T.C.
ERCIYES UNIiVERSITESI

FEN BIiLIMLERI ENSTIiTUSU
ENERJi SISTEMLERI MUHENDISLiGi ANABILiM DALI

POLIMER ELEKTROLiT MEMBRAN (PEM)
ELEKTROLIZOR BILESENLERININ MAKINE
OGRENIMI iLE OPTIiMiZASYONU

Hazirlayan
Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER

Danisman
Doc¢. Dr. Mehmet Fatih KAYA

Yiiksek Lisans Tezi

Temmuz 2025
KAYSERI






T.C.
ERCIYES UNIiVERSITESI

FEN BIiLIMLERI ENSTIiTUSU
ENERJi SISTEMLERI MUHENDISLiGi ANABILiM DALI

POLIMER ELEKTROLIT MEMBRAN (PEM)
ELEKTROLIZOR BILESENLERININ MAKINE
OGRENIMI ILE OPTIMIZASYONU
(Yiiksek Lisans Tezi)

Hazirlayan
Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER

Danisman
_Dog. Dr. Mehmet Fatih KAYA
Dr. Ogr. Uyesi Saltuk Bugra SELCUKLU

Bu cahsma, Erciyes Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri Birimi tarafindan

FYL-2024-13769 proje kodlu proje, Yurtdis1 Tiirkler ve Akraba Topluluklar
Baskanhg burs programi (YTB-21SD016376) ve FBA-2024-13646 Genel
Arastirma Projesi (GAP) kapsaminda desteklenmistir.

Temmuz 2025
KAYSERI



11

BIiLIMSEL ETiGE UYGUNLUK

Bu calismadaki tiim bilgilerin, akademik ve etik kurallara uygun bir sekilde elde
edildigini beyan ederim. Ayn1 zamanda bu kural ve davranislarin gerektirdigi gibi, bu
caligmanin 6ziinde olmayan tiim materyal ve sonuglar1 tam olarak aktardigimi ve

referans gosterdigimi belirtirim.

Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER

Imza



11

“Polimer Elektrolit Membran (PEM) Elektrolizor Bilesenlerinin Makine (")grenimi
fle Optimizasyonu” adli Yiiksek Lisans Tezi, Erciyes Universitesi Lisansiistii Tez

Onerisi ve Tez Yazma Yo6nergesi’ ne uygun olarak hazirlanmustir.

Hazirlayan Damisman

Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER Doc¢. Dr. Mehmet Fatih KAYA

Enerji Sistemleri Miihendisligi ABD Baskam

Prof. Dr. Gamze GENC
Imza



TESEKKUR

Bana caligmalarim siiresince her tiirlii yardimi ve fedakarhig saglayan daniymanim Dog.
Dr. Mehmet Fatih Kaya’ya ve birlikte ¢caligmaktan biiyiik memnuniyet duydugum ikinci

damigmanim Dr. Ogr. Uyesi Saltuk Bugra Selguklu’ya sonsuz tesekkiirlerimi sunarim.

Deneysel calismalarim sirasinda karsilastigim zorluklar1 asmamda yardimlarindan
dolay1 ayni laboratuvari paylastigimiz caligma arkadaslarima ve ozellikle tiyesi oldugum

Erciyes Universitesi H2FC Hidrojen Enerjisi Arastirma Grubuna tesekkiir ederim.

Bu tez c¢alismasi, Erciyes Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri Birimi tarafindan
desteklenen YTB-21SD016376, FYL-2024-13769 numarali proje ile FBA-2024-13646
numarali Genel Arastirma Projesi (GAP) kapsaminda gerceklestirilmis olup, sagladigi

desteklerden dolay1 Erciyes Universitesi’ne tesekkiirlerimi borg bilirim.

Hayatimm her aninda oldugu gibi bu siirecte de sabir, hosgorii ve desteklerini
esirgemeyen sevgili annem Zahra BABKIR, babam Albadwi OMER ve kardeslerime,

sonsuz sevgi ve tesekkiirlerimi ifade etmek isterim.

Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER

Temmuz 2025, KAYSERI



vi

POLIMER ELEKTROLIT MEMBRAN (PEM) ELEKTROLIZOR
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OZET
Polimer elektrolit membran (PEM) su elektrolizorleri (PEMSE) siirdiiriilebilir hidrojen
iretimi icin umut vericidir, ancak performanslarinin optimize edilmesi halen zorlu bir
konudur. Bu ¢ahsma, PEM elektrolizor bilesenleri icin makine 6grenmesi (MO) tabanli
bir optimizasyon yaklasimi sunmakta olup, anot ve Kkatot -elektrokatalizor
yiiklemelerinin performans {izerindeki birlesik etkilerini arastirmaktadir. Katalizor
yiiklemeleri, membran tiirli, sicaklik, akis hizi, tork ve akim yogunlugu gibi
parametreleri iceren 1344 Orneklik deneysel veri seti analiz edilmistir. XGBoost,
Rastgele Orman (RF), Karar Agaci (DT) ve CatBoost olmak iizere dért MO modeli
Bayesian hiperparametre optimizasyonu ile egitilmis ve swrasiyla (0,9594, 0,8944,
0,9594 ve 0,9404) R? degerleri elde edilmistir. DT modeli en diisiik hata varyasyonu
(46,8 mA/cm?) ile en iyi performanst gostermis olup, Wilcoxon isaretli-sira testi ile
dogrulanmis ve modeller arasinda anlaml farklar tespit edilmistir (p < 0,05). SHapley
Katk1 Aciklamalar1 (SHAP) analizi, sicaklik ve katot katalizor yliklemesini en etkili
ozellikler olarak belirlemistir. Optimal performans 0,6 mg cm™ 2 platin-karbon (Pt/C) ve
3,0 mg cm 2?2 iridyum dioksit (IrO: ) degerlerinde elde edilmis olup, katalizor
yiikklemeleri ile akim yogunlugu arasinda dogrusal olmayan korelasyonlar
gozlemlenmistir. Maliyet-performans analizi, optimal konfigiirasyonun (19,36$ toplam
maliyet) yiiksek maliyetli alternatiflere gore %14,8 performans iyilestirmesi sagladigini
ortaya koymus ve stratejik katalizor azaltmanin hem performansi hem de ekonomik
uygulanabilirligi artirdigini géstermistir. Bu calisma, agiklanabilir makine 6grenmesinin
PEMWE tasarim ve optimizasyonunda rehberlik etme potansiyelini gostermekte olup,
biiytik 6lgekli uygulamalar icin ekonomik uygulanabilirlik saglarken hidrojen iiretim

verimliligini artirmak i¢in veri odakl bir ¢cer¢eve sunmaktadir..

Anahtar Kelimeler: Hidrojen Uretimi, PEM Su Elektrolizérleri, Aciklanabilir Makine

Ogrenimi, Katalizor Yiiklemesi, Elektrokimyasal Performans.
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OPTIMIZATION OF POLYMER ELECTROLYTE MEMBRANE (PEM)
ELECTROLYZER COMPONENTS USING MACHINE LEARNING

Abdelmola Albadwi Alkhalifa OMER

Erciyes University, Graduate School of Natural and Applied Sciences
Master Thesis, July 2025
Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Mehmet Fatih KAYA
ABSTRACT
Polymer electrolyte membrane (PEM) water electrolyzers (PEMWE) are promising for
sustainable hydrogen production, but optimizing their performance remains challenging.
This study presents a machine learning-based optimization approach for PEM
electrolyzer components, investigating the combined effects of anode and cathode
electrocatalyst loadings on performance. An experimental dataset of 1344 samples,
incorporating parameters such as catalyst loadings, membrane type, temperature, flow
rate, torque, and current density, was analyzed. Four machine learning models namely
XGBoost, Random Forest (RF), Decision Tree (DT), and CatBoost) were trained with
Bayesian hyperparameter optimization, achieving R? values of 0.9594, 0.8944, 0.9594,
and 0.9404, respectively. DT model demonstrated the best performance with lowest
error variation (46.8 mA/cm?), validated by Wilcoxon signed-rank test showing
significant differences between models (p < 0.05). SHapley Additive exPlanations
(SHAP) analysis identified temperature and cathode catalyst loading as most influential
features. Optimal performance was achieved at 0.6 mg cm™ 2 platinum-carbon (Pt/C)
and 3.0 mg cm™ 2 iridium dioxide (IrO;), with nonlinear correlations observed between
catalyst loadings and current density. Cost-performance analysis revealed the optimal
configuration ($19.36 total cost) provided 14.8% performance improvement over
higher-cost alternatives, demonstrating that strategic catalyst reduction enhances both
performance and economic viability. This study demonstrates the potential of
explainable machine learning in guiding the design and optimization of PEMWE,
providing a data-driven framework for enhancing hydrogen production efficiency while

achieving economic viability for large-scale applications.

Keywords: Hydrogen Production, PEM Water Electrolyzers, Explainable Machine

Learning, Catalyst Loading, Electrochemical Performance.
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GIRIS

PEMSE siirdiiriilebilir hidrojen iiretiminde oncii teknolojiler arasinda yer almakta olup,
verimli ve ekonomik enerji doniisimii i¢in kritik ©neme sahipti. PEM
elektrolizorlerinin performansini etkileyen en 6nemli parametrelerden biri, anot ve katot
elektrokatalizor yiiklemeleridir. Katalizor yiiklemelerinin dogru optimizasyonu,
elektrokimyasal aktivitenin artirilmasi, maliyetlerin diistiriilmesi ve uzun Omiirlii
isletmenin saglanmasi acisindan gereklidir. Ancak, bu parametrelerin birbiriyle olan
etkilesimi ve sistem {iizerindeki karmasik etkileri nedeniyle, geleneksel deneysel
yontemlerle en uygun kombinasyonun belirlenmesi zorlasmaktadir.Bu baglamda, MO
teknikleri, cok degiskenli deneysel verilerin analizi ve tahmininde gii¢lii araclar olarak
one c¢ikmaktadir. Ozellikle XML yontemleri, modellerin karar siireclerini
seffaflastirarak, parametrelerin performans iizerindeki etkilerini detayli olarak ortaya

koyabilmektedir.

Bu calismada, PEM su elektrolizorlerinde anot ve katot katalizor yiiklemelerinin,
membran tipi, sicaklik, akis hiz1 ve tork gibi isletme kosullar1 ile birlikte performans
(akim yogunlugu) iizerindeki birlesik etkileri, 1,344 deneysel 6rnek iceren genis bir veri
seti kullanilarak incelenmistir. XGBoost, RF, DT ve CatBoost modelleri, Bayesyen
hiperparametre optimizasyonu ile egitilmis ve performanslar1 karsilastirilmistir. Model
ciktilarin1  yorumlamak icin SHAP analizi kullanmilarak, en etkili parametrelerin
belirlenmesi saglanmistir. Bu kapsamli yaklagim, katalizor yiiklemeleri ile performans
arasindaki dogrusal olmayan iliskilerin ortaya konmasina olanak saglamis ve optimum
yiiklemelerle maliyet-performans dengesinin saglanmasina katki sunmustur. Calismanin
sonuclar, PEMSE’nin tasarim ve isletme stratejilerinde veri odakli optimizasyonun

Onemini vurgulamaktadir.



1.BOLUM
GENEL BILGILER ve LITERATUR CALISMASI

1.1. Yenilenebilir Enerji

Giiniimiizde diinyadaki siirekli kentlesme ile niifus ve ekonomik biiylimenin artisi,
enerji talebinde Onemli bir yiikselise yol ag¢mustir. Giiniimiizde kiiresel enerji
tikketiminin yaklasik %80’1, hizla tiikkenen fosil yakitlar tarafindan karsilanmaktadir [1].
Fosil yakitlarla enerji iiretimi, ¢evrede sera gazlar1 ve CO, emisyonlarinda 6nemli
artiglara neden olarak olumsuz iklim degisikliklerine yol acmaktadir. Yenilenemeyen
enerji kaynaklarinin tiikenmesi ve cevresel etkileri, fosil yakitlarin hizla azalmasi ve
cevresel sonuglar1 nedeniyle arastirmacilarin siirdiiriilebilir ve yesil enerji sistemlerine
olan ilgisini artirmugtir [2, 3]. Arastirmacilar enerji ile ilgili aglar kurarak gelecekteki
enerji talebi ve krizlerini tahmin edebilmektedir. Diinya Enerji Konseyi istatistiklerine

gore, 2060 yilina kadar baslica enerji kaynagi sadece yenilenebilir enerji olacaktir [4].

Mevcut tiikketim hizlarina gore, diinya petrol, dogalgaz ve komiir rezervlerinin sirasiyla
yaklasik 200, 40 ve 60 yil daha yetecegi tahmin edilmektedir. Sivi yakit ve gaz
tiretiminde  zirve seviyelerinin  2015-2030 yillar1 arasinda  gerceklesecegi
ongoriilmektedir. Bundan sonra toplam kaynaklar azalmaya baglayacaktir. Fosil
yakitlarin tiikenebilir yapisi, konvansiyonel yakitlarin siirdiiriilebilirligi konusunda
onemli bir endise kaynagi olmustur. Bu nedenle, alternatif, siirdiiriilebilir, yesil ve
yenilenebilir enerji yoluyla enerji karbondan arindirilmasi, gelecekteki enerji yonetimi

ve siirdiiriilebilir kalkinma icin kritik 6neme sahiptir [5].

Gilinlimiizde, diinya toplam enerji talebinin yaklasik %?23,7’si giines, hidroelektrik,

riizgar ve biyokiitle gibi yenilenebilir kaynaklar tarafindan karsilanmaktadir.



Hidroelektrik, riizgar ve giines enerjisi kesintili enerji kaynaklar1 olarak kabul
edilmektedir [2]. Jenerator sebekeye baglandiginda voltaj diisiisii, arz belirsizligi,
dengesiz ve bozuk enerji tedariki gibi cesitli kalite sorunlar1 ortaya ¢ikabilir. Insanlik
binlerce yildir biyokiitleyi enerji kaynag: olarak kullanmaktadir. Geleneksel biyokiitle
enerjisinin, toplam yenilenebilir yakit arzinm yaklasik %80’ini sagladigi tahmin
edilmektedir [6]. Biyokiitlenin enerji amacli kullanimi insanlhiga yeni bir baslangi¢
noktas1 sunabilir. Ancak o6zellikle hidrojen iiretimi basta olmak {izere biyokiitlenin

enerji iiretiminde kullanimiyla ilgili sorunlarin agilmasi gerekmektedir.

Baslica sorunlar arasinda ozellikle gelismis iilkelerde artan gida fiyatlar1 ve biyokiitle
irinlerinin ¢evresel zararlar1 tamamen ¢ozmemesi bulunmaktadir [7]. Biyokiitle
lojistigiyle ilgili bir diger sorun ise depolama alanmin kullanimi ve bulunabilirligi gibi
hammaddenin 6zelliklerine bagl konulardir [8]. Enerji verimliligi kontrolii, giivenilirlik
ve enerji kalitesini artirmak icin enerji depolama da énemli bir zorluktur. Bataryalar gibi
enerji depolama sistemleri dagitim sisteminin giivenilirligini, enerji verimliligini ve
kaliteyi artirabilir. Ancak batarya enerji depolama sistemlerinin agirlik, yiiksek ilk satin
alma maliyeti, siiriis menzili, 1s1l kontrol ve kullannom omrii gibi sinirlamalar1 ve
zorluklar1 bulunmaktadir [9]. Sonug olarak, satiglarda ve MWh iiretiminde en yiiksek
pazar paymna sahip olan kursun-asit bataryalar, {iretim agamasindaki ¢evresel etkiler ve

geri doniisiim zorunlulugu nedeniyle cevresel sorunlarla karsi1 karsiyadir [10].

Yenilenebilir enerji kaynaklariin akilli sebeke teknolojileri ve enerji yonetim sistemleri
ile entegrasyonu, kesintili enerji sorunlarina umut verici c¢Oziimler sunmaktadir.
Geligmis tahmin sistemleri, talep yanit programlar1 ve dagitik enerji kaynaklari, arz ve
talebi dengeleyerek sebeke kararliligini koruyabilir. Ayrica yenilenebilir enerji ile
calisan elektroliz yoluyla yesil hidrojen {iiretiminin gelisimi, uzun vadeli enerji
depolama ve elektrik, ulasim ile sanayi uygulamalar1 arasinda sektor entegrasyonu i¢in
firsatlar yaratmaktadir. Yenilenebilir enerji teknolojilerindeki gelismeler maliyetleri
onemli Ol¢iide diistirmiis, 2010°dan bu yana sirasiyla %85 ve %70 maliyet azalmalari ile
giines fotovoltaik ve riizgar enerjisi, ¢cogu pazarda en ucuz elektrik kaynaklar1 haline

gelmistir [11].



1.1.1. Karbon Azaltimu ve Zorluklar

Yenilenebilir enerji sistemlerine gecis, uluslararasi iklim anlagsmalariyla belirlenen
iddiali emisyon azaltim hedeflerini karsilamanin aciliyetinden kaynaklanmaktadir.
Sekil 1.1°e gore, 1,5°C hedefi senaryosunda 2020-2050 yillar1 arasinda elektrik tiretimi
tic kat artarken, yenilenebilir enerjinin pay1r %28 den %91 e ¢ikacaktir. Komiir ve petrol
temelli elektrik iiretimi Oniimiizdeki on yil icinde keskin bir diisiis yasayacak ve

yiizyilin ortasina gelindiginde tamamen ortadan kalkacaktir [12].

2020 2050 Olmamiz gereken ver (1.5° senaryosu)
Elektrik Uretimi (PWh) Elektrik Uretimi (PWh)

Niikleer 4 9%, 5 % Fosil Yakitlar

Yenilenebilirler
28 %

27.0
A , 10 %

62 % Niikleer

Fosil Yakitlar

5%
Yenilenebilirler

Sekil 1.1. 1,5°C senaryosu 1s1ginda, 2020'den 2050'ye kadar yenilenebilir enerji
kaynaklariyla ve olmaksizin elektrik tiretimindeki egilim [13].

Niikleer enerji santralleri, 2050 yilina kadar kiiresel elektrik ihtiyacinin %4’{inii
karsilayacak; dogal gaz ise bu toplamin %5’ini saglayacaktir [13]. Bu doniisiim, giderek
daha erisilebilir hale gelen yenilenebilir enerji kaynaklar1 ile 6zellikle ulasim ve 1sitma
gibi nihai kullanim alanlarinda elektrikli teknolojilerin yaygin kullanimi arasindaki
sinerjiyle karakterize edilmektedir. Isi, ulasim ve diger nihai kullanim alanlarmin
elektrifikasyonu, 2050 sonuna kadar 1,5°C hedefinin basarilmasi i¢in kiiresel
yenilenebilir enerji liretim kapasitesinin yaklasik 12 kat artirilmasmi gerektirmektedir

[14].



Karbon fiyatlandirma mekanizmalari, enerji doniislimiinii hizlandiran 6nemli politika
araclar1 olarak ortaya ¢ikmis ve 46 iilke genelinde 70’in lizerinde karbon fiyatlandirma
sistemi hayata gecirilmistir. Diinyanin en biiyiikk karbon piyasasi olan AB Emisyon
Ticareti Sistemi , fosil yakit temelli elektrik tiretimini daha pahal hale getirerek diisiik
karbon yatirnmlarini tesvik eden fiyat sinyalleri saglamaktadir [15]. Uretim vergi
kredileri, besleme tarifeleri ve ters acgik artirmalar gibi destekleyici politikalarla birlesen
bu piyasa mekanizmalari, yenilenebilir enerji sektoriinde benzersiz yatirim firsatlari

yaratmistir.

Uluslararasi Enerji Ajansi (IEA), 2050°de net sifir emisyona ulasmak icin 2030’a kadar
yillik temiz enerji yatirimlarinin 4 trilyon dolara ¢ikmasi gerektigini ongormektedir. Bu
yatirim ihtiyaci, yenilenebilir enerji teknolojilerinde, enerji depolama sistemlerinde ve
sebeke altyapisinda teknolojik yenilikler ve maliyet diisiislerini tetiklemistir [16].
Ancak, degisken yenilenebilir enerjinin yiiksek payda entegrasyonu, sebeke esnekligi,
enerji depolama yatirimlar1 ve zorlu sektorlerde emisyonlar1 azaltacak yenilik¢i
teknolojiler ile kapsamli politika cercevelerinin uygulanmasmi gerektirmektedir.
Emisyon hedeflerinin yenilenebilir enerji kullanim hedefleriyle uyumlu hale getirilmesi,
iklim hedeflerine ulasirken enerji giivenligi ve ekonomik kalkinmanin saglanmasi icin

en uygun yoldur.
1.1.2. Yenilenebilir Ener;ji ve Hidrojen

Hidrojen, yenilenebilir ve yenilenemez kaynaklar da dahil olmak {iizere cesitli yollar,
teknolojiler ve ¢ok genis bir hammadde yelpazesi iizerinden elde edilebilir. Farkli
yollar, hammaddeler ve yenilenebilir ya da yenilenemez kaynaklara dayanan cesitli

teknolojilere Sekil 1.2 'de yer verilmistir. [17].
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Sekil 1.2. Hidrojen iiretim yollarinin sematik gosterimi
1.2. Yenilenebilir Enerji Kaynaklarindan Hidrojen Uretimi

Yenilenebilir enerji kaynaklarindan hidrojen iiretimi, kiiresel siirdiiriilebilirlik hedefleri
ve enerji doniisiimii amaclariyla uyumlu olarak birkac kritik nedenle hayati onem

tasimaktadir [18].

e Yenilenebilir hidrojen iiretimi, konvansiyonel fosil yakit bazli yOntemlerle
iligkili karbon ayak izini ortadan kaldirarak dogrudan sera gazi azaltim

hedeflerine ve iklim taahhiitlerine katki saglar.

e Yiiksek iiretim ve diisiik talep donemlerinde kisitlanacak olan fazla yenilenebilir
enerjinin depolanmasina olanak taniyarak yenilenebilir enerji yatirimlarinin

genel verimliligi ve ekonomik uygulanabilirligini artirir.

® Yenilenebilir hidrojen enerji sistemi esnekligi ve sebeke hizmetleri i¢in firsatlar
yaratir; boylece yenilenebilir enerji projeleri, elektrik piyasalari, endiistriyel
hammadde tedariki ve ulasim yakit1 saglama gibi coklu deger zincirlerinde yer

alabilir.



Gelismekte olan yenilenebilir hidrojen iiretim teknolojileri arasinda, konvansiyonel
yontemlere kiyasla bir¢cok avantaj sunabilecek yenilik¢i yaklasimlar siirekli olarak
gelistirilmektedir. Bu ileri teknolojiler, enerji verimliligini artirmaya, malzeme
maliyetlerini diisiirmeye ve operasyonel esnekligi gelistirmeye odaklanmaktadir [19].
Yeni iiretim yontemleri, daha elverigli kosullarda calismayr hedeflerken pahali
malzemelere ve karmagsik altyapiya olan bagimliligi azaltmayi amacglamaktadir. Bu
teknolojiler dogrudan yenilenebilir elektrikle calisabilir ve mevcut yenilenebilir enerji
tesisleriyle entegrasyonu kolaylastiran modiiler ol¢ceklenebilirlik sunar; boylece sistem

tasarimi ve uygulamasinda daha fazla esneklik saglar [20].

Yenilenebilir elektrik maliyetlerinin diismesi ve politika destek mekanizmalarinin
giiclenmesiyle yenilenebilir hidrojen iiretiminin ekonomik uygulanabilirligi artmaya
devam etmektedir. Karbon fiyatlandirmasi, yenilenebilir yakit standartlar1 ve ulusal
hidrojen stratejileri gibi hiikiimet girisimleri, temiz hidrojenin yayginlagmasi ic¢in
elverisli kosullar yaratmaktadir. Yenilenebilir hidrojen iiretiminin giines ve riizgar
enerjisi sistemleriyle entegrasyonu, elektrik fiyat sinyallerine ve yenilenebilir enerji
erisilebilirligine dinamik olarak yanit verebilen bir calisma imkani sunarak enerji
kullanomi ve hidrojen iiretim maliyetlerini optimize eder [21]. Yenilenebilir enerji
yaygilastikca ve teknoloji maliyetleri azaldikc¢a, yenilenebilir kaynaklardan iiretilen
hidrojen konvansiyonel iiretim yontemleriyle daha rekabetci hale gelirken cevresel ve

enerji giivenligi acisindan 6nemli faydalar saglamaktadir.
1.2.1. Hidrojen Uretim Yontemleri

Hidrojen, kiiresel enerji doniisiimiinde kritik bir bilesen olarak 6ne ¢ikmis ve sanayi
stirecleri, ulagim ve enerji depolama sektorlerinde karbon azaltim hedeflerine ulasmak
icin cok yonlii bir enerji tagiyicist haline gelmistir [22]. Diinya genelinde hiikiimetler ve
endiistriler net sifir emisyon taahhiitlerini hizlandirirken, hidrojen iiretim yontemlerinin
cesitliligi ve karmagsikligi, standartlastirilmis siniflandirma sistemlerinin gelistirilmesini
gerekli kilmistir. Enerji sektorii, hammadde kaynaklari, enerji girdileri ve cevresel
etkiler temelinde hidrojen tiretim yollarmi kategorize eden kapsamli bir renk kodlama
cercevesi olusturmustur. Bu, paydaslara siirdiiriilebilirlik  kriterleri, ekonomik

uygulanabilirlik ve teknolojik olgunluk i¢in net degerlendirme oOlgiitleri sunmaktadir



[23]. Mevcut renk kodlama sistemi, yaygin kabul gormiis siniflandirmalarla cesitli

hidrojen tiirlerini ayirir.

® (ri hidrojen, dogal gazin buhar metan reformasyonu yoluyla iiretilen ve diinya
genelinde yaklasik %95°1ik paya sahip en yaygin formdur; kilogram basina 9-12
kg CO; agiga cikarir.

e Mavi hidrojen, karbon yakalama ve depolama teknolojileriyle birlestirilmis fosil
yakit Uretimidir; %85-95 oraninda emisyon azaltimi saglar ancak metan
kacaklar1 ve uzun vadeli karbon depolama kaliciligi konularinda endiseler

bulunmaktadir.

e Yesil hidrojen, elektroliz siireclerinde yenilenebilir enerji kullanarak sifir

emisyonlu hidrojen iiretir; kilogram bagina 50-55 kWh elektrik tiiketir.

¢ Pembe hidrojen, niikleer enerji kullanarak kesintisiz baz yiik iiretimi saglar.

e Turkuaz hidrojen ise metan pirolizi ile hidrojen ve kati karbon {iretir; gri
hidrojene gore daha diisilk emisyon sunar ancak yiiksek enerji gereksinimi

vardir.

Son arastirmalar, hidrojen {iiretiminde enerji katki maddelerinin katalitik gelistiriciler
olarak kullamildigina isaret etmektedir. Literatiir, hidrojen {iiretimi icin radyasyon,
plazma ve biyolojik enerji gibi ikincil enerji tiirlerini de ana enerji kategorileri arasinda
tanimakta ve coklu enerji entegrasyon yaklasimlarina olanak tanimaktadir [24]. Ancak
mevcut gri, mavi, yesil ii¢ renkli siniflandirma sistemi, yalnizca enerji kaynag tiiriine
odaklanmakta ve kapsamli ¢evresel etki degerlendirmesi yapmamaktadir. Bu yiizeysel
yaklasim, iiretim yasam dongiisii boyunca sera gazi emisyonlarini, alt sistemleri ve

ekipman iiretim agamalarini kapsamli bi¢imde 6lcememektedir [25].

Bu nedenle arastirmacilar, tiim yenilenebilir enerji kaynaklarinin karbon yakalama
yontemlerinden daha diisiik emisyon iiretip liretmedigi sorusuna cevap veren hassas
temizlik degerlendirmesi saglayan yenilik¢i bir renk spektrumu konseptine ihtiyag

oldugunu ortaya koymustur. Bu gelismis simiflandirma cergevesi, daha dogru cevresel



degerlendirmeler yapilmasini ve hidrojen teknolojisi se¢imi ile politika gelistirme

stireclerinde bilingli karar verilmesini destekler.
1.2.2. Suyun Elektrolizi

Su elektrolizi, suyun elektriksel enerji kullanilarak hidrojen ve oksijen gazlarma
ayristirlmas:  iglemidir ve  giinlimiizde dort farkli teknolojik  yaklasimla
gerceklestirilmektedir. Elektrolizorler, elektriksel ve termal enerjiyi absorbe ederek
kimyasal enerjiye cevirir ve hidrojen formunda depolar [26] . Buhar reformasyonu ile
benzin, dizel, etanol, metanol, dogal gaz veya propan gibi fosil yakitlardan diisiik
saflikta hidrojen eldesi yapilmasinin aksine, elektroliz yontemi ile yiiksek kalite ve
saflikta hidrojen tiretimi miimkiin olmaktadir. Elektroliz siirecinde gerceklesen kimyasal

reaksiyonlar Es. 1.1'de gosterilmektedir :

_ r 1
H,0() + 237.2k] MOl (gioiriry - + 48.6k] moley ™" = Hy(gy + Eoz(g) (1.1)

Bu reaksiyonda suyun, elektriksel ve 1s1 enerji katkilar1 ile hidrojen ve oksijen
bilesenlerine parcalandig1 gozlenmektedir. Cevre dostu hidrojen eldesi i¢in elektroliz
sirecinde ihtiya¢ duyulan enerji girisi, giines 1smnimi1 ve riizgar giicii gibi yenilenebilir
kaynaklardan temin edilebilir. Bu sayede cevresel kirletici unsurlar icermeyen temiz
enerji kaynaklar1 kullanilarak hidrojen iiretim siireci tamamlanir. Sekil 1.3 yenilenebilir
hidrojen iiretiminin baglica tiirlerini gostermektedir. Bu teknolojiler arasinda Kat1 Oksit
, PEM, Alkalin Su ve AEM Elektrolizorleri yer almaktadir. Teknoloji secimi, enerji
verimliligi, isletme maliyeti, dayaniklilik ve sistem gereksinimlerine bagli olarak

degiskenlik gosterir.
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Sekil 1.3. a) Kat1 Oksit,b) PEM c) Alkali Su ,d) AEM Elektrolizorii [27]
1.2.2.1. Alkali Su Elektrolizi (AWE)

Alkali su elektrolizi, yenilenebilir enerji kaynaklarindan hidrojen iiretimi i¢in en olgun
ve ticari olarak en yaygin teknoloji olup, yiizyili askin sanayi uygulamasi ve siirekli
teknolojik iyilestirmelerle desteklenmektedir [27]. AWE sistemleri, elektrotlar arasinda
iyon iletimi saglamak icin tipik olarak potasyum hidroksit (KOH) veya sodyum
hidroksit (NaOH) iceren alkali bir elektrolit kullanir; su molekiilleri hidrojen ve oksijen
gazlarma ayrilir (Sekil 1.3a). Teknoloji, 60-80°C arasinda nispeten 1liman sicakliklarda
calisir ve hidrojenin alt 1s1l degerine gore %62-82 sistem verimliligi elde edebilir. AWE
sistemleri 60.000 saati asan uzun Omiirleri ile biiytik dl¢ekli endiistriyel uygulamalar

icin caziptir [28].

Baslica avantajlari, diger elektrolizor teknolojilerine kiyasla daha diisiik sermaye
maliyetleri, nikel bazli gibi kiymetli olmayan metal katalizorlerin kullanim1 ve megavat
seviyesinde Olgeklenebilirliktir. Ancak, degisken yenilenebilir enerji giriglerine yanit

verme kabiliyetinin diisiik olmasi, yavas baslama siireleri ve kismi yiiklerde verimlilik
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diisiisti gibi smirlamalar1 vardir [29]. Diyafram aywricidan gaz gecisi ve alkali

elektrolitin asindirici dogasi, sistem tasarimi ve bakiminda ek zorluklar yaratir.
1.2.2.2.Anyonik Degisim Membrani (AEM) Elektrolizi

AEM elektrolizi, alkali elektrolizle membran bazli sistemlerin tasarim avantajlarini
birlestiren umut vaat eden hibrit bir teknolojidir. AEM sistemleri, katot ve anot
boliimleri arasinda fiziksel ayrim saglayan, hidroksit iyonlarini ileten kati polimer
membran kullanir; sivi alkali elektrolite ihtiyac duymaz ve kiymetli olmayan metal
katalizorlerin kullanimina izin verir (Sekil 1.3b). Bu teknoloji, saf su beslemesiyle
caligabilir, sistem tasarimini basitlestirir ve sivi elektrolitlere bagl korozyon sorunlarini

azaltir [30].

AEM elektrolizorler, geleneksel alkali sistemlere kiyasla daha yiiksek akim
yogunluklar1 (genellikle 1-3 A/cm2?) sunar ve nikel, kobalt bazli bol ve diisiik maliyetli
katalizorlerle uyumludur [31]. Dinamik yamit karakteristikleri iyilestirilmistir; bu da
giines ve riizgar gibi degisken yenilenebilir enerji kaynaklariyla entegrasyona uygundur.
Giincel arastirmalar, uzun siireli alkali kosullarda yiiksek iyonik iletkenlik ve diisiik gaz
gecis oranlar1 saglayabilen stabil aniyon degisim membranlar1 gelistirmeye

odaklanmaktadir .

1.2.2.3.Kat1 Oksit Elektroliz Hiicreleri (SOEC)

SOEC, yenilenebilir enerji kaynaklar1 ve atik 1s1 geri kazanim sistemleriyle entegre
edildiginde en yiikksek hidrojen {iretim verimliliklerini sunan yiiksek sicaklik
elektrokimyasal teknolojisidir (Sekil 1.3c). SOEC sistemleri, 700-850°C arasinda
caligir; oksijen iyonlarini ileten kati seramik elektrolit kullanarak buhar ve elektrigi
hidrojen ve oksijene doniistiiriir [32]. Yiiksek caligma sicakligi termodinamik ve kinetik
avantaj saglar; konsantre giines enerjisi veya jeotermal gibi harici 1s1l enerji mevcutsa

%95 veya daha yiiksek elektrik verimliligi elde edilir.

SOEC’nin benzersiz avantaji, hem elektrik hem termal enerji girdilerini kullanabilmesi
ve ters isletimde kati oksit yakit hiicresi olarak c¢ift yonlii enerji doniisiimii
saglayabilmesidir; bu da sistem esnekligini ve deger Onerisini artirir. Endiistriyel yliksek

sicaklik atik 1s1 iireten siireglerle entegrasyon icin miikemmel bir perspektif sunar.
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Ancak, termal dongii dayanikliligy, yiiksek sicaklikta uzun siireli malzeme stabilitesi ve

gelismis 1s1l yonetim sistemleri ihtiyaci gibi zorluklar mevcuttur [33].

1.2.2.4. PEM Elektrolizorler

PEMSE teknolojisinin baslangici, 1950’lerde Grubb’un Oncii ¢alismasimna dayanmakta
olup, daha sonra General Electric tarafindan Kati Polimer Elektrolit prensiplerinin
uygulanmasiyla gelistirilmistir [34]. Bu gelismeler, geleneksel Alkalin Su Elektrolizi
sistemlerinin sahip oldugu sinirlamalarin iistesinden gelmeyi amaclamistir. PEMSE,
PEM yakit hiicresi teknolojisine benzer prensiplerle ¢alismakta ve Nafion, Flemion,
Aciplex ve Fumapem gibi perflorosiilfonik asit bazli kati membran malzemelerini

elektrolit olarak kullanmaktadir.

PEMSE’de katalizorler, protonlarin reaksiyon bolgelerinden elektrolit ortamina etkin bir
sekilde tasinmasint saglamak iizere membran ylizeylerine stratejik olarak
yerlestirilmistir ve boylece kiitle transferine baglh kisitlamalar ©6nemli Olgiide
azaltilmigtir (Sekil 1.3d). Bu tasarim, iyonik iletkenligi artirmak i¢in konsantre elektrolit
coOzeltilerine olan ihtiyac1 ortadan kaldirarak sistemin yalnizca saf su ile ¢alismasina
olanak tanimaktadir [31]. PEM elektrolizoriin anot ve katot kisimlarinda gerceklesen

stokiyometrik reaksiyonlar1 Es. 1.2-1.4’ta verilmistir.

Genel: ZHZO(S) - ZHz(g) + 02(g) (12)
Anot:  2H,0( — 4H* + O,y + 4™ E° = —1.23V (1.3)
Katot:  4H* + 4e™ - 2Hy, E° = OV (1.4)

PEMSE’nin temel calisma prensibi, dogru akim uygulamasiyla su molekiillerinin
elektrokimyasal olarak ayristirilmasidir; bu siirecte anotta oksijen gazi, katotta ise
hidrojen gazi iiretilmektedir. Bu islem, pozitif elektrottaki oksijen evrimi reaksiyonu
(OER) ile negatif elektrottaki hidrojen evrimi reaksiyonunu (HER) igeren iki ayri
elektrokimyasal yar1 reaksiyondan olusur. Anotta su molekiilleri, oksijen gazi, proton ve
elektronlara ayrisirken, olusan protonlar kati polimer elektrolit membrani gecerek katot

bolmesine ulasir [35].
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Anot ¢ikisindan oksijen gazi ve reaksiyona girmemis su ayrilarak sistemden disar ¢ikar.
Elektronlar ise dis elektrik devresi lizerinden anottan katoda hareket eder ve katotta
protonlarla birleserek hidrojen gazini olusturur.Bu elektrokimyasal dongii, PEMSE’nin
yenilenebilir enerji kaynaklari ile calisan verimli hidrojen liretim kapasitesinin temelini
olusturmakta ve siirdiiriilebilir enerji sistemlerine geciste onemli bir teknoloji olarak

konumlanmaktadir [36].
1.3. PEMSE Sistemleri ve Bilesenleri

PEMSE sistemleri, suyu hidrojen ve oksijene ayirmak i¢in birlikte ¢alisan birden fazla
bagh bilesenden olusur. Temel yapi, membran elektrot grubu (MEG ), elektrik akimi
dagitim bilesenleri ve gaz ayristirma elemanlarini icerir. Tek hiicreler, hidrojen iiretim
kapasitesini artirmak amaciyla daha biiyiikk yigin konfigiirasyonlarinda birlestirilebilir

(Sekil 1.4).

Anot Sikistirma Plaka
Anot Akim Toplayict
, ’4/ 5 / Anot Bipolar Plaka

Membran Elektrot Grubu

- — : ‘s j Katot Bipolar Plaka

I Katot Akim Toplayict

ngCw

l Katot Sikistirma Plakas:

Sekil 1.4. PEM Su Elektrolizoriindeki temel bilesenlerin sematik gosterimi [34].
1.3.1. Bipolar Plaka Tasarimi ve Malzemeleri

Bipolar plakalar, PEM su elektroliz sistemlerinde birden fazla kritik islevi yerine getirir.
Elektrokimyasal hiicre i¢inde reaktantlarin esit dagilimini saglar, 6zel olarak tasarlanmis

akis kanallar1 araciligiyla tretilen gazlarin uzaklastirilmasina olanak tanir, yigin
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yapilandirmalarinda bitisik hiicreler arasinda elektrik akimini iletir ve genel yapiya
mekanik destek saglar. Akis kanali geometrisi, paralel, sarmal, parmakli, 6rgii ve spiral
gibi farkli diizenlerde tasarlanabilir ve her biri performans ile operasyonel

gereksinimlere gore optimize edilir [37].

Bipolar plakalar i¢in uygun malzeme se¢imi, zorlu calisma kosullar1 nedeniyle
mithendislik acisindan O6nemli bir meydan okumadir. Bu parcalar, iistiin elektrik
iletkenligi, yiiksek korozyon direnci, etkin termal yonetim, mekanik dayaniklilik, diisiik
gaz gecirgenligi, diisiik ara yiizey elektrik direnci ve ticari ol¢ekte ekonomik uygunluk
gibi Ozelliklere sahip olmalidir [38]. Yiiksek voltajlar, asidik ortamlar ve yiiksek

sicakliklar altinda uzun siireli stabilite gosterebilmeleri gerekir.

1.3.2. Katot ve Anot Tarafi Malzeme Coziimleri

Katot tarafinda, grafit bazli malzemeler iistiin elektrik iletkenlikleri ve korozyona kars1
dayanimlar1 sebebiyle ideal tercih olarak one cikar. PEM su elektroliz sistemlerinde
karbon bazli bipolar plakalar sadece katot tarafinda kullanilir ciinkii bu bolgedeki
caligma ortami daha az asindiricidir ve bu malzemeler uzun siire performanslarini
koruyabilir.

Anot tarafinda ise ortam ¢ok daha zorludur [39]. Calisma voltajlar1 2V civarina
ulasabilir ve bu kosullar karbon bazli malzemelerde yaklasik 1.8V’da oksidasyon
reaksiyonlarina yol acgarak iletkenlik kaybina ve sistem performansinin diismesine

neden olur.

Elektrot malzemeleri, yiiksek elektriksel iletkenlik, dayaniklilik ve kimyasal stabilite
Ozelliklerine sahip olmalidir. Genellikle Pt , Ir veya bu metallerin alasimlar1 gibi
maddeler, yiiksek elektrokimyasal aktiviteye sahip olduklari icin tercih edilir. Ancak bu
malzemeler pahali oldugundan, son yillarda elektrotlar icin daha ekonomik ve verimli

alternatif malzemeler arastirilmaktadir.

Anot ve katot elektrotlarinin dogru tasarimi, elektrot yiizeyinin etkinligini artirirken,
elektrot malzemesinin se¢imi, elektrot Omriinii de uzatabilir. Elektrotlar arasindaki
uzaklik ve iletkenlik, sistemin genel enerji verimliligini etkileyen onemli faktorlerdir.
Ayrica, elektrot yiizeyine uygulanan kaplamalar, elektrotlarin performansini

tyilestirebilir ve koruyabilir. [40].
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1.3.3. Elektrotlar ve Kaplamalar

PEM su elektroliz sistemlerinin zorlu ¢alisma ortami, 6zellikle anot tarafinda, gelismis
yiizey koruma yontemleri gerektirir. Titanyum bazh bipolar plakalar, yiiksek voltajlar
ve korozyon kosullarinda yiizey oksidasyonunu onlemek icin koruyucu kaplamalarla
donatilir. Altm ve platin gibi degerli metal kaplamalar, gerekli korumay: saglarken
tistiin elektrik iletkenligi ve korozyon direnci sunar [41, 42]. Kaplama metodlari,
elektrot bilesenlerinin performansimi ve dayamikliligini artirmak icin farkli tekniklerle
uygulanir. Bu koruyucu tabakalar, yiiksek sicaklik, asidik ortam ve yiiksek
elektrokimyasal potansiyel gibi ekstrem kosullar altinda biitiinliigiinii korumalidir.
Kaplama se¢imi, maliyet, performans gereksinimleri ve ticari iiretim Ol¢eklenebilirligi

gibi faktorlere baghdir.

Catalyst Coated Membrane (CCM) teknolojisi, spray ultrasonik kaplama, fiziksel buhar
biriktirme (PVD), kimyasal buhar biriktirme (CVD), elektrolitik kaplama ve termal
pliskiirtme gibi ¢esitli uygulama yontemleri, elektrot komponentlerinin performansini ve
dayanikliligini gelistirmek icin kullamilir. Bu koruyucu katmanlar, yiiksek 1s1, asit
ortami ve Yyiiksek elektrokimyasal potansiyel gibi ekstrem sartlar altinda yapisal
biitlinliigiinii ~ siirdiirmelidir. Kaplama tercihi, maliyet faktorleri, performans
gereksinimleri ve endiistriyel iiretim Olceklendirilmesi gibi unsurlar dikkate alinarak

belirlenir.

1.3.4. Gaz Difiizyon Tabakas1 (GDL)

Gaz diftizyon tabakalari, aktif elektrot yiizeyi boyunca reaktantlarin esit dagilimini
saglamak {izere tasarlanmis gozenekli tasiyict medya olarak islev goriir. Bu bilesenler,
elektrolizorler, yakit hiicreleri ve elektrokimyasal kompresorler gibi enerji doniisiim
cihazlarinda yiiksek akim yogunlugu operasyonlar1 ve minimum malzeme tasinim
kayiplari i¢in optimize edilmistir. PEM su elektroliz uygulamalarinda sistem verimliligi,
katalizor-membran arayiiziine ulasan su miktari ile dogrudan iliskilidir. Anot tarafindaki
gaz difiizyon tabakalarmin gozeneklilik 6zellikleri, su akist kisitlamalarin1 dnlemek icin

dikkatle dengelenmelidir [42]. Sekil 1.5 GDL ticari yapisini gostermektedir.



16

Sekil 1.5. PEMSE'de kullanilan farkli GDL konfigiirasyonlar1

Yetersiz gozeneklilik su akisini engellerken asir1 gozeneklilik, aktif yiizey alaninda
yetersiz su dagilimina yol agarak performansi diisiiriir. Yiiksek oksitleyici anot ortamu,
temas direncinde artis, ohmik kayiplar ve aktivasyon asir1 potansiyellerinde ylikselmeye
yol acarak hiicre verimini Oonemli Ol¢iide azaltan korozyona karsi yiiksek direngli
malzemeler gerektirir. Anot tarafinda platin kaph titanyum 6rgii yapilar, iistiin korozyon
direnci nedeniyle yaygin olarak kullanilir. Ancak titanyum malzemelerin yiiksek
maliyeti, ticari uygunluk icin maliyetleri azaltacak alternatif malzeme arastirmalarini

tesvik etmektedir [43].
1.3.5. Membran Elektrot Grubu

PEMSE i¢in yiiksek performanslh MEG 'lar, katalizor ve membran arasinda giiclii
yapisma saglamali, elektrolit ve katalizorlerin optimal etkilesimde bulundugu etkili {i¢
fazli smir bolgeleri olusturmali, katalizor katmanlari ile membran arasinda diisiik
elektriksel ~diren¢ ve reaksiyon noktalarindan gaz kabarciklarinin  etkin
uzaklastirilmasimi miimkiin kilmalidir [42]. Ayrica kimyasal stabilite, mekanik
dayaniklilik ve ticari liretim maliyetleri onemli hususlardir. MEG {iretim siireci tipik
olarak ii¢ ana asamada gerceklestirilir: katalizor miirekkep hazirlama, kaplama
uygulama ve laminasyon/sikistirma asamalar1. Uretim teknikleri, yakit hiicresi iiretim
siireclerine benzerlik gostermektedir. Yaygin yontemler arasinda CCM ve CCG

teknikleri yer alir, burada katalitik malzemeler ya membran ylizeyine ya da destek
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tabakasma hassas bir sekilde uygulanir. Sekil 1.6 PEMSE sistemleri i¢in kullanilan
CCM islem siirecini detayl bir sekilde gostermektedir.

PEM Miirekkep Sprey sistemi Kataliz6r kaph
y ile kaplama membran (CCM)
- g 55
y + .i e E — &
_ | = 4

Membran elektrot
Grubu (MEG)

Sekil 1.6. CCM siireci [42]

PEMSE i¢in yiiksek performansli MEG ’lar, katalizor ve membran arasinda giiclii
yapisma saglamali, elektrolit ve katalizorlerin optimal etkilesimde bulundugu etkili {i¢
fazli smir bolgeleri olusturmali, katalizor katmanlari ile membran arasinda diisiik
elektriksel diren¢ ve reaksiyon noktalarindan gaz kabarciklarinin  etkin
uzaklastirilmasim1 miimkiin kilmalidir. Ayrica kimyasal stabilite, mekanik dayaniklilik
ve ticari iiretim maliyetleri onemli hususlardir. MEG {iretim teknikleri, yakit hiicresi

iiretim siireglerine benzerlik gostermektedir [44].

Membran, MEG ’nin merkezi bilesenidir ve hem gaz safligi hem de sistem dayanikliligi
iizerinde biiylik etkiye sahiptir. Hidrojen ve oksijen gazlarinin karigmasimi onleyerek
yilksek saflikta gaz iiretimini saglar; bu, yakit hiicresi uygulamalar1 ve cesitli
endiistriyel siirecler icin kritiktir. Yiiksek kaliteli membranlar, yiiksek sicaklik, yiiksek
nem ve asidik ortamlarda calisabilmeli, kimyasal bozulmaya ve mekanik strese karsi
dayanikli olmalidir. Perflorosiilfonik asit (PFSA) polimer membranlar, giiniimiizde
kullanilan teknoloji standardini olusturur. Ticari iiriinler arasinda Nafion (N115, N117),
Aquivion, Fumion, Aciplex ve Flemion gibi markalar bulunur [45]. Bu gelismis

malzemeler, sulfonik asit fonksiyonel gruplari ile hidrofobik aromatik omurga
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yapilarinin sofistike faz ayrisimli mimarilerini kullanarak proton taginimini optimize

ederken yapisal biitiinliigii korur.

Nafion ve Aquivion membranlar, 80°C ve %100 bagil nemde 0.09-0.11 S/cm araliginda
yilksek proton iletkenligi ve yaklasitk 20 MPa mekanik dayanim gosterir. Ancak
maliyetleri yiiksektir, floriir gb¢ii nedeniyle metal bilesenlerde korozyon riski tasir ve
yilksek sicaklik ve kalinliklarda ohmik diren¢ artis1 nedeniyle yiiksek akim

yogunluklarinda verim kayiplarina neden olabilir [46].

1.3.6. Akim Toplayicilar

Akim toplayicilar, dis enerji kaynaklarindan elektrokimyasal hiicre yapisina elektrik
enerjisinin etkin iletiminden sorumludur. Aktif elektrot alanlarinda uniform akim
dagilimim saglayarak elektriksel kayiplar1 en aza indirir ve elektroliz siireci boyunca
optimum performans1 destekler [47]. Tek hiicreli konfigiirasyonlarda dogrudan
elektriksel temas saglar, cok hiicreli yiginlarda ise bitisik hiicreler arasinda elektriksel

stirekliligi bipolar plakalarla birlikte saglar.

Giincel akim toplayici uygulamalarinda altin kaph bakir, karbon kapli paslanmaz celik,
giimiis kapli nikel, iridyum kapli titanyum ve grafit kompozit malzemeler
kullanilmaktadir. Bu malzemeler yiiksek elektrik iletkenligi, mekanik dayaniklilik ve
PEM elektrolizor ortamiyla uyumluluk gostermelidir. Malzeme secimi performans,
maliyet ve ticari uygunluk dengesi gozetilerek yapilir. Dogru tasarim ve malzeme

secimi, sistem verimliligi ve uzun 6miir agisindan kritik neme sahiptir.

1.4. Optimizasyonun Temel Prensipleri

Son yillarda, veri odakli yaklagimlar karmasik miihendislik sistemlerinin analizinde,
modellenmesinde ve kontroliinde giderek daha fazla 6nem kazanmistir. Termodinamik
veya elektrokimyasal denklemler gibi fiziksel yasalara dayanan geleneksel modelleme
teknikleri, Ozellikle dogrusal olmayan davramslar, belirsizlikler ve ¢ok sayida
etkilesimli degisken s6z konusu oldugunda gercek sistem davranisini tam anlamiyla
yakalamada smirli kalabilmektedir [48]. Veri odakh tahmin yOontemleri, gecmis veya
gercek zamanli operasyonel verileri kullanarak sistemi modelleme ve gelecekteki

durumlar1 tahmin etme konusunda etkili bir alternatif sunmaktadir. Enerji sistemlerinde,
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Ozellikle hidrojen iiretimi alaninda, tahmin modelleri gercek zamanli kontrol,

performans takibi ve ariza 6nleme agisindan kritik bir rol oynamaktadir.

Bu modeller, veriden 6grenerek cesitli isletme kosullar1 altinda hidrojen verimi veya
sistem verimliligi gibi ¢iktilar1 detayl fiziksel aciklamalara ihtiya¢ duymadan tahmin
edebilmektedir [49]. Sekil 1.7, makine 0grenmesinin ii¢ ana tiirlinii gosterir: etiketli
veriyle 0grenen denetimli, etiketsiz veride desen bulan denetimsiz ve odiil-ceza ile

o0grenen pekistirmeli 6grenme.

Yap1 Kesfi Goriintii
. Smiflandirma o
Anlamh ° o Oznitelik * , Migteri
Sikistirma o Belirleme i Tutundurma
Boyut
Azaltma ® Tanmlama

Biiyiik Veri ®
z Tahminleme

Oneri
Sistemleri

Denetimsiz Denetimli

® Ongoriiler

Makine

2 ® Yeni i¢goriiler
Ogrenmesi

Hedefe Yonelik ©
Pazarlama °
Miisteri
Segmentasyonu

Optimizasyon

Pekistirmelij

(“)grenme Gorevi @ y Gercek Zamanh
A4 Karar Verme

Oyun Yapay ©

Zeka
B Robot Navigasyonu

©
@ Beceri Kazanimi

Sekil 1.7. Makine 6grenmesinin tiirleri [50].
1.4.1. Makine Ogrenimi ve Veri Tabanh Optimizasyon Yaklasimlar

MO enerji ve miihendislik alanlarinda karmasik ve dogrusal olmayan iliskileri dogrudan
veriden 6grenme ve modelleme yetenegi sayesinde tahmine dayali modellemede kritik
bir yaklagim haline gelmistir. Bu veri odakl paradigma, tamamen teorik modellere veya
kapsamli ve maliyetli deneysel ¢alismalara dayanan yaklasimlarin sinirlamalarini asarak

sistem performansinin yiiksek dogrulukla modellenmesini saglar [48].



20

MO modelleri, genellikle ge¢mis operasyonel veriler, sensor okumalar1 veya yiiksek
dogrulukta simiilasyon sonuglar1 kullanilarak egitilir. Egitilen modeller, yeni veya daha
once karsilasilmamis kosullar altinda sistem davranisini giivenilir sekilde tahmin
edebilir; boylece gergek zamanl tahmin, sanal deneyler ve proaktif sistem yonetimi gibi
uygulamalara olanak tanir. Bu esneklik, altta yatan fiziksel olaylarin geleneksel analitik
yontemlerle modellenmesinin c¢ok karmasik, maliyetli veya zaman alict oldugu

durumlarda 6zellikle faydalidir [50].

Veri yapisi, hacmi, boyutlar1 ve yorumlanabilirlik gereksinimlerine bagl olarak farkli
MO algoritmalar1 tercih edilebilir. Bu algoritmalar, yapilandirilmis ve
yapilandirilmamais verileri isleyebilmekte, ince desenleri ortaya ¢ikarabilmekte ve smirl

veriyle bile gii¢lii genelleme yetenegi gosterebilmektedir.

MO modellerinin dayaniklilig1 ve tahmin kalitesi, genellikle Kok Ortalama Kare Hata
(RMSE), Ortalama Mutlak Hata (MAE) ve belirleme katsayis1 (R?) gibi standart
metriklerle degerlendirilir. Yiiksek tahmin dogrulugu, bu modellerin sistem ciktilarinin
giivenle Ongoriilmesi, performans optimizasyonunun yonlendirilmesi ve karmasik
miihendislik sistemlerinde veri odakli karar alma siireclerine destek verilmesi agisindan

kritik 6neme sahiptir [48].
1.4.2. Aciklanabilir Makine Ogrenimi

MO modelleri genellikle yiiksek tahmin dogrulugu saglasa da, girdilerin tahminler
izerindeki etkisinin seffaf olmamasi nedeniyle siklikla ‘“kara kutu” olarak
degerlendirilirler [50]. Bu seffaflik eksikligi, 6zellikle giivenlik, giivenilirlik ve paydas
giiveninin kritik oldugu miihendislik uygulamalarinda énemli bir sinirlama tegkil eder.
Bu zorluklarin iistesinden gelmek amaciyla, MO modellerinin yorumlanabilirligini ve

seffafligin1 artirmaya odaklanan XML alani ortaya ¢cikmustir.

XML teknikleri, her bir girdinin model c¢iktisina olan katkisini niceliksel ve gorsel
olarak ortaya koymay1 hedefler. Bu yontemler, model davraniginin hem kiiresel diizeyde
yani tiim veri seti genelinde 6zelliklerin tahminlere etkisi hem de yerel diizeyde tek tek
tahminlerde Ozelliklerin etkisi daha iyi anlasilmasii saglar [48]. En yaygin kullanilan

XML yaklagimlar: sunlardir:
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o SHAP : is birligi oyun teorisine dayanan teorik bir cergeve sunar ve hem kiiresel

hem yerel model tahminlerini agiklamak i¢in her girdiye katki degerleri atar.

o Ozellik Onem Grafikleri : Her bir 6zelligin model performansma goreceli

etkisini gorsellestirerek 6zellik secimi ve sistem analizi i¢in rehberlik saglar.

XML tekniklerinin uygulanmasiyla, arastirmacilar sistem performansmi en ¢ok
etkileyen isletim parametrelerini veya belirli girdilerdeki degisimlerin tahmini sonuclar
izerindeki etkisini ortaya koyabilirler. Bu iggoriiler, sadece model seffafligini
artirmakla kalmaz, ayni zamanda deney tasariminmi destekler, karar alma siireclerine

rehberlik eder ve veri odakli tahmine dayali modellerin giivenilirligini yiikseltir [50].
1.5. Literatiir incelemesi

MO modellerii, PEMSE performansin1 artirma konusunda ©nemli potansiyel
gostermektedir. PEMSE tasarim optimizasyonunda MO’ niin giiciinii gosteren 6nemli bir
ornek, Yang ve ark. [51] tarafindan sunulmustur. Calismada 1062 farkli tasarim ve K-
En Yakin Komsu (KNN) ile Dinamik Rota Tablosu (DRT) kombinasyonunu iceren ¢ok
modlu bir yaklasim kullanilarak uygun akis konfigiirasyonu sec¢ilmistir. Bes girdi;
hidrojen verimi, elektrot bolgesi, anot akis bolgesi, katot siv1 alani, hiicre tasarim tipi
olarak degerlendirilmis ve hidrojen iiretim hiz1 ¢ikt1 olarak almmistir. Sonuglar, MO
modelinin 50 ile 3000 mlL/dakika arasinda ticari hidrojen iiretimine uygun optimum

tasarim ve akis alan1 desenini basarili sekilde tahmin edebildigini gostermistir.

MO’ niin elektrokatalitik tasarima uygulanmasi alanin1 genisleten Ding ve ark. [52], web
biiyiik verisi, kara kutu yorumlama, SHAP degerlendirmesi ve Yapay Sinir Ag1 (ANN)
metodolojilerini yiiksek giivenilirlik derecesine sahip tam otomatik bir veri ¢ekme
sistemi ile kullanarak yeni perspektifler sunmustur. Onerilen modeller, genel egilimleri
ve desenleri etkili sekilde yakalamig, bu yaklasim PEMSE teknolojisinde malzeme

bilimi uygulamalari igin biiyiik veri ile MO’ niin birlesiminin giiciinii ortaya koymustur.

Lizhen Wu ve ark. [53] tarafindan yapilan giincel bir ¢alismada, PEMSE’de gaz
ayristirma katmani ve taban yiiksekligi optimizasyonunu hizlandirmak i¢in Derin Sinir
Ag1 (DNN) vekil modeli gelistirilmistir. DNN, hacim akigkan simiilasyonlarindan

tiretilen verilerle egitilmis ve kabarcik ayrilma siirelerinin hizli tahminine olanak
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saglamistir. Daha sonra, genetik algoritma (GA) modeli, DNN tahminlerine dayanarak
katman yiiksekliklerinin optimum kombinasyonunu verimli sekilde aramak icin

kullanilmastir.

Chen ve ark. [54] PEMSE kanal boyutlarin1 optimize etmek icin ANN ile entegre cok
fiziksel model kullanmistir. Bu yaklasim, akim yogunlugunda onemli bir artis saglamis
ve deneysel veya fiziksel modellerle MO yontemlerinin kritik PEMSE bilesenleri

optimizasyonundaki etkinligini gdstermistir.

Birgok calisma, PEMSE performans degerlendirme ve optimizasyonunda MO’ niin
kullanimina odaklanmistir. Shakibi ve ark. [55] dort ANN algoritmasi (Cok Katmanli
Algilayict (MLP) Tepki Yiizeyi Metotlar1 kullanarak sistemin hassasiyetini kapsamli
bicimde degerlendirmistir. Por6z kat1 sogutucu, membran filtrasyonu ve sivilastirilmis
petrol gazi gibi faktorler incelenmis, sistemin net gii¢, hidrojen ve tath su iiretiminde

iistiin performans sergiledigi ortaya konmustur.

Mohamed ve ark. [56] 789 gozlem iceren veri tabanmi kullanarak PEMSE
fonksiyonelligini gelistirmek icin MO tekniklerini uygulamislardir. Katot yiizeyinde saf
Pt, anot destek malzemesi olarak Ti ve anot yiizeyinde Pt, Ir, Co ve Ru katalizorlerinin
kombinasyonu yiiksek performans saglamistir. Ayrica, elektrotlarda Ti poréz yapilar,
elektrolit olarak saf su ve Nafion ile Aquivion tipi membranlar da performans artigsina

katkida bulunmustur.

Hai ve ark. [57] deneysel 6rnekler ve evrimsel algoritmalarla MO modelleri ile GA’y1
kullanarak PEMSE performansini artirmay1 incelemistir. Sonuglar, enerji sisteminin
optimum isletme noktasinin birka¢ megavathik faydali giic ¢iktist ile yiiksek hidrojen
akis hizma olanak verdigini gostermistir. Son donemde, MO tekniklerinin MEG
bilesenlerini optimize etmek icin entegrasyonu ve boylece performans ile maliyet

etkinligini artirma caligmalar: artmustir.

Zhang ve ark. [58] 58 MEG iiretip test ederek olusturduklar1 kapsamli veri tabaniyla 16
ozellik ve 11.025 deneysel veri iceren bir set kullanmistir. Termal gradyanlar veri
setinin bllyiikliiglinii artirmak i¢in eklenmistir. XGBoost, SHAP ve evrimsel algoritma

kullanilarak elektrolizor sicakliklar1 optimize edilmis ve MEG hizinda Onemli
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iyilesmeler saglanmustir. Bu calisma, MO’niin MEG verimliligi ve hizin1 6nemli 6l¢iide

artirmadaki potansiyelini gdstermektedir.

Bu temelin iizerine, Satjaritanun ve ark. [59] PEMSE’de PTL yapis1 ile MEG
optimizasyonu arasindaki iliskiyi MO modelleriyle incelemistir. Sonuglar, MO ile MEG
performans1 arasinda yiiksek dogrulukta korelasyon gostererek MEG tasarimi ve

endiistriyel iiretimde MO’ niin etkin bir ara¢ oldugunu dogrulamistir.

Performans tahmininde, Kim ve ark. [60] PEMSE sistemi i¢in veri odakli yaklasimlar
ve en uygun MO algoritmalar1 kullanmistir. Arastirmalarina gore, PEMSE isletme
voltaji su akis hiziyla korelasyonludur. Su yogunlugu arttik¢a hiz artisi nedeniyle voltaj
diiser ve verimlilik artar. Yiiksek sicakliklarda ise aktivasyon kaybi azalir ve diisiik
voltaj nedeniyle verimlilik iyilesir. PEMSE sistemleri icin MO yontemleri, akis
kosullarma bagli performans haritas1 iizerine gelistirilmistir. Ozellikle, yiiksek
performansli MEG tasarimini desteklemek icin aciklanabilir MO destekli bir kesif is
akis1 gelistiren yenilik¢i bir yaklagim sunulmustur . Sicaklik, nem, 6zgiil hacim, Nafion
fiziksel ozellikleri ve GDL kalinlig1 gibi degiskenler girdi olarak kullanilmis, katalizor
katman1 boyutunda bir denge gosterilmistir. MEG malzeme tasarimi ve

optimizasyonunda da MO tekniklerinin giicii birgok calismada kanitlanmustir.

Ding ve ark. [61] MEG ’y1 iyilestirmis ve degerli olmayan metal elektrot malzemeleri
icin en onemli kriterleri belirlemistir. Bulgulari, yiiksek performansli degerli olmayan
metalik elektrokatalizér bazli PEMSE icin kritik faktorlerin tespiti konusunda MO
modellerinin uygulanabilirligini dogrulamistir. ANN, gii¢ yogunlugunu tahmin etmede
ve tekrarlanabilirligi saglamada DT ve XGBoost’a kiyasla iistiinliik gostermis, MEG

tasariminin gelistirilmesinde MO’niin etkinligini ortaya koymustur.

Uenishi ve ark. [62] Katot Katalizor Tabakasinin performansmi artirmak i¢in GA
tabanli bir model kullandi. Farkli karbon yiizeyleri ve katalizor katmanlar1 gibi
ozelliklerle deneyler gerceklestirerek voltaj seviyelerine dayali egriler kullandilar. Bu
veri odakli modelleme yaklasimi, optimize edilmis MEG katot katalizor tabakalari

yaratmada etkili oldugunu gosterdi.

Jienkulsawad ve ark. [63], PEM yakit hiicresi katalizor tabakas1 yapisini temel olarak

tanimlamiglardir. Bunu takiben, bir¢cok arastirmaci 6zellik ¢ikarimi, Gated Long Short-



24

Term Memory (G-LSTM), Tekrarlayan Sinir Aglar1 ve gelistirilmis ¢cok adimli Echo
State Networks gibi veri odakli ve yar1 ampirik modelleme tekniklerini kullanarak

PEMEFC bozulmasiin tahminini incelemistir.

Bahr ve ark. [64], 40 kW kapasiteli bir PEM elektrolizoriin deneysel verilerini
kullanarak ANN tabanli bir yaslanma simiilasyonu gelistirmistir. Onerilen model, hiicre
bozulmasinin farkli seviyelerini egitim seti icinde esnek sekilde ele alabilmektedir. Liu
ve ark. [65] ise 1 kW’lik bir yakit hiicresinde 1154 saat ve 70 A akim altinda LSTM ve
RNN modellerini kullanmis, deneylere kiyasla yiiksek dogruluk elde etmistir. Ayrica,
100x100 piksel boyutundaki goriintiilerin 50x50 olanlara gore daha agiklayici girdiler

sagladigini belirtmiglerdir.

Xu ve ark. [66], elektrolizor voltajindaki zamana bagl degisimleri tahmin etmek i¢in
CNN ve LSTM modellerinin birlesimini kullanmis, bu model 6zellikle uzun dénem
tahminlerinde geleneksel yontemlerden daha iyi performans gostermistir. 1000 saat
sonunda elektrolizoriin sabit calismada %?2,5, dur-kalk calismada ise %4,5 oraninda
bozuldugu tespit edilmistir. Bu yontem, elektrolizor sistemlerinin ger¢ek zamanli

izlenmesi i¢in umut vaat etmektedir.

Zaveri ve ark. [67], hiicre yigin1 potansiyel farki ile basing, hava ve hidrojen sicakligi,
akim yogunlugu gibi giris degiskenlerine odaklanmis; mekansal filtreleme yontemleri
gelistirmis ve bozunma gostergesi tahminini Interacting Multiple Model Extended
Kalman Filter ile optimize etmistir. Ayrica, SVM, siiflandirma agaclari, rastgele
orman ve ANN modellerinden olusan ML yontemleriyle bagil nem tahmininde SVM
modelinin {iistiin oldugu belirlenmistir. Bu istatistiksel ML algoritmalari, tasma veya

kuruma kaynakli arizalarin takibinde etkin olmustur.

Cawte ve ark. [68] GD) porozitesi ve optimum membran kurulugunu belirlemek i¢in
CNN, LSTM, RNN ve KNN algoritmalarii kullanmistir. Optimum hidratasyon akim
yogunlugu uygun GDL mikro yapisi diizenlemeleri i¢in hedef olarak secilmistir. Derin
Oogrenme ile KNN’in birlesimi, ve 3D CNN diisilk hata oramiyla tahmin ettigini

gostermistir.

Wang ve ark. [69], bozulmus GDL’yi ANN gibi ML tabanli vekil modellerle optimize
etmis; ciktr olarak akim yogunlugu ve oksijen dagilimmi degerlendirmistir. GA, ANN
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ve ¢ok amaghi GA yontemleri kullanarak MEG optimizasyonu onermistir. Caligsmalar,
isletme hiicre voltajlarinin ideal MEG bilesiminde belirleyici oldugunu ve yiiksek
yiiklerde katalizor tabakasi gecirgenliginin artirilmasi ile elektrolit agirlik yiizdesinin

azaltilmasmin verimliligi iyilestirdigini ortaya koymustur.

Xing ve ark. [70] elektrolit agirlik yiizdesinin artirilmasi ve MEG gecirgenliginin
azaltilmasinin diisiik akis yogunlugunda kaliteyi artirdigini; yiiksek platin yiiklemesinin
ve kiiciik agregasyon yaricapmin tiim hiicre voltajlarinda akim degerini yiikselttigini

belirtmistir.

Ozdemir ve ark. [71] RSM, KNN, SVM ve Dogrusal Regresyon yontemleri ile igletme
parametrelerinin optimal degerlerini belirlemislerdir. Nemlendirmenin gii¢c iiretimi
sirasinda 1s1y1 azalttigin1 ve PEMSE verimliligini artirdigim1 gostermistir. Bu, sicaklik,
hiicre voltaji ve servis kosullarinin PEMSE performansindaki ©onemli etkisini

vurgulamaktadir.

Wilberforce ve ark. [72], ML ve ANFIS kullanarak yeni bipolar plaka sekilleri (baffling
kare, dikdortgen, paralel ve serpantin kanallar) gelistirmistir. Basing, 1s1, membran
kalinlig1 ve nem gibi 6zellikler degerlendirilmis ve baffling kare kanal tasarimi, hidrojen

orani, gii¢ yogunlugu ve akimda belirgin {istiinliik saglamistir.

Lin ve ark. [73], sonlu eleman analizini ML modelleri ile birlestirerek BP malzeme
dagilimin1 optimize etmeyi Onermistir. Mevcut bir tasarimdan baglayarak hafif ve
yiiksek kaliteli plaka iiretimini hedefleyen bu yontem, belirlenen tasarim alani i¢cinde

optimal malzeme yerlesimi saglar.

Ozdemir ve ark. [71], LR, Ridge Regresyon ve Polinom Regresyon gibi ML
algoritmalar1 kullanarak akis plakalarinin iiretiminde kullanilan kimyasallarin etkilerini
incelemislerdir. Sonuglar, aliiminyumun alagimli celik ve bakira kiyasla tiim bipolar

plaka bilesimlerinde daha iistiin oldugunu gostermistir.

Li W ve ark. [73], paslanmaz ¢elik (SS316) bipolar plakalar kullanarak tek hiicreli bir
PEM prototipi olusturmustur. Arastirmalari, re¢ine karistminin BP 6zellikleri tizerindeki

kritik roliinii ortaya koymustur.
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Kumar ve ark. [74], %25 buharli fenolik recine iceriginin plakanin iiretim 6zelliklerini
tyilestirdigini bulmuglardir. Grafit BP'ler ile genisletilmis grafit/fenolik restoratif
malzemelerden yapilmis BP'lerin karsilastirilmasi, elektro-kimyasal empedans
spektroskopisi ile gosterildigi iizere, toplam direngte azalma oldugunu ortaya
koymustur. Ayrica, BP optimizasyonunda MO uygulamalarinin cesitli yonlerde dnemli

ilerlemeler kaydettigi gdzlemlenmistir.

PEMSE teknolojisinde etkin ve uygun maliyetli katalizor malzemelerinin gelistirilmesi
kritik bir zorluk olmaya devam etmektedir. PEMSE sistemi, MO uygulamalarinin
biiyiik potansiyel gosterdigi iki temel elektrokimyasal reaksiyona dayanmaktadir. Katot
tarafinda, HER iki elektron transferiyle gerceklesirken, MO algoritmalar1 geleneksel
katalizorlere diisiik maliyetli alternatifler bulmada basarili olmustur. Ancak, anot
tarafindaki OER dort elektron transfer mekanizmasi nedeniyle daha karmasik bir
optimizasyon sorunu teskil etmekte olup, sistemin hiz belirleyici adimidir. Geleneksel
yontemler OER i¢in genellikle pahali soy metal bazli Ir ve Ru oksit katalizorlere
dayanirken, MO tekniklerinin entegrasyonu performans ve maliyet dengesi saglayan

alternatif malzemelerin kesfedilmesi i¢in yeni yollar agmustir.

Kim ve ark. [75], DFT ve MO yontemlerini kullanarak PEMSE katalizinde cok-metalik
kompozitler icin ideal malzeme ve yapiyr arastrmislardir. Egitim veri setlerinde
alasimin gercek bilesimleri, temas alani, gelismis islem miktar1 ve katalitik empedans
yer almistir. Arastirmalari, katalizor se¢imi yoluyla giic yogunlugunu optimize ederek,
sadece  Oncii kombinasyon bilesimleri  kullanilarak  modellerin  basariyla
olusturulabilecegini gostermistir. Zubatiuk ve ark. [76], 9.5 milyon noktadan olusan veri
seti ve CO adsorpsiyon modellemesi ile standart Pt yiizeylerine benzer performans
gosteren on bir Pt bazli alasim kesfetmislerdir. Chen ve ark. [77] ise yiiksek
performansli malzeme gelistirilmesinin DFT hesaplamalarmin yiiksek maliyetiyle
engellendigini belirtmis, fakat ML'nin malzeme Ozelliklerini tahmin ederek kesif
stirecini hizlandirabilecegini gostermistir. DNN ve Schrodinger Sinir Ag1 kullanilarak
2973 bilesim arasindan 43 umut vaat eden elektrokatalizor tamimlanmistir. DFT
veritabanlar1 ile ML ve SchNet'in entegrasyonu, HER katalizorlerinin hizli ve dogru

taranmasinda etkili olmustur.
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Zhang ve ark. [78] GA, ANN ve En Kiiciik Mutlak Azaltma Se¢imli Operasyon
yontemlerini kullanmislardir. Bunlara ek olarak, donen acilar, bag uzunluklar1 ve bant
yapisinin orani gibi tanimlayicilari, morfolojik yapisal 6zelliklerden tiiretilen 20 simetri
faktoriine genisletmislerdir. Beklenen adsorpsiyon enerjileri deneysel degerlerle
yakindan uyumludur. Ayrica, 300 W sistemi, hem HER hem OER i¢in daha diisiik
hiicre voltajlar1 elde ederek mevcut en iyi performanslardan iistiin elektrokatalitik

aktivite gostermistir.

Anand ve ark. [79], MXene formiilasyonlarini, HER ve OER katalitik aktivitesi ve
dayaniklilig1i acisindan incelemislerdir. AdaBoost, Bagging, GB, LightGBM, Gauss
Siirec Regresyonu ve CatBoost gibi MO tabanli siniflandiric1 teknikleri kullanarak
hesaplamalarla uyumlu sonuglar elde etmislerdir. Kararli bosluk bolgelerinde tek atom
adsorpsiyonu ve alt ylizey metalik yiizeyde tek atom degisimi icin, adsorbat genigletme
mekanizmasinin Tek Atom Katalizorleri i¢in daha uygun oldugunu gostermislerdir.
Algoritmanin umut vaat eden OER parametrelerine sahip alternatifleri yonlendirme

yetenegi, gelistirilmis tahmin dogrulugunu ortaya koymaktadir.

Kapse ve ark. [80], OER Kkatalitik ozelliklerini karakterize etmek icin Destek Vektor
Regresyonu, DFT, MO Teknikleri ve Rastgele Orman Regresyonu uygulamslardir.
Aragtirmalari, grafit nanoribon yapilarinin OER aktivitesi ile O-atom birikimi miktar1
arasinda bir korelasyon oldugunu gostermistir. Katalitik performansi tahmin etmek icin
enerji Ozellikleri ile elektron tabanli tanimlayicilar birlikte kullanilmistir. DFT
hesaplamalariyla desteklenen SVR modeli, en etkili aktif OER bolgesini belirlemis ve
DFT ile ML tekniklerini entegre etmistir.

Niu ve ark. [81], K-En Yakin Komsu Regresyonu ve Gradient Boosting Regresyonu
modelleriyle fonksiyonel elektrokatalizorler olusturmus, son derece etkin OER ve ORR
performansi saglamistir. Sonuclari, mevcut fizikokimyasal parametreler ve Yakit Tek
Atom Elektrokatalizorlerinin OER aktivitelerinin desenini aciklamada en etkili ML
modellerini vurgulamistir. DFT hesaplamalari, ML modellerinin dogrulugunu ve
giivenilirligini en iyi SAC'lerin dogrulanmasiyla biiyiik olciide desteklemistir. Rh-Pc,
Co—-N-C ve Rh—C4N3, soymetal katalizorlerden daha yiiksek aktivite gdsteren tic umut

verici oksijen elektrokatalizoriidiir.
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Timmermann ve ark. [82], Gaussian Yaklasim Potansiyeli ve hesaplamali tekniklerle
farkl kristal yilizey desenlerini incelemislerdir. Bazi desenlerin teorik olarak digerlerine
benzer kararhilik gosterdigini bulmuslardir. Deneysel sonuglari, test edilen bir¢ok
kristalin X-151n1 absorbsiyon testlerinde beklenen Ozellikleri gosteren 6zgiil bir yiizey
desenine sahip oldugunu ortaya koymustur. Onceki calismalardan daha fazla aktif
malzeme kesfedilmis ve farkli oksit yiizeyler i¢cin OER overpotansiyellerini tahmin eden
otomatik bir yontem gelistirilmistir. DFT sonuglarina dayanarak katalizor tasarim
yaklasimlar1 Onerilmis ve umut vaat eden reaksiyon tiirleri tamimlanmistir; bu tiirler
bilinen yiizeylerden daha iyi performans gostermistir. Kesfedilmemis kimyasal alanlarin
katalizor tasarimindaki onemi, yiizey ortiismelerini ve aktif bolge aktivitelerini tahmin

eden bir ML modeliyle daha da vurgulanmustir.

Back ve ark. [83], vekil yontemler ve Aktif Ogrenme tekniklerini kullanarak yeni
tasarlanmis IrO, ile RuO, ¢esitlerinin OER 6zelliklerini karsilastrmistir. Onceden
mevcut malzeme veri setlerinde 956 varyant tespit etmis, 38000’in iizerinde morfolojik
aday tiretmislerdir. Rutile kompozisyon, AL teknigiyle termal amorf sentezlenebilirlik
stnirt iginde 196 IrO, polimorf kesfiyle dogrulanmistir. Perovskitlerin yiizey yapilar1 ve
yerine gecen elementlerin ozellikleri iizerine elde edilen bilgiler, MO modellerinde
yiizey katalitik siireclerini dogru bir sekilde modelleyen merkezi 6zellik modeli

olusturmustur.

Li ve ark. [84], elektronik yap1 6zellikleri ve Gaussian siirecli olasiliksal egitim setleri
iceren cok dogruluklu (multi-fidelity) elemanlar1 kullanarak ABO3 tipi kiibik
perovskitlerde iistiin OER katalizorleri tanimlamislardir. Bu teknikler, oksit perovskit
katalizorlerinin OER performansmi iyilestirmek igin tasarimda yardimci olmustur.
Malzeme bileseni ve DFT ile hesaplanan bulk kafes tanimlayicilar1 tasarim siirecine

rehberlik etmistir.

Wang ve ark. [85], DFT hesaplamalarini iceren atomik ve topolojik 6zelliklere dayali
OER aktivitesi icin MO tahmin modeli gelistirmistir. Polimer kimyasinda sembolik
regresyonun endiistriyel uygulamalarini, 6zellikle doniisiim kinetik kurali ve farkhi

gecisler icin 6grenme yardimci fonksiyonlar: tanitimi agisindan vurgulamislardir.
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Tai ve ark. [86], ¢ok fiziksel formiil tarafindan dogrulanan 1497 6rnek kullanarak DNN,
ve MO yontemlerinin birlesimiyle polimer kompozit elektrotlarin performans
gereksinimlerini gelistirmistir. Dogrulanmis DNN modeliyle yapilan ampirik analiz,
platin icerigi, Pt/C karisimi, inorganik dolgu hacim yiizdesi, GDL mikro yapisi ve
karbon kompozit capindaki artislarla  elektrokimyasal performansta  diisiis

gozlemlemistir.

Qiu ve ark. [87] ise GA, radyal bazl fonksiyon sinir ag1 ve optimum Latin hiperkiip
tasarimi kullanarak GDL'lerdeki basing dagiliminin homojenligi ve karsilastirilabilir
biiytikliglinii artirmistir.  Sonuclar, Onerilen gelismis ajan tabanli optimizasyon
tekniginin yakit hiicresi paketleme bilesenlerinde verimliligi Onemli Olgiide
artirabilecegini gostermistir. Yakit hiicreleri icin sikistirma konfigiirasyonlari, islem
maliyetlerini  diistirerek ¢ok amach degerlendirme yapabilen GA tabanl

optimizasyondan biiyiik fayda saglayacaktir [88].

Pourrahmani ve ark. [89] ANN modeli kullanarak PEMSE'de GDL mikro yapisinin
suyun uzaklastirilmasinda etkinligini artirmay1 amaclamistir. Model, cesitli gbzenek
yapilar1 ve gecirgenlik degerleri i¢cin GDL'deki s1vi su gegisini simiile etmistir. Girdi
degiskenleri olarak basing, voltaj, O, kiitle akisi, GDL gbdzenek boyutu ve yogunlugu
kullanilmistir. Bulgular, gézenek yapisinin artmasinin hem GDL su uzaklastirma hem
de PEMSE verimliligini artirdigii gostermistir. Ayrica, ANN, GA ve CNN modelleri
kullanarak gozeneklilik ile gozenek yapi1 Ozellikleri arasinda ortiik bir iliski kurmus,
5262 girig goriintiisiinii i¢ farkli kumtas1 tiiriine ayirarak yiiksek dogrulama basarisi
elde etmislerdir. Ortalama parcacik boyutu, spesifik yiizey alan1 ve gecirgenlik
hesaplanmig, GA-ANN modeli gbzenek yap1 metriklerine dayali gecirgenlik tahmininde

giiclii performans gostermistir.

Algahtani ve ark. [90], mikro- veya nano-bilgisayarli tomografi ile elde edilen gercek
gozenekli malzeme goriintiilerini analiz eden bir ¢erceve sunmustur. Modelin ikili
fotograflarla egitilmesi yiizey alan1 ve ortalama gdzenek boyutunda minimum varyans
saglarken, gri tonlamali goriintiiler biraz daha yiiksek sapma gostermistir. Gozeneklilik,
gecirgenlik ve dolambacliligin gdzenekli ortamlarin orijinal bariyer yapisi ve olciitleri
arasindaki iligkiyi temsil etmek i¢in kodlanmasi gereken ii¢ temel 6zellik oldugunu

onermistir. Ayrica, Graczyk ve ark. [91], CNN ve Derin Ogrenme kullanarak yapay,
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rastgele ve kontrollii gozeneklilik igeren kapsamli bir veri setini degerlendirmistir.
Model, gozeneklilik, gecirgenlik ve dolambaclilik parametrelerini yiiksek dogrulukla
tahmin etmistir. Wu ve ark. [92], gecirgenlik tahmini i¢in CNN ve derin 6grenme
goriintll sistemleri ile ince ayarlanmig GA ara¢ kutusunu kullanarak PEMSE anot
kenarinda oksijen kabarcigr birikimini analiz etmistir. Yaklasim, iki fazli akis rejimi
Ozelliklerini vurgulamis ve yiiksek ortalama dogruluk saglamistir. Artan akis hizlari,
kabarcik Ortusiinde ve ortalama tek kabarcik alaninda azalma; artan akim ise kabarcik

hacmi ve Ortiisiinde artisa yol agmustir.

Pourrahmani ve ark. [93], 5700'den fazla GDL etkilesim a¢is1 degeri iceren ANN ve GA
modellerini kullanarak GDL temas alaninin optimal sivi uzaklastirma {izerindeki
etkilerini incelemistir. GDL sivi uzaklastirma degerinin artirilmasiyla su yonetiminin
iyilestigi ve maksimum sivi uzaklastrmanin belirli bir temas agisinda gerceklestigi

gozlenmistir.

Bu tez calismasi, PEMSE performansimi artirmak amaciyla anot ve katot katalizor
yiiklemelerinin sistem iizerindeki birlesik etkilerini kapsaml bir sekilde incelemektedir.
Onceki calismalarda genellikle izole olarak ele alinan bu parametrelerin karsilikli
etkilesimleri, 1.344 deneysel veri noktasi iceren genis bir veri seti kullanilarak
sistematik bi¢cimde analiz edilmistir. XGBoost, RF, DT ve CatBoost gibi ileri MO
modelleri ile bu parametrelerin PEMSE performansina olan etkileri degerlendirilmis;
Bayesyen hiperparametre optimizasyonu sayesinde modellerin dogrulugu artirilmistir.
Model c¢iktilarinin giivenilirligi, Wilcoxon isaretli siralar testi ile istatistiksel olarak
dogrulanmustir. Ayrica, katalizor yiiklemelerinin sistem verimlili§i ve maliyet etkinligi
izerindeki etkileri detayli olarak incelenmis, elektrot tasarimi ve isletme kosullarinin
optimizasyonuna yonelik pratik oneriler sunulmustur. SHAP analizi kullanilarak, model
yorumlanabilirligi gelistirilmis ve parametrelerin performans iizerindeki katkilari ile

aralarmdaki karmasik iligkiler detayli bicimde ortaya konmustur.



2. BOLUM

MATERYAL VE YONTEM

Erciyes Universitesi H2FC Hidrojen Enerjisi Arastirma Grubu laboratuvarinda deneysel
bir PEMSE tek hiicresi tasarlanmis ve iiretilmistir. Bu calismada kullanilan deneysel
sistem, Sekil 2.1’de, laboratuvar konfigiirasyonu ve sematik gosterimi ile birlikte

sunulmustur.
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Sekil 2.1. Laboratuvar deneysel diizeni ve b) sematik goriiniim
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2.1. Deneysel Kurulum

Farkli katalizor yiiklemeleri ve ¢alisma parametrelerinin etkilerini incelemek amaciyla
kontrollii kosullar altinda bir tek hiicreli PEM su elektrolizorii monte edilip test
edilmistir. Sistem, bir potansiyostat (Autolab PGSTAT204) ile birlikte 10 A’lik booster
tinitesi, peristaltik pompa (Heidolph PD 5201) ve 1sitma pedi kontrolii i¢cin DC gii¢
kaynag1 (Korad KA3305P) icerir. Elektrolit sicakligini sabit tutmak icin sirkiilasyonlu
su banyosu (LAUDA Alpha RA 8) kullanilirken, sicaklik kontrolorii hiicre ara
yiizeyinde kararli termal kosullar saglar. Ayrica, elektrot hazirlama, membran elektrot
montajlari, elektroliz testleri ve veri toplama prosediirleri deneysel kurulumun bir

parcasi olarak gerceklestirilmistir.
2.1.1. Elektrot Hazirhg

PEMSE hiicre performansi iizerindeki farkli katalizor yiiklemelerinin etkisi sistematik
olarak anotta ve katotta farkli bilesimlerle elektrotlar iiretilerek incelenmistir. Elektrotlar
tek tek hazirlanmig olup, anot katalizor miirekkebi 60°C’de tutulan bir GDL iizerine
manuel olarak hava ile piiskiirtiilmiistiir. Iki farkli IrO, yiiklemesi hazirlanmistir:
i) 18 mg IrO,, 60 uL Nafion ¢ozeltisi (ASP-Nafion %10 agirlik), 1,2 mL etanol ve 240
mL deiyonize su (18 uS iletkenlik) iceren miirekkep bilesimiyle 3 mg/cm? yiikleme,
ii) 24 mg IrO,, 80 uL Nafion c¢ozeltisi, 1,2 mL etanol ve 240 mL deiyonize su ile 4

mg/cm? yiikleme.

Katot hazirliginda ise 0,4-0,7 mgPt/C cm? (Vulcan XC-72R iizerinde %20 Pt, Fuel cell
store) arasinda degisen katalizor yiiklemeleri kullanilmis ve piiskiirtme islemi yine
60°C’de gerceklestirilmistir. Tiim miirekkep formiilasyonlari, uygun dagilimi saglamak
icin 15 dakika sonikasyona tabi tutulmustur. Elektrotlar Nafion 115 (Fuel Cell Store) ve
Aquivion E98-09S membranlarla entegre edilmistir. Miirekkep niifuzunu minimuma
indirmek ve GDL’nin kuru kalmasmi saglamak i¢in adim adim piiskiirtme yontemi
uygulanmis, bu siire¢ boyunca katalizor ve iyonomer yiiklemeleri hassas sekilde kontrol

edilmistir.
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2.1.2. Membran Elektrot Montaji Entegrasyonu

Nafion 115 ve Aquivion E98-09S membranlara MEG ’ya entegrasyon dncesinde 0zel
bir 6n islem protokolii uygulanmistir. Nafion 115 membranlar, 5 cm? aktif alan (22,5
mm X 22,5 mm) olarak kesilmis ve asagidaki ardisik kimyasal kosullandirma
siirecinden gecirilmistir:

(i) 500 mL deiyonize suda 1 saat kaynatma,

(i1) organik kirleticileri gidermek i¢in 50 mL hidrojen peroksit (H,O,, Sigma-Aldrich)

icinde 1 saat bekletme,

(i) 17 mL siilfiirik asit (H,SO4, %37, Merck) ile 83 mL deiyonize su karisiminda 1

saat islem,
(iv) ardindan deiyonize su ile iyice durulama.

Nafion membranlarin 6n iglem siireci yaklasik 6 saat siirmiistiir [94]. Aquivion E98-09S
membran ayn1 adimlar1 uygulamis ancak her adim 1,5 saat stirmiistiir. Kosullandirmanin
ardindan anot ve katot katalizor miirekkepleri membranlara piiskiirtiilerek katalizor
kapli membranlar (CCM) olusturulmus, bu CCM’ler MEG ’lara monte edilerek
optimize edilmis parametrelerde sicak preslenmistir: Nafion bazli MEG ’lar i¢in 2 bar
ve 120°C’de 2 dakika, Aquivion bazli MEG ’lar i¢in ise 5 MPa ve 155°C’de 2 dakika
[95].

2.1.3. PEMSE Tek Hiicre Testleri ve Veri Toplama

PEMSE hiicresi, 5 cm? aktif alana sahip entegre bir MEG ile tasarlanmistir. Anot
tarafinda farkli kalinliklarda (2 mil ve 10 mil) Pt kapli Ti mesh GDL’ler ve aktif alan
boyunca su dagilimini optimize etmek i¢in karbon kagit (Toray Paper 120, Fuel cell
store) kullamlmugtir. Katot tarafinda serpantin akig alani grafit bipolar plaka iizerine
islenmis, Au kapl bakir akim toplayicilar1 elektriksel temas saglamistir. Sizdirmaz
operasyon i¢in tiim montajda teflon contalar kullanilmistir. Montaj, iki u¢ plakasi
arasinda 2 ve 2.5 N-m tork ile sikilmis vidalarla sabitlenmistir. Deiyonize su, kapali
devre galigmasi i¢in sizdirmaz bir tankta saklanip peristaltik pompa ile hiicreye siirekli
beslenmistir. Hidrojen ve oksijen gazlar1 6zel c¢ikislardan tahliye edilmistir.

Potansiyostat (Autolab PGSTAT204, 10A booster ile) kullanilarak elektrokimyasal
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Olciimler, I-V egrileri ve empedans spektroskopisi gerceklestirilmis, veriler bagl
bilgisayar araciligiyla kaydedilmistir. Deneysel veri seti ve parametre degerleri Tablo

2.1’de detaylandirilmastir.

Tablo 2.1. Deneysel Parametreler.

Parametre Birim Min. Maks.
Anot katalizor yiiklemesi (IrO,) mg.cm™ 3 4
Katot katalizor yiiklemesi (Pt/C) mg. cm™ 0.4 0.7
Membran Tipi Nafion 115 / Aquivion E98-09S - -

Akis hizi mL dk™ 50 100
Sicaklik °C 50 80
Tork N-m 2 2.5
Akim yogunlugu mA cm™2 12,47 372,49
Uygulanan Potansiyel \" 0 2

Tablo 2.1°de belirtildigi gibi, PEMSE operasyon parametreleri arasinda anot katalizor
yiikklemesi, katot katalizor yliklemesi, membran tipi, akis hizlari, calisma sicakliklari,
uygulanan tork, akim yogunluklar1 ve 0-2 V araliginda uygulanan LSV potansiyeli ile

srastyla 0,001 ve 0,00244 tarama hizi ve adimi yer almaktadir.
2.2. Makine Ogrenmesi Yontemleri

MO teknikleri, acik programlama gerektirmeden veri desenlerinden Ogrenen
matematiksel algoritmalar araciligiyla tahmin ve smiflandirma yapan yapay zeka
yaklasimlaridir [48]. Bu yontemler, mantiksal yapilarini dogrudan veri setlerinden
gelistirir, manuel kural kodlamay1 ortadan kaldirir ve denetimli (girdi-hedef iliskilerini
belirleme), denetimsiz (gizli desenleri kesfetme) veya pekistirmeli 6grenme (cevresel
etkilesimle 6grenme) olarak siniflandirilir [49]. Bu ¢calismada, PEMSE sistemlerine RF
XGBoost, DT ve CatBoost modelleri uygulanmis; optimizasyon igin Bayes
hiperparametre ayar1 ve agiklanabilirlik icin SHAP teknikleri kullanilmus, istatistiksel

anlamlilik ise Wilcoxon isaretli sira testi ile degerlendirilmistir [S0].

Herhangi bir ML modeli uygulamadan once, 192 deney (1344 veri noktas1) igeren

deneysel veri setimiz ithal edilip kapsamli veri analizi yapilmistir. Veri setinde yedi
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girdi Ozelligi bulunmaktadir: akis hizi, membran tipi, anot/katot katalizér yiiklemesi,
sicaklik ve tork. Veri 0n isleme, temizleme ve eksik degerlerin yonetimi 6nemli bir 6n
asama olarak gerceklestirilmistir. PEMSE performansini nicellestirmek icin ¢ikis
parametresi olarak LSV karakterizasyonunu takiben akim yogunlugu secilmistir; bu da
elektrokimyasal Ol¢iimlerin onemini vurgulamaktadir. Degiskenler arasindaki karsilikli
bagimliliklar1 degerlendirmek icin korelasyon analizi yapilmis ve sonuclar Sekil 2.2°te

gosterilmistir.
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Sekil 2.2.. Korelasyon matrisi grafigi

Is1 haritasi, tork ile yiiklemeler (membran tipi, anot ve katot) arasinda orta diizeyde
negatif korelasyon oldugunu ortaya koymaktadir; bu da yiiklemelerin artmasiyla torkun
azalmasinin iligkili oldugunu gostermektedir. Ayrica, sicaklik ile akim yogunlugu
arasinda pozitif bir korelasyon bulunmus, bu da sicakligin akim olusumu iizerinde
potansiyel bir etkisi oldugunu isaret etmektedir. Akis hizi ise diger degiskenlerle
minimal korelasyon sergilemis, bu da incelenen parametre araliginda akis hizinin smirl

bir etkisi oldugunu diisiindiirmektedir.
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2.2.1. Rastgele Orman Algoritmasi

Random Forest, birden fazla karar agacini bir araya getirerek tahmin dogrulugunu ve
model dayanikliligin1 artiran bir topluluk 6grenme yontemidir [96, 97]. Farkli veri alt
kiimeleri iizerinde egitim alan cesitli agaclar olusturmak icin bootstrap toplamasi
kullanir ve boliinme noktalarmda 6zellik rastgelelestirmesi uygular. Bu yaklasim asir1
uyumu minimize eder ve varyansi azaltir, bu nedenle karmasik PEMSE veri setleri icin
ozellikle etkilidir. PEMSE performansini tahmin ederken, Random Forest akis hizi,
membran tipi, katalizor yiiklemesi, sicaklik, tork ve akim yogunlugu gibi isletme
parametreleri arasindaki dogrusal olmayan iliskileri yakalar. Onemli bir avantaji,
modelin ayr1 bir test setine ihtiya¢ duymadan optimal aga¢ sayisini belirlemeye olanak

tantyan out-of-bag ornekler ile performansi degerlendirebilmesidir [98, 99].
2.2.2. Asin1 Gradyan Artirma

XGBoost, paralellestirme ve verimli veri isleme ile iistiin regresyon performansi
saglayan ileri seviye bir MO algoritmasidir; ancak daha basit yontemlere gore daha az
seffaftir [100]. Onceki hatalardan &grenerek ardisik agaclar olusturur ve tahminleri

asamal1 olarak iyilestirerek optimal dogruluga ulasir [101].
2.2.3. Karar Agaclan

Karar Agaclari, 6zyinelemeli ikili bolme yoluyla hiyerarsik tahmin yapilar1 olusturur ve
veri normalizasyonuna gerek kalmadan dogrusal olmayan iligkileri dogal olarak yakalar
[102]. Goriiniir karar yollar1 sayesinde yiiksek yorumlanabilirlik sunarken, bireysel
agaclar karmasik elektrokimyasal sistemlerde asir1 uyuma ve kararsiz tahminlere
egilimlidir. Bu nedenle, daha saglam PEMSE performans tahmini i¢in topluluk

yontemlerinde kullanilirlar [103, 104].
2.2.4. Cat Boost

CatBoost, Yandex tarafindan gelistirilmis ileri seviye bir gradient boosting cercevesidir
[105]. Kategorik 6zelliklere sahip veri setlerinde kapsamli 6n isleme gerektirmeden
istiin performans gosterir. Bu algoritma, ardisik boosting modellerinde yaygin olan
tahmin kaymasi ve hedef sizintis1 etkilerini azaltmak i¢in simetrik aga¢ yapisina sahip

siralt boosting uygular. Yenilik¢i permutasyon temelli yaklagimi sayesinde, karmasik
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ozellik etkilesimlerini yakalayan etkili kodlama yontemleriyle kategorik degiskenleri
basariyla isler [106].

Algoritma, optimizasyon i¢in kritik hiperparametreler sunar: 6grenme hizi (gradient
descent adim biiyiikliigiinii kontrol eder), iterasyon sayis1 (ardisik agac sayisini belirler),
derinlik (agaclarin maksimum derinligini asir1 uyumu Onlemek i¢in sinirlar), smir sayisi
(sayisal oOzellikler i¢cin kuantizasyon seviyesi), ve bagging sicakligi (6zellik sec¢imi
sirasinda rastgeleligi diizenler). CatBoost, bu parametreleri otomatik olarak dengeler ve

karisik degisken tiirlerine sahip veri setlerinde saglam performans saglar [106].
2.2.5. SHAP

SHAP, kara kutu MO modellerinin nasil calistigini aciklamaya yardimci olan bir
tekniktir. Oyun teorisi kavramlarina dayanarak, her bir 6zellige 6nemli bir deger atar ve
bu ozelligin tahmine katkisin1 gosterir [105]. Bu, kullanicilara sadece nihai tahmini
vermek yerine model kararlarinin arkasindaki nedenleri anlamada yardimci olur. SHAP,
ozellikle tip, finans veya elektrokimya gibi kritik uygulamalarda tahminlerin nedenlerini
anlamanin 6nemli oldugu durumlarda deger tasir. Karmasik modelleri yorumlanabilir
icgoriilere doniistiirerek kullanicilarin model davranisina giivenmesini ve dogrulamasini

saglar [106].
2.2.6. MO Modellerinin Performans Degerlendirmesi

Model performansini hem egitim hem de test veri setleri iizerinde degerlendirmek ic¢in
cesitli standart performans metrikleri kullanilmistir. Analizimizde baslica degerlendirme
Olciitleri olarak MAE, RMSE, MAPE ve R? kullanilmistir [107]. Bu performans
metrikleri, asagida verilen Es.2.1’den 2.4’e kadar olan formiillere gore

hesaplanmaktadir [108]:

n
1
MAE = EZm — 91 #2.1)
i=1

n
1
RMSE = ;Em — 92 #(2.2)
i=1
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n
1 5
MAPE = = E i =3l 100#(2.3)
n i=1 yi

_ ?:1(3’1' - 5’\1)2
?:1(3’1' - %)?

RZ=1 #(2.4)

Burada, y; gercek gozlemlenen degeri, ¥, model tarafindan tahmin edilen degeri, n
orneklemdeki toplam veri sayismi ve tim gozlemlenen degerlerin ortalamasimi ifade

etmektedir.

Modeller arasindaki performans farklarinin istatistiksel olarak anlamli olup olmadigini
degerlendirmek i¢in Wilcoxon isaretli sira testi kullanilmistir. Galvao ve ark. [109]
tarafindan belirtildigi gibi, bu parametrik olmayan yontem eslestirilmis veri setlerinin
analizinde olduk¢a uygundur. Analizde anlamlilik esigi 0,05 olarak belirlenmistir. Eger
elde edilen p-degeri bu esik degerine esit veya kiiciikse, eslestirilmis tahminler arasinda
fark olmadigina dair sifir hipotezi reddedilir. P-degeri 0,05’ten biiyiikse, farklarin
istatistiksel olarak anlamli olmadig1 ve modellerin benzer ¢iktilar verdigi kabul edilir.
Bu yontem modeller arasindaki performans farkliliklarinin saglam bir sekilde

degerlendirilmesini saglamistir.
2.2.7. Bayesian Hiperparametre Ayari

Model performanslarini maksimize etmek amaciyla hiperparametre ayari icin Bayesian
optimizasyon yontemi kullanilmistir. Bu yontem, genellikle Gauss Siireci (GP) olan
olasiliksal bir vekil model kullanarak, 6nceki gozlemlere dayanarak bilinmeyen hedef
fonksiyonun yaklagik modelini olusturur. Model, posterior dagilimi kullanarak
fonksiyon hakkindaki bilgisini siirekli giinceller [110]. Her iterasyonda, algoritma
mevcut en iyi gozlemlenen degere gore kesfedilecek en umut verici noktayr belirlemek
icin genellikle beklenen iyilestirmeyi maksimize eden edinim fonksiyonunu kullanarak

bir sonraki degerlendirme noktasini secer [111].

Siireg, rastgele secilen bazi baslangic noktalariyla veri setini baglatmakla baslar ve her
iterasyonda GP modeli mevcut veri setine uyarlanir. Daha sonra, bir sonraki
degerlendirme noktasi secilir ve hedef fonksiyon kullanilarak degeri hesaplanir. Veri

seti, yeni degerlendirme noktas: eklenerek giincellenir ve iterasyon sayist artirilir. Bu
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slire¢, maksimum iterasyon sayisina ulasilana kadar veya yakmsama saglanana kadar

devam eder.

Burada, her ML modeli i¢in model performans: iizerindeki etkilerine gore en iyi
hiperparametreler secilmistir (Tablo 2.2). Optimizasyon islemi tamamlandiktan sonra,
en iyi hiperparametrelerle tiim egitim veri seti kullanilarak modeller yeniden egitilmis

ve nihai modeller elde edilmistir.

Tablo 2.2. Bayesian Hiperparametre Ayari ile Farkli MO Modelleri

Modeller Parametre Arama Alanm Secilen Deger

XGBoost learning_rate (0,1-0,3) 0.245
max_depth (1- 10) 8
n_estimators (1-100) 46
colsample_bytree 0,3-1,0) 0,952
alpha (0.1, 1.0) 0,248
subsample 0,5,-1,0) 0.867
min_child_weight (1-10) 2
gamma (0,0-5,0) 3,948

RF n_estimators (50 - 500) 500
max_depth (3-20) 20
max_features (5-30) 5
min_samples_split (2 -15) 3
min_samples_leaf (1-10) 1

DT max_depth (50 - 500) 197
min_samples_split 2-10) 4
min_samples_leaf (1-5 1
max_features (1-50) 49
min_impurity_decrease (0,0-0,2) 0,2

CatBoost iterations (1-100) 90
depth (1-5 5
learning_rate (0,1 -0,3) 0,249
12_leaf_reg (1-10) 1
border_count (32 - 255) 255
bagging_temperature 0,1-1) 0,1
random_strength (1-5) 1
min_data_in_leaf (1-5) 2




3. BOLUM

BULGULAR VE SONUC

3.1. Katalizor Yiiklemesinin Etkisi

Sekil 3.1.a, 3 mg IrO, cm™ anot yiiklemesi ve 0,4 mg Pt/C cm™ katot katalizor
yiiklemesiyle Nafion 115 membram kullanan bir elektrokimyasal hiicre i¢in yapilan
LSV o6l¢iim sonuglarii gostermektedir. En yiiksek akim yogunlugu, 80°C sicaklikta ve
100 ml dak™ su akis hizinda gézlemlenmis ve uygulanan 2 V potansiyelde 111,12 mA
cm™?’ye ulasilmistir. Bu ¢alisma parametresi, aynm sicakliktaki 75 ml dak™ ve 50 ml
dak™ akis hizlarma kiyasla daha yiiksek bir performans sergilemistir. Ozellikle,
80°C’deki 100 ml dak™ su akisi, diisiik asir1 potansiyelde oksijen gelisimini miimkiin
kilarak enerji verimliligini artirmistir. Aymi sicaklikta, 75 ml dak™ ve 50 ml dak™ akis
hizlar1 sirasiyla 95,45 mA cm™ ve 91,75 mA c¢cm™2 akim yogunluklar: iiretmistir. Ote
yandan, 50°C’de 50 ml dak™ akis hiziyla cok diisiik elektrokimyasal aktivite

kaydedilmis ve yalnizca 51,92 mA cm™ elde edilmistir.

Sekil 3.1.b, daha yiiksek katot katalizor yiiklemesi (0,5 mgPt/C cm™) altindaki
elektrokimyasal performans verilerini sunmaktadir. Bu kosullar altinda, 80°C’deki 100
ml dak™ su akisi en yiiksek performans siirdiirerek 69,54 mA cm™2 akim yogunlugu
saglamistir. Buna karsilik, 50°C’deki 75 ml dak™ akista performans onemli Olciide
diiserek 11,93 mA cm™ olarak 6l¢iilmiistiir. Dikkat ¢ekici bir sekilde, 0,5 mgPt/C cm™
katot yliklemesinde elde edilen akim yogunluklari, 0,4 mgPt/C cm™ yiiklemeli duruma
gore daha diisiik kalmis, bu da katalizor yiiklemesi ile elektrokimyasal performans

arasinda dogrusal olmayan bir iligki olabilecegini gdstermektedir.

Sekil 3.1.c’de, 0,6 mgPt/C cm™ katot katalizor yiiklemesi kullanildiginda, en yiiksek
akim yogunlugu 70°C’de 50 ml dak™ su akis hizi ile elde edilmis ve 2 V
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uygulandiginda 372,49 mA cm™?’ye ulasilmistir. Ayni akis hizi (50 ml dak™) 50°C’de
uygulandiginda, benzer bir potansiyelde akim yogunlugu 6nemli dl¢iide azalarak 118,45

mA cm™?’ye diigmiistiir.

Sekil 3.1.d, belirli calisma parametreleri altinda, 80°C’deki 50 ml dak™ akis hizinin en
yikksek akim yogunlugunu (94,23 mA cm™) iirettigini, buna karsin 50°C’deki 75 ml
dak™® akista en diisiik elektrokimyasal aktivitenin (38,44 mA cm™) gozlemlendigini
gostermektedir. Bu deneysel sonuglar, katot katalizor yiiklemesinin sicaklik ve akis hizi
parametreleriyle birlikte elektrokimyasal performans iizerinde 6nemli bir etkiye sahip

oldugunu gostermektedir.

Veriler, en iyi performansin, katalizor yiiklemesi, sicaklik ve akis hizi gibi birbirine
bagimli degiskenlerin hassas kalibrasyonu ile elde edildigini; bu parametrelerin her
birinin ayr1 ayr1 artirilmasinin tek basina optimum sonucu vermedigini ortaya
koymaktadir. Yiiksek sicaklik, farkli konfigiirasyonlarda elektrokimyasal aktiviteyi
stirekli olarak artirirken, en uygun akis hizi ise kullanilan katalizor yiiklemesine baglilik

gostermektedir.
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Sekil 3.1. Nafion 115 membran / Anot yiiklemesi 3 mg IrO, cm™2 icin LSV egrileri; a)
0,4 mg Pt/C cm™2, b) 0,5 mg Pt/C cm™2, ¢) 0,6 mg Pt/C cm™2 ve d) 0,7 mg Pt/C cm™
katot yiiklemelerinde

Sekil 3.2°teki kutu grafigi, Nafion 115 membrani ve 3 mglrO, cm™ anot yiiklemesi ile

farkli katot yiiklemeleri altinda elde edilen akim yogunlugu degisimlerini
gostermektedir. 0,6 mgpyc cm™2 katot yiiklemesi, maksimum 372,49 mA cm™ ile diger
yiikklemelere (0,4 ve 0,7 mgPt/C cm™) kiyasla belirgin sekilde daha yiiksek bir
performans sergilemistir; bu diger yiiklemelerdeki akim yogunluklar1 100 mA cm™’nin
altinda kalmistir. Ayrica, 0,6 mgPt/C cm™ yiiklemesine ait verilerin %50°si 300 mA
cm 2’ nin lizerinde akim yogunluklarina ulagsmistir; bu da bu yiliklemenin giiclii ve

tekrarlanabilir bir performans ortaya koydugunu gostermektedir.
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Sekil 3.2. Farkli Katot Katalizor Yiiklemelerinde, Nafion 115 Membran ve Anot
Yiiklemesi 3 mg IrO, cm™ i¢in Kutu Grafigi

Sekil 3.3.a’da, 4 mglrO, cm™ anot yiiklemesi ve 0,4 mgPt/C cm™ katot katalizorii ile
birlikte Nafion 115 membram kullanildiginda, 80°C’de ve 100 ml dak™ akis hizinda
maksimum akim yogunlugu 184,68 mA cm™?’ye ulagsmistir. Ancak, 0,5 mgPt/C cm™
katot yiiklemesi kullanildiginda, 80°C’de 265,10 mA cm™ ile daha iyi bir performans
elde edilmistir (Sekil 3.3.b). Ayrica, 0,6 mgPt/C cm™ yiiklemesiyle, 80°C’de 75 ml
dak™ akis hiziyla 324,59 mA cm™ gibi zirve bir performans gézlemlenmistir (Sekil
3.3.¢). 0,7 mgPt/C cm™ yiiklemesinin kullanildig1 durumda (Sekil 3.3.d), Sekil 3.3.c ile
karsilastirildiginda performansta hafif bir diisiis meydana gelmistir. Ote yandan, daha
diisiik sicakliklar (50°C), tiim katalizor yiiklemeleri i¢in belirgin sekilde daha diisiik
akim yogunluklarina yol agmig ve sicakligin elektrokimyasal performans iizerindeki

kritik roliinii ortaya koymustur.
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Sekil 3.3. Nafion 115 membran, Anot yiiklemesi 4 mg IrO, cm™ olan LSV egrileri; a)
0,4 mg Pt/C cm™2, b) 0,5 mg Pt/C cm™2, ¢) 0,6 mg Pt/C cm™2 ve d) 0,7 mg Pt/C cm™
katot yliklemelerinde

Sekil 3.4, 4 mglrO, cm™2 anot yiiklemesine sahip Nafion 115 membraninin, farkl katot
katalizor yliklemeleri altindaki elektrokimyasal performansini gostermektedir. 0,6
mgPt/C cm™ yiiklemesi, 324,59 mA cm™'ye ulasan akim yogunluklariyla yiiksek bir
performans sergilemistir. 0,5 mgPt/C cm™ yiiklemesinde 265,10 mA cm™, 0,4 mgPt/C
cm™? yiiklemesinde ise 184,68 mA cm™ ile daha diisiik performans goézlemlenmistir.
Ote yandan, 0,7 mgPt/C cm™ yiiklemesi yaklasik 100 mA cm™2 ile daha diisiik bir
performans gostermistir. Dikkat c¢ekici olarak, 0,6 mgPt/C cm™ yiiklemesine ait
verilerin yaklasitk %16’s1 250 mA cm™’nin lizerine c¢ikarken, 0,5 mgPt/C cm™
yiiklemesine ait verilerin %60’1 150-250 mA c¢m™ araliginda yer almistir. Bu sonuglar,

0,6 mgPt/C cm™ yiiklemesinin en uygun katalizor miktar1 olabilecegini, bunun da
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muhtemelen iyilestirilmis katalizér kullanimi, gelismis kiitle transferi ve elektrot mikro

yapist i¢indeki daha diisiik ohmik direncten kaynaklandigimi gostermektedir.
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Sekil 3.4. Farkli Katot Katalizor Yiiklemelerinde, Nafion 115 Membran ve Anot
Yiiklemesi 4 mg IrO, cm™ i¢in Kutu Grafigi

Arastirmamiz, iki farkli membran tiiriine odaklanmis olup, 6zellikle farkl katalizor
yiiklemeleriyle birlikte kullanilan Aquivion E98-09S membranlar1 ve cesitli ¢alisma

kosullar1 altindaki performanslar1 detayli sekilde incelenmistir.

Sekil 3.5.a, 3 mglrO, cm™ anot yiiklemesi ve 0,4 mgPt/C cm™ katot katalizorii ile
kullanilan Aquivion E98-09S membraninin performansini  gostermektedir. Bu
yapilandirma, 80°C sicaklikta ve 50 ml dak™ akis hizinda maksimum 103,43 mA cm™
akim yogunluguna ulasmistir. Buna karsilik, 50°C sicaklikta ve 75 ml dak™ akis
hizinda, yaklasik 57,63 mA cm™ ile en diisiik kinetik aktivite gozlemlenmistir (2 V
uygulandiginda).

Sekil 3.5.b, 0,5 mgPt/C cm™ katot yiiklemesiyle elde edilen gelistirilmis performansi
gostermektedir; bu durumda 80°C ve 100 ml dak™ akista 223,73 mA cm™2'lik bir akim
yogunlugu saglanmistir. Ayrica, Sekil 3.5.c’de goriildiigi iizere, 0,6 mgPt/C cm™ katot
yiiklemesiyle 80°C sicaklik ve 100 ml dak™ akis kosullarinda yaklasik 263,94 mA
cm ?’lik iistiin bir kinetik aktivite elde edilmistir. Ayn1 kosullarda, 0,7 mgPt/C cm™
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yiikklemesiyle yapilan paralel bir deneyde ise 249,88 mA cm?’lik kinetik aktivite

gozlemlenmistir (Sekil 3.5.d).

Diisiik kinetik aktivite, katalitik performanstaki azalma ile iliskilidir ve bu durum

elektrotun elektrolizor sistemindeki etkinligini azaltabilir. Ayrica, optimal olmayan

calisma kosullari, su elektrolizinin baslangic potansiyeline ulagmak i¢in daha yiiksek

potansiyellerin uygulanmasini gerektirmektedir.
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Sekil 3.5. Aquivion membrani i¢in, anot yiikklemesi 3 mglrO,-cm™ olacak sekilde a) 0,4
mgPt/C-cm™, b) 0,5 mgPt/C-cm™, ¢) 0,6 mgPt/C-cm™ ve d) 0,7 mgPt/C-cm™ durumlarinda
elde edilen LSV egrileri.
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Sekil 3.6, 3 mglrO, cm™ anot yiiklemesi altinda Aquivion E98-09S membran i¢in
farkl katot yiiklemelerine gore akim yogunlugu dagilimmi gostermektedir. 0,6 mgPt/C
cm™ katot yiiklemesi, 263,94 mA cm™?'ye ulasan akim yogunluklar1 ve en tutarh
dagilim deseniyle en iyi performansi sergilemistir. 0,5 ve 0,7 mgPt/C cm™ yiiklemeleri
ise srasiyla 223,73 ve 249,88 mA cm™2 ile orta diizeyde performans gostermistir. Buna
karsilik, 0,4 mgPt/C cm™ yiiklemesi, 103,43 mA cm™ ile belirgin sekilde daha diisiik

bir ¢ikt1 sunmustur.

Ote yandan, Aquivion® FE98-09S membranmna kiyasla, ayni anot yiiklemesi
kosullarinda (3 mglrO, cm™2) kullanilan Nafion® 115 membrani, %30’un {iizerinde

daha yiiksek elektrokimyasal performans gostermistir.
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Sekil 3.6. Farkl Katot Katalizor Yiiklemelerinde, Aquivion Membran ve Anot
Yiiklemesi 3 mg IrO,-cm™ i¢in Kutu Grafigi

Sekil 3.7.a, 3 mglrO, cm™ anot yiiklemesi ve 0.4 mgPt/C cm™ katot katalizoriiyle
birlikte kullanilan Aquivion E98-09S membrani icin performans: gostermektedir. Bu
yapilandirma, 80°C sicaklikta ve 100 ml dak™ akis hizinda 280,26 mA cm™ ile en
yiikksek akim yogunluguna ulagsmis ve ayni katalizor yiikklemesine sahip diger orneklerle
karsilastirildiginda en yiiksek deger olarak kaydedilmistir. Buna karsilik, 50°C
sicaklikta ve 50 ml dak™ akis hizinda gerceklestirilen ¢alismada yaklasik 143,59 mA

cm? ile en diisiik kinetik aktivite gozlemlenmistir.
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Sekil 3.7.b, 0,5 mgPt/C cm™ katot yiiklemesinin 80°C sicaklik ve 75 ml dak™ akis

hizinda 148,75 mA cm™'lik bir akim yogunlugu elde ettigini gostermektedir. Ayrica,

Sekil 3.7.c'de goriildiigii tizere, 0,6 mgPt/C cm™ katot yiiklemesiyle elde edilen kinetik

aktivite, ayni katalizor yiiklemesiyle yapilan diger denemelere gore daha diisiiktiir; 80°C
ve 100 ml dak™ akis kosullarinda yaklasik 143,37 mA cm™ seviyesinde kalmistir.Sekil

3.7.d, 0,7 mgPt/C cm™ yiiklemesinin 80°C ve 100 ml dak™ akis hizinda 335,57 mA

cm2 ile daha yiiksek kinetik aktivite sergiledigini ortaya koymaktadir.
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Sekil 3.7. Aquivion membrani i¢in, anot yiiklemesi 4 mg IrO,-cm™ olacak sekilde a) 0,4
mg Pt/C-cm™2, b) 0,5 mg Pt/C-cm™2, ¢) 0,6 mg Pt/C-cm™ ve d) 0,7 mg Pt/C-cm™
durumlarina ait LSV egrileri.
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Sekil 3.8, 4 mglrO, cm™ anot yiiklemesine sahip Aquivion E98-09S membran i¢in
farkli katot yiiklemeleri altinda elde edilen akim yogunlugu dagilimlarmi
gostermektedir. 0,7 mgPt/C cm™ katot konfigiirasyonu, yaklasik 335,57 mA cm™ ile en
yiiksek degerlere ulagsmistir. Buna ek olarak, 0,4 mgPt/C cm™ yiiklemesi de 280,26 mA
cm 2 ile 6nemli diizeyde bir ¢ikt1 sergilemistir. 0,6 mgPt/C cm™ yiiklemesi orta diizeyde
bir performans sunarken, 0,5 mgPt/C cm™ yiiklemesi minimum elektrokimyasal aktivite

gostermistir.
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Sekil 3.8. Farklh Katot Katalizor Yiiklemelerinde, Aquivion Membran ve Anot
Yiiklemesi 4 mg IrO,-cm™ i¢in Kutu Grafigi

3.2. PEM elektrolizor Calisma kosullarimin degerlendirilmesi

PEMSE tek hiicreleri i¢in en uygun isletme kosullari, en yiiksek akim yogunlugunu
gosteren kutu grafigi sonuglarina dayanarak degerlendirilmistir. Degerlendirme
stirecinde membran tiirii, sicaklik, akis hizi, katot yiiklemesi, anot yiiklemesi ve maliyet

analizi dikkate alinmistir.

Sentetik katalizorler i¢in yapilan maliyet analizi, toplam sermaye maliyeti iizerinden
gerceklestirilmis ve deneyler sirasinda gézlemlenen yiiksek akim yogunluguna gore dort

durum secilmistir. Bu durumlar, Tablo 3.1’te 6zetlenmistir.
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Tablo 3.1. Farkli durumlarda katalizor yiikklemesinin maliyet analizi

Parametreler Durum (1) Durum (2) Durum (3) Durum (4)
Akim Yogunlugu (mA-cm™2) 372,49 324,59 263,94 335,57
Membran Tiirti NI115 N115 Aquivion Aquivion
Sicaklik (°C) 70 80 80 80

Debi (ml-dk™) 50 75 100 100

Katot Yiiklemesis (mg 0.6 0.6 0.6 0.7
Pt/C-cm™)

Anot Yiiklemesi (mg 3 4 3 4
IrO,-cm™)

Toplam Maliyet ($) 19,36 23,46 17,92 22,53

Toplam maliyet, asagida verilen Es. 1.5 kullanilarak hesaplanmistir [45]:

Toplam Maliyet ($) = Malzeme Birim Fiyati ($/g)x Malzeme Miktari (g)#(1.5)

Giincellenmis malzeme fiyatlar1 tedarik¢ilerden (Fuel Cell Store, Sigma-Aldrich vb.)
temin edilebilir. Durum (1), en yiiksek akim yogunlugu olan 372,49 mA cm™?’yi elde
etmis olup, bu deger Durum (2)’ye gore yaklasik %14,8 Durum (3)’e gore ise %41,1
daha yiiksektir. Bu konfigiirasyon, Nafion 115 membranini 70°C’de, 50 ml/dak akis
hizinda ve anot/katot yiiklemeleri sirasiyla 3 mglrO, cm™ ve 0,6 mgPt/C cm™ olarak

kullanmig ve toplam maliyeti 19,36 $ olmustur.

Buna kargin, Durum (2), daha yiiksek sicaklik (80°C) ve akis hizi (75 ml/dak) ile
birlikte daha yiiksek anot yiiklemesi (4 mglrO, cm™2) kullanmistir. Bu durumun toplam
maliyeti 23,46 $ olup, Durum (1)’den %21,2 daha pahalidir. Ancak, maliyetteki bu
artis, akim yogunlugunda Durum (1)’e kiyasla hafif bir azalma ile birlikte
gerceklesmistir. Bu da, daha yiiksek anot yiiklemesi ve sicakligin mutlaka en yiiksek
performans: saglamayabilecegini gostermektedir. Ote yandan, Durum (3) Aquivion
membrani kullanmis ve en diisiik akim yogunlugunu elde etmistir. Buna ragmen, toplam

maliyeti 17,92 $ ile en uygun maliyetli durum olmustur; bu da Durum (1)’e kiyasla
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%7,4°lik bir maliyet tasarrufu anlamina gelir. Bu durum, performanstan taviz
verilmesine ragmen, Onemli Olciide maliyet avantaji saglandigin1 gostermektedir.
Ayrica, Durum (4) dengeli bir yaklasim sunmus; Durum (1) performansimin %89,9’unu
saglarken, Durum (3)’ten %25,7 daha yiiksek maliyete katlanmistir. Bu da performans
ve maliyet arasinda bir denge arayanlar icin uygun bir secenek olabilecegini isaret

etmektedir.

Sonug olarak, en yiiksek performans icin Durum (1) tercih edilirken, maliyet etkinligi
icin Durum (3) en iyi secimdir. Ancak, Durum (4), bu iki u¢ nokta arasinda orta yol
sunmaktadir. PEMSE performansini artirmaya yonelik ¢abalarimiz dogrultusunda, hem
katalizor yiliklemesinin hem de membran secimlerinin elektrokimyasal verimlilik
izerinde onemli etkileri oldugunu gozlemledik. Yine, Nafion 115 membrani ile 0,6
mgPt/C cm™ katot ve 3 mglrO, cm™ anot yiiklemesi, 70°C’de en yiiksek akim

yogunlugunu saglamistir.

Bu sonug, optimize edilmis katalizor kullanimi, azalmis direng ve verimli kiitle
tasniminin avantajlarim1 vurgulamaktadir. Iyilesme muhtemelen dengeli bir katalizor
tabakas1 ve diizgiin partikiil dagilimindan kaynaklanmakta olup, bunlar birlikte etkili

yiik transferi ve reaksiyon kinetiklerini desteklemektedir.
3.3. Makine Ogrenimi Modellerinin Karsilastirmasi

Bu boliimde, Bayesyen hiperparametre optimizasyonu sonrasi dért MO modeli, akim
yogunlugu tahmini i¢in degerlendirilmistir. Sekil 3.9.a-d, sirasiyla XGBoost, RF, DT ve
CatBoost modellerinin tahmin edilen ve gercek akim yogunlugu degerleri arasindaki
korelasyonu gostermektedir. En iyi performansi, R? = 0,9594 ile DT modeli sergilemis
olup, onu CatBoost modeli R? = 0.9404 ile yakindan takip etmektedir. XGBoost modeli
ise R2 = 0,9184 ile izlenirken, RF modeli R?2 = 0,8944 ile en diisiik performansa sahip

olmasina ragmen, her iki model de gii¢lii tahmin yetenekleri gostermistir.
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Sekil 3.9. a) XGBoost, b) RF, ¢) DT ve d) CatBoost modelleri icin model tahminleri ile
deneysel verilerin karsilastirildigi esitlik (parity) grafikleri.

Tiim modeller, akim yogunlugunun tiim araliginda saglam performans gostermistir;
marjinal histogramlar ¢ok modlu dagilimlar ortaya koymus ve bu dagilimlar her
algoritma tarafindan tutarli sekilde yakalanmistir. Ayrica, yaklasik %96 varyansi
aciklayan Karar Agaci (DT) modelinin iistiin performansi, optimize edilmis aga¢ tabanli
yontemlerin akim yogunlugu tahmini icin etkinligini dogrulamaktadir. Ote yandan,
topluluk (ensemble) yOntemlerin biraz daha diisiik performansi, bu uygulamada
karmasikligin mutlaka dogruluk artis1 saglamadigini gostermektedir. Rastgele Orman
(RF) modeli, diger modellere kiyasla belirli veri noktalarinda asir1 hatalar dahil bazi
onemli dalgalanmalar sergilemistir. Yine de, tiim modellerin giiclii performansi, pratik
uygulamalarda kullanilma potansiyellerini isaret etmekte ve kapsamli deneysel

Olciimlere olan bagimlilig1 azaltmaktadir.
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Sekil 3.10.a, XGBoost, RF, DT ve CatBoost modellerinin test verilerindeki tahmin
hatalarinin karsilagtirmasint sunmaktadir. 'Y eksenindeki hata degerleri, gercek ve
tahmin edilen degerler arasindaki farki (mA/cm? cinsinden) gdstermektedir. Modeller
arasinda, RF ve DT en yiiksek hata dalgalanmalarini sergilemis ve sirasiyla yaklasik
86,4 mA/cm? ve 83,3 mA/cm?’ye ulagsmistir. Buna karsilik, XGBoost ve CatBoost daha
istikrarli performans gostermis olup, maksimum hata degerleri sirasiyla 59,5 mA/cm? ve

64,4 mA/cm? seviyesinde kalmistir.
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Sekil 3.10. MO modellerinin tahmin hatalari: (a) Standart ve (b) Bayesyen
hiperparametre optimizasyonu kullanilarak.

Sekil 3.10.b, Bayesyen hiperparametre optimizasyonu sonrasit tahmin hatalarmin
kargilastirmasin1 gostermektedir. RF ve CatBoost, sirasiyla 68,6 mA cm™ ve 54,8 mA

cm? ile en yiiksek hata dalgalanmalarini sergilemistir. Buna karsilik, XGBoost ve DT
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daha tutarl performans gostermis; maksimum hata degerleri sirasiyla 51,9 mA cm™ ve

46,8 mA cm™2 olup, en az sapmay1 DT modeli gostermistir.

Bu calismada, MOmodellerinin hesaplama verimliligini degerlendirmek igin egitim
stiresi de incelenmistir. Tablo 3.2, XGBoost, RF, DT ve CatBoost modellerinin standart
ayarlar ve Bayesyen hiperparametre optimizasyonu altinda egitim siirelerini (saniye)
gostermektedir. Standart parametrelerde, en kisa egitim siiresine sahip model DT olup,
bu siire 0,0020 saniye olarak ol¢iilmiistiir; bunu sirasiyla XGBoost (0,050 s), CatBoost
(0,0618 s) ve RF (0,490 s) takip etmektedir.

Ancak, hiper parametre aramasi ve en iyi modelin uygulanmasini iceren toplam
Bayesyen optimizasyon siireci, egitim siiresini 6nemli Ol¢iide artirmakta, ozellikle DT
modeli i¢in 195,91 saniyeye kadar yiikselmektedir. RF ve CatBoost da egitim
stirelerinde artis gostermis ve swrasiyla 77,36 ve 75,992 saniyeye ulagmistir. Buna

karsin, XGBoost bu siirecte en hizli kalarak 67,08 saniyede tamamlanmustir.

Tablo 3.2. Standart ve Bayesyen optimizasyon ayarlarinda MO modellerinin egitim
stiresi

Model / Siire (s) XGBoost RF DT CatBoost
Bayesyen 67,08 77,36 195,91 75,992
Standart 0,050 0,490 0,0020 0,0618

Tablo 3.3, Bayesyen hiperparametre ayar1 yapilmis ve yapilmamis MOmodellerinin
performans metriklerini karsilagtirmaktadir. Metrikler arasinda, hem egitim hem de test
setleri icin R? (1 ne kadar yiiksek o kadar iyi), RMSE, MAE ve MAPE (| ne kadar
diisik o kadar iyi) yer almaktadir. Test seti sonuglarina bakildiginda, Bayesyen

optimizasyonun genel olarak model performansini iyilestirdigi goriilmektedir.

XGBoost, Bayesyen ayarlama ile test setinde R? = 0,9184 elde ederken, standart
modelde bu deger 0,8885’tir. RF modeli, Bayesyen optimizasyon ile test setinde R? =
0,8944’°e yiikselmis, ayarsiz modelde ise 0,7481 olarak kalmistir. Karar Agaci (DT)

modeli, Bayesyen ayarlama ile test setinde R? = 0,9594’e ulasarak tiim modeller
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arasinda en yiiksek R? degerini goOstermistir. Son olarak, CatBoost, Bayesyen
optimizasyon ile test setinde R? = 0,9404’°e yiikselirken, standart modelde 0,9292’de

kalmustir.

Tablo 3.3. Bayesyen ve bayesyen hiperparametreler olmadan MO modellerinin
performans metriklerinin karsilagtirilmasi.

Model Hyperparameter T R? | RMSE (mA | MAE (mA | MAPE (%)
tuning cm?) cm?)

Train Test  Train Test  Train  Test  Train Test
XGhoost Bayesian 0,9951 0,9184 5,683 19,191 3,789 14,818 3,444 17,635
Standard 0,9962 0,8885 5,197 22,526 3,717 16,284 3,634 20,582
RE Bayesian 0,9933 0,8944 6,622 21,832 3,629 15,287 2,877 24,540
Standard 0,9700 0,7481 13,60 33,711 10,07 27,036 11,01 44,417
DT Bayesian 0,9752 0,9594 12,29 13,532 5,396 8,1880 3,567 8,7960
Standard 0,9980 0,9010 3,775 21,144 1,474 11,116 1,080 11,116
Catboost Bayesian 0,9931 0,9404 6,759 16,402 4,469 10,992 4,322 15415
Standard 0,9940 0,9292 6,238 17,888 3,916 11,853 3,449 15,158

Tablo 3.4, MO modelleri arasindaki ikili karsilastirmalar icin Wilcoxon Isaretli Swralar
Testi sonuglarini sunmaktadir. Kalin yazilan p-degerleri, model performanslar1 arasinda
istatistiksel olarak anlaml farklar oldugunu (p < 0,05) gosterirken, 0,05°ten biiyiik p-
degerleri anlaml bir fark olmadigini isaret etmektedir. Test, XGBoost ile DT arasinda
(p = 0,00007) ve DT ile RF arasinda (p = 0,00198) anlamli performans farklar1
oldugunu ortaya koymaktadir. Ancak, CatBoost ile DT (p = 0,09196) ve RF ile
XGBoost (p = 0,60888) modelleri arasinda anlamli bir fark gozlemlenmemistir. Onemle
belirtilmelidir ki, bu istatistiksel farkliliklara ragmen, DT modeli en yiiksek R? degerini

elde ederek verideki varyansi a¢iklamada {iistiin bir giice sahip oldugunu gostermistir.
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Tablo 3.4. Ciftli model karsilastirmasi i¢in Wilcoxon isaretli sirali test.

Model XGBoost RF DT CatBoost
XGBoost - 0,60888 0,00007 0,03863
RF - - 0,00198 0,31449
DT - - - 0,09196
CatBoost - - - -

3.4. Makine Ogrenimi Modellerinin Tanimlanmasi

SHAP degerleri, modelin tahminlerindeki her bir 6zelligin goreceli 6nemini ortaya
koyar. Ortalama mutlak SHAP degerleri (Sekil 3.11.a, b, ¢, d), her 6zelligin model
ciktis1 tizerindeki ortalama etkisini nicelendirir. Daha biiyiik ortalama mutlak SHAP
degerleri, hedef parametre olan akim yogunlugunu tahmin etmede o 6zelligin daha
giiclii bir etkisi oldugunu gosterir. SHAP deger grafikleri (Sekil 3.11.e, f, g, h), her bir
ozelligin model ciktis1 iizerindeki etkisinin ayrintili bir goriiniimiinii sunar. Bu
grafiklerde her veri noktas1 belirli bir 6zellik degerini temsil eder. Kirmiz1 nokta, yiiksek
ozellik degerini; mavi nokta ise diisilk 6zellik degerini simgeler. Yatay eksen SHAP
degerini gosterir; pozitif SHAP degeri (0’1in sagindaki noktalar) tahmin edilen akim
yogunlugu iizerinde artirici bir etkiye isaret ederken, negatif SHAP degeri (0’in

solundaki noktalar) azaltic1 bir etki anlamina gelir.

Dolayisiyla, eger kirmizi noktalar yatay eksenin pozitif tarafinda yogunlagmissa, o
ozelligin yiliksek degerleri akim yogunlugunu artirir. Tersine, mavi noktalar pozitif

tarafta yogunsa, o 6zelligin diisiik degerleri akim yogunlugunu artirmaktadir.
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Sekil 3.11. a) XGBoost, b) RF, ¢) DT, d) CatBoost modelleri i¢in ortalama SHAP
degerleri, e) XGBoost, f) RF, g) DT ve h) CatBoost modelleri icin SHAP degerleri.
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Analizimiz, en etkili parametrenin sicaklik oldugunu ortaya koymaktadir. Yiiksek
sicakliklar, artan akim yogunluguyla iliskilendirilirken, diisiik sicakliklar akim
yogunlugunda azalmaya yol agmaktadir. Katot yiiklemesi ikinci en 6nemli 6zellik olup,
etkisi dogrusal olmayan bir iliski gostermektedir. Genel olarak, katot yiiklemesinin
artmast akim yogunlugunu artirsa da asir1 yiiksek degerler akim yogunlugunun
diismesine neden olmakta ve bu da maksimum akim yogunlugu icin optimal bir
yiikleme noktasinin varligini isaret etmektedir. Anot yiiklemesi ise katot yiiklemesine
benzer bir egilim sergilemekle birlikte, etkisi daha az belirgindir. Sadece iki membran
tipi degerlendirildiginden, dagilan SHAP degerleri membran tipinin akim yogunlugu
izerindeki etkisinin diger faktorlere bagh oldugunu gostermektedir. Buna ragmen,
Nafion 115 membranin akim yogunlugu iizerinde hafifce olumlu bir etkisi oldugu

gozlemlenmistir.

Su akis hizi, akim yogunlugu ile kiigiik ama pozitif bir korelasyon gostermektedir; yani
daha yiiksek akis hizlar1 artan akim yogunluguna karsilik gelmektedir. Buna karsilik,
tork akim yogunlugu ile hafif ters bir iligski sergiler; diisiik tork degerleri biraz daha

yiiksek akim yogunlugu ile iliskilidir.



4. BOLUM

TARTISMA VE ONERILER

4.1.Tartisma

PEMSE siirdiiriilebilir ve temiz hidrojen iiretimi alaninda en umut vadeden teknolojiler

arasinda bulunmaktadir. Ozellikle karbon ayak izinin azaltilmasi ve yenilenebilir enerji

kaynaklarinin entegrasyonu baglaminda, PEMSE sistemlerinin performansinin optimize

edilmesi kritik bir 6neme sahiptir. Bu baglamda, elektrokatalizor yiiklemelerinin dogru

secimi ve igletme kosullarinin hassas kontrolii, sistem verimliligini artirmak ve

maliyetleri minimize etmek icin zorunludur.

il.

Bu caligmada, anot ve katot elektrokatalizor yiiklemelerinin PEMSE performansi
izerindeki karmasik ve ¢ok degiskenli etkileri, genis kapsamli deneysel veri seti
(1344 ornek) iizerinden XML yontemleriyle incelenmistir. Katalizor
yiiklemeleri, membran tipi, sicaklik, akis hizi, tork ve akim yogunlugu gibi
parametrelerin birlesik etkileri derinlemesine analiz edilmistir. XGBoost, RF,
DT ve CatBoost modelleri Bayesyen hiperparametre optimizasyonu kullanilarak

egitilmis ve karsilastirilmistir.

Bayesyen optimizasyonun, ozellikle model genelleme yetene§i ve tahmin
dogrulugunda belirgin iyilestirmeler sagladigi gozlemlenmistir. Model
performanslar1 arasinda en yiiksek R? degeri (0,9594) Karar Agaci modeli
tarafindan elde edilmistir. Bu sonug, Wilcoxon isaretli siralar testi ile istatistiksel
olarak da desteklenmistir. Modelin aciklanabilirligi i¢cin SHAP analizi
uygulanmis ve sicaklik ile katot katalizor yiiklemesinin sistem performansini
belirleyen en kritik 0zellikler oldugu ortaya konmustur. Ayrica membran tipi,
anot yiiklemesi, su akig hizi ve tork gibi diger parametrelerin performans

tizerindeki karmagik ve dogrusal olmayan etkileri ayrintili sekilde aciklanmustir.
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iii.  Model sonuglarina gore, katotta 0,6 mg Pt/C-cm™ ve anotta 3,0 mg IrO,-cm™
yiiklemeleriyle en iyi elektrokimyasal performans elde edilmistir. Bu yiiklemeler
altinda, akim yogunlugunda belirgin artiglar gozlemlenmis ve katalizér kullanim
verimliligi optimize edilmistir. Bunun yanmda, maliyet-performans analizleri,
ekonomik acidan siirdiiriilebilir ve yliksek performansli bir konfigiirasyonun
miimkiin oldugunu gostermistir. Ozellikle, 70°C'de Nafion 115 membran
kullanilarak uygulanan bu optimum yiiklemeler toplam sistem maliyetini

diisiiriirken, performansta %14,8’lik bir iyilesme saglamistir.

Calismanin bulgulari, PEMSE sistemlerinde klasik deneysel yontemlerle tespit
edilmesi zor olan parametreler aras1 karmasik etkilesimlerin, aciklanabilir MO
modelleri ile basariyla ortaya konabilecegini gostermektedir. Bu yaklasim, sadece
performans tahmini yapmakla kalmayip ayni zamanda model i¢i parametre

etkilerini detayh sekilde analiz ederek tasarim kararlarini desteklemektedir.
4.2. Sonuc ve Oneriler

Bu ¢alisma, PEMSE’lerinde anot ve katot katalizor yiiklemelerinin, isletme kosullar1 ile
birlikte performans iizerindeki karmasik etkilerinin basarili bir sekilde MO teknikleriyle
incelenebilecegini gostermistir. Karar Agact modeli, Bayesyen hiperparametre
optimizasyonu sayesinde iistiin tahmin basaris1 sergilemis ve model agiklanabilirligi
SHAP analizi ile desteklenmistir. Bu sayede, sistem parametrelerinin performansa olan
etkileri ayrintili olarak ortaya konmustur. Elde edilen bulgular, PEMSE tasariminda veri
odakli optimizasyonun onemini vurgulamakta ve siirdiiriilebilir hidrojen iiretiminde
maliyet-etkin performans artirnmi i¢in giiclii bir cerceve sunmaktadir. Gelecek
caligmalarda, EIS ol¢iimleri ve hiicre testi gibi ileri elektrokimyasal karakterizasyonlarin
yam sira, farkli membran tipleri ve katalizor kombinasyonlarinin daha kapsamli
arastirilmas1 onerilmektedir. Ayrica, MO modellerinin daha genis parametre araliklar1
ve gercek zamanlhi izleme ile entegre edilmesi, PEMSE sistemlerinin isletme
verimliligini ve Omriinii artirmada 6nemli katkilar saglayabilir. Sonu¢ olarak, XML
yaklasimlari, hidrojen iiretim teknolojilerinin ticari uygulamalarda yayginlasmasina ve

kiiresel ener;ji doniisiimiinde kritik rol oynamasina destek olacak giiclii araclardir.
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