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Highlights: Graphical/Tabular Abstract
o Super P anode exhibited Figure A summarizes the study’s key findings, showing the superior performance of the Super P-based anode
43% higher capacity than over graphite. Figures A(a)-(b) display SEM images at 200,000x magnification, where the Super P anode
graphite has a porous, well-distributed structure for better ion diffusion, while the graphite anode appears smooth and
e PVAc binder enhanced compact. Figures A(c)-(d) present Nyquist plots from EIS, indicating lower charge transfer resistance and
electrode wettability and higher conductivity for the Super P anode. Figure A(e) compares cycling performance, showing a higher
stability discharge capacity of 534 mAh/g for the Super P anode versus 337 mAh/g for graphite after 200 cycles at
o Super P electrode ensured 0.2 C. These results confirm the Super P anode’s advantages in morphology, electrochemical performance,
high energy density and and long-term stability.
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phone: +90 252 211 5471 graphite. Charge-discharge cycling, CV, and EIS were used to evaluate capacity, rate capability, and

resistance. SEM and EDX examined morphology and structure. The study assesses Super P’s effect on anode
capacity and PVAc as a sustainable alternative to PVdF binders in lithium-ion batteries.

Results: The Super P-based anode with a PVAc binder delivered a discharge capacity of 534 mAh/g at 0.2
C after 200 cycles, 43% higher than graphite’s theoretical capacity. EIS showed lower charge transfer
resistance and better conductivity. CV confirmed stable lithium-ion intercalation, and rate tests demonstrated
strong capacity retention. SEM revealed a uniform Super P distribution, improving electrode stability. These
findings highlight Super P as a high-capacity anode and PVAc as a sustainable binder for lithium-ion
batteries.

Conclusion: The Super P-based anode with a PVAc binder improves lithium-ion battery performance by
increasing capacity, enhancing rate capability, and ensuring stable cycling. The results confirm Super P as a
high-capacity anode and PV Ac as a sustainable binder, supporting high-energy-density battery development.
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ONECIKANLAR

e  Super P anot, grafitten %43 daha yiiksek kapasite gostermistir
e PVAc baglayici, 1slanabilirligi ve kararlilig1 artirmigtir
e Super P elektrot, yiiksek enerji yogunlugu ve uzun ¢evrim émrii saglamistir
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Glintimiizde ticari Lityum-iyon pillerin anot elektrot bileseni i¢in diisiik kapasiteli standart Grafit aktif malzemesine
ikame olarak yiiksek kapasiteli anot aktif malzeme arayisi siirmektedir. Ayrica geleneksel elektrotlarin sentezinde
yiiksek maliyetli poliviniliden floriir baglayicis1 ve ilgili baglayiciyr ¢dézmek igin toksik n-metil-2-pirolidon
¢oziiciisli yerine diigiik maliyetli ve ¢evre dostu suda ¢oziiniir baglayicilarin kullanimiyla siirdiiriilebilir pillerin
imal edilebilirligi 6ngoriilmektedir. Bu hususlar gergevesinde, suda ¢oziiniir polivinil asetat (PVAc) baglayicili
Grafit ve Siiper P bazli olmak iizere iki farkli anot elektrotunun karsilagtirmali deneysel c¢aligmasi
gergeklestirilmistir. Calisma, Siiper P iletken katkilayici maddesinin anot aktif malzemesi olarak kullanildig:
durumunda geleneksel Grafit’e gore anot elektrotunun kapasitesi tizerindeki etkisine odaklanmigtir. Siiper P ve
Grafit esasli anotlarin etkinligini kapsamli bir sekilde degerlendirmek igin bulamag karistirma tekniginden
yararlanarak sentezlenen elektrotlar cesitli elektrokimyasal ve malzeme karakterizasyon teknikleri kullanilarak
kapsamli analizlere tabi tutulmustur. Elektrokimyasal degerlendirmeler, Siiper P anodun 200’iincti dongiide 0,2 C
akim yogunlugunda 534 mAh/g’lik desarj kapasitesiyle Grafitin teorik kapasitesi olan 372 mAh/g’a gore %43 daha
fazla kapasite sagladigini gostermistir. Ayrica, elektrotlarin EIS analizleri sonucunda Siiper P anotun daha diisiik
yiik transfer direnci ve daha yiiksek ¢ift katman kapasitansina sahip oldugu belirlenmis, bu da elde edilen yiiksek
performansin yapisal kaynaklarini desteklemistir. Bulgular, Super P’nin Gistiinliigiini ve PVAc’nin gevreci, diisik
maliyetli katkisini gostermektedir.

Electrochemical performance analysis of Super P-based high-capacity anode with
polyvinyl acetate binder for lithium-ion batteries

HIGHLIGHTS

e  Super P anode exhibited 43% higher capacity than graphite
e PVAc binder enhanced electrode wettability and stability
e Super P electrode ensured high energy density and cycle life
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Currently, there is an ongoing search for high capacity anode active material as a replacement for low capacity
standard Graphite active material for the anode electrode component of commercial Lithium-ion batteries. In
addition, it is envisaged that sustainable batteries can be manufactured by using low-costly and environmentally
friendly water-soluble binders instead of the high-costly polyvinylidene fluoride binder and the toxic n-methyl-2-
pyrrolidone solvent to dissolve related binder in the synthesis of conventional electrodes. Within the framework of
these issues, a comparative experimental study of two different anode electrodes has been carried out as Graphite
and Super P based with water-soluble Polyvinyl acetate (PVAc) binder. The study has been focused on the effect
of Super P conductive additive on capacity of the anode electrode compared to conventional Graphite when used
as anode active material. To comprehensively evaluate the effectiveness of Super P and Graphite based anodes, the
synthesized electrodes using slurry mixing technique have been subjected to comprehensive analysis using various
electrochemical and material characterization techniques. Electrochemical evaluations demonstrate that Super P
anode has been provided discharge capacity of 534 mAh/g at 0.2 C current density at the 200th cycle that is 43%
more than the Graphite’s theoretical capacity of 372 mAh/g. In addition, EIS analysis revealed that the Super P
anode exhibited lower charge transfer resistance and higher double-layer capacitance, further confirming the
structural origins of the observed superior performance. The findings demonstrate the superiority of Super P and
the eco-friendly, cost-effective contribution of PVAc.
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1. Giris (Introduction)

Lityum-iyon bataryalar (LiB’ler), tiiketici elektronik cihazlardan
elektrikli araglara, riizgar ve giines gibi yenilenebilir enerji
kaynaklarinin sebeke bazli depolama sistemlerine kadar ¢esitli enerji
uygulamalarindaki kritik rolleri nedeniyle giderek daha fazla
arastirilmaktadir [1, 2]. Etkileyici ¢aligma voltajlari ve uzun ¢evrim
omiirleriyle tanian LIB’ler, enerji depolama igin giivenilir bir ¢oziim
olarak 6ne ¢ikmaktadir [3, 4]. Verdikleri vaatlere ragmen, LiB’lerin
ozellikle elektromobilite uygulamalarina daha iyi hizmet verebilmesi
icin Ozellikle enerji yogunlugu ve maliyeti acisindan hala
iyilestirmelere ihtiyaci olup, bu durum da farkli aktif malzemeli
elektrot tasarimlarini ve iiretim siireglerini gerektirmektedir. Pil enerji
yogunlugundaki artisin ve maliyetindeki diisiisiin elde edilebilmesi ise
yenilik¢i malzeme ve imalat miihendisligine ve optimizasyonuna
baghdir [5]. Cesitli malzemeler arasinda grafit, mevcut pil
teknolojilerinde kanitlanmis verimliligi ve giivenilirligi nedeniyle 6ne
cikmaktadir. Su anda grafit, ticari LIB’lerdeki anot elektrotlar1 igin
onde gelen aktif malzemedir. Grafitin LiB’lerdeki yerlesik rolii
giivenilir lityum iyon dinamikleri ile vurgulanirken, sinirli teorik
kapasitesi, elektrikli araglar gibi daha yiiksek enerji yogunlugu
gerektiren uygulamalar i¢in 6nemli bir zorluk teskil etmektedir [6].
Bilindigi iizere LiB’lerdeki grafit bazli anot elektrotunun teorik
kapasitesi 372 mAh/g ile sinirlidir. Bu sinirlama, elektrikli araglar gibi
uygulamalarin yliksek enerji gereksinimlerini karsilama yeteneklerini
engellemektedir [7-10]. Tlgili durum, farkli karbon bazli malzemelerin
grafit yerine anot elektrotunda aktif malzeme olarak kullanimiyla pil
kapasitesinin arttirllmasina yonelik aragtirmalarin
yogunlastirilmasina yol agmustir. LiB’lerde ideal bir anot aktif
malzemesi arayisi, yalmizca kapasitenin arttirilmasini degil aym
zamanda maliyet etkinligi ve pil caligmasi sirasinda malzemelerin
stabilitesi gibi faktorlerin dengelenmesini de igermelidir. Anot
elektrotunda kullanilabilen aktif malzemeleri, elektrokimyasal
reaksiyon mekanizmalarma goére interkalasyon (intercalation),
doniisiim (conversion) ve alagim (alloying) reaksiyonlar1 olmak tizere
i¢ grupta smiflandirilir [11, 12]. Grafit’in yam sira tek/cok duvarlu
karbon nanotiipler, grafen, karbon nanofiberler gibi nano yapilar;
interkalasyon 6zellikli karbon bazli anot aktif malzemeleridir. Bazi
metaller Lityum iyonuyla (Li") reaksiyonu sonucu alagim
yapmaktadir. Bazi gegis metal oksitler, siilfiirler, fosfidler ve nitriirler
ise doniisiim reaksiyonlu olanlardir [13]. Ticari Li-iyon pillerde
kullanilan reaksiyon, Li* iyonlarmin sarj-desarj esnasinda aktif
malzemenin yapisina eklenmesi (interkalasyon, insertion) ve geri
¢tkmasina (deinterkalasyon, extraction) dayali olanlardir. Cesitli
malzeme yenilikleri yoluyla pil kapasitesinin artirilmasindaki
ilerlemelere ragmen, her anot malzeme kategorisi, pratik uygulamalar
icin ele alinmasi gereken kendi zorluklarimi icermektedir. Bu nedenle,
LiB’lerde ideal bir anot malzemesi arayisi, yalnizca kapasitenin
arttirilmasini degil ayn1 zamanda maliyet etkinligi, dayaniklilik ve pil
caligmast sirasinda malzemelerin stabilitesi gibi faktorlerin
dengelenmesini de igermelidir. Daha dnce LIB kapasitesini arttirmak
igin anot aktif malzeme olarak bahsedilen
interkalasyon/deinterkalasyon, alagimlama/alasim giderme ve
donlisim reaksiyon tipi malzemelerin her birinin dezavantajlari
vardir. Ornegin, interkalasyon/deinterkalasyon kategorisi altinda
siniflandirilan grafen, nanotiip ve nanofiberler gibi karbon esasli
nanomalzemeler etkileyici bilimsel sonuglar ortaya koymasina
ragmen anot aktif malzemeleri olarak yaygin uygulamalarn yiiksek
iiretim maliyetleri nedeniyle smirlidir. Ote yandan Silikon, Kalay,
Fosfor gibi alasimlanma/alasim giderme reaksiyonlarina giren
malzemeler 6nemli bir zorlukla kars1 karsiyadir. Bu malzemelerle
ilgili temel sorun, doldurma (sarj) ve bosaltma (desarj) islemleri
sirasinda  ugradiklari  6nemli hacimsel degisiklikleridir. Bu
degisiklikler elektrot malzemesinin toz haline gelmesine yol
acabilmekte, bu da zay1if dongii 6zelliklerine ve pilin dayanikliliinin

azalmasina neden olabilmektedir. Zayif kapasite tutma (capacity
retention) ve bilylilk potansiyel histerezis nedeniyle, doniisiim
reaksiyonu tipi malzemeler ise pil endistrisinde kullanilmamaktadir
[14].

Ticari LIB’ler alaninda, elektrot stabilitesini destekleyen kimyasal
6zellikleri nedeniyle Poliviniliden Floriir (PVdF) baskin bir baglayici
malzeme se¢imi olarak ortaya ¢ikmistir. Ancak PVdF’nin 6zellikle
pahali olmasi ve geri doniisiimiinde zorluklara yol agarak ekonomik
ve cevresel endiselere neden olmasi gibi 6nemli dezavantajlar
mevcuttur. Ayrica, PVdF’nin hem anot hem de katot elektrotlarinin
hazirlanma siirecinde ¢oziicli olarak toksik ozellikleri nedeniyle
cevreye ve sagliga verdigi zararlari bilinen N-Metil-2-Pirolidon
(NMP) ¢oziciisii  kullanmilmaktadir  [15-17]. Suda ¢oziinebilen
baglayicilarin ise diigiik maliyetle temin edilebilmeleri, toksik
¢oziiciilere olan ihtiyaci ortadan kaldirmalar1 ve endiistriyel {iretim
slireglerine kolayca Olgeklenebilmeleri gibi avantajlari mevcuttur
[18]. Daha da 6nemlisi, kullanim 6émiirlerinin sonunda sulu baglayicili
elektrotlarin geri doniistiiriilmesinin kolayligi, pil atiklariyla iliskili
gevresel zorluklarin ele alinmasinda 6nemli bir ¢6ziim sunmaktadirlar
[19-21]. LIB elektrotlarmin iiretiminde sulu baglayicilara dogru bu
paradigma degisimi, pil teknolojisinin ilerlemesinde 6nemli bir adim1
isaret etmektedir [22]. Bu, yalnizca endiistrinin siirdiiriilebilir pil
iretiminin ¢evresel ayak izini azaltma taahhiidiinii vurgulamakla
kalmiyor, ayni zamanda pil tretim siireglerinde 6nemli maliyet
tasarruflart  ve  verimlilik  iyilestirmeleri  potansiyelini  de
vurgulamaktadir. Ornegin suda ¢oziiniir Polivinil asetat (PVAc)
baglayicisinin elektrot iiretimindeki potansiyelleri bazi ¢aligmalarda
kapsamli aragtirmanin konusu olmustur [23, 24]. Arastirmalar,
PVAc’nin katot elektrotlar1 i¢in sulu bir baglayict olarak
uygulanmasina, Lityum Demir Fosfat (LiFePOs) [25] ve Lityum
Nikel Mangenez Oksit (LiNiosMni1sOs) [26]  katotlarina
odaklanmistir. 1lgili g¢alismalar, PVAc baglayici iceren katot
elektrotlarinin ~ geleneksel baglayicilara gore elektrokimyasal
ustiinliigiinii géstermede etkili olmustur. PVAc baglayicili katotlar,
gelismis elektrokimyasal performans sergilemis ve PVAc’nin
yalnizca geleneksel malzemeler tarafindan belirlenen performans
standartlari1  karsilamakla kalmayip, onlart asan alternatif bir
baglayici olarak uygulanabilirligini vurgulamistir.

Stiper P iletken katkilayici malzemesi; kolay sentezi/hazirlanisi,
yiiksek yapisal stabilitesi, yiiksek giivenligi, toksik olmayan yapisi ve
dogal olarak bol miktarda rezervi bulunan karbondan dolay1 uygun
maliyetli olmasi nedeniyle ilgi ¢cekmektedir. Gnanamuthu ve Lee
[27], Stiper P karbon siyahinin PVdF baglayicisiyla anot malzemesi
olarak elektrokimyasal 6zelliklerini aragtirmig ve PVdAF baglayicili
zift bazli karbon fiber anot malzemesiyle Kkarsilastirmis ve
elektrokimyasal testlerle Siiper P karbon siyahi1 bazli elektrotun
karbon fiber bazli elektrota gore desarj kapasitesinin daha yiiksek
oldugunu gostermislerdir.

Aragtirma kapsamindaki caligmalarda, suda ¢oziinen PVAc
baglayicili Siiper P iletken katkilayicinin elektrotta aktif malzeme
olarak kullammiyla LiB’lerdeki anot elektrot kapasitesinin
arttirilmasina yonelik yeni bir yaklagim incelenmis ve mevcut Grafit
bazli olan elektrotla karsilastirmasi gergeklestirilmistir. Bu ¢aligmada,
Siiper P bazli anot elektrotunun, geleneksel grafit bazli anota kiyasla
kapasite agisindan nasil bir degisim sagladigi hipotezi test edilmistir.
Bu ¢alisma 6nemli bir sekilde, literatiirde daha 6nce bildirilmemis bir
metodoloji olan PVAc’in LiB’ler icin Grafit ve Siiper P bazli
anotlarda baglayici olarak kullanilmasina onciiliik etmektedir. Yeni
elektrotlarin etkinligini kapsamli bir sekilde degerlendirmek igin,
bulamag¢ karistirma (slurry mixing) metodu kullanilarak iretilen
elektrotlar ¢esitli elektrokimyasal ve malzeme karakterizasyon
teknikleri yoluyla kapsamli analizlere tabi tutulmustur. Ayrica, Siiper
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P bazli anotlarin daha diisiik yiik transfer direnci ve daha yiiksek ¢ift
katman kapasitans gibi elektrokimyasal avantajlarinin, bu ¢alismada
EIS (Electrochemical Impedance Spectroscopy) yontemiyle
sistematik olarak analiz edilmesi hedeflenmistir. Caligma kapsaminda
PVAc baglayicili ilgili anotlar sentezlenerek karsilastirma yapmak
amaciyla Lityum (Li) metaline kargt diigme (coin) tipi yarim hiicre
(half-cell) seklinde imal edilerek spesifik kapasitesi, Coulomb
verimliligi, kapasite tutma (capacity retention), kapasite degisim
performans: (rate performance), dongiisel voltametri (cyclic
voltammetry) ve empedans 6zellikleri gibi elektrokimyasal testleri
yapilmistir. Tlgili elektrotlar, enerji dagilmli EDX, SEM ve
islanabilirlik  6lgtimleri dahil olmak {izere bir dizi malzeme
karakterizasyon yontemlerine de tabi tutulmustur.

2. Deneysel Metot (Experimental Method)

Calisma  kapsamindaki  arastirmalarda, deneysel sonuglarin
tutarliliim1 ve giivenilirligini saglamak amaciyla Tablo 1’de
ozellikleri verilen malzemeler kullanilmistir. Bu malzemelerin
se¢iminin ardindaki mantik, batarya performansina bireysel ve
kolektif katkilar1 nedeniyledir. Bu stratejik kombinasyonun
secilmesinin nedeni, arastirma konusu caligmalarin kesfetmeyi ve
6lgmeyi amagladigi hipotez olan pil hiicre kapasitesini olumlu yonde
etkilemesinin beklenmesidir.

Uretim siiregleri agisindan, anot elektrotlari, manyetik karistirma ve
ek sonikasyon igeren bir bulamag karigtirma prosediirii kullanilarak
dretilmistir [31]. Bu prosediir, ¢esitli formiilasyonlarda Grafit gibi
aktif malzeme, baglayic1 ve iletken katkilayici gibi inaktif malzeme
tiirlerinin se¢ilmesini, bu malzemelerin bir bulamag olusturmak igin
bir ¢oziicii (solvent) ile karistirilmasini, karigtirtlmig ilgili bulamacin
hem metalik bakir bazli akim toplayici folyolarin yiizeylerine film
aplikator ile kaplanmasini ve bu yontemle sentezlenmis elektrotlarin
kurutma  siirecinden sonra  haddelenmesi, (perdahlanmasi,
calendering) dahil olmak {iizere ¢esitli asamalarini kapsamaktadir.
Kurutma islemiyle elektrot biinyesindeki ¢oziiciiniin buharlastirilarak
kuru elektrot olusturulmast hedeflenmektedir. Daha sonra
elektrotlardaki  ¢Oziiclisiiniin ~ buharlasmasi  sonucu  olusan
gozenekliligin (porozitenin) giderilmesi i¢in haddeleme islemi
yapilmaktadir. Haddeleme, ayrica, elektrot ile akim toplayici
arasindaki yapigsmayr artirmak i¢in de uygulanmaktadir. Elektrot
kaplanmig akim toplayicilar haddeleme esnasinda, donen bir cift
silindir tarafindan 6nceden ayarlanmis hadde basinci uygulanarak
sikigtirilmaktadir [32-35].

Aktif malzemesi Grafit ve Siiper P olmak iizere iki adet anot
elektrotlart asagidaki yontemlerle hazirlanmigtir. Grafit anotu Infitek
BP-3002-C hassas terazisinde agirlikca %90 grafit aktif madde
numunesi, %5 PVAc baglayici, %5 Siiper P iletken karbon katki
maddesi olarak hazirlanmustir. 7,2 gram Grafit aktif madde numunesi,
0,4 gram PVAc ve 0,4 gram iletken karbonun bir cam sise icerisinde
tartilmasiyla toplam 8 gramlik 1. bulama¢ hazirlanmistir. Belirlenen
kimyasal oranlar, literatiirde yaygin olarak karsilasilan grafit bazli
anot elektrot formiilasyonlar1 dikkate alinarak belirlenmistir. Grafit
anot igin %90 oraninda aktif malzeme, %5 PVAc baglayic1 ve %5
Siiper P iletken katki maddesi kullanimi, elektrotun yapisal biitiinligii
ile elektriksel iletkenligi arasinda denge kurmayi amaglayan
caligmalarla uyumludur [36]. Siiper P elektrotunda ise, bu
malzemenin bu kez aktif madde rolii istlenmesi nedeniyle orani %95
olarak belirlenmis; baglayict orani ise kargilastirilabilirlik agisindan
yine %5 seviyesinde tutulmustur. Bu dagilim, her iki elektrot arasinda
esdeger baglayict kosullarda karsilagtirma yapilabilmesine imkan
tanimakta ve Siiper P’nin yiiksek yilizey alanm1 ve iletkenlik
6zelliklerinin gbzlemlenmesine olanak saglamaktadir. Siiper P anotu
ise hassas terazide agirlikca %95 Siiper P aktif madde numunesi ve
%5 PVAc baglayict olarak hazirlanmistir. 7,6 gram Siiper P aktif
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madde numunesi ve 0,4 gram PVAc’in bir cam sise icerisinde
tartilmasiyla toplam 8 gramlik 2. bulamag hazirlanmistir. Literatiirde
benzer anot elektrotlarinin {iretiminde yaygin olarak kullanilan
karistirma siiresi ve sicaklik degerleri dikkate alinarak, bu ¢aligmada
iki asamali karistirma ve kontrollii kurutma ydntemi uygulanmustir.
Kalafat ve Yuca [37], PVAc baglayicili Si/grafit anot
kompozisyonlarinin sentezinde 2 saatlik manyetik karigtirma sonrasi
2 saatlik ultrasonik karigtirma uygulamistir. Benzer sekilde Zhang vd.
[38], Li-iyon pil anotlarinda yiiksek dispersiyon elde edebilmek
amaciyla 80 °C sicaklikta 24 saatlik firin kurutma islemini tercih
etmigtir. Bu ¢alismalar 1518inda, kullanilan siire ve sicaklik
parametreleri literatiire dayali olarak optimize edilmistir. iki ayr1 cam
kaba konulan bulamag karigimlara 10 ml deiyonize su ilave edilerek
IKA C-MAG HS7 manyetik karigtiricisinda 2 saat karistirilmigtir.
Bunu, daha iyi bir dispersiyon elde etmek i¢in HIELSCHER UP400St
ultrasonik karistiricisinda ilave iki saat karistirma takip etmistir. Tlgili
bulamaglar daha sonra MSK-AFA-II-VC film kaplayicisinda
mikrometre olarak ayarlanabilir EQ-Se-KTQ-250 film aplikatorii
kullanilarak 60 pm (mikron) kalinhiginda bakir folyo {izerine
kaplanarak Grafit bazl1 ve Siiper P bazl1 olma {izere iki adet farkli
elektrot elde edilmistir. Ilgili elektrotlar 80 °C sicakliktaki Thermo
Heraeus UT6060 firminda 24 saat kurutulduktan sonra Gelon GN-
MR100H haddeleme cihazinda ilgili tiim elektrotlar %10 oraninda
haddeleme islemine tabi tutulmustur. Hazirlanan farkli elektrotlar
daha sonra diigme pilinin montaji i¢in MSK-T-10 disk kesme aleti ile
kesilmistir. Uretilen anot elektrotlari, elektrokimyasal testler igin Li
metaline kars1 yarim-hiicre konfigiirasyonunda yapilandiriimstir.
Tlgili diigme pilin montaji su asamalardan olusmaktadir: negatif (-)
bir kasanin (case), bir ara par¢anin (spacer), bir yayin (spring), lityum
metalin, bir polipropilen bazli ayiricinin (seperator) (Celgard 2400),
biinyesinde 50/50 etilen karbonat ve dietil karbonat (EC/DEC)
karisimi iginde 1,0 Molariteli (M) lityum hekzaflorofosfat (LiPFe)
tuzu olan 1 mikrolitrelik geleneksel elektrolit ve daha once
sentezlenmis ilgili elektrotlarm herhangi birinin secilip iist iiste
yerlestirilerek pozitif (+) kasa ile kapatilmasi seklindedir. Tlgili diigme
(coin) tipi yarim hiicreli piller daha sonra argon gaziyla doldurulmusg
MBraun MB10 Compact eldivenli kabinde (glove-box) MSK-110 pil
kapatma aleti (punching tool) kullanilarak kapatilmistir.

Iyon blokajli hiicreler ile Grafit ve Siiper P anot elektrotlarin
elektronik iletkenlik degerleri, elektron blokajli hiicreler ile ise ilgili
elektrotlarin iyonik iletkenlikleri tespit edilmistir. Elektronik ve
iyonik iletkenlik degerlerinin tespiti i¢in Grafit ve Siiper P olmak
iizere iki adet anot elektrotlar1 agagidaki yontemlerle hazirlanmistir.
Grafit elektrotu agirlik¢a %90 grafit aktif madde numunesi, %5 PVAc
baglayicist ve %S5 Siiper P iletken karbon katki maddesi olarak
hazirlanmistir. Boylece 7,2 gram Grafit aktif madde numunesi, 0,4
gram PVAc ve 0,4 gram iletken karbonun bir cam sise igerisinde
tartilmasiyla toplam 8 gramlik 1. bulamag¢ hazirlanmistir. Siiper P
elektrotu ise agirlik¢a %95 Siiper P aktif madde numunesi ve %5
PVAc baglayici olarak hazirlanmistir. Boylece 7,6 gram Siiper P aktif
madde numunesi ve 0,4 gram PVAc’in bir cam sise igerisinde
tartilmasiyla toplam 8 gramlik 2. bulamag hazirlanmustir. Iki ayri cam
kaba konulan bulamag karigimlara 10 ml deiyonize su ilave edilerek
manyetik karigtiricisinda 2 saat karistirildiktan sonra daha iyi bir
dispersiyon elde etmek igin ultrasonik karistiricisinda ilave iki saat
daha kanstirilmustir. flgili bulamaglar daha sonra film kaplayicisinda
film aplikatorii kullanilarak cam altlik {izerine 1 mm kalinliginda
olacak sekilde kaplanarak Grafit bazli ve Siiper P bazli olmak iizere
iki adet farkli elektrotlar elde edilmistir. Tlgili elektrotlar, cam althik
ve kaplanmig elektrotun arasindan tirag bigagi ile ayrilarak esnek
(free-standing) yapisinda katman/tabaka/film haline getirilmistir.
Tlgili elektrotlar 80 °C sicakliktaki firminda 24 saat kurutulduktan
sonra swagelok tipi pil kabina yerlestirilmesi i¢in disk kesme aleti ile
yiizey alani 2 ¢cm? olarak kesilmistir. 1 mm kalinliginda ve 2 cm?
yiizey alanli elektrotlarin her birinin her iki tarafina bakir folyolar
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yerlestirilerek iyon blokajli hiicreler imal edilmistir. Boylece
swagelok tipi pil kabinin i¢indeki iyon blokajl hiicreler, Bakir folyo |
Grafit veya Siiper P elektrotu | Bakir folyo konfigiirasyonunda
yapilandirilmistir.

Iyonik iletkenlik degerlerinin hesaplanmasinda kullanilacak LiFePOs4
katman ise asagidaki yontemlerle hazirlanmigtir. LiFePO4 katmani
agirlikca %95 LiFePOs madde numunesi ve %5 PVAc baglayicisi
olacak sekilde hazirlanmigtir. Boylece 7,6 gram LiFePOs4 madde
numunesi ve 0,4 gram PVAc’n bir cam sise igerisinde tartilmasiyla
toplam 8 gramlik bulamag hazirlanmistir. Cam kaba konulan bulamag
karisima 10 ml deiyonize su ilave edilerek manyetik karistiricisinda 2
saat karistirildiktan sonra daha iyi bir dispersiyon elde etmek igin
ultrasonik karistiricisinda ilave iki saat daha karistirilmstir. Tlgili
bulamaglar daha sonra film kaplayicisinda film aplikatorii
kullanilarak cam altlik {izerine 1 mm kalinhgmda olacak sekilde
kaplanarak LiFePO4 katmani elde edilmistir. Ilgili katman, cam altlik
ve kaplanmis katman arasindan tiras bigag: ile ayrilarak esnek yapiya
kavusturulmustur. flgili katman 80 °C sicakliktaki firinda 24 saat
kurutulduktan sonra swagelok tipi pil kabina yerlestirilmesi igin disk
kesme aleti ile yiizey alam 2 cm? olarak kesilmistir. Bu hiicrede,
Lityum iyon kaynagi/rezervuari olmasi amaciyla Lityum metal
folyosu kullanilmistir. Swagelok tipi pil kabindaki elektron blokajli
hiicreler, Bakir folyo | Lityum folyo | LiFePO4 katmani | Grafit veya
Siiper P elektrotu | LiFePO4 katmani | Lityum folyo | Bakir folyo
konfigiirasyonunda yapilandirilmistir. Lityum metalinin ortamdaki
nem ve oksijenden olumsuz etkilenen dogasi nedeniyle elektron
blokajli hiicreler, argon gaziyla doldurulmus eldivenli kabinin iginde
yapilandirilarak swagelok pil kabiyla kapatilmistir.

Bu c¢alismalarda elektrot iiretiminde kullanilan malzemelerin
karakterizasyonuna yonelik kapsamli bir yaklagim benimsenmistir.
Morfolojik inceleme i¢in Philips XL 30 SFEG SEM kullanilmigtir.
SEM, malzemelerin yiizey yapilarini ve topografyasini mikro dlcekte

gdzlemlemek igin énemli bir aractir. flgili teknik, elektrokimyasal
performansini ve yapisal biitiinliigiinii anlamak i¢in ¢ok 6nemli olan
elektrot yiizeyinin ayrintilarini ortaya ¢ikaran yiiksek ¢oziiniirlikli
goriintiiler saglamaktadir [39]. Elektrot malzemeleri igindeki element
bilesimi ve dagilimi, EDX analizi kullanilarak belirlenmistir. Bu
analiz Rigaku EDXRF cihazi kullanilarak yapilmistir. EDX, 6rnekte
(sample) mevcut olan elementlerin tanimlanmasina ve miktarinin
belirlenmesine olanak taniyan giiglii bir element analizi teknigidir ve
elektrot malzemelerinin homojenligini ve safligin1 anlamak igin
ozellikle yararlidir [40]. Optik temas agisini 6lgen OCA 15EC
gonyometre cihazi kullanilarak  farkli anot elektrotlarinda
1slanabilirligin nasil degistigi arastirilmistir. Hazirlanan elektrotlara
deiyonize su kullanilarak oda sicakliginda 1slanabilirlik testleri
uygulanmistir.

Elektrokimyasal analiz kisminda farkli elektrot malzemelerine sahip
yart hiicreli pillerin tipik desarj/sarj egrileri (discharge/charge curve),
kapasite degisim (rate) performanst ve g¢evrim (dongil, cycle)
performanst gibi elektrokimyasal Ozellikleri ayrintili  olarak
incelenmistir. Ilgili elektrotlar1 iceren yar hiicreler icin desarj-sarj
akimlart 6l¢lilmils ve su sekilde bulunmustur: 0,1 C degeri 0,33
mA/g’ye, 0,2 C degeri 0,66 mA/g’ye, 0,5 C degeri 1,65 mA/g’ye, 1 C
degeri 3,3 mA/g’ye ve 2 C degeri ise 6,6 mA/g’ye karsilik
gelmektedir. Bu testler, ilgili yar1 hiicrelerin karsilagtirmali analizinde
tutarhlik ve giivenilirlik saglayan ayni test kosullari altinda MTI
BST8-MA pil analiz cihaz1 kullanilarak gergeklestirilmistir. Test
prosediirii, Li/Li"’ya kars1 0,01 V ila 2,5 V potansiyel araliginda sabit
bir akim yogunlugunda toplam dongii sayis1 200 olarak ayarlanarak
titizlikle yiiriitiilen bir galvanostatik desarj-sarj islemini igermektedir.
Bu yontem, pilin gesitli yiik kosullar1 altinda kapasitesini ve
stabilitesini belirlemek i¢in ¢gok 6nemlidir [41]. Bu testlere ek olarak
Dongiisel  Voltametri (CV) ve Elektrokimyasal Empedans
Spektroskopisi  (EIS) dahil olmak iizere elektrokimyasal
karakterizasyon yontemleri de kullanilmustir.

Tablo 1. Malzemeler ve 6zellikleri (Materials and specs)

Yapay Grafit Tozu (NCZ-MT-119/24, Nanochemazone, Partikiil ebati: 1 ile 5 pm):
BET (Brunauer, Emmett ve Teller) yiizey alan1 20 m?*/g olan NCZ-MT-119/24 varyant1 Grafit

Suda ¢oziinebilen baglayici olarak; Smart Kimya’dan Polivinil asetat (PVAc) kullanilmigtir.
Ilgili baglayici; ¢evre dostu ve diigiik maliyetli olmasi, suda ¢6ziinebilirligi ve geleneksel PVdAF
baglayicisina alternatif olma potansiyeli nedeniyle se¢ilmistir. PVAc, Grafit ve Siiper P bazli

Siiper P iletken karbon siyahi (Imerys, Partikiil ebati: 40 nm ve BET yiizey alani: 62 m%/g) [28].
Iletken bir katki maddesi olarak kullanilan Imerys’in Siiper P’si, yiiksek iletkenligiyle bilinen
bir karbon siyahi formudur. Bu, pilin genel verimliligi i¢in ¢ok 6nemli olan elektrotun elektron
tasima (elektronik iletkenlik) yeteneklerini artirmaktadir [29]. Tlgili malzeme, Siiper P bazli
elektrot c¢alismalarinda anot aktif malzemesi olarak kullanilirken Grafit bazli elektrotta ise

Lityum metal folyosu (Sigma Aldrich) pil yari-hiicresinde hem referans hem de kars1 elektrot

Elektrolit olarak (Sigma Aldrich) biinyesinde 1,0 Molariteli (M) lityum hekzaflorofosfat (LiPFs)

Malzemeler Ozellikleri
Grafit . .
bazl elektrot ¢alismalarinda anot aktif malzemesi olarak kullanilmistir.
PVAc
elektrotlarda baglayict malzemesi olarak kullanilmistir.
Stiper P
iletken katkilayic1 olarak kullanilmustir.
Lityum metali olarak kullanilmaktadir [30].
Elektrolit

Lityum Demir
Fosfat

tuzu bulunan 50/50 etilen karbonat ve dietil karbonat (EC/DEC) karigimi1 kullanilmustir.

Lityum Demir Fosfat (LiFePOs) Tozu (NCZ-MN-183/20, Nanochemazone, Pargacik boyutu: 80
ila 100 nm): Iyonik iletken ve elektronik yalitkan dzelligindeki LiFePOs, elektron blokajlt
hiicrelerde Grafit ve Siiper P elektrotlarinin her iki tarafina konularak ilgili elektrotlarmn
empedans analizleriyle iyonik iletkenlik degerlerinin tespiti amaciyla katman olarak
kullanilmigtur.
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Pil hiicresindeki elektrot tepkimelerin doniistimlii olup olmadigini ve
elektrokimyasal redoks reaksiyonu hakkinda bilgi edinmek i¢in V1-
V2 (Voltaj) araliginda belirli mV/s tarama hiz1 ile dongiisel voltametri
Olgimii  yapilmaktadir. Anodik  (oksidasyon, yiikseltgenme)
bolgesinde goriilen pik aktif malzemenin desarj prosesini, katodik
(rediiksiyon, indirgenme) bolgesinde gorilen pik ise ilgili
malzemenin sarj prosesini gostermektedir. CV yontemi ile elde edilen
voltamogram grafiklerinde hiicrenin akim—potansiyel iligkisi
incelenebilmektedir [42]. Empedans spektroskopisi yontemi, pil
hiicresine siniizoidal voltaj sinyali uygulayarak akim cevabini
6lgmeyi igermektedir. Elde edilen verilerle hayali degerlerin gercek
degerlere bagli oldugu Nyquist egrileri olusturulabilmektedir [43].
Nyquist egrisi, genellikle bir yarim daireden ve onu takip eden diiz bir
cizgiden olusmaktadir. Alternatif akima karsi gosterilen toplam
dirence empedans denilmekte olup Z ile temsil edilir ve birimi
Ohm’dur (€2). Z’nin Zrea veya Z’ ile gosterilen kismina gergek direng,
Zimg veya Z’ ile gosterilen hayali (sanal) kismina da reaktans
denilmektedir. CV, pil hiicrelerinin redoks ozelliklerini incelemek
icin degerli bir teknik iken, EIS ilgili hiicrelerin i¢ direnci ve yiik
transfer sliregleri hakkinda ayrintili bilgi saglamaktadir [44]. CV ve
EIS analizleri Gamry Reference 1000 cihaz1 kullamilarak
gerceklestirilmistir. CV degerlendirmeleri 1,0 mV/sn tarama hiziyla
0,01-1,5 V voltaj araliginda yapilmustir. Elektrotlarin elektriksel ve
iyonik iletkenliklerinin tespitinde kullamlan parametrelerin tespiti de
dahil olmak iizere ilgili tiim hiicrelerin EIS bulgular1 10 mV alternatif
akim (AC) voltaji uygulanarak 100 mHz ile 100 kHz frekans
araliginda ve oda sicakliginda elde edilmistir.

Bu yontemlerin hepsi birlikte, ilgili yar1 hiicreli pillerin
elektrokimyasal davranisi ve performans yetenekleri hakkinda
kapsamli bir anlayis sunmaktadir. Genel olarak, bu gelismis
karakterizasyon ve analiz teknikleri, elektrot malzemelerinin pil
uygulamalarindaki performanslarini optimize etmek i¢in gerekli olan
fizikokimyasal, yapisal, elektriksel ve elektrokimyasal 6zelliklerinin
kapsamli bir sekilde anlasilmasim saglamaktadir.

3. Sonuglar ve Tartismalar (Results and Discussions)

Bu ¢aligma, lityum iyon pillerde kullanilmak tizere suda ¢oziiniir
PVAc baglayicili Siiper P esash yeni bir yiiksek kapasiteli anot aktif
malzemesinin gelistirilmesine odaklanmigtir. Lityum-iyon pillerin
anot elektrotlari, PVAc baglayicisiyla bulamag karistirma prosediirii
kullanilarak Grafit ve Siiper P bazli olacak sekilde imal edilmistir. Bu
anotlar morfolojik degerlendirme igin SEM ve EDX gibi iki farkli
yontemle kapsamli bir karakterizasyona tabi tutulmustur.

Sekil 1’de gosterildigi gibi SEM goriintiileri, ilgili anot elektrotlarinin
morfolojisi hakkinda degerli bilgiler saglamaktadur. ilgili elektrotlarin
SEM goriintiileri, numunelerin morfolojisinde fark edilir bir heterojen
goriiniimiin olmadigimi1 gostermektedir. 100 000x olan daha diisiik
biiyiitmede gozlemlendiginde, elektrotlarin ylizeylerinin diizgiin
oldugu agiktir. Bu diizgilinliik, aktif malzemenin elektrot alt tabakasi
(substrate) olan bakir folyo iizerine uygulanmasini igeren kaplama
isleminin etkili bir sekilde yiiriitildiigiinii géstermektedir. 200 000x
olan daha yiiksek biiyiitme altinda incelendiginde goriintiiler elektrot
yapisinin daha ayrintili bir goriiniimiinii sunmaktadir. Standart grafit
bazli elektrot olan birinci elektrotun karakteristik grafit yapisim
korudugu goriilmektedir. Bu yapi, pilin ¢aligmasi sirasinda verimli
iyon tasinmasina izin verdigi i¢in ¢ok Onemlidir. Diger elektrotta,
SEM goriintiisii Stiper P partikiillerinin elektrot yapisi igerisinde
homojen bir sekilde dagildigini gostermektedir. Bu homojen dagilim
6nemlidir ¢iinkii Stiper P’nin elektrot boyunca esit sekilde dagilmasini
saglamakta ve potansiyel olarak pilin genel elektrokimyasal
performansini artirmaktadir. Grafit ve Siiper P’nin elektrot yapisi
icindeki diizglin dagilimi, elektrot liretim iglemi sirasinda kullanilan
etkili karigtirma ve kaplama tekniklerine baglanabilmektedir.

EDX analizi, Sekil 2 ve Tablo 2’de gosterildigi gibi ilgili anotlarin
agirlikca kargilagtirmali elementel bilesimini saglamistir. EDX, SEM
ile birlikte kullanilan bir kimyasal mikroanaliz teknigidir. Bu
yontemde element bilesimini karakterize etmek igin, elektron 15m1
bombardimani sirasinda numuneden yayilan X 1simlart tespit

Sekil 1. Anotlarin SEM goriintiileri (SEM images of anodes)
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Sekil 2. Anotlarin EDX sonuglari (EDX results of anodes)

Tablo 2. Anotlardaki elementlerin agirlik¢a oranlari (Weight ratios of elements in the anodes)

Siiper P Grafit

Element Agirlik (%) Atomik (%) Agirlik (%) Atomik (%)
C 94,73 97,11 90,31 93,96

(¢} 3,86 2,62 7,66 5,65

P 0,01 0,00 0,00 0,00

S 0,01 0,00 0,01 0,00

Fe 0,29 0,09 0,17 0,05

Cu 1,10 0,18 1,85 0,34

edilmektedir. Goriildiigi gibi, Siiper P bazli anot 6ncelikle yiiksek bir
Karbon (C) igeriginden (agirlik¢a %94,73) ve ardindan daha kiigiik bir
oranda Oksijenden (O) (agirlik¢a %3,86) olusmaktadir. Fosfor (P)
(%0,01) ve Demir (Fe) (%0,29) gibi elementler bu anotta neredeyse
yok denecek kadar azdir. Buna karsilik, Grafit anotu, sirasiyla C
iceriginde azalma (agirlik¢a %90,31) ve O igeriginde artis (agirlikca
%7,606) sergilemektedir.

Tablo 2’de Fosfor (P) (%0,01) ve Demir (Fe) (%0,17) gibi elementler
bu anotta da neredeyse yok denecek kadar azdir. Kiikiirt (S) icerigi
(agirlikea %0,01 ve 0,01) ve Bakir (Cu) igerigi (agirlik¢a %1,10 ve
1,85) tiim anotlarda sirasiyla ¢ok diisiik kalmaktadir.

EDX analizi, Siiper P anotun grafit bazli olana kiyasla karbon ¢oklugu
acisindan farkli 6zellik sundugunu gostermektedir.

Stiper P’nin kimyasal bilesimindeki bu degisiklik ise elektrokimyasal
performansi olumlu etkileyebilmektedir.

Bu calismada elektrot performansi {izerindeki baglayict etkisini
dogrudan izole eden bir kontrol grubu olusturulmamistir. Ancak
PVAc’nin segilmesinde, ¢evre dostu olusu, diisiik maliyeti ve suda
¢Oziinebilirligi gibi oOzelliklerinin yani sira, farkli baglayicilarla
(PVAc, PVA, CMC/SBR, PVdF) hazirlanan grafit anotlarin
karsilagtirmali elektrokimyasal analizlerinin yer aldigi 6nceki bir
calismanin [45] deneysel ¢iktilar1 esas alinmigtir. Bu kapsamda PVAc,
geleneksel baglayicilara benzer performans sergileyerek islevsel bir
alternatif olarak degerlendirilmistir. Sivilarin katilarin yiizeyinde
olusturdugu 1slatma agisi, ilgili katinin kullanilan sivi ile 1slatma
davranisini gostermektedir [46]. Baglayici ile elektrot 1slatilabilirligi
arasindaki iliskiyi degerlendirmek i¢in hazirlanan elektrotlar iizerinde
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islatma testleri  gerceklestirilmistir.  Tlgili  test,  elektrot
optimizasyonunda PVAc baglayiciya sahip anot elektrotlarinin
elektrolit 1slatma oraninin dl¢iilmesini saglamaktadir. Sekil 3’te, ilgili
baglayictya  sahip anot  elektrotlarinin  1slatilabilirligindeki
degisiklikleri gosterilmektedir. Siiper P elektrotunda 25° Grafit’te ise
27° ile ilgili sulu baglayiciya sahip anot elektrotlarinin
slatilabilirliginde onemli bir degisiklik olmadigi gosterilmistir.
Hazirlanan anotlarda kullanilan ilgili baglayicinin suda ¢6ziiniirliigi,
1slatma yeteneginde 6nemli bir artisa neden olmustur. Sonuglar ayrica,
bu ¢alisma kapsamindaki elektrotlar arasinda Siiper P elektrotunun
daha diisiik 1slatma agisiyla daha yliksek elektrolit 1slatma oranini
sagladigint gostermektedir.

40

30 27°
E 25°
5
S 20
E
;‘3
10

0

Stiper P Grafit

Sekil 3. Anotlarin 1slatma agilar1 (Wetting angles of anodes).

Sekil 4’teki CV deneylerinde, ilgili anotlara sahip Li* iyonlarinin
elektrokimyasal davranisi, 1,0 mV/s tarama hiziyla 0,01-1,5 V voltaj
araliginda degerlendirilmistir. Ilgili anotlar i¢in CV egrilerindeki iki
belirgin redoks tepe noktasi interkalasyon/deinterkalasyon siirecini
gostermektedir. Li* iyonlari, CV egrilerinde gosterildigi gibi ilgili
anotlara piiriizsiiz bir sekilde kolaylikla girip ¢ikabilmektedir.
Bununla birlikte, CV egrisinde goriilen 0,58—0,62 V araligindaki ilk
¢evrim katodik tepesi, SEI film olusumunu isaret etmektedir. Bu film,
sonraki dongiilerde kapasite tutulumunu etkileyebilecek sekilde
elektrot yiizeyini kaplayarak iyon transferinde zayiflamalara neden
olabilir. Siiper P ve Grafit bazli anotlar i¢in anodik taramasinda Li*
iyonlarinin deinterkalasyon (ekstraksiyon) voltaj degerleri farkli
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¢evrimlerde sirastyla 0,21-0,27 ve 0,23-0,32 V arasinda degisir. Bu
anodik tepelerin ¢evrimler ilerledik¢e potansiyel olarak sola (daha
diisiik voltajlara) kaymasi, sistemdeki polarizasyonun azaldigimni ve
iyon transfer kinetiklerinin iyilestigini gostermektedir [47]. Grafit
anot Ozelinde, ilk ¢evrimlerde SEI tabakasinin olusumu ve elektrot-
yiizey etkilesimlerinin stabillesmesiyle birlikte, sonraki dongiilerde
Li* iyonlarinin deinterkalasyon islemi daha diisiik enerji bariyerinde
gergeklesebilmekte, bu da anodik tepenin sola kaymasina neden
olmaktadir. Siiper P anot ise daha yiiksek BET ylizey alani (62 m?/g),
daha diigiik partikiil boyutu (~40 nm) ve daha yiiksek elektrik
iletkenligi (64,26 S/cm) gibi fiziksel avantajlara sahip oldugundan, Li*
diflizyonu ve yiik transferi daha verimli ger¢eklesmekte, dolayisiyla
anodik pik konumu g¢evrimlerle daha az degismekte ve daha stabil
kalmaktadir. Bu da Siiper P anotun daha diisiik polarizasyon ile
caligtigin1 ve elektrokimyasal reversibilitesinin daha gii¢lii oldugunu
gostermektedir. Ayrica, elektrotlar arasinda olusan SEI tabakasinin
bilesim ve yapisal farkliliklar1 da pik konumlarmin kaymasina katk:
saglayabilmektedir. Siiper P'deki karbon ylizeyinin farkli kimyasal
etkilesimleri, daha kararli ve ince SEI katmani olusumuna olanak
taniyarak Li* iyonlarinin interkalasyon/deinterkalasyon siireglerini
daha diisiik overpotential ile gerceklestirmesini saglar. Bu baglamda,
polarizasyon davramglart farkli anot malzemelerinin ylizey
morfolojisi, elektrik iletkenligi ve iyon diflizyon yollar1 ile dogrudan
iligkilidir. Katodik taramasinda Li* iyonlarinin interkalasyon
(eklenme, insertion) voltaj degerleri sirasiyla 0,14 ve 0,18 V’dur.
Ayrica, Kati Elektrolit Araylizey/Arafaz  (Solid Electrolyte
Interphase, SEI) film olusumlariyla iliskili biiyiik tepeler, ilgili anotlar
icin sirasiyla yaklagik 0,58 ve 0,62 V’da birinci ¢evrim katodik
taramasinda gozlemlenmektedir. Pillerin ilk sarj/desarj dongiisii
sirasinda anot elektrotu yiizeyinde gerceklesen reaksiyon sonucu
elektrolitte kullanilan tuzlar ve Li* iyonlar1 igeren SEI koruyucu
katmam (tabaka, film) olusmaktadir [48]. Tlgili anotlarda giiclii ve
ortlisen deinterkalasyon ve interkalasyon tepeleri goriilebilmekte olup
ilgili durum iyi bir geri doniigimliligii (tersinirligi, reversibility,
tekrar sarj-desarj edilebilirligi) géstermektedir.

Elektrot malzemelerinin arayliz Ozellikleri, direng, kapasitans,
elektronik/iyonik iletkenlikleri ve SEI film (katmani) olusumu gibi
elektrokimyasal davranig ozellikleri EIS yardimiyla
incelenebilmektedir [49]. Elektrotlarin elektrokimyasal davranigini
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Sekil 4. Anotlarin dongiisel voltamogramlari (Cyclic voltammograms of anodes)
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daha derinlemesine anlamak amaciyla EIS analizi uygulanmis ve
hiicre i¢ direnci (Rint), ylk transfer direnci (Rer) ve ¢ift katman
kapasitanst (Ca)) gibi parametreler hesaplanmistir. Empedans
spektroskopisi elektrokimyasal sistemleri incelemek igin etkili bir
tekniktir ve deneysel empedans spektrumuna karsilik gelen esdeger
devre elemanlar1 kullanilarak modellenebilmektedir. Sekil 5°te
caligma kapsaminda EIS Olglimleri i¢in kullanilan ve Randles
tarafindan da Onerilen batarya hiicre esdeger devre modeli mevcuttur.
Bu modelde Ring; pil hiicresinin i¢ direnci, Ret; yiik transfer direnci,
Cuar; ¢ift katman pseudokapasitesi ve Warburg Elementi ise kati hal
difiizyon elemanidir [50]. Rint , Ret , Cat Warburg element

Ret
1 Warburg
Rine — element
O—L W—O
||
|
Cdl

Sekil 5. Pil hiicre modelinin esdeger devresi
(Equivalent circuit of battery cell model).

Sekil 6’da, Siiper P ve Grafit bazli elektrotlarin ilk ve 3. ¢evrimlerden
sonraki empedans spektroskopisi Nyquist egrileri seklinde
gosterilmektedir. Tiim elektrotlarin  baglangic  ¢evrimlerindeki
grafiklerdeki g¢izgilerde, elektrokimyasal kinetik ve difiizyon
siireclerini gosteren bir kuyruk ve yarim daire bulunmaktadir. Tablo
3’te ilgili anotlarin farkli ¢evrimlerdeki empedans parametreleri
verilmistir. Baglangi¢ ¢evrimlerine ait bulgular, Stiper P esasli anotlu
hiicrenin, Grafit esasl anotlu hiicreye gore sirasiyla 1,32 Q ve 1,47 Q
ile daha diisiik hiicre i¢ direncine sahip oldugunu gostermektedir.
Siiper P elektrotu, baglangi¢ cevrimleri icerisinde 127,3 Q ile en diisiik
yiik transfer direncine sahipken, bunu 136,5 Q ile Grafit elektrotu
takip etmektedir. Baslangic ¢evrimlerde Stiper P  anotun
kapasitansinin  Grafit anottan daha yiiksek oldugunu gosterecek
sekilde anotlarin ¢ift katmanli pseudokapasitesi sirastyla 5,29x10° F
ve 5,04x10°° F olarak bulunmustur.
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Sekil 6’da goriildiigii tizere 3’lincli dongliden sonra her iki hiicrede de
iki yarim daire olusmus, yliksek frekans bolgesindeki kiiciik yarim
daire SEI katmaninin olusumuna isaret etmistir. Bu yap1 baslangicta
koruyucu bir rol oynasa da, ¢evrim sayisinin artmasiyla birlikte SEI
kalinlagsmasi ve i¢ direng artis1 gézlemlenmis (Tablo 3), bu da kapasite
kaybinda rol oynamaktadir. Bu yapisal farkliliklart degerlendirmek
amaciyla uygulanan Elektrokimyasal Empedans Spektroskopisi (EIS)
analizinde; Stiper P ve Grafit anotlara ait hiicre i¢ direngleri (Rint)
sirastyla 1,59 Q ve 2,05 Q; yiik transfer direngleri (Ret) 125,6 Q ve
133,7 Q; cift katmanli kapasitanslar1 (Ca) ise 5,33x10° F ve
5,11x10°¢ F olarak oOlgiilmiistiir. Bu farkliliklarin temelinde Siiper
P’nin fiziksel 6zellikleri yatmaktadir. Yaklasik 40 nm’lik partikiil
boyutu sayesinde Siiper P, 1-5 pm araliginda pargaciklara sahip
Grafit’e gore ¢ok daha kiiciikk yapilidir. Daha kiiciik partikiiller,
iyonlarin yiizeye erisimini kolaylastirarak hizli kinetik reaksiyonlar1
tesvik eder. Ayrica Siiper P’nin 62 m?/g olan BET yiizey alani,
Grafit’in 20 m?/g degerine kiyasla ¢ok daha yiiksektir. Bu durum,
elektrolit ile daha genis bir etkilesim ylizeyi saglayarak hem yiik
transferini hizlandirmakta hem de kapasitanst artirmaktadir. Ote
yandan, anot bilesiminde %95 oraninda aktif malzeme igeren Siiper P
elektrot, %90 oraninda aktif malzeme iceren Grafit anoda gére daha
yiiksek aktif ylizey alam1 sunarak kapasiteyi olumlu yoénde
etkilemistir. Siiper P’nin 64,26 S/cm elektriksel iletkenligi de, 50,23
S/cm iletkenlige sahip Grafit’e gore daha yiiksek olup [51], bu fark
Rint degerlerine de yansimustir. EIS verileri 15181nda, Siiper P anotun
hem ilk hem de sonraki dongiilerde daha diisiik Ret ve daha yiiksek Cal
degerleriyle iistiin kapasitif davranis sergiledigi agik¢a goriilmektedir.
Bu o6zellikler, Siiper P hiicresinin yiiksek enerji kapasitesine
ulagmasini saglamakta, desarj/sarj egrileri, kapasite degisim egrileri
ve ¢evrim performanslarinda kendini gostermektedir.

Elektrotlarin elektriksel ve iyonik iletkenliklerinin tespitinde
kullanilan EIS 6l¢iimleri igin Sekil 5’teki Randles’in batarya hiicre
esdeger devre modeli kullanilmigtir. Sekil 7°deki hiicrelerin empedans
verilerinin Nyquist gosterimi bir yar1 ¢ember ve bir kuyruktan
olusmaktadir. Yar1 ¢emberin reel ekseni kestigi yer hiicrenin toplam
ohmik direncini, diisiik frekanslarda ortaya ¢tkan kuyruk kismi ise Li*
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Sekil 6. Anotlarin Nyquist egrileri (Nyquist plots of anodes)

Tablo 3. Anotlarin empedans parametreleri (Impedance parameters of anodes)

Elektrot Parametre Cevrim 1 Cevrim 3
Rint (Q) 1,32 1,59

Stiper P Ret (Q) 127,3 125,6
Ca (F) 5,29x10° 5,33x10°
Rint () 1,47 2,05

Grafit Ret (Q) 136,5 133,7
Ca (F) 5,04x10° 5,11x10°
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Sekil 7. Anotlarin (a) iyon blokajli hiicredeki ve (b) elektron blokajli hiicredeki Nyquist egrileri egrileri
(Nyquist plots of anodes in (a) ion-blocking cell and (b) electron-blocking cell).

Tablo 4. Hiicrelerin empedans verilerinin fit analiz sonuglari (Fit analysis results of impedance data of cells)

Hiicre Elektrot Rint () Ret (2) Ca (F) Ry (£2)
; . Stiper P 1,3 - - -
Iyon blokajlt Grafit 2.9 i i i

. Stiper P 1,5 18,9 6,3 %1073 155,3
Elektron blokajl Grafit 31 203 5.8 x 102 275

iyonlarinin elektrota dogru difiizyonundan kaynaklanan difiizyon
direncini ifade etmektedir. Devre modelindeki Cai ve Ret degerleri,
elektrot/elektrolit  arayliziindeki ~ yiik  transfer  kinetigini
gostermektedir. Rinte degeri, hiicrenin toplam ohmik direncini ifade
etmektedir. Warburg elementi ise elektrotlardaki iyon difiizyonunu
gostermektedir. Tablo 4’te ilgili anotlarin farkli hiicrelerdeki EIS
6l¢limlerinin empedans parametreleri verilmistir.

Elektrotlarin iyonik ve elektronik iletkenlikleri Es. 1 kullanilarak
hesaplanip sonuglar Tablo 5°te verilmistir.
o= 1/R)(l/a) (M
Burada R elektrotun direnci, [ elektrotun kalinhigi ve a elektrotun
alanidir.  Elektrotlarn,  elektronik  iletkenlik  degerlerinin
hesaplanmasinda R degerleri i¢in iyon blokajli hiicrelerin ohmik
direnci olan Rint degerleri kullanilirken; iyonik iletkenliklerinin

hesaplanmasinda ise elektron blokajli hiicrelerin Warburg iyon
empedansi olan Ry degerleri kullanilmustir.

Tablo 5. Elektrotlarin elektronik ve iyonik iletkenlikleri
(Electronic and ionic conductivities of electrodes)

Elektronik iletkenlik  Tyonik iletkenlik
Elektrot ce (S/em) o1 (S/em),
Siiper P 3.8 3,2%x1072
Grafit 1,7 2,1 x1072

Siiper P elektrotunun 3,8 S/cm’lik degeriyle 1,7 S/cm olan Grafit
elektrotundan 2,1 S/cm daha yiiksek elektronik iletkenligine sahip
oldugu ortaya ¢ikmustir. Ayni sekilde Siiper P elektrotunun 3,2 x 1072
S/cm’lik degeriyle 2,1 x 1072 S/cm olan Grafit elektrotundan 1,1 x
1072 S/cm daha yiiksek iyonik iletkenligine sahip oldugu ortaya
cikmustir. Boylece, Siiper P elektrotlu hiicrenin Grafit elektrotlu
hiicreye gore elektrokimyasal performansindaki artiginin  diger
nedeninin de ilgili Stiper P’1i hiicrenin Grafit’li hiicreye gore yiiksek
elektronik ve iyonik iletkenligi oldugu gosterilmistir.

Sekil 8’de 0,2 C akim yogunlugunda gergeklestirilen ilgili yari
hiicreler i¢in desarj/sarj egrileri gosterilmektedir. Farkli kapasitelerin
2716

yani sira elektrotlarin tipik desarj/sarj egrileri, Li/Li*’ya kars1 0,01—
2,5 V arasindaki voltaj araliklarinda benzer bir plato gostermektedir.
Olgiilen 200’iincii dongii desarj/sarj kapasiteleri Siiper P elektrotu igin
534/486 mAh/g ve Grafit elektrotu icin ise 337/311 mAh/g olarak
bulunmustur. Tlgili yar1 hiicreler s6z konusu oldugunda, desarj igin
534, 337 mAh/g ve sarj igin 486, 311 mAh/g spesifik kapasiteler
gostermektedir; bu da ilgili elektrotlar icin sirasiyla %91 ve %92
baglangic Coulomb verimliligine karsilik gelmektedir. Degerler,
Siiper P anotu i¢in enerji depolama kapasitesi ve verimlilik agisindan
umut verici bir baglangica isaret etmektedir. Bu yiiksek spesifik
kapasite degerleri, Siiper P anotun Grafit anottan daha fazla enerji

depolayabildigini ve nerdeyse esdeger Coulomb verimliligi
sagladigin gostermektedir.
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Sekil 8. Anotlarin desarj/sarj egrileri
(Discharge/charge curves of anodes)

Sekil 9’da, ilgili anot elektrotlara sahip hiicrelerin, SEI katmani
olusmasi i¢in 0,1 C’de gergeklestirilen 3 desarj/sarj dongiisii
sonrasindaki kapasite degisim performansi (rate performance) ve geri
kazanim kapasiteleri gosterilmektedir. Siiper P anodun spesifik
kapasiteleri 0,1 C, 0,2 C, 0,5 C, 1 C ve 2 C akim yogunluklarinda
sirastyla 587; 549; 503; 472 ve 435 mAh/g’dir. Siiper P anodun akim
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yogunlugu tekrar 0,1 C’ye dondiigiinde ise spesifik kapasitesi 576
mAh/g’ye kadar bir geri kazanim gostermektedir. Grafit elektrot i¢in
ilgili akim yogunluklarinda goézlemlenen spesifik kapasiteler ise
sirastyla 361; 342; 323, 311 ve 284 mAh/g’dir. Grafit anodun akim
yogunlugu tekrar 0,1 C’ye dondiigiinde ise spesifik kapasitesi 352
mAh/g’ye kadar bir geri kazanim gostermektedir. Bu sonuglar, iki
elektrotun da daha yiiksek akim yogunluklarinda strese maruz
kaldiktan sonra kapasitelerini yeniden kazanma yetenegini
gostermektedir. Ayni1 zamanda Siiper P anodun Grafit anottan daha
yiiksek enerji depolama kapasitesine sahip oldugu ve degisen akim
yiikleri altinda  bile performans verimliligini  korudugu
goriilebilmektedir. Bununla birlikte geri kazamim (recovery)
degerleri, Siiper P anodunun Grafit anodunu geride birakan
olaganiistii kapasite degisim performansinin da gostergesidir.

Sekil 10°da 0,01-2,5 V voltaj araliginda 0,2 C akim yogunlugunda
ilgili elektrotlar arasindaki dongii performansi karsilastirilmaktadir.
SEI katmani olusumu nedeniyle, baslangi¢ dongiilerde Siiper P anodu
icin 1095 mAh/g ve Grafit anodu i¢in 510 mAh/g olan desarj kapasite
degerleri sonraki dongiilerde diisiis gostermistir. 200 dongiiden sonra,
Siiper P ve Grafit elektrotlarin elde edilen desarj kapasiteleri sirasiyla
534 ve 337 mAh/g’dir. Siiper P bazli anottaki bu sonug, grafitin teorik
kapasitesine (372 mAh/g) gore ilgili elektrotun %43 daha fazla
kapasite  korumasi/tutmasi  (capacity  retention) sagladigini
gostermektedir. Siiper P’nin elektrokimyasal reaksiyon mekanizmasi,
Grafitte oldugu gibi Li* iyonlarinin sarj-desarj esnasinda aktif
malzemenin yapisina eklenmesi (interkalasyon) ve geri ¢ikmasina
(deinterkalasyon) dayalidir [52].
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Sekil 9. Anotlarin kapasite degisim performansi
(Rate performance of anodes)

Bu interkalasyon/ deinterkalasyon mekanizmasinda, kapasite
kayiplarinin temel nedenleri olarak SEI (Solid Electrolyte Interphase)
tabakasinin zamanla kalinlasmasi, iletkenlikte azalma ve baglayici
yapinin kismen bozulmasi 6ne ¢ikmaktadir. Ozellikle ilk déngiilerde
gozlemlenen kapasite kaybi, elektrot yiizeyinde lityum iyonlariin
elektrolit ile reaksiyonu sonucu olusan SEI tabakasiyla iliskilidir.
Sekil 4’te goriilen 0,58-0,62 V civarindaki katodik tepe, SEI
olusumunun gostergesidir. Bu tabaka her ne kadar iyon transferini
diizenleyici bir bariyer olustursa da, dongiiler ilerledik¢e kalinlasarak
iyon difiizyonunu kisitlamakta ve kapasite kaybina yol agmaktadir.
Ayrica, baglayici olarak kullanilan PV Ac’nin elektrot boyunca yapiy1
koruma kapasitesi smurli  olabileceginden, yiiksek akim
yogunluklarinda mikroskopik ¢atlaklara veya yapisma kaybina neden
olarak aktif malzeme-parcacik ayrigmalarini artirabilir. Bu durum da
cevrimler ilerledik¢e kapasite azalmasina katkida bulunmaktadir.
Ancak, SEM ve EDX analizlerinde baglayict ve aktif malzeme
arasinda belirgin bir ayrisma tespit edilmemesi, PVAc’nin
baglayicilik performansinin belirli bir stabilite diizeyi sundugunu
gostermektedir. Grafitin pargacik boyutu 1-5 mikron ile pargacik
boyutu 40 nanometre olan Siiper P’den daha biiyiik oldugundan

ayrica, Grafitin yiizey alan1 20 m%/g ile yiizey alan1 62 m?/g olan Siiper
P’den daha kiiciikk oldugundan, Grafitli hiicre, Siiper P’li hiicreye
kiyasla daha diigiik enerji kapasitesine sahip olmustur. Ayrica
biinyesinde Stiper P bazli hiicrede oldugu gibi %95 yerine %90 olarak
daha az aktif malzeme igeren Grafitli hiicre, Siiper P’li hiicreye
kiyasla desarj/sarj egrilerinde, kapasite degisim ve ¢evrim
performanslarinda da goriilecegi lizere kapasite kaybina ugramustir.
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Sekil 10. Anotlarin ¢evrim performansi
(Cycling performance of anodes)

Arastirma kapsamindaki ¢alismanin bulgularina bakildiginda, anot
elektrotta baglayict olarak PVAc’nin ve aktif malzeme olarak Siiper
P’nin  kullanim1 ilgili elektrotun elektrokimyasal performansini
gelistirmistir. SEM analizlerine gore her iki elektrot yapisindaki
malzemeler homojen dagilim gostermektedir. Elektrokimyasal
analizlerin kritik gbzlemlerine gore 6zellikle 1slanabilirlik, empedans,
desarj/sarj egrilerinde, kapasite defisim ve dongli performansi
verilerinde agik¢a goriilen sonug; Siiper P anodun standart Grafit
anotla karsilastirildiginda iistiin performansidir. Siiper P bazli anot
elektrotu, hem ilk hem de sonraki dongiilerde daha yiiksek spesifik
kapasite degerleri sergilemenin yam sira kapasite degisim
performanslarinda da dikkate deger bir esneklik gostermektedir. Bu
bulgular, PVAc baglayicili Siiper P anodunun iyilestirilmis
elektrokimyasal performansini vurgulamaktadir ve bu da ilgili
elektrotu geleneksel grafit bazli elektroda kiyasla lityum iyon pil
uygulamalari igin daha enerji yogun ve verimli bir opsiyon haline
getirmektedir. Bu c¢alismada kullanilan potansiyostat-galvanostat
sistemleri, yar1 hiicre diizeneginde spesifik anot elektrot
performansini hiicre bazinda degerlendirir. Bu sistemler; kapasite,
dongii 6mrii gibi elektrokimyasal performans parametrelerini elektrot
bilesenlerinin bireysel katkilarindan bagimsiz olarak biitiinciil olarak
Olgmektedir [53, 54]. Grafit iceren elektrot bilesiminde, Siiper P
katkis1 yalnizca %5 oraninda iletken katkilayici olarak bulunmakta ve
aktif malzeme olarak degerlendirilmemektedir. Diger yandan Siiper P
esasli anot elektrot, %95 oraninda aktif malzeme olarak Siiper P
icermekte ve herhangi bir ek iletken katki igermemektedir. Bu
baglamda, Siiper P’nin kapasite katkisi, sadece iletken katkilayici
olarak kullanildig grafit elektrotla degil, ayn1 zamanda aktif malzeme
olarak degerlendirildigi kendi elektrodundaki performansiyla
karsilastirilmigtir.  Nitekim benzer iretim kosullarinda ve ayni
baglayict oraninda (PVAc %5) sentezlenen bu iki elektrotun
karsilastirilmasi, Siiper P’nin elektrokimyasal kapasiteye aktif
malzeme olarak anlamli bir katki sundugunu ortaya koymaktadir. Bu
nedenle, kapasite farkliliklarinin esas nedeni, Siiper P’nin elektrot
yapisindaki aktif rolidiir. Ayrica, literatiirde Siiper P'min diisiik
potansiyel araliklarinda belirli diizeyde kapasiteye sahip oldugu,
ancak bu katkinin genellikle katkilayici seviyede kaldigi belirtilmistir
[52]. Bu g¢aligmada Siiper P’nin %95 oraninda kullanilmasi,
geleneksel katkilayict roliiniin 6tesinde aktif bir islev stlendigini
gostermektedir. Kullanilan karakterizasyon yontemleri (EDX, SEM,
EIS, CV) ile Siiper P’nin homojen dagilimi, diisiik yiik transfer
direnci, yiiksek kapasitans ve ¢evrimsel kararlilik gibi dzellikleri, bu
materyalin yalmizca katkilayici degil aym zamanda yiiksek verimli
aktif anot malzemesi oldugunu ortaya koymustur.
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4. Sonuclar (Conclusions)

Bu c¢aligma, modern enerji depolama teknolojilerinin 6nemli
bilesenleri olan lityum iyon piller i¢in geleneksel Grafit malzemesine
gore daha yiiksek kapasiteli, suda ¢oziiniir polivinil asetat baglayicilt
ve Siiper P bazli yeni bir anot aktif malzemesi gelistirmek tizere iddiali
bir aragtirmadir. Titiz bir bulamag karigtirma prosediirii kullanilarak,
Grafit ve Siiper P aktif malzemelerinden olusan farkli anotlar, ilgili
malzemelerin en iyi 6zelliklerinden faydalanilmasi ve 6zelliklerinin
karsilastirilmas:  hedefleneek tasarlanmustir. Ilgili anotlar, gesitli
malzeme karakterizasyonu ve elektrokimyasal analizler gibi gelismis
analitik tekniklerin kullanildig1 siki bir degerlendirme siireglerinden
gecmistir. Bu yaklagim, yalnizca ilgili anotlarin uygulanabilirligini
vurgulamakla kalmamig, aym zamanda lityum-iyon pillerde
performans 6l¢limlerini dnemli 6l¢lide artirma potansiyelini de ortaya
¢ikarmigtir. Bu ¢alisma, Siiper P anot elektrotunun, geleneksel Grafit
anot elektrotuna gore en yiiksek 6zgiil/spesifik kapasitesini, kapasite
tutma ve kapasite degisim performansii sagladifini ortaya
koymaktadir. Elde edilen sonuglar, Siiper P bazli anotun grafite
kiyasla daha yiiksek kapasite ve ¢evrim kararlilig1 sunarak, ¢alismada
test edilen hipotezi dogrulamaktadir. Deneysel calisma, asagida
siralanan ana sonuglar1 ortaya koymustur:

o Kapasite degisim performansi ve geri kazanim kapasitesi agisindan
bakildiginda Siiper P anodun 2 C akim degerinde 435 mAh/g degeri
ile yiiksek enerji depolama kapasitesine sahip oldugu ve degisen
akim yiikleri altinda performans verimliligini korudugu goriiliirken
Grafit anodu ise ayn1 akim yogunlugunda daha diisiik olan 284
mAh/g degeri sergilemistir.

e 200 dongiiden sonra, Siiper P anodu 534 mAh/g kapasitesine
sahipken, Grafit anodun kapasitesi 337 mAh/g olmustur.

e Hazirlanan anotlarda kullanmilan PVAc baglayicinin  suda
¢OzUniirligii nedeniyle ilgili elektrotlar diisiik 1slatma agisiyla daha
yiiksek elektrolit 1slatma oranina sahip olmustur.

e Bu bulgular, Siiper P’nin {iistiin elektrokimyasal performansinin
yalnizca yiiksek yiizey alam ve kiigiik partikiil boyutu gibi yapisal
ozelliklerden degil, ayn1 zamanda bu yapisal dzelliklerin kapasitif
ve kinetik avantajlara  doniismesinden  kaynaklandigim
dogrulamaktadir. Ancak, uzun vadeli ¢evrim stabilitesini etkileyen
faktorler arasinda SEI tabakasinin ilerleyen dongiilerde
kalinlasmas1 ve baglayic1 yapmnin maruz kaldi: elektrokimyasal
stresler de dikkate alinmalidir. Bu etkiler, 6zellikle daha yiiksek C
oranlarinda test edilerek daha kapsamli sekilde ortaya konabilir.

Pvac bazli baglayicinin Siiper P ile sinerjik etkisinin, lityum iyon pil
teknolojisinin ilerlemesi igin umut verici bir yol sundugu agikc¢a
ortaya ¢ikmustir. Ilgili baglayicili Siiper P bazli anodun iistiin enerji
depolama kapasitesi, degisen akim yogunluklar1 altinda artirilmig
esnekligi ve uzun g¢evrimli stabilitesi, ilgili malzemenin geleneksel
Grafit anottan daha verimli ve dayanikli alternatif olma potansiyelini
ortaya koymaktadir. Bu nedenle, pil teknolojilerinde gelecekteki
aragtirma ve gelistirmelerin, Ozellikle yiiksek enerji yogunlugu
gerektiren uygulamalarda Pvac ve Siiper P malzemelerinin
kullaniminin dikkate alinmasi tavsiye edilmektedir. Sonucta, bu tiir
malzemelerin ticari lityum iyon pillerde kullanilmasi, ¢esitli iist diizey
teknolojik  uygulamalarin  artan  taleplerini  karsilayarak
verimliliklerini ve kapasitelerini onemli Olgiide artirabilmektedir.
Yukaridaki verilere gore ileride ilgili konularda yapilacak deneysel
caligmalar i¢in agagidaki yontemler Onerilebilir:

o Siiper P ve PVAc malzemelerinin anot aktif malzeme olarak farkli
karbon bazli nanomalzemelerle birlikte kompozit olarak
kullanilmas: daha yiiksek degerli elektrokimyasal sonuglarin elde
edilmesini saglayabilir.

e Ilgili malzemelerin katot aktif malzemelerle birlikte tam hiicre
olarak kullanimlar1 analiz edilebilir.
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o Tlgili elektrotlarm %10 haddeleme oran1 yerine farkli kalenderleme
yiizdelerinde deneylerinin yapilmas: farkli empedans degerlerini
saglayabilir.
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