon meydana geldigi ve nanotanecik boyutlarinda biiyiime ile agiklanabilir.
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Sekil 4.38 rGO - 8Fe304 - 4ZnO (50 mg GO, 400 mg Fe(NO3)3.9H.0) ve 200 mg
Zn(CH3COO0)2:2H>0) ile solvotermal yontemle) nanokompozitinin UV-Vis
spektrumu

Sekil 4.39” da verilen FTIR spektrumuna gore Zn — O bagina ait pik 462 cm™’ de, Fe — O
bagna ait pik 555 cm™’ de gdzlenmistir. Bu durum rGO nanotabakalarinda FesO4 ve ZnO
nanotaneciklerinin basarili sekilde iretildigini gosteren 6nemli bir bulgudur ve bu
bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger piklerin, OH gerilme
titresimi (3448 cm™), C = C zincir titresimi (1504 cm™), C - O epoksi grubu gerilme
titresimine (941 cm?) ait oldugu belirlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd.
2021).
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Sekil 4.39 rGO - 8Fe304 - 4Zn0O (50 mg GO, 400 mg Fe(NO3)3.9H.0) ve 200 mg
Zn(CH3CO0)2-2H20) ile solvotermal yontemle) nanokompozitinin FTIR
spektrumu

Solvotermal yontem ile 50 mg grafit oksit, 100 mg Fe(NO3)3.9H,O ve 100 mg
Zn(CH3COO0),2-2H>0) tuzu kullanilarak tek adimda gergeklestirilen sentez sonucu elde
edilen rGO - 2Fe304- 2Zn0O nanokompozitinin UV-Vis ve FTIR spektrumlarina sirasiyla
Sekil 4.40 ve 4.41° de yer verilmistir. Nanokompozit bilesiminde bulunan ZnO
nanotaneciklerine ait olabilecek karakteristik pik 364 nm dalga boyunda goriilmektedir.
Bu durum solvotermal yontem ile gergeklestirilen sentez islemlerinde nanokompozit
bilesiminde bulunan metal tuzlarinin oranlarindaki degisikligin rGO - Fe3O4 — ZnO

nanoyapisinda 6énemli bir etkisi olmadig1 seklinde yorumlanabilir.
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Sekil 4.40 rGO - 2Fe304 - 2ZnO (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H.0) ve 100 mg
Zn(CH3CO0)2:2H20) ile solvotermal yontemle) nanokompozitinin UV-Vis
spektrumu
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Sekil 4.41° de verilen FTIR spektrumuna gére Zn — O bagma ait pik 455 cm™’ de, Fe — O
bagna ait pik 555 cm™’ de gozlenmistir. Bu durum rGO nanotabakalarinda FesO4 ve ZnO
nanotaneciklerinin basarili sekilde iretildigini gosteren 6nemli bir bulgudur ve bu
bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger piklerin, OH gerilme
titresimi (3448 cm™), C = C zincir titresimi (1573 cm™) oldugu belirlenmistir (Ciplak
2020, Lei vd. 2020, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.41 rGO - 2Fe304 - 2Zn0O (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H20) ve 100 mg
Zn(CH3CO00)2:2H20) ile solvotermal yontemle) nanokompozitinin FTIR
spektrumu

Sekil 4.42” de rGO - 2Fe304- 2Zn0O nanokompozitine ait XRD kirinim deseni verilmistir.
Verilen spekturuma gore 26=29.94 ° (220), 35.06 ° (311), 42.98 ° (400), 56.50 ° (511) ve
62.64 © (440)’ de olusan pikler Fe3sOs” de, 31.60 ° (100), 35.96 ° (101), 47.70 ° (102),
56.50 ° (110), 62.64 ° (103) ve 67.76 ° (112)’ da bulunan pikler ZnO NP’ sine ait oldugu
diisiiniilmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur (Lei vd. 2020, Feng vd. 2018, Ahamed
vd. 2022, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.42 rGO - 2Fe304 - 2ZnO (50 mg GO, 100 mg Fe(NOs3)3.9H20) ve 100 mg
Zn(CH3COO0)2:2H20) ile solvotermal yontemle) nanokompozitinin XRD
kiriim deseni

Sekil 4.43° de SEM goriintiilerine yer verilen rGO - 2Fe304 - 2ZnO nanokompozitinin
bilesenleri tGO tabakalarinin {izerinde kiiresel sekilde olusan Fe3Os nanotanecikleri
goriilmektedir. Yapida bulunan ZnO nanotaneciklerinin partikiil biiyiikligiiniin diger
bilesenlere gore daha kiiglik boyutlarda olustugu diisiiniildiigli icin daha biiyiik 6l¢ekte
yapilacak SEM analizi ile goriintiilenebilecegi diisiiniilmektedir. Sekil 4.35” deki SEM
goriintiileri ile karsilastirildiginda nanokompozit olusumunda kullanilan Fe(NO3)3.9H,0)
tuzunun azaltilmasi yapinin olusumundaki aglomerasyonun azalmasina etkisi oldugu

anlasilmaktadir (Abharya vd. 2021, Ahamed vd. 2022).
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Sekil 4.43 rGO - 2Fe304 - 2ZnO (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H20) ve 100 mg
Zn(CH3CO00)2-2H20) ile solvotermal ydntemle) nanokompozitinin SEM
goriintiileri

rGO - 2Fe304 - 0.5ZnO nanokompoziti etilen glikol ile solvotermal bir yontem ile
sentezlenen rGO - Fe30s nanoyapisinin olusumu i¢in 50 mg GO ve 100 mg
Fe(NOz3)3.9H20) tuzu kullanilmistir. Elde edilen 50 mg rGO - Fe3Os nanoyapisi {izerine
25 mg Zn(CH3COO0)2-2H20) tuzunun atmosferik ortamda, 92°C’ de, 1 saatlik sentez
stiresi boyunca NaOH ile indirgenmesi yoluyla ortama 250 mg PVP katkilanarak elde
edilmistir. Elde edilen rGO - Fe30s - ZnO nanokompozitinin UV-Vis, FTIR, XRD ve
SEM analizlerine Sekil 4.44, 4.45, 4.46 ve 4.47° de yer verilmistir.

Sekil 4.44° de 276 nm’de, C — C baglarinin n— 7* gegisine ait pik goriilmektedir ve 340

nm civarindaki kiigiik pik literatiir ile uyumlu olarak ZnO nanotaneciklerine atif

edilmistir.
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Sekil 4.44 rGO - 2Fe304 - 0.5ZnO (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H20) ve 25 mg
Zn(CH3COO0)2:2H20) tuzu) nanokompozitinin UV-Vis spektrumu

Sekil 4.45 de verilen FTIR spektrumuna gore Zn — O bagma ait pik 455 cm™’ de, Fe — O
bagna ait pik ise 563 cm™’ de gdzlenmistir. Bu durum rGO nanotabakalarinda Fe3O4 ve
Zn0O nanotaneciklerinin basarili sekilde tiretildigini gosteren 6nemli bir bulgudur ve bu
bulgular literatiir ile uyumludur. FTIR spektrumunda olusan diger pikin ise C = C zincir

titresimine (1573 cm™) ait oldugu belirlenmistir (Ciplak 2020, Lei vd. 2020, Abharya vd.
2021).

2,5
ZilO-O 455 cm?
2 | i
IFe-O 563 cm?
1,5
'_
X
1
C§C 1573 cm?
0,5 i
0
300 800 1300 1800 2300 2800 3300 3800 4300
1/cm

Sekil 4.45 rGO - 2Fe304 - 0.5Zn0O (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H.O ve 25 mg
Zn(CH3CO0)2-2H20) tuzu) nanokompozitinin FTIR spektrumu

Sekil 4.46° da rGO - 2Fe304 - 0.5ZnO nanokompozitine ait XRD kirinim deseni
verilmistir. Verilen spekturuma gore 26=29.74 ° (220), 35.02 ° (311), 42.88 ° (400), 53.16
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© (422), 56.84 ° (511), 62.46 ° (400)’ de olusan pikler Fe3O4’ de, 36.26 ° (101), 56.84 °
(110), 62.46 ° (103) ve 67.60 ° (112)’ da bulunan pikler ZnO NP’ sine ait oldugu
diistiniilmektedir. Bulgular literatiir ile uyumludur (Lei vd. 2020, Feng vd. 2018, Ahamed
vd. 2022, Abharya vd. 2021).
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Sekil 4.46 rGO - 2Fe304 - 0.5Zn0O (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H:0) ve 25 mg
Zn(CHsCOO0),-2H,0) tuzu) nanokompozitinin XRD kirinim deseni

Sekil 4.47 SEM gorintiilerine yer verilen rGO - 2Fe304 - 0.5ZnO nanokompozitinin
bilesenleri rGO tabakalarinin iizerinde kiiresel sekilde olusan FezOs nanotanecikleri
goriilmektedir. Yapida bulunan ZnO nanotaneciklerinin partikiil biiytikliigiiniin diger
bilesenlere gore daha kiigiik boyutlarda olustugu diisiiniildiigii icin daha biiyiik 6l¢ekte
yapilacak SEM analizi ile goriintiilenebilecegi diistiniilmektedir. Sekil 4.35” deki SEM
goriintiileri ile karsilastirildiginda nanokompozit olusumunda kullanilan Fe(NOz3)3.9H20)
tuzunun azaltilmasinin nanoyapidaki aglomerasyonun azalmasma etkisi oldugu
anlasilmaktadir (Abharya vd. 2021, Ahamed vd. 2022).
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Sekil 4.47 rGO - 2Fe304 - 0.5ZnO (50 mg GO, 100 mg Fe(NO3)3.9H20) ve 25 mg
Zn(CH3COO0)2-2H20) tuzu) nanokompozitinin SEM goériintiileri

4.2 Nanoyapilarin Fotokatalitik Etkinlikleri

Bu asamada elde edilen nanoyapilarin metilen mavisinin giderimi tizerine etkinlikleri
belirlenmistir. Fotokatalitik aktivite {lizerine nanokompozit bilesen oranlarinin ve

etkilesim siiresinin etkisi incelenmistir.

4.2.1 ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik aktivitesi

Sekil 4.48° de goriilen 95 °C’de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin
fotokatalitik aktivite ¢aligma kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 mL DI ile karistirilip
tizerine 10 mg katalizér ve 20 pL H»O2 eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak
belirlenmistir. Sonugta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %17.57, t=120 dk
aninda %32,66, t=180 dk aninda %47.51 olarak hesaplanmigtir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.48 95 °C’ de NaOH ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik indirgeme
UV-Vis spektrumu (H20: katkili)

Sekil 4.49’ da goriilen 95 °C” de NH3 ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik
aktivite calisma kosullar1 1250 uL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg
katalizor ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta elde edilen giderim

yiizdeleri; t=60 dk aninda %16.59, t=120 dk aninda %28.30, t=180 dk aninda %41.70

olarak hesaplanmuistir.

200 400 600 800 1000 1200 — =180
Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.49 95 °C’ de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik indirgeme
UV-Vis spektrumu

Sekil 4.50° de goriilen 80 °C’ de NHs ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik
aktivite ¢alisma kosullar1 1250 uLL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg
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katalizor ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta elde edilen giderim
yiizdeleri; t=60 dk aninda %4.89, t=120 dk aninda %23.71, t=180 dk aninda %46.13

olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.50 80 °C’ de NHz ile elde edilen ZnO nanotaneciklerinin fotokatalitik indirgeme
UV-Vis spektrumu

Sekil 4.51” de goriilen 80 °C* de NaOH ile 450 mg PVP varliginda elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin fotokatalitik aktivite ¢alisma kosullar1 1250 uLL 10 mg/L MB 38,75 ml
DI ile karistirilip iizerine 10 mg katalizor ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir.
Sonugta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %15.27, t=120 dk aninda %31.26,
t=180 dk aninda %45.58 olarak hesaplanmuistir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.51 80 °C” de NaOH ile 450 mg PVP varliginda elde edilen ZnO nanotaneciklerinin
fotokatalitik indirgeme UV-Vis spektrumu
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Sekil 4.52” de goriilen 80 °C’ de NaOH ile 900 mg PVP varliginda elde edilen ZnO
nanotaneciklerinin fotokatalitik aktivite ¢alisma kosullar1 1250 pLL 10 mg/L MB 38,75 ml
DI ile kanistirilip tizerine 10 mg katalizér ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir.
Sonugcta elde edilen giderim yilizdeleri; t=60 dk aninda %10.68, t=120 dk aninda %27.50,
t=180 dk aninda %41.82 olarak belirlenmistir.

200 400 600 800 1000 1200
Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.52 80 °C” de NaOH ile 900 mg PVP varliginda elde edilen ZnO nanotaneciklerinin
fotokatalitik indirgeme UV-Vis spektrumu

4.2.2 rGO - ZnO nanokompozitlerinin fotokatalitik aktivitesi

Sekil 4.53” de verilen grafikte 200 mg Zn(CHsCOO),-2H-0) tuzu, 60 mg GO, 80°C ve
450 mg PVP varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
calisma kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip {izerine 10 mg
katalizor eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonucta elde edilen
giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %17.72, =120 dk aninda %30.91, t=180 dk aninda
%43.18 olarak hesaplanmuistir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.53 200 mg Zn(CHs3COO)2-2H20) tuzu, 60 mg GO,80°C ve 450 mg PVP
varhiginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme
UV-Vis spektrumu

Sekil 4.54” de goriilen 100 mg Zn(CH3COO0)2-2H>0) tuzu, 25 mg GO, 88°C ve 250 mg
PVP varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite ¢alisma
kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg katalizor ve
deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugcta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk

aninda %13.50, t=120 dk aninda %31.64, t=180 dk aninda %44.72 olarak hesaplanmuistir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.54 100 mg Zn(CH3COO),-2H20) tuzu, 25 mg GO,80°C ve 250 mg PVP
varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme
UV-Vis spektrumu
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Sekil 4.55” de goriilen 50 mg Zn(CHzCOO)2-2H20) tuzu, 50 mg GO, 90°C ve 250 mg
PVP varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite ¢alisma
kosullar1 1250 uL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip iizerine 10 mg katalizor ve
deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugcta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk

aninda %47.29, t=120 dk aninda %63.51, t=180 dk aninda %66.21 olarak hesaplanmustir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.55 50 mg Zn(CH3COO).-2H>0) tuzu, 50 mg GO, 90°C ve 250 mg PVP varliginda
sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-Vis
spektrumu

Sekil 4.56° da goriilen 25 mg Zn(CHzCOO)2-2H20) tuzu, 50 mg GO, 92°C ve 250 mg
PVP varliginda sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite ¢alisma
kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg katalizor ve
deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonucta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk

aninda %37.59, t=120 dk aninda %63.83, t=180 dk aninda %74.47 olarak hesaplanmustir.
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Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.56 25 mg Zn(CH3COO),-2H>0) tuzu, 50 mg GO, 92°C ve 250 mg PVP varliginda
sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-Vis
spektrumu

4.2.3 rGO - Fe3O4 - ZnO nanokompozitlerinin fotokatalitik aktivitesi

50 mg grafit oksit (GO) ve 400 mg Fe(NO3)3.9H-,0 tuzu (1:8) kullanilarak elde edilen
rGO - FesOs manyetik nanokompozitinin {izerine farkli  miktarlarda
Zn(CH3CO0)2:2H20) tuzunun 95°C” de 1 saatte NaOH ile indirgenmesi yoluyla elde
edilen rGO - Fe30s - ZnO manyetik nanokompozitlerinin fotokatalitik etkinlikleri

incelenmistir.

Sekil 4.57° de goriilen rGO - 8FesOs - ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
calisma kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg
katalizor ve 20 uL. H202 eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta
elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %16.12, t=120 dk aninda %35.12, t=180
dk aninda %40.69 olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.57 rGO - 8Fe304 - ZnO (50 mg rGO - Fez04(1:8) ve 50 mg Zn(CH3CO0).-2H20)

tuzu) nanokompozitin fotokatalitik indirgeme UV-Vis spektrumu (H20:
katkil1)

Sekil 4.58 de goriilen rGO - 8Fe304 - 2ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
calisma kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip tizerine 10 mg
katalizor ve 20 pL. H20; eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta

elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %3.24, t=120 dk aninda %19.87, t=180 dk
aninda %26.70 olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.58 rGO - 8Fe30s - 2ZnO (50 mg rGO - Fe304(1:8) ve 100 mg
Zn(CH3COO0)-2H20) tuzu) nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-
Vis spektrumu (H20; katkili)
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Sekil 4.59’ da goriilen rGO - 8Fe304 — 0.5ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
calisma kosullart 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karigtirilip tizerine 10 mg
katalizor ve 20 uL H20; eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta
elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %22.15, t=120 dk aninda %32.23, t=180
dk aninda %42.10 olarak bulunmustur.

1000 1200
Dalga Boyu (nm)

Sekil 4.59 rGO - 8Fe3Os — 0.5ZnO (50 mg rGO - Fe304(1:8) ve 25 mg
Zn(CH3COO0).-2H20) tuzu) nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-
Vis spektrumu (H202 katkilr)

Sekil 4.60° da goriilen rGO - 8Fe304 - 4ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
calisma kosullart 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karigtirilip iizerine 10 mg
katalizor ve 20 pL. H20, eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonugta
elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda %8.76, t=120 dk aninda %21.15, t=180 dk

aninda %27.35 olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.60 rGO - 8Fe30s - 4ZnO (50 mg rGO - Fe304(1:8) ve 200 mg
Zn(CH3CO0)2:2H20) tuzu) nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-
Vis spektrumu (H20; katkili)

Sekil 4.61° de goriilen rGO - 8Fe30s - 4ZnO nanokompozitinin fotokatalitik aktivite
caligmas1 Sekil 4.60° da gosterilmis olan ¢alismadan farki MB ¢6zelti igerisine H202
eklenmeden gergeklestirilmesidir. Sonugta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk aninda

%13.01, t=120 dk aninda %23.76, t=180 dk aninda %35.95 olarak bulunmustur.
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Sekil 4.61 rGO - 8Fe3s0s - 4ZnO (50 mg rGO - Fe304(1:8) ve 200 mg
Zn(CH3CO0)2-2H20) tuzu) nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-
Vis spektrumu
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Sekil 4.62° de fotokatalitik aktivite ¢alismasina yer verilen rGO - 8Fe30s4 - 4Zn0O
nanokompozitinin Sekil 4.61° de gosterilmis olan ¢alismadan farki ayni orandaki
nanokompozit bilesenleri oranlar1 kullanilarak etilen glikol (EG) varliginda solvotermal

yontem ile tek adimda sentezlenmis olmasidir. Sonucta elde edilen giderim yiizdeleri;

t=60 dk aninda %11.43, t=120 dk aninda %20.40, t=180 dk aninda %Z29.82 olarak

belirlenmistir.
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Sekil 4.62 rGO - 8Fe304 - 4Zn0O (50 mg grafit oksit (GO), 400 mg Fe(NO3)3.9H20 tuzu
ve 200 mg Zn(CH3COO),-:2H20) tuzu ile solvotermal yontem)
nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-Vis spektrumu

50 mg grafit oksit (GO) ve 100 mg Fe(NO3)3.9H-0 tuzu ve 100 mg Zn(CH3COO).-2H20)
tuzu etilen glikol (EG) ile solvotermal yontemle tek adimda sentezi gergeklestirilen rGO
- 2Fe304 - 2Zn0 manyetik nanokompozitinin fotokatalitik etkinlikleri incelenmistir. Sekil
4.63’ da goriilen rGO - 2Fe304 - 2Zn0O nanokompozitinin fotokatalitik aktivite ¢alisma
kosullar1 1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karistirilip iizerine 10 mg katalizor
eklenmistir ve deney siiresi 3 saat olarak belirlenmistir. Sonucta elde edilen giderim
yiizdeleri; t=60 dk aninda %25.64, t=120 dk aninda %53.84, t=180 dk aninda %67.09

olarak hesaplanmistir.
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Sekil 4.63 rGO - 2Fe304 - 2Zn0O (50 mg grafit oksit (GO), 100 mg Fe(NO3)3.9H20 tuzu
ve 100 mg Zn(CH3COO),-:2H20) tuzu ile solvotermal yodntem)
nanokompozitinin fotokatalitik indirgeme UV-Vis spektrumu

50 grafit oksit (GO) ve 100 mg Fe(NOz3)3.9H20 tuzunun etilen glikol (EG) ile solvotermal
yontemle sentezi gergeklestirilen rGO - FesOs4 manyetik nanokompozitinin iizerine
atmosferik ortamda 25 mg Zn(CH3COO),-2H20) tuzu eklenerek elde edilen rGO -
2Fe304 — 0.5Zn0 nanokompozitinin fotokatalitik aktiviteleri incelenmistir. Sekil 4.64” da
goriilen rGO - 2Fe304 — 0.5Zn0O nanokompozitinin fotokatalitik aktivite caligsma kosullar
1250 pL 10 mg/L MB 38,75 ml DI ile karigtirilip tizerine 10 mg katalizor eklenmistir ve
deney siiresi 4 saat olarak belirlenmistir. Sonucta elde edilen giderim yiizdeleri; t=60 dk
aninda %--, t=120 dk aninda %--, t=180 dk aninda %93.55 olarak hesaplanmistir. Devam
eden siirelerde t=210 ve t=240 dk anlarinda sonuglar degismemis ve giderim yiizdeleri
%93.55 olarak sabitlenmistir. Bu sonuglar ile birlikte sentezlenen rGO - 2Fe304 — 0.5Zn0O

nanokompoziti 3 saat igerisinde maksimum etkinligini gdstermistir (sekil 4.64).
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Sekil 4.64 rGO - 2Fe304—0.5Zn0 (50 mg grafit oksit (GO), 100 mg Fe(NO3)3.9H20 tuzu

ve 25 mg Zn(CHzCOO),:2H20) tuzu) nanokompozitinin fotokatalitik
indirgeme UV-Vis spektrumu
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5. TARTISMA SONUC

Bu tez ¢aligmasinin kapsaminda sularda bulunan organik boyar maddelerin fotokatalitik
yontem ile uzaklastirilmasi i¢in kullanilan ¢evre dostu, diisiikk maliyetli, etkin ve kolay
uzaklastirilabilen bir nanokompozit yapisi elde edilmesi amaglanmistir. Bu kapsamda
genis bant araligina sahip ¢inko oksit (ZnO), demir oksit (Fe3Os) ve grafen (rGO) igeren

nanokompozitler farkli bilesimlerde elde edilerek karakterizasyonlar1 gergeklestirilmistir.

Sentezlenen Orneklerden, 95 °C’ de NaOH ile elde edilen saf ZnO nanotaneciklerinde
fotokatalitik etkinlik 20 puL H20. varliginda %47.51 giderim ile en yiiksek degere

ulagmustir.

ZnO nanotanecikleri indirgenmis grafen oksit (rGO) nanoyapilarinin {izerine
coktiiriilerek elde edilen rGO-ZnO nanokompoziti basarili sekilde olusturulmustur. Elde
edilen rGO-ZnO nanokompozitleri igerisinde en yiiksek fotokatalitik etkinlik gdsteren,
25 mg Zn(CH3CO0O0)2:2H20) tuzu, 50 mg GO, 92°C ve 250 mg PVP varliginda

sentezlenen rGO - ZnO nanokompozitinde giderim %74.47 olarak belirlenmistir.

En yiiksek giderim yiizdesi, 50 mg GO ve 100 mg Fe(NOz)3.9H.0) solvotermal bir
yontem ile sentezlendikten sonra elde edilen rGO-FesO4 nanokompozitinin tizerine 25
mg Zn(CH3COO)2-2H20) tuzunun atmosferik ortam indirgenmesi ile olusturulan g
bilesenli rGO-2Fe304-0.5Zn0O nanokompozitinde %93.55 olarak belirlenmistir.

Yapilan deneysel c¢alismalarda nanokompoziti olusturan bilesenlerin oranlar1 ve
fotokatalitik deney siiresi gibi parametrelerdeki degisimlerin fotokatalitik aktiviteye etki

ettigi goriilmiistiir.

Gergeklestirilen bu ¢alismada elde edilen sonuglarin gelistirilmesi igin, ZnO
nanotaneciklerinin daha kiiciik boyutlarda sentezlenmesi, olusturulan {i¢li
nanokompozitin yapisina katilan nanotaneciklerin birbirlerine olan oranlarinin
degistirilerek optimum oranin tespit edilmesi, aglomerasyonun oOniine gegilmesi igin

stabilizor olarak kullanilan PVP' nin farkli miktarlarda ortama dahil edilerek yeni
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nanokompozit Orneklerinin elde edilmesi ve performanslarimin incelenmesi
onerilmektedir. Bu sekilde elde edilen nanokompozitlerin fotokatalitik etkinliklerinin

artabilecegi ongoriilmektedir.
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