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Son yapilan elektrokimyasal hidrojenasyon ¢aligsmalarinda iletken polimerler
yaygin olarak kullanilsa da reaksiyona nasil bir katkida bulunduklari tam
olarak aydinlatilmamustir. Bu ¢aligmada iletkenligi ve kararlilif1 yiiksek olan
doplanmig polianilin  metal desteksiz olarak elektrot haline getirilip,
hidrojenenasyon tepkimelerinde rol alan adsorbe hidrojen atomunu (Had)
olusturma performansi incelenmistir. Bu mekanizma Doniisimli Voltametri
(CV), Tafel polarizasyon egrisi ve Elektrokimyasal Impedans Spektroskopisi
(EIS) ile incelenmistir. Kaydedilen veriler dogrultusunda hidrojen
olusumunun yavas ve kontrollii gerceklestigi elde edilen Tafel egimi
degerinden (486 mV/dec) anlasilmistir. Adsorbe hidrojen atomunun olusum
kinetigi, EIS yontemi kullanilarak farkli potansiyellerde kaydedilen Nyquist
egrilerinin simiilasyonu ile aydinlatilmaya ¢alisilmistir. CO», N> gibi kararli
molekiillerin daha diisiik enerji girdisi ile doniisiimlerinin gerceklesmesinin
polimerin yavas hidrojen ¢ikarmasi 6zelliginden kaynaklandig1 anlasilmistir.
Hazirlanan elektrodun Taramali Elektron Mikroskopu (SEM) ve Yiizey Alan
Olciimii (BET) analizi ile karakterizasyonu gerceklestirilmistir.
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Although conductive polymers have been widely used in recent
electrochemical hydrogenation studies, it has not been fully clarified how they
contribute to the reaction. Herein, doped polyaniline, which has high
conductivity and stability, was turned into an electrode without metal support
and its adsorbed hydrogen atom generation performance was examined. This
mechanism was investigated by cyclic voltammetry, Tafel polarization curve,
and electrochemical impedance spectroscopy. Through the analysis results, it
was determined that hydrogen formation occurred slowly and in a controllable
thanks to the obtained Tafel slope value (480 mV/dec). Adsorbed hydrogen
atom evolution kinetics were tried to be elucidated by simulating Nyquist
curves recorded at different potentials using the EIS method and it has been
understood that the transformation of stable molecules such as CO, and N
with lower energy input is due to the slow hydrogen release feature of the
polymer. The prepared electrode was characterized by SEM (Scanning
Electron Microscopy) and BET (Brunauer-Emmett-Teller) analysis.

To Cite: Suna Karatekin R., Kéleli F. Hidrojenasyon Reaksiyonlarinda Polimer Elektrodun Etkisinin Incelenmesi. Osmaniye
Korkut Ata Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Dergisi 2024; 7(4): 1722-1733.

1. Giris

Son yillarda, hidrojen gelecegin enerji yakit1 olarak degerlendirildiginden hidrojen olusum reaksiyonu

(HER) ¢ogu arastirmacilar tarafindan yogun bir sekilde ¢alisilmaktadir. Bu uygulamada hidrojenin birim

1722



zamanda yiiksek miktarlarda eldesi amaglanmaktadir (Li ve ark., 2020, Kayan ve ark, 2022). Bu amag
dogrultusunda stirekli yeni katalizorler denenmektedir. Diger taraftan bazi reaksiyonlar i¢in hidrojenin
bu kadar hizli ¢ikis1 istenmeyen bir durumdur. Ozellikle m-elektronlar ile zengin CO2, N ve NO3
iyonunun hidrojenasyonunda kontrollii (yavas) bir hidrojen ¢ikisi tercih edilmektedir (Cirmi ve ark.,
2015; Lymperi ve ark., 2023).

Bugiine kadar yapilan hidrojenasyon ¢aligmalarinda polimerler barindirdiklar1 heteroatomlar sebebi ile
yukarida bahsedilen maddeleri kolayca adsorplayabildikleri raporlanmistir
(Jun ve ark., 2022; Guo ve ark., 2023). Diger taraftan 6rnegin polianilin ile kaplanmig Pt elektrodun
yalniz Pt elekroda kiyasla daha diisiik negatif degerlerde ve daha yiiksek faradaik verimlerde
karbondioksiti indirgendigi gozlenmistir. Arastirmacilar bu sonucun COz’in direkt elektron alarak
indirgenmesi ile miimkiin olamayacagini belirtmislerdir. Doniislimiin diisiik negatif degerlerde
gerceklesmesi CO2 molekiillerinin hidrojenasyonu ile miimkiin olabilecegi seklinde yorumlanmustir.

Belirtilen bu hidrojenasyon reaksiyonu i¢in dnerilen mekanizma su sekildedir;

H+ + e - Had (11)
CO; + Hag—=HCOO4 (1.2)
HCOO.q + Hag » HCOOH (1.3)

Mekanizmadan da anlagildig1 izere Hag olusumu karbondioksitin indirgenerek formik asite doniistimiinii
saglamaktadir. Diger taraftan Cirmi ve ark., NO3™ iyonlarinin indirgenmesinde Cu ve polipirol kapli Cu
elektrotlar1 kullanmislardir. Cu elektrotta nitrit iyonu, polimer kapli Cu elektrotta ise amonyum iyonu
ana Urlin olarak tespit edilmistir. Arasgtirmacilar reaksiyon sonucunda elde edilen {iriin farkliligimin
polimer varliginda reaksiyon mekanizmasinin degismesi ile ilgili olabilecegini belirtmis ve reaksiyon

mekanizmasini asagida gosterildigi gibi onermislerdir;

H"+e> Had (14)
NO3z(ads) + 2Had = NO2 (ags) +H20 (1.5)
NO2 (ads) + 4Hag + 4H" +2e" —» NH4* + 2H,0 (1.6)

Reaksiyon ortamindaki Ha’ larin indirgenme potansiyeli altinda polimerin katkis1 ile olusabilecegi
belirtilmistir (Aydin ve ark., 2002; Cirmi ve ark., 2015). Bu durumu aydinlatmak {izere saf polimerlerin
hidrojen olusum mekanizmasi incelenmelidir.

Polimerlerin son zamanlarda kolay elde edilmesi, fiziksel, elektriksel ve mekanik 6zelliklerinden dolayi
arastirmacilar tarafindan yogun calisilmaktadir. Iletken polimerler, sensér, siiperkapasitdr, enerji
depolama ve korozyon alanlarinda siklikla kullanilmaktadir (Sun ve ark., 2024). Kullanilan iletken

polimerler arasinda polianilin, kararli bir yapiya sahip olmasi ve kolay hazirlanabilmesi nedeniyle biiyiik
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ilgi gérmektedir. Ayrica polianilin, yilikseltgenmis formda oldukga yiiksek elektriksel iletkenlige sahiptir
(Saraswat ve ark., 2023; Valian ve ark., 2024).

Polianilin, kimyasal, elektrokimyasal, termal evaporasyon ve daldirma gibi farkli yontemlerle
sentezlenebilmektedir (Beygisangchin ve ark., 2021). Ancak elektrokimyasal sentez ile elde edilen
polianilin filminin ince olmasi arzu edilmekle birlikte zaman zaman da uygulamada sorun
yaratmaktadir. Kalin filmlere ulasmak amaciyla 6rnegin Tang ve ark., anilin ¢ozeltisi icerisine p-
fenilendiamin ekleyerek (polianilinin yapisint degistirmeden) ¢ok daha hizli bir polimerlesme ve daha
kalin filmler elde edebilmislerdir (Tang ve ark., 1995). Ayrica para pozisyonundaki iki amin grubu
polimer filmindeki aktif bolgeleri arttirarak yapinin daha genis bir aktif ylizey alana sahip olmasini
saglamaktadir (Wang ve ark., 2020).

Bu calismada anilin parafenilendiamin varhiginda elektrokimyasal olarak polimerlestirilmistir. Elde
edilen toz formundaki polimer, elektrot haline getirilerek asidik ortamda hidrojen olusum mekanizmasi

incelenmistir.

2. Materyal ve Metod

2.1.P(Anilin/4-parafenilen diamin)’ in Elektrokimyasal Olarak Sentezi

Polimer filminin sentezi i¢in destek materyal olarak Pt levha kullanilmistir. Iki kere distillenmis anilinin
0,5 M H3SO; igerisindeki 0,1 M’ lik ¢ozeltisi hazirlanmis ve elde edilen ¢ozelti icerisine 0,1 mmol
parafenilendiamin eklenmistir. Polimerizasyon i¢in baslangi¢ déngiisi, -0,2 V’ tan +125 V’ a
(Ag/AgCl) kadar degisen bir aralikta gergeklesmistir. Sonraki dongiiler, -0,2 V* dan +0,85 V’ a kadar
olan bir aralikta 0,05 V/s tarama hiziyla kaydedilmistir (Belgherbi ve ark., 2021; Saouti ve ark, 2022).

2.2.Elektrotlarin Hazirlanmast

Kopolimerin sentezlendikten sonra yiizeyde safsizlik ve yiikseltgenmemis formda bulunan iyonlarin
ortamdan uzaklastirilmast i¢in polimer kapl platin levha 30 dakika su-metanol karigiminda
bekletilmistir. 24 saat karanlikta muhafaza edilen kopolimer filmi, kuruduktan sonra Pt levha {izerinden
siyrilarak alinmustir. Elde edilen kopolimer, toz halinde iken preslenerek (3 ton/cm?) pelet haline
getirilmistir.

Déniisiimlii Voltametri, Tafel ve Elektrokimyasal impedans o&lgiimleri i¢in CHI660C model
elektrokimyasal c¢aligma iinitesi kullanilmigtir. Kopolimer tozlarinin preslenip elektrot olarak
kullanilmasi i¢in pelet makinesi kullanilmistir. Hazirlanan kopolimer morfolojisi Zeiss marka FESEM

ile goriintiilenmistir. Yiizey alan analizi i¢in Micromeritics (TriStar-1I) marka BET cihazi kullanilmustir.
2.3.Elektrokimyasal Ol¢iimler

Kopolimerin elektrokimyasal sentezi i¢in 3 cm? yiizey alanina sahip yiiksek saflikta platin levha elektrot

kullanilirken, kars1 elektrot olarak 6 cm? yiizey alanina sahip platin levha elektrot kullanilmistir.
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Hidrojen olusum reaksiyonlarini incelemek iizere, kopolimerin preslenmesi ile elde edilen pelet ¢calisma
elektrodu olarak, 2 cm? yiizey alanmna sahip platin levha kars1 elektrot olarak kullanilmistir. Tiim
elektrokimyasal 6lgtiimler igin referans elektrot olarak Ag/AgCl (3,5 M KClI) elektrodu kullanilmistir.

Metal desteksiz, polimer elektrotlarda hidrojen olusum mekanizmasim1 aydinlatmak iizere
elektrokimyasal impedans spektroskopisi kullanilmustir. Farkli konsantrasyonlardaki HCIO,
¢ozeltilerinde ve ¢esitli elektrot potansiyellerinde, 10 mV genlik ve 0,1 Hz ile 100 kHz arasindaki
frekans araliginda deneyler yapilmistir. Nyquist egrilerinin simiilasyonu ig¢in ZView 2.1b programi

kullanilmagtir.

3. Bulgular ve Tartisma

3.1 SEM Sonuclar:

Morfolojik yapilarini kiyaslamak {izere polianilin ile kopolimer tozunun SEM gériintiileri Sekil 1°de
gosterilmigtir. Sekil 1a’ da polianilinin karnabahar yapisinda oldugu goriilmektedir. Polianilin
karnabahar goriintiisii literatiirde siklikla rapor edilmektedir.

Parafenilendiamin’in anilin ¢ozeltisine eklenmesiyle elde edilen kopolimerin (Sekil 1b) polianilinden
(Sekil 1a) daha diizenli bir yapida oldugu ayrica parafenilendiamin’in eklenmesiyle polianilin yiizey
alaninin arttig1 BET analizi sonucu Bagil basinca karsi kaydedilen adsorplanan madde miktar1 grafiginde

goriilmektedir (Sekil 1c).
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3.2.Elektrokimyasal Olgiimler

Polianilin elektrodun H* iyonlarina tepkisini degerlendirmek iizere fakli asit konsantrasyonlarinda
doniisiimlii voltamogramlar alinmustir (Sekil 2a). Asit konsantrasyonu ile birlikte akim degerlerindeki
artis elektrot ylizeyinde gerceklesen reaksiyonun artan asit konsantrasyonu ile hizlandigim
gostermektedir (Sekil 2b). Voltamogramlardaki indirgenme pik akiminin H* iyon derisimi ile dogrusal
olarak artmasi, calisilan potansiyel araligi i¢in H* iyonlarinin indirgenmesine ait olabilecegi
diistiniilmiistiir. Doniistimli voltametriyle yapilan ¢alismalarda elde edilen kinetiksel verilerden biri de
reaksiyon derecesidir. Elektrokimyasal reaksiyonlarin hizi, kaydedilen akim yogunlugu ile iliskilidir.
Elektrokimyasal reaksiyonlarin  derecesi, akimin logaritmasinin elektroaktif —maddenin

konsantrasyonunun logaritmasi ile degisiminden

(6logi

6logC)T'Ep -« (3.1)

seklinde bulunmaktadir (Bockris ve ark., 1970).
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Sekil 2. Polimer elektrodun a) Akim-potansiyel egrileri b) Konsantrasyona bagh elde edilen maksimum akim
yogunluklar1 ve konsantrasyon grafigi ¢) Polimer elektrot igin farkli asit konsantrasyonlarinda -0,3 V’da elde
edilen maksimum katodik pik akim degerlerinin H* konsantrasyonuyla logaritmik degisimi. d) 0,2 M HCIO,

ortaminda tarama hiz1 degisimine bagh kaydedilen akim-potansiyel egrileri

Sekil 2c’de Polianilin i¢in elde edilen maksimum pik akiminm H* konsantrasyonuyla logaritmik
degisimi gosterilmektedir. Elde edilen dogrunun egimi reaksiyon derecesini vermektedir. Sekil 2a’da
verilen voltomogramlardan elde edilen maksimum katodik akimin logaritmasi ile c¢alisilan
konsantrasyonlarin logaritmasi grafige gecirilmistir. Elde edilen dogrunun egimi 0,86=1 bulunmustur.
Voltamogramlardaki indirgenme pik akimlarinin artan tarama hiziyla birlikte arttig1 gozlenmistir. Diger
taraftan, artan tarama hiziyla indirgenme pik potansiyellerinde negatif yonlii bir kayma meydana
gelmistir. Pik potansiyellerinin tarama hizina bagh olarak degismesi, sistemin bir difiizyon engeli ile

karsilagtigin1 gostermektedir (Karatekin ve ark., 2023).

3.3 Tafel Polarizasyon Ol¢iimii

Hidrojen olusum reaksiyonlar1 genellikle Volmer reaksiyonu olarak bilinen protonun adsorpsiyon adimi
ile baglamaktadir. Bu basamaktan sonra adsorplanan protonlarm molekiiler hidrojen olusturmasi iki
olas1 adim ile gergeklesir. Bu olast adimlardan biri adsorbe hidrojen atomlarmin hidronyum ile

reaksiyona girip molekiiler hidrojen olusturmas: (Heyrovsky reaksiyonu), digeri de adsorbe hidrojen
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atomlarmin (Hag) bir araya gelerek (Tafel reaksiyonu) molekiiler hidrojen olusturmasidir. Dolayisiyla

hidrojen olusumu Volmer-Heyvrosky veya VVolmer-Tafel gibi bir kombine reaksiyon {izerinden yiiriir.

M + H30* + & -MHag + H20 (Volmer Tepkimesi) (3.2)
MHag + H:O* + e >M +Hz + H,O  (Heyrovsky Tepkimesi) (3.3)
MHad + MHag —2M + Hy (Tafel Tepkimesi) (3.9

Tepkimenin hangi basamak {izerinden yiiriiyecegi, tepkimenin hizina gore degismektedir. Tafel
polarizasyon egrileri potansiyele karsi akim degisimini inceleyen egriler olup bu egrilerin egimi
reaksiyon mekanizmasi hakkinda bilgi vermektedir. Elde edilen egrinin egimi 30 mV/dec oldugunda
reaksiyonun Volmer-Tafel mekanizmasi tizerinden yiiriidiigli anlagilmaktadir. Bu deger 40-80 mV/dec
arasinda oldugunda hidrojen olusumunun Volmer-Heyrovsky mekanizmasi, 120 mV veya daha biiyiik
degerlerde hesaplanmasi da Volmer mekanizmasi lizerinden yiiradigiini gostermektedir (Smiljanic ve
ark., 2014; Kayan ve ark., 2017). Sekil 3a’ da verilen katodik polarizasyon grafiginden elde edilen egim
486 mV/dec olarak belirlenmistir. Bu sonuca gore hidrojen olusumunun hiz belirleyen basamaginin
Volmer reaksiyonu yani en yavas ilerleyen basamagin elektrot yiizeyinde Has olusumu oldugu
anlagilmistir. Elde edilen egiminin yiiksek olmasi iyonlarin desorpsiyon basamagi i¢in uygun bir elektrot

ylizeyine sahip olmadigindan kaynaklanabilecegi belirtilmistir (Garcia ve ark., 2019).

a -3,0 b
120
<35
£ = 60
= <]
X N
<
N
g
S 4,04
‘ 150 54 paC
Z(ohm) 5005 e e
| | | | I ?o\ans\‘i

-0,7 06 -05 -04 -03 -0,2
Potansiyel/V

Sekil 3. Polimer elektrodun a) logl-potansiyel egrisi ve b) Potansiyele bagh kaydedilen Nyquist egrileri
(0,2 M HCIO; ortaminda)

3.4.Elektrokimyasal Impedans Spektroskopi Olciimii

Metal desteksiz elektrotlarda hidrojen olusum reaksiyonlarinda 6nemli bilgiler vermesinden dolayi
Elektrokimyasal Impedans Spektroskopisi de kullamlmigtir. Nyquist egrilerinin simiilasyonu ile
hidrojen olusuma ait yiik transfer direnci, adsorpsiyon direnci, elektrot/elektrolit ara yilizeyinin

kapasitansi gibi onemli parametreler hesaplanmustir.
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Polimer elektrodun, farkli potansiyeller altinda kaydedilen impedans spektrumlari, Nyquist olarak Sekil
4’te gosterilmektedir. Sekilde goriildiigii gibi kaydedilen diyagramlarda potansiyele bagli impedans

davraniglariin degistigi goriillmektedir.

Re CPE1 CPE2
R1 R2

Sekil 4. Simiilasyon i¢in 6nerilen es deger devre

Polimer elektrot ile elektrolit arasinda olusan ara yiizeylerin ve elektrot yiizeyinde gergeklesen olaylari
tanimlayabilmek amaciyla deneysel EIS verileri, ZView 2.1.b programi ile simiile edilmistir.
Simiilasyon i¢in dnerilen esdeger devre, elektrolitik dirence seri bagl iki faz eleman1 ve bunlara paralel
bagl iki direngten olugmaktadir (Sekil 4).

Nyquist diyagramlarinda gozlenen egrileri, yiiksek ve diisiik frekans bolgesi olarak incelemek
mimkiindiir. Yiiksek frekans bolgesinde gozlenen basik yarim dairenin x-ekseniyle birlestigi nokta,
elektrolitik direnci (Re) ifade etmektedir. Yine ayni bolgede gozlenen ve tam kapanmamis bu yarim
dairenin capi, yiik transfer direncini olarak tanimlanir (Tezcan, 2024). Bu direncin potansiyele bagli
olarak degistigi goriilmiistiir. Ayrica polimer yiizeyinin homojen olmamasi ve tiim potansiyellerde ideal
kapasitor degerinden sapma gdstermesinden dolay1 6nerilen esdeger devrede bir kapasitans dolayisiyla
bir sabit faz eleman1 (CPE1) ile ifade edilmistir.

Nyquist diyagraminda diisiik frekans bolgesinde kaydedilen ikinci yarim daire, bu bolgede var olan
bagka bir direnci ifade etmektedir. Bu direncin yiiksek frekans bolgesindeki direng gibi uygulanan
potansiyele bagl olarak degistigi gozlenmektedir. Her iki frekansta gozlenen direncglerin potansiyele
bagl degisimi literatiirde pordz elektrolarin hidrojen olusum reaksiyonundaki impedans 6l¢iimleri ile
uyumludur (Borresen ve ark., 2002; Losiewicz ark., 2004; Shi ve ark., 2016). Yiiksek frekans
bolgesindeki R1 direnci elektrodun iletkenligi ile ilgili olup, potansiyelin negatife dogru ilerlemesi ile
iletkenligin diismesi her ne kadar beklenilmeyen bir durum gibi goziikse de iletken polimerler negatif
bolgelerde iletkenliklerini kaybettikleri i¢in R1 degeri, potansiyelin negatife dogru artmasi ile artmistir.
Hidrojenin asidik ortamdaki reaksiyonu goz oniine alindiginda, potansiyelin negatife dogru artmasiyla
birlikte ¢ozeltideki iyonlarin elektrot yiizeyine difiizlenmesi sonucu, Hag miktar: daha fazla olacak ve
elektrot yiizeyi bir kapasitor (CPE2) gibi davranacaktir. Nyquist diyagramlarinda goriilecegi lizere
diisiik frekans bolgesinde potansiyelin negatife dogru artmasiyla dirence ait yarigapin artmasi
reaksiyonla alakali olmayip, difiizlenen maddenin yiiksek ihtimalle porlarda adsorplanmasi ve artan
potansiyele ragmen desorpsiyon olmamasindan kaynaklanmaktadir. Dolayisiyla diisiik frekans

bolgesindeki bu direng por direnci (Rpor) olarak belirlenmistir. Polimer kaplanmig metal elektrotlarin
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hidrojen olusumdaki impedans verileri degerlendirildiginde diisiik frekans bolgesindeki Rpor direncinin
hidrojen olusum potansiyelinde azaldigi goriilmektedir. Elektrot yiizeyine gelen Had’lar polimer
filmindeki porlardan metal yiizeyine difiizlenip buradan elektron alarak indirgenip molekiiler hidrojen
olusturmaktadirlar. Metal desteksiz polimerlerde, elektrot yilizeyine gelen Hag’larin miktar1 molekdiler
hidrojen olugum potansiyeline yaklastik¢a artmakta elektrot yiizeyinde yiiklenme daha fazla olmaktadir.
Fakat ortam metal desteksiz oldugundan elektroda difiizlenen Hag’lar hem elektrot yiizeyinde hem de
por icerisinde adsorplanmaktadir. Potansiyelin negatife dogru artmasiyla birlikte sadece elektrot
yiizeyindeki Hag’lar hidrojen olusum potansiyelinde molekiiler hidrojene indirgenebilmekte ve porlarda
reaksiyona girmeyen Haq’lardan dolay1 bu potansiyellerde direng beklenildigi gibi azalmamaktadir.

Tablo 1. Fakli asit konsantrasyonlarinda kaydedilen Nyquist egrilerin 6nerilen esdeger devre ile simiilasyonu
sonucu elde edilen veriler

Konsantrasyon/M  CPE;-T CPE;-P R1 CPE2-T CPE;-P R2
(uFs™) (1) () (mFs™) (n2) Q)

1 1,403 0,77 47,73 4,6 0,456 80
17 ) @) (4) @) ®)

0,8 0,86 0,76 48,97 2 0,501 62
17) ) ®3) (6) ®) )

0,6 0,32 0,81 34,31 3,9 0,39 61,22
(19) ) (4) U] ®) ®)

04 0,2 0,79 34,7 1,3 0,47 97,72
(29) @) (4) U] ®) )

0,2 0,026 0,89 49 15 0,34 109
(4) ) @) (6) @) ®)

Re=1 Ohm, ()=+Hata (Re: elektolitik direng ve simiilasyon igin 1 olarak sabitlenmistir. Tabloda yer alan
parantez icerisindeki degerler simiilasyon hatasi degerleridir.)

Tablo 1’de goriildiigi lizere asit konsantrasyonun artmasiyla CPE1-T degeri artmistir. Bu degerlerin
artisina bagli olarak elektrot yiizeyinde iyon yiiklenmesinin arttig1 da sdylenebilir. Sabit faz elemanina
ait bu artis gerceklesen yiik transferinin adsorbe hidrojen iyonlarmin miktarina bagli oldugunu
gostermektedir. Ayrica, diisiik frekans bolgesinde por direnci olarak belirlenen, R» degerinin de belli bir
degere kadar azaldig1 goriilmektedir. Bu nedenle elektrot/elektrolit ara ylizeyinde ve/veya porlarda
gerceklesen reaksiyon H* iyonlarinin Hag’a indirgenmesidir. Diisiik konsantrasyonlarda yiiksek degerde

olan Rpor degeri konsantrasyonun 0,6 M’a ¢ikmasiyla azalmaktadir. Bu durum asit konsantrasyonun
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artmasiyla hidrojen olusum reaksiyonunun ve/veya adsorpsiyon reaksiyonun varligi ve ¢ift fazdaki

ve/veya porlardaki yiikk yogunlugunun yani Hag azalmasi seklinde yorumlanmustir.,

4.Sonuc¢

Bu ¢alismada polianilinin miktarin1 arttiran 4-parafenilendiamin, anilinin polimerlesmesi sirasinda
ikinci bir monomer olarak kullanilmistir. SEM ve BET sonuglarina bakildiginda 4-paradifenilen
varliginda polianilin daha diizenli ve daha genis bir ylizey alanina sahip oldugu anlagilmistir. Elde edilen
polimer tozu pelet hailine getirilip elektrot olarak kullanilmis ve hidrojen olusumundaki performansi
incelenmistir. Asidik ortamda CV, EIS ve yari logaritmik polarizasyon egrisi Ol¢iimleri alinarak
hazirlanan polimer elektotta hidrojen olusum mekanizmas: anlasiimaya calisilmistir. Olgiimler
sonucunda katodik bdlgede gerceklesen akim artisinin hidrojen olusumuna ait oldugu ve reaksiyonun
hiz belirleyen basamaginin Volmer reaksiyonu oldugu belirlenmistir. Yani reaksiyonun en yavas
ilerleyen basamaginin adsorbe hidrojen atomu olusumu oldugu sonucuna varilmistir. Boylelikle CO»,
N2 gibi molekiillerin hidrojenasyonu i¢in gerekli sart olan hidrojenin yavas iiretimi polimer elektrotlar

kullanilarak gerceklestirilebilir sonucuna varilmistir.
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