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Aktif karbon yuzeyinde nano boyutta platin parcaciklari, hekzakloroplatinik asidin
(H,PtCl,) farkli indirgenlerle kimyasal indirgenmesiyle elde edilmistir. indirgeyici
ajan olarak sodyum borhidrur, formik asit ve formaldehit segilmistir. Bu ¢alismada,
platin parcaciklarinin aktif karbon ytzeyindeki dagilimi ve yapisi Uzerinde indirgeyici
ajan segiminin etkileri incelenmigtir. Elde edilen trtnlerin morfolojisi ve mikro yapisi
taramali elektron mikroskobu (SEM), faz karakterizasyonu, X isini kirinimi (XRD) ve
yuzey alani ile gézenek boyut dagilimlari azot adsorpsiyon izoterminden Brunauer-
Emmett-Teller (BET) yontemi ile hesaplanarak belirlenmistir. Elde edilen sonuglar,
indirgeyici ajan olarak sodyum borhidririn kullaniminin aktif karbon ylzeyinde
homojen platin nanopargaciklarinin eldesi icin optimum kosullar sundugunu
gostermistir.
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Platinum nanoparticles on the activated carbon surface were obtained by chemical
reduction of hexachloroplatinic acid (H,PtCl,) with different reducing agents. Sodium
borohydride, formic acid and formaldehyde were chosen as reducing agents. In this
study, the effects of the reducing agent on the uniform distribution and structure
of platinum particles on activated carbon were investigated. The morphology and
microstructure of the obtained products were characterized by scanning electron
microscopy (SEM), phase characterization by x-ray diffraction (XRD) and surface
area and pore distributions by Brunauer-Emmett-Teller (BET) method. The obtained
results showed that the use of sodium borohydride as a reducing agent provides
optimum conditions for obtaining homogeneous platinum nanoparticles on the
activated carbon surface.
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1. Giris (Introduction
2! ) motora kiyasla ylksek verime sahip ve emisyona yol

agmayan temiz bir enerji donisim sistemidir. Yakit
hiicrelerinde hem anotta hem de katotta karbon des-

Aktif karbon, karbon siyahi ve grafit gibi karbon mal-
zemeleri, kimya endustrisinde énemli bircok proseste

katalizorlerin sentezinde destek malzemesi olarak sik-
likla kullaniimaktadir [1]. Bu tlr destek malzemelerinin
g6zenek yapilari gibi tekstlr 6zellikleri, aktif faz olarak
kullanilan metalin dagilimlarini ve bu sayede katalizo-
run stabilitesini ve aktivitesini belirlemektedir.

Yakit pili uygulamalarinda, anotta yakitin (hidrojen,
metanol vb.) oksidasyonundan ve katotta oksijenin in-
dirgenmesinden elektrokatalizérler sorumludur. Proton
degisim membranh yakit huicresi (PEMFC), dusik
sicaklikta yuksek verim ile kimyasal enerjinin dogru-
dan elektrik enerjisine donlstirilmesini saglayan bir
sistemdir [2]. Yakit hlicresi, geleneksel igten yanmali

tekli soy metal elektrokatalizérler kullaniimaktadir.
Katalizor, yakit hiicresi igin kritik 6neme sahiptir. Yakit
hicresinin dusuk calisma sicakhgi ve elektrolitin asi-
dik yapisi, katalizdr olarak soy metal kullanimini ge-
rektirmektedir. Platin, rutenyum gibi elektrokimyasal
reaksiyon aktivitesine sahip metaller, disuk sicaklkta
elektrot reaksiyonlarini gerceklestirmek icin elektrot
katalizoru olarak kullaniimaktadir. Platin, 6zellikle du-
suk sicaklikta ve asit elektrolit varliginda yeterli katali-
tik aktiviteyi saglamaktadir [3]. Aktif metal pargacikla-
rinin boyutu ve destek malzemesi ylizeyinde dagilimi
katalitik aktiviteyi belirleyen énemli fiziksel parametre-
lerdir [4].
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Platinin fiyatinin yiksek olmasi nedeniyle, destek mal-
zemesi uzerinde kullanimi tercih edilmektedir. Destek
yuzeyindeki platin merkezlerinin sayisi toplam aktivi-
teyi belirlemektedir. Nanoparcaciklarin elektronik ya-
pilari ile katalitik performans arasinda da dogrudan bir
iliski bulunmaktadir. Bu nedenle platin gibi aktif metal
parcaciklarinin destek ylzeyinde nano boyutta ve ho-
mojen bir sekilde dagiimasi istenmektedir. Bu sayede
daha az miktarda platin kullanilarak istenen katalitik
performansa ulasmak mimkinddr [5]. Aktif metal par-
¢aciklarinin boyutlari nano boyut araliginda dizen-
lenerek reaksiyon aktivite alani artirilmaktadir. Yakit
hlcresinde katalizér tabakasinin kalinhdinin artmasi
tasinim direnci agisindan da istenmeyen bir durumdur.
Katalitik tabakanin kalinliginin artmasi ile reaktif veya
urindn difizyon direnci artmakta ve yakit hicresinin
toplam verimi dismektedir. Yakit pilinin anot ve katot
tarafinda daha ince katalitik ylizey tabakasina olan ta-
lep, bu tabakalar Gzerinde aktif metal dagiliminin da
¢ok daha homojen olmasini gerektirmektedir. Daha
kicuk parcacik boyutuna sahip katalitik ylzeylerin
elde edilmesi ile birim yilizey alaninda daha fazla sa-
yida katalitik merkez olusmaktadir. Bu nedenle platin
gibi degerli metaller yigin olarak tek basgina kullanil-
mamaktadir. Bunun yerine aktif karbon gibi ylksek bir
ylzey alani sunan karbon malzemeler lGizerinde dagil-
mis olarak kullanimlari tercih edilmektedir. Aktif karbon
destekli platin katalizérleri hazirlamak icin konvansiyo-
nel olarak emdirme yontemi uygulanmaktadir. Pesi
sira emdirilen platin tuzu indirgen bir atmosferde kim-
yasal ve isil islemlerle metalik platine indirgenmektedir
[6]. Platin-aktif karbon temelli katalizor hazirlamak icin
platin kaynagi olarak PtCl, ve PtCl, yerine suda ¢o-
zUnurltgundn daha yuksek olmasindan dolay! en ¢ok
heksakloroplatinik asit (H,PtCl,) kullaniimaktadir [7].

Platin ve alagimlarinin pargacik boyutunun elektroka-
talitik aktiviteyi belirleyen énemli parametrelerden biri
oldugu bilinmektedir [8-12]. Platin gibi degerli metalle-
rin etkin bir sekilde kullanimi, aktif karbon gibi destek
malzemeleri Gzerinde klgUk pargaciklar halinde iyi bir
dagihmini gerektirmektedir. Bu nedenle platin ve ala-
simlari icin katalizor hazirlama stratejileri, yakit pilinin
daha iyi bir elektrokatalitik aktivite gostermesi agisin-
dan 6nemlidir [13]. Destekli platin katalizorlerin hazir-
lanmasinin en énemli adimi olan platin tuzunun indir-
genmesinde sodyum borhidrir, hidrazin, formaldehit
ve formik asit gibi indirgeme 6zelligine sahip kimyasal-
lar kullaniimaktadir [14-17]. Ma ve ark.nin indirgeyici
ajan olarak borhidrtriin Pt/C katalizérinin yapisi ve
elektrokimyasal 6zellikleri Gzerine etkisini inceledikleri
calismada, sodyum borhidrar ile indirgeme yapildigi
takdirde metalik formda olmayan borun platin ile bir-
likte destek malzemesi Uzerinde birikebilecegi belirtil-
mektedir. Bu sayede destek malzemesi Gizerinde daha
kiicUk boyutta platin pargaciklarinin elde edilebilecedi,
karbon yuzeyinde platin dagihminin iyilestirilebilece-
gi ve katalizérin elektrokimyasal aktif ylzey alaninin
arttinllabilecegi iddia edilmektedir [13]. Bu ¢alismada,
vulcan XC-72 karbon destekli %20 platin katalizord,
sodyum borhidrir, hidrojen ve formaldehit kullanilarak

hazirlanmis ve en iyi dagilimin sodyum borhidrdr ile
indirgenmis katalizor icin elde edildigi sonucuna varil-
mistir [9]. Gorildugu Uzere platin ve alasimlarini ige-
ren karbon destekli katalizérleri hazirlamak igin gesitli
kimyasal indirgeme yontemlerine dair pek ¢cok ¢alisma
literatirde raporlanmigtir. Ancak bu yontemlerle elde
edilen sonuclar, destek malzemesinin 6zelliklerine ve
indirgeme kosullarina gore farkllik géstermektedir [14-
17]. Literatlrde aktif karbon destek malzemesi Uzerin-
de farkh kimyasal indirgeme ajanlari ile hazirlanan ve
aktif karbon ylizeyinde platin pargaciklarinin dagihmi
Uzerine kimyasal indirgeme ajaninin etkisini tartisan
herhangi bir ¢calismaya rastlanmamistir. Bu nedenle
bu ¢alismada heksakloroplatinik asitten (H,PtCl,) ak-
tif karbon ylzeyinde platin pargaciklarinin eldesinde
kimyasal indirgenin etkisi arastiriimistir. Bu amagla ¢
farkli kimyasal ajan kullaniimistir; sodyum borhidrar,
formik asit ve formaldehit. Platin tuzu emdirilen aktif
karbon destek malzemesine farkli indirgeme ajaninin
eklenmesi sonucu olusan platin pargacik boyutu ve
yuzeyde dagilma derecesi karakterizasyon calismala-
riyla incelenmistir. Tim sonuglar karsilastirilarak en iyi
sonucu veren kimyasal indirgeme ajani belirlenmistir.

2. Malzemeler ve Yontemler (Materials and Methods)

2.1. Aktif karbon yiizeyinde platin pargaciklarinin
sentezi (Synthesis of platinum particles on activated
carbon surface)

Aktif karbon (AC) destek malzemesi lzerine agirlikca
yaklasik %20 oraninda platin olacak sekilde H,PtCl,
emdirilmis ve pesi sira (g farklh indirgeme ajani (sod-
yum borhidrir, formik asit ve formaldehit) ile kimyasal
indirgeme yapilarak ylzeyde olusan metalik platin par-
caciklari karakterize edilmistir.

Sodyum borhidriir ile indirgeme (AC-Pt-SBH): ~200
mg aktif karbon (abcr GMBH, Norit GSX) 20 g saf su
icerisinde karistirilarak dagitildi. 110 mg H,PtCl..6H,0
(abcr GMBH, ~%38Pt), 10 g saf su igerisinde ¢ozuldu.
Bu ¢ozelti, saf su igindeki karbon destegin dispersiyo-
nuna yavas yavas karistirma altinda ilave edildi. Ayri
bir yerde toplamda 4,5 ml ¢dzelti hacmine sahip 1 M
sodyum borhidriir (Sigma-Aldrich, %98) / 0,6 M NaOH
(Sigma-Aldrich, %99,9) ¢dzeltisi hazirlandi. Bu amacla
200 mg NaOH, 4,5 g su igerisinde ¢6zuldu. Gézinme
tamamlandiktan sonra ¢dzelti karisimina 100 mg sod-
yum borhidrir ilave edildi. Daha sonra hazirlanan
sodyum borhidrir ¢ozeltisi karbon/H,PtCl; karigsimina
damla damla karistirma altinda ilave edildi. Son ola-
rak, katalizor stzuldl ve deiyonize su ile en az 4 kez
yikanarak 24 saat 60°C'de kurutuldu.

Formik asit ile indirgeme (AC-Pt-FA): ~200 mg aktif
karbon 20 g saf su icerisinde karistirilarak dagitildi.
1 ml ¢bzelti hacmine sahip 2M'lik formik asit (Merck,
%98) ¢ozeltisi hazirlandi. Bu amacgla 100 mg formik
asit 1 g saf su iginde ¢ozlldi. Daha sonra bu ¢ézel-
ti yavas yavas aktif karbon ¢ozeltisine ilave edildi ve
80°C’ye 1sitildi. 110 mg H,PtCI..6H,0, 10 g saf su
icerisinde ¢o6zuldi. Bu g¢ozelti formik asitli ¢ozeltiye
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karistirma ortaminda damla damla ilave edildi. Son
olarak, katalizér stizildi ve deiyonize su ile en az 4
kez yikanarak 24 saat 60°C'de kurutuldu.

Formaldehit ile indirgeme (AC-Pt-FAL): ~200 mg ak-
tif karbon 20 g saf su icerisinde karistirilarak dagitildi.
68°C’'de 1 saat karistinildi. 110 mg H,PtCI..6H,0, 10
g saf su icerisinde ¢ozuldu. Bu ¢ozelti, saf su igindeki
karbon destegdin dispersiyonuna yavas yavas karistir-
ma ile ilave edildi ve 68°C’de pH=9-10’da 2 saat karis-
tinldi (pH ayari 2,5 M NaOH c¢ozeltisi ile yapildi). 150
mg %37’lik formaldehit (Polisan Kimya), aktif karbon
/ H,PtCI, karigimina 68°C’de karistirma altinda ilave
edildi ve karistirmaya devam edildi. Daha sonra katali-
z0r suzuldi ve deiyonize su ile en az 4 kez yikanarak
24 saat 60°C'de kurutuldu.

2.2. Karakterizasyon (Characterization)

Kurutma igsleminden sonra alinan numunelerin genis
acili XRD olgumleri, XRD taramalari, oda sicakhiginda
10-90° arasinda 26 araldinda ve 0,048° dk* gergek-
lestiriimistir (Rigaku Miniflex 600, Japonya).

Numunelerin ortalama kristal boyutlari asagida verilen
Paul Scherrer denklemine (Es. 1) gore, XRD analiz
sonuglari kullanilarak ve (111) dizleminden hesaplan-
mistir [18-20]. Burada; D= Kristal buyukligu, K= Kristal
bicimine bagli bir sabit, genellikle 0,89 alinir, A= X-1sini
dalga boyu, p= FWHM (full width at half max) pikin
yarisindaki maksimum geniglik ve 6= Bragg acisidir.

KA
b= B.cos @ (1)

SEM goéruntileme, 20 kV voltaj ve 3,5 spot degerle-
rinde ETD dedektori ile yuksek vakumda yapilmistir
(FEI Quanta FEG-250, ABD). EDS Analizleri icin FEI
Quanta 250 XFLASH 5030 kullaniimistir (Dedektor:
SLEW/30 mm?).

Yuzey alanlar azot izotermi Uzerinden Brunauer-
Emmett-Teller (BET) yontemi kullanilarak hesaplan-
mis ve gdzenek boyutu dagilimlari, Barrett-Joyner-
Halenda (BJH) yontemine gore belirlenmisgtir.

Metal analizleri, Atom Scan 25 Thermo Jarrell Ash
marka enduktif eslesmis plazma (ICP) cihazinda
gerceklestirilmistir.

3. Sonuglar ve Tartisma (Results and Discussion)

Aktif karbon ylizeyinde en uygun kristal boyutu ile diiz-
gun bir sekilde dagilmis aktif platin parcaciklari elde
etmek icin Gc¢ farkl indirgen ajan ile indirgeme islemi
uygulanmis ve elde edilen aktif karbon destekli platin
katalizorler karakterize edilmistir. Tablo 1’de farkl in-
dirgen ajanlar ile hazirlanan aktif karbon destekli pla-
tin katalizorleri igin azot adsorpsiyon izotermlerinden
elde edilen ylzey alani ve gdézenek hacmi sonuglari
ile ICP ile belirlenmis olan platin icerikleri veriimekte-
dir. Karsilastirma igin platin icermeyen karbon destek

malzemesi igin de ylzey alani olgimleri alinmistir.
Tablo 1’de verilen BET ylzey alani sonuglarina goére
platin icermeyen karbon destek malzemesi 1430 m2.g-
"ve 1,31 cmi.g” ile en ylksek yiizey alani ve gdzenek
hacmi degerlerine sahiptir. indirgeme ajani olarak sod-
yum borhidrur, formik asit ve formaldehit kullanildigin-
da ylizey alanlari degerleri 1140, 1184 ve 1243 m2.g™
ve gbzenek hacimleri ise 0,81, 0,91 ve 0,96 cm®.g"
olarak elde edilmisgtir.

BET analiz sonucu, ylzey alaninin platin miktarina
bagli olarak degistigini gdostermektedir (Tablo 1). Platin
icermeyen aktif karbona gére ylzey alaninda en blyik
degdisim sodyum borhidrir ile hazirlanan katalizérde
g6zlenmistir. indirgeme islemi sonucu en yiiksek platin
yukleme oranina sahip AC-Pt-SBH igin gézenek hac-
mi 1,31 cm3.g"den 0,81 cm?®.g"ye diismiistir. Benzer
sekilde, Gurrath ve ark. tarafindan yapilan calismada
da paladyum ile hazirlanan aktif karbon destekli katali-
zorlerde gézenek hacminde aktif fazin katilmasinin bir
sonucu olarak bir azalma raporlanmistir [21].

Tablo 1. Hazirlanan katalizor 6rneklerinin yluzey ozellikleri ve
ICP ile belirlenen platin yukleme miktarlari (Surface properties
of prepared catalyst samples and platinum loading amounts deter-
mined by ICP).

Ornek (:53_1) Toplam gg;e;‘?)k Hacmi o o 1cP)
1 1430 1,31 -
2 1140 0,81 17,18
3 1184 0,91 14,06
4 1243 0,96 11,02

Destek malzemesi olarak kullanilan aktif karbonun ve
sodyum borhidrur indirgeni ile hazirlanan elektrokatali-
z06rin gézenek boyut dagilim egrileri (PSD) Autosorb-1
Quantachrome Hacimsel Gaz Adsorpsiyon Sistemi ile
DFT yo6ntemine gore belirlenmistir. Sekil 1’den gordil-
dugu gibi, érneklerin gézenek boyut dagihmlari 1,23-
10,21 nm araligindadir. Mezo gézeneklilik 2-50 nm
arahgindadir. Gézenek boyutlarinin 1,23 nm’ye kadar
inmesi yapida mikro gézenekliligin de (<2 nm) oldugu-
nu gostermektedir. Grafikler karsilastirildiginda, mezo
g6zenek bolgesindeki boyut dagilim egrileri 3,5-11 nm
araliginda ¢ok benzerken, <3,5 nm oldugu durumda
bir farklilik gdézlenmektedir. Sekil 1’den goraldigua tze-
re sodyum borhidrdr ile hazirlanan aktif karbon destek-
li elektrokatalizériin <3,5 nm araligi igin gézenekliligi
orijinal aktif karbona gdre azalmis olup, bu sonug BET
analizleri ile hesaplanan toplam gdézenek hacmi degi-
simlerini dogrulamaktadir. Destek malzemesinin mikro
ve mezo gbzenek hacminde gbézlemlenen bu azalma,
platinin aktif karbon yuzeyinin gbézeneklerine iyi bir
sekilde dagildigini géstermektedir. Sodyum borhidrir
ile indirgeme islemi sonucu destek malzemesi Gzerin-
de agirlikca daha fazla miktarda platin yiklemesinin
basarildigi da Tablo 1’de gérulmektedir. Destek mal-
zemesinin gdzenekliliginde en fazla azalmanin ve en
yuksek platin iceriginin sodyum borhidrur ile indirge-
nen elektrokatalizér igin elde edilmis olmasi, sodyum
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borhidririn formik asit ve formaldehite gore daha etkin
bir kimyasal indirgen oldugu savini desteklemektedir.

40000

—=AC
~—o—— AC-Pt-SBH
30000

20000

dv/dr

10000

1 3 5 7 9 11
r,nm
Sekil 1. a) AC ve b) AC-Pt-SBH kodlu numunelerin DFT
yontemi ile gbzenek boyutu dagilimlari (Pore size distributions
of a) AC and b) AC-Pt-SBH coded samples by DFT method).

Sekil 2'de hazirlanan elektrokatalizorlerin XRD sonug-
lari gosterilmigtir. Sirasiyla (111), (200), (220) duzlem-
lerine karsilik 26=~39,9, ~46,7 ve ~67,8° XRD pikleri
JCPDS no0.04-0802 ile eslesmekte olup, ylzey mer-
kezli kibik yapida metalik platin varhgini géstermek-
tedir [18-20]. Sekil 2’de gbzlemlenen pik genislemesi,
Scherrer yasasina gore, kiguk kristalit boyutundan
kaynaklanmaktadir. XRD sonuclarindan elde edilen
s6z konusu kristal boyutlari Tablo 2’de verilmektedir.
Kristal boyutlarinin 0,7-4,8 nm arasinda degistigi goz-
lenmektedir. Piklerin genislemesi, kafes gerilimine sa-
hip kiigik pargaciklarin tipik 6zelligi olan kristaliniteyi
de azaltmaktadir [22]. Aktif karbon destek malzeme-
sinde indirgeyici ajan olarak sodyum borhidrir kulla-
nilarak hazirlanan katalizérlerde platinin kristal boyutu
artarken, diger indirgeyici ajanlar (formik asit ve for-
maldehit) icin tam tersi bir etki gdzlemlenmektedir.

AC-Pt-SBH
AC-Pt-FA

(111)

AC-Pt-FAL
_ (200)
2 (220)
o
- ,@Mmu R gk LMM. ol
2 ¥ y
é
[
g .'@‘ L me“m o ‘“MMNMWM
0
20 30 40 50 60 70 80

26(9)
Sekil 2. a) AC-Pt-SBH, b) AC-Pt-FA ve c) AC-Pt-FAL kodlu
numunelerin XRD grafikleri (XRD plots of a) AC-Pt-SBH, b) AC-
Pt-FA and c) AC-Pt-FAL coded samples).

Farkl indirgeme yontemleri igin yigin ve ylzey platin
konsantrasyonunun degisimi de sirasiyla ICP ve SEM
EDS ile belirlenmistir (Tablo 2). Her bir indirgeme ajani
icin ICP ve SEM EDS sonuglari ile elde edilen % platin
miktarinin yakin olmasi platinin her ¢ durumda da ak-
tif karbon ytzeyinde benzer homojenlik ile dagildigini
gOstermektedir. Ancak her ¢ indirgeme ajani igin de
baslangigta agirlikga %20 platin icerecek sekilde aktif
karbon Uzerinde platin tuzu emdiriimesine karsin, kim-
yasal indirgeme sonucu baslangi¢ platin ylizdesine en

yakin sonu¢ sodyum borhidrir icin elde edilmigtir. Bu
sonug, sodyum borhidririn diger iki indirgeme ajani-
na gore ¢ok daha efektif bir kimyasal indirgeme ajani
oldugunu gostermektedir.

Tablo 2. Platinin XRD ile elde edilen pik pozisyonu, kristal
boyutlari ve ICP ve SEM EDS ile belirlenen ytzde platin
dagihimlari (The peak position of platinum obtained by XRD, crys-
tal sizes and percent platinum distributions determined by ICP and
SEM EDS).

Numune Poz:::\l((onu 'B(:ysl:?llj %Pt 0Pt
(111) (nm) (ICP) (SEM EDS)

AC-Pt-SBH 40,11 4,85 17,18 17,44

AC-Pt-FA 39,91 2,27 14,06 13,96

AC-Pt-FAL 39,98 0,7 11,02 10,67

Sulu ¢ozeltide sodyum borhidrir ve gegis metal iyonla-
rinin etkilesimini agiklamak igin ¢esitli reaksiyon denk-
lemleri Onerilmigtir. Y.Chen tarafindan FeSO,, CoCl,
veya NiCL'nin sulu ¢Ozeltilerine potasyum borhidrir
¢Ozeltisi ilave edilerek gergeklestirilen reaksiyonlar ile
ilgili dnerilen reaksiyon denklemleri asagida verilmigtir
(Reaksiyon 1-3) [23]:

BH; + 2H,0 - BO; + 4H, (R1)
BH; + 2M?* + 2H,0 - 2M + BO; + 4H™ + 4H, (R2)
BH; + H,0 —» B + OH + 2.5H, (R3)

Onerilen reaksiyonlar, platin ile borun aktif karbon yu-
zeyinde birlikte ¢okebilecegini gostermektedir. Ma ve
ark.'in calismasinda 6nerildigi Uzere bu sayede destek
malzemesi Uzerinde platin pargaciklarinin daha kolay
indirgenebilecegdi diusunilmektedir [13].

Tablo 1 ve Tablo 2’den goérildigu Uzere, sodyum
borhidrir ile yapilan indirgeme islemi sonucunda go-
zenek hacmi ve ylUzey alani degisimleri daha belir-
gindir. Sodyum borhidrur igin aktif karbona yuklenen
platin miktarinin daha ylUksek ve ylzeyde olusan
platin parcacik boyutlarinin da daha buyik oldugu
g6zlemlenmisgtir.

AC-Pt-SBH, AC-Pt-FA ve AC-Pt-FAL kodlu elektroka-
talizérlerin SEM karakteristik mikrograflari Sekil 3'de
gorulmektedir. SEM goruntulerinde fark edilen parlak
bolgeler aktif karbon ylizeyindeki platin 6beklerinin
varligina isaret etmektedir. SEM mikrograflardan da
goéruldagu gibi platin 6beklerinin indirgeme ajanina
bagh olarak farkli aglomerasyon seviyelerinde oldu-
gu gézlemlenmektedir. SEM gorintuleri incelendigin-
de sodyum borhidrir ile yapilan indirgeme iglemi ile
daha tekdize bir aglomere pargacgik boyutuna ve da-
gilimina sahip platin olusumu goézlenmektedir (Sekil
3a). Formik asit ve formaldehit indirgenleri araciligiyla
yapilan indirgemede ise (Sekil 3b ve Sekil 3¢) s6z ko-
nusu platin ébeklerinin dagihminin daha seyrek oldu-
gu dikkati cekmektedir. Her (¢ durumda da yuzeydeki
platin dbeklerinin kabaca 50-250 nm arahdinda oldu-
gunu sdylemek mumkuandur. Karbon destek Uzerindeki
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bu platin 6bekleri, rastgele sekillerde ve seyrek ola-
rak dagiimis kiimeler halinde goézlenmektedir. Benzer
sekilde Novikova ve ark. tarafindan yakit pili katalizér
performansi Uzerine karbon destek malzeme segimi-
nin etkisini irdeleyen bir calismada, SEM gorintileri
Uzerinden platin 6beklerinin aglomerasyon seviye-
lerindeki degisim gozlemlenmistir [24]. Sonug olarak
karbon destek malzemesi ve indirgeme ajanina bagl
olarak karbon destek Uzerinde olusan aglomere platin
Obeklerinin buydkluginin degistigi anlasiimistir.

Tdm bu sonuglar degerlendirildiginde aktif karbon
destek Uzerinde homojen platin dagihmina izin veren
sodyum borhidrir ile indirgeme isleminin basit ve seri
elektrokatalizér Uretimi i¢in uygun oldugu sonucuna
varilmigtir.

Sekil 3. a) AC-Pt-SBH, b) AC-Pt-FA, ve c) AC-Pt-FAL kodlu
numunelerin SEM mikrograflari (SEM micrographs of a) Ac-Pt-
SBH b) AC-Pt-FA and c) AC-Pt-FAL samples).

4. Sonuglar (Conclusions)

Aktif karbon ylizeyinde platin pargaciklarinin eldesin-
de kimyasal indirgen olarak sodyum borhidrur, formik
asit ve formaldehit olmak Uzere g farkli kimyasal ajan
karsilastirmali olarak kullaniimistir. Yapilan karakteri-
zasyonlar sonucunda; sodyum borhidrir, formik asit
ve formaldehit indirgenleri igin katalizoriin ylzey alan-
lari sirasiyla, 1140, 1184 ve 1243 m2.g™' ve gdzenek
hacimleri ise sirasiyla ve 0,81, 0,91 ve 0,96 cmi.g™
olarak bulunmustur. indirgen olarak sodyum borhidriir
kullanildiginda, s6z konusu degisimin daha fazla ol-
dugu ve bu sayede platin olugsumlarinin daha belirgin
oldugu gézlemlenmistir. Platin, aktif karbon ylzeyinde
yuzey merkezli kibik yapida kristallesmekte ve kul-
lanilan indirgeyici ajanlara bagl olarak kristal boyutu
degismektedir. Bunun yani sira aktif karbon yuzeyinde
olusan platin 6beklerinin boyutu her ¢ indirgen icin
de 50-200 nm arasinda degismesine karsin, sodyum
borhidrir ile aktif karbon yiizeyinde daha tek diize bir
platin dagilimi elde edilebilmektedir. Sonug olarak, in-
dirgeyici ajan olarak sodyum borhidrar kullanildiginda
yluzeyde olusan platin kristallerinin boyutu daha yuk-
sek olup, platin ébeklerinin ylizeyde daha iyi bir dagih-
ma sahip oldugu sonucuna variimigtir.
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