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0z

Bu c¢alismada Proton Elektrolit Membranli (PEM) elektrolizor hiicresinde meydana gelen fiziksel ve
elektrokimyasal olaylar ve hiicre voltaji, akim yogunlugu gibi calisma parametrelerinin hiicre performansina
etkileri sayisal ve deneysel olarak incelenmistir. Elektroliz hiicresinde akis, kiitle transferi, sarj korunumu ve
elektrokimyasal olaylar1 karakterize eden denklemler COMSOL Multiphysics ticari yazilimi ile ¢oziilmiistiir.
Deney diizeneginde 50 cm? aktif alana sahip membran elektrot grubu (MEG) kullanilirken, anotta gézenekli
titanyum, katotta gaz difiizyon tabakasi olarak karbon kagit kullanilmistir. Olgiilen deneysel sonuglar hesaplanan
sayisal sonuglarla karsilastirilmig, 6zellikle yiiksek akim yogunluklarinda sayisal modelin hiicre davranigini
tahmininde 6ngoriilen hata ile dogru sonu¢ verdigi goriilmiistiir. Bu durumun modelde yapilan es sicaklik
kabuliinden kaynaklandigi degerlendirilmistir. Sayisal sonuglar kanal boyunca oksijen ve hidrojen
konsantrasyonlarinin arttigini gostermistir. Hidrojen iiretimi 1,48 V’da baglarken akim yogunlugu arttik¢a
hidrojen iiretiminin de arttig1 tespit edilmistir. Ayrica voltaj verimi sayisal ¢dziimde 0,809 iken deneyselde 0,871
olarak tespit edilmistir.

Anahtar Kelimeler: PEM, elektrolizor, hidrojen tiretimi, matematiksel modelleme, COMSOL

NUMERICAL INVESTIGATION AND EXPERIMENTAL
VERIFICATION OF PROTON ELECTROLYTE MEMBRANED (PEM)
ELECTROLYSER

ABSTRACT

In this study, the physical and the electrochemical phenomena occurred within the proton exchange membrane
(PEM) electrolysis cell and the effects of some operating parameters such as cell voltage, current density on the
cell performance were investigated numerically and experimentally. The equations which characterize flow,
mass transfer, conservation of charge and electrochemical reactions were solved by using COMSOL
Multiphysics commercial software. In the experimental setup, the Membrane Electrode Group (MEG) which has
50 cm? active area, porous titanium at anode and carbon paper as gas diffusion layer at cathode are used. The
numerical results compared with measured experimental data. It is sound that while the model satisfactorily
agrees with experimental data at low current densities, it deviates at high current densities mainly because of
isothermal assumption employed. The numerical results have shown that the oxygen and hydrogen
concentrations increase along the channel. Also the hydrogen production starts at 1.48 V and it increase as the
current density increase. However, the voltage efficiencies of PEM electrolyser for numerical and experimental
study were found as 0.809 and 0.871, respectively.

Keywords: PEM, electrolyser, hydrogen production, mathematical modelling, COMSOL

“Corresponding author / Sorumlu yazar. Tel.: +90 388 225 23 53; e-mail / e-posta: omergenc@ohu.edu.tr

370



OHU Miih. Bilim. Derg. / OHU J. Eng. Sci., 2018, 7(1): 370-380

PROTON ELEKTROLIT MEMBRANLI (PEM) ELEKTROLIZORUN SAYISAL INCELENMESI VE DENEYSEL
DOGRULANMASI

1. GIRIS

Hidrojen dogada tek basma bulunmayip, birincil enerji kaynaklarindan yararlanilarak farkli hammaddelerden
iiretilebilen sentetik bir yakittir. Komiir ve dogal gaz gibi fosil kdkenli yakitlar sinirli rezerve sahiptir ve hidrojen
iiretiminde birincil enerji kaynagi olarak kullanilmasi ¢evresel zararlara neden olmaktadir. Bu nedenle hidrojeni
temiz enerji kaynaklari ile sudan iiretmek en gevreci ve en dogru se¢im olacaktir. Hidrojeni temiz, kolay ve
verimli bir sekilde elde etmenin yolu olan suyun elektrolizi yontemi i¢in Proton Elektrolit Membranli (PEM)
elektrolizorler kullanilmaktadir. Suyun elektrolizi yonteminde su elektrik akimi yardimiyla katot tarafindan
¢ikan hidrojene ve anot tarafindan ¢ikan oksijene ayrigsmaktadir. Elektrolizorler kullanilan elektrolit tipine gére
cesitlere ayrilmaktadir. Temel olarak, elektrolizorler kullanilan elektrolitin kati veya sivi olmasina gore
smiflandirilirlar. Sivi elektrolit yaygin olarak alkali elektrolizorlerde, kati elektrolit ise genellikle PEM
elektrolizorlerde ve kati-oksit elektrolizorlerde kullanilmaktadir. Elektrolizor tiplerinden en olgun metod alkali
elektroliz iken PEM elektrolizorler ticarilesme asamasinin basindadir. Kati-oksit elektrolizorler heniiz arastirma
asamasinda olup pazar erisimi bulunmamaktadir.

PEM elektrolizorler ilk olarak GEMINI uzay gemisi projesinin bir parcasi olarak gelistirilmigtir [1]. Alkali
elektrolizorlerin aksine PEM elektrolizorler daha degisken akim yogunluklarinda c¢aligabildiklerinden dolayz,
enerji {iretim seviyesi siirekli degisken olan yenilenebilir enerji kaynaklarina entegresi daha kolay olmaktadir [2,
3]. Ayrica PEM elektroliz yonteminin geleneksel hidrojen iiretim tekniklerine gore yiiksek verim, yiiksek saflik
ve basingta hidrojen elde edilebilmesi ve reaksiyon firlinlerinin ¢evre dostu olmasi gibi bir¢ok avantaji
bulunmaktadir [4-6]. Literatiirde PEM elektrolizorler ile ilgili sinirli sayida matematiksel ¢alisma bulunmaktadir.
Laoun ve arkadaglar1 [7] Butler - Volmer esitligini kullanarak PEM elektrolizérde meydana gelen aktivasyon
agiri-potansiyeli ve membrandan kaynaklanan ohmik asir1 potansiyeli teorik olarak analiz etmisler ve elde edilen
sonuglart deneysel verilerle karsilagtirilmiglardir. Ni ve ark. [8]tarafindan PEM elektrolizorii temsil eden
elektrokimyasal model olusturulmus ve akim-gerilim karakteristigi incelenmigtir. Elde edilen sonuglarin
literatiirdeki deneysel verilerle uydugu goriilmiistiir. Butler-Volmer esitligi ve membranin su iletkenligi
kullanilarak aktivasyon ve ohmik agiri-gerilimler simiile edilmistir. Anot asiri-geriliminin katot asiri-
geriliminden daha etkin oldugunu ve voltaj kayiplarinin biiyiik kismina neden oldugunu rapor etmislerdir. Yine
Butler-Volmer esitligi kullanilarak Nie ve ark. [9] tarafindan PEM elektrolizorde hidrojen iiretilmesine dayanan
bir foto-elektrokimyasal model olusturulmustur. Calisma ile Nernst potansiyeli, degisim akim yogunlugu ve
polimer membranin iyonik iletkenligine dayandirilan ve verilen voltaja karsilik akimin elde edildigi bir model
ortaya konmustur. Modele sicakligin etkisi de dahil edilmis ve sicaklik ile hiicreye uygulanan potansiyelin
distiigi tespit edilmistir. Grigoriev ve arkadaslari [10] tarafindan farkli geometrik parametrelerde, farkli hidrojen
ve oksijen reaksiyonlarini temsil eden kinetiklerle, kati1 polimerin farkli gaz gecirgenliklerini inceleyen yiiksek
basingli (130 bar) PEM elektrolizor modeli gelistirilmistir. Gelistirilen modelde basing, sicaklik, akim yogunlugu
gibi farkli calisma parametrelerinin PEM elektrolizoriin performansi, Faraday verimi ve suyun elektrolizi
sirasinda agiga ¢ikan 1s1 iiretimi {lizerine etkileri incelenmistir. Elde edilen sonuglar ile PEM elektrolizoriin
caligma parametre degerleri belirlenmistir. Gorgiin [11] tarafindan anot ve katot arasindaki mol dengesine dayali
PEM elektrolizér i¢in dinamik bir model gelistirilmistir. PEM elektrolizor modelini Matlab-Simulink
kullanilarak PEM elektrolizoriin zamana bagli davranisi incelemistir. Busquet ve ark. [12] tarafindan PEM yakit
pilleri ve elektrolizorleri simule edebilen bir model gelistirilmistir. Model, 4 serbestlik derecesine sahip olup,
akimin sifira yaklastigi durumlarda bile ¢6ziimlenebilmistir. Parametreler, 4 kW'lik PEM yakat pili ve 3,6 kW'lik
elektrolizére uygulanabilecek sekilde segilmistir. Elektrolizriin, 300 cm? aktif alana sahip 16 hiicreden meydana
geldigi varsayilmistir.

Bu calismada PEM elektrolizor igin 2 boyutlu matematiksel bir model olusturulup, COMSOL Multiphysics
ticari yazilimi kullanilarak sayisal analizi gergeklestirilmistir. Potansiyel farkin hiicrede iiretilen hidrojen ve
oksijen miktarina etkisi niimerik olarak incelenmistir. Ayrica PEM elektrolizér voltaj verimi, sayisal ¢aligma
neticesinde elde edilen sonuglar ve 50 cm? aktif alana sahip tek hiicreli bir PEM elektrolizor iizerinde yapilan
deneysel sonuglar i¢in kargilagtirilmistir.

2. MATERYAL VE METOT

2.1. PEM Elektrolizor

Sekil 1’de PEM elektrolizoriin ¢alisma prensibi verilmistir. PEM elektrolizore su anot boliimiinden verilir. Su,
anot katalizor tabakasinda oksijen gazi, hidrojen iyonlar1 ve hidrojenin elektronlarina ayrigir. Oksijen gazi hiicre
digia alinirken, hidrojen iyonlar1 (H") elektrolit {izerinden katoda geger. Elektronlar ise dis devre {izerinden
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katoda gecerek katot katalizor tabakasinda hidrojen iyonlari ile birleserek hidrojen gazini olustururlar. Boylece
elektroliz islemi tamamlanmis olur.
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Sekil 1. PEM elektrolizor hiicresinin ¢aligma prensibi
PEM elektrolizorlerde hidrojen ve oksijen iiretimi esnasinda gerceklesen anot, katot ve toplam reaksiyon su
sekildedir;

Anot reaksiyonu;

2H,0-50,+4H" +4e~ 1)
Katot reaksiyonu;

4HT +4e” >2H, )
Toplam reaksiyon;

1
H20—>H2+§O2 (3)

Suyun elektrolizinde teorik olarak ayrigsma reaksiyonunun ger¢eklesmesi i¢in iki elektrot arasina uygulanmasi
gereken minimum potansiyel farkini ifade eden Vj tersinir hiicre potansiyeli Tablo 1’deki termodinamik degerler
ve Esitlik 5 kullanilarak;

AG
Vo= 2 =122V (4)

bagintisi ile hesaplanabilir. Bu bagintida 4G Gibbs serbest enerjisini, n elektron sayisim, F ise Faraday sabitini
ifade etmektedir. Gibbs serbest enerjisi yakitin ortam sicakligi referans alinarak kullanilabilir (veya faydali ise
cevrilebilir) kismini ifade etmekte ve:

AG=AH-TAS ®)

1 1
AG:[(hH 2*5“02J_hH 20(s) }T'HSH 2+5502)_SH 20(5)} ©

seklinde yazilabilmektedir. Bu esitlikte hypo, hop, hpo sirasiyla su, oksijen ve hidrojenin entalpilerini, Syo0, So2 V€
Sh entropilerini ve T ise sicakligi ifade etmektedir.
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Tablo 1. Suyun elektrolizi isleminde kimyasallarin termodinamik 6zellikleri [18]

Nz (KiZkmol) Moz (ki7kmol) Nz (kiZkmol)
0 0 285826
Shz(g) (Ki/kmol*K) Soz(g) (Ki’/kmol*K) Srz2o(s) (Ki/kmol*K)
130,68 205,14 69,92

Denklem 5’teki terimlerin degerleri yerlerine koyulursa suyun bilesenlerine ayrilabilmesi icin gerekli
minimum termodinamik potansiyel fark 1,229 V olmaktadir. Ancak her sistemde olusan tersinmezlikler
nedeniyle elektroliz olayr da daha yiiksek bir potansiyelde baglamaktadir. Diger bir ifade ile sistem
elektrokimyasal prosesin ger¢eklesmesi i¢in disaridan 1s1 alamadigindan bu enerji hiicreye uygulanan ekstra
potansiyel fark ile karsilanmaktadir. Tersinmezlikler hesaba katildiginda elektroliz olayinin gerceklestigi
minimum potansiyel farka termo-nétral voltaj (Viermo-ngnar) @d1 verilmektedir. Eger hiicre voltaji (Vy;..) termo-
notral voltaja esitse hiicre ile ¢evresi arasinda net bir 1s1 transferi s6z konusu degildir. Eger hiicre voltaj1 termo-
nétral voltajdan Kigik (Vi< Viermonsirar) 1S€ hilcre ¢evreden 1s1 aliyor tam tersi durumda (Viermo-ngirar<Vhiicre) 15€
hiicre disartya 1s1 veriyor demektir. Standart sartlar altinda teorik hiicre voltaji:

AH 286kj/mol
Y == =1,48V
termo—notral = nF  2x96485C /mol 7

seklinde olmaktadir. Burada AH molekiiler baglarin olusmasi veya kirtlmasi i¢in gerekli minimum enerji
(entalpi) miktarini ifade etmektedir.

Elektrokimyasal sistemlerde voltaj verimi, termodinamik verim ve faradik verim gibi farkl sekillerde verim
tanimlamalar1 yapilmaktadir. PEM elektrolizorlerde en yaygin kullanilan verim voltaj verimidir ve termo-notral
voltaj goz oniine alindiginda PEM elektrolizor hiicre verimi:

Viermo—no 1,48
n= termo—ndétral _ (8)

VhUCre VhUCre

seklinde ifade edilmektedir.
2.2. Matematiksel Model

2.2.1. Geometri

Caligsma kapsaminda olusturulan iki boyutlu (2D) model geometrisi detaylari ile Sekil 2’de verilmistir. Model
olusturulurken Sekil 1°deki PEM elektrolizoriin ¢alisma prensibi temel alinmistir. Sayisal ¢aligma kapsaminda
olusturulan modelde kullanilan hiicre geometrisi ¢dziim kolayligi acisindan 0,65 mm genisliginde ve 3 mm
yiiksekliginde secilmis ve 3 ana alandan olugsmaktadir. Bunlar Anot, katot ve membran alanlaridir. N1-N12 ve
N11-N10 su giris bolgesini, N4-N5 oksijen ¢ikis bolgesini ve N6-N7 hidrojen ¢ikis bolgesini gdstermektedir.
N1-N4 ve N7-N10 akim toplayict bolgesini ifade etmektedir.

N5 Ng
N,y N7
E
f, 0,25 mm (0.15 mm 0,25 mm
=
v Ni:g ® Ng
P
=
=
£ 5 E S
E = =
- << i g
o , =
RS o~
+ 5
= T
=+ 1
+ (N
N, & = = ¢ Ng
E T :
£ o, ¥
o
o E
Ny Nio
Nj> Ny

Sekil 2. Matematiksel model geometrisi
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Model iizerinde anot ve katot bolgelerindeki difiizyon igin Maxwell-Stefan denklemi, tiirlerin akisi i¢in Darcy
kanunu ve akim yogunlugu dagilimi i¢in Butler-Volmer esitligi kullanilmig ve sirasiyla su kabuller yapilarak
¢oziim elde edilmistir. Model 2 boyutlu olarak olusturulmus, hiicre icerisinde 1s1 transferi olmamakta, fiziksel ve
elektrokimyasal olaylar daimi rejimde ger¢eklesmekte, Membran sadece su ve proton geg¢isine izin vermekte,
reaksiyonlar elektrolit/elektrot ara ylizeyinde gerceklesmekte ve izotermal (80°C) yaklasim uygulanmistir.
Ayrica, modelde kullanilan membran ve elektrotlar icin fiziksel 6zellikler ve diger parametreler Tablo 2’de
verilmistir,

Tablo 2. Modelde kullanilan membran ve elektrotlar i¢in fiziksel 6zellikler ve diger parametreler

Parametre Deger | Ref. Parametre Dige Ref
Membran elektriksel iletkenligi oy, (S/m) 14 15 Elektrot gegirgenligi k, (m?) 10 -
.. e Anot degisim akim 12
Elektrot gozenekliligi & 0,4 14 yogunlugu e, (A /sz) 10 13
Anot ve Kkatot elektrotlarin elektriksel 570 _ Katot degisim akim 10° 13
iletkenligi o (S/m) yogunlugu g, (Alcm?)
.. oo ) Hidrojen = molar  agirhig: )
Oksijen molar agirligt (kg/mol) 0,032 (kg/mol) 0,002
Su molar agirlig1 (kg/mol) 0,018 - Hiicre sicakligi, T (°C) 80 -
2.2.2. Kullanilan Denklemler
Kiitle korunumu denklemi: Siireklilik denklemi en genel hali ile:
v.(pl)=0 ©)

seklindedir. Burada p yogunlugu i ise hiz vektoriinii temsil etmektedir.

Momentum denklemi: Momentum esitliginin basitlestirilmis bir formu olan, igerisinde basing gradyanini,
akigkan viskozitesini ve gegirgenlik katsayisini barindiran Darcy kanunu gozenekli elektrotlar i¢indeki tiirlerin
akigini ifade etmek igin kullanilmistir. Gézenekli yap1 igerisindeki hiz vektorii:

k
v_ “p
¥=—"LPyv
u'r (10)

seklinde bulunur. Burada K, elektrot gegirgenligini, 1 suyun viskozitesini ve p basinci ifade etmektedir.
Difiizyon ifadesi: Maxwell-Stefan esitligi elektrot tabakasinda tiirlerin difiizyonunu ifade etmek igin
kullanilmistir.

M VM Vp TVT
W(ij +o; V}F(Xj —o; )pH+a),pu+Di ?—R| (11)

o n
ap.a}l +V. -p.o 'Z Dij J

j=1

Denklem 11°deki Dj; tiirlerin birbirlerine gore olan difiizyon katsayilarini, w;j i veya j tiiriiniin kiitle oranini, X;
mol oranini, M molar kiitleyi, p basinci, R; kaynak terimi ve T sicaklig1 ifade etmektedir. D;; deneysel olarak elde
edilen ve sicaklik ve basincin bir fonksiyonu olan Dijo ikili difiizyon katsayist degeri kullanilarak Denklem 12 ile
elde edilir.

_p.0 Po T 5
Dij =0y~ (To-Po) =) (To) (12)
Burada pg referans basinci (1 atm) gostermektedir. Ty ise referans basinca karsilik gelen sicakligi ifade
etmektedir. Hidrojen ve oksijen tiirleri i¢in ikili difiizyon katsayilar1 Berning ve ark. [16] ¢aligmasindan
almmugtir.
Tiir dengesi: Elektrolizorde suyun pargalanmasi, hidrojen ve oksijen olusumu ve transferi
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V.|:—pwi§jj(Diijj+(xj—wj )Vpp]+pa}lu}=0 (13)

bagntisi ile hesaplanmistir. Mol orani X; kiitle orant @ ve molekiiler agirlik M’nin bir fonksiyonu olarak:

“j
X :Wj'Mtop (14)

Denklem 14’ten hesaplanir. i indisi anot igin O,-H,0O’yu ifade ederken katot i¢in H,-H,O’yu ifade etmektedir.
p karisimm yogunlugu olup, mol orani ve molekiiler agirligmn bir fonksiyonu olarak Denklem 15-17’de
verilmigtir.

top
p=—pg P (15)
1
M, ==
S (16)
X\
n
Y o =1
i 17)

burada p basinci, T hiicre sicakligini ve R (8,314 J/mol.K) evrensel gaz sabitini ifade etmektedir.
Elektrot yiik dengesi: Elektrottaki ylik dengesi i¢in ifade su sekildedir:

~V.(04V)=0 (18)

os elektrot elektriksel iletkenligini ¢ ise elektrot elektriksel potansiyelini ifade etmektedir.
Membran yiik dengesi: Membran yiik dengesini ohm kanunundan:

V(07 )=0 (19)

bagmntist ile hesaplanmaktadir. o, membran elektriksel iletkenligini ¢, ise membran potansiyelini ifade
etmektedir.

Butler-Volmer Esitligi: Butler-Volmer esitligi katalizér reaktif yiizeyindeki bolgesel akim yogunlugu
dagilimini ifade etmek i¢in kullanilmistir. Katalizér yiizeyindeki aktivasyon kayiplari ve akim yogunlugu
arasindaki iliskiyi temsil etmektedir [17].

. nF nF
ua:IOa[exp(aaﬁw—vo N-exp((L-az ) (V=Yg ))} (20)

i =ioi [exp(ak %(v Vg )-exp((1-a, )%(v ~Vy ))} 21)

bu denklemlerdeki i, ve iy anot ve katot akim yogunluklarini, (V-Vy) aktivasyon agir1 potansiyelini veya anot ve
katot elektrotlardaki kayiplari, ipy Ve igx degisim akim yogunluklarini, a, ve ax anot ve katot yiik transfer
katsayilarini ve n elektrokimyasal reaksiyona giren elektron sayisini ifade etmektedir.

2.2.3. Sinir Sartlar:

Anot katalizor yiizey icin akim yogunlugu sinir sarti:

N.(~o Ve )=i, (22)

375



OHU Miih. Bilim. Derg. / OHU J. Eng. Sci., 2018, 7(1): 370-380

0. GENC, M.A. KALLIOGLU

N~ Vi )=—1y (23)

bu esitliklerdeki n normal yondeki birim vektorii ifade etmektedir.
Katot katalizor yiizeyi i¢in akim yogunlugu sinwr sarti:

H.(~ogVey =iy (24)

N.(~0, Ve )=iy (25)

katot tarafindaki akim toplayici potansiyeli “0“V alinirken potansiyel hiicreye anot tarafindan uygulandigindan
dolay1 anot tarafindaki akim toplayici potansiyeli V. olarak belirlenmistir.

Anot katalizor yiizey icin kiitle akist simir sarti: Anot tarafinda oksijen ve su igin kiitle akisi sinir sarti su
sekildedir:

Vp 2 ia
rv{‘/’“’oz (Po, -H,0"%0, *(*0, =0, )7 )P0, u}_EMOZ (26)
Vi Vp \"% _—ia
n{‘f’“’Hzo (Do, ~H,0V*H,0 *(H,0 ~%H,0 )?)“""Hzou}_EM H,0 7)

Katot katalizor yiizey icin kiitle akis1 sinir sarti: Benzer sekilde katot tarafinda hidrojen icin kiitle akist siur
sart1:

V| Vp Y] 7ik
nl—pw, (Dy _ VX +(Xy -y )—/)+po u}:—M
|: HZ HZ HZO H2 H2 H2 p H2 4E H2 (28)
Katot tarafindaki suyun kiitle oran1 i¢in sinur sart1 da:
wHZO =1—a)H2 (29)

seklindedir.
Darcy kanunu smir sarti: Giris basini P, anot ve katot basinglar1 atmosfer basinci olarak belirlenmistir. Anot
ve katot su mol oranlar1 da “1” olarak girilmistir.

2.2.4. Orgii (Mesh) Yapisi

Olusturulan matematiksel model geometrisine fizik tanimlamalarindan sonra COMSOL Multiphysics ticari
yazilimi kullanilarak Orgli atamasi gergeklestirilmistir. Reaksiyonun gergeklestigi bdlge olan membran
yiizeylerine daha sik eleman atamasi yapilirken diger kisimlara daha seyrek eleman atamasi yapilmistir. Eleman
sayisindan bagimsizlik deneyi yapilirken, Sekil 3’te goriildigi lizere 600 elemandan baslanip 30000 elamana
kadar sirayla orgli atamalari yapilmistir. Sekil 4’te verilen eleman sayisi ile hidrojen konsantrasyonunun
degisimi incelenerek uygun 6rgii yapist belirlenmistir. Sekil 4’te goriildiigii gibi 30000 eleman sayisindan sonra
hidrojen konsantrasyonunda degisim gozlenmedigi i¢in 30000 eleman sayist uygun orgii yapisi olarak kabul
edilmigtir.

2.2.5. Deneysel Calisma

Gelistirilen matematiksel model ve sayisal analizin dogrulugu 50 cm® PEM elektrolizor hiicresinin sonuglari ile
karsilagtirtlarak yapilmigtir. Deneylerde kullanilan PEM elektrolizor hiicresinin tasarimi Sekil 5’te verilmistir.
Hiicre elemanlar1 daha oOnceki c¢aligmalara benzer malzemelerden se¢ilmistir [5, 6]. Hiicrede Giner
Electrochemical Inc. firmasindan temin edilmis 50 cm’ aktif alan sahip membran elektrot grubu (MEG)
kullanilirken, anotta gbzenekli titanyum, katotta karbon kagit gaz difiizyon tabakasi olarak kullanilmistir. Her iki
bdliimde de metal 1zgara akis alani olarak kullanilmistir. Hiicreye su anottan peristaltik pompa ile enerji DC giig
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kaynagi ile verilmis, akim degeri DC gii¢ kaynagindan ayarlanmis ve uygulanan potansiyel fark bir multimetre
ile dlglilmistiir.

0.120
0,115 - .
0,110 - /

0,100 | /
0,005 |

HIDROJEN KONSANTRASYONU

l/

0,090

0,085 /

0.080 4™

) I 50‘00 I 10(‘)00 I 15(;00 I 20500 I QS(I)OO I EOEI)OO I 35(;00 I 40(‘)00 I 45000
(a) (b) (c) ELEMAN SAYISI

Sekil 3. (a) 600 eleman (b) 8550 eleman (c) Sekil 4. Eleman sayisi ile hidrojen konsantrasyonunun
30000 eleman degisimi

Akis alani

Difiizyon

Sizdirmazhk elemant

Alim dagitma plakasr

son plaka

Yalitim plakasi

Sikistirma plakasi

Sekil 5. Deneysel verilerin elde edildigi PEM elektrolizor hiicre tasarimi

3. BULGULAR VE TARTISMA

Bu boliimde ¢alisma kapsaminda yapilan modelleme ile ilgili sonuglarin deneysel sonuglar ile karsilastirmasi
verilmigtir.

3.1. Voltaj-Akim Yogunlugu Egrisi

Deney sonucu elde edilen Voltaj-Akim yogunlugu egrisi ile modelleme sonucu bulunan Voltaj-Akim
yogunlugu egrisi Sekil 6’da verilmistir.

PEM elektrolizor hiicresi ile yapilan deney sonucu elde edilen voltaj-akim yogunlugu egrisi ve sayisal analiz
ile hesaplanan voltaj-akim yogunlugu egrisi benzerlik gostermektedir (Sekil 6). Akim yogunlugu arttikca
hiicrede birim zamanda meydana gelen reaksiyon sayisi artmakta dolayisiyla gereken potansiyel fark
artmaktadir. Yiiksek akim yogunluklarinda sayisal modelde hesaplanan voltaj degerleri deneysel 6lgiimden daha
yiiksek ¢cikmaktadir. Bu durumun modelde yapilan izotermal kabulden kaynaklandig: diisliniilmektedir. Deneysel
calismada teorik hiicre voltaji ile ¢alisma voltaj1 arasindaki fark 1sil enerjiye doniismekte, hiicrede anlik sicaklik
artist meydana gelmektedir. Sicaklik artigi ile reaksiyon kinetigi artmakta, membrandaki iyonik iletkenlik
iyilesmekte ve elektrolizor verimi artmaktadir. Bu nedenle deneysel sonuglara goére hiicre ayni akim
yogunlugunda daha diisiik voltajda galigmaktadir. Sekilden de gorildiigii gibi teorik sonuglar ile deneysel
sonuglar arasindaki fark, akim yogunlugu arttik¢a daha fazla agilmaktadir.
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- Deneysel
Sayisal

Voltaj (V)

T T T T T
0,0 0,2 0.4 0.6 0.8 1.0

Akim yoGunlugu (Alcm %)

Sekil 6. Deneysel ve sayisal akim yogunlugu-voltaj egrisi

3.2. Oksijen Konsantrasyonu

PEM elektrolizorlerde su anot girisinden alinmakta ve elektrolit/elektrot ara yiizeyindeki reaksiyon ile oksijen
gaz1 (O,) ve hidrojen iyonu (H") iiretilmektedir. Oksijen gaz1 gézenekli elektrot tabakasindan, hiicreye verilen
suyun siiriiklemesi, difiizyon farki, basing farki ve sivi-gaz yogunluk farkindan olusan akisla hiicreden
uzaklagmaktadir. Sekil 7a’da sayisal analiz sonucu 1,8 V igin anot tarafinda olusan oksijen gaz konsantrasyonu
verilmistir. Sayisal ¢oziimde yakinsak ¢oziim igin giris oksijen konsantrasyonu 0,1 olarak kabul edilmistir. Anot
boyunca oksijen iiretimi nedeniyle oksijen konsantrasyonu artmaktadir. Ayrica, oksijen konsantrasyonunun
reaksiyonun gerceklestigi elektrot/elektrolit ara yilizeyinde daha yiiksek oldugu, kanalin diger boliimlerine dogru
azaldig1 goriilmektedir.

Sekil 7b’de uygulanan voltaja gore anot kanali boyunca oksijen konsantrasyonu degisimi verilmistir.
Gorildigi gibi uygulanan voltaj artirildikea iiretilen oksijen miktart da artmaktadir. Grafikten goriildiigi tizere
oksijen iiretimi 1,48 V’dan sonra baglamaktadir. Oksijen konsantrasyonun kanal boyunca nerdeyse dogrusal
arttigl soylenebilir. Elektrot/elektrolit ara yilizeyinden esit miktarda oksijen gazi iiretilse de kanalin girig
bdliimiinden itibaren iiretilen oksijen miktarinin kanal boyunca iiretilen oksijene eklenerek kanalin sonuna dogru
konsantrasyonunun maksimum seviyeye ulagsmasina sebep olmaktadir.

I u ] aons 0,14
— 4 1 B g ’
| 3 013
g
| . =
{ " 8 012
| s
108 =
1 =
2,
1 w 0114
108 =
| (=] .
| 1 0,10 4
| 163 T T T T T T
] 0.0 05 1.0 1.5 20 25 3.0
! « 1 0.1 Anot Kanal Uzunlugu (mm)
(a) (b)

Sekil 7. (a) 1,8 V i¢in anot oksijen konsantrasyonu (b) Voltajin oksijen
iiretimine etkisi

3.3. Hidrojen Konsantrasyonu

Anot tarafinda sudan ayrilan ve elektronlar1 kopan hidrojen iyonlart membrandan katot tarafina gegmekte ve
burada devreyi tamamlayan elektronlarla tekrar birleserek hidrojen molekiiliinii olusturmaktadir. Sekil 8 (a)
sayisal analiz sonucu 1,8 V calisma voltajinda elektrolizériin katot boliimiinde hesaplanan hidrojen
konsantrasyonunun degisimini gostermektedir. Katot kanali boyunca hidrojen konsantrasyonu ger¢eklesen
elektrokimyasal reaksiyonlar sonucu artmaktadir. Ayrica, anottaki oksijen konsantrasyonuna benzer sekilde,
katotta hidrojen konsantrasyonunun elektrolit/elektrot ara yiizeyinde daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Sekil 8
(b)’de ¢aligma voltajinin 1,4-2,0 V arasindaki degisimi ile katot tarafinda hidrojen konsantrasyonunun degisimi
verilmistir. Beklenildigi {izere hidrojen konsantrasyonu tiim ¢aligma voltajlarinda katot girisinden ¢ikisina dogru
artmakta; fakat 6zellikle yaklagik 1,5 V’a kadar 6nemli bir hidrojen tiretiminin olmadigi goriilmektedir.
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Sekil 8. (a) 1,8 V i¢in katot hidrojen konsantrasyonu (b) Voltajin hidrojen
tiretimine etkisi

3.4. Voltaj Verimi

Sekil 9°da sayisal ve deneysel voltaj verimi karsilasgtirilmistir. Goriildiigii gibi diisik akim yogunluklarinda
verim yiiksek iken akim yogunlugunun artmasi ile kayiplarin artmasina bagli olarak verim diismektedir.
Literatiirde verim genel olarak 1 A/cm’ akim yogunlugunda hesaplanmaktadir. Sekil 9°da goriildiigii iizere 1
Alcm? akim yogunlugu i¢in sayisal elektroliz verimi Denklem 30°dan:

V, .
__termo-ndtral _1.481/ _
n= =148 43=0809 (30)

Vh[]cre

olarak hesaplanmustir. Aymi sekilde 1 A/cm® akim yogunlugunda deneysel elektroliz verimi de 0.871 olarak
hesaplanmistir. Sayisal ve deneysel verim degerleri arasindaki fark sayisal modelde yapilan kabullerden ve
deney esnasindaki potansiyel kayiplardan dolayi ortaya ¢ikmaktadir.

%3,24
-
I %2,69 = Qeneyeel

0,99

0,96
0,93 o
0,90
0,87

0,84

Verim

0,81 o

0,78 o
0,75 o

0,72 -

T T T T
0,0 0,2 0.4 086 0.8 1,0

Akim Younlugu (A."cmz)

Sekil 9. Deneysel ve sayisal verimin karsilagtirtlmasi

4. SONUCLAR

Bu c¢alismada PEM elektrolizorlerde meydana gelen akis, kiitle transferi, sarj transferi ve elektrokimyasal
olaylar1 incelemek igin bir matematiksel model gelistirilmis ve model COMSOL Multiphysics ticari yazilimi ile
¢ozlilmiistlir. Matematiksel modelde fiziksel olaylar ve elektrokimyasal reaksiyonlarin daimi rejimde ve es
sicaklik kosullarinda gerceklestigi varsayilmistir.

PEM elektrolizoriin karakteristik akim-voltaj egrisi elde edilmis ve gergeklestirilen deneylerin sonuglar ile
kargilagtirtlmistir. Matematiksel modelin PEM elektrolizérde meydana gelen akis, kiitle transferi ve akim
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yogunlugu dagilimmi gergeke¢i olarak tahmin edebildigi gosterilmistir. Deneysel sonuglarla sayisal sonuglar
arasindaki farkin sayisal ¢aligmada yapilan izotermal kabulden kaynaklandig: diisiiniilmektedir. Sayisal sonuglar,
elektrolizorde iiretilen hidrojen miktarinin akim yogunlugu ile dogrusal olarak arttigini ortaya koymustur. Diger
taraftan akim yogunlugu arttikca hiicredeki kayiplar artmakta ve verim diismektedir. Calismada adapte edilen
modelin basarili bir sekilde PEM elektrolizorde meydana gelen fiziksel ve elektrokimyasal olaylar1 temsil ettigi
goriilmiistiir. Modeldeki fizigin gelistirilmesi ve daha gerceke¢i kabullerin kullanilmasi ile modelin deneysel
sonuglar1 daha iyi tahmin edecegi diistiniilmektedir.

Gelecek calismalarda 3 boyutlu model olusturulup modele enerji denklemi de ilave edilerek, 6zellikle yiiksek
akim yogunluklarinda meydana gelen 1s1 artiginin da hesaba katilmasi planlanmaktadir. Enerji denkleminin de
ilavesi ile model PEM elektrolizér dizayninda basari ile kullanilabilecektir.
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