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Ozet

Bu caligmada, karbon kege iizerine farklh miktarlarda nikel elektrokimyasal olarak
¢oktiiriilmiistiir, Hazirlanan elektrotlann 1 M NaOH ¢ozeltisinde hidrojen gazi ¢ikigina
katalitik etkisi katodik akim-potansiyel egrileri, elektrokimyasal impedans spektroskopisi
(EIS) ve elektroliz yéntemleri kullanilarak incelenmistir. Elde edilen sonuglara gdre karbon
kege iizerine nikel ¢Oktiirlilmesi elektrotun agin gerilimini diiglirerek hidrojen gazi gikisim
arttirmaktadir. Elektrotun katalitik etkinligi c¢oktirillen nikel miktarna baglh olarak
degismektedir. Nikel ¢oktiiridmiis elektrotlarn yitksek katalitik etkinligi kege elektrotun
bliyitk yiizey alani ve nikelin yliksek katalitik etkinligi ile agiklanmagtir.

Anahtar Kelimeler: Karbon kege, nikel ¢oktiirme, elektrokataliz, elektroliz, hidrojen.
Abstracf

In this study, various amounts of nickel were electrochemically deposited over a carbon-felt
electrode. The electrocatalytic activity of the prepared electrodes for the hydrogen gas
evolution was studied in ‘1 M NaOH solution using cathodic. current-potential curves,
electrochemical impedance spectroscopy (EIS) and electrolysis techniques. It was found that,
the electrodeposition of the nickel over the carbon-felt increases hydrogen gas evolution by
decreasing discharge potential. The electrocatalytic activity of the electrode depends on the
amount of deposited nickel. The electrocatalytic activity of nickel deposited electrodes was
explained by high surface area of the carbon felt and high catalytic activity of the nickel.

Keywords: Carbon felt, nickel deposition, electrocatalaysis, electrolysis, hydrogen.

1. GIRIS

Giiniirniizde kullamulan enerji kaynaklarmin bitylik goguntugunu fosil yakitlar olusturmaktadir.
Fosil yakitlarin gok hizh tiketilimesi, asit yagmurlari, kiiresel 1sinma gibi etkiler, diinyay1
cevre kifliligi ile kars1 karsiya birakmustir. Bu kogullar altinda, diinyann giderek artan enerji

ihtiyacina yanit verebilecek gevreyi kirletmeden ve siirdiiriilebilir olarak saglayabilecek enerji

kaynag) giineg-hidrojen sistemi olacag bilim adamlar: tarafindan belirtilmektedir [1, Z]. Ideal
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bir yakit konumunda olan hidrojenin, tiretim, uygulama ve ekonomik yonlerinde karsilasilan
sorunlarin ¢8ziilmesi ile biitiin diinyada yaygin bir sekilde kullanilabilecektir. Hidrojen gaz
eldesi i¢in en uygun ybntem suyun elektrolizidir. Bu yéntemde anot, katot ve ¢ozeltide olusan
agirt gerilimler elektroliz sisteminde verimi azaltmakta ve daha fazla elektrik enerjisi
harcanmasina neden olmaktadir. Asin gerilimi diislirmek igin, Pt, Pd vb. gibi pahali metalletin
katalizor olarak kullaniimast yontemin maliyetini attiracaktir. Bu dezavantajlarin giderilmesi
icin uygun ¢ozelti segimi ve elektrot malzemelerinin geligtirilmesi gerekmektedir. Karbon
kece oldukga bilyiik yiizey alanina sahip ancak hidrojen gazi olugumu igin yeterli etkinlige
sahip degildir. Karbon kege iizerine hidrojen gazi ¢ikigt igin yiiksek katalitik etkinlife sahip
metaller ok az miktarlarda goktiiriilerek arttirilabilir. Bu ¢alismada karbon kege izerine farkls
miktarlarda nike! elektrokimyasal olarak ¢oktiirilmiig ve hazirlanan elektrotlarin 1 M NaOH

¢ozeltisinde hidrojen gazi gikigina katalitik etkinlikleri incelenmigtir.

2. MATERYAL VE METOD

Karbon kege 0,5cmx1,5cmx1,5cm boyutlarinda kesilerek elektrot yapiminda kullanilmgtir. 2
" om uzunlugunda 0,1 cm capinda platin tel bir ucuna iletkenligi saglamak igin bakir tel
gecirildikten sonra sadece platin digarida kalacak sekilde polyester igerisine gomiillmis ve saf
suda iyice yikanmis karbon kece platin tele gegirilerek caligma elektrotlart hazirlanmugtir.
Hazirlanan karbon kege elektrotlar nikél kaplama banyosuna daldirilarak tizerine farkls
oranlarda nikel ¢oktiiriilmiistiir. Kaplama banyolarinin kimyasall bilesimi: % 30 NiSO4.7H-0,
% 1 NiClL.6H,0, % 1,25 H3BO;. Kaplamalar, elektroliz sistemine sabit 20 mA katodik akim
farkh siirelerde  uygulanarak  Princeton  Applied  Research ~ Model 362
Poansiyostat&Galvanostat cihazi kullanilarak yapumugtir. Bu amagla calisma elektrotlan
katot, nikel anot ve Ag/AgCLCl (3 M KCl) referans elektrot olarak kullanilmugtir. Kaplamalar
oda sicakhiginda ve banyo g¢ozeltileri karistirilarak yapilmistir. Coktiiriilen nikelin miktari

Faraday yasasindan yararlanarak teorik olarak hesaplanmigtir.

Katodik akim-potansiyel egrileri ve EIS dlgiimleri CHI 604 elektrokimyasal analizdr cihazi ile
ti¢ elektrot teknigi kullanilarak elde edilmistir. Kars1 elektrot olarak Pt ve referans elektrot
olarak Ag, AgClVCI™ (3 M KCI) referans elektrotu kullamlmigtir. Katodik akim-potansiyel

egrileri -1,80 V ile agik devre potansiyeli araliginda 0,005 Vs tarama hizi ile elde edilrhistir. |
Katodik akwm-potansiyel egrilerinden belirlenen ve hidrojen gazi ¢ikiginm ger§ek}e§tigi
degisik asir gerilimlerde EIS dlgtimleri yapilmistir. EIS olgtimleri 10° Hz ile 0,003-0,1 Hz

frekans aralipinda sisteme 0,005 V genlik uygulanarak elde edilmistir. Elektroliz sisteminde
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platin anot ve calisma elektrotlar: katot olarak kullamlmistir. Elektroliz sistemine sabit 5,0 V
potansiyel 1 saat boyunca uygulanmis ve gikan hidrojen gazi, icerisine ¢alisma ¢dzeltisi
doldurulmus ve katot iizerine ters gevrilerek yerlestirilmis bir biiret igerisinde toplanmugtir.

Basing diizeltmesi literatiirde [3] verildigi gibi yapilarak saf hidrojen hacmi belirlenmigtir.

3. BULGULAR VE TARTISMA

Saf karbon kece (C), 1 mg, 50 mg ve 100 mg Ni ¢oktiiriilmily karbon kege (C-Ni)
elektrotlartmn 1 M NaOH ¢dzeltisinde elde edilen katodik akim-potansiyel egrileri Sekil 1°de
verilmistir. Saf kege elektrot igin elde edilen egri incelendiginde agik devre potansiyelinden
itibaren daha katodik potansiyele gidildiginde yaklagik -0,30 V ile -1,30 V potansiyel
araliginda akim sabit kalmaktadir. Bu potansiyel araliginda okunan akim degeri oksijen sinir
akimina karsilik - gelmektedir. Karbon kege elektrotta ~-1,30 V’tan itibaren hidrojen
indirgenmesi ile birlikte akim artis1 olmaktadir. Nikel ¢oktiiritlmits karbon kege elektrotlarda

ise'~-0,85V tan itibaren akim artmaktadir.

1A
o
<

4.0

-5.01

”S-OV"'l"'I“'i“‘i"%"'l"i"‘i"'
18 16 -14 -1.2 <10 08 -08 -04 02 O
E 7V {vs. Ag/AgChH)

Sekil 1. Karbon kege (o), 1 mg (A ), 50 mg (o) ve 100 mg (‘8) Ni ¢oktiiriilmiis kege

elektrotlarmin katodik akim-potansiyel egrileri.
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agswr1 gerilimlerde belirlenen akim degerleri.

E/V 1/A

C-kege 1mgNi 50mgNi 100mgNi

1,20 8,0 26,0 49,4 70,5
-1,30 9,4 37,0 71,2 97,8
-1,40 14,2 52,8 91,2 119,8

Bu sonug kege lizerine nikel ¢oktiiriilmesi ile elektrotun agiri gerilimini dustirerek elektrotun
etkinligini arttirdigim gostermektedir. Elde edilen katodik akim-potansiye!l egrilerinden
hidrojen gazi cikisinm gergeklestigi degisik potansiyellerde akim degerleri belirlenmis ve
Tablo 17 de verilmistir. Sekil 1 ve Tablo 1°den de gorildiigli gibi karbon kege elektrotun
yiizeyine az miktarda Ni ¢oktiiriilmesi hidrojen gazi ¢ikist igin elektrotun katalitik etkisini
arttirmaktadir. Akim vogunluklan ¢oktiritlen Ni miktart ile artmaktadir. Nikel ¢oktiirtilmus
elektrotlarin yitksek etkinligi karbon kegenin bityilk yiizey alam ve nikelin yiiksek katalitik

etkisi ile agiklanabilir [4-7].

Karbon kege, ve farkli miktarlarda nikel ¢oktiiriitmis kege elektrotlarm 1 M NaOH
¢ozeltisinde hidrojen gazinn olugtugu -1,40 V potansiyelde elde edilen Nyquist egrileri Sekil
2’de verilmistir. Sekil 2°den de goriildiigii biittin ¢aligma elektrotlan igin yarum daireden
sapan basik eliptik luplar olusmustur. Elde edilen yarim dairelerin yarnigap: genellikle yiik
transfer direnci olarak kabul edilmektedir. Nyquist egrilerinden belirlenen yiik transfer
direngleri Tablo 2'te verilmistir. Elde edilen degerler incelendiginde ayni potansiyelde nikel
¢Oktiiriimilg elektrotlarda yiik transfer direncinin dnemli Slglide diistigt goriilmektedir. Bu
sonuglar karbon kege iizerine nikel ¢oktiirtilmesi ile sistemdeki asirt gerilimlerin diigtligi ve
hidrojen gazi olusumu sirasinda daba diiglik bir direngle kargilasiidigim gdstermektedir.
Nyquist egrilerinde sadece bir lupun olugmasi hidrojen gikis reaksiyonunun aktivasyon
kontrolli oldugunu gostermektedir [8, 9]. Olusan lupun yarim daireden sapmast elektrot

yiizeyinin gézenekli oldugunu gostermektedir [10].
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kece elektrotlarda -1,40 V’ta elde edilen Nyquist:egr_ileri._

Tablo 2. -1,40 V potansiyelde Nyquist egrilerinden belirlenen polarizasyon direngleri.

Caligma ! ) _ )
Elektrotu C-kege ImgNi 50mgNi 100 mgNi

Cahisma elektrotlar: katot ve platin anot olmak tizere iki elektrot teknigi kullanilarak elektroliz
sistemine sabit 5,0 V potansiyel uygulanarak katotta olugsan hidrojen gazinm hacmi

dlgitlmiistiir. 1 saat sonunda caligma elektrotlarinda 8lgtilen hidrojen gazi hacimleri Sekil 3’te
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verilmigtir. Olciilen hidrojen gazi hacimleri incelendiginde karbon kege yiizeyine nikel

¢oktiiriildiigiinde elde edilen hidrojen gazi hacminin Snemli dlglide arttig goriilmektedir.

110.0

140.0

]
—
]
—

120.04
100.04

\69.4

80.07

VH: [ mbL

80.07
40.07

20.0-

Q_O . 13 T E

Sekil 3. Karbon kege (©), 1 mg Ni (A), 50 mg Ni (o) ve 100 mg Ni (#) ¢oktiiriilmils karbon

kege elektrotlarda 1 saat sonunda agiga gikan hidrojen gazi hacimieri.

" 4. SONUCLAR VE ONERILER

Elde edilen sonuglara gore karbon kege tizerine nikel oktiiriilmesi elektrotun agir1 gerilimini
dusiirerek elektrotun etkinligini dnemli dlglide arttumaktadir. Elektrotun katalitik etkinligi
coktiirtilen nikel miktarina bagh olarak degismektedir. Ayni potansiyelde en yitksek akim ve
en diisiik yiik transfer direnci 100 mg nikel ¢oktlirtilmils kege elektrotta elde edilmistir. Nikel
coktirillmiis elektrotlarin ytiksek katalitik etkinligi kege elektrotun bityiik yiizey alani ve
nikelin yiiksek katalitik etkinligi ile agiklanmgtir. Bu sonuglara gore nikel ¢Oktiirilmils kece
elektrot elektroliz sisteminde kullanildig:i zaman hidrojen gazi olusumu sirasinda elektroliz
sisteminde daha diisiik direng olusur ve dolayisi ile de sistemde olusan agin gerilimler icin

daha az elektrik enerjisi harcanacaktir.

Tesekkiir: Bu galismay1 destekleyen, Cukurova Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri
Birimine ve TUBITAK’ a tegekkiir ederiz.
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