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ÖZET 

 

 

KARBON NANOTÜP DESTEKLİ Pt, Bi ve Ru MONOMETALİK 

KATALİZÖRLERİN NANO TASARIM İLE SENTEZİ, 

KARAKTERİZASYONU ve ALKOL YAKIT PİLİ UYGULAMALARI 

 

 

ALBOUNI, Nizar 

Yüksek Lisans Tezi, Kimya Mühendisliği Anabilim Dalı 

Danışman: Doç. Dr. Hilal DEMİR KIVRAK 

II. Danışman: Dr. Öğr. Üyesi Hilal ÇELİK KAZICI  

  Ocak 2019, 37 Sayfa 

 

Bu çalışmada, karbon nanotüp destekli (CNT) Pt, Bi ve Ru katalizörleri metanol 

(CH3OH), etanol (C2H5OH) ve etilen glikol (C2H6O2) elektro-oksitlenme aktivitelerinin 

araştırılması için sodyum borhidrür (NaBH4) indirgeme yöntemi ile sentezlenmiştir. Bu 

katalizörler N2 adsorpsiyon-desorpsiyon, X-Işını Kırınım (XRD) ve geçirimli elektron 

mikroskobu (TEM) ile karakterize edilmiştir. Katalizörlerin aktivitesini araştırmak için 

döngüsel voltametre (CV), kronoamperometre (CA), elektrokimyasal empedans 

spektroskobisi (EIS) ve doğrusal süpürme voltametri (LSV) gibi elektrokimyasal 

yöntemlerle incelenmiştir. Pt/CNT katalizörü Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerine göre 

CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 elektro-oksidasyonun da daha yüksek aktivite 

göstermiştir. Pt/CNT katalizörü C2H6O2 elektro-oksitlenmesinde CH3OH ve C2H5OH 

göre daha iyi bir aktivite sergilemiştir. 

 

Anahtar kelimeler: Bi, CA, CV, EIS, LSV, Pt, Ru 
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ABSTRACT 

 

 

SYNTHESIS and CHARACTERIZATION of CARBON NANOTUBE 

SUPPORTED Pt, Bi and Ru MONOMETALIC CATALYSTS WITH NANO 

DESIGN and APPLICATION of ALCOHOL FUEL CELLS  

 

 

ALBOUNI, Nizar  

M. Sc., Thesis, Chemistry Engineering Department   

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Hilal DEMİR KIVRAK 

2
nd

 Supervisor: Assistant Prof. Dr. Hilal ÇELİK KAZICI  

January 2019, 37 Pages 

 

In this study, carbon nanotube (CNT) supported Pt, Bi and Ru catalysts are 

synthesized by sodium borohydride (NaBH4) reduction for investigate the electro-

oxidation activity of methanol (CH3OH), ethanol (C2H5OH), and ethylene glycol 

(C2H6O2). These catalysts were characterized by N2 adsorption-desorption, X-Ray 

Diffraction (XRD), and transmissive electron microscopy (TEM). To investigate the 

activity of the catalysts, cyclic voltammetry (CV), chronoamperometry (CA), 

electrochemical impedance spectroscopy (EIS), and linear sweep voltammetry (LSV) 

are investigated by electrochemical methods. Pt/CNT catalyst showed high activity in 

the CH3OH, C2H5OH, and C2H6O2 electro-oxidation compared Bi/CNT and Ru/CNT 

catalysts. C2H6O2 electro-oxidation of Pt/CNT catalyst revealed better activity than in 

CH3OH and C2H5OH electro-oxidation. 

 

Keywords: Bi, CA, CV, EIS, LSV, Pt, Ru 
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1. GİRİŞ 

 

 

Dünyada artan nüfus ve büyüyen sanayiden dolayı enerji ihtiyacı her yıl % 4-5 

arasında artmaktadır. Bazı araştırmacılara göre 2050 yılına kadar enerji ihtiyacı yaklaşık 

% 80 artacaktır. Bu yüzden enerji ihtiyacını karşılamak için alternatif enerji kaynakları 

araştırılmaktadır. Bu enerji kaynakları arasında yakıt pili, temiz, verimli ve gelecek için 

umut verici bir yakıttır. Genel anlamda, bir yakıt hücresi, negatif yüklü bir elektrot 

(anot), pozitif yüklü bir elektrot (katot), bir elektrolit membrandan ve elektrotlardaki 

reaksiyonları hızlandıran bir katalizörden oluşur (Liu ve ark., 2012; Kumar ve ark., 

2018; Ulas ve ark., 2018). 

1839'da William Grove, hidrojen ve oksijenden elektrik üretmek için su 

elektrolizini tersine çevirerek yakıt hücrelerinin temel çalışma prensibini keşfetti 

(Hoogers, 2002). Hidrojen anotta oksitlenir ve katot üzerindeki oksijen azalır. böylece 

hidrojen atomları "iyonize" ve pozitif bir elektrik yükü taşır. Hidroksil grupları katottan 

anota elektrolit membranı üzerinden taşınır ve elektronlar dış devre üzerinden katoda 

taşınır. Anot üzerinde oksijen, proton ve elektronlarla reaksiyona girer, su oluşturur. 

Anot ve katotta elektrokimyasal süreçleri hızlandırmak için katalizör kullanılır (Spiegel, 

2007). 

Son dönemlerde bu alanda yapılan çalışmalar yakıt pillerinde ki anot 

katalizörlerinin geliştirilmesi üzerine yoğunlaşmıştır. Anot katalizörleri üzerinde 

kimyasal reaksiyon sonucu elektrik enerjisi üretmek için ısı kayıplarını minimize edecek 

yeni çalışmalar üzerinde yoğunlaşılmıştır. Bilim adamları, verimliliği arttırmak için 

farklı türde ve boyutta yakıt hücresi tasarlama üzerine çalışmışlardır. Yakıt hücresi 

üzerinde çalışan araştırmacılar, çalışmalarında çoğunlukla elektrolit seçimi ile 

sınırlandırılmıştır. Yapılan çalışmalarda yakıt hücresi tipleri genellikle elektrolit 

materyali üzerinde araştırma yapılmıştır. Elektrolit, pozitif ve negatif yüklerle yüklenen 

elektrotlar arasında bir yük potansiyeli oluşturmak için kullanılan sıvıya verilen isimdir. 

Günümüzde elektrolit türleri olarak alkali, erimiş karbonat, fosforik asit, proton değişim 

membranı (PEM) ve katı oksit kullanılmıştır.  

Doğrudan Sıvı Yakıt Pilleri (DSYP) yüksek enerji yoğunluğu, basit yapısı, 

yeniden şarj edilme, depolama ve taşıma kolaylığı nedeniyle umut verici yakıt hücresi 

çeşididir. DSYP’de en büyük problem, katalizörün yüksek maliyeti oluşturmaktadır. 
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DSYP’de doğrudan alkol yakıt pili (DAYP), doğrudan formik asit yakıt pili (DFAYP) 

ve proton değişim membran (PEM) gibi sınıflandırılabilir. Bunlar arasından PEM yakıt 

hücresi, düşük maliyetli ve yüksek güç yoğunluğuna sahiptir. Bir PEM yakıt hücresi, 

negatif yüklü bir elektrot (anot), pozitif yüklü bir elektrot (katot) ve bir elektrolit 

membrandan oluşur. (Spiegel, 2007). 

Her yakıt hücresi tipi, diğerlerine kıyasla avantaj ve dezavantajlara sahiptirler. 

Hiçbiri kömürle çalışan hidroelektrik veya nükleer santraller gibi geleneksel elektrik 

üretim yöntemlerinin yerini alacak kadar ucuz ve verimli değildir. Bu nedenle elektro-

katalizörlerin ve kullanılan yakıtların geliştirilmesini araştırılarak, bu hücreleri 

geliştirmeye yönelik çalışmalar devam etmektedir. 

 

1.1. Doğrudan Alkol Yakıt Pili (DAYP) 

 

 

Şekil 1.1. Doğrudan alkol yakıt pili.  

 

DAYP çalışma prensibi PEM yakıt piline benzer şekilde çalışmaktadır. DAYP 

genel çalışma prensibi Şekil 1.1’de verilmektedir.   
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DAYP’de kullanılan sıvı yakıtlar metanol, etanol ve etilen glikol gibi yakıtlardır. 

Yapılacak çoğu çalışmada yakıtın performansını arttırmak ve ticarileştirmek için daha 

fazla araştırma gereklidir. Günümüzde, doğrudan metanol yakıt hücreleri (DMYP) ve 

doğrudan etanol yakıt hücreleri (DEYP), bazı ticari alanlarda kullanımı mevcut iken, 

diğer DSYP tipleri üzerinde hala araştırma devam edilmektedir (Ong ve ark., 2017). 

 

1.1.1. Doğrudan metanol yakıt pili (DMYP)  

 

Metanol, hidrojene göre bazı temel avantajlara sahiptir, en önemlisi metanol 

sıvıdır. Metanol, herhangi bir ön-yenileme işlemi olmaksızın doğrudan sıvı formda anot 

içine beslenir.  

Metanol, iyi bir elektrokimyasal aktiviteye sahiptir, sürekli olarak temin 

edilebilir, biyolojik olarak parçalanabilir. Ayrıca, ucuz bir yakıttır, depolanması ve 

taşınması kolaydır. DMYP’de anot, katot ve toplam reaksiyonu aşağıda verilmiştir 

(Sahin ve ark., 2013). 

 

   Anod :            CH3OH + H2O                    CO2 + 6H
+
 + 6e

-
                            (1.1) 

 

   Katot :            3/2 O2 + 6H
+
 +  6e

-
                    3H2O                                      (1.2)  

 

   Tüm :             CH3OH + 3/2 O2                             CO2 + 2 H2O                               (1.3) 

 

Katot üzerinde oluşan su ile sisteme doğrudan beslenen metanol-su karışımı anot 

üzerinde elektrokimyasal bir reaksiyon meydana getirmekte ve metanolün parçalanması 

sonucunda protonlar, elektronlar ve karbon dioksit meydana gelmektedir.  

Hidrojen oksidasyon reaksiyonuyla karşılaştırıldığında, metanol oksidasyon 

reaksiyonu elektro-kataliz hala bir sorundur ve zehirlenme yollarının varlığı bu tür 

cihazların difüzyonunu güçlü bir şekilde engellemektedir (Lavacchi ve ark., 2013). 

 

1.1.2. Doğrudan etanol yakıt pili (DEYP)  
 

 Etanol, depolama ve nakliye, yüksek spesifik enerji ve geniş çaplı 

kullanılabilirliğinden dolayı ümit veren yakıt pili kaynaklarından biri olarak kabul 
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edilmektedi. Ancak C2H5OH oksidasyonunda CO2’in oluşumu için C-C bağının 

kırılması ihtiyacı, DEYP'lerin geliştirilmesinde büyük zorluklar oluşturur. Bu nedenle 

katalizörler üzerinde bu problemi aşmak için araştırmalara devam edilmektedir (Guo ve 

ark., 2018). 

 

   Anod :            C2H5OH + 3H2O                    2CO2 + 12H
+
 + 12e

-
                  (1.4) 

 

   Katot :            3O2 + 12H
+
 +  12e

-
                   6H2O                                       (1.5) 

 

   Tüm :             C2H5OH + 3O2                             2CO2 + 3H2O                                 (1.6) 

 

Etanol, metanolden daha yenilenebilir bir yakıt türüdür, çünkü biyokütleden 

veya şeker içeren tarım ürünlerinden elde edilen hammaddelerden kolaylıkla elde 

edilebilir (Kamarudin ve ark., 2013). 

 

1.1.3. Doğrudan etilen glikol yakıt pili (DEGYP)  
 

Yakıt hücresine beslenen etilen glikol ideal yakıt olarak kabul edilir.  

 

   Anod :            C2H6O2 + 2H2O                   2CO2 + 10H
+
 + 10e-                     (1.7) 

 

   Katot :            5/2 O2 + 10H
+
 +  10e

-
                    5H2O                                  (1.8) 

 

   Tüm :              C2H6O2 + 5/2O2                             2CO2 + 3H2O                              (1.9) 

 

Bunun nedeni DEGYP diğer farklı yakıt hücrelerle karşılaştırınca daha düşük 

toksisite, daha az uçuculuk, daha yüksek kaynama noktası, yüksek enerji yoğunluğu 

yanı sıra elektrik gücü dönüşümünün yüksek verimliliği ile ön plana çıkmaktadır (Yan 

ve ark., 2018). 

Etilen glikol, 2 hidroksil grubu olan bir alkoldür. tek bir hidroksil grubu alkol 

yakıtına üstün özelliklere sahiptir (Lima ve ark., 2013). 
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1.2. Elektro-Katalizör 

 

Elektro-kataliz, katalitik materyallerin kullanımıyla reaksiyon mekanizmalarını 

anlamak ve modifiye etmek için kullanılan elektrokimyanın bir dalıdır. Elektro-kataliz 

çok eski bir bilimdir. Jaksic ve ark., göre elektro-katalizör arayışı iki ayrı kabuk 

keşfinden sonra etkili bir şekilde gelişmeye başladı (Jaksic ve ark., 2012). 

Elektrokimyasal alanında özellikle son yirmi yılda bir rönesans yaşandı. Yeni 

nanomateryaller fizik bilimi tarafından keşfedildiğinden ve tasarlandığından beri ilgili 

özelliklerinin birçoğu elektron transferi, katı hal cihazları veya katalizörler gibi çoğu 

elektrokimyasal tekniklerle araştırılabilir hale geldi.  

 

1.2.1. Termodinamik 

  

Denklem (2.1) moleküllerin reaksiyonu sonucu su oluşur. Aynı zamanda yakıt 

olarak hidrojen kullanılan yakıt hücrelerinde meydana gelen genel reaksiyondur. Böyle 

bir reaksiyonun kendiliğinden olduğu bilinmektedir (ΔG =-237.1 kJ mol-1). 

Termodinamik tanımlamaya göre ΔG, mekanik çalışmalara dönüştürülebilen reaksiyon 

tarafından iletilen maksimum enerji miktarıdır. Genel kimyada hem oksijen hem de 

hidrojenin, temel formda olduğundan oksidasyonları 0 durumunda olduğu 

bilinmektedir. 

 

  H2 + 1/2 O2 → H2O                                                                                        (2.1) 

 

Su ortamında hidrojen molekülü, reaksiyon sonucu bir elektronunu kaybederek 

+1'e yükseltgenirken, oksijen ise iki elektron alarak -2'ye indirgenir. Bu tür reaksiyonlar 

redoks olarak adlandırılır. Elektrokimyanın önemi, fiziksel olarak farklı bölgelerde 

meydana gelen oksidasyon ve indirgeme reaksiyonlarını ayırmaktır.  

 

    H2 → 2H
+ 

+2e
-
                                                                                                (2.2) 

 

   ½ O2 +2e
- 
→O2                                                                                                (2.3) 
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Hücre, iki elektrottan oluşur. Oksidasyon reaksiyonu anot elektrodu üzeride oluşturur. 

İndirgeme reaksiyonu katot elektrodu üzeride oluşturur  (Sperder ve ark., 2013). 

 

1.2.2. Adsorpsiyon 

 

Elektrokimyasal hücrelerde meydana gelen çeşitli kimyasal adsorpsiyon 

reaksiyonları vardır. Bu reaksiyonların ilki elektrot yüzeyi ile çözeltideki moleküller 

veya iyonlar arasında meydana gelir. Pratik olarak, adsorpsiyon etkileşimi iyi bir şekilde 

olmalıdır Adsorbe edilen madde adsorbentin yüzeyine kuvvetli bağlarla bağlanırsa, aktif 

siteler kapandığından dolayı katalitik aktivite düşer (Jaksic ve ark., 2007; Laursen ve 

ark., 2013). 

Anot reaksiyonunda, platin ile CO arasında çok güçlü adsorpsiyon etkileşimiden 

dolayı platin katalizörünün deaktivasyonunu belirleyebilir (Lucas ve ark., 2000; Xu ve 

ark., 2007; Bevilacqua ve ark., 2012; Laursen ve ark., 2012). Adsorpsiyon zayıf 

etkileşime bağlı olarak spesifik olabilir. Bu koşullar altında adsorpsiyon genellikle 

fiziksel adsorpsiyon olarak belirtilir (Hachkar ve ark., 1996; Lucas ve ark., 1999).  

 

1.3. Elektrokimyasal Reaksiyonlar 

 

1.3.1. Hidrojen oksidasyonu 

 

Hidrojen indirgeme, standart potansiyel çizelgesinde referans olarak alınır ve 

indirgeme potansiyeli standart şartlarda (pH = 0, T = 25 
o
C, H2 kısmi basınç 101,325 

Pa) 0 V olarak ayarlanır.  

Reaksiyonu dengeden tutmak ve hidrojen oksidasyonu ya da belirli bir oranda 

indirgemeye devam etmek için, potansiyeli 0'dan farklı olmak zorundadır. Hidrojen 

oksidasyon ve indirgeme kinetiklerinin soy metallere göre göreceli olarak daha hızlı 

olduğu bilinmektedir.  

Şu anda, araç uygulamalarında kullanılan reaksiyonlara aday en iyi 

elektrokimyasal katalizörler Pt, Pd ve Ru gibi metallerin saf halleri veya alaşımlardır 

(Lavacchi ve ark., 2013). 
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1.3.2. Hidrojen oksidasyon reaksiyonu (HOR) 

 

HOR, hidrojen yakıt hücrelerinde meydana gelen anot reaksiyonudur. Denklem 

(2.4) asidik ortamda hidrojen oksidasyon reaksiyonu ve Denklem (2.5) alkali ortamdaki 

reaksiyonu göstermektedir (Conway ve ark., 2002; Sheng ve ark., 2010).  

 

 ½ H2                          H
+
 + e

-   
                                                                                   (2.4) 

 

 ½ H2 + OH
-                         

H2O + e
-
                                                                        (2.5) 

 

Günümüzde hidrojen oksidasyon reaksiyonunun, Volmer – Tafel ve Volmer-

Heyvrosky olmak üzere iki ana yoldan oluştuğu yaygın olarak kabul edilmektedir. 

Volmer reaksiyonu esas olarak bir kombine yük aktarımı ve adsorpsiyon adımıdır ama 

her iki yol için de ilk adım, platin üzerine hidrojenin adsorpsiyonudur. Asidik ve alkali 

koşullar için sırasıyla denklemler (2.6) ve (2.7)  Heyvrosky reaksiyonları verilmektedir 

(Sheng ve ark., 2010). 

 

 Pt + ½ H2                          Pt-H + H
+
 + e

-   
                                                               (2.6) 

 

 Pt + H2 + OH
-                        

Pt-H
  
+

  
H2O + e

-
                                                        (2.7) 

 

 ½ H2  + Pt                          Pt-H  
   

                                                                             (2.8) 

 

Alternatif olarak, Tafel reaksiyonu (Denklem 2.8) oluşabilir. Pt üzerine adsorbe 

edilen hidrojen, Volmer reaksiyonları yoluyla asidik ortamda üretilen hidrojen 

iyonlarını veya alkalin içindeki suyu serbest bırakabilir (Denk. 2.8 ve 2.9).  

Volmer – Heyvrosky mekanizmasının büyük potansiyeller için daha kullanışlığı 

olduğu kanıtlanmış olup düşük potansiyeller için de Volmer – Tafel tercih edilmektedir 

(Sheng ve ark., 2010). 

 

 Pt-H   
  

                    Pt + H
+
 + e

-   
                                                                            (2.9) 
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 Pt-H + OH
-                        

Pt +
 
H2O + e

-
                                                                (2.10) 

 

Bu tür reaksiyonlar için iyi katalizör arayışının tüm bu unsurları hesaba katması 

gerekir ancak adsorpsiyon ve desorpsiyon kesinlikle önemli rol oynar. Emilenin 

(adsorbe edilen) hidrojenin katalizör ile etkileşimi yeterli adsorpsiyon oranını garanti 

edecek kadar güçlü olmalıdır. 

 

1.3.3. Oksijen indirgeme reaksiyonu 

 

Oksijen indirgeme reaksiyonu birincil elektrokimyasal reaksiyondur. Yakıt 

hücrelerinin katotunda meydana gelen  verimli ve temiz enerji üretimi için umut verici 

teknolojinin temelini oluşturur. Düşük sıcaklıkta doğrudan alkol yakıt hücrelerinde 

(DAYP), oksijen indirgeme reaksiyonu geleneksel olarak platin ile katalizlenir çünkü Pt 

elementel metallerin içerisinde en yüksek aktivite gösterendir.  

Pt katalizörlerinin dezavantajı oksijen indirgenme reaksiyonunda, yüksek 

potansiyel kaybına neden olmaktadır. Bunun önüne geçebilmek için Pt'nin yüksek 

miktarda kullanılması gerekir. Bu katalizör ile DAYP'lerin ticarileşmesini engelleyen 

faktörler üzerinde araştımalar devam etmekle birlikte, daha aktif, ucuz ve istikrarlı bir 

değişim için araştırmalar sürdürülmektedir. Örnek: Pt, Ru (Sieben ve ark., 2008).  ve 

inorganik bileşikler (Alonso-Vante ve ark., 2002) ve organik bileşikler (Bashyam ve 

ark., 2011). 

 

1.4. Karbonun Temel Özellikleri ve Rolü 

   

(I)  Yüksek yüzey gözenekliliği ( metal atomlarının etkili yapısal yerleşimi). 

(II)  Yüksek iletkenliği. 

(III)   Aşınma ve zehirlenmeye karşı dayanıklılık.  

Ayrıca spesifik yüzey alanı, gözenek boyutu dağılımı, metal parçacık boyutu, 

nanoyapı, alaşım derecesi gibi yüzey özellikleri katalizörün kalitesini belirleyen 

parametrelerdir.  

Oksijen indirgeme reaksiyonu, (Kabbabi ve ark., 1994) metanol (Yahikozawa ve 

ark., 1991; Frelink ve ark., 1995) ve karbon monoksit oksidasyonunda (Arenz ve ark., 

2005; Maillard ve ark., 2007), metal yüzey alanı birimi başına spesifik katalitik 
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aktivitenin, azalan partikül büyüklüğü ile azaldığı gözlenmiştir (Kinoshita, 1990). 

Hidrojen ve formik asit oksidasyon reaksiyonları için, spesifik aktivitenin partikül 

büyüklüğünün azaltılmasıyla arttığı bulunmuştur (Antoine ve ark., 1998; Park ve ark., 

2002).  
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2. KAYNAK BİLDİRİŞLERİ  

 

 

Son yıllarda, DAYP'ler portatif güç kaynağı ve elektrikli taşıtlardaki potansiyel 

uygulamaları nedeniyle en önemli yakıt hücrelerinden biridir, ancak yakıtı aktive etmek 

için çok verimli katalizörlere ihtiyaç duyulur. Genel olarak elektrokatalitik aktivite, 

metal parçacıklarının büyüklüğüne ve bunların destekleyici malzeme üzerinde 

dağılmasına bağlıdır. DAYP’de anot katalizörü olarak Pd ve Pt kullanılmaktadır. Bu tür 

yakıt hücrelerinde şimdiye kadar yakıtı aktive etmek için farklı katalizörler 

kullanılmasına rağmen Pt bazlı nanokatalizörlerin, yüksek dayanıklılık ve 

elektrokatalitik aktivitesi nedeniyle çoğunlukla tercih edilen anot katalizörleridir (Eris 

ve ark., 2018). Karbon nanotüp ile desteklenen Pt nanoparçacıkların, DMYP’de karbon 

destek maddesi üzerinde daha yüksek bir maksimum güç yoğunluğu üretebildiğini 

gösterilmiştir (Yang ve ark., 2008). Pt, aktivitesi ve stabilitesi nedeniyle alkali ortamda 

DMYP'lerde kullanılmak üzere anot katalizörü olarak kabul kullanılır (Liu ve ark., 

2018; Zheng ve ark., 2018). Sieben ve ark., karbon destekli Pt–Ru elektro-

katalizörlerinde metanol elektro-oksidasyonunu araştırmışlardır. Hesaplanan aktivasyon 

enerjisinin, katalizör bileşimi ile değiştiği bulmuşlardır (Sieben ve ark., 2008). Zheng ve 

ark., DMYP için bir anot katalizörü için geliştiren iki metalik sistemi üzerinde etkisi, 

yani CeO2-C ve Pt-Co birleştirmek için yeni bir öneride bulunmuşlardır. CV ve CA 

sonuçları, Pt-Co/CeO2-C'nin oksidasyon aktivitesinin ve stabilitesinin, Pt/Ce02-C ve 

ticari Pt/C'den daha yüksek olduğunu göstermiştir (Zheng ve ark., 2018). Wang ve ark., 

çalışmalarında, bimetalik olan PtCo mezo gözenekli nanoküreler (PtCo-MNs) üzerinde 

çalışmışlardır. Yapılan çalışmada PtCo-MN'ler, hem oksijen indirgeme reaksiyonu hem 

de Pt-MN'lere ve ticari Pt/C katalizörüne göre metanol oksidasyon reaksiyonu için üstün 

katalitik aktivite göstermiştir (Wang ve ark., 2018). Daas ve ark., MCM-41'in herhangi 

bir karbon katkısı olmaksızın metanol ve etanolün elektro-oksidasyonu sırasıyla Pt 

katalitik aktivitesini artırmadaki rolünün araştırmışlar. Elektrokimyasal çalışmalarda, 

Pt/MCM-41/C'nin uzun süreli stabilite ve azaltılmış CO-zehirlenmesi ile birlikte kütle 

aktivitesi açısından Pt/C'den daha iyi bir katalizör olduğunu anlaşılmıştır(Daas ve ark., 

2018). Kamarudin ve ark., günümüzde doğrudan etanol yakıt hücrelerinin avantajları, 

dezavantajları ve geliştirilmesi araştırmaktadır (Kamarudin ve ark., 2013). Cornejo ve 
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ark., alkali ortamda etanolün elektro-oksidasyonu için hazırlanan Pt-Cu/C elektro-

katalizörü için elektrokatalitik aktiviteyi araştırmışlardır. Pt-Cu/C katalizörün ticari 

Pt/C'ye göre pik akım yoğunluğunun yaklaşık 2 kat daha fazla olduğunu bulmuşlardır 

(Maya-Conejo ve ark., 2017). Sahin ve ark., Pt katalizörü ile Ru karbon nanotup ile 

modifiye edilerek etanolun elektro-oksidasyon kinetiği üzerindeki etkisini araştırmak 

için Pt-Ru/CNT katalizöri sentezlenmiştir. Pt-Ru (25:1) katalizörü en iyi etanol 

elektrooksidasyon aktivitesi sergilediği göstermiştir. (Sahin ve ark., 2016).  Kıvrak ve 

ark., Pt-M (M=Ag, Ca, Cd, Cs, Cu, Fe, Ir, Mg, Pd, Sn, Zr) bimetalik nanokatalizörlerin, 

karbon destekleri üzerinde çalışmıştır. Pt-Sn/CNT bimetalik nanokatalizörü en iyi etanol 

oksidasyon reaksiyonu aktivitesini göstermiştir. Pt-Sn-Cs/C nanokatalizörü, Pt-Sn 

nanokatalizöre kıyasla daha üstün aktivite göstermektedir (Kıvrak ve ark., 2013). Du ve 

ark., Pt/Bi katalizörün elektronik yapısı ve heterojen kristal yapısını incelemiştir. Pt/Bi 

katalizörü etanol oksidasyonuna yönelik elektrokimyasal aktiviteleri test edilmiştir. 

Özellikle, yapılan Pt95Bi5'in, ticari Pt/C katalizörüne göre kıyasla etanol oksidasyonun 

da yüksek  bir aktiviteye sahip olduğunu bulmuşlar (Du ve ark., 2011). Li ve ark., Pt/Au 

bimetalik katalizörün elektronik yapısını incelemiştir. Yapılan elektro-kimyasal 

ölçümler, bimetalik Pt/Au katalizörü kullanılan etken glikol oksidasyon reaksiyonunun, 

4856,2 mA/mg'lık kütle aktivitesinin ticari Pt/C'ye göre 4,47 kat daha iyi elektrokatalitik 

aktiviteye sahip olduğunu ortaya çıkarmıştır (Li ve ark., 2017). Xu ve ark., Pt3Cu 

nanokatalizörlerin, 5162,6 mA.mg
-1

 ve 9,7 mA.cm
-2

 spesifik aktiviteleri ile etilen glikol 

oksidasyonuna karşı çok daha yüksek elektrokatalitik aktivite göstermiştir. Bu 

katalizörler ticari Pt/C'ye göre sırasıyla yaklaşık 5.0 ve 5.1 kat daha yüksek bir kütle 

aktivitesine sahip olduğu belirlenmiştir. (Xu ve ark., 2018). Marinho ve ark., PtRh/C ve 

PtRhNi/C elektro-katalizörlerini alkol indirgeme yöntemi ile hazırlandıktan sonra 

katalitik aktiviteleri ve stabiliteleri, etilen glikol içeren bir KOH çözeltisi kullanılarak 

alkali ortamda CV ve CA ile değerlendirilmiştir. Elde edilen sonuçlar, bimetalik elektro-

katalizörün, PtRhNi/C'den % 90 daha yüksek bir elektrokatalitik performansa ve enerji 

yoğunluğuna sahip olduğu göstermektedir (Marinho ve ark., 2018). De Lima ve ark., 

hazırlanan PtRu katalizörünün asit ortamında etilen glikol oksidasyonuna yönelik 

elektrokimyasal aktiviteleri test edilmiştir. Voltametrik sonuçlar, potansiyel eğrilerin Pt 

üzerindeki Ru'nun aktifleştirici etkisi ile yaklaşık 0.2 V negatif potansiyellere doğru 

kaydığını göstermektedir (Lima ve ark., 2003).  
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3. MATERYAL VE YÖNTEM  

 

 

Bu çalışma kapsamında Pt, Bi ve Ru monometalik katalizörlerin sentezi NaBH4 

indirgeme yöntemi ile hazırlanmıştır. Bu katalizörler üzerinde etilen glikol, metanol ve 

etanol elektro-oksitlenme aktivitesi CV, CA, EIS ve LSV ile aktiviteleri üzerinde 

çalışıldı. 

 

Çizelge 3.1. Hazırlanan katalizörler, hazırlama koşulları ve metal oranları 

Sıra No CNT destekli katalizör NaBH4 miktarı Metal oranı 

1 Pt 100 kat 100:0 

2 Bi 100 kat 100:0 

3 Ru 100 kat 100:0 

 

Bu çalışma kapsamında karbon nanotüp destekli Pt, Bi ve Ru katalizörleri 

hazırlandı. Kullanılan Pt, Bi ve Ru metallerinin mol miktarının, 100 kat mol değerlerine 

denk gelen miktarda NaBH4 kullanıldı. Elektrot yüzeyine 3 mikrolitre katalizör çamuru 

yüklemesi yapıldı. Bu katalizörler üzerinde metanol elektrooksitlenme ölçümleri 1 M 

KOH+ 1 M CH3OH, C2H5OH elektrooksitlenme ölçümleri 1 M KOH + 1 M C2H5OH 

ve C2H6O2 elektrooksitlenme ölçümleri 1 M KOH + 1 M C2H6O2 gerçekleştirildi.   

 

3.1. Pt-Bi-Ru Katalizörlerinin Hazırlanma Metotları 

 

Katalizörlerin hazırlanmasında NaBH4 indirgeme yöntemi kullanılmıştır. Pt 

katalizör hazırlanırken katı destek malzemesi olan karbon nanotüpün kütlece %10 ‘u 

kadar Pt içeren Pt tuzundan alınarak 10 ml su içerisinde Pt tuzu çözüldü. Bu işlemin 

ardından karışıma karbon nanotüp eklendi. Katalizörler hazırlanırken genellikle 0.1 g 

CNT destek kullanılarak katalizör hazırlandı. Oluşan karışım 30 dk ultrasonik banyoda 

tutulduktan sonra 90 dakika boyunca oda sıcaklığında karıştırıldı. Bu karışıma NaBH4 

eklemesi yapıldıktan sonra 20 dk ultrasonik banyoda ve 40 dk boyunca oda sıcaklığında 

karşılaştırıldı. Katalizör süzüldü ve yıkandı ve 100
o
C’de vakumlu etüvde kurutuldu. Bi 

ve Ru sentezi Pt katalizör sentezi ile aynı koşularda sentezlendi. 
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3.2. Katalizörler İle Elektrot Hazırlama  

 

İlk olarak 3 mg katalizör, 1 ml nafyon çözeltisi içinde dağıtıldı. Ultrasonik 

banyoda 10 dakika boyunca tutuldu. Daha sonra elde edilen katalizör + nafyon 

karışımından mikro pipet vasıtası ile 3 mikrolitre alınarak 3 mm çapına sahip olan camsı 

karbon (glassy carbon) elektrot yüzeyine damlatıldı. Elektrot yüzeyi kuruduktan sonra 

katalizörlerin aktivitesi, KOH + CH3OH, KOH + C2H5OH ve KOH + C2H6O2  çözeltisi 

bulunan üç elektrotlu hücrede incelendi.  

 

3.3. Karakterizasyon Ölçümleri  

 

Hazırlanan katalizörler BET, XRD ve TEM yöntemleri ile karakterize edilmiştir. 

Hazırlanan katalizörler ve bu katalizörlerin karakterizasyon yöntemleri sırası ile Çizelge 

3.2’ de verilmiştir. 

 

Çizelge 3.2. Hazırlanan katalizörler, hazırlama koşulları ve kullanılan karakterizasyon 

                  yöntemleri 

Sıra 

No 

CNT destekli 

Katalizör 

NaBH4 

miktarı 

Metal 

oranı 

Karakterizasyon 

ölçümleri 

1 Pt 100 kat 100:0 BET, XRD, TEM 

2 Bi 100 kat 100:0 BET, XRD, TEM 

3 Ru 100 kat 100:0 BET, XRD, TEM 

 

 

3.4. Elektrokimyasal Ölçümler  

 

NaBH4 indirgeme yöntemi ile hazırlanan 3 adet katalizör sistemi üzerinde 

elektrokimyasal ölçümler alınmıştır.  

Katalizörler üzerinde etilen glikol, metanol ve etanol elektro-oksitlenme 

aktivitesi CV, CA, EIS ve LSV ölçümleri yapılarak incelendi. Ölçümlere ait detaylı 

bilgi Çizelge 3.3’te verilmiştir.  
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Çizelge 3.3. Elektrokimyasal ölçümler 

Sıra No Katalizör 
NaBH4 

miktarı 

Elektrot 

yüzeyine 

yükleme 

Yapılan ölçümler 

1 Pt 100 kat 3 mikrolitre 

CVKOH, CVCH3OH, 

CACH3OH, 

 LSVCH3OH 

  EISCH3OH 

2 Bi 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CVCH3OH, 

CACH3OH 

3 Ru 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CVCH3OH, 

CACH3OH 

4 Pt 100 kat 3 mikrolitre 

CVKOH, CV C2H5OH, 

CA C2H5OH, LSV C2H5OH, 

EIS C2H5OH 

5 Bi 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CV C2H5OH, 

CA C2H5OH 

6 Ru 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CV C2H5OH, 

CA C2H5OH 

7 Pt 100 kat 3 mikrolitre 

CVKOH, CV C2H6O2, 

CA C2H6O2, LSVC2H6O2,  

EIS C2H6O2 

8 Bi 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CVC2H6O2, 

CA C2H6O2 

9 Ru 100 kat 3 mikrolitre 
CVKOH, CVC2H6O2, 

CA C2H6O2 

 

Elektrokimyasal ölçümlerde CHI 660E potensiyostat cihazı kullanılmıştır. 

Çalışma elektrodu olarak camsı karbon elektrot, referans elektrot olarak Ag/AgCl 

elektrot ve karşıt elektrot olarak da platin tel kullanılmıştır. Camsı karbon çalışma 

elektrodu her elektrokimyasal çalışmadan önce sırasıyla ile 1µm, 0,3 µm, 0,05 µm 

tanecik boyutuna sahip alümina tozu ile parlatılmış daha sonra ultrasonik banyoda 10 dk 

karıştırma işlemine tabi tutulmuştur.  

Bu elektrot daha sonra sırasıyla distile su ve etanol ile yıkanıp kurutulduktan 

sonra kullanılmıştır. Katalizör ile elektrot yüzeyi kaplandıktan sonra elektrokimyasal 

işlemlerde kullanılmak üzere elektrokimyasal hücreye daldırıldı. Elektrokimyasal 

ölçümler farklı elektrokimyasal teknikler kullanılarak yapıldı. Bu teknikler arasında CV, 

CA, EIS ve LSV teknikleri bulunmaktadır. 
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3.4.1. CV tekniği  

  

Dönüşümlü Voltametri tekniği referans elektrotuna göre çalışma elektrotunun 

geriliminin belirli bir gerilim programına uyacak şekilde değiştirilmesiyle uygulanır. 

Gerilim taraması ileri yönde belli bir gerilim değerine ulaştıktan sonra yine doğrusal 

olarak azalacak biçimde ters çevrilir. İleri ve geri yöndeki gerilim tarama hızları aynı 

tutulabildiği gibi, istenildiğinde farklı tarama hızları da kullanılabilir. İleri yöndeki 

gerilim taraması sırasında çalışma ve karşıt elekrotlar arasında geçen akım kaydedilirse 

pik şeklinde bir akım-gerilim eğrisi elde edilir. Bu pik çözeltideki elektro aktif 

maddenin yükseltgenmesine (ya da indirgenmesine) aittir. Gerilim tarama yönü ters 

çevrildiğinde yükseltgenmiş (ya da indirgenmiş) elektroaktif türün yeniden 

indirgenmesine (ya da yükseltgenmesine) karşı gelen bir geri pik gözlenir. Gerilim 

programı ard arda uygulandığında ise birçok dönüşümlü voltammogram elde edilir. Bu 

döngünün kaç kez tekrarlanacağı ise yapılan analizin türüne göre (modifikasyon, yüzey 

karakterizasyonu vb.) karar verilir. 

 

 

Şekil 3.1. Dönüşümlü Voltametri tekniğine örnek gösterim. 

 

3.4.2. CA tekniği  

  

Kronoamperometri, kimyasal reaksiyonların difüzyon süreçleri ve adsorpsiyon 

kinetiğini incelemek için kullanılır. Bu teknikte, elektrota potansiyel bir adım uygulanır 

ve sonuçta ortaya çıkan akım ve zaman gözlemlenir.  
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3.4.3. LSV tekniği  

 

Eğer tarama, süre boyunca ve sadece bir yönde doğrusal olarak değişen 

potansiyel ile hücre içinden geçen akımı kaydederken gerçekleştirilirse deney LSV adını 

alır. 

 

3.4.4. EIS tekniği  

 

Elektrokimyasal empedans spektroskopisi modifiye elektrotların ara yüzey 

özelliklerini incelemek için etkili bir yöntemdir. Nyquist eğrisi şeklinde verilmiş tipik 

bir elektrokimyasal empedans spektrumu daha yüksek frekans bölgesinde yarım daire 

(elektron transfer kinetiği) ve daha düşük frekans bölgesinde ise doğrusal (difüzyon 

karakteristiği) olmak üzere iki kısımdan oluşmaktadır. Bu yarım dairenin çapı elektron 

transfer direncine (RCT) eşittir. Ayrıca bu direnç, yüzeyin elektron transfer direncini 

göstermektedir. Empedans metodu ile reaksiyon mekanizmasındaki değişikliklerin yanı 

sıra bu metodun voltamogramda belirlenen farklı potansiyel bölgelerine uygulanması ile 

de reaksiyondaki hızı hakkında bilgi edinilmesi sağlanmaktadır. Çalışma elektrodu 

olarak katalizörle modifiye edilmiş camsı karbon elektrot, karşıt elektrot olarak Pt tel 

elektrot, referans elektrot olarak Ag/AgCl elektrot kullanılmıştır. Hücrenin içine alkol 

çözeltisi konulduktan sonra hücre içinden azot gazı geçirilmiştir. Azotla doygun hale 

getirilmiş ve çalışma süresince çözelti yüzeyinden azot geçirilerek çözeltinin azotla 

doygun derişimde kalması sağlanmıştır. Metanol, etanol ve etilen glikol elektro-

oksitlenmesi çalışma elektrodu 1 M KOH+ 1 M CH3OH, 1 M KOH + 1 M C2H5OH, 1 M 

KOH + 1 M C2H6O2 çözeltisi içeren hücreye daldırılarak -1.1 V ile 0.4 V potansiyel 

aralığında dönüşümlü voltamogramları çekilmiştir.  
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4. BULGULAR VE TARTIŞMA 

 

 

4.1. Karakterizasyon Sonuçları 

 

4.1.1. N2 Adsorpsiyon-desorpsiyon karakterizasyon sonuçları  

 

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin üzerinde N2 adsorpsiyon-

desorpsiyon ölçümleri Şekil 4.1’de verilmiştir.  
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Şekil 4.1. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon 

                    ölçümleri. 

 

Bu katalizörlerin BET yüzey alanı, gözenek hacmi ve gözenek büyüklüğü 

Çizelge 4.1’de verilmiştir. Çizelge 4.1’de görüldüğü gibi, Pt/CNT katalizörü diğer 

katalizöre göre daha yüksek BET yüzey alanı, gözenek hacmi ve gözenek büyüklüğüne 

sahiptir.  
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Çizelge 4.1. Pt ,Bi ve Ru katalizörler üzerinde BET ölçümleri 

Sıra No 
CNT destekli  

katalizör 

BET yüzey alanı 

(m
2
/g) 

Gözenek hacmi 

(cc/g) 

Gözenek büyüklüğü 

(nm) 

1 Pt 329.3720  1.9663 23.8802 

2 Bi 262.8955 1.0238  15.5785  

3 Ru 247.6659  1.3535  21.8607  

 

 

4.1.2. XRD karakterizasyon sonuçları  

 

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin XRD deseni Şekil 4.2’de verilmiştir. 

Bu katalizörlerin üçünde de XRD deseninde 26° açı değerinde bir pik görülmektedir. Bu 

pik hekzagonal karbonun (002) yüzeyine ait yansıma pikidir. Ayrıca, Pt/CNT 

katalizörün XRD deseninde platinin yüzey merkezli kübik yapısına ait 39.6
o 

(111), 47
o 

(200), 68.5
o 

(220) ve 82
o 

(311) düzlemleri de görünmektedir. Ru/C katalizörün XRD 

desenine ait 43
o 

(002) düzlem de pik görünmektedir. Bi/C katalizörün XRD desenine ait 

12
o 

(001), 24
o 

(002), 31
o 

(110),34
o
 (102), 35

o 
(003), 38

o 
(112), 48

o 
(020), 52

o 
(014), ve 

58
o 
(122) düzlemleri de pikler görünmektedir. 
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Şekil 4.2. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin XRD çizimleri. 
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4.1.3. TEM karakterizasyon sonuçları 

 

a 

  

b 

  

c 

  

Şekil 4.3. a Pt/CNT, b Bi/CNT ve c Ru/CNT katalizörlere ait TEM görüntüleri. 
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Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT TEM ölçümleri de Şekil 4.3’de verilmiştir. Şekil 

4.3 a’de Pt/CNT katalizörün TEM görüntüleri verilmiştir. Şekil 4.3 a’da görüldüğü gibi, 

CNT yapıları görünmekte ve içerisinde Pt metal nanoparçacıkların tüplerin içerisine 

dağıldığı görünmektedir.  

TEM görüntülerinin bazı kısımlarında oluşan topaklaşma ihmal edilirse genel 

olarak homojen bir dağılım söz konusudur. Şekil 4.3 b Bi/CNT katalizörün ve Şekil 4.3 

c Ru/CNT katalizörün TEM görüntüleri verilmiştir. Burada da CNT tüplerin içerisinde 

Bi ve Ru metallarin tüpler içerisine yerleştiği görülmektedir. 

 

4.2. Elektrokimyasal Sonuçlar 

 

4.2.1. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin CV sonuçları 

 

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin NaBH4 indirgeme yöntemi ile 

CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 elektro-oksitlenmesi için sentezlenmiştir. Bu katalizörlerin 

alkol elektro-oksitlenmesi dönüşümlü voltametri ile analiz edildi. Bu katalizörlerin 

ölçümleri oda sıcaklığında, tarama hızı 50 mV.s
-1

 ve -1.1~0.4 potansiyel arasında  

gerçekleştirilmiştir. Bütün deneylerde, elektrot yüzeyi argon gazı ile doyurulmuştur. Bu 

katalizörlerin elektrokimyasal karakterizasyonu 1 M KOH çözeltisi içerisinde CV ile 

ölçülmüştür.  

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin dönüşümlü voltametri 

davranışlarının karşılaştırması Şekil 4.4.a verilmiştir. Hidrojen adsorpsiyon-desorpsiyon 

piklerinin akım değerleri Pt/CNT < Ru/CNT < Bi/CNT olarak elde edildi.  

 

Çizelge 4.2. Pt/CNT katalizörünün alkol elektro-oksitlenme aktiviteleri 

Katalizör Çözelti 
Akım Yoğunluğu 

(mA/cm
2
) 

Başlangıç Akımı 

(V) 

Tepe Potansiyeli 

(V) 

Pt Metanol 2.5 -0.5 -0.32 

Pt Etanol 4.5 -0.6 -0.30 

Pt Etilen glikol 15.5 -0.5 -0.28 
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Şekil 4.4. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin yüklemeleri ile hazırlanan 

                   modifiye elektrotlar için a) 1 M KOH, b 1 M KOH+ 1 M CH3OH, c 1 M 

                   KOH + 1 M C2H5OH, d 1 M KOH + 1 M C2H6O2 alkol çözeltilerinde elde 

                   edilen CV sonuçları. 

 

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerine ait CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 

elektro-oksitlenme aktiviteleri araştırılmıştır. Bu katalizörlerin CV ölçümleri Şekil 

4.4’de CH3OH (b), C2H5OH (c) ve C2H6O2 (d) elektrooksitlenme aktiviteleri verilmiştir. 

Şekil 4.4’ de görüldüğü gibi bütün alkol ölçümlerinde Pt/CNT diğer katalizörlere göre 

daha iyi aktivite sergilemiştir. Bundan dolayı, Pt/CNT katalizörün alkol elektro-
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oksitlenmesinde başlangıç potansiyeli, tepe potansiyeli ve akım yoğunluğu Çizelge 

4.2’de verilmiştir.  
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Şekil 4.5. Pt/CNT katalizör yüklemeleri ile hazırlanan modifiye elektrotlar için1 M 

                  KOH + 1 M CH3OH, 1 M KOH + 1 M C2H5OH ve 1 M KOH + 1 M C2H6O2 

                  alkol çözeltilerinde elde edilen CV sonuçları. 

 

Pt/CNT katalizörü diğer katalizöre göre yüksek aktivite gösterdiği için CH3OH, 

C2H5OH ve C2H6O2 elektro-oksitlenmesinde karşılaştırması Şekil 4.5’de verilmiştir. 

Şekil 4.5’de görüldüğü gibi Pt/CNT katalizörü C2H6O2 elektro-oksitlenmesinde 

aktivitesi 5 ve 7 kat sırasıyla C2H5OH ve CH3OH daha iyi elektro-oksitlenme aktivitesi 

sergilemiştir. 

 

4.2.2. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin CA ölçüm sonuçları 

 

Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin stabilitesi ve kararlılığını belirlemek 

için kronoamerometrik ölçümler yapıldı. Bu katalizörler CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 

çözeltileri içerisinde farklı voltlarda ölçümler yapıldı. Dönüşümlü voltametri 

sonuçlarında Pt/CNT katalizörü diğer katalizörlere göre daha iyi aktivite gösterdiği için 

bu katalizörü 3 farklı voltta ölçümleri alındı. En iyi voltlar -0.3 V CH3OH, -0.5 V 

C2H5OH ve -0.5 V C2H6O2 seçildikten sonra Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT 

karşılaştırılması Şekil 4.6, Şekil 4.7 ve Şekil 4.8 verilmiştir.  
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Şekil 4.6. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörün yüklemeleri ile hazırlanan modifiye 

                 elektrotlar için 1 M KOH + 1 M CH3OH çözeltisinde -0.3V elde edilen CA 

                 ölçümleri. 
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Şekil 4.7.  Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörün yüklemeleri ile hazırlanan modifiye 

                  elektrotlar için 1 M KOH + 1M C2H5OH çözeltisinde -0.5V elde edilen CA 

                  ölçümleri. 
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Şekil 4.8. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörün yüklemeleri ile hazırlanan modifiye  

                elektrotlar için 1 M KOH + 1M C2H6O2 çözeltisinde -0.5V elde edilen CA 

                ölçümleri. 
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Şekil 4.9. Pt katalizör yüklemeleri ile hazırlanan modifiye elektrotlar için CH3OH, 

                   C2H5OH ve C2H6O2 çözeltisinde -0.5V elde edilen CA ölçümleri. 

 

Pt/CNT katalizörü diğer katalizöre göre yüksek aktivite gösterdiği için C2H5OH, 

C2H5OH ve C2H6O2 elektro-oksitlenmesi için kronoamperomertik karşılaştırması Şekil  

4.9’de gösterilmiştir. Şekil 4.9’de görüldüğü gibi Pt/CNT katalizörün dönüşümlü 

voltametri de olduğu gibi C2H6O2 aktivitesi C2H5OH ve C2H5OH’e göre daha iyi 

aktivite sergilediği görülmektedir. 
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4.2.3. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin LSV sonuçları 
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Şekil 4.10. Pt/CNT katalizörünün a) 1 M KOH+ 1 M CH3OH, b) 1 M KOH + 1 M 

                   C2H5OH, c) 1 M KOH + 1 M C2H6O2 içinde farklı sürelerde LSV grafikleri 

                   ve d) bağıl akım (%) ve CO zehirlenme süresi. 

 

Pt/CNT katalizörü CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 çözeltileri içerisinde  

zehirlenme direnci, 50 mV.s
-1

 tarama hızında LSV kullanılarak araştırıldı. Şekil 4.10, 

Pt/CNT a) 1 M KOH+ 1 M CH3OH, b) 1 M KOH + 1 M C2H5OH, c) 1 M KOH + 1 M 

C2H6O2 çözeltisi içinde 1-500 sn arasında ön koşullanma yapılarak LSV sonuçları elde 

edildi. Şekil 4.10 d) Pt/CNT katalizörün CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 çözelti içerisinde 

bağıl akımları verilmektedir.  
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Şekil 4.10d’de görüldüğü gibi 500 sn zehirlenmeden sonraki en iyi alkol elektro-

oksidasyonu C2H6O2 sergilemiştir. LSV sonuçlarında görüldüğü gibi, Pt/CNT 

katalizörün kütle aktivitesi, artan ön koşul süresi ile azalmıştır. 

 

4.2.4. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin EIS sonuçları 

 

 EIS sonuçlarından elde edilen Nyguist eğrileri, alkol elektro-oksidasyonuna 

karşı en iyi direnci belirlemek için kullanıldı. Pt/CNT katalizörü diğer katalizörlere göre 

daha iyi aktivite gösterdiği için ve C2H6O2 elektro-oksidasyonun da iyi aktivite 

sergilediği için bu katalizörü farklı voltlarda ölçümleri alındı (Şekil 4.11). En iyi volt (-1 

V) belirledikten sonra CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 karşılaştırılması Şekil 4.12’de 

verilmiştir.  
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Şekil 4.11. Pt/CNT katalizörü modifiye edilen elektrotlar için 1 M KOH + 1 M 

                     C2H6O2 çözeltisi içinde farklı voltlarda elde edilen Nyguist eğrileri. 

 

Nyguist eğrilerinde yarım daire çapı azaldıkça, yük transfer direnci azalır ve 

böylece elektrokatalitik aktivite artar. Şekil 4.12’de görüldüğü gibi, Pt/CNT katalizörü 

en yüksek elektrokatalitik aktivite C2H6O2 elektro-oksidasyonun da göstermiştir. Elde 

edilen sonuçlar CV ve CA sonuçları ile de benzerlik göstermektedir. 
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Şekil 4.12. Pt/CNT katalizörü modifiye edilen elektrotlar için 1 M KOH+ 1 M CH3OH, 

                  1 M KOH + 1 M C2H5OH, 1 M KOH + 1 M C2H6O2 çözeltisi içinde -1 V 

                   elde edilen Nyguist eğrileri. 
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5. SONUÇ  

 

 

 Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin NaBH4 indirgeme yöntemi ile 

CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 elektro-oksitlenmesi için sentezlendi. N2 adsorpsiyon-

desorpsiyon sonuçlarında, Pt/CNT katalizörü diğer katalizöre göre daha yüksek BET 

yüzey alanı, gözenek hacmi ve gözenek büyüklüğüne sahip olduğu görüldü. Pt/CNT, 

Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin TEM ölçümlerinde, CNT gözenekleri içerisinde Pt, 

Bi ve Ru metal nanoparçacıkların topaklaşmalar ihmal edilirse homojen bir şekilde 

dağıldığı gözlemlendi. Bu katalizörlerin alkol elektro-oksitlenmesi CV, CA ve EIS ile 

analiz edildi. Pt/CNT, Bi/CNT ve Ru/CNT katalizörlerin CV, CA ve EIS ölçümlerinde, 

alınan bütün alkol elektro-oksitlenmelerinde Pt/CNT katalizörü en iyi aktiviteye sahip 

olduğu gözlemlendi. Ayrıca Pt/CNT katalizörü C2H6O2, C2H5OH ve CH3OH 

ölçümlerinde en iyi performansı C2H6O2’de sergilediği belirlendi. Pt/CNT katalizörünün 

CH3OH, C2H5OH ve C2H6O2 çözeltileri içerisinde zehirlenme direnci, LSV kullanılarak 

araştırıldı ve bu katalizörün 500 sn zehirlenme süresi sonrası C2H6O2 elektro-

oksidasyonun da en iyi dirence sahip olduğu bulunmuştur. Sonuç olarak bu tez 

kapsamında yapılan tüm deneysel çalışmalardan elde edilen sonuçlara göre Pt/CNT 

katalizörün diğer 2 katalizöre göre C2H6O2 ortamında daha aktif olduğu belirlenmiştir. 
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