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ALKALI ELEKTROLiIZORLERDE VOLTAJ DARBESININ HIDROJEN
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Damisman: Dog. Dr. Nesrin KAYATAS DEMIR

OZET

Hidrojen evrende genel olarak hidrokarbon ya da su bilesikleri halinde bulunur ve
hidrojenin buradan ayristirilmasi igin yeterli bir enerjiye ihtiyag duyulmaktadir. Teorik
olarak hidrojenin elde edilmesi i¢in sisteme verilen enerji, elde edilen hidrojenin enerji
yogunlugundan daha fazladir. Pratikte gereken enerji ihtiyacin1 manyetik alan, mekanik
karistirma, ses, 11k ve voltaj darbesi gibi ¢esitli fiziksel etkilerle performans artisi
saglanarak azaltmak mimkindir. Bu ¢alismada, alkali su elektrolizorleri igin
gelistirilen elektronik devre sayesinde olusturulan darbe voltajinin etkisi deneysel
incelenerek, optimum frekans ve voltaj ifadeleri ortaya g¢ikarilmistir. Bu amagla DC
akimla saglanan hidrojen iretimi voltaj darbeleriyle ayni voltajda sisteme saglanarak
tiiketilen enerji ortaya hesaplanmistir. Deneysel sonuglardan agirlik¢a %10 potasyum
hidroksit ¢6zeltisi 6V’luk DC akimla hidrojen tiretimi saglandiginda yaklasik 40.3 J/ml
enerji tiiketimi gozlenmistir. Ancak darbe voltaji durumunda yapilan deneylerde 220
kHz ve %10 gorev dongiisii durumunda yaklasik 31 J/ml enerji gereksinimi, ayni
frekansta ve %50 gorev dongiisii ile yaklasik 37.7 J/ml enerji tiiketimi oldugu
goriilmiistiir. Ayn1 zamanda 1100 kHz’te ve %50 gorev dongiisii ile de enerji tiikketimi
31 J/ml olarak hesaplanmistir. Sonug olarak darbe voltaji sayesinde hiicre voltajinin

diismesi ve performans artiginin saglanabilecegi goriilmiistiir.

Anahtar Kelimeler: Hidrojen Enerjisi, Suyun Elektrolizi, Alkali Elektrolizor, Darbe

Voltaj1
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THE EFFECT OF PULSE VOLTAGE AT HYDROGEN PRODUCTION BY
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ABSTRACT

On our Planet the hydrogen is mainly located in compounds such as hydrocarbons,
water, etc. and proper energy needed to release hydrogen from them. In principle the
amount of consumed energy is always greater than the energy which can be extracted
from the hydrogen, in the real operating condition it is possible to reduce consumed
energy by increasing water electrolysis cell performance to produce hydrogen by
applying magnetic field to the electrolysis cell, mixing solution by mechanical method
or by applying ultrasound wave to electrolysis cell, applying pulse voltage instead of
DC voltage. In this study, the effect of the pulse voltage, which provided by the
developed electronic circuit system for alkaline water electrolysis systems was revealed
by examining the optimum frequency and duty cycle. For this purpose, the consumed
energy by applying DC voltage and frequency controlled pulsed voltage to produce the
same amount of hydrogen has been calculated. The result of this study, for alkaline
water electrolysis by using wt%10 potassium hydroxide solution as an electrolyte and
applying 6V DC voltage to the cell it consumed about 40.3 J to produce 1 ml of
hydrogen while it consumed 31 J/ml by applying pulsed voltage at 220 kHz with %10
duty cycle, at the same frequency with %50 duty cycle it consumed 37.7 J/ml at the
same time it consumed 31 J/ml at 1100 kHz with %50 duty cycle. As a result, the pulse

voltage can decrease voltage drops and increase the cell performance.

Keywords: Hydrogen Energy, Water Electrolysis, Alkaline Electrolysis, Pulse Voltage.
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1. BOLUM

GIRIS ve LITERATUR TARAMASI

Suyun elektrolizi 200 yil 6ncesine dayanan eski bir teknolojidir. Bu teknoloji sayesinde
hidrojen iiretimi kolaylikla saglanabilmektedir. Diger yontemlerin aksine suyun
elektrolizi iglemi basit ve kolay uygulanabilir bir yontemdir. Suyun dogru akimla
elektrolizi yontemi ile ilgili son yillarda birgok calisma bulunmaktadir. Bunlar sivi
elektrolit kullanan (alkali veya asidik) veya kati elektrolit teknolojisi kullanan

calismalardir.

Gilinltimiizde hidrojen enerjisi birincil bir enerji kaynagi olmamasina ragmen oldukca
ragbet goren bir enerji ¢esididir. Hidrojenin tiretim maliyetlerinin disiiriilmesi, yakit
hiicrelerinin enerji tiretim pazarinda yayginlastirilmast konusunda 6nemli bir adimdir.
Hidrojen iiretim yOntemleri genel olarak reformasyon, kiikiirtsiizlestirme, piroliz ve
suyun elektrolizi gibi temel gruplara ayrilabilir. 21. Yiizyilda yapilan caligmalarda
suyun elektrolizi yiiksek ve diisiik sicaklik kosullarinda basarili bir sekilde
saglanabilmektedir. Hidrojen iiretiminde ana hedef, hidrokarbonlardan ve fosil
yakitlardan buhar reformasyonu isleminin alternatifi olabilecek yeni bir yontem

gelistirmektir.

Gilinlimiizde temiz, yenilenebilir ve ¢evre dostu enerji kaynaklarindan elektrik iiretimi
¢oziilmesi gereken en Onemli miihendislik sorunlarindan birisidir. Hidrojen enerjisi
¢cozlimili saglayabilecek yenilenebilir enerji kaynaklarindan en 6nemlilerindendir. Bu
enerji dogada hazir olarak bulunmamasina ragmen cesitli hidrokarbonlar ve sudan elde
edilebilmektedir [1]. Son yillarda yapilan g¢alismalarda suyun elektrolizi yiiksek ve
diisiik sicaklik kosullarinda basar1 ile saglanirken ve bu yontemlerin avantaj ve
dezavantajlart bulunmaktadir [2]. Calisma kosullarinin yaninda Farrauta ve ark.[3]

malzeme gelistirilmesi caligmalarinin da hidrojen tiretim teknolojilerinin PEM yakit



pillerinde kullanilabilirligini arttiracagini ifade etmistir. Hidrojen iiretiminde ana hedef,
hidrokarbonlardan ve fosil yakitlardan buhar reformasyonu isleminin alternatifi
olabilecek bir yontem gelistirmektir. Bu konuda yapilan ekonomik analizler, hidrojen
iiretiminde daha dengeli bir iiretimin saglanmasin1 hedeflemektedir. Ornegin Lemus ve
ark. [4] diistik hidrojen iiretimi i¢in diisiik enerji girdisinin ucuz ve verimli elektrik,
ucuz malzemeler, uzun Omiirlii malzemeler ya da hammaddelerle saglanabilecegini

ifade etmislerdir.

Gilinlimiizde hidrojen tiiretimi genel olarak dogalgazdan saglanmasina karsin yakit
hiicrelerinde enerji iretilmesi amaciyla da kullanilabildiginden methanol, propan,
gazolin ve jet-A, dizel, JP8 gibi diger yakitlardan da elde edilebilmektedir. Babich and
Song [2, 5-7] methanol disindaki diger tiim yakitlarin bir miktar siilfiir icerdigini ifade

etmislerdir.

Piroliz yoluyla hidrojen iiretimi de hidrokarbonlardan hidrojen eldesi i¢in kullanilan
diger bir yontemdir. Ayrica bu yontem herhangi bir organik malzemeden karbon nano

tiip, silindir ve hidrokarbon tiretimi i¢in de kullanilabilmektedir [8-10].

Hidrokarbonlarin reformasyonu disginda diger bagka gelismis yontemler de
bulunmaktadir. Su anda biyokiitleden hidrojen iiretiminde en yaygin kullanilan
yontemler sunlardir; gazifikasyon, piroliz, sivi yakitlarin stiperkritik yontemiyle
ayristirilmasi, sivilagtirma, hidroliz vs. Bu yontemlerinde hemen hemen tamaminda

reformasyonla ve biyolojik hidrojen liretimi miimkiindiir.

Bu yeni yontemlerin yaninda ¢ok eski bir teknoloji olan alkali su elektrolizi hem
ekipmanlarin kolay ulasilabilir olmas1 hem de prosesin kolay olmasi sebebiyle siklikla
tercih edilmektedir. Ancak bu sistemlerde aktivasyon, ohmik ve konsantrasyon
kayiplarin1 azaltabilecek yontemler ¢cok kayda deger bir sekilde gelistirilememistir [11-
16]. Bu acgidan yapilacak kapsamli analiz ¢aligsmalari ile elde edilecek termodinamik ve
kinetik verimlilik artislar1 olduk¢a 6nemlidir. Kinoshita ve ark. [16] ile LeRoy ve
ark.[17] iyi bir elektrik benzesimi ortaya koyarak ohmik kayiplart modellemislerdir.
Bard ve ark. [14] da elektrokimyanin uygulamalari hakkinda yaptiklar1 calismada
aktivasyon kayiplari ile ilgili kapsamli bir ¢alisma yapmislardir. Yiiksek korozyon
direncine sahip olmasi gereken elektrot se¢imi konusunda Dyer ve ark. [18] nikel

elektrotun ozelliklerini gelistirerek alkali sistemlerde kullanilabilir hale getirmislerdir.



Elektrotlarin yani sira elektrolit kalitesi de elektrik verimliligini arttiran diger bir
etkendir. Elektrolitin 6zellikleri de elektrotlar gibi elektrolizin elektriksel verimliligini
etkileyen diger bir etmendir. Genel olarak asidik ¢ozeltiler suyun iletken olmayan yapisi
ile birlestirilerek  elektokimyasal banyo  olusturulmasinda  yaygin  olarak
kullanilmaktadir. Bu sayede banyo igerisinde akim yogunlugunun arttirilmasi
saglanabilmektedir. Ote yandan bu elektrokimyasal ¢dzeltilerin korozif yapisi yiiksek
asidik ve alkali ortamdan kaynakli bozunmalara da sebebiyet vermektedir. Bu sebepten
dolay1 yiiksek konsantrasyonlu elektroliz sistemleri yerine daha diisiik konsantrasyonlu

elektroliz islemleri olduk¢a 6nem arz etmektedir.

Sicaklik da elektrokimyasal reaksiyonlarda aktivasyon kayiplarini azaltici etki
yapmaktadir. Nikolic ve ark.[19] bu konuda elektroliz isleminin yiiksek sicakligin
katalitik etkisinden dolay1 daha verimli olabildigini ifade etmislerdir. Stojic ve ark.[20]
ile Jovancicevic ve ark.[21] da yiiksek sicaklikli elektroliz islemlerinde daha diisiik
voltaj saglanabilecegini ifade etmislerdir. Basing seviyesi de elektroliz verimini
etkileyen diger Onemli bir faktordiir. Mansouri ve ark. [22] yaptiklar1 c¢aligmada
elektroliz verimini ve malliyetlerini azaltmaya caligmislardir. Sonug olarak elektrolit
tizerindeki basing artisinin performansi arttirdigini gézlemleyerek bunun sebebinin gaz

kabarciklarinin ¢apindaki kii¢iilme oldugunu ifade etmislerdir.

Bu gaz kabarciklar ile ilgili diger bir ¢aligma da Defay ve ark. [23] ile Jones ve ark.
[24] tarafindan yapilmistir. Yaptiklar1 gozlemlerde hidrojen ve oksijen kabarciklarinin

belli bir hacme ulastiktan sonra elektrot yiizeyinden ayrildiklarini ifade etmislerdir.

Elektroliz hiicreleri igerisindeki elektriksel direng ifadesi elektrik akiminin gonderildigi
elektrotlar arasina bagli olmasinin yaninda uzunluk, kesit alani, malzeme gegirgenligi
gibi etkenlere de baglhdir. Mandin ve ark.[25] elektrotlar {iizerindeki kabarcik
birikiminin Kontroliiniin diisey diizlemde ohmik kayiplar1 azaltabildigini ifade
etmislerdir. Nagai ve ark.[26] diisey diizlemde elektrotlar1 yerlestirmenin ayn1 zamanda
ohmik kayiplart minimize etmenin de miimkiin oldugunu ifade etmislerdir. Burada
kabarciklarin elektrot yiizeyinden ayrilmasini saglayan birka¢ yontem bulunmaktadir.
Bunlar manyetik ses gibi fiziksel alanlarla saglanabildigi gibi DC akimin darbe
pontansiyeli saglanarak dalgalar halinde gonderilmesi de ornek olarak verilebilir.

Literatiirde bununla ilgili baz1 ¢aligsmalar bulunmakta olup sistemin bir sarj desarj gibi



calistig1 ifade edilmistir. Buna gore depolanan enerji kesikli voltaj darbelerinin (DV) de
etkisiyle zamanla belli periyotlarla verilerek sistemde kabarcik  birikimi
Onlenebilmektedir[27, 28]. Bununla ilgili ve Mong ve ark. [29] DV’nin Ohm yasasina
uygun olarak belli ¢evrimlerde uygulanmasini devreyi agma kapama faaliyeti gibi
diistiniilecegini ifade etmislerdir. Bu sayede polarizasyon kayiplarinin 6zellikle de
ohmik polarizasyonun artabilecegi ifade edilmistir. Ancak DV ile yapilan bu
caligmalarda farkli konsantrasyon ve gorev dongiilerinde voltaj etkilerini inceleyen bir
caligmaya rastlanmamistir. Bu agidan bakildiginda literatiirde bulunan bu eksiklerin

giderilmesi gerekmektedir.

Bu tez c¢alismasinda tasarlanan bir elektronik devre sayesinde alkali sulu ¢ozeltide
yapilan elektroliz prosesinin DV ile kontrolii saglanarak farkli gérev dongiisii, DV ve
¢ozelti agirhik yiizdelerinin etkileri incelenmistir. Sonug¢ olarak DC akimla galisan bir
elektroliz hiicresine gore DV ile galisan bir elektroliz hiicresinde ortalama %10-30
araliginda bir enerji tasarrufu saglanabilecegi goriilmiistiir. DV altinda calisan elektroliz
hiicresi sayesinde olusan gaz kabarciklarinin elektrot ylizeyinde bir pompaj etkisi
yarattigt ve hiicreyi hizla terkettikleri gozlemlenmistir. Bu da performans artisi

yaratarak enerji tiiketiminde azalma saglamstir.



2. BOLUM

HiDROJEN URETIM YONTEMLERI

Hidrojen evrenin temel enerji kaynagi olup, giines ve diger yildizlarin termoniikleer
reaksiyonlarla girdigi tepkimelerde temel yakit olarak kullanilabilmektedir. 1 kg
hidrojen, 2.1 kg dogal gaz ve 2.8 kg petroliin sahip oldugu enerjiye sahip olup birim
enerji basma hacmi yliksektir. Petrol ve tiirevlerine gore %33 daha verimlidir ve
reaksiyonlart sonucu su buhart disinda higbir gaz ¢ikmamaktadir. Is1 ve patlama enerjisi
gerektiren her alanda kullanimi temiz ve kolay olan hidrojenin yakit olarak kullanildig:
enerji sistemlerinde, atmosfere atilan {iriin sadece su ve/veya su buharidir. Hidrojen
dogada saf halde bulunmaz ancak bir enerji tasiyicisi olarak cesitli yontemlerle elde
edilebilir [1]. Giiniimiizde diinya piyasasindaki bazi belirsizlikler de petrol tiirevlerine
alternatif yakitlara daha ¢ok ilgi gosterilmesine sebep olmustur. Bunlara ek olarak petrol
kullanimimin ¢evresel etkileri de incelendiginde yenilenebilir enerji kullaniminin
yayginlagsmas1 gerektigi blinmektedir [30]. Bu amagla giinlimiizde hidrokarbon
reformasyonu, plazma reformasyonu, sulu reformasyon ve piroliz gibi tekniklerin yani

sira suyun elektrik akimiyla elektrolizi islemleri kullanilmaktadir.
2.1 Reformasyonlu Hidrojen Uretim Yéntemleri
2.1.1 Hidrokarbonlarin Buharla Reformasyonu

Hidrokarbonlardan hidrojen iiretimi i¢in kullanilan {i¢ ana yontem vardir: Bunlar buhar
reformasyonu, kismi oksidasyon (POX) ve ototermal reformasyon (ATR) yontemleridir
[30].

Buhar reformasyonu isleminde hidrojen, karbon monoksit ve karbon dioksit gibi gazlar
ortaya c¢ikmaktadir. Endotermik buhar reformasyonu islemleri bir dis 1s1l kaynak

ithtiyact duymaktadir. Buhar reformasyonu islemlerinde genel olarak 3:1 oraninda



H,/CO {iretimi saglanir. Burada kismi oksidasyon sayesinde hidrokarbonlarin hidrojene
donilisimii miimkiin olmaktadir. Hidrojen eldesi genel olarak 1s1 kontrollii yanma ile
saglanmakta olup, sicaklik parametresi aktivasyon enerjisinin diismesini sagladigindan
metanin doniisiim verimi oldukga iyidir. Proses sonucunda yliksek miktarda atik olusur
ve hidrokarbon sentez yontemlerinde de tercih edilebilir bir yontemdir. Ototermal
reformasyon yontemi termal olarak notr bir prosese neden olan hidrojen iiretimini
arttrmak i¢in kismi oksidasyon yontemini kullanir. Kismi oksidasyon islemleri
ekzotermik oldugundan oto termal reformasyon islemleri ile beraber kullanildiginda
harici bir 1s1 kaynagina ihtiyaglar1 yoktur. Bununla birlikte, reaktore saf oksijen vermek
icin pahali ya da kompleks bir oksijen ayirma iinitesine ihtiya¢ duyulmaktadir veya
diger bir yontem olarak iirlin gazlar nitrojen ile seyreltilmektedir [2, 3, 31]. Her ii¢
proses de biiyiik miktarlarda karbon monoksit iirettiginden dolay1 bir veya daha fazla
su-gaz-doniisiimlii (SGD) reaktor kullanilmaktadir. Yiiksek sicaklik (> 350 °C)
reaktorliniin daha hizli reaksiyon orani vardir ancak termodinamik olarak doniisebilen
karbon monoksit miktartyla sinirlidir. Bu nedenle, diisiik sicaklik reaktorii (210-330 °C),
karbon monoksiti daha diisiik bir seviyeye dontstiirmek icin kullanilir. Yiksek
sicakliktaki SGD reaktorlerinde yaygin olarak demir katalizorii kullanilirken, daha
diisiik sicakliktaki reaktorlerinde ¢ogunlukla bakir katalizorii kullanilir [2, 3, 31].

Tablo 2.1 Hidrojen iiretim yontemlerinin avantaj ve dezavantajlari [30]

Yontem Avantaj Dezavantaj

Buhar reformasyonu 1- Yiiksek kullanilabilirlik ve | En yiiksek hava emisyonu.
yiiksek hava emisyonu.
2-Oksijen gerekli degil.

3-Diisiik islem sicaklig1.
4- H, tiretimi i¢in en iyi H,/CO
orani.

Ototermal reformasyon 1-POX den daha diisiik proses 1-Sinirh ticari kullanim
sicakligt 2-Oksijen veya hava gereksinimi.
2- Diisiik metan salinimi
Kismi oksidasyon 1-Kiikiirt giderme ihtiyacinin 1-Disiik H,/CO orani
azalmasi. 2-Cok yiiksek isleme sicaklig
2-Katalizor gerekli degil. 3-Kurum olugumu/ydnetimi
3-Diigiik metan salinimu. islem karmagikligina katmak.

2.1.2 Kiikiirtsiizlestirme Prosesi

Mevcut hidrojen iiretimi yontemleri daha c¢ok dogal gazin proses igerisinde

doniistiiriilmesinden olusmaktadir, ancak yakit hiicrelerindeki ilerlemelerle birlikte,




metanol, propan, benzin ve jet-A, dizel ve JP8 yakitlar1 gibi lojistik yakitlara olan ilgi de
artmistir. Metanol disindaki yakitlarin tamami belirli miktarda kiikiirt igerirken, belirli
kikiirt tiirleri yakit tiirline ve kaynagina baghdir. Organik kiikiirt giderimine yonelik
yaklasimlar, kimyasal reaksiyon teknolojileri ve adsorptif teknolojiler olarak kategorize
edilebilir. Kimyasal reaksiyon yaklagimlarina hidrodesiilfiirizasyon (HDS) ve alkillesme

de dahildir. Cogu ticari biiyiik 6lgekli uygulamalarda HDS kullanilmaktadir [5-7, 32].

2.1.3 Piroliz Yontemi

Piroliz, hidrokarbonun hidrojen ve karbona (su veya oksijen olmadan) ayristirildigi bir
bagka hidrojen iretim teknolojisidir [8]. Piroliz, herhangi bir organik madde ile
yapilabildigi gibi hidrokarbonlarin, karbon nanotiiplerinin ve nanokiireciklerin {iretimi
icin de kullanilir [33-35]. Bu yontemde hava ve su kullanilmadigindan ikincil
reaktorlerin (buhar reformasyonu, kismi oksidasyon vs.) kullanimini da ortadan
kaldirmaktadir. Bu sayede belirgin bir emisyon azaltilmasi saglanabilmektedir. Bu

proseste olusan reaksiyon su sekilde ifade edilebilir [8, 33, 35-42].

1
C,H,,—nC+ EmHz AH=Hidrojene baghdir.

Bu yaklagimin getirdigi dezavantajlarindan birisi karbon birikimi olmakla beraber
uygun tasarimla bunun da minize edilebilecegi ifade edilmistir [30]. Diisiik CO ve CO;
emisyon potansiyeline sahip olmasi ve karbon doéniisiimiine yardimei olabilecegi igin,
piroliz yontemi hidrojen iiretimi konusunda gelecekte dnemli bir rol iistlenebilir [8, 10,

34, 37-40, 42, 43].

2.1.4 Plazma Reformasyonu

Plazma reformasyonunda olusan reaksiyonlar geleneksel reformasyon yontemiyle
aynidir. Bununla birlikte, reformasyon reaksiyonu icin kullanilan enerji ve serbest
radikaller, 1s1 ile iiretilen bir plazma ile saglanir [44-52]. Yakitla su veya buhar enjekte
edildiginde, elektronlara ilaveten H, OH ve O radikalleri olusur ve bu da hem
indirgeyici hem de oksidatif reaksiyonlarin olusmasi i¢in kosullar yaratmaktadir [44].
Birgok aragtirmaci plazma reaksiyonu sayesinde diger yontemlerde ortaya ¢ikan
katalizor maliyetleri, boyut ve agirlik gereksinimleri ile yavas reaksiyon siiresi,

hidrokarbonlardan hidrojen {iretimi gibi smirlamalarn kaldirilabilecegini ifade



etmektedirler [45, 50, 51]. Bu teknolojideki en biiyiik problemi hidrojen iiretimi i¢in

gereken giic tliketiminin yeterince azaltilamamasidir [48].

2.1.5 Amonyak Reformasyonu

Amonyak reformasyonu oncelikle tasinabilir gii¢ uygulamalari igin yakit hiicreleri ile
birlikte kullanilmaktadir [30, 53-59]. Giibre iiretiminde de kullanilabilmesi sebebiyle
hem ucuz hem de tasimimi kolay bir yakittir. Saf amonyak, 8.9 kWh / kg enerji
yogunluguna sahiptir ve bu oran metanoliin (6.2 kWh / kg) enerji yogunlugundan daha
yiiksektir [59]. Ancak bu sistemlerdeki en biiyiik dezavantaj PEM yakit pillerinde bu
yakitlarin besleme olarak kullanilmasi halinde amonyak oraninin olabildigince
azaltilmas1 gerekmektedir. Bunun sebebi amonyagin Nafyon elektrolitte birikme
riskidir. Buna ek olarak amonyak kat1 oksit yakit pillerinde direk kullanilabilir.

Amonyaktan hidrojen eldesi reaksiyonu su sekilde ifade edilebilir[56, 58, 60].
N, (2)+ 3H,(2)=NH;(g) AH=-92.4 kJ mol™

2.2 Reformasyonsuz Hidrojen Uretim Yontemleri

Hidrojen reformasyon isleminden baska bir¢ok yontemle de tretilebilir. Bunlar bazi

biyokiitle liretimlerinin yani sira sudan hidrojen tiretimi yontemleridir.

2.2.1 Biyokiitleden Hidrojen Uretim Yontemi

Biyokiitle enerjisinin kullanimi, ABD’de hidroelektrik santrallerden sonra ikinci sirada
yer almaktadir. Bu enerji kaynagi birgok atiktan saglanabildigi gibi 6zellikle hayvan
atiklari, kat1 atiklar, bitki atiklar1 odunsu bitkiler, tarimsal atiklar, talas, su bitkileri, otsu
tiirler, atik kagit, misir ve benzeri gibi ¢ok ¢esitli kaynaklardan temin edilebilir.

Hidrojen iiretiminde kullanilan biyokiitle i¢in daha ¢ok gazlastirma, piroliz, sivilastirma,
hidroliz gibi yontemler kullanilabilir. Bazi durumlarda da reformasyon ve biyolojik

iiretim de tercih edilmektedir [9, 30].

2.2.1.1 Biyokiitlenin Gazlastirmasi

Gazlastirma teknolojisi ticari olarak bir¢ok uygulamada kullanilmaktadir. Bu yontem
piroliz isleminin farkli bir ¢esidi olmakla birlikte malzemelerin hidrojen, metan, karbon

monoksit, karbondioksit ve bir iretici gazi olarak bilinen azot karigimmna kismi



oksidasyonuna dayanir [61]. Tipik olarak sabit ve akiskan yatakta gergeklesen bir
prosestir. Dezavantaj olarak nemin uzaklastirilmasi gerekmektedir ve gazlastirma islemi
diisiik 181 verimliliginden etkilenen bir prosestir. Gazlastirma prosesinde 800-1000 ‘C’de
iriinlerin yani sira atik da tretilir. Bu nedenle, kire¢ haline getirilmis dolomit veya nikel
katalizorleri kullanan ikincil bir reaktor, katalitik olarak {iriin gazini temizlemek ve
yiikseltmek icin kullanilir. Ornegin, gazlastirma isleminde kullanilmak iizere
Rh/C,0,/M(M=Si0,, Al,03, ve ZrO,) katalizériiniin kullanilmasinin katran olusumunu
azalttigi goriilmiistiir [62]. Gilinlimiizde, yiiksek tasima masraflar1 gazlastirma
tesislerinin endistride kullanimini smirlandirmaktadir.  Daha kompakt tesislerin

gelistirilmesi ile bu teknolojinin daha hesapli olmasi saglanabilecektir.

2.2.1.2 Biyolojik Hidrojen Uretimi

Son yillarda atiklarin en aza indirgenmesi konusunda yapilan g¢alismalar neticesinde
biyolojik hidrojen tiretimi konusundaki arastirmalarda kayda deger bir artis vardir. Biyo
hidrojen {iretiminde alglerden ya da bakterilerden, atiklarin igerisinde organik
maddelerin anaerobik ayristirilmasindan, foto fermantasyon islemlerinden ve
reformasyonda kullanilan degisim reaksiyonlarindan faydalanilmaktadir [63-66].
Bunlara ek olarak bu iglemlerde kullanilan mikro organizmalar 6zelliklerini gelistirmek
tizere yapilarint da degistirmekte ve daha verimli hidrojen liretimi yapabilmektedir [64,

65, 67, 68].

2.2.2 Sudan Hidrojen Uretimi

Sudan hidrojen ve oksijen {iiretimi ile ilgili arastirmalar 1980 ve oncesine kadar
dayanmaktadir. Temel olarak anot ve katot elektrotlarin yami sira elektrolit ¢ozeltisi
icerisinde iyon degisiminin saglanmasi sonucu yapilan bir ayristirma prosesidir.
Oldukg¢a basit bir yontemdir ve hemen uygulanabilirligi bu alana olan ilgiyi de
arttirmaktadir. Suyun ayristirilmas: islemi genel olarak elektroliz, termik ve foto

elektroliz proseslerinden olugmaktadir.



3. BOLUM

SUYUN ELEKTROLIZi

Suyun elektrolizi oldukg¢a eski bir teknolojidir, ancak hidrojen iiretimi i¢in umut verici

bir teknoloji olmakla beraber gelistirilmesi gereken bir¢ok parametre bulunmaktadir.

3.1 Elektroliz Teorisi

Suyun elektrolizi su molekiiliiniin hidrojen ve oksijen gazlarina ayrigtirllmasindan
ibarettir. Sekil 3.1°de suyun elektroliz sisteminin sematigi verilmistir. Bu islemler i¢in
DC akima ihtiyag duyulmaktadir. Elektroliz reaksiyonu basitce asagidaki kimyasal
esitlikler ile ifade edilmektedir:

Katot : 2H +2¢"—H,
1
Anot : 20H — 3 0,+H,0+2¢”
Su elektrolizinin genel kimyasal reaksiyonu su sekilde yazilabilir:
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DC Giicii

Oksijen Alicisi + Elektrik Akisi Hidrojen Ahcisi
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Diyafram

Sekil 3.1 Temel bir su elektroliz sisteminin sematik bir gosterimi [11].

Suyun elektrolizi i¢in iyi iletkenlik degerine sahip bir anot ve katotun yani sira iyonik
iletkenligi saglayabilecek bir elektrolite de ihtiya¢ duyulmaktadir. Oda sicakliginda saf
suyun iletkenligi ¢ok diisiikk olacagindan burada eklenen asidik ya da bazik ¢dziinenlerin
oranlar1 olduk¢a 6nemlidir. Elektroliz islemlerinde genel olarak KOH, NaOH ve H,SO,
cozeltileri kullanilmaktadir. Bu ¢o6ziinen iyonlar su igerisindeki ayristirilan iyonlar
pozitif ve negatif yiiklerde bir elektrot yiizeyinden diger elektrot yiizeyine tasiyarak
hidrojen ve oksijen olusumunu saglarlar. Tablo 3.1’de baz1 elektroliz reaksiyonlari i¢in
temel kimyasal reaksiyonlar ve farkli su elektroliz tiirleri i¢in ¢alisma sicakligi araliklari
gortilmektedir [69].

Tablo 3.1 Farkli su elektrolizi tiirleri igin temel kimyasal reaksiyonlar ve ¢aligma

sicakligi araligi[69].
E'Ies'l‘;g'z Alkali Elektroliz PEM Elekroliz Yiiksek Stcaklik Elektroliz
Anodik 1 1 1
Reaksiyon 20H — = 0,+H,0+2¢ H,0— = 0,+2H " +2¢" 072—-0,+2¢
2 2 2
(OER)
Katodik
Reaksiyonu | H,0+2e —H,+20H" 2H'+2e —H, H,0+2e —H,+0
(HER)
Iyon ) + 2
Tasiyicisi OH H ©
Calisma 40-90 °C 20-100 °C 700-1000 °C
Sicakligt
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3.2 Enerji ve Gerilim ifadeleri

3.2.1 Enerji Tiiketimi

Bir mol suyun hidrojen ve oksijene ayristirilmasi i¢in gereken enerji, bir mol suyun
olusum entalpisine karsilik gelmektedir. Elektrik enerjisi olarak uygulanmasi gereken
entalpinin - minimum  miktarinin  gosteriminde, reaksiyon entalpisi, AH, ..,
Termodinamik sicaklik, T ve Gibbs serbest enerjisindeki degisim, AG,,, reaksiyon

entropisi degisimi i¢in AS,, kullanilmaktadir [69].
AHreak: AGreak+ TASreak (31)

Reaksiyon igin gerekli minimum enerjinin Gibbs serbest enerji iligkisi ile Denk.

3.2°deki gibi verilebilir.
AGreak: AHreak - TASreak (32)

Standart sicaklik ve basing durumlarinda suyun termodinamik olarak teorik ayrigtirtlma
voltaji 1.23V ve akim verimliligi %100 olarak kabul edilmektedir. Dolayisiyla, 1m3
Hidrojen iiretmek igin teorik enerji tiiketimi (Eoix) 2.94 kWh/m>H, 'dir. Bununla
birlikte gazlarin hiicre disina atilabilmesi igin 1.65-1.7V'a ihtiya¢ duyulmaktadir. Bu
nedenle endiistride yaklagik 1.8-2.6 V' luk gerilim kullanilmaktadir. Dolayisiyla genel
olarak pratik enerji tiiketimi, teorik enerji tiiketiminden yaklagik 1.5 ila 2.2 kat daha
fazla olmaktadir. Gergek verimlilik degeri ise % 48 ile % 70 arasinda degismektedir
[70].

3.2.2 Asin Potansiyel Esitlikleri

Suyun elektrolizi isleminde enerji hesaplamalarini yapabilmek igin iki ana gerilim
parametresi bulunmaktadir. Bunlar tersinir hiicre voltaji ve termal voltaj ifadeleridir.

Suyun olusumu i¢in teorik enerji tiikketimi Denk. 3.3 ile ifade edilebilmektedir.

_ AGreak

Vref_ WF (33)
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Burada, n her bir mol iiriin i¢in gerekli elektron mol sayisidir (F = 96 500 C/mol) [71].
Suyun elektrolizi i¢in gereken minimum hiicre voltaji Veneap; reaksiyonun entalpisine

bagl olarak Denk. 3.4 ile ifade etmektedir [72].

_AHpea
Ventalpi TAF (34)

Termodinamik dengeden dolay1 hiicrenin ¢alisma voltaji hesaplanabilen tersinir hiicre
voltajindan biiyliktiir. Ciinkii hiicre icerisindeki aktivasyon kayiplari, tiirlerin transferi
ve elektrolit ile elektrot arasindaki direncten kaynakli kayiplar1 sebep olmaktadir.
Tersinmezliklerin ifade edilebilmesi asir1 potansiyel ve akim degerlerine bagli olarak

deneysel Tafel denklemi kullanilabilmektedir [70].

n=A+Blog(i) (3.5

Burada, n, asir1 potansiyel ve i, akim yogunlugu olarak gosterilmistir.

3.2.3 Teorik Hiicre Voltajimin ifadesi

Su, termodinamik olarak dogadaki en kararli bilesiklerden birisidir. Suyu hidrojen ve
oksijene ayristirabilmek i¢in de esdeger hiicre voltaji degerinin {izerine ¢ikilmasi
gerekmektedir. Anot ile katot elektrot arasindaki bu agik devre voltaji ifadesine de

esdeger hiicre potansiyeli denilmektedir, bu ifade Denk. 3.6’da gosterilmistir [12].

EO:EOanOt'EOkatot (3 6)

Elektrokimyasal reaksiyonlarda Gibbs serbest enerjisinin degisimi, AG ile hiicre voltaji
arasindaki ifade Denk. 3.7 ifade edilmistir.

AG=nFE° (3.7)
Burada n, reaksiyonda transfer edilen elektronlarin mol sayisidir ve F, Faraday sabitidir.

Toplam su elektroliz hiicresi reaksiyonu E°, 1.23 V (25°C) ve AG, Gibbs serbest enerji

degisikligi, hidrojen {iretmek i¢in gerekli minimum elektrik enerjisi miktar
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olan +237.2 kJ mol 'dir [73]. Hiicre igerisinde bulunan asir1 gerilim, ohmik kayiplar ve

aktivasyon kayiplari Denk. 3.8”deki gibi ifade edilebilir.

Ehﬁcre=Eanot'Ekatot+ Z n +iRger (3 . 8)

Asir1 potansiyel ifadeleri ise Denk. 3.9 ile gosterilebilir.

Z n :lnanot(i)|+|nkat0t(j)| (39)

Sekil 3.2°de elektrolizor hiicre potansiyeli ile g¢alisma sicakligi arasindaki baginti
verilmistir. Buna gore elektroliz hiicre potansiyelinin sicaklikla iligkisi {i¢ ana bolgeye
ayrilabilir. Bunlar esdeger voltaj bolgesi ¢izgisi ile termal voltaj ¢izgisidir. Sicaklik
arttikca esdeger voltajda yiikselme meydana gelmektedir. Termo-nétral voltaj elektroliz
hiicresine uygulanmasi gereken minimum hiicre voltajini ifade etmektedir ve bu egrinin
altinda elektroliz islemi endotermiktir, {istiindeyse ekzotermiktir. Termo-notral voltaj
genel olarak elektrotlardaki asir1 gerilim ifadelerini de icermektedir ve sicaklikla artig

gosterir.

2.0
_ 1.8 .| Ekzotermik Reaksiyon
= Termonére Ait Gerilim
= 1.6 /
2 1
: 77 777
E 172 -] Endotermik Reaksiyon
§ 1.0
T 0.8- /
E 0.6 o Denge Gerilimi
% 0.4 7] Hidrojen olusumu imkansiz
= 024

0.0 i 1 1 N 1 >

0 200 400 600
Sicaklik (°C) [

Sekil 3.2 Elektrolizor hiicre potansiyeli ile ¢alisma sicakligi arasindaki iligki [11].
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3.3 Kabarcik Teorisi

Elektroliz ilerledikce, anot ve katodun ylizeyleri lizerinde hidrojen ve oksijen kabarcigi
olusur ve yeterince biiyiidiiklerinde yilizeyden ayrilirlar. Elektrot yiizeylerinin gaz
kabarciklar1 tarafindan kaplanmasi, elektrolit ile elektrot arasindaki temasi azaltarak,
elektron transferini bloke ederek ve sistemin ohmik kaybini arttirarak dogrudan tiim
sistemin elektrik direncini artirir. Kabarcik fenomenini anlamak, herhangi bir su
elektroliz sisteminin gelistirilmesinde 6nemli bir unsurdur. Elektrolitin mekanik olarak
dolasimi kabarciklarin ayrilmasini hizlandirabilir, boylece gaz kabarcigina bagl direnci
azaltmak i¢in bir olanak saglanir. Alternatifleri, elektrolitin yiizey gerilimini azaltmak
icin elektrolit ¢ozeltisine uygun katki maddelerinin ve elektrot ylizey 6zelliklerinin
modifikasyonlarimin gaz kabarciklarina daha az c¢ekici olmasimi saglamak icin
kullanilmasi diigtiniilmiistiir. Kabarciklarin elektrotlardan ayrilma kosullarini belirlemek
icin kabarcik davranisinin dinamiklerini anlamak 6nemlidir. Gaz kabarcigi, elektrot ve
elektrolit arasindaki ti¢ fazli temas i¢in genel termodinamik sart Sekil 3.3'de gosterildigi
gibi ii¢ faz smirinda sonlu bir temas acisidir [23, 24]. Kabarciklarin ayrilmasi,
1slanabilirlik olarak bilinen kati/¢6zelti ara yliziinde elektrolitin degistirilmesine baglhidir
[74, 75]. Yiizey gerilimi, hidrofobik ve hidrofilik olarak iki tiir elektrot yiizeyi
tanimlanabilir. Su tercih eden elektrot hidrofilik ve su tercih etmeyen elektrot hidrofobik
olarak adlandirilir. Gaz kabarciklariin elektrot yiizeyini kaplamalarini azaltmak i¢in
elektrot ylizeylerini daha hidrofilik yapmak i¢in uygun yiizey kaplamasi uygulanmalidir.
Bu nedenle kabarcik fenomenini yonetmek igin bazi genis yaklagimlar vardir.
Bunlardan birincisi, suyun kabarciklarin yerini almasi igin elektrot yiizeylerini daha
hidrofilik hale getirmektir. Diger bir yaklagim, yiizey gerilimini azaltmak igin elektrolit
cozeltisinde katki maddeleri kullanmaktir béylece kabarciklar elektrotlardan ayrilmaya
hizlica baglar. Ek olarak, kabarciklar1 elektrotlar1 mekanik olarak birakmaya zorlamak
icin akis modelini kontrol etmek de bir aragtir. Elektroliz sistemlerinde kabarcik
davranigi lizerine ¢aligmalar yapilmistir [75-77]. Kabarcik direncinin iistesinden gelmek
veya azaltmak c¢oziilmesi gereken kilit bir konudur. Kabarciklarin olumsuz etkilerini

daha da azaltmak icin daha ayrintili calismalar gereklidir.
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Sekil 3.3 Gaz kabarciginin ti¢ fazli sinir bolgesinde gosterimi.



4. BOLUM

DARBE POTANSIYELI iLE SUYUN ELEKTROLIZi

4.1 Elektriksel Verimliligi Etkileyen Parametreler

Biiyiik bir akim yogunlugu uygulandiginda elektrotlar arasinda daha fazla potansiyel
kayb1 olugmaktadir. Bu yiizden elektrolizoriin ¢aligmasi esnasinda elektriksel kayiplar

artmakta ve elektrolizoriin ¢aligmasi daha verimsiz hale gelmektedir.

4.1.1 Elektrolit Kalitesi

Bilindigi gibi, saf suyun iletkenligini degistirmek i¢in kullanilan bazik ve asidik yapilar,
belirli bir akim yogunlugunda elektrolitik bir ¢ézeltiden hidrojen iiretimi i¢in gereken
voltaj tizerinde biiylik bir etkiye sahiptir [78, 79]. Bu durum bir elektrolitin iyonik
iletkenlik kalitesinin bir sonucudur. Ote yandan, bu malzemelerin asindirict dzelligi,
elektrolitlerin ve sistemin bazi diger bolimlerinin émriinii olumsuz yonde etkileyerek
endiistriyel elektrolizorlerdeki ¢ok yogun asidik ve alkali elektrolitlerin kullanimin
siirlandirmaktadir. S0zl edilen hususlar géz Oniine alindiginda, ortalama % 25-30
civarinda potasyum  hidroksit (KOH) ¢ozeltileri elektrolizér  islemlerinde
kullanilmaktadir [80].

Bugiinkii yaygin elektroliz hiicrelerinin elektrokatalitik performansinin smirli oldugu
bilinmektedir [81, 82]. Bu kisitlama, sistemin toplam elektrik direnci, belirtilen
parametreden etkilendigi i¢in verimliligin azalmasimma neden olmaktadir. Bu nedenle,
elektrolitik soliisyonlarin 1iletkenlik ve istikrar faktorlerini iyilestirmek igin son

zamanlarda yenilik¢i iyonik sivilar gibi maddeler kullanilmigtir [83, 84].
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4.1.2 Sicakhik

Sicaklik, bir elektroliz cihazinin elektrik enerjisi talebinde en etkili degiskenlerden biri
olarak bilinir. Elektroliz yliksek sicakliklarda daha etkilidir [19]. Ayristirma
reaksiyonunun ger¢eklesme potansiyeli, sicakligin artmasiyla azaldigi gibi bir su
molekiiliiniin termodinamik 6zelliklerine gore de degismektedir. Buna ek olarak, bir
elektrolitin  yilizey reaksiyonu ve iyonik iletkenliginin sicaklik ile artmasi
beklenmektedir [85]. Elektroliz isleminde yiiksek sicaklik uygulandigi zaman, ayni
akim yogunluguna ulagmak i¢in daha diisiik voltaja ihtiya¢ duyulmaktadir [20, 21, 86].

4.1.3 Basing

Basing seviyesi, elektroliz verimliligini etkileyen bir faktordiir. Mansouri ve ark. [22]
geleneksel elektrolizorlerde daha yiiksek akim yogunluguna ulasarak hidrojen
tiretiminin verimliligini arttirmaya ve sermaye maliyetlerini diistirmeye ¢alismislardir.
Arastirma sonuglari, artan elektrolit basincinin, iiretilen gaz kabarciklarinin capin
azalttig i¢in daha az gii¢ tiiketimine neden oldugunu géstermistir. Bu nedenle, ohmik
gerilim diistimii ve elektrotlar arasindaki giic dagilimi1 azalmaktadir. Buna ek olarak,
yiiksek basingl elektroliz islemleri iirlinlin depolanmasi i¢in gereken giiciin azalmasin

da saglamaktadir.

4.1.4 Elektrolitin elektrik direnci

Elektriksel direng R, elektrik akiminin ilerlemesine karsi gosterdigi zorluktur. Bu direng

birkag faktore baglidir ve Denk. 4.1’e gore hesaplanmaktadir.

1
R=E
A

(4.1)

Denk. 4.1°deki p, 6zdirenci; A, kesit alan1 ve L, akim yolunun uzunlugudur. Elektronlar
katot yiizeyinden elektrolit yoluyla anot ylizeyine kadar hareket eder. Bu yol, elektrotlar
arasindaki mesafe, elektrot alaninin kesiti, elektrot maddesinin ve elektrolitin elektriksel

iletkenligi ve farkli faktorler gibi elektrik direng degerini degistirebilen faktorlerdir.
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4.1.4.1 Elektrotlar Arasindaki Mesafe

Denk. 4.1°den elektrotlar arasindaki bosluk azaltilarak daha diisiik elektrik direnci elde
edebildigi gorilmektedir. Bunun sebebi elektrotlar arasi mesafe arttikga ohmik
kayiplarin artmasidir. Bu agidan bakildiginda bu tez ¢alismasinda olabildigince kiiclik

bir elektrot aras1 mesafe tercih edilmistir.

4.1.4.2 Elektrot Boyutlar:

Denk.4.1’e gore elektrik direnci degerisinde elektrotlar kesit alani etkili bir faktordiir.
Ayni elektrot genisligini kullanarak ve sadece ylikseklikleri arttirildik¢a, daha fazla
voltaj gereksinimi olmaktadir. Mandin ve ark. tarafindan gelistirilen gaz kabarciklari
hareket modeline gore, kabarcik birikimi elektrotlarin yiiksek boliimlerinde daha fazla
stirtiinme olusturmaktadir [25]. Yapilan son ¢alismalarda, kabarcik ayrilma davranisiyla
ilgili olarak asgari ohmik diren¢ elde etmek icin elektrotlar1 dikey halinde
yerlestirmenin en iyi se¢im oldugunu gdstermistir [26]. Kaya ve ark. bu sekilde bir

elektrot yerlesimi kullanarak manyetik alan etkilerini incelemislerdir [87].

4.1.4.3 Kabarciklarin Ayristirilmasi

Elektroliz hiicresinde ohmik direng, tiim yiizeylerin kabarcik kapsamui ile orantilidir. H,
ve O, kabarcik orami artik¢a daha az elektrik iletkenligi olugsmaktadir, ayn1 zamanda
daha fazla ohmik kayip meydana gelmektedir [88]. Yiiksek akim yogunlugunda ve
diisiik basing uygulandig1 zaman daha biiyiik ¢apli gaz kabarciklar1 olusturabilmektedir,
kabarcik ¢ap1 akim yogunlugu ve basing degerine bagli olarak degismektedir [89].

415 Elektrot Malzemesi

Elektrolizorlerde elektrot i¢in kullanilan farklt malzemeler vardir. Her metal igin
aktivite, elektrik direnci, korozyona kars1 diren¢ ve kullanim 6mrii farklidir. Elektrot
olarak en iyi se¢enek platin ve altindir [89]. Platin ve altin, yiiksek fiyatlar1 yiiziinden

endiistriyel ve ticari kullanimlar i¢in pek tercih edilen malzemeler degillerdir.
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4.1.6 Uygulanan Gerilimin Dalga Geometrisi

Genel olarak elektroliz sistemlerinde elektroliti polarize etmek icin Sekil 4.1.a’da
gosterildigi gibi ya kararli bir voltaj dalgasi, ya da Sekil 4.1.b’deki gibi DC
uygulanmaktadir. Ohm kanununa gore, belli bir DC uygulandiginda diren¢ yoluyla
elektrik akimi saglanmaktadir. Elektroliz hiicresinde elektrolit yoluyla degisen bir voltaj

seviyesi uygulayarak, belirli akim yogunlugu elde edilebilmektedir.

e
Dalgalanma

W P T 1 Py e o . e
= | Seviyesi a
:‘-
)
O

Zaman

o
o b
=.
B
&

Zaman

Sekil 4.1 (a) Sabit DC dalga formu, (b) Diizgiin DC dalga formu

Sekil 4.2°de elektrolitin polarize edilmesi ve ayristirilmasi i¢in DV’nin uygulama

asamalar1 goriilmektedir.

A
Darbe .
o Dinlenme zamani .
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Sekil 4.2 DV dalga formu
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4.2 Darbe Uretimi

Darbe genislik modiilasyonu (DGM), analog bilesenleri dijital sinyallerle kontrol
edilmesini saglayacak bir yoldur. Sinyalin frekansinin belirlenen degerlerde

degistirilmesi ile dijital sinyaller analog sinyallere doniistiiriilebilir.

4.2.1 Maksimum Bolgeden Ayrilan Darbeler

Bu boliimiin ana hedefi darbe voltaji ile hiicreye maksimum verimle nasil giic
verilebileceginin tespit etmektir. Bu amagla maksimum voltaj ve akim artisi

Olciilmiistlir ve dV / dt ile dI / dt oranlar1 DV’ nin uygulanmasinda énemlidir.

4.3 AC Voltaj ile Elektroliz Uygulamasi

Elektrolizorde AC voltaj uygulandigi zaman, ayni elektrot hem katodik hemde anodik
gazlarin olusumunu gergeklestirir. Bu da bazi1 dezavantajlara yol agmaktadir. AC voltaj
kullanmanin dezavantajlar1 kisaca soyledir:
e Bu gaz karisimlar patlayict 6zellige sahiptir ve sikigmalari durumunda patlama
riskleri bulunmaktadir.
e Aym zamanda buradaki reaksiyon gecikmeleri gazlarin ayrigtirllmasini da
onlemektedir.
e Elektrolizin en 6nemli avantajlarindan biri olan saf hidrojenin {iretilmesi avantaji

da ortadan kaybolmaktadir.

4.4 Elektroliz Sistemlerinde Darbe Potansiyeli Thtiyaci

Hidrojen iretiminde ana hedef, hidrokarbonlardan ve fosil yakitlardan buhar
reformasyonu isleminin alternatifi olabilecek bir yontem gelistirmektir. Bu konuda
yapilan ekonomik analizler, hidrojen tiretiminde daha dengeli bir iiretimin saglanmasini
hedeflemektedir. Ornegin Lemus ve ark. diisiik hidrojen iiretimi igin diisiik enerji
girdisinin ucuz ve verimli elektrik, ucuz malzemeler, uzun 6miirlii malzemeler ya da
hammaddelerle saglanabilecegini ifade etmislerdir [4]. Hidrojen i{iretmek i¢in harcanan

enerji ve malzeme hacminin azaltilmasi1 6nemli faktorlerdir [90].
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Bu tez ¢aligsmasinda, yiiksek yogunluklu sulu elektroliz saglamak igin basit bir alkalin

elektrolizor tizerindeki DC darbe elektrik kaynaginin etkisi incelenmistir.

4.4.1 Sinyal Genislik Modiilasyonu ve Gorev Dongiisii

Sinyal isleme veya sinyal aktarma gibi daha ¢ok elektronik devrelerin yan1 sira Arduino
veya elektrik makineleri gibi 6zel uygulama alanlarinda da yer alan bir tekniktir. Bu
kontrolde tamamen anahtarlama ile saglanir. Anahtarlama ne kadar hizli yapilirsa, DGM
ile aktarilan sinyalin giicii o kadar da artar.

Gorev dongiisii kavrami PWM tekniginde sik¢a kullanilmakta ve yapilan islemin
periyodunu belirtmektedir. Bu dongii diisiik seviyelerde ise aktarilan gii¢ diisiik olurken,
yiiksek seviyelerde ise yiiksek giic aktarilmaktadir. Sekil 4.3 farkli gorev dongiisii

degerlerini gostermektedir.
%0 Gérev dongiisii
[ [ [ [ [ | %10 Gérev déngiisii
] [ ] [ ] [ ] [ ] | 225 Girev dongiisii
1 [ [ ] | L | | %S0 Gérev dongiisii
| L LI L L L

%75 Gorev dongiisii

" %100 Gorev dongiisii

Sekil 4.3 Sinyal genislik modiilasyonu ve gérev dongiisii elde ettigi ¢esitli sinyaller

4.4.2 Darbe Elektroliz Sistemleri

Elektroliz, anot ve katotta uygulanan DC yaklasik 1.6 V'yi, yani oda sicakliginda teorik
bozunma voltajinin toplami1 olan 1.23 V'yi ve tepkimeyi ihmal edilemeyecek bir oranda
saglamak icin gerekli olan bir elektrot asir1 gerilimini astiginda meydana gelmektedir.
Bir elektroliz hiicresine bir voltaj uygulanmasindan hemen sonra, 6rnegin bir darbenin
baslangicinda, elektrikli ¢ift katmanin (ECK) olusumu kismen genis yiizey alaninin ve
diisiik derinlikteki geometrik yapidan dolayr oldukca onemli bir degerdir. Genellikle
literatiirde yayinlanmis elektroliz arastirmalarinda kapasitans veya ECK'den ¢ok s6z
edilmemistir. Bu etkinin incelenmesi igin kararli sartlarda deneyler yapilarak veri

toplanmas1 gerekmektedir. Bu asamada, Kirchoffun mevcut yasas1 gegerlidir buna
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gore; kontrol devresi ve elektroliz hiicresini igeren tiim elektrik sistemi tek bir devre
gibi davranmaktadir. Hiicre, elektriksel diren¢ ve kapasitans kombinasyonu gibi
davranmaktadir [27, 28]. Bununla birlikte, voltajin sonlandirilmasinin ardindan,
depolanmis enerjiyi, iyon gogii sayesinde saglanan elektrolit iletkenligi araciligiyla
dagitir ve elektroliz devam eder. Bu durumda Kirchoff yasasi artik gegerli olmadigindan
harici devre baglantis1 kesilir. Bundan sonraki degisimler elektrokimyasal reaksiyonun
etkisiyle gergeklesmektedir. Darbe tekrarlama frekansi ve uygulanan voltaj diisiik
oldugunda, kararli elektroliz islemi darbe sonlanmadan gergeklesmis olur. Bu basitce

kesintili DC elektrolizin olusmasini saglar.

4.4.3 Darbe Icin Gelistirilen Deneysel Yontemler

DV ile elektroliz yapabilmek i¢in hizli yiikselme zamanina sahip, genislik ve genligi
kontrol edilebilir bir darbe sinyali gerekmektedir. Genel olarak kare sinyal gii¢ ¢ikigini
maksimize etmek i¢in gerekmektedir. Sekil 4.4’te gosterildigi gibi elektriksel darbe igin
genel ozellikler, yiikselme siiresi ve dilsme siiresi uzarsa, sonunda Sekil 4.5’deki gibi
licgen veya 'testere disi' dalga formu olusmaktadir. Sekil 4.4’de voltaj dalgasinin

frekansa bir fonksiyon olarak dalganin sekil degisimi goriilmektedir.

Yiikselis
| zamanl |

Tepe Volaji ~t-fssspsssssssssssssn Istenilen sekil

Yiikte
sekillendirilmis

\ 5 Zaman

1 1

Diisme
Zamani

Uygulanan darbe genisligi

FWHM-Tam genislik yar1 maksimum
Sekil 4.5 Elektriksel darbe i¢in genel 6zellikler
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50% duty 50% duty 50% duty

siniisoidal

Volts Kare Dalgas] Ucgen Dalgasi Dalgas1

V TN
V= — ’
i B B VAV

1 1 I 1 1T T 1
DC 1 10 100 1k 10k 100k 1M 10M 100M

Darbe tekrarlama frekansi (Hz)

Sekil 4.6 Voltaj dalgasinin frekansa bir fonksiyon olarak dalganin sekil degisimi

Sekil 4.6’da darbeli gii¢ kaynagmin yiike (yani, elektroliz hiicresi) bir transformator
vasitasiyla uygulanmasi, her iki elektrotun da esit sekilde kontrol edilmesini saglar.
Herhangi bir akim, hiicre dahil dis devre etrafinda dolagir. Buna dengeli bir darbe
uygulanmasi da denebilir. Ancak, transformatérden yalnizca AC gececegi i¢in kare
dalga isteniyorsa bu zorluk c¢ikarir. Kararli bir akim seviyesi saglandiginda,
transformator bobinlerinin 1sinmasi ile daha fazla enerji kaybolacaktir. Bu yontem,
voltaj dalgasinin sekilli siniis egrisine yaklastiginda, ultra hizli darbeler i¢in daha
uygundur.

Sekil 4.6’da “alt—taraf” ve “lst-taraf”, devredeki elektroliz hiicresine ve topraga gore
anahtarin konumunu belirtmektedir. Bir “list-taraf”” anahtar kullanarak, katot stirekli giic
kaynagi topraklarina baglanir. Anahtar agikken, devrenin herhangi bir boliimiine bagh
degildir. Anahtar agildiginda hiicrede kalan fazla yiik, devre vasitasiyla topraga akabilir.
Buna karsilik, bir “diisiik taraf” anahtar1 kullanildiginda, anot giic kaynagi pozitif
terminaline kalic1 olarak baglanir ve anahtar agikken tiim hiicre pozitif potansiyeldedir.

Elektrolit igindeki elektrokimyasal reaksiyonlar vasitasiyla dagilabilir [29].
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a) Izole edilmis anahtar Elektrolizor

Gii¢
e <—> Kaynag
Anahtar
77 Toprak transformator
p Ust taraf anahtar Elektrolizér

Giig Anahtar
be Kaynag

/J, Toprak

¢) Alt taraf anahtar Elektrolizor

Giig
oC C’ Kaynagi

Anahtar

2 Toprak

Sekil 4.7 Anahtarlama Yontemleri a) izole edilmis
anahtarlama, b) {ist taraf anahtarlama, c) alt taraf
anahtarlama



5. BOLUM

DENEYSEL KURULUM VE EKIPMAN SECIMI

5.1 Deneysel Metod

Bu tez calismasinda gergeklestirilen deneylerde anahtarlama yontemlerinden Sekil
4.6.c’de gosterilen yontem kullanilmistir. Deneysel su elektroliz hiicresi sematik olarak
Sekil 5.1°’de gosterilmistir. 200 ml kapasiteli bir potasyum hidroksit (KOH) sulu
¢ozeltisinden olusan polyamid banyo kullanilmistir. Platin elektrot ciftleri silindir
seklinde olup geometrik boyutlart D =1mm ve L =10mm’dir. Anot ve katot elektrotlar
aras1 mesafe 1 cm olarak alinmistir. Her deney i¢in elektrolit konsantrasyonu, agirlikca
%10 ve %15 KOH sulu ¢ozeltilerinden olugsmaktadir. Deneysel ortam sicakligi olarak
oda sicakligr alinmistir. Anot elektrotu icin gereken voltaj1 diizenlemek icin iki adet O-

30 V’a kadar ayarlanabilen 0-3 A kadar akim verebilen bir gii¢ kaynagi kullanilmistir.

osiloskop
\ | ExtTig
—
—
A B
Gli¢c Kaynagi | MOSFET - a
o [
KOH 5
Sont direnci

Sekil 5.1 Deneysel elektroliz hiicresi
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Sekil 5.2 MOSFET Siiriicii Devresi

Sekil 5.2°de MOSFET Siiriicii Devresi goriilmektedir. Katot elektrotunun ve sistemin
elektrik topragmin yoluna diisiik direngli bir metal oksit yar1 iletken alan etkili bir
transistor (MOSFET) yerlestirilmistir. MOSFET, ¢alisma frekansin1 0 Hz ile 1.3 MHz’a
kadar saglayabilmektedir. Bu devre elemani hiicreden gegen akimi iletebilen ve
kesebilen bir anahtar olarak gérev yapmaktadir. Ayn1 zamanda yapilan darbe voltajl
elektroliz islemlerinde "ACIK durum" esnasinda diisiik gerilim diisiimii ve "KAPALI
durum" esnasinda da diisiik akim sizintist 6zelligi bulunmaktadir. Bu yiizden Buz101
MOSFET ideal bir anahtarlama saglayabilmektedir.

Glig, MOSFET fonksiyon jeneratorii vasitasiyla kontrol edilmistir. Deneysel ¢alismada
kullanilan fonksiyon jeneratorii su dzelliklere sahiptir.
e Gorev dongiisii %10°den %100’e kadar ayarlanabilir. Bu tez ¢alismasinda gorev
dongiisii %10 , %50 ve %100 deger olarak alinmaistir.
e Kare-iiggen dalga formu olusturabilir. Tez calismasinda dalga formu kare sekli
olarak kullanilmstir.
e Cikis frekans araligi 0.1 Hz’ten 3 MHz’e kadar ayarlanabilmektedir. Tez
caligmasinda kullanilan optokuplér ve MOSFET teknik ozellikleri sebebi ile

maksimum 1.3 MHz uygulanmustir.

Genel olarak hiicre iizerine diisen gerilim ve gecen akim normal voltmetre ve
ampermetre ile dlglilebilmektedir. Ancak, bu 6lgii aletleri sadece DC ve AC (50-60Hz)
voltaji dogru olarak oOlgebilmekte sinyal altinda dogru Ol¢iim saglayamamaktadir.
Deneylerde yiiksek frekans kullanildigindan tiiketilen gii¢, voltaj ve akim degerleri

osiloskop vasitasiyla matamatiksel olarak Denk. 5.1°den hesaplanmustir.
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Pavg™Vims X Irms ®.1)

Vs €lde edilen ortalama voltaj degerine karelerinin ortalamasinin karekdkii veya
kisaca RMS degeri denir. Vs gorev dongiisii %50 olduginda Denk. 5.2°ye gore

hesaplanmustir.

_ VTepe gerilimi2
e (5.2)

V.ms g0rev dongiisii %10 oldugunda Denk. 5.3’e gore hesaplanmustir.

VTepe gerilimi2
Vims = 10 (5.3)

Hiicrenin frekansa olan tepkisini arastirmak i¢in, yapilan deneylerin ilk adimi, DC
modunda bir akim degeri ve zaman 6l¢iimii yaparak, 10 ml’lik hidrojen birikimi igin
gerekli zamani belirlemektir. Grafiksel hesaplamalar: yapabilmek i¢in de 1 ml hidrojen
tiretimi i¢in gereken enerji hesaplanmistir. Deneyin bir sonraki adimi ise ayni gerilim
degerinde farkli frekans ve farkli gorev dongiisii uygulanilarak voltaj ve akim
degerlerini I, osiloskop vasitasiyla 6lgmektir. Osiloskop sadece voltaji dogrudan
Olcebilmekte ancak akimi 6lgememektedir. Akimi 6lgmek icin MOSFET elemanindan

sonra bir sont direng baglayarak {istline diisen gerilim dl¢lilmiistiir.

Sont direnci tizerindeki potansiyel fark, sont direng ile iizerinden gecen akimin
carpimiyla orantilidir. Voltaj dalgasinin sekli ne olursa olsun akimla aynmi dalga sekli
osiloskopta goriilebilir [91]. Gorev dongiisii degeri %10 kullandiginda frekans
1kHz’den 220 kHz’e degistirilebilir. Aynm1 zamanda gorev dongilisii degeri %50

kullandiginda frekans degerinin 1.3 MHz’ e kadar arttirilmasi miimkiindjir.
5.2 Deneysel Calisma ve Sonuclar

Tez c¢alismasinda elektrolizin etkinligi incelenmis ve bu etkinligin artirilmasi igin

calismalar yapilmistir. Bu amagla, spesifik hiicre igin tiiketilen enerjinin azaltilmasi
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incelenmistir. Secilen alkali su ¢ozeltisi i¢in yapilan deneyler ve elde edilen sonuglar

asagida verilmistir:

Deney 1:
Yapilan ilk deneyde, 6V DC uygulanarak, agirlikca %10 KOH sulu ¢ozeltisinde 10

ml’lik Hj iiretilmis ve tiiketilen enerji miktar1 hesaplanmistir.

Deney 2:

Ikinci deneyde, 6V DC uygulanarak, agirlikca %10 KOH sulu ¢dzeltisinde 10 ml’lik Hy
iiretildi. Ik deneyden farkli olarak %10 gérev dongiisii ile frekans kontrollii DV
uygulandi, her frekans degeri i¢in 10 ml hidrojen toplandiktan sonra frekans degeri
arttirildi. Bu deneyde maksimum 220 kHz uygulanabilmistir ¢linkii bu degerden sonra

darbe seklinde formasyon olusmaya baslamstir.

Sekil 5.3’de agirlikca %10 KOH sulu ¢ozeltisi, 6 V DC ve %10 gorev dongiisii
uygulanarak birim hidrojen tiretmek igin gerekli enerji miktarii gostermektedir. DC
uygulandiginda birim hidrojen iiretmek icin 40.3 J enerji tiiketilirken ayni voltaj
degerinde darbe %10 gorev dongiisii ile uygulandiginda yaklasik 31 J enerji

tiikketilmistir.
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Sekil 5.3  Agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisine 6 V DC ve %10 gérev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktar

o
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Deney 3:

Yapilan tiglincii deneyde, 6V DC uygulanarak, agirlikca %10 KOH sulu ¢ozeltisinde 10
ml’lik Hy iiretilmistir. Ik deneyden farkli olarak bu deneyde %50 gérev dongiisii ile
frekans kontrollii DV uygulandi. Her frekans degeri i¢cin 10 ml hidrojen toplandi.
Ardindan frekans degeri arttirilarak her frekans degeri icin tekrar 10 ml hidrojen

toplanmustir.

Sekil 5.4’de agirlikga %10 KOH sulu ¢ozeltisinde, 6V DC ve DV ile %50 goérev
dongiisii uygulandiginda birim hidrojen iiretmek icin gerekli olan enerji miktar
goriilmektedir. DC uygulandiginda birim hidrojen tiretmek igin 40.3 J tiiketilirken ayni
voltaj degerinde darbe ile %50 gorev dongiisii uygulandiginda yaklagik 31 J
tilketilmistir. Yani %10 gorev dongiisii ile 220 kHz frekansta ve %50 gorev dongiisii ile

1100 kHz frekansta birim hidrojen tiretmek i¢in ayni miktar enerji tiikketilmektedir.
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Sekil 5.4 Agirlikga %10 KOH sulu ¢ozeltisine 6V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari



Deney 4:
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Yapilan dordiincii deneyde diger deneylerden farkli olarak 8V DC uygulanarak,

agirlikca %10 KOH sulu ¢ozeltisinde 10 ml’lik Hj iiretilmistir.

Deney 5:

Besinci deneyde, 8V DC uygulanarak 10 ml’lik H; tiretildi. Dordiincii deneyden farkli

olarak bu deneyde %10 gorev dongiisii ile frekans kontrollii DV uygulandi. Her frekans

degeri i¢in 10 ml hidrojen toplandiktan sonra frekans degeri arttirildi. Bu deneyde

maksimum 220 kHz uygulanabildi.

Sekil 5.5 besinci deneyde 8V DC ve DV kullanildiginda birim hidrojen tiretmek i¢in

gerekli enerji miktarlarin1 géstermektedir. DC uygulandiginda birim hidrojen iiretmek

icin 56.4 J enerji tiiketilirken, ayn1 voltaj degerinde darbe %10 gorev dongiisii ile

uygulandiginda bu deger yaklasik 38 J olarak hesaplandi.
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Sekil 5.5 Agirlikga %10 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve %10 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari



Deney 6:
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Yapilan altinc1 deneyde, 8V DC uygulandi. Bu deneyde %50 gorev dongiisii ile frekans

kontrollii DV uygulandi, her frekans degeri i¢gin 10 ml hidrojen toplandi ardindan

frekans degeri arttirildi. Bu deneyde maksimum 1100 kHz uygulanabildi.

Sekil 5.6’da 8Volt DC ve %50 gorev dongiisii ile darbe voltaj uygulanarak birim

hidrojen iiretmek igin gerekli olan enerji miktart verilmistir. DC uygulandiginda birim

hidrojen {iretmek igin 56.4 J enerji tiiketilirken, ayni voltaj degerisinde darbe

uygulandiginda yaklagik 41 J enerji tiiketildi. Yani %10 gorev dongiisii ile 300 kHz

frekansta ve %50 gorev dongiisii ile 1000 kHz frekansta birim hidrojen iretmek igin

ayni miktar enerji tiiketildigi goriildii.
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Sekil 5.6 Agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

Deney 7:

Yapilan yedinci deneyde, 10V DC uygulanarak, agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisinde

10 mI’lik Hj tiretilmistir ve tiiketilen enerji miktar1 hesaplanmaigtir.
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Deney 8:

Sekizinci deneyde, 10V DC uygulanarak, agirlikga %10 KOH sulu ¢ozeltisinde 10
ml’lik Hy tretilmistir. Yedinci deneyden farkli olarak bu deneyde %10 gorev dongiisii
uygulandi. Bu deneyde maksimum 400 kHz uygulanabildi.

Sekil 5.7°de agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisinde, 10V DC ve %10 gorev dongiisii ile
darbe voltaj uygulanarak birim hidrojen iiretmek igin gerekli olan enerji miktari
goriilmektedir. DC uygulandiginda birim hidrojen iiretmek i¢in 70 J enerji tiiketilirken,
ayni voltaj degerisinde darbe uygulandiginda 45 J enerji tiiketilmektedir.
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Sekil 5.7 Agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %10 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen tiretimi igin gerekli olan enerji miktar1

o

Deney 9:

Dokuzuncu deneyde %50 gorev dongiisii ile frekans kontrolli DV uygulandi. Her
frekans degeri i¢in 10 ml hidrojen toplanarak frekans degeri arttirildi. Bu deneyde
maksimum 950 kHz uygulanabildi.

Sekil 5.8’de dokuzuncu deneye ait birim hidrojen {iretimi i¢in enerji miktarlar

verilmigstir. Sekilden goriildiigii iizere DC uygulandiginda birim hidrojen iiretmek igin
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70 J’lik enerji tiiketiminin ayni voltaj degerinde %50 goérev dongiisii ile darbe
uygulandiginda yaklasik 52 J’e diistiigii goriilmiistiir. Yani gérev dongiisii %50 ile birim
hidrojen tiretmek i¢in daha fazla enerji tiiketilmektedir. Sonu¢ olarak voltaj arttik¢a

elektrolizor kayiplar daha fazla olmaktadir.
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Sekil 5.8 Agirlik¢a %10 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

o

Deney 10:
Yapilan onuncu deneyde, diger deneylerden farkli olarak agirlikga %15 KOH sulu
cozeltisi i¢in yapilmistir. Bu deney 6V DC ve %100 gorev dongiisii i¢in yapilmistir.

Deney 11:

Bu deneyde %10 gorev dongiisii uygulanmis, her frekans degeri i¢cin 10 ml hidrojen
toplanmig ve daha sonra frekans degeri arttirillmistir. Frekans maksimum 250 kHz
uygulanabilmistir.

Sekil 5.9’da agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisinde, 6V DC ve %10 gorev dongiisii ile

darbe voltaj i¢in deney yapilmistir. Birim hidrojen iretmek icin gerekli olan enerji
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miktarlar karsilagtirilmistir. DC uygulandiginda 41.8 J enerji tiiketimi olurken %10

gorev dongiisti ile darbe uygulandiginda yaklasik 33.3 J enerji tiiketildigi gorilmiistiir.
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Sekil 5.9 Agirlikga %15 KOH sulu ¢ozeltisine 6V DC ve %10 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

Deney 12:

Yapilan on ikinci deneyde %50 gorev dongiisii ile frekans kontrollii DV uygulanarak

frekans degeri arttirildi. Bu deneyde maksimum 1200 kHz uygulanabildi.

Sekil 5.10°da bu deney icin enerji tiiketim miktarlart DC i¢in 41.8 J olarak

hesaplanirken ayni voltaj degerisinde %50 gorev dongiisii ile darbe uygulandiginda

yaklasik 33.5 J olarak hesaplanmistir. Deney dl¢timleri sonucunda %10 gorev dongiisii

ile 200 kHz frekansta ve %50 gérev dongiisii ile 1100 kHz frekansta birim hidrojen

tiretmek i¢in ayn1 miktar enerji tiiketildigi goriilmiistiir.
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Sekil 5.10 Agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisine 6 V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen {iretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

Deney 13:
On {iglincli deneyde, 8V DC uygulanarak, agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisinde 10

ml’lik Hj tiretilmistir ve tiikketilen enerji miktar1 hesaplanmustir.

Deney 14:
Yapilan on dordiincii deneyde, on iigiincii deneyden farkli olarak bu deneyde %10 gorev

dongiisii ile frekans kontrollii DV uygulanmistir. Bu deneyde maksimum 300 kHz
uygulanabilmistir.

Sekil 5.11°de bu deney icin her iki Voltaj degerinin enerji tiiketim miktarlart
karsilagtirilmistir. DC ve DV uygulandiginda enerji degerleri sirastyla 55.4 J ve 40 J

olarak hesaplanmistir.
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Sekil 5.11 Agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve %10 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen {iretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

o

Deney 15:

Yapilan on besinci deneyde %50 gorev dongiisii uygulanmis ve maksimum frekans
degeri 1000 kHz’e kadar ¢ikarilabilmistir.

Bu deneyde DC i¢in 55.4 J enerji tiiketimi hesaplanirken darbe uygulandiginda yaklasik
43 J olarak hesaplanmigtir. Sekil 5.12°de bu verilerin karsilagtiritlmasi verilmistir. Birim
hidrojen tiretmek igin enerji titkketimi %50 gérev dongiisiinde %10 gorev dongiisiinden

daha fazladir ¢linkii voltaj arttik¢a kayiplar daha fazla olmaktadir.
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Sekil 5.12 Agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisine 8 V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen {iretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

o

Deney 16:

Bu deneyde, 10V DC uygulanarak, agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisinde 10 ml’lik H;

tiretilmis ve tiiketilen enerji miktar1 hesaplanmistir.

Deney 17:

Yapilan on yedinci deneyde, 10V DC uygulanarak, agirlikca %15 KOH sulu
cozeltisinde 10 ml’lik Hj iiretilmistir. On altinc1 deneyden farkli olarak bu deneyde %10
gorev dongiisii ile frekans kontrollii DV uygulandi, her frekans degeri igin 10 ml
hidrojen toplandi daha sonra frekans degeri arttirildi. Bu deneyde maksimum 500 kHz
uygulanabildi.

Sekil 5.13’den tiiketilen enerji miktarlarinin her iki voltaj degeri igin sirasiyla 56 J ve 45

J oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.13 Agirlikca %15 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %10 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

Deney 18:

On sekizinci deneyde %50 gorev dongiisii ile frekans kontrolli DV uyguland: ve
frekans maksimum 1000 kHz uygulanabildi.
Sekil 5.14°de her iki voltaj degeri i¢in enerji tiiketim miktarlar1 goriilmektedir. Sekilden

DC uygulandiginda enerji degerinin 55 J oldugu, darbe voltaj uygulandiginda ise 45.5 J
oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.14 Agirlik¢a %15 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %50 gorev dongiisii ile DV
uygulandiginda birim hidrojen {iretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

5.3 Sonuglar

Tablo 5.1’de deney sonuglari arasinda karsilastirma yapilmistir. Agirlikga %10 ve %15
KOH ¢ozeltisinde ayri ayrt %10, %50 ve %100 gorev dongiisii uygulandiginda, voltaj
arttikca polarizasyon kayiplari ve ohmik kayiplarinin arttigini bundan dolayr birim
hidrojen tiretmek i¢in tiiketilen enerji miktarinda da artis oldugu tespit edilmistir.

Gorev dongiisii arttikga iki darbe piki arasindaki mesafe azalmaktadir ve bu esnada
kimyasal  reaksiyonu tamamen  bitmediginden hiicre  kayiplarinda  artis

gbzlenebilmektedir.



Tablo 5.1 Deneyler sonuglarinin karsilastirilmasi
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Agirlikca %10

%100 gorev dongiisii

%350 gorev dongiisii

%10 gorev dongiisii

Voltaj | Frekans Birim hidrojen | Frekans Birim Frekans Birim hidrojen
[kHZ] iiretmek icin | [kHZz] hidrojen [kHZ] iiretmek  icin
tiiketilen enerji iiretmek icin tiiketilen enerji
miktar [J/ml] tiiketilen miktar1 [J/ml]
enerji miktari
[J/ml]
6V DC 40.3 1100 31 220 31
8Vv DC 56.4 1100 41 220 38
10V DC 70.8 950 52 400 45.5
Agirhikea %15
%100 gorev dongiisii %350 gorev dongiisii %10 gorev dongiisii
Voltaj | Frekans Birim hidrojen | Frekans Birim Frekans Birim hidrojen
[kHZ] iiretmek icin | [KHZz] hidrojen [kHZz] iiretmek icin
tiiketilen enerji iiretmek icin tiiketilen enerji
miktari [J/ml] tiiketilen miktari [J/ml]
enerji miktari
[3/ml]
6V DC 41.8 1100 335 250 33.3
8V DC 55.5 1000 43 200 40
10V DC 55 900 455 400 45

5.3.1 6V’luk hiicre gerilimi kosullarinda elde edilen sonuclar:

6V DC ve DV durumlarinda gérev dongiisii %10-%50 i¢in Sekil 5.15 ve 5.16’da deney

sonuglart kargilagtirilmigtir. Potasyum hidroksit ¢ozeltisinin konsantrasyonu arttik¢a

¢ozeltide iyon sayisi artar ve birim hidrojen tiretmek i¢in daha az enerji ihtiyaci gerekir.




42

45 r — BV DC-%10
I - — — - BYDC-%15
i — - — .- BV DV-%10
m —— — BVDV-%15

€39= _______________________

5 |

E |

§3eﬁ\

b N

T~

= | —

& ssf —_——
30t

277\ 1 1 1 1 ]
0 50 100 150 200 250

Frekans [kHz]

Sekil 5.15  Agirlikca %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 6V DC ve %10 gorev dongiisii
ile DV uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji

miktari
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Sekil 5.16 Agirlik¢a %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 6V DC ve %50 gorev dongiisii ile
DV uygulandiginda birim hidrojen tiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari
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5.3.2 8V’luk hiicre gerilimi kosullarinda elde edilen sonuglar:

Sekil 5.17 ve 5.18’de 8V DC ve DV durumunda gérev dongiisii %10-%50 oldugundaki
durumlar i¢in karsilastirma yapilmistir. Birim hidrojen iiretmek i¢in daha az enerji

ihtiyac1 gerekmektigi ve ayni zamanda 6V durumuna gore enerji tiikketiminin arttig

gorilmiistiir.

65 ————— 8VDC-%10
— — — — 8VDC-%15

i . BVDV-%10

60 |- — —— 8VDV-%I5
555: 77777777777777777777777
E L
E
T 50
=T
= L\

S AN
c N
5 a5 —

| \ - o

B T T — -

- T/ T T s — -
a0 S
357\ I 1 1 1 |

0 75 150 225 300 375

Frekans [kHz]

Sekil 5.17 Agirlik¢a %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve %10 gorev dongiisii ile
DV uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari
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Sekil 5.18 Agirlik¢a %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve %50 gorev dongiisii ile
DV uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji miktari

5.3.3 10V’luk hiicre gerilimi kosullarinda elde edilen sonuglar:

10V DC ve DV durumlarinda gorev dongiisii %10-%50 i¢in Sekil 5.19 ve 5.20°de
kargilastirma yapilmistir. Sonuglardan 6V ve 8V durumlari i¢in yapilan deney sonuglari

incelendiginde 10V uygulandiginda daha fazla enerji ihtiyact gerektigi gortilmiistiir.
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Sekil 5.19  Agirlik¢a %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %10 gorev dongiisii
ile DV uygulandiginda birim hidrojen iiretimi igin gerekli olan enerji

o

miktart
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Sekil 5.20  Agirlik¢a %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve %50 gorev dongiisii

ile DV uygulandiginda birim hidrojen iiretimi i¢in gerekli olan enerji
miktart.
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5.4 Frekansin Bir Fonksiyonu Olarak, Farkhh Voltaj Degerlerinde Birim

Zamanda Uretilen Hidrojen Miktarlar
Tez calismasi kapsaminda yapilan deneylerde farkli voltaj ve gorev donglisii degerleri i¢in

enerji tiiketiminin yani sira birim zamanda {iretilen hidrojen miktarlar1 da hesaplanmustir.

5.4.1 6V DC ve %10 ve %50 Gorev Dongiisii ile DV Uygulandiginda Birim
Zamanda Uretilen Hidrojen Miktar
Agirlikca %10 potasyum hidroksit ¢ozeltisinde DC uygulandiginda bir ml hidrojen

tiretimi icin 14 saniye gerekirken, %10 gorev dongiisii uygulandiginda 132 saniye, %50
gorev donglisli uygulandiginda ise 29 saniye gerekmektedir. Benzer sekilde agirlikca
%15 potasyum hidroksit ¢ozeltisinde DC uygulandiginda 1 ml hidrojen {iiretimi i¢in 10
saniye, %10 gorev dongisii uygulandiginda 105 saniye, %50 goérev dongiisii
uygulandiginda ise 25 saniye gerekmektedir. Sekil 5.21°de agirlik¢a %10-%15 KOH sulu
¢ozeltisine 6V DC ve a) %10 gorev dongiisii ile b) %50 gorev dongiisii ile DV uygulandiginda

birim zamanda iiretilen hidrojen miktarlar1 goriilmektedir.
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Sekil 5.22  Agirlikca %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 6V DC ve a) %10 gorev
dongiisii ile b) %50 gorev dongiisii ile DV uygulandiginda birim zamanda
iretilen hidrojen miktari

|
300
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542 8V DC ve %10-%50 Gorev Dongiisii ile DV Uygulandiginda Birim
Zamanda Uretilen Hidrojen Miktar

Agirlikca %10 potasyum hidroksit ¢ozeltisinde DC uygulandiginda bir ml hidrojen
tiretmek icin 9 saniye gerekirken, %10 gorev dongiisiinde DV uygulandiginda 56 saniye
ve %50 gorev dongiisii uygulandiginda 12.6 saniye gerekmektedir. Benzer sekilde
agirlikca %15 potasyum hidroksit ¢ozeltisi kullanildiginda ise bir ml hidrojen iiretmek
icin 7 saniye, %10 gorev dongiisinde DV uygulandiginda 49 saniye ve %50 gorev
dongiisii uygulandiginda 11 saniye gerekmektedir. Sekil 5.22°de birim zamanda tiretilen
hidrojen miktar1 i¢in gerekli siireler goriilmektedir. 8V uygulandiginda 6V’a gore birim

zamanda daha fazla hidrojen iiretilebilmekte ancak bunun igin daha fazla enerji

tiketilmektedir.
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Sekil 5.23 Agirlikga %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 8V DC ve a) %10 gorev dongiisii
ile b) %50 gorev dongiisii ile DV uygulandiginda birim zamanda tretilen
hidrojen miktar1

543 10V DC ve %10-%50 Gorev Dongiisii ile DV Uygulandiginda Birim
Zamanda Uretilen Hidrojen Miktar
Agirlikca %10 potasyum hidroksit ¢ozeltisine DC uygulandiginda bir ml hidrojen

tiretmek i¢in 6 saniye gerekirken, %10 gorev dongiisiinde DV uygulandiginda 32.5
saniye ve %50 gorev dongiisii ile uygulandiginda ise 8 saniye gibi bir zaman
gerekmektedir. Benzer sekilde, agirlikga %15 potasyum hidroksit ¢ozeltisine DC
uygulandiginda ise birim hidrojen iiretimi i¢in 5 saniye gerekirken, %10 gorev
dongiisiinde DV uygulandiginda 31 saniye ve %50 gorev dongiisii uygulandiginda 7
saniye gerekmektedir. Sekil 5.23’de 10V i¢in bu durumlarin karsilastiriimasi



48

yapilmistir. Voltaj artirildiginda birim zamanda iiretilen hidrojen miktar1 artmakta ancak

tiikketilen enerji miktar1 daha fazla olmaktadir.
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Sekil 5.24 Agirlikca %10-%15 KOH sulu ¢ozeltisine 10V DC ve a) %10 gorev
dongiisii ile b) %50 gorev dongiisii ile DV uygulandiginda birim zamanda

tiretilen hidrojen miktari



6. BOLUM

TARTISMA SONUC VE ONERILER

Sonug olarak, suyun elektrolizinin yiiksek frekansli darbe potansiyeli ile yapilmasi
hidrojen {iretimini kayda deger bir bi¢imde arttirmaktadir. Yapilan ¢aligmalarin
sonuglarindan da goriildiigii gibi 1ml hidrojen iiretmek igin gereken enerji 1300 kHz
gibi yiiksek frekansh ¢alisma sartlarinda daha azdir. Bunun sebebi yiiksek frekansta
daha diisiik kiitle transferi kayiplarinin olusumundan kaynaklanmaktadir. DV
uygulandigr zaman kimyasal reaksiyon yavaslamakta bu yiizden de birim zamanda
tiretilen hidrojen miktar1 azalmaktadir. Bu sebeple ayni elektrik enerjisi tiiketim
degerinde daha yavas bir hidrojen iretimi gozlemlenirken, hidrojenin iiretim miktari
daha fazla olmaktadir. Kullanilan darbe potansiyeli ile elde edilen periyodik voltaj,
hidrojen ve oksijen gazlarinin elektrot yiizeyinde daha az tutunarak ayrilabildigini

ortaya ¢ikarmstir.

Bu ¢alismada elde edilen yontemin suyun elektrolizi i¢in yapilan diger calismalara da
uygulanabilecegi goriilmiistiir. Tezin deneysel caligmalarinda kullanilan devre tasarimi
ve diger ekipmanlar kolaylikla diger elektroliz yontemlerine adapte edilebilmektedir.
Devre iizerindeki bazi temel elemanlarin degistirilmesi ile daha yiiksek ya da daha
diisiik giigle galisan deneysel sistemlerde de rahatlikla kullanilabilir. Agirlikga %10’ luk
KOH sulu c¢ozeltisinde 6V DV degerinde ve %50 gorev dongiisii ile calistirilan
elektroliz hiicresinden elde edilen 110 kHz ¢alisma frekansinda %25-30 civarinda enerji
tilketim diisiisii ve dolayisiyla performans artisi elde edilebilecegi goriilmiistiir. Bu
durum alkali elektroliz sistemi icerisinde bulunan polarizasyon kayiplarinin azaltilmasi
ile ilgilidir. DC galisma sartlarinda anot ve katot elektrotlar iizerine biriken gaz
kabarciklarmin olusturdugu kiitle transferi ya da diger bir ifade ile konsantrasyon

kayiplart hiicrenin performansini azaltirken, DV ile olusturulan bu anahtarlama
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yonteminde, elektrot yilizeyinde bir pompaj etkisi saglandigindan kabarciklardan
kaynakli bu kayiplarin azalarak performans artisinin saglandigi gézlenmistir. Tasarlanan
elektrik devresi ile kontrol edilen elektroliz hiicresi kullanilarak daha dusiik karbon
salinimli hidrojen eldesi saglanmis, yakit hiicrelerinin ihtiyaci olabilecek hidrojenin
daha temiz yollardan elde edilebilecegi ortaya cikarilmistir. Bu gibi calismalar,
malzeme teknolojisinin olduk¢a 6nemli oldugu elektrokimyasal sistemlerde, giic devresi
ve kontrol sistemlerinin tasarimlarinin da yiiksek performansli hidrojen iiretiminde

onemli oldugunu ortaya ¢ikarmistir.
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