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PEM ELEKTROLIZORUN SAYISAL MODELLEMESI VE DENEYSEL
DOGRULANMASI

OZET

Sera gazlarinin zararli ¢evresel etkilerinin azaltilmasi ve kiiresel 1sinmayla
miicadelede, geleneksel fosil yakitlardan siirdiiriilebilir-temiz yakitlara gegis oldukga
elzem bir hale gelmistir. Diinyada bol miktarda bulunan ve enerji igerigi yiiksek olan
hidrojen, yenilenebilir enerji kaynaklarindan iiretildiginde siirdiiriilebilir ve cevre
dostu bir yakit olarak nitelendiriliyor. Bu baglamda tasimacilik, sanayi, enerji,
havacilik ve uzay gibi bir¢ok sektorde gelecek vaad ettigi sdylenebilir.

Yenilenebilir  enerjiye gecisle birlikte suyun elektrolizini  gergeklestiren
elektrolizorlere olan talep 6nemli 6l¢iide artmistir. Suyun elektrolizi, sudan gecen bir
elektrik akimi vasitasi ile suyun oksijen ve hidrojen gazina ayrismasi islemidir. Su
elektrolizorleri saf sudan en az %99.9 saflikta hidrojen tiretmek icin yaygin olarak
kullanilan elektrokimyasal cihazlardir. Elektrolizérler kullanilan elektrolit ¢esidine
gore siniflandirilmaktadir (kat1 veya sivi elektrolit). Sivi elektrolit yaygin olarak alkali
elektrolizorlerde, kat1 elektrolit ise genellikle PEM elektrolizorlerde ve kati-oksit
elektrolizorlerde kullanilmaktadir.

Mevcut teknolojiler arasinda Polimer Elektrolit Membranli (PEM) elektroliz hiicreleri,
diger elektroliz hiicresi tiirlerine kiyasla ytliksek akim yogunluklarinda ¢alisabilme ve
daha diisiik 6zgiil enerji tiiketimi ile bilinmektedir. Ancak PEM elektrolizoriiniin
performansindan tam olarak yararlanmak i¢in dayanikliligini, giivenilirligini ve
calisgma kosullarin1 iyilestirmek Onemlidir. PEM elektroliz hiicre performansi,
elektroliz hiicresi tasarimi ve montaji, ¢alisma kosullart ve bipolar plaka tasarimi gibi
birgok faktdre baglidir.

Mevcut tez ¢alismasi, maksimum akim ve hidrojen iiretim hizi i¢in sistemin
performansini etkileyen PEM elektrolizoriin kritik ¢aligma kosullarini bulmaya
odaklanmaktadir. Bu tez 3 ana boélimden olusmaktadir: Comsol Multiphysics
kullanarak elektroliz hiicresinin anot bipolar plakasindaki karmasik yapidaki ¢ift fazli
akigin modellenmesi ve literatiirdeki referans bir ¢alisma ile dogrulanmasi, deneysel
elektroliz hiicresinin performans testleri, Taguchi ve yanit yiizeyi yontemi (RSM) ile
elektrolizoriin optimum caligma kosullarinin belirlenmesi, ANSYS Mechanical’da
sonlu elemanlar yontemini kullanarak deneysel hiicrenin mekanik davranisinin
incelenmesi ve son olarak simiilasyon sonuglarinin deneysel sonuglarla dogrulanmasi.

Tezin ilk boliimiinde, PEM elektrolizoriiniin anot bipolar plakasinin ii¢ boyutlu,
kararsiz sayisal modeli gelistirilmis, literatiirden paralel akis alanina sahip bir PEM
elektrolizoriin deneysel sonuclariyla dogrulanmis, akis kanallarindaki ¢ift fazli akis
karakterize edilmis, son olarak giris ve ¢ikis manifoldlar arasindaki kanallarin sayilar
degistirilerek basing, hiz ve oksijen gaz kabarciklarinin dagilimlar: simiile edilmistir.
Sayisal sonuglar, kanal sayis1 N=4'ten N=14'e arttiginda basing diislisliniin azaldigin1
ve oksijen gazi fraksiyonunun arttigini1 géstermistir. Anot bipolar plakada giris ve ¢ikis
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manifoldlarindaki hizin merkez bélgeye kiyasla daha yiiksek oldugu goézlenmis ve akis
hiz1 dagiliminin iniform olmadig1 ortaya ¢ikmustir.

PEM celektroliz hiicrelerinin performansi, ¢aligma ve tasarim kosullarinin optimize
edilmesiyle 6nemli 6lgiide artirilabilir. Calismanin deneysel kisminda oncelikle 9 cm?
aktif alana sahip PEM elektrolizor hiicresi toplanmis, hiicre performansini dnemli
Olclide etkileyen sartlandirma islemi tamamlandiktan sonra 40-80°C sicaklik
araliginda performans testleri gerceklestirilmis ve sonuglar kaydedilmistir. PEM
elektrolizor hiicre performansimi iyilestirmek ve calisma kosullarinin optimum
kombinasyonunu belirleyebilmek icin deney sistemine Taguchi yontemi
uygulanmistir. Taguchi yontemi deney siiresini ve maliyetlerini 6nemli dlgiide azaltan
miilkemmel bir optimizasyon aracidir. Sicaklik, su akis hizi ve hiicre voltaji deney
sisteminin bagimsiz degiskenleri, akim ve hidrojen akis hizi ise bagimh
degiskenleridir. Deneysel sonuglar, maksimum hiicre performansinin 80°C sicaklikta,
16.5 ml/dk su debisinde ve 2.4 V hiicre voltajinda elde edildigini gostermektedir.
Optimum ¢aligma kosullarinda hidrojenin alt ve iist 1s1l degerlerine gore hesaplanan
verim degerleri sirastyla %59.6 ve %70.4’tiir. Optimizasyon sonuglarinin {i¢ boyutlu
ylizey ve pertiirbasyon grafikleriyle gorsellestirilmesi farkli bir optimizasyon araci ile
gerceklestirilmistir. Benzer sekilde kontrol faktorlerinin performans {izerindeki
etkilerini ve optimum seviyelerini analiz etmek i¢in Design-Expert 13 (deneme
stiriimil) yazilimi kullanilmisg, yanit yilizey yontemi (RSM) ile optimize edilmistir.
RSM sonuglar hiicre voltaji, sicaklik ve hiicre voltaji-sicaklik arasindaki etkilesimin
PEM elektrolizor hiicre performansini 6nemli 6l¢giide etkiledigini gostermektedir.

PEM elektroliz hiicresinin émriinii etkileyen temel sorunlardan biri de MEU ve gaz
difiizyon tabakasinin (GDL) mekanik bozulmasidir. Elektrolizor hiicre bilesenlerinde
meydana gelen herhangi bir hasar kiitle transferi siirecini ve ardindan hiicre
performansin1 olumsuz yonde etkileyecektir. Sikistirma kuvveti arttikga hiicre
performansi artar ancak optimum degeri astifinda GDL ge¢irgenligi azalir ve hiicre
performansi diisebilir. Bu tezde PEM elektrolizor montaji i¢in kullanilan sikistirma
torkunun hiicre bilesenleri tizerindeki etkisi analiz edilmistir. Hiicre performansini
onemli olgiide etkileyebilecek olan su akis hizi, sikistirma torku ve hiicre voltaji
deneysel sistemin girdi faktorleri olarak tanimlanmis, RSM ile optimize edilmistir.
Istatistiksel sonuclar, su akis hizinin hidrojen akis hizi iizerinde 6nemli bir faktor
oldugunu ve hiicre voltaji, tork ve hiicre voltaji-tork etkilesiminin akimi 6nemli 6l¢iide
etkiledigini gosterdi. Tiim performans testleri 80°C sicaklikta gerceklestirilmistir.
Optimizasyon sonuglarindan PEM elektrolizoriiniin maksimum akim ve hidrojen akis
hizlari sirasiyla 23.821 A ve 189.972 ml/dk olarak elde edilmistir.

Deneysel PEM elektrolizoriin li¢ boyutlu model geometrisi SpaceClaim yaziliminda
gelistirilmis, herbir bilesenin malzeme 6zellikleri programa tanimlanmistir. Modelin
mesh yapist hex-dominant mesh yontemiyle ANSYS Mechanical Mesh’te
olusturulmus, daha sonra sayisal analiz i¢in matematiksel model ANSYS
Mechanical’a aktarilmigtir. PEM elektrolizor anot ug plakasina 3, 6.5 ve 10 Nm’lik ii¢
farkli sikistirma torku uygulanmis, MEU iizerinde iiretilen von Mises gerilme ve
deformasyonlar sonlu elemanlar yontemiyle (FEM) sayisal olarak analiz edilmistir.
PEM elektrolizér kalbi olarak nitelendirilen MEU vyerine basing 6l¢iim filmleri
yerlestirilmis, ti¢ farkli sikistirma torkunda test edilmislerdir. Son olarak, sayisal ve
deneysel sonuglar birbirleriyle karsilastirilmis, sonucglarin birbiriyle uyumlu oldugu
goriilmiistiir. Basing Ol¢lim filmlerin merkezinde kirmizi yogunlugun oldukca az
oldugu, bipolar plaka kanal tasariminin da daha az goriiniir oldugu gézlemlenmistir.
Bu durum basing 6l¢lim filminin merkezinde basing degerlerinin oldukga diisiik bir
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seviyede olduguna isaret etmektedir. Sikistirma torklari sirastyla 3, 6.5 ve 10 Nm
oldugunda, MEU f{izerinde iiretilen maksimum gerilme degerleri sirasiyla 34.891,
75.597 ve 116.3 MPa’dur.
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NUMERICAL MODELING AND EXPERIMENTAL VALIDATION OF PEM
ELECTROLYZER

SUMMARY

The transition from conventional fossil fuels to sustainable-clean fuels has become
essential in minimizing the harmful environmental effects of greenhouse gases and in
the fight against global warming. Hydrogen, abundant globally and with a high energy
content, is characterized as a sustainable and environmentally friendly fuel when
produced from renewable energy sources (RES). In this context, it can be said that
hydrogen is promising in many sectors, such as transportation, industry, energy,
aviation, and space.

With the transition to renewable energy, the demand for electrolyzers that perform
water electrolysis has increased significantly. Electrolysis of water is splitting water
into oxygen and hydrogen gas through an electric current passing through the water.
Water electrolyzers are electrochemical devices commonly used to generate hydrogen
with a purity of at least 99.9% from pure water. Electrolyzers are classified according
to the type of electrolyte used (solid or liquid). Liquid electrolyte is commonly
employed in alkaline electrolyzers, while solid electrolyte is generally used in PEM
electrolyzers and solid-oxide electrolyzers.

Among the available technologies, Polymer Electrolyte Membrane (PEM)
electrolyzers are known for their ability to operate at high current densities and lower
specific energy consumption compared to other types of electrolysis cells. However,
to benefit from the full advantage of the performance of the PEM electrolyzer, it is
critical to improve its durability, reliability, and operational conditions. PEM
electrolysis cell performance depends on many factors, such as electrolysis cell design
and assembly, operating conditions, and bipolar plate design.

The present thesis focuses on finding the critical operating conditions of the PEM
electrolyzer that affect the system's performance for maximum current and hydrogen
production rate. This thesis consists of 3 main parts: Modeling the complex two-phase
flow in the anode bipolar plate of the electrolysis cell using Comsol Multiphysics and
validating it with a reference study in the literature, performance tests of experimental
electrolysis cell, determination of the optimum operational conditions of the
electrolyzer by Taguchi and Response Surface Methodology (RSM), investigation of
the mechanical behavior of the experimental cell using the finite element method in
ANSYS Mechanical and, finally, validation of the simulation results with the
experimental results.

In the first part of the thesis, a three-dimensional, unstable numerical model of the
anode bipolar plate of the PEM electrolyzer has been developed, validated with the
experimental results of a PEM electrolyzer with parallel flow field from the literature,
two-phase flow in the flow channels has been characterized, and finally, by changing
the number of channels between the inlet and outlet manifolds, pressure, velocity, and
the distributions of oxygen gas bubbles were simulated. Numerical results show that
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when the number of channels increased from N=4 to N=14, the pressure drop
decreased, and the oxygen gas fraction increased. It was observed that the velocity in
the inlet and outlet manifolds of the anode bipolar plate was higher than in the central
region, and it was revealed that the flow velocity distribution was not uniform.

The performance of PEM electrolysis cells can be significantly increased by
optimizing operating and design conditions. In the experimental part of the study,
firstly, the PEM electrolyzer cell with a 9 cm? active area was collected; after the
conditioning process, which significantly affects the cell performance, performance
tests were carried out in the temperature range of 40-80°C, and the results were
recorded. The Taguchi method was applied to the experimental system to improve the
PEM electrolyzer cell performance and determine the optimum operational conditions.
The Taguchi method is an excellent optimization tool, significantly reducing
experimentation time and costs. Temperature, water flow rate, and cell voltage are
independent variables of the experimental system, while current and hydrogen flow
rate are the dependent variables. Experimental results show the maximum cell
performance at a temperature of 80°C, water flow rate of 16.5 ml/min, and cell voltage
of 2.4 V. The efficiency values calculated based on hydrogen's lower and upper heating
values under optimum operating conditions are 59.6% and 70.4%, respectively. The
optimization results were visualized with three-dimensional surface and perturbation
plots with a different optimization tool. Similarly, Design-Expert 13 (trial version)
software was used to analyze the effects of control factors on performance and their
optimum levels, and they were optimized by the RSM tool. RSM results show that the
cell voltage, temperature, and interaction between the cell voltage and temperature
significantly affect PEM electrolyzer cell performance.

Mechanical degradation of the MEU and the gas diffusion layer (GDL) is one of the
main problems affecting the lifespan of the PEM electrolysis cell. Any structural
damage to the electrolyzer cell components will adversely affect the mass transfer
process and cell performance. As the clamping force increases, cell performance
increases, but when it exceeds the optimum value, GDL permeability decreases, and
cell performance may decrease. This thesis analyzes the effect of the clamping torque
used for the PEM electrolyzer assembly on the cell components. Water flow rate,
clamping torque, and cell voltage, which can significantly affect cell performance,
were defined as input factors of the experimental system and optimized with RSM.
Statistical results show that the water flow rate is an essential factor in the hydrogen
flow rate, and the cell voltage, torque, and cell voltage-torque interaction significantly
affect the current. All performance tests have been performed at a temperature of 80°C.
From the optimization results, the maximum current and hydrogen flow rates of the
PEM electrolyzer were obtained as 23.821 A and 189.972 ml/min, respectively.

The three-dimensional model geometry of the experimental PEM electrolyzer was
developed in SpaceClaim software, and the material properties of each component
were defined in the program. The mesh structure of the model was created in ANSY'S
Mechanical Mesh with the hex-dominant mesh method; then, the mathematical model
was transferred to ANSYS Mechanical for numerical analysis. Three different
clamping torques of 3, 6.5, and 10 Nm were applied to the PEM electrolyzer anode
endplate, and the von Mises stresses and deformations generated on the MEU were
numerically analyzed using the finite element method (FEM). Pressure-sensitive films
were placed instead of the MEU, described as the PEM electrolyzer heart, and tested
at three different values of clamping torques. Finally, numerical and experimental
results were compared with each other, and it was seen that the results agreed with
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each other. The red intensity in the center of the pressure-sensitive films has been
observed to be relatively low, and the bipolar plate channel design is less visible. This
indicates that the pressure values are lower in the center of the pressure-sensitive film.
When the clamping torques are 3, 6.5, and 10 Nm, respectively, the maximum stress
values produced on the MEU are 34.891, 75.597, and 116.3 MPa, respectively.
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1. GIRIS

Giliniimiizde enerji kaynaklarinin biiyiik bir ¢ogunlugu fosil yakit kaynaklarindan
karsilanmaktadir. Teknolojik gelismeler, diinya niifusunun hizli artis1 ve sanayilesme,
tiikketilen enerji miktarinin artmasina neden olmaktadir. Kiiresel ekolojik gii¢ sorunlari
ve artan enerji ihtiyaci, yenilenebilir enerji kaynaklarinin (RES) kullanimini zorunlu
kilmaktadir [1-3]. Bu bakimdan temiz ve verimli bir enerji tasiyicisi olan hidrojen,
diinyanin enerji ihtiyaci ve sera gazi emisyonlarinin en aza indirilmesi igin ideal bir
adaydir. Son yillarda hidrojenin sessiz ve g¢evre dostu calismasi, yiiksek kalorifik
degeri ve yiiksek enerji verimi gibi diger yakit tiirlerine gore cazip avantajlari
bulunmaktadir [4,5]. Bu o6zellikler hidrojeni enerji santralleri, yakit pilli elektrikli
araglar ve pistonlu igten yanmali motorlar igin {istiin bir enerji tastyicisi haline getirir.
Hidrojen gazi elektroliz, termokimyasal su ayristirma ve fotoelektroliz kullanilarak
tiretilebilir [6]. Giiniimiizde hidrojen iiretim teknolojisi olduk¢a gelismistir ve ticari
olarak mevcuttur. Suyun elektrolizi, siirdiiriilebilir enerji kaynag: kullanarak hidrojen
tiretmenin en islevsel yontemidir. Yesil hidrojen {reticisi olarak bilinen PEM
elektrolizorleri sifir emisyonlu, verimli ve daha yiiksek performansli hidrojen iiretimi
icin idealdir. PEM su elektrolizorleri, membran olarak ince, kati iyon iletken bir
polimer kullanir ve suyu elektrikle hidrojen ve oksijen gazlarina ayrir. Elektrotlar
arasindan akimin gegmesiyle katot elektrotunda hidrojen gazi, anot elektrotunda ise
oksijen gazi tiretilir [7]. PEM elektrolizorlerinin yiiksek akim yogunluklarinda giivenli
bir sekilde galisabilmesi, alkali elektrolizorlere gore 6nemli bir avantajdir. PEM
elektrolizorde kostik membran kullanilmaz ve daha yiiksek verime (%70-80), yiiksek
saflikta hidrojen liretimine ve kompakt sistem tasarimina sahiptir [8,9]. En kritik
dezavantaj, PEM elektrolizoriiniin imalatinda yiiksek maliyetli perflorlu membranlarin
ve katalizorlerin kullanilmasidir. PEM elektrolizor sistemi hidroelektrik, fotovoltaik
panel, riizgar gibi yenilenebilir bir enerji kaynagi ile entegre edilmis ekonomik bir
sistem degildir. Bilim insanlar1, sistem performansini iyilestirmeye yonelik ¢aligmalar
yapilmasi halinde sistem maliyetinin 2030 yilina kadar azaltilabilecegini 6ngoriiyorlar
[10]. Yiiksek performans elde etmek igin elektrolizor bilesenleri degistirilebilse de,
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calisma sicakligi, su akis hizi, sikistirma torku, hiicre voltaji ve ¢aligma basinci gibi
parametrelerin  kesinlikle degistirilmesi ve optimize edilmesi gerekir. Bu
parametrelerden sikistirma torku, elektrolizor hiicresi performansini ve bilesenlerinin
yapisal davranisini 6nemli Olglide etkiler. Sikistirma torkunun belli bir seviyenin
altinda olmasi sizdirmazlik sorununa neden olabilir. Elektrolizor hiicresinin giivenli
calismasinin ilk sart1 gaz/su sizdirmazligidir. Sikistirma torkunun belirli bir seviyenin
lizerinde olmasi, gaz diflizyon katmanlarinin gozeneklilik ve gecgirgenlik yapisina
zarar vererek hiicre performansini olumsuz yonde etkileyebilir [11-13]. Sikistirma
torkunun elektroliz hiicresinin yapisal oOzelliklerine gore optimize edilmesi
gerekmektedir. Optimum montaj yiikii, yiiksek temas direncini azaltir ve suyun
elektroliz hiicresinin anot tarafinda homojen bir sekilde dagitilmasini saglar. Diger bir
parametre olan su akis hizi, PEM elektrolizoriin operasyonel siiregleri igin kritik bir
oneme sahiptir. Su akis hiz1 arttik¢a elektrokimyasal reaksiyonlar nedeniyle oksijen
kabarciklarinin olusum hizi artar [14]. Bir siire sonra oksijen kabarciklari PEM
elektrolizoriin anot tarafinda birikerek Suyun tasinimini engeller ve daha yiiksek
oranda kiitle tagimim kayiplarina neden olur. Elektrolizor sogutmasimin ve
elektrokimyasal reaksiyonun siirdiiriilebilirligi i¢in su akis hizinin belirli bir sinirin
tizerinde olmasi gerekir. Tez kapsaminda incelenecek proses parametrelerinden bir
digeri hiicre voltajidir. Hiicre voltaji, elektrolizor hiicresinin asir1 voltaji ile tersinir
hiicre voltajinin toplamina esittir. Membranin iyon tasinim direnci ve katalizor
aktivitesi esas olarak asir1 voltaji etkiler. Daha yiiksek akim yogunluklarinda hiicrenin
calisma voltaji1 veya gii¢ tiikketimi artacaktir [15]. PEM elektrolizoriin elektrokimyasal
performansini etkileyen bir diger proses/calisma parametresi ise sicakliktir. Sicaklik
arttikca membran iletkenligi artar, bu da elektrokimyasal reaksiyon kinetigini ve hiicre
performansin1 arttirir.  Yiiksek sicakliklar altinda calisan PEM elektrolizorlerin
zamanla membran ve katalizorlerinde bozulmalar meydana gelecek, bu da PEM
elektrolizér verimini olumsuz etkileyecektir [16]. Bu yiizden optimum sicaklik
degerlerinde ¢aligmak onemlidir. Tez kapsaminda elektrolizér performans testlerinin
yapildig1 test diizenegi yiiksek basinglarda g¢alismaya uygun olmadigindan tiim
deneyler 1 bar basingta gerceklestirilmistir. Tezin ilk boliimiinde PEM elektrolizoriin
anot bipolar plakasindaki ¢ift fazli akis olay1 detaylica incelenmistir. Literatiirde bu
konuyla ilgili ¢ok az ¢alisma bulunmaktadir. Ozellikle dncelikli olarak gelistirilen
modeller tek fazli, karar durum (steady state) rejimindedir. Tezin ilk boliimii, kararsiz

(unsteady) kosullarda hesaplamali akigkanlar dinamigi ile analiz edilen bir PEM
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elektrolizoriin ii¢ boyutlu anot akis alanindaki iki fazli akis olgusunu sunmaktadir.
Geleneksel paralel akis alan1 plakasindaki kanal sayis1 artirilarak basing diisiisleri, hiz
dagilimlar1 ve oksijen gaz dagilimlar1 incelenmistir. PEM yakat pilleri yapisal olarak
PEM elektrolizorlerine benzer ancak calisma stiregleri tamamen farklidir. PEM yakat
pilleriyle karsilastirildiginda literatiirde PEM elektrolizorleri iizerine yapilan galisma
sayist oldukca azdir. PEM elektrolizor ¢alismalarinin ¢ogu, yiiksek verimli bir PEM
elektroliz sisteminde uygun katalizoriin gelistirilmesine dayanmaktadir [17-20].
Literatiirde calisma parametrelerinin elektrolizér performansi tlizerindeki etkisini
optimizasyon yaklagimiyla inceleyen ve farkli sikistirma torklarinda membranda
olusan mekanik gerilim ve deformasyonlarin sonlu eleman ydntemiyle (FEM)
analizlerini aragtiran bir ¢aligmaya rastlanilmamustir. Yakit pilinde anot ve katot
bilesenleri ayni oldugundan simetrik sinir kosulundan faydalanilabilir ve gergek bir
yakit pilinin yarist daha az elemanla simiile edilebilir. Ancak mevcut bir elektrolizor
hiicresinin yapist simetrik olmadigindan tam bir model simiilasyonu daha karmasik
olacak ve dolayisiyla hesaplama yiikii ve simiilasyon siiresi artacaktir. Ote yandan
sayisal modelin tamamindan elde edilen sonuglar ¢ok daha hassas ve dogru olacaktir.
Bu tez caligmasinda su akis hizi, sicaklik, hiicre voltaji ve sikistirma torku dikkate
alnarak c¢alisma parametrelerinin PEM elektrolizor performans: tlizerindeki etkisi
deneysel olarak arastirilmistir. Maksimum hiicre performansina ulagsmak i¢in optimum
calisma kosullar1 belirlenmis ve Onerilen sistemi degerlendirmek ve optimize etmek
icin Taguchi ve Yanit Yiizey (RSM) metodolojileri uygulanmistir. Ayrica deney
hiicresinin model geometrisi SpaceClaim'de gelistirilmis, sonlu eleman yontemiyle
tim analizleri ANSYS Mechanical'da yapilmis ve her bir bilesenin mekanik
davraniglar1 simiile edilmistir. Tezin son asamasinda, 9 cm? aktif alana sahip tek bir
hiicreden olugan PEM elektrolizoriin elektrokimyasal performans optimizasyon
sonuglar1 ve mekanik simiilasyonu sunulmus ve tartisilmistir. Bu tezin sonuglari,
yiiksek hiicre performansina sahip verimli bir PEM elektrolizor hiicresi veya yigini
tasarlamak veya iiretmek isteyen PEM elektrolizor {ireticileri, miihendisleri ve

akademisyenlerin ilgisini ¢ekecek ve yol gdsterecektir.

1.1. Hidrojen

Periyodik tablonun ilk sirasinda bulunan, bir elektron ve bir protondan olusan hidrojen
(H2) dogada en bol bulunan renksiz, kokusuz, yanici, 1.00794 g/mol’liik atomik kiitlesi
ile en hafif ve en basit elementtir [21,22]. Hidrojenin fiziksel 6zellikleri Tablo 1.1’de
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verilmistir. Yillik yaklagik olarak 87 milyon ton hidrojen, yenilenebilir (6rn. Su ve
biyokiitle) ve yenilenemez (6rn. Komiir ve dogal gaz) enerji kaynaklar da dahil olmak

tizere ¢esitli hammedde kaynaklarindan tiretilmektedir [23,24].

Tablo 1.1. Hidrojenin genel 6zellikleri [25].

Ozellik Deger

Hidrojenin sembolii H

Toksidite Zehirli olmayan
Atom numarasi 1

Atomik kiitlesi 1.008 g/mol

Faz Gaz

Yogunluk Gaz: 0.089 g/l, Siv: 0.07 g/cm?®
Iyonlagma enerjisi 13.5989 eV

Erime ve kaynama noktas1 -259.14°C, -252.87°C
Alt 1s1l degeri (AID) 118.8 MJ/kg
Adyabatik alev sicakligi 2107°C

Havada tutusabilirlik araligi % 4-75

Laminer alev hizi 3.06 m/s

Alevlenme noktasi -253°C

Kendiliginden tutugma sicakligt ~ 585°C
Arastirma oktan sayist (RON) >130

300 K’de 1s1l iletkenligi 0.182 W/mK
Havada diflizyon katsayis1 0.61 cm?/s

Kiiresel olarak hidrojenin biiyiik bir cogunlugu fosil yakit hammadde kaynaklarindan
iiretilmektedir. Giiniimiizde hidrojenin yaklasik dortte {icli dogal gazdan buhar-metan
reformasyonu yontemiyle elde edilmektedir. Tablo 1.2°de gdsterildigi gibi hidrojen;
kullanilan enerji kaynagi, ¢cevresel faktorler ve hidrojen iiretim yontemine bagli olarak
sirastyla mavi, gri, kahverengi, siyah ve yesil gibi farkli renk kodlarinda
siniflandirilabilir. Mavi hidrojen dogal gazin buhar reformasyonundan iiretilmektedir,
islem sonucunda {irlin olarak hidrojen (H2) ve karbondioksit (CO2) gazlari ortaya

cikmaktadir. Uretilen karbondioksit gazinmn biiyiik bir oram (%85-95) endiistriyel
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karbon yakalama ve depolama teknikleri kullanilarak genellikle yer altinda depolanir
[26]. Gri hidrojen iiretimi mavi hidrojen iiretim islemine oldukg¢a benzerdir, ancak
tiretilen karbondioksit gazi tutulmaz, dogrudan atmosfere salinir [27]. Giiniimiizde
oldukca yaygin olarak kullanilan kahverengi hidrojen, linyit komiiriiniin gazlastirma
isleminden iiretilmektedir, ancak her ton hidrojen iiretimi basina yaklagik 10-12 ton
karbondioksit salmimi s6z konusudur. Siyah hidrojen, komiiriin gazlagtirma
isleminden sonra elde edilir, islem sonucunda iiriin olarak hidrojen 6zel membranlar
veya hidrojen absorblayici vasitasiyla diger gazlardan ayristirilmaktadir ve kalan
gazlar atmosfere salinmaktadir. Yesil hidrojen, suyun elektroliz isleminden sonra elde
edilir, iiriin olarak hidrojen ve oksijen gazlari olustugundan sifir karbon emisyonlu

islem olarak tanimlayabiliriz.

Tablo 1.2. Hidrojen renk kodlari, iiretim teknolojileri, maliyetleri ve karbondioksit
emisyonlari [28].

Hidrojen Uretim Kaynak Uriinler ~ Maliyet  Karbondioksit
rengi Teknolojisi $ emisyonlar
kg/H2)
Mavi Buhar Dogal gaz  Hy+CO, 1.5-2.9 Diisiik
reformasyonu+kar

bon yakalama

Gri Buhar Dogal gaz  H,+CO> 1-2.1 Orta
reformasyonu
Kahvereng Gazlastirma Linyit H,+CO, 1.2-2.1 Yiiksek
i komiiri
Siyah Gazlastirma Siyah H,+CO, 1.2-2.1 Yiiksek
komiir
Yesil Elektroliz Su H,+0, 3.6-5.8 En distik

1.2. Hidrojen Kullanim Alanlari

Hammadde olarak hidrojenin baslica kullanim alanlar1 ulasim, havacilik, kimya, gida
endiistrileri, petrol rafinerileri, cam isleme, gilibre {iretimi, ilag sektorii, yar1 iletken
tiretimi ve enerji santrallerinde sogutucu akiskan gibi kullanim amacina gore gesitlilik
gostermektedir [29]. Giiniimiizde hidrojen, fosil yakitlarin kullanildigi hemen hemen
her uygulamada alternatif bir yakit olarak kullanilabilir. Bununla birlikte hidrojenin

yaygin ve pratik kullanimi iireticiden tiiketiciye kadar siirdiiriilebilir dagitim, akaryakit
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istasyonlar1, daha fazla destek tesisi ve daha bir¢cok yeni kavram ve teknolojiyi
kesinlikle getirecektir [30]. Hidrojen yakit pilli araglarin rekabet giicii yakit pil
maliyetlerine ve yakit ikmal istasyonlarma baghdir. Ulagim sektoriinde hidrojen
ozellikle yakit pillerinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Fosil yakit rezervlerinin
siirli olmasi, ¢evreye yaydiklari karbon emisyonlar her gecen giin insan ve g¢evre
sagligini olumsuz yonde etkilemektedir. Oldukca zararli ve tehlikeli bu emisyonlardan
kurtulmanin tek yolu elektrikli motorlar1 kullanmaktir. Elektrik motoru ile ¢alistirilan
tim araglar ¢evre dostudur ve genellikle elektrigini yakit pillerinden ve bataryadan
karsilamaktadir [31]. Hidrojen disindaki tiim yakitlar yanma reaksiyonuyla farkli
enerji formlarma donustiiriiliir. Ancak elektrokimyasal reaksiyonlar hidrojeni
dogrudan istenen enerji formuna (elektrik enerjisi) doniistiirebilir. Ayrica hidrojenin
yiiksek kullanim verimliligi, temiz ve gilivenilir yapis1 onu 6zellikle ulasim sektoriinde
vazgecilmez ve cazip bir yakit haline getirecektir [32]. Ayrica binalarda dogal gaz
sebekelerinde ve gaz tiirbin sogutmasinda kullanim alanlart mevcuttur. Niikleer ve
yenilenebilir enerji kaynaklar1 dikkate alinarak hidrojen enerjisinin ¢esitli uygulama

alanlarinin sematik gosterimi Sekil 1.1°de verilmektedir.

Riizgar enerjisi

5

. Giines enerjisi

PEM elektrolizor

Niikleer enerji

Sekil 1.1. Hidrojen enerjisinin uygulama alanlari.
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1.3. Hidrojen Uretim Yéntemleri

Hidrojen, ¢esitli birincil enerji kaynaklarindan ve farkli iiretim teknolojilerinden elde
edilmektedir. Kiiresel hidrojen tiretiminin yaklasik %95'i komiir, dogal gaz ve petrol
gibi yenilenemeyen enerji kaynaklarindan gelmektedir. Hidrokarbon esasl yakitlardan
hidrojen tiretimi ile atmosfere salinan karbondioksit gaz1 artacak ve sera etkisine neden
olacaktir. Giines enerjisi, riizgar ve biyokiitle yoluyla iiretilen hidrojen, kademeli
olarak fosil yakitlarin yerini alacak en iyi adaydir [33]. Hidrojen iiretmek igin fosil
yakitlar yerine biyokiitle kullanmak, atmosfere salinan net CO2 miktarini azaltir ¢linkii
biyokiitle gazlagtirlldiginda yayilan CO2 daha 6nce emilir ve biiyliyen bitkilerde
fotosentez yoluyla sabitlenir. Hidrojen, i¢ten yanmali bir motorda dogrudan yakat
olarak kullanilabilir ve hizl1 yanma hizi, toksik olmamasi1 ve uygun yiiksek oktan sayisi
gibi olaganiistii 6zelliklere sahiptir ve bu da onu ulasim yakitt i¢in makul bir aday
yapar [34]. Giiniimiiziin hidrojen tiretim yontemlerine genel bir bakis Sekil 1.2°de
sunulmaktadir. Benzin, amonyak ve metanol gibi iceriginde bir miktar hidrojen
bulunduran yakitlar yakit isleme teknolojileriyle hidrojen agisindan zengin bir akisa
dontstiiriilebilir. Giinlimiizde metanin islenmesiyle hidrojen iiretimi ticarilesmis ve

yaygin hale gelmistir.

$ 3
| Fosil Yakatlar | | Yenilenebilir Kaynaklar |
]

|
l i
Hidrokarbon Reformasyonu | I Hidrokarbon Pirolizi |
| ! 1

> Buhar-metan reformasyonu

» Ototermal reformasyon | Termoliz " Fotoelektroliz " Elektroliz

» Kismi oksidasyon » Alkali
» Biyofotoliz » Piroliz > Katr oksit
> Karanhk fermantasyon > Gazlastirma > PEM
> Foto fermantasyon > Siiperkritik su

Sekil 1.2. Hidrojen iiretim yontemleri.

1.3.1. Fosil yakitlardan hidrojen iiretimi

Hidrokarbon esasli yakitlardan hidrojen iiretimi i¢in ii¢ temel yontem vardir. Bu
yontemler buhar-metan reformasyonu (SMR), kismi oksidasyon (POX) ve ototermal
reformasyon (ATR) seklinde siiflandirilabilir. Tablo 1.3’de bu yontemlerin avantaj

ve dezavantajlar 6zetlenmistir.



Tablo 1.3. Hidrokarbon reformasyon teknolojilerinin karsilastirilmasi.

Teknoloji Avantajlari Dezavantajlari

Oldukca genis endiistriyel

deneyim
Buhar-metan Oksijen gerektirmez .

] Yiiksek hava emisyonlari

reformasyonu Disiik islem sicakliklart

Hidrojen iretimi icin en iyi

H2/CO orani

Kismi oksidasyondan diisilk Sinirl ticari deneyim
Ototermal reformasyon ~ islem sicakligi Hava  veya  oksijen

Diisiik metan kaymast gerektirir

Azalan  kiikirt — giderme

o gereksinimi Diisiik H2/CO orani

Kismi oksidasyon - . .

Kataliz6r gerektirmez Yiiksek islem sicakliklari

Diisiik metan kaymasi

1.3.1.1. Buhar-metan reformasyonu

En basit hidrokarbon molekiilii olan metan, 55.5 MJ/Kg enerji yogunluguna sahiptir ve
reformasyon isleminde 3-25 bar basing araliginda yaklasik 700-1000 °C’de buharla
reaksiyona girer [35]. Hidrokarbon esasli yakit olan metanin (CHa4) su buhari ile
reaksiyona girmesi sonucu Hz ve CO gazlarin olustugu islemdir. Genellikle yiiksek
sicakliklarda (900-1200 K) ve basinglarda (5-25 bar) galisan nikel bazli bir katalizor
lizerinden gergeklesen endotermik bir reaksiyondur. Ideal buhar-metan reformasyon
reaksiyonu Denklem 1.1°de verilmistir. Sentez gazi olarak tanimlanan
karbonmonoksit ve hidrojen gaz karisimi reformerden cikar ve bir su-gaz doniisiim

reaktorii zehirli olan CO’yu CO2 ve Hz’ye doniistiiriir (Denklem 1.2).

CH, + H,0(g) » CO + 3H, AHy = +251 MJ/kmolCH, (1.2)

CO + H,0(g) - CO, + H, AHg = —41.2 MJ/kmolCO (1.2)

Hidrojen ayirma yontemlerinden olduk¢a yaygin olarak kullanilan basing saliniml

adsorpsiyon (PSA) yontemiyle yiiksek saflikta hidrojen (yaklasik olarak %99)



tiretilecektir [36]. Sekil 1.3, buhar-metan reformasyon isleminin sematik diyagramini

gostermektedir.
Is1ve i§
___________________________________________________________ i
CH,; i H
i) —
i Reformer P Déniigiim reaktorii % Hidrojen ayirma 1
1 >
H,0! Egzoz

Sekil 1.3. Basitlestirilmis buhar-metan reformasyon islem semasi.

1.3.1.2. Kismi oksidasyon

Sanayide sentez gaz iiretiminde buhar metan reformasyonu yaygin olarak kullanilsa
da standart ¢alisma kosullar1 karbon ayrismasi, patlama riski ve katalizor sinterlemeye
sebep olabilir. Sonug olarak metan veya dogalgazin stokiyometrik miktarda saf oksijen
ile kismi oksidasyonu alternatif bir ¢6ziim olarak 6nerilmistir. Son dénemlerde yiiksek
sicaklikli yakit pillerinde kismi oksidasyon reaktorleri oldukea ilgi gérmektedir. Buhar
metan reformasyon igleminden daha hizli bir reaksiyon olan metanin kismi oksidasyon
islemi ekzotermiktir ve Denklem 1.3’te ifade edilmistir. Kismi oksidasyonda kiikiirt

giderme islemine ihtiyag yoktur [37].

1.3.1.3. Ototermal reformasyon

Ototermal reformasyon, tek bir ototermik reaktdrde kismi oksidasyon ve buhar-metan
reformasyon islemlerinin birlesiminden olusmaktadir. Dogal gaz once katalitik bir
firnda oksitlenerek sentez gazina (CO+Hz) doniisiir, ortaya c¢ikan zehirli
karbonmonoksit gazi su varliginda katalitik doniisiim reaksiyonuyla karbondioksit ve
hidrojen gazlar1 olusturmak iizere reaksiyona girmektedir. Olusan karbondioksit gazi
endiistride yaygin olarak bilinen sulu amin-¢oziicii (AAS) yontemiyle absorbe edilir.
Ototermal reformasyon isleminde miikemmel C-C bag kirma aktivitesi ve diisiik
maliyetinden kaynakli genellikle nikel bazli katalizor kullanilmaktadir. Yanma ve

reformasyon reaksiyonlar1 asagidaki denklemlerde gosterilmektedir [38].



CH, + 0.50, - CO + 2H, (Ekzotermik) (1.4)

CH, + H,0 — CO + 3H, (Endotermik) (1.5)
1.3.2. Yenilenebilir kaynaklardan hidrojen iiretimi

Fosil yakitlarin hizla azalmasit ve olusturduklart emisyonlarin zararli olmasindan
kaynakli yakin gelecekte yenilenebilir teknolojilerin payimnin énemli dl¢lide artacagi
beklenmektedir. Yenilenebilir enerji kaynaklarindan hidrojen iiretmek igin suyun
ayristiritlmasi ve biyokiitle tabanli teknolojilerle hidrojen tiretimi dahil olmak {izere

ilerleyen bolimlerde bahsedilecek birgok yontem bulunmaktadir.
1.3.2.1. Biyokiitle islemi

Ug ana biyokiitle kaynag tiirii, enerji iiretim kapasiteleri nedeniyle giivenli stok olarak
kullanilma potansiyeline sahiptir. Birinci tiir, tarimsal artik, hasat ve hayvan
atiklarindan  olugmaktadir. Ikincisi, hasat edilen agaclardan ve cayirlardan
kaynaklanan orman atiklari, ti¢linciisii ise ticari ve toplumsal atiklardir [39]. Biyokiitle
enerjisi, hayvan ve bitki kaynakli tamamen dogal malzemelerden iiretilen yenilenebilir
enerjidir. Tikenmez bir kaynak olmasi nedeniyle Amerika Birlesik Devletlerinin
birincil enerji kaynagi olan hidroelektrik enerjiden sonra ikinci sirada yer alan
yenilenebilir enerji kaynagidir. Hidrojen {iiretimi igin baslica biyokiitle teknolojileri

gazlastirma, piroliz ve siiperkritik sudur.
1.3.2.2. Suyun ayristirilmasi

Su, diinyanin en bol bulunan ve en ¢ok tiiketilen ham maddelerinden biridir; hidrojen,
elektroliz, termoliz ve foto-elektroliz gibi su ayristirma islemleriyle {iretilebilir.
Yenilenebilir enerji kaynaklarindan talep edilen enerji saglandiginda iiretilen hidrojen

insanligin kullanabilecegi temiz bir enerji tastyicist olacaktir.

e Elektroliz

Elektrik akimi kullanarak suyu oksijen ve hidrojen bilesenlerine ayirmanin en eski ve
en iyi bilinen yontemi suyun elektrolizidir. Suyun elektrolizi bir elektroliz {initesinde
veya elektrolizorde gerceklesir. Su elektrolizorleri saf sudan en az %99.9 saflikta
hidrojen liretmek i¢in yaygin olarak kullanilan elektrokimyasal cihazlardir. Gelistirilen

ve bugiine kadar yaygin olarak kullanilan elektroliz teknolojileri alkali, proton degisim
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membran1 (PEM) ve kati oksit elektroliz hiicreleridir. Bu sistemlerde farkli ¢aligma
kosullar1 ve malzemeler kullanilmasina ragmen calisma prensipleri aynidir. Suyun
elektrolizi i¢in en eski teknoloji alkali elektroliz islemidir. Bunlardan kati oksit
elektroliz islemi ise arastirma-gelistirme (ARGE) asamasindadir [40]. Alkali elektroliz
teknolojisiyle karsilastirildiginda, PEM elektroliz islemi, kesintili yapiya sahip yeni
bir enerji kaynagiyla entegrasyonu kolaylastiran dalgalanmalara hizli yanit verme
avantajin1 sunar. PEM elektroliz teknolojisinin daha az bakim gerektirmesi ve yiiksek

kalitede gaz saglamasi daginik sistemlerde kullanimini da kolaylastirmistir [41].

e Termoliz

Termoliz isleminde suyu hidrojen ve oksijene ayristirmak i¢in 1s1 kullanilmaktadir.
Termoliz islemi 500-1800°C’lik bir sicaklik aralig1 gerektirir ve en az ii¢ adim igerir:
hidrojen iiretimi, oksijen iiretimi ve malzemelerin rejenerasyonu. Suyun
ayristirllmasinda, ¢ok daha diisiikk sicakliklarda (genellikle 1000 °C’nin altinda)
hidrojen ve oksijen tiretimini gergeklestirmek i¢in termokimyasal dongiiler kullanilir

[42].
e Fotoelektroliz

Fotoelektroliz, suyu dogrudan hidrojen ve oksijene ayrigtirmak i¢in gilines 151811
kullanir. Bir fotoelektrokimyasal hiicrede UV 15181 kullanarak hidrojen iiretme olasilig1
ilk kez 1972'de Fujishima ve Honda tarafindan yar1 iletken malzeme titanyum dioksit
(TiO2) kullanilarak gosterilmistir. O zamandan beri, hidrojen {retiminde
fotoelektrokatalitik elektrotlar i¢in birgok yar1 iletken malzeme arastirildi.
Fotoelektroliz islemi, yari iletken elektrotlarin yiiksek maliyeti, diisiik verimliligi ve

diisiik kararliligi nedeniyle ticarilesmeden hala uzaktir [43].

1.4. Elektrolizorler

Suyun elektrokimyasal doniisiimle hidrojen ve oksijene ayristirilmasi islemi Denklem
1.6’da verilmistir [44]. Elektrolizordeki operasyonel siiregler yakit piline zittir. Yakat
pillerinde hidrojen ve oksijen reaksiyona girerek elektrik ve su iretirken,
elektrolizorde ise elektrik enerjisi suyu oksijen ve hidrojene ayirmak i¢in kullanilir.
Genel olarak elektrolizorler, kullanilan elektrolit tiirlerine gore polimer elektrolit

membranli elektrolizor (PEMEL), alkali elektrolizor (AEL) ve kati1 oksit elektrolizor
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(KOEL) olmak tizere ii¢ kategoriye ayrilabilir. Asagida bu elektrolizorlerin her biri

kisaca agiklanacaktir.

H0 sy + 237.2(k] /mol) greierik + 48.6(kJ /mol) s, > Hy + 0.50, (1.6)

1.4.1. Alkali Elektrolizorler (AEL)

Alkali su elektrolizi en eski, ticari olarak en gelismis ve en ucuz su elektroliz
teknolojisidir. Suyun alkali bir ortamda elektrolizi ilk kez 1789’da Troostwijk ve
Deiman tarafindan gerceklestirilmis, su dolu bir tlipe yerlestirilmis iki altin tel
araciligiyla elektrigi bosaltmak icin elektrostatik jenerator kullanilmig ve reaksiyona
bagl olarak gaz cikist gozlemlenmistir. Hidrojen iiretimi icin oldukg¢a koklii bir
teknoloji olan alkali elektrolizorler MW elektrik giicii dlgegine kadar elektroliz
kurulumlar ticari olarak mevcuttur [45]. Alkali elektrolizor hiicreleri sivi elektrolit
olarak KOH veya NaOH sulu ¢ozeltisi kullanir, diisiik sicakliklarda (60-80°C)
caligmaktadir, elektrolit konsantrasyonu yaklasik olarak %20-30’dur. Alkali
elektrolizor sistemi alkali bir ¢ozeltiye daldirilmis ve bir diyaframla ayrilmis bir ¢ift
elektrottan olusmaktadir. Katotta, su molekiilleri elektronlar tarafindan hidrojene ve
negatif yiiklii hidroksit iyonlarina indirgenir. Anotta, hidroksit iyonlar1 elektronlari
serbest birakirken oksijen ve suya oksitlenir. OH™ iyonlarin1 tagimak, anot ve katotu
ayirmak i¢in bir asbest diyaframi kullanilmaktadir. Asbest toksik bir malzemedir,
ayrica gaz kabarciklarina gegirgen olmasindan dolay1 alternatif diyafram malzemeleri
gelistirilmistir. Asbest bazli gozenekli diyaframlar, saglik tehlikeleri nedeniyle
yasaklanmadan oOnce 1970'lerin ortalarina kadar onlarca yil kullanilmistir. Son
donemde yapilan arastirmalarda asbest diyaframina alternatif olarak anyon degistirme
membranlar1 gelistirilmistir. Alkali elektroliz isleminde iretilen hidrojen orta
safliktadir (yaklasik olarak %99), iiretilen gazdaki alkali sisin de uzaklastirilmasi
sarttir. Maksimum akim yogunluklari 400 mA/cm?’den azdir, yaklasik olarak % 60
verimlilikle hidrojen {iretimi igin gii¢ tiiketimi 4.5-5.5 KWh/Nm®tiir [46].
Elektrolizoriin anot ve katot taraflar1 arasindaki basing dengelenmezse hidrojen veya
oksijen diyafram ilizerinden niifuz eder ve patlama riski olusturabilir. Ayrica, alkali
elektrolizorler hizli bir sekilde baslatilamaz ve yavas bir yiikleme tepkisine sahiptir.
Uzun baglatma hazirhigi, alkali elektrolizérlerin yenilenebilir enerji kaynaklarinin
degisken dogasina uyum saglamasini zorlastirir. Bu nedenle, alkali elektrolizorler sabit

bir gii¢ girisi ile kullanilir. Alkali elektrolizériin sematik diyagrami Sekil 2.1°de
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verilmis, hiicre igerisinde gerceklesen elektrokimyasal reaksiyonlar asagidaki gibidir

[47].

1/20,

DIYAFRAM

Sekil 1.4. Alkali elektrolizoriin sematik gosterimi.

Katot reaksiyonu: 2H,0 + 2e™ - H, + 20H™ 1.7)
Anot reaksiyonu: 20H™ - H,0 + 0.50, + 2e~ (1.8)
Toplam reaksiyon: H,0 — H, + 0.50, (1.9)

1.4.2. PEM elektrolizorler (PEMEL)

Suyun elektroliz islemini gerceklestirmek icin ilk PEM tipi elektrolizoér 1966 yilinda
General Electric tarafindan alkali su elektrolizorlerindeki dezavantajlarin listesinden
gelmek i¢in gelistirilmistir. PEM su elektroliz teknolojisi PEM yakait pil teknolojisine
benzemektedir. Her iki teknolojide de poliflorosiilfonik asit malzeme membran
kullanilmaktadir. Sekil 1.5°te gosterildigi gibi, bir PEM elektrolizor, aralarinda bir zar
bulunan anot ve katot olmak tizere iki bolmeye sahiptir. Polimer elektrolit membran
(Nafion, fumapem) kompakt sistem tasarimi, diisiik gaz gecisi, ylksek proton
gecirgenligi ve yiiksek basingli ¢caligma saglamaktan sorumludur. Tipik olarak PEM
su elektrolizorleri yiiksek akim yogunluklarinda (1-2 A/cm?) ve diisiik isletme

sicakliklarinda (30-80°C) c¢alisabilmektedir [48]. Suyun elektroliz islemini
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gerceklestirirler, elektrokimyasal reaksiyon sonucunda iiretilen hidrojen ve oksijen
gazlart yaklasik olarak %99.999 safliktadir. PEM su elektrozorlerinde kostik bir
membran kullanilmaz, bu yiizden alkali elektrolizérlere gore daha giivenilir oldugu
sOylenebilir. Hizl1 yanit, kompakt tasarim, yliksek cikis basinci ve yliksek verimlilik
gibi istiin Ozellikler PEM elektrolizorleri gelecek vaat eden bir hidrojen iiretim
teknolojisi haline getirir. Tipik bir PEM elektrolizoriin ¢aligma kosullart Tablo 1.4’te
listelenmistir. PEM elektrolizor sisteminin akim yogunluklar1 alkali elektroliz
sistemine kiyasla ¢ok daha yiiksektir. Bununla birlikte PEM elektrolizorlerin
yayginlastirilmasinda ve pratik olarak uygulanmasinda karsilasilan baglica engel
elektrokatalizor, akim toplayict ve bipolar plakalarin yiiksek maliyetli olmasidir.
Arastirmacilar, PEM elektrolizor maliyetinin  diisiiriilmesi  i¢in  elektrot
malzemelerinde bazi iyilestirmeler yaptilar. Elektrokatalizorlerin etkinligini artirmak,
suyun ayristirtlma performansini iyilestirmek icin yaygin bir stratejidir. Katalitik
aktivite, hiicre performans analizinde onemli bir parametredir. Suyun elektroliz
isleminde elektrokatalizorlerin kalitesini belirlemede bir diger 6nemli parametre uzun
siirede kararliliktir. Literatirde PEM elektrolizérlerde nanoyapili elektrokatalizor
malzemeler iizerine ¢ok sayida ¢alisma yapilmistir. RuOz ve IrO2 anot elektrokatalizor
malzeme olarak kullanilirken, katot elektrokatalizor malzeme olarak Pt
kullanilmaktadir. Enerji verimliligini ve elektrolizor kararliligini iyilestirmek igin
yiiksek aktivasyon, iyi dayaniklilik ve diisiik maliyetli oksidasyon reaksiyonu igin
elektrokatalizorler iizerine arastirma gereklidir. Bu alandaki gelismeler, hidrojen
tiretim maliyetini azaltabilir ve PEM su elektroliz teknolojisinin ticari gelisimini daha
da hizlandirabilir. Iridyum oksit bazli elektrokatalizorleri sentezlemek ve
performanslarini incelemek i¢in 6nemli ¢abalar sarf edilmistir. Elektrot maliyetini
diistirmenin ve etkinligi artirmanin bir yontemi, Ru, Sn ve Co gibi daha ucuz ikinci bir
metal kullanmaktir. Bu nedenle, nano 6l¢ekte morfolojiyi iyilestiren daha ucuz
metallerin ve elektrot hazirlama yontemlerinin  kullanilmasi, OER'ye dogru
elektrokatalizor  performansinda 6nemli  gelismelere yol agabilir. PEM

elektrolizorlerde gerceklesen elektrokimyasal reaksiyonlar asagida verilmistir.
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Sekil 1.5. PEM elektrolizoriin sematik gésterimi.

Katot reaksiyonu: 2H* + 2e™ - H, (1.10)
Anot reaksiyonu: H,0 —» 2H* + 0.50, + 2e~ (1.11)
Toplam reaksiyon: 2H,0 — H, + 0.50, (1.12)

Tablo 1.4. Tipik PEM elektrolizér ¢aligma kosullari.

Caligma kogullar Deger Birim
Hiicre sicakligi 60-80 °C
Hiicre basinci 50-100 bar
Nominal akim yogunlugu <4 A/cm?
Hiicre voltaji 1.8-2.2 \Y/

Gili¢ yogunlugu <44 W/cm?
Voltaj verimi UID (%) - 67-82
Sistemin 6zgiil enerji tiiketimi KWh/Nm?3 45-5.5
Daha diisiik kismi yiik araligi (%) - 0-10
Hidrojen iiretim hiz1 (Yigin-sistem) ~ Nm%h 400

1.4.3. Kati oksit elektrolizorler (KOEL)

Kat1 oksit elektrolizorler, diisiik sicaklikli elektrolizorler olarak bilinen PEM ve alkali
elektrolizorlere kiyasla yiiksek verimlilik saglamak amaciyla yiiksek sicakliklarda su

buhariin elektroliz islemini gerceklestiren teknolojinin adidir. Kat1 oksit elektrolizér
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calismasi icin gerekli olan 1s1 endiistriyel atik 1s1, riizgar ve giines enerjisi gibi dis
kaynaklardan saglanabilir [49]. Su dis devreden gelen elektronlarla elektrolizoriin
katot boliimiinde indirgenir. Katotta oksit iyonlar1 ve hidrojen gazi olusur. Oksit
iyonlar1 seramik bir membran iizerinden anoda geger ve burada oksijen gazi ve dis
devre i¢in elektronlar iiretilmektedir. Kat1 oksit elektroliz hiicresinin ¢alisma prensibi
Sekil 1.6’da verilmistir. Zorlayict ortam kosullarina dayanikli olmadiklarindan dolay1
gelistirilmekte olan su elektroliz teknolojilerinden biridir. Diisiik maliyetle hidrojen
tretmede verimli olan kati oksit elektolizorler elektrolit olarak seramik malzeme
kullanirlar. Buhar-karbondioksit gaz kombinasyonu uygun bir kat1 oksit elektroliz
teknolojisinde kullanilabilir. Alkali ve PEM teknolojilerinin aksine, kati oksit
sistemleri 500 °C ile 1000 °C arasinda degisen daha yiiksek isletme sicakliklarinda
caligabilir. Kat1 oksit elektrolizorlerde gergeklesen kimyasal tepkimeler asagida

verilmigtir.

1/20,

MEMBRAN

Sekil 1.6. Kat1 oksit elektrolizoriin sematik gosterimi.

Katot reaksiyonu: H,0 + 2e~ - H, + 072 (1.13)
Anot reaksiyonu: 072 - 0.50, + 2e~ (1.14)
Toplam reaksiyon: H,0 — H, + 0.50, (1.15)
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1.5. PEM Elektrolizér Hiicre Bilesenleri

PEM su elektroliz hiicresi membran elektrot iinitesi (MEU), akim toplayicilar, bipolar
plakalar, titanyum plaka-titanyum mesh grubu, ve ug plakalar olmak iizere bes temel
bilesenden olugmaktadir. PEM elektrolizor diizeneginin sematik gosterimi Sekil
1.7°deki gibidir. Membran elektrot iinitesi (MEU), PEM elektroliz hiicresini anot ve

katot yar1 hiicrelerine ayirir.

Sekil 1.7. (a) Tipik PEM su elektrolizoriiniin genel goriinimi (b) PEM hiicre y1gin1
(c) Hiicre bilesenleri; 1-Bipolar plaka, 2-Anot akim toplayici, 3-MEU, 4-
Katot akim toplayici [50].

1.5.1. Membran elektrot iinitesi

Membran elektrot tinitesi, toplam hiicre maliyetinin yaklasik % 24’tinii olusturur; bir

membran, iyonomer ¢Ozeltisi, anot ve katot elektrokatalizorlerinden meydana

gelmektedir. Membran PEM su elektroliz hiicresinin bel kemigidir, tipik iyon gegirgen

membranlar sirasiyla Nafion, Fumapem, Flemion ve Aciplex’tir. Bu membranlarin

yiiksek verim, iyi dayaniklilik, yiliksek iyon gegcirgenligi, yliksek mukavemet ve

yuksek oksidatif kararliliga sahip olduklar1 sdylenebilir. Bunlar i¢inde en yaygin

kullanilan membran malzemesi Nafion’dur (N115, N117, N212 vb. ). Nafion; yiiksek
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akim yogunluklar1 (2 A/cm?), yiiksek dayaniklilik, yiiksek proton iletkenligi ve iyi
mekanik kararlilik 6zellikleri ile en ¢ok tercih edilen malzeme haline gelmistir. Birgok
MEU iiretim ydntemi olmasina ragmen en yaygin olarak kullanilani CCM (Katalizor
Kapli Membran) yontemidir. Bu yontemde elektrokatalizor sulu harcit dogrudan
membran yiizeyine kaplanir ve ardindan 120 °C sicaklikta ve 60 kg/cm? basingta sicak
preslenir. PEM elektrolizor hiicresinde oksijen olusum reaksiyonu anot elektrotunda
gerceklesir, tipik katalizor malzemesi RuO2/IrO,’dir. Hidrojen olusum reaksiyonu
katot elektrotunda gerceklesir, katot katalizor malzemesi Pt/Pd bazli asil metallerdir.
Ik PEM su elektroliz arastirma makalesi 1973 yilinda General Electric sirketinde
Russell ve arkadaslar tarafindan gercgeklestirilmistir [51]. PEM elektroliz hiicresinin
yiiksek akim yogunluklari, yiiksek gaz safligi ve verimlilik gibi sayisiz avantaji
olmasina ragmen maliyetli olmast 6nemli bir dezavantajdir. Elektrokatalizérler, su
elektroliz yonteminin aktivasyon enerjisini azaltmak ve yiik transfer hizin1 iyilestirmek
icin kullamlir. fyonomer ¢ozeltisi, elektrot katmanlarindan membrana iyon gegisini
kolaylastirir, boylece hiicre omik kaybini azaltarak verimliligi arttirir. Ayrica
iyonomer ¢ozeltisi, katalizoriin boyutsal olarak kararli yapisini veren, elektrotlarin
dayanikliligimi ve mekanik kararliligini saglayan bir baglayici gorevi goriir. Tez
calismasinda performans testlerinin gerceklestirildigi elektrolizériin MEU bileseni
Sekil 1.8’de gosterilmistir. N115 Nafion malzemeden olusan membranin anot tarafi

iridyum, katot tarafi ise platin ile kaplanmistir.

-

S

/'; = Y /

Sekil 1.8. Tez ¢alismasinda kullanilan membran elektrot iinitesi.
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1.5.2. Akim toplayicilar

Saf su PEM celektroliz hiicresinin anot bolmesine pompalanir, bipolar plakalardan
gecer ve akim toplayicilar araciliiyla yayilir. Saf su elektrot yiizeyine ulasir ve suyun
elektroliz islemi gerceklesir. Su molekiili oksijen, hidrojen iyonlarina ve
elektronlarina ayrisir. Oksijen gazi elektrot ylizeyinden, akim toplayicilardan ve
bipolar plakalardan hiicre disina geri dondiiriiliir. Hidrojen iyonlar1 (protonlar) anot
elektrot ylizeyinden membran boyunca katot tarafina hareket eder. Elektronlar akim
toplayic1 ve bipolar plakadan katot tarafina dogru hareket ettirilir, katot elektrot
ylizeyine ulastiktan sonra protonlarla birleserek hidrojeni olusturur. Akim toplayicilar
PEM elektrolizoriin genel mekanizmasi ve hiicre verimliligi tizerinde 6nemli bir rol
oynamaktadir. Membrana 1yi bir mekanik dayaniklilik saglayan akim toplayicilar
korozyona dayanikli, asidik ortamdan dolay1 iyi elektriksel iletkenlige ve yiiksek asir1
potansiyele sahip olmalidir. Paslanmaz celik, titanyum, bakir ve aliiminyumdan
yapilan metal bazli akim toplayicilar, yiiksek elektrik iletkenlikleri nedeniyle PEM su
elektroliz hiicrelerinde yaygin olarak kullanilmaktadir [52]. Tez c¢alismasinda
kullanilan deneysel PEM elektrolizor bilesenlerinden biri olan akim toplayici

plakalarin malzemesi, Sekil 1.9°da gorseli sunulan bakirdir.

(a) )

Sekil 1.9. Tez calismasinda kullanilan akim toplayici plaka.
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Sekil 1.9. (Devam) Tez ¢alismasinda kullanilan akim toplayici plaka.

1.5.3. Bipolar plakalar

Akim toplayicilar ve bipolar plakalar toplam hiicre maliyetinin yaklasik % 48’lik bir
kismin1 olusturmaktadir. PEM elektrolizor hiicresinde tipik bipolar plaka malzemeleri
titanyum, grafit ve paslanmaz geliktir, ancak bu malzemeler yliksek maliyetli ve farkli
operasyonel dezavantajlara sahiptir. Birgok elektrolizor sistemi, daha iyi performans
icin farkli akig alani tasarimlarina sahip bipolar plakalar kullanir. Yine de geleneksel
paralel akis alani tasarimi, 6zellikle PEM su elektrolizinde daha iyi elektrokimyasal
aktivite gostermistir [53]. Tipik olarak titanyum malzemeler yiiksek mukavemet,
yuksek 1s1l iletkenlik, diisiik gecirgenlik ve diisiik direng saglar, ancak hiicrenin anot
tarafinda suyun elektrolizi sonucu olusan oksijen gazi, titanyum malzemenin zamanla
korozyona ugramasina neden olur. Bunun sonucunda inert oksit tabakasi olusacaktir.
Inert oksit tabakasmin olusumu hiicre performansini diisiiriir. Bu sorunlar1 gidermek
ve titanyum bipolar plakalar1 korumak i¢in degerli metal kaplamalar ve alasimlar
incelenmistir. Titanyum esashi bipolar plakalarin korozyon oranimi azaltmak ig¢in
yapilan bu kaplamalar olduk¢a maliyetlidir. Tez kapsaminda incelenen PEM
elektrolizoriin katot yar1 hiicresinde elektrokimyasal reaksiyon sonucu olusan
maddelerin tiim aktif alan boyunca ilerleyisi Sekil 1.10°da gdsterilen serpantin akig

tasarimli bipolar plaka lizerinden gerceklestirilmistir.
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Sekil 1.10. Tez ¢alismasinda kullanilan serpantin akis tasarimli bipolar plaka.

1.5.4. Titanyum plaka ve titanyum mesh grubu

PEM yakit pilinde gaz fazindaki reaktanin (hidrojen/oksijen) hiicre igerisindeki
homojen dagilimi bipolar plaka lizerine agilan farkli desenlerdeki akis kanallar
sayesinde saglanirken, PEM elektrolizorlerde ise sivi fazdaki reaktanin (su) elektrot
yiizeylerine verimli bir sekilde diflizyonunu gergeklestirmek igin ince kalinlikta bir
titanyum plaka ve titanyum mesh (titanyum 1zgara) grubu kullanilmaktadir. Titanyum
malzeme iyi bir korozyon direncine, elektriksel iletkenlige ve mekanik dayanima
sahiptir ancak oldukg¢a maliyetlidir ve sertligi nedeniyle islenmesi oldukga zordur. Wei
ve ark. [54] calismalarinda hiicrenin anot tarafinda homojen su dagilimi igin akis
dagitic1 olarak titanyum mesh’i tercih etmisler, paralel akis alanina kiyasla daha
yiiksek akim yogunlugu, hidrojen konsantrasyonu ve verim elde etmislerdir. Bu
dogrultuda, tez calismasinda PEM elektrolizoriin anot akig alani i¢in titanyum plaka
ve titanyum mesh grubu kullanilmigtir. Titanyum 1zgaradaki gézeneklerin sekli,
boyutu ve sayist suyun diflizyonunu dogrudan etkileyecektir ve verimli bir
elektrolizoriin tasarlanmasinda kritik bir rol oynayacaktir, bu nedenle optimizasyon
sarttir. Tez ¢alismasinda, PEM elektrolizoriin anot yar1 hiicresinde suyun tiim aktif
alan boyunca difiizyonunu kolaylastirmak amaciyla Sekil 1.11°de verilen titanyum

malzemeden olusan {i¢lii 1zgara plaka kullanilmistir.
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Sekil 1.11. Tez ¢alismasinda kullanilan titanyum mesh plakalar.

1.5.5. Ug plakalar

Ug plakalar, PEMEL yi1gminin her iki tarafinda (anot ve katot) yeterli bir sikistirma
kuvveti ile geleneksel kenetleme mekanizmasinin altinda monte edilir. Elektrolizor
bilesenleri arasinda homojen bir basing dagilimi elde etmek igin ug plaka malzemesini,
seklini, kalinhigint ve ug plakadaki civatalara uygulanan sikistirma torkunu optimize
etmek kritik bir 6neme sahiptir. Ug plaka malzemesi olarak yiiksek mukavemetli ve
yiksek yogunluklu c¢elik ve aliiminyum gibi metal plakalar yaygin olarak

kullanilmaktadir.

1.6. PEM Elektrolizoriin Calisma Prensibi

Saf su, elektrokimyasal reaksiyon nedeniyle PEM elektrolizoriiniin anot katalizor
tabakasinda hidrojen iyonlarina, elektronlara ve oksijen bilesenlerine ayrisir. Uretilen
oksijen, elektrolizoriin anot bélmesinden bosaltilir ve kalan hidrojen iyonlari proton
ileten zardan, elektronlar ise dis devre yoluyla katot tarafina tasinir. Katot tarafinda,
protonlar ve dogru akim (DC) gii¢ kaynagindan gelen elektronlar yeniden birleserek

H2 gaz iiretir.
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Sekil 1.12. PEM elektroliz hiicresinin ¢aligma prensibi.

Hidrojen gazinin katot tarafindan hiicreden kolayca uzaklastirilmasi i¢in su bir segenek
olarak kullanilabilir. Elektrokimyasal reaksiyonlar elektroliz hiicresinin katalizor
tabakasinda gergeklesir. Gaz difiizyon tabakasi etkin akim dagitimmda ve MEU-
bipolar plakalar arasindaki baglantida kritik Oneme sahiptir. Hiicrenin yapisal
biitiinliiglinii saglayan bipolar plakalar, hiicreleri aywran PEM elektrolizor hiicre
yigininda dnemli bir bilesendir. PEM elektrolizoriiniin ¢alisma prensibinin sematik

goriintimii Sekil 1.12°de verilmistir.

1.7. Hidrojenin Depolanmasi

Hidrojen fiziksel olarak sivi ve gaz fazlarinda depolanabilir. Sikistirilmis hidrojen
gazmin yiiksek basingli tanklarda fiziksel olarak depolanmasi, en kokli hidrojen
depolama teknolojisidir. Kiiresel tanklarin araglara sigmasi zor oldugundan hidrojen
silindirik tanklarda depolanmaktadir. Yiiksek basingl tanklarin malzemesi, hidrojen
difiizyonuna ve depolanan hidrojenin neden oldugu muhtemel gevreklesmeye karsi
dayanikli olmalidir. Hidrojen depolama tanklar1 dort standart tipte siniflandirilabilir:
Tip 1, Tip 2, Tip 3 ve Tip 4 [55]. Tip 1, genellikle ¢elik malzemeden yapilmis, 200-
300 bar basingta agirlik¢a yaklasik %1 hidrojen depolayan tanktir. Agir oldugundan
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sanayide sabit kullanima uygundur. Tip 4 yiiksek basing¢li silindirik hidrojen tankinin
bilesenleri Sekil 1.13’de gosterilmistir.

Polimer astar

Karbon fiber kompozit
Carpmalara dayamkh
polimer domlar

Termal basing
giderme valfi

Vana

Port Sicakhk sensorii

Sekil 1.13. Tip 4 yiiksek basingli hidrojen tankinin bilesenleri [56].

Tip 2, Tip 1'den daha hafif, bu tankta metalik duvar, silindirik kisim {izerine fiber
recine kompozit ile sarilir. Tip 3 tanklar aliiminyum gibi metallerle kaplanmig karbon
fiber kompozit malzemelerden (karbon fiber takviyeli plastik) yapilmistir. Hidrojen,
Tip 3 yiiksek basing tanklarinda 450 bar basinca kadar giivenle depolanabilmektedir.
Tip 4 tankin tamami kompozit malzemeden olusmaktadir. Tip 4 tanklar, basingh
tanklar arasinda en hafif olanidir, bu da onlar1 otomotiv endiistrisi i¢in en uygun hale
getirir ve 1000 bar'a kadar yiiksek basinglara dayanabilirler. Yakit pilli arag
endiistrisinde hidrojenin yaklasik olarak 350-700 bara kadar basinglandirilmasi
gerekmektedir. Tip 3 ve Tip 4 yiiksek basincl tanklar Toyota Mirai, Hyundai Tucson
ve Honda Clarity gibi hidrojen yakit hiicreli araglarda kullanilmaktadir. Florada’daki
NASA Kennedy Uzay Merkezi’ndeki (KSC) diinyanin en biiyiik sivi hidrojen (LHz)

depolama tankinin gorseli Sekil 1.14’te verilmistir.
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Sekil 1.14. Sivi hidrojen tanki [57].
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2. LITERATUR ARASTIRMASI

Literatiirde yesil hidrojen iiretiminde gelecek vaat eden PEM elektrolizorlerle iliskili
sayisal ve deneysel c¢alismalarin sayisi nispeten az ve yetersizdir. Sayisal
simiilasyonlarin ¢ogu kararl, tek fazli kosullara dayali ve PEM elektrolizor
performansini incelemeye yonelik olmakla birlikte bu boliimde literatiirde mevcut olan

calismalara deginilecektir.

Wang ve ark. [58], farkli tasarim ve ¢alisma parametrelerine sahip bir PEM elektroliz
hiicresinin performansini aragtirmak i¢in 3 boyutlu, izotermal olmayan, ¢ift fazli bir
1s1 ve kiitle transfer modeli olusturmustur. Gaz diflizyon tabakasinin kiigiik temas
degeri ve yliksek gozenekli yapisi nedeniyle c¢aligmalarinda verimli bir hiicre
performansi elde ettiler. Ma ve ark. [59] sicaklik, akim yogunlugu ve gaz hacim
fraksiyonu dagilimlarini incelemek igin {iclii serpantin akis alanina sahip 25 cm? aktif
alanlit PEM elektrolizoriinii sayisal olarak gelistirdiler. 1.45 V hiicre voltajinda diisiik
akim yogunluklarindan dolayr sicaklik degisiminin minimum diizeyde oldugu
kaydedildi. Akis kanalinin giris bolgesinde iki fazli akistan dolayr yliksek akim
yogunluklari, kanal ¢ikigina dogru ise diisiik akim yogunluklari olusmustur. Nie ve
Chen [60], PEM elektrolizoriin anot akis alan plakasinin ii¢ boyutlu (3B), cift fazli ve
kararli matematiksel modelini gelistirdiler. Simiilasyon modelleri, akig alan
plakasindaki sivi su/oksijen gaz akiginin Ozelliklerini agiklamaktadir. Yaptiklart
caligmalar sonucunda, oksijen kabarciklarinin olusum hiz1 arttik¢a akis kanallarinda
ters akisin meydana geldigini gézlemlemislerdir. Toghyani ve ark. [61], tasarim ve
isletme kosullarinin PEM elektrolizor performansi iizerindeki etkilerini aragtirmak icin
sonlu hacim yontemi kullanarak kararli, ti¢ boyutlu bir hesaplamali akigkanlar modeli
gelistirdi. Sayisal sonuclar elektrokimyasal reaksiyon kinetiginin yavaslamasi
nedeniyle diislik sicakliklarda hidrojen konsantrasyonunun azaldigini gostermektedir.
Ayrica, gaz difiizyon tabakasi (GDL) ve membran kalinliginin arttirilmasiyla daha
diisik akim yogunluklarinin elde edildigini bulmuslardir. Son olarak, GDL
gozenekliliginin PEM elektrolizor gilic yogunlugu iizerinde 6nemli bir etkisinin
olmadigi sonucuna varildi. HAD yontemine dayanarak, Olesen ve ark. [62], tek ve gift

fazli olmak iizere iki simiilasyon modeli gelistirdiler. Akis 6zelliklerini incelemek igin



¢ift fazli modeli ve akis alan yapisini belirlemek igin tek fazli modeli kullandilar. ki
parametreyi arastirdilar: pargacik capinin ve stokiyometrinin {iretilen modeller
tizerindeki etkisi. Toghyani ve ark. [63] tek fazli, kararli, izotermal olmayan, li¢
boyutlu, spiral akis alanli bir PEM elektrolizoriinin  HAD modellemesini
gerceklestirdiler. 64 cm? aktif alana sahip yeni bir akis alaninda basing diisiisii, sicaklik
ve akim yogunlugu dagilimlar1 sayisal olarak incelenmistir. Simiilasyon sonuglari,
yeni akis alani tasariminda hidrojen iiretiminin ve akim yogunlugu dagilimlarinin
tiniform oldugunu ortaya koydu. 80°C calisma sicakliginda, 1.5 bar basingta ve 1.9 V
calisma voltajinda minimum ve maksimum akim yogunluklari sirastyla 0.8 A/cm? ve
1.06 A/cm?*’dir. Ruiz ve ark. [64], yiiksek saflikta hidrojen tiretimi igin ti¢ farkli akig
alan tasariminda (serpantin, ¢oklu serpantin ve paralel) 26.01 cm? aktif alana sahip,
izotermal olmayan, yliksek sicaklikli bir PEMEL modeli olusturmustur. Tek kanalli
simiilasyon modeli Fluent 13'te analiz edilmis ve HAD sonuglari, model dogrulamasi
icin literatiirdeki deneysel sonuglarla karsilastirilmistir. Analiz sonuglari, ¢oklu
serpantin kanal tasariminin, hidrojen iiretimi ve makul basing diisiisii ile tiniform
sicaklik dagilimi agisindan en yiiksek performansa sahip oldugunu gostermistir. En
yiiksek hidrojen mol fraksiyonu, serpantin kanal geometrisinde elde edilmistir. Su ve
ark. [65], kabarciklarin dinamik davranisini dahil ederek hiicre performansini ve
kabarcik kapsamini (bubble coverage) analiz etmek i¢in bir PEM elektroliz hiicresi
MATLAB/Simulink modeli gelistirdiler. Kabarcik kapsami sirasiyla akim yogunlugu,
sicaklik, basing, su giris hiz1 ve nem gibi parametrelere bagli olarak degismektedir.
Kaya ve Demir [66], anot katalizor malzemesinin hiicre performansi {izerindeki
etkisini gozlemlemek icin iki boyutlu bir izotermal PEMEL modeli gelistirdiler.
Sicaklik, membran kalinlig1, gaz akis kanallarindaki tiirlerin molar kesir dagilimi ve
akim toplayici plaka uzunlugunun performans iizerindeki etkileri Pt ve Pt-Ir olmak
tizere iki farkli anot katalizor malzemesi i¢in sayisal olarak incelenmistir. Sayisal
sonugclar, sicaklik artiginin hiicre performansini ve hidrojen tiretim hizini olumlu yonde
etkiledigini gostermektedir. Toghyani ve ark. [67], bes farkli akis alan1 konfigiirasyonu
icin bir 3B sayisal simiilasyon gerceklestirmistir: geleneksel, tek-gecisli serpantin, iki-
gecisli serpantin, lic-gecisli serpantin ve dort-gecisli serpantin. Diger kanal tasarimlari
ile karsilastirildiginda, iki-gecisli serpantin tasariminda akim yogunlugu, hidrojen
kiitle kesri ve basing disiisiiniin daha uniform bir dagilima sahip oldugu
goriilmektedir. Upadhyay ve ark. [68], ANSYS Fluent ¢6ziicii kullanarak farkli

calisma kosullarinin PEM elektroliz hiicre performansi iizerindeki etkilerini sayisal
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olarak incelediler. Diisiik su akis hizinin, yiliksek katot basincinin ve diisiik gaz
difiizyon tabakasi gozenekliliginin elektrolizorii ¢alistiran elektrik giiclinii arttirdigini
gozlemlediler. Toghyani ve ark. [69], dort farkli kanal tasarimina sahip ti¢ boyutlu,
kararli ve izotermal olmayan PEM elektroliz hiicrelerinin performanslarini basing
kaybi, sicaklik, akim yogunlugu dagilim1 ve hidrojen kiitle kesri agisindan sayisal
olarak arastirdilar. Simiilasyon sonuglari, en iyi hiicre performansinin, metal kdpiikle
doldurulmus basit tek kanall1 akis dagiticisi ile elde edildigini gostermektedir. Bununla
birlikte metal kopiik gegirgenliginin azalmasiyla basing diisiisiiniin arttig1 sonucuna
vartlmustir. Lin ve ark. [70] caligmalarinda paralel, ticlii serpantin ve igne-tip akis alani
tasarimlarin1  sayisal olarak incelediler. Diger akis alan1 tasarimlariyla
karsilastirildiginda, iyi kiitle transferi, liniform basing dagilimi ve diisiik temas
empedans1 Ozelliklerinden dolay1 en iyi hiicre performansinin paralel akis alani
plakasinda elde edildigini bulmuslardir. Bir dizi deney sonucunda PEM elektroliz
hiicre performansini en ¢ok etkileyen parametrenin akis alan tasarimi oldugu sonucuna
varmiglardir. Tijani ve ark. [71], degisim akim yogunlugunun ve yiik transfer
katsayisinin (CTC) hiicre performansinin davranisi tizerindeki etkilerini incelemek
i¢in bir matematiksel model 6nermistir. Simiilasyon sonuglari, 6zellikle anot elektrotta
sicakligin CTC tizerindeki etkisinin kritik oldugunu gostermektedir; CTC'deki artis,
caligma voltajini azaltacaktir. Xu ve ark. [72], PEMEL’in anot akis alanindaki ¢ift fazli
akis etkisini sayisal modele dahil ettigi bir ¢alisma gergeklestirmistir. Hiicredeki
oksijen gaz kabarciklarinin uzaklastirilmasinda serpantin akishi dagiticinin paralel
akislt dagiticiya gore daha iyi performans gosterdigi sonucuna vartlmistir. Ni [73],
calismasinda hesaplamali akigskanlar dinamigi yontemini kullanarak iki boyutlu
elektrolizor performansini analiz etmistir. Sayisal sonuglara gore gaz akis hizinin
artmast hiicre performansinin artmasina neden olmustur. Arbabi ve ark. [74], bir PEM
elektrolizoriiniin gaz difiizyon tabakalari boyunca gaz kabarcigi tasinmasini simiile
etmek i¢in oksijen/su akis1 etkilerini dahil ettikleri bir ti¢ boyutlu matematiksel model
hazirladilar. Sayisal model, GDL’in mikroyapisal tasariminda ve gelistirilmesinde bir
rehber olarak kullanilabilir. Lee ve ark. [75], CL-GDL arayiiz katmanindaki gaz
dagilimlarini gozlemlemek i¢in bir 2 boyutlu HAD modeli 6nermistir. GDL'de
optimum seviyede oksijenin ve suyun tasinimi igin ¢alisma sicakliginin arttirtlmasi
gerektigi sonucuna varmiglardir. Afshari ve ark. [76] voltaj kayiplarini incelemek igin
sifir boyutlu bir matematiksel model gelistirdiler. Hiicre voltajina en yiiksek katkiy1

aktivasyon agir1 potansiyeli yaparken, en diisiik katkiy1 yapan ise konsantrasyon asiri
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potansiyelidir. Bu nedenle, yiiksek elektrolizor performansi i¢in omik ve aktivasyon
asir1 potansiyellerinin azaltilmasi gerekir. Sicaklik, basing ve su debisi, PEM elektroliz
hiicre performansini1 6nemli 6l¢iide etkileyen isletme kosullaridir. Kim ve ark. [77],
yiiksek basingli PEM elektrolizoriin bir boyutlu dinamik modelini gelistirdiler.
Calismalarinda gaz gecirgenligi, gaz sikistirtlabilirligi, su tasinim mekanizmasi, anot
ve katot akis kanallarindaki gaz hacmi degisimi ve suyun buharlasmasi arastirildi.
Artan akim yogunlugunun ve basincin hiicre performansini olumsuz etkiledigi
sonucuna vardilar. Falcao ve ark. [78] literatiirdeki PEM elektrolizor modelleme
calismalarin1 bir araya getirmis ve bir derleme olusturmustur; PEM elektrolizor
tireticileri ve modellemeye yeni baslayanlar i¢in iyi bir rehber oldugu sdylenebilir.
PEMEL'in performansi ve dayaniklilifi i¢in dnemli olan termal etkiler, PEMEL'in
anot bipolar plakasindaki sivi su/oksijen gazi kabarciklarinin akisi ve elektroliz
hiicresinin dinamik davranisi lizerine ¢ok sayida ¢aligma incelemeleri kapsaminda
ayrintili olarak tartisilmaktadir. Grigoriev ve ark. [79], yiiksek basin¢li bir PEM
elektrolizoriiniin sayisal optimizasyonunu gergeklestirmistir. Matematiksel modelleri,
gaz gecis olayini, elektrokimyasal reaksiyonlarin kinetigini ve su molekiillerinin
elektro-ozmotik siiriikklenmesini igerir. Sayisal sonuglar, akim toplayici ve katalizor
plakalarinin gézeneklerindeki gaz igeriginin, artan su debisiyle birlikte arttigini
gostermektedir. Han ve ark. [80], PEM su elektrolizi i¢in yeni bir omik kayip modeli
sundular. Elektrolizoriin performansint degerlendirmek ve optimize etmek igin
calisma basinci, sicaklik, membran kalinligi, elektrot kalinligi, arayiiz direnci ve
degisim akim yogunlugu gibi farkli tasarim ve isletme faktorleri tartisilmistir. Calisma
sicakligindaki artts PEMEL'in performansini olumlu yonde etkilemistir. Diger yandan
elektrot ve membran kalinliklarindaki artis, PEM elektrolizoriin performansini
olumsuz etkilemektedir. Selamet ve ark. [81], yiiksek verimlilige sahip bir PEM
elektrolizér hiicresi ve yigmi olusturmak i¢in bir dizi elektroliz deneyleri
gerceklestirdiler. Oncelikle, 50 cm? aktif alana sahip tek hiicreli PEM elektrolizor
gelistirilmis, ardindan bazi malzeme ve tasarim iyilestirmeleri ile verimliligi
artirtlmistir. Son olarak, caligmalarinda sirasiyla 5 ve 10 hiicrelik bir y18in gelistirdiler
ve su debisi ile sicakligin polarizasyon egrisi tizerindeki etkisini gézlemlediler. Hiicre
sayist 1'den 10'a cikarildiginda elektrolizor verimliliginde 6nemli bir degisiklik
olmadig1 gozlemlenmistir. Briguglio ve ark. [82] hidrodinamik bir ¢aligma
gerceklestirebilmek i¢in toplam 10 hiicre ve 120 kanaldan olusan bir elektrolizor y1gin1

gelistirdiler. Herbir kanaldaki suyun homojen dagilimi i¢in tek bir hiicrenin voltajinin,
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sicakliginin ve basincinin belirlenmesi gerekmektedir. Calismalar1 sonucunda her bir
hiicredeki basing profilinin iiniform oldugu ve suyun her bir kanalda homojen bir
sekilde dagildig1 sonucuna varmislardir. Medina ve Santarelli [83] 160 cm?'lik aktif
alana sahip bir PEM elektrolizor yigiminin performans testlerini gergeklestirdiler.
Suyun sicakliginin azaltilmasi veya katot basincinin arttirilmasi verimin azalmasina
sebep olmustur. PEM elektroliz hiicresine saglanan maksimum elektrik giiciinde, en
iyi (700 kPa, 58 °C) ve en kotii (7000 kPa, 42 °C) kosullar arasindaki gii¢ fark yaklasik
0.5 kW’dir. Millet ve ark. [84], PEMEL eclektrotlar: igin gesitli elektrokatalizorler
hazirlamigtir. Bunlar1 7-23 cm? aktif alana sahip tek hiicreli bir PEM elektrolizor
tizerinde test ettiler ve ardindan birden fazla hiicreyi birlestirerek 250 cm? aktif alana
sahip yiginlar olusturdular. Lickert ve ark. [85] sicaklik, basing ve su debisinin hiicre
performansi {izerindeki etkilerini iki farkli PEM elektrolizor yigini igin incelediler.
PEM elektroliz hiicre yiginlarindan biri anot tarafinda akis alani tasarimina sahip iken
digeri herhangi bir akig alani tasarimindan olusmamuistir. Gaz difiizyon tabakasi altinda
akis alan1 tasarimi1 olmayan PEM elektrolizor yigin1 icin farkli ¢aligma kosullar test
edilmis ve polarizasyon egrisi lizerindeki etkisinin digerine kiyasla énemli oldugu
sonucuna varilmistir. Ayrica sicakligin, basincin ve su debisinin arttirilmasinin kiitle
transfer kayiplarini azalttigir sonucuna varilmistir. Kang ve ark. [86] kaplanmamis ve
kaplanmis titanyum kege GDL'ler igin farkli ¢alisma protokolleri uygulayarak anot
katalizor ve gaz diflizyon katmanlar1 (CL/GDL) arasindaki arayilizey temas
ozelliklerinin hiicre performansi iizerindeki etkilerini deneysel olarak arastirmistir.
Calismalar1 sonucunda, 0.125 ile 1.040 mm arasinda degisen anot GDL kalinliginin
hiicre performansi lizerinde 6nemli bir etkisinin olmadigin1 gozlemlemislerdir. Hu ve
ark. [87] PEM elektrolizoriin montaji  sirasinda kullanilan civatalara farkli
biiytikliiklerde sikistirma torklar1 uygulamistir. Sikistirma torkunun cift fazli akis ve
elektrokimyasal performans tizerindeki etkilerini deneysel olarak incelediler.
Deneysel sonuclar, sikistirma torku arttikca temas basincinin arttifini ve PEM
elektrolizor hiicre performansimin 6nce arttigini, sonra belli bir seviyeden sonra
azaldigin1 gostermistir. Selamet ve Ergoktas [88], li¢ farkli conta malzemesinde temas
direncinin ve sikistirma torkunun PEM elektroliz hiicre performansi iizerindeki
etkisini deneysel olarak arastirdilar. Sikistirma torku arttikca, hiicre bilesenleri
arasindaki temas alanlarimin artacagini, dolayisiyla temas direncinin azaldigini ve
hiicre performansinin arttigini bulmuslardir. Bununla birlikte, sikistirma torku belirli

bir seviyenin lizerinde uygulandiginda hiicre bilesenleri deforme olur ve sinirl kiitle
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transferi nedeniyle hiicre performansi diiger. Soriano ve ark. [89] ¢alismalarinda farkli
sizdirmazlik malzemeleri igin sikistirma torku ile PEMEL’in elektrokimyasal
performansi arasindaki iliskiyi analiz ettiler. Basing Ol¢ctim filmi ile sikistirma
basincinin MEU iizerindeki etkisini incelediler. Borgardt ve ark. [90] cesitli
elektrolizor tasarimlari i¢in sikistirma basinci ile hiicre performansi arasindaki iliskiyi
incelediler. Yiiksek sikistirma basinct PEM elektrolizérde omik ve kiitle kayiplarina
neden olacagindan hiicre performansini disiirmiistiir. Maksimum performans igin

optimum sikigtirma basincinin 2 ile 3 MPa arasinda oldugu belirlenmistir.

Elektrolizor sistemleri iizerine yapilan bir¢ok sayisal ve deneysel calismaya ragmen
literatiirde ¢alisma parametrelerinin  elektrolizér performansina etkisini  bir
optimizasyon algoritmasi ile inceleyen calisma sayisi olduk¢a azdir. Bu nedenle
cogunlugu PEM yakit pillerine yonelik olan optimizasyon caligmalarina asagida

deginilecektir.

Toghyani ve ark. [91] PEM elektrolizoriiniin termodinamik bir modelini gelistirdiler
ve Taguchi yoOntemini kullanarak hiicre performansini etkileyebilecek c¢alisma
kosullarin1 optimize ettiler. Test edilen parametrelerden anot degisim akim
yogunlugunun hiicre voltajim1 %67.15'lik katki oraniyla onemli Slgiide etkiledigi
gozlemlenmistir. Varyans analizi (ANOVA) sonuglarina gore hiicre voltajini en az
etkileyen parametre anot basincidir. Boyaci San ve Okur [92] PEM yakit pil
performansini énemli Slgilide etkileyen bipolar plakanin iiretim kosullar igin yanit
ylizeyi yontemini (RSM) kullanarak bir optimizasyon ¢alismasi ger¢eklestirmislerdir.
Yanit (response) parametreleri elektriksel iletkenlik, piiriizliliik ve fiziksel goriiniim
olarak belirlenirken bagimsiz degiskenler zaman, basing ve sicaklik olarak seg¢ilmistir.
Yiksek elektrik iletkenliginin yiiksek kaliplama sicakligiyla iligkili oldugu sonucuna
vardilar. Kanani ve ark. [93] bir PEM yakit hiicresinin gli¢ davranigint dort farkli
calisma kosulu altinda inceledi: reaktan sicakligi, katot nemlendirmesi, anot
stokiyometrisi ve katot stokiyometrisi. Maksimum gii¢ elde etmek i¢in RSM’yi
uyguladilar ve bagimsiz-yanit parametreleri arasindaki iliskiyi modellediler. Elde
edilen sonuglar, iretilen giici maksimuma ¢ikarmak i¢in anot ve katot
stokiyometrisinin orta seviyede tutulmasi gerektigini gostermektedir. Taymaz ve ark.
[94] reaktan akis hizi, hiicre sicakligi, metanol sicakligi ve nemlendirme sicakligi gibi
caligma parametrelerinin dogrudan metanol yakit hiicresi performansi iizerindeki

etkilerini aragtirmak i¢in RSM yoOntemini temel alan ikinci mertebeden bir model
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gelistirdiler. Yaptiklart ¢caligmada, oksijen debisi 141.11 ml/dk, metanol debisi 2.68
ml/dk, hiicre sicakligi 68.92 °C, metanol sicakligi 52.06 °C ve nemlendirme sicakligi
48.47 °C iken maksimum akim 1.23 A olarak elde edilmistir. Karimi ve ark. [95]
PEMYP performansini RSM yontemiyle incelediler. Bir yakit hiicresinin gii¢
yogunlugunu etkileyen basing, sicaklik ile suyun reaktan gazlarindaki kiitle kesri gibi
calisma  parametrelerinin  optimum kombinasyonunu aragtirdilar. SPEEK
(Siilfonlanmis-Polieter-Eter-Keton) membranli tek boyutlu bir membran elektrot tinite
(MEU) modelini Nafion membranli MEU ile karsilastirdilar. Cha ve ark. [96] PEM
yakit hiicresi igin kisa kenar zincirli (SSC) bir membran 6nermistir. Bunu, geri basing,
hiicre voltaji, sicaklik ve hava stokiyometrisi gibi farkli ¢aligma kosullari altinda uzun
kenar zincirli (LSC) membranla karsilagtirdilar. RSM yontemini kullanarak hangi
membranin en yiiksek gii¢ yogunlugunu drettigini belirlediler. Arastirmalari, SSC
membranlit PEMYP'nin yiiksek nem tutma kapasitesi nedeniyle yiiksek verimli ve
kararl1 sistemler i¢in tercih edilmesi gerektigini ortaya koymustur. Boyaci San ve ark.
[97] yanit yiizeyi yontemini kullanarak bir PEM yakit hiicresindeki hidrojen debisini
ve polimer kompozit bipolar plaka 6zelliklerini optimize ettiler. Calismalarinda temas
acis1, hidrojen debisi ve yiizey piiriizliiliigii sirastyla 81.2°, 1.87 dm®dk ve 1.69 um
oldugunda hiicre performansinin maksimum oldugu sonucuna vardilar. Xuan ve ark.
[98] PEM yakit pilinde minimum hidrojen tilketimi ve maksimum gii¢ {iretimi i¢in bir
optimizasyon calismasi gerceklestirmiglerdir. Arastirmalarinda anot fazlalik orani,
katot fazlalik orani, y18in sicakligi, akim ve nem sistemin bagimsiz degiskenleri olarak
tanimlanmustir. Silva ve ark. [99] bir PEM yakat hiicresinin gii¢ yogunlugunu basincin,
hiicre sicakligiin ve katot nemlendirmesinin bir fonksiyonu olarak degerlendirmek
icin RSM yontemini Hata Yayilimi (PoE) yaklagimiyla entegre ettiler. Calismada
maksimum hiicre performansimnin elde edilebilmesi i¢in optimum kosullar
arastirtlmistir. Hossain ve ark. [100] giines enerjisi ve zamana bagli hidrojen tiretimi
miktarimi arastirmak i¢in Merkezi Kompozit Tasarim (CCD) yontemiyle birlestirilmis
RSM'yi uyguladilar. 8760 saat siire ve 6 kW solar kapasite kullanilarak maksimum
hidrojen iiretiminin 75 Nm? olarak elde edildigi kaydedilmistir. PEM yakit hiicresinin
isletme kosullarinin sistem verimliligi ve gii¢ ¢ikisi tizerindeki etkileri RSM yontemi
ile, Jeon ve ark. tarafindan incelenmistir. [101]. Calismalarinda bagil nem (% 20-40),
calisma sicakligi (80-140 °C) ve stokiyometrik oran (1.5-2.5) olmak iizere ii¢ farkl

parametre incelenmistir. Optimizasyon sonuglart membranin proton iletkenliginin
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bagil nem ile dogrudan iliskili oldugunu, dolayisiyla sistem verimliliginin bagil nem

ile dogru orantil1 olarak arttigin1 gostermektedir.

2.1. Tez Calismasinin Ana Hatlar ve Literatiire Katkisi

Tez galismasi alt1 boliimde sunulmaktadir; birinci boliimde hidrojen enerjisi, hidrojen
tiretim yoOntemleri, hidrojen depolama, elektrolizor ¢esitleri, PEM elektrolizoriin
calisma prensibini ve hidrojen iiretim yoOntemlerindeki Onemi detayli olarak

anlatilmistir.

Ikinci boliimde, yakit pilleri ve elektrolizorler iizerine sayisal ve deneysel ¢aligmalari
iceren kapsamli bir literatiir taramasi1 yapilmis, tezin ana hatlar1 ve literatiire katkisi

vurgulanmistir.

Ugiincii boliimde, uygulamada geleneksel hale gelen ve en ok tercih edilen diiz akis
alan1 plakasi ii¢ boyutlu olarak gelistirilmis ve kanallardaki ¢ift fazli (s1vi+gaz) akisin
kararsiz kosullara gore simiilasyonu yapilmigtir. PEM elektrolizoriin anot bipolar
plakasindaki hidrodinamik akigi analiz etmek igin karigim (mixture) yontemi
kullanilmistir. Son olarak, anot bipolar plakadaki ¢ift fazli akisin hiz, basing ve oksijen

konsantrasyonu dagilimlari detayli olarak incelenmis ve tartisilmistir.

Dordiincii boliimiinde, PEM elektrolizor performans testlerinin yapildigi deney sistemi
anlatilmaktadir. PEM elektrolizdriiniin performans gostergeleri olan hidrojen akis hiz1
ve akim parametrelerini maksimize etmek i¢in ¢alisma parametreleri (sicaklik, su akis
hiz1 ve hiicre voltaj1) Taguchi yontemiyle optimize edilmistir. Her bir girdi faktoriiniin
katki oranini belirlemek i¢in sinyal-giiriiltii oran1 (S/N) ve varyans analizi (ANOVA)
yontemleri de uygulanmistir. Bununla birlikte optimum seviyeleri elde etmek ve
calisma parametrelerinin etkisini analiz etmek i¢in Deney Tasarimi (DOE) ve Yanit

Yiizey Yontemi (RSM) calismaya dahil edilmistir.

Besinci boliimde, 80°C sabit sicaklikta Design-Expert 13 yazilimmnin (deneme
siirimii) yanit yiizeyi metodolojisini (RSM) kullanarak PEM elektroliz hiicre
performansini etkileyen proses degiskenlerinin optimum seviyeleri arastirildi.
Modelin girdi faktorleri olarak suyun debisi, hiicre voltaji ve tork tanimlanirken,
modelin yanit fonksiyonlar1 olarak hidrojen debisi ve akim dikkate alinmstir.

Deneysel testlerin gercgeklestirildigi PEM elektrolizoriiniin sonlu elemanlar modeli
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gelistirilmis ve simiilasyon sonuglart deneysel sonuglarla dogrulanmistir. Son olarak,

tez caligmasinin sonuglari altinct boliimde verilmistir.

Literatirde PEM yakit pillerine (PEMYP) kiyasla PEM elektrolizor hiicrelerinin
(PEMEL) performansini 6nemli olglide etkileyen tasarim ve isletme parametreleri
lizerine yapilan calisma sayist olduk¢a azdir. PEM elektrolizér performansinin ve
PEMYP optimizasyonunun sayisal ve deneysel incelemesine iliskin ¢calismalarin cogu
yukaridaki literatiir arastirmasina dahil edilmistir. Bununla birlikte, yesil hidrojen
tiretim teknolojisinin optimizasyonu ve gelistirilmesi, yakit pil teknolojisine kiyasla
hala yetersiz oldugu goriilmektedir. Bu durum, 2000'li yillara kadar elektrolizorle ilgili
mevcut calismalarin azligindan kaynaklanmaktadir. Oniimiizdeki yillarda yesil
hidrojen, Avrupa Birligi, Cin ve ABD gibi diinya enerji liderleri igin ilgi ¢ekici bir
konu haline gelecek ve geleneksel fosil bazli enerji kaynaklarina bagimlilik azalacaktir
[102,103]. PEM yakit hiicreleri ve yigin tasarimlari iizerine birgok optimizasyon
caligmasina ragmen, literatirde PEM elektrolizor verimliligini ve performansini
etkileyen caligma parametrelerinin optimize edilmesine yonelik ¢ok az c¢aligmaya
rastlanilmistir. Tezin ilk asamasinda, zamana bagl (unsteady) kosullarda hesaplamali
akigkanlar dinamigi ile analiz edilen bir PEMEL hiicresinin ii¢ boyutlu anot akis
alanindaki iki fazli akis olgusu incelenmistir. Ayrica tez kapsaminda kanal sayisinin
oksijen gaz kabarcigi/su akigi tizerindeki etkisi arastirilmistir. Bu tez g¢alismasi,
ozellikle son bes yilda giindem konusu haline gelen yesil hidrojen lireticileri olarak
bilinen PEM elektroliz hiicrelerinin verimliligini ve performansini deneysel olarak
arastirmay1 hedeflemistir. Maksimum hiicre performansi i¢in bagimsiz degiskenlerin
hem Taguchi hem de yanit yiizey yonteminin (RSM) merkezi kompozit tasarimiyla
optimum kombinasyonu yapilmistir. Ayrica deneysel testlerde kullanilan PEM
elektrolizoriin model geometrisi SpaceClaim’de gelistirilmis, FEM analizleri ANSYS
Mechanical’da gerceklestirilmis, her bir bilesenin mekanik davranigi simule edilmistir.
Farkli sikistirma torklarinda basing 6l¢iim filmlerinden elde edilen deneysel sonuglar
sayisal sonuclarla karsilastirilmis ve uyumlu oldugu goriilmiistiir. Bu tez ¢alismasinin
sonugclari yliksek hiicre performansl ve verimli bir PEM elektrolizor tasarlamak veya
tiretmek isteyen elektrolizor lireticilerinin, mithendislerin ve akademisyenlerin ilgisini

cekecek ve onlara yol gosterecektir.
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3.PEM ELEKTROLIiZORUN ANOT BIiPOLAR PLAKASINDAKI CiFT
FAZLI AKISIN MODELLENMESI

3.1. PEM Elektroliz Hiicresinin Termodinamigi

PEM elektrolizorler, hidrojen ve oksijen gazlar iiretmek lizere suyu ayristirmak igin
giines, riizgar ve biyokiitle gibi yenilenebilir enerji kaynaklarindan gelen dogru akim
(DC) giictinii kullanan en umut verici teknolojilerden biridir. Elektroliz hiicresi bir anot
elektrotu ve bir katot elektrotundan olusur. Ara baglantilardaki akis kanallar1 yoluyla
anot elektrotlarina beslenen siv1 su, oksijen, elektronlar ve hidrojen iyonlarina ayrilir.
Hidrojen iyonlari, iyon iletken zar (membran) {izerinden katot elektrotlarina aktarilir
ve burada hidrojen gazi liretmek i¢in elektronlarla birlesirler. PEM elektroliz
hiicresinin anot ve katodunda meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlar Denklem

3.1 ve Denklem 3.2’de verilmistir.
Anot: H,0 - 2H* + 2e™ + 1/20, (3.1)
Katot: 2H* + 2e™ — H, (3.2)
PEMEL igin toplam reaksiyon Denklem 3.3deki gibi ifade edilir.
Toplam: H,0 - H, + 1/20, (3.3)

Bir mol suyu bilesenlerine ayristirmak i¢in gereken enerji, bir mol suyun olusum
entalpisine esdegerdir. Suyu ayristirmak i¢in gereken minimum enerji, Gibbs serbest

enerji iliskisi ile Denklem 3.4’deki gibi ifade edilir.
AG = AH — TAS (3.4)

Gibbs serbest enerjisi, reaksiyon entropi degisimi (AS), entalpi degisimi (AH) ve
mutlak sicaklik (T) cinsinden tanimlanir. Standart kosullarda reaksiyon entalpisi
285.84 kJ/mol, Gibbs serbest enerjisi ise 237.22 kJ/mol’diir [104]. Suyun
elektrolizinde enerji hesaplamalar i¢in tersinir hiicre voltaji ve termo-nétr voltaji
kullanilmaktadir. Elektroliz igin gerekli minimum gerilme termo-nétr voltaji olarak
tanimlanir (Denklem 3.5).



AH
Vin = —= = 1.48V 3.5
= (35)

F, Faraday sabitidir (F=96500 C/mol) ve n, elektron sayisidir (n=2). Tersinir hiicre

voltaji Denklem 3.6’da verilmistir.

AG
Viey = — = 123V (3.6)

PEMEL enerji analizi i¢in termodinamigin birinci yasasinin (enerjinin korunumu)
denklemleri kullanilmistir. Verim, reaksiyon iirlinlerinin enerji igeriginin toplam enerji

gereksinimine boliimii olarak ifade edilebilir (Denklem 3.7).

_ Eque _ Uriinlerin enerjisi 3.7)
" Ei, Reaktanlarin enerjisi '
Uriinlerin enerji igerigi (Denklem 3.8 ve Denklem 3.9)’daki gibi hesaplanir;
Eoutcotsy = My, - UID (3.8)
Eoutcapy = my, - AID (3.9

Burada UID iist 1s11 deger, AID ise alt 1s11 degerdir. Yukaridaki denklemlerde yer alan
hidrojen kiitlesi hidrojen hacmi ile yogunlugun ¢arpimindan olusmaktadir. Esitlikleri

diizenleyecek olursak (Denklem 3.10 ve Denklem 3.11);
Eout(1p) = PH, * VH, * UID (3.10)
Eoutaip) = PH, " VH, - AID (3.11)

Burada py, hidrojen yogunlugu (g/ml), vy, ise elektroliz reaksiyonu sonucunda
tiretilen hidrojen hacmidir (ml). Elektroliz hiicresi giris enerjisi, hidrojen gazi tiretimi

sirasinda saglanan elektrik giiciine karsilik gelir (Denklem 3.12).
Ein = Pelectric 't =1-V-t (3.12)

Burada I dogru akim (A), V elektrik kaynagi tarafindan uygulanan voltaj (V) ve t ise
hidrojen {iretim zamanidir (s). PEM elektrolizor hiicre verimi, Denklem 3.13 ve

Denklem 3.14’deki gibi hesaplanir:
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VH2 ' sz ' UID

Nuip = IVt (3.13)
VH, * Pu, " AID
Naip = e e T I\I;i (3.14)

Normal kosullar altinda hidrojen gazinin teknik verileri Tablo 3.1.'de verilmistir.

Tablo 3.1. Hidrojen gazinin teknik 6zellikleri.

Ozellik Deger  Birim
Yogunluk 0.08127 mg/mi
UID 141800 J/g
AID 120000 J/g

3.2. Elektrokimyasal Denklemler

3.2.1. Anot denklemleri
Suyun elektrolizi PEM elektrolizoriin anot katalizor tabakasinda gergeklesir, kimyasal

reaksiyon sonucunda oksijen gazi, hidrojen elektronlar1 ve hidrojen iyonlar1 olusur

(Denklem 3.15).
2H,0 - 0, + 4H* + 4e™ (3.15)

Elektrolizoriin anottaki oksijen iiretim ve su tiiketim hizlart Denklem 3.16 ve Denklem
3.17°deki gibi yazilabilir;

NOZan = NOzai - Nozao + Nozg (316)

NHzoan = NHzoai - NHZan - NHzoeod - NHZOd (317)

No,..: Anoda giren oksijenin anlik mol miktar
Ozai

No .20 Anottan ¢ikan oksijenin anlik mol miktar

No,,: Anotta iiretilen oksijenin anlik mol miktari

Ny ,0,;- Anoda giren suyun anlik mol miktar

NHZan: Anottan ¢ikan suyun anlik mol miktar1

NHZOeo 4 Elektro-osmotik siiriikleme ile katoda gegen suyun anlik mol miktar
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NHZO 4+ Diftizyon ile katoda gegen suyun anlik mol miktari

Oksijen ve suyun kismi basinglariin toplami anot yar1 hiicresinin toplam basincina
esittir  (Denklem 3.20). Suyun ve oksijenin kismi basinci miikemmel gaz

denkleminden tiiretilmistir (Denklem 3.18, Denklem 3.19).

No, "Ry T,
Po, = v—:m (3.18)
N Ry - T
Pu,0 = W (3.19)
a

e (No2 + NHZO) (320)

a
Ty Elektrolizoriin ortalama sicakligi (K)

V,: Anot yar1 hiicresinin hacmi (m?)

Elektrolizoriin anot yari hiicresindeki oksijenin molar orani (y,,) oksijenin kismi

basincinin anot yari hiicre basing oranina esittir (Denklem 3.21).

Yo, = P—Z (3.21)

Anotta Uiretilen oksijenin anlik mol miktar1 Faraday denklemi ile bulunabilir (Denklem
3.22).

n'l_n'Aactive'1

3.22
No,, 2F 2F (322)

F: Faraday sabiti (96487 C)

n: Elektrolizdr y1ginindaki toplam hiicre sayisi

I: Akim miktar

i: Akim yogunlugu

3.2.2. Katot denklemleri

Elektronlarindan ayrilan H* iyonlar1 proton gegirgen membran (PEM) iizerinden

katoda gecer. Elektroliz sonucunda olusan negatif yiiklii elektronlar dis devre

tizerinden hareket ederek katot bolmesine ulasir, pozitif yiiklii hidrojen iyonlari
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elektronlarla birleserek katotta hidrojen gazini olusturur. Bir siire sonra katotta biriken
hidrojen gazinin olusturdugu basing atmosfer basincinin iizerine ¢ikar, elektrolizérden

hidrojen atimi1 baglar (Denklem 3.23).
AH* + 4e” > H, (3.23)

Elektrolizoriin katottaki hidrojen ve su iiretim hizlar1 Denklem 3.24 ve Denklem
3.25’deki gibi yazilabilir;

NHchat = NHZCi o NHZCO + NHZg (324)

NHzocat = Nﬂzoci - NHZOCO + NHZOeod + NHZOd (3.25)
Katot bdlmesine hidrojen ve su tedarik edilmedigi igin Ny, . = 0 ve Ny, o, = 0 olarak
kabul edilir.
Ny ,oi- Katoda giren hidrojenin anlik mol miktar
Ny

,co- Katottan ¢ikan hidrojenin anlik mol miktari

NH2g3 Katotta tiretilen hidrojenin anlik mol miktari

Ny ,0;- Katoda giren suyun anlik mol miktar

NH2000: Katottan ¢ikan suyun anlik mol miktari

NHZOeo 4 Elektro-osmotik siiriikleme ile katoda gegen suyun anlik mol miktar
NH20 4+ Diflizyon ile katoda gegen suyun anlik mol miktari

Hidrojen ve suyun kismi basinglarinin toplami katot yar1 hiicresinin toplam basincina
esittir (Denklem 3.28). Suyun ve hidrojenin kismi basinci miikemmel gaz

denkleminden tiiretilmistir (Denklem 3.26, Denklem 3.27).

Ny, - Ry - T
Py, = ZV—C““‘ (3.26)
Ny o Ry T
Pyo=—20_t 10 - u m (3.27)
C
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Ry T

PC = PH2 + PH20 = ) (NH2 + NHZO) (328)

Ty, Elektrolizoriin ortalama sicakligi (K)
V,.: Katot yart hiicresinin hacmi (m3)
Elektrolizoriin katot yar1 hiicresindeki hidrojenin molar orani (yy,) hidrojenin kismi

basincinin katot yar1 hiicre basing oranina esittir (Denklem 3.29).

Py
Y, = P_Cz (3.29)

Katotta {iretilen hidrojenin anlik mol miktar1 Faraday denklemi ile bulunabilir

(Denklem 3.30).

n'l= n'Aactive'i
2F 2F

NHZg = (3.30)
Membranin i¢indeki su miktar1 elektrolizoriin hem anot hem de katot bolmesindeki
doyma basincina baghdir. Doyma basinct sadece sicakligin bir fonksiyonudur,

Denklem 3.31°deki gibi ifade edilir.

Paoy(Pa) = —2846.4 + 411.24T(°C) — 10.554T(°C)?

(3.31)
+0.16636T(°C)3

3.2.3. Membran denklemleri

Uygulamada ¢ogunlukla Nafion malzemesinin kullanildigi membran, elektrolizoriin
en temel pargasini olusturmaktadir. Elektrolizoriin anot bolmesinden katot bolmesine
gecen her pozitif yiikli hidrojen iyonu basina yaklasik 3.5-4 adet su molekiilii eslik
etmektedir [105]. Elektro-osmotik siiriikleme ile membran iizerinden gegen suyun
anlik mol miktar1 Denklem 3.32 ile hesaplanabilir;

. ng-i-M At
NHzond — d H;O active (332)

My, 0: Suyun molekiil agirlig:
ng: Elektro-osmotik siiriiklenme katsayisi

1: Akim yogunlugu
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Elektro-osmotik siiriiklenme katsayisi sicakligin fonksiyonudur (Denklem 3.33).
ng = 0.016T(K) — 2.89556 (3.33)

Membran igindeki su igerigi Li ve arkadaslari tarafindan Denklem 3.34’deki gibi ifade
edilmistir [106].

A = 0.043 + 17.81a — 39.85a2 + 36a° (3.34)

Suyun aktifligi Denklem 3.35’daki gibi hesaplanir.

p

Pdoy

a (3.35)

Diflizyon ile membran iizerinden gecen suyun anlik mol miktar1 Denklem 3.36 ile

hesaplanabilir.

Cc - Ca
NHZOd = DHZO-(—) ) MHZO " Aactive (3.36)

tm
C.: Katottaki suyun konsantrasyonu
C,: Anottaki suyun konsantrasyonu
tm: Membran kalinlig1
Dy, 0: Suyun difiizyon katsayis

Suyun konsantrasyonu Denklem 3.37 ile hesaplanabilir.

p_m.)\

C =
EW,,

(3.37)

A: Membran igindeki su icerigi
Pm: Membran yogunlugu
EW|,,: Membranin esdeger agirhigi

Ozetlemek gerekirse membran iizerinden gecen suyun anlik mol miktari, difiizyon ve
elektro-osmotik siiriiklenme ile gegen suyun anlik mol miktarlarinin toplamina esittir

(Denklem 3.38).
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NHZOtot = NHzOeod + NHzod (3.38)

3.2.4. PEM elektrolizor voltaj hesabi
Pem elektrolizor igin ¢alisma voltaji siirekli ve gegici durumdaki voltajlarin toplamina

esittir (Denklem 3.39, Denklem 3.40, Denklem 3.41).

Veen = Vsteady + Viransient (3.39)
Vsteady = Eth + Vonm,e T Vohm,i (3.40)
Viransient = Vacta T Vacte T Vmta T Vit (3.41)

Ein: Nernst voltaji veya termo-nétral voltaj
V,ci: Aktivasyon voltaji
Vorm: Omik voltaj

Nernst voltaji Nernst denkleminden (Denklem 3.42) elde edilebilir.

/2

R-T Pu, " Py

Eg = Eo + +——=- [In (——22)] (3.42)
2F Pi,0

E,: Standart potansiyel

Standart potansiyel, anot ve katot aktivasyon voltajlar sirasiyla Denklem 3.43, 3.44
ve 3.45’teki gibi hesaplanmaktadir.

G

Ep = — 3.43

0= (343

V. = & -arcsinh ( i ) (3.44)

actan Xan” F 2iO,an ’
R- Tcat .
Vactcat = ——= + arcsinh (= ) (3.45)
' cat’ 210,cat

Vactan: Anot aktivasyon voltaji
Vactcat: Katot aktivasyon voltaji

X,n: Anot sarj transfer katsayisi (o¢,;,= 0.5)
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X t: Katot sarj transfer katsayisi (X = 2)
ig,an: Anot degisim akim yogunlugu (i an = 2 X 1077)
i cat: Katot degisim akim yogunlugu (ig cac = 2 X 1073) [107].

Omik voltaj ve iyonik diren¢ formiilasyonlar1 sirastyla Denklem 3.46 ve 3.47°de

gosterilmektedir.
Vohm,i = 1* Ronm,i (3.46)
tm
Rohmi = — (3.47)
Gm

Vonm: Omik voltaj

Rohmi: Iyonik direng

tm: Membran kalinlig1

Om: Membran iletkenligi

Membran iletkenligi ve omik voltaj Springer ve arkadaslari tarafindan sirasiyla
Denklem 3.48 ve 3.49°daki denklemlerde ifade edilmistir [108].

1

1
Om = (0.00514 - A, — 0.00326) - exp [1268(3= — )] (3.48)

Vohm =1~ (Rohm,i + Rohm,e) (349)

Rohm,e: Elektronik direng

T: Elektrolizor sicakligt

3.3. Polarizasyon Egrisi

Hiicre voltajimin akim yogunluguna karsi grafigi, polarizasyon egrisi olarak
bilinmektedir. Polarizasyon egrisi bir elektrokimyasal hiicrenin performansini
karakterize eder. Tek hiicreli bir PEM elektrolizoriin polarizasyon egrisi, Sekil 3.1°de
gosterildigi  gibi ili¢ bolgeye sahiptir. Polarizasyon egrisinde diisiik akim
yogunluklarinin elde edildigi bolge aktivasyon kayiplarini, orta akim yogunluklarinin
elde edildigi bolge ohmik kayiplar1 ve son olarak yiiksek akim yogunluklarinin elde

edildigi alan ise konsantrasyon kayiplarini gostermektedir.
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Sekil 3.1. Tipik bir PEM elektrolizoriin polarizasyon egrisi.

3.3.1. Aktivasyon kayiplar

Elektrolizoriin hem anotunda hem de katodunda meydana gelen aktivasyon asir
gerilimi, meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlarin direnci olarak tanimlanabilir
ve dolayisiyla aktivasyon enerjisiyle iliskilidir. Herhangi bir doniisiim i¢in oncelikle
bu asir1 gerilimin asilmasi gerekir. Anot ve katot elektrot yiizeylerindeki
elektrokimyasal reaksiyonlarin hiz1 azaldiginda aktivasyon kayiplart meydana gelir.
Aktivasyon asir1 potansiyeli, diisiik veya orta sicakliktaki PEM su elektrolizorlerinde
birincil kayip olarak kabul edilmektedir [109].

3.3.2. Ohmik kayiplar

Ohmik asir1 gerilim, malzemenin hidrojen difiizyonuna kars1 gelistirdigi direncle
ilgilidir. Ohmik kayiplar malzeme yapisina baglh olarak degisiklik gosterebilir. PEM
direnci ohmik asir1 gerilimin esas kaynagidir.

3.3.3. Konsantrasyon kayiplar
PEM su elektrolizériinde konsantrasyon veya kiitle transfer kayiplari yiiksek akim
yogunluklarinda meydana gelmektedir. Yiksek miktarlarda iiretilen hidrojen ve

oksijen gazlar, PEM elektrolizoriinde kismi basinglar olusturur ve bu da
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konsantrasyon asir1 gerilimin baglica nedenidir [110]. PEMEL verimi, oksijen gazinin
¢ok hizli olusmas1 ve katalizor yiizeyindeki su temasinin azalmasi nedeniyle azalir.
PEM elektrolizorlerinde orta diizeydeki akim yogunluklarinda (1.6 A/cm?) genellikle
konsantrasyon kayiplar1t meydana gelmemektedir. Buna gore yliksek verim i¢in akim

degerlerinin sinirlandirilmasi gerekir.

3.4. PEM Elektroliz Hiicresinin Bipolar Plakasindaki Sivi Akisinin Deneysel
Olarak Incelenmesi

Bir PEM elektrolizorde, bipolar plakalar i¢in akis alan1 tasarimi, gaz halindeki {irtiniin
hiicreden uzaklastirilmasini, s1vi reaktan beslemesini ve diizgiin reaktan dagilimlarin
dogrudan etkilemektedir. Calismanin bu kisminda geleneksel diiz ve igne tip olmak
tizere iki farkli akis plaka tasarimina sahip bipolar plakalar (50mm-50mm) Sekil 3.2°de
gosterildigi gibi Solidworks’te ¢izilmistir.

(@) (b)

Sekil 3.2. Igne (a) ve paralel tip (b) akis plaka tasarimlari.

STL formatinda kaydedilen model geometrileri Zortrax {ii¢ boyutlu yaziciya
aktarilmistir. Sekil 3.3’te gosterildigi gibi model geometrileri 3B yazicidan alinmus,
suyun iki farkli kanal tasarimi tizerindeki akis1 incelenmistir. Suyun akisini kolaylikla
gozlemleyebilmek i¢in kirmizi renkte gida boyasi kullanilmistir (Sekil 3.4). Yapilan
deney sonucunda, suyun en iyi dagilim gosterdigi kanal tipi paralel tip akis plaka
tasarimudir. Igne tip akis alan bolgesinde ¢ok fazla sayida &lii bdlge olustugu

gozlemlenmistir.
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Sekil 3.4. Suyun igne ve paralel akis tip plakalardaki dagilimlari.
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3.5. PEM Elektroliz Hiicresinin Bipolar Plakasindaki Sivi-Gaz Akisinin Sayisal
Olarak Incelenmesi

3.5.1. Problem tanim ve sayisal uygulama

Bir PEM elektroliz hiicresi yapisal olarak bir yakit hiicresine benzer, ancak ¢alisma
prensipleri farklidir. Yakat pilinin ¢alismasi sirasinda anotta hidrojen yiikseltgenmesi,
katotta oksijen indirgenmesi gergeklesir. Elektrokimyasal reaksiyon sonucunda akim
ve su olusur. Elektrokimyasal reaksiyon nedeniyle PEM elektrolizoriiniin anot
katalizor tabakasina bosaltilan su, hidrojen iyonlarina, elektronlara ve oksijen gazina
ayrigir. Hidrojen iyonlar1 anot bélmesinden katot bolmesine membran iizerinden
aktarilir; membran yalitkan oldugundan, elektronlar harici bir devre araciligiyla
transfer olur. Hidrojen iyonlar1 ve elektronlar katot bélmesinde birleserek hidrojen
gaz1 olusturur. Hidrojen ve oksijen gazlar1 farkli elektrotlarda olustugu icin
karismamasina dikkat edilmelidir. PEM su elektrolizorii anot ve katot olmak tizere iki
temel parcadan olugmaktadir. Tezin bu boliimiinde, elektrolizoriin anot bipolar plakasi
Comsol Multiphysics'te modellenmistir ve elektrolizoriin i¢indeki elektrokimyasal
reaksiyonlar goz ardi edilmistir. Paralel akis alanina sahip anot akis plakasinda, sivi
fazdaki su girig portundan girer. Zamanla oksijen kabarciklar1 olusur; sivi su/gaz
kabarciklari karisir ve ¢ikis portundan elektrolizorii terk eder. Sayisal modelde, sivi su
stirekli faz, oksijen gaz kabarciklari ise dagilmis faz olarak tanimlanmigtir. Tezde
tartisilan sayisal model birka¢ varsayima dayanmaktadir: Diiz kanallardaki akisin
laminer ve kararsiz oldugu varsayilir ve yergekimi kuvvet etkileri modele dahil

edilmistir. PEM su elektrolizoriiniin izotermal kosullarda calistigi kabul edilmistir.

3.5.2. Korunum denklemleri ve sinir kosullar:

Karigim (mixture) modeli, iki fazli bir akista fazlar arasindaki siiriikleme modellemesi
icin uygulanir. Sikistirilabilir, kararsiz (unsteady) akis igin stireklilik denklemi
Denklem 3.50’de verilmistir [111].

9
a—‘t) +V-(pu) =0 (3.50)

Karisim yogunlugu ve hizi sirastyla Denklem 3.51 ve Denklem 3.52’de verilmistir.

P = bcpc + dapa
(3.51)
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L bepcuc + dgpaug

(3.52)
p
Dagimik fazin kiitle kesri Denklem 3.53’deki gibi tanimlanur.
Cy = q";‘)pd (3.53)

pc Ve pg sirastyla siirekli (continuous) ve dagmik (dispersed) fazlarin yogunluklaridir,

benzer sekilde ¢, ve ¢y stlirekli ve daginik fazlarin hacim kesirleridir. Karisimin

viskozitesi Denklem 3.54’deki gibi hesaplanir [112].

L= dcHe + Palg (3.54)

Akis alanindaki ¢ift fazli karisim igin Navier-Stokes denklemi asagidaki gibidir
(Denklem 3.55).

o(pw)
ot

+ p(u-Vu
= _Vp -V [pcd(l - Cd)uslipuslip] +V (355)

: (u(Vu + (Vu)T)) +pg+F

Burada pg yercekimi, F ise viskoz siiriikklenme kuvvetidir. Viskoz siiriiklenme kuvveti

Denklem 3.56°da verilmistir.
F=——r—"lug —ucl (ug —uc) (3.56)
Farkl:1 fazlar arasindaki kayma hiz1 Denklem 3.57’deki gibi tanimlanur.

Uslip = Ucd = Ud — Uc (3.57)

Siiriiklenme katsayis1 Schiller-Neumann korelasyonu Denklem 3.58 ile hesaplanabilir
[113].

ﬁ(1 + 0.15Re%87) Re < 1000
Re | (3.58)
0.44 Re = 1000

CDrag =
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Oksijen kabarciklari i¢in tasinim denklemi Denklem 3.59°da verilmistir.

d(bapa)

ot + V- (bgpgqug) = —mcq (3.59)

Burada, mcq oksijen gaz kabarciklari/sivi akiginda kiitle transfer oranidir. PEM
elektrolizor anot bipolar plakasi, tek alanli bir modeldir; kismi diferansiyel
denklemleri ¢6zmek igin dis yiizeylere uygun sinir kosullari tanimlanmistir. Sayisal
simiilasyonlar 1 atm basingta ve 20 °C sicaklikta ger¢eklestirilmistir. Anot bipolar
plakanin giris portu i¢in hiz sinir kosulu tanimlanmus, ¢ikis portu igin de basing sinir
kosulu tanimlanmistir. Diger tiim sinirlar i¢in kaymama kosullar1 (no-slip condition)
dikkate alinmistir. Son olarak, yercekimi kuvveti etkileri modele dahil edilmistir.

Tasarim Ve isletme parametreleri Tablo 3.1'de verilmistir.

Tablo 3.1. PEM elektroliz hiicre simiilasyonlarinda kullanilan tasarim ve isletme
parametreleri.

Parametre Birim Sembol Deger

Tasarim parametresi:

Giris manifoldunun yarigap1 mm Rin 6.35
Kanal yiiksekligi mm Hen 1
Elektrot kanal uzunlugu mm Lcn 100
Girig/¢ikis kanal uzunlugu mm Lin-out 20
Kanal genigligi mm Wen 2
Donme agist derece 0 0
Kanal sayis1 - Neh 4-14
Caligma parametresi:
Oksijenin kiitlesel debisi mg/s g, 0,4,8,10,12
Suyun hacimsel debisi ml/dk Qn,0 200
Oksijen kabarcigi ¢api mm Dy 0.01
Oksijen gaz yogunlugu kg/m?® Po, 1.31

3.5.3. Mesh bagimsizlik ¢calismasi ve modelin dogrulanmasi

HAD simiilasyonlarinda mesh (ag) yapisi, diisiik hesaplama maliyeti ve kisa siirede
hassas sonuglar elde etmede 6nemli bir parametredir. Geleneksel akig alan1 plakasinin
mesh yapisinin sematik konfigiirasyonu Sekil 3.5'de gosterilmistir. Bu ¢alismada, akis
alan1 plakasinin orta bolgesindeki kanallarda hex elemanlar1 ve bipolar plakanin giris

ve ¢ikis manifoldlarinda tet elemanlar1 olmak {izere iki farkli eleman tipi kullanilmistir.
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Hesaplama alani, Comsol Multiphysics kullanilarak olusturulmus ve agdan
bagimsizlik ¢aligmasi, 14 kanalli bir anot akis alan1 plakasi i¢in gergeklestirilmistir.
Simiilasyon modeli sonlu elemanlar yontemi kullanilarak ¢oziildiigiinden, eleman
sayisinin model dogrulugu iizerindeki etkisi incelenmelidir. Sayisal model i¢in toplam
eleman sayilart sirasiyla 74989, 345796 ve 2312633 olan ii¢ farkli ag yapisi
gelistirilmistir. Ug farkli ag yapisi igin oksijen hacim kesri degerleri Tablo 3.2'de
verilmistir. Ag 2 ile Ag 3 arasindaki gegiste kiigiik bir bagil hata elde edildiginden,
sayisal simiilasyonlar i¢in optimum ag yapisinin Ag 2 olduguna karar verilmistir. Ag
2 ve Ag 3 arasindaki standart sapma yaklasik % 0.036’dir. Bu c¢alisma, diiz kanal
geometrisinde iki fazli akigi karakterize edebilmek icin hesaplamali akigkanlar
dinamigini kullanmistir. Su, dairesel bir giris manifoldu ile sirasiyla N=4, N=6, N=8,
N=10, N=12 ve N=14 kanallariyla geleneksel akis alanina dagitilir. Cift fazl1 oksijen
gaz-sivi su karisimi, dairesel bir ¢ikis manifoldu yardimiyla elektrolizor hiicresinden
ayrilir. Karisim modeli, stirekli fazi tanimlayan sivi su ve dagilmis fazi temsil eden
oksijen gaz kabarciklarindan olugsmaktadir. Laminer, sikistirilamaz akis ve izotermal
kosullar varsayilmistir. Sivi su girisi sinir kosulu olarak tanimlanir ve debisi 0.2

I/dk'dir. Aym sekilde, toplam oksijen liretimi 0'dan 0.012 g/s'ye degistirilmistir.

Tablo 3.2. 14 kanalli anot akis tasarimi i¢in ag bagimsizlik ¢aligmasi.

Ag numarasi Eleman sayis1  Oksijen hacim kesri  Bagil hata (%)

1 74989 1.06125 -
2 345796 1.08418 2.161
3 2312633 1.08457 0.036

Sekil 3.5. Geleneksel akis tasarimi i¢in mesh yapisi.
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—Sayisal ¢calisma
6 A Mevcut calisma

0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1
Yatay mesafe (m)

Sekil 3.6. 3B simiilasyon modelinin literatiirdeki sayisal ¢alisma ile dogrulanmasi.

Son olarak, sayisal model, literatlirden referans alinan simiilasyon sonuclart ile
karsilastirilmistir ve model dogrulamasi yapilmistir. Tijani ve ark. [114], PEM
elektrolizoriin anot bipolar plakasini paralel, tek gecisli (1-S) serpantin ve cift gecisli
(2-S) serpantin olmak tizere ti¢ farkli tasarimda gelistirdiler. Sayisal simiilasyonlar 80
bar basingta ve 300 K sicaklikta gergeklestirilmistir. Reynolds sayisi, statik basing ve
hiz dagilimlan karsilastirilmis ve farkli akis alani tasarimlari i¢in optimize edilmistir.

Sekil 3.6, maksimum hata oraninin yiizde 4'i gegmedigini gostermektedir.

Barreras ve ark. [115] geleneksel tip diiz akigh plakadaki akis dagilimini hem sayisal
hem de deneysel bir yontem kullanarak incelediler. Sayisal yaklagimda, iki boyutlu
kararli sayisal modelin HAD simiilasyonlar1 gergeklestirilmistir. Akis sikistirilamaz
ve izotermal kabul edilerek analiz edilmistir. Akis olayi, diizlemsel lazerle indiiklenen
floresan (PLIF) iz takibi kullanilarak deneysel siirecte gorsellestirilmistir. Sekil 3.7
mevcut ¢alisma ile deneysel ¢alisma arasindaki bir karsilastirmay1 gostermektedir. Tki

caligma arasinda 1yi bir uyum oldugu goriilmektedir.
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g 0.06
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B Sayisal calisma
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B Mevcut calisma

0.02

Kanal sayis1

Sekil 3.7. 3B simiilasyon modelinin literatiirdeki deneysel ¢alisma ile dogrulanmasi.

3.5.4. Sayisal ¢calisma icin elde edilen sonuglar

Bu bolimde, PEM elektrolizoriin anot bipolar plakasindaki c¢ift fazli akigin
hidrodinamigi sayisal olarak incelenmis ve sonuglar tartisilmistir. Simiilasyon modeli
iki adimda ¢oziilmiistiir. Tlk olarak, akis analizi tek fazda (saf siv1 su, oksijen iiretimi
yok) kararli akis kosullari altinda gergeklestirilmistir. Bu ¢6ziim daha sonra oksijen
tretiminin ilk saniyede 0'dan tam iiretime yiikseltildigi t=15 s simiilasyonu i¢in
baslangi¢ kosullar1 olarak kullanilmistir. Oksijen kabarciklari, akig alaninin giris
manifoldundan ¢ikis manifolduna dogru zamanla iiretilir. Goriildiigli gibi kanal sayis1
arttikca akis alani i¢indeki oksijen dagilim seviyesi artmaktadir. Dort kanalli bir
elektrolizor igin en yiiksek oksijen konsantrasyonu 1.07'ye esitken, alti kanalli bir
elektrolizor i¢in en yliksek oksijen konsantrasyonu 1.08'dir. Son olarak, 14 kanall1 bir
elektrolizor icin en yliksek gaz konsantrasyonu ¢ikis manifoldunda gézlemlenmis,
yaklagik olarak 1.08°dir (Sekil 3.8).
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Sekil 3.8. Suyun hacimsel debisinin 200 ml/dk ve oksijenin kiitlesel debisinin 10
mg/sn oldugu kosullar altinda oksijen gaz kabarciklarinin farkli kanal
sayilarina gore dagilimu.

200 ml/dk su debisi, 0.010 g/s oksijen gaz kabarciklart olusum hizi i¢in basing dagilim
konturu Sekil 3.9'da gosterilmektedir. Akis alaninin giris portuna yakin kanallardaki
basincin ¢ikis portuna yakin kanallardaki basingtan daha fazla oldugu goriilmektedir.
En yiiksek basing kaybi 4 kanalli akis alan plakasinda gerg¢eklesmistir. Basing, akis
alaninin giris portundan ¢ikis portuna dogru capraz bir sekilde diiser. Anot akis
alanindaki keskin manevralar nedeniyle basing disiisiiniin giris ve ¢ikis
manifoldlarinda maksimum oldugu sonucuna varilmistir. 15 s'de maksimum basing
diististi, kanal sayis1 4 iken 2614.8 Pa, 6 iken 2157.9 Pa ve 8 iken 1912.2 Pa olarak
kaydedilmistir.
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Sekil 3.9. Suyun hacimsel debisinin 200 ml/dk ve oksijenin kiitlesel debisinin 10
mg/sn oldugu kosullar altinda basincin farkli kanal sayilarina gore dagilima.

—

2000

N=4 N=6

N=8 N=10 N=12 N=14
Kanal sayis1

Sekil 3.10. Suyun hacimsel debisinin 200 ml/dk ve oksijenin kiitlesel debisinin 10
mg/sn oldugu kosullar altinda basincin farkli kanal sayilarina goére dagilima.
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14 kanall1 anot akis tasarimindaki basing diisiisii 1649.6 Pa'dir. Sekil 3.10'da kanal
sayist arttikga basing diislisii azalmaktadir. PEM elektrolizoriin anot bipolar plakasi
boyunca olusan yiiksek basing diisiisii yiiksek pompalama giicii gerektirecektir. Akis
hiziyla giiclii bir iliskisi olan basing diisiisli, elektrolizoriin ¢alisma kosullarinda
onemli bir parametredir. Bu ¢alismada, akis alan1 plakasinda basing gradyanina neden

olan iki temel faktor vardir: siiriiklenme ve kanal sayisi.

?i%is Giris
Min=0 Maks=20 ” Min = —0.01 Maks = 1.08
mg,= 0 kg/s ilili mg,= 4% 107° kg/s NI |J
2 5 1ki 1k1
Giris Calag Giris kg
Min = —0.02 Maks = 1.08 Min = —0.02 Maks = 1.09
mg,= 8X 10 % kg/s mg,= 12X 1076 kg/s
Cikis Cikis

Sekil 3.11. Farkli oksijen akis hizlarinda paralel akis alanina sahip PEMEL'deki
oksijen konsantrasyonu dagilima.

Sekil 3.11, 10 kanalli bir akis alani i¢in farkli oksijen akis hizlarinda oksijen gazi
kabarciklarinin fraksiyonlarmi gostermektedir. Sayisal simiilasyonlar dort farklh
durum i¢in gerceklestirilmistir. Oksijen liretim hiz1 arttik¢a, akis dagiticisindaki
kanallardan gecen su akigina kiyasla oksijen kabarciklarimin akist onemli hale
gelecektir. Bipolar plakanin giris portunda oksijenin hacim kesri sifirdir. Oksijenin
hacim kesri, aktif alan ylizeyi boyunca akis alani plakasinin girisinden itibaren artar.
Oksijen kabarciklarinin olusum hizi arttik¢a akis alani plakasinin ¢ikisinda ortalama
oksijen hacim kesrinin arttig1 gézlemlenmistir. Akis kanallariin diger boliimlerindeki
sivi karigimui ile karsilastirildiginda, aktif ylizeye yakin sivi karigimi daha yiiksek

oksijen konsantrasyonuna sahiptir. Sayisal simiilasyonlarda oksijenin hacimsel debisi
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0.004 g/s artirilarak 0'dan 0.012 g/s'ye ¢ikarilmistir. 10 kanalli bir akis alanindaki en
yiiksek oksijen konsantrasyonlari, oksijen akis hizlar1 0.008 ve 0.012 g/s oldugunda
elde edilmistir. Oksijen akis hiz1 0.004 g/s oldugunda akis alaninin merkezinde gelisen

bir oksijen dagilim profili gdzlemlenmistir.
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Sekil 3.12. PEM elektroliz hiicresinin anot paralel akis tasariminda farkli oksijen akis
hizlarina kars1 basing kayiplari.

Sekil 3.12, oksijen debisindeki artigla birlikte basing diisilisiiniin  azaldigini
gostermektedir. Oksijenin kiitlesel debisi 0'dan 12 mg/s'ye ulagtiginda, basing diisiisii
yaklasik %35 oraninda azalir. Hiz dagilimi farkli sayida kanala sahip bir PEMEL’in
anot akis alam1 modeli boyunca tniform degildir (Sekil 3.13). Giris ve c¢ikis
manifoldlardaki akis hizi, bipolar plakanin merkezinden nispeten daha yiiksektir. Anot
akig alan1 tasariminda, suyu aktif alan boyunca homojen bir sekilde dagitmak i¢in giris
portundan su pompalanir. Diiz akis alaninin giris portunda akis hiz1 minimumdur. Giris
portundan yonlendirilen akis, tic kisa boliicii ile birlikte gelisme olanagia sahip
degildir. Giris ve ¢ikis manifoldlar1 arasindaki diiz ve uzun kanallar sayesinde akis
hizla tam olarak gelisir. Oksijen gaz kabarciklarinin hizi sivi suyunkinden daha
yuksektir. Oksijen gazi kabarciklarinin zamana bagli olusumu, iki faz arasindaki
yogunluk farklarindan dolay1 bagil hiz1 arttirmistir. Bu durum, bipolar plakanin ¢ikis
manifoldunda akis hizinin maksimum bir degere ulagsmasiyla sonuglanir. Ayrica 0.2
It/dk sabit debiyle yonlendirilen suyun ¢ikis manifoldunda kanal sayisindaki artisla
birlikte hiz1 2 m/s'ye ¢ikmaktadir. Bipolar plakadaki akis hizinin zamana bagh olarak

oksijen gaz kabarciklarinin olusumu ile arttigi gozlemlenmistir. Geleneksel akis
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alaninin merkezinde akis hizi azalir. Ancak kanal sayis1 azaldik¢a akiskan daha az
kanala dagitilacagindan akis alaninin ortasindaki en yiiksek akis hiz1 4 kanalli akis
alan1 tasarimindan elde edilmistir. Hiz grafikleri, kanallardaki sivi/gaz akis dagiliminin
tekdiizeligini gosterir. t = 0'da, saf su akis1 nedeniyle akis dagilimi diizgiin degildir,
ancak zamana bagli oksijen gaz kabarciklarinin olusmasi nedeniyle hiz profili {iniform
hale gelmistir. Kaymama kosulundan dolayi, kiitle ortalamali akis hizi kanallarin
merkezinde yliksek, kanal duvarlarinda ise sifirdir. Maksimum akis hizi, ¢ikis
manifolduna yakin kanallarda goriilmiistiir. 4 kanall1 akis alan1 i¢in maksimum hiz t=0
s'de 0.95 m/s'dir. Kanallar 4'ten 10'a yiikseldiginde maksimum akis hiz1 0.58 m/s'ye
diismiistiir. Kanal sayis1 4'ten 10'a ¢ikarildiginda maksimum hiz t=5 s’de yaklasik

%43.5 oraninda azalmaktadir.

A143 1
Ckis | |ee... t=0s "~
= || |]—= j
- J
0.8—' .
1.2 Sy ! .‘ ﬂ
— L : " J
: AN
~ ' U 1
. £ 0.6 - ' "
-’ g b [
- g J
= 4 o ]
0.8 8 X
®
E 0.4 -
0.6 as
0.4 0.2
. ; 0.2
ol | 0 L L L B BN L B
il L 0 0.002 0 0.002 0.004 0.006 0.008 0.01 0.012 0.014
X wo x-koordinat (m)
(2)

Sekil 3.13. PEM elektrolizoriin anot akis alan plakasindaki ¢ift fazli akigin kiitle
ortalamali hiz dagilimi, (a) Nkana=4, (D) Nkana=6, (C) Nkana=8 ve (d)
Nkana=10.
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Sekil 3.13. (Devam) PEM elektrolizoriin anot akis alan plakasindaki ¢ift fazli akigin
kiitle ortalamal1 hiz dagilimi, (a) Nkana=4, (0) Nkanai=6, (C) Nkana=8 ve (d)
Nkanai=10.
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Sekil 3.13. (Devam) PEM elektrolizoriin anot akis alan plakasindaki ¢ift fazli akigin
kiitle ortalamali hiz dagilimi, (a) Nkana=4, (b) Nkana=6, (C) Nkanai=8 ve (d)

Oksijen hacim kesri
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Sekil 3.14. PEM elektrolizoriin anot akis alan tasarimindaki oksijen hacim kesrinin
daglhmlarl, (a) Nkana|:4, (b) Nkana|:6, (C) Nkana|:8, (d) Nkanalzlo, (e)

Nkanai=12 ve (f) Nkana=14.
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Sekil 3.14. (Devam) PEM elektrolizoriin anot akis alan tasarimindaki oksijen hacim
kesrinin daglllmlarl, (a) Nkanai=4, (b) Nkanai=6, (C) Nkanal=8, (d) Nkanai=10,
(e) Nkana|=12 ve (f) NkanaI:14-

Sekil 3.14, akis kanallarindaki oksijen hacim kesrinin dagilimimi gostermektedir.
Kanal sayisi arttik¢a basing diisiisii 0nemli dlgiide azalir ve ayn1 zamanda oksijen gaz
fraksiyonu dagilimi artar. Oksijen hacim fraksiyonunun dagilimi 4, 6 ve 8 kanalli akis
alan1 tasarimlarinda tiniform degildir. En diisiik oksijen konsantrasyonu dagilimi,
kanal sayist 10'dan az oldugunda gozlemlenmistir. Simiilasyon sonuglari, 10 kanalli

akis alani tasariminin simetrik bir oksijen konsantrasyonu dagilimina sahip oldugunu
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ortaya ¢ikarmistir. Kanal sayis1 4'ten 14'e ¢ikarildiginda birinci kanaldaki minimum

oksijen gaz fraksiyonu yaklasik 2.5 kat artar.
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Sekil 3.15. 293.15 K sicaklikta, 100 kPa basingta t=0 s, t=0.5 s, t=1 s ve t=1.5 s
simiilasyon siiresinde bir anot akis alanindaki ¢ift fazli akis hizi profillerinin

(m/s) 2B konturlari.
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Sekil 3.16. 293.15 K sicaklikta, 100 kPa basingta t=0 s, t=0.25 s, t=0.5 s ve t=0.75 s
simiilasyon siiresinde anot bolgesindeki statik basincin (Pa) 2B konturlari.
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4-kanalli bir PEMEL akis alan tasariminda kiitle ortalamali hiz konturlar1 simiilasyon
stireleri t=0s,t=0.5 5, t=1 s ve t=1.5 s i¢in gosterilmistir (Sekil 3.15). Akis hiz1 yaklasik
1 sn’lik simiilasyon siiresinde maksimuma ulasir. 1 sn sonrasinda hizin neredeyse sabit
kaldig1 gozlemlenmistir. 4-kanalli bir elektrolizor icin, anot akis alanindaki statik
basing konturlar1 Sekil 3.16’da t=0's, t=0.25 s, t=0.5 s ve t=0.75 s'de gosterilmistir. ilk
0.25 sn’de basing, kanallar i¢inde iiniform olmayan bir dagilim gosterir. Zaman
gectikce statik basing kanallar i¢inde daha kararli bir hale gelir. Ayrica basing diisiisii

zamanla azalmstir.
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4, PEM ELEKTROLIiZORUN CALISMA PERFORMANSININ DENEYSEL
OLARAK INCELENMESI

4.1, Calismanin Amaci

Tezin bu boliimiinde hiicre sicakliginin, su debisinin ve hiicre voltajinin akim ve
hidrojen tiretim hizlarina etkisini arastirmak i¢in bir dizi deney yapilmistir. Deneyler,
atmosferik basing altinda 9 cm? aktif alana sahip tek bir hiicre i¢in gerceklestirilmistir.
PEM elektroliz hiicre performansini 6nemli 6l¢iide etkileyen calisma parametrelerinin
optimizasyonu Taguchi ve RSM yontemleri kullanilarak gerceklestirilecek,

maksimum hiicre performansi i¢in optimum kosullar belirlenecektir.

4.2, Deney Sistemi

9 cm? aktif alana sahip bir PEM elektroliz hiicresinin tiim bilesenleri TUBITAK MAM
Enerji Enstitisii laboratuvarinda monte edilmistir (Sekil 4.1). PEM elektroliz
hiicresinin performans testlerinin yapildigi deneysel test diizenegi Sekil 4.2'de
verilmigtir. Nafion 115 membran, anot ve katot katalizorleri arasina sikistirilmistir.
Anot katalizorii olarak iridyum oksit (IrO.) ve katot katalizorii olarak Pt kullanilmustir.
Deneysel test sisteminin ana bilesenleri bir PEM elektroliz hiicresi, DC gii¢ kaynag,
peristaltik pompa, 1sitici, sicaklik kontrolorii ve bir veri toplama sistemidir. Tiim

performans testleri atmosfer basincinda (1 atm) gergeklestirilmistir.

Sekil 4.1. Deneysel PEM elektroliz hiicresi.



Hiicreye saf su saglamak i¢in ayarlanabilir bir Masterflex peristaltik pompa (Model
77390-00) kullanilmistir. Tiim performans testlerinde hiicreye pompalanan saf su
giinliik olarak degistirilerek iletkenligi 6l¢iilmiistiir (Sekil 4.3). Heidolph marka 1sitict
ile hiicreye beslenen suyun sicakligi istenilen seviyeye getirilmistir. K tipi
termokupllar ve bir ENDA sicaklik kontrol cihazi, su ve hiicre sicakliklarini kontrol
etmistir. Suyun hidrojen ve oksijen molekiillerine ayrismast igin gereken enerji 0.76

kW'lik bir gii¢ kaynagindan (TDK-Lambda) karsilanmistir.

A: Beher
B: Peristaltik pompa

C: Dijital termometre
D: Sicaklik kontrolorii
E: PEM elektroliz

YV V V V V

hiicresi
» F: Sabun filmi akis élcer
» G: Oksijen tanki

Sekil 4.2. PEM elektrolizor test sistemi.

Olusan hidrojen bir sabun filmli akis 6lgerden gecirilir ve hidrojen akis hiz1 veya

hidrojenin hacimsel debisi dlgiiliir. Tiim veriler, bilgisayarda kaydedilmistir.
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Sekil 4.3. Saf su kalem tip iletkenlik dlger.

4.3. PEM Elektroliz Hiicresi I¢in Deneysel Sonuglar

Sekil 4.4 sirasiyla 16.5 ml/dk (pompa hiz1 5), 23.0 ml/dk (pompa hiz1 7) ve 30.6 ml/dk
(pompa hizi 9) su debilerinde calisan PEMEL’in isletme sicakliginin hiicre
performansi tizerindeki etkisini gostermektedir. 2.4 V hiicre voltajinda, su debisi 30.6
ml/dk iken sicaklik 40°C'den 80°C'ye ¢ikarildiginda akim yogunlugu 1.376'dan 1.878
Alcm?ye yiikseldigi gdzlemlenmistir. En iyi hiicre performans: 80°C sicaklikta elde
edilmistir. Deneysel sonuglara gore, yiikksek sicakliklarda membran-katalizor
arayiizinde yiik transfer katsayisinin kinetiginin artmasiyla birlikte akim yogunluklari
da artmistir. Bu nedenle, sicakligin artmasiyla aktivasyon asir1 potansiyeli azalmistir.
Ayrica, yliksek sicakliklarda elektrokimyasal reaksiyonlar hizlanir, proton iletkenligi
artar ve konsantrasyon asiri potansiyeli azalir. Ancak 80 °C'nin iizerindeki hiicre
sicakliklart membran dehidrasyonuna neden olur, bu nedenle 1sil direnci yiiksek
Nafion membranlarin kullanilmasi gerekir. Brezak ve ark. [116] c¢alismalarinda
gelistirdikleri PEM elektrolizoriin matematiksel modelinde sicakligin hiicre
performans1 lizerindeki etkisini incelediler. Sicakligt  40°C'den 80°C'ye
ylukselttiklerinde akim yogunlugu ve verim degerlerinin arttig1 sonucuna varmislardir.
Ayrica caligmalarinda 80°C ve iizerindeki sicakliklarda membran omriiniin 6nemli

Olciide kisaldigini vurgulamislardir. Bu ¢alismada diger su debilerine gore yiiksek
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akim yogunlugunun elde edildigi optimum su debisi 16.5 ml/dk'dir. Yiiksek akim
yogunluklarinda, her iki elektrot iizerindeki diisiik yilik transfer direnci nedeniyle
elektrokimyasal reaksiyon hizi artar ve bu da hiicre performansini artirir [117]. Su
debisinin artmasi sogutma hizimi artiracagindan PEM elektroliz hiicresinin ¢alisma
sicaklig1 da diisecektir. Calisma sicakligindaki bu diislis, zarin iyon iletkenliginin
azalmasina neden olacaktir. Bu nedenle, yiiksek hiicre performansi igin su akis hizi

optimum bir seviyede (16.5 ml/dK) tutulmustur.

2.8
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g
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L0 L L L L L L L R I NN B e o e o ey oy
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BBl 60°C V.
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©

Sekil 4.4. Sicakligin, 16.5 ml/dk (a), 23.0 ml/dk (b) ve 30.6 ml/dk (c) su akis hizinda
PEM elektroliz hiicresinin polarizasyon egrisi iizerindeki etkisi.
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Farkl1 su sicakliklarinda hidrojen akis hizinin degisimi Sekil 4.5’te gosterilmektedir.
Buna gore, tim egriler ayni egilime sahiptir; sicaklik arttik¢a hidrojen iiretim hizi
artmaktadir. Uretilen hidrojen akis hizinin 80°C hiicre sicakliginda maksimum oldugu
gozlemlenmistir. Yapilan deneyler sonucunda artan sicakligin elektrokimyasal
reaksiyon kinetigini hizlandirarak hiicre performansini iyilestirdigi ve buna bagh

olarak hidrojen iiretim hizinin arttig1 sonucuna varilmistir.
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Sekil 4.5. Hidrojen akis hizinin, 16.5 ml/dk (a), 23.0 ml/dk (b) ve 30.6 ml/dk (c) su
akis hizinda PEM elektroliz hiicresinin polarizasyon egrisi lizerindeki
etkisi.

Benzer sekilde, Choi ve ark. [118] ¢alismalarinda yiiksek saflikta hidrojen iiretim hizi

elde etmek i¢in elektrolizér calisma sicakliginin 70 ve 80°C'de sabit tutulmasi
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gerektigini vurgulamistir. 2.8 V hiicre voltajinda suyun debisi 16.5 ml/dk iken ¢alisma
sicakliginin 40°C’den 80°C'ye ylikselmesi hidrojen akis hizinin 229'dan 279.1
mL/dk'ya ¢ikmasina neden olmustur. Literatiirden, Azam ve ark. [119], 36 cm? aktif
alana sahip bir PEM elektrolizorde alt1 farkli su debisinde akim yogunlugu-H. debi
grafiklerini deneysel olarak elde ettiler. Benzer sekilde, PEMEL’den elde edilen
hidrojen debilerinde dnemli bir degisiklik olmadig1 sonucuna vardilar. PEM elektroliz
hiicresinin 40°C, 60°C ve 80°C'deki enerji verimliligi, 16.5 ml/dk su akis hiz1 i¢in
Sekil 4.6'da, 23 ml/dk i¢in Sekil 4.7'de ve 30.6 ml/dk igin Sekil 4.8'de gosterilmektedir.
Sonuglar, en yiiksek enerji veriminin 80°C'de elde edildigini gostermektedir. 80°C
calisma sicakliginda, PEM elektroliz hiicresinin elektrotlar1 daha reaktiftir, bu da daha
yiiksek akim yogunlugu ve dolayisiyla daha diisiik aktivasyon asir1 potansiyeli ile
sonuclanir. Hiicre voltaji arttiginda enerji verimliligi azalir. Taguchi yontemi ile
tasarlanan PEM elektroliz test sisteminde en yiiksek performansin elde edildigi
noktada {ist 1511 deger (UID) ve alt 1s1l deger (AID) verimleri sirastyla %70.4 ve
%59.6'dir. Su debisi 16.5 ml/dk iken hidrojen gazinm iist 1s1l degerine (UID) gore
hesaplanan verimin alt sinir seviyesi yaklagik %60'tir (Sekil 4.6). Benzer sekilde
literatiirde yayinlanan makalede de iist 1s1l deger iizerinden hesaplanan verim degerinin
alt sinir degeri %65 olarak bulunmustur [119]. Sekil 4.7, 40°C sicaklikta su debisi 23

ml/dk oldugunda elde edilen en diisik enerji verimliliginin %50 oldugunu

gostermektedir.
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Sekil 4.6. 16.5 ml/dk su debisi i¢in farkli hiicre sicakliklarinda gii¢ yogunlugu
fonksiyonu olarak hidrojen tiretim verimliliginin grafigi.

72



100

% Verim UID

50

0@ 4°C

% Verim AID

®—0—@ i°C
B 60°C
A= 80°C

Gii¢ Yogunlugu (W/cm?)

40

0

4

I
6

8 10

Gii¢ Yogunlugu (W/cm?)

Sekil 4.7. 23 ml/dk su debisi igin farkli hiicre sicakliklarinda gii¢ yogunlugu
fonksiyonu olarak hidrojen tiretim verimliliginin grafigi.
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Sekil 4.8. 30.6 ml/dk su debisi igin farkli hiicre sicakliklarinda gii¢ yogunlugu
fonksiyonu olarak hidrojen tliretim verimliliginin grafigi.

4.4. PEM Elektrolizériin Taguchi Yontemiyle Optimizasyonu

4.4.1. Taguchi yontemi

Taguchi yontemi, Genichi Taguchi tarafindan gelistirilen deneysel optimizasyon igin
kullanilan giiglii bir istatistiksel yontemdir. Birden ¢cok parametreyi optimize etmeye
uygun giiclii deneysel tasarim olarak da tanimlanabilir. Bu yontem, kontrol
faktorlerinin veya bagimsiz degiskenlerin optimal seviyelerini belirlemekte, amag

fonksiyonu tizerindeki etkilerini analiz etmekte, kontrol edilebilen veya edilemeyen

parametreler arasindaki iliskiyi ortaya koymaktadir. Taguchi optimizasyonu,
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aragtirmaci tarafindan Onerilen girdi faktorlerini dikkate alir ve bu faktorlerin yanit
fonksiyonu tizerindeki etkisini Sinyal/Gtiriiltii (S/N) oranlar1 araciligiyla gosterir. Bu
yontem, deney sayisini azaltmaya yardimci olur. Ayrica, maksimum PEM elektrolizor
performansi i¢in girdi faktorlerinin optimum kombinasyonunu olusturan miikemmel

bir mithendislik aracidir.

Tablo 4.1. Ug parametreli L9 ortogonal dizisi ve deneysel tasarimi S/N oranlari.

Deneme Sicaklik (°C) Pompa Hiicre S/N Orani

Sayist hizi E]\(;l)tajl

1 40 5 1.6 14.0882
2 40 7 2 31.5061
3 40 9 2.4 40.5990
4 60 5 2 34.3033
5 60 7 2.4 41.7058
6 60 9 1.6 16.4955
7 80 5 24 43.9671
8 80 7 1.6 17.7860
9 80 9 2 35.2641

Taguchi yoOnteminin en Onemli avantaji, girdi faktorlerinin yanit fonksiyonu
tizerindeki etkisini daha az deneysel maliyetle agiklamak i¢in ortogonal bir serinin
benzersiz tasarimini kullanmasidir. Bu g¢alismada, deneysel maliyeti azaltmak ve
bilgilerin ¢oguna erismek i¢in ilk Once ortogonal bir dizi tasarlanmistir. Hiicre
sicaklig1l, pompa hizi, hiicre voltaji ve deneysel tasarimin S/N oranlar1 Tablo 4.1°de
verilmistir. L9 standart ortogonal dizisini kullanan bu optimizasyon yonteminin temel
amaci, maksimum akim ve hidrojen akis hizin1 elde etmektir. S/N orani hedef degere
yakinlik derecesini temsil etmektedir. Sinyal ortalama ¢iktiy1, giiriiltii ise ortalama
ciktinin sapma miktarin1 gosterir. En iyi elektrolizor performansi, sinyal seviyesi
rastgele giiriiltii seviyesinden ¢ok daha yiiksek oldugunda yiiksek S/N oraniyla elde
edilir. S/N orani arttik¢a elektrolizor hiicresi daha iyi ¢alisma kosullarinda galisir.
Tablo 4.1'de en yiiksek S/N orani (43.9671) 80°C sicaklikta, 5 pompa hizinda ve 2.4
V hiicre voltajinda elde edilmistir. Bu durum, deneysel tasarimdaki en yiiksek hiicre
performansinin bu c¢aligma kosullariyla elde edildigi anlamina gelir. Kontrol
faktorlerin S/N oranlar1 igin akim ve hidrojen akis hizi grafikleri Sekil 4.9’da

verilmistir. Sicaklik 40 °C'den 80 °C'ye ¢ikarildiginda akim ve hidrojen akis hizlarinin
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arttigi goézlemlenmistir. Pompa hizi 5'ten 9'a ¢ikarildiginda akim ve hidrojen akis
hizinda 6nemli bir degisiklik olmamistir. Son olarak, hiicre voltaji her iki farkli yanit
fonksiyonunu da énemli dl¢iide etkilemistir. Istatistiksel analiz igin {i¢ farkli S/N orani
tiiri vardir (a) daha biiyiik olan daha iyidir, (b) daha kiigiik olan daha iyidir ve (c)
nominal daha iyidir. Kontrol edilebilir ve kontrol edilemeyen giiriiltii kaynaklari, PEM
elektroliz hiicresinin performansini etkiler. Hassas sonuglar elde etmek ve kontrol
edilemeyen giiriiltli kaynaklarmin etkisini en aza indirmek i¢in deneyler ii¢ kez
tekrarlanmistir. Tezin bu boliimiinde, maksimum akim ve hidrojen akis hizi elde etmek
icin optimum ¢aligma parametrelerini belirleyecegiz; bu nedenle, analiz sonuglar1 S/N
orani daha biiyiik olan daha iyidir seklinde degerlendirilecektir. Bu yanit i¢in S/N
denklemi asagida verilmistir (Denklem 4.1).

nr

S _ 101 121 41
N 0810 N, 2 Yiz (4.1)

i=1

Burada,
n,.: Giiriiltii faktorlerinin seviyeleri i¢in deneme sayisi
Y;: Sonug verilerinin degeri

Girig parametreleri Minitab yaziliminda (deneme siirlimii) Taguchi yontemi
kullanilarak analiz edilir. Yanit fonksiyonunu etkileyen ii¢ farkli bagimsiz
parametrenin 6nemi bir delta degeri ile Olgiiliir. Delta degerinin yiiksek olmasi
bagimsiz degiskenin anlamliligiyla dogrudan iliskilidir. Rank, bagimsiz parametrenin

yanit fonksiyonu iizerindeki etki siras1 anlamina gelir.

Tablo 4.2. S/N oranlart igin yanit tablosu.

Hidrojen Akis Hiz1 (ml/dk) Akim (A)
Hiicre
Seviye Sicaklik Pompa hiz1 voltaji Sicaklik Pompa hizi Hiicre voltaji
1 28.73 30.79 16.12 10.303 12.290 -1.493
2 30.83 30.33 33.69 12.738 12.440 15.522
3 32.34 30.79 42.09 14.348 12.659 23.360
Delta 3.61 0.45 25.97 4.045 0.369 24.852
Rank 2 3 1 2 3 1
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SN oranlari icin ana etki
Veri anlamlandirma

Sicakhik (°C)

Pompa Hizi Hiicre Voltaji (V)
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.....

SN oranlarmmin anlamlandirilmasi

40 60 80

5

7 9

S/N: Daha biiyiik olan daha iyidir

1.6

(a)

SN oranlari icin ana etki
Veri anlamlandirma

SN oranlarmin anlamlandiriimasi

S/N: Daha biiyiik olan daha iyidir

Sicaklik (°C) Pompa Hizi Hiicre Voltaj (V)
- O —esagarana— S - -
40 60 80 5 7 9

Sekil 4.9. Kontrol faktorlerin S/N oranlari i¢in (a) akim (A) ve (b) hidrojen akis hizi

(ml/dk) grafikleri.

PEMEL akimin etkileyen en kritik faktoriin hiicre voltaji oldugu, bunu sicaklik ve
pompa hizinin takip ettigi kaydedilmistir. S/N oranlari igin yanit tablosu Tablo 4.2°de
verilmistir. Maksimum S/N ile minimum S/N arasindaki fark tabloda Delta olarak
tanimlanmistir. Yiiksek delta degeri, hiicre performansin1 olumlu ya da olumsuz
etkileyen en etkili parametredir. Ornegin, Rank 1 en anlamli parametreyi gosterir,
Rank 3 ise en anlamsiz kontrol faktoriinii gosterir. Maksimum elektrolizor performansi
elde etmek icin S/N orani yanit tablosundan kontrol faktorlerinin en yiiksek diizeyi,

deney sisteminin en 1yi degeri olarak dikkate alinmistir. Maksimum akim ve hidrojen

(b)
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akis hiz1 i¢in ii¢ kontrol faktoriiniin optimum seviye kombinasyonu HV1S2PH3 olarak

Ozetlenebilir.

4.4.2. ANOVA analizi

Tezin bu boliimiinde, her bir parametrenin yanit fonksiyonlari tizerindeki katki oranlari
(parametre etkisi) belirlenmis, isletme parametreleri ile optimizasyon yanitlari
arasindaki iliskiyi temsil etmek igin istatistiksel bir miithendislik araci1 olarak varyans
analizi (ANOVA) yontemi kullanilmistir. En kritik ¢calisma parametresinin akim ve
hidrojen akis hizi tzerindeki etkisi veya katki orani bu teknik kullanilarak
belirlenebilir. Varyans analizi, karelerin toplami (SS), kareler ortalamasi (MS) ve
serbestlik derecesi (DF) gibi farkli kontrol faktorleriyle optimizasyon yanitlarina her

bir parametrenin katki oranini hesaplamak icin kullanilir.

S 2
. _ (z Wi) 4.2)
m= N
S 2
S = (Z —) -S 4.3
AT A} AZ
SSy = —+—4 -+ ——3§ (4.4)
A7 Nap ' Ny, Ny ™
MS; = 55 45
MS;
. —_— 4-6
Fi MS hata (4.6)
SS: — (DF i)(MS hata
Katl (05) = oo~ (OF D(MS hata) @47

St

Denklem 4.2°den Denklem 4.7’ye kadar tiim esitliklerde S, N, DF ve SS sirasiyla
sinyali, giiriiltiiye giden sinyal sayisini, serbestlik derecesi ve karelerin toplamini
gostermektedir. Hidrojen akis hizi ve akim icin ANOVA analizinin sonuglari sirasiyla

Tablo 4.3 ve Tablo 4.4'te verilmistir.
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Tablo 4.3. Hidrojen akis hiz1 igin varyans analizinin (ANOVA) sonuglari.
Parametre AdjSS  AdjMS F-Deger P-Deger

Parametreler DF etkisi (%)

Sicaklik (°C) 1 3.67 907.7 907.7 4.29 0.093
Pompa hiz1 1 1.25 309.1 309.1 1.46 0.281
Hiicre voltaji (V) 1 90.81 22477.2 22477.2 106.13  0.000
Hata 5 4.28 1059.0 2118

Toplam 8 100.00

Tablo 4.4. Akim igin varyans analizinin (ANOVA) sonuglari.
Paremetre AdjSS  AdjMS F-Deger P-Deger

Parametreler DF etkisi (%)

Sicaklik (°C) 1 3.84% 12.327 12327 5.96 0.058
Pompa hizi 1 1.04% 3.330 3.330 1.61 0.260
Hiicre voltaji (V) 1 91.91% 295.261 295.261 142.86 0.000
Hata 5 3.22% 10.334  2.067

Toplam 8 100.00%

F-degeri, model kareler ortalamasinin artik kareler ortalamasina orani olarak ifade
edilebilir. Tablolardan, hiicre voltajinin yiiksek F degeri ve buna karsilik gelen diisiik
P degeri ile akimi ve hidrojen akis hizim1 6nemli 6l¢iide etkiledigi cikarilabilir.
Hidrojen akis hizina en yiiksek parametre etkisine sahip bagimsiz degisken %90.81
katk1 oraniyla hiicre voltaj1 olurken, en diisiik parametre etkisi ise yaklasik %1.25 ile
pompa hizidir. Sicaklik etkisi de yaklasik %3.67'dir (Tablo 4.3). Benzer sekilde akima
parametre etkisi en yliksek olan bagimsiz degisken %91.91 katki oraniyla hiicre
voltajidir. Karsilastirildiginda en diisiik parametre etkisi yaklasik %1.04 ile pompa
hizidir. Sicaklik etkisi ise yaklasik %3.84'tlir (Tablo 4.4).

4.4.3. Pareto diyagrami
Pareto diyagrami, yanit fonksiyonunu etkileyen kontrol faktorlerinin veya

etkilesimlerin 6nem sirasini gostermek i¢in gelistirilmis bir cubuk grafigidir.
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Faktor

Sicakhk (°C)
Pompa Hiza
Hiicre Voltaji (V)

nwe

0 2 4 6 8 10 12

Standardize edilmis etki
2.57 @
Terim d Faktor
A Sicaklik (°C)
C B Pompa Hizi
C Hiicre Voltaji (V)
A
B
0 2 4 6 8 10
Standardize edilmis etki
(b)

Sekil 4.10. Taguchi tasarimina gore girdi faktdrlerinin Pareto grafikleri: (a) akim (A),
(b) hidrojen akis hiz1 (ml/dk).
Her bir caligma faktoriiniin 6nemi, Sekil 4.10'da gosterilen bir Pareto diyagrami
olusturularak grafiksel olarak yorumlanabilir. Akim ve hidrojen akis hizin1 etkileyen
en 6nemli faktoriin hiicre voltaji (C), ardindan sicaklik (A) ve son olarak da pompa
hizi (B) oldugu goriilmiistiir. Standardize edilmis etki, kirmiz1 kesikli ¢izgiyle
gosterilen 2.57 minimum esik degerinden daha biiyiik oldugundan, hiicre voltajinin
Oonemli bir parametre oldugu grafikten agikca goriilmektedir. Benzer sekilde, sicakligin
akim {izerindeki standardize edilmis etkisinin de neredeyse esik degerinde oldugu

¢ikarimi yapilabilir.

4.4.4. Etkilesim (interaction) diyagram

Iki kontrol faktorii kombinasyonunun elektrolizér akimi ve hidrojen akis hizi
tizerindeki etkisi, etkilesim grafikleriyle gozlemlenebilir. Paralel c¢izgiler zayif
etkilesimi, paralel olmayan ¢izgiler ise giiglii etkilesimi ifade eder [120]. Sekil 4.11(a),

hiicre voltaji ve sicaklik arasindaki etkilesim grafigini gostermektedir. 80°C sicaklik
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ve 2.4V hiicre voltaji1 birlestirildiginde akim maksimize edilir. Sekil 4.11(b), sicaklik
ve pompa hiz1 arasindaki etkilesim grafigini gdstermektedir. Maksimum akim, pompa
hiz1 5 ve sicaklik 80°C oldugunda elde edilmistir. Diisiik ¢alisma voltajlarinda sicaklik
degisiminin PEM elektrolizér hidrojen akis hiz1 lizerindeki etkisi nispeten kiictiktiir
(Sekil 4.11(c)). Sicaklik, 1.6 V hiicre voltajinda hidrojen akis hizinda 6nemli bir
degisiklige neden olmamaktadir. Sekil 4.11(d)'de gosterildigi gibi, daha kiigiik pompa
hiz1 ve yiiksek hiicre voltaji birlestirildiginde hidrojen akis hizi maksimize edilir. 1.6

V hiicre voltajinda pompa hizinin hidrojen akis hiz1 tizerindeki etkisi minimumdur.

- Sicakhik
hd €O
~ ."" —— 40
< 15 s 60
‘é“ ’ o e 80
< 10
£
=
<
g s
0
1.6 2.0 2.4
Hiicre Voltaj1 (V)
(@)
20 Sicakhk
. O
= : —o— 40
< 15 e 60
é’ e 80
< 10
£
=
=
g s
0
5 7 9
Pompa Hiz1
(b)

Sekil 4.11. Akim (A) ve hidrojen akis hiz1 (ml/dk) i¢in etkilesim grafikleri.
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Sekil 4.11. (Devam) Akim (A) ve hidrojen akis hiz1 (ml/dk) i¢in etkilesim grafikleri.

4.4.5. Regresyon analizi

Regresyon analizi, bagimli degisken ile bir veya daha fazla kontrol faktorii arasindaki
matematiksel iligkiyi temsil etmek ve yeni tahminler olusturmak i¢in en kiigiik kareler
yontemini kullanarak bir denklem iiretir. Coklu dogrusal regresyonlar Denklem

4.8’deki gibi ifade edilebilir.

Y =a-+ b1X1 + b2X2 + - kak (48)

a, b1, b2 ve bk en kiiciik kareler yontemiyle belirlenen katsayilar, X1, Xo ve Xk
kodlanmamis (non-coded) degiskenler ve y ise yanit degiskenidir. Regresyon analizi
bagimsiz ve bagimli degiskenler arasindaki istatistiksel

sonugclari, iliskinin

anlamliligini, yoniinii ve boyutunu gosterir. Her katsayinin isareti, istatistiksel iligkinin
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yoniinii ifade eder. Regresyon analizi Minitab yaziliminda gergeklestirilir ve kontrol

faktorlerinin regresyon analizi asagidaki gibi dogrusal denklemlerle (Denklem 4.9 ve

Denklem 4.10) ifade edilir:

Akim = —29.49 + 0.0717 - Sicaklik — 0.373 - Pompa hiz1 + 17.54

- Hlicre voltaji

Hidrojen akis hizi

(4.9)

= —256.3 + 0.615 - Sicaklik — 3.59 - Pompa hiz1 (4.10)
+ 153 - Hiicre voltaj1

R? ve diizeltilmis R2, uyarlanmis model sonuglarmin degiskenlik yiizdesini belirlemek

icin kullamlir. Bir regresyon analizinde, kararlilik indeksi (R?) 0.8 ile 1 arasinda

olmalidir [121]. Akim ve hidrojen akis hizi i¢in lineer denklemlerden elde edilen

tahmini degerler Tablo 4.5'te verilmistir. Girdi faktorleri araligina uygulanan

regresyon analizi ile istatistiksel modelin ama¢ fonksiyonlari deney yapmadan

hesaplanabilmektedir. Deneysel ve birinci dereceden model sonuglarina gore, en

yiiksek hiicre performansi i¢in optimum giris faktorleri 80°C sicaklik, 16.5 ml/dk su

akis hizi ve 2.4 V hiicre voltajidir. Tablo 4.6'da gosterildigi gibi akim ve hidrojen akis

hizlarina iligkin regresyon katsayilart sirasiyla 0.97 ve 0.96'dir. Her iki regresyon

modelinin de deneysel verilerle miilkemmel uyum sagladigi goriilmiistiir. Akim ve

hidrojen akis hizlar1 igin diizeltilmis R?, sirastyla 0.95 ve 0.93 olarak hesaplanmistir.

Tablo 4.5. Akim ve hidrojen akis hizi i¢in Taguchi yontemiyle tahmin edilen degerler.

Deney Sicaklik Pompa Hiicre  Tahmini  Tahmini

sayist  (°C) hiz1 voltajt  akim (A)  hidrojen akis
(V) hiz1 (ml/dk)

1 40 5 1.6 0.501 5.008

2 40 7 2 4.098 31.739

3 40 9 2.4 13.041 113.066

4 60 5 2 7.031 57.826

5 60 7 2.4 14.251 121.645

6 60 9 1.6 0.338 6.68

7 80 5 2.4 17.398 152.019

8 80 7 1.6 1.761 13.676

9 80 9 2 7.081 57.915
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Tablo 4.6. Akim ve hidrojen akis hizi i¢in regresyon analizi sonuglari.

Kaynak Katsayilar Hata F- P- R"2 Diizelti
katsayll  degeri degeri Imis
armin R"2
toplamu
Sabit -29.49 4.02 -7.34  0.001
Ak Sicaklik (°C) 0.0717 0.0293 2.44 0.058
m
(A) Pompa hizi -0.373 0293  -1.27 0260 096.78 9%94.85
Hiere voltajt - 9754 147 11.95 0.000
V)
Sabit -256.3 40.7 -6.30  0.001
0.297
Hidrojen  Sicaklik (°C)  0.615 207  0.093
akis hiz1 %95.72  %93.16
(ml/dk) Pompa hizi -3.59 2.97 -1.21  0.281
Hiere voltajt 153 149 1030  0.000

V)

Deneysel ve sayisal degerler arasindaki farklar, kalintilarin normal olasilik grafiginde

gosterilmektedir (Sekil 4.12). Deneysel veriler diiz bir ¢izgiye yakinsa veriler normal

araliktadir. Sekil 4.12'de goriildiigii gibi sayisal model ile deneysel veriler arasinda

miikemmel bir uyum vardir. Buradan modelin kabul edilebilir yeterlilige sahip oldugu

sonucuna varilmaktadir.
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Sekil 4.12. Akim (a) ve hidrojen akis hizi (b) i¢in kalintilarin normal olasilik grafikleri.

Bagimsiz degiskenlerin bir fonksiyonu olarak akim ve hidrojen akis hizi kontur
grafikleri Sekil 4.13(a-f)'te verilmistir. Sekil 4.13(a)'da, PEM elektrolizor sisteminden
cekilen akim degerleri, hiicre voltaji ve sicakliginin bir fonksiyonu olarak farkli
renklerle karakterize edilmistir. Aktif alan1 9 cm? olan PEM elektroliz hiicresinden 2.4
V hiicre voltajinda ve 80°C ¢alisma sicakliginda yaklasik olarak 15 A akim degeri elde
edilmistir. Sekil 4.13(b)'de ¢alisma sicaklig1 ve hiicre voltajindaki artisla hidrojen akis
hizinin homojen bir sekilde arttigi1 goriilmektedir. Diisiik veya yiiksek debili su, 1.6 V
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hiicre voltajinda akimda 6nemli bir degisiklige neden olmamistir (Sekil 4.13(c)).

Pompa hizinin azalmasiyla hidrojen akis hiz1 artmistir (Sekil 4.13(d)).

80

Akim
A)
[ | < 3
W3- ¢
~ 6- 9
¢ 9- 12
% MW 12- 15
]
2
)
40 ———
1.6 2.0 2.4
Hiicre Voltaji (V)
(@)
80 ———
Hidrojen
Akis Hin
(ml/dk)
[ < 20
~ Bl 20 - 40
%) 40 - 60
vl 60 — 80
i 60 Bl 80 - 100
« M 100 - 120
i W 120 - 140
[ > 140

40 '
1.6 2.0

Hiicre Voltaj1 (V)
(b)

Sekil 4.13. Kontrol faktorlerinin yanit fonksiyonu iizerindeki etkilerini gosteren kontur
grafikleri.
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Sekil 4.13.(Devam) Kontrol faktorlerinin yanit fonksiyonu iizerindeki etkilerini
gosteren kontur grafikleri.
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Sekil 4.13.(Devam) Kontrol faktorlerinin yanit fonksiyonu iizerindeki etkilerini
gosteren kontur grafikleri.

Sekil 4.13(e)'de, kontur grafiginin ortasindaki mavi renkle temsil edilen yiiksek akim
yogunlugu (12 ile 15 A arasinda degisen), 60°C'lik calisma sicakliginda ve 23
ml/dk’lik su akis hizinda dagilim goéstermistir. Hidrojen akis hizinin sol iist kdseden

sag alt kdseye dogru kdsegen boyunca arttigi gézlemlenmistir (Sekil 4.13(f)).

4.5. PEM Elektrolizoriin Yamt Yiizeyi Yontemiyle (RSM) Optimizasyonu

4.5.1. Deney tasarim yontemi
Herhangi bir problemde amag fonksiyonu bagimli ve bagimsiz degiskenlerden olusur
ve bunlarin degisimleri ve etkilesimleri tepki fonksiyonunu etkiler. Deney Tasarimi

(DOE), bir ama¢ fonksiyonunun optimal degerini kesfetmek icin miikemmel bir
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yaklagimdir. Faktoriyel deneylerin deneysel tasarimi ve analizi i¢in Design-Expert
istatistiksel yazilim paketi kullanilmaktadir. Yanit yiizeyi yontemi (RSM), orta
seviyede faktorlere sahip deney tasarimi igin yiiksek hassasiyetli, en umut verici bir
optimizasyon aracidir. RSM'ye dayali optimum tasarim, hesaplama yiikiinii ve
optimizasyon siiresini 6nemli Olglide azaltir. Merkezi kompozit tasarim (CCD),
RSM’de ikinci dereceden polinom modelleri gelistirmek ve ikinci mertebeden yanit
yiizeyini degerlendirmek i¢in Kkullanilan kesirli faktoriyel bir tasarimdir. CCD
yontemiyle yapilan toplam deney sayist 2k + ny + n, kullanilarak elde edilmistir;
burada n, eksen noktalarini, ny merkez noktasini ve k girdi faktorlerinin sayisini
gosterir. Bu caligsmada, degiskenlerin bagimli degisken veya yanit lizerindeki etkisini
belirlemek icin ii¢ bagimsiz degisken ile merkezi kompozit tasarim
gerceklestirilmistir. PEM elektrolizor akimini ve hidrojen akis hizini optimize etmek
icin ti¢ farkli ¢aligma faktorii se¢ilmistir. Hiicre sicakligi, pompa hizi ve hiicre voltaji
bagimsiz degiskenler olarak tanimlanmis ve yanit parametreleri olarak akim ve
hidrojen akis hizlar1 secilmistir. Toplam deney sayis1 17 olup, ii¢ ¢aligma faktorii ve
iki bagimli degisken bulunmaktadir. PEM elektrolizorlerini calistirmak i¢in tipik hiicre
voltajlart 1.6-2.2 V arasinda degisirken, yiiksek hiicre performansi igin sicaklik
50°C'den 80°C'ye yiikseltilebilir. Lee ve ark. [122] 70°C ¢alisma sicakliginda, 25 cm?
aktif alana sahip bir PEM elektroliz hiicresinden maksimum hidrojen ve oksijen iiretim
hizlarimi elde ettiler. Calismalarindaki su akis hizi 5 ile 30 ml/dk arasinda
degistirilmistir. Tezin bu boliimiinde gerceklestirilen deneylerin ¢alisma parametre
araliklan su sekildedir; sicaklik (50-80°C), pompa hizi (3-9) ve hiicre voltaj1 (1.8-
2.3V). Pompa hizi, PEM elektroliz hiicresinin anot tarafina bosaltilan suyun debisi ile
dogrudan iliskilidir. Her pompa hiz1 degeri bir su akis hizina karsilik gelir. Caligmada
kullanilan ayarlanabilir Masterflex peristaltik pompa hiz1 3, 6 ve 9 oldugunda su debisi
sirastyla 9.7, 19.75 ve 30.6 ml/dk'dir. Akim ve hidrojen akis hizi igin CCD'nin
deneysel plan1 Tablo 4.7'de verilmistir. Bagimsiz degiskenler ile yanit arasindaki
iligkinin dogasi, bir yanit fonksiyonu kullanilarak ifade edilir. Yanit fonksiyonu

Denklem 4.11°deki gibi tanimlanir;
y = (X, X2, X3 e v v . Xpp) T E (4.11)

Bu denklemde f yanit fonksiyonu, y deneysel yanit, X1, Xz, ...Xn deneysel degiskenler

ve E deneyin hatasidir. Yanit ylizeyi ikinci dereceden bir modelden olusmaktadir
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(Denklem 4.12). ikinci mertebeden polinom, kiiciik bir sayisal hata ile diizgiin kavisli

bir yiizeyi temsil eder.

3

3 3 3
Yy =4qg + Z aj Xi + Z aiiXiZ + z 2 ai]- XIX] +e (412)

i=1 i=1 i=1 j=i+1

Burada y deneysel yanit (akim veya hidrojen akis hizi), X;(i = 1 — 3) deneysel
degiskenler, a, sabit katsay1, a;(i =1 — 3) dogrusal katsayilar, a;;(i # j) ikinci
dereceden etkilesim katsayilar1 ve e ise deney hatasidir. Her bir deney i¢in deneysel
hata e; = y; — y;, i = 1,2,3, ...n olarak hesaplandi, burada y; tahmin edilen bagimli
degiskeni, y; gozlenen bagimh degiskeni ve e; hatay1 gostermektedir. Deneysel yanit
ve girdi faktorleri arasindaki iliskiyi agiklamak i¢in Denklem 4.12'deki katsayilar ve
optimum seviyeler hesaplanmustir. Istatistiksel ve deneysel veriler arasindaki uyum

diizeyi kararlilik indeksi R? ile belirlenir.

Tablo 4.7. Akim ve hidrojen akis hiz1 icin CCD’nin deneysel planu.

Bagimsiz degiskenler

Deney sayist A: Sicaklik (°C) B: Pompa hizi C: Hiicre voltaji (V)

1 80 3 1.8
2 80 3 2.3
3 80 9 2.3
4 50 9 2.3
5 65 9 2
6 50 3 2.3
7 65 6 1.8
8 65 3 2
9 80 6 2
10 65 6 2
11 50 6 2
12 65 6 2.3
13 50 9 1.8
14 50 3 1.8
15 65 6 2
16 80 9 1.8
17 65 6 2
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4.5.2. PEM elektrolizoriin istatistiksel analizi

Tezin bu boliimiinde ¢alisma kosullariin (sicaklik, pompa hiz1 ve hiicre voltaji)) PEM
elektroliz hiicre akimi1 ve hidrojen akis hizi lizerindeki etkisini arastirmak i¢in bir CCD
yaklasimina dayali Design-Expert 13 (deneme siiriimii) kullanilarak yanit yiizey
yontemi (RSM) uygulanmistir. Caligma parametrelerinin  yanit parametreleri
tizerindeki anlamlilik seviyeleri belirlendikten sonra, maksimum akim ve hidrojen akis
hizin1 elde etmek i¢in optimizasyon yontemi kullanilmistir. Diger deneylerle
karsilastirildiginda en yiiksek akim ve hidrojen akis hizlar1 Deney 2 ve Deney 3'te elde
edilmistir (Sekil 4.14). Her parametrenin katki diizeyini ortaya g¢ikarmak, girdi
faktorlerinin optimum kombinasyonunu belirlemek ve sayisal ve deneysel sonuglar
arasindaki uyumu analiz etmek i¢in varyans analizi (ANOVA) kullanilmistir. Tablo
4.8 ve Tablo 4.9, akim ve hidrojen akis hizlar1 i¢in 6nerilen model kaynaklarinin ikinci

mertebeden (kuadratik) oldugunu gostermektedir.

16

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17
Deney numarasi

20

Hidrojen akis iz (mL/dk)
=]
=

>

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17
Deney numarasi

Sekil 4.14. Akim ve hidrojen akis hizinin deneylere gore dagilimi.
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Tablo 4.8. Akim uyum &zeti.

Kaynak Ardistk  Uyum Diizeltilmis  Tahmini
p-degeri  eksikligi p- R? R?
degeri
Lineer <0.0001 0.0280 0.9280 0.8910
2FI 0.2839 0.0293 0.9349 0.8030
Kuadratik <0.0001 0.5271 0.9973 0.9936 Onerilen
Kiibik 0.5918 0.3214 0.9970 0.5916

Tablo 4.9. Hidrojen akis hizi uyum &zeti.

Kaynak Ardistk  Uyum Diizeltilmis ~ Tahmini
p-degeri  eksikligi p- R? R?
degeri
Lineer <0.0001 0.0224 0.9146 0.8701
2FI 0.2237 0.0247 0.9269 0.7990
Kuadratik <0.0001 0.2708 0.9945 0.9836 Onerilen
Kiibik 0.3975 0.1919 0.9956 0.1485

Akim i¢in yapilan varyans analizi sonuglarina goére R? ve Adj R? sirasiyla 0.9988 ve
0.9973 olarak elde edilmistir (Tablo 4.10). Ayrica, hidrojen akis hizi igin varyans
analizi sonuglar1 Tablo 4.11'de sunulmaktadir. S/N (sinyal/giiriiltii) oranimni olgen
yeterli hassasiyet (Adeq precision) akim i¢in 78.8126 ve hidrojen akis hiz1 igin 54.6909
olarak bulunmustur. Bu oran 4'ten biiyiikk oldugu i¢in tasarim uzayinda gezinmeye
uygundur. 0.05'ten kiigiik P-degerleri, model parametrelerinin anlamli oldugunu
gosterir. ANOVA analizi, hiicre voltaji ve sicakligin, akim ve hidrojen akis hizin

etkileyen iki anlamli model terimi oldugu sonucuna varmistir.
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Tablo 4.10. Akim igin ANOVA sonuglart.

Kaynak SS DF MS F-Degeri  P-Degeri
Model 173.33 9 19.26 667.69 <0.0001
A: Sicaklik (°C) 13.18 1 13.18 456.90 <0.0001
B: Pompa hizi 0.0449 1 0.0449 156 0.2523
C: Hiicre voltaji (V) 150.16 1 150.16 5205.75  <0.0001
AB 0.0041 1 0.0041 0.1404 0.7190
AC 3.03 1 3.03 104.90 <0.0001
BC 0.0613 1 0.0613 212 0.1884
A2 0.0019 1 0.0019  0.0658 0.8049
B2 0.0225 1 0.0225 0.7797 0.4065
C? 4.87 1 4.87 168.88 <0.0001
Kalit1 0.2019 7 0.0288
Uyum eksikligi 0.1496 5 0.0299 1.5 0.5271
Saf hata 0.0523 2 0.0261
Toplam 173.53 16
Standart sapma 0.1698 R? 0.9988
Ortalama 7.55 Adj R? 0.9973
CV.% 2.25 Pred R? 0.9936
Yeterli 78.8126
hassasiyet
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Tablo 4.11. Hidrojen akis hiz1 igin ANOVA sonuglari.

Kaynak SS DF MS F-Degeri P-Degeri
Model 13285.52 9 1476.17 323.06 <0.0001
A: Sicaklik (°C) 1133.37 1 1133.37 248.04 <0.0001
B: Pompa hiz1 4.04 1 4.04 0.8852 0.3781
C: Hiicre voltaj1 (V) 11256.03 1 11256.03 2463.37 <0.0001
AB 0.4278 1 0.4278 0.0936 0.7685
AC 311.63 1 311.63 68.20 <0.0001
BC 3.77 1 3.77 0.8245 0.3940
A? 3.35 1 3.35 0.7322 0.4205
B 2.77 1 2.77 0.6070 0.4614
C? 441.20 1 441.20 96.56 <0.0001
Kalit1 31.99 7 4.57
Uyum eksikligi 28.19 5 5.64 2.97 0.2708
Saf hata 3.80 2 1.90
Toplam 13317.51 16
Standart sapma 2.14 R? 0.9976
Ortalama 62.18 Adj R? 0.9945
CV.% 3.44 Pred R? 0.9836
Yeterli 54.6909
hassasiyet

Model terimleri

ndeki yiiksek F-degeri ve diisiik P-degeri nedeniyle hiicre voltajinin

akim ve hidrojen akis hizim énemli dlgiide etkiledigi gdzlemlenmistir. Istatistiksel

analiz sonuglari

A, C, AC ve C? terimlerinin P-degerlerinin 0.05'ten kii¢lik oldugunu

ortaya ¢ikarmistir. Ozetle, P-degeri 0.05'ten kiiciik olan terimler model igin anlamli

terimlerdir. P-d
terimlerinin mo

akim arasindaki

egerlerinin 0.10'dan biiyiik olmasi nedeniyle B, AB, BC, A? ve B?
del i¢in anlamsiz oldugunu sdyleyebiliriz. Caligma parametreleri ve

ikinci dereceden ampirik iliski Denklem 4.13’te verilmistir.

Akim (A) = +6.82521 + 1.14800 * A — 0.067000 * B + 3.87500

* C—0.022500 x A* B+ 0.615000 * A C
—0.087500 * B * C — 0.026620 * A> — 0.091620
* B2 + 1.34838 * C?

(4.13)
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Calisma parametreleri ve hidrojen akis hiz1 arasindaki ikinci dereceden ampirik iliski

Denklem 4.14’te verilmistir.

Hidrojen akis hiz1 (ml/dk)
= +55.88541 + 10.64600 * A — 0.636000 = B
+ 33.55000 * C+ 0.231250 * A * B+ 6.24125 x A (4.14)
* C—0.686250 * B+ C— 1.11746 = A> — 1.01746
* B2 + 12.83254 * C?

Akim ve hidrojen akis hizi i¢in deneysel ve tahmini veriler Sekil 4.15'te
gosterilmektedir. Deneysel degerler noktasal formda olup diiz ¢izgiye yakin dagilim
gostermiglerdir. Sekil 4.15°e gore ampirik model verilerinin deneysel verilerle iyi bir

uyum i¢inde oldugu goriilmektedir.

14- 120

12 100 |

10
80

Tahmini
-]
1
Tahmini

60 |

T | T T

‘o_ /
Akim (A) / Hidrojen akis hz1
3.67 13.84 20 28.52 [ 117.65
T T | T

T T T T

2 4 6 8 10 12 14 20 40 60 80 100 120
Deneysel Deneysel
@) (b)

Sekil 4.15. Akim (a) ve hidrojen akis hiz1 (b) i¢in deneysel ve tahmini veriler.

Hiicre sicakligmin ve pompa hizinin akim iizerindeki etkisi {i¢ boyutlu yiizey
grafiginde goriilebilir. PEM elektroliz hiicresinin akim degerleri ¢alisma sicakliginin
50 °C'den 80 °C'ye yiikselmesiyle artmaktadir (Sekil 4.16). Arrhenius denklemine gore
anot ve katotta calisma sicakliginin artmasiyla elektrokimyasal reaksiyon kinetigi
hizlanmakta ve aktivasyon kayiplar1 azalmaktadir. Bu, hiicre performansinin
artmasina neden olacaktir. Ayni sicaklik seviyesinde pompa hizinin hiicre performansi
tizerinde olusturdugu degisim etkisinin minimum oldugu sonucuna varilabilir. Ayrica

diisiik pompa hizinda yiiksek akim elde edilmistir. Yiikksek pompa hizi, anot
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tarafindaki oksijen kabarciklari {izerinde basing olusturarak hiicreden ¢ikarilmasini

zorlastirabilir. Bu da hiicre performansini olumsuz etkiler.
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Sekil 4.16. Pompa hiz1 ve sicakligin akim {izerindeki etkisi.

Hiicre voltaji ve sicakligin akim tizerindeki etkisi Sekil 4.17°de verilmistir. 3B ylizey

ylizey tarafindan gosterildigi gibi akim degerlerini

b

grafiklerinin gesitli renk kodlar

gosterir.
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Sekil 4.17. Hiicre voltaj1 ve sicakligin akim {izerindeki etkisi.

Hiicre voltajimin artmasi sonucu akim degerlerinin artmaya basladig1 goriilmektedir.

En yiiksek akim seviyesi 80 °C ¢alisma sicakliginda, 3 pompa hizinda ve 2.3 V hiicre
voltajinda elde edilmistir.

Akmm (A)

C: Hiicre voltaji (V)
Sekil 4.18. Hiicre voltaji ve pompa hizinin akim tlizerindeki etkisi.
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Hidrojen alas hizi (ml/dk)

Hidrojen alas hizi (ml/dk)

C: Hiicre voltaji (V)
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Sekil 4.20. Hiicre voltaj1 ve sicakligin hidrojen akis hizi tizerindeki etkisi.
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Hidrojen alas hizi (ml/dk)

Sekil 4.21. Hiicre voltaji ve pompa hizinin hidrojen akis hiz1 tizerindeki etkisi

Sekil 4.18 pompa hizinin ve hiicre voltajinin akim tizerindeki etkilerini gdsterir. Hiicre
voltajinin akim tizerindeki etkisi su besleme hizindan daha baskindir. En yiiksek akim
degerlerine yaklasik 3 pompa hizinda ulasilmigtir. Pompa hiz1 ve ¢alisma sicakligina
gore hidrojen akig hizindaki degisim Sekil 4.19°da gosterilmektedir. Sicaklik, pompa
hizina kiyasla hidrojen akis hiz1 degisiminde baskin bir kontrol faktoridiir. Sekil 4.20,
sicaklik ve hiicre voltajinin PEM elektroliz hiicresinin hidrojen akis hizi tizerindeki
etkisini gdstermektedir. Caligma sicaklig arttikga, elektrokimyasal reaksiyon kinetigi
hizlanarak daha yiiksek hidrojen akis hizlar1 elde edilir. Caligma parametrelerinin akim
ve hidrojen debisi lizerindeki etkilerinin benzer davranig sergiledigi gdzlemlenmistir.
Hiicre voltaji ve pompa hizinin hidrojen akis hizi tizerindeki etkisi Sekil 4.21'de
gosterilmektedir. Hidrojen akis hizi, pompa hiz1 azaldiginda ve hiicre voltaji belirli bir
aralikta arttiginda artig egilimi gosterecektir. En yiiksek hiicre performansi, en ytiksek
hiicre voltaji ve en diisiik pompa hizinda elde edilmistir. PEM elektroliz hiicresinden
deneysel olarak elde edilen hidrojen hacminin teorik olarak elde edilen hidrojen

hacmine oran1 Faraday verimi olarak ifade edilir (Denklem 4.15).

_ Vy,(deneysel)
Nfaraday = 7y "teorik)

(4.15)
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Denklem 4.16, %100 Faraday verimliliginde teorik olarak iiretilen hidrojen hacmini
hesaplar.

10% ml\ [t(60s) I(%)
Vi, = Vm( 4.16

Ha MO( 1 )( min ) 2F(C) (4.16)
Burada Vwm 6zgiil hacim (RT/P), T mutlak sicakligi, R ideal gaz sabiti, P mutlak
basinci, t zamani, F Faraday sabiti (96485 C) ve I akimdir. Faraday yasasina gore
teorik hidrojen hacmi, akim yogunlugu, hiicrenin aktif alani ve elektroliz siiresine gore

hesaplanir.

4.5.3. PEM elektrolizor sistemi icin calisma kosullarinin optimizasyonu

Tezin bu boliimiinde RSM yontemi, 9 cm? aktif alana sahip bir PEM elektroliz
hiicresinin akimini ve hidrojen akis hizin1 maksimuma ¢ikarmak i¢in optimum calisma
kosullarimi (sicaklik, pompa hizi ve hiicre voltaji) arastirmigtir. Calisma kosullarinin
sinir, hedef degerleri ve 6nem diizeyleri Tablo 4.12°de verilmektedir. Maksimum akim
ve hidrojen akis hizi elde etmek icin yanit degiskenlerinin 6nem derecesi yazilim

programinda 5 olarak tanimlanmugtir.

Tablo 4.12. Optimizasyon g¢alismasi i¢in isletme parametrelerinin sinir degerleri ve

onemi.
Parametre Hedefdeger Altsimir  Ustsmir — Alt Ust Onem
agirlik agirlik  derecesi
Sicaklik (°C) Belirli ~ bir 50 80 1 1 3
aralikta
Pompa hizi Belirli  bir 3 9 1 1 3
aralikta
Hiicre voltajt  Belirli  bir 1.8 2.3 1 1 3
(V) aralikta
Akim (A) maksimum  3.67 13.84 1 1 5
Hidrojen akis maksimum  28.52 117.65 1 1 5

hizi (ml/min)
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Tablo 4.13. Optimizasyon sonuglari.

Deneme  A: B: C: R1: R2: Istenirlik
sayist Sicaklik  Pompa  Hiicre Akim  Hidrojen
°O) hiz1 voltajt ~ (A) akis iz
V) (ml/dk)

1 80.000 3.000 2.300 13.897 118.458 1.000
2 79.995 5.212 2.300 13.842 118.491 1.000
3 79.941 3.042 2299  13.878 118.299 1.000
4 80.000 5.672 2300 13.822 118.403 0.999
5 79.409 3.799 2300 13.821 118.029 0.999
6 80.000 3.941 2.297 13.821 118.006 0.999
7 80.000 5.940 2.300 13.807 118.309 0.998
8 80.000 6.013 2.300 13.803 118.280 0.998
9 80.000 6.234 2.300 13.788 118.187 0.997
10 80.000 6.269 2.300 13.786 118.171 0.997
11 80.000 6.520 2.300 13.768 118.049 0.996
12 79.945 6.766 2.300 13.744  117.861 0.995
13 80.000 7.247 2.300 13.710 117.615 0.993
14 80.000 7.370 2300 13.700 117.531 0.992
15 80.000 7.629 2300 13.676 117.340 0.990
16 80.000 7.712 2.300 13.668 117.276 0.989
17 80.000 7.992 2.300 13.640 117.047 0.987
18 80.000 8.129 2300 13.625 116.929 0.985
19 80.000 8.226 2.300 13.615 116.843 0.984
20 80.000 8.563 2.300 13.578 116.527 0.981
21 80.000 8.708 2.300 13561 116.383 0.979
22 80.000 8.871 2.300 13.542 116.216 0.977
23 80.000 3.000 2.282 13.476 114.576 0.965
24 78.885 9.000 2.300 13.399 114.948 0.963
25 80.000 3.000 2278  13.387 113.755 0.956
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Sekil 4.23. Hiicre voltaji ve sicakligin bir fonksiyonu olarak istenirlik grafigi.

PEM elektroliz hiicresinin girdi faktorlerinin hedef degeri belirli bir aralikta, yanit
faktorlerinin hedef degeri ise maksimum olarak tanimlanmistir. Girdi faktorlerinin
onem derecesi 3 iken, ¢ikt1 faktdrlerinin onem derecesi 5 olarak kaydedilmistir.

Istenirlik (desirability) degerleri O (en az istenilen) ile 1 (optimum deger) arasinda
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degisir. Istenirlik degerleri 0.956 ile 1 arasinda degisen optimum noktalar Tablo
4.13'de 6zetlenmistir. Her bir yanitin istenirlik degerlerinin geometrik ortalamasi bir

istenirlik fonksiyonu verir ve Denklem 4.17 ile ifade edilebilir [123].

n 1/1’1
D= (ﬂ di> (417)

i=1

n, bagimli degiskenlerin veya yanitlarin sayisidir. Yanitlardan biri istenirlik araliginin
(0-1) disinda kalirsa, istenirlik islevi sifira esittir. Istenirlik grafikleri, Sekil (4.22-
4.24)de verilmistir. 80°C ¢alisma sicakliginda, 3 pompa hizinda ve 2.3 V hiicre
voltajinda maksimum akim (13.897 A) ve maksimum hidrojen akis hiz1 (118.458
ml/dk) elde edilmistir. Optimizasyon ve deney sonuglarinin uyumu ve istenirlik
degerinin yiiksek olmasi, modelin yiiksek dogrulukta olusturuldugunu gostermektedir.
RSM yoénteminin akim ve hidrojen akis hizi i¢in optimum noktalart belirledigi
pertiirbasyon grafikleri Sekil 4.25°te verilmistir. Hiicre voltaji, ¢alisma sicakliina ve
pompa hizina kiyasla daha dik bir egime sahiptir. Egimi en yiiksek olan hiicre gerilimi,
akim ve hidrojen debisini en ¢ok etkileyen parametredir. Kontrol faktorleri arasinda
pompa hiz1 en diisiik egime sahiptir. incelenen aralikta PEM elektroliz hiicresinin
performansi i¢in pompa hizinin kritik bir rol oynamadig1 gézlenmektedir. Ote yandan,
pompa hiz1 diger tiim parametrelere gore diisiik ve negatif bir egim gostermektedir.
Negatif egim, diisiik bir pompa hizinin maksimum akima ve hidrojen akis hizina

ulagabilecegini gosterir.
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istenilebilirlik

C: Hiicre voltaji (V)

Sekil 4.24. Hiicre voltaji ve pompa hizinin bir fonksiyonu olarak istenirlik grafigi.
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Pertiirbasyon
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A: Sicaklik (80°C)
B: Pompa hizi (3)
C: Hiicre voltaji (2.3 V)
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Sekil 4.25. Akim (a) ve hidrojen akis hiz1 (b) i¢in pertiirbasyon grafigi.
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5.PEM ELEKTROLIZORUN MEKANIK DAVRANISININ SONLU
ELEMANLAR YONTEMi KULLANILARAK MODELLENMESi VE
DENEYSEL DOGRULANMASI

5.1. Deneysel Yaklasim

Tezin bu béliimiinde, TUBITAK MAM enerji laboratuvarinda gelistirilen 9 cm? aktif
alana sahip tek hiicreli PEM elektrolizoriin performanst RSM yontemiyle analiz
edilecektir. Deney hiicresinin sonlu elemanlar modeli olusturulacak ve elektroliz
hiicresinin farkli sikistirma torklarindaki mekanik davranisi incelenecektir. Deneysel
yaklagimda, se¢ilen parametrelerin yanit parametreleri tizerindeki etkilerini aragtirmak
i¢in hiicre voltaji, pompa hizi ve sikistirma torku olmak lizere ii¢ bagimsiz degisken
ile bir merkezi kompozit tasarim (CCD) gelistirilmistir. Design-Expert yazilimi,
pompa hizi, hiicre voltaji ve sikistirma torku girdi faktorlerinin akim ve hidrojen akis
hizi yanit parametreleri tizerindeki lineer, etkilesimli ve kuadratik etkilerini
degerlendirmistir. Pompa hizi, hiicre voltaj1 ve sikistirma torku degerleri sirasiyla 10-
70, 1.8-2.2 V ve 3-10 Nm arasinda degismektedir. Masterflex model peristaltik pompa
hizlart sirasiyla 10, 40 ve 70 oldugunda su akis hizlart 2.45, 9.55 ve 16.8 ml/dk
olmaktadir. Su elektroliz teknolojisinde maksimum yanit yiizeyi i¢in ¢alisma kosullari

optimize edilmelidir. Her iki yanit faktorii i¢in deney tasarimi Tablo 5.1'de verilmistir.



Table 5.1. Deneysel verilerin merkezi kompozit tasarimi.

Calisma Deney sayis1 A: Pompa B: Hicre C:

sirasi hiz voltaj1 (V) Sikistirma
torku (Nm)

8 1 70 2.2 10

4 2 70 2.2 3

3 3 10 2.2 3

14 4 40 2 10

6 5 70 1.8 10

10 6 70 2 6.5

2 7 70 1.8 3

15 8 40 2 6.5

16 9 40 2 6.5

11 10 40 1.8 6.5

9 11 10 2 6.5

17 12 40 2 6.5

7 13 10 2.2 10

5 14 10 1.8 10

13 15 40 2 3

12 16 40 2.2 6.5

1 17 10 1.8 3

5.1.1. ANOVA sonuclan

Bir veya daha fazla bagimsiz degiskenin yanit fonksiyonu iizerindeki bireysel ve
birlesik etkilerini degerlendiren varyans analizi (ANOVA), onemli bir istatistiksel
analiz testidir. Akim ve hidrojen akis hizlarina iliskin ANOVA tablolar sirasiyla Tablo
5.2 ve Tablo 5.3'te verilmistir. Akim Ve hidrojen akis hizlar1 i¢in F degerleri sirasiyla
262.29 ve 452.13 olup regresyon modellerinin anlamli oldugunu goéstermektedir.
Yiiksek bir F-degeri model giivenilirligi ile dogrusal bir iliskiye sahiptir, dolayisiyla
en tatmin edici regresyon modeli hidrojen akis hizidir. Istatistiksel analizde modelin
olasilig1 (probability) P-degeriyle ifade edilir. Bu g¢alismada, B (hiicre voltaji), C (
sikisirma torku), BC ve C?, PEMEL'den elde edilen akimi 6nemli Olgiide
etkileyebilmektedir (P-degeri<0.0500). Benzer sekilde A (pompa hizi), B (hiicre
voltaj1), C (sikistirma torku), BC, B ve C?, PEMEL’den iiretilen hidrojenin akis hizini

veya debisini 6énemli 6l¢iide etkiler. Regresyon modellerinin olasilik degerlerinin
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0.1000'den biiyiik olmasi, yanit fonksiyonu iizerindeki etkilerinin ihmal edilebilir

diizeyde oldugunu gostermektedir.

Tablo 5.2. Akim i¢in ANOVA sonuglari.

Kaynak SS DF MS F-Degeri  P-Degeri
Model 418.34 9 46.48  262.29 <0.0001
A: Pompa hizi 0.5712 1 05712 3.22 0.1157
B: Hiicre voltaji (V) 314.83 1 314.83 1776.56 <0.0001
C: Tork (Nm) 77.95 1 7795  439.88 <0.0001
AB 0.0703 1 0.0703 0.3968 0.5488
AC 0.0990 1 0.0990 0.5587 0.4791
BC 16.10 1 16.10  90.87 <0.0001
A? 0.0003 1 0.0003 0.0015 0.9703
B? 0.3669 1 0.3669 2.07 0.1933
C? 6.90 1 6.90 38.94 0.0004
Kalint1 1.24 7 0.1772
Uyum eksikligi 1.24 5 0.2481
Saf hata 0.0000 2 0.0000
Toplam 419.58 16
Standart sapma 0.4210 R? 0.9970
Ortalama 14.29 Adj R? 0.9932
CV.% 2.95 Pred R? 0.9754
Yeterli 53.5326
hassasiyet
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Tablo 5.3. Hidrojen akis hizi igin ANOVA sonuglart.

Kaynak SS DF MS F-Degeri  P-Degeri
Model 26893.73 9 2088.19  452.13 <0.0001
A: Pompa hiz1 61.74 1 61.74 9.34 0.0184
B: Hiicre voltaji (V) 21103.88 1 21103.88 3193.15  <0.0001
C: Tork (Nm) 3977.91 1 3977.91 601.88 <0.0001
AB 29.97 1 29.97 454 0.0707
AC 2.20 1 2.20 0.3336 0.5816
BC 1099.72 1 1099.72  166.39 <0.0001
A? 0.5763 1 0.5763 0.0872 0.7763
B2 42.37 1 42.37 6.41 0.0391
C? 496.19 1 496.19 75.08 <0.0001
Kalmti 46.26 7 6.61
Uyum eksikligi 46.26 5 9.25
Saf hata 0.0000 2 0.0000
Toplam 26939.99 16
Standart sapma 2.57 R? 0.9983
Ortalama 112.63 Adj R? 0.9961
CV.% 2.28 Pred R? 0.9882
Yeterli 69.3487
hassasiyet

5.1.2. Model denklemleri
Design-Expert yaziliminda gercek girdi faktorlerine dayali olarak akim ve hidrojen
akis hizlart i¢in model denklemler olusturulmustur (Denklem 5.1, Denklem 5.2).

Akim (A) = +10.87405 + 0.017279 * A — 21.50115 * B — 1.59505
* C —0.015625 * A * B + 0.001060 * A x C
+2.02679 * B * C — 0.000011 * A2 + 9.25176 = B?
—0.131015 = C?

(5.1)
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H, debi (ml/dk)
= +168.57442 + 0.571109 = A — 263.92662 * B
— 13.55821 * C — 0.322604 * A x B + 0.005000 A (5.2)
% C + 16.74932 * B + C — 0.000515 * A% + 99.41375
x« B2 — 1.11092 * C2

Her iki bagimli degisken i¢in model denklemleri ikinci mertebedendir. Regresyon
modellerinin istatistiksel sonuglar1 kararlilik indeksi (R?), tahmini R? (Pred R?),
diizeltilmis R? (Adj R?), yeterli hassasiyet, standart sapma, ortalama, tahmini artik hata
kareler toplami (PRESS) ve varyasyon katsayisi (CV) gibi kritik istatistiksel
parametreleri icerir (Tablo 5.3). 0 ile 1 arasinda degisen R? regresyon modelinin
deneysel verilerle uyumunu belirler [124]. R? degeri 1'e ne kadar yakinsa, regresyon
modeli deneysel verilerle o kadar iyi uyum saglar. Kararlilik indeksi (R?) akim icin
0.9970, hidrojen akis hiz1 i¢in 0.9983 olarak bulunmustur. Ayrica Pred R? ile Adj R2
arasindaki farkin 0.2'den az olmasi, ger¢ek ve tahmini degerlerin birbiriyle iyi bir
uyum i¢inde oldugunu gosterir. Yeterli hassasiyet, sinyal-giiriiltii oranidir (S/N) ve 4’1
asmas1 amaglanir. Bu ¢alismada, akim ve hidrojen akis hizlar1 i¢in yeterli hassasiyet
sirastyla 53.5326 ve 69.3487°dir. Regresyon modelleri igin yeterli hassasiyet degerleri
karsilagtirildiginda, hidrojen akis hizinin daha yiiksek bir S/N degerine sahip oldugu,
dolayisiyla daha giivenilir bir model oldugu sdylenebilir. Varyasyon katsayist (CV),
ortalamaya kiyasla sapma derecesini gosterir. Yiiksek varyasyon katsayisi degeri,
diisiik giivenilirlige sahip bir modele isaret eder. Akim ve hidrojen akis hizi i¢in
varyasyon katsayis1 degerleri karsilastirildiginda hidrojen akis hizinin daha kararli ve

giivenilir bir model oldugu sonucuna varilabilir.

Tablo 5.3. Regresyon modellerinin istatistiksel sonuglari.

Parametre RI1: Akim (A)  R2: Hidrojen akis hizi (ml/dk)
R? 0.9970 0.9983

Pred R? 0.9754 0.9882

Adj R? 0.9932 0.9961

Yeterli hassasiyet 53.5326 69.3487

Standart sapma 0.4210 2.57

Ortalama 14.29 112.63

PRESS 10.31 318.04

CV.% 2.95 2.28
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5.1.3. Regresyon model validasyonu

Sekil 5.1, modelin dogrulugunu gosteren kritik bir ¢izimdir; bagimli degiskenlerin
tahmini ve deneysel degerleri 45°'lik bir ¢izgi boyunca dagilmistir. Diiz bir ¢izgi
tizerinde dagilim gosteren akim ve hidrojen akis hiz1 degerleri sirasiyla Sekil 5.1 (a)
ve Sekil 5.1 (b)’de verilmistir. Regresyon modeli verilerinin deneysel sonuglarla
uyumlu oldugu goriilmistiir (Sekil 5.1). Kaldirag grafigi, modelin dogrulugunu
gosteren baska bir grafiktir (Sekil 5.2). Kaldirag degeri, model katsay1 sayisinin
deneysel deneme sayisina oranidir. Bu ¢calismada model katsay1 sayis1 10, deney sayis1
17 oldugundan kaldirag degeri 0.588235 olarak hesaplanmistir. Kaldirag degeri 0 ile 1
arasinda degisir. Kaldira¢ degerinin 1 olmasi, model ve deneysel verilerin miikemmel
sekilde Ortlistliglinii gosterir. Kalint1 (residual), deneysel veriler ile simiilasyon verileri
arasindaki farktir. Sekil 5.3(a) ve Sekil 5.3(b)'de gosterildigi gibi, sirasiyla akim ve
hidrojen akis hizina yonelik deney sayisina gore kalinti (residual) grafikler verilmistir.
Istatistiksel sonuglar, her iki grafikteki tiim veri noktalarinin aralik i¢inde oldugunu
gostermistir. Regresyon analizi sonuglarin1 olumsuz etkileyen herhangi bir veriye

rastlanmamuistir.

200-{ R2:

50| 542714 [ 189.474

160

Tahmini
Tahmini
$ ¢ ®

60 |

40
T T T T T T T T T T T T T T
5 10 15 20 25 40 60 80 100 120 140 160 180 200

Deneysel Deneysel

(@) (b)

Sekil 5.1. Deneysel ve tahmini degerlerin karsilastirilmasi (a) akim (A), (b) hidrojen
akis hiz1 (ml/dk).

110



1.00-{ R1: 1.00-{ R2:
65 [ 55 s4.2714 [ 180.474
080 m m @ o ] LI | 080 m o ] o [ I | [ ]
E N
g 0.588235 §' 0.588235
g 0.60- g 060
é a o | -} B e é 5] 5] | -] [ I |
gm— Em—
3 3
< <
0.20 - § 0.20 - - -
0 0
0.00 0.00
T T T T T T T T T T I T T T | T T |
1 3 5 7 9 1N 13 15 17 1 3 5 7 9 M 1B 15 17
Deney No. Deney No.
(a) (b)
Sekil 5.2. Akim (a) ve hidrojen akis hiz1 (b) i¢in kaldirag grafikleri.
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Sekil 5.3. Akim (a) ve hidrojen akis hiz1 (b) i¢in kalint1 grafikleri.

5.1.4. Yiizey grafikleri

Bagiml degiskenin girdi faktorleriyle olan fonksiyonel iligkisinin ii¢ boyutlu yilizey
cizimleriyle gorsellestirilmesi istatistiksel modelin anlasilmasini daha kolay hale
getirecektir. Girdi faktorlerinin PEM elektrolizorden elde edilen akim tizerindeki etkisi

Sekil 5.4'te gosterilmektedir. Sonuglar, akimin sikistirma torku veya hiicre voltajiyla
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arttigin1 gdstermektedir. Onemli bir yesil hidrojen iiretim kapasitesine ulasmak igin
hiicre voltajinin 1.8-2.0 V arasinda c¢alistirilmast gerekir, bu da enerji doniisiim
verimliliginin 1’den az olmasini saglar [125]. Aktif alan1 9 cm? olan tek hiicreden
olusan PEM elektrolizér deneyleri 1.8-2.2 V c¢alisma voltaji araliginda
gerceklestirilmistir. Ohm kanunundan akim ile voltaj dogru orantilidir, dolayisiyla
hiicre voltaj1 arttikga akim degerlerinin arttig1 gézlemlenmistir. Hiicre bilesenlerinin
araytiizlerindeki temas direncini azaltmak, kiitle transferi sinirlamasini engellemek ve
hiicreden gaz/siv1 sizintisin1 6nlemek igin elektrolizériin optimum sikistirma torkuyla
sikilmas1 gerekir [126]. Sikistirma torku arttikga hiicre performansi artar. Ancak
sikistirma torkunun belirli bir degerin iizerinde olmas1t MEU niin mekanik yapisina ve
contalara zarar verecektir. Bu durum, kiitle transfer hizini yavaslatir ve hiicre
performansinin diismesine neden olur [127]. Optimum sikistirma torku, kiitle transferi
ile temas direnci arasinda onemli bir uzlasma saglandiginda maksimum hiicre
performansinin elde edildigi degerdir, PEM elektrolizor hiicresi i¢in bu deger 10

Nm'dir [128].
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Akim (A)
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o
Alim (A)
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Alkim (A)
-
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C: Tork (Nm) a 1.9 B: Hiicre voltaji (V)

Sekil 5.4. 80°C ¢aligma sicakliginda hiicre voltaji, pompa hiz1 ve sikistirma torkunun
bir fonksiyonu olarak 3 boyutlu akim grafikleri.

Bu ¢alismada PEM elektrolizoriin anot u¢ plakasinda bulunan 8 adet civata sirastyla
3, 6.5 ve 10 Nm tork ile bir kez sikilmis ve sikistirma torku 3 Nm'den 10 Nm'ye
ciktikga hiicre performansinin arttigr gézlemlenmistir. Sicakligin arttirilmasi
elektrokimyasal reaksiyon kinetigini arttirir ve suyun elektroliz etkisini giiclendirir.
Ozdemir ve ark. [129] sicakligin hiicre performanst {izerindeki etkisini deneysel olarak
incelediler. Caligmalari, artan sicaklikla birlikte kiitle transferi ve reaksiyon hizindaki
art1s nedeniyle 80°C sicaklikta maksimum akim yogunlugu ve hidrojen akis hiz1 elde
etti. Bu nedenle hiicre performansi lizerinde etkili bir calisma parametresi olan sicaklik
bu bolimde ele alinmamistir. PEMEL'in performans testleri 80°C'lik sabit bir
sicaklikta gergeklestirilmis ve su debisinin akim iizerindeki etkisinin minimum
diizeyde oldugu gozlemlenmistir. Deneylerde suyun debisi 2.45 ile 16.8 ml/dk
araligindadir. Tek hiicreli PEMEL'den ¢ekilen akimda su debisinin hayati bir rol

oynamadig1 goriilmektedir. Bu nedenle, su akis hizi veya pompa hizi hiicre
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performansin1 dogrudan etkilemez; suyun elektrolizérde sogutucu rolii vardir. Girdi
faktorlerinin akim olarak bilinen birinci yanit parametresi iizerindeki etkileri, ikinci
parametre olan hidrojen akis hizinda benzer bir egilim gostermektedir. Sikistirma
torkunun ve hiicre voltajinin belirli bir aralikta arttirilmasi, hidrojen debisini

artiracaktir.

Hidrojen alag lizi (ml/dk)
Hidrojen alag lizi (ml/dk)

1.8 10

Il":'

%}""I"
7520020502054
1000962000626 %

Hidrojen akas hizi (ml/dk)

Sekil 5.5. 80°C ¢aligma sicakliginda hiicre voltaji, pompa hiz1 ve sikistirma torkunun
bir fonksiyonu olarak 3 boyutlu hidrojen akis hiz1 grafikleri.

5.1.5. Optimizasyon sonuglari

Deneysel yaklasimin son asamasinda regresyon modelinin sayisal optimizasyonu
yapilmis ve maksimum yaniti (response) elde etmek igin optimum kosullar
aragtirtlmistir. Optimizasyon iglemi igin istenirlik fonksiyonu kullanilmis; herbir yanit
parametresinin istenirlik degerleri di olarak gosterilmis ve bunlarin geometrik

ortalamalari istenirlik (desirability) fonksiyonunu olusturmaktadir (Denklem 5.3).
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(5.3)

burada n, bagimli degiskenlerin sayisidir. Tezdeki optimizasyon ¢aligmasi, bagimli

degiskenleri (akim ve hidrojen akis hiz1) maksimuma ¢ikaran en iyi ¢alisma kosullarini

bulmay1 amaglamaktadir.

Tablo 5.4. Optimizasyon sonuglart.

Deneme A:Pompa B: C:Tork RI1: R2: Istenirlik
sayi1s1 hizt Hiicre (Nm) Akim  Hidrojen
voltaji (A) akis hizi
V) (ml/dk)

1 10.000 2.200 10.000 23.821 189.972  1.000
2 10.851 2.199 9.914  23.760 189.503  1.000
3 11.167 2.200 9.968 23.805 189.815 1.000
4 17.075 2.200 10.000 23.773 189.246  0.999
5 17.484 2.200 10.000 23.770 189.200 0.999
6 10.000 2.200 9.515 23.667 189.165 0.999
7 18.877 2.200 10.000 23.761 189.052 0.998
8 16.156 2.200 9.748  23.705 188.982  0.998
9 21.313 2.200 9.982  23.739 188.765 0.997
10 22.218 2.200 10.000 23.737 188.686  0.997
11 24.645 2.200 10.000 23.720 188.412 0.996
12 27.575 2.200 9.999  23.700 188.073  0.995
13 31.365 2.200 10.000 23.673 187.623 0.993
14 32.842 2.200 9.995 23.661 187.437 0.992
15 37.622 2.200 10.000 23.627 186.846  0.990
16 39.855 2.200 10.000 23.610 186.552 0.989
17 43.398 2.200 10.000 23.584 186.093  0.987
18 47.210 2.200 10.000 23.556 185.577 0.985
19 49.108 2.200 10.000 23.541 185.314 0.984
20 53.185 2.200 10.000 23.510 184.738 0.981
21 55.393 2.200 10.000 23.493 184.419 0.979
22 10.002 2.200 8553  23.179 186.020 0.976
23 10.000 2.200 8.245 22972 184581 0.965
24 70.000 2.200 9.750  23.290 181.755 0.963
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Sekil 5.6. Yanit fonksiyonlarinin optimizasyonu i¢in istenirlik grafikleri.

Design-Expert yazilimi tarafindan RSM yontemine gore en iyi yanit faktorlerine sahip
tiim ¢alisma kosullar1 Tablo 5.4'te verilmistir. Istenirlik degerleri 0 ile 1 arasinda
degismektedir. Istenirlik degeri 0 ise yanit reddedilmelidir, 1 ise en iyi yamiti
gostermektedir. 0.963'ten biliylik veya esit istenirlik degerleri Tablo 5.4'te
gosterilmektedir. Maksimum akim (23.821 A) ve hidrojen akis hizina (189.972 ml/dk),
10 pompa hizi, 2.2 V hiicre voltaji ve 10 Nm tork ile ulagilmistir. Sekil 5.6, optimum
¢dziim igin 3B istenirlik yiizey cizimlerini gdstermektedir. Istenilirlik degerlerinin 1'e
yakin olmasi deneysel ve istatistiksel degerlerin tamamen uyumlu oldugunu

gostermektedir.
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5.2, Sayisal Yaklasim

5.2.1. Model geometrisi ve mesh yapisi

Tek hiicreden olusan PEM elektrolizor, ug plakalar, contalar, akim toplayici plakalar,
katalizor kapli membran, gaz akist nedeniyle katot tarafinda bipolar plaka, siv1 akisi
nedeniyle anot tarafinda titanyum mesh+titanyum fiber felt grubundan olusur. Sayisal
modellemenin ilk asamasinda, Tiibitak MAM Enerji Laboratuvari'nda performans
testleri i¢in kullanilan gercek PEM elektrolizoriiniin ii¢ boyutlu (3B) sayisal model
geometrisi ANSYS SpaceClaim’de gelistirilmistir (Sekil 5.7).

Katotakim  Katot ug

toplayic plaka
plaka

Anot akim

toplayici Katot conta
plaka

Anot  Katot GDL
titanyum
fiber felt

Anot ug
plaka

|

Katot conta

Katot bipolar

Anot plaka

titanyum

Membran
mesh

elektrot
Anot conta iinitesi

Anot conta

Sekil 5.7. Deneysel PEM elektrolizoriin detayli goriintimii.

PEM elektrolizor bilesenlerinin geometrik boyutlar: Tablo 5.5°te verilmistir. Yapisal

ozellikler de Tablo 5.6’da listelenmistir.
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Tablo 5.5. Boyutsal 6zellikler.

Bilesenler Genislik/mm Uzunluk/mm Kalinlik/mm
Ug plaka 108 108 20.5

Conta 75.7 103 0.2

Akim toplayici

plaka 75.7 103 0.85
Titanyum mesh 28.7 335 0.1
Titanyum fiber felt ~ 28.7 335 0.3
Membran  elektrot

tinitesi (MEU) 75.7 76.2 0.174
Bipolar plaka 75.7 76.2 12.7

Tablo 5.6. Yapisal 6zellikler.

- . Young
Bilesenler Malzeme Fko%r‘##]‘;;‘ Engon modiilii
g (MPa)
Aliminyum 2.7e-06 0.35 70000
Ug plaka alagim
Cam 2.55e-06/2.33e-  0.21/0.3  540/540
Conta elyaf/Silikon 06
Akim  toplayici 8.7e-06 0.35 110000
plaka Bakir
Titanyum mesh Titanyum 4.51e-06 0.35 110000
Bipolar plaka Grafit 1.8e-06 0.25 10000
Gaz diflizyon 4e-07 0.25 10000
tabakasi (GDL) Karbon kagidi
Membran Nafion 2.0e-06 0.25 121000
Anot katalizor 2.265e-05 0.26 5.24e+05
tabaka Iridyum
Katot  katalizor 2.15e-05 0.385 1.54e+05
tabaka Platin

Bu ¢alismada yiiksek kalitede mesh yapisi olusturmak i¢in ANSY'S Mechanical Mesh
kullanilmistir (Sekil 5.8). Modelin mesh yapisi sekiz diigiimlii Solid185 eleman
tiplerinden olugmaktadir. Tiim modelin hesaplama alani, hex-dominant mesh
yontemiyle olusturulmustur. Dogru ve hassas sonuglar elde etmek i¢in bir mesh
bagimsizlik (mesh independency) testi gereklidir. Bu test, mevcut ¢alisma igin

optimum eleman ve diigiim sayisini bulmak i¢in yapilmistir. Mesh bagimsizlik testi
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icin bes farkli mesh yapisi olusturulmus, her bir mesh yapisinin eleman ve digiim

sayilar1 Tablo 5.7°de listelenmistir.

Tablo 5.7. Mesh bagimsizlik testi.

Mesh No Toplam eleman Toplam diigim MEU {izerinde Bagil hata (%)
sayis1 sayist iiretilen
maksimum
gerilme (MPa)
M1 286309 325126 20.715 -
M2 350416 408629 29.128 40.613
M3 1246211 1456945 34.742 19.274
M4 2059886 2379594 34.891 0.429
M5 4204869 4768223 34.995 0.298

Sayisal modelin dogrulugu, eleman sayisina bagli olarak degisebilir. Bu nedenle, tim

sayisal simiilasyonlar1, degerlerin neredeyse sabit kaldigi eleman sayisi iizerinde

yapmak gerekir. Modelin tamami, toplam eleman sayisi sirasiyla 286309, 350416,
1246211, 2059886 ve 4204869 olacak sekilde ¢ozdiiriilmiistiir. Model dogrulugu ile

¢Oziim siiresi arasinda optimum bir ge¢is géz Oniine alindiginda, minimum %0.429

degisimle M4 mesh yapisi (eleman sayisi: 2059886, diigiim sayisi: 2379594) bu

calisma i¢in en uygun mesh yapisidir.

y
X

o
@)

(b) ‘
(d)
(c

)

Sekil 5.8. Tiim simiilasyon modelinin mesh yapisi (a), x-y diizlem kesiti (b), x-Z
diizlem kesiti (c), grafit bipolar plakanin mesh geometrisi (d).
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5.2.2. Kati cisimler mekaniginde kullanilan korunum denklemleri

Sayisal analizde, tiim malzemelerin izotropik oldugu ve herhangi bir baslangi¢ veya
termal gerilmeye sahip olmadigi varsayilmistir. Deney hiicresinde 80°C'de performans
testleri gergeklestirilmis ve matematiksel modeldeki malzeme 6zellikleri oda sicakligi
referans alinarak modele uygulanmistir. Malzemedeki gerilme (stress) Denklem 5.4°¢

gore hesaplanir.

Ox Txy Txz
o=o0;;=|tx Oy Tyz (5.4)
Tzx Tzy O
Dengedeki sistem i¢in Denklem 5.5’deki esitlik yazilabilir.
dive =0 (5.5)

Gerilme ve gerinim arasindaki iliski Hooke yasasi ile ifade edilir (Denklem 5.6).

O-ij = Agkké‘ij + ZGBU (56)
E
G=o— (5.7)
2(1+v)
2Gv
= 5.8
A 1-2v (5:8)

Kesme modiilii G ile ifade edilmis (Denklem 5.7), lame sabiti Denklem 5.8’de A olarak
gosterilmigtir. Kat1 cisim mekaniginde kullanilan tiim korunum denklemleri sonlu

elemanlar yontemi (FEM) ile ayristirilmistir.

5.2.3. Sinir kosullar:

Kat1 cisimler mekaniginde kullanilan korunum denklemleri ANSYS Mechanical
yaziliminda tanimlanan uygun siir kosullartyla ¢oziilmiistiir. PEM elektrolizoriin
katot uc plakasindaki civata delikleri x, y ve z yonlerinde sabitlenmistir. Eksenel
kuvvet anot u¢ plakasinin civata deliklerine -y yoniinde uygulanmistir. Anot ug
plakasindaki civata deliklerinde yer degistirme x ve z yOnlerinde sabit, y yoniinde
serbesttir. Tiim arayiizler kontakt olarak tanimlanir ve tegetsel siirtinme katsayisi
0.2'dir. Sikigtirma torku, deneylerde ug plakalardaki civatalari sikmak i¢in kullanilir.

Eksenel kuvvet ile sikistirma torku arasindaki iliski Denlem 5.9’da verilmistir.
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r=2"¢ (5.9)

T (Nm) bir civataya uygulanan sikistirma torku, C tegetsel siirtiinme katsayisi, F (N)

eksenel kuvvet, D (mm) civatanin nominal ¢api ve N civata sayisidir.

5.2.4. Simiilasyon sonuclari

3 Nm, 6.5 Nm ve 10 Nm olmak iizere ii¢ farkli sikistirma torkunda basing 6l¢iim
filmlerinden elde edilen deneysel sonuglar ve MEU iizerinde iiretilen von Mises
gerilmesinin sayisal sonuglart Sekil 5.9'da karsilastirilmistir. Deneysel yaklagimda,
PEM elektrolizoriiniin anot ug plakasi lizerindeki civatalara tork olger veya tork
anahtari ile birer kez 3, 6.5 ve 10 Nm sikistirma torklar1 uygulanmistir (Sekil 5.10).
Sikistirma torkunun deneysel testi, elektrolizér hiicresinde MEU yerine bir basing

Olctim filmi kullanilarak gerceklestirilmistir.

. 34.891 Max l 75.597 Max l 116.3 Max
30131 65.284 10044
25311 54971 8457

I 20611 l 44658 I 68.704
15851 | 34345 | 52838

11.091 24,031 36971
I 63315 I 13718 I 21.105
1.5716 Min 3.4051 Min 5.2386 Min

(b)

Sekil 5.9. MEU'de 3 Nm (a), 6.5 Nm (b) ve 10 Nm (c) farkli sikistirma torklarinda
iretilen von Mises gerilmelerinin sayisal ve deneysel karsilagtirilmasi.
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Sekil 5.10. Torkmetre ile PEM elektrolizor hiicresine sikistirma torkunun
uygulanmasi.

Sikistirma torku arttik¢a, basing 6l¢iim filmindeki mikrokapsiiller patlayarak beyazdan
kirmiziya renk degisimine neden olur. Basing 6l¢tim filmi iizerindeki basing arttikca
kirmizi rengin yogunlugu artacaktir. Basing 6l¢lim filminin orta bdlgesinde kirmizi
yogunlugunun nispeten diisiik olmas1 ve bipolar plaka akis kanali tasariminin daha az

goriiniir olmasi, MEU iizerindeki basincin merkeze dogru azaldigim gdstermektedir.

122
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0 Min
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134.84
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44973
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0.039825 Min

i
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(c)

. 242.01 Max . 0.085138 Max
207.44 0.072975
172.88 0.060813

l 138.32 ' 0.04865
103.75 0.036488
69.189 0.024325

I 34.625 I 0.012163
0.061269 Min 0 Min

© (M)

Sekil 5.11. Anot ug plakasinin ve tim PEM elektrolizoriin farkli sikistirma torklar
altinda gerilme (MPa) ve toplam deformasyon (mm) dagilimlari sirasiyla
(a,b) 3Nm, (c,d) 6.5 Nm ve (e,f) 10 Nm.

Simiilasyon sonuglari, MEU merkezinde nispeten diisiik von Mises gerilme degerleri

gostermistir. MEU koselerindeki von Mises gerilme dagilimlari, ug plaka kdselerine

uygulanan sikistirma torku nedeniyle merkezdekinden daha yogundur. FEM

analizinden MEU iizerindeki maksimum gerilme degeri 116.3 MPa olup, en yiiksek

sikistirma torku degerinde (10 Nm) elde edilmistir.

Sekil 5.11 (a), (¢) ve (e), sirastyla 3, 6.5 ve 10 Nm tork degerlerinde tek hiicreli PEM
elektrolizoriin anot ug plakalar iizerindeki gerilme (von Mises stress) grafiklerini
gostermektedir. Anot u¢ plakasinin civata deliklerinde maksimum gerilmeler
goriilmistiir. Sikistirma tork degeri 3, 6.5 ve 10 Nm oldugunda maksimum gerilme
degerleri sirasiyla 72.60, 157.31 ve 242.01 MPa'dir. Anot ug plakasinda herhangi bir

plastik deformasyon gbzlenmezken, maksimum gerilme 242.01 MPa olup, aliiminyum
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alasimli malzemenin akma mukavemeti degerini (310 MPa) asmamistir [130]. Sekil
5.11 (b), (d) ve (f), PEMEL modelinin 3.5 Nm'lik artiglarla 3-10 Nm sikistirma torku
degerlerinde deformasyon dagilimlarin1 gostermektedir. Tork degeri diistiikce toplam
deformasyon miktar1 azalir. 10 Nm sikistirma torku degerinde indiiklenen maksimum
toplam deformasyon 0.085 mm’dir. Burada belirtilen gerilme ve toplam deformasyon

dagilimlar1 beklendigi gibi sonuglanmustir.

. 6.0354 Max l 13.077 Max . 20.118 Max
5.1732 11.209 17.244
4311 9.3404 1437
34488 74724 1149
25866 F 56043 8622
17244 37362 5.748
0.8622 I 1.8681 2874
2.7167e-6 Min 5.8817¢-6 Min 9.0526e-6 Min
@ (b) (©

Sekil 5.12. Anot cam elyaf conta tizerindeki von Mises geriliminin farkli sikigtirma
torklarindaki 3 Nm (a), 6.5 Nm (b) ve 10 Nm (c) simiilasyon sonuglari.

. 59.881 Max . 92.124 Max
51.326 78.963
B 42772 - 65803
34218 52.643
25.663 39482
| 17.109 26322
I 85548 13.161
0.00046592 Min 0.00071681 Min
(b)

Sekil 5.13. Anot akim toplayici plaka iizerindeki von Mises geriliminin farkli
sikistirma torklarindaki 3 Nm (a), 6.5 Nm (b) ve 10 Nm (c) simiilasyon
sonugclart.

l 27.637 Max
23689
19741
15793
| 11845
78965
39484
0.00021504 Min

(a) (c)
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Sekil 5.14. Katot bipolar plaka ve anot titanyum fiber felt iizerindeki von Mises
geriliminin farkli sikma torklarindaki 3 Nm (a,b), 6.5 Nm (c,d) ve 10 Nm

(e,f) simiilasyon sonuglart.

PEMEL montajinda genel olarak bipolar plakadaki akis kanali tasariminin etrafina ve
uc plaka ile akim toplayici plaka arasina sizdirmazlik contalar1 yerlestirilmektedir.
Yiiksek hiicre performansi ve sizdirmazlik i¢in contalarin yiiksek kimyasal ve mekanik
dirence sahip olmas1 gerekir. Hiicreden su/gaz sizintisini 6nlemek igin sizdirmazlik
contasinin belirli bir miktar sikistirilmasi gerekir. PEM elektrolizoriiniin anot ug
plakasi ile akim toplayici plakasi arasina yerlestirilen cam elyaf contanin ti¢ farkl
sikistirma torku altindaki mekanik davranisi Sekil 5.12°de simiile edilmistir.
Geleneksel sikistirma mekanizmas: prensibi nedeniyle civata deliklerine yakin
bolgelerde mekanik gerilmeler daha yiiksek degerlerdedir. Sikistirma torku 10 Nm
oldugunda maksimum von Mises gerilimi 20.118 MPa'dir. Sikistirma torkunun anot
akim toplayici plaka iizerindeki etkileri sonlu elemanlar yontemiyle analiz edilmis,

Sekil 5.13’de simiile edilmistir. Sikistirma torku 3 Nm’den 10 Nm’ye ¢ikarildiginda
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maksimum gerilme degisimi 64.487 MPa’dir. PEM elektrolizoriin katot tarafinda
hidrojen gaz akisi icin serpantin kanalli bir bipolar plaka kullanilmistir. Bipolar
plakanin mukavemeti olduk¢a yiiksektir ve sikistirma torku genel olarak mekanik
hasara neden olmamaktadir. Bipolar plaka ile GDL arasindaki siki temas, kaplamaya
veya kanal tasarimina bagli olan temas direncini 6nemli 6l¢giide azaltabilir. Sekil 5.14
(a), (c) ve (e), U¢ farkli montaj yiiklemesinde PEMEL’in katot bipolar plakasi lizerinde
iretilen mekanik gerilmelerin  kontur grafiklerini  gdstermektedir. PEM
elektrolizoriiniin anot tarafinda suyun elektroliz reaksiyonu igin genellikle titanyum
kege tercih edilir. Titanyum kege, karbon kagidina gore daha yiiksek 1s1 ve elektrik
iletkenligine sahiptir ve mekanik olarak daha dayaniklidir. Sekil 5.14 (b), (d) ve (f), ti¢
farkli sikistirma torku yiikiinde anot titanyum fiber felt (titanyum elyaf kece)
tizerindeki gerilme dagilimlarinin simiilasyon sonuglarini goéstermektedir. Anot
titanyum elyaf kege {lizerinde katot bipolar plaka akis tasariminin izleri

gbzlemlenmistir.
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6. SONUCLAR, TARTISMA VE ONERILER

Sayisal modelleme, elektrolizor hiicresi veya y1gin iireticisine iiriin gelistirmeden once
bir 6n bakis agis1 saglar. PEM elektrolizorlerin matematiksel modellerinin gelistirildigi
sayisal caligsma sayisi oldukca yetersizdir; bunlarin da biiytik bir cogunlugu karmagik
formiilasyonlarla karakterize edilmistir. Tezin ilk béliimiinde elektrolizoriin anot akis
alan1 tasarlanmistir. Akis alanindaki gaz-sivi akisinin hidrodinamigi, ii¢ boyutlu anot
akis alan1 plakasinin HAD modellemesine dayanan bir karisim modeli (mixture
model) uygulanarak incelenmistir. Bipolar plaka tasariminda yiiksek basing diisiisiinii
onlemek i¢in optimum kanal sayisinin belirlenmesi gerekmektedir ve literatiirdeki
benzer ¢alismalardan farkli olarak tezde bu kritik parametre vurgulanmistir. Akis
alaninin mesh yapis1 esas olarak hexa elemanlardan olusmaktadir ve yonetici
denklemler, sonlu hacim yontemi kullanilarak kararsiz kosullar altinda

ayriklastirilmistir. HAD sonuglarindan elde edilen bulgular su sekildedir;

e Anot bipolar plakasinin merkezinde en yiiksek olan oksijen hacmi fraksiyonu,
kanal girisinden kanal ¢ikisina kadar artar. Oksijen tiretim hiz1 arttikg¢a basing
diistisii akis alanmin giris portundan ¢ikis portuna dogru ¢apraz olarak
artmistir.

e Kanal sayis1 4'ten 14'e ¢ikarilarak basing kaybi azaltilmistir.

e Hiz dagiliminin homojen olmayan bir dagilim gdsterdigi sonucuna varilmstir.
Giris ve ¢ikis manifoldlarinda akis hizi yiiksektir, akis alani bolgesinin
ortasinda ise hiz azalmstir.

e Kanal sayist 4'ten 10'a ¢ikarildiginda maksimum akis hizinin 5 s'de yaklasik

%43.5 azaldig1 gorillmiistiir.

Bipolar plakalar PEMEL’in 6nemli bir bilesenidir ve reaktanlarin membranin
reaksiyon yiizeyi iizerinde ¢oklu kanallarda tasinmasinda hayati bir rol oynamaktadir.
Sayisal simiilasyon sonuglari, karmasik c¢ift fazli akis hidrodinamigini gorsellestirir ve
akis alan1 plakasindaki su/oksijen kabarciklart akiginin dagilimini Onizler. Bu
elektrolizor ireticileri igin 6nemli bir kilavuz olacaktir. HAD modelleme yontemi,

yiiksek verimli bir elektrolizor gelistirmek i¢in bipolar plakalarin tasarlanmasinda



oldukga islevsel ve ekonomik bir uygulamadir. Karigim modeli yaklagimiyla HAD
modeli i¢in ¢ift fazli hesaplamalarin simiilasyon sonuglar1 kabul edilebilir diizeydedir.
Tez calismasinda mevcut kaynaklar oksijen kabarcigi tuzagi (oxygen bubble
entrapment) gibi yerel bir olguyu ele almamistir. Bunun nedeni, bolgesel akis
simiilasyonlarinin yiiksek hassasiyetli bir mesh yapist gerektirmesi ve dolayisiyla

yiiksek hesaplama giiciine ihtiyag duymasidir.

Tasarim ve isletme siirecinde ele alinmasi gereken oOncelikli konular, PEM
elektrolizoriin ¢alisma kosullar, dayanikliligi ve maliyetidir. PEM elektroliz
hiicresinin ¢alisma kosullar1 cihazin performansi agisindan hayati éneme sahiptir.
PEM elektrolizor sicakliginin arttirilmasi, asirt potansiyeli azaltarak hidrojen iiretim
kapasitesini artirir. Ancak hiicrenin 80°C'nin iizerindeki sicakliklarda g¢alistirilmasi
membranin émriine ciddi zararlar verecektir. Ote yandan PEM elektroliz hiicresinin
anot akig alanindaki oksijen kabarciklarini temizlemek i¢in optimum su akis hizinin
veya pompa hizinin belirlenmesi 6nemlidir. Su ayn1 zamanda elektroliz hiicresi i¢in
uygun bir sogutucudur. Asiri 1sinmay1 6nlemek i¢in su akis hizinin belirli bir sinirin
altina diismemesi gerekir. Maksimum akimi ve hidrojen akis hizim1 elde etmek igin
PEM celektroliz hiicresi ¢alisma haritasinin tamaminin bilinmesi 6nerilir. Tezin ikinci
bolimii PEM elektrolizor hiicresi iizerindeki {ic ¢alisma kisitlamasinin etkisine
odaklanmistir: su akis hizi (16.5-30.6 ml/dk), hiicre sicaklig1 (40-80°C) ve hiicre
voltaj1 (1.6-2.4V). PEM elektrolizoriiniin akim ve hidrojen akis hizinin arttirilmasi i¢in
bahsedilen parametrelerin optimum degerlerinin belirlenmesi amaglanmaktadir.
Onerilen prosediir Deneysel ve Taguchi yontemi olmak iizere iki asamadan
olugmaktadir. Bu tezin 6zgiinliigii, PEM elektrolizoriiniin ¢ikis 6zelliklerini (akim ve
hidrojen akis hiz1), Taguchi metodolojisini kullanarak giris faktorlerinin deneysel
caligmas1 yoluyla arastirmaktir. En iyi hiicre performansinin elde edildigi ¢aligma
kosullarmda AID ve UID enerji verimlilikleri sirasiyla %59.6 ve %70.4 olarak
hesaplanmistir. Ayrica hiicre voltaji yaklasik %91'lik bir katki ile akim ve hidrojen
akis hizim1 6nemli Olglide etkilerken, hiicre sicakligi ve su akis hizinin degisimi

sirasiyla yaklasik %3 ve %1'lik bir katki ile yanit parametrelerini ¢ok az etkilemistir.

Bir sonraki asamada, PEM elektrolizor performansi yeni bir optimizasyon yontemiyle
incelenmistir. Akim ve hidrojen akis hizin1 maksimize etmek i¢in optimum calisma
kosullart RSM yontemiyle belirlenecektir. Sicaklik, su akis hiz1 veya pompa hizi ve

hiicre voltaji kontrol faktorleri olarak tanimlanmistir. RSM  optimizasyon
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yonteminden, hiicre voltajindaki degisikliklerin PEM elektroliz hiicresinin
performansi lizerinde diger giris parametrelerine gore daha dnemli bir etkiye sahip
oldugu gozlemlenmistir. Makul bir dogrulukla gelistirilen ikinci mertebeden modeller,
akimi ve hidrojen akis hizin1 tahmin edecektir. Maksimum akim ve hidrojen debisi igin
optimum sicaklik, su akis hizi ve hiicre voltaji degerleri sirasiyla 80 °C, 9.7 ml/dk ve
2.3 Vdir. Ikinci dereceden model tarafindan tahmin edilen maksimum akimin (13.897
A), deneysel verilerle (13.84 A) karsilastirildiginda makul bir hataya (%0.412) sahip
oldugu bulunmustur. Kuadratik modelin 6ngordiigii maksimum hidrojen akis hizinin
(118.458 ml/dk), deneysel verilere (117.65 ml/dk) kiyasla makul bir hataya (%0.687)
sahip oldugu gozlemlenmistir. RSM ile elde edilen modelin PEM elektroliz hiicresinin
calisma kosullarini optimize etmek, dolayisiyla maliyet ve zamandan tasarruf
saglamak icin uygun ve yeterli bir model oldugu sonucuna varilmistir. PEM
elektrolizor performansini deneysel olarak inceleyen yayinlanmis makalelerin toplam
sayisi, PEM yakat pilleri tizerine yapilan ¢alismalarin sayisindan ¢ok daha azdir. Yine
de yesil hidrojen iiretme g¢abalarinin onlimiizdeki on yilda 6nemli 6l¢iide artmasi
bekleniyor. Literatiirde yesil hidrojen iiretimi i¢in gelecek vaat eden bir PEM elektroliz
hiicresinin Taguchi yontemi ve makine 6grenimi ile optimize edildigi birka¢ ¢alisma
olmasina ragmen ¢alisma parametrelerinin hiicre performansi iizerindeki etkisinin {i¢
boyutlu yiizey grafikleri yontemiyle gorsellestirildigi bir ¢aligmanin bulunmadigini
gozlemledik. Literatiirde RSM yontemini kullanarak elektroliz hiicresi performansini
ve hiicre performansinda kritik rol oynayan ¢alisma parametrelerinin bireysel ve
birlesik etkilerini inceleyen bir ¢alismaya rastlanilmamistir. Tez calismasinda yakit
pillerinde optimizasyon ¢aligmalarinda siklikla kullanilan RSM yontemi ilk kez PEM
elektroliz hiicresi performans optimizasyonunda uygulanacak ve literatiire
kazandirilacaktir. Tez kapsaminda aktif alan1 9 cm? olan tek hiicreli PEM elektroliz
hiicresinden elde edilen deneysel sonuglar, elektrolizor yigini tireticileri, tasarimcilari,

kontrol stratejisi gelistiricileri ve akademisyenler i¢cin 6nemli bir rehber niteligindedir.

Tezin son bolimiinde, PEM elektrolizoriiniin yanit parametreleri (akim ve hidrojen
akig hiz1) ile {i¢ bagimsiz degisken (su akis hizi, tork ve hiicre voltaj1) arasindaki
iligkiyi ortaya ¢ikarmak i¢cin RSM yoOntemiyle istatistiksel bir model gelistirilmistir.
Deney sayis1 onemli 6l¢iide azaltilmis ve maksimum yanit parametresi sonucunu veren
en uygun parametre kombinasyonu daha az maliyetle RSM yontemi ile bulunmustur.

Gergek tek hiicreli PEM elektrolizoriinde farkl sikistirma torklarinda meydana gelen
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toplam deformasyon dagilimlarmin ve hiicrenin MEU ve diger hiicre bilesenleri
tizerindeki gerilme dagilimlarinin {i¢ boyutlu simiilasyonlar1 tez kapsaminda detaylica
incelenmistir. Tezin literatiire bir diger katkisi ve yeniligi ise bir PEM elektrolizor
hiicresinin performansini sikistirma torkunun etkisini de dahil olmak tiizere bir
optimizasyon yontemiyle incelemek ve mekanik davranisini FEM modelleme ile
analiz etmektir. Belirli bir aralikta sikistirma torkunun arttirtlmasi, hiicre voltajinin
arttirilmasi ve su akis hizinin azaltilmasi, akim yogunlugunun ve hidrojen akis hizinin
arttirtlmasina ve  PEMEL’in performansinin iyilestirilmesine yardimci olabilir.
PEMEL mekanik davranisinin tiim simiilasyonlar1 i¢in ticari sonlu elemanlar sayisal
kodu ANSYS Mechanical kullanilmistir. Hiicrenin merkezine yerlestirilen basing
Olctim filmleri sirasiyla 3, 6.5 ve 10 Nm'lik ii¢ farkli eksenel yiliklemede sikilmaistir.
Deney sonuglari simiilasyon sonuglariyla karsilastirildiginda iyi bir korelasyon oldugu
sonucuna varilmistir. Simiilasyon sonuglari, sikistirma torku 10 Nm oldugunda, MEU
ve ug plaka tizerindeki maksimum gerilmenin 116.3 MPa ve 242.01 MPa, maksimum
deformasyon degerinin ise 0.085138 mm oldugunu gostermektedir. Istatistiksel
bulgular, PEMEL’in en iyi performansi gosterdigi deneysel ¢alismaya gére optimize
edilmis sikistirma torkunun, hiicre voltajinin ve su akis hizinin sirastyla 10 Nm, 2.2 V
ve 2.45 ml/dk oldugunu gostermektedir. Maksimum akim 23.821 A, maksimum
hidrojen akis hizi ise 189.972 mL/dk olarak bulunmustur.
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