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Si02 DESTEKLI SOL-JEL YONTEMIYLE SENTEZLENEN CU/TiO2 NANOYAPILARININ OER
PERFORMANSINA YUZEY MORFOLOJISININ ETKIiSi

Ars. Gor. Dr. Dogan CIRMI'/ Prof. Dr. Belgin GOZMEN SONMEZ?
1Mersin Ugiversitesi, Kimya Boliimii, dogancirmi@mersin.edu.tr, 0000-0002-5608-398X
2Mersin Universitesi, Kimya Boliimii, bgozmen@mersin.edu.tr, 0000-0002-1751-8960

Ozet

Bu calismada, elektrokatalitik oksijen ¢ikis reaksiyonu (OER) i¢in yiiksek performansl bir Cu/TiO; elektrotun
sentezi, karakterizasyonu ve elektrokimyasal 6zellikleri arastirilmistir. Cu/TiO2 nanoyapisi, SiO2 ara tabakasinin
yonlendirdigi ¢ok asamali bir sol-jel yontemiyle hazirlanmistir. [lk olarak SiO> nanopargaciklart sentezlenmis,
ardindan TiO; kaplama ve Cu yiikleme islemleri gerceklestirilmistir. Son asamada SiO; tabakast NaOH
cozeltisiyle uzaklastirilarak ytizey morfolojisinde belirgin degisim elde edilmistir.

Elde edilen malzemelerin yapisal 6zellikleri X-igin1 kirinimi (XRD), Fourier doniistimlii kiziltesi spektroskopisi
(FT-IR) ve taramali elektron mikroskobu (SEM) ile incelenmistir. XRD sonuglari, Cu/TiO2’nin baskin olarak
anataz fazinda kristalize oldugunu gostermistir. SEM goriintiileri, SiO» uzaklastirilmasi sonrasi partikiillerin daha
siki paketlendigi, cubuksu nanoyapilarin yiizey diizeninde artis ve piiriizliiliik olusturdugu bir morfoloji ortaya
koymustur. Bu degisim, yiizey etkilesimlerinin ve iyon taginiminin kolaylasmasina katki saglamaktadir.

Elektrokimyasal 6l¢ctimler 1.0 M KOH ¢ozeltisinde ii¢ elektrotlu sistemde gergeklestirilmistir. Cu/TiO elektrodu,
10 mA ¢cm™ akim yogunluguna 1.58 V (vs. RHE) potansiyelde ulasmis ve yaklasik 350 mV asir1 potansiyel
gostermistir. Ayrica, 105.2 mV dec™! Tafel egimi ve diisiik yiik transfer direnci, hizli OER kinetigine isaret
etmektedir. 20 saatlik kronoamperometri testi boyunca yiiksek akim stabilitesi korunmustur.

Sonu¢ olarak, Cu kaplamasmin TiO2’nin elektriksel iletkenligini artirdigi ve yiizey morfolojisindeki
diizenlenmenin OER aktivitesini gelistirdigi belirlenmistir. Bu yaklasim, metal oksit tabanli elektrokatalizorlerin
yapisal optimizasyonu i¢in etkili bir strateji sunmaktadir.

Anahtar Kelimeler: Cu/TiO>, Sol-jel yontemi, Oksijen ¢ikis reaksiyonu (OER)
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EFFECT OF SURFACE MORPHOLOGY ON THE OER PERFORMANCE OF CU/TIO-
NANOSTRUCTURES SYNTHESIZED ViA Si02-ASSISTED SOL-GEL METHOD
Ars. Gor. Dr. Dogan CIRMI'/ Prof. Dr. Belgin GOZMEN SONMEZ2
1Mersin University, Department of Chemistry, dogancirmi@mersin.edu.tr, 0000-0002-5608-398X
2Mersin University, Department of Chemistry, bgozmen@mersin.edu.tr, 0000-0002-1751-8960

Abstract

In this study, a high-performance Cu/TiO; electrode was synthesized and characterized to investigate its
electrocatalytic activity toward the oxygen evolution reaction (OER). The Cu/TiO2 nanostructure was prepared
through a multi-step sol—gel process directed by a SiO; interlayer. Initially, SiO: nanoparticles were synthesized,
followed by TiO; coating and Cu incorporation steps. The final NaOH treatment removed the SiO» template,
leading to a notable change in surface morphology.

The structural properties of the materials were examined by X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infrared
spectroscopy (FT-IR), and scanning electron microscopy (SEM). XRD patterns revealed that the Cu/TiO:
crystallized predominantly in the anatase phase. SEM images showed that after the removal of SiO», the Cu/TiO>
sample exhibited a more compact arrangement of rod-like nanoparticles with increased surface roughness and
improved textural order. These morphological modifications are expected to enhance surface interactions and
facilitate ion transport.

Electrochemical measurements were performed in 1.0 M KOH solution using a three-electrode configuration.
The Cu/TiO: electrode achieved a current density of 10 mA cm™ at 1.58 V vs. RHE, corresponding to an
overpotential of approximately 350 mV. It also exhibited a low Tafel slope of 105.2 mV dec™ and a reduced
charge-transfer resistance, indicating rapid OER kinetics. The electrode maintained stable current density over a
20-hour chronoamperometric test, demonstrating excellent durability.

Overall, Cu incorporation improved the electrical conductivity of TiO2, while surface reorganization following
SiO, removal enhanced the catalytic activity. This strategy offers an effective route for structural optimization of
metal oxide—based electrocatalysts toward efficient water oxidation.

Keywords: Cu/TiO2, Sol-gel method, Oxygen evolution reaction (OER)
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GIRIS

Son yillarda siirdiiriilebilir enerji iiretimi ve ¢evre dostu teknolojiler, kiiresel 6lgekte giderek daha fazla 6nem
kazanmaktadir. Bu baglamda, suyun elektrolizi yoluyla oksijen ve hidrojen tiretimi, temiz enerji doniisiimii i¢in
umut vadeden bir yontem olarak degerlendirilmektedir. Oksijen ¢ikis reaksiyonu (OER), suyun elektroliz
stirecindeki kinetik olarak en yavas basamak olup, yiiksek asirt potansiyel gereksinimi nedeniyle sistemin genel
verimliligini sinirlamaktadir (Zhou ve ark., 2022). Bu nedenle, yiliksek aktif ylizey alanina, iyi elektriksel
iletkenlige ve kimyasal kararliliga sahip verimli elektrokatalizorlerin gelistirilmesi biiylik 6nem tasimaktadir.

Titanyum dioksit (TiO2), kimyasal kararliligi, cevre dostu yapist ve diisiik maliyeti nedeniyle yaygin olarak
arastirilan  bir yar1 iletken malzemedir. Ancak, TiO2’nin diisiik elektriksel iletkenligi elektrokatalitik
performansini sinirlamaktadir. Bu sorunun iistesinden gelmek icin, TiO2’nin ylizeyine geg¢is metali (6rnegin Cu)
katkilanmasi, elektron iletkenligini artirarak katalitik aktiviteyi iyilestirebilir (Han ve ark., 2016). Sentez
asamalarinda gegici bir SiO> tabakasinin kullanilmasi, yiizeyin morfolojik olarak yonlendirilmesini saglayarak
partikiil diizeni ve piiriizliiliik tizerinde kontrol imkani sunmaktadir (Chen ve ark., 2016).

Bu ¢alismada, Cu ile modifiye edilmis TiO> nanoyapilarinin sentezi, karakterizasyonu ve oksijen gelisim
reaksiyonu (OER) performanslarinin incelenmesi amaglanmistir. Yapinin olusturulmasinda gegici bir SiO2
tabakasi kullanilmis, son agamada bu tabakanin kontrollii olarak uzaklastirilmasiyla yiizey diizeninde belirgin
degisim ve ¢ubuksu morfolojiye sahip bir Cu/TiO; yapisi elde edilmistir. Calismanin temel amaci, bu yapisal
modifikasyonun elektrokatalitik OER aktivitesine katkisini ortaya koymaktir.

1. KURAMSAL CERCEVE

OER siireci genellikle dort elektronluk bir transfer basamagindan olusur ve bu siiregte ara oksijen tiirlerinin (M—
OH, M-0O, M-OOH) olusumu gergeklesir. Bu basamaklarin enerji bariyerlerinin azaltilmasi, katalizoriin
aktivitesini belirleyen temel unsurdur (Lyle ve ark., 2021).

Cu katkilt TiO2 yapilari, Ti“O—Cu baglari iizerinden elektron tasinimini kolaylastirarak hem ylizey aktivitesini
ve kararliligi artirmaktadir. Ayrica, gecici SiO2 sablonu, yapisal modifikasyonu kontrol ederek iyon diflizyonunu
iyilestirmekte ve aktif merkezlerin daha erisilebilir hale gelmesini saglamaktadir (Yang ve ark., 2017).

2. YONTEM
2.1. Kullanilan Kimyasallar ve Malzemeler

Titanyum (IV) biitoxid (TBOT, CisH3604T1), tetraetil ortosilikat (TEOS), etanol (EtOH), ve polivinilpirolidon
(PVP360) kimyasallar1 Sigma Aldrich (Almanya) firmasindan temin edilmistir. Bakir (II) kloriir (CuCl,-H>0),
sodyum hidroksit (NaOH), potasyum hidroksit (KOH, >%385), asetonitril ve amonyak (NH2, %28) ise Merck
(Almanya) firmasindan satin alinmistir. Ayrica, Titanyum levha (1 x 1 em, Baoji Qixin Titanium Co., Ltd., Cin),
N-metilpirolidon (NMP, %99,5, Sigma Aldrich), poliviniliden flortir (PVDF, Sigma Aldrich ) karbon siyahi (CB,
Alfa Aesar, %99.9) elektrot hazirlamada kullanilmistir.

2.2. Cu/TiOz2 ve SiO2@Cu/TiO2@SiO2 Sentezi

Cu/TiO2’nin ¢ok asamali sentezi, Lee ve ark. tarafindan bildirilen yonteme uygun olarak gergeklestirilmistir. SiO-
nanoparg¢aciklarinin sentezi, sol-jel yontemiyle yapilmistir. Bu islemde 0,86 mL TEOS, 23 mL etanol (EtOH),
4,3 mL ultra saf su (H20) ve 0,6 mL sulu amonyak (NH3) ¢ozeltisi kullanilmistir. Karisim 6 saat boyunca
manyetik karistiricida karistirilmis, ardindan elde edilen {iriin su ve etanol ile yikanarak kurutulmustur.
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Elde edilen SiO2, 40 mL susuz etanol igerisinde dagitilmig; ardindan 14 mL asetonitril ve 0,4 mL amonyak
eklenerek bu karisim Cozelti 1 olarak adlandirilmistir. SiO2’nin homojen bir sekilde dagilmasini saglamak
amaciyla Cozelti 1, 10 dakika siireyle sonikasyona tabi tutulmustur.

Cozelti 2, 6 mL susuz etanol ve 2 mL asetonitril iceren bir ortama 0,8 mL titanyum (IV) buitoxid (TBOT)
eklenerek hazirlanmistir. Cozelti 2, Cozelti 1°e eklendikten sonra karigim, SiO: yiizeyinin TiO; ile kaplanmasini
saglamak icin 3 saat boyunca karistirilmistir. Sentezlenen SiO>@TiOz, santriflij ile ayrilmis, su ve etanol ile
yikanmis ve kurutulmustur (Liu ve ark., 2015).

Cu metal yiikleme adimi1 kapsaminda, sentezlenen SiO2@TiOz yapis1 40 mL saf su igerisinde dagitilmis ve {izerine
4 mg CuCly'2H20 eklenmistir. Karisim 3 saat boyunca kuvvetli sekilde karistirilmis, ardindan elde edilen
Si02@Cu/TiO; santrifiyj ile ayrilarak su ve etanol ile yikanmis ve kurutulmustur.

Elde edilen SiO2@Cu/TiO2 nanopargaciklari 40 mL su igerisinde yeniden dagitilmis, izerine 0,4 g PVP eklenmis
ve karigim bir gece bekletilmistir. Sonrasinda iiriin santrifiij ile ayrilmis ve 46 mL etanol ile 8,6 mL sudan olusan
karisimda 10 dakika sonikasyona tabi tutulmustur. Uzerine 1,2 mL amonyak ve 1,6 mL TEOS eklenerek SiO. dis
kaplama tabakasi olusturulmustur. Dort saat karistirma isleminin ardindan nanopargaciklar santrifiij ile ayrilmus,
yikanmis ve 80 °C’de kurutulmustur.

Elde edilen SiO>@Cu/TiO2@SiO: yapisi, 900 °C’de 2 saat siireyle kalsine edilmistir. Kalsinasyon sonrasi yapida
bulunan SiO; tabakasinin uzaklastirilmasi i¢in numune, 90 °C’de 6 saat boyunca 0,5 M NaOH c¢ozeltisiyle
muamele edilmistir. Son asamada, elde edilen Cu/TiO; nanoyapisi santrifiijle ayrilmis, su ve etanol ile yikanarak
80 °C’de kurutulmustur.

2.2. Cu/TiOz2 ve SiO2@Cu/TiO2@SiO: elektrotlarin hazirlanmasi

Katalizér miirekkebi hazirlamak i¢in, %80 oraninda aktif bilesen (Cu/TiO2 ve SiO2@Cu/Ti02@Si0z2), %10
karbon siyahi ve %10 PVDF, NMP icerisinde karistirtlmistir (Rani & Han, 2025). Karigim, manyetik karistirici
kullanilarak 30 dakika boyunca homojen bir siispansiyon haline getirilmistir. Daha sonra elde edilen miirekkep,
Ti plaka yiizeyine damlatilmis ve cm? basina 2 mg olacak bicimde yiikleme yapilarak 50 °C’de kurutulmustur.

2.3. Karakterizasyonlar

Sentezlenen Cu/TiOz katalizorlerinin kristal yapisi, X-1sin1 kirtnimi (XRD, Malvern PANalytical EMPYREAN,
ABD) teknigi kullanilarak belirlenmistir. Analiz, Cu Ka 1sinim1 altinda, 4°/dakika tarama hizinda ve 26 = 10°—
80° araliginda gerceklestirilmistir. Malzemelerin yiizey morfolojisi, taramali alan emisyon elektron mikroskobu
(FESEM, FEI Quanta 650 Field Emission, ABD) ile ayrintili olarak incelenmistir. Ayrica, Cu/TiO> yapilarinda
bulunan fonksiyonel gruplarin tanimlanmasi amaciyla Fourier dontisiimlii kizil6tesi spektroskopisi (FT-IR, Jasco
6700, Japonya) analizi yapilmistir.

2.4. Elektrokimyasal Ol¢iimler

Elektrokimyasal deneyler, ti¢ elektrotlu klasik hiicre sisteminde ve 1.0 M KOH c¢ozeltisi iginde yliriitilm{istiir.
Calisma elektrodu olarak aktif materyal ile kaplanmis Ti (I cm?), kars1 elektrot olarak Pt elektrot (2 cm?) ve
referans elektrot olarak Ag/AgCl (3.5 M KCl) kullanilmistir. Ttim 6l¢timler CHI 660D elektrokimyasal ¢alisma
istasyonu ile gerceklestirilmistir.

Elde edilen potansiyel degerleri, Denklem (1) kullanilarak geri doniistimlii hidrojen elektrotu (RHE) referansina
cevrilmistir. (Cirmi ve ark., 2023):

ErHE = Eagiagel + 0.0591xpH + E°agagcl (D)

https://bilselkongreleri.com/
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Burada; Erug, RHE'ye gore diizeltilmis potansiyeli; Eagagci, deneyde olgiilen ham  potansiyel
degerini; E°ag/agciise 25°C'de 0.1976 V olan Ag/AgCl elektrodunun standart potansiyelini ifade eder.

Asiri potansiyel (1), asagida verilen Denklem (2) ile hesaplanmistir (Raveendran vd., 2023):
n=Erus— 123V @)

Dogrusal tarama voltametrisi (LSV) 6l¢timleri, katalitik aktivitenin belirlenmesi amaciyla 1.0-1.7 V (RHE’ye
gore) potansiyel araliginda ve 10 mV s™! tarama hiziyla yapilmustir. Elde edilen verilerden Tafel egrileri, asagidaki
denklem (3) temel alinarak olusturulmustur:

n=a+b-logj 3)
Burada; a Tafel sabitini, b Tafel egimi ve j ise akim yogunlugunu ifade etmektedir. (Balun Kayan ve Turung,
2021).

Cift katman kapasitanst (Car), 1.4—1.5 V vs. RHE araliginda ve 5-50 mV s™' hizlarda alinan CV egrilerinden
hesaplanmistir. 1.45 V’ taki Aj = (ja — jc) degerleri tarama hizi ile iliskilendirilmis, dogrunun egimi kullanilarak
Denklem (4) ile Cq belirlenmistir (Rosely ve John, 2025):

_ 4Aj=(ga=jo)
Cdl = ==L 4)

Elektrokatalizoriin uzun siireli kararliligi, sabit bir asir1 potansiyel altinda zamanla elde edilen akim degisiminin
izlendigi kronoamperometri (CA) yontemi ile degerlendirilmistir. Ayrica, ara ylizey 6zellikleri ve yiik transfer
direncini incelemek amaciyla elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) uygulanmistir. Bu 6l¢iimler, 10—
10° Hz frekans araliginda ve 10 mV genlik kullanilarak gerceklestirilmistir.

3. BULGULAR

Cu/TiO2 yapisina ait SEM goriintiileri, sentez asamalarinda elde edilen SiO2@Cu/TiO2@SiO2 yapisina ait
goriintiilerle birlikte Sekil 1’de sunulmustur. SiO2 varliginda, malzeme nispeten diiz yiizeyli ve kiibik yapilar
sergilemektedir (Sekil la, b). Buna karsilik, Cu/TiO2 6rnegi yogun bir sekilde paketlenmis ve homojen bir
nanoyapili ylizey gostermektedir (Sekil Ic, d). Parcaciklar, birbirine sikica temas eden, ¢ubuk benzeri uzamis bir
morfolojiye sahip olup, diisiik aglomerasyon orani sergilemektedir. Bu tiir diizenli bir nanoyapinin, yiizey alanini
artirarak, elektrokimyasal reaksiyonlar i¢in bol miktarda aktif bolge saglamasi beklenmektedir.
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Sekil 1. a-b) SiO2@Cu/Ti02@Si0:2 ve c-d) Cu/TiOz yapilarina ait SEM goriintiileri.

Cu/TiO2 ve SiO2@Cu/TiO2@S102 drneklerine ait FT-IR spektrumlari Sekil 2a’da sunulmustur. Her iki drnekte
de yaklasik 3400 cm™ civarinda genis bir sogurma bandi gdzlenmekte olup, bu bant yiizeydeki hidroksil
gruplarinin (—OH) gerilme titresimlerine ve ylizeye adsorplanmis su molekiillerine karsilik gelmektedir.
SiO2@Cu/TiO>@Si0, spektrumunda 1100-1000 cm™ civarinda gozlenen giiclii pik, Si—O-Si baglarinin
asimetrik gerilme titresimlerine atfedilmekte olup, silika tabakasinin basarili bir sekilde olustugunu
dogrulamaktadir (Demirok, Atilgan, & Li, 2025). 600-500 cm! araliginda gériilen karakteristik bantlar ise Ti—O
ve Ti—O—Cu titresimleriyle iliskilidir (Hitam ve ark., 2016); bu titresimler TiO iskeletine ve Cu—O etkilesimlerine
Ozgidiir. SiO2 kaplamasindan sonra Ti—O ile iliskili piklerin siddetinde hafif bir azalma g6zlenmistir; bu durum,
silika kabugunun Cu/TiOz yiizeyini kismen kapladigini ve yiizey reaktivitesini etkiledigini gostermektedir.
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Sekil 2. a) FT-IR spektrumu ve b) XRD desenleri

Cu/TiO2 sentez asamalarindan elde edilen yapilarin XRD kirinim desenleri Sekil 2b’de gosterilmistir. 26 = 22°
civarinda gozlenen genis tepe, SiO: kiirelerine 6zgii bir 6zelliktir (Liang ve ark., 2012). Cu/TiO2 yapisinin XRD
deseninde ise anatase kristal fazina karsilik gelen belirgin kirinim zirveleri 20 degerlerinde 25.34° (101), 38.1°
(004), 48.0° (200), 54.8° (211), 62.7° (204), 70.0° (220) ve 75.4° (215) olarak gozlemlenmistir. Buna karsilik,
ara asamadaki SiO2@Cu/Ti02@SiOz yapisinda 27.5° (110), 36.1° (101) ve 41.3° (002) degerlerinde brookit
fazina ait ek kirmim zirveleri, anatase fazina 6zgii yansimalarla birlikte gortilmektedir (John ve ark., 2020).
Anatase ve brookit fazlarinin birlikte bulunmasi, SiO2’nin sentez siireci sirasinda TiO2’nin kristallesme
davranisini etkiledigini gostermektedir.

Cu/TiO2 6rneginin XRD deseninde metalik Cu veya CuO fazlarina ait belirgin bir kirinim zirvesi gozlenmemistir.
Bu durum, Cu tiirlerinin TiO2 kafesi i¢inde yiiksek oranda dagilmis olmasina baglanmaktadir. Lee ve ark. (2019)
tarafindan bildirilen EXAFS analizine gore, Cu K-kenar spektrumu Ti’ye olduk¢a benzer olup, Cu atomlarinin
ayr1 bir metalik veya oksit faz olusturmaktan ziyade TiO, kafesinde Ti atomlarinin yerine gectigini
gostermektedir. Bu yer-6zgiil konfigiirasyon, dogrudan Cu—O baglarinin olusumuna ve kii¢tik bir Cu—Ti katkisina
yol agarak, Cu tiirlerinin atomik diizeyde dagilmis ve TiO> orgiisiine entegre oldugunu ortaya koymaktadir. Bu
nedenle, Cu derisimi XRD’nin algilama smirinin altinda kalmakta ve karakteristik Cu kirinim zirveleri
gozlenmemektedir.

Cu/TiO2 ve SiO2@Cu/TiO2@Si10: elektrotlarin elektrokatalitik oksijen ¢ikis reaksiyonu (OER) performanslari
Sekil 3a ve Sekil 3b’de karsilastiriimistir. Cu/TiOz elektrodu, 10 mA cm™ akim yogunluguna yaklasik 1.58 V (vs.
RHE) potansiyelde ulasirken, SiO2@Cu/Ti02@Si0: elektrodu ayn1 akim yogunluguna ulagmak i¢in daha yiiksek
bir potansiyele (1.67 V) ihtiyag duymustur (Sekil 3a). Bu durum, yiizeydeki SiO; tabakasinin uzaklastirilmasiyla
elde edilen ¢ubuksu nanoyapilarin yiizey diizenini ve puriizliiliigiinii artirarak aktif ylizey alanini genislettigini
gostermektedir. Boylece elektron transferi kolaylagsmis ve OER aktivitesi onemli 6l¢tide artmistir.

Asir1 gerilim (overpotential) degerleri incelendiginde, 10 mA ¢cm™ akim yogunlugu i¢in Cu/TiO> elektrodunun
~350 mV, SiO2@Cu/Ti02@Si0: elektrodunun ise ~410 mV asir1 gerilime ihtiya¢ duydugu belirlenmistir (Sekil
3b). Bu degerler, Cu/TiO> elektrodunun daha diisiik enerji gereksinimiyle OER” yi gerceklestirdigini ve daha
etkin bir katalitik yiizeye sahip oldugunu gostermektedir. SiO> yapidaki varlig1 kisa vadede elektron ve iyon
transferini kismen kisitlasa da, yapisal modifikasyon asamasinda aktif ylizey alaninin artirmasinda kritik bir rol
oynadig1 dustiniilmektedir.
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Sekil 3. a) Cu/TiOz ve SiO2@Cu/Ti02@Si10z elektrotlarinin 1 M KOH ortamindaki LSV egrileri, v: 10 mV/s b)
10 mA ¢cm? akim yogunlugunda hesaplanan asiripotansiyel (n10) degerlerinin karsilastirilmast.

Cu/TiO2 ve SiO2@Cu/TiO2@Si10> elektrotlarin yiizey 6zelliklerini degerlendirmek amaciyla, 1.40—1.50 V (vs.
RHE) potansiyel araliginda ¢evrimsel voltametri (CV) 6l¢timleri gergeklestirilmistir. Sekil 4a ve 4b’de sunulan
voltamogramlar, her iki elektrodun 5-50 mV s’ tarama hizlarinda gosterdigi elektrokimyasal davranisi ortaya
koymaktadir. Bu potansiyel araligi, ¢ift katman yiiklenmesi ile sinirli olup, herhangi bir Faradayik reaksiyonun
gerceklesmedigi araliktir (Tang vd., 2025). Her iki elektrot icin de tarama hizi arttik¢a kapasitif akimda belirgin
bir artis gozlenmistir. Bu durum, elektrot yiizeyinde iyon adsorpsiyonu ve yiik birikiminin hizlandigini
gostermektedir.

CV egrilerinden elde edilen veriler kullanilarak, elektrotlarin elektrokimyasal aktif yiizey alanlarini temsil eden
cift katman kapasitansi (Cq1) degerleri hesaplanmistir. Farkli tarama hizlarinda kaydedilen ortalama katodik ve
anodik akim yogunluklarinin mutlak degerlerinin yarisi alinarak elde edilen akim yogunlugu—tarama hizi
grafikleri Sekil 4c’de verilmistir. Bu dogrusal grafiklerin egimleri, Ca degerlerini ifade etmektedir. Hesaplamalar
sonucunda, Cu/TiO elektrodu igin Cqi degeri 3.75 mF cm2, SiO>@Cu/TiO>@SiOs elektrodu igin ise 0.79 mF cm”
2 olarak belirlenmistir. Bu sonuglar, Cu/TiO> elektrodunun SiO>@Cu/TiO>@SiO: elektroda kiyasla ¢ok daha
yiiksek bir elektrokimyasal aktif yiizey alanina sahip oldugunu acikga ortaya koymaktadir.

https://bilselkongreleri.com/
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Sekil 4. a) Cu/TiOz ve b) SiO2@Cu/Ti02@S10; elektrotlarin 1 M KOH ortaminda farkli tarama hizlarinda (5—
50 mV s!) 1.40—1.50 V (vs. RHE) arahiginda kaydedilen CV egrileri. ¢) farkli tarama hizlarinda elde edilen
akim yogunluklarinin tarama hizina karsi ¢izilen grafikleri.

OER kinetigini degerlendirmek amaciyla elde edilen Tafel egrileri Sekil 5a’da verilmistir. Cu/TiO2 elektrodu
105.2 mV dec!, SiO@Cu/TiO>@SiO> elektrodu ise 190.4 mV dec™! Tafel egimine sahiptir. Daha diisiik Tafel
egimi, Cu/TiO; elektrodunun oksijen ¢ikis reaksiyonu sirasinda daha hizli kinetiklere sahip oldugunu ve elektron
transferinin daha kolay gerceklestigini gostermektedir. SiO2@Cu/Ti02@Si0: elektrodunun yiiksek Tafel degeri
ise yiizeydeki SiO: tabakasinin elektron ve iyon tasinimini kismen kisitladigini ifade ederken, SiO2’nin
uzaklastirilmasiyla olusan modifiye yapi, aktif bolgeleri agiga ¢ikararak reaksiyon hizint artirmistir.

Elektrotlarin yiik transfer direngleri (Rct) elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) ile degerlendirilmis
olup, Nyquist diyagramlar1 Sekil 5b’de sunulmustur. Her iki egriye de uygun esdeger devre modeli sag tist kosede
gosterilmistir. Cu/TiO;z elektrodu, SiO2@Cu/Ti02@S102’ye gore ¢cok daha kiigiik yarim daire ¢api sergilemistir;
bu da Cu/TiO2’nin ¢ok daha diisiik bir yiik transfer direncini isaret etmektedir. Dolayisiyla, Cu kaplamasinin
TiO2’nin iletkenligini artirmis ve OER siirecinde elektron transferini kolaylagtirmistir (Inoue vd., 2024). Buna
karsilik, SiO2’nin varligi elektrot—elektrolit ara yiiziinde direng olusturarak kinetik siiregleri yavaslatmistir.

https://bilselkongreleri.com/
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Katalizorlerin kararlih@mi degerlendirmek amaciyla gerceklestirilen 10 mA c¢m™ akim yogunlugundaki
kronoamperometrik test sonuglar1 Sekil S5c’de sunulmustur. Cu/TiO; elektrodu, 20 saatlik siire boyunca akim
yogunlugunu biiyiik oranda koruyarak yiiksek yapisal ve elektrokimyasal stabilite sergilemistir. Test dncesi ve
sonrast LSV egrilerinin (i¢c grafikte gosterilmistir) neredeyse ¢akismasi, katalizoriin morfolojik ve kimyasal
biitiinliigiinii korudugunu dogrulamaktadir. Bu bulgular, Cu/TiO; elektrodunun hem yiiksek aktiviteye hem de
uzun siireli kararliliga sahip bir OER katalizorii oldugunu ortaya koymaktadir.
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Sekil 5. (a) Cu/TiOz ve SiO2@Cu/TiO2@Si0; elektrotlarinin Tafel egrileri. (b) Elektrotlara ait Nyquist
diyagramlar1 ve esdeger devre modeli. (¢) Cu/TiO: elektrodunun 10 mA cm™’de 20 saatlik kronoamperometrik
testi (i¢ grafik: Test 6ncesi ve sonrasi LSV egrileri).

4. SONUC, TARTISMA VE ONERILER

Bu c¢alismada, gegici SiO2 tabakasi kullanilarak sol-jel yontemiyle sentezlenen Cu/TiO2 nanoyapilarinin OER
performansi incelenmistir. SiO2’nin uzaklastirilmasiyla olusan ¢ubuksu morfoloji, yiizey diizenini ve aktif alani
artirarak iyon ve elektron taginimini kolaylastirmistir. Cu katkisi, TiO2’nin elektriksel iletkenligini artirmis ve 10
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mA c¢cm? akim yogunluguna 1.58 V potansiyelde ulasarak 350 mV asir1 potansiyel ile yiiksek OER aktivitesi
saglamistir. Ayrica, diisiik Tafel egimi ve diisiik yiik transfer direnci hizli kinetigi desteklemistir. 20 saatlik
kararlilik testi, Cu/TiO2 elektrodunun yapisal biitiinliigiinii korudugunu gostermistir.

Sonug olarak, gecici SiO tabakasinin yonlendirdigi yiizey morfolojisi ve Cu katkisi, OER i¢in verimli ve kararli
bir elektrokatalizor elde edilmesini saglamistir. Bu yaklasim, metal oksit tabanli elektrotlarin ylizey
optimizasyonu i¢in etkili bir strateji sunmaktadir.
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