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PROJENIN AMACI, KONUSU ve KAPSAMI

Kiiresel ol¢ekte artan sanayilesme ve sehirlesme, organik boyar maddeler gibi kalic1 kirleticilerin su kaynaklarimi tehdit etmesine neden olmakta, bu durum da konvansiyonel aritma yontemlerinin yetersiz kalmasina yol agmaktadir. Bu sorunun
coziimiinde heterojen fotokataliz gibi ileri oksidasyon siirecleri on plana ¢ikmakta ve ZnO, TiO: gib1i yar1 iletken metal oksitler yaygin olarak arastirilmaktadir; ancak bu malzemelerin yiiksek bant araliklari, gortiniir 151k altinda sinirh
fotokatalitik verim sunmalarina neden olmaktadir. Diistik bant araligr ve kimyasal kararliligir sayesinde dikkat ¢eken tungsten oksit (WOs), gortiniir 151k absorpsiyonu agisindan avantaj saglarken, hizli fotoyiik rekombinasyonu performansini
kisitlamaktadir. Bu dezavantaji gidermek amaciyla, yliksek ylizey alani ve iletkenligiyle yiik tasiyici ayrilmasini destekleyen grafen oksit (GO) ile birlestirilmis WOs/GO nanokompozit yapilar gelistirilmis; hidrotermal sentez yontemiyle tiretilen
bu yapinin fotokatalitik performansi ¢esitli karakterizasyon teknikleriyle incelenmistir. Bu sayede, satf WOs ve GO'ya kiyasla daha tstiin 0zelliklere sahip, filtreleme sistemlerinde kirleticiler: uzaklastiric1 ve pargalayici ajan olarak etkin bir
sekilde kullanilabilecek siirdiiriilebilir bir fotokatalitik sistemin olusturulmasi hedeflenmaistir.

OZET GIRIS

Grafen oksit (GO), tungsten oksit (WOs) ve WOs3/GO nanokompozitlerinin sentez yontemleri, yapisal ve optik
ozellikler1 1le fotokatalitik performanslarinin incelenmesini amaclamaktadir. GO, modifiye Hummers yontemiyle
tretilmis; saf WOs numuneleri farkli hidrotermal reaksiyon siireler1 kullanilarak hazirlanmisti,.  WOs/GO
kompozitlerinde 1se degisken parametre olarak farkli agirlikga GO katki oranlar1 belirlenmistir. Sentez parametrelerinin
morfoloj1, kristallesme diizeni, bant araligi ve 1sik absorpsiyon Ozelliklerine etkiler1 XRD, FTIR, partikiil boyut olgiim
testi, XPS ve UV-Vis ve metilen mavisi (MB) bozunma analizleriyle degerlendirilmistir. Saf WOs orneklerinde 6 saatlik
hidrotermal silirecte bant araligr 2.83 eV, 12 saatlik stirecte 1se 2.62 eV bulunmustur. Bu fark, kristallesmenin
diizenlendigini ve goriniir bolgeye 1sik absorpsiyonunun kaydigini gostermektedir. Metilen mavisi boyasinin
bozunmasiyla belirlenen fotokatalitik performans, saf WOs i¢cin %22.5 iken, WOs3/GO kompozitlerinde %82.5’¢
ulasarak yaklasik 4 kat artmastir.

WOs, diisiik bant aralig1 sayesinde goruiniir 151k altinda ytiksek 151k absorpsiyonu sunmakta; kimyasal kararliligr ve
toksik olmamasi1 ile dikkat c¢ekmektedir. Ancak, saf WOs’te gozlenen hizli elektron-bosluk rekombinasyonu
fotokatalitik verimi sinirlamaktadir. Ote yandan, grafen oksit (GO), yiiksek yiizey alan1 ve iyi iletkenligi sayesinde yiik
tastyicilarin etkin ayrilmasini saglayarak bu sinirlamay1 ortadan kaldirmaktadr.
Bu calismada, WOs ve GO’nun ayrn ayr1 fotokatalitik ozelliklerinin yani sira, bu iki malzemenin nanokompozit
trtinlerinin fotokatalitik performanslart karsilastirilmis ve GO katkisinin WOs tizerindeki iyilestirici etkisi deneysel
olarak ortaya konmustur.

DENEYSEL CALISMALAR

SONUCLAR ve TARTISMA

Calismanin 1lk asamasinda hidrotermal yontem 1le saf tungsten oksit (WQOs) ve modifiye hummers yontemi ile grafen
oksit (GO) sentezi gergeklestirilmistir. Tungsten Oksit baslangi¢c malzemesi olarak sodyum tungstat, ¢oziicti olarak saf

su kullanilmis ve homojen karisim elde etmek i¢in sitrik asit eklenerek manyetik karistiricida karistirilmastir. pH 1,57¢
ayarlanmak 1¢in HCI kullanilmis, hidrotermal sentez 180°C’de 6 ve 12 saat boyunca gerceklestirilmistir. Reaksiyon
tamamlandiktan sonra numuneler oda sicakliginda sogutulmus, saf su ve alkolle yikanarak santrifiy islemi
uygulanmistir. Son olarak, kurutulan numuneler havanda 6giitiilmiis ve karakterizasyon 1¢in hazirlanmistir.

Sekil 1. a) Sodyum Tungstat, b) HCI 1le pH ayarlanmasi, ¢) Sonikasyon 1slemi, d) Santrifijj tiipti ve tart1 ¢) W6/W12
numunesi

Grafen oksit (GO) iretiminde, 3:1 oraninda hazirlanmis stlfiirik asit (H2SO.) ve fosforik asit (Hs3PO4) karisimi
kullanilmis; sicaklik kontrolii amaciyla sistem baslangicta buz banyosuna yerlestirilmistir. 2 g grafit tozu yavasca
karisima eklenmis ve homojen bir karisim elde edebilmek i¢in 1 saat boyunca manyetik karistirict ile karistirilmastur.
Ardindan, oksitleyici ajan olan potasyum permanganat (KMnOa.) kontrollii sekilde karisima ilave edilmis ve
karistirilmaya birakilmistir. Ikinci oksidasyonu baslatmak iizere ¢ozelti tekrar buz banyosuna alinmis ve saf su damla
damla eklenmistir. Bu karisim, onceden 1sitilmis silikon yag1 banyosuna aktarilmis ve 1 saat siireyle burada tutulmustur.
Reaksiyon sonunda, hidrojen peroksit (H20-) ve saf su i1lavesiyle reaksiyon sonlandirilmis, olusan renk degisimi sonrasi
karisim bir gece dinlendirilmistir. Elde edilen GO siispansiyonu HCI ¢ozeltisi ve saf su ile santrifiijlenerek yikanmis ve
arttilmistir. Son olarak, numune petri kaplarinda yag banyosunda kurutulmus ve etiketlenmistir.

Sekil 2. a) Grafit tozu, b) Oksidasyon asamasi, ¢) Santrifiij tiipleri, d) Kurutmasi sonrasi son iiriin, e) Etiketlenmis GO

Kompozit iiretim stirecinin 1lk adiminda, farkli oranlarda grafen oksit, saf su ve etanol kullanilarak ¢ozelti hazirlanmis

ve manyetik karistiricida kanistirilmistir. Karistirma isleminin ardindan, daha homojen bir yapi elde edilebilmesi
amaciyla ¢ozeltilere sonikasyon islemi uygulanmistir. Sonikasyon sonrasi her bir ¢ozeltiye 0,2 g WOs (tungsten oksit)
toz halinde ilave edilerek yeniden manyetik karistirma islemi gerceklestirilmistir. Elde edilen karisimlar, teflon kaph
otoklav kaplar icerisinde, 180 °C sicaklikta 3 saat siireyle hidrotermal sentez islemine tabi tutulmustur. Nihai trtinler,
45 °C sicaklikta 24 saat boyunca kurutulmus ve ardindan havanda ogiitiilerek ince toz haline getirilmistir.
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Sekil 3. WO3/GO kompozit malzemelerinin liretim akis semasi

GERCEKCI KISITLAR

Saf W-6 ve W-12 numunelerinin XRD analizinde ortorombik ve monoklinik fazlara rastlanmastir.

GO/WO; Hibrit Yapilarinin XRD analizine baktigimizda ortorombik ve monoklinik WOs fazlarinin korundugu
gorilmektedir.
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Sekil 3. a) GO, b)W6 ve W12, c)MAT-GOW(1,5,10) XRD analizi.

W4f, Ols ve Cls pikleri gozlemlenmistir, Bu durum, WOs/rGO heteroyapilarinin basariyla sentezlendigini gostertir.
W4t spektrumunda W4f-/> = 35,93 eV , W4fs/> = 38,07 eV gozlemlenmistir, Bu degerler, tungstenin W¢" oksidasyon
durumunu korudugunu gosterir. Kristal yapmin kimyasal kararliligi stirdiiriilmiisttir.
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Sekil 4. a) Survey XPS, b) MAT-GOW-1, ¢c) MAT-GOW-5, d) MAT-GOW-10 W4{ bandinin elemental XPS analizi

W6 ve W12 numuneleri, UV bolgede yiiksek absorbans gostermistir. 400-800 nm (goriinlir bolgede) absorbans
azalmistir. W12 numunesi, goriiniir 15181 W6’ya kiyasla daha 1y1 absorbe etmistir ve bant araligi1 daha dardir Bu durum,
W12 nin fotokatalitik agidan daha etkili olabilecegini gostermektedir.
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Sekil 5. a) W12’ye ait Tauc egrisi, b)W6’ya ait Tauc egrisi, c)W6 ve W12 numunelerine ait UV-Vis analizi.

Karanlik adsorpsiyon denge asamasinda, GO ic¢eren kompozitlerde daha yiiksek diizeyde kirletici adsorpsiyonu
gozlemlenmistir. Zaman-bagimli absorbans egrileri, MAT-GOW-5 numunesinin en yliksek fotokatalitik bozunma
hizina ulastigini ortaya koymustur.
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Sekil 6. a) W12, b) MAT-GOW-1, ¢c) MAT-GOW-5, d) MAT-GOW-10 numunelerinin metilen mavisi (MB)

bozundurma egriler.

Cevresel Etkiler ve Suirdiiriilebilirlik: Sentetik kimyasallarin kullanimina dayali iiretim stirecleri, ¢cevresel etkilerin
artmasina ve atik yonetimiyle 1lgili problemlerin ortaya ¢ikmasina neden olabilmektedir. Bu baglamda, stirdiriilebilir
tretim hedefleri dogrultusunda, yesil kimya prensiplerine uygun reaksiyon kosullarinin benimsenmesi ve ¢evre dostu
cOzlciilerin tercih edilmesi onem arz etmektedir.

Uretebilirlik ve Ekonomik: Malzeme iiretiminde kullanilan hammaddelerin tedarik edilebilirligi ve ekonomik
erisilebilirligi, tiretim sitire¢lerinin teknik ve ekonomik acidan siirdiiriilebilirligini belirleyen temel etmenler arasinda yer
almaktadir.

Saghk ve Giivenlik: Yiksek sicaklik uygulamalar1 ve sentetik kimyasal maddelerin kullanimi, proses giivenligi ve
calisan saglig1r acisindan cesitli risklert beraberinde getirmektedir. Bu nedenle, tiretim esnasinda agiga cikabilecek
toksik ve zararli gazlarin etkin bir sekilde izlenmesi, kontrol edilmesi ve uygun yontemlerle bertaraf edilmesi buytik
onem tasimaktadir.

GENEL SONUCLAR ve ONERILER

Bu calismada, WOs/GO kompozitler1 hidrotermal sentez ile iretilmistir XRD analizinde WOs kristallerinin
ortorombik ve monoklinik yapida oldugu goriilmektedir. UV-Vis analizi ve Tauc egrisi sonuclari, goriiniir bolgedeki en
yuksek absorbans degerine ve en dar bant araligina W-12 numunesinin sahip oldugunu gostermistir. XPS analizinde
Wi4f, Ols ve Cls bolgelerine ait karakteristik piklerin gozlemlenmesi ile birlikte W4f-/> (35,93 eV) ve W4fts/» (38,07
eV) baglanma enerjilerinin tespiti, WOs/rGO yapilarinin basariyla sentezlendigini, rGO’nun yapiya entegre oldugunu
ve tungsten atomlarimin W¢" oksidasyon durumunu koruyarak yapmin kimyasal kararliligini stirdirdiigiinii ortaya
koymaktadir. Fotokatalitik bozunma testleri, GO i¢eren kompozitlerin yliksek ylizey alani sayesinde daha fazla kirletici
adsorpladigini, optimum GO icerigine sahip MAT-GOW-5 numunesinin en yliksek bozunma hizini gosterdigini ve asiri
GO yiiklemesinin 151k golgeleme etkisiyle aktiviteyi azalttigini ortaya koymustur.

Onerilen iyilestirmeler arasinda GO katkisinin agirlikga %5 seviyelerinde tutulmasi yer almaktadr.
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