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Abstract

In this study, the effects of compressive force on the performance of a single cell proton exchange membrane
(PEM) fuel cell have been studied experimentally. Pure hydrogen on the anode side and pure oxygen on the
cathode side have been used. A single PEM fuel cell with active surface area of 5 centimeters square was used
for all experiments in this study. Experiments with different fuel cell compressive forces have been carried out.
The experimental results show the effects of the compressive forces on the performance of the PEM fuel cell
and the reasons of these effects are discussed.
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Ozet

Bu calismada hiicre sikistirma basincinin PEM  yakit pili performans: {izerine etkisi deneysel olarak
incelenmistir. Anot ve katot taraflarinda saf hidrojen ve oksijen kullanilmigtir. Tim deneyler igin 5
santimetrekare aktif alana sahip tek hiicreli bir yakat pili kullamilmistir. Sonuglar farkli sikistirma basinglarinin
performans iizerindeki etkilerini gdstermistir ve bu etkilerin sebepleri tartigilmistir.

Anahtar Kelimeler: PEM, yakat pili, sikistirma basinci, hidrojen.

1. Giris

Proton doniistim membran (PEM) yakit pilleri yakin gelecegin otomotiv, taginir uygulamalar ve
sebeke bagimsiz gii¢ iiretimi konularinda en umut verici gili¢ liretim cihazi adaylarindan birisi
olarak goze carpmaktadir. Son yillarda yakit pilleri ve yakit pili sistemleri ile ilgili arastirmalar
hizla artmistir. Fakat maliyet acisindan incelendiginde yakit pilleri ticarilestirilmek ve yaygin bir
sekilde kullanilmak i¢in oldukg¢a pahalidirlar.

Yakit pillerinin performanst sicaklik, basing ve reaktant gazlarin nemlendirilmesi, su ve 1s1
yonetimi, reaktantlarin stokiyometrisi, gazlarin debisi gibi farkli ¢alisma sartlarinin yani sira
hiicre sikistirma basincindan da etkilenmektedir. Bu degiskenler yakit pili i¢ voltaj kaybim
tetikleyen ii¢ adet tersinmez kayip mekanizmasi olan aktivasyon kaybi, direngsel kayiplar ve
kiitle transfer kayiplarim1 etkilemektedir [1]. Aktivasyon kaybi yavas reaksiyon kinetikleri ve
disiik katalizor aktifligi ile iligkilidir. Direngsel kayiplar, diisiik membran iletkenligi, ytliksek
temas direnci ve hiicre bilesenlerinin elektrik direnglerinin yiiksek olmasinin bir sonucu olarak
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meydana gelmektedir. Kiitle transfer kayiplar ise reaktant gazlarin kismi basinglarinin azalmasi
ve reaktantlarin elektrot i¢inde transferidir.

Yakait pili performansini artirmak i¢in yukarida sayilan parametrik etkilerin yakit pili caligmasina
etkilerinin anlagilmasi olduk¢a Onemlidir. Literatiirde yakit pilleri hakkinda farkli ¢alismalar
mevcuttur.

Rho ve ark. [2] PEM yakit pillerinde oksijen ve degisik inert gaz karigimlari kullanarak kiitle
transferi lizerine ¢alismislardir. Jordan ve ark. [3] diflizyon tabakasinin yapisal etkilerinin PEM
yakit pili performansini incelemislerdir.

Rajalakshmi ve ark. [4] reaktant gazlarin nemlendirilmesinin etkisini 370 cm? alana sahip bir
MEA(membran elektrot birlesimi) ile test etmislerdir. Yazarlar gazlarin nemlendirilmesinin
performansa olumlu etki yaptigini, fakat nemlendirme miktarinin asir1 artmasiyla performansin
azalmaya basladigini gozlemlemislerdir. Artan nemlendirmenin hiicre kanallar1 iginde biriken su
miktarmi artirdig1 ve bu birikme dolayisiyla reaktant gazlarin gaz difiizyon tabakasindan gecisi
zorlastig1 ve aktif alana ulagamay1p performansin diistiigii gozlemlenmistir.

Natarajan ve Nguyen [5] reaktant gaz oranlar1 ve gaz nemlendirilmesinin membran iizerinde
akim yogunlugu dagilimina etkisi {izerine bir ¢alisma yapmislardir. Nemlendirilen gaz akislarinin
akis kanali boyunca tliniform bir akim yogunluguna sebebiyet vermistir. Kuru gaz kullanilmasi
durumunda performansta 6nemli 6lglide diistis oldugunu belirtmektedirler.

PEM yakit hiicrelerinde su katotta iiretilir. En ideal halde bu olusan su, elektroliti gereken
nemlilikte tutar. Katottan verilen hava, reaksiyon icin gereken oksijeni karsilamaya ve olusan
fazla suyu uzaklastirmaya yeterli olur. Katottan anoda suyun diflizyonu sonucu elektrolitin tiim
ylizeyi istenilen nemlilikte olur [6]. Bu nedenle katotta iiretilen suyun yonetimi olduk¢a Gnem
kazanir. Eger su tasinimi, suyun iiretiminden az ise katotta asir1 su birikimi olmasi sonucunda su
tagsmalar1 olusarak oksijenin katot katalizor ve gaz diflizyon tabakalarinin gdzeneklerinden
transferi engellenmis olur. Bu problem yakit hiicresinin performansini diisiiriir [7]. Su taginimi su
iretiminden fazla ise membranin kurumasi s6z konusu olur. Bu da membran iletkenliginin
azalmasina, dolayistyla membranin proton gegirgenliginin azalmasina neden olur.

Santarelli ve Torchio [8] ¢aligmalarinda nemlendirmenin yliksek hiicre sicakliklarinda ytiksek
membran iletkenligi dolayisiyla performansi artirdigini, fakat diisiik sicaklik ve yiiksek akim
yogunlugunda katotta meydana gelen su birikimi nedeniyle performansi azalttigim
belirtmislerdir.

Wang ve ark. [9] Nafion 115 membran kullandiklar1 tek hiicre yakit pilinde degisik hiicre
sicakliklart (50-9OCO), farkli nemlendirme sicakliklari, fakli ¢aligma basinglart (1-3.74 atm), ve
bu degiskenlerin farkli kombinasyonlarini test etmislerdir. Anot nemlendirme sicakliginin hiicre
performansina ozellikle diisik akim yogunluklarinda Onemli olgiide etkisi oldugunu
belirtmiglerdir. Ayrica yiiksek basing altinda c¢alisan hiicrenin performansinin, reaktantlarin kismi
basinglarinin artmasindan dolay1 arttigin1 gézlemlemislerdir.

Zhang ve ark. [10] tek hiicre PEM f{izerinde 23-120 C? sicaklik ve 1-3 atm basing araliklarinda
tam nemlendirilmis Hy/hava ve kuru Hp/hava ile sicakligin tek hiicreli yakit pili performansina
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etkisini ortaya koymak amaciyla deneylerini gergeklestirmislerdir. Sonuglar katalist tabaka
tizerinden daha hizli proton gegisi sebebiyle tam nemlendirilmis kosullarda performansin daha iyi
oldugu yoniindedir. Ayrica Nafion 112 membranin 0% RH (relative humidity-bagil nem)’ta
diisiik gaz debisi ve yiiksek geri basing degerlerinde daha iyi performans verdigi gozlemlenmistir.

Xu ve ark. [11] 120C° sicaklikta calistirdiklart PEM yakit pilinin performansinin oldukea diisiik
oldugunu belirtmislerdir. Buna sebep olarak yiiksek sicaklik dolayisiyla azalan bagil nem (RH),
artan membran ve elektrot direnci, katot aktivasyon kaybi ve oksijen transfer kaybi olarak
belirtilmistir.

Jin-Cherng Shyu ve ark. [12] tek hiicre yakit pilinin polarizasyon egrisini 35%, 70% ve 100%
bagil nem, 65-120°C sicaklik ve 0-1 atm basingta test etmislerdir. Sonuclar en iyi hiicre
performansmi 0.6V operasyon voltajinda sifir basing degerinde 65°C sicaklikta 1000mA/cm?
oldugunu, fakat 1 atm basingta 1300 mA/cm? oldugunu tespit etmislerdir. 90°C anot ve Kkatot
nemlendirme sicakhigi ve 100°C hiicre sicakliginda 0-1 atm arasindaki basing degisiminde,
basincin artmasiyla membran direnci azalmis, katalizor daha aktif hale gelmistir. Bahsedilen bu
sonug; basincin artirtlmasinin yakit pili performansini oldukga artirdigi ve nemlendirmeden daha
cok hiicre i¢ direncini azalttig1 goriilmiistir.

Yukarida incelenen ¢alisma kosullarinin yaninda yakit hiicresinin sikistirilmasi hiicre i¢indeki
operasyon parametrelerinden birkagini dogrudan etkilemektedir. Hiicrenin sikistirma miktari gaz
diflizyon tabakasi (GDT) kalinligini, temas direncini ve sizdirmazlik kuvvetini etkilemektedir.
Artan sikistirma kuvveti elektriksel temas direncini azaltmaktadir. Ayn1 zamanda sizdirmazlik
kuvvetini de artirarak hiicre icindeki akis bolgelerindeki reaktant kaybini azaltir. Sikistirma
kuvveti GDT nin fiziksel 6zelligini 6nemli d6l¢iide etkilemektedir. Artan sikistirma basinct GDT
icindeki gbzenekli yapiyr degistirmekte, bos alan oranini azaltmaktadir. Gostick ve ark. [13]
bosluk alanindaki azalmanin hiicrenin difiizyon 6zelliklerini degistirmesinin yant sira elektriksel
iletkenligini de etkiledigini ifade etmistir. Calismalart GDT gecirgenlik ve gozeneklilik
ozellikleri arasinda tutarli bir ters oranti oldugunu gostermistir. Gegirgenlik ve gozeneklilik
ozellikleri arasindaki durum Tomadakis ve ark. [14] tarafindan yapilan ve ¢esitli gozenekli
malzemelerin kullanildig1 c¢alismada iliskilendirilmistir. Sikistirma hakkinda bazi deneysel
verileri gosteren ¢alismalar yapilmistir. Barber ve ark. [15] degisken sikistirma yiikleri i¢in temas
direncinin degisimini incelemistir. Sonug olarak yiizey temasi elde edilebilen maksimum basingta
optimize edildigi gozlemlenmistir. Su [16] ve ark. hiicre sikistirma kuvvetinin performans
iizerindeki etkisini incelemek i¢in nlimerik bir ¢alisma gergeklestirmistir. Caligmalarinin odak
noktas1 olarak sikistirma kuvvetinin gaz difiizyon tabakast malzemesinin kiitle transfer
ozelliklerini nasil etkiledigi incelenmistir. Yani tabakanin gézenekli ve gaz gecirgen yapisinin
uygulanan kuvvet ile nasil degistigi tespit edilmesi amaclanmistir. Porometre vasitasiyla
gbzenekli ve gaz gegirgen yapinin Olglimleri sikistirilmis ve normal halde iken ol¢iilmiistiir.
Olgiimlerin dogrulugu niimerik simiilasyon ile de teyit edilmistir. Hesaplamalar igin iki paralel
kanal ve membran elektrot bilesimini iceren 3B model olusturulmustur. Sonug olarak sikistirma
etkisinin gaz diflizyon tabakasi kiitle transfer 6zelliklerini iyilestirdigi sonucuna varilmstir.

Yukaridaki boliimde goriildigi lizere sikistirma kuvvetinin yiizey temas direncgleri ile
sizdirmazlik basincina etki ettigi, bu faktorlerinde performansa etki ettigi anlasilmistir. Bu
calisma ayn1 zamanda GDT gegirgenligi ile iletkenliginin performansi etkileyen bir parametre
oldugunu gostermektedir.
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2. Yapisi ve Calismasi

Bir PEM yakat hiicresi iki elektrot ile bu elektrotlar arasina yerlestirilmis elektrolitten (membran)
meydana gelir. Anoda gonderilen hidrojen, anot iizerindeki gaz kanallarindan gegerken
protonlara (H") ayrisir. Elektrolit sadece protonlarin gegisine izin verir ve protonlar elektrolit
tizerinden katoda gegerler. Elektronlar ise dis devre yoluyla katoda ulasirlar. Benzer sekilde
katottaki gaz kanallarindan gegen hava katoda gelir. Katotta oksijen, proton ve elektronlarin
reaksiyona girmesi sonucu su elde edilir. Elektronlarin dis devre yoluyla iletilmesi ile de elektrik
akimi tretilir.

Elelkdtrik Alkimi
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Sekil 1: PEM yakit hiicresinin sematik gosterimi

PEM yakit pilinde gergeklesen reaksiyonlar su sekildedir:

ANOT : Hp — 2H' + 2" @)
KATOT %0, + 2H" + 26" — H,0 @)
HUCRE . yzOz + H, —» H,O (3)

Yakit hiicresinde iki kimyasal reaksiyon olan: Anotta yiikseltgenme reaksiyonu ve katotta
indirgenme reaksiyonu olusur. Membran iki elektrot arasinda yer alir. Elektrotlar gaz difiizyon
tabakas1 ve katalist tabakadan olusmaktadir.

3. Deneysel Metot

Bu ¢alismada Sekil 3’te gosterilen 150mW giiciinde S5cm? aktif alana sahip tek hiicreli polimer
elektrolitik membran yakit pilinin ¢alismasi deneysel olarak incelenmistir. Membran malzemesi
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olarak Nafion 112 kullanilmigtir. Her iki elektrotta (anot ve katot) 0.5mg/cm2 karbon iizerine
platin yliklenmistir. Hiicre sikistirma basincinin yakat pili ¢ikis degerlerine etkisi incelenmistir.
Sekil 2.’de hazirlanan deneysel diizenek sematik olarak gosterilmistir. Sistemin calistirilmast ile
yakit pilinin akim-voltaj, akim-gii¢ karakterizasyonlar1 elde edilmistir. Diizenek {izerindeki
tanklar reaktant gazlarin depolanmasina olanak vermektedir. Basing regiilatorleri tank igindeki
yiiksek basinci 10bar’a indirerek siirlamaktadir. Kiitle akis kontrol ediciler yakit pili igine
gonderilecek reaktant gazlarin miktarini belirlemektedir. Nemlendiriciler yakit pili i¢in hayati bir
Onem tastyan reaktantlarin nemlendirilmesini saglamaktadir. Hidrojen geri doniisiim sistemi tiim
hidrojenin hiicre tarafindan kullanilmasimi1 saglamak amaciyla tasarlanmistir. Oksijen ve
hidrojenin hiicre icerisinden ¢ikis yaptig1r bolgedeki iki adet basing regiilatorii “back pressure”
olarak adlandirilan basinci saglamak i¢in kullanilmistir.

HIDROJEN GERi DONUSUMU

y KOTLE AKIS .
KONTROL EDICI —»| NEMLENDIRICI [——|
YAKIT
e s HiICRESI
REGULATORU
S KUTLE AKIS | MEMLENDIRICI
Tl KONTROL EDICi

yiK

HIDROJEN
TANKI

_{—» OKSIJEN CIKISI

OKSIIEN
TANKI

Sekil 2: Deneysel diizenegin sematik gosterimi

Polarizasyon egrisi olarak da bilinen gerilim-akim yogunlugu degisim egrisi; yakit pilinden
cekilen akima bagl olarak, gerilimin degisimini gosterir. Bu degisime gore yakit pilinden ¢ekilen
akim arttikga, yakit pilinin saglayacag gerilim azalmaktadir. Olgiimler esnasinda hidrojen ve
oksijenin kiitlesel debileri sirastyla 1-2 It/dakika, anot ve katot basinglar1 2 bar, nemlendirme ve
hiicre sicakliklari sirasiyla 75-80°C olarak ayarlanmustir. Hiicre sikistirma kuvveti bir tork
anahtar1 vasitasiyla saglanmstir.
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a)
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Sekil 3. a) Hiicre kesiti lizerinde sikistirma kuvvetinin etkisi, b) Hiicrenin bilegenleri, ¢) Tork anahtar1 ile hiicreye
sikistirma kuvvetinin uygulanmast

Sekilde gortildiigli gibi bir tork anahtar1 vasitastyla hiicrenin civatalarina uygulanan sikma torku,
GDT yiizeyine sikistirma kuvveti olarak etki etmektedir. Bu kuvveti tespit edebilmek igin
asagidaki esitlik kullanilmistir;

TXN
F = s 4)

Burada t uygulanan tork degeri, N kullanilan civata sayisi, C siirtiinme katsayisi (0.2), D ise
nominal ¢ap1 ifade etmektedir. Tablo 1. de uygulanan tork degerleri ve bu deger karsisinda
olusan sikistirma kuvvetleri verilmistir.
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Tablo 1. Uygulanan tork ve karsilik gelen sikistirma kuvveti degerleri

Tork (Nm) Sikistirma kuvveti (KN)

T1 4 436

T2 8 89.3

T3 12 138.1

T4 16 182.6

T5 20 221.8
4. Deneysel Bulgular

Gozenekli bir yapida olan GDT’nin 6zellikleri PEM yakit hiicresinin performansini dnemli
Olgide etkilemektedir. Tabakanin goézeneklilik, gecirgenlik, carpiklik, termal ve elektriksel
iletkenlik gibi oOzelliklerinin yani sira, yiizeysel Ozellikler olan su tutma kabiliyeti ve ylizey
plriizliligi de oOnemli performans parametreleridir. Bu parametrelerin PEM yakit pili
performansina etkileri literatiirde siklikla goriilebilir [17-21].

Genelde difiizyon ile gerceklesen gaz tirlinlerin kiitle transferi gézenekli ve ¢arpik yapr ile alakali
iken, basing degisiminin tetikledigi kiitle transferi ise tabakanin gecirgenligi ile alakalidir.

Uygulanan sikma kuvveti tarafindan iiretilen sikistirma etkisinden dolayr GDT goézenekliligi ve
kalinlig1 azalmaktadir. GDT gozenekliligine bagli olarak diflizyon ve gecirgenlik katsayisinin
azalmasina bagli olarak kiitle transfer direnci artmaktadir.

GDT’nin deforme oldugu girise yakin bolgelerde, GDT ile katalist tabaka arasinda sivi suyun
buharlasma miktar1 fazladir. Bu yiiksek miktardaki buharlasma gaz fazinin diisiik transfer
hizindan kaynaklanmaktadir. Gaz ve sivi ylizeyindeki siiriklenme kuvvet katsayisi suyun
tahliyesine yardimct bir etki dogurmaktadir. Stvi suyun buharlagsmasi kiigiik de olsa bir miktar
reaksiyon alanini etkinlestirmektedir.

Sikistirma basincinin ylizey temas direnci ve gozeneklilik arasinda iki zit etkisi bulunmaktadir;

1. Yiiksek sikistirma basinci diisiik temas direnci saglar
2. GDT gozenekliligi artan sikistirma basinci ile azalir

Bu etkilerden temas direncinin azalmasi hiicre i¢ direncini dolayisiyla direngsel kayiplar
azaltirken, gozenekliligin azalmasi ise sistem verimini azaltmaktadir. Yiiksek temas direncine
sahip omuz bdlgesi i¢in diisliik sikistirma basinglarinda yiizey temas direnci hayati bir 6nem
tagimaktadir. Ancak yiiksek sikistirma basinglarinda bu tarz bir yiizey ve karbon GDT i¢in temas
direnci azalmaktadir. Bu durumda ise gii¢c yogunlugunun tespit edilmesinde GDT deformasyonu
cok 6nemli bir etkiye sahip olmaktadir.
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Bu analizler sonucunda bir yakit hiicresi igin optimum sikistirma basincinin uygulanmasi
gerektigi ortaya ¢ikmaktadir. Giic yogunlugu artan sikistirma kuvveti ile direng kayiplarinin
etkisinin GDL gozenekliliginden kaynaklanan etkilerden kii¢iik oldugu durumda azalmaktadir.

Akim yogunlugu-gii¢ egrisindeki maksimum gii¢ yogunluguna karsilik gelen akim yogunlugu,
direngsel kayip bolgesinin egimine baghdir. Direngsel kayip bolgesinin egimi, sikistirma
kuvvetinin etkiledigi kontak direnci ve transfer direnci tarafindan kontrol edilmektedir.

1,2 ~

=0—20 Nm
=@=16 Nm
1 12 Nm
=>=8 Nm
0,8 =H=4 Nm

Gerilim (V)

o
>

0,2

0 T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Akim yogunlugu (mA/cm?)

Sekil 4. Farkli sikistirma basinglarinda hiicrenin polarizasyon egrisi

Sekil 4. hiicrenin degisen sikistirma basinglart (4 - 20 Nm) altindaki polarizasyon egrisini
gostermektedir. Bu basing degerleri 3 farkli polarizasyon bolgesi meydana getirmistir. Sekilde
gorildiigii tizere hiicrenin 4 — 12 Nm e kadar sikistirilmasi performansi artirirken, daha yiiksek
kompresyon degerleri performansta ani diisiislere sebep olmustur. Goézlemlenen diisiisler diisiik
akim yogunlugu degerlerinde (aktivasyon bolgesi) az olmasina karsin, yiiksek akim yogunlugu
degerlerinde (direng ve kiitle transfer kayiplar1 bolgeleri) oldukga yiiksektir. Giig artisi en ¢ok O -
8 Nm arasinda gergeklesmistir ve 8 — 12 Nm sikistirma degerleri arasindaki gii¢ artisindan daha
tutarlidir. Sikigtirma miktar1 0-12Nm ye artarken gili¢ yogunlugundaki maksimum degisim kiitle
transfer kaybi bolgesinde gerceklesmistir.  Bu sartlarda 5cm®lik alandan elde dilen gli¢
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yogunlugu degeri 158 mW’dir (AP = [Povnm? — Pomnm 2% hiicre boyutu). 60 mA/cm? akim
yogunlugu degerinde; 4 Nm’lik her artis degeri i¢in, Sikistirma degerinin 0 — 8 Nm araliginda
hiicre voltaji1 yaklasik 40 mV artarken, 8 - 12 Nm araliginda ise bu artig sadece 8 mV’ta kalmuistir.

5. Sonu¢

Performans etkilerini inceleyebilmek ic¢in sikistirma kuvveti tek hiicreli polimer elektrolit
membran yakit piline uygulanmistir. Her sikistirma degeri i¢in diger operasyon sartlar1 (¢alisma
basing ve sicakligl, nemlendirme ve nemlendirme sicakligi, stokiyometri) sabit tutulmus ve bu
sekilde hiicre voltaj1 ve akim yogunlugu 6l¢iilmiistiir. Sonuglar 12Nm sikistirma torkuna kadar
performansin arttigin1 ortaya koymustur. Direngsel kayip bolgesindeki gerilim artiginin kiitle
transfer kayip bolgesindeki artisa nazaran daha fazla oldugu gézlemlenmistir. Fakat hiicre akim
yogunlugu i¢in kiitle transfer kaybi bolgesi daha fazla artis sergilemistir. Hiicrenin 0-12 Nm
sikistirma tork degerlerinde, 6zgiil %ﬁcﬁndeki artis direngsel kayip bolgesinde 7 W/cm? iken kiitle
transfer kayb1 bolgesinde 16 W/cm® degerindedir. Ancak bu iki bolgede sikistirma torku 12 Nm’
den 16 ve 20 Nm degerlerine yiikseltildiginde hiicre performansi olduk¢a diismektedir. Direng
bolgesindeki giic azalmasi beklenen bir sonug degildir. Sikistirma torkunun artmasiyla plakalar
ile GDT arasindaki yiizey temas direncinin azalmasi beklenmektedir fakat yiiksek tork
degerlerinde plakalarin sehim yaparak hiicre i¢ direncini artirmasi séz konusu oldugundan
performansin  diistiigii  diistiniilmektedir. Kiitle transfer bolgesindeki 6nemli performans
diismesinin sebebi ise GDT’nin gozenekli yapisini kaybetmesidir. Bu durum reaktantlarin
membran iizerindeki katalist yilizeye ulasmalarini zorlagtirmaktadir.
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