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ONSOZ VE TESEKKUR

Gelecegin yesil enerjisi olarak adlandirilan hidrojen, hi¢ siliphesiz ki onlimiizdeki
yillarda adindan siklikla bahsettirecektir. Giiniimiizde ulasimdan enerji iiretimine,
enerji depolama teknolojisinden askeri alanlara kadar bir¢ok alanda yer edinmeye
baslayan bu teknoloji, gelecek yillar boyunca insanligin belki de en 6nemli enerji
kaynag1 olarak adlandirilacaktir. Bu kapsamda yliriitiilen bu tez c¢alismasi, hidrojen
teknolojisinin yap1 tas1 olan yakit pili teknolojisinin yayginlastirilmasina, bilimsel
calismalarin  kolaylastirilmasina  siiphesiz  bircok katki saglayacaktir. Tez
calismasinin yiiriitildiigi siire boyunca, yakit pili teknolojisi alaninda yapmis
oldugum c¢alismalar1 destekleyen, yol gosteren, Onemli katkilarda bulunan
danismanim sayin Dog. Dr. Cenk Celik’e tesekkiirlerimi sunarim.

Tiirkiye’de yakit pili teknolojisinin gelismesine katkida bulunan, tez ¢alismamin
hazirlanmasina imkan ve zemin hazirlayan kurumum Tiibitak MAM Enerji Enstitiisti
ve Tiibitak MAM yonetimine, Enerji Enstitiisii Yakit Pili grubundaki ¢ok kiymetli is
arkadaslarima, anne ve babama, sevgili esim Esin’e ve diinyaya gelerek bana en
biiyiik mutlulugu yasatan kizim Giil Nihan’a vermis olduklar1 sonsuz desteklerden ve
varliklarindan dolayi tesekkiirti bir borg bilirim.

Aralik-2017 Murat KILIC
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CALISMA PARAMETRELERININ TEK HUCRELI PEM YAKIT PiLi
PERFORMANSINA ETKILERININ HAD METODU iLE UC BOYUTLU
INCELENMESI

OZET

Bu tez ¢alismasinda, PEM yakit pilleri hakkinda genel bilgiler verilmis ve temel
yakit pili denklemleri agiklanmistir. Simiilasyon ¢aligmalar1 kapsaminda, izotermal
olmayan, ti¢ boyutlu, yatiskin durumda, iki fazli ve tek kanalli PEM yakit pili modeli
gelistirilmistir. Gelistirilen modele ait HAD simiilasyonlari, Ansys Fluent yazilimi
kullanilarak sonlu hacimler yontemi ile ¢ozdiiriilmiistiir. Gelistirilen model, enerji,
momentum, kiitlenin korunumu, elektrokimyasal reaksiyonlar ve su tasimim
olaylarini incelemistir.

Parametrik analizler optimum hiicre ¢alisma kosullarinin belirlenmesi i¢in
gerceklestirilmistir. Sicaklik, basing, anot ve katot bagil nemlilikleri ve stokiyometrik
oranlar gibi parametreler, degisen hiicre gerilimlerine gore incelenmistir. Elde edilen
verilere gore her bir parametre igin polarizasyon ve giic yogunlugu egrileri
olusturulmustur. Elde edilen karsilastirmali veriler ile optimum hiicre g¢alisma
kosullar1 belirlenmistir. Modelleme sonuglar1 deneysel ¢alismalar ile dogrulanarak
olusturulan modelin gegerliligi ispatlanmustir.

Anahtar kelimeler: Ansys Fluent, HAD, Modelleme, Parametrik Analiz, PEM Yakit
pili.



THREE-DIMENSIONAL INVESTIGATION OF EFFECT OF WORKING
PARAMETERS ON SINGLE PEM FUEL CELL PERFORMANCE BY CFD
METHOD

ABSTRACT

In this thesis study, general information about the fuel cell is given and the basic fuel
cell equations are explained. In the context of simulation studies, a two-phase, three-
dimensional and single-channel fuel cell model has been developed in non-
isothermal and steady state situation. CFD simulations of the developed model were
solved by the finite volume method using Ansys Fluent software. The developed
model examines energy, momentum, mass conservation, electrochemical reactions
and water transport phenomenon.

Parametric analyses performed in this study were carried out to determine optimal
cell operating conditions. Parameters such as temperature, pressure, anode and
cathode relative humidity and stoichiometric ratios were investigated according to
varying cell voltages. A polarisation and power density curves were generated for
each parameter according to the obtained data. Optimal cell operating conditions
were determined with the obtained comparative data. The validity of the generated
model is confirmed by verifying model results with experimental studies.

Keywords: Ansys Fluent, CFD, Modeling, Parametric Analysis, PEM Fuel Cell.
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GIRIS

Yasadigimiz gezegeninin karsi karsiya oldugu baslica zorluk, kit kaynaklarin
paylagimi ve yasamak i¢in gerekli olan sartlarin saglanabilmesi olarak goriillmektedir.
Diinyamizin bir kismi, sadece temel yasam ihtiyaclarin1 karsilayabilmek icin
miicadele ve savaglar verirken, bir kism1 da diinya kaynaklarini ele gegirme ve kendi
toplumuna kazandirma savast vermektedir. iki ayri cephedeki bu miicadelenin
getirdigi sonuglar siiphesiz ki en agir tahribat1 yasadigimiz diinyaya vermistir. 18.
ylzyil sonlarindan itibaren bagslayan sanayilesme cabalar1 ilk baglarda goz ardi
edilmis olsa da ¢evresel manada diinyaya biiyiik zararlar vermistir. Fosil temelli
yakitlarin kullanilmasiyla baslayan bu sanayilesme g¢abalari, insanligin daha fazla
kazanma arzusu ile birlestiginde i¢inden ¢ikilmaz bir hale doniismiistiir. Kullanilan
fosil yakitlarin ¢evreye ve atmosfere verdigi zarar ilk zamanlarda gozlemlenmese de
artik gliniimiizde etkilerini acik¢a hissettirmektedir. Kiiresel 1sinma, iklim degisikligi

ve cevre bilimleri hakkinda yapilan ¢alismalar bunu agik¢a ortaya koymaktadir.

Fosil yakitlarin enerjiden ulasima, hammaddeden {iretime kadar bir¢ok alanda
rakipsiz oldugu daha diine kadar degismez bir gercekti. Ancak son yillarda
toplumlarin bilinglenmesi, tiiketimde siirdiiriilebilir odaklara yonelmesi kamusal
diizeyde bir bilinglenme hareketine dnciilitk etmistir. Son yillarda, bu bilinglenme ile
fosil yakitlarin temel tliketim alanlar1 olan ulasim ve enerji sektorlerinde biiyiik
degisimler yasanmaktadir. Yenilenebilir enerji kaynaklarmi kullanilabilir enerjiye
dontistiiren gilines hiicreleri ve riizgar tiirbinleri gibi sistemler zaman gectikce
yayginlasmaktadirlar. Geg¢miste diisiik verimli ve yiliksek maliyetli olmalar
kullanilmalarinin 6niinde biiyiik bir engel olsa da, giiniimiizde kamu diizeyinde
olusan yenilenebilir enerji kaynaklarina yonelme talebi ile birlikte, bu alanlardaki
arastirmalar ve devletlerin saglamis oldugu iiretim tesvikleri ile bu enerji doniisiim
sistemleri siirdiiriilebilir maliyet seviyelerine inmislerdir. Bu gelismeler 15181inda,
ozellikle Avrupa iilkelerinde riizgar ve giines santralleri yatirim 6ncelikli alanlar ilan
edilmis ve bu alandaki bilimsel arastirmalar fonlama mekanizmalarinda oncelikli

kabul edilmistir. Bazi Avrupa iilkeleri niikleer enerji projelerini rafa kaldirarak



yenilenebilir enerji kaynaklarina yonelmektedirler. Ulkemizde de Tiirkiye Bilimsel
ve Teknolojik Arastirma Kurumu (TUBITAK) tarafindan agilan proje ¢agrilarinda bu
alanlar oncelikli alanlar ilan edilmis, bir¢cok proje fonlanmis ve fonlanmaya devam

etmektedir.

Enerji sektoriindeki bu gelismeler siiphesiz ki ulasim sektoriinii de etkilemistir. Pil
teknolojisindeki gelismeler 1s181nda elektrikli arag calismalarina hiz verilmis, bir¢ok
firma elektrikli ara¢ Tliretme yarigina girmistir. Aracglarda kullanilan pillerin
maliyetlerinin diigmesi ve agirlik olarak hafiflemesi tireticiler i¢in bir firsat olmus, bu
konudaki arastirmalar hiz kazanmistir. Yenilenebilir enerji kaynaklarindan iiretilen
enerji ile yollarda seyreden araglar gormek artik giiniimiiz diinyasi1 i¢in sasirilacak bir
gelisme olmaktan ¢ikmistir. Ancak giin gegtikte yayginlasan ve kullanilan elektrikli
araglarda kullanilan pil teknolojisi, ara¢ menzillerinin kisalig1 ve uzun sarj siireleri
sebebiyle, elektrikli araglarin kullanicilar tarafindan heniiz istenilen diizeyde tercih
edilmemesine sebep olmaktadir. Pil teknolojisindeki bu olumsuzluklar, igten
yanmali motorlara sahip araglarin gliniimiizde hala en ¢ok tercih edilen araglar
olmasinda en biiylik sebeptir. Pil teknolojisindeki caligmalar ve arastirmalar bu
teknolojiyi her gecen giin daha da ileriye tasisa da, arac iireticilerine yapilan emisyon
baskilar1 ve diisiik emisyonlu araglara getirilen tesvikler ireticileri alternatif enerji
kaynaklarma yoneltmeye baslamistir. 1800’1 yillarda ilk calismalarina baslanan
yakit pili teknolojisi, 20. ylizy1l ortalarinda NASA tarafindan daha da gelistirilerek
uzay mekiklerinde kullanilmaya baslanmistir. Son yillarda yasanan gelismeler ile
bir¢ok arag iireticisi de yakit pili teknolojisine yonelerek prototip diizeyde ¢alismalar
gerceklestirmistir. Araglarda kullanilan yakat pili teknolojisi, sessizligi, sifir emisyon
degerlerine sahip olmasi, az bakim gerektirmesi ve ¢ok kisa siirede yakit dolumu gibi
avantajlan ile birlikte sektorde biiyiik bir sicrama gergeklestirmis, bazi treticiler

yakit pilli araglarin seri iiretimine baglamistir.

Yakat Pili teknolojisi bir¢ok avantaja sahip olsa da igerisinde barindirdigi membran
elektrot tinitesinde kullanilan platin katalizorler sebebiyle heniiz istenilen ekonomik
erisim kolayligina ulasamamistir. Bu sebeple, bu teknolojinin maliyetlerinin
diisiiriilmesi icin bir¢ok arastirma yapilmaktadir. Bu arastirmalar; yakit pillerinin
enerji yogunluklarinin (kW/kg) yiikseltilmesi, bilesen maliyetlerinin diistiriilmesi ve

hacimsel manada kiigiiltme gibi ¢esitli ¢alismalar {izerinde yogunlagsmaktadir.
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1. GENEL BILGILER
1.1. Tez Calismasinin Amaci

Yakit pili deneysel caligmalarinda kullanilan ekipman ve sarf malzemelerin yiiksek
maliyetli oluslar1 ve test siirelerinin uzunlugu bu ¢alismalar1 yapan kisi ve kurumlara
cesitli zorluklar ortaya c¢ikarmaktadir. Bu negatif yonleri ortadan kaldirmak, es
zamanli parametrik analizler yapilmasina diigiik maliyetlerle olanak saglamak
amactyla yakit pili optimizasyon calismalarinda matematiksel hesaplamalar ile
birlikte hesaplamali akigkanlar dinamigi yontemi ile yapilan analizler de 6n plana
cikmistir. Diisiik maliyetli olmasi ve parametrik ¢alismalara imkan vermesi bu

yontemi avantajli kilmaktadir.

Hesaplamali akiskanlar dinamigi kullanilarak gergeklestirilen parametrik analizler,
tez ¢aligmasinda hedeflenen PEM yakit pillerinin optimum calisma sartlarinin ve
calisma parametrelerinin etkilerinin belirlenmesi icin en uygun secenektir.
Gergeklestirilen bu analizler sicaklik, basing, nemlilik, stokiyometri gibi temel
parametrelerin etkilerinin anot ve katot i¢in ayr1 ayr1 gozlemlenmesi sonucunda farkl
calisma kosullarinda optimum performansi saglayacak anot-katot ¢alisma
parametrelerinin elde edilmesini saglayacaktir. Tez ¢alismasi ile mevcut literatiire
farkli anot ve katot ¢alisma kosullarinin hiicre performansina olan etkisini detayl

sekilde acgiklayacak ve katki saglayacaktir.

Tez c¢aligmasinda elde edilecek veriler ile PEM tipi yakit pillerinin ¢alisma
parametrelerinin belirlenmesi, 6zellikle otomotiv ve savunma sanayisi alanlarinda
kullanilacak kritik dneme sahip yakit pili uygulamalar i¢in referans olacaktir. PEM
yakit pillerinin sicaklik, nem, basing ve yakit stokiyometrik oranlarinin
degisimlerinin yakit pili performansina ve elde edilecek polarizasyon egrisine etkileri

incelenecektir.

Bu tez caligmasi temel olarak asagidaki bdliimlerden  olusmaktadir;



e Genel bilgiler ve PEM yakit hiicresi hesaplamali akigkanlar dinamigi
modellemesine ait kisa literatiir bilgisi

e PEM yakit hiicreleri ve diger yakit hiicresi tiirleri hakkinda genel bilgi

e PEM yakit hiicrelerinde hesaplamali akiskanlar dinamigi modelinin detayli
sunumu

e Sinir sartlarinin belirlenmesi

e Temel model analizi ve model dogrulama

e Parametrik analizler

e Sonugclarin irdelenmesi ve 6zetlenmesi
1.2.  Literatiir Ozeti

Yakit pillerinin modellenmesi iizerine uzun yillardir calismalar yapilmaktadir. Son
yillarda bilgisayar teknolojisinin gelismesi ile bu modelleri simiile edebilecek bir¢ok
paket program ortaya ¢ikmistir. Bu gelismeler 1s1ginda, sayis1 binleri bulan makale,
yaym vb. bilimsel ¢iktilar yakit pillerinin modellenmesi iizerine hazirlanmistir.
Oldukga genis olan bu havuzda biitiin yayinlar1 incelemek neredeyse imkansiz hale
gelmistir. Bu sebeple tez ¢alismasmin konusu ile paralellik gosteren parametrik
hesaplamali akigkanlar dinamigi modellemeleri konusunda belirli yaymlar
incelenmistir. Aym1 zamanda HAD analizlerine referans olabilecek modelleme

yaylar1 da incelenmis ve asagida 6zeti sunulmustur.

Um ve arkadaslar1 proton degisimli membran yakit pillerini simule etmek igin ¢
boyutlu, zamana bagli, bir model gelistirmislerdir. Model ayni zamanda
elektrokimyasal kinetik, akim dagilimi, hidrodinamik ve ¢ok bilesenli transferler i¢cin
de gecerli hale getirilmistir. Akis kanallari, gaz diflizyon tabakalar, katalizor
tabakalar1 ve membran i¢in gecerli olan tek bir koruma denklemi gelistirilmis ve
hacimsel tabanli hesaplamali akiskanlar dinamigi teknigi kullanilarak sayisal olarak
¢Oziilmiistiir. Sayisal model deneysel verilerle de dogrulanmistir. Daha sonra, model
izerinde, anot akis kanali lizerinde hidrojen seyrelme etkilerini de kesfetmek igin

detayli analizler gergeklestirilmistir [1].

Berning ve arkadaglar1 bir polimer elektrolit membranli yakit hiicresinin kapsamli,

izotermal olmayan, li¢ boyutlu bir hesaplama modeli gelistirmislerdir. Model hem



membran-elektrot {initesi hem de gaz dagitici akis kanallariyla birlikte hiicrenin tiim
bilesenlerini icermektedir. Faz degisikligi hari¢, model, tiim O©nemli tasinim
olaylarin1 da agiklamigtir. Model, bir hesaplamali akigkanlar dinamigi kodu olan
CFX 4.3 programu ile hazirlanmis ve simiilasyonlar, reaktant konsantrasyonlari, akim
yogunluklari, sicaklik ve su akilariin detayli {i¢ boyutlu dagilimlar1 gdsterilmistir.
Sonuglar, membran clektrot iinitesi tlizerinde birka¢ derecelik sicaklik farklarinin,
tasinimin li¢ boyutlu yapisina, 6zellikle akis plakalarinin sirt yiizeylerinin altinda
gozlenen akim dagilimi ve sinirlayici akim yogunlugunda 6nemli bir etkiye sahip

oldugunu agiga ¢ikarmustir [2].

Wang ve arkadaslar1 ise proton degisim membranli (PEM) yakit pillerinin
performanslarina farkli isletim parametrelerinin, anot tarafinda saf hidrojen ve katot
tarafinda hava kullanilarak, etkisini deneysel olarak agiklamaya ¢aligmislardir. Farkli
yakit hiicresi isletim sicakliklari, farkli katot ve anot nemlendirme sicakliklari, farkl
calisma basinglar1 ve bu parametrelerin ¢esitli kombinasyonlar1 ile deneyler
gerceklestirmislerdir. Deneysel sonuglar, c¢esitli ¢alisma parametrelerinin PEM yakat
pili performans: iizerindeki etkilerini gosteren polarizasyon egrileri bigiminde
sunulmustur. Parametre etkilerinin olasi mekanizmalar1 ve bunlarin birbirleriyle olan
iliskileri tartistlmistir. Buna ek olarak, kapsamli bir {i¢ boyutlu yakit hiicresi modeli
kisaca sunulmus ve modelleme sonuglar1 deney verileriyle karsilastirilmistir. Yapilan
bu c¢alismada karsilastirma, modelleme sonuglar1 ile deneysel veriler arasindaki

ortiismeyi gostermistir [3].

Svertsen ve arkadaslar1 da proton degisim membranli (PEM) yakit hiicreleri igin
kapsamli, izotermal olmayan, ¢ok boyutlu bir model gelistirmis ve hesaplamali
akigkan dinamigi (HAD) koduna uygulamiglardir. Gelistirilmis model, paralel
hesaplamaya olanak taniyarak biiyiik akis alanli simiilasyonlarin gergeklestirilmesine
olanak saglamistir. Katot ve anoda elektrokimyasal tepkime ile iligkili daginik 1s1
tretimi modeli de dahil etmislerdir. Olusturulan model, elektrotlardaki ve
membrandaki elektrik ve iyonik potansiyelleri ¢ozerek, yerel aktivasyon kayip
dagilimlarini, yerel akim yogunlugu dagilimini daha dogru bir sekilde tahmin etmeyi
miimkiin kilmistir. Omik kayiplarin katalizor tabakasindaki konsantrasyon kayiplari
tizerinde hakim etkisinin bir sonucu olarak, plaka sirt ylizeylerinde maksimum akim

yogunluklarini gézlemlemislerdir [4].



Bir diger ¢alismada Min ve arkadaslar1 parametre duyarliligi analizi yapmislardir.
Aktarim katsayisi, aktif alana gore belirlenmis transfer akim yogunlugu,
gozeneklilik, diflizyon katsayisi, mutlak gecirgenlik ve membran faz iletkenligi dahil
olmak tiizere 11 ana parametrenin polarizasyon egrisi tizerindeki etkisini
arastirmiglaridir.  Sonuglar, PEM yakit pilinin polarizasyon egrisinin bir¢ok
parametreden etkilendigini ve katot tarafi parametrelerinin anot tarafindaki
parametrelere gore polarizasyon egrisi lizerinde daha etkili oldugunu gostermistir.
Ayn1 zamanda, polarizasyon egrisinin dogrulama i¢in yeterli olmadigini1 gdsteren,
neredeyse ayni polarizasyon egrisine neden olabilecek iki farkli parametre grubu da
belirlenmistir. PEMFC model dogrulamasina iliskin ayrintili inceleme yapilmis ve
sayisal sonuglarla polarizasyon egrisinin ve yerel akim yogunlugu dagilimmnin hala
model dogrulamasi igin yeterli olmadigi gosterilmistir. Daha sonra kesin bir
dogrulama saglamasi beklenen {i¢ adimli bir dogrulama yaklagimi Onerilmistir.
Bunlar; polarizasyon egrisinin dogrulanmasi, yerel akim yogunlugu dagilim egrisinin
dogrulanmas1 ve katot kayiplarmin akim yogunlugu egrisine gore dogrulanmasi

olarak agiklanmustir [5].

Al-Baghdadi ve arkadaslar1 diiz akis kanallarina sahip bir PEM yakit pilinin ¢ok
boyutlu, izotermal olmayan bir hesaplamali akigkanlar dinamigi modelini
gelistirmislerdir. Bu kapsamli model bir PEM yakit pilindeki konvektif ve difiize 1s1
ve kiitle transferi, elektrot kinetikleri ve potansiyel alanlar gibi nakil olaylarini
aciklamaktadir. Bu c¢alismada gelistirilen algoritmanin &zelligi, yerel aktivasyon
kayiplarin1 dogru bir sekilde hesaplayabilme o6zelligidir ve bu da yerel akim
yogunlugu dagilimimin daha iyi tahmin edilmesine sebep olmustur. Model, deneysel
olarak incelenemeyen bir¢cok etkilesimli, karmasik elektrokimyasal ve taginim
fenomenini incelemistir. Bu model, ¢esitli isletim, tasarim ve malzeme
parametrelerinin yakit hiicresi performansi lizerindeki etkilerini incelemek igin
kullanilmigtir. Cesitli ¢alisma kosullar1 altinda yakit hiicresi performansinin detayl
analizleri yapilmistir ve incelenmistir. Analiz, kritik parametrelerin belirlenmesine
yardime1 olmus ve g¢esitli calisma kosullarinda bir yakit hiicresi performansina

olumsuz etkilere yol agan fiziksel mekanizmalar hakkinda fikir vermistir [6].

Yine Al-Baghdadi ve arkadaslari farkli bir ¢alismada, yakit pili performansini

etkileyen onemli parametreleri igeren, kapsamli, ¢ok boyutlu, ¢ok fazli, izotermal
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olmayan bir PEM yakit hiicresi modeli kullanan bir optimizasyon caligmasinin
sonuglart sunmuslardir. Model ayni1 hesaplama alanindaki hem gaz hem de siv1 fazi
hesaba katarak gaz difiizyon katmanlarindaki faz degisiminin incelenmesine olanak
saglamigtir. Model, polimer membranda ¢oziinen gaz fazindaki tiirlerin, sivi suyun,
protonlarin, enerjinin ve suyun taginmasini icerir. Suyun ii¢ evrede transfer edildigi
kabul edilmistir. Sivi, buhar ve ¢6ziinmiis halde bulunur ve bu fazlar arasindaki bir
denge oldugu varsayilir. Modelde, lokal akim yogunlugu dagiliminin daha iyi tahmin
edilmesine yol acan, yerel aktivasyon kayiplarinin daha gercek¢i bir gosterimini
miimkiin kilan bir algoritma bulunmaktadir. Bu model ayn1 zamanda, gozenekli gaz
difizyon tabakasinda oldugu gibi, kanallardaki farkli tiirlerin tasinmasi ve
diflizyonunu, katilardaki 1s1 transferinin yam sira gazlar ve elektrokimyasal
reaksiyonlar1 da hesaba katar. Sonuglar mevcut ¢ok fazli modelin, gaz difiizyon
tabakalariin 1slanma davranisi i¢in dnemli parametreleri belirleyebildigini ve yakit
lizerinde zararli bir etkiye sahip gozenekli yapmnin tikanmasa sebep olabilecek
kosullarin belirlenmesinde kullanilabilecegini gostermistir. Bu model, ¢esitli isletme,
tasarim ve malzeme parametrelerinin yakit hiicresi performansi tizerindeki etkilerini
incelemek i¢in kullanilmis ve c¢esitli calisma kosullar1 altinda yakit hiicresi

performansinin detayli analizlerini yapmis ve incelemistir [7].

Farkli bir ¢alismada, Dawes ve arkadaslar1 da, {i¢ boyutlu PEM yakit pili modeli
gelistirmis ve hiicre i¢i su olusumlarinin hiicre performans parametreleri tizerindeki
etkilerini arastirmak i¢in kullanmiglardir. Katot gaz difiizyon katmaninda (GDL) siv1
su bulunmasi, katot katalizOr tabakasina reaktantlarin akisini sinirlar ve boylece
toplam reaksiyon oranmi diigliriir ve hiicrede iiretilen azami giicii azaltir. Su
olusumlarinin gaz difiizyonu iizerindeki etkilerini karakterize etmek igin, gozenekli
yakit hiicresi elektrotlarinin kivrimli yapilari ve goreceli su doygunlugunu agiklayan
etkili difiizivite modelleri perkolasyon teorisinden tiiretilmis ve tek fazli bir akis
iskeletinde HAD modeliyle birlestirilmistir. Daha sonra, birlestirilmis HAD ve
perkolasyon teorisine dayanan efektif difiizivite modellerini temsil eden ii¢ boyutlu
PEM yakait hiicresi modelinin tiimlesik denklemleri sonlu hacim metodu kullanilarak
¢coziilmistiir. Gaz diflizyon tabakasi gecirgenligi, giris nemi ve reaktantlarin
difiizivitesinin, reaktant / iirlin konsantrasyonu ve hiicre akim yogunlugu gibi c¢esitli

hiicre performans parametreleri {izerindeki etkilerini karakterize etmek icin



parametrik ¢alismalar yapilmistir. Bu c¢alismada, gaz diflizyon tabakasi
gecirgenliginin, gaz akisinin difiizyon hakim dogasina bagli olarak akim
yogunluguna c¢ok az veya hi¢ etkisi olmadigr saptanmistir. Bununla birlikte,
perkolasyon teorisine dayali etkin diflizivite modelinin mevcut modelle birlesmesiyle
benzer deneysel gozlemlere ¢ok yakindan benzeyen hiicre performansinda gozle

goriiliir bir azalma gozlenmistir [8].

Falcao ve arkadaslari, iki boyutlu ve ii¢ boyutlu sayisal simiilasyonlar gerceklestirmis
ve bir PEM yakit pilinden elde edilen deneysel verilerle karsilagtirmislardir. Cok
boyutlu sayisal simiilasyonlar FLUENT PEMFC modiilii kullanilarak elde edilmistir.
Sonuglar, su akisinin tek fazli oldugu durumlarda tek ve ¢ok boyutlu modellerin
benzer sonuglar ortaya koydugunu gostermistir. Bununla birlikte, yakit hiicresi
performansiin tahmin edilmesinde 3D simiilasyonlarin deney verilerine daha iyi
uyum sagladigi gozlemlenmistir. Gazlarin bagil neminin ve hiicre ¢alisma
sicakligimin yakit hiicresi performansi iizerindeki etkisi hem iki boyutlu hem de {i¢
boyutlu simiilasyonlar ve deneysel veriler sonucunda elde edilen polarizasyon
egrileri, membran su igerigi ve diger fiziksel parametreler géz Oniine alinarak
incelenmistir. Polarizasyon egrisi, iki boyutlu model i¢in 5 dakikalik siirede elde
edilirken, {i¢ boyutlu model i¢in 24 saat stirmiistiir. Sonuglar, iki boyutlu modelin
optimal isletim tahmininde bulunabilecegini gostermektedir. Sonuglar, iki boyutlu
modelin, PEM vyakait pillerinde optimum ¢aligma kosullarini ve birka¢ 6nemli fiziksel
parametrenin yakit hiicresi performansi iizerindeki etkisinin genel egilimlerini
tahmin etmek igin kullanilabilecegini gostermektedir. Bu calismanin 6nemli bir
sonucu, diisik CPU kullanan basit bir modelin ger¢ek zamanli PEMFC
simiilasyonlarinda kullanilma potansiyeline sahip oldugunun gosterilmesini

amaglamistir [9].

Jeon ve arkadaglar1 katot tarafinin bagil neminin proton degisim membranli (PEM)
yakit pilleri {izerindeki etkisini otomotiv uygulamalarina yonelik olarak
incelemislerdir. Hesaplamali akiskanlar dinamigi (HAD) simiilasyonlari, farkli katot
bagil nemi seviyelerindeki 300 cm? serpantinli bir akis alan1 konfigiirasyonunda
gerceklestirilmistir. Akim yogunluguna, membran su igerigine, net su akisinin
performansa ve homojenlige bagimhilig1 arastirilmigtir. Akim yogunlugu ve

sicakligin homojenligi, standart sapma yontemi kullanilarak degerlendirilmistir. Bir
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yakit pili i¢indeki su dengesi, elektro-ozmotik siiriiklenme ve geri diflizyonu
aciklanarak incelenmistir. Katot bagil neminin hiicre performansi ve homojenlik
tizerinde giiclii bir etkisi oldugu sonucuna varilmistir. Katot tarafindaki kuruluk,
diisiik hiicre voltaj1 ve akim yogunluguna sebep olmustur; buna karsilik yiiksek katot
nemi, hiicre gerilimi, akim yogunlugu ve sicakligin homojenligi itizerinde olumlu
etkiler gostermistir.  Yakit pili  uygulamalarinda harici nemlendiricinin
kullanilmamas1 otomotiv uygulamalar1 kullanim acisindan tercih edilir ancak
membran elektrot iinitesinin kurumasindan dolay1 hiicre performansini ve kullanim
omriinii distirebilir. Bu nedenle, katot tarafinin uygun sekilde nemlendirilmesinin

gerekliligini ortaya koymuslardir [10].

Bilgili ve arkadaslari ii¢ boyutlu bir hesaplama modeli kullanarak, anot ve katot gaz
akis kanallarinda, akisa karsi cesitli engeller igeren PEM yakit pillerinin
performansini arastirmak i¢in sayisal simiilasyonlar gerceklestirmislerdir. Bu
simiilasyonlar, belirlenen kosullarda anot ve katot kanallarina yerlestirilen engellerin
etkilerini ortaya ¢ikarmak icin farkli ¢alisma kosullarinda (stokiometri, bagil nem ve
sicaklik) yiriitiilmiistiir. Benzetimler, gaz akis kanallarindaki engellerin, kanallar
boyunca konsantrasyon dagilimmi ve gaz diflizyon katmani (GDL) boyunca
reaksiyona giren gazlarin tasinimini olumlu yonde etkiledigi gostermistir ve

sonucunda yiiksek akim yogunluklarinda daha yiiksek hiicre voltaji elde edilmistir

[11].

PEM yakit pilleri alanindaki modelleme ¢abalar1 hem iki hem de ti¢ boyutlu (2D ve
3D) PEM yakiat hiicresi modellerinin gelistirilmesine odaklanmistir. Daha yiiksek
boyutsal modeller, yakit pili siire¢lerinin daha gercek¢i ve dogru agiklanmalarini
saglar, ancak karmasiklik ve olduk¢a genis hesaplama kaynaklar1 gerektirirler.
Dolayisiyla, yiiksek boyutlu yakit hiicresi modellerinin varligina ragmen, diisiik
boyutlu modeller giiniimiizde de dogruluklarin1 korumakta ve yaygin sekilde
kullanilmaktadirlar. Iki ve ii¢ boyutlu modeller arasindaki farkliliklar, sadece gok
boyutlu modellerden kaynakli bir etki olarak atfedilemez. Raj ve arkadaslari
literatiirdeki bu boslugu doldurmay1 hedeflemislerdir. Cok boyutlu modellerin etkisi,
COMSOL'da benzer iki kararli durum igin iki ve ii¢ boyutlu model gelistirilerek
analiz edilmistir. Bu modellerin her ikisi de benzer geometriye sahiptir ve benzer

calisma kosullarinda simiile edilmistir. Cok boyutlulugun tiir konsantrasyonu
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tizerindeki etkisi, ¢esitli giris stokiyometrilerinde, membran iletkenliklerinde ve bagil
nem degerlerinde arastirilmistir. Her iki modeldeki tiir dagilimindaki farklilik ile
temsil edilen ¢ok boyutlu etki, daha diislik ¢caligma voltajlarinda belirgin olarak katot
tarafinda gozlemlenmistir. Katottaki giris stokiyometrisi ve membran iletkenlik

degerlerinin ¢ok boyutluluk etkilerini de etkiledigi ortaya ¢ikarilmistir [12].

Ozden ve Tari, bir polimer elektrolit membran (PEM) yakit pilini, literatiirde
bildirilen bozulma paternleri yardimiyla sayisal olarak hem bozunmamis hem de
bozunmus olarak modellemiglerdir. Bozunmamis yakit pili modeli literatiirdeki
verilerle de dogrulanmistir. Bozunmadan etkilenen parametreleri degistirerek modeli
modifiye etmek, bozunmus bir PEM yakit hiicresi modeli yaratmis ve bozunan yakit
hiicresi, ticari bir hesaplamali akiskanlar dinamigi (HAD) yazilimi kullanilarak
parametrik olarak analiz edilmistir. Incelenen parametreler; membran esdeger
agirhigi, katalizor katmani gozenekliligi ve viskoz direng, gaz difiizyon katmani
gozenekliligi ve ¢ift kutuplu plaka temas direnci olmustur. Ilk defa, PEM yakit
hiicresinin genel bozunumunun, bozulmus bireysel bilesenlerden gelen deney verileri
birlestirilerek sayisal olarak tahmin edilebilecegi bu ¢alismada gosterilmistir. Tki
yillik ¢alisma sonucunda bozunmamis ve bozunmus PEM yakit hiicrelerinin
simiilasyon sonuglar1 karsilastirildiginda, 70 °C calisma sicakligi ve 0,95 V acik
devre geriliminde, toplam hiicre geriliminde gerceklesen bozunmanin % 17 oldugu

goriilmiistiir [13].

Caglayan ve arkadaslar1 25 cm®lik bir aktif alana sahip olan bir yiiksek sicaklik
polimer elektrolit membran (PEM) yakit pili i¢in t¢ boyutlu bir model
gelistirmislerdir. Modelde tek hiicrede, fosforik asit katkili polibenzimidazol (PBI)
membranli {iglii karisik serpantin akis kanali kullanilmistir. Sistem igin kararli
durum, izotermal, tek fazli varsayimlar olarak tanimlanmistir. Model, calisma
sicakliginin hiicrenin performansi {izerindeki etkisini arastirmak icin 100 ila 180 °C
arasinda degisen farkli sicakliklarda simiile edilmistir. Calisma sicakligi arttikga
hiicrenin performansinda bir iyilesme oldugu goriilmiistiir. Deneysel veriler, hem tek
kanal hem de tiglii karigik serpantin i¢in modeli dogrulamak i¢in kullanilmistir. Akim
yogunlugu dagilimi, farkli calisma voltajlarinda elde edilmistir. Elde edilen sonuglar,

yiiksek ¢aligma voltajlarinda yerel akim yogunlugunun hemen hemen esit oldugunu,
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buna karsin ¢aligsma voltajinin diisiiriilmesi yerel akim yogunlugunda diizensizliklere

neden oldugunu ortaya koymustur [14].

Macedo-Valencia ve arkadaslart membran, gaz diflizyon katmanlari, akim
toplayicilar, katalizor katmanlar1 ve akisi igeren bes hiicreli PEM yakat pili istifinde
akiskanlarin akisini, 1s1 transferini, elektrokimyasal reaksiyonu ve tiirlerin gegisini
ifade etmek igin tek fazli, ti¢ boyutlu bir model uygulamislardir. Sayisal modeli
¢ozmek igin ticari bir hesaplamali akiskan dinamigi (HAD) kodu olan Ansys 15.0
kullanilmistir. Sayisal sonuglar, y18in icerisindeki bes membran elektrot diizenegi
icerisindeki 1s1 kaynaklar1 ve sicakligin yani sira hidrojen ve oksijen kiitle
fraksiyonlarinin detayli dagilimlarin1 gdstermistir. Tiir konsantrasyonu her zaman
giriglerde daha yiiksek olmak iizere kanallar boyunca yavas yavas azalmistir. En
diistik sicaklik, oksijenin 300 K sicakliginda verildigi katodun girisinde gozlenmistir.
Benzer sekilde, PEM yakit hiicresindeki 1s1 kaynaklari, membran elektrot
diizenegindeki akim yogunlugu dagilimlariyla siki bir sekilde iliskilendirilmistir.
Ayrica sonuglar, bir Horizon PEM yakit hiicresi (H-100) icinde yapilan deneylerden

elde edilen polarizasyon egrileri ve deney verileri ile dogrulanmistir [15].

Salva ve arkadaslari, daha once hiicre sicakligi, basing, reaktantlar bagil nem ve katot
stokiyometrisi i¢gin farkli deney kosullari i¢in deneysel verilere gore dogrulanmis iki
boyutlu analitik bir model kullanarak 50 cm? PEM yakit pilinin ¢aligma kosullarinin
optimizasyonunu sunmaktadir. Analitik model, verilen PEM yakit pilinin her akim
yogunlugu degeri i¢in maksimum ve minimum gi¢ cikisini saglayan calisma
kosullarin1 tahmin etmek i¢in kullanilmistir. Boylece, ¢calisma kosullarinin her akim
yogunlugu icin sabit olmadigi, ancak akim yogunlugunun her bir degeri igin
miimkiin olan maksimum gii¢ ¢ikisini saglamak i¢in modifiye edilmis bir performans
polarizasyon egrisi gelistirilmistir. Elde edilen ¢alisma kosullar1 gergek hiicrede test
edilmis ve maksimum hatanin, maksimum giic durumunda %2'nin altinda ve
minimum giic durumunda %3'lin altinda oldugu gosterilmis ve ayrica deneysel
veriler ve modelleme sonuglar1 arasinda iyi bir uyum oldugunu ortaya ¢ikarilmistir.
Karsilastirma, maksimum gii¢ egrisi i¢in ¢alisma kosullarini kullanan gii¢ ¢iktisinin,
minimum gii¢ egrisini kullanmaktan yaklasitk %100 daha yiiksek oldugunu

gostermistir [16].
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2. YAKIT PiLLERIi

Yakit pilleri elektrokimyasal yakit enerjisini dogrudan DC akima g¢eviren
elektrokimyasal enerji doniistiiriiciileridir. Yakitlardan elektrik iiretim prosesi, genel
olarak yakitin yakilmasi ve kimyasal enerjinin 1s1 enerjisine ¢evrilmesi ile olur.
Elektrik tiiretim proseslerinde genellikle yakicilar, buharlastiricilar, tirbinler ve
jeneratorler bulunmaktadir. Yakit pilleri tim bu prosesleri gereksiz kilarak tek bir
adimda, hareketli hi¢ bir donanim olmaksizin elektrik {iretilmesine olanak

saglamaktadir. Tiim bu avantajlar yakit pili teknolojisine ilgiyi arttirmaktadir.
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Sekil 2.1. Yakat pilinin tek agamali elektrik tiretim prosesi

Yakat pilleri diger bir yonleriyle de bataryalar ile benzerlikler gosterirler. Kimyasal
enerjiyi dogrudan elektrige ¢eviren elektrolite, pozitif ve negatif elektrotlara
sahiptirler. Ancak yakit pilleri bataryalardan farkli olarak elektrik akimi iiretebilmek
i¢in yakita ve oksitleyiciye ihtiya¢c duymaktadir. Yakat pillerindeki elektrotlar batarya
elektrotlar1 gibi kimyasal bir degisim siireci yasamaz. Bu sebepledir ki bazi
bataryalar tekrar sarj edilebilirken bazilar1 edilemez. Bu olay yakit pillerinde
gozlenmez. Yakit ve oksitleyici beslendigi siirece akim tretebilirler. Sekil 2.1.’de

yakit pilinin tek agamali elektrik tiretim prosesi gosterilmektedir.
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2.1.  Yakat Pillerinin Tarihgesi

Yakit pilleri, yiiksek teknolojik iiriinler olmalarina ve karmasik goriinmelerine
ragmen bilim cevrelerince yaklagik 150 yili askin bir siiredir bilinmekte ve
kullanilmaktadirlar. Yakit pillerinin doniim noktas1 varsayacagimiz tarihler ikinci
diinya savasiin baslangicina dayanmaktadir. Bu tarihten itibaren ilk olarak
NASA’nin uzay programlarinda kullanilmasi yakit pillerinin ticarilesmesine biiyiik

olanak saglamistir.

Yakit pillerinin tarihsel gelisimi incelendiginde 1800’lii yillara dayanmaktadir. flk
caligsmalar 1838 yilinda Sir William Grove tarafindan baslatilmistir. “Grove hiicresi”
olarak adlandirilan hiicre, ¢inko siilfat i¢erisine ¢inko elektrot ve nitrik asit igerisine
platin elektrot daldirilarak olusturulmustur. Hidrojen ve oksijenin yakit olarak
kullanildig1, yaklasik 1,8 volt civarinda 12 amperlik bir akimin tiretildigi ilk yakit pili

Grove tarafindan iretilmistir [17].

19. yiizy1l boyunca bazi yakit pili iiretim denemeleri olsa da, bu devirde yakit pilleri
hep bir bilinmez olarak kalmustir. Bu periyod icerisinde, kimya alaninda Nobel sahibi
bir bilim adami olan W.F.Ostwald, yakit pillerinin teorisi hakkinda bir¢ok ¢aligmalar
yapmistir. Enerji doniisiimiiniin i¢ten yanmali motorlarda Carnot verimi sebebiyle
diisiik kaldigini, bu sebeple atmosferi kabul edilemeyecek seviyede kirlettigini ortaya
koymustur. Ayni zamanda yakit pillerinin dogrudan elektrik iirettiklerini, yiiksek

verimli olduklarini ve gevreyi kirletmediklerini ortaya koymustur [18].

Sekil 2.2. William Grove tarafindan 1843
yilinda ¢izilmis ‘Gaz Pili’ [19]
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Ik yakit pili calismalarinin iizerinden yiizyillik bir siire gegmesine ragmen 1932
yilina kadar yakit pili ¢alismalar1 Grove’un ¢alismalar1 lizerinde yogunlagmustir.
1932 senesinde Ingiliz bir miihendis olan Francis T. Bacon, iiretilebilir bir yakit pili
lizerinde calismaya baglamig ve 1959 senesinde 5 kW giiclinde bir yakit pilinin
tiretimini tamamlamistir. Bu gelisme ile beraber, ilk yakit pili uygulamas1 Amerikan
uzay programi ile baglamistir. Sekil 2.2.’de William Grove tarafindan c¢izilen gaz pili

gosterilmektedir.

Sekil 2.3. Thomas Bacon ve gelistirmis oldugu 5 kW
yakat pili [20]

1955 yilinda General Electric firmasinda kimyager olarak calisan Willard T.Grubb,
yakit pillerinde bir takim degisiklikler yaparak proton degisim membrant (PEM)
gelistirmistir. 1958 yilinda ise General Electric’de calisan kimyager Leonard
Niedrach, proton degisim membrani iizerine platin katalizor yiikleyerek Grubb-
Niedrach adi verilen yakit pilini iiretmistir. Bu bulus GEMINI uzay projelerinde
kullanilmustir [21]. Sekil 2.3.’de Thomas Bacon ve gelistirmis oldugu yakit pili

gosterilmektedir.

14



Sekil 2.4. Gemini uzay programinda kullanilan yakat pili [22]

1960’11 yillarda ugak iireticisi Pratt& Whitney, Bacon patentlerinin lisansini almis ve
ilk tasarimi degistirerek, General Electric firmasinin tirettigi yakit pilinden daha uzun
Oomiirli olan "Bacon Cell" tasarimi ortaya koymus ve NASA’nin yiiriitmiis oldugu
Apollo projelerinde kullanilmigtir. Bu yakit pili ile uzayda astronotlarin kullanimi
icin elektrik, 1s1 ve igilebilir kalitede su tiretilmistir. Sekil 2.4. ve Sekil 2.5.’de uzay

programlarinda kullanilan yakat pilleri gosterilmektedir.

Sekil 2.5. Apollo programinda kullanilan alkali yakit pili [23]

1960’11 yillarin ortalarinda General Motor firmasi ilk olarak Union-Carbide firmasi
tarafindan tretilen yakit pillerini bir panelvan aragta uygulamistir. Electrovan adi

verilen ara¢ yakit pilli ilk ara¢ olma 6zelligi tagimaktadir. Bu aracta yakit olarak sivi
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hidrojen ve s1vi oksijen kullanilmistir. Bu arag¢ tam yakit ile 200 km menzile sahip

olup, maksimum 110 km/s hiza ulasabilmistir [24].

Devam eden yillarda Union-Carbide firmasinin iiretmis oldugu bu yakit pili
NASA’nin uzay programlarinda kullanilmaya devam etmistir. 1980°1i yillarin
sonralarina dogru Perry Technologies adli firma ile Ballard adl1 bir yakit pili iireticisi
firma ortak bir proje ile PEM tipi bir yakit pilini bir denizaltiya uygulamistir. 1993

senesinde Ballard firmasi iiretmis oldugu yakit pillerini otobiislere uygulamistir.

..'m: i --'W'ig

Sekil 2.6. Perry firmasi tarafindan tiretilen yakit pilli denizalti [18]

Yine 1993 yili icerisinde, basin1 Perry Technologies firmasmin ¢ektigi enerji
partnerleri, ilk defa PEM yakit pilini Sekil 2.7.’de goriilen otomobile uygulamistir.
1990’11 yillarin sonuna dogru, Amerikan Enerji Bakanlhigi (DOE) tarafindan
desteklenen otomobil {ireticilerinin neredeyse tamami yakit pilli ara¢ uygulamalarina

baslamistir.

Gegmisten glinlimiize dogru geldikce yakit pili teknolojisindeki gelisimin hizla arttig
goriilmektedir. Ozellikle fosil yakit tiiketimindeki artislar ve gelisen cevre bilinci bu
teknolojiye olan ilgiyi git gide arttirmaktadir.
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Sekil 2.7. GreenCar, ilk yakit pilli ara¢ uygulamasi (1993) [18]
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Sekil 2.8. Yillara gore yakit pili tireticisi firmalarin hisse senedi
artiglar1 [18]

Sekil 2.8.”de yakit pili iiretici firmalarinin yillara gore hisse artiglar1 gosterilmektedir.
Ozellikle Japonya ve ABD verileri n planda olarak, teknolojik gelismelere paralel
olarak yakit pili teknolojisinde patent artis oran1 Sekil 2.9.’da gosterilmistir. 2008 ve
2009 yillarinda yillik olarak yaklasik 6000 adet olarak agiklanmigtir [18].
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Sekil 2.9. Yillara gore yakit pili teknolojisinde alinan patent sayisi [18]

2.2.  Yakt Pili Tiirleri

Giliniimiizde diinyada kullanim alanina, ihtiyaca ve c¢alisma parametrelerine gore
farkli tiplerde yakit pilleri kullanilmaktadir. Yakit hiicreleri oncelikle kullandiklari
elektrolit tiirine gore smiflandirilir. Bu siniflandirma, hiicrede meydana gelen
elektrokimyasal reaksiyonlarin tiiriinii, gerekli katalizorlerin tipini, hiicrenin ¢aligtig1
sicaklik araligimmi, kullanilan yakit ve diger faktorleri belirler. Bu ozellikler,
hiicrelerin kullanilacaklar1 alanlar1 ve uygulamalarini belirler. Halen gelistirilmekte
olan, kendi avantajlari, kisitlamalar1 ve potansiyel uygulamalar1 olan ¢esitli yakit

hiicreleri turleri bulunmaktadir.

o Alkali yakit pilleri(AYP)

¢ Erimis karbonat yakit pilleri (EKYP)

e Fosforik asit yakit pili (FAYP)

e [Kati oksit yakit pili (KOYP)

e Direkt metanol yakit pili (DMYP)

e Polimer elektrolit membranli yakit pili (PEMYP)

2.2.1. Alkali yakat pili

Alkali yakat pilleri, gelistirilen ilk yakit pili tlirlerinden biri olmasi sebebiyle NASA
uzay programlarinda elektrik enerjisi ve su iiretimi i¢in yaygin olarak kullanilan ilk

yakit pili tiridir. Bu yakit hiicreleri elektrolit olarak suda ¢dziinmiis potasyum
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hidroksit ¢ozeltisi kullanir ve anot ve katot katalizorleri kiymetli olmayan cesitli
metalleri kullanabilirler. Son yillardaki gelismeler ile, elektrolit olarak polimer
membran kullanilan yeni AYP’ler de gelistirilmistir. Alkali yakit pilleri geleneksel
polimer elektrolit membranli yakit pilleri ile dogrudan iliskilidirler, ancak dogrudan
asidik bir membran kullanmak yerine alkali bir membran kullanirlar. Alkali yakit
pillerinin performansi, hiicre igerisindeki elektrokimyasal reaksiyonlarin verimine

baglidir. AYP’ler uzay uygulamalarinda %60 ve tizeri verimlilik ile ¢alismiglardir.

Alkali yakit pillerine yakit olarak gonderilen hidrojen molekiilleri anotta elektron
kaybederek hidrojen iyonlarina dontigiir. Bu iyonlar elektrolit {izerinden yola devam
ederken, elektronlar ise bir dis devre iizerinden katoda ulasir. Bu esnada hidrojen
iyonlar1, katoda iletilen oksijen, dig devre ile gelen elektronlar reaksiyona girerek
devre tamamlanir. Reaksiyon sonucunda iirlin olarak su olusur. Denklem (2.1)’de
anot reaksiyonu, Denklem (2.2)’de katot reaksiyonu ve Denklem (2.3)’de ise toplam

reaksiyon gosterilmektedir;

ALKALI YAKIT PiLi
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Sekil 2.10. Alkali yakit pilinin gosterimi [25]

H, + 20H - 2H,0 + 2e” (Anot reaksiyonu) (2.1)
10, + H,0 + 2" — 20H" (Katot reaksiyonu) (2.2)
H, + 50, = H,0 + elektrik+ 1s1 (Toplam reaksiyonu) (2.3)
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2.2.2. Erimis karbonat yakat pili

Erimis karbonat yakit hiicreleri, gézenekli, kimyasal olarak inert bir seramik lityum
aliminyum oksit matrisinde siispansiyon haline getirilmis eriyik karbonat tuzu
karisimindan olusan bir elektroliti kullanan yiiksek sicaklikli yakit hiicreleridir. Bu
eriyik, karbon iyonlar1 araciligi ile katottan anoda kiitle ve sarj aktarimini saglar ve
inert gézenekli yapida tutar. Elektrolit lizerinden anoda gegen karbonat iyonlari
burada hidrojen iyonlar1 ile birleserek su ve CO; olusturur ve iki elektron serbest
birakilir. 650 °C ye kadar yiiksek sicakliklarda calistiklarindan, degerli olmayan
metaller anot ve katot katalizorleri olarak kullanilabilir. Bu da maliyetlerini diisiiren
bir etmendir. EKYP’ler deki verimin arttirilmasi da maliyetleri diislirmenin ayr1 bir
yoludur. Bu tip yakit hiicreleri, bir gaz tiirbini ile kombine edildigi takdirde tesisin
verimi %65 seviyelerine c¢ekilmektedir. Atik 1s1 da yakalanip kullanildiginda ise

toplam yakit verimliligi % 85 seviyesinin iizerine ¢ikabilmektedir.

Alkali, Fosforik asit ve PEM tipi yakit pillerinden farkli olarak, dogal gaz ve biyogaz
gibi yakitlar1 hidrojene doniistiirmek i¢in harici bir yakici-doniistiiriicii iinitesine
ihtiyag duymazlar. EKYP’ler ¢alistiklari yiiksek sicakliklarda, yakitlardaki metan ve
diger hafif hidrokarbonlar1 dahili reform adi verilen bir islemle yakit hiicresinin
icerisinde hidrojene doniistiiriirler. Bu da maliyetleri diisiren diger bir etmendir.
Denklem (2.4)’de anot reaksiyonu, Denklem (2.5)’de katot reaksiyonu ve Denklem

(2.6)’da ise toplam reaksiyon gosterilmektedir;

H, + CO3™ —» H,0 + CO, + 2e” (anot reaksiyonu) (2.4)
%50, + CO, + 26" —» CO3~ (katot reaksiyonu) (2.5)
H,+ %20, + CO; (katot) —» H,O + CO; (anot) (toplam reaksiyon) (2.6)
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Sekil 2.11. Erimis karbonat yakit pilinin gosterimi [25]

2.2.3. Fosforik asit yakit pili

Fosforik asit yakit hiicreleri, elektrolit olarak sivi fosforik asit kullanirlar; asit, teflon
bagli silikon karbiir matrisinin igerisinde bulunur ve platin katalizor iceren gozenekli
karbon elektrotlar igerir. FAYP’ler, modern yakit pillerinin “ilk nesli” olarak
gortliirler. En eski yakit pili tiirlerinden biridir ve ticari olarak bir uygulamada ilk
kez bu tip hiicreler kullanilmistir. Bu tip yakit hiicreleri tipik olarak sabit, tasinmaz
elektrik tiretimi uygulamalari i¢in kullanilir, ancak bazi FAYP’ler sehir ici otobiisler

gibi hareketli araclara da gii¢ saglamak i¢in kullanilmustir.

FAYP'ler, karbon monoksit ile kolayca zehirlenebilen PEM tipi yakit pillerine gore,
hidrojene doniistiiriilen fosil yakitlarindaki safsizliklara karst daha toleranshidir,
clinkii karbon monoksit anottaki platin katalizoriine baglanir ve yakit pilinin
verimliligini azaltir. FAYP'ler, elektrik ve 1s1 ortak {iretimi sistemlerinde
(kojenerasyon) kullanildiginda % 85 ve iistii verimliliklere ulasirlar, ancak tek
baglarina kullanildiklarinda verimleri diismektedir (% 37-42). Bu tip yakit pillerinin
verimliligi, genellikle %33 verim ile ¢alisan yakma temelli santrallerin verimlerinden
biraz daha fazladir. FAYP’ler, ayn1 agirlikta ve hacimdeki diger yakit pilleri ile
karsilastirildiklarinda gii¢ yogunluklar1 daha diisiiktiir. Diger yakit pillerine oranla
daha fazla platin katalizor yiiklemelerine ihtiya¢ duyarlar. Sonug olarak bu tip yakit
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pilleri agir ve maliyetlidirler. Denklem (2.7)’de anot reaksiyonu, Denklem (2.8)’de

katot reaksiyonu ve Denklem (2.9)’da ise toplam reaksiyon gosterilmektedir;

H,—2H" + 2e” (anot reaksiyonu) (2.7)
150, + 2H" + 2e” - H,0 (Katot reaksiyonu) (2.8)
10, + Hy = H,0 (toplam reaksiyon) (2.9)
FOSFORIM ASIT YAMIT PilLi
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Sekil 2.12. Fosforik asit yakit pilinin gosterimi [25]

2.2.4. Kati oksit yakat pili

Kat1 oksit yakit pilleri (KOYP), elektrolit olarak sert, gdzeneksiz seramik bir yap1
kullanir. Yakitin elektrige doniistiiriilmesinde KOYP’larin verimi yaklasik %60
seviyelerindedir. Sistemin atik 1sisim1 yakalamak ve kullanmak i¢in tasarlanan
uygulamalarda (kojenerasyon), toplam yakit kullanimi verimliligi %85'in {izerine
cikabilir. KOYP’lar 1000 °C gibi yiiksek sicakliklarda ¢alisirlar. Bu sicakliklarda
calisma, degerli metal katalizor ihtiyacini ortadan kaldirir ve boylece maliyetleri
disiirir. Aynm1 zamanda KOYP’lar yiiksek sicaklikta caligtiklarindan, dogrudan
reformat gazlarmi kullanimina olanak verirler. KOYP’lar kiikiirtlere karsi en
dayanikli yakat pilleridir. Diger tiirlere gore daha c¢ok kiikiirt siilfiir miktarini tolere
edebilirler. Buna ek olarak, karbon monoksitten zehirlenmezler. Bu o&zellik
KOYP’larin dogal gaz, biyogaz ve komiirden iiretilen gazlari kullanmasina olarak

tanir. Yiksek sicaklikta calistirilmalarinin bazi sonuglar1 vardir; hem sistemin
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baslatilmast hem de kapatilmasi uzun stireler almaktadir, ayn1 zamanda yiiksek

sicakliga dayanikli, yiiksek mukavemetli ve ucuz malzemelerin gelistirilmesine

ithtiya¢ duymaktadirlar. KOYP teknolojisindeki ¢alismalar, 700 °C veya daha diisiik

sicakliklar caligsabilen ve daha az mekanik mukavemete ihtiyag duyan, diisiik

maliyetli KOYP teknolojileri iizerinde yogunlagmaktadir. Denklem (2.10)’da anot

reaksiyonu, Denklem (2.11)’de katot reaksiyonu ve Denklem (2.12)’de ise toplam

reaksiyon gosterilmektedir;

Yakt Girisi
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Sekil 2.13. Kat1 oksit yakit pilinin gosterimi [25]

H, + O - H,0 + 2¢” (anot reaksiyonu)

150, + 2" - O (katot reaksiyonu)

H, + 20, = H,0 (toplam reaksiyon)

2.2.5. Dogrudan metanol yakit pili

(2.10)
(2.11)

(2.12)

Cogu yakit hiicresi, hiicre icerisine direkt olarak beslenen hidrojen veya metanol,

etanol ve hidrokarbon yakitlar1 gibi hidrojen agisindan zengin yakitlarin reforme

edilerek kullanilmasi ile ¢alisirlar. Bununla birlikte, dogrudan metanol yakit hiicreleri

(DMEFC), genellikle su ile karistirilan ve dogrudan yakit hiicresi anoduna beslenen

saf metanol ile calismaktadirlar.
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DMYP teknolojisi, PEM tipi yakit hiicrelerinin bir alt kolu gibidir. Bu teknoloji, sivi
yakitin avantajlarindan 6tiirii 6zellikle taginabilir elektronik ve ara¢ uygulamalari i¢in
umut vericidir. DMYP, metanoliin reaksiyon yoluyla CO,’ye doniistiigii bir anoda,
oksijen veya havanin suya ve buhara doniistiigii bir katoda sahiptir. Metanol yakit

pilleri diisiik sicaklikta (50-120 °C) ¢alismaktadirlar ve verimleri %40 civarindadir.

DMYP’ler, metanoliin teorik olarak sahip oldugu iistiin enerji yogunlugundan dolayz,
PEM tipi yakat pilleri ve araglarda kullanilan bataryalarin yerine gegme potansiyeline
sahiptir. Bu ozellikler, tagmabilir diz tstii bilgisayarlar ve cep telefonlar: i¢in de
DMYP’leri avantajli hale getirmektedir. Tiim bu avantajlara ragmen bu teknolojinin
ticarilesmesi i¢in ¢esitli dezavantajlar mevcuttur. Yakit pili icerisindeki metanol
gecisleri (metanol crossover), metanol molekiillerinin membrandan pozitif elektron
vasitastyla anottan katoda ge¢cmesi ve oksijen ile oksitlenmesi anlamina gelmektedir.
Bu gecis, hiire voltajini, akim yogunlugunu ve yakit kullanim oranini dolayisi ile

hiicre performansinin ciddi 6l¢iide diismesine sebep olmaktadir.

DMYP'lerin ticarilestirilmesindeki en biiyiik endiselerden biri, hiicrenin uzun vadeli
calisma  sirasinda  istikraridir. DMYP'lerin = bozunma  oranlari, metanol
oksidasyonundan dolay1 iiretilen ara lriinler dolayisiyla MEA zehirlenmesine bagh
olarak yiiksektir. Bu dezavantajlar ve akim yogunluklarinin diisiikliigii, DMYP’lerin
ticarilesmesindeki en biiylik engellerdir [26]. Denklem (2.13)’de anot, Denklem
(2.14)’de katot reaksiyonu su sekilde ifade edilmistir;

CH3OH + H,0 — CO, + 6H"* + 6e” (Anot) (2.13)

3/20, + 66"+ 6H* — 3H,0 (Katot) (2.14)

Methanol =
Elektrolit

Sekil 2.14. Dogrudan metanol yakit pili gosterimi [27]
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2.2.6. Polimer elektrolit membranh yakit pili

Proton degisim membrani olarak da bilinen polimer elektrolit membranli yakit
hiicreleri, yiiksek giic yogunlugu saglar ve diger yakit pili tiirleri ile
karsilastirildiklarinda diisiik agirlik ve hacim avantaji sunarlar. PEM yakit hiicreleri,
bir elektrolit olarak kati polimer ve bir platin veya platin alasimi katalizorii iceren
gozenekli karbon elektrotlar1 kullanir. Caligmalar i¢in sadece hidrojene ve havadan
oksijene ihtiya¢ duyarlar. Genellikle depolama tanklarindan veya yakici-doniistiiriicii

tinitelerinden elde edilen hidrojeni yakit olarak kullanirlar.

PEM YAKIT PiLi
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Sekil 2.15. PEM yakit pilinin gosterimi [25]

PEM yakait hiicreleri 80 °C civarinda nispeten diisiik sicakliklarda calisirlar. Diigiik
sicaklikli calistirma, hizli bir sekilde calismaya baslamalarini saglar (daha az 1sinma
siiresi) ve sistem bilesenleri lizerinde daha az aginma ile sonuglanir. Bununla birlikte,
hidrojenin elektronlarin1 ve protonlarini ayirmak i¢in soy metal katalizoriiniin (tipik
olarak platin) kullanilmas1 gerekir ve boylece sistem maliyeti artar. Platin katalizor
ayni zamanda karbon monoksit zehirlenmesine son derece duyarlidir ve hidrojen bir
hidrokarbon yakittan tiiretilirse yakit gazindaki karbon monoksiti azaltmak i¢in ek
bir reaktor kullanmay1 gerekli kilmaktadir. Bu reaktér de ayni zamanda maliyetleri
arttirmaktadir [28].
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PEM vyakit pilleri oncelikli olarak ulagim uygulamalar1 ve bazi sabit uygulamalar i¢in
kullanilirlar. Hizl1 baslangic zamanlar1 ve yliksek agirlik/giic oranlar1 sebebi ile
otobiisler ve binek araglarda kullanimlar1 yaygindir. Sekil 2.15.’de PEM yakat pilinin
gosterimi sunulmaktadir. Denklem (2.15)’de anot reaksiyonu, Denklem (2.16)’da

katot reaksiyonu ve Denklem (2.17)’de ise toplam reaksiyon gdsterilmektedir;

2H,—4H +4e” (Anot reaksiyonu) (2.15)
0,+4H "+ 4¢- —2H,0 (Katot reaksiyonu) (2.16)
2H,+0,—2H,0 (Toplam reaksiyon) (2.17)

Yukarida verilen bilgilere gore yakit pili tiirleri arasindaki farklar Tablo 2.1.’de

verilmistir.
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Tablo 2.1. Yakit pili tiirleri arasindaki farkliliklar [25]

PEMYP AYP FAYP KOYP EKYP DMYP
Cahsma | 80°C 65-220 °C 150-220 600-1000 °C | 650 °C 50-90 °C
sicakhigi °C
Katalizor | Ptveya Pt Pt Perovskites Nikel Pt/Ru
Pt/Ru
Yakat Pil dis1 Pil dis1 Pil dis1 Pil ici Pil i¢i Gerekme
Islah1 z
Anot H, H, H, szCH4 HZVCH4 Metanol
Gaz ¢ozeltisi
Katot Hava/O, | O, Hava/O, 0, Hava/O, Hava/O,
Gazi
Elektrolit | Kati KOH Sivi Y,0zigeren | Sivi erimis Kati
polimer . . )
membran fosforik zirkonya karbonatlar polimer,
asit S1V1
alkalin
Isil Sogutucu | Sogutucu Kojenerasy | Kojenerasyo | Kojenerasyo | Sogutucu
Yonetim Kojenerasyo | on n n
n
Verim %35-60 | %50-70 %35-50 %45-60 %40-55 %35-40
Transfer | H* OH H* 0? CO5? H*
edilen
iyon
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2.3.  Yakt Pili Uygulamalari

Giliniimlizde yakit pilleri gerek bireysel, gerekse toplu tasimada yer tutmaya
baslamistir. Yakat pilleri, araglarin tahrik sistemlerine dogrudan veya dolayli olarak
eklenmektedirler. Dogrudan yakit pilli olan sistemlerde yakit pili ana tahrik unsuru
olarak gorev alip, ek bir batarya ile tiim arag sistemlerini ¢alistirabilmektedir. Dolayli
sistemlerde, yakat pili, elektrikli bir araca destek olacak sekilde menzil arttirici gérevi
goriir. Ana tahrik ve yan sistemlerin gii¢ gereksinimi batarya tlizerinden karsilanirken,
yakit pili batarya seviyesi belirli bir alt degere ulagtiginda devreye girip, elektrikli
aracin menzilini arttirma gorevi gormektedir. Ulastirma ve tagimacilik sektoriinde

yakit pillerinin kullanim alanlar1 su sekildedir;

e Sanayide kullanilan forkliftler ve havaalanlarinda kullanilan bagaj tasima araglari
ve diger mal tagima araclari

e ki ve iic tekerlekli araclar, bisiklet, motosiklet ve mobilet tarzi araclar

e Otomobiller, kamyonetler ve hafif ticari araglar gibi tasitlar

e Otobiis ve tirlar

e Tren ve tramvay sistemleri

e Feribot ve kiigiik tekneler

e Insanli hava tasitlari

e Insansiz hava, deniz ve kara araclari

Otomotiv firmalarinin elektrikli-bataryali ve icten yanmali araglara alternatif olarak
gelistirmis oldugu yakit pilli araglar giin gectikge yayginlasmaktadirlar. Amerika
Birlesik Devletleri (A.B.D), Avrupa ve Asya’nin gelismis iilkelerinde yakit pilli
araclar kullanilmaya baglanmistir. Ticari olarak satista olan ve seri iiretimi olan yakit
pilli araglar; Sekil 2.16.’da gosterilen Toyota Mirai, Hyundai Tucson, Honda Clarity
FCX’dir. Bu araglardan ayr1 olarak, hemen hemen tiim arag {lireticisi firmalarinin
konsept ve prototip yakit pilli arag ¢calismalari mevcuttur. Ayrica birgok firma yakit

pilli araglarini1 2020’1i yillarda seri liretime gegireceklerini agiklamiglardir.

Yakat pilli araglar giiniimiizde ¢ok yayginlasamasalar da ticari potansiyelleri oldukca
yiiksektir. Dolum istasyonlarinin yeterince olmamasi, otomotiv yan sanayi ve parca

tireticilerinin heniiz bu teknolojiyi bilmiyor olmalari vb. etmenler teknolojinin
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yayllmasmin oniindeki engellerdir. Yakit pilli araglar, hizli yakit dolum siireleri,
sessiz ve tamamen ¢evreci olmalari sebebiyle 21. ylizyilin ortalarinda sektor

tarafindan benimsenecek ve miisteri tarafindan da tercih edilir hale geleceklerdir.

Sekil 2.16. Toyota Mirai yakit pilli arag [29]

2.4. Polimer Elektrolit Membranh Yakit Pili Bilesenleri

PEM tipi yakit pillerinin merkezlerinde polimer, proton iletken bir membran
bulunmaktadir. Bu membranin her iki yaninda gdzenekli bir elektrot bulunur. Bu
elektrotlar, reaktant gazlarin katalizor-membran ara yiiziine tasinabilmesi i¢in
gozenekli yapiya sahiptirler. Bu elektrotlar tiretim prosesine bagli olarak, membran
veya gaz difiizyon tabalarina bagl olabilirler. Membranin, her iki yanindan elektrot
ile kaplanmis haline membran elektrot {initesi (MEU) ad1 verilir. MEU, iiretilen
akimi gaz diflizyon tabakalar1 ve sonrasinda ¢ift kutuplu plakalar araciligryla akim
toplayict plakalara iletirler. Cift kutuplu plakalar, ¢cok hiicreli yakit pillerinde bir
hiicrenin anodunu diger hiicrenin katoduna baglarlar ve bu sebeple c¢ift kutuplu
plakalar olarak adlandirilirlar. Bu plakalar, reaktant gaz akisina izin verirler ve

tiriinlerin hiicre disina ¢ikarilmasini saglarlar.
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Sekil 2.17. Yakat pili yigin1 ve bilesenleri [30]
2.4.1. Polimer elektrolit membran

Membranin temel fonksiyonu anot ve Kkatot arasindaki iyonik etkilesimi
gergeklestirmektir. Ayni zamanda reaksiyona giren iki gazi (hidrojen ve oksijen)
birbirinden ayirir. PEM yakit pilinde kullanilan membranin en 6nemli problemi
kurumasi ile proton ya da hidrojen iyonu iletiminin azalmasidir. Su miktarinin
fazlaligi ise elektrotlarda su tagsmasi ve geri basing olusumuna neden olmaktadir. Bu
etkiler yakit pili performansint 6nemli Olgiide etkilemektedir. Bu sebeple,
membranda lizerinde iyi bir su yOnetimi gereklidir. Yakit pilinde meydana gelen
elektrokimyasal reaksiyon sonucu agiga ¢ikan i1sinin da sistemden uzaklastirilmasi
onemlidir. Yakit pili sicakliginin sabit tutulma gerekliligi 6zellikle orta ve biiyiik

Olcekli uygulamalarda uygun bir sogutma sistemine ihtiyaci ortaya ¢ikarmaktadir.

PEM yakit pilinde ¢ogunlukla perfluorokarbon esasli iyon degistirici membranlar
kullanilmaktadir. Giiniimiizde kullanilan standart elektrolit malzemesi Nafion'dur.
1960’1 yillarda Dupont firmasi tarafindan gelistirilmistir ve teflon kokenli bir
malzemedir. Cesitli serileri tretilmis olup giiniimiizde Nafion 200 serisi, Nafion
115-117, HP ve XL serilerinin kullanimi yaygindir. Nafion membranlar 1sil ve
kimyasal kararliliga sahiptir. En ¢ok kullanilan membran olan Nafion®, protonlarin
aktarilmasi i¢in membranin sivi su nemlendirmesi prensibine dayanmaktadir. PEM
yakit hiicrelerinin performanslar1 proton transferini saglayan membranin proton

iletkenligi ile dogru orantili olarak degismektedir. Membran proton iletkenligi ise
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hiicre icerisindeki sicaklik ve bagil nemin bir fonksiyonu olan membran su igerigi ile
dogru orantili olarak degismektedir. Suyun olmadigi durumlarda membran
kuruyacag: igin sistemin isletilmesi 80-90 °C’nin tizerindeki sicakliklarda uygun
olmamaktadir. Diger son zamanlarda ortaya ¢ikan membran tipleri Polibenzimidazol
(PBI) veya fosforik asit temelli olup herhangi bir su yonetimine ihtiya¢ duymaksizin
220 °C’ye kadar ¢ikabilmektedirler. Bu membranlarin belli bashi avantajlarinin
arasinda yiliksek sicakligin daha iyi verim, giic yogunlugu, kolay soguma (biiyiik
sicaklik farklarindan dolay1) saglamasi, karbonmonoksit zehirlenmesine karsi diisiik
duyarlilik ve daha iyi kontrol (membranda su yoOnetimi isleminin yoklugundan
dolay1) bulunmaktadir. Fakat bu son tip membranlar ¢ok fazla yaygin olmamakla
beraber, arastirma laboratuvarlari ve ticari kuruluslar Nafion tip membran
kullanmaktadirlar [18, 31, 32].

2.4.2. Elektrotlar

Polimer elektrolit membranin her iki tarafina, bir tarafta anot, diger tarafta katot
katman1 olmak Ttizere kaplanmaktadirlar. Geleneksel elektrot tabakalari, yiiksek
ylizey alanli bir karbon destek iizerine dagitilmis nanometre boyutundaki platin
parcgalar1 icermektedirler. Bu desteklenen platin katalizor, iyon iletken bir polimer
(iyonomer) ile karistirilir ve membran ile gaz difiizyon tabakalar1 arasinda preslenir.
Anot tarafinda, oksidasyon yar1 reaksiyonu ile platin katalizor hidrojen
molekiillerinin protonlara ve elektronlara ayrigmasini saglar. Bu iyonlar iyonik
iletkenlige sahip polimer membrandan gegerek katot tabakasina ulasirlar. Katot
tarafinda, anot tarafinda iretilen protonlarla reaksiyona girerek su iireten, platin
katalizor oksijen ile reaksiyona girerek su olustururlar ve reaksiyon sirasinda 1s1
aci1ga ¢ikarirlar. Bu reaksiyon kismen diisiik sicakliklarda meydana gelip (80-90 °C)
anot ve katot da bulunan katalizorler yar1 reaksiyonlarin hizlarimi arttirmaktadirlar.
Elektrotlar membran veya gaz difiizyon tabakasi yiizeyinde 10 ile 50 pm kalinliginda
bir ylizey olustururlar. Elektrotlar membran veya gaz diflizyon tabakasi yiizeylerine,

vakum sivama, sprey kaplama veya ¢ikartma (Decal) yontemi ile kaplanmaktadirlar.
2.4.3. Bipolar plakalar

PEM yakit pillerinin 6nemli bir parcast olan bipolar plakalar, toplam yigin

agirliklariin yiizde 80’lik bir kismini, toplam y1gin maliyetlerinin ise yaklasik yiizde
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45°1ik bir kismini1 olusturmaktadirlar. Reaktantlar1 aktif alanlar tizerinde esit olarak
dagitmak ve reaksiyon sonucu olusan 1s1y1 uzaklastirmak, hiicreden hiicreye akim
tasimak ve reaktantlarin ve sogutucu akiskanin sizmasini 6nlemek gibi bircok
fonksiyonu yerine getirmek {izere tasarlanirlar. Bu plakalar, ucuz ve hafif
malzemelerden imal edilmeli ve kolaylikla {retilebilmelidirler. Bu kriterleri
karsilayan plakalar1 iiretme ¢abalar1 siirerken bugiine kadar incelenen temel
malzemeler, elektro grafit, sac malzemeler (kaplamali ve kaplamasiz) ve grafit

polimer kompozitlerdir.

Bipolar plakalarda, termal genlesme katsayisi, yogunluk ve hidrofobisite gibi
etmenler Onemli fiziksel Ozelliklerdir. Bipolar plakalarda asagidaki oOzellikler

aranmaktadir;

e Elektriksel iletkenligin yiiksek olmasi, plaka direnci < 0,01 Qcm?
e Termal iletkenligin yliksek olmasi

e Korozyon direnci, korozyon orani < 0,016 mA/cm?

e Basing dayanimi > 1,5 bar

e Yogunluk < 5g/cm?

Geleneksel olarak en yaygin olarak kullanilan bipolar plaka malzemesi, yakit pili
ortaminda miikemmel kimyasal stabiliteye sahip olan kompozit, dogal ve sentetik
grafittir. Grafit malzemelerin elektriksel direnglerinin diisiikk olusu, yiliksek gii¢
yogunluklarina ulagilmasina olanak tanir. Bununla birlikte, yiiksek maliyet, diisiik
mekanik mukavemet ve akis kanallarinin olusturulmasi i¢cin CNC isleme ve taslama
gibi gereksinimlere ihtiya¢ duymaktadir. Son yillarda yapilan caligmalar ile grafit
plakalarin iizerindeki kanallar kalip ile sekillendirilerek bu dezavantajlar da ortadan

kaldirilmaktadir.

Metal malzemeler, sac levha olarak, bipolar plaka olarak kullanildiklarinda iyi bir
mekanik mukavemete ve yiiksek termal iletkenlige sahip olmalarinin yaninda
kolayca sekillendirilebilir olmalar1 ve hafif olmalari sebebiyle bipolar plaka
malzemesi olarak kullanilmaya baslanmislardir. Ozellikle tasmabilir uygulamalar,
otomotiv ve insansiz hava araclari uygulamalarinda iyi bir alternatif olmuslardir.

Bununla birlikte, metal plakalar, yakit pili ortamindaki sicaklik ve 2-3 pH’l1 bir
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calisma ortamina maruz kaldiklarinda korozyona ya da ¢oziinmeye meyilli olurlar.
Coziinmiis metal iyonlar1 ve oksitler, polimer membranin zehirlenmesine ve
dolayisiyla iyonik iletkenliginin diigmesine sebep olurlar. Dahasi, bipolar plaka
tizerindeki korozyon tabakasi elektriksel direnci arttirarak hiicrenin performansini
diisiiriir. Bu sebeple metal plakalarin kaplamasiz veya 6zel alasim olmadan yakit
pillerinde kullanilmalar1 sakincalidir. Temel metal malzeme olarak aliminyum,
titanyum, 304, 316L, 301 gibi celik malzemeler kullanilir. Bununla birlikte 6zel
alagimlardan olan Inconel de bipolar plaka malzemesi olarak kullanilabilir. Metal
plakalara yapilacak olan kapmalar iletken olmali ve ana metal ylizeyine kusursuz
tutunmalidir. Ayrica temel metal ve kaplama malzemesinin termal genlesme
katsayilart miimkiin oldugunca yakin olmalidir. Aksi halde, olusan farkli genlesmeler
sebebiyle plaka yiizeylerinde mikro ¢atlaklar olusacaktir. Kaplamalarda karbon esasl
ve metal esashi kaplamalar tercih edilirler. Karbon esash kaplamalar arasinda grafit,
iletken polimer, elmas benzeri karbon ve organik monopolimerler bulunur. Metal
bazli kaplamalarda ise, soy metaller, metal nitriirler ve metal karbiirler bulunurlar

[33]. Yakaut pillerinin diger bilesenleri ise sunlardir;

e Gaz difiizyon tabakalar1
e Akim toplayicilar
e Contalar

e Hardware plakalar
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3. TEMEL REAKSIiYONLAR VE YAKIT PiLi TERMODINAMIGI

Yakit pillerindeki elektrokimyasal reaksiyonlar membranin hem anot hem de katot
taraflarinda es zamanli olarak meydana gelmektedir. Denklem (3.1)’de anot
reaksiyonu, Denklem (3.2)’de katot reaksiyonu ve Denklem (3.3)’de ise toplam

reaksiyon gosterilmektedir;

2H,—4H +4¢ (3.1)
0,+4H"+ 4e—2H,0 (3.2)
2H,+0,—2H,0 +1s1 (3.3)

Bu reaksiyonlar gesitli yan reaksiyonlar igerebilir ancak simdilik temel yakit pili
proseslerini agiklamak icin yeterli olacaklardir. Toplam reaksiyon aslinda hidrojen
yanma reaksiyonu ile aymidir. Yanma olay1 enerji agiga cikaran bir egzotermik
reaksiyon oldugu i¢in yakit pili toplam reaksiyonu da bir yanma reaksiyonu olarak
adlandirabilir ve Denklem (3.4)’de ifade edilmistir;

2H2 O+02—>2H2+ISI (34)

Kimyasal reaksiyon 1s1s1, Uiriinler ve reaktantlar arasindaki olusum 1sis1 farkini ifade

etmektedir. Bu Denklem (3.5)’de su sekilde ifade edilmistir;

AH = (Hely o, (g, 5 (He)o, (35)

25 °C deki sivi fazdaki suyun olusum 1s1s1 —286,02 kJ mol™ dur. Bu deger hidrojenin
st 1s11 degeri ifadesi olarak da tanmimlanir ve hidrojenin oksijen ile birlikte

reaksiyonu sonucunda olusan isiya esittir ve Denklem (3.6)’da ifade edilmistir;
1
AH = (Hf)Hzo(l)'(Hf) "5 (Hp)g, (3.6)

.
286,02 kJmol'l-O-% — -286,02 kJmol
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Reaksiyon sonucunda entalpi degerinin negatif olmasi, reaksiyonun egzotermik bir
reaksiyon oldugunu belirtmektedir. Hidrojenin 1s11 degeri yakit hiicresine verilen
enerji miktarni temsil etmektedir. Bu enerji, hidrojenden alinabilecek maksimum
termal enerjidir. Bu enerji ile yakit hiicrelerinde elektrik iiretilmektedir. Ancak bu
reaksiyonlarda verilen enerjinin tamamu elektrik enerjisine doniistiiriilemez.
Hidrojenin 1s1l degerinin elektrik enerjisine c¢evrilebilecek miktar1 Gibbs serbest
enerji degisimi ile bulunabilir. Gibbs serbest enerji degisimi (AG) ile entalpi ve

entropi degisimleri (AH, AS) arasinda asagidaki baginti mevcuttur;
AG = AH-TAS (3.7)

Denklem (3.7)’den anlasilacagi tizere entropi degisimi, yakit hiicresinde meydana
gelen reaksiyon sebebiyle olusan tersinmez (entropi) kayiplari ifade eder. Entropi
degisimi triin ile reaktant entropisi arasindaki farki ifade etmektedir ve Denklem

(3.8)’de su sekilde ifade edilmistir;

AS = (SDyg,0, (S5 (3D, (3.8)

Benzer olarak AH, iiriinler ve reaktantlar arasindaki entalpi farkini ifade etmektedir.
Entalpi ve entropi degerleri 1 atm ortam basincinda ve 25 °C’deki sartlarda

gecerlidir.

Denklem (3.8) ve Tablo 3.1°deki degerler dikkate alindiginda 25 °C’de, 286,02 kJ
mol™ enerji agiga ¢ikmaktadir. Bu enerjinin 237,34 kJ mol™ olan kismu elektriksel
enerjiye, 48,68 kJ mol™? lik kismi ise 1stya doniismektedir. 25 °C’den farkli
sicakliklarda bu degerler degismektedir. Genel olarak elektriksel is, akim ve

potansiyelin bir {irtinii olarak dile getirilmektedir.
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Tablo 3.1. Reaktant ve iiriinler i¢in entalpi ve entropi olusum degerleri (25 °C ve 1
atm basingta)

Tiir ht (kJ mol™) st (kJ mol™* K™
Hidrojen, H, 0 0,13066
Oksijen, O, 0 0,20517
Su(stvi), H,0(1) —286,02 0,06996
Su (buhar), H>0(g) —241,98 0,18884
W=qE (3.9)

Denklem (3.9)’da belirtilen W elektriksel is ( J mol™), q yiik (Coulombs mol™) ve E
elektriksel potansiyeli (V) ifade etmektedir. Bir mol hidrojenin yakit hiicresinde

reaksiyona girmesi sonucunda transfer edilen yiik miktar1 Denklem (3.10)’da;
q=nF (3.10)

ile ifade edilmektedir. n=2 dir ve bir molekiil hidrojenden agiga ¢ikan elektron
sayisini ifade etmektedir. F ise avagadro ile agiga cikan bir elektron yiikiiniin

carpimina esit olan Faraday katsayisidir ve Denklem (3.11) ile ifade edilmektedir;

F = 96485,3415 As mol™ (3.11)
Denklem (3.10), Denklem (3.9)’da yerine yazildig: takdirde;
W =nFE (3.12)

Denklem (3.12) elde edilmektedir ve elektriksel isi ifade etmektedir.
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Yakit pillerinde maksimum elde edilecek elektriksel is Gibbs serbest enerji

degisimine esit oldugu i¢in AG;

W, = -AG (3.13)
_-AG
E="t (3.14)

25 °C’deki Gibbs serbest enerji degeri kullanarak teorik hiicre potansiyeli
hesaplandiginda Denklem (3.15) elde edilmektedir;

g "AG__237.340 jmol”

- == 1,23 Volt (3.15)
n 2x96485 As mol

3.1. Sicakhgin Etkisi

Yakit hiicrelerinden elde edilecek teorik maksimum hiicre gerilimi sicaklik ile

degismektedir ve Denklem (3.16) ile gosterilmistir;
E=-—-— (3.16)

Tablo 3.2. Entalpi, entropi, Gibbs serbest enerjisi ve teorik hiicre geriliminin sicaklik
ile degisimi [18]

T(K) AH (kI mol™)  AG (kI mol™®)  AS (kI mol* K Ewn (V)
298,15 -286,02 -237,34 -0,16328 1,230
333,15 -284,85 -231,63 -0,15975 1,200
353,15 -284,18 -228,42 -0,15791 1,184
373,15 -283,52 -225,24 -0,15617 1,167

Sicaklik ile teorik hiicre geriliminin diistisii Tablo 3.2. igerisinde gosterilmistir.

Diisiik sicakliklarda hiicre geriliminin daha yiliksek oldugu, sicakligin artmasi ile
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birlikte hiicre geriliminde diislisler meydana geldigi goriilmektedir. Bununla birlikte,
yakit hiicreleri calistirildiklarinda goriilecektir ki hiicre sicakligi arttiginda hiicre
gerilimi de artacaktir. Bunun temel sebebi voltaj kayiplarinin sicakligin yiikselmesi
ile diisecek olmasidir. Bu diisiis, teorik hiicre gerilimindeki diisiisten daha etkili

oldugu i¢in yakit pillerinde sicaklik ile hiicre gerilimi yiikselmektedir [18].
3.2. Yakat Pili Verimliligi

Enerji donilisiim sistemlerinde verim, sisteme giren enerji ile kullanilabilir sekilde
c¢ikan enerjinin orani olarak tanimlanir. Yakit pili sistemlerinde ise verim, iiretilen
elektrik enerjisi ile sisteme giren hidrojenin entalpilerinin orani olarak tanimlanabilir.

25 °C’de yakit pilinin maksimum verimi Denklem (3.17) ile ifade edilmistir;

_ -AGh_ 237,34

™ TAp 286,02

=0,83 (3.17)

Genellikle hidrojen alt 1s11 degeri de yakit pili verim hesaplarinda kullanilabilir. Bu
degerin kullanilmasinin sebebi sadece verimin yiiksek ¢cikmasi degil, ayn1 zamanda
icten yanmali motorlar ile (bu cihazlarin verim hesaplarinda alt 1s1l deger baz alinir)
karsilagtirmak i¢in kullanilir. Bu deger baz alindiginda maksimum teorik verim

Denklem (3.18)’de ifade edilmistir;

_ AGh 228,74
o= AT~ 24708~ 0:94 (3.18)

3.3. Basmcin Etkisi

Yukaridaki hesaplamalarin tamami atmosferik kosullar i¢in gegerlidir. Atmosferik

sartlar degistiginde veya yakit pili ¢alisma basinci degistirildiginde Gibbs serbest
enerji degisiminin basing ile olan iligkisi kullanilarak degisik basinglardaki hiicre

potansiyeli degerleri hesaplanabilir. Gibbs serbest enerji degisiminin tanimina gore;
dG=V,dP (3.19)

seklindedir ve Denklem (3.19)’da ifade edilmistir. Vi, molar hacim (m®mol™) ve P

kismi basing (Pa) tir. Denklem (3.20) ideal gaz kanununu ifade etmektedir;

PV, =RT (3.20)
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olacak sekildedir. Denklem (3.20)’de Vy, alinip Denklem (3.19)’da yerine yazilir ve

integral alinirsa Denklem (3.21) elde edilir;
G=Gy+RT1n () (3.21)
Py

Denklem (3.21)’de Go standart kosullardaki Gibbs serbest enerji degisim degerini ve
Po ise standart kosullardaki kismi basinci ifade etmektedir. Gibbs serbest enerji

degisiminin tanimina gére PEM yakat hiicresi i¢cin Denklem (3.22) elde edilir;

P
AG = AGy+RT In | —22 (3.22)

Py, JPT)Z

Elektrik potansiyelinin tanimi kullanilarak teorik hiicre geriliminin degisimi

Denklem (3.23) ile su sekilde hesaplanabilir;

Py, [P
B RT Hz\[ 0,
E= E0+ ﬁ In PHZO (323)

Denklem (3.23) Nernst esitligi olarak adlandirilir ve teorik hiicre geriliminin sicaklik
ve basing ile degisimlerini ifade etmektedir. Nernst esitligine goére hidrojen ve

oksijenin kismi basinglariin artmasi hiicre gerilimini arttirmaktadir.
3.4. Yakit Pili Kayiplan

Yakat pillerini meydana getiren farkli katmanlarda meydana gelen kayiplarin biitlinii
yakit pili toplam kaybini ifade etmektedir. Bu katmanlardan, katalizér katmaninda
aktivasyon kayiplari, ¢ift kutuplu plakalarda ve elektrotta elektron kaybi, membran
elektrot iinitesinde proton kaybi, diren¢ kayiplari ve konsantrasyon kayiplari gibi
kayiplar sebebiyle ger¢ek performans Sekil 3.1.°deki gibi meydana gelmektedir.

Goriildiigii gibi gergek yakat pili performansi ideal performanstan farkl bir egri cizer.
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Sekil 3.1. Yakat hiicresinde potansiyel kayiplar ve polarizasyon egrisi
3.4.1. Aktivasyon kayiplari

Elektrot ylizeylerinde gergeklesen elektrokimyasal reaksiyonlarin hizlarina bagh
kayiplar aktivasyon kayiplar1 olarak adlandirilir. Elektrotlarda gerceklesen
reaksiyonlarin yavashgi sebebiyle gerceklesen kayiplardir. Katot tarafindaki
indirgenme reaksiyonunun, anot tarafindaki yiikseltgenme reaksiyonundan yavas
olmasi sebebiyle daha fazla potansiyel fark gerekmekte ve katottaki aktivasyon kayb1
anot tarafinda gore daha yiiksek olmaktadir. Tiim bu islemler i¢in gereken enerjiler
ve elektron / proton kayiplar1 aktivasyon kayiplarini olusturur. Aktivasyon kayiplari

yar1 deneysel Tafel esitligi ile belirtilir ve Denklem (3.24) ile ifade edilir;

RT 1
o™ anF M, (3.24)

a, transfer katsayisini, iy degisim akim yogunlugunu ifade etmektedir.

Aktivasyon kayiplar1 akiskan ile elektrot ara yiizlerinin ylizey-temas oranlar ile
oynanarak gelistirilebilir. Ayrica katalizor yiliklemelerindeki oynamalar, elektrot
plriizliliigii, reaktant konsantrasyonlarmin arttirilmast gibi c¢alismalar aktivasyon

kayiplarini azaltabilir [22].
3.4.2.Diren¢ kayiplari

PEM vyakit pilinde direng kayiplari, hidrojen iyonlarinin hareketine karsi yakat

hiicresinin bilesenlerinin direnglerden dolay1 meydana gelen kayiplardir. En 6nemli
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direng kayiplar1 membran iizerinde gergeklesmektedir. Bu sebeple yiiksek
iletkenlikte malzeme kullanimi ve membran kalinligimin azaltilmas: direng
kayiplarinin azaltilmasinda en onemli faktorlerden biridir. Membranin elektriksel
direnci, membran nem miktar1 ve sicakligi ile dogrudan iliskilidir. Direng, membran
kalinligi ile dogru, iletkenligi ile ters orantilidir. Ayni sekilde iletken ¢ift kutuplu
plakalarda 6nemli direng kayiplarinin olustugu noktalardir. Plaka iletkenlikleri ve
plaka polimer yapisinin degistirilmesi gibi benzer fiziksel 6nlemlerle direng kayiplari

azaltilabilir. Direng kayiplar1 Ohm yasasina gore agagidaki gibi tanimlanabilir;
Nopn™ L (Acm’z) xR (Ohm-cm?) (3.25)

Denklem (3.25)’de I hiicre akim yogunlugu, R ise hiicre i¢i toplam direngtir ve

direng kayiplarini ifade etmektedir.
3.4.3. Konsantrasyon kayiplari

Bu tiir kayiplar gaz tasmimindan dolayr olan kayip olarak da bilinir. Yakit
hiicrelerinde katalizor bolgesinde reaktantlar tiiketildikge bu bolgelerde reaktantlarin
kismi basinglart diiser. Kismi basincin azalmasi kiitle transferinin neden oldugu
kayiplar1 arttirir. Bu durum polarizasyon egrisinde de rahatlikla gozlemlenebilir.
Yiksek akimlarda reaktant tiiketiminin artmasi ile birlikte polarizasyon egrisinin
asagiya dogru egimlenmesi gozlemlenir. Reaktantlarin katalizor yiizeyinde harcanma
hiz1 ile katalizor katmanina taginma hizi esit oldugunda limit bir akim yogunluguna
ulagilir. Bu akima limit akim degeri denir. Limit akim degeri yakit hiicresinden

belirli sartlarda alinabilecek maksimum akim yogunlugunu ifade etmektedir.

Konsantrasyon kayiplarinin azaltilmasi igin gesitli yollar izlenebilir. Saf hidrojen ve
oksijen kullanilmasi veya sicakligin belirli bir diizeye kadar arttirilmasi ile iyonik
difizyon arttirilarak konsantrasyon kayiplart azaltilabilir. Ayrica yakit pilinin
calismasi sirasinda hidrojenin bir kismi anottan ayrilip membran {izerinden katot
tarafina gecerek dogrudan oksijenle reaksiyona geger. Bu durumda su fiiretilir fakat
akim ¢ikist olmaz. Ayni miktarda hidrojenden daha az gii¢ tiretilmis olur. Bu olaya

“yakit karsit gecisi” veya “i¢ akimlar” denir.
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4.  MODELLEME CALISMALARI

Modelleme c¢aligmalar1 hesaplamali akigkanlar dinamigi analizleri yapan bir paket
program olan ANSYS Fluent kullanilarak gergeklestirilmistir. Program, igerisinde
olusturdugu PEM yakit pili modiilii ile PEM yakit pillerinin modellenmesine imkan

tanimaktadir.
4.1. Elektrokimyasal Modelleme ve Denklemler

Elektrokimyanin merkezinde anodik ve katodik reaksiyonlarin oranlarinin
hesaplanmas1 yer almaktadir. Bu reaksiyonlara sebep olan en biiyiik etki ylizey asir
potansiyeli olarak kabul edilmektedir. Bu kat1 faz potansiyeli ve elektrolit/membran
faz potansiyelleri arasindaki farktir. Bu iki denklem de ANSYS Fluent PEM

modiiliinde ¢ozdiiriilmektedir.
v (Gsol V(Dsol) +Rsol =0 (41)
v (Qmemv(bmem) +Rmem: 0 (4'2)

Denklem (4.1) kati malzemelerdeki elektron transferi potansiyelini, Denklem (4.2)
ise proton transferi sirasindaki potansiyeli agiklamaktadir. Bu denklemlerdeki
ifadeler, o, kati faz elektriksel iletkenlik (1/ohm-m), @ elektrik potansiyelini (volt),

R ise hacimsel transfer akimini (A/m°) ifade etmektedir.

Modellerde iki farkli dis simir tipi mevcuttur. Dis sinirda protonik gecisler
olmadigindan dolayr membran faz potansiyeli bu bolgede sifira esitlenmistir. Yakat
pilinde anot ve katot taraflarinda dis devre ile bagh ve sadece elektriksel akimin
olustugu smir bolgeleri bulunmaktadir. Kati faz potansiyelinde diger biitiin dis

smirlar i¢in sifir aki sarti uygulanmaktadir.
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Sekil 4.1. @so1 V€ Dmem icin sinir sartlari

Sekil 4.1. kat1 ve membran (@so V€ @mem) elektrik potansiyeli ¢ozmek i¢in uygulanan
siir sartlarini ifade etmektedir. Denklem (4.1) ve (4.2)’de belirtilen transfer akimlari

veya kaynak terimleri yalnizca katalizor tabakalarinda sifirdan farkli bir degerdedir.

Kat1 faz igin, Rg = -Ran (<0) anot tarafinda, Rso = +Res (>0) katot tarafinda,
Membran fazi igin, Rmem = +Ran (>0) anot tarafinda, Rmem = -Rcat (<0) katot tarafinda
olarak agiklanmaktadir. Denklem (4.1) ve (4.2)’deki ifadeler Denklem (4.3) ve

Denklem (4.4)’de su formiilasyonlarla ifade edilmektedir;

Yan
R =33 (EL) " o oy @3
ref’
vef (([Oa] \Veat | toaFu, RT
Reat =Jear ([([32]2]) (-e e tanFHea/RT) (4.4)
ref*
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Bu denklemlerde semboller;

o J'®f hacimsel referans akim yogunlugu (A/m?)

e ¢, spesifik aktif alan (1/m)

e [1.[]r: Lokal tiiriin konsantrasyonu, referans deger ( kgmol/m°)
e v, bagimli konsantrasyon (birimsiz)

e q, transfer katsayisi (birimsiz)

e F, faraday sabiti (9,6485x10’ C/kmol)

o T, sicaklik (Kelvin)

olarak ifade edilmektedir.

Yukarida ifade edilen denklemler Butler-Volmer denkleminin  genel
formiilasyonudur. Bu denklemin basitlestirilmis durumu Tafel esitligini verir ve su

sekildedir anot ve katot i¢in Denklem (4.5) ve Denklem (4.6) da ifade edilmistir;

-1e [H,] Van a.

Ran r (ganjanf) ([Hzi f) (e anFnan/RT) (45)
.re O Ycat -

Rcat - (gcat-]cat;) ([[2—]2]f) (e catFT]cat/RT) (46)

Denklem (4.5) ve (4.6)’da belirtilen n aktivasyon kaybmi sembolize etmektedir.

Ayn1 zamanda membran ve kat1 fazlar arasindaki potansiyel farki ifade etmektedir.

Katot tarafina dis devre vasitasiyla anottan gegen elektrik potansiyeli, katot
tarafindaki agik devre voltaji (Vo) ¢ikarilarak hesaba katilir. ANSYS Fluent yakit
pili modiilii igerisinde Butler-Volmer esitligi katalizor tabakasindaki transfer
akimlarim1 hesaplamak i¢in varsayilan olarak ayarlanmistir, anot ve katot ig¢in

aktivasyon kayiplar1 Denklem (4.7) ve Denklem (4.8)’de su sekilde ifade edilmistir;

Mo ™ (Dsol - Qmem (49)

MNeat™ Q)sol - (Dmem 'Voc (48)
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4.2. Akim ve Kiitlenin Korunumu Denklemleri

ANSYS Fluent PEM yakit pili modiiliinde kiitle ve akimin korunumu denklemleri
Hidrojen i¢in Denklem (4.9)’da, oksijen i¢in Denklem (4.10)’da ve su i¢in Denklem
(4.11)’de su sekilde verilmistir;

MW,H
Sl—l2: " OF : R <0 (4.9)
M,
So,=- T‘)ZRCat <0 (4.10)
M,
Si1,0 = 57 Raat >0 (411)

Toplam elektrik akimi anot ve katotta iretildigi i¢in bu iki akimin ayni olmasi
gerekir. Bu sebeple Denklem (4.12) yazilabilir. Hidrojen i¢in kaynak terimi katot
katalizor katmaninda sifir iken, anot katalizor katmaninda Denklem (4.9) ile verilen
elektrokimyasal reaksiyon ile tilketim hizina esittir. Ayn1 sekilde Denklem (4.10)’da
oksijen i¢in kaynak terimi anot katalizor katmaninda sifir iken, katot katalizor
katmaninda elektrokimyasal reaksiyon ile tiiketim hizina esittir. Burada R,,hacimsel

transfer akimi, MW,H2 hidrojen molekiil agirligidir.
fan R dV = fcat R, dV (4.12)
4.3. Is1 Kaynag

Termal enerji denklemlerinde hacimsel kaynak terimleri olmasinin sebebi, prosesin
tersinmez olusu ile elektrokimyasal reaksiyonlar sonucunda ortaya ¢ikan Kimyasal
enerjinin tamamen elektriksel ise ¢evrilemiyor olmasidir. Toplam enerji Denklem

(4.13)’de su sekilde ifade edilir;
Sh= AH'Ran,catuan,cat—’— IzRohm+ hy (413)

Denklem (4.13)’de AH elektrokimyasal reaksiyonlar sonucunda net entalpi

degisimini, Rup cat- Mancat teriMi ise anot ve katottaki gerilim kayiplar1 ve transfer
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akiminin sonucunu, 2R}, ise ohmik direng sonrasi olusan 1siy1, hp ise suyun

yogusma ve buharlasmasi sonucu ortaya ¢ikan entalpi degisimini ifade eder.
4.4. Sivi Su Olusumu, Tasinim ve Etkileri

PEM tipi yakiat pillerinin goreceli olarak diisiik sicakliklarda calismalarindan dolayi
(<100 °C), ozellikle yiiksek akim yogunluklarinda iiretilen su miktarinin artmasi ile
beraber buhar fazindaki su yogusarak sivi faza gecebilir. Sivi suyun yakit pili
icerisindeki varligi membrani sulu hale getirir, bu su ayn1 zamanda gaz diflizyon
tabakasindaki gozeneklerin tikanmasina sebep olarak difiizyon oraninin diismesine
ve aktif reaksiyon yilizey alaninin ve dolayisiyla hiicre performansinin diismesine
sebep olur. Sivi suyun olusumu ve tasinimi Denklem (4.14)’e su sekilde

agiklanmaktadir;

Aepys)

o —+V (pIVIS) (4.14)

Denklem (4.14)’de alt indis olarak verilen I siv1 fazdaki su, ry, iSe yogusma oranini
gostermektedir. [fadesi Denklem (4.15)’de su sekildedir;

PWV Psa
Do My o | [-5p] ) (415

= ¢, max ([(1 -s)
Denklem (4.15)’de belirtilen r,, hem su buhari hem de basing dogrulama
denkleminde eklenir. Bu terim membran denkligine uygulanmaz. Yogusma orani
katsays1 fiziksel olarak c,= 100 s dir. Kanal igerisindeki s1v1 fazdaki suyun hizi, Vy,
kanallardaki gazlarin hizlara esit olarak kabul edilmistir. Yiiksek akis direnci olusan
poroz yapilarin igerisinde, kilcal difiizyon terimi Denklem (4.16)’da;

a(spls) [ Ks3 V ]

o (4.16)

olarak verilmistir.

Yas faza bagli olarak Kapiler basing Denklem (4.17)’de gosterilen Leverett

fonksiyonu olarak hesaplanmustir;
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§
X GESO?SC (1,417(1-5)'2»12(1'5)er 1’263(1'3)3) > 0 <90°

€

pe= (4.17)

0C0SBe (1,4175-2,125%+1,2635°), 0, >90°

A<

\ \ €
Denklem (4.17)°da € porozite, o yiizey gerilimini (N/m?), 8 temas acisi ve K mutlak

sicaklig1 ifade etmektedir.
4.5. Modellemede Kullanilan Baz1 Katsayilar ve Ozellikleri
4.5.1. Gaz fazindaki tiirlerin difiizyonu

Gaz fazindaki tiirlerin diflizyonu hem seyreltilmis yaklasim hem de c¢ok bilesenli
difiizyon yaklasimi metodu ile ¢oziilebilir. Seyreltilmis yaklasim metodu ile elde
edilen Denklem (4.18) ile;

150\ 1o Poye, T T
D; =¢5(1-s) DI (F) (4.18)

olarak ifade edilir.

D,® referans alinan sicaklik ve basingta, i’ninci terime ait gaz difiizyon 6zelligini
gosterir [1]. Bu referans degerler ve semboller (yp, Y¢) Ve gdzenek tikanim katsayisi

(rs) Ansys Fluent PEM yakit pili modiiliindeki kullanict tanimli fonksiyonlarda su

sekilde tanimlanmustir;
Po= 101325 N/m®

To=300K

2
|
[N

Y= 15
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rs=2,5

Denklem (4.18)’e ek olarak, ANSYS Fluent PEM modiili ayn1 zamanda gaz
fazindaki tiirlerin de diflizyonunu hesaba katar (¢ok bilesenli difiizyon modeli poroz

yapinin dolambagliligini hesap eder) ve Denklem (4.19) ile ifade edilir;
D) =¢SDY (4.19)

Denklem (4.19)’da Dgff terimi efektif gaz fazindaki tiirlerin difiizyonunu, € terimi

poroz yapinin porozitesini, DV ise gazlarin kiitlesel difiizyonunu ifade eder ve gok
bilesenli diflizyon modelini ANSYS Fluent programindaki fiziksel parametreleri

kullanarak hesaplar.
4.5.2. Membran iyonik iletkenligi

ANSYS Fluent PEM modiiliinde membran iyonik iletkenligi Denklem (4.20)’de su
sekilde ifade edilmektedir;

G = P (0,514x-0,326)“’e1268(ﬁ'%) (4.20)

Denklem (4.20)’de A su igerigini ifade etmektedir. ANSYS Fluent modiiliinde

B=w =1 olarak kabul edilir.
4.5.3. Ozmotik siiriiklenme katsayisi

ANSYS Fluent PEM modiiliinde ozmotik siiriiklenme katsayist Denklem (4.21)’de
su sekilde ifade edilmektedir;

ng= 2,5% (4.21)

4.5.4. Geri difiizyon akisi

ANSYS Fluent PEM modiiliinde geri diflizyon akis1 Denklem (4.22)’de su sekilde

ifade edilmektedir;

Jiff - 1{)4—“;1 Miy,0D, VA (4.22)
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Denklem (4.22)’de p,, Ve Mp kuru membranin esdeger yogunlugu ve kiitlesidir.
4.5.5.Membran su difiizyonu

ANSYS Fluent PEM modiiliinde membran su difiizyonu Denklem (4.23)’de su
sekilde ifade edilmektedir;

()
D, =f(A)el3s T (4.23)
4.5.6.Su icerigi

Su igerigi A'min modelleme hesaplamalarinda kullanilan ¢ok onemli bir katsayi

oldugu goriilmiistiir [34]. Su igerigi Denklem (4.24)’de su sekilde ifade edilmistir;
L= 0,043+17,180-39,8502+360> (0<1)

A= 14+1,4(0-1)(a>1) (4.24)
Denklem (4.24)’deki su aktivitesi olarak adlandirilan a Denklem (4.25)’de;

0= Do (4.25)
sat

olarak tanimlanmustir.
4.5.7.Su buhar basinci

PEM yakit pillerinin modellenmesinde su buhar basinci, su buhari molar fraksiyonu
ve lokal basing temel alinarak hesaplanir ve Denklem (4.26)’da su sekilde ifade

edilmistir;
PWV = XH20P (426)
4.5.8. Yogusma basinci

Yogusma basinct atm basing birimi cinsinden Denklem (4.27)’de su sekilde

hesaplanir;
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log,, Py = -2,1794+0,02953(T-273,17)-

2 3
9,18x107(T-273,17) +1,4454x107(T-273,17) (4.27)
4.6. Hesaplamah Akiskanlar Dinamigi Modellemesi

Hesaplamali akigkanlar dinamigi (HAD) modellemesi, her tiirli akiskanin farkli
kosul ve ortamlardaki analizlerini yapmaya olanak saglayan sayisal ¢dziimleme
metodudur. Akiskan hareketini ve etkilesimini tanimlayan diferansiyel denklemlerin
¢Oziimlendigi bu metot, deneysel ¢alismalarla elde edilemeyen, basing, hiz, sicaklik

ve akim ¢izgisi dagilimlar1 hakkinda kullanicilara detayli bilgi sunmaktadir.

Bu tez calismasinda konu edilen parametrik c¢alismalarda Ansys Fluent paket
programi kullanilmistir. ANSYS Fluent, sikistirilabilir veya sikistirilamaz, laminer
ve tirbililansli akiskan problemleri igin genis kapsamli modelleme olanaklar
sunmaktadir. Duragan veya zamana bagli analizler yapilabilir. ANSYS Fluent'te,
transport olgular1 icin genis bir yelpazedeki (1s1 transferi ve kimyasal reaksiyonlar
gibi) matematiksel modeller, karmasik geometrileri modelleme becerisi ile
birlestirmektedir. ANSYS Fluent uygulamalarina 6rnek verilecek olursa; proses
techizat1 igerisindeki laminer newtonian olmayan akislari, turbo makinada konjuge
1s1 transferi ve otomotiv motor parcalari, sebeke kazanlarinda piilverize komiir
yakma, harici aerodinamik, kompresorler, pompalar ve fanlar yoluyla akis, ¢cok fazl
akislar, yakat pilleri, reaktorler ve deniz araclart vb. bir¢cok endiistriyel uygulamalari

mevcuttur.

ANSYS Fluent tim akiglar i¢in, kiitle ve momentum koruma denklemlerini
cozmektedir. Is1 transferi veya sikistirilabilirlik i¢eren akislarda enerji korunumu igin
ilave bir denklem ¢ozer. Tiirlerin karistirilmasi veya reaksiyonlarini igeren akiglar
icin de bir tir koruma denklemi ¢oziiliir. On karisma olmayan yanma modeli
kullanildiginda ise karisim fraksiyonu koruma denklemleri ve degiskenleri ¢oziiliir.

Ayrica akig tlirbiilanshi ise ek transport denklemleri de ¢oziiliir [35].
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4.6.1. Modelleme kabulleri ve kullanilan sabitler

Modelleme, tek hiicreli, i¢ boyutlu, tek kanalli, kapali besleme anot ve katot
tasarimma sahip bir yakit pili sayisal modelinin ¢alisma sartlarinin parametrik

analizlerini hedeflemektedir.
Model olusturulurken ¢esitli varsayimlar kabul edilmistir, bunlar;

e (Gaz karisimi idealdir.

e Akis laminer olarak kabul edilmistir.

e Yercekimi ivmesi ihmal edilmistir.

e izotermal olmayan ortam kabul edilmistir.

e Yatiskin durum kabul edilmistir.

e Ug boyutlu model olusturulmustur.

e Yakit olarak hidrojen, oksitleyici olarak hava beslendigi kabul edilmistir.

e (Gaz difiizyon tabakasinin homojen yapida oldugu kabul edilmistir.

o Katalizér ve membran tabakalarinin homojen ve izotropik oldugu kabul
edilmistir.

e Temas direngleri ihmal edilmistir.

o Elektrokimyasal  reaksiyonlarda  Butler-Volmer  kinetik  denklemleri
kullanilmisgtir.

e Atmosferik basing 101325 Pa olarak kabul edilmistir.
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Tablo 4.1. Modellemede kullanilan sabit degerler

Parametre Sembol Birim Deger Kaynak
Genel Sabitler

Faraday Sabiti F As/mol 96487 [18]
Genel Gaz Sabiti R J/mol K 8,314

Atmosferik Basing Po Pa 1,013x10°

Anot Elektrot Parametreleri

Referans akim yogunlugu jgef A/m2 2465,598 [6]
Referans konsantrasyon Cref kmol/m?® 5,64x1072
Konsantrasyon iisteli Y 0,5

Elektrot ve GDL porozitesi € 0,4 [6]
Transfer katsayisi g 0,5 [6]
Katot Elektrot Parametreleri

Referans akim yogunlugu jg:f A/m2 1,808x1073 [6]
Referans konsantrasyon Cref kmol/m? 3,39x10°
Konsantrasyon iisteli Y 1

Elektrot ve GDL porozitesi € 0,4 [6]
Transfer katsayisi a, 1 [6]
Genel Parametreler

Agik devre voltajt Ve \Y 0,95

Aktif Alan A, m’ 1x10™

Referans difiizyon H, Dy m?/s 8,79x10°

Referans difiizyon O, Do m?/s 2,54x10°

Referans difiizyon H,0 D, m?/s 2,54x107
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Tablo 4.2. Membran fiziksel parametreleri

Membran Parametreleri ~ Sembol Birim  Deger Kaynak
Yogunluk Pm kg/m® 1980

Ozgiil 151 CPmem JlkgKk 1170

Termal iletkenlik Km W/mK 0,455 [36]
Membran iyonik Am mS/cm 72 [37]
iletkenlik

4.6.2. Geometrik model olusturma

Modelleme c¢alismalarinda Ansys 16.1 programi kullanilmistir. Modelleme
calismalarinda kullanilan geometri Ansys Workbench Design Modeler uygulamasi
ile olusturulmustur. Ansys Workbench programi agildiktan sonra Fluid Flow (Fluent)
uygulamasi ¢aligtirilir. Olusturulan ¢alisma sayfasi igerisinde “Geometry” sekmesi
sag tiklanir ve “Edit Geometry in Design Modeler” sekmesine ¢ift tiklanilir. Agilan
sayfa icerisinde ¢izim alani olusturulur ve Tablo 4.3.’deki boyutlarda geometriler
olusturulur. Sekil 4.2.’de olusturulan geometriye ait gdsterim bulunmaktadir. Onden
kesit seklinde gosterilen geometride, model {iizerindeki bagimsiz alanlarin
isimlendirilmeleri gosterilmektedir. Bu isimlendirmeler model olusturulur iken sinir
sartlarinin belirlenmesi asamasinda biiylik kolayliklar saglamaktadir. Sekil 4.2.’de
modelin membran katmani yatay eksende kesen bir diizlemde simetrik oldugu

goriilmektedir.
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Sekil 4.2. Olusturulan model geometrisi kesiti

Ansys Design Modeler uygulamasi ile olusturulan geometriye ait boyutlar Tablo
4.3.°de verilmistir. Olusturulan hiicre, anot ve katot akim toplayicilar, anot ve katot
akis kanallar1 ve gaz diflizyon tabakalari, katalizor katmanlart ve membrandan
olugmaktadir. Tek ve diiz kanalli olarak gergeklestirilen bu tasarim, Ansys Design
Modeler uygulamasi ile modellemeye hazirlanmaktadir. Ayri birer hacim olarak
tasarlanan her bir geometri Ansys DM igerisindeki “Form New Part” komutu ile tek
bir hacim haline dontstiiriiliir. Bu doniisiimiin sebebi ag yapisi olusturma ve
modelleme islemi sirasinda farkli hacimlerin arasindaki kontak yiizeylerinin
olusturulmasidir. Olusturulan bu ylizeyler vasitasi ile kiitle, akim transferleri ve
difiizyon olaylar1 ger¢eklesmekte ve reaksiyonlar meydana gelmektedir. Ansys DM
igerisinde olusturulan iki boyutlu ¢izimler “Extrude” komutu ile genisletilerek li¢

boyutlu hale dontistiiriiliirler.
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Tablo 4.3. Geometrik modele ait boyutlar

Yiikseklik (mm)  Genislik (mm) Uzunluk (mm)
Katot akim toplayici 1,5 2 50
Katot akis kanali 1 1 50
Katot GDL 0,235 2 50
Katot katalizor tabakasi 0,01 2 50
Membran 0,0275 2 50
Anot akim toplayici 1.5 2 50
Anot akis kanali 1 1 50
Anot GDL 0,235 2 50
Anot katalizor tabakasi 0,01 2 50

0,000 2,000

1000

I 20O

3,000

4,000 (mm)

=l

Sekil 4.3. Olusturulan {i¢ boyutlu model

Sekil 4.3.’de kat1 modele ait ii¢ boyutlu ¢izim gériilmektedir. Uc¢ boyutlu hale

doniistiiriilen geometrik model iizerinde hacimlerin kati veya akis alani olarak

tanimlanabilmesi i¢in “Named Selection” se¢imleri yapilmalidir. Ayrica modelin

Ansys Fluent icerisinde hazirlanabilmesi i¢in gaz giris ve ¢ikislarinin, duvarlarin,
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terminallerin isimlendirilmesi gerekmektedir. isimlendirmelerde terminal olarak
adlandirilan alanlar akimlarin ve voltajin okundugu akim toplayici plakalar1 temsil
etmektedir. DM igerisinde gergeklestirilen bu isimlendirmeler, Fluent tarafindan
taninmakta ve isimlendirilmeye bagli olarak smir sartlar1 program tarafindan

otomatik olarak yapilmaktadir. Tablo 4.4.’de tanimlanan isimlendirmeler verilmistir.

Tablo 4.4. DM uygulamasinda hacimlerin ve yiizeylerin isimlendirilmesi

Alan ad1 Tamimlama (Named Selection)
Katot terminali terminal_c
Katot akim toplayici current_c

Katot akis kanali channel_c
Anot akis kanal channel_a
Anot akim toplayici current_a

Anot terminali terminal_a
Katot GDL gdl ¢

Anot GDL gdl_a

Katot katalizor tabakasi cat_c

Anot katalizor tabakasi cat_a

Membran Membrane
Katot gaz girisi inlet_c

Katot gaz cikisi outlet ¢

Anot gaz girisi inlet_a

Anot gaz ¢ikisi outlet a

Sol taraf duvarlar wall_left

Sag taraf duvarlar wall_right

Gaz giris tarafi duvarlari wall_front

Gaz ¢ikis tarafi duvarlari wall_out

Katot akis kanal1 i¢ duvarlari wall_channel ¢
Anot akis kanali i¢ duvarlari wall_channel_a
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Yapilan hacim olusturma ve isimlendirme islemlerinin ardindan hacimlerin kat1 veya

akis alan1 olarak se¢ilmesi islemi gerceklestirilir.

Tablo 4.5. Modelde olusturulan hacimlerin faz siiflandirilmasi

Alan Ad1 Tanmmlama
Katot akim toplayici SOLID
Katot akis kanali FLUID
Anot akis kanali FLUID
Anot akim toplayici SOLID
Katot GDL FLUID
Anot GDL FLUID
Katot katalizor tabakasi FLUID
Anot katalizor tabakasi FLUID
Membran FLUID
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4.6.3. Ag yapisi ve sinir sartlarinin olusturulmasi

Model iizerinde gerekli faz simiflandirmalart ve isimlendirmeleri yapildiktan sonra
DM uygulamasindan ¢ikilir. Ag yapisinin olusturulmasi icin WB sayfasi igerisinde
Mesh sekmesine ¢ift tiklanarak Mesh uygulamasi agilir. Sekil 4.4.’de goriilen Mesh
calisma sayfasi icerisinde DM igerisinde olusturulan geometri goriintiilenecektir. Dm
icerisinde birlestirilen hacimlerin olusturdugu baglant1 yilizeyleri Mesh sayfasi

icerisinde “Connections” sekmesi altinda goriintiilenmektedir.

JFiDter: Name v 4 o @
Project
B Model (A3)

(-, Geometry

[--,3K Coordinate Systems
[,/ Connections
- @) Named Selections

Details of "Geometry" 2
[=I| Definition

Source D:\Tek Kanal\l mm_referans_modeli_files\dp0\FFF\DM\FFF.agdb

Type DesignModeler

Length Unit | Meters

Bounding Box

Statistics TText
Basic Geometry Options
Advanced Geometry Options

Sekil 4.4. WB igerisinde agilan Mesh ¢aligsma alani

G y A Print Preview A Report Preview/

FEEHB®

Ag yapist olusturma (Mesh) uygulamast HAD uygulamalar: i¢in sonlu hacimler
yontemini esas almaktadir. Sonlu hacimler yontemi kismi diferansiyel denklemlerle
ifade edilen ancak ¢6ziimii oldukg¢a gii¢ olan problemlerde kontrol hacmini belirli
sayida sonlu hacimlere boélerek ¢oziim arayan bir yontem olarak karsimiza
cikmaktadir. Sonlu sayida hacimlere boliinmiis olan kontrol hacminin her bir
pargasinda korunum denklemleri uygulanir ve hesaplanan deger kontrol hacminin

merkezindeki kontrol noktasi ile ifade edilir [38].
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A F Sonlu Hacim

Kontrol Noktasi

Sekil 4.5. Sonlu hacimler metodu gosterimi [38]

Sekil 4.5.’de sonlu hacimler metoduna ait 6rnek gosterim goriilmektedir. Model
tizerinde 9 farkli kontrol hacmi olmasi, ¢ok ince yapilara sahip olmasi ag yapisi
olusturma (Mesh) islemini oldukg¢a zorlastirmaktadir. Ag yapist olusturma (mesh)
uygulamasi igerisinde otomatik ag olusturma komutu ile olusturulan ag yapisi
incelendiginde ortaya kaba olarak tabir edilen bir ag yapisi ortaya ¢ikmaktadir. Bu
sebeple her bir kontrol hacminin ve kontrol hacmine ait kdse ¢izgilerinin ayr1 ayr1 ag

olusturma iglemine tabi tutulmasi gerekmektedir.

Yakit pili modelleme ¢alismalarinda genellikle tek kanal calisilmasinin sebebi, ¢ok
ince ve dar yiizeylerde ag yapisi olusturma islemi sebebiyle olduk¢a fazla eleman
sayisina ulasilmasi ve bunun sonucunda ¢6ziim siirelerinin oldukca uzamasi olarak
gosterilebilir. Ornek verilecek olunursa, 10 mikron kalinh@indaki bir katalizor
tabakasinin en az 2 katmana bdoliinmesi tavsiye edilmektedir. Bu, 2 mm genisliginde
ve 10 mikron kalinliginda bir katalizér katmaninda 20.000 adet eleman sayisina
ulagilacaginin gostergesidir. Bu rakam statik mukavemet ¢oziimlemelerinde sonlu
elemanlar yontemi i¢in dahi yiiksek bir rakamdir. Verilen ornekte, sadece katalizor
katman ile bu yiiksek rakama ulagilmis olmasi tek bir kanal ile yapilan modellerin
dahi uzun siireler, yiiksek bellek ve islemci kapasitesi gerektirdigini ortaya
koymaktadir. Sekil 4.6.’da yazilim tarafindan otomatik olarak olusturulan ag yapisi

goriilmektedir.
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Sekil 4.6. Otomatik ag yapisi olusturma komutu ile olusturulan yap1

Tez ¢alismasinda gerceklestirilecek olan modelleme ¢alismasi igin yiiksek dogruluk
ve yakinsama kriterleri hedeflendigi i¢in ag yapisinin olabildigince yogun ve ¢oziimii
hizlandiracak sekilde olusturulmasina 6zen gosterilmistir. Ag yapist olusturma
isleminin her bir kontrol hacmi ic¢in ayr1 ayr1 gerceklestirilecek olmasi, kontrol
hacimleri arasindaki ag yapisi gegislerinin iiniform ve diizgiin olmasi gerekliligi
sebebiyle ©on goriilen en kiiclik boyutta elemanlara sahip olacak kontrol
hacimlerinden baslanarak ag yapist olusturma c¢alismasi gerceklestirilmistir. Ilk
olarak membran ve anot-katot katalizor katmanlarinda ag yapist olusturma ¢aligmasi

gergeklestirilmistir.

Membran ve anot-katot katalizor katmanlarinin ag yapisi olusturma islemi ilk olarak
kenar cizgilerinin dikey dogrultuda 4 ayr1 katmana boliinmesi islemi boliinme sayisi
(number of divisions) komutu ile gerc¢eklestirilmistir. Daha sonra bu kenar ¢izgileri
disinda kalan tiim ¢izgiler kenar boyutu (edge sizing) komutu ile her bir parcasi 0,1

mm olacak sekilde hacimlere ayrilmistir ve Sekil 4.7. ve 4.8.’de gosterilmistir.

Ag yapist olusturma islemi sonucunda katalizér katmanlar1 0,0025x0,1x0,1 mm
boyutlarinda, membran ise 0,00687x0,1x0,1 boyutlarinda hacimlere boliinmiistiir. Bu

islemden sonra benzer islemler GDL hacimlerine uygulanmustir.
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Sekil 4.8. Membran ve katalizor katmanlarinin ag yapist olusumu igin hazirlanmasi

Sekil 4.9.’da goriilecegi iizere membran ve katalizor katmanlarinda oldugu gibi GDL
katmanlarinda da boliinme sayisi konutu uygulanmis ve GDL kalinliklari membran
ve katalizor katmanlarina nispeten kalin oldugu icin GDL tabakalar1 dikey
dogrultuda 8 esit katmana boliinmiistiir. GDL katmanlarda olusan eleman hacimleri

0,0293x0,1x0,1 olacak sekilde ayarlanmustir.

Akis kanallart ve akim toplayicilar ise 0,1x0,1x0,1 mm boyutlarinda hacimlere

ayrilmistir. Akim toplayicilarin ve akig kanallarinin tiim kose kenarlart 0,1 mm
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boyutunda ¢izgilere ayrilmis ve bu hacimlere gévde boyutlandirma komutu ile 0,1

mm Ol¢iisiinde ag yapisi olusturulmustur.

Sekil 4.9. GDL hacimlerinin ag yapisinin olusturulmasi

Sekil 4.10. Membran ve katalizor katmanlarinin ag yapisi

Sekil 4.10.’da goriildiigii lizere membran ve katalizor hacimleri 4 ayr1 katmana
ayrilmistir. Benzer islemler tiim hiicreye uygulanmis ve Sekil 4.11. ve 4.12.’de

gosterilen yapilar ortaya ¢ikmugtir.
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Olusturulan ag yapisinin dis kisimlarinda tiniform bir halde oldugu Sekil 4.13.’de
goriilmektedir. Ag yapist kalitesi ve ¢oziimiin dogrulugu agisindan bu yapimin
hacmin tamaminda olusup olusmadigini anlamak icin Sekil 4.14.°deki kesit
goriintiisii incelenmistir. Inceleme sonucunda model hacminin tamaminda aym
yapinin olustugu, tiim elemanlarin alt1 yiizlii yapiya sahip oldugu gozlemlenmistir.
Ag yapist olusturma islemlerinde kullanilan bir diger kontrol islemi ise carpiklik ve
boy-en orani degerlerinin incelenmesidir. En-boy orani terimi, olusturulan hacmin en
uzun kenarinin en kisa kenara orani olarak tanimlanmaktadir. Alti kenarli ag
olusturma islemlerinde en ideal en-boy oranmnin 1 olmasi gerekmektedir. Ancak
modelde c¢ok ince yapilar oldugu icin hiicrenin tamaminda bu oranin yakalanmasi
miimkiin degildir. Hiicrelerin %60’lik bir kisminda 1 degeri yakalanmis, diger

kisimlarda ise 1 degerine oldukc¢a yaklagilmistir.

0,000 1,000 2,000 (mm)

0,500 1,500

Sekil 4.11. Tim hiicreye ait ag yapisinin 6nden goriiniisii
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0,000 %nuo 2,000 (rmrm)

0,500 L1500

Sekil 4.12. Hiicreye ait ag yapisinin yandan goriintiisii

0,000 1,000 2,000 (mrm)

0,500 1500

Sekil 4.13. Hiicreye ait ag yapisinin perspektif gortintiisii
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Modelleme ¢alismalarinda ag yapisi kalitesini ifade etmede kullanilan bir diger deger
carpiklik degeridir. Bu deger ise 0,85 degerini agsmamalidir. Modelimizin 6 kenarl
olmasi sebebiyle bu deger 1,31x10™ degerine yaklagsmustir. Ancak bu deger dort

ylizlii ve ii¢ yilizli hacimlerde kalite acisindan daha belirleyicidir. Model iizerinde

1.160.000 eleman sayisina ulasilmistir.

Ag olusturma isleminin tamamlanmasinin ardindan ag (mesh) sekmesi kapatilir ve
modelleme ¢alismasi i¢cin WB c¢alisma sayfasinda kurulum sekmesine ¢ift tiklanilir.

Bu islemin ardindan Fluent programi agilarak modelleme ¢alismalarina baslanilir.
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Sekil 4.14. Ag yapisinin kesit goriiniimii

Ansys Fluent agilis sayfasindan seri ve paralel islem segenekleri, islemci sayisi gibi
opsiyonlar secilebilmektedir. Modellemelerde kullanilan is istasyonu 12 c¢ekirdek-
islemcili bir bilgisayar oldugu i¢in 11 adet islemci ¢ekirdegi modelleme c¢aligsmalar

icin ayrilmistir. Bu sebeple paralel islem secenegi secilmistir. Ansys Fluent
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programinda tamimhi olarak bir¢ok ek c¢oziimleyici gelistirilmis ancak bunlar
programin her agilisinda tanimli olarak kullanilamamaktadir. Baz1 ¢oziimleyicilerin
aktif hale gelebilmesi i¢in komut satirina bazi kodlarin girilmesi gerekmektedir.
Fluent programinda PEMFC modiiliiniin aktiflestirilmesi i¢in Sekil 4.15.”deki kodun

komut satirina yazilmasi gerekmektedir.

define/models/addon-module/3

Sekil 4.15. PEMFC modiiliiniin aktiflestirilmesi ig¢in
gerekli kod

Aktiflestirme islemi sonrasinda Fluent programinda modeller meniisii altinda
PEMFC sekmesi aktif hale gelir. Aktif hale gelen PEMFC modiilii parametre
sayfasinda Tablo 4.1. ve 4.2.’deki parametreler acilan sekmeli sayfalarda anot, katot
ve membran igin ayr1 ayr girilir. Sekil 4.16.’da gosterilen segenekler sekmesi

altinda “Multiphase” sekmesi aktif hale getirilir.

I3 Fuel Cell and Electrolysis Models s

[¥] Enable Fuel Cell Model

Model IParametersI Anodel E1ectrolyte| Cafhodel Advancedl Reportsl

Models Options Under-Relaxation Factors Automatic Settings
© PEMFC [¥] Joule Heating Saturation Source
() SOFC : [V Reaction Heating 0.04
© Bectrolysis [¥] Electrochemistry Sources
[¥]Butler-Volmer Rate AR
[¥] Membrane Water Transport 00
[¥] Multiphase
["] Multicomponent Diffusion

[] Anisotropic E-Conductivity in Porous Electrode

[ OK ] [Apply] [Reset] [Default] [Cancel] [Help ]

\. v,

Sekil 4.16. Fluent PEMFC modiilii parametre meniisii
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1 Models Materials—_
: Trem
-6 C Il Zone Conditions fc-;?:gjreen
[ﬂ;t Boundary Conditions wategr-vaDOf
&5 Dynamic Mesh ok

.. Reference Values hydrogen
mixture-template

5 Solution nitrogen
Q> Solution Methods oxygen

&7 Solution Controls water-vapor
e Monitors Fluid

,t .p Solution Initialization 5 l‘a‘ijr

oli
E
,:, [j'—LI, Calculation Activities ectraii e
----- -/ Run Calculation catalyst-default
& @ Results difflayer-default
+--§5 Graphics collector-default
aluminum

[f; -EL] Animations

-2, Plots
G-gg>
Par.

+- Reports

-

ameters & Customization

0
m

Create/Edit... Delet

Sekil 4.17. Fluent PEMFC modiilii malzeme se¢imi meniisii

Model ile ilgili parametreler girildikten sonra her bir hacim i¢in malzeme seg¢imi
islemine baslanilir. Fluent yaziliminda PEMFC modiilii aktif hale getirildikten sonra
yakat pilleri i¢in standart malzeme 6zellikleri aktif hale gelir. Malzeme meniisii Sekil
4.17°de gorilmektedir. Malzeme Ozelliklerinde degisiklik yapilacak ise
“Create/Edit” sekmesi ile istenilen degisiklikler ilgili malzeme {izerinde
uygulanabilmektedir. Tez calismas1 i¢in Tablo 4.1. ve Tablo 4.2.’deki degerler baz

aliarak malzeme Ozelliklerinde degisiklikler gerceklestirildi.

Malzeme secimi gerceklestirildikten sonra sinir sartlarinin olusturulmasi amaciyla
Sekil 4.18.’deki smir sartlar1 sekmesine girilerek sinir sartlari olusturulur. Tablo
4.4.°de verilen isimlendirmeler kullanilarak gaz giris ve cikislari, anot ve katot
terminallerine ait parametrelerin girisi yapilir. Ik olarak anot giris isimlendirmesi

secilir ve agilan sayfadan kiitlesel akis girisi se¢imi yapilir.
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=@ Setup | Boundary Conditions

-~ General
-89 Models Zone
5§ Materils . |
- Cell Zone Conditions ;:lteetri—;r-cat :
- W kb -
Lﬂi‘- B°“'Y Conditions interior-cat_a-qdl_a =
E Dynamic Mesh interior-cat_a-membrane
fon Q Reference Values ?nter@or{at_c 3
== ; interior-cat_c-gdl_c
@%) l:::ot'.‘ Method interior-cat_c-membrane
o % fon s interior-channel_a
) Solution Controls interior-channel_a-gdl_a
[+J Monitors interior-channel_c
;Jt,u Solution Initialization interior-channel_c-gd|_c
-/ Calculation Activities iRsor-aent.y
P : interior-current_c
------ -/ Run Calculation interior-gd|_a
BO Results interior-adl_c
#-€) Graphics interior-membrane
L] Animations outiet_a
.:—4..,-\
Ltj b’ Pt Phase Type D
£ Reports ixtu [mass flow-inlet ] 33
= o mixture -flow v
-8 Parameters & Customization :

Edit... [ Copy... ][Proﬁles... ]
Parameters... [ Operating Conditions... ]

Display Mesh... | | Periodic Conditions...

| Highlight Zone

Sekil 4.18. Kiitle-akis girisi sinir sartinin olusturulmasi

Kiitlesel akis girisi simir sarti olusturulduktan sonra Sekil 4.19.’daki parametre
sayfasindan hidrojen gazi ve su buhart i¢in ait akis debisi, sicaklik ve kiitle
kesirlerinin girigleri yapilir. Ayni islem girig sinir sartt i¢in hava ve su buhari i¢in
tekrarlanarak gaz giris smir sartlar1 olusturulur. Cikis sinir sart1 i¢in ise sadece
sicaklik degerleri giris yapilarak anot ve katot icin ¢ikis siir sartlari olusturulmus
olur. Anot ve katot terminallerine ait sinir sartlart i¢in sicaklik ve elektrik potansiyeli

parametreleri girilir. Anot terminali icin elektrik potansiyeli sifir girilir. Katot
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elektrik potansiyeli ise hiicrenin hangi gerilimde calistirilacagini belirlendigi i¢in 0-

0,95V arasinda bir deger girilir.

=

Mass-Flow Inlet I X4

Zone Name

| inlet_a

Momentum lThermall Radiah’on] Spedes] DPM ] Multjphase] ups I

Reference Frame | spcofute v ‘

Mass Flow Spedification Method ‘Mass Flow Rate v ’

Mass Flow Rate (ka/s) [ 4 217e-07 [constant v I

Supersonic/Initial Gauge Pressure (pascal) [ [constant v I
Direction Specification Method | normal to Boundary v ’

[ OK ] [Cancel] [Help ]

Sekil 4.19. Kiitle-akis girisi sinir sartina ait parametre sayfasi

DM igerisinde olusturulan isimlendirmelerden ve duvar olarak nitelendirilen yiizler
Fluent igerisinde duvar simnir sart1 olarak otomatik olarak atanmustir. Isimlendirilme

yapilmamis diger tiim yiizler ise arayiiz olarak otomatik olarak atanmaktadir.

Modelleme i¢in gerekli olan tiim sinir sartlar1 olusturulduktan sonra ¢éziim metotlari
mentisiinden gerekli se¢imler yapilir. Basing-hiz eslesmesi meniisiinde basit semasi
secilir. Bu sema duragan ve laminer akislarin oldugu, basing tabanli problemlerin

¢oziimiinde kullanilir. Fluent programinda da varsayilan sema olarak atanmustir.
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Metot sayfasindaki se¢imler yapildiktan sonra ¢6ziim kontrolleri sayfasina gegilir.
Burada rahatlama parametrelerinin girisi yapilir. Bu parametreler ¢oziimiin
yakinsanmasi ile dogrudan baglantilidir. Coziim sirasinda yakinsama grafikleri
incelenerek bu deger ile oynanabilir. Genellikle 1 olan bu deger diistiriilerek farkli
parametreler igin yakinsama saglanabilir. Tiim bu parametreler sisteme girildikten

sonra ¢Oziim siireci baslatilir.
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5. PARAMETRIK ANALIZLER

Parametrik analizler, ilk olarak temel model analizlerine baslanarak
gerceklestirilecektir. Temel model analizlerinde elde edilen verilere gore diger

parametreler ile karsilastirmalar yapilacaktir.

Modellemelerde kullanilacak bilgisayar, 12 adet islemci ¢ekirdegine ve 80 GB
bellege sahiptir. Parametrik modellemelerde 11 g¢ekirdek aktif olarak kullanilmis ve
paralel islem segenegi tercih edilmistir. Tiim parametrik analizlerde stabilizasyon
metodu olarak iki bilesenli gradyan stabilizasyon metodu segilmistir. Bu metot,

modellerin analizinde diizensiz yakinsamalardan kaginmay1 saglamaktadir.
5.1. Temel Model Analizleri

Temel model analizinde Tablo 4.1. ve Tablo 4.2.°deki elektrot ve membran
parametreleri temel alinmustir. Bu parametrelerin  haricinde temel modelde
kullanilacak, sicaklik, debi, nem orani, stokiyometri gibi onemli parametreler ise
Tablo 5.1°de verilmigtir. Parametrelerin girisi Fluent yaziliminda yapildiktan sonra
uygun iterasyon sayisi ile ¢dziim baslatilir. Iterasyon sayisinin girilecegi alan ve

baslatma ekrani Sekil 5.1.”de verilmistir.

Run Calculation

[ Check Case... ] T
Number of Iterations Reporting Interval

=]
| 4000 I 1 |

Profile Update Interval
| 1

o O

[ Calculate

Sekil 5.1. Iterasyon ve ¢dziimleme baslangig ekrani
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Tablo 5.1. Temel modele ait ¢alisma parametreleri

Parametre Deger Birim
Anot giris sicakligi 353,15 K

Anot ¢ikis sicakligi 353,15 K

Katot giris sicaklig 353,15 K

Katot ¢ikis sicakligt 353,15 K

Anot giris debisi 1,381x10”’ kg/saniye
Katot giris debisi 1,05x10° kg/saniye
Anot nem orani %100 -

Katot nem orani %100 -

Anot giris basinci 1 atm
Katot giris basinci 1 atm

Anot stokiyometrisi 1,5 -

Katot stokiyometrisi 2 -

Parametrik analizlerde onlarca farkli ¢oziim gergeklestirilecek olmasi sebebiyle ¢ok
uzun ¢oziim siireleri gerekmektedir. Bu siirelerin kisaltilmasi, ¢6ziim sonucu elde
edilen ¢oziimlerin dogrulugu ile ilgilidir. Yakinsama kriterleri géz oniine alindiginda,
yuksek ¢alisma gerilimlerinde yakinsamanin uzadigi, farkli ¢calisma kosullarinda da
benzer sekilde farkli sonuglar alindigi goriilmistiir [39]. Bu farkliliklar1 ortadan
kaldirmak i¢in uzun siireli bir ¢6ziim gerceklestirilmis ve yakinsamanin gerceklestigi
iterasyon sayisi tiim ¢éziimlere uygulanmistir. Sekil 5.2.’de 5200 iterasyon sayisina
sahip ¢oziimleme goriilmektedir. Yakinsamanin yaklasik olarak 3500 iterasyondan
sonra gerceklestigi goriilmektedir. Bu veriler géz 6niine alindiginda tiim modellerde
minimum 3500 iterasyon uygulanmis ve ¢dziim elde edilmistir. islem siiresi 10080
saniye siirmiistiir. Toplam islemcilerin %93 liik bir kism1 ve ortalama 8,75 GB bellek

siirekli kullanilmastir.
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Sekil 5.2. 5200 adet iterasyona sahip temel model analizi

CPU Kullarmi CPU Kullanim Gegmisi

Fizkse! Bellek Kullanimi Gegmisi

Bellek

Fiziksel Bellek (MB) Sistem

Toplam 81864 Isleyiciler 2439381

Onbellege Alinan 3564 Is Parcaaklan 1154

Kullanilabilir 72898 Iglemler 119

Bos 69472 Calisma Zaman 3:01:32:04
Yarit (GB) 9/159

Cekirdek Bellek (MB)

Disk Belleki 415

Disk Belleksiz 196 Kaynak izleyidi..

Sekil 5.3. Cozliimleme sirasinda islemci ve bellek kullanimi

Temel model analizinin sonucunda polarizasyon egrisi ortaya ¢ikmaktadir. 80 °C
sicaklikta, 1,5 anot ve 2 katot stokiyometrilerinde %100 nem oranlarinda elde edilen

veriler Sekil 5.4.’deki gibi ortaya ¢ikmaktadir.
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Sekil 5.4. Temel model polarizasyon ve giic egrisi

6 farkli gerilim degeri ile yapilan analizler neticesinde elde edilen polarizasyon
egrisi, Sekil 5.4.°de goriilecegi lizere, %100 anot ve katot nemlendirmeleri ile
yaklasik 700 mW/cm? degerinde bir gii¢ yogunluguna ve bu gii¢c yogunlugunda 1,1
Alcm?® akim yogunluguna ulasmustir. Polarizasyon egrisinde 1,1 A/lcm® degerinden
sonra hiicrede konsantrasyon kayiplariin meydana geldigi ve limit akim degerine

ulasildig1 anlasilmaktadir.

Sekil 5.5.’de, temel model simiilasyonunda elde edilen akim yogunlugu kesit grafigi
gosterilmigtir. Reaksiyon sonucu olusan akim yogunlugunun maksimum ve
minimum seviyelere ulastig1 alanlar agikca goriilmektedir. Sekil 5.6.’da ise 10’ar mm
ara ile akim yogunluguna ait kesitler alinarak hiicre boyunca akim yogunlugu
degerlerinin degisimi gosterilmistir. Hiicre girisinden itibaren akim yogunlugunun

dinamik parametrelerden etkilenerek azaldigi agikca goriilmektedir.
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Sekil 5.5. Temel model simiilasyonunda hiicre giris yilizeyinde akim yogunlugu kesit
grafigi
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Sekil 5.6. Temel model i¢in hiicre girisinden itibaren 10’ar mm ara ile akim
yogunlugu kesitleri
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5.2. Deneysel Calisma ve Temel Model Analizinin Dogrulanmasi

Temel model analizlerinin ve gergeklestirilecek onlarca farkli parametrik analizlere
gecilmeden oOnce olusturulan modelin dogrulanmasi i¢in temel model analizi
deneysel ortama tasinmustir. Deneysel calismalar, Sekil 5.8.’de gosterilen Scribner
firmasina ait 850e Multi Range yakit pili test istasyonu ile gerceklestirilmistir. Bu
test sistemi, giici 100W’ a kadar yakit pilleri i¢in kullanilmaktadir. Test sistemi,
hiicrenin istenen gerilime ve akima ayarlanmasina, istenilen sicaklik ve nem
oranlarinda gaz debilerinin ¢ok hassas sekilde ayarlanmasina olanak saglamakta,

parametrik ¢alismalara imkan vermektedir.

Deneysel calismalarda, Sekil 5.9.’da gdsterilen 25 cm? aktif alana sahip, Sigracet
29BC gaz difiizyon tabakasi ve Nafion XL membran kullanilan ve 0,6 mg/cm?® Pt
katalizor yiiklii membran elektrot {initesi kullanilmistir. Kullanilan membran ve gaz

difiizyon tabakas1t modelleme ¢alismalarinda temel alinan 6zelliklere sahiptir.

Deneysel dogrulama calismalarinda, tek kanalli, modelde kullanilan akis kanali
geometrisi ile bire bir uyumlu Imm kanal derinligi ve genisligine sahip akim
toplayict plakalar kullanilmistir. Deneysel ¢aligsmalarda kullanilan hiicre ve plakalar
Sekil 5.10.’da gosterilmistir. Deneysel analizler Scribner firmasina ait test istasyonun
yazilimi Fcell uygulamasi ile gergeklestirilmistir. Gerekli sicaklik, debi ne nem
oranlar1 ayarlanarak testlere baslanilmistir. Temel model analizi parametresi test

edilmistir.

Sekil 5.7.°de temel model ve deneysel calismalara ait polarizasyon egrileri
goriilmektedir. Deneysel caligsmalar sonucunda elde edilen veriler incelendiginde,
olusturulan modelin deneysel calismalar ile biiylik bir uyum i¢inde oldugu, model
parametrelerinin bu model i¢in dogru secildigi agik¢a goriilmektedir. Yapilan bu
deneysel ¢alisma ve dogrulama sonucunda parametrik modelleme ¢alismalarina gegis

yapilacaktir.
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Sekil 5.7. Temel model ve %100 katot bagim nemliliginde modelleme ve deneysel
polarizasyon egrileri

Sekil 5.8. Scribner 850e yakit pili test sistemi
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Sekil 5.9. Deneysel ¢alismalarda kullanilan membran elektrot tinitesi

Temel model simiilasyonu ve deneysel ¢alismalart sonucunda elde edilen performans
degerlerinin iyilestirilmesi, hiicreden alinabilecek maksimum akim ve gii¢ degerinin
gozlemlenebilmesi igin ¢esitli parametrik analizler gergeklestirilecektir. Parametrik
calismalar kapsaminda, temel model simiilasyonlar1 i¢in 6 analiz, 4 farkli sicaklik
degeri icin yaklasik 24 analiz, 4 farkli basing degeri i¢in 24 analiz, anot ve katot
tarafinda 8 farkli nem degeri i¢in 48 analiz, 8 farkli stokiyometri degeri i¢in de 48
analiz olmak {izere toplamda 150 farkl analiz kosturulmustur. Ortalama olarak bir
analizin 10800 saniye siirdiigii gz Oniine alindiginda 450 saatlik bir siireyi bulan

analiz zamani sadece simiilasyonlarin ¢6ziimii i¢in harcanmistir.

Parametrik analizlerde karsilagtirma parametresi olarak Sekil 5.4.°deki veriler
dikkate alinacaktir. Bu veriler ile parametrik analizlerden elde edilen veriler yine

polarizasyon ve gii¢ egrileri ile ifade edilecektir.
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Sekil 5.10. Deneysel ¢aligmalarda kullanilan tek hiicre yakat pili
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5.3. Sicakhgin Etkisi

Bilindigi iizere yakat pillerinde sicakligin etkisi olumlu yonde olmaktadir. Daha 6nce
ifade edilen Denklem (3.16) ve Tablo 3.2°de sicakligin yakit pili tizerindeki etkisi
acikca goriilmektedir. Sicaklik yiikseldikce voltaj kayiplarinin azaldigi, dolayisiyla
hiicre performansiin iyilestigi goriilmektedir. Olusturulan modelde gerek aktif
alanin kiiclikliigii, gerekse tek hiicreden olusuyor olmasi hiicrenin reaksiyonlar
sonucunda 1sinmasinin Onilindeki en biiyilk engeldir. Bu sebeple simiilasyonlar
sirasinda hiicreye ait terminaller ve akim toplayici plakalar istenilen sicaklikta
tutulmus ve analizler bu sekilde gerceklestirilmistir. 50 °C ile 80 °C arasinda 10’ar

derecelik artiglarla 4 farkli sicaklik degeri i¢in analizler gergeklesmistir.

Sicakligin hiicre performansina olan etkisinin incelendigi bu analizler, sabit besleme
akimi ve nem oranlarinda gerceklestirilmistir. Nem oranlart her sicaklikta %100

olacak sekilde debiler ayarlanmistir.
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Sekil 5.11. Hiicre ¢aligma sicakliginin hiicre performansina etkisi (polarizasyon
egrisi)
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Sekil 5.12. Hiicre ¢alismast sicakliginin hiicre performansina etkisi (gii¢

yogunlugu egrisi)
Sekil 5.11.°de goriilecegi iizere 0,5 Alem” akim yogunluguna kadar yiiksek sicaklik
caligma sartlarinin  daha 1iyi performans gosterdigi ancak 1 A/em®  akim
yogunluklarinda teorik olarak maksimum performansin beklendigi 80 °C sicaklik
calisma kosulunda performansin diistiigii gézlenmistir. Her ne kadar performans
egrisindeki diislisiin kaynag1 konsantrasyon kayiplar1 gibi goziikse de tiim sicaklik
kosullar1 igin ayn1 stokiyometrik oran ve nem de olacak sekilde debiler ayarlanmustir.
Maksimum performans sirasi ile 60, 70, 80 ve 50 °C de gozlenmistir. Sekil 5.12.°de
hiicre ¢alisma sicaklifinin hiicre performansina etkisi giic yogunlugu grafikleri ile

ifade edilmistir.

Yakit pillerinde teorik olarak sicakligin performans tizerindeki etkisi olumlu yonde
olsa da, deneysel calismalarda ve modelleme calismalarinda ayn1 durum her zaman
gbozlemlenememektedir. Sicaklik ile birlikte membran su miktari, proton iletkenligi,
kanal iclerindeki su yogusmasi, gaz difiizyon tabakas1 ve katalizor katmanindaki sivi
su birikmeleri gibi etmenler yakit pili performansina etki etmektedir. Bu sebeple ilk
olarak anot katalizor katmani ve membran ara yliziindeki sicaklik dagilimlari

incelenmistir.
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Sekil 5.13. Farkli ¢alisma sicakliklarinda anot katalizor katmani ile membran ara
yliziindeki sicaklik dagilimi

Sekil 5.13.’de goriildiigii tizere yiiksek sicakliklarda membran ile anot katalizor
katman1 ara yliziindeki sicaklik belirli bolgelerde yiliksek akim yogunluklarina
ulagildiginda 100 °C ye kadar yiikselmektedir. Bu sicakliklarda membran
ylizeyindeki su buharlasacagi i¢in membran su igerigi ile dogrudan iligkili olan ve
hiicre performansini dogrudan etkileyen membran proton iletkenligi de diisecektir.
Yiiksek akim yogunluklarinda reaksiyon sonucunda olusan su miktar1 artsa da
buharlasmanin daha fazla oldugu, membran yilizeyinde kurumalarin gerceklestigi
hiicre performans egrisinde agikca goriilmektedir. Modelleme c¢aligmasinda
kullanilan model {iizerinde herhangi bir sogutma kanali olmadigi ve hiicrenin
sogumasina izin verilmedigi i¢in reaksiyonun gergeklestigi katalizor katmanlart ve

membran ara yiiziinde sicakliklar fazlasiyla yiikselmistir.

Sekil 5.14. ve Sekil 5.15.’de goriilecegi iizere, 0,5 Alcm? akim yogunluguna kadar
membran ve katalizor katmanlar1 ara yiiziindeki sicakliklarin ve buharlagsma
hizlarinin su olusma hizindan diisiik olmasi sebebiyle membran su igerikleri ve

proton iletkenligi dolayisi ile hiicre performansi sicaklik yiikseldikc¢e artmaktadir.
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Sekil 5.14. Farkli ¢alisma sicakliklarinda membran su igerigi ile akim yogunlugu

degisimi
Anot katalizorii ve membran arayiizii
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Sekil 5.15. Farkli sicakliklarda Cat_a ile membran arayiiziinde proton iletkenligi
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5.4. Basimcin EtKisi

Yakit pillerinin performansini etkileyen ©onemli hususlardan biri de ¢alisma
basincidir. Bu analizlerde anot ve katot tarafi ¢calisma basinglari esit tutularak temel
model parametreleri baz alinmistir. Hiicre 1,5 anot ve 2 katot stokiyometrisinde 80
°C sicaklikta calistirilmistir. Debiler 80 °C sicaklikta farkli basinglarda %100
nemliligi saglayacak sekilde normalize edilmistir. Farkli calisma basinglarinda 1, 2, 3

ve 5 atm basing altinda performans ve giic yogunlugu egrileri olusturulmustur.

Denklem (3.23)’de Nernst esitliginde goriilecegi lizere, basincin artmasi ile hiicre
teorik geriliminin artacagi goriilmektedir. Yapilan analizler sonucunda farkli ¢alisma
basincindan elde edilen performans ve gii¢ egrileri Sekil 5.16. ve Sekil 5.17.’de

verilmistir.
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Sekil 5.16. Farkli basing kosullarinda elde edilen polarizasyon egrisi

Sekil 5.16.’da goriilecegi lizere basincin 1 atm degerinden 2 atm ve 3 atm degerlerine
yiikseltilmesi performansi olumlu derecede arttirmistir. Ancak 3 atm den 5 atm

degerine yiikseltilmesi performansta gozle goriiliir derece bir artisa sebep olmamustir.
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Hiicre ¢alisma basincinin artmasi ile yiikselen performansin sebebi agirlikli olarak

katot katalizor katmaninda oksijen diflizyon Kkatsayisinin diismesi olarak

aciklanabilir. Oksijen diflizyon katsayisinin diismesi ile katalizor katmaninda etkin

olarak oksijen kullanim1 artmakta ve performans yiikselmektedir.
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Sekil 5.17. Farkl basing kosullarinda elde edilen gii¢ yogunlugu egrisi

Sekil 5.18.’de farkli basinglarda hiicre genelinde oksijen kullanim oraninin yiizde

olarak degisimi verilmistir. 0,6 V hiicre geriliminde alinan veriler 1s18inda, hiicre

calisma basincinin artmasi ile oksijen kullanim oraninin arttig1 goriilmiistiir. Oksijen

kullanim oraninin artmasi hem yakait pili verimliligini hem de yakit kullanim verimini

arttirmigtir.  Basmcin artmasi oksijenin katalizér katmanlarinin  kullanilmayan

boliimlerine diflizyonu arttirmis ve reaksiyona giren etkin katalizor yiizey alanini

arttirmigtir.  Diisiik basinglarda oksijen difiizyon katsayisinin yiikselmesi ile katot

katalizor katmanindaki difiizyon azalarak oksijen kullanim oranini diistirmistiir.

Ayni sekilde diisiik basinglarda yakit pili igerisinde reaksiyon sonucunda olusan sivi

suyun uzaklastirilmasi zorlagmakta, katalizor katmanin bazi bolgeleri siv1 tarafindan

bloke edilmekte ve bunun sonucu olarak yakit pili performansi diismektedir.
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Sekil 5.18. Hiicre genelinde farkli basinglarda oksijen kullanim oraninin 0,6 V
gerilim degerindeki degisimi

5.5. Nem Miktar1 Etkisi

Yakit pillerinin performansinda en énemli faktdrlerden biri siiphesiz su yonetimidir.
Reaksiyonlar sonucunda olusan suyun hiicre kanallar icerisinden uzaklastirilmasi,
membran ve katalizor katmanlarinda proton iletkenliginin saglanmasi i¢in suya olan
ithtiyag gibi bir¢ok parametre yakit pili performansini etkilemektedir. Suyun bu kadar
etkili oldugu bir mekanizma igerisinde anot ve katot gazlarinin nemliligi de biiyiik
bir onem arz etmektedir. Bu sebeple, temel model analizleri baz alinarak 1 atm
basing altinda, 80 °C sicaklikta anot ve katot taraflar1 igin %25’lik artiglarla %25,
%350, %75 ve %100 nemlilik oranlar1 i¢in parametrik analizler gerceklestirilmis ve

performans egrileri olusturulmustur.
5.5.1. Anot tarafi nemliligi

Anot tarafi nemliliginin performans iizerindeki etkisi temel model baz alinarak
incelenmistir. Katot tarafi tiim analizler i¢in %100 nemlilikte, anot tarafi nemliligi ise

%25, %50, %75 ve %100 olarak alinmustir.
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Sekil 5.19. Anot tarafi nemliliginin hiicre performansina etkisi (polarizasyon

egrisi)
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Sekil 5.20. Anot tarafi nemliliginin hiicre performansina etkisi (gii¢ yogunlugu
egrisi)
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Sekil 5.19. ve Sekil 5.20.’den goriilecegi iizere anot tarafi nemliliginin hiicre
performansina gozle goriiliir diizeyde bir etkisinin olmadig1 agikga goriilmektedir.
Cok diisiik nemliliklerde dahi yakit pili performansinda bir kayip olmamistir. Anot
besleme nemliliginin yakit pili performansina etkisinin bu kadar diisiik olmasinin
sebebi katot tarafinin %100 nemlilikte besleniyor olmasidir. Katot tarafinda
reaksiyon sonucu iiretilen su ve besleme akiminda tasimnan su buharinin katottan
anoda geri difiizyon ile gecisi anot tarafinin diisiik nemlilik degerleri i¢in dahi nemli
kalmasini saglamistir. Nemli kalan membran sebebiyle proton iletkenligi istenilen

diizeylerde kalmis ve hiicre performansinda bir diisiis ger¢eklesmemistir.
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Sekil 5.21. Farkli gerilim ve anot nemlilik oranlarinda membran su igerigi egrileri

Sekil 5.21.’de farkli besleme nem oranlar1 ve farkli hiicre gerilimlerinde membran su
icerigine ait grafikler goriilmektedir. Hiicre gerilimlerinin agik devre voltajina en
yakin oldugu 0,85V ve 0,95V degerlerinde, akim degerlerinin diisiik olmasi ve
besleme nemliliginin diisilk olmasi sebebiyle %25°lik anot besleme nemliliginde
membran su igeriginin diisilk oldugu goriilmektedir. Ancak bu diisiislin yiiksek
voltajlarda olmasi ve ¢ok diisiik akim degerlerine denk gelmesi sebebiyle performans

karsilastirmasi agisindan bir anlam ifade etmemektedir.
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Hiicre geriliminin 0,65V seviyelerine ¢ekilmesi durumunda %25 nemlilik oranina
sahip besleme akiminda dahi membran su igerigi diger besleme akimi nemlilikleri ile
ayni seviyelere gelmistir. Yiiksek akimlara ¢ikildik¢a, anot tarafinda %25 ve %100
nemlilikte dahi benzer sonuglar alinmasi bu sekilde aciklanmaktadir. Proton

iletkenligi egrileri de membran su igerigi egrileri ile benzerlik gostermektedir.
5.5.2. Katot tarafi nemliligi

Katot tarafi nemliligi analizleri, anot tarafi nemliligi %100 olacak sekilde %25, %50,
%75 ve %100 nemlilikte beslenmistir. 1,5 anot stokiyometrisi ve 2 katot
stokiyometrisi ile hiicre sicakligi 80 °C olacak sekilde temel model parametreleri
kabul edilmistir. Farkli katot nemlilikleri ile yapilan analizler sonucunda elde edilen

veriler Sekil 5.22. ve 5.23.’de verilmistir.
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Sekil 5.22. Katot tarafi nemliliginin hiicre performansina etkisi (polarizasyon
egrisi)
Sekil 5.22. ve 5.23.’de farkli katot besleme nemliliklerine ait performans egrileri
goriilmektedir. Polarizasyon egrisinden goriilecegi lizere, farkli katot tarafi
nemliliginin hiicre performansi iizerinde etkileri bulunmaktadir. Beklenecegi iizere,

%100 katot nemliliginde 1 Alcm? akim yogunluguna kadar performansin diger
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nemlilik oranlarina gore bir miktar yiiksek oldugu goriilmektedir. Ancak 1 Alcm?
degeri gegildikten sonra katot tarafi bagil nemliligi %100 olan besleme durumunda,
performansin gittikge kotiilestigi ve 1 A/cm? akim yogunlugunun altindaki akim
yogunluklarinda en diisiik performansa sahip %25 katot nemliligi besleme akiminin

maksimum performansa ulastigi goriilmektedir.
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Sekil 5.23. Katot tarafi nemliliginin hiicre performansina etkisi (gii¢ yogunlugu

etkisi)
Diisiik akim yogunlugu degerlerinde ve besleme nemliliginin diisiik oldugu
durumlarda, hiicre performansinda meydana gelen diisiisiin sebebi incelenmistir.
Diisiik katot nemliligi beslemelerinde, diisiik katot tarafi nemliliginin dengelenmesi
amaciyla osmotik siiriiklenme ile anottan katoda taginan su miktari artmistir. Bu artig
ile beraber, anot tarafi membran su igeriginde zamanla azalma meydana gelmekte ve
membran proton iletkenligi diistirmektedir.

Diistik akim yogunluklarinda ve yiiksek katot nemliligi beslemelerinde ise, katot
tarafi nemliliginin yiiksek olmasi ve geri diflizyonun katottan anoda dogru suyu
tagimasi sebebiyle performans yiikselmistir. Yiikksek akim yogunluklarinda (> 1A
/sz), %25 nemlilik oranina sahip besleme akiminin diger nem oranlarina nazaran

daha yiliksek performans verdigi acgikca goriilmektedir. Ayni zamanda %100
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nemlilige sahip besleme akiminin da minimum performansi verdigi goriilmektedir.
Detayli incelemeler yapildiginda yiiksek akim yogunluklarinda katot tarafinda

reaksiyon sonucunda iiretilen su miktarinin oldukga arttig1 goriilmektedir.
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Sekil 5.24. Farkli hiicre gerilimi ve katot nemliliklerinde katot GDT iizerinde siv1 su
yogusma aktivitesi

Sekil 5.24.de katot gaz diflizyon tabakasi iizerinde sivi suyun degisik hiicre
gerilimleri i¢in yogusma aktivitesi goriilmektedir. Katot tarafinin %25 nemlilik
oraninda katot gaz difiizyon tabakasi lizerinde yogusma aktivitesinin
onemsenmeyecek kadar az oldugu, nemlilik orani arttikga yogusma aktivitesinin de
arttig1 gozlemlenmektedir. Anot ve katot tarafindaki nemlilik oranlarinin hiicre
performansina olumlu yonde etkileri oldugu agiktir, ancak sivi su yogusma seklinde
katalizor ve gaz diflizyon tabakalarindaki gozenekliligi disiirdiigii takdirde
konsantrasyon kayiplar1 artmakta ve oksidant ve reaktantlar reaksiyona giremeden
hiicreyi terk etmektedirler. Sekil 5.25.’de farkli katot nemliliklerinde katot katalizor
katmani tizerindeki O yogunluklar1 goriilmektedir. Hiicre geriliminin diigmesi ile
birlikte yiiksek nemlilik oranlarinda katot gaz difiizyon tabakasi iizerinde meydana

gelen yogusmalar sebebiyle O, katalizor katmanma difiize edememistir. %25
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nemlilik oranma sahip besleme akiminda katot katalizér katmani tlizerinde O

konsantrasyonunun maksimum oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.25. Farkli katot nemlilik oranlarinda katot katalizor katmani tizerinde O2
kiitle kesiri

Fluent programinda gergeklestirilen analizlerin sonucunda elde edilen veriler
incelendiginde, model {izerinde uzunlamasina eksen olan Z (+) yoniinde 0
noktasindan baglayarak 10’ar mm ara ile alinan kesitler sonucunda elde edilen gorsel
verilerde katot tarafi gaz diflizyon tabakasi {iizerindeki yogusma olaylar
incelenmistir. Sekil 5.26.’da ok ile gosterilen akis yoniidiir. Akis yoniine gore ilk
kesit gaz girigini temsil etmektedir. Goriildiigii tizere %25 katot nemlilik oraninda,
gaz girisinin oldugu bdliimlerde bir yogugma olmamaktadir. Son kisimdaki kesitlerde

ise az bir miktarda yogusma olay1 gdzlenmektedir.

Sekil 5.27.’de ise %100 nemlilikte hiicreye giren katot gazinin hiicre igerisinde
olusturdugu yogusma olaylar1 goriilmektedir. Ok gaz akis yoniinii gdstermektedir.
%100 katot nemlilik oraninda, gaz akis yoniine gore ilk kesit resminde dahi su
yogusmasi agikca goriilmektedir. Son kesitler incelendiginde yogusmanin hiicre ¢ikis
tarafinda gittikge arttig1 agikca goriilmektedir. Bu yogusma sonucunda hiicre
icerisinde, katalizor ve gaz difiizyon tabakalarinin gegirgenliklerinde ciddi oranda

diisiis olmus ve hiicrede konsantrasyon kayiplar1 yasanmigtir.
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Contours of Water Saturation May 18, 2017
ANSYS Fluent Release 16.1 (3d, dp, pbns, spe, lam)

Sekil 5.26. 0,45V hiicre geriliminde, %25 Katot nemlilik oraninda katot tarafi
GDT iizerindeki su doygunlugu
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Contours of Water Saturation May 18, 2017
ANSYS Fluent Release 16.1 (3d, dp, pbns, spe, lam)

Sekil 5.27. 0,45V hiicre geriliminde, %100 Katot nemlilik oraninda katot tarafi GDT
tizerindeki su doygunlugu
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5.6. Stokiyometrinin Etkisi

Yakit pillerinde reaksiyona giren gazlarin eksilmesinden/tiikenmesinden kaginmak
ve gazlarin kanal boyunca GDL ve katalizor tabakasi igerisinde esit dagilimini
saglamak i¢in hiicreye verilen gazlar ihtiyag olandan daha fazla verilirler. Aym
zamanda, yakit pillerinde reaktantlarin katalizor yiizeylerine diflizyonunu saglamak,
yakit pili igerisinde reaksiyon sonucu f{iretilen sivi suyun hiicre igerisinden
uzaklastirilmas:  kolaylagtirmak amaciyla gaz debileri ihtiyaglarm iizerinde

beslenmektedirler.

Teoride bir hiicreden 1A akim ¢ekebilmek i¢in hiicreye en az 7 ml/dk H, 16,9 ml/dk
hava beslenmelidir. Stokiyometrik oran bu degerlerin belirli bir oran ile ¢arpilmis
halleridir. Temel model analizlerde belirtildigi iizere referans akim yogunlugu
1A/cm? alinmigtir. Farkli stokiyometrik oranlar 1,5, 2, 2,5 ve 3 icin anot ve katot

taraflarinda ayr1 ayr1 analizler gergeklestirilmistir.
5.6.1. Anot stokiyometrisi

Bu calismada, PEM yakit pillerinde anot stokiyometrik oraninin etkileri
incelenmistir. Anot stokiyometrisi 1.5 olan temel model stokiyometrisinin lizerine 2,
2,5 ve 3 olacak sekilde anot besleme stokiyometrisi giincellenmis ve sonuglar Sekil
5.28.’de paylasilmistir. Goriildiigii iizere anot stokiyometrisinin 1,5’den 3’e
yiikseltilmesi ile birlikte hiicre performansinda 6nemli bir degisme olmamistir.
Sonuglardan goriilecegi iizere, 1,5 stokiyometri ile beslenen anot tarafinin gaz

kullanim oraninin oldukca yiiksek oldugu acikca anlagilmaktadir.

1,5 olan anot stokiyometrik oranin yiikseltilmesi ile performansta bir degisimin
goriilmemesinin sebebi ise, hiicre iizerinde 1,5 stokiyometrik oran ile konsantrasyon
kayiplarimin olduk¢a az olmasi olarak aciklanabilir. %100 nemlilik oraninda 1,5
stokiyometrik oran ile beslenen anot gazinin maksimum performansa yakin bir deger
verdigi ve ¢alisma sartlarinda daha iist stokiyometri degerlerine ¢ikilmasina gerek

duyulmayacagi goriilmektedir.
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Sekil 5.28. Farkli anot stokiyometrilerinde hiicre performansindaki degisim
(polarizasyon egrisi)

5.6.2. Katot stokiyometrisi

Katot stokiyometrisinin incelendigi bu ¢alismada, anot stokiyometrisi temel model
baz alinarak 1,5 olarak kabul edilmistir. Katot stokiyometrisi ise 1,5, 2, 2,5 ve 3
olarak degistirilerek performans testleri gerceklestirilmistir. Sekil 5.29.’da gorildigi
tizere diisilk 1,5 katot stokiyometrisinde hiicre performansinda ciddi bir diisiis
meydana geldigi goriilmektedir. 1,5 katot stokiyometrik oraninda hiicreye giren
oksijenin hiicre ¢ikisina gelmeden tiikendigi ve konsantrasyon kayiplariin arttigi
goriilmektedir. 1,5 stokiyometri oranindan 2 degerine ¢ikildiginda hiicrede ciddi bir
performans artig1 goriildiigii ancak 2’den 2,5 ve 3’e cikildiginda ise hiicrede ufak

artislar meydana geldigi goriilmektedir.

Stokiyometrinin arttirilmasi ile kanal icerisindeki cizgisel hizlarin arttigi ve katot
katalizor katmaninda oksijen derisiminin artmasi ile liniform dagilim gerceklestigi

modelleme sonucunda agikc¢a goriilmektedir.
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Sekil 5.29. Farkli katot stokiyometrilerinde hiicre performansindaki degisim
(polarizasyon egrisi)

5.7. Deneysel Analizler

Parametrik analizler sonucunda elde edilen veriler neticesinde yakit pillerinin
calisma parametrelerinin performans tlizerindeki etkileri agiklanmistir. Bu ¢alismada,
temel model iizerinden gerceklestirilen model dogrulama isleminden bagimsiz olarak
deneysel c¢alismalar gergeklestirilmistir. Bu g¢alismanin amaci, temel model igin
dogrulanan parametrelerin farkli ¢aligma kosullarinda davraniglarinin incelenmesi
olacaktir. Deneysel ¢alismada, tiim parametrik analizleri gerceklestirmek i¢in uzun
calisma siirelerine ihtiya¢ oldugu icin parametrik analizler i¢inden katot nemliliginin
etkisi parametreleri secilmistir. 80 °C c¢aligsma sicakliginda, anot bagil nemi %100 de
tutularak, katot bagil nemi %25, %50, %75 ve %100 olacak sekilde deneysel
caligmalar gerceklestirilmistir. Sekil 5.30.’da %25, Sekil 5.31.de %50 ve Sekil
5.32.°de de %75 katot bagil nemine ait modelleme ve deneysel caligmalarin
karsilagtirmali grafikleri goriilmektedir. %100 katot nemliligi ¢alismasi temel model
ile ayn1 olmasi ve daha Onceki ¢alismada dogrulamasi yapildig1 i¢in bu boliimde

%100 katot nemliligi ¢alismasina yer verilmemistir.
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Sekil 5.30. %25 katot bagil nemliliginde modelleme ve deneysel polarizasyon

egrileri karsilastirmasi
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Sekil 5.31. %50 katot bagil nemliliginde modelleme ve deneysel polarizasyon

egrileri karsilagtirmasi
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Sekil 5.32. %75 katot bagil nemliliginde modelleme ve deneysel polarizasyon
egrileri karsilastirmasi

Deneysel analizler ile modelleme sonuclar1 incelendiginde aktivasyon bolgesinde
deneysel sonuclarin daha yiiksek akim seviyesinde oldugu, gerilim diistiik¢ce
deneysel ile modelleme analizlerinin yiliksek dogrulukta uyum gosterdigi
goriilmektedir. Katot neminin hiicre performansina olan etkisinin incelendigi
modelleme calismalarinda, Sekil 5.18.’de goriildiigii iizere diisiik akim degerlerinde
maksimum performans %100 nemlilik oraninda, 1 A/em? ve iizeri akim yogunluguna
ulasildiginda %25 nemlilik oraninda goriilmiistiir. Deneysel caligmalar sonucunda
elde edilen veriler ile modelleme c¢alismalar1 sonucunda elde edilen veriler
incelendiginde sonuclarin yiiksek dogruluk ile uyustugu goriilmektedir. Sekil
5.33.’de goriildiigii tizere, 1 Alem? ve altindaki akim yogunluklarinda %100 katot
bagil nemliliginde, 1 A/cm? ve iizeri akim yogunlugu degerlerinde %25 katot bagil
nemliliginin maksimum performansi verdigi goriilmiistiir. Sekil 5.33. ve Sekil 5.22.
karsilagtirildiginda performans egilimlerinin benzer nemlilik oranlarinda ayni
karakteristiklere sahip oldugu gozlemlenmistir. Her iki ¢aligmada elde edilen veriler
incelendiginde yiiksek calisma gerilimlerinde deneysel ve modelleme calismalari
arasindaki sonuglarda sapma oranlarmin yiikseldigi, yliksek akim yogunluklarinda

%?3 seviyesine kadar diistiigli goriilmiistiir.
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6. SONUCLAR VE ONERILER

Bu tez ¢aligmasi kapsaminda, tek kanalli, 50 mm kanal uzunluguna sahip, Imm kanal
derinligine ve genisligine sahip, 3 boyutlu, ¢ok fazli ve izotermal olmayan bir yakit
pili modeli olusturulmus ve bu modele ait temel simiilasyon parametreleri ortaya
cikartlmistir.  Temel simiilasyon parametreleri kapsaminda ilk  analizler
gerceklestirilmigtir. Temel simiilasyon sonuglart elde edildikten sonra olusturulan
modelin dogrulanmasi ve parametrik ¢calismalara dogru model ile devam edilebilmesi
icin temel model sinir sartlar1 ile deneysel calisma gerceklestirilmistir. Deneysel
calisma ile dogrulanan model kullanilarak 4 farkli parametre ile farkli hiicre
gerilimlerinde polarizasyon ve gii¢ egrileri olusturulmustur. Analizlerde kullanilan

parametreler su sekildedir;

e Hiicre calisma sicakligi
e Hiicre ¢alisma basinci
e Anot ve katot nemlilik oranlar1

e Anot ve katot stokiyometrik oranlar1

Ik olarak hiicre calisma sicakliklar1 {izerinde oynama vyapilarak analizler
gerceklestirilmistir. 50, 60, 70 ve 80 °C’de %100 nemlilikte yapilan analizler
sonucunda maksimum performans 60 °C’de goriilmiistir. Ancak 0,5 A/cm? akim
yogunluguna kadar maksimum performans 80 °C galisma kosulunda goriilmiistiir.
Nernst esitliginde pay kisminda olan sicakligin artmasi ile hiicre teorik geriliminin
artmasi1 beklenirken olusturulan modelde bu goézlemlenmemistir. Hiicre icerisindeki
su olusumlari, membran su icerikleri ve membran yiizeyindeki sicakliklar
incelendiginde 80 °C’ de galistirilan modelde hiicre i¢i sogutma yapilamadigi icin
membran ylizey sicakligi 100 °C’ye kadar yiikselmistir. Yiiksek sicaklik sebebiyle
buharlagsma artmis ve membran kurumustur. Bu sebeple, membran proton iletkenligi
ve performans diismiistiir. Maksimum performansin gozlemlendigi 60 °C calisma

kosulu sicaklik-nem dengesinin en iyi gozlemlendigi sicakliktir.
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Modellerin daha saglikli sonuglar vermesi adina bu ve benzer ¢alismalarda sogutma
stvist parametresi de modele eklenebilir. Hiicre belirli sicaklikta tutularak sicaklik

parametresi i¢in daha saglikli sonuglar elde edilebilir.

Model iizerinde yapilan analizlerin bir diger parametresi basing olmustur. Farkli
isletim basinglar1 altinda hiicrenin performansindaki degisimler gozlemlenmistir.
Hiicre, temel model parametreleri bazi alimarak 1, 2, 3 ve 5 atm basing altinda
calistirilmis ve polarizasyon egrisi ortaya cikarilmistir. Hiicre performansinin en
diisiik oldugu deger 1 atm, en yliksek oldugu deger ise 5 atm olarak gozlemlenmistir.
Hiicre basincinin 1 atm’ den 2 atm degerine yiikseltilmesi en belirgin performans
artisina sebep olan degisim olmustur. 3 atm ile 5 atm arasinda ufak bir performans
artis1 olmus olsa da, bu artis onemsenmeyecek kadar ufak olmustur. Hiicre ¢alisma
basincinin artmasit ile oksijen ve hidrojen etkin diflizyonu artmig, membran ve
katalizor katmanlar1 arasindaki etkin oksijen ve hidrojen konsantrasyonunu arttirarak

hiicre performansini temel modele nazaran iyilestirmistir [3].

Anot ve katot tarafi nemlilikleri analizlerde kullanilan bir diger parametre olmustur.
Her iki taraf i¢in de ayr1 ayri, %25, %50 %75 ve %100 olmak iizere farkli bagil
nemlilik oranlarinda analizler gerceklestirilmistir. Yapilan analizler sonucunda, katot
tarafinin %100 nemlilik ile beslendigi durumlarda anot tarafi nemliliginin
performans iizerinde herhangi bir etkisinin olmadigi goriilmiistiir. Katot tarafinin
%100 nemlilikte olusu, katottan anoda geri difiizyon ile gecen su, hiicre icerisindeki
nem dengesini korumus ve performans kaybina engel olmustur. Anot tarafinin %100
nemlilikte olup, katot tarafi nemliliginin degistirildigi analizlerde ise, membran nem
miktarmin hiicre performansina olumlu etkileri gdz oniine alindiginda beklenenin
aksine diisiik nemlilik oranlarinda daha yiiksek performans degerlerine ulagilmustir.
Sebepleri incelendiginde yiiksek katot nemliliklerinde katot gaz difiizyon katmani
tizerinde sivi su yogusmalarinin gerceklestigi, yogusma sayesinde katalizor katmani
tizerinde oksidant difiizyonunda azalma meydana geldigi ve konsantrasyon

kayiplarinin arttigi gdzlemlenmistir.

Parametrik analizlerde kullanilan son parametre ise stokiyometrik oranlar olmustur.
Anot ve katot stokiyometrileri ayr1 ayr1 degistirilerek hiicre performansi iizerindeki

etkileri incelenmistir. Anot ve katot stokiyometrileri sirasiyla 1,5, 2, 2,5 ve 3 olarak
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degistirilmistir. Anot stokiyometrisinin arttirilmasi ile hiicre performansinda gozle
goriiliir bir degisim yasanmamustir. Katot stokiyometrisinin 1,5’e diisiiriilmesi ile
performans kayiplarinin yasandigi, 2 ve istii stokiyometrilere ¢ikildiginda ise katot
tarafi hiicre i¢i hizlarin artmasi ve gaz difiizyon katmanindan katalizor ylizeyine
difiizyonun artmasi ile birlikte oksidant derisiminin arttig1 ve hiicre performansinda

olumlu etkiye sahip oldugu goriilmiistiir.

Yapilan parametrik analizlerin sonuglar1 goz Oniine alindiginda, bu model i¢in
calisma sicakliginin 60 °C, anot tarafi nemliliginin %100, katot tarafi nemliliginin
%25, calisma basincimin 3 veya 5 atm ve anot stokiyometrisinin 1,5 ve katot
stokiyometrisinin 3 oldugu isletim kosullar1 yapilan parametrik analizler sonucunda

bu model i¢in en iyi performansi saglayan parametreler olarak ortaya ¢ikmustir.

Parametrik analizler ile elde edilen verilerin ve temel model deneysel ¢alismalari ile
dogrulanan model parametrelerinin, temel model sartlarinin bagimsiz olarak tekrar
dogrulanmas1 amaciyla katot nemliligi ¢alismasi deneysel olarak incelenmistir.
Gergeklestirilen bu deneysel analizler parametrik modelleme sonuglart ile yiiksek

oranda Ortiiserek model parametrelerinin bu tasarim igin tekrar dogrulamistir.

Olusturulan model, sonraki calismalar i¢in tek hiicre testlerinde referans model
olarak kullanilabilecek, parametrik deneysel calismalara gerek duymadan parametre
analizlerini ¢ok daha kisa siirede ve oldukca diisiik maliyetlerle simiilasyon
ortaminda yapilmasina olanak saglayacaktir. Model ile deneysel calismalar arasinda
polarizasyon egrisi lizerinde, Ozellikle aktivasyon ve direng¢ kayiplarinin yasandigi
bolgelerde performans tizerinde farkliliklar goriilmiistiir. Bu farkliliklar genel olarak
parametre davraniglarini etkilememistir. Deneysel calismalarda kullanilan 4 farkl
parametre, modelleme c¢aligsmalarinda gozlemlenen davraniglar ile bire bir uyum
saglamistir. Ancak model ile deneysel ¢alismalar arasindaki ufak farkliliklar su

sekilde aciklanabilir;

e Modelleme c¢alismalarinda GDT ve Kkatalizér katmanlarimin porozitelerinin
tiniform kabul edilisi
e Artan sapma oranlariin goriildiigii yiiksek gerilimlerde, akim yogunluklarinin

thmal edilebilir seviyede diisiik olmas1 ile sapma oraninin yiikselmesi
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e Modellemede kabul edilen katot tarafi transfer akim yogunlugunu katsayisinin
diistik olmasi [5]

e Modellemede kabul edilen katot tarafi transfer katsayisinin yiiksekligi [5]

e Deneysel ¢alismada ylizeyler arasindaki temas direnglerinin yiiksek olusu

e MBEU iiretimi sirasinda preslenen elektrotlarmn porozitelerinin diismesi

e Deneysel calismada kullanilan 25 cm?® aktif alanl hiicrede, kanallar boyunca

olusan basing diisiimleri ve su yonetimi zorlugu.

Modelleme ¢alismalarinda yapilan tiim analizlerin tek kanal olmasi ve sistemin
yatisik kabul edilmesi, yakit pillerinin ¢alismalar1 sirasinda ortaya ¢ikan dinamik
etkilerin sonuglarinin goriilmesine kismen engel olmustur. Ancak, elde edilen
sonuglar incelendiginde bu etkilerin ihmal edilebilir seviyelerde oldugu, 6zellikle
yakit pillerinin genel olarak yiikleme ¢alisma araligi olan 0,65 ile 0,5 V gerilimler
arasinda %90 ve iizerinde dogruluga erisildigi gorilmiistiir. Bdylelikle, bu tez
caligmasi, ileride yapilacak modellemelere ve deneysel ¢alismalara yon verecek, tek
hiicre testleri i¢in iyi bir referans olacak, iiretim ve tasarim faaliyetleri kapsaminda

dogru calisma parametrelerinin belirlenmesinde 6nemli bir kaynak olacaktir.
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