ELEKTROLIZ YONTEMIYLE HIDROJEN GAZI ELDESI
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OZET

Bu ¢alismada yumusak ¢elik (YC), ince nikel filmi ve bu filmin iizerine kobalt-¢inko kaplanmis yumusak celik
elektrotlarda (YC/Ni/CoZn) 25°C’de hidrojen gazi eldesi arastirdmistir. Bu amagla katodik polarizasyon,
Elektokimyasal Impedans Spektroskopisi (EIS) ve elektroliz tekniklerinden yararlanimistir. Elde edilen sonuglar
ince nikel kaplanmis yumusak c¢eligin yiizeyinin CoZn ile kaplandiktan sonra yiizeydeki daha aktif ¢inko
metalinin ¢oziilmesi ile elde edilen YC/Ni/CoZn elektrotunun hidrojen gazi eldesi i¢in etkinliginin olduk¢a
arttigini ve elektroliz sisteminde kullanildiginda sistemdeki aswr1 gerilimi diisiirdiigiinii géstermigtir.

Anahtar kelimeler: Hidrojen, elektroliz, agirt gerilim, nikel-kobalt-ginko kaplama, EIS.
1. GIRIS

Giliniimiizde diinya enerji kaynaklarinin biiylik ¢ogunlugunu olusturan fosil yakitlarin sinirli kaynaklari,
fiyatlarinin siirekli artmasi, insan ve g¢evreye olumsuz etkileri gibi nedenlerden dolayi, biitiin diinyada ve
ozellikle de gelismekte olan iilkelerde alternatif enerji kaynaklari {izerine yogun g¢alismalar yapilmaktadir.
Bunlarm igerisinde HIDROJEN gelecegin yakiti olarak kabul edilmektedir. Hidrojen gazi ¢ok y&nlii
kullanilabilirligi, yakitin tasinmasi, enerji yogunlugu, cevreye etkileri, efektif maliyet gibi alternatif enerji
kaynaklarinin genel 6zelliklerine tiimii ile uyan tek enerji kaynagidir [1-2]. Gelecegin enerji kaynag1 olarak
gosterilen hidrojen dogal bir yakit olmayip, su, hava, komiir ve dogal gaz gibi degisik hammaddelerden
tiretilebilen sentetik bir yakittir. Hidrojen gazi eldesinde en basit yontem suyun elektrolizi olmakla birlikte
elektroliz sisteminde olusan asir1 gerilimler bu yontemin maliyetini arttirmaktadir. Bu dezavantajin giderilmesi
i¢cin uygun elektrot ve galisma ortami arastirilmaktadir. Calisma ortami olarak genellikle yakit hiicrelerinde de
kullanilan KOH va NaOH ¢ozeltileri kullanilmaktadir. Elektrolizde kullanilacak elektrotlarin diisiik asir1 gerilim
gostermesi gerekmektedir [3, 4]. Son yillarda degisik metaller katalitik etkinlikleri yiliksek gecis metalleri ile
kaplanarak daha diisiik asir1 gerilimli, elektrokimyasal olarak daha aktif elektrotlar elde edilmektedir. Literatiirde
degisik metaller ¢inko ile birlikte kaplandiktan sonra yiizeydeki ¢inko metali c¢oziilerek daha gozenekli
elektrotlar hazirlanmigtir [5]. Ancak ¢ozeltideki korozif iyonlar bu gézeneklerden metal yiizeyine difiizlenip
elektrotun korozyonuna neden olmaktadir. Elektokatalitik etkinliklerinin yaninda elektroliz yonteminde elektrot
olarak kullanilacak metallerin ¢aligma ortamindaki korozyon dayanimlari da olduk¢a 6nemlidir. Elektrotlarin
korozyona ugramasi hem elektrotun asir1 geriliminin arttirmasina ve hem de elektroliz ¢6zeltisinin kirlenmesine
neden olacaktir. Korozyon ile elektrotun émriiniin de kisalacagi unutulmamalidir. Elektrot yilizeylerinin ince bir
nikel filmi ile kaplanmasi metallerin korozyon dayanimlarini oldukga arttirmaktadir [6]. Bu nedenle bu
calismada yumusak c¢elik elektrotun ylizeyi Once ince bir nikel filmi ile kaplandiktan sonra CoZn ile
kaplanmistir. Kobalt metali hidrojen gaz1 eldesi igin yiiksek elektrokatalitik 6zelik gostermektedir [7-8].

2. MATERYAL ve METOD

Calisma elektrotlar1 8 mm ¢apinda silindirik bir yumusak ¢elik ¢ubuktan uzunlugu yaklasik 5 cm olacak sekilde
kesildikten sonra iletkenligi saglamak i¢in bir ucu bakir tel ile baglanmig ve sadece diger ucu agikta kalacak
sekilde polyester ile kaplanmistir. Bu sekilde elde edilen elektrotun ¢ézelti ile temas eden yiizey alam 0,50 cm?
olmaktadir. Elektrotun kimyasal bilesimi; C (% 0,21), Si (% 0,36), Mn (% 1,25), P (% 0,025), S (% 0,046), Cr
(% 0,16), Ni (% 0,16), Cu (% 0,41), Mo (% 0,017), Sn (% 0,017), Al (% 0,003), V (% 0,081). Kaplamadan 6nce
elektrotlarin yilizeyi 600 gritlik zimpara kagidi ile parlatilmis ve sirasi ile saf su, aseton ve tekrar saf sudan
gecirildikten sonra kaplama banyosuna daldiriimistir. Kaplama banyolarmin bilesimi;



a) Nikel kaplama banyosu; % 30 NiSOy, % 1,0 NiCl,, % 1,25 H;BO; (pH: 5,6-6,2)
b) Kobalt-Cinko kaplama banyosu; % 30 CoSOy, % 10 ZnSO4, % 45 H;BO3, % 17 NaCl’dir.

Kaplamalar elektroliz sistemine sabit 40 mAcm? akim, uygun siirelerde uygulanarak oda kosullarinda
yaptlmigtir. Yumusak c¢elik elektrotun yiizeyi 6nce 10 pm kalinliginda Ni ile kaplanmis ve bu kaplamanin
lizerine 50 pm kalinliginda CoZn kaplanmistir. Hazirlanan YC/Ni/CoZn elektrot kaplamadan sonra % 30’luk
NaOH c¢ozeltisi igerisinde 24 saat bekletilerek yilizeyindeki daha aktif metal (Zn) ¢6ziilmiis ve boylece yiizey
alani arttirtlmastir.

Katodik polarizasyon egrileri ve impedans 6l¢iimleri ii¢ elektrot teknigi kullanilarak CHI 604 elektrokimyasal
analiz cihaz ile yapilmistir. Platin karsit ve Ag/AgCL,Cl (doy.) referans elektrot olarak kullanilmistir. Katodik
polarizasyon egrileri -1,8 V ile korozyon potansiyeli araliginda 0,005 Vs' tarama hiz1 ile elde edilmistir.
Impedans 6lgiimleri 100 kHz ile 0,01<f<I Hz frekans araliginda 0,005 V genlik uygulanarak yapilmistir.
Elektroliz sisteminde platin anot ve caligma elektrotlari katot olarak kullanilmistir. Bir dogru akim kaynagindan
potansiyel 0,0 V’tan itibaren 0,1 V arttirilarak 3,0 V’a kadar uygulanmis ve elde edilen akim-potansiyel
egrilerinden her bir elektrot ¢ifti i¢in deneysel ayrigsma gerilimleri belirlenmistir. Ayn1 sisteme sabit 3,0 V
potansiyel 1 saat boyunca uygulanmis ve ¢ikan hidrojen gazi, icerisine elektrolit ¢ozeltisi doldurulmus ve katot
lizerine ters gevrilerek yerlestirilmis bir biiret icerisinde toplanmistir. Basing diizeltmesi yapilarak saf hidrojen
hacmi belirlenmistir [4].

3. DENEYLER ve SONUCLARI

3.1. Katodik Polarizasyon Egrileri

YC ve YC/Ni/CoZn elektrotlar i¢in elde edilen katodik polarizasyon egrileri Sekil 1’de verilmistir. Polarizasyon
egrilerinden 0,200 V asir1 gerilimde belirlenen akim yogunluklari Cizelge 1°de verilmistir. Sekil 1’e bakildiginda
hidrojen gaz1 ¢ikisi YC/Ni/CoZn elektrotta ¢iplak elektrota gore daha diisiik potansiyelde gergeklesmistir.
Hidrojen gazi olusumu ile orantili olan akim yogunluklar1 ayni asir1 gerilimlerde karsilastirildiginda kaplh
elektrotta daha yiiksek oldugu goriilmektedir (Sekil 1, Cizelge 1).
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Sekil 1. Calisma elektrotlar i¢in elde edilen katodik polarizasyon egrileri.



Cizelge 1. Hidrojen ¢ikis potansiyelinden itibaren 0,200V asir1 gerilimde katodik polarizasyon egrilerinden
belirlenen akim yogunluklart ve impedans dl¢limlerinden belirlenen direng degerleri.

Elektrot I/mAcm? R/Q
YC 5,01 243
YC/Ni/CoZn 27,48 1,68

Caligma elektrotlart i¢in hidrojen cikisinin gerceklestigi degisik asir1 gerilimlerde Nyquist egrileri elde edilmis
ve 0,200 V asir1 gerilimde elde edilen egriler Sekil 2°de verilmistir. AC impedans teknigi ile elde edilen Nyquist
egrilerinde en diigikk ve en yiiksek frekanslar arasindaki uzaklik (elde edilen yari elipsin ¢ap1) sistemdeki
polarizasyon direncini verir. 0,200 V asirt gerilimlerde elde edilen egrilerden belirlenen direng degerleri
Cizelge 1°de verilmistir. Sekil 2 ve Cizelge 1 incelendiginde yumusak ¢eligin yiizeyinin Ni/CoZn ile kaplanmasi
ile polarizasyon direncinin diistiigi goriilmektedir. Ciplak elektrotta 0,200 V’ta direng 24,3 Q iken YC/Ni/CoZn
elektrotta oldukga diisiik, 1,68 Q olmaktadir. Bu degerler YC/Ni/CoZn elektrotunda hidrojen gazi olusumu
sirasinda ¢ok daha diisiik bir direngle karsilasildigini ve YC/Ni/CoZn elektrotunun hidrojen gazi iiretimi igin
oldukga uygun, daha ekonomik olabilecegini gostermektedir.

Nikel, kobalt vb gibi metallerin hidrojen gaz1 eldesi igin oldukga etkin olduklar1 bilinmektedir. Kobalt, ¢inko ile
birlikte kaplandiktan sonra yiizeyindeki ¢inkonun ¢oziilmesi ile elde edilen elektrot daha genis yiizey alanina
sahiptir. YC/Ni/CoZn elektrotunun ¢iplak elektrota oranla daha aktif olmasi kobalt metalinin elektrokatalitik
ozelligi ve ylizey alaninin artmasi ile aciklanabilir.
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Sekil 2. 0,200 V asir1 gerilimde ¢alisma elektrotlari i¢in elde edilen Nyquist egrileri.

3.3 Elektroliz

iki elektrot teknigi ile katot olarak kullamlan YC ve YC/Ni/CoZn elektrotlart igin elde edilen akim-potansiyel
egrileri Sekil 3a’da verilmistir. Sekil 3a’dan da goriildiigli gibi yaklagik 1,7 V’a kadar iki egri de birbirine
benzemekte ve sistemlerden hemen hemen hi¢ akim gegmemektedir. Bu potansiyelden itibaren (~1,7 V) katotta
hidrojen ve anotta da oksijen gazi ¢ikisi nedeni ile akim yogunluklarinda hizli bir artis olmaktadir. Ciplak
elektrotla kiyaslandiginda YC/Ni/CoZn elektrotta gaz ¢ikist daha erken (diisiik potansiyelde) baglamaktadir. Elde
edilen egrilerin dogrusal kisimlar1 uzatilarak kesim noktalarindan her bir ¢alisma elektrotu-Pt ¢ifti i¢in deneysel

ayrisma gerilimleri (£, ) belirlenmistir.
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Sekil 3. Iki elektrot teknigi ile elde edilen akim potansiyel egrileri (a) ve sabit 3,0 V potansiyel uygulanmasi ile 1
saat sonunda ¢aligma elektrotlarinda agiga ¢ikan hidrojen gazi hacimleri (b).

Alkali suyun elektrolizi sirasinda anotta oksijen ve katotta hidrojen gazi olusur;

Anot: 4OH" — Oy +2H,0 +4e” E;=0,401-0,0592pOH (PO,=1,0 atm) €8

Katot: 4H,O + 4¢” — 40H +2Hy, Ex=-0,828-0,0592pOH (PH,=1,0 atm) 2)
Toplam tepkime;

2H20 i O2(g) + 2H2(g) En—: 1,23 A\ (3)

Suyun 25°C’de tersinir ayrisma gerilimi 1,23 V’tur. Teorik olarak katotta hidrojen ve anotta oksijen ¢ikiginin
gerceklesebilmesi igin sisteme 1,23 V potansiyel uygulanmalidir. Fakat sistemdeki asir1 gerilimler nedeni ile
(aktivasyon asir1 gerilimi, difiizyon asir1 gerilimi, ¢dzelti asir1 gerilimi vb) 1,23V’tan daha yiiksek potansiyel
uygulanmasi gerekmektedir. Sistemdeki asir1 gerilim (77 ) degerleri asagidaki esitlik ile hesaplanmis ve deneysel

ayrisma gerilimleri (£, ) ile birlikte Cizelge 2°de verilmistir.

n=~F, —-123 4)

Cizelge 2. Deneysel ayrisma gerilimi ve asir1 gerilim degerleri.

Elektrot cifti E, 1V nlv
Pt-YC 2,15 0,92
Pt-YC/Ni/CoZn 1,85 0,62

Cizelge 2’den de goriildiigii gibi YC/Ni/CoZn elektrotunun katot olarak kullanildigi durumda elektroliz
sistemindeki asir1 gerilim daha az olmaktadir.

Sisteme sabit 3,0 V potansiyel 1 saat boyunca uygulanmis ve katotta agiga c¢ikan hidrojen gazi hacimleri
Olgtilmiistiir (Sekil 3b). Sekil 3b’den de goriildiigli gibi YC/Ni/CoZn-Pt elektrot ¢iftinin kullanildigi durumda
daha fazla hidrojen gazi olugmaktadir.



4. SONUCLAR ve ONERILER

1. Elde edilen sonuglara gore yumusak ¢elik elektrotun yiizeyinin Ni/CoZn ile kaplanmasi hidrojen gazi eldesi
icin elektrotun etkinligini arttirmaktadir. Ayni asir1 gerilimde YC/Ni/CoZn elektrotta daha yiiksek akim ve
daha diisiik diren¢ olusmaktadir.

2. YC/Ni/CoZn elektrotunun katot olarak kullanildigi durumda elektroliz sistemindeki asirt gerilim diismekte ve
daha fazla hidrojen gazi elde edilmektedir.

3. Bu sonuglara gore YC/Ni/CoZn elektrotu hidrojen gazi iiretiminde kullanildig1 zaman hidrojen gazi olusumu
sirasinda elektroliz sisteminde daha diisiik direng olusur ve dolayist ile de sistemde olusan asir1 gerilimler igin
daha az elektrik enerjisi harcanacaktir.
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