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NIKEL-CINKO KAPLI YUMUSAK CELIK ELEKTROTLARDA ALKALIJ
ORTAMDA HIDROJEN GAZI ELDESI

Ramazan SOLMAZ, Gulfeza KARDAS, Birgil YAZICI, Mehmet ERBIL
C.U. Fen-Edebiyatl Fakitliesi Kimya Bslumil, 01330, Balcali-ADANA

OZET

Bu caligmada yumusak celik (YC), nikel kaplanmus yumusak celik (YC/Ni) ve nikel-ginko kaplanmig
yumusak gelik (YC/NiZn) elektrotlarda alkali ortamda hidrojen ¢ikist galigrinistur, Bu amagla elektroliz,
katodik polarizasyon ytntemi ve AC impedans tekniginden vararlandnugtir, Eleldrotlann etkinfiklerinin ve
kararliliklaninin elektroliz stiresince degisimi ayrica incelenmistir. Elde edilen sonuglar yumugak ¢eligin
ylizeyinin ince bir nikel filmi ile kaplanmasiun hidrojen eldesi i¢in elektrotun -etkinligini artircdhgine ve
dzellikle YC/NiZn elektrotunun oldukga aktif, diiglik agirt gerilimbi ve elekiroliz stiresinee kararks oldugunu
glstermistir,

Anahtar kelimeler: Hidrojen, eiektroliz, asin gerilim, nikel kaplama, A.C. impedans

ABSTRACT
In this study the hydrogen evolution have been studied on mild steel (MS), nickel coated mild steel (MS/NI)
and nickei-zinc coated mild stel (MS/NiZn) electrodes in alkaline solution. For this purpose efectrolysis,
cathodic polarization and AC impedance techniques are utilized. Results showed that, the coating o thin
nickel film on the mild steel enhanced the activity of electrode for the hydrogen production and especially
MS/NiZn electrede performed low discharge over potential, high aclivity and good stability with electrolysis time. -

Keyword: Hydrogen, electrolysis, over potential, nickel coating, A.C. impedance.

clektrot  ve calisma ortamu  arastiplmakiadir,
Yontemin - ckonomik’  uyguntugu  igin
kullanmlan elektrotlarin - diistik  asin gerilim
gbstermesi gerekmektedis [3.4]. Son yillarda
cahgmalar katalitik etkinligi yiiksek nikel
kapl elektrotlar tizerinde yogunlagnusur [5,6].

1. GIRIS

Bir toplumun refah dilzeyini  artiran,
ckonomik bilyiimeyi saglayan temel girdilerin
basinda ENERJI gelmektedir. Biitiin iilkeler
ve Ozellikle de gelismekte olan iilkeler, enerji
Gretimlerini  arttirmaya  ¢ahgmaktadirlar.
Gintimiizde diinya enerji kaynaklarmin bityiik
gogunlugu fosil yakitlardan saglanmaktadir.
Ancak fosil yakitlarm sl kaynaklar,
fiyatlarmn stirekli artmasi, insan ve ¢evreye

2. MATERYAL ve METOD.

Cahyma clektrotlart 8 mm gapmda silindirik
bir yumusak ¢elik cubuktan uzunlugu yaklasik

olumsuz etkileri gibi nedenlerie, cahsmalar 5 cm olacak sgekilde kesildikten sonra
alternauf enetji kaynaklari izerine letkenligi saglamak igin bir ucu bakir tel ile

yogunlagmigtir, Bunlarin igerisinde yakitin
tasinmast, ¢ok yonli kullandabilitligi, enerji
yogunlugu, ¢evieye ctkileri, efektif maliyet
gibi alternatif enerji  kaynaldarmin  genel
ozelliklerine tiimil ile uyan HIDROJEN 6n
plana c¢itkmaktadir [1-2]. Gelecegin enerji
kaynagt olarak gorilen hidrojen degistk
vontemlerle elde edilebilir. Ancak en uygun
yontem elektroliz ile hidrojen eldesidir. Fakat
bu yontem bugiin i¢in oldukca maliyetiidir.
Bu dezavantajin  giderihmest  igin  uygun

baglanmig ve sadece diger ucu agikia kalacak
sekilde polyester ile kaplanmustir. Bu sekilde
elde edilen elektrotun ¢ozelti ile temas eden
yliizey alani 0,50 cm” olmaktadir. Elektrotun
kimyasal bilesimi; C (% 0,21}, Si (% 0.30).
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).
Hazilanan elektrotun yiizeyr ince bir nikel
filmi (YC/Ni) ve nikel-¢inko filmi (Y(/NiZn)
ile  kaplammustur  (JO pm kabmhgmda).
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Kaplamadan &nce elektrotlarin yiizeyi 600
gritlik zimpara kagid ile parlatilnug ve sirasi
tle destile su, aseton ve tekrar destile sudan
gecirildikten sonra kaplama banyosuna
daldutlrstir. Kaplama banyolarmm bilegimi
agagida verilmistir.
a) Nikel kaplama banyosu; 30 % NiSO,,
1,0 % NiCly, 1,25 % H3BO; (pH: 5,6-6,2)
b) Nikel-Cinko kaplama banyosu; nikel
kaplama banyosu + 10 % ZnSOy,
Kaplamalar elektroliz sisteme sabit 40 mAcm™
akim, uygun slirelerde  uygulanarak oda
kosullarmda yapilnug ve 10 pm kalinlifinda
ince kaplamalar elde edilmistir. Nikel-¢inko
kaplannus elektrot (YC/NiZn) kaplandiktan
sonra %30’ luk NaOH c¢ozeltisi icerisinde 24
saat bekletilerek yiizeyindeki daha aktif metal
(Zn) c¢ozilmis ve boylece vyiizey alant
arttiralmustar.

Elektroliz sisteminde platin anot ve calisma
elektrotlart katot olarak kullanilmustir. Bir dogru
akim kaynagindan potansiyel 0,0 V’tan
itibaren 0,1 V arttillarak 3,0 V' kadar
uygulammus ve elde edilen akim-potansiyel
egrilerinden her bir elektrot ¢ifti i¢in deneysel
aynigma  gerilimleri  belirlenmistir.  Aym
sisteme sabit 3,0 V potansiyel 1 saat boyunca
uygulanmes cikan hidrojen gazi, igerisine
elektrolit cozeltisi doldurulmusg ve katot
izerine ters c¢evrilerek yerlestirilmis bir biiret
icerisinde toplanmugtir. Basing diizeltmesi
yapilarak saf hidrojen hacmi belirlenmistir.
Katodik polarizasyon egrileri . ve impedans
Olciimleri ti¢ elektrot teknigi kullanilarak CHI
604 Elektrokimyasal analiz cihazi ile
yapimugtir. Platin karsit ve Ag/Ag,Cl (doy.)
referans elektrot olarak kullamlmugtir. Katodik
polarizasyon egrileri -1,8 V ile korozyon
potansiyeli araliginda 0,005 Vs tarama iz
ile elde edilmistir. impedans olgiimleri 100
kHz ile 0,01<f<1 Hz frekans araliinda 0,005
V genlik uygulanarak yapilmustir.

Elektrotlarin kararhiligimin elektroliz stiresince

degigimini incelemek amaciyla sisteme sabit

3,0 V potansiyel-uygulanarak iizun sirel
elektroliz  yapilnug ve elektroliz  siiresi
boyunca degisik zaman araliklarinda katodik
polarizasyon egrileri ve hidrojen c¢ikisinn

geigeklestng : deéts;k asit  gerilimlerde
tmpedans olgumien yaplmstir.  Elektrotlarin
kordzyon dlrengleu ayrica incelenmistir.

3. DENEYLER ve SONUCLARI

3. 1 Elektroliz -

Iki elektrot teknigi 1lé katqt olarak kullanilan
YC, YC/Ni ve YC/NiZn elektrotiart igin elde

edilen akum- potans1yel egrileri Sekil Ide
verilmistir.
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Sekil 1. Iki elektrot teknigi ile elde edilen
akim potansiyel egrileri.

Sekil 1'den de goruldiigi gibi yaklagik 1,7
V’a kadar biitlin egriler birbirine benzemekte
ve sistemlerden hemen hemen hi¢ akum
gegmemektedir. Bu potansiyelden itibaren
{~1,7 V) katotta hidrojen ve anotta da oksijen
gazi cikist nedeni ile akim yogunluklarinda
hizli bir artig olmaktadir. Diger elektrotlarla
kiyaslandiginda gaz c¢ikist YC/NiZa elektrotta
daha erken (diigiik potansiyelde)
baglamaktadir. Elde edilen egrilerin dogrusal
kisumlart uzatdarak kesim noktalarindan her
bir calisma elektrotu-Pt ¢ifti icin deneysel
ayrigma gerilimieri ( £, ) belirlenmistir.

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

A: 40H — O+ 2H,0O + 4¢ (1)
Ea=1,23-0,0592pH (POx=1,0 atm)

Toplam tepkime;

K: 4H0+4e — 40H +2H, (2):

Ex=0-0,0592pH (PH,=1.0 atm) -
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ALO — O + 2H, 3)
E=123V

Suyun 25°C’de tersinir ayrigma gerilimi 1,23
V'tur. Teorik olarak katotta hidrojen ve anotta
oksijen gikiginin gerceklegebilmesi icin sisteme
1,23 V potansiyel uygulanmalidir. Fakat
sistemdeki aginn gerilimler nedeni ile (aktivasyon
asit gerilimi, difizyon agint gerilimi, ¢ozelti
agin gerilimi vb) 1,23V’tan daha yiiksek
potansiyel uygulanmast gerekmektedir. Sistemdeki
agirn gerilim (n) degerleri agagida verilen
formill ile hesaplanmig ve deneysel ayrigma
gerilimleri (Ey) ile birlikte Tablo 1'de verilmistir.

n=E,-123 (4)
Tablo 1. Deneysel ayngma gerilimi ve agir gerilim
degerieri.
Elektrot ¢ifti Eqa/V v
PL-YC 2,15 0,92
Pt-YC/Ni 2,11 0,88
Pt-YC/NiZn 1,92 0,69

Tablo U'den gorildugi gibi  YC/NiZn
elektrotunun  katot  olarak  kullamldig
durumda elektroliz sistemdeki asui gerilim en
az olmaktadir. YC/NiZn clektrotunun bu
etkinligi kaplanan nikelin yiiksek elektrokatalitik
szelligi ve ytzeydeki ginkonun ¢oziilmes:
sonucu elektrotun ylzey alaninm
arttiriimasimdan kaynaklanmaktadir [5,7,8].

Sisteme sabit 3,0 V potansiyel | saat boyunca
uygulanmig ve katotta agiga cikan hidrojen
gaz1 hacimleri olglilmiistiir (Selal 2).

Sekil 2'den gortldigu gibi yumugak celiin
yiizeyinin ince nikel filmi ile kaplanmasi ile
elektrotun etkinligi artmakta ve ¢ikan hidrojen
gazi hacmi artmaktadir. YC/NiZn-Pt elektrot
¢iftinin kullamildigs durumda en fazla hidrojen
gazi olugmaktadir.

Vi /mbLerm

YC YGNI

Y C/NIZn

Sekil 2. Sabit 3,0 V potansiyel vypgulanmast ile T sat
sonunda ¢aligma elektrotiarinda agiga gikan hidrojen
gazs hacimleri.

3.2. Katodik Polarizasyon Egrileri

YC, YC/Ni ve YC/NiZn elekurotlan i¢in clde
edilen katodik potarizasyon cgrileri Sekil 3'te
gosterilmektedir.  Sekil 3¢ bakildigimda
hidrojen gazi ¢tkiginin YCG/NiZn elektrotunda
diger elektrotlara gore daha diigiik potansiycide
gergeklegmistir. Sabit potansiyelde hidrojen gazs
olugumu ile orantli olan akim yogunluklar
kargilagtinidiginda en dusiik akimin ciplak
elektrotta (YC) en yliksek akumin YC/NiZn
clektrotunda olugtugu  gorilmektedir. Elde
edilen polarizasyon egrilerinde 200 mV agn
gerilimde sistemden gegen akim yogunluklar
Tablo 2’de verilmistir,

Ciplak  elektrotta 5,01 mAcm™ ik akim
gecerken YC/NiZn clektrotta 40,7 mAcm’
alum gecmektedir. Nikel ve nikel temelli
elektrotlann alkali ortamda hidrojen gazi eldesi
icin oldukga etkin olduklar bilinmektedir,
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Sekil 3. Galigma elektrotlars igin elde edilen katodik
nolarizasyon efirileri,
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Nikel, ¢inko ile birlikte ¢oktiiriilditkten sonra
ylizeyindeki ¢inkonun coziilmesi ile elde
edilen elektrot daha genis yiizey alanma
sahiptir. YC/NiZn elektrotunun daha aktif
olmas: ylizey alanini diger elektrotlara oranla
daha fazla olmast ile aciklanabilir.

Tablo 2. 200 mV agin gerilimde katodik polarizasyon

egrilerinden belirlenen akim yogunfuklan ve ayni agiri

gerilimde impedans dleiimlerinden belirlenen direng
deferleri.

Elektrot I/mAcm® R/Q
YC¢ 5,01 - 243
YC/Ni 5,44 8,3
YC/NiZn | 40,7 1,70

Polarizasyon egrilerinden elde edilen sonuclar
elektroliz yontemi ile elde edilen sonuglar ile
uyum gostermektedir.

3.3 AC Impedans Ol¢iimleri

Caligma  elektrotlart i¢in hidrojen cikismin
gerceklestigi  degisik asmt  gerilimlerde
Nyquist egrileri elde edilmis ve 200 mV agir
gerilimde elde edilen egriler Sekil 4’te verilmistir.

AC impedans teknigi ile elde edilen Nyquist
egrilerinde en ditsiik ve en yiiksek frekanslar
arasindaki uzaklik (elde edilen yari elipsin
¢ap1) sistemdeki yiik transfer direncini verir.
Egrilerden belirlenen direng degerleri Tablo
2’de  verilmigtir. Sekil 4 incelendiginde
yumusak ¢eligin ylizeyinin kaplanmas: ile yiik
transfer direncinin digtigi  gorilmektedir.
Ciplak elektrotta 200 mV’ta direng 24,3 Q
tken YC/NiZn elektrotta oldukca diigiik, 1,70
V  olmaktadir. Bu degerler YC/NiZn
elektrotunda hidrojen gazi olusumu icin cok
daha dusiik bir direngle karsilasildigini ve
YC/NiZn elektrotunun hidrojen gazi tretimi
icin  olduk¢a uygun, daha ekonomik
olabilecegini gostermektedir.

3.4. Elektrotlarin Kararhihg

Elekirotlarin etkinliginin elektroliz siiresince
nasil degistigini belirlemek amact ile 168 saat

boyunca elektroliz yapilmis ve degisik elektroliz
siirelerinde katodik polarizasyon egrileri ve
hidrojen ¢ikismmn gerceklestigi degisik asir
geritimlerde AC impedans 8lciimleri yapiimistir.
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Sekil 4. 200 mV asin ge_riiixi%de galisma eiektrotiar i¢in
elde edilen elde edilen Nyquist erileri.

YC ve YC/NiZn elektrotlan igin 24 ve 168
saat elektroliz sonunda elde edilen katodik
polarizasyon egrileri Sekil 5°te verilmigtir.
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Egriler incelendiginde YC/NiZn clektrotunda
hidrojen gikisinim daha diigtik potansiyellerde
basladifi goriilmektedir. Ayrica elektrotun
akim yogunlugu dolayisi ile hidrojen ¢ikig hizi
ciplak elektrota gore oldukga fazla olmaktadir.
Bu elektrotun etkinligi zamania hemen hemen
degismemistir. Hidrojen ¢tkisinin  gergeklestigi
degisik asin gerilimlerde elde edilen Nyquist
egrilerinden belirlenen direng degerleri Tablo
3’te verilmistir. Tablo 3’ten de goriildugi gibi
YC/NiZn elektrotunun yik transfer direnci
ciplak elektrota oranla ¢ok daha digtk
olmaktadir. Bu da bu elektrotun agin geriliminin
oldukga diigitk oldugunu gostermektedir. Bir
elektrotun elektroliz igin kullanilmas: igin
etkinliginin yaninda kullaniidify ortamdaki
korozyon dayammu da oldukca

o ettt ettt bt i
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2.0 4

-3.0 4

{maAmmld)

log I/
o

4.0

n) Y N
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-6.0 Y T v T 1 1 1 T
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b) YOz
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Sekil 5. Degisik elektroliz siireleri sonunda
katot olarak kullanilan galigma elektrotlarinim
katodik polarizasyon egrileri (o= 24 saal,
0=168 saal).

Tablo 3. Degisik elektroliz siireleri sonunda

hidrojen ¢rkigimin gergeklegtigi degisik asi

gerilimlerde Nyquist egrilerinden belirlenen
direng degerleri.

Blektrot ' R/Q
saat -
Moo/ Mao!  Mavo/
Y v vV
24 335 15,9 10,5
YC )
168 37,0 [8.8 1.9
] 24 51 16 10
YC/NiZn :
168 .57 18 10
100 e bt bbb e b bbbt et bbbt
90|
50 ]
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"¢/ ohm
Sekil 6. Calisma elektrolann 24 saat clektroliz

yapildiktan sonra agik devre potansiyelinde elde edilen
Nyquist egrilert,

snemlidir. Deneylerde ahgilan elektrotiann
korozyon dayamimlar: ayrica belirlenmigtir.
YC ve YC/NiZn elektrotlariun 24 saat
elektroliz  edildikten sonra agik  devre
potansiyelinde elde edilen Nyquist egrileri
Sekil 6’da  verilmigtir.  Efrilerden  de
gorildiig gibi yumusak geligin ylizeyinin
ince nikel-ginko filmi ile  kaplanmasi
YC/NiZn  elektrotunun  korozyon direncini
arttirmaktadir. Bu sonuglar yiizeydeki nikel-
¢inko filminin oldukga kararh oldugunu
gostermektedir.
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4. SONUCLAR

I. Yumusak celigin ylizeyinin ince bir nikel
filmi ile kaplanmas: elektrotun agu
gerilimini  diiglirmekte, ozellikle de
ylizeyindeki c¢inko metali ¢oziilmiis
YC/NiZn elektrotu oldukca diisiik asin
gerilim gdstermektedir.

2. YC/NiZn elektrotu katot olarak kullanidigs
durumda en fazla hidrojen gazm elde
edilmektedir.

3. Katodik polarizasyon ve AC impedans
dlgtimlerinden elde edilen sonuglara gore
ayni asm gerilimde en yiiksek akim ve en
dugtik yuk transfer direnci YC/NiZn
elektrotunda olugmaktadir. Bu sonuglara
gore YC/NiZn elektrotu hidrojen gazi
tretiminde kullanildigi zaman hidrojen
gazt olusumu  swwasinda  elektroliz
sisteminde daha diiglik diren¢ olusur ve
dolayist ile de sistemde olusan asit
gerilimler icin daha az elektrik enerjisi
harcanacaktir

4. Yumusak celik elektrotun yiizeyinin nikel-
¢inko ile kaplanmas: hidrojen gaz: eldesi
icin elektrodun etkinligini arttirmasinin
yanunda  elektrotun alkali ortamdaki
korozyon direncini de arttirmaktadir.
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