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OZET

KONTAK DIRENCI ve SIKISTIRMA KUVVETININ PROTON GECIRGEN
MEMBRANLI ELEKTROLIZOR PERFORMANSI UZERINDEKI ETKILERI ve
HIZLANDIRILMIS OMUR TESTLER] ile PERFORMANS DUSUSLERININ
INCELENMESI

ERGOKTAS, Muhammed Said
Nigde Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Makine Miihendisligi Anabilim Dali

Danisman : Yrd. Dog. Dr. Omer Faruk SELAMET

Haziran 2015, 55 sayfa

Hiicre bilesenleri arasinda olusan kontak direncinin ve civata sikma torkunun proton
gecirgen zarli (PEM) elektrolizér hiicresi performansi {izerindeki etkileri ve
hizlandirilmig 6miir testi ile performans diisiisleri 50 cm? aktif alana sahip PEM
elektrolizor hiicresi iizerinde incelenmistir. PEM elektrolizér hiicresinden en yiiksek
verimi elde edebilmek i¢in homojen basing dagilimi ve diisiik kontak direnci elde
edilmelidir. Farkli sizdirmazlik elemanlar1 ve sikigtirma torklari ile yapilan ¢alismalarda
en uygun basing dagilimi, kontak direnci ve yiiksek performans degerleri 10 Nm
sikistirma torku ile silikon sizdirmazlik elemaninin kullanildigi hiicrede elde edilmistir.
Sikistirma torku arttikga hiicre bilesenleri arasindaki temasin arttigi dolayisiyla daha
homojen basing dagilimi ve diisiik kontak direnci ile birlikte performans artis1 gériilmiis,
ancak yiiksek torklarda hiicre bilesenleri zarar gérmeye baslamis ve performansta
diisiisler goriilmiistiir. Hizlandirilmis Omiir testlerinde ise PEM elektrolizor hiicresi
yiiksek akim yogunluklarinda calistirildigi zaman performans diisiisiiniin daha hizlh

olmustur.
Anahtar sozciikler: Proton Gegirgen Membranli (PEM) Elektrolizor hiicresi, kontak direnci, basing

dagilimy, sikistirma kuvveti, hizlandirilmis 6miir testi, performans bozunumu

iv



SUMMARY

INVESTIGATION of the EFFECTS of CONTACT RESISTANCE and CLAMPING
FORCE on the PERFORMANCE of PROTON EXCHANGE MEMBRANE
ELECTROLYZER and PERFORMANCE DEGRADATION with ACCELARATED
LIFE TESTING

ERGOKTAS, Muhammed Said
Nigde University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Mechanical Engineering

Supervisor : Asst. Prof. Dr. Omer Faruk SELAMET

June 2015, 55 pages

The effects of contact resistance between cell components and bolt torque on the
performance of proton exchange membrane electrolyzer (PEM) and performance
degradation with accelerated life testing are investigated on 50 cm? PEM electrolyzer
cell. To obtain the maximum efficiency from the electrolyzer the most homogeneous
pressure distribution and the lowest contact resistance must be achieved. Different
gasket materials and compression bolt torques are used during the experiments. The best
performance is achieved with silicon gaskets and 10 Nm bolt torque. Increasing bolt
torque results more homogeneous pressure distribution and decreasing contact
resistance which increases the performance but higher bolt torques result physical
deformations on cell parts resulting lower performance. The fastest performance
degradation is observed when the highest current density applied during the accelerated

life tests.

Keywords: Proron Exchange Membrane Electrolyzer (PEM) cell, contact resistance, pressure distribution,
compression force, accelerated life testing, performance degradation



ON SOz

Bu yiiksek lisans tez c¢alismasinda, PEM elektrolizor hiicrelerinin basing dagilimi ve
kontak direnci parametreleri farkli sizdirmazlik elemanlar1 ve civata sikma torklar ile
incelenerek, en yiiksek performansin elde edilebilmesi i¢in hiicre montaji esnasinda
uygulanmasi gereken civata sikma torku ve hiicre igerisinde kullanilacak en uygun
sizdirmazlik elemani tespit edilmistir. Ayrica, farkli akim yogunluklar1 altinda
performans degisimi hizlandirilmis Omiir testi metodu ile incelenmis ve akim

yogunluklarinin hiicre 6mrii tizerindeki etkisi tespit edilmistir.

Yiiksek lisans egitimim siiresince calismalarima ydn veren, bilgi ve yardimlarini
esirgemeyen danisman hocam, Saymn Yrd. Dog. Dr. Omer Faruk SELAMET’e

stikranlarimi1 sunarim.

Deneysel ¢alismalarimda tecrilbe ve yardimlarimi esirgemeyen g¢alisma arkadasim,

Mustafa AKGUN' e tesekkiir ederim.
Bu tezi, tim Ogrenim hayatim boyunca biiyiikk bir 6zveri ile maddi ve manevi
yardimlarini esirgemeyen, desteklerini siirekli izerimde hissettigim babama, anneme ve

kiz kardesime ithaf ediyorum.

Ayrica, 2210-C Oncelikli Alanlar Yiiksek Lisans Tez Tesvik Bursu ile calismalarimi
destekleyen TUBITAK' a tesekkiir ederim.
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BOLUM I

GIRIS

1.1 Hidrojenin Kimyasal ve Fiziksel Ozellikleri

Hidrojen oda sicaklifinda gaz halinde bulunan renksiz, kokusuz, tatsiz ve yanict bir
molekiildiir. ki hidrojen elementinden olusan bu molekiil kimyasal olarak H - H
seklinde gosterilir ve H, seklinde sembolize edilir. Periyodik tablonun ilk elementi olan
hidrojen bir ametaldir ve sahip oldugu bir proton ve bir elektron ile 1,00794 g/mol atom

agirhigina sahiptir.

Hidrojen Molekiilii ( H2 )

Elektron Bulutu

Cekirdek

Sekil 1.1. Hidrojen Molekiilii Atomik Yapisi (College of Desert, 2001)

Hidrojenin sahip oldugu fiziksel ve kimyasal 6zellikleri Tablo 1.1. de gosterilmistir.



Tablo 1.1. Hidrojenin Fiziksel ve Kimyasal Ozellikleri (College of Desert, 2001;

Yamin, 2007 )

Ozellik Hidrojen
Yogunluk - 1 atm ve 300 K' de (kg/m®) 0,082
Erime Noktas1 (K ) 14 (-259°C)
Kaynama Noktas1 ( K ) 20 (- 253°C)
Havadaki stokiometrik orani (% Hacim ) 29,53
300 K' de Kinematik Viskozitesi ( mm?/s ) 110
Oktan Sayisi 130
Alt Isil Degeri ( Mj/kg ) 119,7
300K' de Isil iletkenligi ( mW/mK ) 182,0
Normal Sartlarda Havadaki Difiizyon Katsayisi ( cm?/s ) 0,61
Stokiometrik yakit/hava kiitle oran1 0,029
Alevlenme Limiti ( % Hacim) 4-75
Minimum Atesleme Enerjisi (mlJ ) 0,02
Normal Sartlarda Laminer Alev Hizi ( m/s ) 19
Adyabatik Alev Sicakligi (K) 2318
Otomatik Ateslenme Sicakligi ( K) 858

1.2 Hidrojenin Kullamim Alanlari

Hidrojen genellikle yakat pilleri ile birlikte kullanilmaktadir. Yakat pilleri ise uygulama
alan1 olarak genis bir yelpazeye sahiptir. Yakit pilleri araclarda i¢ten yanmali motorlar
yerine kullanilabilerek elektrik motorlarinin gii¢ beslemelerinde, bir binanin, isletmenin
ya da alanin aydinlatma, 1sitma vb. enerji ihtiyaclarmin karsilanmasinda, askeri ve
endistriyel alanda enerji ihtiyacinin karsilanmasi ya da yedek enerji sistemlerinde
kullanilabilmektedir. Kisacast enerji ihtiyacinin oldugu her alanda yakit pilleri
kullanilabilir. Ayrica enerji alaninda tiitbin sogutmalarinda da hidrojen gaz1
kullanilabilmektedir. Enerji sektorii haricinde ise metal endiistrisinde 1s1l islem ve
tavlama islemlerinde, yar1 iletkenlerin iiretilmesi esnasinda, kimya sektdriinde gaz

analiz cihaz kolonlarinda yiiksek saflikta tasiyici gaz olarak, gida sektoriinde doymus




yaglarin iretilmesi islemi i¢in ve meteoroloji sektdriinde hava tahmin balonlarinin

havalandirilmasi gibi ¢esitli sektorlerde farkli amaglar i¢in kullanilabilmektedir.

1.3 Hidrojen Uretim Yontemleri

Hidrojen tabiatta saf molekiiler halde bulunmayan ve genellikle oksijen ve karbon gibi
diger elementler ile bilesik halde bulunabilen bir elementtir. Hidrojenin kullanilabilmesi
icin ise bu bilesiklerden ayristirilmasi gerekir. Bu ayristirma islemi hidrojenin
ozelliklerden dolayr zor ve maliyetli bir islemdir. Islem tiiriine gore termal,
elektrokimyasal ve biyolojik olmak {izere 3 ana hidrojen iiretim yontemi vardir ve
yontemler de kendi aralarinda yapilan islem tiirline gore ¢esitli yontemlere ayrilirlar. Bu

yontemler genel olarak;

* Termal Islemler

- Dogalgazin Buhar Reformasyonu

- Suyun Termokimyasal Ayristirilmasi

- Komiir ve Biokiitlenin Gazlastirilmasi
*Biyolojik

- Foto Biyolojik Yontem

- Anaerobik Ogiitme

- Mikroorganizmalarin Fermantasyonu
* Elektrokimyasal Islemler

- Suyun Elektrolizi

- Suyun Foto Elektrokimyasal Islenmesi



Suyun Elektrolizi

Katalik Parcah Oksidavon

Metan Reformasvou

Tasiumsal Buhar Eeformasyonu
Tubular Buhar Reformasyonm
Ototermal Reformasyon
Kat Yalatlarin Gazlastiriimasi
| | | | | | |
1 10 100 1000 10000 100000 1000000
NM3 Ho/Hr

Sekil 1.2. Uretim teknolojisine gére hidrojen iiretim kapasitelerinin karsilagtiriimasi

(Lipman, 2011)

Bu yontemlerden en yaygin kullanilanlar inceleyecek olursak;

1.3.1 Hidrojenin Termal islemler ile Uretilmesi

Is1 enerjist kullanilarak hidrojenin tretildigi yontemdir. Kullanilan kaynak ve yapilan

isleme gore kendi arasinda cesitli tlirleri vardir.

1.3.1.1. Dogalgazin Buhar Reformasyonu

Dogalgazin (yaygin olarak metan CH, ) katalist olarak kullanildigi ve buhar ile
reaksiyona girmesi sonucu H, ve CO; iiretilen bir yontemdir. Uretilen hidrojenin saflik
degeri % 97-98 araligindadir. Giiniimiizde kullanilan hidrojenin biiyiikk kismi bu

yontemle iiretilmektedir. Bu yontemin ilk kurulum maliyeti ytiksektir.

Bu yontemde dogalgazin yani sira etanol ( C;HsOH ) de yaygin olarak kullanilir.

Gergeklesen reaksiyonlar;



CoHsOH + H,0 «—»CHy+ CO, + 2H; (1)
( AH 95 = 51,3 kJ /mol)

CH, + Ho0 <—» CO + 3H, (2)
( AH g5 = 206,2 kJ/mol)

CO + H,0 «—>CO, + H, (3)
( AH g5 = - 41,2 kd/mol)

(1) ve (2) nolu reaksiyonlarda metan ve etanoliin buhar reformasyonu ile hidrojen
tiretimi gergeklesirken (3) nolu reaksiyonda karbon monoksit gazi ve su arasinda su-gaz
degisimi  reaksiyonu ile hidrojen ve karbondioksit iiretimi reaksiyonu
gerceklestirilmistir. (3) nolu reaksiyon zehirli olan karbon monoksitin karbondioksite

donistiiriilmesi i¢in 6nemli bir reaksiyondur.

Buhar CO
)
CE sy l - -
Is1 Geri Su-Gaz COn | Uriin
Refi - > o CO2
_hﬁ}mtmhﬂam e romer K azanm Degigimi P +—»Methanation —H:.
Siilfiir Yalat

Sekil 1.3. Dogalgazin Buhar Reformasyonu Sematik Gosterimi ( Song, 2003 )

1.3.1.2. Kémiir ve Biokiitle' nin Gazlastirilmasi ile Hidrojen Uretimi

Komiir ya da diger hidrokarbonlarin ( biokiitle) kism1 oksidasyonu ya da gazlastirilmasi
olarak adlandirilan yontem ile hidrojen iiretilmesidir. Hidrokarbonlar stokiometrik
orandan daha diisiik oksijen ile reaksiyona girerek 1200° C - 1350° C de karbon
monoksit ve hidrojen iiretebilirler. (Pre Investigation of Water Electrolysis, PSO-F&U
2006-1-6287)

1.3.2 Hidrojenin Biyolojik Yontemler ile Uretilmesi

Hidrojenin fosil kaynaklardan iiretilmesine alternatif olarak ortaya c¢ikmis bir

yontemdir. Bu yontemde algler ve mikroorganizmalar gibi biyolojik faktorler giines ve
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151k enerjisi gibi kaynaklar ile birlikte kullanilarak hidrojen {tiretimi gerceklesir.
Biyolojik yontemler kendi icerisinde dolayli ve dolaysiz biofotoliz, fermantasyon ve

foto biyolojik gibi ¢esitli yontemleri vardir.

1.3.3 Hidrojenin Elektrokimyasal Yontemler fle Uretilmesi

Hidrojenin elektrokimyasal yontemle iiretilmesi genel anlamda elektroliz yontemi ile
hidrojen {iretilmesi olarak adlandirilabilir. Bu yontemde hidrojen molekiilii iceren
bilesiklere elektrik akimi verilmesi sonucu bu bilesiklerden hidrojenin ayristirilmasi

temel prensibine dayali bir hidrojen iiretimi s6z konusudur.

1.3.3.1 Elektroliz Teknikleri ve Karsilastirilmalari

Elektroliz denildiginde akla ilk olarak suyun elektrolizi gelmektedir. Elektrolizor
cesitlerine bakildig1 zamanda reaktant olarak genellikle su kullanildig1 goriilmektedir.
Elektroliz islemi temel olarak H,O molekiiliine elektrik akimi verilip Hy ve O;
gazlarmin lretilmesi islemi olarak tanimlanabilir. Cevreci ve elektroliz ¢esidine gore

zararli gaz emisyonu olmayan bir hidrojen iiretim yontemidir.

Elektroliz ¢esitleri hakkinda genel bilgi ve karsilastirilmalar: Tablo 1.2." de verilmistir.

Tablo 1.2. Elektroliz Teknikleri ve Karsilastirilmalart (Smolinka, 2012)

Elektrolizor Alkali Asit Polimer Kat1 Oksit
Cesidi Elektrolit
Yiik Tasiyicisi OH H* H* o~

Reaktant Su Su Su Su, CO;

Elektrolit Sodyum yada | Siilfiirik ya da Polimer Seramik
Potasyum Fosforik Asit
Hidroksit

Elektrot Nikel Pt Grafit, Pt Grafit, Nikel, Seramik

Polimer Polimer
Sicaklik 80°C 150° C 80°C 850° C




Bu elektrolizor sistemlerinde gergeklesen reaksiyonlar ise Tablo 1.3." de verilmistir.

Tablo 1.3. Elektrolizérlerde gerceklesen reaksiyonlar (Tsiplakides, 2012)

Elektrolizor Cesidi Katot Reaksiyonu Anot Reaksiyonu
Alkali 2H,0+2e° —» H+20H" 20H — 1/20,+H,0+2¢
Polimer Elektrolit 2H +2e —> H, H,0 —» 1/20,+2H"+2¢
Kat1 Oksit H,0+2e" —» Hy+O™ 0% —» 1/20,+2¢
Asit 2H"+2e— H, H,O —» 1/20,+H,+2¢

Elektrolizér hiicrelerinde gergeklesen toplam reaksiyon ise H,O —» H, + 1/20;

seklindedir.

Elektrolizor sistemlerinin ¢aligma prensibi 6rnek olarak Sekil 1.4' de gosterilmistir.

—= Elektrolit

Anot ! Katot
Zar

Sekil 1.4. Ornek elektrolizér calisma prensibi ( Carmo vd., 2013 )

Bu elektrolizor cesitleri arasinda en gelismis olani ve ticari kullanima digerlerinden
daha once sunulmus olani alkali elektrolizorlerdir. Alkali elektrolizrler polimer

elektrolit ve kati1 oksit elektrolizorlerden farkli olarak kati degil de sivi elektrolit



kullanirlar. Son zamanlarda alkali elektrolizor {izerine yapilan ¢alismalar azalmis olup
caligmalar daha cok hidrojen verimliligi ve saflig1 daha yiiksek olan polimer elektrolit
elektrolizorler ile daha yeni bir teknoloji sayilabilecek kati oksit elektrolizorler {izerinde

yogunlasmaistir.

Elektrolizor cesitleri lizerindeki ¢alisma ve iirlin gelistirmelerine iliskin karsilastirma

Sekil 1.5' de verilmistir.

Uriin Arastirma - Uriin Gelistirme -  Ticari

Kat1 Oksit Elektrolizor —

Proton Gecirgen Elektrolizor 3>

Alkalin Elektrolizir

>

Sekil 1.5. Elektrolizor Cesitlerinin Gelismisliklerinin Karsilastirilmasi (Smolinka, 2012)

Elektroliz islemi sirasinda kullanilan elektrik akimi giines panelleri yardimi ile giines
enerjisinden de saglanabilir. Bu sekildeki sistemleri birlestirilmis sistemler olarak
adlandirabiliriz. Birlestirilmis sistemlerin en 6nemli avantaj1 gereken elektrik ihtiyacini
sebeke yerine dogrudan enerji kaynagi olan giinesten temin etmesinden dolayr daha

¢evreci bir yontem olmasidir.

Tez calisma konusu olan polimer elektrolit ya da diger bir deyisle proton gecirgen zar

elektrolizorler ayri bir baglik altinda detayli olarak incelenecektir.

1.3.4 Polimer Elektrolit Elektrolizor

Polimer elektrolit ya da proton gecirgen zar (PEM) elektrolizor olarak da adlandirilan
bu sistemler pozitif yiiklii protonu gecirebilen membran (zar) olarak da
isimlendirilebilen bir polimer elektrolit kullanarak su molekiiliinii yiiksek verimlilik ve
saflikta hidrojen ve oksijen molekiillerine ayirabilen geleneksel alkali elektrolizorlere

gore daha kompakt yapida elektroliz sistemleridir.



1.3.4.1. PEM Elektrolizorlerde Kullanilan Malzemeler

PEM elektrolizér hiicrelerinin temel bilesenleri paslanmaz celik malzemeden imal
edilen sikistirma plakalari, korozyona olan dayanimlar1 ve yiiksek iletkenliklerinden
dolay1 akim tabakasi olarak titanyum malzeme, EPDM, PTFE ve silikon benzeri
malzemelerden sizdirmazlik elemanlari, karbon kagit ya da gozenekli titanyumdan
olusan gaz difiizyon tabakasi, reaksiyon gerceklestigi katalizor tabakalarimi {izerinde
barindiran Nafion tabanli membran (polimer zar) ve yine korozyona kars1 dayanimindan

dolay1 titanyum malzemeden olusan akis tabakalar1 seklinde siralanabilir.

Su ve Oksijen Ciagt Saf Su Girisi Anctve sk
I l / tabakast
Alkam Tabakast / Anot Elektrot

-
T~ Katod Elektrot
l \ Katod ve akis
Hidrojen Cikist tabakalan, gaz
difiizyon tabakast

Sekil 1.6. PEM Elektrolizor Bilesenleri (Smolinka, 2012)

Akis tabakasi olarak kullanilan malzemeler elektriksel iletkenligi artirmak ve korozyon
thtimalini azaltmak icin genellikle platin (Pt) kaplanirlar, bu ise PEM elektrolizorlerde

maliyeti artiran bir dezavantajdir.

1.3.4.2. PEM Elektrolizorlerin Calisma Yapisi

PEM elektrolizorler temel olarak elektrik akimi uygulamasi ile su molekiiliiniin hidrojen
ve oksijen molekiillerine ayrilmasi prensibi ile calisirlar. Elektrik akimi dogrudan
sebekeden saglanabilecegi gibi giines panelleri yardimi ile foto elektrokimyasal olarak
adlandirilan sistemler ile de saglanabilir. Bu sekildeki sistemler sifir emisyona sahip

hidrojen tireten sistemlerdir.



Su PEM elektroliz hiicresine anot tarafindan verilir. Burada su molekiiline elektrik

akimi verilir ve anot tarafinda;

2H,0—> 4H* + O, +4e  (Anot)

reaksiyonu gerceklesir. Elektronlarindan ayrilan H® iyonu sadece proton gegirme
ozelligi olan ve "proton gecirgen zar" tipi elektrolizore adin1 veren zardan katot tarafina
gecer. Elektronlar bu zardan gecemez. Sudan ayrilan oksijen ise tekrar anot tarafindan
kullanilmayan su ile birlikte hiicre disina atilir. Katot tarafina gegen H" iyonlar1 burada
elektronlar1 ile birleserek katotta H, cikisi gerceklesir. Katot tarafinda gergeklesen
reaksiyon ise;

AH" + 4¢ — 2H, (Katot)

Bu iki reaksiyon birlestirildigi zaman ise hiicre genel reaksiyon denklemi;

2H,0 —» 2H, + O3

seklinde olacaktir.

PEM elektrolizoriin ¢alisma sekli Sekil 1.7' de gosterilmistir.

10



PEM Elektrolizor
_ Katot + Anot
H» 1/2 O
H20
Anot
Katot Pt Ir
Membran
H,O > 2H'+%0,+2e Anot
2H'+2e- > H, Katat
HO > H,+%20, Genel

Sekil 1.7. PEM Elektrolizor Calisma Prensibi ( Millet vd., 2009 )

1.3.4.3. PEM Elektrolizin Bashca Avantajlar

Diger hidrojen iiretim yontemleri ile karsilastirildigr zaman PEM elektroliz ile hidrojen
liretmenin avantajlar1 asagidaki gibi siralanabilir;

- Yiiksek performans ile ¢alismalart ( > %85-90 verimlilik),

- Herhangi bir yardimci elemana ihtiya¢ yiiksek basingta hidrojen ve oksijen
iretebilmeleri,

- Yiiksek saflikta hidrojen ve oksijen tiretebilmeleri ( %99,999),

- Diger yenilenebilir ve temiz enerji sistemleri ile entegre edilerek zararli gaz emisyonu
olmadan, ¢evreye duyarl bir sekilde hidrojen ve oksijen iiretebilmeleri,

- Asit ve bazlar gibi tehlikeli maddeler igermemeleri,

- Kompakt bir tasarima sahip olmalart.
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Cesitli firmalar tarafindan {iretilen PEM elektrolizor sistemleri Sekil 1.8' de

goriilebilmektedir.

Sekil 1.8. Farkl firmalar tarafindan gelistirilen ve iirlin haline déniistiiriilen PEM
elektrolizorler (Smolinka, 2012)
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BOLUM 11

TEORIK ESASLAR

PEM elektrolizorlerin performanslarii etkileyen bircok etken vardir. Bunlardan birisi
de hiicrenin/y1ginin dogru montajlanmasidir. PEM elektrolizoér hiicresinin montajt
sirasinda civatalara uygulanan sikistirma kuvveti hiicre bilesenlerinin bir arada
kalmasini saglar. Ancak bu kuvvetin diisiik ya da yiiksek olmasi hiicre bilesenlerinin
birbirlerine olan temasini etkileyebilir. Sikistirma kuvveti kontak direncini etkileyen ana
sebeplerdendir. Kontak direncinin yiiksek olmasi ohmik kayiplari artirdigi i¢in hiicre
performansinin diismesine sebep olmaktadir. Bu nedenle oncelikli olarak bu sikistirma
kuvvetinin optimize edilmesi gerekmektedir. Sikistirma kuvvetinin optimize edilmesi
ile daha yiiksek performans ve uzun Omre sahip PEM elektrolizor hiicreleri

gelistirilebilmektedir.

PEM elektrolizorlerde gergeklesen kayiplar 3 ana grup altinda toplanabilir; aktivasyon,
konsantrasyon ve ohmik kayiplar. PEM yakit pili ve elektrolizor gibi elektrokimyasal
sistemlerin ilk calistirilmalart esnasinda reaksiyonlarin baglamasi i¢in bir miktar enerji
gereklidir, bu esnada gerceklesen kayiplar aktivasyon kayiplaridir. Konsantrasyon
kayiplar1 ise reaksiyona girenlerin katalizor tabakasina yeterince ulastirilamamasi veya
tirlinlerin katalizor tabakalarindan zamaninda uzaklastirilamamasi sonucu reaksiyon igin
gerekli reaktantin saglanamamasindan kaynaklanan kayiplardir. Ohmik kayiplar
hiicrelerin elektriksel olarak iletken bilesenlerindeki iyonik ve elektriksel direnclere
bagl olarak olusmaktadir. Dogru montajlanmis yeni bir hiicredeki ohmik kayiplarin en
biiyiik sebebi membran tizerindeki iyonik yiiklerden kaynaklanmaktadir. Bunun disinda
hiicre bilesenlerinin 6z direnglerinin yiiksek olmast ya da korozyon vb.
deformasyonlardan dolay1 yiiksek direnglere sebep olmalari, membran katalizor
tabakasindaki {iglii faz bolgesinin efektif kullanilamamas1 gibi bazi sebeplerden dolay:
ohmik  kayiplar  artmaktadir.  Ayrica  hiicrenin  yeterince ve  homojen
sikistirllamamasindan kaynaklanan hiicre bilesenleri arasindaki temas noktalarinin
yetersiz olmasi ya da bu temasin homojen olmamasi da ohmik kayiplari artiran 6nemli

etkenlerdendir. Sekil 2.1' de ilgili kayiplar ve gerceklestikleri alanlar gosterilmistir.
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Konsantrasyon
Kayiplart 7~ PR

240

2.30

220

2,00 1 Aktivasyon
Kayiplar

Akim Yogunlugu (A/cm?)

Sekil 2.1. Tipik bir PEM elektrolizor hiicresindeki kayiplar

Literatiirde PEM elektrolizérlerde sikistirma kuvveti ve etkilerine dair bir calismaya
rastlanmamistir. Ancak benzer elektrokimyasal sistem olmasi ve elektrolizore gore
tersinir olarak c¢aligmasindan dolayr yakit pilleri {iizerinde yapilan caligmalar

incelenmistir.

Hiicre montaj1 esnasinda uygulanan sikistirma kuvvetinin hiicre i¢i basing dagilimina
etkileri basinca duyarli filmler (Wen vd., 2009; Wang vd., 2008; Ous ve Arcoumanis,
2007) ve elektronik basing sensorleri (Gatto vd., 2011; Montanini vd., 2011)
kullanilarak incelenmistir. Hiicre i¢i basing dagiliminin yeterli miktarda ve homojen
olmasi yliksek performans icin bir zorunluluktur. Yetersiz sikistirma kuvveti ile montaji
yapilmig ve hiicre bilesenleri arasindaki basing dagiliminin homojen olmamasina, aktif
alan boyunca kontak noktalarinin sayisinin azalmasina, katalizor tabakasimin efektif
kullanilamamasma ve ayni calistirma akim yogunlugunda daha yiiksek gerilim
¢ekmesine neden olmaktadir (Selamet vd., 2013). Gatto vd. (2011) hiicre
performanslarini farkli civata sikma tork degerleri ve akim yogunluklarinda 6l¢miisler
ve sizdirmazlik elemanina bagl olarak en uygun sikma tork degerinin 9-11 Nm arasinda
oldugunu belirlemisler. Hiicre performanslari civata sikma torku arttikg¢a belirli bir
degere kadar artmakta ancak bir degerden sonra asir1 sikismaya bagli olarak hiicre igi

kiitle transfer sinirlamalarindan dolay1 diistiigiinii rapor etmislerdir (Wen vd., 2009).
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Sikistirma kuvvetinden en ¢ok etkilenen parametreler, aktif alan {izerindeki basing
dagilimi, anot ve katot bolmelerindeki sivi-gaz iki fazli akisi, kontak direnci ve kiitle
transferi olarak belirlenmistir. Wen vd. (2009) fakli civata konfigiirasyonuna sahip tek
hiicreli PEM yakat pili ve 10 hiicreli yakit pili y1gim {lizerinde yaptiklar1 ¢alismalarda
artan sikistirma kuvvetinin hiicre performansina olumlu etkiledigini tespit etmiglerdir.
Performanstaki iyilesmeyi, hiicre i¢i basing dagilimindaki homojenlige ve kontak
direncinin diismesine baglamislardir. Tan ve arkadaslar1 ise sikistirma igin uygulanan
tork ile sizdirmazlik elemaninin sikigsmasi arasinda matematiksel bir baglant1 kurarak
sayisal bir calisma yapmislar ve daha sonra bu calismalarini deneysel olarak
dogrulamiglar (Tan vd., 2007). Yiiksek sikistirma kuvvetleri membran elektrot grubu
(MEG) ve gaz diflizyon tabakast (GDT) gibi hassas hiicre bilesenlerinin zarar
gormesine dahasi plastik deformasyona ugramasina sebep olabilmektedir (Lua vd.,
2011). Sikistirma kuvvetinin GDT iizerine etkisinin incelendigi birgok c¢alisma
bulunmaktadir (Lee vd., 1999; Ge vd., 2006; Lin vd., 2008; Yim vd., 2010;
Radhakrishnan ve Haridos, 2011; Chang vd., 2007). Bu ¢alismalarda asir1 sikistirma
kuvvetinin hiicre performansini olumsuz yonde etkileyecek sekilde GDT iizerinde
fiziksel kusurlara, GDT gozeneklilik oraninin azalmasina ve dolayisiyla da iki fazli

akista sorunlara yol agtig1 rapor edilmistir.

Kontak direnci iizerine yapilan c¢alismalarda ise hiicre {izerine etkiyen kuvvet arttik¢a
hiicre bilesenleri arasindaki temas noktalarinin sayisinin artti§i  ve buna bagli olarak
temas ylizeyi arttig1 i¢in hiicre bilesenlerinin ara ylizeylerindeki kontak direnglerinin
diistiigl gézlemlenmistir (Zhang vd., 2006; Netwall vd., 2013; Mishra vd., 2004; Ismail
vd., 2013; Nitta vd., 2008). Kontak direncinin diismesi ohmik kayiplar1 azaltacagi i¢in
hiicre performansinin iyilesmesini saglamaktadir. Sikistirma kuvvetinin etkileri
Ozetlenecek olursa; sikistirma kuvvetinin artmasi kontak direncini disiirdiigii i¢in
performansin1 arttirmaktadir, ancak yan etki olarak GDT go6zenekliligi azaltmakta,
gecirgenligi diismekte ve belirli bir degerden sonra performansin diigmesine neden
olabilmektedir. Belirli kuvvet degerlerine kadar kontak direncinin diismesi performans
tizerinde baskin parametre iken bu degerin tizerinde GDT’sinin gegirgenliginin azalmasi
nedeniyle kiitle transferi performans iizerinde baskinlik kazanmakta ve performans
diismesi gergeklesmektedir. Bu sebeple optimum sikistirma kuvvetinin belirlenmesi

gerekmektedir.
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Ayrica, deneysel caligmalarin sonuglar1 ile oOrtiisen bir ¢ok sayisal calismalarda
yapilmistir (Su vd., 2008; Taymaz ve Benli, 2010; Mikkola vd., 2009; Lee vd., 2005;
Xing vd., 2010; Zhou vd., 2007; Ahmed vd., 2008; Zhou vd., 2011). PEM elektrolizér
hiicrelerinde karsilasilan en Onemli sorunlardan birisi de elektrolizér hiicrelerinin
calisma Omiirleri boyunca performanslarinda goriilen diigiistiir. Bu performans diisiisii
verimi azaltti1 gibi tiiketilen enerji miktarin artmasi ile de zaman igerisinde isletme
maliyetlerini de artirmaktadir. Halihazirda tiretim maliyetleri yiiksek olan bu
sistemlerinin isletme maliyetlerinin de zamanla artmasi biiyilk bir dezavantaj
olusturmaktadir. Ayrica performans diisiisii ve elektrolizor tiikettigi enerji miktarinin

artmast hiicrenin toplam kullanim émriinii de olumsuz yonde etkilemektedir.

PEM elektrolizér hiicrelerinin performanslarinda meydana gelen bu distisler ve
nedenleri ¢esitli ¢aligmalar ile incelenmistir. Bu g¢aligmalar hiicrelerin uzun siire
calistirildiklart omiir testleri, hizlandirilmig 6miir testleri ve bu testler esnasinda hiicre
performansini etkileyecek sekilde degisime ugramis, bozulmus hiicre bilesenlerinin
incelenmelerinden olugmaktadir. PEM elektrolizor hiicrelerinde zamanla meydana gelen
performans diisiislerinin sebeplerini bulmak daha uzun 6émiirlii sistemler imal edebilmek
acisindan 6nem arz etmektedir. Ayrica hiicre bilegenlerinde meydana gelen bozulmalara
ve kirlenmelere nelerin sebep oldugu belirlenip bu sorunlar giderildiginde basta
maliyetleri yiiksek olan MEG ve GDT gibi hiicre bilesenlerinin omiirleri uzatilmis
olacaktir ve ayn1 zamanda {iretilen hidrojen safligi/kalitesi zaman igerisinde korunmus

olacaktir.

PEM yakit pilleri PEM elektrolizorler ile karsilastirildiklarinda benzer elektrokimyasal
ozelliklere sahiptirler ve birbirlerine gore tersinir olarak ¢alisirlar. Bu sebepten literatiir
taramas1t PEM elektrolizorlerin yan1 sira PEM yakit pillerini de icermektedir.

Literatiirde yer alan ¢aligmalar1 3 baglik altinda toparlayabiliriz;

i) Performans ve Hiicre Bilesenlerinde Meydana Gelen Bozulmalar;

Elektrolizor hiicre performansi ve bilesenlerinde meydana gelen bozulmalar farkli

sebeplerden kaynaklanabilir. Bu sebepler karakterlerine goére 3 grupta toplanabilir;

mekanik, kimyasal ve 1s1l bozulmalar.
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* Mekanik Bozulmalar;

Mekanik bozulmalar genellikle hiicre bilesenlerinde meydana gelen ¢atlama, kirilma,
delinme vb. fiziksel bozulmalardir. Bu bozulmalara ana sebepler olarak membranda
meydana gelen fluorite kaybi, MET ve BP arasinda homojen olmayan ve yetersiz basing
bagilimi ve membranin kirillganlasmasina yol acan yetersiz nemlendirme
gosterilmektedir. Ayrica yiiksek sicaklik ve basing bozulma hizlarinin artmasina sebep

olmaktadir (Collier vd., 2006).

* Kimyasal ve Elektrokimyasal Bozulmalar;

Kimyasal bozulmalara ana sebep olarak membranin anot ve katot taraflarinda
gerceklesen oksitleyici ve indirgenme reaksiyonlarin etkilerine mazur kalmasi ve olusan
peroksi ve hidroperoksi gruplarinin membrana zarar vermesi gosterilir. Zamanla (
10.000 saat civar1) hiicrede baslayan metalik katyon kirlenmesi, metalik iyonlarin H*
nin oksijen ile bag yapmasini engellemesinden dolay1 bozulmaya sebep olmaktadir. Bu
durumda metalik katyona bagli olarak membran kurumasina sebep olmaktadir ve
membran suyunun azalmasi mekanik bozulmalara yol agmaktadir (Collier vd., 2006).
Ayrica hidroksil gruplarinin olusmasi da membranda bozulmalara, Pt kopmalarina ve

performans diisiislerine sebep olabilmektedir (Atrazhev vd., 2006).

* Isil Bozulmalar;

Yiiksek sicakligin PEM yakit pilleri i¢in bazi avantajlar1 olmasma ragmen sicakligin
asirt artmast bozulma problemlerini de beraberinde getirmektedir. Nafion membrani
olusturan iyonomerlerin kimyasal yapilar1 150 °C sicaklik ve iizerinde bozulmaya
baslar. Ancak daha yiiksek sicakliklara ¢ikildigi zaman floriir igerikli (HF vb.) yan
tirtinler olugsmaya baslar ve bu durum fliioriir kaybu ile siilfath gruplarin membrandan
kopmaya basladiklarin1 gosterir. Ayrica yiiksek sicakligin geri doniisii olmayan
membran kurumasina sebep olacagi i¢in mekanik bozulmalara yol agabilir (Collier vd.,

2006).
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Hiicre calismasi esnasinda ¢alisma zamanina bagli olarak PEM elektrolidzrlerde hiicre
icerisinde devri daim eden suda, PEM vyakit pillerinde ise yan iiriin olarak ¢ikan suda
metalik iyonlara rastlanilmaktadir. Yapilan c¢alismalarda ¢elik son plakalar ve
alliminyum son plakalar kullanilarak PEM yakit pilindeki metalik iyon degisimi yan
iriin olarak a¢iga ¢ikan suyun pH degeri ol¢iilerek hesaplanmis ve ¢elik son plakalar
kullanildig1 zaman suda yapilan 6l¢iimlerde pH degeri diislik yani su daha fazla metalik
iyon igerigine sahip ve asidiktir. Celik son plakalar kullanildigi zaman membranda
fliiortir kaybina bagli bozulma hizi ve performans diisiisii daha hizli goriilmeye
baslayabilir (Pozio vd., 2003). MEG' de meydana gelen kirlenmeler de uzun dénem
calisma performansinin diismesinde dnemli bir etkiye sahiptir (Ahn vd., 2002). Bu
kirlenmeler katalizor tabaka, sizdirmazlik elemani ve diger hiicre bilesenlerinden

kaynaklanabilir.

ii) Uzun Donem Calistirma Omiir Testleri

PEM elektrolizor ve yakit pili sistemleri uzun donem caligma testlerine tabi tutulmuslar.
Bu caligma siireleri boyunca performanslarinda meydana gelen degisim takip edilmis ve
bu degisimlerin sebepleri arastirilmis. Genel olarak uzun donem calismalarda
performans diisiisii goriilmiis. Bu performans diislisiiniin genel sebepleri ise zamanla

hiicre bilesenleri meydana gelen bozulmalardir.

Membran bir elektrolizér hiicresinin en zayif pargasidir. Caligma siiresi boyunca
membrandan kopan parcalar membranin incelmesine, dizayn ve montaj sirasinda
yapilan hatalar ise bu incelmenin homojen olmamasina yol acar. Dolayis1 ile membran
tizerinde kalinlik dagiliminin degismesine bagli olarak fiziksel deformasyonlar ve hot
spotlar olusur (Stucki vd., 1998). Sun vd. (2014) 9 hiicreli bir PEM elektrolizor yigini
tizerinde 7800 saatlik uzun dénem calisma testi uygulamislar ve bu siire boyunca hiicre
basmna ortalama 35,5 mVh™ lik performans diislisii gerceklesmis. Ancak 5000 saat
civarlarinda performansa bir miktar iyilesme goriilmiis ve buna sebep olarak zamanla
membranda meydana gelen incelme gosterilmis. Bu performans diisiisiiniin sebebini
bulmak i¢in kullanilmamig, 7800 saat kullanilmis ve 7800lik kullanim sonrasi bir
cozelti kullanilarak yenilenmis membranlardan numuneler alinarak cesitli testler
gerceklestirmisler. Hy' nin karsi tarafa gegme oraninin ve elektrokimyasal anot alaninin

hesaplanmasi i¢in cyclic ve lineer scam voltamogram, yontemlerini kullanmislar.
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Performans diisiisiiniin temel sebebi olarak metalik katyon kirlenmesini gdstermisler.
Metalik katyonlar katalizor g6zeneklerini tikayarak yiik transferi esnasindaki ohmik
kayiplar1 artirmaktadir (Sun vd., 2014). Uzun donem c¢alisma sirasinda katalizor
tabakalardan karbon oksidasyonundan ve hidroksil gruplariin etkilerinden kaynakli Pt
kopmalar1 ger¢eklesmektedir (Atrazhev vd., 2006; Oono vd., 2012; Luo vd., 2006;
Berejnov vd, 2012). Pt parcalarinin kopmasi aktif alanin daralmasina ve bu durum da
reaksiyonlarin daha zayif gergeklesmesine sebep olabilmektedir (Oono vd., 2012; Luo
vd., 2006; Cai vd., 2010). Buna ek olarak Oono vd. (2012) HTPEMFC iizerinde
yaptiklar1 ¢alismalarda katalizér tabakadaki bu bozunumun ayrica membran
incelmesine yol agtigini, membrandan kopan parcalarin katalizor tabakaya niifuz ettigini
ve calisma zamani uzadik¢a Pt parcacik dagilimlarindaki homojenligin bozuldugunu
gozlemlemisler. Mamat vd. (2010) Pt pargalarinin siilfat gruplar ile bag yaparak PtS
olusturdugu ve bu olusumun akim yogunlugunu diislirdigli bulgularina ulagmislar.
Rubio vd. (2010) iki esdeger devre modeli {izerinde yaptiklar ¢alismalarda performans
diisiisiiniin sebeplerini tersinir ve tersinmez olarak ikiye ayirmislar. 10° s calisma
zamanina kadar ortaya ¢ikabilen kuruma, su basmasi ve CO zehirlenmesi tersinir, daha
uzun zamanlarda ortaya ¢ikan Hj Karsiya gegisi ve diger kusurlar ise tersinmez kusurlar

olarak siralanmis.

iii) Hizlandirilmis Omiir Testleri

Hizlandirilmig Omiir testleri, hiicre ve bilesenlerinde zamanla meydana gelen
bozulmalarin hiicrelerin yiiksek akim yogunluklarinda c¢alistirilarak ya da hiicre
bilesenlerinin ¢esitli ¢ozeltiler icerisinde bekletilerek bozulmalarin hizlandirildig:

calismalardir.

Hiicre performanslarinda meydana gelen degisimlerin hiicre bilesenlerinde meydana
gelen bozulmalardan kaynaklanabileceginden bahsedilmisti. Tan vd. (2007)
sizdirmazlik elemanlarinda meydana gelen degisimleri gozlemlemek icin Silikon S,
Silikon G, EPDM ve FL (fluoroelastomer) sizdirmazlik elemanlarini farkli oranlardaki
HF ve H,SO, ¢ozeltileri igerisinde hem hizlandirilmis hem de normal ¢alisma anini
simiile edecek sekilde bekletiyorlar. Sizdirmalik elemant {izerinde uygulanan kuvvetin

artmasimin bozulma miktarmi artirdigi, silikon sizdirmazlik elemanlarinin sicakliga
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karsin daha hassas olduklari ve 45 haftalik ¢alisma sonrasinda EPDM de daha az

bozulmanin oldugu sonuglarina ulagmislar.

Hiicre bilesenlerinde meydana gelebilecek bozulmalar ayni zamanda hiicre igerisinde
kirlenmelere yol acabilecegi i¢in de performans diisiislerine sebep olabilmektedir.
Ornek olarak sizdirmazlik elemanindan zaman igerisinde kopan pargalarin zaman
icerisinde hiicre icerisinde diger hiicre bilesenlerine Ozellikle membrana tutunmasi
sonucu bu hiicre bilesenlerinin islevlerini yerine getirememesi verilebilir. Elektrolizor
hiicrelerine yiiksek akim yogunlugu uygulanmasi (Millet vd., 2012) bozulma siirecini
hizlandiracaktir. Milet vd. (2010) elektrolizér yigininin g¢aligmasi sirasinda voltaj
diismelerinin kisa devreden, yiikselmelerinin ise suyun azalmasindan ve anotta Hj
molekiillerine rastlanilmasindan kaynaklandigini belirtmis. H; ve O;' nin hiicre
icerisinde birbirine karigmasi patlamalara yol agmis ve membran basta olmak iizere
biitlin hiicre bilesenlerinin delinmesine ve fiziksel olarak doniisii olmayan bir
deformasyona ugramalarina yol a¢cmis. Bu durum akim dagilimmin diizgiin
olmamasindan dolayr membran iizerinde hot spotlarin olusmalar1 ya da hiicre icerisine
gonderilen suyun zorlanmasi sonucu membrana siirtiinme yolu ile zarar vererek delik
olusturmasidir. Farkli bir hizlandirilmis test metodu olarak Bae vd. (2014) yakit pili
hiicresinin stirekli ¢alisma yerine farkli ¢alisma sartlar1 altinda durdurulup-galistiriimasi
ile yapildigin1 belirtmis. Ayrica yakit pilleri i¢in nemlilik, sicaklik, pH vb degerlerin
artirllmas1 ya da disiiriilmesi ve membran bozulmasinin incelenmesi i¢in yiiksek
basingta ve farkli gerilimler altinda calisilmasi ile de hizlandirilmis Omiir testleri
gerceklestirilebilir  (Yuan vd., 2011). Bu parametrelerin  degistirilmesi karbon
oksidasyonunu hizlandiracag: i¢in katalizor tabakadan Pt kopmasi da hizlanacak ve
uzun siire igerisinde goriilmesi beklenen performans bozulmalar1 daha erken zamanlarda

gorilebilecektir.

Bu tez caligmasi PEM elektrolizor hiicrelerinde hiicre i¢i basing dagilimi, hiicre ara
yiizeylerinde olusan kontak direnci ve sikigtirma kuvvetlerine karsilik gelen performans
ile hizlandirilmis performans bozunum Olglimlerini kapsamaktadir. Bu Olgiimler
dogrultusunda ¢aligmanin amaci PEM elektrolizor hiicrelerinde en iyi performansin elde
edilebilmesi ic¢in civatalara uygulanan sikma kuvvetlerinin farkli sizdirmazlik
elemanlari kullanilarak optimize edilmesidir. Hiicre i¢i basing dagilimi her bir sikistirma

kuvveti ve sizdirmazlik elemani i¢in basing filmleri kullanilarak incelenmistir. Hiicre
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ara ylizeylerinde olusan kontak direnci ise direng Olger ile hiicre lizerinden Slgiilmiistiir.
Ayrica hiicre bir presin igerisine yerlestirilerek {izerine uygulanan kuvvetin degeri
degistirildiginde, hiicre elemanlar1 arasindaki kontak direnci degisimleri incelenmistir.
Performans Olgiimleri sirasinda hiicreye uygulanan akim yogunluguna karsilik gelen
gerilimler multimetre ile Olgiilmiis ve performans grafikleri olusturulmustur.
Hizlandirilmis performans ¢aligmalart sirasinda ise hiicre tizerine farkli yiikler verecek

sekilde bir dongii belirlenmis ve hiicreyi a¢ kapa yaparak bu dongii tekrarlanmistir.
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BOLUM 111

DENEYSEL CALISMALAR

PEM elektrolizor hiicreleri montaji esnasinda hiicre bilesenleri civatalar kullanilarak bir
arada tutulur. Ayrica bu civatalara uygulanan sikma kuvveti ile hiicre bilesenleri
aralarindaki temas saglanmis olmaktadir. Hiicre montaji sirasinda hiicreyi bir arada
tutan civatalara uygulanan bu sikistirma kuvvetinin hiicre performansi, omrii ve
bilesenlerinin dayaniminin lizerine etkisi oldukg¢a biiyiiktiir. Halihazirda kullanilan
GDT, akig alan1 ve membran gibi 6zel malzemelerden 6tiirii maliyetleri yiiksek olan bu
sistemlerin Omiirlerinin uzatilmasi ise iiretilen hidrojen maliyetlerinin diisiiriilmesi adina
onem tasimaktadir. Bu ¢aligsma sirasinda Gatto vd. (2011) farkli sizdirmazlik elemanlari
kullanarak yaptiklar1 ¢alisma ile Zhang vd. (2006) kontak direnci tizerine yaptiklari

calismalar temel alinmustir.

3.1 Hiicre Bilesenleri ve Hiicre Tasarimm

50 cm’ dairesel aktif alana sahip PEM elektrolizér hiicresi tasarlanmis ve imal
edilmistir. Hiicre ¢izimi ve montaji yapilmis hali Sekil 3.1' de goriilmektedir. Hiicre
tizerine uygulanan kuvvetler hiicre dis kenarmndan etkidigi i¢in son plakalarda
biikiilmeye sebep olabilmektedir. Bu ylizden son plaka olarak 20mm kalinliginda
paslanmaz celik (316S) malzeme tercih edilmistir. Elektrik baglantilar1 son plakalar
tizerinden yapildigindan dolayr son plakalar ve civatalar ile temas halinde olan
sikistirma plakalar1 arasinda elektriksel yalitim saglamak ve kisa devrenin Oniine
gecmek amaciyla yalitkan plaka olarak Delrin malzeme kullanilmistir. Sikistirma
plakasi olarak ise 5 mm kalinliginda paslanmaz ¢elik malzeme kullanilmistir. Elektroliz
islemi sonucu ortaya cikan oksijen, hiicreye verilen deiyonize su ve yiiksek anodik
potansiyel bircok malzeme i¢in korozyona elverisli ortam olusturmaktadir. Bu yiizden
akig alanlarinda ve akimin gectigi parcalarda korozyona karsi mukavemeti yliksek
titanyum malzeme kullanilmas1 uygun goriilmiistiir. Diflizyon tabakasi olarak anot
tarafinda gozenekli titanyum ve katot tarafinda ise karbon kagit kullanilmistir. Membran
olarak dairesel aktif alana sahip kuru haldeki kalinligi 254 um olan, anot katalizorii
2 mg/cm? Ir ve 2 mglem? ve katot Katalizorii 4 mg/cm? Pt' den olusan Nafion 1110

tercih edilmistir. S1izdirmazlik elemani olarak Polyetrafluoroethylene (PTFE), ethylene
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propylene diene monomer (EPDM) ve silikon malzemeleri segilmis ve bu sizdirmazlik
elemanlar1 ayr1 ayr1 kullanilarak farkli sizdirmazlik elemanlarinin hiicre performansi,
basing dagilimi ve kontak direnci {lizerindeki etkileri incelenmistir. EPDM, PTFE ve
silikon sizdirmazlik elemanlariin tasarimlarina ait fotograflar Sekil 3.2. de
goriilmektedir, PTFE sizdirmazlik elemant EPDM ile ayni tasarima sahiptir. Silikon
sizdirmazlik elemanlar1 ince olduklar1 ve akis alani ile GDT kalinligin1 tek bagina
karsilayamadiklar1 i¢in bu sizdirmazlik eleman ile birlikte kalinligi dengeleyebilmek
icin 1 mm kalinhiginda titanyum ¢ergeveler kullanilmistir. Hiicre 16 adet 100 mm
boyunda M8 paslanmaz ¢elik civata kullanilarak sikistirilmigtir. Bu  civatalarin
sikigtirilmasi islemi i¢in ayarlanabilir mekanik tork anahtar1 kullanilmistir. Tork
anahtar1 kolu {izerinden istenilen tork degeri ayarlanarak biitiin civatalar ayn1 oranda
sikilabilmekte ve boylece sikma islemi sirasinda miimkiin oldugunca homojen kuvvet
dagilimi saglanarak montaj sirasinda olusabilecek fiziksel kusurlarin  Oniine

gecilebilmektedir.

Son Plakalar

Titanyum Akim
Plakalar

Titanyum Akis
Gruplan

Karbon
Kagit

Gozenekli
Titanyum

Sizdirmazlik Elemani

Yalitkan Tabakalar

Sikistirma Tabakalar

Sekil 3.1. 50 cm2 PEM elekrolizor hiicresi CAD ¢izimi ve montajlanmis hali
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Sizdirmazlik elemanlart ve bu sizdirmazlik elemanlari ile birlikte kullanilan akig

alanlar1 ve gaz diflizyon tabakalarina ait kalinliklar Tablo 3.1 de verilmistir.

Tablo 3.1. Sizdirmazlik Elemanlar1 ve Akis Alanlarina Ait Kalinliklar

Sizdirmazhik Elemani Akis Alani+GDT Kalinhgi (mm) Sizdirmazhik Elemam
Kalinhgi (mm)
Silikon + Akis Alani
) 1,62 1,64
Cercevesi
PTFE 1,57 1,60
EPDM 1,54 1,59
3.2 Deneysel Diizenek

Calismalar esnasinda kullanilan deneysel diizenek Sekil 3.4’de sematik olarak
gosterilmistir. Elektrolizor test hiicresi ile su deposu arasindaki su devir daimi bir
peristaltik pompa kullanilarak saglanmistir. PEM elektrolizorler safsizliklara karsi
oldukca hassas olmasindan dolay1 deiyonize suya (>18.2MQ.cm) ihtiya¢ duymaktadir,
bu yilizden testler sirasinda ultra saf su kullanilmistir. Elektrolizor hiicresinin ihtiyag
duydugu elektrik akimi, bir DC giic kaynagi kullanilarak son plaklar {izerinden

saglanmistir. Hiicre anot tarafina DC gii¢ kaynaginin pozitif (+) ¢ikisi, katot tarafina ise
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negatif (-) ¢ikist baglanmistir. Testler sirasinda ihtiyag duyulan akim degerleri bu gii¢
kaynag1 iizerinden ayarlanmistir. Gii¢ kaynag icerisinde ve giic kaynagi ile test hiicresi
arasindaki kablolarda olusan elektriksel kayiplar nedeniyle uygulanan akima karsilik
gelen voltaj degerleri ise gii¢ kaynagi iizerinden degil de bir multimetre kullanilarak
yine son plakalar iizerinden okunmustur. Hiicrede iiretilen oksijen gazi, reaksiyona
girmeyen su ile birlikte su deposuna geri gonderilmistir ve burada sudan ayristirilarak
atmosfere birakilmistir. Uretilen hidrojen gazi, elektro-osmotik siiriiklenme kuvvetinin
etkisi altinda katot tarafina gecen su ile birlikte dogal tasinim yolu ile hiicreden

uzaklastirilarak atmosfere birakilmistir.

(222222020
Multimeter Micro Ohm-meter

..........

Sicaklik
Kontrolu

>

Su Tanki

Elektrolizor Hucresi
Hidrojen Tanki

Gug¢ Kaynagi _||_

Sekil 3.2. Performans ve kontak direnci 6lgiim testleri i¢in kullanilan deneysel diizenek

3.3 Basing¢ Dagilin Ol¢iimleri ve Analizi

Hiicrede aktif alan iizerindeki basing dagilimlar1 her bir sizdirmazlik eleman: i¢in 3, 5,
10, 15 ve 20 Nm sikma tork degerlerinde basinca duyarli Pressurex™ basing filmleri
kullanilarak elde edilmistir. Pressurex basing filmleri basinca maruz kaldiklarinda
pembe-kirmizi renk almaktadirlar. Uygulanan basincin artmasi ile film tizerindeki renk

koyulasmakta kirmiziya yaklasmaktadir. Basinca gore rengin koyulasmasi dogrusala
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yakin bir egilim izlemektedir. Hatali sikistirma olmamasi ve montaj esnasinda
dogabilecek kusurlardan kaginmak i¢in civatalar 6nceden belirlenmis tork degerlerine
stkma degeri belirli araliklarla artirilarak ulagilmaktadir. Basing dagilimi 6lgiim
caligmalar1 gergeklestirilirken basing filmleri MEG ebatlarinda hazirlanmis ve hiicre
icerisinden MEG c¢ikartilarak onun yerine yerlestirilmistir. Diger biitiin hiicre bilesenleri
sabit tutulmustur. Hiicre bilesenlerinin kendi igerisinde olusabilecek fiziksel
farkliliklardan dolay1 biitiin Ol¢limler sirasinda hiicre bilesenleri ayni yonelimde
yerlestirilmistir. Boylece, deneylerde degisen tek parametrenin civata sikma torku

olmast saglanmistir.

Deneylerden elde edilen basing filmleri bir tarayict yardimiyla dijital ortama
aktarilmistir. NIH tarafindan hazirlanan ImagelJ gorsel analiz yazilimi ile dijital
ortamdaki resimler tizerindeki izler analiz edilmistir. Bu analiz islemleri sirasinda
sadece aktif alan iizerinde olusan izler dikkate alinmistir. Basing filmi iizerindeki
kirmiz1 renk yogunluk dagilimi basing dagilimi hakkinda kaba bir fikir verse de sayisal
basing degerleri elde etmek, ayrintili basing haritas1 ¢ikarmak ve kesin bir yargiya
varmak miimkiin degildir. Daha ayrintili bir inceleme i¢in taranan basing filmleri
oncelikle gri tonlamali resme doniistiiriilmiis ve ardindan 3 boyutlu basing grafikleri
olusturulmustur. Her bir pikseldeki renk yogunluklar1 sayisal degerlere
doniistiiriilmiistiir. Renk yogunluguna karsilik gelen basing degerleri Onceden
hazirlanmis ve Tlzerindeki basing degeri bilinen referans basing filmleri ile
karsilastirilarak basing filmleri lizerindeki noktalara karsilik gelen basing degerleri MPa

olarak hesaplanmustir.

Basing dagilim1 6l¢iimleri sirasinda izlenilen yol Sekil 3.5 de sematize edilmistir.
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filmi yerlestirilerek alanlarin
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Civatalarin sikilmasi Lo
A o bit gri tonlamali
ile basing izlerinin .
) . gorsellere
elde edilmesi L )
\ y \  dondstdrilmesi )
é R 4 N[ N
. . 2D basin 3D basin
Hucrenin demonte A ; — ; Basinglarin
. ) profillerinin profillerinin
edilmesi . . . . referanslandiriimas
cizdirilmesi cizdirilmesi
e A . J \ J
é D (" 16 bit gri tonlamali )
Basing filmlerinin gorseller Uzerinden
taranmasi basing degerlerinin
\ y \ tespiti y

Sekil 3.3. Basing dagilimi dl¢timlerinde izlenilen yol

Yazilim ile yapilan islemi 6zetlemek adina silikon sizdirmazlik eleman: kullanilarak 15
Nm tork ile sikistirilmis hiicreye ait basing filmi, gri tonlamali gorsel ve 3B basing

grafigi sirasiyla Sekil 3.6. a), b) ve c) de gosterilmistir.

b b cadn sl “;‘2’{"”' “
T ”ﬂw;‘a:x;f* :

a. b. c.

Sekil 3.4. a) Basing filmi b) gri tonlamali resim c) 3 boyutlu basing profili
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3.4 Elektrokimyasal Performans Ol¢iimleri

PEM elektrolizor hiicresinin farkli sitkma kuvvetleri altinda performans degisiminin
goriilebilmesi i¢in 3 farkli sizdirmazlik elemani ve 3, 5, 10, 15 ve 20 Nm sikma tork
degerleri i¢in ayr1 ayr1 performans Ol¢limleri gergeklestirilmis ve performans grafikleri
olusturulmustur. Her bir test 6ncesi hiicrenin ¢alismasinin dengelenmesi ve ani voltaj
degisimlerinin test sonuglarini etkilememesi i¢in hiicre belirli bir siire ¢alistirilmig ve
daha sonra oOlglimler gergeklestirilmistir. 5 dakikalik bu 6n calistirma sonrasi DC gii¢
kaynagi ile hiicreye 1 — 50 A araliinda akim uygulanmis ve uygulanan bu akim
degerlerine karsilik gelen voltaj degisimleri multimetre ile okunarak kaydedilmistir.

Olgiimler ayn1 ortam sartlar1 altinda gergeklestirilmistir.

3.5 Kontak Direnci Ol¢iimleri

Aktif alan iizerindeki yetersiz basing hiicre bilesenleri arasindaki temas noktalarinin
yetersiz olmasina ve akim dagiliminin da homojen olmamasina yol agmaktadir. Ayrica
yiiksek kontak direncine ve buna bagl olarak yiiksek ohmik kayiplardan dolay: diisiik
performansa sebep olmaktadir. Yiiksek kontak direnci elektrolizor hiicrelerinde en
yaygin karsilasilan montaj kusurlarindan birisidir. Bu ylizden her bir sizdirmazlik
eleman1 ve sikma tork degerleri i¢in kontak direng degerleri ayr1 ayr1 6l¢iilmiistiir. Bu
Olctimler Hioki RM3545-02 direng Olger kullanilmistir. Hiicre igerisinde iletkenligi
engellememesi i¢in yalitkan 6zellik gosteren polimer membran ¢ikartilmistir. Ancak
membran ilizerinde bulunan katalizor tabakalarinin da ¢ikartilmis olmasindan kaynakl
kalinlik farkinin giderilebilmesi i¢in membran yerine aktif alan 6l¢iilerinde hazirlanmas,
i¢ direnci ¢ok diisiik olan ve kuvvetle sikisarak istenilen kalinliga indirgenebilen Nikel

koptik yerlestirilmistir.

Kontak direnci Ol¢limlerinde iki farkli yontem kullanilmistir. Birinci yontemde,
cwvatalar 3, 5, 10 ve 15 Nm tork degerlerinde sikilarak toplam diren¢ degerleri
Olciilmiistiir. Basing dagilimi dlglimleri esnasinda 20 Nm sikma tork degerinde hiicre
bilesenlerinin zarar gordiigli tespit edilmistir. Fiziksel deformasyona ugramis karbon
kagit ve gozenekli titanyum diflizyon tabakalar1 ve deformasyona ugramamis

durumlarina ait fotograflar Fotograf 3.2' de karsilastirilmali olarak verilmistir. Hiicre
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bilesenlerine zarar vermemek i¢in kontak direnci ¢aligmalari esnasinda 20 Nm sikma

tork degerine ¢ikilmamistir.

Go6zenekli Titanyum Karbon Kagit

Fotograf 3.2. Yiiksek sikma torkundan dolay1 plastik deformasyona ugramig a) karbon
kagit, b) gozenekli titanyum

Ikinci ydntemde ise hiicre hassas bir pres igerisine yerlestirilmis ve hiicre iizerine
etkiyen kuvvet civatalara uygulanan tork yerine dogrudan aktif alan iizerine baski ile
uygulanmistir. Ikinci ydntemde kullanilan deney diizeneginin fotografi Sekil 3.7°de
verilmistir. ikinci ¢alismanin amaci hem birinci yontemdeki dl¢iimlerin dogrulugunun
saglanmas1 hem de hiicre iizerine farkli noktadan kuvvet uygulandigi zaman kontak
direnci degisimlerinin anlagilabilmesi ve karsilastirilabilmesidir. Her iki yontemde de

dlgiimler esnasinda sicaklik takip edilmistir. Olgiimler voltaj problari son plakalar, akim
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problar1 ise akim plakalar {lizerine yerlestirilerek ve her 6l¢iim oncesinde direng dlger

cihazinin kalibrasyonu yapilarak gerceklestirilmistir.

: - Kontrol Unitesi ]
Direng Olger l , | 7 '.

AU D*UDAIDII 1 gz
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Fotograf 3.3. Hiicrenin ortasindan preslenerek kontak direncinin 6l¢iildiigii deneysel

diizenek
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3.6 Hizlandirilmis Performans Olciimleri ile Omiir Testi

Bir PEM elektrolizor hiicresinin performansi zamanla ve calisma kosullularina baglh
olarak degismektedir. Ozellikle hiicrenin yiiksek akim yogunluklarinda ¢alistirilmasi ve
siirekli ag-kapa yapilmasi hiicre performansini ciddi bir sekilde etkileyerek omrii
azaltmaktadir. Deneylerde kullanilan 50cm® aktif alana sahip PEM elektrolizor
hiicresinin zaman igerisinde performansindaki diislislin incelenmesi i¢in hizlandirilmis
Omiir testi uygulanmistir. Bu test sirasinda bolim 3.2 de bahsedilen ve sekil 3.3 de
sematize edilen deneysel diizenek kullanilmistir. Testlerin performans ve kontak direnci
calismalarinda en uygun sonuglarin elde edildigi 10 Nm ile sikistirilmis ve silikon
sizdirmazlik elemanlariin kullanildigt PEM elektrolizor hiicresi iizerinde yapilmasi
uygun gorilmiistiir. Farkli akim yogunluklarinin zamanla performans iizerindeki
etkilerinin anlasilabilmesi i¢in hiicreye sirasiyla 0,2-0,4-0,6 Alcm? akim yogunluklari
uygulanmistir. Hiicre ilk olarak 0,2 Alem? de calistirilmaya baslanilmis ve ardindan 0,4
ve 0,6 Alem? akim yogunluklari 5' er dk lik siireler ile uygulanmustir. Dolayisiyla
toplamda 15 dklik ¢alisma zamani ve farkli akim yogunluklarindan olusan bir dongii
olusturulmustur. Dongii sonunda hiicre kapatilip bir siire beklenilmis ve ardindan
tekrarlanarak dlglimlere devam edilmistir. Bu dongii ciddi performans degisimleri olana

kadar tekrarlanmistir.
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BOLUM IV

DENEYSEL SONUCLAR

4.1 Basing¢ Dagilin Ol¢iim ve Analiz Sonuglar

Silikon sizdirmazlik elemanina ait 3, 5, 10, 15 ve 20 Nm sikma tork degerlerine karsilik
gelen basing dagilimlart  Sekil 4.1-a. da verilmistir. Kirmizi rengin giderek
yogunlasmasi sikistirma torku ile birlikte hiicre iizerine etkiyen basincin arttigini
gostermektedir. Sadece basing filmine bakarak hiicre iizerine etkiyen basing miktari
hakkinda fikir sahibi olmak zordur. Sekil 4.1-b. de basing degerlerinin yer aldig1 3
boyutlu grafikler goriilmektedir. Daha Once referans basing filmleri yardimiyla
hazirlanan renk yogunlugu-basing miktar1 cetveli dikkate alinarak incelendiginde
silikon sizdirmazlik elemani tlizerinde 3 Nm sikistirma kuvvetine karsilik aktif alan
tizerinde 0,15-0,25 MPa araliginda basing oldugu goriilmektedir. Hiicre bilesenleri
arasinda daha az temas oldugu Sekil 4.2’ dan da goriilebilmektedir. Basing filmi
tizerindeki beyaz renk miktarinin fazla olmasi bu noktalarda temasin ger¢eklesmedigini
gostermektedir. Temas noktalarmin az olmasi kontak direncinin yiiksek ¢ikmasina
diger bir ifade ile ohmik kayiplarin artmasina neden olmaktadir. Ayrica diisiik sitkma
tork degerlerinde sikistirma tam anlamiyla gerceklesmedigi i¢in sizdirmazlik
elemanlarinin da tam olarak temas etmemesinden dolay1 hiicrede sizdirma vb. sorunlar

goriilebilmektedir.
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Sekil 4.1.Silikon s1zdirmazlik eleman i¢in a) basing filmleri b) 3B basing profilleri

Silikon sizdirmazlik eleman ile yapilan deneylerde 5, 10, 15 ve 20 Nm sikistirma tork
degerleri i¢in ise hiicre iizerindeki ortalama basing degerleri sirasiyla 0,5 MPa, 1,4 MPa,
2 MPa ve 2,25 MPa olarak hesaplanmistir. 20 Nm tork degerinde yiiksek kirmizi renk
yogunlugu hiicre icerisinde asir1 sikismanin oldugunu gostermektedir. Asir1 sikisma ise
hiicre bilesenlerinin  fiziksel olarak zara gormesine ve iglevlerini yerine

getirememelerine sebep olabilmektedir.

PTFE sizdirmazlik elemani kullanildigi zaman sikma torku 3 Nm - 20 Nm araliginda
degistikce MEG iizerindeki ortalama basing miktar1 da 0,5 MPa - 1,5 MPa araliginda
degismektedir. PTFE sizdirmazlik elemanina ait basing filmleri ve 3 boyutlu basing

dagilimlan sekil 4.2 de goriilmektedir.
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Sekil 4.2.PTFE basin¢ dagilimi

EPDM sizdirmazlik elemant icin ise sikma tork degeri 3 Nm - 20 Nm araliginda
degistikce MEG lizerine etkiyen ortalama basing da 0,5 MPa - 1,9 MPa araliginda
degismektedir. EPDM sizdirmazlik elemanina ait basing filmleri ve 3 boyutlu basing

dagilimlan sekil 4.3 de goriilmektedir.
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Sekil 4.3. EPDM basing dagilimi

Her ii¢ sizdirmazlik elemani i¢inde 3 Nm ve 5 Nm sikma tork degerlerinde yetersiz ve
homojen olmayan basing dagilimlar1 goriilmistiir. Ayrica sizdirmazlik elemanlarinin
tam temas etmemesinden dolay1 da diisiik tork degerlerinde hiicre ¢alismasi esnasinda
sizdirmalar gozlemlenmistir. Sizdirmazlik hatalarinin oldugu bdlgeler Sekil 4.4' de

gosterilmistir.
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Sizdirmazlik hatasi

MPa

Sizdirmazlik hatasi

Sekil 4.4. Nm ile sikilmis silikon sizdirmazlik eleman i¢in 2 boyutlu basing dagilimi ve

sizdirma problemi olan noktalar

Diistik sikma tork degerlerinde sizdirmazlik hatalarinin yani sira hiicre bilesenleri
arasinda tam olarak temas gerceklesmemesinden dolayr yliksek kontak direngleri ve
diisiik performanslar beklenilmektedir. Ayrica, sikma tork degeri arttikca artan temas
noktalar1 ve iyilesen basing dagilimindan dolayr yliksek sikma tork degerlerinde daha
diisiik kontak direnci ve daha yliksek performans beklenilmektedir.

Optimum basing dagilimlarinin saglandigi 15 Nm sikma tork degeri i¢in basing dagilimi
karsilagtirmasi1 Sekil 4.5' de verilmistir. Sekilde de goriildiigii tizere optimum basing

dagilimu silikon sizdirmazlik elemanlarinin kullanildig: hiicrede saglanmustir.
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Sekil 4.4. Silikon, EPDM ve PTFE i¢in 15 Nm sikma tork degerinde basing dagilimi
karsilastirmalar1 a) basing filmleri, b) 2 boyutlu basing dagilimlari, ¢) 3 boyutlu basing

profilleri

4.2 Elektrokimyasal Performans Ol¢iim Sonuglar

Silikon sizdirmazlik elemani i¢in farkli sikma tork degerleri altindaki performans
grafigi Sekil 4.6°da verilmistir. 3 Nm de performansin ¢ok diigiik oldugu ancak 5 Nm de
bir artiy ve oldugu goriilmektedir. Tork degeri 10 Nm ye ayarlandigi zaman
performanstaki artis devam etmektedir. En yiiksek performans diigsik akim
yogunluklarinda 15 Nm ve yiliksek akim yogunluklarinda ise 10 Nm de goriilmiistiir.
Sikma torkunun artmasi ayni zamanda kiitle transferindeki zorlanmay1 da beraberinde
getirmektedir. Diisiik akim yogunluklarinda kiitle transferinin etkisinin fazla
olmamasindan dolay1 diisiik akim yogunluklarinda en iyi performans 15 Nm degerinde

elde edilmigtir. Ancak 20 Nm tork degerinde hiicre bilegenlerinin zarar goérmesi ve kiitle
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transferindeki zorlanmalarin baskin hale gelmesinden dolay1 performansta ciddi oranda

bir diisiis gerceklesmistir.
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Sekil 4.5. Silikon sizdirmazlik elemanina ait farkli stkma torklar1 altinda performans

grafikleri

PTFE sizdirmazlik elemani kullanilarak yapilan performans ol¢limlerinin sonucuna
iliskin grafik Sekil 4.7°de verilmistir. Artan sikma torku ile birlikte performans
tyilesmesinin oldugu gozlemlenmistir. Ancak yiiksek akim yogunluklarinda 15 Nm
stkma tork degeri i¢cin en iyi performans degeri elde edilmistir. Ancak PTFE
kullanilarak yapilan ¢alismalardaki performans degisimleri arasinda ¢ok ciddi bir fark
yoktur. PTFE sizdirmazlik elemani diger sizdirmazlik elemanlar ile karsilastirildig
zaman hiicre tasarimina daha iyi yerlesmektedir ve daha rijit oldugu icin hem
performans hem de kontak direnci degerlerinde c¢ok ciddi degisimler

gbzlemlenmemistir.
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Sekil 4.6. PTFE si1zdirmazlik elemanina ait farkli sikma torklar1 altinda performans

grafikleri

EPDM sizdirmazlik elemanini kullanilarak yapilan olgiimler sonucuna iligkin grafik
Sekil 4.8’°de verilmigtir. Sikma torku arttikga performansin diger sizdirmazlik
elemanlarina gore daha belirgin sekilde iyilesme gdstermesi dikkat ¢cekmektedir. Bunun
sebebi olarak hiicre ilizerine uygulanan kuvvet arttikca EPDM' in daha fazla sikismasi ve
akig alanlar ile daha iyi temasin saglanmasi gosterilebilir. Ozellikle MEG'in zarar
gormesini engellemek i¢in uygulanan akim yogunluguna karsilik gelen gerilimin 2 V' u

gecmemesine dikkat edilmis, bu deger tizerindeki dlgiimler yapilmamaistir.
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Sekil 4.7. EPDM sizdirmazlik elemanina ait farkli sikma torklar altinda performans

grafikleri

En uygun performans degerlerinin saglandig1 15 Nm sikma tork degeri i¢in performans
karsilastirmasi Sekil 4.9’de verilmistir. Grafik incelendigi zaman 15 Nm tork degerinde
EPDM' in en iyi performansi gosterdigi goriilmektedir. Ancak basin¢ dagilimlar ile
birlikte yorumlandig1 zaman silikon sizdirmazlik elemaninda daha iyi hiicre i¢i temas ve
homojen basing dagilimi oldugu goriilmektedir. Bu durum ayni zamanda daha iyi akim
dagilimma da sebep olabilecegi i¢in hiicre Omriiniin daha wuzun olabilecegi

distiniilmektedir.
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Sekil 4.8. 15 Nm tork degeri i¢in performans karsilagtirmasi

4.3 Kontak Direnci Ol¢iim Sonuglar

Her bir sizdirmazlik elemanina ait farkli stkma tork degerleri altindaki kontak direng
grafikleri Sekil 4.10° da gosterilmektedir. Hiicre bilesenlerine ait i¢ direngler ¢ok diisiik
oldugu icin ihmal edilebilir ve o6lgtimler sonucundaki toplam diren¢ degerleri kontak
direnci olarak yorumlanabilir (Zhang vd., 2006). Sizdirmazlik elemanlarinin farkli tork
degerleri altindaki kontak direngleri karsilastirildigi zaman EPDM' in diisiik sikma tork
degerlerinde daha yiiksek kontak direncine sahip oldugu goriilmektedir. Sikma tork
degeri arttik¢a kontak direncinin 20 Nm sikma torkunda 46,6055 mQ.cm? degerine
kadar diiserek PTFE ve silikon sizdirmazlik elemanlarinin degerlerine yaklastigi
goriilmektedir. EPDM' in kontak direncindeki biiyiik orandaki degisimin ana sebebinin
malzemenin mekanik o6zellikleri ve sizdirmazlik elemani ile akis alami kalinhik
optimizasyonundan kaynaklandig diisiiniilmektedir. Sikma tork degeri arttikca kontak
direncindeki en diisiik degisim PTFE de goriilmistiir. 3 Nm’den 15 Nm’ye kontak
direnci 49,539 mQ.cm? ile 35,637 mQ.cm? degerleri araliginda Olclilmiistiir. Bu
durumum sizdirmazlik elemaninin kuvvete karsi gosterdigi reaksiyondan kaynaklandigi

diistiniilmiistiir. PTFE silikon ve EPDM malzemelere gore ayni kuvvet altinda daha az
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sitkigmakta ve kalinlik dengesini daha iyi koruyabilmektedir. Kontak direncleri
3 Nm’den 15 Nm sikma tork degerleri araliginda EPDM igin 245,5025 mQ.cm? ile
67,0015 mQ.cm?® ve silikon i¢in 69,5415 mQ.cm? ile 27,0490 mQ.cm?® araliklarinda
degismistir..
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Sekil 4.9. Sizdirmazlik elemanlari i¢in farkl tork degerleri altinda kontak direnci

Olctimleri

Civata sikma tork degerinin artirilmasi ile birlikte kontak direncinin diismesi ve buna
bagli olarak hiicre performansinda 0,5A/cm? akim yogunlugunda gerceklesen iyilesme

EPDM si1zdirmazlik elemaninin kullanildig1 durumda Sekil 4.11. de goriilebilmektedir.
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Sekil 4.10. 0,5A/cm? akim yogunlugunda EPDM sizdirmazlik elemani kullanilarak

civata sitkma torku ile kontak direncini ve performans degisimi

Hiicrenin hassas bir pres (Autograph) icinde ¢ok kiiclik kuvvet artislariyla yapilan
Olciim sonuglart Sekil 4.12°da verilmistir. Bu sonuglarin sikma torku ile yapilan
Ol¢iimlerin sonucglar1 ile paralellik gosterdigi goriilebilmektedir. Hiicre {izerine
uygulanan kuvvete bagl olarak kontak diren¢ degerinin 35 - 45 mQ.cm? araliginda
degistigi goriilebilmektedir. Olusan kiigiik farkliliklarin ise hiicre ilizerine uygulanan
kuvvetin etki noktasinin degismesinden kaynaklandig1 diisiiniilmektedir. Literatiirde
yapilan ¢alismalarda (Mishra vd., 2004; Ismail vd., 2013; Xing vd., 2010; Lai vd., 2008;
Nitta vd., 2008) hiicre bilesenleri arasi kontak direncinin 2 - 10 mQ.cm? araliginda
degistigi belirtilmis. Bu calismada 15 bilesenin ara yiizeylerinde olusan toplam direng
degerinin 35 - 45 mQ.cm? oldugu diisliniildiigii zaman elde edilen sonuclarin literatiir ile

paralellik gosterdigi anlagilmaktadir.

42



210 - —=— Silicon
—e— PTFE
—a&— EPDM

195
180 -
165 -
150 -
135 -
120 -
105 -
90 -
75 -
60 -
45 -

30 -| v T Y T Y T Y T Y T Y Y Y
0.50 0.75 1.00 1.25 1.50 1.75 2.00 2.25 2.50

Basinc (MPa)

((,woTsw) duanq

Sekil 4.11. Farkli sikistirma basinglar1 altinda kontak direnci 6l¢timleri

4.4 Hizlandirilmis Performans Olgiimleri ile Omiir Testi Sonuclar

PEM elektrolizor hiicresi sirastyla 0,2-0,4 ve 0,6 Alcm? akim yogunluklarinda 5' er dk
siire ile sliresiyle calistirilmistir. Bu dongii 55 kere tekrarlanmis ve hem zamanla hem de
hiicreyi ag/kapa yaptik¢a hiicre performansinda gerceklesen degisimler incelenmistir.
Sekil 4.13 de 6l¢iim sonuglarina ait polarizasyon grafikleri verilmistir. Bu grafikler
incelendigi zaman sekil 4.13.a da goriildiigii gibi 0,2 A/cm? de ciddi bir performans
degisimi goriilmemistir. 40. dongii civarlarinda bir miktar performans iyilesmesi goriilse
bile ¢ok ciddi bir degisim degildir. 0,4 A/em? de ise zamanla performans iyilesmesi
goriilmesi ragmen sekil 4.13.b de goriildiigl tizere 40. dongii ve sonrasinda performans
diistisii gortilmistiir. Sekil 4.13.c de 0,6 Alcm? ye ait performans grafigi goriilmektedir.
Yine 40. dongii ve sonrasinda ciddi bir performans diistisii goriilmektedir. Sekil 4.13.d
de akim yogunluklarina karsilik farkli akim yogunluklarindaki performans grafikleri
karsilastirilmali olarak verilmistir. Bu grafiklerden anlagildig1 {izere yiiksek akim

yogunluklarinin hiicre 6mrii tizerinde ciddi bir etkisi bulunmaktadir.

43



(A) wiues

b)

1.652 -

1.650 -

1.648 -

1.646

1.644 -

1.642 -

|——0.2A/cm?

1.640

1.795

Gerilim (V)

1.790—-
1.785—_
1.780—-
1.775—-
1.770—-
1.765—-

1.760 -

[

T T T T T v I

10 20 30 40 50
Dongu

——04A/cm?

|

ﬂ\f b\\/ m‘

1.755

T T T T T L 1 ! I

10 20 30 40 50
Dongu

44

60



1.99 4

©) ] —— 06A/cm’|
1.98

1.97 H

1.96

1.95

(A) wiues

1.94 4

1.93

1.92

1.91 4

1.90 T T T T T T T T T T

Dongl

d) 2.00

1.95

----0.2A/cm?
----- 04 A/cm?
—— 0.6 A/cm?

1.90

1.85

1.80

(A) wiueo

1.75
1.70 1

1859 = o mmm e e e . PR

Dongt

Sekil 4.12. a) 0,2 Alcm?b) 0,4 Alcm? ¢) 0,6 A/lcm? d) karsilastirmali performans

bozunum grafikleri
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BOLUM V

SONUCLAR VE TARTISMA

Kontak direnci ve civata sikisirma torkunun  50cm? PEM elektrolizér hiicresi
performansi tizerindeki etkileri silikon, EPDM ve PTFE sizdirmazlik elemanlar
kullanilarak deneysel olarak incelenmistir. 3, 5, 10, 15 ve 20 Nm civata sikigtirma
torklarina karsilik kontak direnci ve performans grafikleri elde edilmistir. Sizdirmazlik
elaman ile akig alan1 ve gaz diflizyon grubu kalinliklarinin birbine gére ayarlanmasi
gerektigine sonucuna varilmig ve deneysel calismalar sonucunda verilen kalinlik
degerleri i¢cin 20 Nm civata sikma tork degerinin gereginden fazla oldugu anlasilmistir.
En diisiik kontak direncinin 20 Nm' de elde edilmesine ragmen karbon kagit ve
gozenekli titanyum gibi hiicre elemanlarinda iki fazli akis ve kiitle transferinde
problemlere yol acabilecek fiziksel bozulmalar goriilmistiir. Diger bir yandan,
uygulanan akim yogunluklart i¢in en diisiik gerilim degerleri silikon sizdirmazlik
elemani i¢cin 10 Nm, EPDM ve PTFE sizdirmazlik elemanlar: i¢in ise 15 Nm' de elde

edilmistir.

MEG iizerine etkiyen basing degerleri ise basinca duyarli filmlerin dijital ortama
aktarilarak filmlerin tizerindeki izlerin basing degerlerine doniistiiriilerek incelenmesi ile
elde edilmistir. Bir degere kadar artan civata sikistirma torkunun kontak direncini
diisiirerek performansi artirmasina ragmen aktif alan iizerindeki basing dagiliminin tam
homojen olarak elde edilememesi akis alaninin karigik 6rgili yapisina baglanmistir. Daha
homojen basing dagilimlarinin elde edilebilmesi icin akis alanlarinin imalatinin

tyilestirilmesi lizerine ¢aligilmalidir.

Kontak direnci ayrica PEM elektrolizor hiicresinin hassas bir pres igerisinde
sikistirilmasi ile Olgiilmistiir. Civatalar ile sikistirilan hiicrede sikistirma kuvveti
kenarlardan merkeze dogru etki ederken, pres igerisinde sikistirilan hiicre iizerine
kuvvet direkt aktif alan tlizerine, merkezden, etkimektedir. Elde edilen kontak direnci
degisimlerinin civata sikistirma torku ile yapilan ¢alismalarin sonuglarina paralellik
gosterdigi, hiicre tizerine etkiyen kuvvet arttikca kontak direncinin diistiigi

gbzlemlenmistir.
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Yapilan hizlandirilmig 6miir testlerinde ise ¢esitli akim yogunluklarinda galigilmistir ve
PEM elektrolizor hiicre performansinin yiiksek akim yogunluklarinda ¢alisildigi zaman
daha hizli diistigi ve belirli bir performansta c¢alisma siiresinin daha kisa oldugu

gorilmiistiir.
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