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ONSOZ

Bu calisma, Yildiz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii'ne bagli olarak Kimya
Miihendisligi Boliimii’nde yapmis oldugum yiiksek lisans tezimdir. Calismamda indirgen
madde olarak hidrazin kullanilarak degisik sicaklik ve pH degerlerinde hegzakloroplatinik
asitten platin partikiilleri elde edilmis, yapilan analizlerin sonuglar1 dogrultusunda da uygun
calisma sartlar1 belirlenmistir. Daha sonra belirlenen bu ¢alisma sartlarinda PtRu/C, Ptlr/C ve
PtRulr/C kompozit elektrotlart elde edilmistir. Calismamin ileriki zamanlarda kompozit
elektrot ¢alismalari i¢in bir kiyas niteligi tagimasini timit ederim.

Oncelikle, ¢alismalarimi  gergeklestirdigim bu ortami sagladiklar1 igin  Dekanimiz
Prof.Dr.Sabriye Piskin’e ve Boliim Baskanimiz Prof.Dr.Ulker Beker’e; ¢alismalarimda bana
verdikleri bilgi ve desteklerinin yani sira kurmus olduklar1 o giizel aileye beni de kabul
ettikleri i¢in degerli hocalarim Dog¢.Dr.Seyfettin Erturan’a, Yrd.Dog¢.Dr.Burcu Corbacioglu’na
ve Dr.Zehra Altin’a; lisans egitimim boyunca 151gim olup bana hep yol gosteren
Yrd.Dog¢.Dr.Nalan Akgiin’e; tezimi yazma asamasinda yardimlarini benden esirgemeyen
Ars.Gor.M.Bora Akin’a; beni bu kadar ¢ok sevdigi ve akademik kariyeri segmem konusunda
beni hep tesvik ettigi i¢in canim annem Esin’e; bende eksik olan her seye sahip olarak beni
tamamladig1 i¢in diger yarim, agabeyim Mengiitay’a; hayata onunla baglayip onsuz devam
etmek zorunda kaldigim, o6zlemi hi¢ dinmeyecek olan babam Alpaslan’a; bugiinlere
gelmemde emegi gecen herkese, hocalarima, dostlara, arkadaslara sonsuz sevgiler, saygilar,
tesekkiirler...

Bu tezi, babam Alpaslan Beyribey’e ithaf ediyorum...



OZET

Fosil yakitlar hala diinya enerji tiiketiminin %90’ karsilamaktadir. Toplam diinya enerji
tiketiminin %40°1mn1 karsilayarak zirvede olan petrolii, sirasiyla komiir ve dogalgaz takip
etmektedir. Fosil yakitlarin yanmasiyla olusan bilesikler havaya yayilarak; insanlarin,
bitkilerin, hayvanlarin ve tiim ekosistemin zarar gérmesine neden olur. Tiim bu nedenlerden
oOtlirti, hidrojen enerjisi ve yakit pilleri tlim diinyada giderek daha da 6nem kazanmaktadir.

Bu calismada, daha cok proton elektrolit membranli yakit pillerinin verimli bir hale
gelmesinde olduk¢a 6nemli olan PtRu/C, Ptlr/C ve PtRulr/C kompozit elektrotlarinin eldesi
tizerinde ¢alisilmistir. SEM, partikiil boyutu ve zeta potansiyeli analizleri ile optimum ¢aligsma
kosullart belirlenmistir. Daha sonra, PtRu/C, Ptlr/C ve PtRulr/C kompozit elektrotlart
impregnasyon metodu ile elde edilmistir. Elektrotlarin SEM goriintiileri alinip XRD analizleri
yapilmustir.

Anahtar kelimeler: Yakit pilleri, PEM yakat pilleri, platin katalizér, PtRu/C elektrot, Ptlr/C
elektrot
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ABSTRACT

Fossil fuels currently account for about 90 percent of world energy consumption. Petroleum
leads with a share of about 40 percent of total world energy consumption, followed by coal
and natural gas. In the process of burning fossil fuels compounds are emitted into the air
which can cause harm to humans, plants, animals, and whole ecosystems. Relating to all these
facts; hydrogen energy and fuel cells have a very high level of importance for the world.

In this work, we have more focused on PtRu/C, Ptlr/C and PtRulr/C composite electrodes
which are very important to make proton exchange membrane fuel cell more efficient. The
SEM, particle size and zeta potential analysis have been done for optimisation of working
conditions. Then, PtRu/C, Ptlr/C and PtRulr/C composite electrodes obtained by
impregnation method. SEM photograph of electrodes was taken and XRD analysis was done.

Keywords: Fuel cells, PEM fuel cells, platinium catalyst, PtRu/C electrode, Ptlr/C electrode.
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1. GIRIS

Bilim ve teknolojinin hizla gelistigi giinlimiizde, en 6nemli konularin basinda; gegen yiizyilda
oldugu gibi yine enerji gelmektedir. Enerji; sanayinin, iiretimin, gelismenin ve kalkinmanin
en temel girdisi olup, gerek diinyada gerekse iilkemizde niifus artisina, sanayilesmeye ve
teknolojik gelismelere paralel olarak tliketimi artmaktadir. Buna karsilik geleneksel enerji
kaynaklar1 olan fosil yakitlarin rezervleri ise gittikce azalmaktadir. Giiniimiizde diinya enerji
gereksiniminin % 80’1 fosil yakitlarca karsilanmaktadir. Diinyada bilinen petrol rezervlerinin
omrii 40 yil, dogal gazin 61 yil, komiiriin ise 227 yil olarak tahmin edilmektedir (YEKS,
2005).

Fosil yakitlardan kaynaklanan karbon emisyonlar1 kiiresel iklim degisimine neden olmaya
baslayinca, ¢evresel endiseler giderek 6nem kazanmaya baslamistir. Diinya fosil yakitlardan
vazge¢gmek durumundadir. Uluslararasi Enerji Ajansi (IEA) verilerine gore bugiinkii enerji
iretim ve tiiketim aligkanliklarinin aynen devam etmesi durumunda, 2020 yilinda diinya
enerji ihtiyacinin 1995 yilina gore %65 artacagi ve bu ihtiyacin %92’sinin fosil yakitlardan
karsilanacagi tahmin edilmektedir. Bu senaryoya gore ayni donemde atmosferdeki karbon
emisyonlart %70 artacaktir. Bu artig egiliminin siirmesi durumunda ise, 2100 yilina kadar
kiiresel ortalama sicakligin 1 ile 3,5°C arasinda yiikselmesi ve buna bagli olarak deniz
seviyesinin ylikselip, kiiclik adalar ile sahil sehirlerinin su altinda kalmas1 ve sira dis1 iklim
degisimlerinin olusmasi ile tarim ve insan yerlesiminin olumsuz etkilenmesi s6z konusu
olacaktir. Bu durumda asil iizerinde durulmasi gereken konu artan enerji talebini karsilamak

i¢cin hangi enerji kaynaklarinin kullanilmas1 gerektigidir [1;2].

Bir yandan fosil yakit rezervlerinin azalmasi, diger yandan artan c¢evre kirliligi ve doganin
tahribi; etkili kalkinma hamleleri i¢in ¢evre dostu olan enerji kaynaklarina yonelmeyi zorunlu
kilmaktadir. Su, giines, riizgar, jeotermal, biyokiitle gibi yenilenebilir ve niikleer enerji, yakit
hiicreleri, hidrojen enerjisi gibi, yakin zamanlarda giindeme gelmis olan yeni enerji kaynaklari

ise bunlarin basinda gelmektedir (YEKS, 2005; Altin, 2002; Vizyon 2023 Projesi, 2004).

Yeni ve yenilenebilir enerjilerin  katkilarina ragmen diinya hala fosil enerji caginda
bulunmaktadir. Tiirkiye jeotermal, riizgar ve giines enerjisi alanlarinda ciddi potansiyellere
sahiptir. Fakat, ne bu alanlara ne de biyogaz, biyokiitle, dalga ve hidrojen gibi enerji

kaynaklarina yeterli AR-GE ve yatirimlar yapilmamaktadir [2].

Sonu¢ olarak; bugiin yerli, yeni ve yenilenebilir enerji kaynaklarimizin kullanimi

ozendirilmeli ve yayginlastirilmalidir. Bu kaynaklarin kullanimi ile elektrik enerjisi iireten

1



sistemler i¢in malzeme, cihaz ve ekipmanlarin yerli iiretim kosullarinda olusturulmasi ve bu

alanda teknoloji iiretebilir bir seviyeye ulasmamiz gerekmektedir.

Bunun igin de;

Ulkemiz disa bagimli enerji politikalarindan vazgegmelidir.

Elektrik enerjisi iiretiminde ulusal ve kamusal kaynaklar ile yerli, yeni ve yenilenebilir

enerji kaynaklarina agirlik verilmelidir.

Yakit teknolojilerinde kilit bir 6nem tasiyacak olan bor potansiyelimizi katma degere

doniistiirecek politikalar iiretilmeli, mevcut ¢alismalar desteklenmelidir.

Gilines enerjisinden yararlanma konusunda yol gosterici ve tesvik edici politikalar
uygulanmali, 2010 yilindan itibaren maliyetlerinin diisecegi bildirilen fotovoltaik piller

konusunda AR-GE c¢aligmalar1 arttirilmalidir.
Biyodizel tiretimine ve kullanimina yonelik ¢aligmalara 6nem verilmelidir.

Hidrojen enerjisinin en onemli baglayict ve en uygun sentetik yakit oldugu gozetilerek
tilkemizin su kaynaklar1 bakimindan avantaji da degerlendirilip, hidrojen enerjisine gegis

hizlandirilmalidir.

Otomotiv sanayisinde gelecegin yakiti olan hidrojen yakitinin kullanilmasi ile ilgili olarak
AR-GE calismalarina baslanmali, hidrojen kullanacak igten yanmali motorlar ve yakit
pilleri gelistirilmeli, hidrojen depolama ve dagitim sistemleri iizerine AR-GE faaliyetleri

yogunlastirilmalidir (YEKS, 2005).



2. YAKIT PIiLLERIi

Yakit pilleri, sisteme disaridan saglanan yakitin ve elektrokimyasal reaksiyonun
gerceklesmesi igin gerekli olan oksitleyicinin kimyasal enerjisini, dogrudan elektrik ve 1s1
formunda kullanilabilir enerjiye ¢eviren gii¢ iiretim elemanlaridir. Temiz olmalari, ¢evreye
zarar vermemeleri ve yiiksek verimde enerji doniisiimii saglayabilmeleri sahip olduklari

teknolojinin en 6nemli avantajlarindandir [3;4;5].

2.1 Yakat Pilinin Tarihgesi

Ik yakit pili calismalar1 1839 yilinda Sir William Grove tarafindan H,-O, pili iizerinde
yapilmugtir. Silfilirik asit ¢ozeltisine daldirilmis iki platin elektrottan olugmus bir sistemde
yaptig1 ¢aligmalar sirasinda suyun elektrolizinin ters reaksiyonu sonucunda sabit akim ve
giclin dretildigini fark eden Grove, bodylece tesadiifen ¢ok biiyilk bir bulus
gergeklestirmistir [4;6]. Daha sonraki yillarda Grove, oOnceki ¢alismasinda kullandigi
sistemden elli tanesini birlestirerek olusturdugu bir sistemde daha fazla elektrik akimi
tiretmeyi basarmistir [7]. Sekil 2.1°de 1839 yilinda Sir William Grove tarafindan gelistirilen
ilk yakit pili gériilmektedir.

Sekil 2.1 1839 yilinda Sir William Grove tarafindan gelistirilen ilk yakat pili [7]

Yakit pili terimi ilk olarak 1889°da Ludwing Mond ve Charles Langer tarafindan Grove’un
caligmalar1 tekrarlanarak ortaya konmustur. Mond ve Longer oksijen kaynagi olarak havayi,
hidrojen kaynagi olarak da endiistriyel kdmiir gazini kullanarak 1.5 watt gii¢ lireten ve %50
calisma verimine sahip bir yakit pili gelistirmislerdir. 1894’de Wilhelm Oswalt komiir tiirevli

yakitlar ile calisan elektrokimyasal bir hiicre yapmistir. 1896’da William W. Jacques,



komiiriin elektrokimyasal enerjisinden dogrudan elektrik {iretmeyi amagclayarak eriyik

elektrolitli yakit pillerinin temelini atmistir.

1937°de Emil Baur, 1900 yilinda, iinlii bilim adam1 Nerst’in baglattig1 kat1 oksit elektrolit ile

calisan yakit pili projesinin basariya ulagsmasini saglamistir.

1932°de Francis T. Bacon ilk basarili yakit pilini gelistirmistir. Belki de yakit pilinin
giiniimiizdeki yere gelmesini saglayan en 6nemli ¢alisma Thomas Bacon’in alkali yakit pilleri
lizerinde yaptigidir. Bu calismanin 6nemini anlayan Pratt&Whitney sirketi bu projeye lisans
vererek NASA programlarinda kullanilmasini saglamistir. 1952’de Bacon ve arkadaslar1 5
kW’lik gii¢ iireten bir yakit pili yapmiglardir. Ayn1 yilin sonlarinda Harry Karl Thring 20
beygir giiclinde, yakit piliyle ¢alisan bir traktor dizayn etmistir. Bu bulus giiniimiizdeki

modern yakit piliyle ¢alisan makinelerin baslangici olmustur.

1950°de uzay calismalar1 yaris1 ile yakit pillerine ilgi artmistir. 1960’1 yillarda NASA yakat
pili teknolojisine olduk¢a ciddi yatirimlar yapmustir. Yakat pilleri hafif olmalar1 ve yan iirlin
olarak su iiretmelerinden dolay1 uzay uygulamalari i¢in diisiiniilmeye baslanmigtir. 1958°de
ise NASA H,-O, yakit pilini uzay araglarinda kullanmaya baslamistir. Uzay c¢alismalarinda
yakit pillerinin kullanilmasi; yliksek verim, diisiik giiriiltii ve titreme, yiiksek enerji yogunlugu
gibi avantajlar saglamaktadir. Ilk olarak ise Gemini uzay aracinda General Elektrik tarafindan

tiretilen polimer elektrolit membranli yakat pili kullanilmistir [4;6;7].

1970’11 yillarda General Motor “Elektrovan” adli yakit piliyle calisan bir ara¢ gelistirmistir.
1970’1 yillarda devlet destekli yakit pili arastirmalar1 baslamis ve bu amagla Los Alamos

Ulusal Labaratuvar1 ve Brookhaven Ulusal Labaratuvarlari kurulmustur [4;6].

1980°de petrol krizleri sonrasi hidrojen ve hidrojenli yakit pilleri 6nem kazanmistir [4].
Giliniimiizde ise artan c¢evre kirliligi, sera etkisi ve fosil kaynakli enerji rezervlerinin azalmasi
nedenleriyle hidrojen enerjisine ve dolayisiyla yakit pillerine olan ilgi ve bu konu {izerine

yapilan ¢aligmalar her gecen gilin artmaktadir.

2.2 Yakat Pilinin Calisma Prensibi

Yakat pili elektrik iiretmek i¢in hidrojeni (ya da hidrojence zengin yakiti) ve oksijeni kullanan
bir cihazdir. Yakit gazlarindaki kimyasal enerji; diisiik enerjili, minimum hareketli pargalar
iceren ve hava kirliligine neden olmayan elektrokimyasal bir proseste elektrik enerjisine

doniistiiriiliir [4;7;8].



Yakit pili denilince akiimiilatér veya pil akla gelmektedir. Her ikisi de kimyasal enerjiyi
dogrudan elektrige ¢evirir. Aralarindaki en 6nemli fark ise; akiimiilatorde, kimyasal enerji
kullanimdan 6nce depolanmis durumdadir, yakit pilinde ise dis kaynaklardan enerji saglandigi
sirece elektrik tiretilebilir.Yakit pilinin temel ¢alisma prensibi su-hidroliz reaksiyonunun ters

cevrilmesinden ibarettir (Biyikoglu, 2003; Oral ve Celik, 2005).

Yakat pili; yakit isleme {initesi, gii¢ liretim sistemi, gii¢ doniistiiriicii ve kontrol sistemi olmak

tizere dort ana boliimden olusmaktadir [4].

2.2.1 Yakat Isleme Unitesi

Yakit beslemesinin oldugu, dolayli beslemede ise 6n islemin gergeklestirildigi {initedir [4].

Sekil 2.2°de yakat pili sistemi detayli olarak gosterilmektedir.
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Sekil 2.2 Yakit pili sistemi (Oral ve Celik, 2005)

Sekil 2.2°de goriildiigii gibi yakit, modiile beslenmeden 6nce reformer da denilen yakit isleme
tinitesinde bir takim oOn islemlerden gecer. Hidrojenin yakit pili modiiliine saf halde

beslenmesi durumunda ise bu 6n islemlere gerek kalmadan direk besleme yapilir.

2.2.2 Gii¢ Uretim Sistemi

Bir yakit pili, anot (negatif, hidrojen elektrot), katot (pozitif, oksijen elektrot) ve elektrolit
cozeltisinden olusur. Anottaki hidrojenin katalitik oksidasyonu ve katotdaki oksijenin

indirgenmesi elektrotlar arasinda potansiyel farki yaratir. Eger elektrotlar arasinda yalitim
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saglayan elektrolit, iyonik kiitle ve sarj aktarimina izin verirse, bu potansiyel farki dis bir
devrede kullanilabilir. Eger kullanilirsa, iiriin olarak su elde edilir ve bu reaksiyonun kimyasal
enerjisi, kutuplasma ve direng kayiplar1 dolayisiyla, elektrik ve 1s1 olarak serbest birakilir. Bu
islem “Carnot” ilkesine ve getirdigi sinirlamalara tabi degildir. Yakit pilinin genel verimi;
Gibbs serbest enerjisinin yakit 1s1l degerine orani seklindedir (Biyikoglu, 2003; Oral ve Celik,
2005). Sekil 2.3’te polimer elektrolit membranli (PEM) bir yakit pili ve c¢alismasi

gosterilmektedir.
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Sekil 2.3 PEM yakat hiicresi [4]

Yakit pilleri yanma motorlarina gére daha fazla enerji dontlisiimii saglarlar ve kullanilan
hidrojen, saf olarak kullanilabilecegi gibi dogal gaz, metanol, etanol gibi daha bir ¢ok
kaynaktan elde edilebilir. Tiim yakit pillerinde su, pil calisma sicakligina gére sivi veya buhar
seklinde {iriin olarak agiga ¢ikar. Eger yakit olarak saf hidrojen, oksitleyici olarak da saf
oksijen kullanilirsa, yakit pillerinden sadece 1s1 ve su ¢ikar ki bu da hava kirliligi ve sera
gazlar1 olusumu sorunlarini ortadan kaldirir. Oksitleyici olarak hava kullanilmasi durumunda
su ve azot, bilesiminde karbon bulunan yakit kullanilmasi durumunda ise karbondioksit
olusur. Su, pili terk eder ve bdylece pil kendini sogutmus olur. Ancak ¢ok yiiksek sicaklikta

calisan pillerde sogutma ekipmani kullanilmas1 gerekir [4;8].

2.2.3 Gii¢ Doniistiiriicii

Hiicrede iiretilen dogru akima ticari kullanim i¢in alternatif akima ¢eviren {initedir.

2.2.4 Kontrol Sistemi

Kontrol sistemi {initesinde sistemin tiim isleyisi denetlenir ve kontrol edilir.
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2.3 Yakat Pillerinin Avantajlar1 ve Dezavantajlan

Yakat pillerinin diger gii¢ iiretim sistemlerine gore bir ¢ok avantajinin olmasinin yani sira bazi
dezavantajlar1 da  vardir. Yakit pillerinin  glinlik hayatimizda  kullaniminin
yayginlastirilabilmesi i¢in, avantajlarin daha cok gelistirilmesi, dezavantajlarinin ise

miimkiin oldugu kadar azaltilmas1 gerekmektedir [3;4].

Yakait pillerinin diger enerji sistemlerine gére avantajlar1 asagida siralanmistir (Cook, 2002;

Energy Center of Wisconsin, 2000):

e Yakat pilleri verimlidir. Proseste yanma reaksiyonu olmadan, hidrojen ve oksijeni direk
elektrik, su ve 1stya doniistiiriirler. %80 ile %50 arasinda degisen bir verim saglarlar ki bu

verim i¢ten yanmali motorlarda elde edilen verimin yaklasik iki katidir.

e Yakut pilleri temizdir. Eger yakit olarak hidrojen kullanilirsa, {iriin olarak sadece saf su ve
1s1 olusur, cevre kirletici madde yaymimi olmaz. Igten yanmali motorlara karsit olarak,
yakit pilleri asit yagmurlarina neden olan siilfiir dioksit emisyonlarina ya da duman

olusturan azot oksit emisyonlarina neden olmaz.

e Yakat pilleri sessizdir. Yakit pili sistemi pompa ya da fan icerebilir. Buna ragmen yakit
pilinin kendisi hareketli bir parca igermez. Bunun sonucu olarak, elektriksel gii¢ nispeten

sessiz uretilir.

e Yakit pilleri modiilerdir. Gerekli goriilen her yerde kullanilabilir ve her yere
yerlestirilebilir. Istenen gii¢ talebini karsilamak igin gesitli biiyiikliikte yakit pili yigimlari
olusturulabilir. Oncelerde sdylendigi gibi, yakit pili sistemleri bir ka¢ watt’tan
megawatt’lara kadar genis bir aralikta gii¢ saglayabilirler.

e Yakat pilleri ¢evre acisindan giivenlidir. Tehlikeli atik {iriin iiretmezler.

e Yakit pillerinde saf hidrojenin yani sira dogal gaz, metanol veya komiir gazlar1 gibi ¢ok

cesitli yakitlar kullanilabilir.
e Yakat pili sistemlerinde yan iiriin olarak olusan atik 1s1 geri kazanilabilir.
e Yakut pilleri dayanikli ve giivenli sistemlerdir.

Yakit pillerinin bunca olumlu yanlarina ragmen, giliniimiizde hidrojen ekonomisini
gelistirmede ve yakit pillerinin basarisini saglamada heniiz ¢6ziimlenmemis bir ¢ok belirsizlik

vardir.



Bunlar asagida siralanmistir (Cook, 2002):

Yakit pillerinin basariya ulasmasi icin kitle talebini ele gecirmesi gerekir. Bu da yakit
pillerinin fiyatina, giivenilirligine, uzun Omiirli olup olmamasina ve yakitin
faydalanabilirligi ile fiyatina baghdir. Dizel motor jeneratorleri ve piller gibi alternatiflerle
karsilagtirildiginda, yakit pilleri daha pahali sistemlerdir. Rekabet icin, yakat pillerinde seri

iiretime gegilmeli ve yakit pilleri i¢in daha az pahali materyaller gelistirilmelidir.

Hidrojen ya da metanol yakitlarinin ilk olarak kitle talebini ele gecirmesi igin bir alt yap1
gelistirilmelidir. Yakit depolama ve tasima teknolojileri daha da gelistirilip giivenli ve

ekonomik hale getirilmelidir.

Giliniimiizde yakit pilleri ve hidrojen teknolojisine yapilan yatirnmin biiyiik bir kismi
otomobil iireticilerine aittir. Ancak, yakit pillerinin otomobiller i¢in uygun olmadigi
kanitlanirsa, yakit pilleri ve hidrojen teknolojisi i¢in yeni yatirim kaynaklart bulmak

gerekecektir.

Giliniimiizde, platin yakit pilleri i¢in anahtar bilesendir. Platin dogal bir kaynaktir ve diinya
platin piyasasindaki en genis stoklara Giiney Afrika, Rusya ve Kanada sahiptir. Platindeki
kitliklar 6nceden tahmin edilemeyecegi gibi hiikiimet politikalarindaki degisimler de

talebi etkileyecektir.

Yakat pili kullanimi, ¢ok fazla bilgi ve ileri teknoloji gerektiren bir sistemdir. Yakit pili
uygulamalarinin tam verimle gerg¢eklesmesi i¢in uzun zamana ve c¢ok paraya ihtiyag

vardir.

2.4 Yakat Pillerinin Uygulama Alanlar

Asagida siralandigi gibi yakat pillerinin uygulama alanlar1 genel olarak yedi ana baglik altinda

incelenebilir [4].

Uzay calismas1 uygulamalari

Askeri uygulamalar

Evsel uygulamalar

Sabit gii¢ tiretim sistemi/Yiiksek gii¢ tiretim sistemi uygulamalari
Tasinabilir gii¢c kaynagi uygulamalar1

Atik/Atik Su Uygulamalari



e Tasit uygulamalari

2.4.1 Uzay Cahismasi1 Uygulamalar

Yakit pillerinin ilk uygulanma alani, uzay g¢alismalaridir. ABD’de NASA’nin ¢alismalari
kapsaminda Apollo, Gemini, ve Space Shuttle uzay gemilerinde H2-O: yakit pili birbirine
bagli 3 iinite olarak kullanilmistir. Bu {i¢c gemide de 2 iinite ihtiyaci karsilamak igin
yapilirken, 3. iinite acil ve 6zel gorev i¢in hazirda tutulmustur. Gemini gemisinde ise, farkli
olarak PEM tipi yakit pili kullanilmistir. Bugiin uzay mekigi elektrigi 12 kW’lik yakit pilleri

ile tiretilmektedir [4].

2.4.2 Askeri Uygulamalar

Stratejik bir 6nemi olan enerji kaynaklari, lilkelerin politikalarinda 6nemli bir yer tutmaktadir.
Kolay kullanimi, yakit ¢esitliligi ve verimliliginden dolay1 gerek askeri araglarda, gerek 1s1 ve
elektrik ihtiyact durumunda askeri alanda kullanilabilecek en iyi segeneklerden biri yakit

pilleridir [4].

2.4.3 Evsel Uygulamalar

Sessiz c¢alisan yakit pilleri, ev ve apartmanlarda 1sitma saglamak ve elektrik ihtiyacim
karsilamak i¢in kullanilabilecek iyi bir alternatiftir. Bu tip yakat pillerinde, yakit olarak propan
ve dogal gaz kullanilarak elektrik {iretilmekte ve olusan 1s1 geri kazanilarak 1sitma

sistemlerinde kullanilmaktadir. 3-5 kW’lik yakat pilleri evsel tiikketim i¢in uygundur [4].

2.4.4 Sabit Gii¢ Uretim Sistemi/Yiiksek Gii¢c Uretim Sistemi Uygulamalari

Diinyada su anda ylizlerce sabit giic kaynagi olarak kurulmus yakit pili istasyonlar
bulunmaktadir. Bu enerji iiretecgleri; hastanelerde, otellerde, is yerlerinde, okullarda, gii¢
istasyonlarinda, havaalanlarinda gerek elektrik gerek 1sitma sistemlerinde kullanilmaktadir.
Bu sistemleri kullanan sirketlerin enerji harcamalarinda %20-40 arasinda bir diisiis

goriilmektedir.

Yakit pili kullanan gii¢ liretim sistemleri az yer kaplamaktadir. 2 MW’lik bir santral 20
m”’den az bir alanda kurulabilmektedir. Minibiis biyiikliigiindeki bir santral ile 20 kW giic
tiretilebilmektedir. Bu santrallerin 6nemli uygulamalarina 6rnek olarak Amerikan ONSI
firmasinin Kaliforniya’daki 2 MW’lik, UTC Fuel Cell firmasinin Alaska’daki 200 kW’lik,
Westinghouse-Kanada’nin Hollanda’daki 100 kW’lik sistemleri verilebilir [4].



2.4.5 Tasmabilir Gii¢ Kaynag Uygulamalar

Telekomiinikasyon alaninda, bilgisayar diinyasinda, goriintli teknolojisinde, alarm
sistemlerinde yakit pillerinin taginabilir giic kaynag: olarak kullanimi s6z konusudur. Bu tip
uygulamalar iizerinde ¢alismalar siirmektedir. Minyatiir yakit pilleri pazara ¢iktig1 zaman, cep
telefonu sahipleri cep telefonlarini bir ay sarj etmeden kullanabileceklerdir. Bu tip yakit pilleri

metanol ile ¢alisabilen, ¢ok kiigiik boyutta iiretilen pillerdir [4].

2.4.6 Atik/Atik Su Uygulamalan

Atik su ve atiklarin islenmesi sirasinda yanma reaksiyonlar1 sonucunda olusan emisyonlari

azaltmak ve olusan metan gazindan gii¢ elde etmek i¢in yakit pilleri kullanilmaktadir [4].

2.4.7 Tasit Uygulamalar

Elektrikli tasitlar 2000°li yillarin yeni-temiz alternatif uygulamalar1 arasinda 6n sirada yer

almaktadir. Elektrikli tasitlar:

Enerjiyi dogrudan hattan alanlar (tren, troleybiis, tramvay, metro gibi)

Enerjiyi depolanmis bir sistemden kullananlar (akiilii tasitlar, ultra kapasitorlii tagitlar)

e Tasmabilir bir sistemden aninda enerji iiretenler (yakit pilli tasitlar, giines pilli-fotovoltaik

pilli tasitlar)

e Hibrit elektrikli tasitlar (benzin-yakit pili, motorin-yakit pili tasitlar1) olarak

siniflandirilabilir.

Bu uygulamalar icinde yakit pilli elektrikli tasitlar pek ¢ok avantaj ile ondedir ve gelecegin
otomotiv teknolojisi i¢inde hidrojen kullanan yakit pilli elektrikli tagitlar cok 6nemli bir yer

kaplayacaktir.

Yakit pilleri otobiis, kamyon, otomobil ve her tiirlii tasit i¢in gerekli enerjiyi saglayabilecek
kapasiteye sahiptir. Yakit pilli araglar, benzin ve motorin ile ¢alisan araglara goére hem daha
temiz hem de enerji bakimindan daha verimlidirler. Giinlimiizde tasit emisyonlarinin g¢evre
kirliligi tizerindeki etkileri diisiiniildiigiinde; yakat pili ile ¢alisan araglar ¢cevre dostu ve karli
bir se¢cimdir. Elektrikli araglarin verimi, igten yanmali motorlara gore daha yiiksektir.
Kullanilan yakitin enerji icerigine bagli olarak yakit pili ile ¢alisan araclarda gii¢ tiretimi %40-

70 arasindadir. Hareketli parcast olmayan yakit pilleri kullaniminda tasitin giiriiltii kirliligi de
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goriiliir diizeyde azalmaktadir. Yakit olarak hidrojen kullanildiginda araclarda emisyon olarak

sadece su olusmasi da gevre agisindan son derece dnemlidir[4].

2.5 Yakat Pili Cesitleri

Yakat pilleri, yakit ve oksitleyicinin bilesimine, yakitin dolayli veya dogrudan beslenmesine,
kullanilan elektrot ile elektrolitin cinsine ve operasyon sicakligina bagli olarak c¢esitli

kombinasyonlarda olusturulabilir. Esas olarak ise kullanilan elektrolite gore siniflandirilirlar.
Uzerinde ¢alisilan belli baslh yakat pili tipleri sunlardir [4;7]:

o Alkali Yakit Pili (AFC)

e Polimer Elektrolit Membranli Yakit Pili (PEMFC)

e Direk Metanol Kullanilan Yakit Pili (DMFC)

e Fosforik Asit Yakat Pili (PAFC)

e Erimis Karbonat Yakit Pili (MCFC)

Kat1 Oksit Yakit Pili (SOFC)

Kullanilan elektrolite gore smiflandirilmis olan yakit pilleri ve c¢alisma sicakliklar

Sekil 2.4’°te gosterilmektedir.

(W)

i 4
Alleali Valat Pili AFC E:G:,_gH =0, 100
Eslimer Bkl F.EM FC _., H~_.:;§_§;ﬂ 80 °C
Dixch Mefanel Blire ng”:ﬁf H--h: o 120 °C
Fostorik Asit ValatPili PAFC  h, ~» "o, Yo 200°C
Cr atheng) MCFC o o I8 coi (S0 6s0°C
Kan Oksit Valat Pili  [iggpe Ho =+ 4

— TR
. HIO"—*‘_ g

Yakit _E \

Anot Elektrolit Katot

Sekil 2.4 Yakat pili tiirleri [7]
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2.5.1 Alkali Yakat Pili (AFC)

Alkali yakit pilinde, konsantre potasyum hidroksit (KOH) ¢ozeltisi hem sogutucu hem de
elektrolit olarak kullanilir. Bu ¢6zelti hidroksit iyonlarini katottan anoda iletir ve polimer
elektrolit membranli yakit pilleri gibi 80-100°C civarinda diisiik sicakliklarda caligir
(Biyikoglu, 2003).

Bazi ozelliklerinden dolay: alkali yakit pilleri, PEM yakit pillerine alternatiftir. Oksijen
indirgeme kinetigi, asit elektrolitlerdekine gore daha hizlidir. Voltaj, elektrolit igerisinde
biriken hidroksit iyonlarinin konsantrasyonuna bagli olarak degisir. Platin ve gilimiis
katalizorler hidroksit iyonlarinin hizla ayrigsmasina neden olur ve katottaki potansiyel artarak
neredeyse teorik elektrokimyasal degere ulagir. Alkali yakit pillerinde alkali ortam asit ortama
gore daha az korozif oldugundan dolayi; giimiis, katalizor olarak kullanilabilir. Ucuz bir
katalizor ve sivi bir elektrolit, alkali yakit pillerinin PEM yakat pillerine gore avantajini ortaya
koymaktadir. PEM yakit pillerinde dnemli bir sorun olan giris gazlarinin nemlendirilmesi ise

alkali yakat pilleri i¢cin gerekmemektedir (Hacker vd., 2005).

Alkali yakit pillerinin sakincalarindan biri karbondioksite hassas olmalaridir. Yakit ve
oksitlenme ortami1 genellikle, alkali cozeltisiyle reaksiyona girerek karbonatlar1 {ireten
karbondioksit igerir. Karbonat ise hiicre igerisindeki kimyasal reaksiyonlara engel olur. Bu
yizden alkali yakit pillerinin en biiylik dezavantaji ¢ok saf hidrojen gerektirmesidir.
Kullanilan katalizorlerin ve saf hidrojenin pahali olmasi ile hidrojenin sivilastirilmasi ve
sikistirllmast i¢in ekstra enerji tiiketimi gerekmesi bu tiir yakit pillerinin maliyetini

yiikseltmektedir [4;7].

2.5.2 Polimer Elektrolit Membranh Yakit Pili (PEM)

1950’li yillarda General Electric tarafindan bulunan PEM teknolojisi, o yillarda ilk defa
NASA tarafindan Gemini uzay aracinda gii¢ iinitesi olarak kullanilmistir. Glintimiizde PEM
yakit pilleri otomotiv sektoriinde icten yanmali motorlara alternatif olarak gelistirilmekte ve

kullanilmaktadir [4].

PEM yakat pilleri 80°C sicaklikta calistiklarindan ve bu sicaklik gerceklesen elektrokimyasal
reaksiyonlar i¢in diisiik oldugundan elektrotlar ince platin tabakalar1 ile desteklenirler.
Korozyon problemlerinin olmamasi, {iretimlerinin basit olusu, CO, gazma tolerans
gostermeleri, hidrojen ve islenmis yakitlarla calisabilmeleri ve yiiksek giic yogunlugu elde

edebilmeleri PEM yakit pillerinin avantajlarindandir [4]. Elektrotlarinin platinden veya platin
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iceren bilesiklerden yapilmasi, islenmis yakitlarda bulunan karbon monoksitin zehirleyici
etkisi, membranda su yonetim problemleri ve maliyet gibi unsurlar PEM yakit pillerinin

kullanimini sinirlamaktadir (Biyikoglu, 2003).

2.5.3 Direk Metanol Kullanilan Yakit Pili (DMFC)

Direk metanol kullanilan yakit pili (DMFC), PEM yakat pillerinin bir ¢esidi olmakla beraber,
bir 6n reformlamaya ihtiya¢ duyulmadan metanoliin dogrudan kullanimina imkan taniyan bir
yapiya sahiptir. Bu piller, PEM yakit pillerinden daha yiiksek bir ¢alisma sicakligina sahip
olup, 120°C civarinda calisabilmektedirler [4;9].

Sivi besleme durumunda metanoliin katot tarafina gegmesi ve elektro oksidasyonu diisiik
aktivitede gergeklesir. Bundan dolay1 direk metanol kullanilan yakit pillerindeki elektrotlar,
H,-O, PEM yakit pillerine gore daha fazla platin kullanimi gerektirir. Bu da, DMFC’lerde
kullanilan katalizor tabakasinin kalinliginin PEM yakit pillerine oranla ¢ok daha fazla

olmasina neden olur (Liu vd., 2004).

1960’lardan beri metanoliin elektro kimyasal olarak direk oksidasyonu i¢in uygun
katalizorlerin gelistirilmesi iizerine ¢ok fazla dikkat cekilmektedir. Platin esasli bimetalik
katalizorlerin metanoliin oksidasyonu i¢in kullanildigi, glinlimiizde yaygin olarak kabul
edilmektedir. Pt-Sn ve Pt-Ru gibi bimetalik katalizérlerin ara {iriinlerin zehirleyici etkisini
azalttig1 ve elektro katalizorlerin uzun siireli olarak kararliliklarini arttirdig: tespit edilmistir.
Son zamanlardaki ¢alismalar ise Pt-Ru katalizdrlerin birim kiitle bagina yiiksek bir aktivite
saglayabilecek kadar iyi bir dagilimda hazirlanabildiklerini gostermektedir (Ramkumar vd.,

1997).

DMFC’lerde kullanilan katalizér miktarindaki artis, fiyatta artisa neden olmakta ve bu 6zellik
DMFC’ler i¢in oOnemli bir dezavantaj olusturmaktadir. Sivi yakit kullanimma imkan

saglamasi ve reformlama {initesi olmadan ¢aligabilir olmasi ise 6nemli avantajlaridir.

Gelistirilme asamasinda olan DMFC teknolojisi, gelecekte cep telefonlari, diz istii
bilgisayarlar ve tagiabilir gii¢c kaynaklar1 i¢in potansiyel bir gii¢c kaynagi olarak goriilmekte

ve bu tip yakit pilleri lizerindeki ¢alismalar son hizla devam etmektedir [4].

2.5.4 Fosforik Asit Yakit Pili (PAFC)
Fosforik asit yakit pili 200°C civarinda calisir. Fosforik asit kararli bir asittir ve temel
metallerle cok ¢cabuk reaksiyona girer. Bunun sonucu olarak, sadece platin ve platin alagimlar

elektrot yapiminda kullanilabilir. PAFC’lerin avantaji1 dogal gaz veya komiir gazina dayanan
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yakitlarin elektrotu zehirlemeden kullanilabilmesidir [9]. Ancak, platin zehirlenmesini
onlemek icin karbon monoksit donistiiriilmeli yada tamamen kaldirilmalidir. 200°C
sicaklikta, %1,5 civarinda olan karbon monoksit gazinin konsantrasyonunu tolere edebilmesi
ve iletkenlik i¢in su gerektiren diger elektrolitlerin aksine, yogunlastirilan fosforik asit
elektrolitin suyun kaynama noktasinin {izerinde c¢alisabilmesi, PAFC’lerin diger onemli
avantajlarindandir. Bununla birlikte; asit, hiicre icerisindeki diger bilesenlerin korozyona karsi

dayanikli olmasini da gerektirmektedir (Biyikoglu, 2003).

1990’1 yillarda oldukca ekonomik bir sistem olmasmin yani sira gliniimiizde gili¢ santrali

uygulamalarinda kullanilmas1 hedeflenmektedir [4].

2.5.5 Erimis Karbonat Yakit Pili (MCFC)

Erimis karbonat yakit pilinde, karbonat tuzlari elektrolit olarak kullanilmaktadir. 650°C
sicakliga kadar 1sitilan tuzlar karbonat iyonlarinin (COs;) eritilip anottan katoda dogru
iletilmesini saglarlar [9]. Yiiksek operasyon sicakliginin bir sonucu olarak, yiiksek sicakliga
dayanikli malzemeler kullanilmak zorundadir. Anotta nikel, katotta ise nikel oksit elektrot
kullanilabilir. Nikel elektrotlarin kullanimi, CO kirlenmesine bagisiklik kazandirir. Ayrica
MCFC, CO; gazina da duyarsizdir (Biyikoglu, 2003).

Erimis karbonat yakit pillerinde karsilagilan en onemli giicliikklerden biri, erimis karbonat
hiicresinin icerisindeki kimyasal reaksiyondan kaynaklanmaktadir [4]. Elektrolitten gelen
karbonat iyonlar1 anottaki reaksiyonlarda kullanilarak tiikendigi icin, katotta karbondioksit
gaz1 enjekte edilerek bu eksiklik karsilanmak zorundadir. Diger bir giicliik ise, termal
yalitkanliga sahip olan malzemelerin yiiksek sicaklikta bozunarak karbonlagmalar1 ve yakit

pili yiginlar1 arasinda kisa devre olusturmalaridir (Biyikoglu, 2003).

2.5.6 Kat1 Oksit Yakit Pili (SOFC)

Kat1 oksit yakit pilinde elektrot ve elektrolit arasi, kararli itriyum oksit ya da zirkonyum gibi
kat1 oksit seramik bir materyalden yapilmistir. Hem elektrolit hem de elektrotlar seramik
malzemedendir. Isletim sicaklig1 1000°C civarmdadir [4;7]. Bu sicaklikta, dogalgaz kolaylikla
hidrojene doniistiiriilebildigi i¢in yakitin hidrojene doniistiiriilmesi gereksizdir ve doniisiim
hiicrede gerceklesir. Bu islem siiresince salinan yiliksek sicakliktaki 1s1, yiiksek kaliteli

uygulamalarda islem 1s1s1 olarak kullanilabilir (Biyikoglu, 2003).

14



Bu tip yakat pillerinde karsilasilan en biiyiik sorun, saf hidrojen disinda kullanilan yakitlar ile
birlikte olusan kiikiirt kirliligidir. Bunun yan1 sira imalat metotlar1 ve yap1 malzemelerinin de

gelistirilmesi gerekmektedir [4].
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3. POLIMER ELEKTROLIT MEMBRANLI YAKIT PiLLERI

1960’larin basinda, General Electric (GE) yakit pili teknolojisinde biiyiik bir basariya imza
atti. Thomas Grubb ve Leonard Niedrach sayesinde, ilk polimer elektrolit membranli (PEM)
yakit pilini icat edip gelistirdiler. Polimer elektrolit membranli yakit pilleri kimyasal enerjiyi
elektrik enerjisine direk ve yliksek verimde cevirmeleri, az miktarda cevre kirletici
emisyonlara sahip olmalar1 ve diisiik sicakliklarda ¢caligmalar1 gibi avantajlariyla gelecek vaat
eden sistemlerdir (Santiago vd., 2005). ilk olarak, Amerikan deniz kuvvetlerine ait gemilerin
biirolarinda ve Amerikan kara kuvvetleri sinyal kolordusunda personel i¢in taginabilir giic
olarak kullanilmak {izere bir program kapsamu altinda gelistirilmistir. Unitede yakit olarak su
ve lityum hidrit karisitmindan elde edilen hidrojen kullanilmistir. Bu yakit karisimi,
kullanildiktan sonra atilabilen teneke kutular i¢inde tutulmustur. Bu da sahadaki personele

yakit saglamak konusunda kolaylik saglamistir [10].

PEM teknolojisi, Amerikan pilot uzay programinin ilk giinlerinde NASA’nin Gemini
projesinin bir parcasi olarak hizmet etmistir. Proje Mercury uguslarinda, uzay araci igin giicii
baslarda piller sagliyordu fakat aya ugusu hedef alan Apollo projesi, pillerin sagladigindan
daha uzun siireklilikte gii¢ saglayacak bir kaynak gerektirmisti. Gemini uzay programi, ana
amac1 Apollo i¢in donanim ve igerigi test etmek olan on iki ucus icermekteydi. Ne yazik ki
General Electric’in PB2 modelindeki PEM hiicreleri, hiicre i¢i kirlenmesi ve membran igine
dogru oksijen sizintis1 gibi tekrarlayan teknik giicliiklerle karsi karsiya kaldi. Bunun

sonucunda da 1’den 4’e kadar olan Gemini uguslarinda piller kullanildi [10].

General Electric yakit pilleri yeniden tasarlandi ve yeni bir model olarak sunulan P3, 6’dan
12’ye kadar olan Gemini ucuslarinda basariyla kullanildi. Gemini yakit pili gii¢ diizenegi, her

biri maksimum 1000 watt gii¢ iiretebilen iki yakit pilinden olugmustu.

General Electric PEM yakit pilleri ilk gelistirildikleri zamanlarda elektrotlar iizerinde
katalizor olarak c¢ok biiylik miktarlarda platin kullanimin1 gerektiriyordu. Bu yiizden PEM
yakit pillerinin fiyatlari, onlarin uzay uygulamalarinda kullanimini kisitliyordu. 1979 yilinda,
Kanadali bir jeofizik¢i olan Geoffrey Ballard, kimyager Keith Prater ve miihendis Paul
Howard, Ballard Power System adindaki sirketi kurdular. 1980’lerin baslarinda, Ballard artik
tizerinde calisilmaktan vazgecilmis olan GE yakit pillerini aldi. Kanada Ulusal Savunma
Bakanlig1 ile anlasmal1 olarak yaptig1 calismalarda, Ballard yakit pillerinin gii¢ yogunlugunu

kayda deger ol¢iide arttirirken, kullanilmasi gereken platin miktarini diisiirmeyi de basardi. Bu
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gelismelerden sonra yakit pillerinin geleneksel gii¢ teknolojilerine kiyasla daha kiigiik, daha

giiclii ve yeterli ucuzlukta iiretiminin miimkiin oldugu anlasildi.

Ballard Giig Sistemleri, yakit pillerini 1 kilowatt’tan 250 kilowatt’a kadar giic ¢ikisi
saglayabilecek sekilde gelistirerek PEM yakat pili teknolojisinde diinya lideri olarak tanindi ve
biiytidii. DaimlerChrysler, Ford, Japonya’daki EBARA ve Fransa’daki ALSTOM gibi bir ¢cok

sirket ile anlagsma yapti.

1980’lerin sonlarinda ve 1990’larin baslarinda Los Alamos Ulusal Laboratuar1 ve Teksas
A&M Universitesi de PEM vyakit pillerinde kayda deger gelismeler sagladi. Kullanilan platin
miktarin1 6nemli Olciide diislirmenin yollarini buldular ve hidrojen yakitinin igerisindeki az
miktardaki kirliliklerden kaynaklanan katalizor zehirlenmesine kisitlama getirecek bir metot

gelistirdiler (Cook, 2002).

Giliniimiizde ise PEM yakit pilleri, enerji doniisiim verimlerinin iyi olmasi ve yakit
kaynaklarinin yiiksek gii¢ yogunlugu saglamasi nedenleriyle, 6zellikle tasima ve tasinabilir

elektronik gii¢c uygulamalari i¢in oldukca uygundur.

3.1 Proton Degisim Membranh Yakit Pillerinin Calisma Prensibi

PEM yakit pilleri; anot (negatif elektrot), katot (pozitif elektrot) ve ikisinin arasina
sikistirilmis bir elektrolit membrandan olusur. PEM yakit pillerine ait bir hiicre Sekil 3.1°de

ayrintili olarak gosterilmektedir.

Anot oksidasyonun (elektron verme) gerceklestigi elektrottur. Bir yakit pilinde, anot
elektriksel olarak negatif yiiklidir ve diizgiin bir dagilimla karbon partikiilleri {izerine
desteklendirilmis olan platin partikiillerinden olusur. Platin, katalizor goérevini gorerek
oksidasyon prosesinin hizini arttirir. Anot gézeneklidir ve bu sayede hidrojen anodun i¢inden
gegebilir. Hidrojen yakiti (H,) anoda kanalize edilir ve hidrojen molekiilleri ilk olarak elektrot
yiizeyindeki platin katalizorle temas ederler [8]. Hidrojen molekiilleri birbirinden ayrilir ve
zay1f H-Pt baglar ile platin yiizeye tutunurlar. Hidrojen molekiilii bozundugu gibi oksidasyon
reaksiyonu baglayabilir. Her bir hidrojen atomu elektronlarini serbest birakir ve bu elektronlar
dis bir devreden katoda akarak elektrik akimini olustururlar. Kalan hidrojen protonlar1 ise
membran yiizeyindeki su molekiilleri ile baglanarak hidronyum iyonunu (H;O") olusturur.
Hidronyum iyonu, tutundugu platin katalizor yiizeyini bir sonraki hidrojen molekiiliine

birakarak membranin i¢inden katoda gecer (Cook, 2002).
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Oksijen

Sekil 3.1 PEM yakat pili [11]

Katot ise rediiksiyonun (elektron kazancinin) gergeklestigi elektrottur. Bir yakit pilinde, katot
elektriksel olarak pozitif yiikliidiir. Katot da diizgiin bir dagilimla karbon partikiilleri tizerine
desteklendirilmis olan platin partikiillerinden olusur [8]. Oksijen molekiilleri elektrot
yiizeyinde platin katalizor ile temas ederler. Oksijen molekiilleri birbirinden ayrilip zayif O-Pt
baglari ile elektrot yiizeyine tutunarak rediiksiyon reaksiyonunun baslamasina olanak verirler.
Her bir oksijen atomu platin katalizérde tutundugu yeri birakarak, dis devreden akip katoda
ulasan iki elektron ve membrandan ge¢ip katoda gelen iki hidrojen protonu ile birleserek tek
bir su molekiiliinii olustururlar. Katottaki platin katalizor ise gelecek olan bir sonraki oksijen

molekiilii i¢in yeniden serbest kalmis olur (Cook, 2002).

Hidrojen ve oksijen gazlarinin suya donlismesiyle gerceklesen bu ekzotermik reaksiyon, her
bir su molekiilii i¢in -286 kj’liik enerji veren bir entalpi degerine sahiptir. Is yapacak olan
serbest enerji, sicakligin fonksiyonu olarak azalir. 25°C sicaklik ve 1 atmosfer basingta is

yapacak olan serbest enerji -237 kj’diir. Bu enerji de 1s1 ve elektrik olarak gozlenir.

3.2 Elektrotlar ve Elektrot Yapisi

Anot ve katot icin en iyi katalizor platindir. PEM yakat pilleri iizerinde calisilmaya baslanilan
ilk giinlerde 28 mg/cm® olan platin yiiklemesi, giiniimiizde 0,2 mg/cm” civarina kadar
distirtiliirken, elde edilen giic miktar1 da arttirllmistir (Gangeri vd., 2005). Son zamanlarda
yapilan bir ¢ok caligma ortaya koymustur ki; elektrolit, katalizér ve gaz sinirlarinda etkili bir

Uclii faz olusturmak, katalizér kullaniminda c¢ok daha iyi sonuglar elde edilmesini
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saglamaktadir. Iyonomerlerin elektrotlar iizerine siiriilmesi, emdirilmesi ya da platin
partikiillerinin membran iizerine elektro kimyasal olarak yerlestirilmesi etkili bir tiglii faz

sinir1 elde etmek i¢in kullanilan metotlardandir (Kim vd., 1998).

PEM yakat pillerinde elektrot yapisi; iletken gozenekli destek, difiizyon tabakasi ve katalizor
olmak {iizere li¢ katmandan olusmaktadir. Platin katalizor, oldukga biiyiik partikiiller halinde
bulunan karbon tozu yiizeyine ¢ok kii¢ilik platin partikiillerinin yerlesmesinden meydana gelen
bir yapidir. Platin, ylizeye ¢ok iyi bir sekilde dagitilir ve bu da reaktanlarin temas ettigi yiizey

alan1 oranini arttirir (Gangeri vd., 2005; Larminie, 2000).

Karbon destekli katalizor elde edildikten sonra iki farkli teknik yol izlenilebilir. Bunlardan
biri olan ayrilmig elektrot metodunda; karbon destekli katalizor 6zel tekniklerle, karbon kagidi
ya da karbon bezi gibi gozenekli, iletken materyale yerlestirilir. Hidrofobik yapisindan dolay1
politetrafloroetilen (PTFE) eklenerek {iriin olarak olusan suyun, buharlasabilecegi yiizeye
dogru uzaklastirilmasi saglanir. Karbon kagit ya da bez elektroda mekaniksel bir yapi
saglarken, gazi katalizorlin {istline difiize ettirir. Bundan dolay1 genellikle ‘gaz diflizyon
katmani’ olarak adlandirilir. Daha sonra, polimer elektrolit membranin her iki yiizeyine de bir
elektrot tutturulur. Bunu yaparken ilk olarak, elektrolit membran %3 oraninda hidrojen
peroksit iceren kaynayan suya daldirilarak 1 saat boyunca temizlenir. Yine bir saat boyunca
kaynayan siilfiirik asit i¢ine daldirilarak stilfonat gruplarinin miimkiin oldugu kadar protonla
doymasi saglanir. Bu islemden sonra, kalan asitten arinmasi i¢in membran 1 saat boyunca
kaynayan de-iyonize suda durulanir. Elektrotlar elektrolit membrana yerlestirilir ve bu
montaja 3 saat boyunca yiiksek basing ve 140°C’de sicak pres uygulanir. Sonu¢ olarak

membran elektrot montaji (MEA) olusturulmus olur (Gangeri vd., 2005).

Alternatif metot ise elektrotun elektrolit tizerine direk olarak yapilandirilmasini igerir. Karbon
destekli platin katalizor direk olarak elektrolite baglanir. Genellikle hidrofobik PTFE ile
karigtirllmis  olan katalizér, elektrolit membrana uygulanirken silindirden gegirme
(haddeleme) metodu, piiskiirtme ya da alisilmis baski proseslerinden biri tercih edilir.
Katalizor membranla birlestirildikten sonra, gaz difiizyon katmani da eklenir. Gaz difiizyon
katmani1 olarak ayrilmis elektrot metodunda oldugu gibi karbon kagit ya da karbon bez
kullanilir. Aslinda elektrotun bu kismina gaz difiizyon katmani demek, bu katmanin
gorevlerinin tamamini anlatmada yetersiz kalabilmektedir. Gaz difiizyon katmani sadece gazi
difiize etmekle kalmaz, ayn1 zamanda karbon destekli katalizor, bipolar plaka yada diger akim

toplayicilarla elektriksel baglantiyt da saglar. Ayrica, Uriin olarak olusan suyu elektrolit
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yiizeyinden uzaklastirdigi gibi, ¢cok ince olan katalizor tabakasina koruyucu bir katman olur

(Gangeri vd., 2005).

Elektrotlarin performansi ise bir ¢ok parametreye baglidir. Bunlar; makroskopik karbon
destegin tipi (karbon kagit, karbon bez, vs.) ve karakteristigi (gozenekliligi ve kalinligi),
katalizor tipi (metal, metal miktar1, metal partikiillerinin boyutu, katalizér destegin tipi), 1s1l
davranig, difiizyon ile katalizér katmanlarinin kalinlig1 ve tiretim prosesi olarak siralanabilir

(Larminie ve Dicks, 2000).

3.3 Elektrolit

Giliniimilizde farkli firmalar PEM yakit pilleri i¢in iirettikleri polimer elektrolit membranlari
cogunlukla patentli sekilde kendi meslek sirlar1 olarak saklamaktadirlar. Ancak, yaygin olarak
perflorosiilfonik asit esasli membranlar; 6zellikle de floroetilen kullanilmaktadir. Bunlardan
en ¢ok bilineni ve en yaygin olarak kullanilan1 1960’11 yillardan beri lizerinde ¢alisilan ve hala

da gelistirilmekte olan Nafion (® Dupont)’dur (Larminie ve Dicks, 2000).

Elektrolit olarak kullanilan membran; ince, kat1 ve organik bir bilesiktir. Tipik olarak, 2 ile 7
arasinda sayfa kalinligma sahip bir plastiktir. Membran, pozitif yiiklii protonlarin katoda
gecmesine izin verirken negatif yiikli elektronlarin gegmesine izin vermez. Negatif yiikli
elektronlar membranin cevresinden bir dis devreye akmalidir. Elektronlarin bu akis1 bir
elektrik devresi halini alir. Membran, partikiilleri iletmesi i¢in nemli tutulmalidir. Nem ve
irtin olarak olusan suyun membran ve elektrotlara girisinin kontrolii ve gaz difiizyon
tabakalar1 genellikle, PEM yakait pillerinin ¢alistirilmasindaki en 6nemli zorluklar olarak kabul
edilir. PEM yakit pilleri i¢in istenilen membran; yiiksek proton, diisiik reaktan ve diisiik
elektrik iletimine sahip, boyutsal olarak kararli ve yiiksek sicakliklara dayanikli olmalidir

(Arif vd., 2004; Cao ve Djilali, 2000; Hickner vd., 2003).

Basit olarak, etilen molekiilii esasli polietilen polimerini incelersek; bu esas polimerin yapisi
hidrojen yerine flor ile modifiye edilerek politetrafloroetilen (PTFE) polimeri elde edilir. Bu
proses diger bir ¢ok bilesik i¢in de kullanilir ve “perflorizasyon” olarak adlandirilir. Piyasada
teflon olarak da bilinen bu olaganiistii materyal yakit pillerinin gelistirilmesinde oldukga
onemlidir. Flor ve karbon arasindaki giiclii baglar, yapiya kimyasal olaylara kars1 direng ve
dayaniklilik saglar. Bir diger onemli o6zellik ise ¢ok giiclii hidrofobik yapiya sahip
olmalarindan dolay1, yakit pillerinde elektrotlarda, suyun elektrottan disar1 atilmasinda

siriici. kuvvet olarak islev  gorerek fazla suyun elektrotlardan  akmasim
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Onlemeleridir (Larminie ve Dicks, 2000). Sekil 3.2’de polietilenin, Sekil 3.3’de ise

politetrafloroetilenin yapist goriilmektedir.

H H H H H H
SERLNE L
1hcflkcflhcfihcxlxcfi
HT HI HIHIHIH
H H H H H
Sekil 3.2 Polietilen
Ll Ll
B A O A A O
¥F ¥F F F F F F F F F

Sekil 3.3 Politetrafloroetilen (PTFE)

PTFE polimerinin yapisi, elektrolit yapmak i¢in siilfonik asit ile biten bir yan zincirin yapiya
katilmasiyla stilfonlandirilir. HSO3 grubu yapiya iyonik baglarla baglanir ve yan zincirin sonu
aslinda SO;™ iyonu halindedir. SO;” ve H' iyonlarindan dolay1, her molekiilde (+) ve (-)
iyonlar1 arasinda karsilikli giiclii bir ¢ekim olusur. Bunun sonucu olarak; yan zincir
molekiilleri materyal yapisinin i¢inde kiimelesme egilimi gosterirler. Burada siilfonik asidin
en onemli 6zelligi hidrofilik yapida olup suyu ¢ekmesidir. Bu sayede, genel olarak hidrofobik
olan yapinin iginde hidrofilik bolgeler olusturulur (Larminie ve Dicks, 2000). Sekil 3.4’te

Perflorosiilfonik asit PTFE kopolimerinin yapis1 gosterilmektedir.

Sekil 3.4 Perflorosiilfonik asit PTFE kopolimeri
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Siilfonlandirilmis yan zincirlerin olusturdugu kiimelerin etrafindaki hidrofilik bdlge bol
miktarda suyun absorplanmasini saglar. Bu hidratlanmis bolgenin icinde H' iyonlar1 nispeten
zayif bir sekilde SOs5™ grubuna dogru c¢ekilir ve hareket edebilir. Bu aslinda bir seyreltik asit
olusturur. Bunun sonucunda materyal; dayanikli ve giiclii hidrofobik bir yap1 ve bu yapinin
icindeki seyreltik asit bolgeleri olmak flizere iki ayr1 faz igerir. Hidratlanmis bdlgelerin
olduk¢a ayrilmis olmasina ragmen, H' iyonlarimin uzun molekiil yapiya dogru hareketi
miimkiindiir. Ancak, bu durumun kolaylikla goriilebilmesi i¢in hidratlanmis bélge miimkiin

olan en genis alana sahip olmak zorundadir (Larminie ve Dicks, 2000).

Nafion ve diger florosiilfonat yapidaki membranlar (Larminie ve Dicks, 2000);
e kimyasal olarak yiiksek dirence sahiptirler.

e mekanik olarak dayaniklidirlar ve ¢ok ince filmler halinde iiretilebilirler.

e asidik karakterdedirler.

e bol miktarda su tutabilirler.

e eger iyi hitratlanirlarsa, H' iyonlar1 tamamen serbest bir sekilde materyal iginde hareket

edebilirler.

e lyi proton iletimi saglarlar.

3.4 PEM Yakit Pillerinde Su Sorunu

PEM vyakit pillerinde su yonetimi oldukga tehlikeli bir sorundur. Su, membranin kurumasina
izin vermemek i¢in uygulanmali ama elektrotlarda akmamasi i¢in de geri ¢ekilmelidir. Bu

dengenin basariyla kurulmasi ise oldukca zordur (Arif vd., 2004; Cao ve Djilali, 2000).

Proton iletimi, membranin igerdigi su oranina ¢ok fazla baghidir ve yakit pilinin verimli bir
sekilde calismasi i¢in yiiksek proton iletimi gerekir. Bu da membranin neredeyse tamamen
suyla doymus olmasini gerektirir. Bunun yam sira, elektrolite bagli olan elektrotlarda da ¢ok
fazla su olmamalidir. Fazla su, elektrot gbzeneklerini ya da gaz difiizyon tabakasini tikar ve

membranin dmriini kisaltir (Larminie ve Dicks, 2000; Arif vd., 2004; Cao ve Djilali, 2000).

Ideal ortamda, olusan su elektrolitin uygun su igeriginde kalmasimni saglayacaktir. Hava
katottan akip, gerekli oksijenin uygulanmasiyla, olusan suyun fazlas1 kuruyacaktir. Membran
elektrolit ¢ok ince oldugundan dolayi, su katottan anoda dogru difiize olacak ve bu sayede
elektrolit hi¢bir 6zel islem gerektirmeden gerekli su igerigini elde edecektir. Bu durumu ¢ok

iyi mithendislik tasarimlari ile basarmak miimkiin olabilir (Larminie ve Dicks, 2000).
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PEM yakit pillerinin su yonetiminde bazi giicliikler vardir. Bunlardan biri; H' iyonlarmin
anottan katoda dogru hareket ederken su molekiillerini de beraberinde siiriiklemeleridir. Bu
olaya ‘“elektro-osmotik siiriiklenme” denir. Genellikle her bir proton, 1 ile 2,5 arasinda
degisen bir miktarda su molekiilii siiriikler. Bu da demektir ki; 6zellikle yiiksek akim
yogunluklarinda, katot ¢ok iyi nemlense bile elektrolitin anot tarafi kuruyacaktir. Bir diger
onemli sorun ise, yiiksek sicakliklarda havanin kurutucu etkisidir. Yaklasik olarak 60°C’nin
tizerindeki sicakliklarda havanin elektrotlar1 kurutmasi, H,/O, reaksiyonu ile suyun
olusmasindan her zaman daha hizlidir. Bu problemleri ortadan kaldirmak i¢in en ¢ok tercih
edilen yol; yakit piline girmeden Once havanin, hidrojenin ya da her ikisinin de

nemlendirilmesidir (Larminie ve Dicks, 2000; Cao ve Djilali, 2000).

Bir baska 6nemli sorun ise elektrolit boyunca su dengesini saglamaktir. Pratik olarak, bazi
bolgeler dengede, bazilar1 c¢ok kuru, bazilar1 da asir1 nemli olabilir. Havanin hiicrenin
icerisinden gecisini diislinlirsek; hava hiicreye tamamen kuru girebilir ama birkag¢ elektrot
gectikten sonra uygun nem iceren bir hale gelir. Ancak, ¢ikisa yaklastik¢a suyla dyle doymus
hale gelir ki artik daha fazla suyu kurutamayabilir. Bu daha ¢ok, bliylik boyuttaki yakit
pillerinin dizayninda karsilagilan bir problemdir (Larminie ve Dicks, 2000; Cao ve Djilali,

2000).

Biitiin bu farkli su hareketleri; su iiretimi ve suyun siiriiklenmesi, akim ile dogrudan
orantilidir. Suyun buharlagmasi teori ile tahmin edilebilir. Suyun katottan anoda dogru geri
difiizyonu ise elektrolit membranin kalinligina ve her iki tarafindaki relatif neme bagl olarak

degisir (Larminie ve Dicks, 2000).

Sonu¢ olarak, membranin su kaybetmesini Onlemek icin genellikle hidrojenin ve hava
akimlarinin nemlendirilmesine dayali bir su yonetim planm1 uygulanir. Boyle planlarin, gaz
difiizyon elektrotlarinda asir1 su yogunlagmasini onlemek icin c¢ok dikkatli uygulanmasi
gerekir. Aksi takdirde, asir1 su gézenekleri tikayacak ve reaksiyona girecek olan maddelerin
reaksiyon yerine dogru olan difiizyonunu engelleyecektir (Larminie ve Dicks, 2000; Cao ve

Djilali, 2000).

3.5 Reaktan Bilesimi

PEM yakit pillerinde, kiigiik sistemler i¢in yakit olarak hidrojen, oksidan olarak oksijen
kullanilmast sik karsilasilan bir durumdur. Ancak, biiyiik sistemlerde hidrojen c¢esitli
yakitlarin reformlanmasindan elde edilir. Yakit reformlama sistemleri hemen hemen her

zaman karbon monoksit lireten bir reaksiyon igermektedir. Ancak, PEM yakit pillerinde
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katalizor olarak platin kullanilmaktadir ve karbon monoksit platine olan ilgisinden dolayi
katalizor yiizeyini kaplayarak hidrojenin katalizore ulagsmasini engeller. 10 ppm gibi diisiik bir
karbon monoksit konsantrasyonu bile yakit pillerinin performansi iizerinde kabul edilemez bir
etki yaratmaktadir. Bu yiizden, PEM yakit pillerinde karbon monoksitin ortamda olmamasi

gerekir ve bunun i¢in de genellikle {i¢ yontemden biri tercih edilir (Larminie ve Dicks, 2000).

[k yontemde; secici oksidasyon reaktdriinde az bir miktar hava (yaklasik %2) yakita eklenir.
Yakit degerli metal katalizérlin yiizeyinden gecerken, katalizor hidrojen yerine karbon
monoksiti tercih ederek tutar. Katalizér yiizeyinden akan havadaki oksijen ile katalizor
tarafindan tutulan karbon monoksit reaksiyona girer. Fakat karbon monoksit ile reaksiyona
girmeyen oksijen, hidrojen ile reaksiyona gireceginden dolayr bir miktar yakitin ziyan
olmasina neden olacaktir. Bunun disinda sistemin de ¢ok dikkatli kontrol edilmesi
gerekmektedir. Hidrojen, karbon monoksit ve oksijen yiikselmis bir sicaklikta degerli bir
katalizorle ayn1 ortamda bulunmaktadir ve patlayici bir karisimin meydana gelmemesi igin
Ol¢timler yapilmalidir. Bu da, PEM yakiat pilleri ile ¢alisan araglar gibi gaz akis hizlarinin

degisken oldugu durumlar i¢in 6zel bir sorundur (Larminie ve Dicks, 2000).

Ikinci yontem; karbon monoksitin metanlastirilmasina dayanan bir yaklasimdir ve patlayict

bir gaz karisiminin meydana gelme tehlikesini arttirir (Larminie ve Dicks, 2000).
CO +3H, —® CH, + H,0 (3.1)

Bu metotta hidrojenin tiiketilmesi asikar bir dezavantajdir ve verimin diismesine sebep olur.
Ancak karbon monoksit igerigi yaklasik % 0.25 gibi ¢ok diisiik oranlara kadar diisiiriilmiistiir

ve olusan metanin da katalizorii zehirleme etkisi yoktur (Larminie ve Dicks, 2000).

Uciincii yontemde ise; paladyum/platin membranlar hidrojeni ayirmak ve saflastirmak icin
kullanilir. Bu teknoloji, olaganiistii saflikta hidrojen elde etmek i¢in uzun yillardan beri
kullanilmaktadir. Ancak, kullanilan materyallerden dolay1 ¢ok pahali bir teknolojidir
(Larminie ve Dicks, 2000).

Yakit pillerinde, petrol gibi Onceden diizenli olarak kullanilmig olan sivi yakitlarin
kullanilmas: idealdir. Ne yazik ki, boyle yakitlardan metanol disinda hi¢ biri dnemlerini
destekleyecek kadar yeterli oranda reaksiyona girmez. PEM yakit pillerinde, metanol

asagidaki reaksiyona gore, yavas da olsa anotta reaksiyona girer (Larminie ve Dicks, 2000).

CH;OH + H,0 — 6H + 6¢ + CO, (3.2)
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Reaksiyonun ¢ok yavas gerceklesmesi, verimin diisiik olmasi ve metanoliin polimer elektrolit
tarafindan tutulmas1 yakit olarak metanoliin kullanilmasindaki en biiylik sorunlar

olusturmaktadir (Larminie ve Dicks, 2000).

Biitiin bu sorunlara ragmen; kolay elde edilebilir olmasi, depolanma ve islenmesindeki
kolayliklar, yiiksek enerji yogunlugu ve metanoliin yakit olarak giivenli olusu, diisiik enerji

uygulamalar1 i¢in yakit olarak kullanimini cazip kilmaktadir (Larminie ve Dicks, 2000).

PEM yakit pillerinde, oksidan olarak saf oksijen yada havanin kullanilmasina karar vermek
genelde sorun olusturmaz. Denizalti, uzay araglar1 gibi havadan bagimsiz sistemlerde saf
oksijen kullanilirken, diger sistemlerde hava kullanilir. Ancak, oksidan olarak saf oksijenin
kullanilmast PEM yakit pillerinin performansini énemli dl¢lide etkilemektedir (Larminie ve

Dicks, 2000).
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4. DENEYSEL KISIM

H,-O, yakit pillerinde PtRu/C ve Ptlr/C kompozit elektrotlarinin sentezi konulu tezimin
deneysel kisminda, ilk 6nce kompozit elektrot olusturulmasinin ilk agsamasi olan platin eldesi
tizerinde calisgilmistir. Kullanilacak kimyasallarin oksidasyon reaksiyonlarina ve potansiyel
degerlerine bakilarak indirgen madde secimi yapilmistir. Amag; indirgen madde olarak

hidrazin kullanilarak sicaklik ve pH’1n platin yapis1 lizerindeki etkilerini incelemektir.

PEM yakit pillerinde etkinligin yiiksek olmasi i¢in elektrot yiizeyinde kullanilan platin
miktarinin az olmast ve partikiillerin de miimkiin oldugu kadar kiigiik boyutta elde edilmesi
gerekmektedir. Bunun i¢in, titrasyonun uygun ve sabit bir hizda gerceklestirilmesi oldukca
onemlidir. Ayrica, indirgeme ajani ile indirgenen kimyasal maddenin standart indirgenme
potansiyelleri arasindaki fark ne kadar fazla ise indirgenme tepkimesi o kadar hizli ve elde

edilen platin partikiil boyutu da o kadar kiigiik olur.

Daha sonraki asamada ise impregnasyon yontemi kullanilarak PtRu/C, Ptlr/C, PtRulr/C

kompozit elektrotlar1 elde edilmistir.

4.1 Deneylerde Kullamlan Kimyasal Maddeler ve Cihazlar

Oncelikle deneysel ¢alisma igin gerekli malzeme ve cihazlar segilip calisilacak parametreler

belirlenmistir. Deneylerde kullanilan tiim malzeme ve cihazlar Cizelge 4.1°de verilmektedir.
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Cizelge 4.1 Deneysel calismada kullanilan malzeme ve cihazlar

Cihaz veya Kimyasal Miktan Ozellikleri
Madde
Diiz Biiret 1 Teknik Cam, DILEX EX 25+0.03 mL
Manyetik Karigtirict 1 IKA® RH-KT/C
Su Banyosu 1 JULOBO, Ultratemp FP35-HC
Santrifiij 1 Niive®, NF 615
Hiicre 1 Borucam, Cift cidarli ve ¢ift ¢ikisli, 150 mL
Sem Cihazi 1 JEOL, JSM- 5410LX Scanning Microscope
Zetasizer Cihazi 1 MALVERN Instruments, Zetasizer 3000 HSA
XRD Cihazi 1 PHILIPS Panalytical X per PRO
Hekzakloroplatinik asit 5¢ Sigma-Aldrich, Fluka Chemina GmbH,
Hygroscopic, Photosensitive, Purum~%38Pt, Mr
409,82+aq
Hidrazin 100 ml Sigma-Aldrich, Aldrich Chemical Company Inc.,
%?35(ag.)’lik sulu ¢ozelti, d 1,011
Hidroklorik asit 100 ml Carlo Erba Reagent, %35, M;,=36,461 g/mol
Rutenyum(III) klortir 2,1g Sigma-Aldrich, Batch#: 08926 JA
Iridyum(III) kloriir lg Sigma-Aldrich, 09925 DB, Cas 10025-83-9
Grafit 1134 ¢ Sigma-Aldrich, powder,-325 mesh, 99,999%,
Batch#:09221AB, CAS 7782-42-5;C; FW 12.01;
d2.25

Hekzakloroplatinik asit i¢in hegzakloroplatinat asit hidrat, kloroplatinik asit (CPA),
dihidrojen hekzakloroplatinat, hidrojen hekzakloroplatinat, platin kloriir gibi isimler de
kullanilir. Havadan ¢ektigi su ile eriyebilen, kizil kahve kristal yapiya sahip inorganik bir
kimyasal maddedir. 1 mol hekzakloroplatinik asidin %37.668’1 saf platindir. Isik ve 1siya
maruz kaldiginda sulu ¢ozelti hidrolize olur, bunu 6nlemek i¢in hidroklorik asit kullanilarak
cozelti kararli hale getirilebilir. Deneyimizde hekzakloroplatinik asit, saf platin eldesi i¢in

kullanilmastir.
Hekzakloroplatinik asidin indirgenme tepkimesi agagida verilmektedir (Karakus, 2005).

H,PtCls +4e > Pt+6Cl +2H" E’=+0.73 V
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Hekzakloroplatinik asidin diger fiziksel ve kimyasal Ozellikleri ise Cizelge 4.2°de

verilmektedir.

Cizelge 4.2 Hekzakloroplatinik asidin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Kimyasal Formiil H,PtCls.6H,O

Molekiil Agirlig 517.92 g/mol

Yogunluk 2.43 g/mL

Erime Noktasi 60 °C

Kaynama Noktas1 —

Goritinlim Kizil kahve kristal haldedir

Hidrazin; seffaf, renksiz ve oda sicakliginda ¢ok hidroskobik bir sividir. Amonyag1 andiran
keskin bir kokusu vardir ve ¢ok polar bir ¢oziiciidiir. Susuz hidrazin ¢ok giiclii bir indirgeme
ajanmidir ve oldukga ekzotermik bir bigimde, inanilmaz bir hizla bozunabilecek kadar giiclii bir

reaktif molekiildiir. Bu yiizden deneyimizde indirgen madde olarak hidrazin se¢ilmistir.
Hidrazinle ilgili yar1 reaksiyon agagidadir (Giirocak, 2004):
NoHs™ > Ny + 5SH' + 4¢” E’=0,744 V

Hekzakloroplatinik asitten hidrazin ile saf platin elde etmek ic¢in gerceklesen reaksiyon ise

asagida verilmektedir (Giirocak, 2004).
H,PtCls.6H,O + N>oH4 - Pt+ N, + 6H,O + 6HC1

Hidrazinin ¢ok az miktar1 bile olduk¢a yanici olmasina ragmen, havayla temasi engellendigi
siirece depolanmasi giivenlidir. Bunun yani sira hidrazin zehirli bir kimyasaldir ve
kanserojendir. Ozellikle deri dokusu ve gozler igin cok yakicidir. Kan tarafindan kolaylikla
emilip karaciger, bobrek, sinir sistemi ve kirmizi kan hiicrelerinde kolaylikla tahribata yol

acabilir [11]. Hidrazinin diger fiziksel ve kimyasal 6zellikleri ise Cizelge 4.3 te verilmektedir.
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Cizelge 4.3 Hidrazinin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Kimyasal Formiil NH,NH,
Molekiil Agirlig 32,05 g/mol
Yogunluk 1,011 g/mL
Kaynama Noktas1 113,5°C
Erime Noktasi 2.0°C
Buhar Yogunlugu >1

Buhar Basinci

5 mm Hg (25°C)

Konsantrasyon

Agirlikga %35 hidrazin igeren sulu ¢ozelti

Pt-C elektrotlarda platin, katalizor yilizeyini olusturur. Deneyde platinin yani sira yapiya
iridyum ve rutenyum metalleri de katilarak elektrot yapisinin nasil etkilendigi incelenmistir.
Rutenyum ve iridyum kaynagi olarak kloriir bilesikleri tercih edilmistir. Kloriir bilesikleri

suda ¢oziindiiklerinde elektrik akimini iletir ve elektroliz ile klor gazi1 ve metale ayrisabilirler.

Rutenyum kaynagi olarak kullandigimiz rutenyum kloriir, rutenyum trikloriir olarak da bilinir.

Siyah-gri renkli kristal yapida toz halinde bir

katidir. Su i¢inde ¢ok iyi ¢Oziiniir. Rutenyum

kloriire ait diger fiziksel ve kimyasal 6zellikler Cizelge 4.4’°te verilmektedir.

Cizelge 4.4 Rutenyum kloriiriin

fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Kimyasal Formiil

RUC13

Molekiil Agirlig

207,43 g/mol

Yogunluk

3,11 g/em’

Erime Noktasi

Sicaklikla bozunur

Kaynama Noktas1

GoOrinim

Kiristal toz haldedir

[ridyum kaynagi olarak kullandigimiz iridyum kloriir, iridyum trikloriir olarak da bilinir.
Kahverengi ya da zeytin renginde, kristal yapili toz halde bir katidir. Nem tutma

egilimindedir. Suda ve hidroklorik asitte ¢dziiniir. Iridyum kloriire ait diger fiziksel ve

kimyasal 6zellikler Cizelge 4.5’te verilmektedir.
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Cizelge 4.5. Iridyum kloriiriin fiziksel ve kimyasal dzellikleri

Kimyasal Formiil IrCls

Molekiil Agirligt 298,58 g/mol
Yogunluk 5,3 g/em’

Erime Noktasi 763 °C

Kaynama Noktast —

Gorliniim Kiristal toz haldedir

Karbon, yagsam agisindan biiyiik 6neme sahip bir elementtir. Yalin element halindeki karbon,
o kadar degisik bicimlerde bulunur ki, bunlarin hepsinin ayni element oldugunu anlamak ¢ok
giictiir. Karbon; elmas, grafit, odunkémiirii ve is gibi farkli bi¢imlerde bulunur. Grafit ise ¢cok
daha degisiktir. Yumusak, yagli, kagitta iz birakan, siyah renkli kat1 bir maddedir. Grafit, yag
haline getirilip makinelerde, ¢alisan parcalarin birbirine siirtiiniirken aginmasini azaltmak ya
da engellemek amaciyla yaglayici olarak kullanilir. Kursun kalemlerin i¢indeki ug da, igine
kil katilarak biraz sertlestirilmis grafittir. Son déonemlerde, uzay kapsiillerinin 1s1 kalkanlarinin
yapiminda da grafitten yararlanilmaya baslanmistir. Grafitin elde edildigi baslica yerler Sri
Lanka, Sibirya, Kuzey Amerika ve Meksika'dir. Grafit yapay olarak da hazirlanabilir, bunun
icin kok komiriiniin ¢ok yiiksek sicakliklarda islenmesi gerekir. Grafit c¢ok yiiksek
sicakliklara dayanabildigi gibi, ¢ok iyi bir elektrik iletkenligi de sahiptir. Bu nedenle
giiniimiizde, yakit pillerinde elektrot yapimi i¢in en ¢ok tercih edilen elementtir. Cizelge

4.6°da grafitin diger fiziksel ve kimyasal 6zellikleri verilmistir [ 12].

Cizelge 4.6 Grafitin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri

Kimyasal Formiil C

Molekiil Agirlig 12,01 g/mol
Yogunluk 1,9-2,3 g/em’
Erime Noktasi 3697-3652 °C
Kaynama Noktas1 —

Goriinlim Toz haldedir
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4.2 Deneyin Yapihisi

Indirgen madde olarak hidrazin kullanilarak farkli sicaklik ve pH degerlerinde,
hekzakloroplatinik asitten platin elde etmek i¢in kullanilan diizenek Sekil 4.1’de sematik

olarak gosterilmektedir.
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Sekil 4.1 Deney diizenegi

Deneylerde ilk olarak hidrazin indirgeni kullanilarak platin partikiilleri elde edilmistir. 250
mg hekzakloroplatinik asit 100 mL %5’lik HCI ¢ozeltisinde ¢oziinmiis ve deney hiicresine
konulmustur. Su banyosunun sicakligi 25°C’ye ayarlanmistir. Deney sirasinda deney
hiicresindeki ¢6zelti manyetik karistiric ile stirekli olarak karistirilmistir. Deney hiicresindeki

cOzeltiye 1 damla hidrazin ilavesi ile platin partikiilleri hizli ve belirgin bir sekilde ¢okmiistiir.

Deney hiicresinde, ¢oken platin partikiillerinin ayrilmasi i¢in reaksiyon ¢ozeltisi santrifiij
islemine tabi tutulmustur. Santrifiijleme 3000 devir/dakika hizla gerceklestirilmistir. Platin
partikiillerinin topaklanmasin1 6nlemek ve diizgiin dagilmasin1 saglamak i¢in deney
numunesinin tizerine 1 mL kadar aseton konulmustur. Daha sonra 110°C sicakliga 1sitilmig

etlivde bekletilerek sivi fazin tiimii ugurulmustur.
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Kurutulan platin partikiillerinin yapist ve dagilimi JEOL, JSM-5410LX taramali elektron
mikroskobu (SEM) ile incelenmis, partikiillerin boyutlar1 ve zeta potansiyelleri ise Malvern

Zetasizer 3000 HSA cihazi ile 6lgiilmiistiir.

Farkli sicaklik ve pH degerleri i¢in deney tekrarlanmis, elde edilen sonuglara gore platin
partikiillerinin en kiiciik boyutta ve en diizgiin dagilimda elde edildigi parametreler
belirlenmistir. Bu parametreler hidrazin kullanilarak hekzakloroplatinik asitten platin

partikiillerinin elde edilmesi i¢in optimum kosullar olarak kabul edilmistir.

Daha sonraki agsamada ise impregnasyon yontemi kullanilarak karbon destekli katalizor elde
edilmis ve su yontem izlenmistir; 200 mg grafit karbon tozuna 5 mL saf su ve 5 mL
isopropanol eklenerek 15 dakika ultrasonik karistiricida karigtirilarak karbon ¢amuru elde
edilmistir. 42 mg platin igceren 0,120 g hekzakloroplatinik asit 10 mL saf su igerisinde
¢Oziilmiis ve bu ¢amura eklenerek 30 dakika ultrasonik olarak karistirilmistir. Hazirlanan
siispansiyonun pH’1 tampon c¢ozeltisiyle ayarlanmis ve 25 mL 0,15 M hidrazin indirgeni
kullanilarak titrasyon islemi gerceklestirilmistir. Pt-C igeren ¢ozelti santrifiijleme islemine
tabi tutulmus ve 80°C’de vakum etiiviinde kurutulmustur. Elde edilen PtC katalizoriin SEM
gorlntiileri alinarak, platin partikiillerinin karbon partikiilleri iizerindeki boyut ve dagilimi

incelenmistir.

PtRu/C kompozit elektrotun eldesi icin, karbon destekli platin katalizoriin eldesinde oldugu
gibi impregnasyon yontemi izlenmistir. 200 mg grafit karbon tozuna 5 mL saf su ve 5 mL
isopropanol eklenerek 15 dakika ultrasonik karistiricida karistirilarak karbon ¢amuru elde
edilmistir. 42 mg platin igeren 0,120 g hekzakloroplatinik asit 10 mL saf su igerisinde
¢Ozililmiis ve bu ¢amura eklenerek 30 dakika ultrasonik olarak karistirllmistir. Hazirlanan
stispansiyonun pH’1 tampon ¢ozeltisiyle ayarlandiktan sonra 15 mg rutenyum igeren 0,0308 g
RuCl; bu siispansiyona eklenmis ve 25 mL 0,15 M hidrazin indirgeni kullanilarak titrasyon
islemi gerceklestirilmistir. Pt-Ru-C igeren ¢ozelti santrifiijleme islemine tabi tutulmus ve
80°C’de vakum etiiviinde kurutulmustur. Elde edilen PtRu/C katalizériin SEM goriintiileri
alinarak, platin ve rutenyum partikiillerinin karbon partikiilleri iizerindeki boyut ve dagilimi

incelenmis ve XRD analizi yapilmstir.

Ptlr/C kompozit elektrotun eldesinde de PtRu/C elektrotun eldesiyle ayn1 yol izlenmistir. 200
mg grafit karbon tozuna 5 mL saf su ve 5 mL isopropanol eklenerek 15 dakika ultrasonik
karigtiricida  karigtirilarak karbon c¢amuru elde edilmistir. 42 mg platin iceren 0,120 g
hekzakloroplatinik asit 10 mL saf su igerisinde ¢oziilmiis ve bu ¢amura eklenerek 30 dakika

ultrasonik olarak karistirllmistir. Hazirlanan siispansiyonun pH’1 tampon c¢ozeltisiyle
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ayarlandiktan sonra 15 mg iridyum igeren 0,02329 g IrCl; bu siispansiyona eklenmis ve 25
mL 0,15 M hidrazin indirgeni kullanilarak titrasyon islemi gergeklestirilmistir. Pt-Ir-C igeren
¢oOzelti santrifiijleme islemine tabi tutulmus ve 80°C’de vakum etiiviinde kurutulmustur. Elde
edilen Ptlr/C katalizoriin SEM goriintiileri alinarak, platin ve iridyum partikiillerinin karbon

partikiilleri iizerindeki boyut ve dagilim1 incelenmis ve XRD analizi yapilmustir.

Deneylerde son olarak ise rutenyum ve iridyum metalleri ayni kompozit elektrotta
kullanilmistir.  PtRu/C ve Ptlr/C kompozit elektrotlarin eldesinde oldugu gibi yine
impregnasyon yontemi izlenmis, siispansiyon elde edilip pH tampon c¢ozeltisiyle
ayarlandiktan sonra, 15 mg rutenyum igeren 0,0308 g RuCl; ve 15 mg iridyum igeren 0,02329
g IrCl; bu siispansiyona eklenmistir. 25 mL 0,15 M hidrazin indirgeni kullanilarak titrasyon
islemi gerceklestirilmis, Pt-Ru-Ir-C igeren ¢ozelti santrifiijleme islemine tabi tutulmustur.
80°C’de vakum etiiviinde kurutma yapildiktan sonra, elde edilen PtRulr/C katalizériin SEM
goriintiileri alinarak, platin ve iridyum partikiillerinin karbon partikiilleri iizerindeki boyut ve

dagilimi incelenmis ve XRD analizi yapilmistir.

4.3 Deneysel Calisma Sonuclari ve Analiz Teknikleri

Yapilan deneylerde elde edilen platin, rutenyum, iridyum partikiillerinin yapisini ve karbon
destek iizerindeki dagilimlarini gérmek i¢in SEM goriintiileri alinmistir. SEM goriintiilemede

JEOL, JSM-5410LX tipi taramali1 elektron mikroskobu kullanilmistir.

Taramal1 elektron mikroskobunda (SEM) goriintiileri olusturmak icin 151k yerine elektronlar
kullanilir. Goriintii; yiiksek voltaj ile hizlandirilmig elektronlarin numune tizerine odaklanmasi
saglanarak, bu elektron demetinin numune yiizeyinde taratilmasi sirasinda elektron ve
numune atomlar1 arasinda olusan ¢esitli girisimler sonucunda meydana gelen etkilerin uygun
algilayicilarda toplanmasi ve sinyal giiclendiricilerinden gegirilerek bir katot 1sinlar tiipiiniin
ekranina aktarilmasiyla elde edilir. Modern sistemlerde bu algilayicilardan gelen sinyaller

dijital sinyallere ¢evrilip bilgisayar monitoriine verilmektedir.

Deneylerde elde edilen platin partikiillerinin tanecik boyutu ise, Zetasizer 3000 HSA ile
dlgiilmiistiir. Olgiim prensibi, partikiillere gelen 151831 kirilmasi ile tanecik boyutunun
hesaplanmasidir. Dogru oOlgiimler alabilmek ig¢in, Ol¢lim esnasinda kullanilacak numune
kiivetinin ¢izik olmamasi, safsizlik ve kabarcik icermemesi ¢ok 6nemlidir. Bunun yani sira
tastyic1 faz secimi de gok onemlidir. Olgiimii yapilacak olan numune, platin partikiillerinin
asili kalarak 1y1 dagilacagi, 15181 geciren ve olabildigince diisiik yogunluga sahip tasiyici bir

faz i¢inde olmalidir.
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Zeta potansiyel analizi i¢in de tanecik boyutu analizinde kullanilan Malvern’in Zetasizer 3000
HSA cihazi kullanilmigtir. Bu cihaz ile ¢dzelti icersindeki 1,5-100 mm boyutundaki kati
partikiillerin -125 ile +125 mV arasindaki yilizey potansiyelleri, +20 ile -20 mikron.sn/volt.cm
arasindaki elektroforetik mobiliteleri ve ayrica c¢ozeltilerin 0-60.000 mikroohm.sn/cm

arasindaki spesifik iletkenlikleri dl¢tilmektedir.

Zeta potansiyeli, partikiillerin kayma yiizeylerinde ortaya cikan elektriksel potansiyeldir ve
elektrik alana bagl olarak olusan yiiklii partikiillerin hareketliliginden (mobilite) ortaya ¢ikar.
Mobilite her elektrik alan iinitesi basina diisen partikiil hiz1 olarak tanimlanir ve partikiillere

elektrik alan uygulanarak ortalama hizlarinin dl¢iilmesiyle bulunur.

Deneylerde elde edilen platin partikiillerinin zeta potansiyelleri dl¢lilmiis ve tanecik boyutu ile

zeta potansiyeli arasindaki iligki incelenmistir.

Deneyler sonucunda elde edilen PtRu/C, Ptlr/C ve PtRulr/C katalizérlerin kalitatif analizi
Philips, panalytical X’per PRO modeli XRD cihazi ile yapilmistir. X-ray difraktometresi
(XRD), materyallerin kristal yapilarin1 karakterize etmede gii¢lii ve zararsiz bir tekniktir.
Materyallerin yapilari, fazlar1 ve kristal yapilar1 hakkinda bilgi verdigi gibi; ortalama tanecik
boyutu, kristallik, tiir ve kristal bozukluklar gibi diger yapisal parametreler hakkinda da bilgi
edinilmesini saglar. X-ray difraktometresinin ¢aligma prensibi, kristal yapidaki her maddenin
kendisine 6zgii atomik dizilimlerine bagl olarak X-iginlarin1 karakteristik bir diizen igerisinde
kirma esasma dayanir. Pik keskinlikleri, kafes yapilardaki atomik yerlesimlerden belirlenir.
Sonug olarak; X-ray difraksiyon sablonu, verilen materyalin periyodik ve atomik yerlesiminin

parmak izidir.

Deneylerde PtRu/C, Ptlr/C ve PtRulr/C kompozit elektrotlarin olusturulmasi igin oncelikli
olarak platin eldesi iizerinde ¢alisilmistir. Indirgen madde olarak hidrazin kullanilarak, degisik
sicaklik ve pH degerlerinde hekzakloroplatinik asitten platin partikiilleri elde edilmistir.
Sicaklik ile pH degerlerinin platin partikiil boyutu ve dagilimi iizerindeki etkileri SEM
analizleri ile, iletkenlik tlizerindeki etkileri ise zeta potansiyeli Ol¢iimleri ile incelenmistir.
Analiz sonuglarinin yorumlanmasindan sonra, platin partikiillerinin eldesi i¢in optimum
sicaklik ve basing degerleri belirlenmistir. Bu optimum degerlerde impregnasyon yontemi
kullanilarak karbon destekli platin katalizor toz halde elde edilmis, taramali elektron
mikroskobu ile tanecik boyutu ve dagilimlari, XRD cihaz1 ile de kalitatif analizleri

incelenmistir.
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Indirgeme ajani olarak tiim deneylerde hidrazin kullanilmustir. Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’te
T=25°C sicaklikta, sirasiyla pH=4 ve pH=7 degerlerinde elde edilen platin partikiillerinin 35
X biiylitme ile SEM gorintiileri verilmektedir. Sekil 4.4 ve Sekil 4.5’te ise T=25°C
sicaklikta, pH=10 degerinde elde edilen platin partikiillerinin sirasiyla 50 X ve 350 X

biiyiitme ile SEM goriintiileri verilmektedir.

S0O0.0 arn

Sekil 4.2 Hidrazinle pH=4 ve T=25°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

Sekil 4.3 Hidrazinle pH=7 ve T=25°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri
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SO0.0 gz

Sekil 4.4 Hidrazinle pH=10 ve T=25°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

© _SEFE e

Sekil 4.5 Hidrazinle pH=10 ve T=25°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

Sekil 4.2, Sekil 4.3, Sekil 4.4 ve Sekil 4.5 incelendiginde pH degeri arttikga platin partikiil
yapilarinin belirginlestigi ve kiigiildiigli goriilmiistiir. Daha sonra Zetasizer 3000 HSA cihazi
kullanilarak platin partikiillerinin tanecik boyutu ve zeta potansiyeli dl¢iimleri yapilmistir.
Tanecik boyutu ve zeta potansiyeli dlglimlerinde tasiyici faz olarak reaksiyon ¢ozeltileri ve

saf su kullanilmistir.
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Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8’de T=25°C sicaklikta ve pH=4 degerinde c¢oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.

Cizelge 4.7 Hidrazin ile pH=4 ve T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 369,2 93,0 1476,6 15:46:38
2 3778 92,9 1456,1 15:47:09
3 [|354,7 95,8 1279,9 14:47:41
4  1349,2 75,7 1180,6 15:48:12
5 3414 79,8 1097,6 15:48:44
6 3383 79,3 1210,1 15:49:15
7 1331,6 81,2 1136,9 15:49:47
8 13240 82,6 1044,3 15:50:18
9 [348,1 84,8 1210,3 15:50:50

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 339,9 75,3 1037,8 15:51:54
2 1343,1 89,9 908,8 15:52:26
3 3580 74,0 1181,5 15:52:57
4 13749 76,5 1126,1 15:53:28
5 (3332 80,1 1085,7 15:54:00
6 [338,0 76,7 1055,5 15:54:31
7 3321 75,4 1079,4 15:55:03
8 13573 85,6 11549 15:55:34
9 (3184 87,7 996,7 15:56:06

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 331,2 92,3 1102,9 15:57:10
2 1296,1 94,5 980,8 15:57:42
3 (3047 92,2 1037,1 15:58:13
4 1318,7 85,7 1040,1 15:58:45
5 3345 86,0 1067,1 15:59:17
6 [273,6 84,2 1088,1 15:59:48
7 [279,6 81,8 1005,5 16:00:19
8 |251,0 85,9 992.8 16:00:51
9 (337,11 81,1 1018,8 16:01:22
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 362,4 - 1298,7 15:51:22
2 336.,4 - 1009,9 15:56:37
3 310,9 - 1000,9 16:01:51
ortalama | 336,6 - 1103,2 -
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Cizelge 4.8 Hidrazin ile pH=4 ve T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su
igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 254,1 94,9 1794,1 16:22:22
2 2259 89,7 1589,6 16:22:55
3 2558 97,5 2216,5 16:23:29
4 12344 93,9 1832,8 16:24:02
5 (2326 88,9 1661,2 16:24:36
6 [230,6 95,5 1621,5 16:25:09
7 |231,5 92,8 1636,5 16:25:43
8 198,7 84,2 1374,0 16:26:17
9 [220,1 99,0 1399,9 16:26:50
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 197,5 90,0 1263,4 16:28:01
2 186,6 96,9 1259.4 16:28:35
3 176,0 73,3 996,7 16:29:08
4 191,7 86,1 1203,1 16:29:42
5 165,8 79,2 920,3 16:30:16
6 (2132 68,1 960,4 16:30:49
7 165,2 78,8 859,0 16:31:23
8 145,7 68,6 841,6 16:31:56
9 182,9 81,1 846,6 16:32:30
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 229,1 73,2 1097,7 16:33:41
2 179,9 67,5 916,4 16:34:14
3 12075 81,5 962,7 16:34:48
4 170,0 64,9 877,8 16:35:21
5 136,2 72,9 769.,4 16:35:55
6 85,0 73,4 721,3 16:36:31
7 143,7 73,0 817,8 16:37:04
8 146,0 73,2 876,7 16:37:38
9 169,0 62,2 936,6 16:38:11
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 2324 - 1701,1 16:27:24
2 171,7 - 887,4 16:33:03
3 157,9 - 935,6 16:38:45
ortalama | 187,3 - 1174,7 -

Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8 incelendiginde en kiiglik tanecik boyutu (1103,2 nm) platinin

dekantasyon sonrasi

arta

kalan ¢ozelti

icerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen

siispansiyonda goriilmiistiir. indirgenme islemi sonucunda dekantasyon sonrasi arta kalan

cozeltideki toplam iyon konsantrasyonu diisiiniildiigiinde; bu iyonlarin indirgenmis olan platin
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partikiilleri {izerinde iyonik bir kuvvet olusturdugu goriiliir. Ayrica c¢ozeltideki iyon
konsantrasyonu arttik¢a ¢ozeltinin yogunlugu ve viskozitesi de artar. Saf su i¢erisindeki platin
partikiilleri iizerinde bu etkilerin hi¢ biri yoktur ve biiyiik platin partikiilleri belirli bir siire
sonra dibe ¢Okerler. Bu yiizden saf su igerisinde dagitilmis platin partikiillerinin ortalama
tanecik boyutunun, dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindekine kiyasla daha kiiciik
olmasit beklenir. T=25°C sicaklikta ve pH=4 degerinde elde edilen deney sonuglarinda ise
beklenenin tersine dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisinde dagitilan platin
partikiillerinin boyutu daha kii¢ciik ¢ikmistir. Fakat aradaki fark ¢ok azdir, saf su igerisinde
dagitilmis olan platin partikiillerinin boyutlar1 (1174,7 nm), dekantasyon sonrasi arta kalan
cozeltide dagitilmis olan platin partikiillerinin boyutlar1 ile hemen hemen aymidir. Bu da;
suyun polar yapida olmasi nedeniyle, su molekiillerinin platin partikiilleri tizerine uyguladig
etkiden kaynaklanmaktadir. Bunun disinda, T=25°C sicaklikta ve pH=4 degerinde elde edilen
platin partikiillerinde belirgin bir yapinin tam olarak elde edilememis olmasi ya da platin
partikiillerinin ¢oktliirme sonrasi kurutma islemi sirasinda topaklanmis olmasi ihtimali de

deney sonuglarini bu sekilde etkileyebilir.

Cizelge 4.9 ve Cizelge 4.10’da pH=4 ve T=25°C’de indirgenen platinin sirastyla dekantasyon

sonrast arta kalan ¢6zelti ve saf su igerisindeki zeta potansiyeli dl¢limleri verilmektedir.

Cizelge 4.9 Hidrazin ile pH=4 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 30449 -1,284 -16,2 16:09:07
2 2935.,4 -1,401 -17,7 16:09:38
3 2824,7 -1,386 -17,5 16:10:09
4 2792.9 -1,475 -18,6 16:10:41
5 2841,7 -1,429 -18,0 16:11:11
6 2855,9 -1,366 -17,2 16:11:42
7 2706,7 -1,493 -18,8 16:12:13
8 2675,1 -1,407 -17,7 16:12:44
9 28374 -1,426 -18,0 16:13:15
10 2733,2 -1,417 -17,9 16:13:46

ortalama | 2824,8 -1,408 -17.8 -
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icerisindeki zeta potansiyeli

Cizelge 4.10 Hidrazin ile pH=4 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2690,8 -0,111 -1,4 20:24:15
2 2744 4 -0,708 -8,9 20:24:57
3 2746,5 -1,158 -14,6 20:25:40
4 2593,0 -1,013 -12,8 20:26:22
5 2579,9 -1,189 -15,0 20:27:05
6 2580,4 -1,536 -19.4 20:27:47
7 2564.,4 -1,183 -14,9 20:28:30
8 2578.,0 -1,423 -18,0 20:29:12
9 26283 -1,313 -16,6 20:29:55
10 2621,1 -1,869 -23.6 20:30:37

ortalama | 2632,7 -1,150 -14,5 -

Cizelge 4.9 ve Cizelge 4.10°daki zeta potansiyeli dl¢timleri incelendiginde T=25°C sicaklikta
ve pH=4 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak
degeri dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisinde daha biiyiik ¢ikmistir. Bu da, partikiil

boyutu kiiciildiik¢e zeta potansiyelinin mutlak degerinin arttigini gostermektedir.

Cizelge 4.11 ve Cizelge 4.12°de, T=25"C sicaklikta ve pH=7 degerinde coktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyici faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.
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Cizelge 4.11 Hidrazin ile pH=7 ve T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon

sonrast arta kalan ¢ozelti icerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 87,8 90,4 846,5 12:48:06
2 92,6 91,6 1379,5 12:48:46
3 94,7 98,0 18435 12:49:25
4 90,6 93,7 998,0 12:50:05
5 107,0 99,7 22492 12:50:45
6 96,2 91,2 1741,2 12:51:25
7 96,9 88,5 942,0 12:52:05
8 87,6 92,1 611,9 12:52:45
9 78,2 63,8 3104 12:53:24
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 89,6 96,5 7229 12:54:48
2 99,4 84,7 13935 12:55:28
3 72,2 97,0 358,3 12:56:08
4 77,6 90,4 387,9 12:56:47
5 83,3 86,7 606,6 12:57:27
6 73,8 91,8 3443 12:58:07
7 83,7 47,7 296,4 12:58:47
8 74,9 58,8 293,2 12:59:27
9 79,9 62,0 3227 13:00:07
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 72,3 58,1 249,7 13:01:30
2 81,0 74,4 390,7 13:02:10
3 74,0 61,4 261,6 13:02:49
4 75,2 68,6 276,0 13:03:29
5 97,6 94,9 1363,9 13:04:09
6 83,1 64,1 349,1 13:04:49
7 75,0 49,0 251,3 13:05:29
8 69,0 79,7 254.8 13:06:09
9 106,6 32,7 461,8 13:06:49
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 94,2 - 1564,1 12:54:04
2 82,7 - 6929 13:00:46
3 80,0 - 575,0 13:07:28
ortalama | 85,6 - 944,0 -
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Cizelge 4.12 Hidrazin ile pH=7 ve T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su

igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 46,6 96,2 1496,3 19:13:01
2 55,4 98,4 17540,2 19:14:02
3 43,7 90,2 1482,0 19:15:03
4 44.6 87,1 24230 19:16:04
5 46,6 89,3 2302,3 19:17:04
6 46,7 94,1 1437,6 19:18:05
7 58,1 93,1 5739,7 19:19:06
8 44,8 88,8 1759,4 19:20:07
9 47,6 96,8 1803,7 19:21:08
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 56,7 93,4 3826,0 19:23:11
2 53,1 94,5 2169,5 19:24:12
3 62,9 88,7 6535,4 19:25:12
4 51,4 91,6 2310,9 19:26:13
5 42,9 97,6 1163,0 19:27:14
6 88,0 94,2 29038,6 19:28:15
7 43,0 93,2 1360,8 19:29:16
8 39,4 88,8 1075,4 19:30:17
9 56,3 88,8 3090,7 19:31:17
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 51,4 94,2 2554,1 19:33:21
2 47,7 89,9 2523.8 19:34:22
3 44,1 29,3 583,0 19:35:23
4 42,8 94,7 1236,0 19:36:23
5 42,9 89,9 958.8 19:37:24
6 42,1 86,9 1099,9 19:38:25
7 43,0 93,4 1080,4 19:39:26
8 53,5 91,7 3947,1 19:40:26
9 59,1 91,9 6763,1 19:41:27
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 48,0 - 5256,8 19:21:08
2 49,0 - 2300,8 19:32:18
3 47,8 - 778.,8 19:42:28
ortalama | 48,3 - 2778,8 -

Cizelge 4.11 ve Cizelge 4.12 incelendiginde yine beklenenin tersine en kiigiik tanecik boyutu
(944,0 nm) platinin dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisinde tekrar dagitilmasiyla elde

edilen siispansiyonda goriilmiistiir. Saf su igerisinde dagitilan platin partikiillerinin boyutlari

42



(2778,8 nm), dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltide dagitilanlara gore oldukga biiyiiktiir. Bu
da, T=25°C sicaklikta pH=7 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ¢oktliirme sonrasi
kurutma islemi sirasinda topaklanmis oldugunu disiindiirmektedir. SEM goriintiilerinden
anlagilacagi gibi, belirgin bir platin yapisinin pH=7 degerinde de tam olarak elde edilememis

olmasi deney sonuglarini olumsuz yonde etkilemistir.

Cizelge 4.13 ve Cizelge 4.14’te, T=25°C sicaklikta ve pH=7 degerinde indirgenen platin
partikiillerinin sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta

potansiyeli 6l¢iimleri verilmektedir.

Cizelge 4.13 Hidrazin ile pH=7 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti i¢erisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 1993,2 -2,171 -27.4 13:15:02
2 1969,2 -2,872 -36,2 13:15:41
3 1943,0 -2,963 -37,4 13:16:21
4 1917,7 -3,066 -38,7 13:17:00
5 1922,2 -2,887 -36,4 13:17:40
6 1936,6 -3,065 -38,7 13:18:19
7 1915,6 -2,884 -36,5 13:18:58
8 19470 -3,130 -39.,5 13:19:38
9 1964.,4 -3,001 -37,9 13:20:17
10 1924,1 -3,032 -38,3 13:20:57

ortalama | 1943,3 -2,907 -36,7 -

Cizelge 4.14 Hidrazin ile pH=7 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf sudaki

zeta potansiyeli
Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2233,1 -2,251 -28,4 14:03:35
2 21324 -2,355 -29,7 14:04:27
3 2209,8 0,103 1,3 14:05:18
4 2199,2 -3,609 -45,5 14:06:10
5 2130,6 -0,147 -1,9 14:07:01
6 2142,1 -0,414 -5,2 14:07:53
7 2125,5 -1,899 -24.,0 14:08:44
8 2156,4 -1,238 -15,6 14:09:36
9 2155,5 -3,809 -48,1 14:10:27
10 2174,2 -0,800 -10,1 14:11:19
ortalama | 2165,9 -1,642 -20,7 -

Bilindigi gibi, zeta potansiyeli taneler arasindaki itme veya ¢ekme kuvvetinin bir 6l¢timiidiir

ve partikiill boyutu kiiciildiikkge zeta potansiyelinin mutlak degeri artar. Cizelge 4.13 ve

43



Cizelge 4.14’te zeta potansiyeli Ol¢limleri incelendiginde T=25°C sicaklikta ve pH=7
degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak degeri
dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisinde daha biiyiik ¢ikmistir. T=25°C ve pH=7
degerleri i¢in yapilan deneylerde en kiiclik partikiil boyutu dekantasyon sonrasi arta kalan
cozelti icerisinde elde edildiginden dolay1, zeta potansiyelinin dekantasyon sonrasi arta kalan
cozelti icerisinde daha biiyiik ¢ikmasi beklenen bir sonuctur. Yiiklii platin taneciklerinin
dekantasyon sonrasi arta kalan c¢oOzelti igerisindeki diger iyonlarla etkilesim halinde
bulunmalari, dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki zeta potansiyelinin artmasina

neden olmustur.

Cizelge 4.15 ve Cizelge 4.16’da T=25°C sicaklikta ve pH=10 degerinde ¢oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyici faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.
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Cizelge 4.15 Hidrazin ile pH=10 ve T=25°C"de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrast arta kalan ¢6zelti igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 157,7 93,0 353,7 17:57:21
2 151,6 97,6 353,6 17:58:01
3 147.,4 93,5 205,5 17:58:41
4 146,8 86,3 198,9 17:59:21
5 151,0 97,7 222,1 18:00:01
6 148,6 96,9 2153 18:00:41
7 148.4 96,9 200,5 18:01:20
8 152,1 99,3 2484 18:02:00
9 154,0 75,2 203.4 18:02:40

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 148.,9 95,0 204,5 18:04:01
2 145,4 93,8 192,9 18:04:41
3 153,3 98,2 221,2 18:05:21
4 144,5 99,3 190,4 18:06:01
5 146,8 92,5 199.8 18:06:41
6 148,5 88,3 192,9 18:07:21
7 154,2 81,3 199,0 18:08:00
8 149,7 85,3 193.,8 18:08:40
9 145,2 89,3 190,4 18:09:20

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 147,7 75,0 187,3 18:10:41
2 146,6 90,7 187,2 18:11:21
3 150,9 82,0 197,0 18:12:01
4 141,5 93,2 181,1 18:12:41
5 145,1 92,6 184,3 18:13:20
6 153,2 83,9 190,0 18:14:00
7 163,6 37,0 191,0 18:14:40
8 171,0 56,8 219,0 18:15:20
9 155,8 70,8 204,3 18:16:00

KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 150,3 - 247,6 18:03:20
2 146,8 - 198,6 18:10:00
3 148,7 - 193,0 18:16:40

ortalama | 148,6 - 213,1 -
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Cizelge 4.16 Hidrazin ile pH=10 ve T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su
igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 147,5 90,4 430,1 18:34:06
2 154,5 92,0 525,2 18:34:46
3 158,9 94,0 561,0 18:35:26
4 149,0 94,5 606,7 18:36:05
5 147,2 89,2 764,8 18:36:45
6 159,6 95,1 615,2 18:37:25
7 145,6 92,6 513,2 18:38:05
8 181,0 96,1 3857,4 18:38:45
9 138,3 94,6 464,7 18:39:24
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 154,6 62,0 409,1 18:40:48
2 149,6 92,4 592,5 18:41:28
3 144,0 91,8 438,8 18:42:08
4 147,3 95,7 558,5 18:42:47
5 149,3 94,4 889,3 18:43:27
6 138,8 91,5 394.,4 18:44:07
7 143,9 50,7 349.8 18:44:47
8 1694 95,7 1693,7 18:45:27
9 142,7 94,8 398,0 18:46:07
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 154,3 49,0 401,2 18:47:30
2 150,7 90,6 821,0 18:48:10
3 139,3 63,6 3584 18:48:49
4 147,7 94,6 653,0 18:49:29
5 175,8 39,2 4627 18:50:09
6 129,9 75,0 318,9 18:50:49
7 145,1 76,4 351,2 18:51:29
8 137,2 72,5 334,1 18:52:09
9 134,2 70,9 368,0 18:52:49
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 149,0 - 573.,8 18:40:04
2 146,7 - 695,0 18:46:46
3 139,8 - 404,2 18:53:28
ortalama | 145,2 - 557,7 -

Cizelge 4.15 ve Cizelge 4.16 incelendiginde en kiiciik tanecik boyutu (213,1 nm), pH=4 ve

pH=7 degerlerinde elde ettigimiz deney sonuclarinda oldugu gibi, yine beklenenin tersine

platinin dekantasyon sonrasi arta kalan ¢dzelti icerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen

sispansiyonda goriilmiistiir. Saf su igerisinde dagitilmig olan platin partikiillerinin boyutlar
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(557,7 nm), dekantasyon sonrasi arta kalan c¢ozeltide dagitilmis olanlarla kiyaslandiginda;
aralarinda pH=7 degerinde elde ettigimiz sonuclarda oldugu kadar biiyiik farkliliklar olmadigi
goziikkmektedir. Zetasizer cihazi biiyiik partikiilleri 6lgmeye daha meyilli oldugundan dolayz,
siispansiyon icerisindeki kii¢iik partikiiller yerine biiylik olanlar1 tercih etmektedir.
Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su icerisinde dagitilan platin partikiillerinin
boyut analizlerinin birbirine yakin olmasi, elde edilen platin partikiillerinin boyut dagiliminin
artik daha dar bir aralik icerisinde kaldigimi gostermektedir. pH=10 degerinde yapilan
deneylerde elde edilen platin partikiillerinin boyut dagilimi homojenlesmeye basladig gibi,
kristal yapilar1 da artik fark edilebilir sekilde belirginlesmistir.

Cizelge 4.17 ve Cizelge 4.18’de T=25°C sicaklikta ve pH=10 degerinde indirgenen platin
partikiillerinin sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta

potansiyeli 6l¢iimleri verilmektedir.

Cizelge 4.17 Hidrazin ile pH=10 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 1835,1 -3,063 -38,7 18:22:27
2 1849,8 -4,841 -61,1 18:23:02
3 1829,1 -4,784 -60,3 18:23:37
4 1837,7 -4,531 -57,1 18:24:12
5 1819,5 -4,838 -61,0 18:24:47
6 1856,7 -4,613 -58,2 18:25:22
7 1847,6 -4,666 -58,9 18:25:57
8 1843,8 -4,854 -61,2 18:26:32
9 1852,8 -5,575 -70,3 18:27:06
10 1862,7 -4,978 -62,8 18:27:41

ortalama | 1843,5 -4,674 -59.,0 -
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Cizelge 4.18 Hidrazin ile pH=10 ve T=25°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su
icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2731,9 -6,790 -85,6 18:57:31
2 25534 -5,475 -69,1 18:58:02
3 2678,4 -5,855 -73,8 18:58:33
4 2564,2 -6,571 -82.9 18:59:05
5 2669,6 -5,835 -73,6 18:59:36
6 27273 -5,989 -75,6 19:00:07
7 2582,1 -6,178 -77,9 19:00:38
8 2633,6 -7,097 -89,6 19:01:10
9 2540,9 -5,817 -73,4 19:01:41
10 26474 -6,314 -79,6 19:02:12

ortalama | 2632,9 -6,192 -78,1 -

Cizelge 4.17 ve Cizelge 4.18’de zeta potansiyeli dl¢timleri incelendiginde T=25°C sicaklikta
ve pH=10 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak
degeri saf su igerisinde daha biiyiik ¢ikmistir. Partikiil boyutu kiiciildiik¢e zeta potansiyelinin
mutlak degeri arttigindan dolayi, dekantasyon sonrasi arta kalan ¢dzelti igerisinde elde edilen
zeta potansiyeli mutlak degerinin daha biiylik olmasi beklenmekteydi. Beklenmeyen bu
sonug, Zetasizer cihazinin siispansiyon igerisinde asili partikiillerden biiyiik boyutta olanlar
Olcmeye yatkin olmasiyla agiklanabilir. Saf su igerisinde zeta potansiyelinin yiiksek olmasi,
stispansiyon igerisinde cogunlukla kiiciik partikiillerin oldugunu gdstermektedir. Fakat
slispansiyon igerisinde yer alan biiyiik boyuttaki platin partikiilleri cihaz tarafindan 6lgiilerek,

ortalama partikiil boyutunu analizimizi olumsuz yonde etkilemistir.

Cizelge 4.19°da, T=25°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platinin dekantasyon sonrasi

arta kalan ¢ozelti ve saf su icerisindeki partikiil boyutlar1 ayr1 ayr1 gosterilmektedir.
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Cizelge 4.19 T=25°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platin partikiil boyutlar

Partikiil Boyutu Analizi (nm)
T=25°C
pH=4 Pt+D 1100
Pt+Su 1174
pH= Pt+D 944
Pt+Su 2778
pH=10 Pt+D 213
Pt+Su 557

T=25°C sicaklikta, pH degisimlerinin platin partikiill boyutu {izerine etkisi Sekil 4.6’da,
dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisinde yapilan analizler i¢in ayr1 ayri

gosterilmektedir.

T=25 C Sicaklikta partikiil boyutunun pH ile degisimi

3000
2500 -
2000 -
1500 -
1000 -
500 -
0

—e— Pt + Dekante su

—&— Pt + Saf su

Partikiil boyutu (nm)

0 5 10 15
pH

Sekil 4.6 T=25°C sicaklikta, pH degisiminin partikiil boyutu iizerine etkisi

Sekil 4.6 incelendiginde, genel olarak pH degerinin artmasiyla platin partikiil boyutunun
kiictildigli soylenebilir. Saf su igerisindeki platin partikiil boyutunun pH=7 degerinde ani bir
sekilde artmasi ise kurutma sirasinda topaklanma olmasi ve cihazin siispansiyon igerisindeki
en biiyiik partikiilleri 6lgmeye meyilli olmasiyla agiklanabilir. pH=7 degerinde elde edilen
platin partikiillerinin genis bir boyut araligina sahip olmasi kiigiik partikiillerin 6l¢iilmesini

engellemektedir.

Sekil 4.7 ve Sekil 4.8’de T=40°C sicaklikta, sirastyla pH=4 ve pH=7 degerlerinde elde edilen
platin partikiillerinin 1000 X biiyiitme ile SEM gorintiileri verilmektedir. Sekil 4.9 ve
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Sekil 4.10°da ise T=40°C sicaklikta, pH=10 degerinde elde edilen platin partikiillerinin
strastyla 3500 X ve 7500 X biiyiitme ile SEM goriintiileri verilmektedir.

Sekil 4.8 Hidrazin ile pH=7 ve T=40"C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri
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Sekil 4.10 Hidrazin ile pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

Sekil 4.7, Sekil 4.8, Sekil 4.9 ve Sekil 4.10 incelendiginde pH degeri arttik¢a platin partikiil
boyutunun kiictldiigii goriilmistiir. T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin SEM
goriintiileri ile karsilastirildiginda, sicakligin arttirilmasinin platin partikiillerinin yapisini
olumlu yonde etkiledigi goriilmektedir. Her iki sicaklik degeri i¢in de pH=10 degerinde elde
edilen platin partikiillerinin SEM goriintiileri incelendiginde; T=40°C’de platin partikiil
yapisinin  kiibik bir hal aldigi, platin partikiil boyutu dagiliminin da homojenlestigi

goriilmektedir.
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Cizelge 4.20 ve Cizelge 4.21°de, T=40°C sicaklikta ve pH=4 degerinde ¢oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.

Cizelge 4.20 Hidrazin ile pH=4 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 293.,5 55,5 755,6 14:46:13
2 12920 84,9 952.4 14:46:47
3 (2430 91,7 803,2 14:47:22
4 1284,5 87,2 1235,1 14:47:58
5 (3154 87,4 1567,1 14:48:32
6 |[281,7 57,3 820,9 14:49:08
7 [243,6 77,5 907.,9 14:49:43
8 13059 82,4 1248,8 14:50:17
9 [313,1 90,5 1107,9 14:50:52
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 301,9 91,5 1016,6 14:52:05
2 2548 90,1 1078,8 14:52:41
3 [266,6 87,4 980,4 14:53:14
4 12991 87,9 1446,2 14:53:50
5 2823 81,3 1053,6 14:54:25
6 [289,7 92,1 1165,7 14:54:59
7 [317,1 82,8 1140,0 14:55:35
8 2770 82,1 1166,6 14:56:08
9 |[287.8 83,7 1054,9 14:56:44
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 288.,3 92,0 1027,6 14:57:57
2 ]1249,1 89,3 831,0 14:58:32
3 12603 80,8 1355,9 14:59:06
4 13229 93,4 1136,4 14:59:42
5 (3054 98,9 1168,7 15:00:17
6 [308,0 89,2 1472,4 15:00:51
7 2554 94,6 1358,1 15:01:27
8 1254,0 92,2 1179,3 15:02:02
9 (2874 85,0 1014,4 15:02:36
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 296,5 - 1192,9 14:51:28
2 287,4 - 1075,0 14:57:20
3 279,2 - 1060,3 15:03:12
ortalama | 287,7 - 1109,4 -
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Cizelge 4.21 Hidrazin ile pH=4 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su
igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 2225 94,7 3573 15:31:52
2 12219 97,9 354,7 15:32:28
3 1220,7 91,9 341,6 15:33:04
4 12253 94,5 326,4 15:33:39
5 2238 85,9 329,9 15:34:15
6 [228,1 93,6 331,6 15:34:51
7 2288 97,7 339,8 15:35:26
8 1224,0 96,2 321,7 15:36:02
9 12242 94,7 3273 15:36:08

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 221,7 96,1 313,9 15:37:53
2 12233 97,2 312,7 15:38:28
3 [226,2 93,9 312,5 15:39:04
4  1226,5 94,7 307,9 15:39:39
5 (2232 97,1 314,1 15:40:15
6 2277 94,1 3133 15:40:51
7 1230,0 98,4 307,2 15:41:26
8 12259 95,9 298,9 15:42:02
9 12337 93,2 317,1 15:42:38

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 229,6 94,7 315,9 15:43:53
2 22473 94,7 310,9 15:44:28
3 (2321 95,5 320,1 15:45:04
4 12239 98,4 306,8 15:45:40
5 (2237 96,8 3074 15:46:15
6 (2334 97,8 3224 15:46:51
7  [234,0 98,2 311,6 15:47:27
8 236,2 97,7 308,8 15:48:02
9 2275 96,9 311,9 15:48:38
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 224.5 - 3344 15:37:13
2 224.8 - 311,1 15:43:13
3 2283 - 310,1 15:49:14
ortalama | 225,9 - 318,6 -

Cizelge 4.20 ve Cizelge 4.21 incelendiginde en kii¢iik tanecik boyutu (318,6 nm), platinin saf
su icerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=40°C sicaklikta

ve pH=4 degerinde elde edilen deney sonuclarinda, beklendigi gibi saf su icerisinde dagitilan
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platin taneciklerinin boyutu daha kiiclik ¢ikmistir. Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti
icerisinde dagitilmis olan platin partikiillerinin boyutlar1 (1109,4 nm), saf suda dagitilmis
olanlarla kiyaslandiginda aralarindaki farkliligin nedeni olarak, dekantasyon sonrasi arta kalan
cozeltideki iyon konsantrasyonundan dolayr daha biiyilk boyutta platin partikiillerinin
siispansiyonda asili kalmis olmasi ya da dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki

platin partikiillerinin saf sudaki kadar iyi dagilmamis olmasi sdylenebilir.

Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti, saf suya kiyasla ¢ok fazla iyon igerir ve bu iyonlar da
platin partikiilleri tizerinde bir etki olustururlar. Bu iyonlarla etkilesim halindeki platin
partikiilleri de 6l¢lim sirasinda cihaz tarafindan, etraflarindaki bu iyonlarla birlikte algilanirlar
ve bu ylizden dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisindeki Ol¢lim sonuglart gercek
degerlerden daha biiyiik elde edilir. Bunun disinda dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltideki
iyonlarla platin molekiillerinin etkilesim halinde olmasi, biiylik boyuttaki partikiillerin dibe
cokmesini engeller ve siispansiyon igerisinde biiyiik partikiilleri 6lgmeye meyilli zetasizer
cihazi tarafindan algilanarak yine yaniltict sonuglar elde etmemize neden olur. Saf suda bu
etkiler olusmadig1 icin bir siire sonra biiylik platin partikiilleri dibe ¢dkecek, boylelikle
siispansiyonda en kiiclik boyuttaki platin partikiilleri asili kalacaktir.

Deney sonuglart T=40°C sicaklikta, pH=4 degerinde elde edilen platin partikiillerinde
kurutma sirasinda topaklanma olmadigimi da gostermektedir. Saf su igerisinde platin

partikiilleri topaklanmadan 1iyi bir sekilde dagilmistir.

Cizelge 4.22 ve Cizelge 4.23°de T=25°C sicaklikta ve pH=10 degerinde indirgenen platin
partikiillerinin sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta

potansiyeli dl¢limleri verilmektedir.
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Cizelge 4.22 Hidrazin ile pH=4 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti i¢erisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2913,2 -1,096 -13.8 15:08:00
2 2750,7 -1,106 -13.9 15:08:30
3 2700,8 -1,200 -15,1 15:09:00
4 2726,4 -1,283 -16,2 15:09:30
5 2697,8 -1,239 -15,6 15:10:00
6 2755,5 -1,246 -15,7 15:10:31
7 2611,7 -1,248 -15,7 15:11:01
8 2687,3 -1,248 -15,7 15:11:31
9 2697,8 -1,224 -15,4 15:12:01
10 2691,6 -1,238 -15,6 15:12:31

ortalama | 2723,3 -1,213 -15,3 -

Cizelge 4.23 Hidrazin ile pH=4 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su

icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 3970,6 -3,206 -40,5 15:55:40
2 3921,0 -3,384 -42.7 15:56:10
3 4096,2 -3,452 -43,6 15:56:39
4 4345,8 -3,519 -44 .4 15:57:09
5 3999,5 -3,460 -43,6 15:57:38
6 4035,2 -3,469 -43.8 15:58:08
7 3896,1 -3,552 -44 8 15:58:38
8 4004,0 -3,568 -45,0 15:59:07
9 39233 -3,570 -45,0 15:59:37
10 3945,6 -3,555 -44.9 16:00:06

ortalama | 4013,7 -3,473 -43,8 -

Cizelge 4.22 ve Cizelge 4.23°te zeta potansiyeli dl¢iimleri incelendiginde T=40°C sicaklikta
ve pH=4 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak
degeri beklendigi gibi saf su icerisinde daha biiylik ¢ikmistir. Yiikli platin partikiillerinin
etrafini, yiiksek polar 6zellik gosteren su molekiilleri ile ¢evrilmistir ve bu polar molekiiler

yap1 zeta potansiyelinin artmasina neden olmustur.

Cizelge 4.24 ve Cizelge 4.25°de T=40°C sicaklikta ve pH=7 degerinde c¢Oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.
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Cizelge 4.24 Hidrazin ile pH=7 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon

sonrast arta kalan ¢ozelti icerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 234.8 94,3 1003,6 12:25:46
2 2447 95,9 1075,7 12:26:22
3 [245,6 91,7 988,7 12:26:57
4 12438 96,3 1009,3 12:27:33
5  [249,0 96,6 1116,8 12:28:09
6 (2349 89,8 1038,8 12:28:44
7 2151 88,8 898.,9 12:29:20
8 1230,8 92,2 861,4 12:29:56
9 |21838 82,1 816,5 12:30:31
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 176,4 79,9 696,1 12:31:44
2 196,6 78,8 827,4 12:32:20
3 195,0 81,2 862,7 12:32:56
4 12257 95,2 962,8 12:33:31
5 1216,0 81,1 828,0 12:34:07
6 (2293 80,5 908,6 12:34:43
7 12322 91,1 1112,8 12:35:18
8 2555 82,4 893,1 12:35:54
9 [264,1 77,3 983,6 12:36:29
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 205,0 94,1 856,1 12:37:43
2 2324 80,3 919,9 12:38:18
3 192,2 83,6 767,7 12:38:54
4 192,7 89,2 792,3 12:39:30
5 (2077 78,1 830,6 12:40:05
6 [207.8 82,1 925,3 12:40:41
7 198,6 92,9 836,3 12:41:16
8 12079 92,1 8284 12:41:52
9 1209,8 94,6 876,7 12:42:28
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 2414 - 1006,1 12:31:07
2 235,1 - 874,1 12:37:05
3 203,7 - 759,6 12:43:04
ortalama | 226,8 - 880,0 -
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Cizelge 4.25 Hidrazin ile pH=7 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su
igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 5229 97,0 309,1 13:01:27
2 1523,6 97,9 307,4 13:01:59
3 [523,6 95,8 300,3 13:02:30
4 15227 96,8 301,6 13:03:01
5 |518,9 97,1 289,4 13:03:33
6 [523,8 95,1 301,2 13:04:04
7 [525,6 94,5 296,5 13:04:36
8 |518,6 99,5 296,4 13:05:07
9 [520,1 96,0 289.,4 13:05:39

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 515,5 96,1 294,2 13:06:43
2 5230 97,2 303,0 13:07:15
3 |5183 96,2 298,1 13:07:46
4 1528,6 91,8 298,4 13:08:18
5  [520,7 97,2 289,3 13:08:49
6 [523,0 96,3 297,4 13:09:21
7 5241 95,2 294,2 13:09:52
8 15229 98,7 289,7 13:10:24
9 |5124 98,0 2817,5 13:10:55

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 519,5 95,3 294,8 13:12:00
2 |521,9 94,5 285,2 13:12:31
3 [519.8 97,1 293.5 13:13:02
4 |526,1 97,0 2974 13:13:34
5 15209 94,7 2930 13:14:05
6 |534)5 96,6 302,2 13:14:37
7 5255 95,7 285,7 13:15:08
8 5079 92,9 279,0 13:15:40
9 [5252 96,3 298,7 13:16:11
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 5233 - 299,7 13:06:10
2 519,6 - 289,8 13:11:26
3 525,1 - 290,8 13:16.43
ortalama | 522,7 - 2934 -

Cizelge 4.24 ve Cizelge 4.25 incelendiginde en kii¢iik tanecik boyutu (293,4 nm), platinin saf

su igerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=40°C sicaklikta
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ve pH=7 degerinde elde edilen deney sonuglarinda da beklendigi gibi saf su igerisinde

dagitilan platin taneciklerinin boyutu daha kii¢iik ¢ikmaistir.

Cizelge 4.26 ve Cizelge 4.27°de T=40°C sicaklikta ve pH=7 degerinde indirgenen platinin
sirastyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta potansiyeli

Olctimleri verilmektedir.

Cizelge 4.26 Hidrazin ile pH=7 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti i¢erisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 4274 .4 -4,257 -53,7 12:47:55
2 3490,6 -2,426 -30,6 12:48:24
3 3403,3 -2,506 -31,6 12:48:54
4 3400,0 -2,506 -31,6 12:49:23
5 3667,0 -2,519 -31,8 12:49:52
6 3373,8 -2,600 -32,9 12:50:22
7 3516,3 -2,546 -32,1 12:50:51
8 3508,4 -2,571 -32,4 12:51:20
9 3120,7 -2,529 -31,9 12:51:50
10 3480,4 -2,581 -32,6 12:52:19

ortalama | 3523,5 -2,705 -34,1 -

Cizelge 4.27 Hidrazin ile pH=7 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su
icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 4019,2 -5,045 -63,6 13:28:09
2 4087,3 -4,252 -53,6 13:28:39
3 4125,9 -3,848 -48,5 13:29:09
4 3876,0 -3,504 -44.2 13:29:39
5 3995,8 -4,083 -51,5 13:30:08
6 3756,9 -3,748 -47,3 13:30:38
7 3835,1 -3,510 -44.3 13:31:08
8 3901,5 -4,193 -52,9 13:31:38
9 3749,8 -3,901 -49,2 13:32:08
10 3996,2 -4,177 -52,7 13:32:38

ortalama | 3934,4 -4,026 -50,8 -

Cizelge 4.26 ve Cizelge 4.27°de zeta potansiyeli 6l¢iimleri incelendiginde T=40°C sicaklikta
ve pH=7 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak

degeri beklendigi gibi saf su igerisinde daha biiyiik ¢ikmustir.
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Cizelge 4.28 ve Cizelge 4.29°da T=40°C sicaklikta ve pH=10 degerinde ¢Oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.

Cizelge 4.28 Hidrazin ile pH=10 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 2833 95,4 784,1 16:39:27
2 1290,8 93,9 792,3 16:40:00
3 1302,7 95,2 802,5 16:40:34
4 1305,6 96,6 847,2 16:41:07
5 [312,0 95,9 809,8 16:41:41
6 (3280 96,8 852,4 16:42:14
7 1329,2 90,0 832,0 16:42:48
8 13370 94,8 874,3 16:43:22
9 (3484 97,4 866,7 16:43:55

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 3579 98,6 858,3 16:45:06
2 362,1 95,3 891,2 16:45:40
3 3719 95,4 952,2 16:46:13
4 13775 96,3 922,7 16:46:47
5 (3796 94,2 923,7 16:47:20
6 (3934 97,4 958,5 16:47:54
7 1399,0 97,2 933,5 16:48:27
8 1406,3 95,9 982,0 16:49:01
9 14010 98,3 934,9 16:49:34

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 |4133 94,5 990,0 16:50:45
2 14224 96,7 931,5 16:51:19
3 4295 96,6 962,3 16:51:52
4 14378 95,0 962,1 16:52:26
5 4244 95,9 904,7 16:53:00
6 [442,6 98,1 997,6 16:53:33
7 |451,0 95,6 1039,7 16:54:07
8 14509 96,5 1027,3 16:54:40
9 [459,6 95,1 989,6 16:55:14
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 319,0 - 838,8 16:44:29
2 3928 - 934,2 16:50:08
3 439.8 - 979.,4 16:55:47
ortalama | 383,9 - 917,5 -
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Cizelge 4.29 Hidrazin ile pH=10 ve T=40°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su
igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 304,0 95,3 3189 17:20:24
2 13126 89,7 321,9 17:20:57
3 3257 97,2 314,2 17:21:31
4 13389 95,1 307,0 17:22:04
5 3247 99,1 314,5 17:22:38
6 [308,6 97,4 300,1 17:23:11
7 13103 98,9 304,1 17:23:45
8 1322,8 96,8 315,9 17:24:18
9 1320,6 92,6 303.,9 17:24:52

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 329,2 97,7 312,9 17:26:01
2 13230 95,2 2923 17:26:34
3 [330,1 96,5 307,6 17:27:08
4 13233 98,4 296,1 17:27:41
5 (3392 98,6 289,7 17:28:15
6 (3304 98,2 301,9 17:28:49
7 13395 98,7 304,3 17:29:22
8 |336,7 96,2 291,7 17:29:56
9 13324 95,4 289,6 17:30:29

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 333,5 98,3 298,2 17:31:38
2 13235 96,0 290,0 17:32:11
3 [340,0 99,2 297,2 17:32:45
4 13382 95,9 291,0 17:33:18
5 3321 98,0 297,2 17:33:52
6 (3297 98,2 299.,3 17:34:26
7  1336,0 96,5 309,1 17:34:59
8 3354 98,6 310,5 17:35:33
9 13404 96,2 302,2 17:36:06
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 320,8 - 308,7 17:25:28
2 332,6 - 297.9 17:31:03
3 334,7 - 299.8 17:36:40
ortalama | 329.4 - 302,1 -

Cizelge 4.28 ve Cizelge 4.29 incelendiginde en kii¢iik tanecik boyutu (302,1 nm), platinin saf
su igerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=40°C sicaklikta
pH=10 degerinde elde edilen deney sonuglarinda da beklendigi gibi saf su icerisinde dagitilan

platin taneciklerinin boyutu daha kii¢iik ¢ikmistir.
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Cizelge 4.30 ve Cizelge 4.31°de T=40°C sicaklikta ve pH=10 degerinde indirgenen platinin
sirastyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su icerisindeki zeta potansiyeli

Olgtimleri verilmektedir.

Cizelge 4.30 Hidrazin ile pH=10 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 4991,8 -1,922 -24.2 17:04:38
2 5307,2 -2,263 -28,5 17:05:08
3 4960,6 -2,164 -27,3 17:05:37
4 52127 -2,264 -28,5 17:06:07
5 49554 -2,294 -28,9 17:06:37
6 5267,0 -2,226 -28,0 17:07:06
7 5004,1 -2,222 -28,1 17:07:36
8 5212,6 -2,200 -27,8 17:08:05
9 4838,0 -2,272 -28,7 17:08:35
10 5629.9 -2,247 -28,3 17:09:05

ortalama | 5137,9 -2,207 -27,8 -

Cizelge 4.31 Hidrazin ile pH=10 ve T=40°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su
icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 4287,5 -3,551 -44.8 17:40:17
2 4282,0 -3,365 -42 .4 17:40:46
3 4161,7 -3,460 -43.6 17:41:15
4 4188,7 -3,493 -44.0 17:41:45
5 43785 -4,290 -54,1 17:42:14
6 4360,2 -3,469 -43.7 17:42:43
7 4225,1 -3,467 -43.7 17:43:13
8 4217,2 -3,561 -45,0 17:43:42
9 4215,1 -3,609 -45,5 17:44:11
10 4258,6 -3,700 -46,7 17:44:41

ortalama |4257,5 -3,597 -45,4 -

Cizelge 4.30 ve Cizelge 4.31°de zeta potansiyeli dl¢iimleri incelendiginde T=40°C sicaklikta
ve pH=10 degerinde, platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak degeri

beklendigi gibi saf su igerisinde daha biiyiik ¢cikmustir.

Cizelge 4.32°de, T=40°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platinin dekantasyon sonrasi

arta kalan ¢o6zelti ve saf su icerisindeki partikiil boyutlar1 ayr1 ayr1 gosterilmektedir.
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Cizelge 4.32 T=40°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platin partikiil boyutlar

Partikiil Boyutu Analizi (nm)
T=40°C
pH=4 Pt+D 1109
Pt+Su 318
pH= Pt+D 880
Pt+Su 293
pH=10 Pt+D 917
Pt+Su 302

T=40°C sicaklikta, pH degisimlerinin platin partikiil boyutu iizerine etkisi Sekil 4.11°de,
dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisinde yapilan analizler i¢in ayr1 ayri

gosterilmektedir.

T=40 C Sicaklkta pH degisiminin partikiil boyutu
tizerine etkisi

E 1200
< 1000 | ‘\‘__/_‘
2
5 8004 —e—Pt+D
3 600
2 400 —&—pt+Su
3 — g a
2 200
E o :
o

0 5 10 15

pH

Sekil 4.11 T=40°C sicaklikta, pH degisiminin partikiil boyutu {izerine etkisi

Sekil 4.11 incelendiginde, T=40°C sicaklikta genel olarak pH degerinin artmasiyla platin
partikiil boyutunun pek degismedigi sdylenebilir. Saf su igerisindeki platin partikiil boyutunun
pH degisimine karsi son derece kararli oldugu grafikte goriilmektedir. Dekantasyon sonrasi
arta kalan ¢ozelti icerisindeki partikiil boyutlarinin daha biiyiik olmas1 ise, dekantasyon
sonras1 arta kalan ¢ozelti igerisindeki iyonlarin platin partikiilleri lizerine uyguladig: iyonik
kuvvetlerden kaynaklanmaktadir. Elde edilen platin partikiilleri olduk¢a aktif bir halde
bulunduklarindan dolay: etraflarindaki bir ¢ok iyon ile etkilesim halindedirler. Bu da partikiil

boyutlarinin, 6l¢lim sirasinda etraflarindaki iyonlarla birlikte ve olduklarindan daha biiytik

62



boyutta algilanmalarina neden olur. Ayni zamanda, platin partikiillerinin etraflarindaki

iyonlarla etkilesim halinde bulunmalar1 biiyiik partikiillerin ¢dkmesini de engelleyecektir.

Sekil 4.12, Sekil 4.13 ve Sekil 4.14°te T=50°C sicaklikta sirastyla; pH=4, pH=7 ve pH=10
degerlerinde elde edilen platin partikiillerinin 2000 X biiylitme ile SEM goriintiileri

verilmektedir.

1 e

Sekil 4.13 Hidrazinle pH=7 ve T=50°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

63



Sekil 4.14 Hidrazinle pH=10 ve T=50°C sicaklikta elde edilen platin partikiilleri

Sekil 4.12, Sekil 4.13 ve Sekil 4.14 incelendiginde T=50°C sicaklikta da elde edilen platin
partikiillerinin boyutunun pH degeri arttikca kiiciildiigi goriilmiistiir. Ayrica, taramali
elektron mikroskobunda (SEM) goriintiileri olusturmak i¢in 151k yerine elektronlar
kullanildigindan dolay1; T=50°C sicaklikta elde edilen SEM goriintiilerinin net degil de
bulanik elde edilmis olmasi, bu sicaklikta elde edilen platin partikiillerinin iletkenliginin
T=40°C sicaklikta elde edilen platin partikiillerinin iletkenligine kiyasla daha kotii oldugunu

distindiirmektedir.

Cizelge 4.33 ve Cizelge 4.34’te T=50°C sicaklikta ve pH=4 degerinde c¢oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyici faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.
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Cizelge 4.33 Hidrazin ile pH=4 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon

sonrast arta kalan ¢ozelti icerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 4228 96,6 3463,8 17:34:50
2 ]356,2 88,8 3511,5 17:35:20
3 4302 93,3 5794,7 17:35:49
4 13535 85,9 3101,6 17:36:18
5 3718 90,6 3328,4 17:36:48
6 [336,8 94,9 2895,5 17:37:17
7 13293 87,2 2816,1 17:37:46
8 3575 91,2 4996,5 17:38:16
9 (3294 87,7 2871,3 17:38:45
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 393,6 95,0 4211,5 17:39:48
2 1370,7 98,0 3871,9 17:40:18
3 [299,5 92,0 3036,3 17:40:49
4 12945 87,8 2943.6 17:41:18
5 12703 93,6 2181,5 17:41:47
6 |[321,1 92,1 4636,9 17:42:17
7 1289,1 93,1 5509,5 17:42:46
8 1209,8 96,2 2089,6 17:43:16
9 (2039 87,0 2099,7 17:43:45
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 2244 80,5 1639,4 17:44:48
2 1267,0 93,7 22392 17:45:17
3 [2332 88,0 1649.9 17:45:49
4 185,4 86,9 1132,7 17:46:18
5 12069 92,4 1461,6 17:46:48
6 184,3 95,3 1156,3 17:47:17
7 197,7 87,6 1815,3 17:47:46
8 12063 91,1 1596,7 17:48:16
9 185,8 89,7 1818,1 17:48:45
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 373,6 - 3804,8 17:39:14
2 282,2 - 3100,7 17:44:14
3 210,1 - 1692,6 17:49:14
ortalama | 288,6 - 2866 -
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Cizelge 4.34 Hidrazin ile pH=4 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su

igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 337,5 92,5 1497,6 18:04:12
2 1396,9 90,6 2599,5 18:04:43
3 (3202 92,7 1427,8 18:05:15
4 13369 85,4 1557,1 18:05:46
5 [313.,8 90,8 1366,7 18:06:18
6 3425 93,8 1458,3 18:06:49
7 3527 90,4 1641,1 18:07:21
8 13249 99,0 1451,4 18:07:52
9 (2957 88,4 1473,4 18:08:24
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 305,3 96,1 1310,8 18:09:31
2 13070 95,6 1439.4 18:10:02
3 [263,2 85,8 1069,3 18:10:34
4 1250,3 87,3 1049,9 18:11:05
5 [286,7 93,7 1489,1 18:11:37
6 [204,5 88,9 741,1 18:12:08
7  1259,6 92,3 1001,9 18:12:40
8 12084 87,2 1213,2 18:13:11
9 2575 95,4 12922 18:13:43
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 237,1 95,4 1497,1 18:14:49
2 |255,8 94,8 1114,9 18:15:21
3 2685 89,2 1768,6 18:15:52
4 12325 96,7 702,0 18:16:27
5  [243,6 90,3 1721,2 18:16:55
6 (2452 93,8 886,2 18:17:27
7 12440 93,7 1122,5 18:17:58
8 |223,6 98,6 7723 18:18:30
9 (2230 87,9 734,0 18:19:01
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 3314 - 1522,6 18:08:55
2 276,7 - 1259,5 18:14:14
3 241,7 - 924,1 18:19:33
ortalama | 283,3 - 1235,4 -

Cizelge 4.33 ve Cizelge 4.34 incelendiginde en kiiclik tanecik boyutu (1235,4 nm), platinin

saf su icerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=50°C
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sicaklikta pH=4 degerinde elde edilen deney sonuclarinda da beklendigi gibi saf su icerisinde
dagitilan platin taneciklerinin boyutu daha kii¢iik ¢ikmuistir.

Cizelge 4.35 ve Cizelge 4.36’da T=50°C sicaklikta ve pH=4 degerinde indirgenen platinin
sirastyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta potansiyeli

Olctimleri verilmektedir.

Cizelge 4.35 Hidrazin ile pH=4 ve T=50°C’"de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti i¢erisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 1961,7 -1,549 -19,5 17:51:29
2 1650,6 -2,144 -27,0 17:52:09
3 1525,8 -2,199 -27,7 17:52:48
4 1514,3 -1,823 -23,0 17:53:28
5 1624,6 -1,681 -21,2 17:54:08
6 1774,1 -1,434 -18,1 17:54:48
7 1915,1 -1,839 -23,2 17:55:27
8 2012,9 -1,592 -20,1 17:56:07
9 2015,2 -1,245 -15,7 17:56:47
10 2040,6 -1,620 -20,4 17:57:26

ortalama | 1803,5 -1,713 -21,6 -

icerisindeki zeta potansiyeli

Cizelge 4.36 Hidrazin ile pH=4 ve T=50°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2204,6 -2,418 -30,5 18:21:42
2 2238,7 -2,877 -36,3 18:22:15
3 2168,7 -2,462 -31,1 18:22:48
4 22248 -2,284 -28,8 18:23:21
5 2160,0 -2,320 -29,3 18:23:54
6 21030 -2,396 -28,1 18:24:27
7 2069,7 -2,150 -30,2 18:25:00
8 2096,4 -2,144 -27,1 18:25:33
9 2087,3 -2,005 -27,1 18:26:06
10 2080,4 -2,329 -25,3 18:26:39

ortalama | 2143,4 -2,338 -29.,4 -

Cizelge 4.35 ve Cizelge 4.36’da zeta potansiyeli 6l¢iimleri incelendiginde T=50°C sicaklikta
ve pH=4 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak

degeri beklendigi gibi saf su igerisinde daha biiyiik ¢ikmistir.
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Cizelge 4.37 ve Cizelge 4.38°de T=50°C sicaklikta ve pH=7 degerinde ¢oktiiriilen platin

partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.

Cizelge 4.37 Hidrazin ile pH=7 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon

sonrast arta kalan ¢ozelti i¢erisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 359,2 0,0 2840 14:12:31
2 1389,6 90,1 2320,7 14:13:04
3 (3922 89,3 2774,0 14:13:38
4 13757 96,4 1996,4 14:14:11
5 3823 92,9 2055,9 14:14:45
6 |[357,7 94,4 1623,2 14:15:18
7 4149 94,0 3500,6 14:15:52
8 |374,6 92,8 1917,3 14:16:25
9 [369,7 91,3 2017,9 14:16:59
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 369,7 0,0 789.8 14:18:08
2 13626 87,6 1116,4 14:18:42
3 [319.8 93,2 1024,2 14:19:15
4 2835 96,3 989,5 14:19:49
5 1260,1 92,9 1704,7 14:20:22
6 [250,6 86,1 698,6 14:20:56
7 12699 88,9 1014,2 14:21:29
8 2585 91,0 823,4 14:22:03
9 (2673 93,6 777,2 14:22:37
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 290,5 92,6 825,6 14:23:46
2 2616 94,0 898,8 14:24:19
3 (2971 93,6 6339 14:24:53
4 |243,1 87,4 849,2 14:25:26
5 12920 96,6 1006,0 14:26:00
6 |288,)5 97,1 1074,3 14:26:34
7 [282,6 86,7 845,6 14:27:07
8 2749 89,2 1681,5 14:27:41
9 [267,6 89,1 731,2 14:28:14
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 369,7 - 2267,0 14:17:33
2 281,2 - 11249 14:23:10
3 286,0 - 715,8 14:28:48
ortalama | 312,3 - 1369,3 -
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Cizelge 4.38 Hidrazin ile pH=7 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su

igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 386,7 95,6 410,8 14:45:17
2 3835 91,9 391,1 14:45:48
3 13699 96,3 376,7 14:46:20
4 1889,6 97,3 405,3 14:46:51
5 [385,6 97,0 381,5 14:47:23
6 (3804 96,3 375,5 14:47:54
7  [393,7 93,0 420.,4 14:48:26
8 1389,5 97,6 381,2 14:48:57
9 1380,7 95,0 353,9 14:50:00
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 388.,5 87,5 369,6 14:50:33
2 3784 95,8 370,9 14:51:05
3 [374,1 90,4 348,0 14:51:36
4 13674 94,8 3594 14:52:07
5 13690 96,1 348,0 14:52:39
6 (3717 97,0 355,2 14:53:10
7 380,2 95,9 342,5 14:53:42
8 |376,7 94,2 3379 14:54:13
9 (3717 96,0 341,7 14:54:45
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 3754 92,2 343,7 14:55:49
2 13750 98,3 339,7 14:56:21
3 3645 94,6 332,7 14:56:52
4 |381,0 97,8 344,1 14:57:23
5 3728 97,6 336,1 14:57:55
6 (3654 92,3 3049 14:58:29
7 [368,6 90,7 333,1 14:58:59
8 3782 95,8 334,6 14:59:30
9 [380,1 97,6 315,0 15:00:01
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 384,5 - 386,8 14:50:00
2 373.,8 - 354,7 14:55:16
3 3783 - 3420 15:00:32
ortalama | 378,9 - 361,2 -

Cizelge 4.37 ve Cizelge 4.38 incelendiginde en kii¢iik tanecik boyutu (361,2 nm), platinin saf
su igerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=50°C sicaklikta
ve pH=7 degerinde elde edilen deney sonuglarinda da beklendigi gibi saf su igerisinde

dagitilan platin taneciklerinin boyutu daha kii¢iik ¢ikmuistir.
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Cizelge 4.39 ve Cizelge 4.40°da T=50°C sicaklikta ve pH=7 degerinde indirgenen platinin
sirastyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisindeki zeta potansiyeli

Olgtimleri verilmektedir.

Cizelge 4.39 Hidrazin ile pH=7 ve T=50°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2011,6 3,927 49,5 14:32:30
2 1938,5 -3,677 -46,4 14:33:01
3 1851,7 -3,745 -47,2 14:33:33
4 1853,1 -4,079 -51,4 14:34:04
5 1858,7 -3,858 -48,6 14:34:36
6 1853,2 -3,863 -48,7 14:35:07
7 1861,5 -3,474 -43.8 14:35:39
8 1909,6 -3,456 -43.6 14:36:11
9 1959,7 -3,381 -42.7 14:36:42
10 2023,8 -3,485 -43.9 14:37:14

ortalama | 1912,1 -2,909 -36,7 -

Cizelge 4.40 Hidrazin ile pH=7 ve T=50°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su
icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 2935,2 -3,512 -44 3 15:03:16
2 3164,0 -4,167 -52.5 15:03:46
3 2907.,4 -4,265 -53,8 15:04:16
4 3004,8 -4,440 -56,0 15:04:46
5 2907,3 -4,418 -55,7 15:05:17
6 2825,8 -4,519 -57,0 15:05:47
7 29883 -4,598 -58,1 15:06:17
8 2941,1 -4,581 -57,8 15:06:47
9 2817,0 -4,633 -58,4 15:07:17
10 28929 -5,044 -63,6 15:07:47

ortalama | 2938,4 -4,418 -55,7 -

Cizelge 4.39 ve Cizelge 4.40’da zeta potansiyeli dl¢timleri incelendiginde T=50°C sicaklikta
ve pH=7 degerinde, platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak degeri

beklendigi gibi saf su igerisinde daha biiyiik ¢cikmustir.

Cizelge 4.41 ve Cizelge 4.42°de T=50°C sicaklikta ve pH=10 degerinde ¢oktiiriilen platin
partikiillerinin tasiyic1 faz olarak sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igerisinde tekrar dagitilarak yapilan tanecik boyutu analizleri verilmektedir.
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Cizelge 4.41 Hidrazin ile pH=10 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrast arta kalan ¢6zelti igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

| 292,4 96,5 1085,8 16:19:26
2 12935 92,7 1263,8 16:19:59
3 12834 92,7 1302,4 16:20:33
4 1303,1 92,7 1474,3 16:21:06
5 12919 96,8 1356,7 16:21:40
6 2869 91,9 1240,1 16:22:14
7  [288,6 97,1 1274,0 16:22:47
8 1292,0 96,6 1365,3 16:23:21
9 (2789 95,2 1325,4 16:23:54

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 302,4 92,6 1377,0 16:25:05
2 12943 94,3 1329,1 16:25:39
3 [321,1 72,8 1298,8 16:26:14
4 12859 95,7 1281,1 16:26:48
5 (2904 89,9 1388,2 16:27:21
6 |275,6 85,3 1140,4 16:27:55
7 2726 74,7 1129,7 16:28:28
8 12845 74,0 1188,1 16:29:02
9 1284,6 71,4 1299,3 16:29:35

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman

1 288,0 78,2 1175,6 16:30:47
2 12290 97,8 932,0 16:31:21
3 [210,6 88,8 1028,4 16:31:54
4 3384 74,9 1356,4 16:32:28
5 [314,6 79,8 1279,2 16:33:01
6 [255,7 78,6 1099,0 16:33:35
7 1340,0 88,5 1162,1 16:34:08
8 3102 79,4 1228,5 16:34:42
9 (3172 86,8 1167,3 16:35:15
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 289,8 - 1210,9 16:24:28
2 289,7 - 1308,6 16:30:09
3 2742 - 1096,0 16:35:49
ortalama | 284,6 - 1205,2 -
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Cizelge 4.42 Hidrazin ile pH=10 ve T=50°C’de elde edilen platin partikiillerinin saf su

igerisindeki tanecik boyutu

Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 356,6 96,3 642,8 16:49:03
2 |364,7 96,4 683,1 16:49:35
3 [363,1 96,7 677,1 16:50:06
4  1365,7 96,5 687,1 16:50:40
5 1369,6 95,3 682,4 16:51:11
6 (3626 96,4 648,2 16:51:43
7 3652 96,4 672,0 16:52:17
8 13699 92,3 695,6 16:52:50
9 [366,8 94,3 648.0 16:53:21
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 3689 93,3 660,7 16:54:30
2 3710 96,4 649,7 16:55:02
3 3718 94,0 633,3 16:55:33
4 13745 93,6 647,6 16:56:05
5 [372,0 93,0 655,2 16:56:36
6 (3664 92,1 639,2 16:57:10
7 1359.8 97,2 604,1 16:57:43
8 3714 92,9 634.,4 16:58:17
9 (3747 94,5 636,9 16:58:50
Olgiim | KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 351,6 92,8 588.,3 16:59:57
2 1396,5 91,8 669,6 17:00:29
3 3877 90,1 619,5 17:01:00
4 1370,7 97,7 606,4 17:01:34
5 (4059 99,0 629.0 17:02:07
6 (4254 95,8 658,1 17:02:39
7 |388.,8 95,1 650,5 17:03:10
8 3552 98,3 590,7 17:03:44
9 [354,1 95,4 579,0 17:04:17
KCps | % Tanecik dagilimi | Tanecik boyutu (nm) | Zaman
1 363,0 - 661,1 16:53:55
2 368,7 - 632,3 16:59:22
3 383.,4 - 624,1 17:04:51
ortalama | 371,7 - 639,2 -

Cizelge 4.41 ve Cizelge 4.42 incelendiginde en kii¢iik tanecik boyutu (639,2 nm), platinin saf
su igerisinde tekrar dagitilmasiyla elde edilen siispansiyonda goriilmiistiir. T=50°C sicaklikta
ve pH=10 degerinde elde edilen deney sonuglarinda da beklendigi gibi saf su igerisinde

dagitilan platin taneciklerinin boyutu daha kii¢iik ¢ikmuistir.
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Cizelge 4.43 ve Cizelge 4.44’te T=50°C sicaklikta ve pH=10 degerinde indirgenen platinin
sirastyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su icerisindeki zeta potansiyeli

Olgtimleri verilmektedir.

Cizelge 4.43 Hidrazin ile pH=10 ve T=50°C’de indirgenen platin partikiillerinin dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 3394.,0 -2,862 -36,0 16:38:00
2 3290,0 -3,108 -39,4 16:38:30
3 3309,1 -3,126 -39,5 16:39:01
4 3347,1 -3,263 -41,2 16:39:31
5 3424.0 -3,242 -40,9 16:40:02
6 3363,2 -3,239 -40,9 16:40:32
7 3372,5 -3,209 -39,8 16:41:03
8 3396,2 -3,243 -40,9 16:41:33
9 3400,4 -3,208 -40,5 16:42:03
10 3335,6 -3,197 -40,3 16:42:34

ortalama | 3363,2 -3,170 -40,0 -

Cizelge 4.44 Hidrazin ile pH=10 ve T=50°C’de indirgenen platin partikiillerinin saf su
icerisindeki zeta potansiyeli

Olgiim | KCps | Mobility (us/Vem) | Zeta potansiyeli (mV) | Zaman
1 49493 -3,548 -44.8 17:07:59
2 4861,7 -3,892 -49,2 17:08:28
3 5701,8 -3,946 -49,8 17:08:57
4 5681,8 -4,053 -51,2 17:09:27
5 5460,2 -4,770 -60,4 17:09:56
6 54522 -4,190 -52,8 17:10:25
7 5381,3 -4,184 -52,7 17:10:55
8 4663,3 -4,225 -53,3 17:11:24
9 4721,0 -4,347 -54.8 17:11:53
10 4446,9 -4,355 -55,0 17:12:23

ortalama | 5131,9 -4,151 -52,4 -

Cizelge 4.43 ve Cizelge 4.44’te zeta potansiyeli dl¢limleri incelendiginde T=50°C sicaklikta
ve pH=10 degerinde elde edilen platin partikiillerinin ortalama zeta potansiyelinin mutlak

degeri beklendigi gibi saf su icerisinde daha biiyiik ¢ikmistir.

Cizelge 4.45’te, T=50°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platinin dekantasyon sonrasi

arta kalan ¢o6zelti ve saf su icerisindeki partikiil boyutlar1 ayr1 ayr1 gosterilmektedir.
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Cizelge 4.45 T=50°C’de farkli pH degerlerinde elde edilen platin partikiil boyutlar

Partikiil Boyutu Analizi (nm)
T=50"C
pH=4 Pt+D 2866
Pt+Su 1235
pH= Pt+D 1369
Pt+Su 361
pH=10 Pt+D 1205
Pt+Su 639

T=50°C sicaklikta, pH degisimlerinin platin partikiil boyutu iizerine etkisi Sekil 4.15te,
dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igerisinde yapilan analizler i¢in ayr1 ayri

gosterilmektedir.

T=50 C Sicaklikta partikiil boyutunun pH ile degisimi

3500
3000 |
2500 |
2000 - ——Pt+D
1500 - —=Pt+Su
1000 -

500 - \___/'

0

Partikiil boyutu (nm)

EAN
[«
o© A
-
o
-
N

0 2

Sekil 4.15 T=50°C sicaklikta, pH degisimlerinin platin partikiil boyutu ilizerine etkisi

Sekil 4.15 incelendiginde, genel olarak pH degerinin artmasiyla platin partikiil boyutunun
pH=7 degerine kadar diistligli, daha sonra ise arttig1 sdylenebilir. Dekantasyon sonrasi arta
kalan cozelti igerisindeki partikiil boyutlarinin daha biiyiik olmasi ise, yine dekantasyon
sonras1 arta kalan ¢ozelti icerisindeki iyonlarin platin partikiilleri lizerine uyguladig: iyonik

kuvvetlerden kaynaklanmaktadir.
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Farkli sicaklik ve pH degerlerinde elde ettigimiz platin partikiillerinin, tasiyici faz olarak
dekantasyon sonrasi arta kalan ¢6zelti ve saf su igerisinde dagitilarak dlgiilen ortalama tanecik

boyutlar1 Cizelge 4.46’da, ortalama zeta potansiyelleri ise Cizelge 4.47°de verilmektedir.

Cizelge 4.46 Farkli sicaklik ve pH degerlerinde elde edilen Pt partikiillerinin ortalama tanecik

boyutu
Tanecik Boyutu T=25°C T=40°C T=50°C
Analizi (nm)

pH=4 Pt+D 1100 1109 2866
Pt+Su 1174 318 1235

pH=7 Pt+D 944 880 1369
Pt+Su 2778 293 361

pH=10 | Pt+D 213 917 1205
Pt+Su 557 302 639

Cizelge 4.47 Farkli sicaklik ve pH degerlerinde elde edilen Pt partikiillerinin ortalama zeta

potansiyelleri
Zeta Potansiyel T=25°C T=40°C T=50°C
Analizi (mV)
pH=4 Pt+D -17.8 -15,3 -21,6
Pt+Su -14,5 -43.8 -29.4
pH= Pt+D -36,7 -34,1 -36,7
Pt+Su -20,7 -50,8 -55,7
pH=10 | Pt+D -59,0 -27,8 -40,0
Pt+Su -78,1 -45,4 -52,4

Cizelge 4.46’da gorildiigi gibi T=25°C sicaklikta ve pH=10 degerinde, en kii¢iik tanecik
boyutu (213 nm) platinin dekantasyon sonrasi arta kalan c¢ozelti igerisinde dagitilmasiyla
yapilan analizler sonucunda elde edilmistir. Fakat SEM goriintiileri incelendiginde,
T=25°C’de elde edilen platin partikiillerinin genel dagiliminin kotii oldugu goriilmektedir.
Platin partikiilleri belirgin bir bigimde olusmadigr gibi, homojen bir dagilima da sahip
degildir. Platin partikiil boyutu kadar homojen dagilim da 6nemli oldugundan, T=25°C’de
calismanin uygun olmadig1 goriilmektedir. T=40°C’de yapilan deneylerde her pH degerinde,
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beklenildigi gibi gibi en kiiglik partikiil boyutlar1 platinin saf su igerisinde dagitilmasiyla
yapilan dl¢limlerde elde edilmistir. Ayrica T=40°C’de yapilan deneylerde farkli pH degerleri
icin elde edilen ortalama partikiil boyutlarinin da birbirine ¢ok yakin oldugu goriilmektedir.
Bu da T=40°C’de yapilan deneylerde platin partikiil yapisinin pH degisikliklerine kars1 daha
kararl1 oldugunu gostermektedir. T=50°C’de elde edilen deney sonuglari, T=40°C’de elde
edilen deney sonuglari ile karsilastirildiginda ise platin partikiillerinin tekrardan biliyliimeye

basladig goriilmektedir.

Sekil 4.16 ve Sekil 4.17°de sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

icerisindeki platin partikiil boyutunun pH ile degisimi her sicaklik icin ayr1 ayr

gosterilmektedir.
Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltideki platin
partikil boyutunun pH ile degisimini gosteren sicakhk
egrileri
T 3500
£ 3000 -
g 2500 ~ ——T=25
> 2000 + T240
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©
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Sekil 4.16 Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltideki platin partikiil boyutunun pH ile
degisimini gosteren sicaklik egrileri

Saf sudaki platin partikiil boyutunun pH ile degisimini
gosteren sicaklik egrileri

3000
2500 -|
2000 -| ——T=25
1500 = T=40
1000 - T=50

500
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Sekil 4.17 Saf sudaki platin partikiil boyutunun pH ile degisimini gosteren sicaklik egrileri
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Sekil 4.16 ve Sekil 4.17 incelendiginde, T=40°C’de platin partikiillerinin kii¢iik boyutta elde
edilmeleri, saf su ve dekantasyon sonrasi arta kalan ¢dzelti icerisinde benzer dl¢lim sonuglari
vermeleri ve pH degisimlerine kars1 daha kararli olmalar1 gibi avantajlarindan dolayi, bundan
sonraki deneylerimizde ¢alisma sicakligi olarak T=40°C se¢ilmistir. Ayrica bu sicaklikta elde
edilen platin partikiillerine ait SEM goriintiilerinin ¢ok net olmasi, bu sicaklikta elde edilen
platin partikiillerinin elektron iletkenliginin de iyi oldugunu diislindiirmektedir. Yine SEM
gorlntiilerinden anlasilacagi gibi, platin partikiillerinin kiibik yapida ve homojen bir
dagilimda elde edilmis olmasi ¢alisma sicakligi olarak T=40°C’nin se¢ilmis olmasinda son

derece etkilidir.

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19°da ise sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

igcerisindeki platin partikiil boyutlarinin sicaklik ile degisimi her pH degeri icin ayr1 ayri

gosterilmektedir.

Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltideki platin
partikiil boyutunun sicaklik ile degisimini gosteren pH
egrileri
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Sekil 4.18 Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltideki platin partikiil boyutunun sicaklik ile
degisimini gosteren pH egrileri

Saf sudaki platin partikil boyutunun sicaklik ile
degisimini gosteren pH egrileri
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Sekil 4.19 Saf sudaki platin partikiil boyutunun sicaklik ile degisimini gosteren pH egrileri

Sekil 4.18 ve Sekil 4.19 incelendiginde, T=40°C i¢in tiim pH degerlerinde hemen hemen ayni
boyutta platin partikiillerinin elde edildigi goriilmektedir. Saf su icerisindeki platin partikiil
boyutu pH=10 degerinde sicaklik degisimlerine kars1 daha kararlidir ve SEM goriintiilerinden
de anlagilacag1 gibi bu pH degerinde platin partikiilleri daha homojen bir boyut dagilimina

sahiptir. Bu yiizden, bundan sonraki deneylerimizde calisma pH’1 olarak, pH=10 se¢ilmistir.

Sekil 4.20 ve Sekil 4.21°de sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su

icerisinde, zeta potansiyelinin pH ile degisimini gosteren sicaklik egrileri verilmistir.

pH ile zeta potansiyelinin degisimini goésteren
sicaklik egrileri
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Sekil 4.20 Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢dzelti igerisinde, zeta potansiyelinin pH ile
degisimini gosteren sicaklik egrileri

pH ile zeta potansiyelinin degisimini gésteren sicaklk

egrileri
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Sekil 4.21 Saf su igerisinde, zeta potansiyelinin pH ile degisimini gosteren sicaklik egrileri

Sekil 4.20 incelendiginde, dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozeltide T=25°C’de zeta
potansiyeli mutlak degerinin lineer olarak arttig1 goriilmektedir. T=40°C ve T=50°C’de zeta

potansiyelinin pH=7 degerine kadar arttigi, daha sonra ise azaldigi goriilmektedir. Biitlin
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sicaklik degerleri i¢in zeta potansiyelinin mutlak degerinin pH=7 degerine kadar arttig1 ve bu
pH degerinde tiim sicakliklar i¢in zeta potansiyelinin optimum bir degere ulastig

gorilmektedir.

Sekil 4.21 incelendiginde, saf suda T=25°C’de pH degeri arttik¢a zeta potansiyeli mutlak
degerinin de arttig1 goriilmektedir. T=40°C’de zeta potansiyeli mutlak degeri pH degisimine
bagl olarak bir degisme gostermemektedir. T=50°C’de ise zeta potansiyeli mutlak degerinin

pH=7 degerine kadar artma, daha sonra ise azalma egiliminde oldugu goriilmektedir.

Sekil 4.20 ve Sekil 4.21°de, farkli sicakliklarda yapilan zeta potansiyeli Sl¢iimlerinin pH
degisimlerine kars1 dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti ve saf su igersinde benzer dl¢iim

sonuglar1 verdigi goriilmektedir.

Sekil 4.22 ve Sekil 4.23’te sirasiyla; dekantasyon sonrasi arta kalan cozelti ve saf su

igerisinde, zeta potansiyelinin sicaklik ile degisimini gosteren pH egrileri verilmistir.

Sicaklik ile zeta potansiyelinin degisimini gosteren pH

egrileri
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Sekil 4.22 Dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisinde zeta potansiyelinin sicaklik ile
degisimini gosteren pH egrileri

Sicaklik ile zeta potansiyelinin degisimini gosteren
pHegrileri
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Sekil 4.23 Saf su igerisinde zeta potansiyelinin sicaklik ile degisimini gosteren pH egrileri
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Sekil 4.22 incelendiginde, dekantasyon sonrasi arta kalan ¢ozelti igerisinde pH=4 ve pH=7
degerlerinde zeta potansiyeli mutlak degerinin sicakliga bagli olmadig: goriilmektedir. pH=10
degerinde ise zeta potansiyeli mutlak degerini sicakliktan etkilenmektedir. pH=10 ve
T=40°C’de taneciklerin ylizeyinde maksimum elektrik yiik yogunlugu olusmaktadir.
T=40°C’ye kadar zeta potansiyeli mutlak degeri azalmaktadir. Sicaklik arttik¢a dekantasyon
sonrasi arta kalan ¢ozelti icerisindeki iyonlar ¢oker ve bu da platin partikiillerinin etrafindaki
yiikk yogunlugunu azaltir. Platin partikiillerinin etrafindaki yiikk yogunlugunun azalmasi ise
zeta potansiyeli mutlak degerinin azalmasmma neden olur. T=40°C’den sonra ise zeta

potansiyeli mutlak degeri tekrardan artmaya baglar.

Sekil 4.23 incelendiginde, saf su igerisinde pH=4 degerinde zeta potansiyeli mutlak degerinin
T=40°C’ye kadar artt1ig1, T=40°C’den sonra azaldig1 goriilmektedir. pH=7 degerinde ise zeta
potansiyeli mutlak degeri sicaklik arttikga azalmaktadir. pH=10 degerinde ise T=40°C’ye
kadar zeta potansiyeli mutlak degeri azalmakta, T=40°C’den sonra ise artmaktadir. T=40°C’de

tiim pH degerleri i¢in zeta potansiyelinin optimum bir degere ulastig1 goriilmektedir.

Sekil 4.24 ve Sekil 4.25’te, elektrot yapiminda kullandigimiz grafit tozunun sirasiyla; 100 X
ve 350 X biiyiitme ile SEM goriintiileri verilmektedir.

1'0mi0 iy

Sekil 4.24 Grafit tozu
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Sekil 4.25 Grafit tozu

Sekil 4.24 ve Sekil 4.25’teki SEM goriintiileri, deneylerimizde kullandigimiz grafit tozuna ait
partikiil boyut ve dagilimi hakkinda bize fikir vermektedir. Bu goriintiiler, deneyimizin
ilerleyen agamalarinda impregnasyon yontemi ile elde edilen karbon destekli platin katalizor

i¢in bir kiyas olmas1 amaci ile verilmektedir.

Sekil 4.26 ve Sekil 4.27°de impregnasyon yontemi ile karbon iizerine ¢oktiiriilen platin
partikiillerinin sirasiyla; 1000 X ve 3500 X biiyiitme ile SEM goriintiileri verilmektedir. Sekil
4.28’te ise karbon iizerine ¢oktiiriilen platin partikiillerinin 1000 X biiyiitme ile kompozisyon

cekimi goriilmektedir.
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Sekil 4.27 Hidrazinle pH=10 ve T=40"C sicaklikta elde edilen Pt-C partikiilleri
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Sekil 4.28 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen Pt-C partikiilleri

Sekil 4.29 ve Sekil 4.30’da impregnasyon yontemi ile hazirlanmig PtRu/C katalizoriin
sirastyla; 500 X ve 1000 X biiylitme ile SEM goriintiileri verilmektedir. Sekil 4.31°de ise
PtRu/C katalizoriin 500 X biiyilitme ile kompozisyon ¢ekimi verilmektedir.

Sekil 4.29 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen PtRu/C partikiilleri
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Sekil 4.31 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen PtRu/C partikiillerinin dagilimi
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PtRu/C elektrotun XRD analizi Sekil 4.32°de verilmektedir.

Counts

Pt+c+Ru 1.rd
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Position [*2Theta]

Sekil 4.32 PtRu/C elektrotun XRD analizi

Sekil 4.33 ve Sekil 4.34°de impregnasyon yontemi ile hazirlanmis Ptlr/C katalizoriin sirasiyla;
500 X ve 1000 X biiyiitme ile SEM goriintiileri verilmektedir. Sekil 4.35’te ise Ptlr/C

katalizoriin 500 X biiyiitme ile kompozisyon ¢ekimi verilmektedir.

Sekil 4.33 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen Ptlr/C partikiilleri
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Sekil 4.35 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen Ptlr/C partikiillerinin dagilimi
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Ptlr/C elektrotun XRD analizi Sekil 4.36’da verilmektedir.

Counts

Pt+c+r 2.rd
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400 +
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Sekil 4.36 Ptlr/C elektrotun XRD analizi
Sekil 4.37 ve Sekil 4.38’de impregnasyon yontemi ile hazirlanmis PtRulr/C katalizoriin

sirastyla 500 X ve 1000 X biiylitme ile SEM goriintiileri verilmektedir. Sekil 4.39°da ise
PtRulr/C katalizoriin 500 X biiyiitme ile kompozisyon ¢ekimi verilmektedir.

B EEEFEat

Sekil 4.37 Hidrazinle pH=10 ve T=40°C sicaklikta elde edilen PtRulr/C partikiilleri
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Sekil 4.39 Hidrazinle pH=10 ve T=40"C sicaklikta elde edilen PtRulr/C partikiillerinin
dagilimi
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PtRulr/C elektrotun XRD analizi Sekil 4.40°da verilmektedir.

Counts
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Sekil 4.40 PtRulr/C elektrotun XRD analizi

Sekil 4.32, Sekil 4.36 ve Sekil 4.40 incelendiginde, her li¢ 6rnekte de C (grafit formu) baskin
bilesen olarak goriilmektedir. Platin ve rutenyuma ait 100 siddetindeki pikler de rahatlikla
goriilebilmektedir. XRD analizleri bu ¢alismada elde edilen toz katalizorlerdeki C, Pt, Ru ve

Ir varligin1 dogrulamaktadir.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Bilim ve teknolojinin hizla gelistigi giiniimiizde, en 6nemli konularin baginda; gecen ylizyilda
oldugu gibi yine enerji gelmektedir. Gerek diinyada gerekse iilkemizde niifus artigina,
sanayilesmeye ve teknolojik gelismelere paralel olarak enerji tiiketimi artmaktadir. Buna
karsilik ise geleneksel enerji kaynaklari olan fosil yakitlarin rezervleri gittikce azalmaktadir.
Fosil yakitlardan kaynaklanan karbon emisyonlarinin neden oldugu kiiresel iklim degisimi
ise her gecen giin daha biiyiik bir endise yaratmaktadir. Diinya artik fosil yakitlardan
vazgegmek durumundadir.

Fosil enerji kaynaklarmin yerine giines enerjisi, riizgar enerjisi, su giicii (hidrolik enerji,
jeotermal enerji, dalga enerjisi, gelgit enerjisi vs.), biyokiitle ve hidrojen enerjisi gibi doga ile
dost, yeni ve yenilenebilir enerji kaynaklarinin kullanimi lizerine ¢aligmalar her gecen giin
daha da artmaktadir. Suyun elektrolizinden hidrokarbonlarin islenmesine kadar bir c¢ok
kaynaktan elde edilebilen hidrojen ise giiniimiizde iizerinde en ¢ok calisilan temiz ve yeni
enerji kaynagidir.

Hidrojen ve kolaylikla hidrojene doniisebilen yakitlarin yiliksek verimde kullanimina olanak
saglayan yakit pili gibi sistemlerin devreye sokulmasi ise orta ve uzun vadede fosil yakitlara

alternatif olacak bir ¢6ziimdyir.

Polimer Elektrolit Membranli yakit pilleri (PEMFC) enerji doniistim verimlerinin iyi olmasi
ve yakit kaynaklarinin yliksek giic yogunlugu saglamasi nedenleriyle, 6zellikle tasima ve
taginabilir elektronik glic uygulamalar1 i¢in oldukca uygundur. PEM yakait pillerinde katalizor
olarak platin kullanilmaktadir. Yakit hiicresindeki etkinligin yiiksek olmasi i¢in katalizdriin
performansini arttirmak olduk¢a Onemlidir. Katalizér performansi ise; partikiil boyutu,
dagilimi ve sekli ile dogrudan baglantilidir. Partikiil boyutu ne kadar kii¢lik olursa katalizoriin

yiizey alan1 ve dolayisiyla katalizoriin kararlilig1 da o kadar artar.

Yapilan deneyler sonucunda, partikiil boyutuna etki eden faktorler; indirgen madde, pH,
sicaklik ve konsantrasyon olarak belirlenmistir. Indirgen madde olarak kullanilan hidrazinin
yiikseltgenme reaksiyonunda N, gazi olusur ve N, un inert bir gaz olmasindan dolay: platin

partikiilleri ile etkilesime girmezler.

Genel olarak ph degeri arttikca partikiil boyutunun kiigiildiigi gozlemlenmistir. Ortamda
konsantrasyonlar1 artan OH™ iyonlar1 asagida verilen hidrazinin ylikseltgenme tepkimesinde
olusan H' iyonlarmi ortamdan cekerek denge durumunun sag tarafa dogru bozulmasimi ve

reaksiyonun sag tarafa dogru hizlanmasini saglar.
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N,H; — N, + 4H" +4¢

Reaksiyonun hizlanmasi ise partikiillerin biiyiimesine izin vermeyerek daha kiiciikk boyutta

platin partikiillerinin elde edilmesine neden olur.

Sicakligin artmasi ise genelde cozeltideki partikiillerin kinetik enerjilerini ve dolayisiyla
partikiilleri arast etkilesimi arttirir. Bu da reaksiyonun hizimi arttirarak yine partikiillerin
biiylimesine firsat vermeyerek daha kiiciik boyutta partikiiller elde edilmesini saglar. T=50°C
sicaklikta beklenenin tersine partikiil boyutunun kiiclilmesi ise atmosfere agik ortamda
gergeklestirilen deneylerde, NH; gibi zayif bir baz etkisi gosteren hidrazinin bu sicaklikta bir

miktarinin ugarak hidrazin konsantrasyonunun azalmasindan kaynaklandig: diistintilmektedir.

Hidrazin konsantrasyonu ise kullanilan hekzakloroplatinik asitin konsantrasyonuna gore

analitik olarak hesaplanmistir.

Deneylerimizde hegzakloroplatinik asitten platin partikiillerinin elde edilmesi i¢in en uygun
indirgen madde olarak hidrazin secilmistir. Platin partikiil boyutunu etkileyen sicaklik ve pH
faktorleri de goz Oniinde bulundurularak en uygun sicaklik ve pH, ¢alisma kosullar1 olarak
belirlenmistir. Daha sonra impregnasyon yontemi ile PtRu/C, Ptlr/C ve PtRulr/C katalizorler
elde edilmis, SEM goriintiileri alinip XRD analizleri yapilmistir. Yaptigimiz calisma, elde
ettigimiz toz katalizorlerin elektrot haline getirilip elektrot potansiyellerinin 6l¢iilmesi ve CO
toleranslariin kiyaslanmasi ile PEM yakit pilleri i¢in en uygun elektrotun belirlenmesinde

sonraki caligmalara referans olacaktir.

91



KAYNAKLAR

Altin, V., (2002), Enerji, Bilim ve Teknik Dergisi, TUBITAK, Ocak 2002.

Arif, M., Jacobson, D.L., Hussey, D.S. ve Garland, N.L., (2004), “Neutron Imaging Study of
the Water Transport in Operating PEM Fuel Cells”, DOE Hydrogen Program, FY 2004
Progress Report, 545-548.

Biyikoglu, A., (2003), ”Yakit Hiicrelerinin Tarihsel Gelisimi, Calisma Prensipleri ve
Bugiinkii Durumu”, G.U. Fen Bilimleri Dergisi, 16(3): 523-542.

Cao, J., ve Djilali, N., (2000), “Computational Simulation of Water Transport in PEM Fuel
Cells Using an Improved Membrane Model", 10th Canadian Hydrogen Conference, 447-456,
Quebec City, May, 2000.

Cook, B., (2002), “An Introduction to Fuel Cells and Hydrogen Technology”, Heliocentris,
April 2002, Canada.

Energy Center of Wisconsin, (2000), Fuel Cells for Distributed Generation , A Technology
and Marketing Summary, March 2000.

Frey, T. ve Linardi M., (2004), “Effects of Membrane Electrode Assembly Preparation on the
Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell Performance”, Electrochimica Acta, 50:99-105.

Gangeri, M., Centi, G., La Malfa, A., Perathoner, S., Vieira, R., Pham-Huu, C. ve Ledoux,
M.J., (2005), “Electrocatalytic Performances of Nanostructured Platinium-Carbon Materials”,
Catalysis Today, 102-103:50-57.

Giirocak, A., (2004), Pt-Rh-C Kompozit Elektrotta Kullanilan Platin’in Eldesi, Yiiksek Lisans
Tezi, YTU Fen Bilimleri Enstitiisii.

Hacker, V., Wallnofer, E., Baumgartner, W., Schaffer, T., Besenhard, J.O., Schréttner, H. Ve
Schmied, M., (2005), “Carbon Nanofiber-Based Active Layers for Fuel Cell Cathodes-
Preparation and Characterization”, Electrochemistry Communications, 7:377-382.

Hickner, M.A., McGrant, J.E., Wilkes, G.L., Baird, D.G., Davis, R. M. ve Zawodzinski, T.A.,
(2003), “Transport and Structure in Fuel Cell Proton Exchange Membranes”, August 2003,
Virginia

Karakus, O., (2005), Yakit Pilleri igin Tasarlanan Pt-C-Os Elektrotun Eldesi, Yiiksek Lisans
Tezi, YTU Fen Bilimleri Enstitiisii.

Kim, C.S., Chun, Y.G., Peck, D.H. ve Shin, D.R., (1998), “A Novel Process to Fabricate
Membrane Electrode Assemblies for Proton Exchange Membrane Fuel Cells”, International
Association for Hydrogen Energy, 11:1045-1048.

Larminie, J. ve Dicks, A., (2000), Fuel Cell Systems Explained, John Wiley & Sons, New
York.

Liu, J.H., Jeon, M.K., Choi, W.C. ve Woo, S.I., (2004), “Highly-Optimized Membrane
Electrode Assembly for Direct Methanol Fuel Cell Prepared by Sedimentation Method”,
Journal of Power Sources, 137:222-227.

Oral, E. ve Celik, V., (2005), “Hidrojen Yakitlh Motor Teknolojisi”, Miihendis ve Makina
Dergisi, 46(540):30-40.

Ramkumar, R., Dheenadayalan, S. ve Pattabiraman, R., (1997), “Development of Porous
Carbon Electrodes for Direct Methanol Fuel Cells”, Journal of Power Sources, 69:75-80.

92



Santiago, E.I., Paganin, V.A., Carmo, M., Gonzalez, E.R. ve Ticianelli, E.A., (2005), “Studies
of CO tolerance on Modified Gas Diffusion Electrodes Containing Ruthenium Dispersed on
Carbon”, Journal of Electroanalytical Chemistry, 575:53-60.

Vizyon 2023 Projesi, (2004), Enerji ve Cevre Teknolojileri Stratejisi, TUBITAK, Agustos
2004, Ankara.

YEKS 2005, (2005), “Sonu¢ Bildirgesi”, Yeni ve Yenilenebilir Enerji Kaynaklari/Enerji
Yonetimi Sempozyumu, TMMOB Makina Miihendisleri Odasi, 03-04 Haziran 2005, Kayseri.

INTERNET KAYNAKLARI

[1]www.igdas.com.tr

[2]www.geocities.com

[3]www.eie.gov.tr
[4]www.mmoistanbul.org/yayin/Scripts/prodView.asp?idproduct=309
[S]www.fuelcells.org

[6]www.wikipedia.com
[7]http://yunus.hacettepe.edu.tr/~yilser/protondegisim.htm
[8]www.eere.energy.gov/hydrogenandfuelcells/fuelcells
[9]www.fuelcellworks.com/typesoffuelcells.html
[10]www.americanhistory.si.edu/cst/fuelcells/future/furmain.htm
[11]www.chm.bris.ac.uk

[12]http://tr.wikipedia.org

93



OZGECMIS
Dogum tarihi

Dogum yeri
Lise

Lisans Hazirlik

Lisans

Yiiksek Lisans

Cahistig1 kurum

01.04.1980
Istanbul
1995-1998

1998-1999

1999-2004

2004-2006

Bakirkdy Sabri Caligkan Lisesi

Yildiz Teknik Universitesi Yabanci
Diller Yiiksek Okulu, Ingilizce Hazirlik

Yildiz Teknik Universitesi Kimya-Metalurji
Fakiiltesi Kimya Miihendisligi Boliimii

Yildiz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
Kimya Miihendisligi

2005-Devam ediyor YTU Fen Bilimleri Enstitiisii Arastirma Gérevlisi

94



