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Levent SEMIZ

INSANSIZHAVA ARACLARI iCIN PEM TiPi YAKIT PiLi URETILMESI
VE TEST EDILMESI

OZET

Yakit pilleri agirlik-ugma siiresi orani bakmmimdan halihazirda kullanilan ayni
agirliktaki lityum polimer pillere oranla 3 kata varan daha fazla ugma siiresi
saglayabilmesi ve yakit pilindeki gelismelerin hizla devam etmesi nedeniyle, bu
enerji kaynaginin insansiz hava araglarinda kullanilmasi1 ¢ok iyi bir secenek olarak
goriinmektedir. Bu konudaki gelismeler ve basarilar da yakit pilinin yayginlagsmasini
ve uygulanabilecegi alanlarin genislemesini saglayacaktr. Bu amaglar is1ginda T.C.
Bilim Sanayi ve Teknoloji Bakanlig: tarafindan desteklenen proje kapsaminda
yapilan caligmalarda elde edilen bilgilerle insansiz hava araclarinda kullanilmak
tizere 50, 110, 150 ve 200 Watthik hava soluyan tipi proton gegirgen zarl hidrojen
yakit pili tretilmistir. Yakit pilinin performansi ana olarak zar elektrot montaji
performansma baghh oldugundan bu yakit pillerinde kullanilacak zar elektrot
montajlarinin performanslarinm arttirilmasi caliymalar: yapilmistir. Bu amagla farkh
kalinliklarda kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajlar1 test edilmis; agirlik altinda
farkli sicakliklarda sikistrilmanin, katot kataliz tabakasmin saginim sistemi
kullanilarak platinle kaplanmasinin, gaz difiizyon tabakalarmm iyonomer ve kataliz
kargimiyla zar elektrot montajina yapistirilmasmin ve gaz diflizyon tabakalarinin
sacinim sistemi kullanilarak platinle kaplanmasinin zar elektrot montajlarinin
performanst iizerindeki etkisi incelenmistir. Yakit pillerinin montaji sirasindaki
sikigstirma miktarinin, yakit pilinin ¢aliymast esnasinda basmglandirma valfinin
kullanilmasmin ve bu basinglandirma valfinin agik ve kapali kalma siirelerinin hava
soluyan tipi proton gecirgen zarli hidrojen yakit pili performans: lizerindeki etkisi
incelenmis ve iretilen yakit pilinin performansmin zamana kars1 degisimi
gozlenmistir. Sonug olarak bu ¢calisma ile bilgimiz dahilinde insansiz hava ugaginda
kullanilabilecek kalitede yakit pilleri ilk defa tikemizde iiretilmistir.

Anahtar Kelimeler: Yakit pili, zar elektrot montaji, insansiz hava araci
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Levent SEMiZ

NOVEL MANUFACTURING AND TESTING PROCESSES OF PEM FUEL
CELLS FOR UNMANNED AERIAL VEHICLES

ABSTRACT

Fuel cells are one of the good candidates for powering unmanned aerial vehicles due
to their low weight and hig durability when compared to well known batteries, e.g.
lithium polymer batteries. Fuel cells especially with recent developments in Proton
Exchange Membrane Fuel Cells (PEMFC) provide longer flying times up to three
times that of lithium batteries. This makes them highly suitable in unmanned aerial
vehicles. For these reasons, the intellectual property obtained from a project
supported by Ministry of Science, Industry and Technology was used for
manfacturing PEM fuel cells producing 50, 110, 150 and 200 Watts to make them
available for unmanned aerial vehicles. Since the heart of the any fuel cell is the
membrane electrode assembly, the performance of a fuel cell is mainly dependent on
the structure of the membrane electrode assembly. Therefore, we mainly
concentrated on increasing the performances of the membrane electrode assemblies
that will eventually be used in these fuel cells manufactured within this study. For
this purpose membrane electrode assemblies with various catalyst surfaces and
thicknesses were tested. The influence of several other parameters such as the
amount of pressure applied on the membrane electrode assembly, platinum sputtering
on cathode as well as gas diffusion layers and laminating the gas diffusion layer to
the membrane electrode assembly with ionomer and catalyst solution on the PEMFC
performance were evaluated. Also, other critical parameters such as compression of
the whole stack of the fuel cell and the purging time with the purge valve were
analyzed to better utilize them in unmanned air vehicles. With this work, to the best
our knowledge for the first time in Turkey, fuel cells at various powers available for
unmanned aerial vehicles were produced and tested.

Keywords: Fuel cell, membrane electrode assembly, unmanned aerial vehicle
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BOLUM 1

1. GIRIS

Yakit pilleri, geleneksel enerji kaynaklarina oranla hava araglarinda kullanildiginda
bircok konuda istiinlik saglama potansiyeliyle 6n plana ¢ikmaktadir. Bunlar
cevresel ve performans olarak iki gruba ayrilsa da en Onemli etkileri 6zellikle
insansiz hava araglarmda saglayabilecekleri performans gelistirmeleridir. Icten
yanmali motorlarin bu hava araclarinda kullanilmasi, 6zellikle askeri kullanimlarda
onemli olan dayanim, agrhk ve ses ve gaz emisyonlar1 konularinda uygun olmamasi
insanlarin  batarya kullanimina ydnelmesine neden olmustur. Fakat u¢ma
stirelerindeki performans ve agirlk orani istenen seviyede olmadigindan, alternatif
enerji kaynagi arayigina gidilmistir. Solar enerjibu konuda 6ne geger gibi gézikse de
hava sartlarmna ¢ok bagh olmas1 ve verimdeki diisiiklik nedeniyle tek basma yeterli
olamayacag1 goriilmiistlir. Yakit pilleri ise agirhk-ugma siiresi orani bakimindan
halihazirda kullanilan ayn1 agrliktaki lityum polimer pillere oranla 3 kata varan daha
fazla ugma siiresi saglayabilmesi ve yakit pilindeki gelismelerin hala devam etmesi
nedeniyle, bu enerji kaynaginin insansiz hava araglarinda kullanilmas1 ¢ok iyi bir
secenek olarak gbzikmektedir. Bu konudaki gelismeler ve basarilar da yakit pilinin
yayginlasmasini ve uygulanabilecegi alanlarin genislemesini saglayacaktir. Daha
bliyiik hava araglari, otomobiller ya da yerlesik enerji santrallerinde bu ¢evre dostu

yenilenebilir enerji kaynagmin kullanilmasina 6n ayak olabilecektir.

Yakit pillerinin hava araglarinda kullanilmasi konusu konvansiyonel teknolojilere
gore arttrilmis ¢evre uyumu, konvansiyonel teknolojilere gore daha yiiksek
giivenilirlik, daha diisiik ses ve termal emisyon sayesinde fark edilebilirlikte diisiis ve
mevcut teknolojilere oranla daha yiiksek spesifik enerji artilar1 sayesinde 6n plana
¢ikmaya baslamistir. Bu konulardaki kiyaslamalar iki ana bashk altinda asagida daha
detayli olarak anlatilmistr.



1.1. Havaciligin Cevresel Etkisi

Havaciligin ¢evre uyumlulugu yakit pili teknolojisinin yararh etki saglayabilecegi iki
konu altinda incelenebilir: kirlenme ve enerji siirdiiriilebilirligi. Ongoriilebilir
gelecek icin havacilik karbon monoksit, nitrojen oksit, hidrokarbon, kati parcacik,
stilfir oksit, hidrojen siilfit, karbondioksit ve su formlarmmda bdlgesel ya da kiiresel
atmosfer kirlenmesine katkida bulunacaktr. Havacilik ulusal nitrojen oksit
miktarmin yaklagik %0.4’{inden sorumludur. Bolgesel alanlarda bu oran daha biiyiik
olabilir. Dallas-Ft, Worth, Teksas, Birlesik Devletler bolgesinde havacilik 1996°daki
nitrojen oksit miktarmmn %6.1’inden sorumludur. Havacilik ayrica bolgesel ses
kirliligi iizerinde taksi ve ucus islemleri sirasindaki motor sesi emisyonu formunda
belirgin Olglide etkiye sahiptir. Karbondioksit, nitrik oksit ve {ist atmosfer su
emisyonu havaciigin neden oldugu birincil kiiresel aktif kirleticilerdir. 2015
itibariyle havacilik iklim degisikligi 6lciisii olan insan kokenli 1gmimsal zorlama
miktarmin tamammin kabaca %5’inden sorumluk olacaktir. Ayrica havaciligin
kiiresel petrol tiiketiminde kiiciik etkisi vardir. Birlesik Devletler icin 2006’da
havacilik {ikenin enerjiakismim %4.8’ini ve petroliiniin %8.4’linii tiketmistir [1].

Havaciligin ¢evresel etkisi otomotiv ya da yerlesik giic liretimi gibi uygulamalara
oranla diigiiktiir. Bu nedenle yakit pillerinin havacilik endiistrisine adaptasyonu
sadece ¢evresel uyumlulugun arttirilmasi konusuyla bagdastrilamaz. Buna karsin
baz1 havacilik uygulamalarinda yakit pili enerji santralleri ¢gevresel yararlarin digida
ileriki gelismeleri ve ticarilestirmelere hak verilmesini saglayacak performans

yararlarini gosterebilirler [1-3].

1.2. Enerji Santralleri Arasinda Spesifik Enerji Kiyaslamasi

Bircok caligma belirli uygulama alanlarinda yakit pili enerji santrallerinin igten
yanmali ve elektrokimyasal batarya enerji santrallerine kiyasla daha yiiksek spesifik
enerji gOsterebilecegini ortaya koymustur. Fakat hala genis ¢apli havacilik
uygulamalarina uygun gii¢ cesitlili§i ve enerji 6lgeklendirmesi konularmda yakit pili

ve konvansiyonel enerji santrallerini kiyaslayacak bir ¢caliyma yapilmamustir [1].



Bu boliimde yakit piliyle giliclendirilmis ugaklar i¢in mevcut yakit ve enerji
santralleri arasinda kavramsal bir kiyaslama yapilmistr. S6z konusu enerjisantralleri
benzinle beslenen igten yanmali motor, gaz hidrojen depolu PEM yakit pili, sivi
hidrojen depolu PEM yakit pili, propanla beslenen kat1 oksit yakit pili ve katkisiz
diizenli metanolle beslenen PEM yakit pilidir [1].

S6z konusu enerji santralleri yakit deposu ve yakit olarak saklanan enerjiyi itici
enerjiye doniistiiren enerji doniisiim bilesenlerinden olusmaktadwr. Bu nedenle enerji
santralinin spesifik enerjisi yakitin spesifik enerjisi ve enerji doniisiim bilesenlerinin
kiitle ve veriminin bir fonksiyonudur. Yakit pilinin spesifik enerjisi, enerji santralinin
donel mekanik enerji ¢cikisinin yakit, yakit tank1 ve enerji doniistiirliciisii olan motor

ya da yakit pilinin kiitlesine oranidir [1].

Icten yanmali motor igin, analizler motor freni spesifik yakit harcamasi dlgedi Sekil
1.1°de gosterilmistir [1,4-6]. Motor agirhig1 1.7 kW/kg olarak 6lgeklendirilmis [5] ve
tank agrhg: yakit agirhiginin %0’ 1dwr [1].

Hidrojenle beslenen PEM yakit pili i¢in, hidrojenin alt 1s1l degerine gore her 6lgekte
yakit pili sistemi yeterliligi %60 olarak varsayilmistir [7]. Gaz [7- 9] ve siv1 [10-12]
hidrojen depo sistemlerinin agirlik fraksiyonlar: figlirde gosterilmistir. Hidrojen PEM
sistemlerinin kiitlesi 500 W/kg olarak 6lgeklendirilmis [13] ve direkt metanol PEM
sistemlerinin kiitlesi de (direk hidrojene gore ulasilabilir akim yogunluguyla)
167W/kg [14] olarak dlgeklendirilmistir. Elektrik motorunun verimliligi de &90
olarak varsayillmistr. Kati oksit yakit pili icin de yigmn kiitlesi 1kW [15]’dan az
yigmmlar i¢in 20 W/kg olarak olgeklendirilmis ve 1kW’dan [16] biiyik olanlar
yigmlar i¢in de 70W/kg olarak dlgeklendirilmistir. Yigmm spesifik propan tiketimi
287 gkWh DC’dir [15] ve elektrik motor verimliligi %90 olarak kabul edilmistir [1].
Her teknoloji i¢in enerji santrali spesifik enerjisi 1 ile 100000 dk ve 10 ile 100000 W
arasindaki dayanimlar i¢in hesaplanmistir. Sonuglar ve 6nemsenen birkag nokta Sekil

1.2°de isaretlenmistir.



Nokta 1 diistik giic (10 W) ve ¢oklu saat (1000 dk) dayanimi i¢in sart1 gosterir. Bu
sartta, direk metanol yakit pili 1000-2000 Wh/kg arasinda spesifik enerji gosterir. Bu
sart dirck metanol yakit pili toplulugu i¢in 6nemsenen diisikk giic, yiiksek enerji ve
kiiciik Olcekli uygulamalarla ¢ok iyi uyusur. Bu uygulamalar elde tasiabilir
elektronikler, kiicik APUlar ve diz iistii bilgisayarlar1 icerir [1,17,18].

Nokta 2 kiiciik 6lcekli insansiz hava ugagi uygulamasiyla ilgili kii¢ciik 6lgek (100 W)
ve uzun dayanim (10000 dk) durumunu gosterir. Teknolojiler arasi kiyaslama bu
Olcekte icten yanmali enerji santralinin 330 Wh'kg gibi diisiik spesifik enerjiye sahip
oldugunu gosterir. Yakit pili enerji santralinin bu 6lgekteki spesifik enerjisi ise 1800
Wh/kg’dir. Sivi hidrojen yakith yakit pili enerji santralleri daha da yiiksektir. Bu
kiyaslamaya gore kiiciik Olcekli insansiz hava ugagi uygulamalari i¢in yakit pili
enerji santralleri igten yanmali motor enerji santraline oranla daha yiiksek spesifik
enerji saglarlar. Bu Olgekteki ticari olarak mevcut lityum polimer bataryalarmn

spesifik enerjisi ise 149 Wh/kg’dr [1,19].

Nokta 3 i¢cten yanmali motorun uzun dayanim ve daha yiiksek gilic durumlarindaki
spesifik enerjisini gdstermektedir. Nokta 2 kosullar1 altinda motor verimliligi kiigik
motor Olgegi nedeniyle disiiktiir. Nokta 3 kosullarinda, i¢ten yanmali motorun
verimliligi benzinin alt 1511 degerine gore yaklasik %31°dir. Benzer sekilde, igten
yanmali motorun spesifik enerjisi yaklasik 3700 Whkg’a yiikselmistir. Enerji
santralinin enerji ihtiyaci arttik¢a igten yanmali motor gaz hidrojen ve direk metanol

PEM yakit pili enerji santrallerinden daha yiiksek spesifik enerji gosterebilir [1].

Son olarak nokta 4 yiksek giic ve uzun dayanim kosullarinda sivi hidrojen PEM
yakit pilinin mevcut teknolojilere tistlinliik kurabildigini gosterir. Bu uzun dayanim

yiiksek irtifa insansiz hava ugaklar1 tasarimcilarinin 6nem verdigi uygulama sahasidir

[1,20].

Yakit pili giicii ile calistirilan ugak konvansiyonel giiglerle ¢alistirilan ucaklara gore
farkl ama¢ ve uygulamalarda istiinliik kurma potansiyeli gosterir. Diisik dlcek ve

uzun dayanimlarda, sikistirilmis hidrojen PEM yakit pili enerji santralleri spesifik
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enerjide icten yanmali motor enerji santrallerine oranla Onemli iyilestirmeler
gosterebilir. Orta Olgekte, kati oksit yakit pili ve igten yanmali motor enerji
santralleri sikistrilmis enerji sistemlerine iistiinliikk saglarlar. Daha yiiksek 6lgek ve
dayanimlarda, icten yanmali motor enerji santralleri sivi hidrojen yakit pili

digindakilere tstiinliik saglar [1].

Yakit pilinin yukarida anlatilan artilar1 g6z oniine alarak belirlenen bu tezin amaci,
insansiz hava araglarinda kullanilmak tizere proton gec¢irgen zarl hidrojen yakit pili
sistemi iretilmesi, gelistirilmesi ve test edilmesidir. Bu kapsamda ilk olarak NT
Nanoteknoloji firmasi tarafindan saglanan ve iiretilen yakit pilinde kullanilacak olan
zar elektrot montajlarinin performans arttirma galismalar1 yapilmistir. Bu amagla NT
Nanoteknoloji firmas1 tarafindan saglanan farkl kalinliklarda kataliz tabakaya sahip
zar elektrot montajlar1 test edilmis; agirhik altinda farkl sicakliklarda sikistrilmanm,
katot kataliz tabakasmin sacmim sistemi kullanilarak platinle kaplanmasinin, gaz
diflizyon tabakalarmin iyonomer ve kataliz karigimiyla zar elektrot montajma
yapistirilmasinin ve gaz diflizyon tabakalarinin sagmim sistemi kullanilarak platinle
kaplanmasinin zar elektrot montajlarinin performansi tizerindeki etkisi incelenmistir.
Ardmdan iiretilen yakit pillerinin montaj1 sirasmndaki sikistirma miktarmm, yakit
pilinin caligmas1 esnasinda basinglandirma valfinin  kullanilmasmin  ve bu
basmglandirma valfinin a¢ik ve kapali kalma siirelerinin hava soluyan tipi proton
gecirgen zarl hidrojen yakit pili performansi lizerindeki etkisi incelenmis ve iiretilen
yakit pilinin performansinin zamana kars1 degisimi gdzlenmistir. Isleyis Sekil 1.3’te

Ozetlenmis sekliyle gosterilmektedir.
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BOLUM 2
2. YAKIT PiLi

Yakit pili, yakitin sahip oldugu kimyasal enerjiyi dogrudan DC elektrigine geviren
bir elektrokimyasal enerji donistiriiciisiidiir. Tipik olarak, yakitlardan elektrik

tiretimi islemi birgok enerji doniisiim basamagi igerir:

1. Yakitin yanmasi yaktin sahip oldugu kimyasal enerjiyi 1s1ya doniistiiriir,

2. Bu 1s1 daha sonra suyu kaynatmaya ve buhar olusturmada kullanilir,

3. Buhar termal enerjiyi mekanik enerjiye doniistiiren islemde tiirbini ¢alistirmada
kullanilir ve son olarak

4. Mekanik enerjielektrik lireten jeneratorii ¢aligtirmada kullanilir.

Bir yakit pili tiim bu islemleri atlayarak herhangi bir hareketli par¢a icermeyen tek
bir basamakta elektrik iiretir. Dikkati ¢ceken iste bu basitliktir. Bir yakit pili baz
acilardan bir bataryaya benzer. Elektrolit ve negatif ve pozitif elektrotlar1 vardir.
Elektrokimyasal reaksiyonlar yoluyla DC elektrigi iretir. Fakat bataryadan farkh
olarak bir yakit pili sabit yakit ve oksitleyici madde beslemesine gereksinim duyar.
Ayrica bataryadan farkli olarak yakit pilindeki elektrotlar kimyasal degisimlere
ugramazlar. Bataryalar kendilerinde bulunan materyalleri igeren elektrokimyasal
reaksiyonlarla elektrik tiretirler. Bu yiizden elektrokimyasal reaksiyonlarda yer alan
materyaller tikendiginde desarj olur. Bazi bataryalar sarj edilebilirdir.
Elektrokimyasal reaksiyonlar, disaridan elektrik uygulandiginda ters yonde
stirdiiriilebilir. Bu bataryay1 yeniden sarj etme igslemidir. Bir yakit pili ise yakit ve
oksitleyici madde ile beslendigi siirece desarj olmaz. Yakit pilleri i¢in tipik
tepkiyenler hidrojen ve oksijendir. Fakat her ikisi de saf halde olmak zorunda
degildir. Hidrojen diger gazlarla (CO2, Np, CO) karigim halinde olabilecegi gibi
dogal gaz, CHg, i¢erisinde ya da metanol, CH3OH, gibi siv1 hidrokarbonlar igerisinde
bulunabilir [21].



2.1. Yakat Pili Cesitleri

Cesitli yakit pili ¢esitleri ve dzellikleri asagidaki tabloda verilmistir.

Cizelge 2.1. Yaktt pili tiirleri, tanimlar1 ve temel bilgileri [22]

Ana Zehir
. Calisma . L
Elektrolit (Katalitik aktiviteyi ) ) En Gelecek Vaat
Yakit Pili Tiirii ) Sicakhig1 Avantajlar Dezavantajlar
Materyali yavaslatan ve Eden Uygulamalar
(C)
durduran)
Potasyum . .
Yiksek verim, diisiik CO, kirlenmesi Saf O,/H, mevcut
hidroksitin su L .
Alkalin Yakit Pili 60-250 CO, oksijen indirgenme olmayan saf oksijenle oldugu uzay
icerisindeki
reaksiyonu kayiplar cahgtirilmak zorunda uygulamalarn
soliisyonu
Diisiik gii¢ yogunlugu,
Fosforik asidin vl BHe YRS
%1-%2 COtoleransl, iyi | pahal, platin kataliz
Fosforik Asit Yakit | delikli silikon karbiir Siilfiir, yiiksek Yiiksek kaliteli
. L ) 160-220 . kalite atik 1s1, ispat kullanilir, yavas )
Pili matrisi i¢indeki seviyede CO yerlesik gii¢
edilmis dayaniklilik baglangig, elektro lit
soliisyonu
kayb1
Uzun baslangig
Yttria (Y20;) ile CO toleransl, yakit zamani, termal devir
Ortak tiretimli
kararli hale esnek, yliksek kalite atik altinda dayaniklilik,
Kat1 Oksit Yakit Pili 600-1000 Siilfiir yerlesik giig, siirekli
1s1, pahali olmayan 600°C altinda

getirilmis zirkonya

(Zr0y)

kataliz

elektrolitlerin aktif

olmamasi

glic uygulamalar1




Ana Zehir

: Caliyma L
Elektrolit (Katalitik aktiviteyi ) ] En Gelecek Vaat
Yakat Pili Tiirii ) Sicakhgi Avantajlar Dezavantajlar
Materyali o yavaslatan ve Eden Uygulamalar
(O
durduran)
Elektrolit katot
Delikli matris CO toleransly, yakit katalizini ¢ozer, asir
. Ortak iiretimli

Eriyik Karbonat igindeki eriy ik alkali esnek, yiiksek kalite atik | uzun baslangig siiresi, ) )
) 600-800 Stilfiir o yerlesik giig, siirekli

Yakait Pili metal (Li/K ya da 181, pahali olmayan karbondioksit katoda

. . . . ) gilic uygulamalari
Li/Na) kataliz enjekte edilmeli,
elektrolit korunumu
Pahali kataliz,
Diisiik sicaklikta bilesenlerin
) ) Esnek kat1 cahsabilmesi, yliksek dayaniklilig1 heniiz ) )

Polimer Elektrolit o CO, siilfiir, metal ) ) ) Portatif, otomotiv ve

perflorosiilfonik asit 30-100 verim, yiiksek Hy gii¢ yeterli durumda degil,
Yakit Pili o iyonlari, peroksit ) yerlesik uygulamalar

polimeri yogunlugu, gérece hizh diistik kalite atik 1s1,

baglangic

CO toleranssizlig1,

termal ve su yonetimi
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Cizelge 2.2. Farkh tiir ve uygulama alanlarindaki yakit pillerinin uygulamalar1 ve ana avantajlar1 [24]

Tipik Portatif Elektronik Cihazlar Arabalar, botlar, evsel kombine | Dagitilmis gii¢ liretimi, kombine 181 ve gii
Uygulamalar 11 ve gilic sistemleri sistemleri, otobiisler

GUC (Watt) |1 10 100 1k 10k 100k 1M 10M

Ana Bataryalardan daha yiksek enerji | Sifir emisyon i¢in potansiyel, | Daha yiiksek verim, daha azkirlilik, sessiz
avantajlar yogunlugu, daha hizli yeniden sarj daha yiksek verim

Farkli  Tip | Direk Metanol Yakait Pili Alkalin Yakit Pili Eriyik Karbonat Yakit Pili

Yakit Kat1 Oksit Yakit Pili

Pillerinin Polimer Elektrolit Yakit Pili

Uygulama Fosfork Asit Yakit

Araligi Pili
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Bunlardan baska asil olarak polimer elektrolit yakit pili tipinde olan fakat yakit
olarak farkli maddeler kullanan yakit pilleri de vardir. Direkt metanol yakit pilleri,
bunlara alternatif olarak formik asit, dimetil eter, etilen glikol, dimetil okzalat temelli
yakit pilleri ve bagka adli direk alkol yakit pilleri. Tamamen farkh bir kavram ise
biyolojik temelli yakit pilleridir. Bu yakit pilleri kimyasal enerjiyi elektrik enerjisine
dontistirmek  i¢cin  biyokatalizler kullanirlar ve iki temel kategoride
siniflandirilabilirler: (1) mikrobiyal yakit pilleri ve (2) enzim temelli yakit pilleri.
Mikrobiyal yakit pillerinde elektrik organik materyallerin bakteri tarafindan

anaerobik oksidasyonuyla tiretilir [21].

2.2. PEM Yakat Pili

Polimer elektrolit zar yakit pillerinin (polymer elektrolyte fuel cells, PEMFs), diger
cesitli yakit pilleri arasinda en dominant olanidir. Gorece diisiik sicakliklarda
calsabilirler (20-80°C), yikksek giic yogunluklarina sahiptirler, ¢ikis gii¢lerini giic
taleplerindeki degigsimleri karsilayabilecek kadar hizli bir sekilde degistirebilirler ve
hizli basglangi¢ gerektiren otomotiv uygulamalarina uygundurlar [24-29]. Su anki
PEM yakit pili maliyeti seri iretime ekstrapole edilince 100 dolar/kW’1 [30]
asmaktadir. I¢ten yanmah motorlarla yarisabilmek icin maliyetin 30 dolar/kW’ya
[30,31] ulagsmas1 gerekir. Maliyeti iki katindan daha fazla disiiriilmesi geregi, yakit

pillerinin otomotiv uygulamalar1 i¢in uzun bir yolu oldugunu gosteriyor [32].

PEM tipi yakit pillerinin anahtar bilesenlerinden birisi karbon yiiklii platin bazh
katalizden olusan delikli elektrottur. Ince delikli anot ve katot kat1 organiz polimer
olan elektrolit zara yapistirilir. Olusan kompozite zar elektrot montaj1 denir. Gaz
diflizyon tabakas1 gaz fazindaki hidrojen ve oksijen tepkiyenlerini beslemek i¢cin anot
ve katodun delikli elektrotlarina ¢ok yakin sekilde birlestirilir. Hidrojen anot tarafina
beslenir ve kataliz hidrojen atomlarmin elektronlarmi vererek hidrojen iyonu olan
proton haline gelmesini saglar. Bu reaksiyon hidrojen yikseltgenme reaksiyonu
olarak bilinir. Elektronlar elektrik akmm formunda hareket eder ve yakit pilinin
oksijen beslendigi katot tarafina donmeden Once kullanilabilirler. Bu esnada

protonlar zar boyunca katoda niifuz eder ve oksijen ulasan protonlar ve elektronlarla
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birleserek su olusturur. Bu reaksiyon oksijenin indirgenmesi reaksiyonu olarak

adlandmrilir. Boylelikle tiim siire¢ tamamlanmus olur [32].

Anotta:
H,—2H"+2¢" (2.1)
Katotta:
2 0,42H' 126 —H,0 (2.2)
Toplamda:
1
H2+502—>H20 (23)

2.2.1. PEM Yakit Pili Bilesenleri

2.2.1.1. Tek/Cift Kutuplu Plakalar

Akis plakalar1 tepkiyenler icin akis yolu saglarlar. Tek kutuplu plakalar tek hiicreli
yapilar i¢in kullanilir. Cift kutuplu plakalar ise ¢ok hiicreli olan yigmlarda kullanilr.
Zar elektrot montajmin her iki tarafindaki iki plaka, ¢ift kutuplu plakanm iki yarisi
olarak diisliniilebilir. Yakit pili yigminda ¢ift kutuplu plakalar birgok kritik fonksiyon
gorevinde bulunurlar. Plakalar hiicreden hiicreye elektrik iletim yolu olarak hizmet
ederler, akim toplayici olarak i goriirler, yigmn i¢cin yapisal destek saglarlar ve tek
hiicreleri ayirirlar. Tepkiyen akis kanallar1 ¢ift kutuplu plakanin her iki tarafinda da
millenmistir ve her birim hiicrenin ters taraflarindaki anot ve katodu olusturur. Bu
kanallar suyu hiicreden uzaklastirabildikler gibi sogutma i¢in de yollar sunarlar [21].

Cift kutuplu plakalarin ¢alisma performansi agirlikli olarak malzeme ve kanal
konfigiirasyonlarma baghdir. Cift kutuplu plaka yiiksek derecede iletken, hafif ve
gazlara kars1 sizdirmaz olmalidr. Tepkiyenler ve suyun varligi nedeniyle malzemeler
paslanmaya direngli ve kimyasal olarak kararli olmaldirlar [21]. Cogu PEM yakit
pili ¢ift kutuplu plakalar1 re¢cine emdirilmis grafit, ¢elik ya da aliminyum gibi

metalik malzeme ya da kompozit malzemelerden yapilir [21]. Grafit arzulanan plaka
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ozelliklerinin ¢cogunluguna sahiptir, fakat tiretimi maliyetli ve kirilgandir. Celik ve
aliiminyum ise ekonomiktir fakat dayaniklilik problemleri yasarlar. Paslanan yapilari
nedeniyle 6zel kaplamalara gerek duyulur. Aksi takdirde kataliz katmanmin ve zarin
metal iyonlariyla kontamine olmasina yol agar. Yakin ¢calismalar gosteriyor ki karbon
polimer kompozitler en iyi performans:t gosterirler [21]. Cift kutuplu plaka
malzemeleri ve tretimi yakit pili toplam maliyetinin %50°sini olustururlar ve yeni

malzemeler bulmak amaciyla kapsaml ¢aligmalar yapilmaktadir [33].

Cok sayida arastirmaci basarii  sekilde hiicre geometrisinin  ve  akis
konfigiirasyonunun hiicre potansiyeli tizerindeki etkisini incelemektedir. Scholta ve
arkadaslar1 [34] biiyik yi18in aragtrmalarida ribin kanala oranmin 1 ve 2 arasinda en
1yl performans verigini gérmisler. Kiiciik boyutlar daha yiiksek akim yogunlugu i¢in
en iyiyken, biiylk boyutlar diisik akim yogunluklarinda daha iyi ¢aliswrlar. Bazi
arastirmacilar da akis kanali genisligindeki artisin genelde daha iyi performansa yol
act1g1 konusunda hemfikirdirler [21]. En yaygin kanal konfigiirasyonlar1 diiz, paralel,
birbirine gecirimli ve serpentindir [33].

2.2.1.2. Gaz Difiizyon Tabakasi

Gaz diflizyon tabakalar1 zar elektrot montaj1 ile ¢ift kutuplu plakalar arasinda yer alur.
Kataliz tabakasma mekanik destek saglar ve tepkiyen gazlarin kataliz tabakasina
akmas1 i¢in ulagim yolu saglar. Katotta oksijen akis kanallarindan gaz difiizyon
tabakas1 boyunca kataliz tabakaya niifuz eder. Burada proton ve elektronla tepkimeye
girer ve su olusturur. Olusan su gaz diflizyon tabakasi tarafindan ¢ift kutuplu
plakalarm akis kanallarma tasmnir ve hava akisiyla birlikte uzaklastirilir. Anotta da
hidrojen gaz diflizyon tabakasi boyunca kataliz tabakaya akar ve elektron vererek
yiikseltgenir. Olusan bu elektronlar anot gaz difiizyon tabakasi, dig devre ve katot
gaz diflizyon tabakas1 yolunu izleyerek katot kataliz tabakasma varip reaksiyona
girer. Ayrica is1l iletkenligi sayesinde zar elektrot montajinda olusan 1sinn atilmasina

yardimci olur.
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Bu tarz gesitli ihtiyaglar1 karsilamak amaciyla gaz diflizyon tabakalar1 karbon fiber
temelli malzemelerden yapilir. Karbon kagit ve karbon kumas var olan iki gaz
diflizyon tabakas tiiriidiir. Basit iiretim yontemi ve maliyeti nedeniyle en ¢ok karbon
kagit kullanilir. Diflizyon ortami hidrofobiktir ve suyun uzaklastirilmasi ve hiicre
performans: iizerinde 6nemli etkisi olan bogulmayr engellemek i¢in genellikle
politetrafloroetilen ve karbon siyahiyla islem gOérmiistiir. Bu tip gaz diflizyon
tabakalar1 ¢ift katmanh olarak da yapilir. Mikro delikli bir yap1 makro delikli gaz
difiizyon tabakasi {lizerine karbon ve politetrafloroetilen gibi hidrofobik bir
malzemeyle olusturulan yapistriciyla yapistirilir [35-39]. Bunun nedeni eger katot
gaz diflizyon tabakas1 ¢ok su emerse gaz ge¢irgenligini 6nemli dlgiide yitirir ve bu da
yakit pili performansi diisiiriir. Yogun mikro delik tabakasi ise su bariyeri olarak
gorev yapar ve olusan suyun katot kataliz tabakasindan disar1 akmasini engeller ve
anot tarafina yOnlenmesini saglar. Bu sekilde de hem katotta bogulmanin
engellenmesi saglanmig, hem de zar elektrot montajmin nemlenmesine katkida

bulunulmus olur [21,33,40,41].
2.2.1.3. Kataliz Tabakasi

PEM yakit pilleri diisiik sicakliklarda ¢alistigindan, hidrojenin yiikseltgenme ve
oksijenin indirgenme elektrokimyasal reaksiyonlarmin kinetigi ¢ok yavastwr. Bu
nedenle her iki reaksiyonu da istenen hizlara ¢ikartabilmek amaciyla kataliz
kullanilir. Kullanilan katalizin yiiksek performans gostermesi i¢in elektriksel
iletkenlik, iyonomerle iyi etkilesim, tepkiyen gazlar i¢cin ulasilir olma, tepkiyen
gazlar, triinler ve zar elektolitine kars1 kararli olma ve hem anot hem de katot
tarafindaki reaksiyonlarin termodinamik potansiyele olabildigince yakin meydana
gelmesi gibi Ozellikler gerekmektedir [41]. Bu 6zellikleri saglayan ve genellikle
kullanilan kataliz son derece aktif ve kararli olan platindir. PEM yakit pillerinin ilk
zamanlarinda 28 mg/cm? gibi yiiksek miktarlara kadar platin kullanilmaktaydi ve bu
da ¢ok yiiksek maliyete yol agiyordu. Ciinkii reaksiyon kataliz yiizeyinde gercgeklesir
ve bu nedenle aktif yiizeyin miimkiin oldugunca yiiksek olmas1 gerekir. Yiizeyi
arttirmanin bir yolu pargacik boyutunu kiigiiltmektir. Ayrica kullanilan platinin ayni

Ozellikleri karsilayabilecek kararh bir malzeme iizerinde dagilmis olmasi1 gerekir ve
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bu amagla kullanilan en yaygm malzeme de karbon karasidir. Iyi elektrik ve termal
iletkenlige, diisiik termal genlesmeye ve tepkiyen gaz ve su tagmimini saglamak i¢in
yiksek gozeneklilige sahiptir [41-43]. Malzeme bilimi ve nanoteknolojideki
gelismeler sayesinde kullanilan platin miktarlar1 0,3 mg/cm?’ye kadar distiriilmiistiir

ve bu da liretim maliyetini olumlu yonde etkilemistir [44].
2.2.1.4. Zar

Polimer elektrolit zar hiicre mimarisinin en karmasik ve duyarh bilesenidir. Gorevi
anotta olugan protonu katota tagimak, ¢ift kutuplu plakalar arasinda yalitkan olmak
ve tepkiyen gazlarin karigmasini engellemektir. Bu nedenle proton iletkenligi yiiksek,
elektriksel iletkenligi ve gaz gegirgenligi yok ya da ¢ok az olmalidir. Ayrica yiiksek
mekanik, kimyasal ve termal dayanikliliga sahip olmakla beraber maliyeti de diisiik
olmalidir. Hidronyum iyonunun anottan katoda hizli sekilde tasmmasi i¢in iyi
nemlendirilmis olmak zorundadir. Kuru zarin iyon iletkenligi ¢ok disiktiir ve sahip
oldugu nem orani arttikca iletkenligi de artar [45]. Bu nedenle zar nemli tutulmalidir.
Fakat bu konuda dikkat edilmesi gereken iki nokta vardir. Fazla su katot
bogulmasina, az su ise kuru anoda neden olur. Tipik olarak zarlar
politetrafloroetilenin temel malzeme oldugu yapilara siilfonik asit yan zincirlerinin
eklenmesiyle yapilir. Bu konuda en yaygm ticari zar DuPont firmasmin Nafion adl
triinidiir [21]. Farkli kalinliktaki zarlarm farkli su tutma, proton iletkenligi, su
tasinim1 ve gaz gecirgenligi Ozellikleri vardr [44]. Daha ince zarlar agik devre
kosullarinda daha diisik voltaj degeri gosterirler. Clinkii daha yiiksek hidrojen gecis
orant vardir ve bu yakit kullanilirhigmni digiirir. Fakat daha yiliksek akim
yogunluklarinda 6nemli derecede performans avantajmna sahiptirler. Ciinkii diren
kayiplar1 daha azdir ve zarin nemlenmesi daha iyidir. Kalin zarlar ise daha az gaz
gecirgenligi nedeniyle diisiik akim yogunluklarinda daha iyi performans gosterirler.
Fakat daha yiiksek proton direncide daha diisiikk glic yogunluklarina yol acar [37,43].
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2.2.1.5. Zar Elektrot Montaji

Zar elektrot montajlart anot ve katot kataliz tabakalar1 ve bunlarin arasinda zardan
meydana gelir. Genellikle iki sekilde hazirlanir. Ilk metotta karbon destekli kataliz ve
iyonomer denilen zar sicak presle gaz difiizyon tabakasma preslenir. Ikinci ve
giiniimiizde daha c¢ok kullanilan yontemde ise ince film yaklasimyla kataliz tabaka
dogrudan zara uygulanir ve 3 kath zar elektrot montaj1 elde edilmis olur. Ince film
yontemiyle elde edilen zar elektrot montajmin diger yontemle elde edilenlere gore
tyilestirilmis yakit kullanimi ve kiitle tasimmimm ve daha diisiik tiretim maliyeti gibi
artilar1 vardir [44].

2.3. Literatiir Arastirmasi

2.3.1. Yakit Pillerinin Kullanmildig1 Insansiz Hava Ucag1 Tarihgesi

Yakit pillerinin kullanildig1 atmosferik uguslar akademik literatiirde ilk olarak ¢ok
glinlii yakit kmali yapilmayan dayanmmlari miimkiin kilmak i¢indi. Cok giinli
dayanim fikri Gelismis Arastirma Projesi Ajanst (Advanced Research Project
Agency) (ARPA) ve NASA Cevresel Arastrma Hava Tasit1 ve Algilayici Teknoloji
(ERAST) Programu (Environmental Research Aircraft and Sensor Technology
(ERAST) program) gibi solar giiclendirilmis hava tasit1 gelismelerinden dogmustur.
[46] NASA Langley [47] ve NASA Glenn’deki [48] arastrmacilar yakit pillerini
yeterli solar giic mevcut olmadiginda ugusu devam ettirmek i¢cin batarya ya da
stiziilme gibi yontemlere alternatif olarak desteklemeye basladilar. ERAST
projesinin parlak davranis1 olarak NASA solar giiclendirilmis Helios araglarinin
dayanimmi arttiran bir yakit pili sistemi gelistirdiler. Yakit pili sistemi agirhgi
nedeniyle ucak dinamiklerini dngdrmedeki basarisizhk yakit pili giicii altinda

ucamadan Once aracin kaybina yol agti [49,50].

2003’teki Helios kazas1 zamaninda, AeroVionment ve Dragoneye gibi kiigiik
batarya ile giiclendirilmis insansiz hava ucaklar1 limitli dayanimlarma ragmen yakin

savas alami destekleri saglamada c¢ok degerli olduklarmi kanithyorlardi Oto
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endiistrisi sonucu yakit pillerindeki yenilestirilmis arastirmalar ve heyecan, yakit
pillerinin kiiglik insansiz hava araclarmma uygulanmasi sonraki mantikli basamak
olarak gdziikiiyordu. ik yakit pili ile giiclendirilmis hava araci ugusu Lynnteck
tarafindan Savunma lleri arastirma Projeleri Ajansi’'nm (DARPA) Sentetik Cok
Fonksiyonel Malzemeler Programu (The Defense Advanced Research Projects
Agency’s, DARPA’s, Synthetic Multifunctional Materials program) altinda
basardmistir [51]. Lynntech Hornet diye adlandirilan modifiye edilmis Wasp
kullanarak batarya ile giiclenmis aracin 100 dakikalik dayanimini ikiye katlamanin
yolunu aradilar. Laboratuar sartlarinda Wasp’m lityum-iyon polimer bataryasmm
enerjisinin 2.5 katma ulagsmalarina ragmen, Hornet yakit pili calismak i¢in fazlasiyla
kuru hale gelene kadar sadece 5 dakika ugabildi. Yakit pili giicii altinda ulasilan ilk
ucusa ragmen, ulasilmis nokta ile Hornet’in potansiyel dayanimi arasindaki fark

ileriki yakit pili tasarmmlar1 ve gelistirme islerine ihtiya¢ duyuldugunu gosterdi [50].

Sekil 2.1. Lynntech/Aerovironment Hornet Yakit Pili [52]

Hornet’in ugusu 2003 ile 2009 arasinda ugmay1 basaran en az 19 yakit pili hava aract

dokiimanlanmistir.
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Cizelge 2.3. Yaymlanmis yakit piliyle gliclendirilmis hava araglari

Kanat Toplam
. Yakit Pili Maksimum | Dayamim
Sistem Integratorleri Ucak Adi Tiir . Yakit Stogu | genisligi | Agirhk Yil Kaynak
Ureticisi Gii¢ (W) (saat)
(m) (kg)
H, Sodyum
Lynntech/AeroVironment Hornet PEM Lynntech ) 0.381 0.17 - 0.25 2003 51
Borohydride
. Global
AeroVironmen PEM - SiviH, 15.24 - - 24 2005 53
Observer
FH-W iesbaden Hy-Fly PEM Heliocentris Gaz H, 2 1.75 65 0.025 2005 54
Spider-
Naval Research Lab Li PEM Protonex Gaz H, 2.2 3.1 115 3.3 2005 55
ion
Adaptive Materials
- SOFC AMI Propan - - 60 4.3 2006 56
(AMI)
Georgia Inst. of Tech. - PEM BCS Gaz H, 6.58 16.4 550 0.75 2006 57, 58
Cal State LA - PEM Horizon Gaz H, 5.49 12.9 513 0.25 2006 59
SmartFish/DLR HyFish PEM Horizon Gaz H, 1 6.1 1300 0.25 2007 60, 61
) Sodyum
AFRL/AeroVironment Puma PEM Protonex . 2.6 6.5 - 9 2007 62, 63
Borohydride
Cal State LA/Oklahoma - Hori Gaz H A . 150 1 61 65
erosoar orizon az H ,
State Univ. PEM 2007
Korea Advanced Institute
- PEM - Propan 1.2 2 - 10 2007 66

of Science and Tech.
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Kanat Toplam )
. Yakit Pili Maksimum | Dayanim
Sistem Integratorleri Ucak Adi Tiir .. Yakit Stogu | genisligi | Agirhk Yil Kaynak
Ureticisi Gii¢ (W) (saat)
(m) (kg)
. . Intelligent
Boeing Dimona PEM Gaz H, 16.3 841 - 0.5 2008 67-69
Energy
AMI/AeroVironment Puma SOFC AMI Propan 2.6 - - 7 2008 70
United Technologies FC
PEM UTRC Gaz H, - - - - 2008 71
Research Center Helicopter
Adaptive Materials/U. of Adaptive
Endurance SOFC Propan 1.524 5.3 - 10.25 2008 72
Michigan Materials
DLR Antares PEM BASF Gaz H, 20 660 25000 5 2009 73-75
BlueBird Aero Systems Boomerang PEM Horizon H, Hydride 2.75 9 500 9 2009 76-78
Naval Research Lab XFC PEM Protonex 6 2009 79
Naval Research Lab lon Tiger PEM Protonex Gaz H, 500 24 2009 80
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BOLUM 3

3. YAKIT PiLi TERMODINAMIGIi VE KIiNETIiGi

3.1. Temel Kimya ve Termodinamik

Yakit pili yakitin, 6zellikle hidrojen, kimyasal enerjisini dogrudan elektrik enerjisine
ceviren bir elektrokimyasal enerji donistiirliciisiidiir. Bu nedenle termodinamigin

kurallarmma uymak zorundadir.

3.1.1. Temel Reaksiyonlar

Yakit pilindeki elektrokimyasal reaksiyonlar zarm her iki tarafinda anot ve katotta
kendiliginden gergeklesir ve yari-hiicre reaksiyonlar1 olarak adlandmrilirlar. Her yakit
pilinde kullanilan yakit ve yikseltgeyici madde farkhidir ve yari tepkimeler bu
ylizden farklilk gosterir. PEM yakit pili icin kullanilan hidrojen gazmnm
yikseltgenme ve oksijen gazinin indirgenme reaksiyonlar1 asagidaki gibidir.

Anotta:

H,—2H"+2¢" (3.1)
Katotta:

~ 0,1 2H"+2¢'—>H,0 (3.2)
Toplamda:

H,+50,—H,0 (3.3)

Yukaridaki reaksiyon bir yanma reaksiyonudur. Yanma ekzotermik bir siireg

oldugundan dis ortama 1s1 enerjisi salinir.

H,+30,—H,0+Is1 (3.4)
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Reaksiyon sonunda firetilen 1s1 ya da entalpi iirlinler ile girenlerin olusum isilar1 ya
da entalpileri arasindaki fark kadardir. Bu sekilde hidrojen yakit pilinde meydana

gelen yukaridakireaksiyonun olusum sis1asagidaki gibi hesaplanir:
0_(17 0 0 1 0
AH"=(H; )Hzo'(Hf )Hz'g(Hf )02 (3.5)

Elementlerin olusum 1silar1 tanim itibariyle sifira esit ve sivi haldekisuyun 25°C°deki

olusum 1s1s1 -286 kJ/mol oldugundan reaksiyonun 1s1s1
AH? = -286Kk]/mol - 0- 0 = -286k]/mol  (25°C'de) (3.6)

olarak bulunur. Negatif isaret 1smm reaksiyonda salindigmi ve tepkimenin

ekzotermik oldugunu gosterir. Bu bakimdan yukaridaki reaksiyonu
H,+30,—H,0()+ 286 Kj/mol  (25°C)'de 3.7)

seklinde de yazabiliriz [81].
3.1.2. Hidrojenin Ust ve Alt Isil Degeri

Hidrojen yanma reaksiyonunun 1s1s1, hidrojenin 1sil degeri olarak adlandmrilir. Eger
yanma sonunda atmosferik basingta sadece sivi su kalirsa buna hidrojenin st 11l
degeri denir ve reaksiyonda 286 kJ/mol 1s1 salinir. Fakat eger reaksiyon sonunda
olugan su buhar halinde olursa daha az 1s1 salinir ve bu deger hidrojenin alt 11l degeri

olan 241 kj/mol’diir. Ust ve alt 1s1l degerindeki fark suyun buharlagma 1sisidir.
3.1.3. Teorik Elektriksel Is

Yakit pilindeki reaksiyon sonucunda her kimyasal reaksiyonda oldugu gibi entropi

tiretilir ve bu nedenle hidrojenin iist 111 degerinin tamam kullanish is olan elektrige
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cevrilemez. Elektrige c¢evrilebilen kismu Gibbs serbest enerjisiyle iliskilidir ve

asagidaki formiille hesaplanir:

iirinler ~ AG(f), girenler (3 . 8)

AGY =AG{

f,reaksiyon

Yukaridaki durum standart sartlarda gecerlidir. Farkh sicaklik ve basing durumunda

ise

AG reaksiyon “AGt iriinter Ak girenler 3.9)
formiilii kullanilir ve yakit pili reaksiyonu i¢in asagidaki gibi yazilir.

AGf,reaksiyon = AGf,HZO - %AGf, 0, AGf,H2 (3.10)
Standart sartlar digindaki Gibbs serbest enerjisi asagidaki formiille hesaplanur.

AG; = AG) + RTInQ (3.11)

AG; = AGY — RTln% (3.12)

Yakit piline uyarlandiginda da asagidaki formiil elde edilir [81].

— 0 PHngf

HyO

3.1.4. Teorik Yakit Pili Potansiyeli

Yakit pilinde kullanigh ise donistiiriilebilecek maksimum is reaksiyonun Gibbs

serbest enerji degisimi kadardr.
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AG; = —nFE°
Gibbs serbest enerjisinin yakit pili potansiyeliyle baglantisindan

EO= —AG% _ -237340 J/mol

- =1.229 Volts
nF 2x96485 C/mol

elde edilir.

Yukaridaki durum standart kosullarda gegerlidir. Diger kosullarda ise

AG; = AG{ + RTInQ

denklemi gegerlidir ve 3.14 denklemini de kullandigimizda

—nFE _ —nFE° L ( PHy0 )

-nF —-nF —nF PHZP%)%

RT P
E=E° ——ln( Hz?/z)

nE \P,Po)

elde edilir ve yakit pili potansiyeli de asagidaki formiillerle hesaplanabilir.

E=E° — %L in (PHZ—PIO/;)

Pu,0

1/2
8,314 J/Kmolx 298 K I (PHzPOZ)

2x 96485 C/mol

E=1,229+

PH,y0

1/2

E=1.229+0.0128Vxln(:‘*2ﬁ) (259C de)

H0
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(3.17)

(3.18)

(3.19)
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(3.21)



PHZP}{z2
E=1.229+4+0.0128V x ln(—) (3.22)

HyO

3.1.5. Sicakhigin Etkisi

Hiicre potansiyeli sicaklikla degisir. Clinkii

E=—% (3.23)

nF

oldugundan ve Gibbs serbest enerjisi de sicaklifa baglh oldugundan

G=H-TS (3.24)

ve entalpi de i¢ enerji, basing ve hacmin fonksiyonu oldugundan

H=U+PV (3.25)

asagidaki agilim ve tiirevler sonucunda

dG = dU + PdV + VdP — TdS — SdT (3.26)
dG = TdS — PAVPAV + VdP — TdS — SdT (3.27)
dG = VdP — SdT (3.28)

Gibbs serbes enerjisinin entropiye

("’—G)P =5 (3.29)

aT
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("”A—G)P = —AS (3.30)

oT

hacime bagl oldugu goriiliir.

(52). =V (331)
(?—P‘;)T = AV (3.32)

Hiicre potansiyeli Gibbs serbest enerjisinin bir fonksiyonu oldugundan ve onun da

sicakliga bagl olan entropiye bagl olmasindan

AG(T,P)

E(T,P)=- s (3.33)
(o) - o(428) - L2600~ L[ AS(T,P)] 3.34
or Jp aT nF or Jp  nF ' (339
OE(T,P) __AS(T,P)
( T )P ~nF &%)
E(T,P)= Asr(;,P) AT (3.36)

FUN

hiicre potansiyelinin sicaklikla degistigi goriiliir [81].

Herhangi bir reaksiyon i¢in,

eger AS<O ise (H2 (g) + %02 (9) - H20(g)), tersinir hiicre potansiyeli hiicre

caliyma sicakligiyla diiser.
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eger AS>0 ise (C(s) +§02 - CO(g)) tersinir hiicre potansiyeli hiicre ¢aligma

sicakhigtyla artar
eger AS=0 ise tersinir hiicre potansiyeli sicakliktan bagimsizdir [81].

Bu durumda hiicre potansiyeli

E=E°(T°P)+ 22 (T - T?) (3.37)
E=1.229+ —S31LJ/molK . 59g8)k (3.38)
2 x 96485 C/mol
E=1.229-8.5x10~#(T — 298) (3.36)
_ 4 RT Py P
Eyornes =1.229-8.5x10~+(T — 298) + 2L | (222 (3.39)
nF P10

P P1/2
Enernse =1.229-8.5x107#(T — 298) + 4,308x107°T In (”2—02) (3.40)

H,O
seklinde ve Nernst esitligi olarak bilinen denklemle tanimlanir [81].

Ayrica hem AH, hemde AS sicakligin birer fonksiyonudur [81] :

T
HT:H298.15+f298.150pdT (341)

T 1
ST:SZ98.15+.{298'15¥deT (342)
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3.1.6. Basing Etkisi

Hiicre potansiyeli basincin bir fonksiyonudur. Hiicre potansiyelini belirleyen Gibbs

serbest enerjisi hacme bagh oldugundan [81]

(), -(5) -

G
ap

ve hacimdeki degisimin

-V

girenler

AV =V

urinler
basingla baglantili olmasi sebebiyle

AV = NirimlerRT _ MgirenterRT _ AnRT
P P P

hiicre potansiyeli de basica baghdir.

(aE) __ —AV _ —AnRT 1
opP T nF nF P

__ —AnRT dP
dE = nF P
| = CAnRT P
nr Py
E=E°(POT) — 2 n 2
nr Py

E=E°(P°T) — An x 4,308x107°T InP
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Eger An>0 ise (C(s) + %02 - CO(g)), hiicre potansiyeli basingla azalir.
Eger An<0 ise (H2 (9)+ %02 (9) - HZO(g)), hiicre potansiyeli basingla artar.

Eger An= ise, hiicre potansiyeli basingtan bagimsizdir [81].
3.1.7. Teorik Yakat Pili Verimliligi
Hiicre verimliligi tic verimlilik ¢esidinden olusur.

3.1.7.1. Voltaj Verimliligi

Tpor =5 (3:52)

E;: Miimkiin olan hiicre potansiyeli (1.229 V)
E: Gergek hiicre potansiyeli [81]

3.1.7.2. Akim Verimliligi

Nakvm = @ (3.53)

dt

I: Uretilen akim [81]

dN
(d_tf> :Yakit pilindeki yakit tiiketim hiz1 (mol/sn)

Nakam = 1 (3.54)

3.1.7.3. Tersinir Enerji Verimliligi

E

Ntersinir = E_r (355)

tn
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E _ZAH (3.56)

termonotral nF

Etermonetral: Biitlin kimyasal enerjinin elektrik enerjisine doniistiigli durumdaki voltaj

Ust 1s11 deger icin (HHV),

=12 _ 083 (3.57)

Ntersinir 1.48
Alt 1s1l deger (LHV) igin,

=12 _ 098 (3.58)

Ntersinir 1.25

3.1.7.4. Toplam Verimlilik

Toplam verimlilik bu {i¢ verimliligin carpimindan olusur.

77yak1t pili = Ntersinir xnpot XNakim (3'59)
p— AG E —_ Eters E
Nyakat piti = Ex E x1= E X E x1 (360)
ters tn ters
E
Nyakit piti = B (3.61)
tn

E: Gergek potansiyel

Etn: Termondtral potansiyel

Mesela, 0.6 V’da calisan bir yakit pilinin verimliligi:

06
=2 = 048 (HHV)

1.

0

.6
Nyaiat piti = 148 =041 (LHV) Nyakat piti =
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3.2. Yakit Pili Elektrokimyasi

M*+e" > M (3.62)

Reaksiyonunun ileri ve geri yondeki tepkime hizlarinin hesaplanma formiilii asagida

gosterilmistir [81].

re=k;Cyr (3.63)
r. = k.Cy (3.64)

r: hiz

k:s?t

C: molicn?

Reaksiyonun net hizi ise ileri ve geri yondeki reaksiyonlarin hizlar1 arasidaki farktir
[81].

Toer =k Copt — K, Cyy (3.65)

Bir elektrokimyasal reaksiyonun hizi aktivasyon enerji bariyeriyle belirlenir.
Akim yogunlugu, i, transfer edilen yiik, tepkiyenlerin harcanmasi ve ylizey alantyla
ilgilidir [81].

i = nFU (3.66)

U: Harcanan tepkiyen (mol/cm?sn)

Reaksiyon hizi, net akim yogunlugu demektir.

i = nF(k;Cpt — Ky Cop) (3.67)
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Dengede net akim sifirdir. Ileri yondeki reaksiyonun hiz1 geri yondeki reaksiyonun

hizina esittir. Bu durumdaki akim yogunluguna, iy, denge akim yogunlugu denir [81].

ip =nFkCy+ =nFk,Cy (3.68)

Yavas reaksiyon diisiik iy, hizli reaksiyon yiiksek ip’a yolagar [81].

k=A exp(‘Ea) (3.69)

RT
Ea: Aktivasyon enerjisi

Gegis durumu teorisine gore elektrokimyasal reaksiyonun hiz sabiti Gibbs serbest

enerjisinin bir fonksiyonudur [81].

k= kaT exp (_—AG) (3.70)

RT

ky: Boltzman sabiti
h: Planck sabiti

Ileri ve geri yondeki reaksiyonlarin Gibbs serbest enerjileri
AGy = AG,.+x nFE, (3.71)
AG, = AG; — (1—0)nFE, (3.72)

oldugundan bu reaksiyonlarm hizlari1asagidaki gibi hesaplanir.

_ (1-)nFE,
k= ke exp [0 | (3.73)
—&nFE,
ky = kg exp|~2re| (374)
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k°: standart hiz sabiti

Bu bilgilerle denge akim yogunlugunu hesaplamay1 saglayan ve Butler-Volmer

denklemi olarak bilinen denkleme ulasilir.

iy = (kf M+exp[ —xnie D —nF (kaMexp [—(1_02:”“]) (3.75)
iy =nFk? Cy+exp [O(n—FEq-] =nFk2Cyexp [%} (3.76)

Eeq: Tersinir denge potansiyeli

P+, Ch: Bulk konsantrasyonlar

Denge akim yogunlugundan katot akim yogunlugu hesaplanabilir.

k= [—oan(E —onF (Eg=Eeq) ] [(1 o()nF(E -E, ] (3.77)
i. =1, (E}’é’: exp[ O(nF;ET “Feg)] _ [(1 “)nF(E —Fe )]) (3.78)
Ne =E. —E, <0 (3.79)
Na = Eq—Eeq >0 (3.80)
Cy+ = C (3.81)
Cy=Ch (3.82)

varsaymmi yapilirsa
[, =1y, (exp [_(X;LTFWC] —exp %}) (3.83)
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benzer sekilde

lg=1lgq (exp [_(X“—nF"“] —exp [%D (3.84)

RT RT

Reaksiyona giren tepkiyenlerin miktarlar1 ise asagidaki formiilden hesaplanabilir

[81].

m="2 (3.85)

nF

m: Reaksiyona giren kiitle

I: Akim (elektron akis1 akim olarak 6l¢iiliir)
a:atom agrhgi

n: Esdeger degisim sayis1

F: Faraday sabiti

m_tta _lo_, (3.86)

At AtnF  nF

r: hiz

Dengede,
rp=1, =20 (3.87)

Io: Denge akim yogunlugu

Denge akim yogunlugu yiizeyden giiclii sekilde etkilenir.

i, =10"12 C% - cwa ylizeyinde (3.88)
i, =10"12 c:12 - platin ylizeyinde (3.89)
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3.2.1. Voltaj Kayiplar
3.2.1.1. Aktivasyon Polarizasyonu
Yar1 tepkime reaksiyonlar1 tek basamakli reaksiyonlardan olugsmamaktadir ve bu
nedenle tepkime hizin1 belirleyen limitleyici bir basamak vardir. Bu basamak
elektron akis hizini belirler ve bu durumda reaksiyon aktivasyon ya da yik transferi
kontrolii altindadir denir.
Anotta hidrojen yiikseltgenmesi reaksiyonu:
H,(g) © H,(ads) (Hidrojen gazi platin tizerinde adsorblanir) (3.90)
H,(ads) & H(ads) + H(ads) (3.91)

H(ads) © H* + e~ (3.92)

Katotta oksijen indirgenmesi reaksiyonu:

0,(g) © 0,(ads) (3.93)
0,(ads) + H* + e~ & HO,(ads) (3.94)
HO,(ads) + H* + e~ & H,0(s) + 0(ads) (3.95)
O(ads) + H*+ e~ & HO(s) (3.96)
HO(s) +H* + e~ & H,0(s) (3.97)

Bu basamaklardan herhangi biri reaksiyon hizim1 kontrol edebilir ve aktivasyon

polarizasyonuna neden olabilir [82-86].
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Aktivasyon polarizasyonu ya da asir1 polarizasyon, 1, ve reaksiyon hizi arasindaki

iliskiakim yogunlugu, i, ya da i, ile ifade edilir [81].

Anodik polarizasyon [81]

o = Balog® (3.98)
Katodik polarizasyon [81]

e = Belog e (3.99)

Na> Ne> Pa» Pe: Tafel sabitleri

__ 23RT
B =" (3.100)
Ne =E—E, (3.101)

Elektronlar yiizeye beslenir ve metalde toplanir. Yavas reaksiyon hizi nedeniyle
ylizey potansiyeli, E, denge potansiyeline, Eeq, gore negatif olur. Bu nedenle n¢ tanim
olarak negatiftir [81].

Ng=E—E

eq (3.102)

Elektronlar metalden uzaklastirilir ve bu eksilme pozitif potansiyel degismesi olarak
sonuglanir. Yiizey reaksiyonu tarafindan elektronlarm yavas salinimi nedeniyle ng
pozitif olmalidr [81].

Anodik, iy, ve katodik, ic, akim yogunluklari ters yonde akarlar [81].
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Ileri ve geri yondeki reaksiyonlarin hizlar1 asagidaki gibi hesaplanir

AG = AG, — AG, = —nFE (3.103)
~AG

re = K; exp[ RTf] (3.104)

r. =K, exp [_ﬁfr] (3.105)

Kt, Ki:1leri ve geri reaksiyonlarin reaksiyon hiz sabitleri

ve dengede bu iki hiz birbine esittir ve bu da denge akim yogunlugunu verir.

rp=1= E (3.106)
. , ~AG , —AG,
iy = K; exp [Ef_] =K, exp [%] (3.107)

Io: Aktivasyon enerjisinin fonksiyonu
3.2.1.1.1. Katodik Asir1 Potansiyel

Katodik agir1 potansiyel, n¢, elektroda uygulandiginda desarj (H* — H,) reaksiyon
hiz1 diiser ve iyonlagma hizi1 artar [81].

Bu desarj aktivasyon enerjisinin anFn, kadar disiiriilmesiyle ve iyonlasma

enerjisinin de (1 — a)nFn, kadar arttirilmasiyla basarilir [81].

Katot desarj reaksiyon hizi [81]

i, = K exp|— 2] (3.108)
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Anodik iyonlagsma reaksiyonu hizi [81]

. _AG +(1-a)nFn,
i, =K, exp[ —;RT

a katot desarj reaksiyonu tarafindan alinan n¢’nin fraksiyonudur.

Uygulanan net akim [81]

_ P anFn. .
Lapp,c =l.—1lg=1lpexp R | T lo €eXp RT

_ (1—a)nFnc]
3.2.1.1.2. Anodik Asir1 Potansiyel

H"ya iyonlasmay1 meyilli kilanuygulanan anodik akim i¢in

. . .. anFn, . (1—a)nFn,
lapp,a Slg— .= lgexp [T] — lgexp [—T

a anodik iyonlagsma reaksiyonu tarafindan alinan ng’nin fraksiyonudur [81].

Yiksek n¢’de denklem asagidaki denkleme sadelesir.

, s anFn.
Lappc = Lo €XP “RT

3.2.1.2. Konsantrasyon Polarizasyonu

Tikenen yiizeyin yar1 hiicre potansiyeliEy+ ,;, Nerst denklemiyle verilir [81]:

2.3RT I [H*]?

— 0
EH+/H2 —_ EH+/H2 + nF PH

2

38

(3.109)

(3.110)

(3.111)

(3.112)

(3.113)



Goriildiigii iizere yar1 hiicre potansiyeli, E, yiizeydeki [H'] bittikce azalmaktadir. Bu
azalma (potansiyel degisimi) konsantrasyon polarizasyonudur, mconc, ve akim

yogunlugunun bir fonksiyonu olarak verilir [81]:

2387 1o g ( fe ) (3.114)

T’COTlC nF iL_iC

i_= Limitleyici akim yogunlugu (¢ozeltideki H” nin smirh diflizyon hizi yiiziinden

asilamayacak maksimum reaksiyon hiz1 6l¢iisiidiir)
Limitleyici akim yogunlugu, i, asagidaki formiille hesaplanabilir.

i, =R (3.115)

D,: Tepkiyen tiir z'nin (H") yayilma giiciidiir
g

Cg: Cozelti konsantrasyonu

Buna gore daha yiiksek ¢ozelti konsantrasyonu, yayilma hizini arttiran daha yiiksek
sicakllk ve 08’yi azaltan daha yilksek c¢ozelti karigtrmasi limitleyici akim
yogunlugunu arttirrr.

Konsantrasyon polarizasyonu anodik polarizasyon i¢in genellikle yoktur.

3.2.1.3. Diren¢ Kayiplan

Direng kayiplar1 elektrolitteki iyon akisma ve yakit pili boyunca elektron akisina olan

direng ve kontak nedeniyle olusan direnclerden kaynaklanir ve Ohm kanunu ile

a¢iklanabilir.

AT'lohm :1R1 (3116)

R; =Ry + R, +R;, (3.117)
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Akim toplayict olarak grafit ya da grafit/polimer kompozitler kullanildiginda,
elektronik direng neredeyse dnemsizdir. Iyonik ve kontak direngleri yaklasik olarak

ayn1 mertebededirler [87].
3.2.1.4. i¢ Akimlar ve Crossover Kayiplan

Elektrolit polimer zar uygulamada elektriksel olarak iletken ve etkiyen gazlara karsi
gecirgen olmasa da, hidrojenin az bir miktar1 anottan katoda difiiz edebilir. Ve bazi
elektronlar zar boyunca kestirme yollar bulabilirler. Bu kayplar yakit pilinin
calymasinda Onemsiz olabilir. Cilinkii hidrojen gegirgenligi ya da elektron gecisi
hidrojen harcanma hiz1 ya da olusturulan elektriksel akimdan birka¢c mertebe daha
diigtiktiir. Fakat, yakit pili acik devre potansiyelindeyse ya da cok diisiik akim
yogunluklarinda ¢alisiyorsa, bu kayiplarm hiicre potansiyeli lizerinde dramatik etkisi
olabilirr Bu nedenle agik devrede voltajinda hiicre voltaji tersinir hiicre

potansiyelinden 6nemli dl¢iide diisiik olur.
3.2.2. Gergek Yakit Pili Potansiyeli

Ug 6nemli kayip dikkate alindiginda hiicre potansiyeli asagidaki gibi hesaplanir [81].

Epjiere =E;- (An act TAMconc )a -(An act TAN conc)C AN ohm (3.118)

Ehﬁcre :Er T P_E In (L) - Eln (L) - gln (IL_C> - E11'1 (1L_a) ‘1R1 (3119)
>t aF oo/ 0F 04 nF ip -1/ nF Iy 5-1
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BOLUM 4
4. SONUCLAR VE TARTISMA

NT Nanoteknoloji firmasi tarafindan saglanan farkh kalinlklarda kataliz tabakaya
sahip zar elektrot montajlar1 test edilmis; agrhk altinda farkli sicakliklarda
skistirlmanmn, katot kataliz tabakasmin sa¢mim sistemi kullanilarak platinle
kaplanmasinin, gaz difiizyon tabakalarmin iyonomer ve kataliz karisimiyla zar
elektrot montajma yapistirilmasmin ve gaz diflizyon tabakalarmnin sagmim sistemi
kullanilarak platinle kaplanmasimnin zar elektrot montajlarmim performansi tizerindeki
etkisi incelenmis; yakit pillerinin montaji smrasindaki sikigtirma miktarmin, yakit
pilinin ¢aligmas1 esnasinda basinglandrma valfinin  kullanilmasmin  ve bu
basmglandirma valfinin a¢ik ve kapali kalma siirelerinin hava soluyan tipi proton
gecirgen zarl hidrojen yakit pili performansi lizerindeki etkisi incelenmis ve iiretilen

yakit pilinin performansinin zamana kars1 degisimi gdzlenmistir.

4.1. Kataliz Tabaka Kahnhginin Zar Elektrot Montaji Performansi Uze rindeki
Etkisi

02 \

0,8 3

0,7 \\\ \

s 0,6 \ 1:25um

T05 | \\ 2:50 um
v N

0,3 1 \l/
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Sekil 4.1. Farkl kalinliktaki zar elektrot montajlarinin voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.2. Farkl kalinlhiktaki zar elektrot montajlarinin giig-voltaj grafigi
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Sekil 4.3. Farkli kalinliktaki zar elektrot montajlarmimn giic-akim yogunlugu grafigi

(Sekil4.1, 4.2 ve 4.3 i¢in Hp:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Tyaki piti:70°C, Panot, katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Sekil 4.1, 4.2 ve 4.3’te gorildiigii lizere zar elektrot montajmin ihtiva ettigi kataliz
miktar1 arttik¢a, performansinda da artis gozlenmektedir. Daha fazla kataliz tabakas1

42



zar elektrot montaj1 yiizeyinde daha fazla platin manasma gelmekte ve bu da daha
¢cok gazin reaksiyona girmesini saglamaktadir. Bunun sonucunda da daha ¢ok
hidrojen molekiili atomlarma ayrilmakta ve elektronunu vererek proton haline
gelmektedir. Fakat performanstaki artis zar elektrot montaji yiizeyinde bulunan
kataliz tabaka kalmligiyla dogru orantili degildir. Eger performanstaki artis sadece
zar elektrot montajindaki kataliz miktarina bagh olsaydy her iic zar elektrot
montajindaki performansin birbirlerinin kat1 olmas1 gerekirdi. 75 pm kalinligindaki
kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajmmn performansinin 25 pm kalmliginda
kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajinm performansinin 3 kati olmas1 gerekirdi.
Fakat durum boyle degildir. Bunun nedeni olarak da kataliz tabakanin daha
derinlerine inildik¢e bu bdlgelere olan gaz diflizyonunun azaldigmi 6ngérmekteyiz.
Kataliz tabakada bulunan ve hidrojen ve oksijen gazlariyla etkilesime giren platin
metallerinin efektif olarak etkilestigi gaz miktarlar1 kataliz tabakanin derinlerine
inildik¢e platin metal atomu basina ortalama olarak diismektedir. Daha kalin kataliz
tabakaya sahip olan zar elektrot montajinda en derinde, zar yiizeyinde olan platin
metallerine niifuz eden gaz miktar1 kataliz tabaka ylizeyindeki platin metallerinin
etkilestiklerine oranla ¢ok daha az miktardadir. Bu ylizden platin metali bagma diigen
gaz etkilesimi azalir. Bu da zar elektrot montajindaki kataliz miktariyla performans
arasinda dogrusal olmayan bir baglantiya yol acar. Kataliz miktar1 arttikga

performans artar, fakat bu artis dogrusal degildir.

Devreden gecen elektron sayisindaki artig akimin artmasini saglamakta, dolaystyla
elde edilen giic miktarinda da artis olmaktadir. Anot tarafindan katot tarafina zar
elektrot montaj1 igindeki suyla tasman proton, katot tarafinda elektron alarak -2 yiikle
yilklenmis oksijenle birleserek tekrar su iiretmektedir. Uretilen suyun bir kismu zar
elektrot montajinin neminin korunmasinda kullanilmaktadir. Fazla olan miktar hava
¢ikis hortumlarindan uzaklastirilmaktadir. Zar elektrot montajmin performansini
azaltan kaymplardan olan konsantrasyon kaybi, daha 6nce bahsedildigi {izere anot
tarafindan katot tarafina tasman proton miktarmin elektron miktarma oraninin
azalmasiyla olugmaktadir. Daha fazla reaksiyon sonucu katot tarafinda olusan su
miktarindaki arti, zar elektrot montajinin ihtiva ettigi su miktarinda da artisa neden

olmakta ve daha fazla protonun daha rahat katot tarafina gegmesini saglamaktadir.
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Bu nedenle performansi sinirlandiran konsantrasyon kaybmin etkisi azalmaktadur.
Fakat artan kataliz tabaka miktar1 ayn1 zamanda zar elektrot montajinin kalmhginm
artmas1 manasma gelmekte ve protonlarm katot tarafina gecmesi i¢in daha ¢ok yol
kat etmeleri gerekmektedir. Bunun da konsantrasyon kaybmin artmasina neden
oldugunu distinmekteyiz. Bu iki etki, daha ¢ok hidrojen gazinm reaksiyona
girmesiyle daha ¢ok elektronun devreden ve daha ¢ok protonun katot tarafina
gecmesinin saglanmasiyla katot tarafinda daha ¢ok su olusup zar elektrot montajmin
daha cok nemlenmesi ve zar elektrot montaj1 lizerinde artan kataliz tabakasiyla
birlikte protonlarm kat etmeleri gereken yolun uzamasi, birbirleriyle yarigmaktadir.
Ik iki bélgede, daha diisiik akimm oldugu bdlgede, kataliz tabakasindaki artis pozitif
etki yaptig1 goriilmektedir. Fakat {ciincii bolgede, daha yiliksek akimm oldugu
bolgede, daha ¢ok protonun zar elektrot montajinin anot tarafindan katot tarafina
gecmesi gerektigi i¢in fazladan olusan kalinhigin etkisi kataliz miktar1 fazlasinin
etkisine baskm gelmis ve performansta daha hizl1 diisiisler gdzlenmistir. Ikinci bolge
davranglar1 ayni olmasina ragmen ticiincii bolgeye gecis 50 ve 75 um kalinliklarda
daha cabuk olmustur. 50 ve 75 pum kalinliginda kataliz tabakaya sahip zar elektrot
montaj1 performanslarmdan gorildiigii iizere kataliz miktariyla kalmlik arasinda
dogrusal bir iligski gdzlenmemistir. 25 um kalinliga gére 50 um kalinlikta performans
daha erken ve daha hizli diismesine ragmen, 75 um kalmliginda performans diisiisii
50 um ye gore daha gec¢ baslamis ve daha az bir egimle gerceklesmistir. Maksimum
glic degerlerine 50 ve 75 um kalinhginda kataliz tabaka ihtiva eden zar elektrot
montajlar1 0,6 V civarlarinda ulagmiglardir. 25 pm kalinliginda kataliz tabakaya
sahip zar elektrot montaji1 ise en yiiksek giic degerine daha diisiik voltaj degeri olan
0,41 V’de ulagmustir. Bunun nedeni olarak da yukarida da bahsedildigi gibi daha
kalin kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajlarinda birinci ve ikinci bolgede fazla
olan kataliz miktarinm, kalmhk fazlasinin olumsuz etkisine baskin geldigi
diigtiniilmektedir. 25 um kalmhginda kataliz tabakasi1 olan zar elektrot montajmnda
birinci ve ikinci bolgedeki performans daha kalinlarinkine oranla paralel seyretse de
kataliz miktarindaki azlik yliziinden daha alt bir noktada ilerlemektedir. Fakat tiglincii
bolgede, zar elektrot montajinin daha ince olmasi sebebiyle artan proton gegisi
miktarma kars1 olusan etki daha az olmakta ve bu ylizden performans diisiisii hem

daha ge¢ hem de daha az egimle gergeklesmektedir.
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Sekil 4.4. Farkl kalinliktaki zar elektrot montajlarmimn voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.5. Farkl kalinliktaki zar elektrot montajlarmimn giic-voltaj grafigi
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Sekil 4.6. Farkh kalinliktaki zar elektrot montajlarmin giig-akim yogunlugu grafigi

(Sekil 4.4, 4.5 ve 4.6 icin Hy:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Ty piti:70°C, Panot, katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Sekil 4.4, 4.5 ve 4.6’da goriildiigii iizere kullanilan gaz miktarlar1 iki katna
c¢ikartildiginda her li¢ farkli kataliz tabaka kalinliga sahip zar elektrot montajlarmin
performanslarinda artis gozlenmektedir. Bu artis 25 um kalinliginda kataliz tabakas1
olan zar elektrot montajinda %28.2, 50 um kahnliginda kataliz tabakasi olanda
%47.7 ve 75 pm kalmhiginda kataliz tabakasi olanda ise %37.2°dir. Beslenen gaz
miktarindaki artis zar elektrot montajlarmm {izerindeki kataliz tabakaya birim
zamanda daha fazla gazin daha yiiksek basingla niifuz etmesi anlamma gelmektedir
ve bu da reaksiyona giren gaz miktarindaki artisa neden olmaktadir. Daha ¢ok gazin
reaksiyona girmesi de devreden daha ¢ok elektronun ge¢mesini saglayacagindan elde
edilen akim miktarinda ve dolayistyla glic miktarinda artis gozlenecektir. Farkl
kalinhktaki kataliz tabakaya sahip olan zar elektrot montajlarindaki performans artis
ylizdelerinin ayni olmadig1 goriilmektedir. Bunun nedeninin ise kataliz tabakadaki
biitiin platin metallerinin efektif olarak etkilesime girdigi hidrojen gaz1 miktar mdaki
artigin ayni olmamasi ve birim zamanda anot tarafindan katot tarafina gecen proton

miktarindaki degisimin kataliz tabakadaki kataliz miktar1 kadar zar elektrot
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montajm kalmhgindaki artiy ve ihtiva ettigfi nem miktarma bagl olmasi

olabilecegini diisiinmekteyiz.

Eger performanstaki artis sadece zar elektrot montajindaki kataliz miktarma bagh
olsaydi, her ii¢ zar elektrot montajinda da artigin benzer olmas1 gerekirdi. Hatta artis
ylizdesinin 75 pum kalmhginda kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajindan 25 um
kalmliginda kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajina dogru gidildik¢e azalmasi
gerekirdir. Ciinkii kataliz tabakanin daha derinlerine inildik¢e bu bdlgelere olan gaz
diftizyonu azalir. Kataliz tabakada bulunan ve hidrojen ve oksijen gazlariyla
etkilesime giren platin metallerinin efektif olarak etkilestigi gaz miktarlar1 platin
metal atomu basma ortalama olarak diismektedir. Daha kalin kataliz tabakaya sahip
olan zar elektrot montajinda en derinde, zar ylizeyinde olan platin metallerine niifuz
eden gaz miktarikataliz tabaka ylizeyindeki platin metallerinin etkilestiklerine oranla
cok daha az miktardadir. Bu yiizden platin metali bagma diisen gaz etkilesimi azalir.
Kullanilan gaz miktar1 ki katma ¢ikarildiginda da derinlere inildik¢e niifuz eden gaz
miktarindaki oran dig yilizeydeki artisa oranla daha az oldugu i¢in toplam ortalama
artisin daha kaln kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajlarinda daha az olmas1
beklenmektedir. Fakat durum bdyle degildir. Bunun nedeni de performansin sadece
zar elektrot montajinda bulunan kataliz miktariyla orantii olmamasidir. Kataliz
miktar1 yaninda zar elektrot montajmin kalmhgi ve zar elektrot montajmm ihtiva

ettigi su miktarida etkilidir.

50 ve 75 um kataliz tabakasikalinligma sahip zar elektrot montajlarinda grafiklerden
de goriildiigli lizere daha ¢ok kataliz nedeniyle 25 pm kalmliginda kataliz tabakas1
olan zar elektrot montajmma gore daha fazla giic elde edilmektedir. Bu daha ¢ok
elektronun ve protonun anot tarafindan katot tarafina gectigi, dolayisiyla katot
tarafinda daha ¢ok suyun olusmasi manasma gelir. Olusan bu su zar elektrot
montajmin nemlenmesini saglamaktadir. Bir kismi da beslenen oksijen gaziyla katot
c¢kisindan uzaklastirilmaktadir. Zar elektrot montajindaki nem protonun anot
tarafindan katot tarafina tasmmasinda etkin rol distlenmektedir. Zar elektrot
montajmm performansini belirleyen faktor elektronun hareketinden ¢ok protonun

hareketi ve birim zamanda hareket eden miktaridr. 25 pum kalnhiginda kataliz
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tabakaya sahip zar elektrot montajinda tiretilen su miktar1 daha kalin olanlara gore
daha azdir. Bu ylizden zar elektrot montajinin daha az nemlenecegi 6ngoriilmektedir.
Gaz hizlar1 arttirildiginda olusan nemdeki artig daha kalin olanlara gore daha azdir.
Bu ylizden performanstaki artiy da daha az olur. 50 ve 75 um kalinliginda kataliz
tabakasina sahip zar elektrot montajlarinda iiretilen nem miktarindaki artis daha fazla
oldugundan performans artis1 da daha fazla olur. Fakat durum sadece bdyle olsaydi
75 pm kalmhginda kataliz tabakasi olan zar elektrot montaji 50 pm kalnliginda
kataliz tabakas1 olandan daha fazla olmaliydi. Durumsa tam tersidir. Bunun nedeni
ise kalinhigm katot ylizeyinde olusan suyun zar elektrot montajmin nemlenmesindeki
etkisinden kaynaklanabilir. 75 pum kahnliginda kataliz tabakasi olan zar elektrot
montajinda daha c¢ok su iiretilir. Fakat kataliz tabaka daha kalin oldugu i¢in zar
elektrot montajinin olusan bu suyu emerek nemlenmesi daha zor hale gelir. Kataliz
tabakanin katot yiizeyinde olusan su miktarmm biyik c¢ogunlugu bu yiizden
beslenen havayla birlikte katot ¢ikis kanalindan atilir. 50 pm kataliz tabaka kalinlig
olan zar elektrot montajinda {iretilen su miktar1 daha az olmasma ragmen zar elektrot
montajinin daha ince olmasi, katot ylizeyinde olusan suyun montaj tarafindan daha

cok emilmesini saglar ve montaj daha ¢ok nemlenir.

Ayrica bu gaz miktarlarma ¢ikildiginda ise farkl kalinlikta kataliz tabakaya sahip zar
elektrot montajlarmm davraniglar1 degismektedir. 25 ve 75 um kalinliginda kataliz
tabaka ihtiva eden zar elektrot montajlar1 paralel performans egrilerine sahipler.
Fakat 50 um kalmhginda kataliz tabakasi olan zar elektrot montaji farkli bir

performans egrisi vermektedir.

4.2. Zar Elektrot Montajimn Agirlik altinda Sikistirlmasimn ve Sikistinlma

Esnasindaki Sicakli@in Performansa Etkisi

Yakit pilinde kullanilan zar elektrot montajlarmin kullanilmadan 6nce agirlik altinda
skistirilmasmm ve bu sikistrma igleminin yapidigr sicakligin  zar elektrot
montajmin yakit piline monte edildikten sonraki performansinda bir degisiklige yol
aclp acmadigt incelenmistir ve sonucglar Sekil 4.7-4.22°deki grafiklerde

gorlilmektedir.
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Zar lzerine kataliz tabaka kaplanmasiyla olusturulan zar elektrot montajlar1 basing
altinda sikistirildiginda kataliz tabakanin bu sikistirma islemiyle daha gevsek yapidan
daha kompakt hale gelmesiyle kontak direnci kaybinin azaltilmasi, kataliz tabakanin
zara daha fazla gomiilmesiyle zar elektrot montajinin kataliz tabakasmin katot
kisminda olusan su molekiillerinin zar tarafindan daha cabuk ve daha kolay
emilebilmesinin saglanabilecegi diistinlilmiistir. Bu sekilde de =zar elektrot
montajinin performansmin arttrilabilecegi dngdriilmiistiir. Bu islem sirasinda ayrica
sicakhgm etkisinin olup olmadigi da incelenmistir. Zar elektrot montajinin
yapiminda kullanilan zar yapis1 geregi nem tutucu 6zelliktedir. Bu yiizden havadaki
nemi emebilmektedir ve bu da fiziksel yapisinda degigsimlere, kivrilmalara neden
olabilmektedir. Sikistirma igleminin sicak pres tablalariyla yapilmasi zarin tuttugu bu
nemi kaybedip daha diizgiin bir yapiya gelerek sikistirilmasina olanak
saglayabilecegi ve bunun da zar elektrot montaj1 performansi tizerinde olumlu etkisi

olabilecegi diisiiniilmek tedir.
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Sekil 4.7. 6.54 MPa basing altinda farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.8. 6.54 MPa basing altinda farkl sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren glic-voltaj grafigi

(Sekll 4.7 ve 4.8 igin H, :0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dk, Tvakat Pili:700C1 Panot,katot cikisi-
2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thaya: 53°C)

Zar elektrot montajlari i¢ yilizeylerinde teflon bulunan iki aliiminyum plaka arasinda
once 6.54 MPa basing altinda plakalar sitilmadan ve sonra yine 6.54 MPa basing
altinda plakalar 60°C’ye wsitildiktan sonra 10 dakika siiresince bekletilmislerdir.
Sikkigtrma isleminden sonra kosullandirma islemi uygulanan zar elektrot
montajlarinin performans egrileri almmis ve sikistrma miktari ile sicakliginin zar
elektrot montaj1 performansi iizerindeki etkisi incelenmistir. Grafiklerden goriildiigi
lizere oda sicakhiginda 20 ton basing altinda sikistirmanin zar elektrot montajmin
performansin arttiric1 yonde etkisi olmustur. Ayrica ayni basing altinda sikigtirma
isleminin 60°C sicakiga sitilmis plakalar arasinda yapilmasinin performans iizerinde
etkisinin olup olmadig1 da test edilmis ve oda sicakhigindaki plakalar arasinda

yapilan sikigtirma iglemine gore daha iyi bir sonu¢ verdigi goriilmiistiir.
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Sekil 4.9. 6.54 MPa basing altinda farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gésteren voltaj-akim grafigi

[uny
[e)]

T Y
o N H
>N
yd [
=

1:6.54 Mpa, oda sicaklig
2:6.54 Mpa, 60°C
3: Sikistirilmamig

Giig (Watt)
(o]

0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9
Voltaj (V)

Sekil 4.10. 6.54 MPa basing altinda farkh sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gésteren gilic-voltaj grafigi

(Sekil 4.9 ve 4.10 H, 10,24 NL/dk, H&V&ZO,GO N L/dk, Tvakat piliZ7OOC, Panot, katot ¢ikisi- 2
bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)
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Gazlar iki katina ¢ikarildiginda zar elektrot montajmin 6.54 MPa basing altinda oda
sicakligindaki ve 60°C’deki plakalar arasinda sikistirilmasmmn  ardindan
performansinda nasil bir degisim oldugu da gézlenmistir. Her iki sikistirma igleminin
zar elektrot montaji performansi iizerinde sikistrilma islemi uygulanmayan zar
elektrot montajina gore arttiric1 etkisi oldugu goriilmiistiir. Sikistirma igleminin
yapildig1 iki ayri sicaklik da kendi aralarinda incelendiginde, 60°C’deki plakalar
arasinda sikistrilan zar elektrot montajinin, oda sicakligindaki plakalar arasinda
skistirillana oranla az da olsa daha yiiksek performans gosterdigi anlagilmistir.
Ayrica 60°C°de sikistirilan zar elektrot montajmin performans egrisine bakildiginda
konsantrasyon kayiplarmin etkili oldugu 3. bolgeye daha ge¢ vardigi ve bunun daha
diisiik voltajda gerceklestigi goriilmiistiir.

Zar elektrot montajmin performansinda sikistirma isleminin yapildigi basmcm
etkisinin ayr1 olarak incelenmesi amaciyla zar elektrot montaji1 farkl bir basingta,
12.42 MPa basing altinda sikistrilmis ve 6.54 MPa basing altinda sikistirilan zar
elektrot montajin performansiyla kiyaslanmistir. Goriildiigli iizere sikigtirma
isleminin yapildig1 basmg arttirildiginda, performansin da arttigi gozlenmistir.
Sikistirma basincinin artmasi, zar elektrot montajmin daha da kompakt hale
gelmesine ve dolayisiyla kontak direncinden kaynaklanan kaybmn azalmasina yol
actig1 Ongoriilmektedir. Bu nedenle de performans daha diisik basing olan 6.54 MPa
yapilan sikistirmaya oranla daha yiiksekte seyretmistir.
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Sekil 4.11. 6.54 MPa ve 12.42 MPa basing altinda sikistirilmanin zar elektrot montaj1

performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi

=
o

\ \ 1:6.54 Mpa, oda sicaklig
2:12.42 Mpa, oda sicakligi

Giig (Watt)

O B N W b U1 O N 00 O
=

Voltaj (V)

Sekil 4.12. 6.54 MPa ve 12.42 MPa basing altinda sikistirilmanin zar elektrot montaji

performansima etkisini gosteren giic-voltaj grafigi
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(Sekil 4.11 ve 4.12 i¢in H,:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Tyak piti:70°C, Panot, katot
akisi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Yakit pilinin anot ve katot kanallarma beslenen hidrojen ve hava miktar1 ki katma
¢ikarildiginda ise zar elektrot montajlarinin performans egrileri farkli davranis
izlemistir. Daha az gaz yollandig1 durumda 6.54 MPa ve 12.42 MPa ton basing
altinda sikistirilan zar elektrot montajlarmin performanslari arasindaki fark, gazlar iki
katina ¢ikarildiginda azalmistir. Fakat 6.54 MPa ile sikistirilan zar elektrot
montajindan elde edilen maksimum giig, 12.42 MPa ile sikistirilan zar elektrot
montajindan elde edilen giicten daha fazla olmustur. Ustelik ohmik kayiplarmn etkili
oldugu ikinci bolgede 6.54 MPa basing altinda bekletilen zar elektrot montajinin
performans kaybi 12.42 MPa basing altinda bekletilene oranla daha az oldugu
goriilmistiir. Fakat konsantrasyon kayiplarinin oldugu igiincii bolgeye daha gabuk

ve daha yiiksek voltaj degerinde ulagmustir.
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Sekil 4.13. 6.54 MPa ve 12.42 MPa basing altinda sikistirilmanim zar elektrot montaji

performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.14. 6.54 MPa ve 12.42 MPa basing altinda sikistirilmanim zar elektrot montaji

performansia etkisini gosteren giic-voltaj grafigi

(Sekﬂ 4.13 ve 4.14 1g:1n H, :0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dk, TYaklt piliZ7OOC, Panot, katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

6.54 MPa basing altinda yapilan sikistirma deneyindeki sicaklk etkisinin 12.42
MPa’da da gegerli olup olmadiginin incelenmesi igin zar elektrot montajlar1 12.42
MPa basmg altinda oda sicakligi ve 60°C’ye wsitilmis plakalar arasinda sikistirilimis
ve ardindan performans egrilerine bakilarak sicakhigin bu basingta performans
tizerindeki etkisi gozlemlenmistir. Egriler incelendiginde sicakligin 6.54 MPa’daki
etkisinin, 12.42 MPa’da kendini gostermedigi gOriilmiistiir. Performans egrileri
birbirlerine benzer ve yakin olarak seyretmislerdir. Tek fark olarak 60°C’deki
plakalar arasinda sikistirilan zar elektrot montaji, oda sicakligindaki plakalar arasinda
sikistirillanla ayni anda konsantrasyon kayiplarmin etkili oldugu bolgeye ulagmus,
fakat bu kayiplardan daha ¢ok etkilenerek daha hizli bir performans kayb1 yagamustir.
Her iki zar elektrot montajindan elde edilen giigler benzer olup, oda sicakliginda

skistirilan i¢in 9 Watt (W), 60°C°de sikistirilan icinse 9,1 W tir.
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Sekil 4.15. 12.42 MPa basing altinda farkl sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.16. 12.42 MPa basing altinda farkl sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren giic-voltaj grafigi

(Sekil 4.15 ve 4.16 i¢in Hp:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Ty piti:70°C, Panot, katot
aligi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)
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Yakit piline beslenen gaz miktarlar1 iki katma c¢ikarildiginda ise durum benzer
seyretmektedir. Fakat sekillerden goriildiigii iizere 60°C’deki plakalar arasinda
sikistirillan zar elektrot montaji oda sicakligindaki plakalar arasinda sikistirilan zar
elektrot montajmna gore ohmik kayiplardan kaynaklanan performans diistisiinden
daha az etkilenmis, ama konsantrasyon kayiplarinm etkili oldugu bolgeye ise daha
diisiik akimlarda ulasmistir. Zar elektrot montajlarindan elde edilen maksimum giic
miktarlar1 ise oda sicakliginda sikistirilan igin 12,5 W, 60°C’de sikistrilan icin ise
12,6 W'trr.
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Sekil 4.17. 12.42 MPa basing altinda farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gésteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.18. 12.42 MPa basing altinda farkl sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren glic-voltaj grafigi

(Sekil 4.17 ve 4.18 i¢cin H,:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Tya piti:70°C, Panot, katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)
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Sekil 4.19. Farkli basing altinda ve farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.20. Farkli basing altinda ve farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren glic-voltaj grafigi

(Sekil 4.19 ve 4.20 i¢in H,:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Ty piti:70°C, Panot, katot
alkigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)
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Sekil 4.21. Farkli basing altinda ve farkl sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.22. Farkli basing altinda ve farkli sicakliklarda sikigtirilmanin zar elektrot

montaj1 performansina etkisini gésteren giig-voltaj grafigi

(Sekil 4.21 ve 4.22 i¢in H,:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Tyak pili:70°C, Panot katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Biitiin sikistirma iglemleri (6.54 MPa altinda oda sicakligindaki plakalar arasinda,
6.54 MPa altinda 60°C’deki plakalar arasinda, 12.42 MPa oda sicakligindaki plakalar
arasinda ve 12.42 MPa 60°C’deki plakalar arasinda) kiyaslandiginda ise H»:0,12
NL/dk ve Hava:0,30 NL/dk gaz besleme hizlarinda 6.54 MPa basing altinda oda
sicakhigindaki plakalar arasinda sikistirilan zar elektrot montaji disindaki zar elektrot
montajlar1 birbirine benzer performanslar gdstermislerdir. Sadece gbzlenen en biiyik
fark olarak ise konsantrasyon kayiplarmdan etkilenen zar elektrot montaji
sralamasmin en yiiksek kayip yasayandan en diisik kayip yasayana dogru 12.42
MPa basing altinda 60°C’de skistirlan zar elektrot montaji, 12.42 MPa basing
altinda oda sicakliginda sikistirilan zar elektrot montaji1 ve 6.54 MPa basing altinda
60°C°de sikistirilan zar elektrot montaji1 olmasidr. Gazlar ikikatina ¢ikarildiginda ise

zar elektrot montajlarindan elde edilen maksimum gii¢lere bakildiginda ise en yiiksek

60



performans1 6.54 MPa basing altinda 60°C’de sikistirilan zar elektrot montajinm

gosterdigi gorilmiistiir.

4.3. Zar Elektrot Montajimn Katot Tarafimn Sactirma (Sputter) Yontemi

Kullanilarak Platin Metali ile Kaplanmasinin Performansa Etkisi

Sekil 4.23-4.26’da normal zar elektrot montaj1 iceren bir yakit pili ile ayn zar
elektrot montajinin katot tarafindaki kataliz yiizeyinin Pt metaliyle sagtirma (Sputter)
yontemi kullanilarak kaplanmis sekilde montajmin yapildigr bir yakit pilinin

performans egrileri gosterilmektedir.
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Sekil 4.23. Katot kataliz tabakasmin platinle kaplanmasmin zar elektrot montaji

performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.24. Katot kataliz tabakasmin platinle kaplanmasmin zar elektrot montaj1

performansia etkisini gosteren giic-voltaj grafigi

(Sekil 4.23 ve 4.24 i¢in H,:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Ty pili:70°C, Panot, katot
alkigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Normal beklenti olarak katot tarafindaki kataliz ylizeyi Pt metaliyle sputter
yontemiyle kaplanmis zar elektrot montajma sahip yakit pilinin, normal zar elektrot
montaj1 kullanilarak hazirlanan yakit piline oranla daha yiksek performans
vermesidir. Bunun nedeni de normal zar elektrot montajina gore katot tarafi Pt
metaliyle kaplanmis zar elektrot montajinda cok daha fazla kataliz bulunmasidir ve
boylelikle daha fazla gazin katalizle etkilesmesi saglanmis olacagidan, yakit pilinin

performansinda artig beklenmektedir.

Zar elektrot montajinin yiizeyi yiliksek yiizey alanh, g6zenekli, i¢inde kataliz
barmdiran ve nem tutma 6zelligine sahip kataliz karisimindan olusmaktadwr. Katot
tarafindaki kataliz tabakasinin ylizeyini sagmmim sistemiyle platinle kaplamak bu
ylizeydeki platin konsantrasyonunu yiiksek miktarda arttrmasinin yaninda, kataliz
tabaka {izerinde film yapma olasilig1 yiiziinden gozenekleri kapama ve bu tabakanin

nem tutma 6zelligini yitirmesine neden olabilecegi diisiiniilmektedir.
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Zar elektrot montajinin katot yiizeyine beslenen havadaki oksijenler, biiyiik ¢ogunluk
ve Oncelikle kataliz tabakanm yiizeyine kaplanmis olan platinle etkilesime
gireceklerdir. Anot tarafindaki hidrojenin verdigi elektronu alan bu yilizeydeki
oksijenler, anot tarafindan katot tarafina kendileriyle birlesip su olusturmak i¢in
gececek olan protonlart bekleyeceklerdir. Fakat zar elektrot montajmin katot
tarafindaki kataliz tabakanin yiizeyinde film yapmis oldugu disiiniilen platin
tabakasi, zar elektrot montajindan gecip katot tarafina ulasan protonlarm bu film
ylizeyinin diger tarafinda bulunan oksijen gazina ulagsmalarina engel olacaktir. Bu
nedenle devreden gecen akim diisecek ve yakit pilinden elde edilen giic miktari
azalacaktr. Bu platin film tabakasini gecebilen protonlar ise oksijen gaziyla birlesip
su olusturacaklardir. Fakat olusan bu suyun biiyiik kismi katot tarafina beslenen hava
ile birlikte katot ¢ikis kanalindan digar1 atilacaktir. Platinle sputter yontemiyle
kaplanmis olan zar elektrot montajmin katot tarafindaki kataliz tabakasi, bu ylizeyde
olusan suyu emebilme 6zelligini platin film yiiziinden 6nemli dlciide kaybedece gi
disiinilmektedir. Bu kayip nedeniyle zar elektrot montajinin katot kataliz tabakas1
normalden ¢ok daha az nemlenecektir. Sahip oldugu bu ¢ok az nem de zar elektrot
montajin1 hem yeteri kadar nemlendiremeyecek hem de zar elektrot montajmin
nemlenme hizi bu az nem nedeniyle uzun siirecektir. Bu nedenle zar elektrot
montajinin anot tarafindan katot tarafina ge¢meye calisan protonlar daha fazla
direngle karsilasacaktir. Birim zamanda katot tarafina gegen proton sayisinda bu
nedenlerle meydana gelecek olan azalma da yakit pilinin performansma olumsuz

yonde etkiedecek ve yakit pilinin performansi diisecektir.
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Sekil 4.25. Katot kataliz tabakasinin platinle kaplanmasmin zar elektrot montaj1

performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.26. Katot kataliz tabakasinin platinle kaplanmasnin zar elektrot montaji

performansima etkisini gosteren giic-voltaj grafigi

(Sekil 4.25 ve 4.26 i(;il’l H, 10,24 NL/dk,C 8 NL/dk Tvakt pi1i2700C, Panot, Katot ¢ikist- 2 bara
ayarland1, hava nemlenerek gonderildi, Thaya: 53°C)
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Yakit pilinin zar elektrot montajmm platinle kaplanan katot kataliz tabakasmnimn
ylizeyinde, platinin film olusturmus olma ihtimali nedeniyle yeterince oksijenin zar
elektrot montaji  yiizeyine ulasamayip protonla reaksiyona bu bdlgede
giremediginden su olusumunun zar elektrot montaj1 yiizeyinden daha cok, platin film
yilizeyinde kalacak olmas1 ve olusan suyun da yalnizca ¢ok az kismimnin zar elektrot
montajina ulasabilecek olmasinin ger¢ceklesecegi diisiiniilmiistiir. Bu nedenle yakit
pilinin katot gaz kanallarma beslenen hava miktar1 asir1 derecede arttrrilarak yakit
pilinin performans1 incelenmistir. Beslenen hava miktar1 0,6 NL/dk’dan 8 NL/dk’ya
cikarilarak katot yiizeyi platinle kaplanan zar elektrot montajina sahip yakit pilinin
performans egrileri almmustir. Goriildiigli {izere normal zar elektrot montaji
kullanilarak yapilan yakit pilinin performans egrisiyle kiyaslandiginda, normal zar
elektrot montajh yakit pili konsantrasyon kayiplarmin bu oksijen artig1 nedeniyle ¢ok
daha az oldugu, katodu platinle kapl zar elektrot montajli yakit pilinin performans
egrisi normal zar elektrot montajma sahip yakit pilinin performans egrisinin altinda

kalmaya devam etmis ve fark biiylimiistiir.

Bu da film olusumun etkisinin yiiksek gaz beslemesiyle asilma diisiincesinin pratikte
uygulanmasinin bir kazang getirmeyecegini Ve platinleme isleminin performansta
artistan ziyade diisiise neden oldugunu gostermistir. Yakit pilinin maksimum gii¢
verdigi optimum calisma arahig olan 0,5-0,6 V araliginda performans artigi
olmamasma ek olarak, performansm normal zar elektrot montajh yakit piline gore
daha diisik seyretmesi, fazladan harcanan bu gazin karsiliginin almamadigini
gostermekte ve bu yontemle kayiplarin karsilanamayacagini gostermektedir. Oksijen
miktarindaki bu artisla normal zar elektrot montajma sahip yakit pili
performansindaki yiiksek artig reaksiyonu limitleyen kismin katottan kaynaklandigmi
gostermistir. Ayrica yakit pilinin katot tarafina yapilan bu asir1 gaz beslemesi, anot
tarafindan protonlar1 daha giiglii sekilde ¢agiracagindan yakit pilinin konsantrasyon
kayiplarmin yasandigi bolgeye ulagsmasini geciktirmistir. Sonuglara gore gore zar
elektrot montajmimn katot yilizeyindeki kataliz tabakasmm sputter yontemi
kullanilarak platin metaliyle kaplanmasi, zar elektrot montajmin performansinda

diistise yol actigindan, bu ydontemin kullanim1 uygun goriilmemistir.
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4.4.

Gaz Difiizyon Tabakasimn Iyonomerle Zar Elektrot Montajina

Yapistinlmasimin Performansa Etkisi
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Sekil 4.27. Gaz diflizyon tabakalarinin iyonomerle zar elektrot montajma
yapistirtlmasinin performansa etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.28. Gaz difiizyon tabakalarinin iyonomerle zar elektrot montajma

yapistirilmasinin performansa etkisini gdsteren giig-voltaj grafigi
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(Sekil 4.27 ve 4.28 igin H:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Tyak pili:70°C, Panot, katot
akisi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Gaz diflizyon tabakalarini zar elektrot montajlarma yapistirmak, yapistirmada
kullanilan iyonomer malzemesinin de su tutucu 6zelligi olmasi1 sebebiyle zar elektrot
montajlarinin bu ylizden daha ¢ok nem tutmasmin saglanacagi diistintilmiistii. Fakat
Sekil 4.27-4.30°da goriildiigli lizere performansta bir artis goriilmemekle beraber

diisme yasandig1 gdzlemlenmistir.

Gaz diflizyon tabakalariyla zar elektrot montajimi birbirlerine yapistrmada kullanilan
malzeme nem tutma 6zelliginde olmasma ragmen hem gaz ge¢isi hem de proton
hareketi i¢in ekstra bir kalinlik yarattigi i¢in performansi olumsuz yonde etkiledigi
Oongoriilmiistiir. Anot tarafindan yollanan hidrojen gazi ve katot tarafindan yollanan
oksijen gazi, zar elektrot montajindaki kataliz tabakaya ulagsmak i¢cin gaz diflizyon
tabakasmi ge¢mek zorundadwr. Gaz gegirgenligi ¢ok yiiksek olan gaz difiizyon
tabakalarmi1 ge¢mekte zorlanmayan gazlar, gaz diflizyon tabakalarmi zar elektrot
montajlarma yapistirmada kullanilan malzemenin her ne kadar gaz ge¢irgen 6zellikte
olmasma ragmen ayni1 zamanda da film yapabilme Ozelligi yiiziinden, bu ekstra
ylzeyi gegerken daha cok engelle karsilastigi i¢in niifuz hizlarinin azalacagi
Ongorillmistir. Bu nedenle birim zamanda kataliz tabakaya ulasan ve reaksiyona
giren gaz miktar1 azalmaktadir. Bu da iiretilen elektron sayisinda ve dolayisiyla akim
miktarinda diisiise neden olmaktadr. Ayrica zar elektrot montajinin katot tarafinda
olusan suyun bir miktar1 da gaz diflizyon tabakas1 ve zar elektrot montajini bir arada
tutan malzeme tarafindan emilecegi ihtimali yiiziinden, zar elektrot montajinin
emecegi su miktar: diisecegi ve bu yilizden anot tarafindan katot tarafina proton
gegisinin zorlasacagl distinilmiistir. Ayrica kullanilan yapistirma malzemesi zar
elektrot montajlar1 yiizeyindeki kataliz tabaka tarafindan emilebileceginden bu
tabakalara ulasan gazlarin daha az katalizle etkilesmesine neden olabilecegi
ongoriilmiigtiir. Ustelik protonlar kataliz tabaka tarafindan emilen yapistirma
malzemesi nedeniyle anot tarafindan katot tarafina gecislerinde daha ¢ok direngle
karsilasacaktr ve gazlarla kataliz tabakanm yiizeyindeki platin metallerinin daha

efektif etkilesmesi ve katot tarafina gegen protonlarm daha azmin katot ylizeyine
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ulagsmas1 sebebiyle performansta diiglis yasanacaktir. Ayrica toplamda yaratilan
ekstra kalinlik yiiziinden fazladan bir kontak direnci olusmaktadir. Bu da performans

kayiplarinda artis manasina gelmektedir.
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Sekil 4.29. Gaz diflizyon tabakalarinin iyonomerle zar elektrot montajina

yapistiriimasinin performansa etkisini gosteren voltaj-akim grafigi

Yakit piline beslenen hidrojen ve hava miktar1 iki katina ¢ikarildiginda gaz diflizyon
tabakas1 zar elektrot montajina yapistrilmadan birlestirilen yakit pilinin
performansinda beklenildigi lizere artis gdzlemlenmistir. Zar elektrot montajiyla
etkilesen ve reaksiyona giren gaz miktarindaki artig, devreden gegen elektron ve zar
elektrot montajmin anot tarafindan katot tarafina gecen proton miktarinda artisa yol
acmustir ve bu da yakit pilinin performansma olumlu yonde etkiyerek elde edilen gii¢
miktarini artirmistir. Bunun sonucunda katot tarafinda olusan su miktarinin da artmis
olmas1 zar elektrot montajmmin daha ¢ok nemlenmesine ve dolayisiyla katot
tarafindan anot tarafina gegen protonlarin hareketinin kolaylagsmasinda rol

oynamistir. Bu etkide yakit pili performansinda artis manasma gelmektedir.
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Sekil 4.30. Gaz difiizyon tabakalarinin iyonomerle zar elektrot montajma

yapistirilmasinin performansa etkisini gdsteren giig-voltaj grafigi

(Sekll 4.29 ve 4.30 H, :0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dk, TYakltpiliﬂOOC, Panot,katot cikisi- 2

bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thaya: 53°C)

Fakat gaz diflizyon tabakasi1 zar elektrot montajma yapistirilmis olan yakit pilinin
performansinda ise kiiciik de olsa bir diislis gézlenmistir. Bunun nedeninin ise ilk
polarizasyon egrisi alinirken olusan suyun bir kismmin yapistrma malzemesi
tarafindan emilmesi nedeniyle Ozellikle katot tarafindan beslenen havanmn gaz
difiizyon tabakasmi ge¢ip zar elektrot montajina ulagsmasinin daha fazla engellenmesi

nedeniyle performansin olumsuz yonde etkilenmis olmasi diisiiniilmektedir.

Kaplanan iyonomer ekstra bir kalmlik yaratmistrr ve bu de ekstra bir kontak direnci
demektir. Ustelik olusan suyun bir kismm (6zellikle Katot tarafinda olan) iyonomer
tarafindan emildigi distiniilmektedir. Bu da zar elektrot montajindaki nemin
normalden daha az olmasma, hidrojen tagmiminin zorlagsmasima ve performansin da
diismesine neden olmustur. Ekstra iyonomer tabakasi hidrojen igin ekstra yol
olusturdugu icin tasinim hizini, dolayisiyla da performanst distirdiigii

ongoriilmektedir.
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4.5. Gaz Difiizyon Tabakasimn Kataliz Karisimiyla Zar Elektrot Montajina

Yapistinlmasimin Performansa Etkisi
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Sekil 4.31. Gaz diflizyon tabakalarinin kataliz karigimiyla zar elektrot montajma

yapistirtlmasinin performansa etkisini gdsteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.32. Gaz diflizyon tabakalarmnin kataliz karigimiyla zar elektrot montajma

yapistirilmasinin performansa etkisini gdsteren glic-voltaj grafigi



( Sekil4.31 ve 4.32 igin H;:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Tyak pili:70°C, Panot, katot
akisi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Gaz diflizyon tabakalar1 zar elektrot montajmndaki kataliz tabakalarinda kullanilan
kataliz karigimiyla zar elektrot montajina yapistirildiginda ilk beklenti performansta
artis gozlenmesidir. Ciinkii bu sekilde yakit pilinde daha fazla kataliz bulunmasi
saglanmis olunmaktadir. Fakat gaz difiizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarma
kataliz karigimyla yapistirildiginda, Sekil 4.31-4.34’te goriildiigli lizere yakit pilinin

performansinda diisiis g6 zlenmistir.

Bunun nedenlerinden bazilari1 bu yapistirma igleminin yapistrma malzemesi olarak
iyonomerin kullanildigr durumda gegerli olan ve performans diisiisiine neden olan

etkenlerle ayni oldugu diistintilmek tedir.

O boliimde anlatilanlara ek olarak ise yapistirma isleminde kullanilan katalizin
biiylik kisminin gaz difiizyon tabakalari tarafindan emilmis olmasidir. Anot ve katot
tarafina beslenen gazlar ilk olarak bu gaz difiizyon tabakalarindaki katalizlerle
etkilesecegi ve zar elektrot montaji ylizeyindeki kataliz tabakaya ulasan gaz
yogunlugunda diisme gozlenecegi Ongdriilmektedir. Zar elektrot montajmin anot
tarafindaki gaz diflizyon tabakasi lizerindeki katalizle etkilesen hidrojen gazi, proton
haline geldikten sonra zar elektrot montajmin katot tarafina ge¢mek icin elektrot
montajma ek olarak bir de difiizyon tabakasmi agsmak durumunda kalacaktir. Bu
ekstra yol yiizinden birim zamanda katoda gecen proton sayisi, dolayisiyla da yakit

pilinin performansiazalacaktir.

Katot tarafinda da durum aynidir. Oksijen gaz1 ilk olarak zar elektrot montajmin
katot tarafindaki gaz difiizyon tabakasi iizerindeki katalizle etkilesecegi
disiiniilmektedir. Zar elektrot montaji1 ylizeyine gecen ve etkilesen oksijen gazi
miktar1 az olacagindan, anot tarafindan katot tarafina gegen protonlarin gaz diflizyon
tabakas1 kisminda kalan oksijen gazma ulasmas1 gerekir. Anot tarafindaki ekstra gaz
difiizyon tabaka kalmligma ek olarak bu sefer bir de katot kisminda benzer bir

kalinhigr asmalar1 gerekecektir. Su tutucu Ozelligi zar elektrot montajina gore
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nispeten daha az olan kataliz karigiminin yiizeyinde daha ¢ok gergeklesen, oksijen
gazinin iyon haline geldikten sonra anot tarafindan katot tarafina gegen protonlarla
birlesmesi sonucu olusan su molekiillerinin biiylk ¢ogunlugu beslenen hava ile
birlikte katot ¢ikigindan uzaklastirilacagi diistintilmektedir. Gaz difiizyon tabakas1 ve
zar elektrot montajmi birbirine yapistirmada kullanilan kataliz karigimi, olusan suyun
kiiciik bir kismmn1 emecegi ve bu emdigi kismin da sadece birazinin zar elektrot
montajma ulasacaglr ongoriilmektedir. Bu nedenle zar elektrot montaji normalden
daha az bir nem ihtiva edecek ve bu da protonlar1 anot tarafindan katot tarafina
gecisini zorlastiracaktir. Ustelik anot tarafinda olusan protonlarm biiyikk kismi gaz
difiizyon tabakasida olusacagmdan ve bu tabakanin da normalden daha az nemlenen
zar elektrot montajinin sahip oldugu nemin de sadece kiigik bir kismimi
emebileceginden, anot tarafindaki protonlarm ¢ok az nemlenen gaz diflizyon
tabakasmi asip nemi daha da azalmis olan zar elektrot montajin1 da gegerek katot
tarafindaki oksijen gaziyla bulugsmasidaha da zorlasmistir. Ayrica toplamda yaratilan
ekstra kalinlik yiiziinden fazladan bir kontak direnci olusmaktadir. Bu da performans
kayiplarinda artis manasina gelmektedir.
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Sekil 4.33. Gaz difiizyon tabakalarinin kataliz karigimiyla zar elektrot montajmna

yapistirilmasinin performansa etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.34. Gaz difiizyon tabakalarinin kataliz karigimiyla zar elektrot montajina

yapistirilmasinin performansa etkisini gdsteren giig-voltaj grafigi

(Sekﬂ 433 ve 4.34 ig:in H:0,24 N L/dk, Hava:O,GO N L/dk, TYakltpi1i17OOC, Panot, kat ot
alkigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Yakit pilinin anot ve katot kanallarina beslenen hidrojen ve hava miktarlar1 ki katina
¢ikarildiginda elde edilen performans egrileri yukarida goriilmektedir. Gaz miktarlar1
arttirildiginda her iki durumda da yakit pilinin performansinda artig beklenilmesine
ragmen sadece normal gaz diflizyon tabakas1 kullanilan zar elektrot montajina sahip
yakit pilinin performansinda artis olmustur. Zar elektrot montajiyla etkilesen ve
reaksiyona giren gaz miktarindaki artis, devreden gegen elektron ve zar elektrot
montajmim anot tarafindan katot tarafina gegen proton miktarinda artisa yol agmistir
ve bu da yakit pilinin performansma olumlu yonde etkiyerek elde edilen giic
miktarmni artirmistir. Bunun sonucunda katot tarafinda olusan su miktarin da artmis
olmas1 zar elektrot montajinin daha ¢ok nemlenmesine ve dolayisiyla katot
tarafindan anot tarafina gecen protonlarm hareketinin kolaylagsmasmda rol
oynamistrr. Bu etki de yakit pili performansinda artis manasma gelmektedir. Gaz
difiizyon tabakas1 zar elektrot montajina kataliz karigimiyla yapistirilan yakit pilinin

performansinda ise diistis g6zlenmistir. Bunun nedeninin ise ilk polarizasyon egrisi
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alinirken olusan suyun bir kisminin gaz diflizyon tabakasmi zar elektrot montajimna
yapistirmada kullanilan kataliz karigimi tarafindan emilmesi nedeniyle 6zellikle katot
tarafindan beslenen havanin gaz diflizyon tabakasini gecip zar elektrot montajma
ulasmasmin daha fazla engellenmesi ve performansin olumsuz yonde etkilenmis

olmasi disiiniilmektedir.

4.6. Gaz Difiizyon Tabakalarimn Sputter Yontemi Kullamlarak Platin Metali

ile Kaplanmasimn Zar Elektrot Montajimn Performansma Etkisi
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Sekil 4.35. Gaz diflizyon tabakalarinin sactirma sistemiyle 4 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaji performansina etkisini gosteren voltaj-akim

grafigi
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Sekil 4.36. Gaz difiizyon tabakalarinin sagtirma sistemiyle 4dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren gilic-voltaj grafigi

(Sekil 4.35 ve 4.36 i¢in H,:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Ty pili:70°C, Panot, katot
alkigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Sekil 4.35-4.38°de goriildiigii lizere gaz diflizyon tabakalar1 platin metaliyle sputter
cihazinda kaplandiktan sonra yakit pilinin performansinda, gaz diflizyon tabakalari
kaplanmadan montaji yapilan yakit piline kiyasla diisiis gdzlenmistir. Bunun
nedenlerinden birinin, gaz diflizyon tabakalar1 sputter cihazinda platin metaliyle
kaplandiktan sonra gaz gecirgenliklerinde meydana gelmis olabilecek olan diisiis
oldugu diistiniilmektedir. Gézeneklerinin platin metaliyle kismen dolmasi ya da
destek dokunun gevresine kaplanan platin metallerinin gazlarin gectigi deliklerin
caplarin1 daraltmasi sonucu gaz diflizyon tabakalarinin gaz gecirgenligini azaltmasi
nedeniyle daha az gaz reaksiyona girmis olacaktir. Reaksiyona giren gazlarin biiyiik
kismi da gaz diflizyon tabakasi yiizeylerinin gaz besleme kanallarina yakin olan
kisimlarinda platin metaliyle etkilesmekte ve gaz gecirgenligindeki azalma nedeniyle
zar elektrot montajina niifuz eden gaz miktar1 ¢ok az Olgiilerde kalmaktadir.
Reaksiyona giren gaz miktarinda meydana gelen bu azalma da performansta kendini

diisiis olarak gosterecektir.
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Katot tarafinda meydana gelen su olusumunun bu nedenlerle biiyikk ¢cogunlukla gaz
diflizyon tabakasinda meydana gelmesi beklenebilir. Gaz diflizyon tabakasinin zar
elektrot montajna oranla su tutuculugunun daha az olmasi, bu su tutuculuk
0zelliginin platinle kaplandiktan sonra daha da diismesi sebebiyle, olusan suyun
biiylik kismi katot tarafina beslenen hava ile birlikte katot ¢ikisindan digar1 verilece gi
ongoriilmektedir. Gaz diflizyon tabakasmnda kalan az miktardaki suyun da sadece
kiiciik bir kismu zar elektrot montaj1 tarafindan emilecektir. Bu nedenle gaz difiizyon
tabakalari platin metaliyle sagmim Sistemiyle kaplanan zar elektrot montaji, normal
gaz diflizyon tabakasi kullanilan zar elektrot montajina oranla daha kuru olaca g1
diistinlilmektedir. Bu da anot tarafindan katot tarafina gegmeye ¢alisan protonlarmn
daha fazla direngle karsilasmasi manasina gelecektir ve birim zamanda anottan
katoda hareket eden proton miktarinda diisiise yol agacaktir. Bunun sonucu olarak da
yakit pilinin performansi diigecektir. Ayrica anot tarafinda hidrojen gazinin biiyik
kismu gaz difiizyon tabakasinin kaplanmasinda kullanilan platin metaliyle tepkimeye
girecegi ve proton olusumunun da daha ¢ok bu gaz diflizyon tabakasinda meydana
gelecegi 6ngoriilmektedir. Anot tarafindaki gaz diflizyon tabakasi ayrica, normal gaz
diflizyon tabakasi kullanilan yakit pilindeki zar elektrot montajma gore ¢ok daha az
nemlenen zar elektrot montajindan ¢ok smirlh miktarda nem emebilecektir. Bu
nedenle anot gaz diflizyon tabakasindaki protonlarm zar elektrot montajlarina
hareketleri de bu nem miktarindaki azlik yiiziinden ok daha zor olacaktir. Ustelik
oksijenin ana olarak gaz diflizyon tabakasi iizerinde iyonlasmasi sebebiyle
protonlarin katot tarafina gegtikten sonra da katot tarafindaki gaz difiizyon tabakasini
da kat ederek bu tabakanin gaz besleme kanallarina yakin olan kismma ulasmasi da
gerekecektir. Protonun hareketinde meydana gelen tiim bu zorluklar performans

tizerinde olumsuz yonde fark edilir derecede etki edecektir.
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Sekil 4.37. Gaz diflizyon tabakalarmin sagtirma sistemiyle 4 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim

grafigi
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Sekil 4.38. Gaz diflizyon tabakalarmin sagtirma sistemiyle 4 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren giic-voltaj grafigi
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(Sekil 4.37 ve 4.38 i¢in H:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Ty piti:70°C, Panot, katot
akisi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

Fakat yakit pilinin anot ve katot kanallarina beslenen gaz miktarlar1 ki katina
¢ikarildiginda normal gaz diflizyon tabakasi kullanilan yakit pili ve gaz diflizyon
tabakalar1 platin metaliyle sagmmm Sistemiyle kaplanan yakit pilinin performans
egrileri birbirlerine yakin seyretmektedir. Bunun nedeninin platin metaliyle
kaplandiktan sonra gaz gecirgenligi azalan gaz difiizyon tabakalarinin, gaz miktarlari
ki katina ¢ikarildiginda gaz gecirgenligindeki diisiisii bu gaz artigindaki etkenin
dengelemesi oldugu diistiniilmektedir. Daha yiiksek hizla beslenen gazlar, gaz
diftizyon tabakasmmn platin kaplanmasi1 sonucu daralan deliklerinden ve tabaka
tizerinde olusan su molekiillerinden daha fazla ge¢ip zar elektrot montajma niifuz
edebilmekte ve olusan su molekiillerini zar elektrot montajma dogru yonlendirerek
daha ¢ok nemlenmesini saglayarak performans artisina yardimciolmaktadirlar. Fakat
bu nemlenme olayr normal gaz diflizyon tabakalar1 kullanilan zar elektrot
montajlarinda daha hizli meydana gelmektedir. Bu nedenle diisiik voltajlarda artan
akimla beraber 1sman yakit pilinde platin metaliyle kaplanmis gaz diflizyon
tabakalar1 kullanilan zar elektrot montajmm su emis hizi nem kayp hizint
karsilayamadigi i¢in konsantrasyon kaybinin etkin oldugu boélgeye normal gaz

diflizyon tabakalari kullanilan yakit pilinden daha 6nce varir.

Sa¢inim sistemiyle kaplanma siiresi azaltilirsa platinin film yapma olasiliginmn ve zar
elektrot montaj1 performansi tlizerindeki olumsuz etkisinin azalip azalmayacagmnin
arastirilmast i¢in, gaz diflizyon tabakalar1 bu sefer bir dakika boyunca platin
metaliyle kaplanmistir. Fakat Sekil 4.39-4.42°deki performans egrileri incelendiginde
anot ve katot gaz difiizyon tabakalar1 birer dakika sa¢mmm sistemiyle platin metaliyle
kaplanmis zar elektrot montajlarinin performansi, gaz diflizyon tabakalar1 dorder
dakika kaplanan zar elektrot montajlarina oranla daha fazla disiis yasadigi
goriilmiistiir. Performans kayiplarmm nedeninin sagmim yontemiyle 4’er dakika
platin metaliyle kaplanan gaz difiizyon tabakalarina sahip zar elektrot montajmnin
performansmnm diigmesine neden olan durumlarla ayn1 oldugu disiiniilmektedir.

Kaplama siiresinin daha az olmasi1 kaplanan platin metali miktarinin az olmasini ve

78



film kalmliginin incelmesini saglamustir. Fakat goriildiigii lizere incelen film kalinligt
yine de zar elektrot montajmin performansmni 6nemli 6lgiide diisiirecek kadar etkin
olmaya devam etmis ve buna ek olarak kaplanan platin miktarindaki diistis de zar
elektrot montaj1 iizerindeki kataliz miktarint diislirdiigii i¢in performans iizerindeki
olumsuz etki artmistir. Bunu yakit pilinin anot ve katot gaz kanallarina beslenen
hidrojen ve hava miktarlarmin iki katma c¢ikaridigt durumdaki performans
egrilerinden anlasilmaktadir. Goriildigl iizere gaz miktarlarindaki artis gazin zar
elektrot montajma niifuz etme oranini arttirarak performansinda artisa neden olmus,
fakat kaplanan platin miktarindaki azlik nedeniyle gaz diflizyon tabakalar1 platin

metaliyle kaplanmayan zar elektrot montajmimn performansma yaklagamamistir.
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Sekil 4.39. Gaz difiizyon tabakalarinin sagtirma sistemiyle 1 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren voltaj-akim

grafigi

(Sekil 4.39 ve 4.40 i¢in H,:0,12 NL/dk, Hava:0,30 NL/dK, Tyak pili:70°C, Panot, katot
akigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)
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Sekil 4.40. Gaz diflizyon tabakalarmnin sactirma sistemiyle 1 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren giic-voltaj grafigi
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Sekil 4.41. Gaz diflizyon tabakalarmin sagtirma sistemiyle 1 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gésteren voltaj-akim

grafigi
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Sekil 4.42. Gaz difiizyon tabakalarinin sagtirma sistemiyle 1 dakika platinle

kaplanmasinin zar elektrot montaj1 performansina etkisini gosteren giic-voltaj grafigi

(Sekil 4.41 ve 4.42 i¢in Hy:0,24 NL/dk, Hava:0,60 NL/dK, Ty pili:70°C, Panot, katot
alkigi: 2 bara ayarlandi, hava nemlenerek gonderildi, Thava: 53°C)

4.7. Yakit Pili Montaji Esnasinda Sikistirma Miktanmin Hava Soluyan Tipi
Proton Gecirgen Zarh Yakit Pili Performansi Uze rindeki Etkisi

Sekil 4.43-4.45’te goriildigl tlizere yakit pilinin sikistrilma oranmnm performans
tizerinde 6nemli dl¢lide etkisi vardr. 3 Nm’den 6 Nm’ye kadar sikistirildiginda, her
I Nm sikistirmada performansta artis gézlenmistir. Artis belli bir oranm
izlememektedir. Daha iyi montaj a¢ik hiicre voltajinda kendini gosterir. Polarizasyon
egrisi daha yiiksek bir voltaj degerinden baglar. Sikistirma orani arttikga da kontak
direnci ve bu diren¢ yiiziinden kaybedilen giic azalir. 3 Nm ile sikistirilan yakit
pilinde, 2. bdlgede yani direng kaymplarmin etkin oldugu bélgede performanstaki
diisiis egiminin daha fazla sikistirilanlara oranla daha fazla oldugu bunu agikca
gostermektedir. Ayrica zar elektrot montajlar1 ve gaz diflizyon tabakalar1 sert ve
esnemez malzemeler olmadigi i¢in sikistirilma esnasinda gaz kanallariin arasina

dogru biraz girinti yaparlar. Bu girinti durumunda yiizeyleri kanallara dogru hafif
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bombe yaparlar ve bu sekilde ylizey alanlar1 gaz kanallariin alanlarindan biraz daha
fazla hale gelir. Ayrica gaz kanallarinin igerisine dogru biraz girdiklerinden bu
kanallarin hacminin biraz diismesine neden olurlar. Ayn1 gaz miktar1 daha az hacimli
gaz kanallarina beslendiginde kanal duvarlarina ve dolayisiyla zar elektrot montaji
ylizeyine daha basingh sekilde temas eder. Daha yliksek basinglarda zar elektrot
montajina daha fazla gazn niifuz edebilmesi, niifuz eden gazlarin kataliz tabakasmin
daha derinlerine ilerleyebilmesi sebebiyle daha ¢ok gazin katalizle etkilesip
reaksiyona girmesi ve daha cok elektronun ve protonun hareketi sonucu yakit
pilinden elde edilen akimm ve giiciin artmast manasma gelmektedir. Ayrica zar
elektrot montajmm katot tarafinda olusan suyun sikistirilma miktariyla birlikte zar
elektrot montaj1 tarafindan daha cok emilmesi saglanmakta ve daha az sikistirilan
yakit pilinde beslenen havayla birlikte disari atilan suya oranla daha az kaymp

olmaktadrr.
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Sekil 4.43. Yaktt pili montaj1 esnasindaki sikistirma miktarinin hava soluyan tipi

proton gegirgen zarh yakit pili performansina etkisini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.44. Yakit pili montaj1 esnasindaki sikistirma miktarinin hava soluyan tipi

proton gegirgen zarh yakit pili performansina etkisini gésteren giig-voltaj grafigi
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Sekil 4.45. Yaktt pili montaj1 esnasindaki sikigtirma miktarinin hava soluyan tipi
proton gegirgen zarl yakit pili performansimna etkisini gosteren giic-akim yogunlugu

grafigi
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(Sekil 4.43, 444 ve 4.45 i¢in Hp,5 NL/Kk, Hava:12 Volt, 0,6 amperlik fan,

Basmglandirma valfi agik kalma siiresi: 0,5 sn, Kapali kalma siiresi: 4,0 sn)

Hazirlanan hidrojen yakit pili 3 Nm ile sikistirildiginda yakit pilinden esde edilen
giic maksimum 4.84 V’da 54,5 W olmaktadr. 4, 5 ve 6 Nm ile sikistirildiginda ise
ayni yakit pilinden elde edilen giic miktarlar1 swrasiyla 5,76 V’da 84,2 W, 5,76 V’da
93,5 ve 5,76 V’da 117,4 W’tir. Fark edildigi iizere maksimum giiclin elde edildigi
voltaj degeri 3 Nm ile sikistirma yapilan durum digindaki sikistirmalarda ayni degeri
gostermektedir. 15 hiicreden olusan hava soluyan tipi yakit pilinde hiicre basina
diisen voltaj degeri 0,384 V’tur. Kapali sistem, hidrojen ve oksijen gazinin
tanklardan ayr1 ayr1 borularla beslendigi durum, yakit pillerinde maksimum gii¢
degeri 0,5-0,6 V arasinda gdzlemlenmesine ragmen bu deger hava soluyan tipi yakit

pillerinde daha diisiik bir degerde gerceklesir.

4.8. Hava Soluyan Tipi Proton Ge¢irgen Zarhh Hidrojen Yakit Pilinde

Basinclandirma Valfinin Kullamilmasimin Performansa Etkisi

Hava soluyan tipi yakit pillerinde basmg¢landirma valfi kullanimmin yakit pilinin
performansi lizerinde olumlu etkisi oldugu bilinen bir durumdur. Yakit pilinin anot
kanallarma beslenen hidrojeni basinglandirmak amaciyla anot gaz c¢ikigmna bir
basinglandirma valfi takilmasiyla olusturulur. Valfa baglanabilecek bir kontrol
tinitesiyle valf istenen zaman araliklarinda agik kalip, belirlenen siire boyunca da
kapali kalarak hidrojen gazmin ¢ikismi engeller ve yakit pilinin katot kanallarma
hidrojen beslemesi siirdiigii icin de basmg¢landirma valfi kapali oldugu durumlarda
hidrojenin bu kanallarda basinglanmasi saglanir. Yakit pili icerisinde basmci artan
hidrojen gazi zar elektrot montajmin kataliz tabakasina daha fazla niifuz eder ve
boylelikle daha fazla hidrojen gazmnin katalizle etkilesime girmesi saglanir. Daha
fazla gazin etkilesime girmesi de daha fazla reaksiyona yol acacagindan devreden
daha ¢ok elektronun ge¢mesi saglanarak olusan akimim artmasina, boylelikle de yakit
pilinden elde edilen gii¢ miktarinda artisin gozlenmesine sebep olur. Fakat bu
basinglandirma islemi i¢in kullanilan basmglandirma valfinin kapali kalma siiresi ile

yakit pilinin performansindaki artis arasinda dogrusal bir iliski yoktur. Hava soluyan
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tipi yakit pilinden en yiiksek giicii elde edebilmek i¢in basinglandrma valfinin agik
ve kapali kalacagi siirelerin belirlenmesi gerekir. Cok iizlin siire acik kalan valf
hidrojen gazinin yeterince basinglanmasini engelleyeceginden zar elektrot montajma
niifuz eden miktarmin diisiik seviyede kalmasina yolagip elde edilecek performansm
maksimum seviyenin altina diismesine neden olacaktir. Ayrica valfin kapali kalma
stiresi de ¢ok az tutuldugunda ayni etki gozlenecektir. Eger valf ¢cok kisa siire i¢in
acik brakilir ve ayn1 zamanda uzun bir siire boyunca da kapal tutulursa, baglangicta
kisa bir siire icin maksimum elde edilebilecek gii¢c seviyesine yaklasilsa da bir siire
sonra zar elektrot montajmna yiksek basingla yollanan hidrojen gazlar1 katalizle
yeterince etkili bir sekilde etkilesemeyecek, yiiksek basing nedeniyle hidrojen gazlari
zar elektrot montajina c¢ok fazla kuvvet uygulayacagindan zarm dayaniminda
meydana gelecek kayip hizi artacak, hatta basing asir1 yiiksek bir noktaya ulasirsa
zarda zorlanmaya ve delinmeye yol agabilme riski ortaya c¢ikacak, zar elektrot
montajmm sahip oldugu nem hidrojen gazmnm bu basmci yiiziinden montajm anot
tarafindan katot tarafina yonlenmeye zorlanacak ve bu ylizden zar elektrot
montajmimn anot tarafindaki nemin azalmasi da anot tarafindan katot tarafina proton
tasmigmi olumsuz yonde etkileyecektir. Ayrica yiliksek basing nedeniyle hidrojen
gazinim bir kismi bu nem i¢erisinde ¢oziiniip katot tarafina gecebilme durumu da s6z
konusu olabilmektedir. Basmcin fazla olmasi gaz sizdirmazhigin saglanabilmesi i¢in
¢ekilen silikon contalara hidrojen gazinin uyguladigir kuvvetin artmasma ve bu artis
cok yiliksek degerlere ulastiginda da contalarda acilma meydana gelmesine neden
olabilmekte, bu nedenle de yakit piline beslenen hidrojen gazi bu agikliklardan
sizarak performansta Onemli kayiplara neden olabilmektedir. Bu nedenlerle
basinglandirma valfinin agik ve kapal kalacagi en uygun siirelerin tespit edilmesi
gerekmektedir. Asagidaki grafiklerde kapali kalma siireleri sabit tutularak agik kalma
stireleri degistirilen basmg¢landirma valfinin hava soluyan tipi yakit pili performansi
tizerindeki etkisi incelenmis ve yakit pilinden en yiksek giiciin elde edildigi durumda
kapali ve a¢ik kalma siiresi belirlenmistir. Yapilan testlere gore ve Sekil 4.46-56’da
da goriilebildigi lizere hava soluyan tipi yakit pilinden en yiiksek giiciin elde edildigi
durumda basinglandirma valfinin agik kalma siiresi 0,5 sn ve kapal kalma stiresi 4,0

sn olarak bulunmustur.

85



\ e Acik:0.5 sn, Kapali:1.0 sn

0 T
5 10

Voltaj (V)

Sekil 4.46. Hava soluyan tipi proton ge¢irgen zarh hidrojen yakit pilinde

basmglandirma valfinin kullanilmasmim performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi
0.5 sn, kapali kalma stiresi 1.0 sn, Hp:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.47. Hava soluyan tipi proton gegirgen zarh hidrojen yakit pilinde

basmglandirma valfinin kullanilmasmimn performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi

0.2-3.0 sn, kapali kalma siiresi 2.0 sn, H,:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.48. Hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarli hidrojen yakit pilinde

basinglandirma valfinin kullanilmasimnin performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi

0.2-3.0 sn, kapali kalma siiresi 2.0 sn, Hp:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)

(biiyiitiilmiis grafik)
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Sekil 4.49. Hava soluyan tipi proton gegirgen zarli hidrojen yakit pilinde

basmglandirma valfinin kullanilmasmim performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi

0.2-5.0 sn, kapali kalma siiresi 3.0 sn, Ho:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.50. Hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarli hidrojen yakit pilinde
basinglandirma valfinin kullanilmasmnin performansa etkisi (valfin agik kalma stiresi

0.2-5.0 sn, kapali kalma siiresi 3.0 sn, H,:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
(biiyiitiilmiis grafik)
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Sekil 4.51. Hava soluyan tipi proton gecirgen zarli hidrojen yakit pilinde
basmglandirma valfinin kullanilmasmin performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi

0.2-5.0 sn, kapali kalma siiresi4.0 sn, H,:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.52. Hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarli hidrojen yakit pilinde
basinglandirma valfinin kullanilmasimnin performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi

0.2-5.0 sn, kapali kalma siiresi 4.0 sn, H,:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
(biiyiitiilmiis grafik)
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Sekil 4.53. Hava soluyan tipi proton gegirgen zarh hidrojen yakit pilinde
basinglandirma valfinin kullanilmasmin performansa etkisi (valfin agik kalma stiresi

0.5 sn, kapali kalma siiresi 5.0 sn, H2:5 N L/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.54. Hava soluyan tipi proton gegirgen zarh hidrojen yakit pilinde

basmglandirma valfinin kullanilmasmimn performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi
0.5 sn, kapali kalma siiresi 6.0 sn, H»:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.55. Hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarli hidrojen yakit pilinde
basinglandirma valfinin kullanilmasinin performansa etkisi (valfin a¢ik kalma siiresi
1.0-6.0 sn araliginda degisen durumlarda elde edilen en yiiksek performanslar, Hy:5

NL/dk, Hava:12 Vol 0.6 Amperlik Fan)
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Sekil 4.56. Hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarli hidrojen yakit pilinde
basinglandirma valfinin kullanilmasmm performansa etkisi (valfin agik kalma siiresi
1.0-6.0 sn araliginda degisen durumlarda elde edilen en yiiksek performanslar, Hy:5

NL/dk, Hava:12 Volt, 0.6 Amperlik Fan) (biyitiilmiis grafik)

4.9. 50, 110 ve 150 Watthk Olarak Dizayn Edilen Hava Soluyan Tipi Proton
Gecirgen Zarh Hidrojen Yakit Pili Performans Egrileri

Ek bolimiinde anlatilan patent bagvurusundaki bilgi birikimi kullanilarak yapilan 50,
110 ve 150 W’lik hava soluyan tipi proton gecirgen zarli hidrojen yakit pillerinin,
yakit pillerinden maksimum giic elde edildigi andaki performans egrileri 4.57-
4.62’de goriildiigii gibidir. Yakit pilleri swrasiyla 7, 15 ve 20lik yignlardan
olusmaktadir. Yigmlardaki her bir plakanm aktif alani ise 34 cm?dir. Y1z sayis1
arttiginda y18in basma diisen glic miktarinda ciddi bir degisim goriilmemektedir. 150
W olarak dizayn edilen yaktt pilinden elde edilen maksimum gii¢ 200 W, maksimum
giic yogunlugu ise 294 mW/cm?’dir. Bu gii¢ miktarma 7,6 Volt civarinda ulasan
yakit pilinden gecen akim miktar1 yigm basma 26,3 amper ve her bir yigmm sahip
oldugu akim yogunlugu da 0,77 A/cm?’dir.
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Sekil 4.57. 7 yigindan olusan 50 Wattlik hava soluyan tipi proton gegirgen zarh

hidrojen yakit pili performansini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.58. 7 yigmdan olusan 50 Wattlik hava soluyan tipiproton gegirgen zarl

hidrojen yakit pili performansini gosteren giic-voltaj grafigi
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Sekil 4.59. 15 yigindan olusan 110 Watthk hava soluyan tipi proton gegirgen zarh

hidrojen yakit pili performansini gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.60. 15 yigindan olusan 110 Wattlik hava soluyan tipi proton gecirgen zarh

hidrojen yakit pili performansimni gosteren giic-voltaj grafigi

93




[ o~
O N D O

Voltaj (V)

O N B OO

150 WATTLIK YAKIT PILI

N
\
\
\
\
\
0 5 10 15 20 25 30 35

Akim (Amper)

Sekil 4.61. 20 yigmndan olusan 150 Wattlik hava soluyan tipi proton gegirgen zarh

hidrojen yakit pili performansimni gosteren voltaj-akim grafigi
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Sekil 4.62. 20 yigindan olusan 150 Wattlik hava soluyan tipi proton gecirgen zarh

hidrojen yakit pili performansimni gosteren giic-voltaj grafigi
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(Sekil 4.57-4.62 i¢in H,'5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0,6 amperlik fan, Basinglandirma

valfi a¢ik kalma siiresi: 0,5 sn, Kapali kalma siiresi: 4,0 sn)

4.10. NT Nanoteknoloji Firmasindan Saglanan Zar Elektrot Montajlarmn ve
Uretilen Hava Soluyan Tipi Proton Gecirgen Zarh Hidrojen Yakit Pili

Performanslarimin Zamana Karsi Degisimi

NT-Nanoteknoloji firmasi tarafindan saglanan zar elektrot montajmimn kosullandirma
yapildiktan bir giin sonra hicbir etki olmadan 0,5 V wverilerek zamanla
performansindaki degisim incelenmis ve Cizelge 4.1°de gosterilmistir. Aktif alani1 25
cn? olan zar elektrot montajmmn kullamldig: yakit pili ¢ahstirildiktan bir buguk saat
sonra en yiiksek akim degeri olan 18 ampere ulagmis ve bu noktadan bes buguk saat
sonra da 16 ampere diisen bir egim gostermistir. Yakit pilinin sagladigi glic miktari
da ayni noktalarda 9 W ve 8 W olarak 6l¢ililmiistiir. Yakit piline herhangi bir 1sitma
islemi uygulanmamasma ragmen akimdaki artis nedeniyle kendiliginden 1smmmaya
baslamis ve sicakhigi arttikca performansi artmistir. Bu siire¢ igcinde en yiksek
52°C’ye ulasmus ve en son 49°C’ye diismiistiir. Yakit pili en yiiksek performansima
ulastig1 noktada sonra sicaklik yalmzca 49 ile 52°C arasinda de gismistir.

NT-Nanoteknoloji firmasi tarafindan saglanan zar elektrot montajlarma gaz diflizyon
tabakalar1 iyonomerle yapistirildiktan sonra performanslarinda zamana bagh degisim
incelenmistir. 1k olarak gaz difiizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarmm kataliz
tabakalarma yapistirilan yakit piline 0,4 V sabit voltaj verilmis ve performansindaki
degisim gozlenmistir. Calistirilmasinin hemen sonrasinda 13,5 amper akim vermeye
baslayan ve verdigi akim artmaya devam eden yakit pili, yaklagik 2 saat sonra 17
ampere ulagsmis ve sonraki 7 saat boyunca akim sabit olarak 17,3 amper civarinda
seyretmigtir. Yakit pilinin sagladigi giic miktar1 da calistirildiktan 2 saat sonra 6,8
W’a ulasmis ve sonraki 7 saat boyunca 6,9 W civarinda gii¢ saglamaya devam
etmistir. Yakit pilinin sicaklign da bu siireg boyunca 42 ile 43°C araliginda

seyretmistir.
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Gaz diflizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarma yapistirilan yakit piline bu sefer
baslangigtan itibaren sabit 0,6 V voltaj uygulanmis ve performans degisiminin
zamanla nasil oldugu incelenmistir. Yakit pilinin akimi baglangigcta 6,1 amperle
baslamis ve 6 saat igerisinde bu deger 8,7 ampere kadar ilk iki saatlik siire¢ icerisinde
hizli, sonrasinda ise ¢ok daha yavas olarak artmaya devam etmistir. Bu zaman
diliminde yakit pilinin sagladig1 glic miktar1 akimdaki artisa paralel olarak seyretmis
ve 3,6 W’tan 5,2 W’a kadar ¢ikmugtir. Yakit pilinin sicakligi ise akim ve giic
miktarindaki degisimle baglantih olmayan sekilde 19,5°C ile 22,1 °C arasmnda
degismistir.

Gaz diflizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarma yapistirilan yakit piline
baslangictan itibaren 0,5 V voltaj uygulandiginda ise akim degeri 12 amperle
baslayarak iki saat sonra 15,3 ampere ulasmis ve sonraki 8 saat boyunca sabit
kalmistir. Bu siire¢ boyunca yakit pilinin sagladigi giic miktar1 da iki saat i¢inde 6
W’tan 7,7 W’a ulasmig ve sonraki 8 saat boyunca da bu degeri korumustur. Yakit
pilinin sicaklig1 da baslangigta 35°C’ye ¢ikmus ve 2 saat sonra 43°C’ye ulastiktan

sonra 43 ile 44,5 °C arasinda seyretmistir.

Gaz difilizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarma yapistirilan yakit pili ertesi giin
daha da uzun siireli olarak ¢alistirilmis ve bu siire¢ i¢cinde performansinda meydana
gelebilecek degisimler gozlenmistir. Yakit pili 0,5 V voltajda 35,5 saat boyunca
caligtirilmistir. Baslangictan bir buguk saat sonra yakit pilinin sagladigi akim degeri
15,4 ampere ulasmis ve bu deger 35,5 saat sonunda 14,7 amper olarak okunmustur.
Bu zaman diliminde yakit pilinden elde edilen glic miktar1 ise 7,7 W’tan 7,3 W
civarina diismiistiir. Sicaklik ise bir buguk saatte 23°C’den 43 °C’ye ¢ikmus ve
sonraki 34 saat boyunca 43 ile 47,5 °C arasinda seyretmistir. 35,5 saat sonunda gaz
difiizyon tabakalar1 zar elektrot montajma yapistirilan yakit pilinin performansindaki
disis %4,55’tir. Performanstaki diististin bu kadar kiiciik olmasini saglayan neden,
gaz diflizyon tabakalar1 zar elektrot montajlarma yapistirilan yakit pillerinin
performanslarmin normal gaz diflizyon tabakalarmin kullanildig1 zar elektrot

montajlar:t monte edilen yakit pillerinin performanslarindan daha diisiik olmasina yol
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Cizelge 4.1. Normal zar elektrot montaji ve gaz diflizyon tabakalar1 iyonomerle yapistirilmis zar elektrot montaji1 performanslarmin

zamana bagh degisimi

Maksimum Calisma Hiicre Kullanilan | Kullanilan
Zar Elektrot Uygulanan | Maksimum Akima Ulasma Son SUr§‘esi Sicakligi Aktif Alan | Hidrojen Hava
. . 2
Montaji Voltaj (V) Akim (A) siiresi (saat) Akim (A) (saat) °0) (cm?) (NL/dk) (NL/dk)
Normal Zar
Elektrot Montaji 0.5 18 1.5 16 7 49-52 25 0.12 0.30
0.4
17 2 17 9 42-43 25 0.12 0.30
0.5
15.3 2 15.3 10 43-44.5 25 0.12 0.30
Gaz Diflizyon 6
Tabakasi (ilk 2 saat
iyonomerle icinde hizl,
Yapistirilmis Zar 0.6 8.7 sonraki 4 saat 8.7 6 19.5-22.1 25 0.12 0.30
Elektrot Montaji sliresince yavas
artma
olmustur.)
15.4
0.5 1.5 14.7 37 43-47.5 25 0.12 0.30
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acan nedenle ayn1 seydir. Yapistirmada kullanilan iyonomer, daha dnce 4. boliimde
anlatildig1 nedenlerden dolay1 performansta diisiise neden olur fakat su tutuculugu

sayesinde ise zar elektrot montajinin performansini uzun siire korumasini saglar.

Ek bolimiinde patent bagvurusu anlatilan hava soluyan tipi proton gegirgen zarh
yakit pilinin 150 W olarak dizayn edilen ve y1gin basina 34 cm® aktif alana sahip 20
yigmdan olusan hava soluyan tipi proton gecirgen zarli yakit pilinin performansmm
zamanla degisimi incelenmistir ve Sekil 4.63 ve 4.64’te gosterilmistir. Hicbir etki
olmadan sadece 7 V wvoltaj uygulanan 150 W’lik 20li yigin, baslangigtan hemen
sonra 27 amperlik akim degerine ulagsmis ve yarim saat icinde de 24 ampere
diismiistiir. Bunun ardindan yaklasik 3 buguk saat sonunda da sadece 0,5 amper
azalarak 23,5 amper seviyesine inmistir. Bu siirecte yakit pilinden elde edilen giic
miktar1 ise baslangigta 190 W iken yarmm saat sonra 168 W’a diismiis ve 3,5 saat
stiresince de bu giic miktarini biiyiik 6l¢iide korumus ve 3,5 saat sonunda sadece 3,5

W azalarak 164,5 W seviyesinde gii¢ iiretir durumda ¢alismaya devam etmistir.

(Sekil 4.63 ve 4.64 i¢in Hy:5 NL/dk, Hava:12 Volt, 0,6 amperlik fan, basinglandirma
valfi a¢ik kalma siiresi: 0,5 sn, kapal kalma siiresi: 4,0 sn)

(Dikey eksenler Current: Akim (Amper), Power: Gii¢ (Watt), yatay eksen de zamani

gosterir.)
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Sekil 4.63. 20 yi1gindan olusan 150 Wattlik hava soluyan tipi proton gec¢irgen zarl hidrojen yakit pili performansmin zamana bagh

degisimini gosteren akim-zaman grafigi
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voltage

Pressure

Temperaturs
Povser

02:00:00.000 - 01/01/1904 | 0O
02:00:00.000 - 01/01(1904 | 0O

Sekil 4.64. 20 yi1gindan olusan 150 Wattlik hava soluyan tipi proton gecirgen zarl hidrojen yakit pili performansmimn zamana ba gh

degisimini gosteren giic-zaman grafigi
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BOLUM 5
5. DEGERLENDIRME

Bilim Sanayi ve Teknoloji Bakanhgi tarafindan desteklenen proje kapsaminda
yapilan ¢aligmalarda elde edilen bilgilerle insansiz hava araglarinda kullanilmak
tizere 50, 110, 150 ve 200 W’lik hava soluyan tipi proton ge¢irgen zarli hidrojen
yakit pili yapilmig ve yakit pilinin performansi ana olarak zar elektrot montaji
performansima bagl oldugundan, NT Nanoteknoloji firmas: tarafindan saglanan zar

elektrot montajlarinin performanslarinin arttirilmasi ¢aligmalar yapilmugtir.

Farkli kalinliklarda kataliz tabakaya sahip zar elektrot montajlari test edilmis ve 25,
50 ve 75 um kalinhgindaki kataliz tabakalari arasinda en yiiksek performansi 75 pm
kalinhiginda kataliz tabakaya sahip zar elektrot montaji vermistir. Bu aralik i¢cinde

yakit pili performansi kataliz tabaka kalinhigiyla birlikte artmaktadir.

Agrhk altinda farkli sicakliklarda sikistirilmanin zar elektrot montajmmi daha
kompakt hale getireceginden performansinda degisme gbzlenmesi beklenmistir. 6.54
ve 12.42 MPa basing¢ altinda, oda ve 60°C sicaklikta sikistrilan zar elektrot
montajlarmin performanslart incelenmis ve Hp: 0.12 NL/dk, hava: 0.30 NL/dk
kosullarinda oda sicakliginda 6.54 MPa agirlik altinda sikistirilan zar elektrot montaji
en diigiik performansi gdstermis, diger iic durumda sikistirilanlar birbirine ¢ok yakin
sonuclar gOstermistir. Fakat gazlar iki katmma c¢ikaridiginda ise en yiksek

performans1 60°C’de 6.54 MPa basingla sikistirilan zar elektrot montaj1 go stermistir.

Katot kataliz tabakasinin sa¢mim sistemi kullanilarak platinle kaplanmasinin, tabaka
tizerindeki katalizér miktarinda artis saglayacagindan performansta iyilesme
beklenmekteydi Fakat tabaka lizerinde film kaplama etkisi yapmas1 nedeniyle zar

elektrot montaj1 performansinda diigiise neden olmustur.
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Gaz diflizyon tabakalarmm iyonomerle zar elektrot montajmna yapistirilmasinin, zar
elektrot montajmnin su tutuculugunun artmasi sebebiyle performans artisina neden
olmas1 beklenirken, gaz diflizyon tabakasmin gaz gegirgenligini azaltmasi ve
hidrofobik yapismi diigiirerek olusan suyun zar elektrot montajmin anot tarafina

yonlendirmesine engel oldugundan, performansta diislis go zlenmistir.

Gaz diflizyon tabakalarmin kataliz karigmiyla zar elektrot montajina
yapistirilmasinin, kataliz miktarindaki artis nedeniyle performansi arttirmasi
beklenirken, yapistrma isleminin iyonomerle yapildigi durumdaki benzer nedenlerle
zar elektrot montajinin performanst diigmiistiir. Ayrica katottaki reaksiyonun zar
elektrot montaj1 kataliz tabakasindan daha yukarda, gaz diflizyon tabakasinda
gerceklesmeye baglamasi ve bu nedenle anotta olusan protonlarin katotta bu
reaksiyona katilabilmeleri i¢in daha fazla mesafe kat etmeleri gerekliligi

performanstaki diisiise katk1 saglamigtir.

Gaz difiizyon tabakalarmnin sagmim sistemi kullanilarak platinle kaplanmasmimn zar
elektrot montajlarmin performansi iizerindeki etkisi incelenmis ve performansta
diisise neden oldugu goriilmiistir. Tabakalarin gaz gecgirgenligini azaltmasi1 ve
katottaki reaksiyonun ilk olarak katot gaz diflizyon tabakasmda baslamasi nedeniyle
anottaki protonun bu reaksiyona katilmasi icin agmasi gereken yol uzamis, bu da

performans kayiplarmi arttrmistir.

Ayrica zar elektrot montaj1 caliymalarina ek olarak, iiretilen hava solumali proton
gecirgen zarli hidrojen yakit pili performansi tlizerinde yakit pilinin montaji
srasindaki sikistrma miktarmm, yakit pilinin ¢alismasi esnasinda basinglandirma
valfinin kullanilmasmnin ve bu basmglandirma valfinin agik ve kapali kalma
slirelerinin hava soluyan tipi proton gecirgen zarh hidrojen yakit pili performansi
tizerindeki etkisi incelenmis ve iretilen yakit pilinin performansinin zamana karsi

degisimi gozlenmistir.

3-6 Nm araligimmda yakit pilinin performanst sikistirma miktariyla birlikte

artmaktadir. Basmglandirma valfi kullanilmasmin da performans iizerinde arttirici
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etkisi oldugu gozlemlenmis ve en uygun valf acik-kapali kalma siireleri 0.5-4.0

saniye olarak bulunmustur.

Uretilen yakit pillerinden 150 W’hk dizayn edilen yakit pilinin performansinin
zamana gore degisimi incelenmis ve baslangicta 190 W gii¢c iireten bu yakit pili
yarim saat sonra 168 W’a diismiis ve bu noktadan sonraki 3.5 saatlik ¢aligma

stiresinin sonunda sadece 3.5 Wazalarak 164.5 W gii¢ liretmeye devam etmistir.

Yapilan bu ¢aligmalar sonucu iiretilen 200 W’lik hava soluyan tipi proton gegirgen
zarll yakit pilinin 6zellikleri, sektdriinde lider firmalarin {irettikleri yakit pillerinin
agirhk-hacim-performans  kiyaslamalariyla  yarisabilecek  seviyede  oldugu
goriilmektedir.

Cizelge 5.1. Sektoriinde lider firmalarin irettikleri yakit pilleri ve kendi iirettigimiz

yakit pili arasindaki agirlik-hacim-performans kiyaslamalar1 [88,89]

. . Energyor ..
Ozellikler Horizon Aeropak TOBB ETU
Epod
Glig —Akim- 310-370W - | 200 W /10 A -20-35
) 200 W -10 A -20-32V
Voltaj 32-45V \Y/
Yakit Pili
_ 470g-1.2 L 500-600 g-1.1L
agirhig -Hacmi
3950 g
1150 g kuru, 3030g o 1000 g kuru, 2900g
Bor Hidriir (hidrojen
, , (sulu) - (sulu) -
kartus sistemi depolama +su)
) 2.2 L Kuru, 3.7L 2.0 LKuru, 3.5L
Agrhigr-Hacmi
(sulu) (sulu)
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BOLUM 6

6. GELECEK CALISMALAR

Gergeklestirilen calismalara ek olarak, yakit pili performansinin arttwrilmast ve
insansiz hava araglarinda kullanilmast konusunda gelecekte asagidaki ¢aligmalarin

yapilmasi planlanmaktadir.

-Zar elektrot montajlari performansmi arttirmaya yonelik yeni ¢caligmalar

-Zar elektrot montajlarinda kullanmaya yonelik yiiksek performansh zar yapim

-Insans1z hava ucag i¢in hava soluyan tipi yakit pilinin performansimin arttiriimasi

amactyla kanal geometrisi ve plaka boyutlar1 lizerinde optimizasyonlar yapilmasi

-Uretilen yakit pillerinin insansiz hava araglarina uyarlanmasi ve montajinin yapilip

test edilmesi

-Insansiz hava aracma monte edilen yakit pilinin dayanimmmn ve agirlik-hacim-

performans o zelliklerinin optimize edilmesi

-Insans1z hava araclarmda kullanilacak olan yakit pilleri igin yeni bor hidriir kartus

sistemlerinin yapilmasi planlanmistir.

Ozellikle bor hidriir bilesiklerinin, Cizelge 6.1°deki hidrojen kaynaklarmnim avantaj ve
dezavantaj kiyaslarinda yikksek volumetrik ve kiitlesel hidrojen yogunlugu
konusunda diger hidrojen kaynaklarma olan {istiinliigii nedeniyle bor hidriir kartus
yapmu konusuna agirhik verilerek yeni kataliz morfolojilerinin dizayn edilmesi ve
tiretilmesi, tiretilen kataliz sistemlerinin kullanildigi sodyum (ve kalsiyum) bor hidriir
ve amonyum boran kartus dizayn edilmesi ve {retimlerinin yapilmasi, baslangi
malzemesi olarak bor igeren farkl bilesiklerin kullanilmasi ve kataliz sistemlerinin

optimize edilmesi, sodyum (ve kalsiyum) bor hidriir ve amonyum boran kartuslarmi
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elektrikli araglarda ve 6zellikle sivil ve askeri amac¢lh kullanim potansiyeli yiiksek
insansiz hava araglari i¢in elektrik ihtiyacini karsilamada kullanilan hidrojen yakit
pillerine hidrojen besleyici sistem olarak kullanilmak {izere optimize edilmesi ve
sodyum (ve kalsiyum) bor hidriiriin veya amonyum boranin depoladig: hidrojenin
bagh oldugu giic sistemine beslemesi sonrasinda, kartusta geriye kalan sodyum (ve
kalsiyum) borat1 hidrojen depolayici olarak tekrar kullanilabilir hale getirmek ve bu
sekilde sodyum (ve kalsiyum) bor hidriir ve amonyum boran kartuslarin tekrar tekrar
kullanilabilir 6zellikte olmasmin saglanmasi iizerine ¢aligmalarm siirdiiriilmesi

planlanmaktadir.

Cizelge 6.1. Hidrojen kaynaklarmin avantaj ve dezavantajlari

Tip Avantaj De zavantaj
Sivilastirilmis Dogrudan Kullanim Diisiik Kiitlesel Hidrojen Yogunlugu,
veya Diisiik Volumetrik Hidrojen
sikigtirilmig Yogunlugu, Diisiik hidrojen kinetigi
hidrojen

Metal Hidriir Yiiksek Volumetrik Hidrojen | Diisiik Kiitlesel Hidrojen Y ogunlugu,

Yogunlugu Diisiik hidrojen kinetigi
Organik Yiiksek Volumetrik Hidrojen | Fosil yakita bagimlilik devam ediyor.
Bilesikler Yogunlugu
(Kompleks) Yiiksek Volumetrik Hidrojen | Yapi-Ozellik-Performans iliskilerinin
Kimyasal Yogunlugu, Yiiksek Kiitlesel | yeterince iyi bilinmemesi
hidritler Hidrojen Yogunlugu
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