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Öz: Bu çalışmada 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂* bileşiğinin üretimleri x=0,1, 0,2, 0,3, 0,4 ve 0,5 oranında Co elementi 
katkılanarak geleneksel katıhal reaksiyon yöntemine göre gerçekleştirilmiştir. Üretilen örneklerin yapısal analizleri sırasıyla 
X-ışını kırınımı (XRD), Fourier Dönüşümlü Kızılötesi Spektroskopisi (FTIR), Taramalı Elektron Mikroskobu (SEM) ve Enerji 
Dağılımlı X-Işını (EDX) yöntemleri ile gerçekleştirilmiştir. Hazırlanan toz malzemeler Na-iyon bataryalarda katot aktif 
malzemelerinin üretiminde kullanılmış ve buton tipi CR2032 hücreler üretilerek elektrokimyasal özellikleri incelenmiştir. Bu 
Çalışma kapsamında Na metali kullanılarak yarım hücre testleri için Döngüsel Voltametri (CV), Empedans Spektroskopisi 
(EİS), çevrim performans ölçümleri alınmıştır. Elde edilen batarya test sonuçları değerlendirildiğinde Co katkılanması ile 
birlikte elektrokimyasal özelliklerin ciddi bir şekilde değiştiği ve x=0,2 katkılı örneklerde kapasite kayıplarının %16,7 değeri 
ile diğerlerine göre daha az olduğu belirlenmiştir. 
 
Anahtar kelimeler: Na-iyon, Sodyum iyon katot, batarya. 

 
Production of Co Doped Na0.67Mn0.5Fe0.43Ti0.07O2 Cathode Materials and Examination of 

Electrochemical Properties 
 

Abstract: In this study, the production of compound 𝑁𝑎!.#$(𝑀𝑛!.%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!.()𝑇𝑖!.!$)𝑂* was carried out according to the 
traditional solid-state reaction method by adding Co element at the ratio of x = 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 and 0.5. Structural analysis of 
the produced samples were performed by X-ray diffraction (XRD), Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FTIR), Scanning 
Electron Microscope (SEM) and Energy Dispersive X-Ray (EDX) analyses, respectively. The prepared powder materials were 
used in the production of cathode active materials in Na-ion batteries and button type CR2032 cells were produced and battery 
properties were examined. The performances of the batteries were investigated by performing electrochemical analyzes with 
the produced battery cells. Within the scope of this study, Cyclic Voltammetry (CV), Impedance Spectroscopy (EIS) and cycle 
performance measurements were taken for half-cell tests using Na metal. When the battery test results were evaluated, it was 
determined that the electrochemical properties changed significantly with Co doping, and capacity losses were less in samples 
with x = 0.2 doping.  
 
Key words: Na-ion, Sodium ion cathode, battery. 
 
1. Giriş 
 

Günümüzde artan enerji ihtiyacının karşılanabilmesi için ortaya konulan çözümler farklı varyasyonlarla 
karşımıza çıkmaktadır. İklim değişiklikleri ve karbon ayak izindeki miktar artışı yenilenebilir enerji kaynaklarının 
zorunluluğunu ziyadesiyle ortaya koymaktadır. Dünya iklim değişikliklerinin temel etkeni olarak sera gazı 
emisyonlarındaki artışın raporlanmasıyla ilgili çeşitli çalışmalar günümüzde artarak devam etmektedir [1]. 

 Sanayileşme ve nüfusun artması sebebiyle artan enerji ihtiyacı tam olarak karşılamamakta ve enerji tüketimi, 
enerji üretiminden çok daha fazla olduğu görülmektedir. Özellikle üretilen enerjinin depolanması üzerine son 
yıllarda birçok çalışmalar yapılmaktadır. Bu bağlamda Şahin [2] yapmış olduğu çalışmayla bu durumu ele alan 
çözümler ile ilgili olarak elektrot malzemelerinin geliştirilmesine odaklanılmış ve yapılan çalışmada h-BN/rGO 
bazlı kompozitler, lityum pillerin elektrokimyasal performansını ve elektron taşımasını daha da artarak çevre dostu 
ve metal içermeyen malzemeler olarak geliştirilmiştir. Bu yönde yapılan çalışmalar enerji sistemlerindeki 
yetersizliğin sonucu olarak ortaya çıkan çevre kirliliği problemlerinin aşılması için enerji depolama yöntemlerinin 
geliştirilerek uygun şekilde kullanılmasını ve enerji tüketiminin daha kontrollü hale gelmesi gerektiğini 
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göstermektedir [3]. Burada belirtmek gerekir ki h-BN/rGO bir anot malzemesidir ve bataryalarda katot 
malzemeleri genel olarak geçiş metal oksitlerini içerir. Sodyum iyon bataryalar lityum içermediği için ve 
sodyumun doğaya zararlı olmayan bir yapıda olması bu batarya sistemlerinin çevre dostu olarak 
değerlendirmelerini sağlamaktadır. 

Enerji depolama teknolojilerini ele aldığımızda genel olarak beş alt başlığa indirgenerek incelenebilir. Buna 
göre; mekanik enerji, elektrik enerjisi, ısı enerjisi, kimyasal enerji ve nükleer enerji bu alt başlıkları 
oluşturmaktadır. Bu alt başlıklar içerisinde enerjinin depolanma yöntemleri sürekli olarak değişimler göstererek 
gelişmektedir. 

Günümüzde artan enerji ihtiyacının karşılanabilmesi de fosil yakıtlar halen en önemli faktörlerden biridir. 
Buna göre 2021 yılı verilerine göre AB ülkeleri birincil enerji tüketiminin %2,6’sı katı yakıtlardan, %34,8’si petrol 
ve petrol ürünlerinden, %23’ü doğalgazdan, %22,8 elektrik enerjiden, %11,8’i yenilenebilir enerjiden ve 5,0%’sı 
diğer kaynaklardan karşılandığı tespit edilmiştir [4].  

Ayrıca son yıllarda yapılan araştırmalar ulaşım sektörünün sera gazlarının artmasındaki rolü açık bir şekilde 
ortaya konulmuştur. Buna örnek olarak 2021 yılında Kanada’da yapılan çalışmaya göre ulaşım sektörünün sera 
gazı emisyonunda %24 oranında sorumlu olduğu ortaya çıkarılmıştır [5]. Bu nedenlerden dolayı çeşitli otomotiv 
üreticileri ve hükümetler araçlardaki sera gazı emisyonunu azaltmaya yönelik çalışmalarda bulunmaktadır [6]. 
Fosil yakıtların hem bu yönlü sera gazı etkilerinin çevre zararı etkileri hem de tükenen kaynakların bu yakıtlar 
üzerinde yarattığı birim fiyat artışları ulaştırma sektörünü, dolayısıyla otomotiv alanını farklı arayışlara 
yönlendirmiştir [7]. Bu yönde yapılan önemli istatistiklerden birisi Enerji ve Tabii Kaynaklar Bakanlığının 
yayınladığı veriler ışığında yayınlanmıştır [8]. 

Sera gazlarının emisyon oranının düşürülmesi, karbon ayak izinin azaltılması ve yeşil enerji teknolojilerinin 
geliştirilmesi ve yeni batarya sistemlerinin ortaya çıkarılması gerekmektedir. Bu sebepten dolayı günümüzde 
yenilenebilir enerji kaynaklarının gelişimini gösteren çalışmaların sayısı hızla artmaktadır [9-11]. Yenilenebilir 
enerji kaynaklarının günlük kullanımdaki oranının az olmasının temel sebebi depolama sorunlarıdır. Yapılan 
çalışmalarda enerji depolama sistemlerinde daha yüksek performanslarda bataryalara ihtiyaç olduğu açıkça ortaya 
konulmaktadır. Bataryalarda çevrim sayısındaki uzun ömür, kendiliğinden deşarj olma durumunun düşüklüğü, 
hafifliği, hızlı şarj yetenekleri ve geniş sıcaklık çalışma aralığı gibi yapısal özelliklerin batarya performansını 
direkt etkilediği görülmektedir [12,15].  Günümüz itibariyle yapılan çalışmalardan da gözleneceği üzere kimyasal 
enerji depolama sistemleri için lityum iyon bataryalar pazarda önemli bir aktör durumundadır [16]. 

 Lityum iyon pillerinin (LIB) pazara hakim olmalarına rağmen lityum hammaddesinin Pazar fiyatının yüksek 
oluşu, lityumun bataryalarda mümkün kazalardaki ortaya çıkardığı zararlar gibi olumsuz durumlar söz konusudur. 
Yapılan çalışmalarda bataryada şarj ve deşarj esnasındaki lityum iyonlarının ekzotermik reaksiyonlar olan termal 
kaçakları tetiklediğini ortaya konulmuştur [17,21].   

Son yıllarda LIB sistemlerinin performansına ve ekonomik başarısına sahip yeni katot malzemeleri için ucuz, 
bol miktarda bulunan ve çevreye zarar vermeyen alternatif, ölçeklenebilir bir pil teknolojisi için araştırmalar 
yapılmaktadır. Burada Li elementine alternatif olarak periyodik cetvelde Lityuma göre bir alt sırada yer alan ve 
dünyada ve ülkemizde bolluğu dolayısıyla dikkat çeken sodyum elementi hem tedariki hem de işlenmesi nispeten 
daha ucuz ve çevreci olması ile dikkat çekmektedir [22].  

Sodyum iyon batarya (SIB) sistemlerinin, elektrokimyasal çalışma prensipleri incelendiğinde LIB 
sistemlerine büyük ölçüde benzediği görülür ve hali hazırda Li-iyon bataryalar ile ilgili olarak önemli miktarda 
bilgi mevcut olduğundan Na-iyon batarya sistemlerinin hızlı bir şekilde geliştirildiği öngörülmektedir.  Ayrıca 
Lityum değerinden yalnızca 330 mV daha yüksek olan Na’nın düşük elektrokimyasal potansiyeli (standart 
hidrojen elektroduna karşı -2,71 V) göz önüne alındığında, Sodyum bazlı şarj edilebilir piller, büyük ölçekli enerji 
depolama sistemlerinin taleplerini karşılama konusunda büyük ümit vaad ettiği görülmektedir [23].  

Li-iyon bataryalara alternatif olarak görülen Na-iyon bataryalarda özellikle Lityum katot malzemeleri ile 
sodyum katot malzemelerinin benzerliği Na-iyon bataryaların geliştirilmesini diğer batarya tiplerine göre daha 
kolay kılmaktadır. Lityum katot malzemeleri kristal yapı açısından da incelendiğinde tabakalı ve tünel tipi olarak 
iki farklı simetride gruplamak mümkündür. Tabakalı tip kristal yapılar, Li-iyonlarının elektrod malzemesinde şarj 
deşarj sırasında hareketi için daha iyi performans sergilediği bilinmektedir. LiCoO2 ve bunların türevleri (NMC 
tipi elektrotlar) yaygın bir şekilde kullanılmaktadır. Sodyum iyon bataryalarda da tabakalı yapıdaki elektrot 
malzemeleri ön plana çıkmaktadır. Özellikle P2-tipi Na0,67MnO2 yapısı yüksek kapasite (teorik olarak 155 mAh/g) 
değeri ile dikkat çekmektedir. Son yıllarda Mn iyonu yerine farklı oranlarda diğer geçiş elementlerinin 
katkılanması hem kapasite değeri hemde kapasite kayıp oranları artırılmıştır. Bilindiği üzere Co içeren katot 
malzemeleri yüksek stabilite sergilese de üretim maliyetlerinin artışı nedeni ile genel olarak düşük oranlarda 
katkılama yapılarak fiyat-performans dengesi sağlanmaya çalışılmaktadır. Bu duruma en güzel örnek ise NMC-
811 (LiMn0,8Mn0,1Co0,1O2) katot malzemesi verilebilir. 



Ömer Faruk TOY, Murat BULDU, Serdar ALTIN, Canan Aksu CANBAY 
 

11 
 

Bu çalışmada  𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂* katot malzemesi farklı oranlarda Co eklenmesi ile katıhal 
reaksiyon yöntemine göre üretimleri, yapısal özelliklerinin incelenmesi ve elektrokimyasal özelliklerinin 
araştırılması üzerine hazırlanmıştır. Katıhal reaksiyon yöntemi başlangıç katı tozların agad havanda belirli bir süre 
karıştırılarak tablet haline getirilmesi ve yüksek sıcaklık ısıl işlem proseslerini içermektedir. Yapılan çalışmada 
Co miktarının optimum bir değerde daha iyi performans sergilediği belirlenmiştir. 
 
2. 2. Materyal ve Deneysel Yöntemler 

 
Yapılan çalışma kapsamında katot malzemesi olarak 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂* ana yapısı 

içerisinde sistematik olarak 𝑥 = 0,1, 0,2, 0,3, 0,4 ve 0,5 Co katkı işlemleri yapılmıştır. Başlangıç tozları olarak 
𝑁𝑎*𝑂*, 𝑀𝑛𝑂* , 𝐶𝑜)𝑂( , 𝐹𝑒*𝑂) ve 𝑇𝑖𝑂* bileşikleri her bir kompozisyon 2 gram olacak şekilde stokiyometrik 
hesabı yapılmış ve ilk olarak agad havdanda 30 dakika kadar karıştırılmıştır. Daha sonra ise 1,5 cm çapında 1 ton 
basınç altında tablet formuna getirilmiştir. Katıhal reaksiyon yöntemine göre hazırlanan tabletler 900oC sıcaklıkta 
4 saat ısıl işleme tabi tutularak daha sonra sıvı azot içerisinde kuenç işlemine tabi tutulmuştur.  

Üretilen örneklerin X-ışını analizleri İnönü Üniversitesi Bilim ve Teknoloji Araştırma Merkezi’nde (İBTAM) 
bulunan Rigaku RadB-DMAX II bilgisayar kontrollü X-ışını difraktometresi ile CuKα radyasyonu (λ=1,5405 Å) 
kullanılarak yapılmıştır.  

İnönü Üniversitesi Bilim ve Teknoloji Araştırma Merkezi’nde Perkin Elmer ölçümleri Spectrum One model 
FTIR aparatı ile 400-2000 cm-1 seri olarak üretilmiştir. Üretilen örneklerin yüzey görüntüleri LEO marka, EVO 
40 XVP modeli ile yüzey analizleri yapılmıştır. Daha sonra bu katot malzemeleri buton tipi batarya haline 
getirilerek elektrokimyasal testleri gerçekleştirilmiştir. Bu kapsamda EİS, CV, kapasite ölçümleri ve C-hızı 
ölçümleri yapılmıştır. EIS analizlerinde 1 mHz ile 200 kHz aralığında ve 10mV ac genlik kullanılarak ölçümler 
alınmıştır. 
 
3. Analiz Sonuçları 
 
3.1. Yapısal Analiz Sonuçları 
 

Üretilen örneklerin XRD analizleri CuKα radyasyonu kullanılarak 3° − 80° arasında alınmıştır. Her bir seri 
malzeme ye ait XRD desenleri safsızlık fazlarına göre gruplandırılmış ve ilk olarak faz analizleri 
gerçekleştirilmiştir. 

 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*  (𝑥 = 0 − 0,5) örneklerinin XRD analiz sonuçları Şekil 1e’de 
verilmektedir.   İlk olarak Co katkısız örneğe ait XRD kırınım deseni incelendiğinde kristal simetrisini P63/mmc 
yapısında olduğu ve herhangi bir safsızlık fazına ait pik olmadığı görülmüştür.  Katkılama miktarı artırıldığında 
yapı içerisinde farklı safsızlık fazlarının varlığı tespit edilmiştir ve bu safsızlık fazları şekil üzerinde belirtilmiştir. 
𝑥 = 0,1	örneğine ait XRD grafiği incelendiğinde P63/mmc ana yapısı ile 𝑁𝑎!,$%𝐶𝑜𝑂* (PDF321068), 𝑁𝑎𝐶𝑜*𝑂( 
(PDF270682) fazlarına ait pikler ve 𝑥 = 0,2 kodlu örnekte ise 𝑁𝑎!,$𝑀𝑛𝑂*,!% (PDF270751) ve 𝐹𝑒*𝑂) 
(PDF391346) fazlarına ait pikler gözlenmiştir. 𝑥 = 0,3 katkılı örnekler incelendiğinde ise ana faz olan P63/mmc 
yapısının yanında 𝑁𝑎𝐶𝑜𝑂* (PDF270882), 𝑁𝑎!,$%𝐶𝑜𝑂* (PDF321068), 𝐹𝑒*𝑂) (PDF391346), 𝑁𝑎!,$𝑀𝑛𝑂*,!% 
(PDF270751), 𝑀𝑛𝑂* (PDF120141), 𝐴𝑙*𝑂)3 (PDF100173) ve 𝑁𝑎*𝑂* (PDF090075) minör fazları tespit edilmiştir. 
Benzer şekilde 𝑥 = 0,4	 ve 𝑥 = 0,5 kodlu örneklerde (Şekil 1.e) ise 𝑁𝑎%𝐹𝑒𝑂( (PDF360874), 
𝑁𝑎𝐶𝑜*𝑂(	(PDF270682), 𝑁𝑎+!𝐹𝑒+#𝑂*,	(PDF160271) ve 𝐹𝑒𝑂	(PDF060615) fazlarının varlığı tespit edilmiştir. 

Üretilen örneklerde safsızlık fazları fazla olduğu için yapı analiz sadece katkısız örneğe GSAS-II programı 
kullanılarak yapılmıştır ve Şekil 1.f’de Rietvelt-Refinement işlemi sonucu elde edilen sonuç sunulmuştur. Bu 
analiz sonucunda yapı parametreleri ise Tablo 1’de verilmiştir. Elde edilen sonuç literatür ile uyum içerisindedir. 

 
Tablo 1. Üretilen Co katkılı örneklerim GSAS-II programı ile elde edilen örgü parametreleri. 
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İncelemiş olduğumuz 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*  kompozisyonlarının FTIR analizleri katkılama 
oranlarına bağlı olarak Şekil 2.a’da verilmiştir. Toplam 6 farklı FTIR bant oluşumu gözlenmiştir ve bunlara 
karşılık gelen titreşim modları Tablo 2’de verilmiştir. Co katkılaması ile FTIR spektrumunda Co-O titreşimine ait 
değişimler gözlenmiştir. Bu durum XRD analizinde belirlenen fazları desteklemektedir. 

 
 

 

(a) (b) 

(c) (d) 

(e) (f) 
 
 

Şekil 1. 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂* x= (a) 0,0, (b) 0,1, (c) 0,2, (d) 0,3, (e) 0,4 ve 0,5 örneklerin XRD 
analizi ve (f) x=0,0 örneğe ait Rietvelt-refinement analiz sonucu. 
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(a) 

 
(b) 

 
Şekil 2. 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*	(𝑥 = 0	𝑣𝑒	𝑥 = 0,1 − 0,5) örneklerin (a) FTIR ve (b) Raman analiz 

sonuçları. 
 
Burada ele alınan kompozisyonlara ait FTIR bantlarını ve titreşim modlarını Tablo 2 içerisinde 

inceleyebiliriz. 
 

Tablo 2. FTIR bantları ve bunlara karşılık gelen titreşim modları. 
 

Sembol Dalgasayısı (cm-1) Band 
P1 483 Fe-O 
P2 615 Mn-o, Mn-O-Mn, Co=O 
P3 868 Na-O 
P4 1106 M(Co, Mn, Fe)-O-(Co, Mn, Fe) 
P5 1458 Fe-O 
P6 1645 Co-O 

 
Numunelerin Raman analiz sonuçları Şekil 2.b’de verilmiştir. Co katkılı üretilen örneklerde 5 farklı Raman 

moduna ek olarak katkı miktarı artması ile birlikte yeni Raman modları oluşmamıştır. Tablo 3 içerisinde bu modlar 
ve açıklamaları sunulmuştur. Raman analiz sonuçları incelendiğinde elde edilen modların XRD ölçümlerinde elde 
edilen fazlar ile uyumlu olduğu görülmüştür. 

 
Tablo 3. 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*	(𝑥 = 0	𝑣𝑒	𝑥 = 0,1 − 0,5) örnekleri için RAMAN modları. 

 
örnek Dalga sayısı yapı Referans 

Na0,67Mn0,5-xCoxFe0,43Ti0,07O2 

267 TiO 24 
571 Na-O, CoO 2,25 
648 TiO2 26 
777 MnO 27 
1084 Na2CO3 24 
 

Üretilen örneklerin SEM analiz sonuçları incelenmiş ve örnek olarak x=0,1 katkılı numunenin yüzey fotoğrafı 
şekil 3’de sunulmuştur. Yapılan katkılama ile örneklerin tane oluşum formlarında genel olarak bir değişiklik 
olmadığı gözlenmiş ve Co katkılı örneklerde tane boyutunun 1 μm civarında olduğu açık bir şekilde görülmektedir. 
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(a)         (b) 

 
Şekil 3. Na0,67Mn0,4Co0,1Fe0,43Ti0,07O2 örneğinin (a) 5kX ve (b) 20kXX büyütmedeki SEM görüntüleri. 
 

3.2. Batarya Test Sonuçları 
 
Üretilen 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*	(𝑥 = 0	𝑣𝑒	𝑥 = 0,1 − 0,5) tozlar katot elektrot üretiminde 

kullanılarak buton tipi batarya hücreleri üretilmiştir. Bu pillere ait EIS analiz sonuçları Şekil 4’de sunulmuştur.   
EIS analiz grafikleri incelendiğinde iki farklı yapının olduğu görülmektedir ve bunlar yarım daire ve lineer kısım 
olarak iki ayrı formda incelenebilir. Yarım daire kısmı batarya hücresinde yük transferi ile ilgili iken lineer kısım 
ise difüzyon hızını belirlemede kullanılmaktadır. Yük transfer direnci yarım dairenin çapının artması ile artar ve 
daha düşük yük transferi anlamına gelmektedir. Yapılan çalışmada özellikle yarım daire kısmında katkılama ile 
yarı çapın azaldığı açıkça görülmektedir. Bu durum yük transferinin artması anlamına gelmektedir. 

 

 
 

Şekil 4. 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*	(𝑥 = 0	𝑣𝑒	𝑥 = 0,1 − 0,5) örneklerin EIS analiz sonuçları. 
 

Üretilen batarya hücrelerinin CV analizleri 1,5-4,3 V aralığında 0,1 mVs’de ölçülmüştür. x=0,1, 0,2, 0,3, 0,4 
ve 0,5 Co katkılı örneklerin CV grafiği Şekil 5.a-e’de verilmiştir ve iki anodik iki katodik redoks piki gözlenmiştir.  
Co katkılanması ile birlikte pik şiddetlerinin azaldığı ve yapısının değiştiği görülmektedir. Bu durum oluşan ikincil 
fazlar ve kristal yapıdaki geçiş metalinin değerliği ve kristal alanın değişmesi ile ilgili olduğu sonucu çıkarılmıştır. 
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Şekil 5.  x=(a) 0,1, (b) 0,2, (c) 0,3, (d) 0,4 ve (e) 0,5 Co katkılı katotlar kullanılarak üretilen batarya hücrelerinin 
1,5-4,3 V aralığında CV grafikleri. 

 
Co katkılı üretilen toz malzemeler kullanılarak üretilen CR2032 pil hücrelerinin sabit akım yoğunluğunda 

çevrim performans ölçümleri 100 kez tekrarlanarak elde edilmiştir. Ölçümler için C/3 oranı (1C = 121 mAh/g) 
tercih edilmiştir ve voltaj aralığı 1,5 − 4,3	𝑉 olarak belirlenmiştir. Şekil 6a-e’de 𝑥 = 0,1 − 0,5 katkılı örnekler 
kullanılarak üretilen pil hücrelerinin voltaj-kapasite grafikleri verilmiştir. Elde edilen batarya performans sonuçları 
Tablo 4’de verilmiştir. İlk kapasite değerleri incelendiğinde 𝑥 = 0,1 katkılı yapının en yüksek performansa sahip 
olduğu ve katkılama ile birlikte kapasitenin azaldığı gözlenmektedir. 

Yüz çevrim için kapasite değişim grafiği Şekil 7 ile verilmektedir ve ayrıca son durumdaki kapasite kaybı 
oranı Tablo 4’de sunulmaktadır. Bu değerler kullanılarak elde edilen verilerde en yüksek kapasite tutma oranı ise 
𝑥 = 0,2 katkılı örneğe ait olduğu görülmektedir. 

 

 
 

Şekil 7. 𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂* 𝑥 = 0,1, 0,2, 0,3, 0,4, 0,5 örneklerinin 100 çevrimlik kapasite 
grafikleri. 



Co Katkılı Na0,67Mn0,5Fe0,43Ti0,07O2 Katot Malzemelerinin Üretimi ve Elektrokimyasal Özelliklerinin İncelenmesi 

16 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Şekil 6.  x=(a) 0,1, (b) 0,2, (c) 0,3, (d) 0,4 ve (e) 0,5 Co katkılı katotlar kullanılarak üretilen batarya hücrelerinin 
C/3 hızında 100 çevrimlik şarj-deşarj grafiği 

 
Tablo 4. 𝑁𝑎!.#$(𝑀𝑛!.%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!.()𝑇𝑖!.!$)𝑂* örneklerinin ilk kapasite ve kapasite kayıp oranları. 

 
sample C1 (mAh/g) Kapsite Kaybı ((C1-C100)/C1) Ref. 

0,1 161,3 40,1  
0,2 155,0 16,7  
0,3 105,9 40,0  
0,4 86,7 36,9  
0,5 56,7 60,2  

Na0,85Cu0,1Fe0,2Mn0,7O2 98 68 28 
Na0,67Ni0,33Mn0,67O2 144 25,2 29 

Na0,67Ni0,18Mg0,15Mn0,67O2 123 77,2 30 
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Literatürde benzer çalışmalar ile ilgili örnekler Tablo 4’de verilmiştir. Elde edilen sonuçlar 

değerlendirildiğinde x=0,2 katkılı örneğe ait yapının Na-iyon batarya sistemlerinde iyi bir sonuç olduğu 
değerlendirilmiştir. 

 
4. Sonuç 
 

𝑁𝑎!,#$(𝑀𝑛!,%&'𝐶𝑜'𝐹𝑒!,()𝑇𝑖!,!$)𝑂*  kompozisyonuna ait 𝑥 = 0,1, 0,2, 0,3, 0,4	𝑣𝑒	0,5 fazları katı hal yöntemi 
ile üretilmiştir. Üretilen örneklerin yapısal analizleri incelendiğinde Co katkılanması ile safsızlık fazlarının 
oluşmaya başladığı görülmüştür. Bu durum aynı zamanda FTIR analizleri de desteklenmiştir. Üretilen örneklerin 
RAMAN analizleri ile de oluşan yapının P63/mmc simetrisine uygun şekilde raman bantları gösterdiği tespit 
edilmiştir. Elde edilen sonuçlar SEM analizleri ile de desteklenmiştir. Özellikle tane boyutlarının ~1 μm değerini 
olması ve katmanlı tane oluşumunun gözlenmesi beklenen bir durum olarak karşımıza çıkmaktadır. 

Üretilen tozların elektrokimyasal analizleri CR2032 tipi batarya hücreleri kullanılarak gerçekleştirilmiştir. 
Üretilen pil hücrelerinin frekansa bağlı empedans ölçümleri ile yük transfer direnci değişimleri incelenmiştir. EIS 
analizinde yarım dairenin çapının azalması yük taşıma direncinin azaldığını göstermektedir. Co katkılanması ile 
redoks reaksiyon mekanizmalarının değiştiği ve pik akımlarının azaldığı açık bir şekilde gözlenmiştir. Bu durum 
galvanostatik çevrim performans ölçümleri ile desteklenmektedir. En yüksek batarya performansı 𝑥 = 0,1 katkılı 
örnekte gözlemlenilerek en iyi kapasite tutma özelliği ise x=0,2 katkılı örnek kullanılarak elde edilen hücrelerde 
elde edilmiştir. Literatürde P2 tipi elektrot malzemelerinde benzer kompozisyonlar incelendiğinde ilk kapasite 
değerleri incelendiğinde Na0,67Ni0,33Mn0,67O2 kompozisyonu için kapasite değeri 144 mAh/g olarak ve 
Na0,67Mn0,44V0,06Fe0,43Ti0,07O2 kompozisyonu için ise 144,2 mAh/g olarak elde edilmiştir [31,32]. Bu durum 
yapılan çalışmada özellikle x=0,1 ve x=0,2 katkılı örneklerde elde edilen sonuçların bu çalışmalara göre daha iyi 
sonuçlar verdiğini göstermektedir. 
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