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Oz: Sodyum tabakali gegis metalli piller, yiiksek kapasiteleri ve diisitk maliyetlerinden dolayr Li-iyon pillere alternatif olarak
yakin gelecekte iimit vadetmektedirler. Bu ¢aligmada kat1 hal reaksiyon yontemiyle Nao.s7Mno.sFeos02 katot malzemesi farkli
sicaklik ve siirelerde hazirlanmigtir. Hazirlanan bu malzemelerin yapisal 6zellikleri XRD, SEM ve FTIR analizleri ile
yapilmustir. Nao.s7MnosFeosO2 katodunun elektrokimyasal 6zelliklerini ve pil performansmi arastirmak igin bu katotlar
Cr2032 pil formunda kullanilarak CV, EIS ve dongii performanslari incelenmistir. Nao.s7MnosFeosO2 katodu 1.5-4 V
araliginda 100 dongiiliik kapasitesi Ol¢lilmiis ve katodunun ilk desarj kapasitesi 121 mAh/g iken 100. dongiiden sonraki
desarj kapasitesi 72 mAh/g olarak gézlemlenmistir.

Anahtar kelimeler: Elektronik, Na-iyon pil, Mn, Fe

Production of Nags7MnosFeos0, Cathode Materials, Investigation of Structural and
Electrochemical Properties

Abstract: Sodium layered transition metal batteries are promising batteries alternative to Li-ion batteries due to their high
capacity and low cost. In this study, Nao.s7MnosFeosO2 cathode was prepared by solid state reaction method with different
heat treatment conditions. Structural properties of these materials were made by XRD, SEM and FTIR analysis.

To investigate the electrochemical properties and battery performance of Nao.s7MnosFeosO2 cathode, these cathodes were
used in Cr2032 battery form and their CV, EIS and loop performances were examined. The Nao.s7Mno.sFeosO2 cathode was
measured in a range of 100 cycles in the range of 1.5-4 V and the discharge capacity of the cathode was 121 mAh / g, and the
discharge capacity after the 100th cycle was observed as 72 mAh / g.
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1. Giris

Enerji depolamasi ve enerji doniisiimii, glinliik hayatimizla ilgili temel problemin yani sira temel ihtiyac
haline gelmistir. Fosil yakitlarin tiitkenmesi ile ilgili artan endise ile yenilenebilir ve daha temiz enerji kaynaklari;
giines 1simimi, rizgar ve dalgalar gibi enerji depolama cihazlari modern sebeke igin gelistirilmistir.
Varyasyonlarini, kararliligini, giivenilirligini ve verimliligini arttirmak igin, az maliyetli etkin elektrik enerjisi
depolama cihazlari tiim diinyada her zaman asil amag haline gelmistir [1,2].

1991 yilinda Li-ion pillerin (LIB) satisindan bu yana, cep telefonlar1 ve diziistii bilgisayarlar gibi taginabilir
cihazlarda enerji depolamada muazzam basarilar elde edilmistir [3]. LIB’lerin teknolojik gelisimiyle birlikte
Lityumun dogada az bulunmasi ve maliyetinin fazla olmasi gibi sorunlar ortaya ¢ikmistir. LIB’lere alternatif
olarak sodyum iyon piller (NIB) ler kullanilmaya ve yayginlagmaya baslamustir [5].

1980'lerin basinda NIB'ler i¢cin katmanli gegis metali oksitlerden bazilarinin pil performans ozelligi
gosterebilecegi ongoriilmiis ve yapilan ¢aligmalarda elektrokimyasal aktivite gosteren kompozisyonlarin kristal
yap1 agisindan baslica ti¢ farkli sekilde smiflandirilabilecegi goriilmiistiir, bunlar O3, P2 ve P3 tipi yapilaridir
[2]. Sekil 1. de P2 ve O3 tipi tabakali yapilar gosterilmistir. O3 oktahedral bolgelerde sodyum igeren ii¢ katmanl
yaptyl, P2 (iki katmanli) ve P3'i (li¢ katmanl) prizmatik bolgelerde sodyum iceren yapilar belirtir. Tabakali
sodyum gecis metal oksitleri i¢cin P2 tipinin genellikle O3 tipi yapilardan daha fazla kapasite gosterdigi
gorilmiistiir [5].
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Ikinci tip pillerde (SIB) uygun katot materyallerini gelistirmek icin galismalar yogun bir sekilde devam
etmektedir. Sekil 1.’de oldugu gibi daha ¢ok tabakali sodyum gegis metali oksitlerinin NayMO, (M = Mn, Co,
Cr, Fe ve V) ve Nay[M1xM2; - x)] O2 (M1 ve M2) gibi katotlarin elektrokimyasal performanslarini incelemek
icin genellikle gecis metalleri tizerinde durulmustur. Ayrica, ge¢is metallerinin yeryliziinde bolca bulunmasi, bu
katot malzemelerinin maliyetini diislirdiigii i¢in daha ¢ok tercih edilmesini saglamistir [5].
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Sekil 1. P2 ve O3 tipi katmanli malzemelerin yapisal sematik diyagrami a). P2 tipi katmanli yapi; b). O3 tipi
katmanli yapi [2].

NaxMO; seklindeki sodyum katmanli oksitler (burada M gecis metali veya gecis metallerinin bir
birlesimidir), yiiksek spesifik kapasiteleri, sentez kolaylig1 ve gesitli metal bilesenlerinin se¢imi nedeniyle
tizerinde en ¢ok ¢alisilan katotlardan biridir. Mn ve / veya Fe (NaxFe;-yMnyO, x <1 ve 0 <y < 1) temelli olanlar
yogun olarak arastirilmaktadir, ¢link{i bu elementler dogada bol miktarda bulunabilmekte ve toksik degildirler
[6].

NIB'ler, LIB'lere kiyasla giivenligi, ucuzlugu ve dogadaki bollugu nedeniyle 6nemlidir ve yakin gelecekte
biiyiik 6l¢ekli enerji depolama cihazlari i¢in kullanilabilecegi diisiintilmektedir. NIB'ler i¢in kesfedilen elektrot
malzemeleri incelendiginde, bu malzemelerin ¢ogu Li-elektrot malzemeleri ile benzer oldugu goriilmektedir. Bu
malzemeler arasinda NaFeO; [7] ve NaMnO; [8] gibi diisiik maliyetli ve ¢evre dostu ayrica dikkat ¢ekmektedir.
Son yillarda yapilan galigmalarda NIB'lerde geg¢is metali oksitleri iceren kompozisyonlarda elektrokimyasal
performans parametrelerinin daha da iyilestirildigi goriillmektedir. En son teknoloji iiriinii LIB'lerle rekabet eden
yiiksek elektrokimyasal 6zellikli NIB'lere ulagsmak kolay olmasa da, NIB'ler igin bu miikkemmel g¢aligmalar
gelecekteki pil sistemlerinde kullanilmasini daha da miimkiin kilmaktadir. NIB'lerin yakin gelecekte enerji
depolama cihazlarinda ve giinliik yasamimizda dnemli bir rol oynayacagina inanilmaktadir.

Sodyum bazli katot malzemeleri arasinda Na-Fe-Mn-O igeren kompozisyonlar ayri bir 6neme sahiptir.
Ciinkii hem Fe ve Mn iyonlarinin dogada bol bulunmasi hem de maliyetlerinin diger gegis elementlerine gore
daha az olmasi ticari agidan 6nemlidir.

Nao 67Mno sFeos0; ile ilgili literatiirde farkli yontemlerle yapilan calismalar incelenmistir. ik olarak J. Chen
vd tarafindan yapilan ¢aligma baktigimizda Na;COs, CeHsO7Fe-xH>0 ve CsHsMnOs-4H20 giris malzemeleriyle
ve kati hal reaksiyon yontemiyle hazirlanan malzeme 0.1C’de ilk desarj kapasitesi 230 mAh/g olarak
Olciilmiistlir [9]. M. Guan vd tarafindan yapilan ¢alismada P2-NayzFe12Mn120; 6rnegi manyetik destekli elektro
spinning yontemi ile hazirlanmig ve 0.1C’de ilk desarj kapasitesi 211.7 mAh/g olarak ol¢iilmiistiir [10]. M. H.
Han tarafindan yapilan ¢aligmada P2 fazindaki NagsFe12Mny20; 6rnek 25 °C’de birlikte ¢oktiirme yontemi ile
hazirlanmistir. Bu malzeme 4-2 V araliginda 25 dongiilik sarj-desarjin kapasitesi incelenmigtir. P2-
Naz;sFe12Mn120; 6rneginde 25 dongiiye kadar kademeli olarak kapasite kaybinin oldugu gorillmiistiir. 25 dongii
sonunda % 82.02 kapasite tutma orani gostermistir [11]. Y. Sui vd tarafindan yapilan caligmada P2-
Naz;sFe12Mn120; 6rnegini hazirlamak igin sprey kurutma yontemi kullanilmistir. 700 °C’de NagizFe12Mny20;
orneginin 0.1 C hizinda kapasitesi 217.9 mAh/g seklinde dl¢iilmiistiir [12].

Literatiire bakildiginda Na-Mn-Fe bazli katotlarin olduk¢a iyi pil performanslari gosterdikleri
goriilmektedir. Bu ¢alismamizin amaci ise kati hal reaksiyon yontemi kullanilarak farkli sicaklik ve siirelerde
tiretilen Nao,67MnosFeos02 katodunun yapisal, elektrokimyasal ve pil performanslarinin incelenmesidir.
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2. Deneysel Metot

Nao,67MnosFeosO2 drnegi kati hal reaksiyon yontemine gore hazirlanmistir. Nao,e7MnosFeosO2 drneginin
yapisal ve elektrokimyasal dzellikleri x-1g1n1 kirinim analizi (XRD), taramali elektron mikroskopu analizi(SEM),
FTIR spektroskopisi dlglimleri alinmistir. Ayrica iiretilen saf ve katkili malzemelerden jeton pil yapilarak pilin
sarj-desarj ve kapasite Olglimleri almarak pil performanslari incelenmistir. Uretim, karakterizasyon ve pil
performans dl¢timlerinin detaylari ilerleyen kisimlarda verilecektir.

2.1. Malzemeler ve hazirlama teknikleri

Na>02, MnO; ve Fe,O3 kimyasal bilesikleri stokiyometrik oranlarda hassas terazide ayr1 ayri tartilarak agant
havanda yaklagik yarim saat karigtirilmistir. Bu karisim 70 bar basing altinda pelet haline getirilmis ve farkl
sicaklik ve siirelerde hava ortaminda 1sil isleme uygulanmistir. Uygulanan 1s1l islem sonucunda sivi azot
kullanilarak ani sogutma yapilmistir.

Isil islem uygulanmis olan malzemelerin karakterizasyon analizleri yapilmast her birinden bir miktar
almarak bu 6rneklerin XRD, FTIR ve SEM analizleri yapilmistir.

Elde edilen katot malzemeleri Cr2032 hiicresi kullanilarak pil iretmek i¢in glove-box igerisine alindiktan
sonra Sekil 2°deki gibi sirasiyla pil bilesenleri yerlestirilmis ve 6zel olarak iretilen hidrolik pres yardimiyla
yaklagik 1000 psi basing uygulanarak pil haline getirilmistir.
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Sekil 2. Pil bilesenleri ve pil basiminda izlenen sira.

Anot malzemesi olarak Na-metal kullanilmig ve membran ig¢in ise 1.0 um gbézenek genisligine sahip 1 mm
kalinlikli GF/B membran ve elektrolit olarak ise 1M EC/PC ¢dzeltisi pil tiretiminde kullanilmustir.

2.2. Malzemelerin karakterizasyonu

X-151n1 analizleri, Inénii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirmalar Merkezi’nde (IBTAM) bulunan
Rigaku RadB-DMAX II bilgisayar kontrollii x-1smm1 difraktometresi ile CuKa (A=1.5405 A) radyasyonu
kullanilarak yapilmistir. Olgiimler 26=2-800 araliginda 30/dk sabit tarama hizinda alinmistir. Orneklerin kristal
parametreleri MDI Jade 6.0 Crystal Refinement programi ve referans PDF kartlart (pattern difraction file) ile
kargilagtirtlarak  belirlenmistir. Kristal yapi parametreleri agik kaynak kodlu GSAS-II programi ile
hesaplanmustir.

Uretilen numunelerin FTIR 6l¢iimleri alinmadan dnce sonuclarin daha giivenilir olmasi igin toz halindeki
numuneler potasyum bromiir (KBr) ile karistirilmistir. Karisimdaki numune miktarinin %5°i gegmemesine
dikkat edilmistir. Karigtm homojen sekilde karigtirildiktan sonra 4 ton basing altinda 1 cm capinda peletler
hazirlanmustir. Olgiimler Indnii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Merkezi’nde Perkin Elmer marka
Spectrum One model FTIR cihazi ile 400-2000 cm™ araliginda yapilmustir.

Uretilen ham tozlarin DTA analizleri Firat Universitesi Fen fakiiltesinde var olan 950 °C’ye kadar oksijen
atmosferinde SHIMADZU DTG-60AH ile incelenmistir..

Uretilen 6rneklerin yiizey goriintiileri Inonii Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Merkezi’nde
(IBTAM) bulunan LEO marka, EVO 40 XVP model, 30 kV hizlandirma voltajinda SE (Secondary Electron) ve
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XVP modunda 4.5 nm ayirma giicii, 0.2-30 kV hizlandirma voltaj araligi ve 7 ila 1.000.000 defa biyiitme
kapasitesine sahip elektron mikroskobuyla alinmustir.

Voltametri dlgiimleri inonii Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Béliimiinde var olan Zive marka SP1
model cihaz ile 1.5-4,0 V potansiyel araligin da 0.1 mV/s tarama hizinda yapilmustir.

Pillerin sarj-desarj dongiileri, inonii Universitesi Fen Edebiyat Fakiiltesi'nde Fizik Béliimii Enerji
Sistemleri Arastirma laboratuvarinda MTI-BST8 marka pil analiz cihaz ile test edilmistir. Test sirasinda 4.0 -1.5
V voltaj araliginda sarj ve desarj islemleri 100 kez tekrarlanmigtir.

3.  Sonuglar ve Tartisma
Oncelikle stokiyometrik oranlarda Na;O,, MnO, ve Fe;Os; malzemeleri tartilarak bir agat havanda yarim

saat boyunca homojen olarak karistirilmigtir. P2- Nage7MnosFeosO, 6rneginin hangi sicaklikta 1sil islem
uygulanmasina karar vermek i¢in elde edilen homojen karisimdan bir miktar alinarak DTA 6l¢tiimii alinmustir.
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Sekil 3. Nags7MngsFeqgs0,°nin DTA graﬁgi.

Sekil 3.’teki DTA sonuglarina gore diisiik sicakliklardaki tepkimeler ham tozlarin bozunumu ve nemin
uzaklagmas: ile ilgilidir. Benzer sekildeki 500 °C ve 850 °C civarinda endotermik reaksiyonlar gézlenmistir. 850
°C’den sonraki sicakliklarda herhangi bir tepkime gozlemlenmemistir. 500 °C’deki reaksiyon stokiyometrik
olmayan Na—Mn-Fe—O fazinin olusumu ile alakali oldugu diisiiniilmektedir.

Nap.67MnosFeqs0, malzemesinin optimum tiretim kosullarinin belirlenmesi igin Nag s7MnosFeos02 6rnegini
700, 800, 900, 1000 °C ’lerde ve her biri i¢in 10, 12, 16 saat 1s1l islem uygulanmistir. Bu 1s1l iglemler sonucunda
her bir numunenin XRD analizi yapilmustir.

700, 800, 900, 1000 °C’de ve sirasiyla 10, 12, 16 saat 1s1l iglem gérmiis Naoe7MnosFeos02 drneginin XRD
analiz sonuglar1 Sekil 4.’te verilmektedir.

700, 800, 900, 1000 °C’deki Nage7MngsFeqs02 6rneginin XRD verileri karsilastirildiginda 700 ve 800
°C’deki Nags7MnosFeosO2 drneklerin XRD grafiginde safsizlik piklerin oldugu ve orneklerin istenilen fazda
olusmadigr gorilmektedir. 900 ve 1000 °C’deki Nags7MnosFeosO, drneklerinde ise herhangi bir safsizligin
olmadigi ve istenilen fazda olustugu goriilmektedir. Fakat bu iki sicakliktaki d6rnekleri karsilastirdigimizda ise en
iyi kristaliteyi 900 ve 1000 °C’deki 6rnekler gostermektedir.

900 ve 1000 °C’deki Nags7MnosFeosO2 drneklerin 10, 12 ve 16 saatlik 1s1l islemi sonundaki sicakliktaki
Orgii parametreleri ise Tablo 1.’de verilmektedir. Bu verilere gore 6rgii parametrelerinde ¢ok az bir degisimin
oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4. Nag 67MnosFesO2’nin 10, 12, 16 saatte a). 700 °C, b). 800 °C, c). 900 °C, d). 1000 °C’de 1s1l islem
gormils 6rneklerin XRD sonuglart.

Yapilan ¢alismada 900 ve 1000 °C’de orneklerin 1s1l islem gormiis 6rneklerin istenilen kristal olusumunu
sagladig1 fakat 6zellikle 1000 °C de 1s1l islem gormiis 6rneklerde 1s1l islem siiresinin kisa olmasinin 6zellikle Na
iyonlarinin buharlagma riskinden dolayi tercih sebebi olarak goriilmektedir. Fakat 1000 °C’de kag saat 1s1l islem
uygulanacagimna karar vermek i¢in farkli saatlerdeki XRD’leri incelendiginde her hangi degisiklik
goriilmediginden zamandan ve enerjiden tasarruf etmek igin 5 saat 1sil islem uygulanmistir. Sekil 5°te 1000
°C’de 5 saat 1s1l islem gormiis Nags7MnosFees02 drneginin XRD grafigi verilmistir. Bu 6rnegin sonucu da diger
ornekler ile arasinda herhangi bir fark goriilmemistir.

Tablol. Uretilen 6rneklerin 6rgii parametreleri
Numune Adi a=b (A) c(A) Hacim WR%
NMF-900-10 2.936087(+ 0.000620) 11.206976 (£ 0.001957) 83.668 (£0.030) | 49.09
NMF-900-12 2.934764 (+0.000568) 11.211303 (£0.001877) 83.624 (£0.029) | 52.94
NMF-900-16 2.937192 (£0.000397) | 11.204817 (0.001145) | 83.714 (+0.014) | 52.32
NMF-1000-10 | 2.938474 (£0.000341) | 11.199665 (£0.001041) | 83.749 (£0.012) | 47.55
NMF-1000-12 | 2.938454 (+0.000388) | 11.201226 (£0.001199) | 83.760 (£0.018) | 47.91
NMF-1000-16 | 2.937348 (£0.000422) | 11.204615 (£0.001533) | 83.722 (£0.022) | 43.13

Kat1 hal reaksiyon yontemiyle hazirlanmis Nag,e7MngsFeos02 nin 6rneklerin toz formda x-1g1nim1 kirmimi
Olciimleri alinarak faz analizleri ve Orgli parametreleri hesaplanmistir. Uretilen orneklerin birim hiicre
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parametreleri GSAS-II ac¢ik kaynak kodlu program yardimi ile Nagg7MngsFeosO2’nin parametreleri [13]
kullanilarak Rietvelt-refinement yontemine gore hesaplanmistir ve Sekil 4’te Nage7MnosFeosO2’nin deneysel,
teorik hesaplanan ve deneysel ve teorik hesaplama arasindaki fark grafikleri gosterilmektedir. Deneysel ve teorik
hesaplama arasindaki farkin az olmasi hata paymin az oldugunu gosterir.
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Sekil 5. Nags7Mng sFeos0; igin Rietvelt-refinement yontemi ile GSAS-II programindan elde edilen teorik,
deneysel ve deney- teori arasindaki fark grafikleri.

Uretilen katkisiz Nags7MnosFeosO2 6rneginin XRD  kirmmim  deseninin literatiirle uyumlu oldugu
goriilmektedir [8]. Elde edilen P2- Nagg7MnosFeosO, fazinin uzay grubu P63/mmc ve a=b= 2.938364 A,
c=11.18655 A’dur.

Kat1 hal reaksiyon yontemiyle iiretilen Nag.e7MnosFeos02 drnegin bag yapilar: hakkinda bilgi edinmek i¢in
ornekler standart KBR (%5) ile karistirilarak saydam renkte tabletler iiretilmistir ve FTIR 6l¢limil yapilmistir ve
bu olgiim Sekil 6°da verilmektedir. Bu sonuglara gore 450-700 cm™ bandindaki genis pikin goriildiigii ve bu
piklerin Na-O [14], Fe-O [15,16] ve Mn-O [17] titresimlerinden kaynaklandig1 bilinmektedir. 860 cm™ Fe,O3’ten
kaynaklandig1 [18], 1430 cm™ deki bandin Mn-O ve 1628 cm™’deki bandin Fe-O’dan kaynaklandig: [19]
bilinmektedir. Son olarak 3420 cm™*’deki bandin Mn-O [20] ve Fe-O’dan [21] kaynaklandig: bilinmektedir.
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Sekil 5. Nage7MnosFeos02’nin FTIR spektrumlar sonuglari.

Nao,67MnosFegs02 drneginin Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) analizi yapilmistir. Bu drnegin yiizey
olusumlar1 10 00 kx biiylitmedeki SEM ile incelenmistir.

26



Sebahat-ALTUNDAG, Serdar-ALTIN, Abdurrahman-YOLUN, Canan-AKSU-CANBAY

Sekil 7. Nags7MngsFeq 502 6rneginin 10.00 kx biiyiikliigiinde SEM goriintiisii.

Sekil 7°de verilen Nage7MnosFeos02 6rneginin SEM goriintiisii literatiir ile uyumlu oldugu [8] ve tane
boyutunun 1 pum altinda oldugu Sl¢iilmiistiir. Tane boyutlarinin kiiciik olmas1 ve yapinin bosluklu bir yapida
olmasi difiizyon hiz1 iizerinde pozitif etkisi vardir ve Nags7MnosFeos02 malzemesinin iyi bir pil performansi
gostermesi beklenmektedir. M. Guan vd tarafindan elektro spinning yontemi kullanilarak yapilan malzemenin
nano tellerin ortalama cap1 yaklasik 200-400 nm'dir. Tane boyutunun bu kadar kiiciik olmas1 Nage7MngsFeos0-
malzemesinin kapasitesini oldukg¢a arttirmigtir [10].

Hazirlanan Nage7MnosFeos0. malzemelerinin katotlari kullanarak CR2032 pilleri iiretilmistir. Bu pillerin
sarj edilebilir olup olmadigini anlamak i¢in CV 6l¢iimii alinmustir. Sekil 8’de Nage7MnosFeosO2 6rneginin 0.1
mVs tarama hizindaki CV grafigi verilmektedir. Bu redoks reaksiyonuna gore bir anodik ve iki katodik pik
olusmustur. Bu veriler literatiirle uyumlu olup [22] 2.5 V’ta anodik pik, 1.95 ve 3.8 V’ta ise katodik pik
cikmigtir. Bu pikler Na* iyonun yapi igerisine girig/¢ikisin1 ve Na ikamesini gosterir.
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Sekil 8. Nag s7MnosFegs02 katodunun farkli tarama hizlarinda CV grafigi.

Nao.67Mno sFeo 50, katodu igin uygun bir model yardimiyla elektriksel empedans spektroskopi (EIS) 6l¢iimii
yapilmustir. Sekil 9°da bu katodun EIS 6l¢iim sonucu verilmistir. Nags7MnosFegs02 katodunun literatiirde olugu
[22] gibi yiiksek frekanslarda pil bilesenlerinin arasindaki diflizyon hizinin dikkate deger bir sekilde iyi oldugu
gorilmiistiir.
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Sekil 9. Nags7Mng sFeq 502 katodunun elektriksel empedans spektroskopi (EIS) dl¢timii.

Kati hal reaksiyon yontemi ile hazirlanan Nages7MnosFeosO; katotlar kullanilarak Cr2032 pil hiicreleri
hazirlanmis ve ¢evrim performansi analizi C/3 tarama hizinda incelenmistir. Saf drnege ait voltaj-kapasite ve
kapasite ¢evrim sayisi analiz sonuglart Sekil 10.a ve b’de verilmektedir. Bu sonuglarin bakildiginda literatiir ile
uyumlu oldugu goriillmekte [23]. NagerMnosFeosO, katodunun ilk desarj kapasitesi 121 mAh/g iken 100.
dongiiden sonraki desarj kapasitesi 72 mAh/g olarak goézlemlenmistir. 100 dongiiliikk sarj-desarjdan sonra
kapasitede % 40.5 bir kapasite kayb1 goriilmiistiir. Bu kisa dongii araliginda bu kadar kapasite kaybinin olmasi
istenmeyen bir durumdur.

Sekil 10.a incelendiginde elektrokimyasal reaksiyonlardan kaynaklanan voltaj degisim bdlgelerinin yiiksek
dongiilerde yavas yavas belirginligini kaybettigi gézlenmektedir. Bu durum sodyumun katottan ayrilmasi ve geri
gelmesi sirasinda beklenen elektrokimyasal reaksiyonlar istenilen verimde ger¢eklesmedigi diisiiniilmektedir. Bu
durum ise Sekil 1.b de goriildiigii gibi 40. dongiiden sonra stabil bir trend gostermistir.

Ticari olarak 6nemli olan Nage7MngosFeosO2 katodu Sekil 10°da goriildigi gibi yiiksek bir kapasite
gostermesine ragmen % 40.5 gibi yiiksek bir kapasite kayb1 vardir. Literatiirde yapilan ¢alismalarda ki gibi farkli
elementler eklenerek kapasite kaybi azaltilabilir. Ornegin S. Altin vd yaptig1 calismada Nage7MngsFeosO2
yapisina Al elementi ekleyerek kapasite kayb1 oldukg¢a azaltilmistir [24].
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Sekil 10. Nags7MngsFeos02 6rneginin a). 1.5-4.0 V araliginda C/3 tarama hizinda 100 dongiiliik voltaj -
desarj kapasitesi, b). Bu pillere ait kapasite-dongii sayis1 grafigini gostermektedir.

28



Sebahat-ALTUNDAG, Serdar-ALTIN, Abdurrahman-YOLUN, Canan-AKSU-CANBAY

4. Sonuclar

Kat1 hal reaksiyon yontemiyle hazirlanan Nage7MnosFeosO2 6rnegi P2 fazinda elde edebilmek icin hangi
sicaklikta ve kag saatte 1s1l islem uygulamasina karar vermek i¢in DTA analizi yapilmis ve istenilen en iyi fazin
5 saatlik 1000 °C’de olduguna karar verilmistir. Bu 6rnegin XRD, FTIR ve SEM analizi incelenmis ve literatiirle
uyumlu oldugu goriilmiistiir.

Naps7MnosFeosO2 oOrneginin  katodunu kullanilarak CR2032 pilleri elde edilmis ve bu pillerin
elektrokimyasal pil performanslarini incelemek icin EIS, CV ve 100 dongiiliik kapasite sarj-desarj &lgiimleri
almmistir. 1.5-4.0 V araliginda C/3 tarama hizinda 100 dongiiliik kapasite degerlerine bakildiginda oldukca
yiiksek olan 121 mAh/g’lik baslangi¢ kapasitesinin oldugu fakat 100 dongii sonunda kapasite stabilitesinin ¢ok
iyi olmadigr goriilmektedir. Dogada bol bulunan Fe ve Mn g6z 6niine alindiginda Nao.s7MngsFeo 5O, katodunun
ticari olarak uygun oldugundan farkli ¢alismalarla bu 6rnegin elektrokimyasal pil performansi arttirilabilir.
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