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Mikrobiyal Yakit Hiicresi Anotunda Kullamlmak Uzere
Indirgenmis Grafen Oksit Kaph ve Molibden Yiiklii Nikel Kopiik
Elektrot Sentezi

Synthesis Of Reduced Graphene Oxide Coated And Molybdenum
Deposited Nickel Foam Electrode In Order To Be Used At The Anode
Of The Microbial Fuel Cell

Onemli noktalar (Highlights)

K2

“  Hidrotermal yontem ile indirgenmis grafen oksit ve molibdenin nikel képiik tizerine kaplanmasi / Coating of
nickel foam by reduced graphene oxide and molybdenum by hydrothermal method

«  Hidrojen ile 1s1l iglem ve etilen glikol ile indirgemenin senteze etkisinin incelenmesi / Investigation of the

effects of heat treatment with hydrogen and reduction with ethylene glycol

Grafik Ozet (Graphical Abstract)

Mikrobiyal yakit hiicresi anotunda kullanilabilir ii¢ boyutlu, gézenekli, rGO ve Mo yiiklii nikel kopiik kompozit
elektrotun sentezi icin en uygun kosullar belirlenmigstir. (Optimum conditions were determined for the synthesis of
three dimensional, rGO and Mo deposited nickel foam electrode in order to be used in microbial fuel cells).
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Sekil. Kompozit elektrot hazirlanis asamalar1 /Figure. Preparation steps of the composite electrode
Amag (Aim)

Indirgenmis GO kapli nikel képiik iizerine en uygun Mo yiikleme yonteminin belirlenmesi amaglanmistir / It was aimed
to determine an opmimum synthesis route for the deposition of Mo on rGO coated nickel foam.

Tasarim ve Yontem (Design & Methodology)

Nikel kopiik iizerine rGO ve Mo yiiklemesinde hidrojen ile 1s1l iglemin ve indirgen olarak etilen glikol kullaniminin
etkileri arastirlmigtir. / The effect of heat treatment under hydrogen and use of ethylene glycol as reducing agent on
the deposition of rGO and Mo were investigated.

Ozgiinliik (Originality)

U¢ boyutlu ve gozenekli yapiya sahip, rGO ve kiitlece %84,39 Mo yiiklii nikel kopiik kompozit elektrot iiretilmistir. /
A 3D and porous composite electrode consisting of nickel foam coated with rGO and Mo %84.39 by mass.
Bulgular (Findings)

Yiiklemede indirgeyici olarak EG kullanmiminin daha homojen bir yiizey ve daha yiiksek yiikleme miktar: sagladig

goriilmiistiir. / It was observed that using ethylene glycol as reducing agent led to a more uniform surface and
higher deposition of molybdenum.
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Sonuc (Conclusion)

Sentez igin en uygun yolun hidrojen ile 1s1l islem igermeyen ve indirgen olarak etilen glikol kullanilan hidrotermal
sentez oldugu gériilmiistiir. / The best route for synthesis was the hydrothermal process without heat treatment with
hydrogen and involving the use of ethylene glycol.

Etik Standartlarin Beyani (Declaration of Ethical Standards)

Bu makalenin yazar(lar): calismalarinda kullandiklar:t materyal ve yontemlerin etik kurul izni ve/veya yasal-ozel bir
izin gerektirmedigini beyan ederler. / The author(s) of this article declare that the materials and methods used in this
study do not require ethical committee permission and/or legal-special permission.
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Mikrobiyal yakit hiicreleri (MYH), organik bilesiklerin baglar1 arasinda bulunan kimyasal enerjiyi, aneorobik ortamda
mikroorganizmalarin katalitik reaksiyonlar1 ile elektrik enerjisine doniistiirebilen kimyasal reaktorlerdir. Atk su aritim
sistemlerinin mevcut maliyetlerini azaltmak ve biyolojik parcalanabilir organik maddeler yoniinden biiyiik bir enerji potansiyeli
bulunan kentsel atiksularin hem degerlendirilmesi hem de g¢evreye olan kirletici etkilerinin azaltilmasi ig¢in bu sistemlerin
geligtirilmesi 6nem arz etmektedir. MYH hiicrelerinde anot elektrotu olarak kullanilan malzemenin yapisi, mikroorganizmalarin
anoda tutunmasini, substratin oksidasyonunu ve elektron transferini dogrudan etkilemektedir. Bu ¢alismada MYH’de kullanilmak
iizere li¢ boyutlu, makrogdzenekli yapida bulunan nikel kopiik (NK), mikroorganizmalarin yilizeyde tutunarak iyi bir elektriksel
baglanti saglamasi i¢in indirgenmis grafen oksit (rGO) ile kaplanmis ve elektron iiretebilen bakteri tiirlerinin yiizeyde tutunmasini
artirmak i¢in en uygun molibden (Mo) yiikleme yontemi belirlenmeye ¢alisilmistir. Ayrica Mo yiiklemelerinde, yiikleme 6ncesi
H2 gazi ile 1s1l islemin ve hidrotermal yontemde indirgen olarak etilen glikol (EG) kullaniminin etkileri arastirilmistir. Caligma
sonucunda baslangi¢ ¢ozeltisine EG eklemenin Mo yiiklemesini artirdigi, H2 gazi gegirilmesinin ise yiizey morfolojisini bozdugu
gozlemlenmistir. Yapilan ¢aligma sonrast SEM goriintiileri ve EDS analizleri incelendiginde en homojen yiizey morfolojisinin ve
en yiiksek verimin kiitlece %84,39 oraninda Mo igeren NK/rGO/Mo-E numunesinde oldugu gozlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Mikrobiyal yakit hiicresi, Anot elektrot, indirgenmis grafen oksit, Molibden

Synthesis of Reduced Graphene Oxide Coated and
Molybdenum Deposited Nickel Foam Electrode in
Order to be Used at the Anode of the Microbial Fuel
Cell

ABSTRACT

Microbial fuel cells (MFCs) are chemical reactors that can convert the chemical energy stored in the bonds of organic compounds
into electrical energy through catalytic reactions of microorganisms in an anaerobic environment. It is important to develop these
systems to reduce the current costs of wastewater treatment systems and to evaluate urban wastewater, having a great energy
potential in terms of biodegradable organic substances, while reducing its polluting effects on the environment. The structure of
the material used as anode electrode in MFC cells directly affects the adhesion of microorganisms to the anode, oxidation of the
substrate and electron transfer. In order to be used in MFC, nickel foam (NF) with a three-dimensional and macroporous structure
was coated with reduced graphene oxide (rGO) to ensure a good electrical connection by attachment of microorganisms to the
surface and the most suitable molybdenum (Mo) loading method was determined to increase the adhesion of electron-producing
bacterial species to the surface. Also, the effects of heat treatment with Hz gas before loading and using ethylene glycol (EG) as
reducing agent in the hydrothermal deposition were investigated in Mo loadings. As a result of the study, it was observed that
adding EG to the starting solution increased Mo loading, while passing Hz gas disrupted the surface morphology. When the SEM
images and EDS analyzes were examined after the study, it was observed that the most homogeneous surface morphology and the
highest efficiency were in the NK/rGO/Mo-E sample, which contained 84.39% Mo by mass.

Keywords: Microbial fuel cell, Anode electrode, Reduced graphene oxide, Molybdenum

1. GIRiS (INTRODUCTION) giiniimiizde bu enerji ihtiyac1 fosil yakitlardan ve
yenilenebilir enerji kaynaklarindan karsilanmaktadir
[1,2]. Ancak fosil yakitlardan bu ihtiya¢ karsilanirken
cevreye zarar verilmektedir. Bu zararlar hava kirliligi,

Diinyadaki ekonomik ve teknolojik gelismelere bagh
olarak enerji ihtiyaci giinden giine artmakla birlikte
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kiiresel 1smma, iklim degisikligi, asit yagmurlari,
atmosferdeki oksijen oranmin azalmasi, karbondioksit
oranin artmasi, sera gazlarmnin olusmast vb. olarak
stralanabilir [3]. Bu yilizden daha g¢evreci olan hidrolik,
riizgar, jeotermal, giines, biyokiitle vb. [1] yenilenebilir
enerji kaynaklarinin kullaniminin artirilmasi
gerekmektedir.

Mikrobiyal Yakit Hiicreleri (MYH) yenilenebilir enerji
kazanimi i¢in {imit vaat eden, gelismekte olan bir
teknolojidir. Bu sistemlerde, sulu ortamdaki ¢ogunlukla
organik maddenin mikroorganizmalar tarafindan
ylikseltgenerek parcalanmasi sonucu ag¢ifa c¢ikan
elektronlarin elektrik enerjisine doniistiiriilmesi saglanir.
Ihtiyag duyulan enerji kaynagi kentsel, tarimsal ve
endiistriyel atiksulardan temin edilebildiginden, MYH
sistemleri diisiik maliyetli ve siirdiiriilebilir bir yontem
olarak goriilmektedir. MYH sistemlerinin kendine has en
O6nemli avantajlarindan biri de, elektrik enerjisi
uretilirken es zamanli olarak atik su aritiminin da
yapilabilmesidir [4,5]. Bdylelikle atik sularmn cevre
iizerindeki etkileri azaltilabilmektedir [6]. MYH iizerine
son 10 yilda biiylik gelismeler saglansa da giiniimiizde
heniiz genis kullanim alanlar1 bulamamiglardir [2]. Bu
yiizden bu sistemlerin gelistirilerek topluma yararl bir
teknoloji haline doniistiiriilmesi 6nem arz etmektedir.

Tipik bir MYH sistemi, organik substratin
yiikseltgenerek pargalandigt bir anot bolmesi, oksijenli
ortamda indirgenme reaksiyonunun gergeklestigi bir
katot bolmesi ve bu bdlmeleri birbirinden ayiran
membrandan olugmaktadir [7]. Sistem tasarimi iizerine
yapilan ¢alismalarda anot ve katotta gergeklesen
proseslerin etkinliginin iyilestirilmesine caligilmaktadir
[8-10]. Son yillarda hiicre tasarimi iizerine yapilan
calismalar ile hacmi 1,5 plL’den birkag litreye kadar
degisen bircok farkli konfigiirasyon gelistirilmistir [11].
Bunlara tek bolmeli [12—-15], ¢ift bolmeli [10,16,17], seri
bagli (yign) [11,18], yukart akigh [19-22], tiibiiler [23—
26] ve sediment [27-30] tasarimlari 6rnek gosterilebilir.
Hiicre performansi ¢ogunlukla anot hiicresindeki
mikrobiyolojik aktiviteye, mikroorganizmalarin tirettigi
elektronlart anot yiizeyine etkin bir sekilde
iletebilmesine, elektrot  iletkenligine,  katottaki
indirgenme hizina ve elektrolit igerisinde anottan katoda
katyon tagmim hizina bagldir. Mikroorganizmalarin
¢ogalmasi icin gerekli sartlar1 saglayan ve katota kiyasla
daha yavas gergeklesen biyoelektrokimyasal siireglere
evsahipligi yapan anot bdlmesinin Ozellikleri, hiicre
performansi i¢in kuskusuz en énemli etkendir. Ozellikle
anot elektrot malzemesinin tiiri ve morfolojisi,
mikroorganizmalarin ¢ogalmasini, anoda tutunmasini,
substratin  par¢alanmasim1i  ve elektron transferini
dogrudan etkilemektedir. Genel olarak, MYH’de
kullanilacak anot malzemesinin yiiksek yiizey alani,
yiiksek elektrik iletkenligi, diisiik i¢ direng, korozyona
dayaniklilik, uygun mekanik mukavemet, uygun
poroziteye sahip olmalart ve mikroorganizmalarin
materyale tutunarak iyi bir elektriksel baglanti saglamasi
i¢in biyo-uyumlu olmalar1 gerekmektedir [31].
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Anot elektrotu olarak metal, karbon veya kompozit
yapida birgok malzeme denenmistir. Metaller yiiksek
elektrik iletkenligi ve mekanik dayanim gibi avantajlara
sahiptir [32]. Diger yandan, korozyona maruz
kalabilmeleri ve birgok metalin biyo-uyumlu olmayan
ozellikler sergilemesi onde gelen dezavantajlarindandir.
Bunlara ilaveten, metal yilizeylerin diizlemsel ve
piiriizsiiz yapida olmasi, yeterli yiizey alanina sahip
olmamalar1 ve uygun gozenekli yapiya sahip olmamalari
mikroorganizmalarin  yiizeye tutunmasini, yiizeyde
gelismelerini ve {retilen elektronlarin anot elektrota
aktarilmasini gii¢lestirmektedir [33]. Anotta diizlemsel
bir materyal kullanildiginda elektronlarin az kisminin,
mikroorganizmalarin gbzenek icerisinde
yerlesebilmesine  olanak  saglayan ¢  boyutlu
makrogdzenekli materyallerde ise iiretilen elektronlarin
biiylik cogunlugunun anota aktarilabildigi kaydedilmistir
[34]. Metallerin 1zgara ve kopiik gibi ii¢ boyutlu
geometrilerde  kullanilarak ~ mikroorganizma  ile
etkilesiminin artirilmast mimkiindiir. Platin, altin ve
titanyum gibi metaller, kimyasal kararliliga sahip ve
nispeten biyo-uyumlu malzemeler olmalarina ragmen
pahali olmalar1 nedeniyle biiyiik 6lgekli sistemler igin
uygun degildir. Bu nedenle, nikel, aliminyum ve gelik
gibi diigiik maliyetli alternatif metal ya da metal
alagimlarimin gelistirilmesi 6nemlidir.

Biyo-uyumlu o6zellikleri ve kimyasal kararliligi
nedeniyle karbon bazli malzemeler de anotta en sik
calisilan malzeme gruplarindan biridir. Anotta kullanilan
karbon bazli malzemeler arasinda karbon elyaf, karbon
firga, karbon kecge, karbon bezi, karbon kagidi, karbon
cubuk ve grafit sayilabilir [35-37]. Karbon elyaf, ii¢
boyutlu yapisi ve genis yiizey alani nedeniyle diger
karbon bazli malzemelere gore nispeten daha iimit verici
sonuglar sergilemistir. Karbon nanotiip ve grafen ve
grafen oksit gibi nanoyapilar, siradisi iletkenlikleri ve
mekanik dayanimlart nedeniyle ayrica tmit vaat
etmektedir [38]. Ozellikle grafen, yiiksek yiizey alani
(2630m?g!) ve biyo-uyumlulugu nedeniyle MYH’lerde
siklikla tercih edilmeye baglanmistir [39,40]. Saf
grafenin biiyiik miktarlarda eldesi maliyetli oldugundan,
benzer Ozelliklerdeki indirgenmis grafen oksit (rGO)
kullanilarak da elektrot yiizeyine bakteriyel tutunumun
arttig1 kaydedilmistir [41]. Grafen tiirevlerinin, yiiksek
maliyetlerinin yaninda bir diger dezavantaji, tek basina
yigmn olarak kullanilmalar1 halinde nanogdzenekli
yapilarindan dolay1 yalnizca ylizeylerinin bakteriyel
etkilesime acik olmasidir. Bu sorun, grafenin ii¢ boyutlu
makrogézenekli  yapilarin  yiizeyine  kaplanarak
kullanilmalari ile ¢6ziilebilir.

Metal ve karbon bazli malzemelerin dezavantajlar
kompozit yapilar kullanilarak ortadan kaldirilabilir. Bu
sekilde, metallerin mekanik dayanimlar1 ve {i¢ boyutlu
makrogdzenekli yapilar1 ile grafen tiirevlerinin biyo-
uyumluluk avantajlarini birlestirmek miimkiindiir. Nikel
kopiik, diizenli makrog6zenekliligi ve diigiik maliyeti
nedeniyle kompozit yapi tasiyicisi olarak aragtirilmistir.
Karbon bazli malzemeler ile kaplanarak nikele biyo-
uyumluluk ve yiiksek yiizey alani saglanarak bakteriyel
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tutunum artirilabilmektedir. Yapilan ¢calismalarda grafen,
grafen oksit ve indirgenmis grafen ile kapli nikel kdpiik
oldukca tistiin ozellikler sergilemistir [42-44]. Ayrica,
farkli bilesenler katkilanarak kompozit -elektrotun
ozelliklerinin daha da gelistirilmesinin Onii aciktir.
Toksik olmamalar1 sartiyla, gecis metal ve metal
oksitlerinin anodik reaksiyonlarin hizini artirabildigi
bilinmektedir [45-47]. Molibden ve oksitleri, gevre dostu
olmalari ve diisiik elektriksel direngleri nedeniyle MYH
elektrotlarinin modifikasyonu i¢in timit vaat etmektedir
[48]. Bu ¢alismada nikel kopiik (NK), indirgenmis grafen
oksit (rGO) ve molibden (Mo) ile kompozit bir MYH
anotunun sentezi ele alimmustir. indirgenmis grafen oksit
sentezi i¢gin Hummers tekniginden yararlanilmigtir. Nikel
kopiik iizerine rGO ve Mo yiiklemesi hidrotermal
yontemlerle gerceklestirilmistir. Grafen oksit yiiklemesi
sonrasi hidrojen ile indirgeme isleminin ve Mo
yiliklemesi sirasinda indirgeyici olarak etilen glikol (EG)
kullanimmin yiikleme basarisina etkileri incelenmistir.

120°C'de S h,
NK+GO

|

Islenmis NK

10 dk,
6 M HCI

p

—r
400 °C'de
H; gazi

Caligma neticesinde yeni bir anot elektrotu gelistirilmis
ve en uygun sentez yolu belirlenmistir.

2. DENEYSEL YONTEM (EXPERIMENTAL)
Mikrobiyal yakit hiicresi anotunda kullanilabilir
kompozit anotun hazirlanisi i¢in 6nce Hummers yontemi
ile indirgenmis grafen oksit (rGO) sentezlenmis,
sonrasinda sentezlenen grafen oksitin nikel kopiik (NK)
iizerine hidrotermal yontem ile kaplanmasi saglanmistir.
Son olarak rGO kapl NK {izerine yiizeyde elektroaktif
tirlerin tutunmasini artirmak ic¢in yine hidrotermal
yontem ile molibden (Mo) yiiklemesi yapilmistir.
Calisma kapsaminda, NK iizerine rGO kaplama ve Mo
yliklemesi i¢in en uygun yontemin belirlenmesi amaciyla
hidrotermal sentezde hidrojen ve etilen glikol ile
indirgemenin etkilerini gozlemlemek adina farkh
ornekler sentezlenmistir (Sekil 1).

Li\

P —
180°C'de 48 h,
NK/rGO+AHM

180°C'de 48 h,
NK/rGO+AHM+EG

{NK/rGO/Mo-E

180°C'de 48 h,
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INK/rGO-H/Mc'

" NK/rGO-H ‘

—
180°C'de 48 h, ] NK/rGO-H/Mo-E
NK/rGO+AHM+EG i

|

Sekil 1. rGO ve Mo yiiklenmis NK kompozit elektrot hazirlanis agamalari (Preparation steps of rGO and Mo coated NF
composite electrode)

2.1. indirgenmis Grafen Oksit (rGO) Sentezi
(Synthesis of Reduced Graphene Oxide (rGO))

Indirgenmis grafen oksit (rGO), kimyasal yéntemlerden
biri olan Hummers yontemi [49] kullanilarak grafitten
elde edilmistirr Bu yontemde grafit tabakalan
oksitlendirilerek, oksit tiirevleri sayesinde tabakalar arasi
acilmakta ve agilan bu tabakalar sonikasyon islemiyle
birbirinden ayrilarak grafen oksit tabakalar1 elde
edilmektedir [50]. rGO eldesi igin, grafit tozu, sodyum
nitrat (NaNOs, %99) ve silfuirik asit (H2SO4, %98) ile
buz banyosunda karistirilmis sonrasinda gilicli bir
yiikseltgen olan potasyum permanganat (KMnOas, %99)
ilave edilerek 35 °C’de 3 saat karistirilmistir. Sonraki
asamada karisima deiyonize su eklenmis ve son asamada
karigima hidrojen peroksit (H202, %30) ilave edilmistir.
Bu islem sonrasinda siyah grafit siispansiyonu, parlak
sar1 grafit oksit karigimina doniismiistir.  Karigim
deiyonize su ile yikanmis ve filtreden gegirilerek kati
rGO elde edilmistir. Elde edilen rGO deiyonize su iginde
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siispanse edilerek, 1 mg/mL derisiminde rGO c¢dzeltisi
elde edilmistir. Son asamada istiflenmis grafit oksit
tabakalarinin tek tabakali veya c¢ok tabakali GO
tabakalarina ayrilmasi i¢in 3-4 saat kuvvetli sonikasyona
tabi tutularak rGO ¢ozeltisi hazirlanmistir.

2.2. Nikel Kopiik Uzerinde Indirgenmis Grafen
Oksitin (rGO) Kaplanmas (Coating of Nickel Foam by
Reduced Graphene Oxide (rGO))

Calismada 1x1 cm ebatinda, kare seklinde 6 adet nikel
kopiik (NK) numunesi hazirlanmistir.  Nikel kopiikler
iizerindeki oksit tabakasinin uzaklagtirilmasi igin bir dizi
6n islemden gegcirilmistir. Bu kapsamda, 6nce NK’ler 10
dakika boyunca, 6 M HCI iginde bekletilmis, daha sonra
15 dakika etanol (%99) ve deiyonize su ile ultrasonik
olarak yikanmistir. Islenmis NK 100 °C'de 24 saat etiivde
kurutularak hazir hale getirilmistir. NK iizerine rGO
biriktirilmesi ~ hidrotermal  sentez ~ yontemi ile
gerceklestirilmigtir.  Bu amagla, onceki asamada
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hazirlanmis rGO siispansiyonu teflon kapli otoklava
hacminin  %80’lik  kismin1  dolduracak  dlgiide
doldurulmus ve igerisine kaplanacak islenmis NK
numuneleri konulmustur. Otoklav 120 °C'de 5 saat
1sitmaya tabi tutulmug ve sonrasinda oda sicakliginda
sogutularak NK iizerine rGO biriktirilmesi saglanmistir.
Bu asamanin ardindan nikel kopiigiin siyah renge
doniistiigli gézlemlenmistir. Son olarak NK deiyonize su
ile yikanarak 80 °C'de 24 saat boyunca etiivde
kurutulmus ve indirgenmis grafen oksit kapli nikel kopiik
(NK/rGO) elde edilmistir. Hazirlanan numunelerden biri
analiz i¢in ayrilmis ve digerleri molibden yiiklemesinde
kullanilmistir.

2.3. Indirgenmis Grafen Oksit Kaph Nikel Kopiik
(NK/rGO) Uzerine Molibden Yiiklenmesi (Deposition
of Molybdenum on Reduced Graphene Oxide Coated
Nickel Foam (NF/rGO))

Onceki asamada hazirlanan NK/rGO numunelerinin
lizerine hidrotermal yontemle farkl islemler uygulanarak
molibden (Mo) yiiklemesi c¢alisilmistir. Mo yiikleme
isleminde numuneler dnce teflon kapli otoklav igerisine

almmustir.  Otoklava, hacminin %80 lik kismini
dolduracak kadar ve baslangi¢ miktarlar1 sabit tutulacak
sekilde amonyum molibdat tetra hidrat
((NH4)6M07024°4H,0, %99) ¢ozeltisi  eklenmistir.

Otoklav 180 °C'de 48 saat etiivde bekletilmis ve
sonrasinda oda sicakligina sogutularak Mo yiiklenmistir.
Numuneler deiyonize su ve mutlak etil alkol ile tekrar
yikandiktan sonra 80 °C'de etiivde 10 saat kurutularak
NK/rGO/Mo numunesi elde edilmistir. Ayni islem,
molibden tuzu ¢ozeltisine etilen glikol (EG) eklenerek
tekrarlanmis ve NK/rGO/Mo-E numunesi elde edilmistir.

Hidrojen gazinin etkisini gdzlemlemek tizere, NK/rGO
iizerinden yatay firinda 400 °C'de H»> gazi gegirilmis ve
NK/rGO-H o6rnegi elde edilmistir. Bu 6rnek lizerine Mo

NK/rGO/Mo
Sekil 2. Sentezlenen Kompozit Elektrotlarin SEM Goriintiileri (100 pm) (SEM Images of the Synthesized Composite Electrodes
(100 pmy))

NK/rGO/Mo-E

NK/rGO
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ylklemesi, hidrojen igermeyen ornek icin uygulanan
hidrotermal yontem ile benzer sekilde, etilen glikol
iceren ve icermeyen iki yolla yapilmis ve elde edilen
numuneler sirastyla NK/rGO-H/Mo ve NK/rGO-H/Mo-
E olarak adlandirilmistir. Son asamada sentezlenen Mo

yikli  elektrotlar (NK/rGO/Mo, NK/rGO/Mo-E,
NK/rGO-H/Mo ve NK/rGO-H/Mo-E) iizerinden
safsizliklari  gidermek ve kapanmasi muhtemel

gozenekleri agmak i¢in yatay firinda 500 °C'de 2 saat
boyunca Argon gazi gegirilmistir.

2.4. Elektrotlarin Karakterizasyonu (Characterization
of Electrodes)

Elektrotlarin karakterizasyonu i¢in taramali elektron
mikroskobu (SEM) ve cihazla tiimlesik olarak c¢aligan
enerji sagiliml X-151n analizinden (EDS)
yararlanilmigtir.  Analizler QUANTA 400F Field
Emission SEM model cihaz ile yapilmistir. SEM analizi
ile ¢aligmada hazirlanan kompozit elektrotlarin mikro
boyutta goriintiileme iglemleri yapilmis ve elektrotlarin
morfolojisi ve dokusuna bakilarak nikel kopiigiin grafen
ile kaplanma durumu ve ylizeyde Mo nanoparcaciklarin
yliklenme durumlart incelenmistir. Ayrica cihaza
timlesik olarak c¢alismakta olan EDS dedektorii
sayesinde drnekte bulunan elementlerin bolluklari tespit
edilerek sentezde wuygulanan islemlerin etkileri
irdelenmistir.

3. BULGULAR VE TARTISMA (RESULTS AND
DISCUSSION)

Sentezlenen numunelerin  morfolojik  yapilarnin
incelenmesi i¢in rGO kaplanmasit ve Mo yiiklenmesi
sonras1 karakterizasyon iglemleri i¢cin SEM goriintiileri
(Sekil 2-4) ve EDS analizleri (Tablo 1) yapilmistir.

NK/rGO-H

NK/rGO-H/Mo NK/rGO-H/Mo-E
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NK/rGO/Mo NK/rGO/Mo-E

NK/rGO

NK/rGO-H

NK/rGO-H/Mo NK/rGO-H/Mo-E

Sekil 3. Sentezlenen Numunelerin SEM Goriintiileri (300 pm) (SEM Images of the Synthesized Composite Electrodes (300 um))

NK/rGO/Mo NK/rGO/Mo-E

NK/rGO

NK/rGO-H/Mo NK/rGO-H/Mo-E

Sekil 4. Sentezlenen Numunelerin SEM Goériintiileri (1 mm) (SEM Images of the Synthesized Composite Electrodes (1 mm))

Hazirlanan elektrotlarin 100 pm, 300 um ve 1 mm’de
cekilen SEM goriintiileri Sekil 2-4’de gortilmektedir.
NK/rGO ve NK/rGO-H numunelerine ait goriintiilerde
NK yiizeyinin rGO ile basarili bir sekilde kaplandig:
goriilmektedir. Ayrica NK/rGO/Mo, NK/rGO/Mo-E,
NK/rGO-H/Mo ve NK/rGO-H/Mo-E numunelerinin
goriintiileri ~ yiizeyde yogun Mo  yiiklemesini
gostermektedir. Grafen oksit kapli nikel kdpiik {izerine
birgok metal iyonu, indirgeyici ajana gerek olmadan,
nikel tarafindan yerdegistirme reaksiyonu yoluyla
indirgenebilmektedir [51]. Diger yandan, etilen glikol
gibi bir indirgeyici ajan kullanildiginda molibdenin
grafen oksit tizerine yiiklenmesi dogrudan kimyasal
indirgeme yoluyla gerceklesmektedir. Sentezlenen
molibden yiiklii numuneler igerisinde, NK/rGO/Mo-E
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elektrotunun yiizey yapisinin gorece daha homojen
yapida ve daha fazla ylizey alanina sahip oldugu
goriilmektedir. Diger gorintiillerden de yiiklemede
indirgeyici olarak EG kullanimmin daha homojen,
yiiksek yiizey alanli ve gozenekli bir yiizey sagladigi ve
bunun MYH anotunda mikroorganizmalarin
tutunabilecekleri ylizeyi artirmasi nedeniyle avantaj
yarattig1 sdylenebilir. Bonet ve ekibi tarafindan da, EG
ile indirgemenin kiigiik boyutlu ve homojen dagilimli Co,
Ni, ve Cu gibi metal nanopartikiillerin tiretiminde basarili
oldugu kaydedilmistir [52]. Ayrica, EG’nin Mo yiikleme
miktarina daha fazla katki sagladig1 goriilmiistiir (Tablo
1). Hidrojen ile 1s1l islem, grafen oksit (GO) ylizeyindeki
oksijence zengin gruplarin indirgenmesini ve rGO
yapisina donligiimiinii artirabilmektedir. Ancak SEM
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goriintiileri incelendiginde, hidrojen ile 1si1l iglemin
ylizeydeki Mo partikiillerinin kiimelesmelerine neden
oldugu, EG indirgemesi ile takip edildiginde ise
homojenligin bozuldugu ve yiizeyde ¢atlaklarin olustugu
goriilmektedir.

Tablo 1. Sentezlenen Elektrotlarn EDS Analizleri (EDS
Analysis of Synthesized Electrodes)

Anot Elektrotu Kﬁtéoe/gf Ni Kﬁﬂ(eo;s Mo
NK 100 0
NK/rGO 100 0
NK/rGO-H 100 0
NK/rGO/Mo 24,43 75,57
NK/rGO/Mo-E 15,61 84,39
NK/rGO-H/Mo 23,82 76,18
NK/rGO-H/Mo-E 16,63 83,37

Tablo 1 incelendiginde NK, NK/rGO ve NK/rGO-H
elektrotlarnin EDS analizleri sonucu sadece nikel
elementinin bollugu gozlenmistir. En yiiksek Mo
yiikleme orant kiitlece %84,39 ile NK/rGO/Mo-E
orneginden elde edildigi, bunu %83,37 ile NK/rGO-
H/Mo-E orneginin takip ettigi gortilmistiir. Bulgular
incelendiginde, EG kullaniminin fark yaratarak daha
yiiksek oranda Mo yilklemesine katki sagladig
goriilmektedir. EG gii¢li indirgen 6zelligi sayesinde
molibden kaynaginin yiizeye daha verimli sekilde
yiliklenmesini saglamistir. Hidrojen ile 1sil iglemin ise
ylizeydeki Mo miktarin1 6nemli dl¢iide etkilemedigi de
anlasilmaktadir. Sonuglar genel olarak
degerlendirildiginde =~ NK/rGO/Mo-E  elektrotunun
hazirlanmasi sirasinda takip edilen yontemin gerek yiizey
dagilimi gerekse yiikleme miktar1 yoniinden daha uygun
oldugu gorillmiistiir.

4. SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Yapilan c¢alismada MYH’de kullanilmak {tizere nikel
kopiikk iizerine Hummers yontemi ile grafen oksit
indirgenmis (rGO) ve Mo yiklemesi i¢in uygun
yontemin belirlenmesi ¢alismalar1  yapilmistir. Bu
kapsamda, rGO ile kaplama sonrasi hidrojen ile 1sil
islemden gecirmenin ve Mo yiiklemesi sirasinda indirgen
olarak etilen glikol kullanimmin etkileri incelenmistir.
SEM goriintiileri, EG kullanilmasi durumunda yiizeyde
daha homojen ve yiiksek yiizey alanina sahip bir dagilim
elde edildigini gostermektedir. Ayrica EDS analizinden,
EG’nin giiglii indirgen 6zelligi sayesinde daha fazla Mo
yiiklemesi sagladigi goriilmiistir. Hidrojen ile 1sil
islemin yilizeyde kiimelesmelere ve catlak olusumuna
neden oldugu, Mo yiikleme miktarina etkisinin ise diisiik
oldugu gorillmiistiir. Tiim Ornekler igerisinde en iyi
yapmin NK/rGO/Mo-E elektrotunun sentezinde takip
edilen islemler ile elde edildigi goriilmiis ve bu yolla
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kiitlece %84,39 Mo yiiklii, rGO kapli nikel kopiik
elektrotlar gelistirilmistir.
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