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OZET

TASINABILIR CIHAZLAR iCIN 10 W’LIK BIR
ETANOL YAKIT HUCRESI MODELI GELISTIRILMESI

CELIK, Sule
Nigde Omer Halisdemir Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Makina Miihendisligi Ana Bilim Dali

Danisman : Prof. Dr. Yiiksel KAPLAN

Agustos 2022, 55 sayfa

Bu tez calismasi kapsaminda Dogrudan Etanol Yakit Hiicreleri (DEYH) performansina
etki eden proses parametreleri teorik olarak arastirilmistir. Teorik ¢alismada DEYH’de
meydana gelen 1s1 ve kiitle transferi, akis ve kimyasal reaksiyonlar i¢in iki boyutlu bir
matematiksel model gelistirilmis ve nlmerik olarak ¢oziilmistir. Etanol
konsantrasyonun, katot basincinin, hava debisinin ve sicakligin performansin
belirlenmesinde en etkin parametreler oldugu goriilmistir. Hava debisinin ve katot
basimcinin artmasiyla yakit hiicresinin performansi etkiledigi goézlenmistir. Yiksek
sicakliklarda performans reaksiyon kinetiginin iyilesmesi ile 6nemli dl¢iide arttigr ve
yiksek yakit konsantrasyonlarinda ise anottan katoda etanol gegisi nedeniyle
performansin diistiigii tespit edilmistir. Elde edilen sonuglar akim yogunluguna ve
etanoliin debisine bagli olarak yigin c¢ikisina dogru yakit konsantrasyonunun
azalabilecegini gostermistir. Niimerik sonuglarin literatiirdeki deneysel bir ¢alismanin
sonuglariyla uyumlu oldugu dolayisiyla gelistirilen matematiksel modelin gegerliligi

test edilmistir.

Anahtar Sozciikler: Dogrudan etanol yakit hiicresi, matematiksel modelleme, niimerik analiz



SUMMARY

DEVELOPMENT OF A 10 WATT ETHANOL FUEL CELL
MODEL FOR PORTABLE DEVICES
CELIK, Sule
Nigde Omer Halisdemir University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Mechanical Engineering

Supervisor : Prof. Dr. Yiiksel KAPLAN

August 2022, 55 pages

Within the scope of this thesis, the process parameters affecting the performance of
Direct Ethanol Fuel Cells (DEYH) were investigated theoretically. n the theoretical
study, a two-dimensional mathematical model was developed and solved numerically
for the heat and mass transfer, flow and chemical reactions occurring in DEYH. Ethanol
concentration, cathode pressure, air flow and temperature were found to be the most
effective parameters in determining performance. It was observed that the fuel cell
performance was affected by the increase in air flow and cathode pressure. It has been
determined that the performance at high temperatures increases significantly with the
improvement of the reaction Kkinetics, and at high fuel concentrations, the performance
decreases due to the ethanol transition from the anode to the cathode. The results
showed that the fuel concentration might decrease towards the stack exit depending on
the current density and the flow rate of the ethanol. Since the numerical results are
compatible with the results of an experimental study in the literature, the validity of the

developed mathematical model has been tested.

Keywords: Direct ethanol fuel cell, mathematical modeling, numerical analysis
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Gelisen teknolojiyle birlikte tasinabilir elektronik cihazlarin onemi her gegen giin
artmaktadir. Giinlimiizde yaygin olarak kullanilan lityum temelli cihazlar, batarya giicii
olarak yetersiz ve rezervleri de sinirlidir. Bu sebeple alternatif enerji olarak aranan diger
yakitlara gore enerji yogunlugunun yiiksel olmasi, kolay depolanabilir ve zehirsiz
olmasi sebebiyle dogrudan etanol yakit hiicresi arastirilmaya baglanmistir. Bu ¢alismada

dogrudan etanol yakit hiicresi i¢in degisken parametreler incelenmistir.
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BOLUM I

GIRIS

Son yillarda fosil kokenli yakitlarin kullanimindan kaynaklanan ve ekosisteme ciddi
zararlar veren emisyonlarin, ¢evresel etkileri ve artan enerji ihtiyaglarin karsilanmasinda
endise verici sonuglar ortaya ¢ikmistir. Ortaya ¢ikan ¢evresel zararl etkiler ve bu azalan
fosil kokenli kaynaklarin sinirli olmasi, bilim insanlarmi stirdiiriilebilir ve ekosisteme
zarar vermeyen daha verimli enerji iiretim tekniklerine yoneltmistir. Bu nedenlerle fosil
kokenli yakitlara bagimli kalmadan alternatif enerji kaynaklari olusturmak 6nemli hale
gelmistir. Yakit hiicreleri, yakit olarak hidrojen ve c¢esitli yakitlarin kullanildigi
glinlimiiziin alternatif enerji iiretim teknolojilerinden biridir. Bu teknoloji {izerine
yapilan c¢alismalarin ¢ogu, enerji kaynagi olarak hidrojen kullanan yakit hiicrelerine
odaklanmaktadir. Hidrojen kullanimi, yakit hiicrelerini ¢evre dostu bir teknoloji haline
getirmektedir. En 6nemli alternatif enerji kaynaklarindan olan hidrojen, dogada serbest
olarak bulunmamaktadir. Yakit olarak kullanilabilmesi i¢in, yapisinda bulundugu
bilesiklerden aciga ¢ikarilmasi gerekmektedir. Glinlimiizde yaklagik olarak %95
oraninda hidrokarbonlardan iiretilen hidrojenin, ¢ok sayida iiretim senaryosu ve teknigi
bulunmaktadir. Hidrokarbon tabanli yakitlarin sebep oldugu ¢evre kirliligi ve kiiresel
1sinma da hesaba katildiginda, hidrojeninin oncelikle ¢evre dostu, temiz, ekonomik ve
stirdiirtilebilir bir yontem ile iiretilmesidir. Sorun, hidrojenin tasinmasi ve lojistigi i¢in
verimli depolama yontemleri ve altyapisinin yetersiz olmasidir. Diisiik molekiiler
agirliklar ve yiiksek enerji yogunluklari ile 6ne ¢ikan metanol ve etanol gibi alkoller,
bu ozellikleri sonucunda mobil uygulamalarda diger yakitlara gore bircok avantaja
sahiptir.  Alkollerin bu 0Ozelliklerinden dolayr gilinlimiizde yakit pillerinde
uygulamalarina yonelik arastirma ve gelistirme calismalar1 yogun bir sekilde devam
etmektedir. Dogrudan Alkollii Yakit Pilleri, biitanol, metanol ve etanol gibi s1v1 alkolde
depolanan kimyasal enerjiyi dogrudan elektrik enerjisine doniistiirmektedirler. Alkollii
yakat pilleri lizerine yapilan ¢aligmalar son yillarda yakit olarak metanol kullanan yakat
pillerine odaklanilmis ve DMYH’nin dezavantajlarinin oldugunu goéstermislerdir.
Nafion membranlarindan katot elektroduna metanol gec¢isi ve karbon monoksit
tarafindan anot zehirlenmesi Onemli sorunlar olarak ortaya konmustur. Metanol
gecisinin yakit verimliliginin diigmesine neden oldugu, katot potansiyelini azalttig1 ve

ayrica fazla yakit tiiketimine neden oldugu da ortaya konmustur (Xu Q vd, 2011).

1



Ayrica Matsuoka vd. (2005), calismalarinda DMYH'lerinin yavas elektrot kinetigine
sahip oldugunu, daha diisiikk sicakliklarda Pt katalizorlerinin karbon monoksit
zehirlenmesi yasadigimni  bildirmislerdir. Aslinda metanol yenilenemez, yiiksek
zehirlilige sahip, ugucu ve yanici bir maddedir. Metanol kullanimi, tasinabilir cihazlara
uygulandiginda biliylik sorunlara neden olabilmektedir. Etanol, metanol ile ilgili
sorunlarin giderilebilmesi i¢in iyi bir yakit secimidir. Etanol daha az toksiktir ve daha
yiiksek bir enerji yogunluguna sahiptir. Ayrica tarimsal biyoproseslerden iiretilebilir ve

yenilenebilir bir enerji olarak kabul edilmistir (Roelofs KS vd. 2011).

Dogrudan etanol yakit pilleri iizerinde ¢esitli ¢alismalar yapilmigtir. Bunlar genellikle
farkli malzemelerden katalizorlerin gelistirilmesi, karakterizasyonu ve performansin
iyilestirilmesi {izerine deneysel ve teorik c¢alismalar yapilmistir( Wnuk, 2020),
,(Altarawneh vd. 2018), (Promanan, vd. 2019). Ayrica ¢aligma parametrelerinden biri
olan etanol konsantrasyon degisimi de birgok ¢alismada incelenmistir. Estrada-Solis ve
ark., caligsmalarinda Ag-Pt katodunu kullanarak yiiksek etanol konsantrasyonunda
oksijen indirgeme reaksiyonunu incelemisler ve 2 M'a kadar yiiksek -etanol
konsantrasyonunun varliginda oksijen indirgeme reaksiyonunun gerceklestirme
yetenegi gosterdigini aciklamiglardir. Azam ve ark., calismalarinda sicaklik, yakit
konsantrasyonu, etanol ve hava akislar1 gibi parametrelerin dogrudan etanol yakit
hiicresi tizerindeki etkisini incelemek igin parametrik bir ¢alisma yiiriitmiislerdir. Etanol
akis hizinin ve sicakligin optimizasyonunun anot ve katotta kiitle transferini
artirabilecegini, bdylece elektrokimyasal reaksiyonlarin performansini artirabilecegini
bildirmislerdir. Souza ve ark., gelistirdikleri matematiksel modelleme ile farkl
katalizor, sicaklik ve etanol konsantrasyonlari ile hiicrenin voltajin1 ve gli¢ yogunlugunu

hesaplamiglardir.

Gilinliimiizde teknolojik gelismeler ve diinya niifusunun hizla artmasi sonucu olarak,
enerji tikketimi ve giic gereksinimleri giderek artmaktadir. Enerji ihtiyacinin biiyiik bir
kism1 sanayi devriminden bu yana fosil yakitlardan karsilanmaktadir. Fosil yakit
kullanim1 atmosferdeki CO; konsantrasyonunu onemli Olgiide artirarak, milyonlarca
insanin saghigimi tehdit eden hava kirligine neden olmakta ve kiiresel 1sinmaya

arttirmaktadir (Zhao vd., 2007).



Saglik ve c¢evresel kaygilarin yani sira sirli fosil yakit rezervlerinin tiikenmesi,
insanoglunun enerji doniisiimii ve enerji liretimi i¢in geleneksel 1s1 makinalarindan daha
verimli, daha temiz ve yenilenebilir enerji kaynaklartyla uyumlu yeni nesil teknoloji
arayisi icine girmesine neden olmustur. Yakit hiicresi, yukaridaki tiim gereksinimleri
karsilayan en umut verici ve potansiyel enerji doniistiirme teknolojisi olarak
belirlenmistir. Yakit hiicresi teknolojisi, Ozellikle uzay kesiflerinde, bircok alanda

kullanilmaktadir (Zhao vd., 2007).

Yakit hiicrelerinin sahip oldugu bu avantajlar, teknolojinin gelistirilmesi ve
ticarilestirilmesi i¢in itici gli¢ olusturmaktadir. Giiniimiizde yakit hiicrelerinin en 6nemli
dezavantaji maliyettir. Farkli tiirleri icin giiglii 6zellikleri ve farkli uygulamalara
onciiliik eden ¢esitli avantajlar (verimlilik, basitlik, diisiik emisyon, sessiz ¢alisma gibi)

vardir (Larminie ve Dicks, 2003).

Dahasi, yakit hiicreleri genellikle, elektrik enerjisi Uretiminde 40% daha fazla
verimlilik, yliksek glic yogunlugu ve yiiksek verime sahiptir bununla birlikte yakit
hiicresinden atilan 1s1, 1sitma amagli kullanilabilmektedir. Son olarak farkli tip yakat
hiicrelerinde etanol, metanol ve hidrojen gibi farkli yakitlarin kullanilabilmesi fosil

yakitlara olan bagimlilig1 azaltmaya yardimei olmaktadir (Gou vd., 2009).

Bu tez caligsmalar1 kapsaminda ise DEYH sistemlerinde meydana gelen akis, 1s1 ve kiitle
transferi ve elektro-kimyasal olaylar teorik olarak incelenmistir. Sayisal analiz ile
proses parametrelerine bagli akim yogunluklari, hiicre voltaji ve gii¢ yogunlugu
grafikleri elde edilmistir. COMSOL Multiphysics programi yardimiyla niimerik olarak
¢ozlilmistiir. Analizin dogrulanmasi amaciyla literatiirdeki deneysel bir ¢alisma ile

dogrulanmistir.

1.1 Cahismanin Hedef ve Amaglari

Yakit hiicreleri, Ozellikle diinya fosil yakit kaynaklarmin azalmas: ve bunlarin
kullaniminin ¢evreye olan zararlar1 nedeniyle son yillarda biiyilk 6nem kazanmistir.
Yakit hiicre sistemleri Carnot verimi ile sinirli olmayip enerji doniisiim verimleri

%90’lara kadar ¢ikabilmektedir. Yakit hiicrelerinin otomotiv, biiyiik gii¢ santrallerinden



tasinabilir elektronik aygitlara kadar her alanda uygulamasi vardir. Yakit hiicreleri
tizerine yapilan ¢alismalarda 6zellikle sistem performansini arttirmak igin, yakit hiicre
bilesenlerinin (akim toplayici plakalar, gaz difiizyon tabakasi, katalizor tabakasi, gaz
akis kanallar1 ve membran) ve calisma parametrelerinin optimize edilmesi iizerine

yogun ¢alismalar yapilmaktadir.

Dogrudan etanol yakit hiicreleri otomotiv sektoriinde, ana ve yardimci gii¢ iinitesi
olarak, diz iistii bilgisayarlar, cep telefonlari, telsiz gibi taginabilir elektronik cihazlarin
gii¢ Uniteleri i¢in uygundur. Bilindigi gibi su anda yakit hiicre teknolojisinin otomotiv
ve taginabilir elektronik cihazlardaki kullanimindaki en Onemli problemlerden biri
hidrojen depolama problemidir. Etanol atmosferik kosullarda sivi halde olmasi ve birim
hacim basina hidrojen yogunlugu ¢ok yiiksek olmasi nedeniyle depolama problemi

yoktur.

Dogrudan etanol yakit hiicresinde, etanol soliisyonu, elektro-kimyasal reaksiyon sonucu
ortaya c¢ikan karbondioksit ve su buhart sistem icindeki akisi ¢ift fazli akis problemi
yapmaktadir. Dogrudan etanol yakit hiicresinin performanslarinin artirilmasi ve daha
kullanigh hale getirilmesi sistem i¢indeki kiitle ve 1s1 transferinin, ¢ift fazli akisin ve

elektro-kimyasal olaylarin anlagilmasi olduk¢a 6nemlidir.

Tim diinyada yakit hiicreleri iizerinde caligmalar cok yogun bir sekilde siirerken
tilkemizde konu ile ilgili ¢alismalar son yillarda artmis olsa da yeterli olarak
goriilmemektedir. Dolayisiyla ¢alismanin en Onemli amaglarindan biri de DEYH
teknolojisini ¢ok iyi analiz ederek, konu ile ilgili bilgi birikimini artirmak prototip

gelistirilmesi ile ilgili isletmelere Onciiliik etmektir.

1.2 Kapsam

Tez calismalar1 kapsaminda DEYH’de meydana gelen akis, 1s1 ve kiitle transferi ve
elektro-kimyasal olaylar teorik olarak incelenmistir. Tez kapsaminda yapilan ¢aligmalar

asagida maddeler halinde verilmistir.

o DEYH’de meydana gelen 1s1 ve kiitle transferi, akis ve elektro-kimyasal olaylar

temsil eden bir matematiksel model gelistirilmistir.
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. Matematiksel model c¢oziilerek, sistem ig¢indeki fazlarin konsantrasyon
dagilimlari, katoda istenmeyen etanol gegisi, katotta asir1 su toplanmasi olaylari, akim
yogunluguna etki eden faktorler niimerik olarak incelenmistir.

o Elde edilen veriler matematiksel modelin validasyonunda ve gelistirilmesinde

kullantlmistir.

1.3 Tez I¢erigi

Bu tez calismasi 5 boliimden olugmaktadir. Boliim I’de ¢alismaya giris yapilmis ve
calismanin amaci ve hedefleri aciklanmistir. Boliim II’de DEYH’nin gelistirilmesi,
calisma prensibi, sistem elemanlar1 ve etanoliin se¢ilme nedenlerinden bahsedilmistir.
DEYH ile ilgili yapilan ¢alismalar anlatilmistir. Boliim IIT sayisal analizin yapildigi ve
anlatildigr kisimdir. Boliim IV tezin analiz sonuglarimin anlatildigr boliimdiir. Son

olarak Boliim V’de yapilan ¢alismalarinin sonuglart verilmistir.



BOLUM 11

DOGRUDAN ETANOL YAKIT HUCRESI

Yakit hiicresi, reaktanlarin kimyasal enerjisini elektrige doniistiirerek pil gibi ¢alisir
ancak Sekil 2.1.’de gosterildigi gibi yakit (hidrojen) ve oksitleyici (oksijen) saglandigi
stirece dogru akim (DC) iiretecek olmasi yonilyle pillerden farklilik gosterir (Barbir,
2005).

H2==:-':"' ————
02
Elektriks Iss
Hy + 0 ——— 2H,0
L e —_——— O +HO0
(Kullantlmayan) -

Sekil 2.1. Yakit hiicresi girdi ve ¢iktilari

Yakat hiicresinin sahip oldugu avantajlari;

Verimlilik: Yakit hiicreleri genellikle 1s1 makinalarina gore daha verimlidir. Bu durum,
birlesik 1s1 ve gii¢ sistemleri i¢in ihtiya¢ duyulan kiiciik yerel gii¢ tiretim sistemleri igin

cok 6nemlidir (Larminie ve Dicks, 2003).

Basitlik: Herhangi bir hareketli parca bulundurmamasiyla yakit hiicresi basit bir yapiya
sahiptir. Bu durum son derece giivenilir ve uzun Omiirlii sistemler olusturulmasini

saglamaktadir (Larminie ve Dicks, 2003).

Diisiik Emisyon: Ornegin hidrojen yakit olarak kullanildigi zaman yakit hiicresi
reaksiyon yan {irlinii saf sudur. Bu durumda, bir yakit hiicresi aslinda “sifir emisyonlu”

anlamina gelir. Sehir icinde ara¢ emisyonlarim1 azaltmak bir gereklilik oldugundan,



yakit hiicreleri araglarda kullanildiginda bu noktada avantaj saglamaktadir (Larminie ve
Dicks, 2003).

Sessiz Calisma: Yakit hiicreleri ¢ok sessiz calisir. Bu, hem taginabilir gii¢ uygulamalar1

hem de birlesik 1s1 ve gii¢ tasarimlarinda ¢ok 6nemlidir (Larminie ve Dicks, 2003).

2.1 Tarihsel Gelisimi

1839 yilinda Sir William Grove seyreltik siilfirik asit ¢ozeltisine daldirilmis iki platin
elektrottan olusan bir sistemde hidrojen ve oksijen iiretmeyi basarmis ve ilk yakit

hiicresi teknolojisi i¢in gelisim baglamistir (Biyikoglu, 2003).

Ingiliz miihendis Francis T. Bacon, Grove’un kesfinden beri bilinen asit elektrolit yerine
potasyum hidroksit kullanarak, 1930’larin sonunda alkali elektrolitlerle c¢alismaya

baslamis ve 1952 yilinda 5 kW’lik bir yakit hiicresi y1gin1 gelistirmislerdir (Biyikoglu,
2003).

General Electric 1960’11 yillarin baslarinda uzay calismalarinda kullanilmasi igin
elektrik iireten ilk polimer membrana sahip yakit hiicresi gelistirmislerdir. 1970’lerde
sudan hidrojen ve oksijen ilireten PEM elektrolizér teknolojisini gelistirerek Birlesik

Devletler Donanma Oksijen Uretim Santralini1 kurmusturlardir (Biytkoglu, 2003).

1989 yilinda Perry Energy Systems sirketi polimer elektrolit membran yakit hiicresiyle
calisan bir denizalti gelistirmislerdir. 1993 yilinda Ballard Power Systems yakit
hiicresiyle ¢alisan otobiisleri tanitmislardir.1993 yilinda Perry Energy Systems polimer

elektrolit membran yakit hiicresiyle calisan otomobili tanitmistir (Biyikoglu, 2003).

2.2 Dogrudan Etanol Yakit Hiicresinin Calisma Prensibi

Dogrudan etanol yakit hiicresinin ¢alisma prensibi, proton degisim membranli yakit
hiicresinin basit formuna benzer. Dogrudan etanol yakit hiicresinde anot tarafina
beslenen etanol-su karisimi elektrokimyasal reaksiyonlar sonucu karbondioksit,

protonlar ve elektronlari olusturur. Yakit hiicresinde kullanilan proton degisimli



membran sayesinde protonlar membran araciligiyla katot tarafina gegerken
membrandan gecemeyen elektronlar ise dis bir devre yardimiyla katota gegerek
potansiyel fark olustururlar. Katot tarafinda hava, membrandan gegen protonlar ve dis
devreden gelen elektronlar ile elektrokimyasal reaksiyona girerek suyu olustururlar (Al-

Baghdadi, 2005). Dogrudan etanol yakit hiicresinin ¢alisma prensibi Sekil 2.2.°de

verilmisgtir.
Anot I e I Katot
C:H:OH+H:0 g HavaO:
C:H:0H+H20 * * Hava/O+H:0
+C:0

a: Anot Akis Kanali c: Katalizér Katmani

b: Difiizyon Katmani d: Membran
e: Katot Akis Kanali

Sekil 2.2. Dogrudan etanol yakit hiicresinin ¢alisma prensibi

Dogrudan etenol yakit hiicresinin galismasi sirasinda asagidaki reaksiyonlar meydana

gelmektedir.

Anot reaksiyonu:

CaHsOH + 3H,0 — 2CO, + 12H* + 126 ~ (2.1)

Katot reaksiyonu:

30, + 12H* + 12¢ ~ — 6H,0 (2.2)



Toplam reaksiyon:

C,Hs0OH + 30, — 2CO, + 3H,0 (23)

Anotta meydana gelen reaksiyon sonucu 1 mol etenole karsilik 12 elektron agiga
cikmakta olup hiicrenin enerji yogunlugu dogrudan metanol yakit hiicresi (DMYH) ve

hidrojen yakit hiicresinin (PEM) enerji yogunluguna oranla daha yiiksektir.

2.3 Dogrudan Etanol Yakit Hiicresinin Avantaj ve Dezavantajlari

Yakit hiicreleri, gliniimiizde kullanilmakta olan yanmaya dayali olan klasik enerji
dontisim teknolojilerine goére birgok avantaja sahiptir. Etanoliin avantaj ve

dezavantajlar1 asagida agiklanmistir.

Avantajlary;

Hidrojence zengin bir s1v1,
Enerji yogunlugu yiiksek,
Elde edilmesi kolay,
Depolamasi ve lojistigi kolay,
Yenilenebilir,

Zehirsiz bir s1vi,

vV V.V V V VYV V

Cevresel zararli etkileri cok azdir.

Dezavantajlari;

> Kullanilan MEG’in Pt’den dolay1 pahali olmas1

> Etanoliin oksidasyon reaksiyonunu ile ¢ok az miktarda ortaya g¢ikan karbon

dioksit elektro katalizorii zehirlemesi gibi dezavantajlart vardir.

Bu ¢alismada yakit olarak etanol segilmesinin temel nedenlerinden biri diger yakitlara

gore avantajli olmasidir. Cizelge 2.1.’de yakatlarin karsilastirilmalar1 verilmistir.



Cizelge 2.1. Yakit olarak hidrojen, etanol ve metanoliin karsilastirilmas1 (Wagner,

2003)

H> Metanol Etanol
Teorik 6zgiil enerji (kWh/kg) 32,8 6,07 8,03
Elektrik enerji yogunlugu (kWh/L) 1,3 4,3 6,32
Toksik 6zellik Hayir Evet Hayir
Patlayicilik Evet Hayir Hayir
Depolama Zor Kolay Kolay
Kaynak Fosil yakitlar Fosil Seker,

Yakaitlar biyokiitle

Yakit hiicrelerinin taginabilir elektronik cihazlarin gii¢ {initesi olarak kullanilmasi fikri
2000’ 1i yillardan sonra ortaya ¢ikmistir. Bu durum su anda kullanilan Li-ion tabanl
pillerin basarisindan kaynaklanmaktadir. Fakat son zamanlarda yeni jenerasyon
elektronik cihazlarin ¢alistirilabilmesi i¢in daha yiiksek enerji yogunlugu gereksinimi ve
pillerin sarj siiresinin kisalig1 pil {ireticilerini yeni arayislara itmektedir. Kamera, laptop,
mobil telefonlar, askeri iletisim cihazlar1 gibi elektronik cihazlarin pil sistemlerinin
yillik yaklasik 25 milyar ABD Dolar1 pazari, bu alanda meydana gelecek yeni
gelismelerin  6nemini bir kat daha ortaya koymaktadir. Sekil 2.3.°de g¢esitli pil

sistemleriyle yakit hiicre sistemlerinin enerji yogunluklari karsilastirilmistir.
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Sekil 2.3. Yakat pilleri ve pil sistemlerinin enerji yogunluklarina gore mukayesesi

Sekilde gortildiigi gibi yakit hiicreleri ile kuru piller arasinda ¢ok biiytik bir fark vardir.

Ayrica yakit hiicresi sistemlerinde de tasinabilir elektronik cihazlar icin DEYH

sistemlerinin {istlinliigii tartisilmaz oldugu Sekil 2.3’te gortilmektedir.

Sistem Karsilastirmasi:

Yakit hiicresi ve kuru pil sistemlerinin karsilastirilmasinda sistemin tiim elemanlarinin

gdz Oniine alinmasi gerekmektedir. Dolayisiyla sarj edilebilir kuru pillerin sarj

cthazlarinda karsilastirmada g6z Oniine alinmasi gerekmektedir. Sarj edilebilir pil ile

yakat pili sistemi karsilastirilmasi Sekil 2.4.” de verilmistir.

11



Sarj Cihaz1 ve Yakat
kablolar1 150 gr
300 gr
Lityum Iyon Pil Yakit Hiicresi
300 gr 200 gr
Li-ion (150-200 Wh/kg) Yakit hiicresi (500-2000 Wh/kg)

Sekil 2.4. Sarj edilebilir pil ile yakat pili sistemi karsilastirilmasi

Sekilden de anlasildig: gibi sarj edilebilir pil sistemi DEYH sistemi ile degistirildiginde
aynt hacimden yaklasik olarak 10 kat daha fazla enerji elde edilmesi miimkiin

olmaktadir (Emiroglu ve Ersan, 2019).

2.4 Dogrudan Etanol Yakit Hiicresi Sisteminin Elemanlari

Polimer Elektrolit Membran; islevi elektronlari iterken protonlari (hidrojen) gegirmek
olan PEM, yakit hiicresinin en kritik parcasidir. Bir PEM yakit hiicresinde membran;
yiiksek proton iletkenlige, anot ve katot arasindaki yakit ¢apraz ge¢isini engelleyen
ozellikle birlikte yliksek kimyasal ve 1s1l kararliliga sahip olmalidir. En sik kullanilan ve
arastirilan membran malzemesi Dupont firmasi tarafindan iiretilen Nafion’dur. Nafion
ve diger bircok polimer elektrolitte proton iletkenligi, su aktivitesiyle artar ve bu gelen

gaz reaktanlarinin nemlendirilmesinin ana nedenidir.

Yeterli miktarda su, iyonize etmek lizere membran i¢ine emilir, asiri1 su yakit hiicresinin
katot tarafinda hiicre performansin1 ve gii¢ ¢ikisini sinirlar. Bu nedenle, yakit hiicresi

i¢cindeki su yonetimi PEM yakit hiicresi operasyonu i¢in kritiktir (Wu, 2009 ).

Katalizor tabakasi; Normalde, bir PEM yakit hiicresinde elektro-kimyasal
reaksiyonlar, Ozellikle katot tarafinda, diisiik sicaklikta yavasca gerceklesir. Bu
reaksiyonlart hizlandirmak i¢in, membranin her bir elektrot tarafi ince bir katalizor
tabaka ile kaplanir. Katalizor tabakasi, genellikle mikro 6lgekte platin (Pt) katalizorle

desteklenmis, genel anlamda iyonomer bir matris i¢ine gomiilii karbon parcaciklardan
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olusur (Wu,2009). Iyonomer mikro yap: ve iyonomer katalizor tabaka ara yiizii bir yakit
hiicresinin performanst i¢in Onemli faktorler olup, yakit hiicresi reaksiyonunun
ger¢eklesmesini saglayan membran boyunca iyon degisimi belirlemektedir. Hemen
hemen reaksiyonlarin hepsi 10 pum kalinhiginda tabaka iginde gergeklestiginden,
katalizor tabakasinin optimum kalinligi yaklasik 10 um oldugu bulunmustur. Diger
taraftan, elektro-kimyasal reaksiyon, katalizor tabakasi iizerine esit oranda dagilmis
degildir; bu nedenle, Pt pargaciklar reaksiyon verimini maksimize etmek ve maliyeti en
aza indirmek ic¢in katalizor tabakasi {izerine diizgiin bir sekilde dagitilmis olmasi

gerekmektedir (Wu, 2009).

Gaz difiizyon tabakasi; Gaz diflizyon tabakalari (GDL), 200 - 300 pm arasindaki
kalinliklarda karbon kumas veya karbon fiber kagit benzeri gézenekli malzemeden
olugmaktadir. Gaz diflizyon tabakalari, katalizor tabakasina yapisal destek olmakla
birlikte reaktant gazlarini reaksiyon bolgelerine tasinmasini ve elektron transferine bir
ara yliz saglamaktadir. Ayrica GDL, reaksiyon bdlgesinden 1sinin uzaklastirilmasinda
ve hiicrenin su yonetiminde dnemli rol oynamaktadir. GDL’nin en 6nemli etkilerinen
biride membran, gaz kanalindaki akis tarafindan kurutulmak ve dolayisiyla membranin
proton iletkenligi azaltmaktadir. Gaz difilizyon tabakasi ve katalizor tabakasi birlikte,
genellikle gozenekli destek tabaka olarak adlandirilir. Ayrica polimer elektrolit
membran, GDL ve katalizér tabakalar1 birlikte membran elektrot diizenegi (MEA)
olarak adlandirilir (Wu, 2009 ).

Bipolar tabaka (akim toplayici plaka); Tek bir hiicreden elde edilebilecek voltaj
hiicrede meydana gelen elektrokimyasal reaksiyona bagli olup 1V’ un altindadir. Bu
nedenle daha yiliksek voltajlar elde edilebilmesi i¢in hiicrelerin seri baglanmasi
gerekmektedir (Sekil 2.5.). Seri baglamanin en kolay yolu bir hiicrenin anodunu diger
hiicrenin katoduna baglanmaktadir. Bu metotla baglamada elektrotlar, elektrot icinde
baglant1 noktasina kadar gitmek zorunda kaldiklari i¢in voltaj diigmektedir. Birden fazla
hiicre arasinda baglanti yapabilmek icin gelistirilen en iyi baglanti araci bipolar
plakalardir. Bipolar plaka bir hiicrenin tiim katot yiizeyi ile diger hiicrenin tiim anot
yiizeyini birlestirmektedir. Bipolar tabaka iyi bir seri baglama araci olmakla beraber
ayn1 zamanda katoda oksijen ve anoda da yakit saglayan kanallar1 da bulundurmaktadir.

Yakit ve oksijenin birbirine karigsmamasi i¢in ¢ok iyi dizayn yapilmasi gerekmektedir.
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Bipolar tabaka ile sadece bir kenar yerine tiim yiizeylerden elektrik toplamak miimkiin

olmaktadir. Bipolar tabakanin gorevleri asagida 6zetlenmistir;

1.  Gaz ve yakitin aktive alanlara uniform bir sekilde dagilmasini saglamak.
2.  Aktif alanlardan 1sinin atilmasi,

3. Hiicreden hiicreye akimin iletilmesi,
4

Gaz ve yakitin sizintisinin 6nlenmesi

Bipolar plaka malzemesinin korozyona dayaniklilik, elektronik iletkenligi, gaz
difiizyon/gecirgenlik, islenebilirligi, yogunlugu, 1sil iletkenligi malzeme sec¢iminde

onemli parametrelerdir.

Bipolar plaka malzemesi olarak, elektro — grafit, karbon — karbon komposit, metal
levha, grafit — polimer kompozitler kullanilmaktadir. Yiiksek safliktaki elektron grafit
prototip plakalar i¢in ideal malzemelerdir. Fakat bu malzemenin ¢ok pahali olmasi,

kullanimini kisitlamaktadir.

Akim toplayici plaka iiretiminde en ¢ok kullanilan malzeme yiiksek elektrik iletkenligi,
yiiksek 1s1l iletkenlik, diisiik korozyon oranmi ve hafifligi gibi olumlu 6zellikleri olan
grafittir. Bununla birlikte, grafit icine akis yollarinin islenmesi pahalidir. Grafitten
baska, metal alasimlar ve karbon kompozitler de akim toplayici plakalar iiretmek i¢in

yaygin kullanilan malzemelerdir (Wu, 2009 ).
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Bipolar plaka (Alag Alan)

Katalizx ile Gaz Difuzyon Tabakas:

Sikigtirma Plakas:

Sekil 2.5. Bipolar plaka ve yakit hiicresindeki konumu

Conta; Yakit hiicresi yigininda kullanilan membran elektrot gruplari bipolar plakalar
arasina sikigtirirlar. Yakit hiicresi digina yakitin sizmasim engellemek igin membran
elektrot grubunun etrafina contalar eklenmektedir. Contalar cogunlukla kauguksu

polimerlerden tiretilmektedir (Wu, 2009 ).
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Cizelge 2.2. PEM yakit hiicrelerinin tabakalarina ait fonksiyonlar ve tasima olaylar

Tabaka Fonksiyonlar: Ve Tasima Olay1
Bipolar Tabaka » Gaz ve yakitin aktive alanlara uniform
(Akim Toplayic1 Plaka) bir sekilde dagilmasini saglamak.
> Aktif alanlardan 1sinin atilmasi,
» Hiicreden hiicreye akimin iletilmesi,
» Gaz ve yakitin sizintisinin dnlenmesi
Gaz Difiizyon Tabakasi1 ( GDL) » Sistemdeki suyun iletimi,
» Akis alani plakalari arasinda 1s1l temast,
> Elektron iletimi,
Katalizér Tabakasi » Gaz reaktanlarin gozenekli ortamda

akist,

Elektrokimyasal reaksiyonlar,
Su buharlagsma ve yogunlagma,
Membrana su tagima,
Membran emilimi,

Elektron tagsima,

Is1 transferti,

Membran Yiiksek proton iletkenlige,
Anot ve katot arasindaki yakit ¢apraz

gecisini engelleme,

VVH VVVVYYVYY

Conta » Yakitin sizmasini engelleme,

2.5 Dogrudan Etanol Yakit Hiicresi ile Ilgili Literatiirde Yapilan Calismalar

Yakit hiicreleri lizerine yapilan ¢alismalarda 6zellikle verimi ve performansi arttirmak
icin, yakit hiicre bilesenlerinin ( akim toplayici plakalar, gaz difiizyon tabakasi,
katalizor tabakasi, gaz akis kanallar1 ve membran) ve ¢alisma parametrelerinin optimize

edilmesi i¢in ¢ok sayida arastirma yapilmaktadir.

Wang vd. (2003), yaptiklar1 deneysel ¢alismada yakit hiicresi ¢alisma sicakliklari, katot
ve anot nemlendirme sicakliklari, ¢alisma basinglar1 gibi ¢alisma parametrelerinin PEM
yakit hiicresi performansi iizerindeki etkisi, katot tarafinda hava ve anot tarafinda saf
hidrojen kullanarak polarizasyon egrileri lizerinde gosterilmistir. Ayrica olusturduklari
sayisal model aracilifiyla deneysel sonuglarla sayisal sonuglar1 karsilastirarak kullanilan

sayisal modelin dogrulugunu aragtirmislardir.

16



Sivertsen ve Dijali (2005), PEM yakit hiicreleri igin karsilastirmasi, izotermal olmayan,
3 boyutlu matematiksel model gelistirmis ve niimerik olarak ¢dzmiislerdir. Modelde
katot ve anotta gerceklesen elektrokimyasal reaksiyon ile iligkili olarak 1s1 tiretimini
dahil etmislerdir. Modelde elektrotlar ve membran iginde elektrik ve iyonik

potansiyeller i¢in ¢oziilmiistiir.

Taymaz ve Benli (2009), Calismalarinda tasimacilik sektoriinde, fosil yakitlarin
fiyatlarinin artmasi ve gevreye verdikleri zarar sebebiyle alternatif yakitlara olan ilginin
arttigint ve metanoliin farkli yontemlerle tasitlarda kullanilabilen altenatif yakitlardan
biri oldugunu bildirmislerdir. Caligmalarin da metanoliin tasitlarda ti¢ farkli metotla
kullanim1 incelenmis olup kendi aralarinda ve diger enerji kaynaklariyla

karsilastirmalar1 yapmislardir.

Heysiattalaba vd. (2011), dogrudan etanol yakit hiicresi, direkt metanol yakit hiicresi ve
proton degisim membranli yakit hiicreleri gibi diger yakit hiicreleri i¢in yeni bir
alternatif olarak ilan etmislerdir. Calismalarinda, sicaklik, anot ve katot akis hizi,
molarite ve katot basincit gibi proses parametrelerin etkileri DEYH performansi
tizerinde incelenmislerdir. Maksimum gii¢ yogunlugu ve yakit hiicresi performansi, iyon
iletkenligi, difiizyon ve reaksiyon hiz1 artisindan dolayr sicakligin artmasiyla
artmaktadir. Molarite artirmasi ile de, katalizér katmanindaki etanol konsantrasyonunu
ve hiicrenin daha 1yi performansina yol agan reaksiyon hizini artirmaktadir. Anot ve

katot akis hiz1 ve katot basinci, yakit hiicresi performansini az da olsa artiracaktir.

Goel vd. (2015), Calismalarinda tek boyutlu kararli bir durumdaki dogrudan etanol
yakit hiicresinin performansini analiz etmek i¢in matematiksel model gelistirmislerdir.
Modelin farkli anot katalizérleri icin DEYH'nin akim-voltaj verilerini 1yi bir sekilde

tahmin ettigini belirtmislerdir.

Badwal vd. (2015), yakit hiicrelerinde yakit olarak hidrojen yerine metanol ve etanol
azaltmakla kalmayip CO, ve diger ¢evresel etki olusturan emisyonlarin azalmasinda
onemli rol oynadigini gostermislerdir. Ayrica dogrudan etanol yakit hiicreleri, etanol
kaynaklar1 ve iiretim yontemleri, , ¢alisma rejimi, hiicre ve yigin liretimi, performans ve

omiir testleri ve pazar potansiyelini gozden gegirmislerdir.
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Charoen vd. (2017), Program Tasarim Uzmanmi 7.0.0 ' 1 kullanarak yiizey tepki
yontemiyle maksimum gili¢ yogunlugunu elde etmek icin dogrudan metanol yakit
hiicreleri ve dogrudan etanol yakit hiicreleri i¢in en iyi kosullarin1 bulmaya
caligmiglardir. Calisma sicakliglr 30-70 °C araliginda, debi 5-50 ml/min araliginda ve
alkol konsantrasyonu 0.5 -3 M araliginda olmak {izere ii¢ bagimsiz degiskeni ele
almiglardir. Tepki sonucu, daha yiiksek ¢alisma sicakliklarimin ve daha yiiksek alkol
konsantrasyonlarinin hem DMYH hem de DEYH'de maksimum gii¢ yogunlugunda bir

artisa yol actigini ortaya ¢ikarmiglardir.

Monreal vd. (2017), Dogrudan etanol yakit hiicresinin anotu i¢in tek boyutlu bir model
Oonermislerdir. Literatiirden elde edilen anot polarizasyonu ve iiriin segicilik verilerini
kullanarak reaksiyon sabitlerini belirlemek i¢in ¢ok amacgli genetik algoritma
kullanmiglar ve burada gelistirilen metodolojiyi kullanarak reaksiyon sabitlerini
ayarlayarak, farkli katalizor katmanlart modellenebilir ve secicilikleri basarili bir

sekilde yeniden tliretilebilecegini géstermislerdir.

Oliveira vd. (2017), pasif beslemeli bir DEYH'de meydana gelen elektrokimyasal
reaksiyonlar1 ve tiim transfer olaylarini (1s1 ve kiitle transferi) dikkate alan kararli durum
ve tek boyutlu bir modeli agiklamiglardir. Bu modelin, farkli kimyasal tiirlerin
konsantrasyon profillerini ve ayrica farkli katmanlardaki sicaklik dagilimini tahmin
etmek ic¢in kullanilabilecegini belirtmislerdir. Ayrica modelin, ¢alisma kosullarinin ve
tasarim parametrelerinin etanol ve su gecis hiz1 lizerindeki etkisini dogru bir sekilde

tahmin edebilecegini ifade etmislerdir.

De Souza vd. (2018), yaptiklari ¢alismada, potansiyellerin iizerindeki kayiplarin
hesaplanmasi1 i¢in zamana ve alana bagli akisi ve konsantrasyonunu dikkate alan
dogrudan etanol yakit hiicresi (DEYH) i¢in matematiksel bir model gelistirmislerdir.
Hiicrenin voltaj ve giic yogunlugunu farkli katalizorler, sicakliklar ve etanol

konsantrasyonlari i¢in hesaplamislardir.

Estrada vd. (2019), oksijen indirgenme reaksiyonunu segici olarak gergeklestirmek i¢in
Ag-Pt katotunu kullanarak yiiksek etanol konsantrasyonunda incelemislerdir. 2 M’e
kadar yiiksek etanol konsantrasyonu varliginda bile oksijen indirgeme reaksiyonunun

secici olarak gerceklestirme kabiliyeti oldugunu gostermislerdir.
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Azam vd. (2019), farkli sicakliklar, farkli yakit konsantrasyonlari, farkli etanol debileri
ve farkli hava debileri gibi proses parametrelerin dogrudan etanol yakit hiicresi iizerine
etkisini  incelemek ig¢in parametrik ¢alisma yapmuslardir. Etanol geg¢isinin
optimizasyonu, oksidan debisinin orani ve sicakligin anot ve katottaki kiitle transferini
arttirabilecegini ve bununda elektrokimyasal reaksiyonlar1 ve DEYH performansini

arttirabilecegini bulmuslardir.

Ekiz A. vd. (2019), tek hiicreli bir polimer elektrolit membranli yakit hiicresi Comsol
Multiphysics programi kullanilarak iki boyutlu olarak modellemistir. Akisa paralel
kesitte model olusturmus akis kanalina farkli geometrilerde engeller konularak daha
fazla yakit1 reaksiyona zorlayr hedeflenmistir. Bu sekilde ideal performans degerlerine
yakin akim ve gilic yogunluklar1 olusturulmaya ve kayiplar en aza indirilmeye
calismiglardir. Smir kosullarini, farkli hiz degerleri alinmistir. Akis ¢ikis sinir
sartlarimda ise farkli basing degerleri verilerek performans etkisini incelenmislerdir.
Yapilan ¢aligmalar sonucunda giris hizinin artmasi, ¢ikis basincinin artmasi, katot
tarafindaki sinir sartlarina anoda gore daha fazla oksidant beslenmesi ve kanal boyunca
bulunan engellerin derinliginin artmasi sonrasinda yakit hiicresi performansi arttigini

bulmuslardir.

Whnuk ve Lewera (2020), Pt/C ve PtRu/C katalizorleri kullanilan bir DEYH’nin anot
tarafinda olusan triin dagilimi analiz etmisler ve farkli hiicre kosullarinda (voltaj,
sicaklik, vb.) kullanilan katalizorlerin segiciligini degerlendirmislerdir. Oksijen gecisi
ve etanol oksidasyon (asetaldehit, asetik asit ve CO,) iizerindeki etkisini incelemislerdir.
Sonug olarak oksijen gecirgenliginin, etanol yakit hiicresi i¢in anot zehirlenmesine yol

acmadi81 sonucuna varmisglardir.

Bu tez galismasi kapsaminda DEYH etki eden proses parametreleri teorik olarak
incelenmis olup literatiirdeki bir ¢alisma ile dogrulanmustir. Incelenen parametreler
arasinda 6zellikle sicaklik ve molaritenin verim tizerine etkilerini arttirdigi gorilmistiir.

Elde edilen sonuglar neticesinde 10 W’lik bir model olusturulmustur.
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BOLUM 111
TEORIK CALISMALAR
Bu bdliimde, yakit hiicrelerinin temel denklemleri ve termodinamigi, Comsol

multiphysics programinda dogrudan etanol yakit hiicresi analizinde kullanilan korunum

denklemleri ve elektrokimyasal reaksiyonlar1 igeren, matematiksel model verilmistir.

3.1 Temel Denklemler ve Yakit Hiicre Termodinamigi

Yakit hiicresinde elektro-kimyasal reaksiyonlar membranin her iki tarafinda, anot ve
katot Kkatalizor tabakalarinda gerceklesmektedir. Yakit hiicresinde gergeklesen
reaksiyonlar;

Anotta: H, — 2H" +2¢ (3.1)
Katotta: '+ 2H" +2e" — H,0 (3.2)
Toplam: H,+1/2 O, — H,0 (3.3)

Genel hiicre reaksiyonu (Denklem 3.3), hidrojenin yanma reaksiyonu ile aynidir.
Yanma ekzotermik bir siirectir, dolayisiyla bu siire¢ i¢inde enerji aciga ¢ikmaktadir

(Barbir, 2005).

H»,+1/2 O, — H,0O +1s1 (34)

Bir kimyasal reaksiyonun 1sisi (entalpi), {irlinlerin ve reaktanlarin olusum 1s1s1
arasindaki farktir. S1vi su iireten hidrojen/oksijen yakit hiicreleri igin reaksiyon entalpisi
AH = -286 kJ mol™ “diir (25 ° C’de). Bu ayni zamanda hidrojen iist 1s1l degeri yani

hidrojenin yanmasi sonucu iiretilen enerji miktar: olarak tanimlanir.
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Bir yakit hiicresinde entalpinin tamami faydali ise yani elektrik enerjisine doniisemez.
Elektrige donistiiriilebilir tepkime entalpisi kismi asagida verilen Gibbs serbest

enerjisine karsilik gelmektedir (Barbir, 2005).

AG=AH-TAS (3.5)
Diger bir ifade ile, entropi ( AS) olusumu nedeniyle enerji doniisiimiinde bazi geri
doniisii olmayan kayiplar olusmaktadir. Hidrojen oksitlenme reaksiyonu i¢in 25 °C’deki

degerleri Cizelge 3.1°de verilmistir.

Cizelge 3.1. Hidrojen oksitlenme reaksiyonu i¢in entalpi, entropi ve Gibbs serbest
enerjisi (25°C ’de )

Oksitlenme reaksiyonu | AH(kd mol™) [AS(kImol*K™) | AG (kI mol?)

Hy+1/2 O; — H0 (s) -286,02 -0,1613 -237,34

H+1/2 0, — H,0 (g) -241,98 -0,0444 -228,74

Yakat hiicresi, teorik ya da tersinir potansiyeli E; :

_AG _ 237,34 Jmol ~1 _123V (3.6)
nF  2%96,485 A s mol~! '

r

Yakit hiicre reaksiyonunda (Denklem 3.6) yer alan elektron sayist n, her hidrojen
molekiilii i¢in 2°dir. F, Faraday sabitini gostermektedir. Burada n ve F sayisal degerleri

ile teorik yakit hiicresi potansiyeli 1,23 V’dur (25 °C’de) (Barbir, 2005).

3.1.1 Sicakhigin Hiicre Potansiyeline Etkisi

Hem AH (entalpi), hem de AS (entropi) sicakliga bagli oldugundan AG(Gibbs)’de
sicakliga baghdir ve dolayisiyla teorik hiicre gerilimi de sicakliga baghdir. Tipik bir
Hidrojen/Oksijen yakit hiicresi ¢alisma sicakliginda (60-80 °C) teorik olarak hiicre
potansiyeli 1,20-1,18 V arasindadir (Barbir, 2005).
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Cizelge 3.2.°de farkli sicakliklardaki (hidrojen/oksijen) yakit hiicresi reaksiyonunun
entalpi, Gibbs serbest enerjisi ve entropi degerleri verilmistir. Burada goriildiigii gibi,

teorik yakit hiicresi potansiyeli sicaklikla azalmaktadir.

Cizelge 3.2. Hidrojen/oksijen yakit hiicresi reaksiyonlarinin entalpi, Gibbs serbest enerji

ve entropi degerleri, teorik hiicre potansiyeli (Barbir, 2005)

T (K) AH (kJ mol ™) AG (kY mol?) [ AS (kI mol™) | E; (V)
298,15 -286,02 -237,34 -0,16338 1,23
333,15 -284,85 -231,63 -0,1598 1,2
353,15 -284,18 -228,42 -0,1579 1,184
373,15 -283,52 -225,24 -0,1562 1,167

3.1.2 Basincin hiicre potansiyeline etkisi

Yukarida verilen denklemlerin hepsi atmosferik basingta gecerlidir. Ancak, bir yakit
hiicresi genellikle bir atmosfer basingtan 6-7 bara kadar herhangi bir basingta calisabilir.
Bu durumda teorik olarak hiicre potansiyeli, Nernst denklemine gore yliksek basingta

daha fazla olacaktir ve asagidaki denklem ile ifade edilebilir (Barbir, 2005).

RT Py PY? (3.7)
E. = Ey + —In(—=

Burada; P, reaktanlarin ve liriinlerin kismi basincini, Eg ise atmosferik basingtaki hiicre

potansiyelini gdstermektedir.

Yukaridaki denklem sadece gaz formdaki iriinler ve reaktanlar igin gegerli oldugu

unutulmamalidir. Hiicrede siv1 su iiretildigi zaman Pppo=1"dir.

Yiiksek reaktan basincinda, reaktanlarin kismi basinci artmakta bu nedenle Denklem
(3.7)’de verilen Nernst denklemine goére hiicre potansiyeli daha da artmaktadir. Eger
reaktanlar seyreltilirse, 0rnegin saf oksijen yerine hava kullanilirsa, kismi basinglar

konsantrasyonlariyla orantilidir ve sonug olarak hiicre potansiyeli diiser (Barbir, 2005).

22



Cizelge 3.3’te farkli sicaklik ve basinglardaki teorik hiicre potansiyelini gostermektedir.

Bu tabloda goriildiigii gibi basing arttik¢a hiicre potansiyeli artmaktadir.

Cizelge 3.3. Farkli sicaklik ve basinglardaki teorik hiicre potansiyeli (Barbir, 2005)

T (K) Atm, 200 kPa 300 kPa
298, 15 1,230 1,243 1,251
333,15 1,200 1,215 1,223
353,15 1,184 1,200 1,209

3.1.3 Teorik Hiicre Verimliligi

Herhangi bir enerji donilisim cihazinin verimliligi, faydali enerji ¢ikist ve enerji girisi
arasindaki oran olarak tanimlanir. Yakit hiicresinde, faydali enerji ¢ikisi, iiretilen
elektrik enerjisi ve enerji girdisi ise hidrojen iist 1s1l degeridir. Gibbs serbest enerjisinin
tamaminin elektrik enerjisine doniistiiglinli varsayarsak, miimkiin olan bir yakit hiicresi

teorik (25 °C’de) verimliligi,

_AG 237,34
 AH 286,02

(3.8)

Ne %83

olarak elde edilebilir. Hidrojen alt 1s1l degeri, yakit hiicresi verimliligini ifade etmekte

kullanildiginda, hiicre teorik verimliligi ise (25 °C, 1 atm),

_ AG 228,74
"~ AHuy 241,98

(3.9)

Ne = %94,5

olmaktadir (Barbir, 2005).

3.1.4 Gergek yakit hiicre potansiyeli ve verimliligi
Gergek yakit hiicre potansiyeli ve ger¢ek verimlilik, reaktanlarin ve tirlinlerin kinetigi

ve dinamikleri ile ilgili cesitli kayiplar nedeniyle teorik degerlerden daha diisiiktiir.
Hiicre gergek potansiyeli soyle ifade edilebilir:
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Veen=Er — AV oss (3.10)

Burada, AV|ys cesitli nedenlerden dolayr olusan gerilim kayiplaridir ve asagida

acgiklanmaktadir.

3.2 Gerilim Kayiplan

Yakit hiicresi reaktan gazlar ile beslendiginde, ancak elektrik devresi kapali degil ise,
herhangi bir akim iiretilmez ve hiicre potansiyelinin, verilen sartlarda (sicaklik, basing
ve reaktanlarin konsantrasyonu) teorik hiicre potansiyeline esit olmasi beklenir. Ancak,
uygulamada acik devre potansiyeli denilen bu potansiyel, O6nemli Olgiide teorik
potansiyelden daha disiiktiir, genellikle 1 V’dan azdir. Bu, higbir dig akim
tiretilmediginde bile yakit hiicresinde bazi kayiplar oldugunu gostermektedir. Bir
elektrik devresi yiik (bir direng gibi) ile kapatildiginda, kaginilmaz kayiplar nedeniyle,
potansiyelin liretilen akimin bir fonksiyonu olarak daha da diismesi beklenir (Barbir,

2005).

Bu kayiplarin en 6nemlileri aktivasyon kaybi, diren¢ (ohmik) kaybi, konsantrasyon
(kiitle transferi) ve yakit sizintis1 kaybidir. Bu kayiplar farkli calisma kosullarinda,
ozellikle sistemden ¢ekilen akim degerlerine gore farkli etki gostermektedir. Yakit
hiicrelerinde bu kayiplarin etkisini dikkate alarak akim ile gerilim arasindaki degisimi

gdsteren grafige polarizasyon egrisi denir (Ozdemir, 2012).

Elektrokimyasal aktivasyon (reaksiyonlarin kinetigi), elektrik ve iyonik direng,
reaksiyon bdlgesinde konsantrasyon azalmasi, reaktanlarin ¢apraz gegisi gibi gesitli
faktorlerin neden oldugu yakit hiicresi voltaj kayiplar1 asagida agiklanmaktadir

(Ozdemir, 2012).

3.2.1 Aktivasyon kayiplar:

Aktivasyon kayb1 yakit hiicresinde gerceklesen reaksiyonlarda, kimyasal baglar
koparmak i¢in harcanan enerji kaybidir. Ozellikle diisiik akim yogunluklarinda, yakit

hiicrelerinde ¢ok biiyiikk kayip etkisi olusturmaktadir. Anot ve katotta ayr1 ayri

24



aktivasyon kayiplar1 vardir. Anottaki aktivasyon kaybi katottakine gore ihmal edilebilir.
Aktivasyon kaybini azaltmak i¢in yakit hiicresini yiiksek sicaklikta calistirmak ve

reaksiyonun gerceklestigi katalizoriin aktif yilizey alanini artirmak gerekir (Barbir,
2005).

Asiri-potansiyel (elektrot potansiyeli ve denge potansiyeli arasindaki fark) denilen
gerilim farki, elektrokimyasal reaksiyonun baslamasi i¢in gereklidir. Akim yogunlugu
ve bu gerilim farki arasindaki iliski herhangi bir elektrot i¢in Butler Volmer denklemi
ile verilir (Barbir, 2005).

- —a_F(E-E,) a,,F(E-E,) (3.11)
1=1p  exXp RT —exp T

Burada, elektrotun aktifligini belirleyen iki faktor,v transfer katsayisi (o ) ve degisim
akim yogunlugudur (ip ). Denklem (3.11)’deki transfer katsayis1 ( o) elektrottaki ileri-
geri reaksiyonlar (yani indirgenme ve yiikseltgenme) i¢in katsayilardir (Barbir, 2005).

Denklem (3.11)’de verildigi gibi, E, hiicrenin tersinir ya da denge potansiyelidir.
Anottaki tersinir ya da denge potansiyeli sifirdir. Katottaki tersinir potansiyel ise 1,23
V’dur. (25 °C ve atmosferik basingta) tersinir potansiyel sicaklik ve basingla

degismektedir. (Barbir, 2005).

Gergek katalizor ylizey alanindaki referans degisim akim yogunlugu (referans sicaklik
ve basingta) verilirse, herhangi bir sicaklik ve basingtaki etkin degisim akim yogunlugu

asagidaki denklemle elde edilmistir (Barbir, 2005).

y (3.12)
i= iol’ef a, Lc ( PPrref ] exp[— F\E(]:' (l—TL]}
r ref

Bu denklemde; iref , Birim katalizor yiizey alanindaki referans degisim akim yogunlugu
0 yuzey g yog g

(referans sicaklik ve basingta, genellikle 25 °© C ve 101,25 kPa), A cm 2Pt a. = Katalizor
0zgiil alan1 (Pt katalizor i¢in teorik limit 2,400 cmzmg'l, ancak en son teknoloji katalizor

600—1000 cmmg* alana sahiptir.), L= Katalizor kaplamasi1 (en son teknoloji elektrotlar
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0,3-0,5 mg Pt cm%; diisiik kaplamalar miimkiin ama diisiik hiicre gerilimlerine neden
olmaktadir), P,= Reaktant kismi basinci, kPa, P, 'f -~ Referans basing, genellikle
atmosferik basing, kPa, y= Basing katsayis1 (0,5-1,0), E. = aktivasyon enerjisi, 66 J mol
! (oksijen indirgenme reaksiyonu i¢in), R = gaz sabiti, 8,314 J mol™*K *, T= sicaklik, K
Tes= referans sicakligi, 298,15 K’dir.

Degisim akim yogunlugu (ip ), elektrotun elektrokimyasal reaksiyona devam etmek igin
hazir olmasimin bir 6l¢iisiidiir. Eger, degisim akim yogunlugu yiiksek ise, elektrotun
yiizeyi daha fazla aktif olur. Bir hidrojen-oksijen yakit hiicresinde, anotta referans
degisim akim yogunlugu, katoda gore ¢ok daha biliyliktiir. Verilen herhangi bir asiri-
potansiyelde yiiksek degisim akim yogunlugunda, daha fazla akim {iretilir. Veya tam
tersi yiiksek akim yogunlugunda diisiik aktivasyon kayiplar1 vardir. Bu kayiplar hem
anot hem de katotta meydana gelir ancak oksijen indirgenmesi daha yiiksek asiri-
potansiyel gerektirir, yani hidrojen oksitlenmesinden daha yavastir (Barbir, 2005).
Yiiksek negatif asiri-potansiyelinde (E<E; ), yakit hiicresi katodunda potansiyel
esitligini akim yogunlugu fonksiyonu olarak veren Butler — VVolmer (Denklem 3.11)
denkleminin ilk terimi daha baskin olur (Barbir, 2005). Boylece Vacic, katot aktivasyon
kayiplari su sekilde ifade edilir:

AVt c=Erc- Ec= *L in (L) (3.13)

(ZCF iO,C

Benzer sekilde anotta, pozitif asir1 gerilimde (E> E, ) Butler-Volmer denkleminin
(Denklem 3.11) ikinci terimi baskin olur (Barbir, 2005). Boylece Vet a, anot aktivasyon
kayiplari,

AVact,a:Ea' Er,azﬂ In (L> (314)

(ZaF io_a
seklinde ifade edilir. Burada V4 anot aktivasyon kayiplarini gostermektedir. Vg, Ve

Vactc aktivasyon kayiplari, bir yakit hiicresinde tek kayip olsayd: hiicre potansiyeli su
sekilde olurdu:

Veen=Er AVicte- AVacta (3.15)
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3.2.2 Ohmik kayiplar

Ohmik (direng) kayiplar, membrandaki iyon akisina (hareketine) ve elektriksel olarak
iletken yakit hiicre bilesenleri aracilifiyla elektron hareketine kars1 direng nedenleriyle

olusur (Barbir, 2005).

Bu kayiplar Ohm yasasi ile ifade edilebilir:

AVohm = iRi (316)

Burada, i akimi temsil etmektedir.

R; ise iyonik, elektronik ve temas direnglerini i¢eren toplam hiicre i¢ direncidir, yani:

Ri=RiiRieRic (3.17)

Grafit veya polimer / grafit kompozitler, akim toplayici plaka olarak kullanildiginda
elektronik diren¢ ihmal edilir. Temas direnci biiyiik 6l¢lide gaz difiizyon tabakasi ve
akim toplayici plaka i¢in kullanilan malzemeler ve uygulanan sikma basincina
bagliyken, iyonik direng cogunlukla polimer membran nemlilik durumuna baghdir. Tyi
tasarlanmig, monte edilmis ve isletilmekte olan yakit hiicresinde R; i¢in tipik degerler

0,1 ve 0,2 Q cm? arasindadir (Barbir, 2005).

3.3 Gerg¢ek Yakit Hiicre Potansiyeli - Polarizasyon Egrisi

Gergek hiicre potansiyeli (Vcen), teorik hiicre potansiyelinden aktivasyon ( V), ohmik

( Vohm) , konsantrasyon ( Vonc) kayiplariin ¢gikarilmasi sonucu elde edilir:

EceII =Er ‘( AVact +Avconc )a‘ ( Vact +Vcon) c'Vohm (318)

Denklem 3.13, 3.14, 3.16 ve 4.17 denklemleri (Denklem 4.21) denkleminde yerine
konularak, yakit hiicre potansiyeli ve akim yogunlugu arasindaki iligskiyi gosteren yakit

hiicresi polarizasyon egrisi elde edilmistir (Barbir, 2005).
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Ece =Er7p- —— n (L)ﬂ In (L)- L in (lL—C>-R—TF In (I:L—'“)-iRi (3.19)

acF loc/) QaqF io,a) NcF lLc) Na lLa

Aktivasyon, ohmik ve konsantrasyon kayiplarinin, teorik hiicre geriliminden ¢ikarilarak

elde edilen hiicre polarizasyon egrisi Sekil 3.1°de verilmistir (Barbir, 2005).

Teoriksel EMF veya [deal Voltaj —
Altivasyon Polarizasyonu Bolgesi T
H’”ﬁ{&aksi}'an Oran Kavbi)
1.0 Toplam Kayp
.=
,_.E Konsantrasyon Polarizasvonu
- Baolgesi
§ (Gaz lletim Kaybi)
M | Ohmik Polarizasyon Bélgesi
0.5 (Direng Kavybi)
(ahsma Voltap, V, Egn
0
Alam Yogunhigu (mA/cm?®)

Sekil 3.1. Yakit hiicresindeki gerilim kayiplari1 ve polarizasyon egrisi

( Appleby ve Foulkes, 2004)

Anot ve katot aktivasyon kayiplari ayni olarak degerlendirilir ancak kayiplarin
cogunlugu oksijen indirgenme reaksiyonundaki yavaslik nedeniyle katot da meydana

gelmektedir (Barbir, 2005).

3.4 Gergek Hiicre Verimliligi

Yakit hiicresi verimliligi, faydali enerji ¢ikisi yani iiretilen elektrik ve enerji girisi yani
tiketilen hidrojen arasindaki orandir. Her ikisi de watt veya kilowatt gibi aym

birimlerde olmalidir (Barbir, 2005).

Wer (3.20)

WH2
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Burada , n verimi; Wg, tiretilen elektrik enerjisini; Wy, tiiketilen hidrojen miktarini

gostermektedir. Elektrik tiretimi (Wg), sadece gerilim (V) ve akimin (A) ¢arpimudir.
We=V* | (3.21)

Tiiketilen Hidrojen miktar1 N (mol/s), Faraday Kanununa gore dogrudan tiretilen akim I

(A) ile orantilidir;

Nipp = - (3.22)

nFr

Tiiketilen hidrojenin “enerji degeri”;
Wi, =AH n’—F (3.22)

Elde edilen elektrik iiretimi (W) ve tiiketilen hidrojen enerji degeri (Wn2 ) Denklem

3.20’te yerine koyulursa, yakit hiicre verimligi (n ) asagidaki gibi bulunur;

_ We _ Vx1 _nFV (3 23)
= = = .
— AH
WHZ AH oy

(AH/nF), Volt boyutunda ve AH = 286 kJ / mol i¢in 1,482 V degerine esittir. Boylece
yakit hiicre verimliligi sadece hiicre potansiyeli (V) ile dogru orantilidir (Barbir, 2005).

v (3.24)

Lrprs:

3.5 Matematiksel Modelleme

DEYH 2 boyutlu olarak Sekil 3.2° deki gibi idealize edilmistir. Sistem her iki elektrot
icinde birer akis kanali, destek tabakasi ve her iki elektrot arasinda bir membran

tabakasindan olugmaktadir. Elektrotlarda asagidaki elektro-kKimyasal reaksiyonlar

meydana gelmektedir.
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Anot akig kanali
Diflizyon Katmani
Katalizor Katmani
Membran Katmani
Katalizor Katmani
Difiizyon Katmani
Katot Katmani

\ 4
>

Sekil 3.2. Dogrudan etanol yakit hiicresinin sematik goriiniimii

3.5.1 Model Geometrisi

COMSOL Multiphysics programinda kullanilan model Sekil 3.3.’de gosterilmistir.
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Sekil 3.3. COMSOL Multiphysics programinda kullanilan model

3.5.2 Model Fiziklerinin Programa Tanimlanmasi

Sayisal ¢oziimleme Comsol multiphysics programi ile gergeklestirilmistir. Comsol
multiphysics programinin segilme sebebi, bilinen diger hesaplamali akiskanlar mekanigi
programlarindan farki, kontrol hacim metodu ile ¢6ziim yerine sonlu elemanlar metodu

ile sayisal ¢6ziimleme yapmaktadir.

Comsol multiphysics programinda fizik se¢imleri i¢in model olusturma sekmesinde
modelde kullanilacak fizikler yapilmistir. “Secondary Current Distribution”, “Transport
of Concentrated Species” ve “Brinkman Equations” fizik arayiizleri yakit hiicresi

simiilasyonunun temelidir. Fizik segimleri Sekil 3.5’te verilmektedir.
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Sekil 3.4. Comsol multiphysics programinda fizik se¢imleri
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Sekil 3.5. Fizik arayiizlerinin ¢6ziime eklenmesi

Cizelge 3.4. COMSOL Multiphysics programindaki bilinmeyen degiskenlerin 6zeti

Degiskenler

Coziim Modiilii

Tanimlandigi Alan

ds, O

Secondary Current

Distribution

Gaz Difiizyon Tabakalari,
Katalizor Tabakalari,

Membran

We,Hs 0H'WH,0,W0, WH,0,

Transport of Concentrated

Species

Akis Kanallari, Gaz
Difiizyon Tabakalari,

Katalizor Tabakalari

up

Brinkman Equations

Akis Kanallari, Gaz
Difilizyon Tabakalari,

Katalizor Tabakalari
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3.5.3 Model Denklemleri

Bu calismada kullanilan matematiksel modelde asagidaki varsayimlar yapilmistir:

Yakit hiicresi diizgiin rejim kosullarinda ¢alismaktadir.

o Karbondioksit elektrokimyasal reaksiyonun ana tirtiniidiir.

Katotta atmosferik hava kullanilmistir.

o Etanol anot katmani ve membran bolgesinde yayilabilir.

Uc boyutlu dogrudan etanol yakit hiicresi modelinde kullanilan denklemler asagida

verilmistir:

Elektron / Iyon yiikii dengesi:

Ohm kanunu:

[=c AV (3.25)

Burada; I = akim , o = iletkenlik, V = potansiyel i gostermektedir.

Yiik transferi kinetigi:

Tafel esitligi:

itoc = ip 1074a | 1o, = —iy 1074° (3.26)

Burada; i = yerel akim yogunlugu ,ip = akim yogunlugu degisimi , = asir1 gerilimi

gostermektedir.

Elektrolitte yiik transferi:

Nernst-Planck esitligi:

34



Ni=-DVci—ziuiFcV@+ciu (3.27)

Burada; N; = elektrolitte yiik transferi ,D = difiizyon katsayis1 ,c = konsantrasyon, z =

elektron sayisi, F = faraday sabiti , @ = elektrolit potansiyelini gostermektedir.

Serbest ve gozenekli elektrotta kiitle transferi:

Navier-Stokes esitligi:

p%+v.[—7].(VU+VUT)+pl]:—p(u_V)u (3.28)

Brinkman esitligi:

9
%a—:+v.[—n£(Vu+VuT)+pl]=—%u (3.29)

Burada; p =yogunluk, n = dinamik viskozite , €, = gozeneklilik, k = gecirgenligi

gostermektedir.

Gozenekli elektrot ve akis kanallarinda kiitle dengesi:

Fick kanunu:

-V.(-D.Vc+c.u)=0 (3.30)

Maxwell-Stefan esitligi:

M VM A
=V [-p wi Xj=1Dy Gy Vwi+w; <)+ (g —w ?p)} +wipu] =0 (3:31)

Burada; M = mol agirligi, w = kiitle kesri, x = mol kesrini gostermektedir.
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Sekil 3.6. Comsol multiphysics programina denklemlerin girilmesi

3.5.4 Model Parametreleri

Comsol multiphysics programiyla dogrudan etanol yakit hiicresi modelindeki bazi

parametreler asagida Cizelge 3.5.’de verilmistir.
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Cizelge 3.5. Comsol multiphysics programinda kullanilan model parametreleri

Parametre

Deger

Anot difiizyon tabakas1 gézenekliligi

0,4 (Kareemullave ve Jayanti, 2009)

Katot difiizyon tabakas1 gozenekliligi

0,4 (Kareemullave ve Jayanti, 2009)

Anot katalizor tabakasi gdzenekliligi

0,4 (Kareemullave ve Jayanti, 2009)

Katot katalizor tabakasi gozenekliligi

0,4 (Kareemullave ve Jayanti, 2009)

Anot ve Katot difiizyon tabakasi | 2 x 10* m? (Yang ve Zhao, 2007)
gecirgenligi

Anot ve Katot Kkatalizér tabakasi | 10 m? (Murgia vd., 2003)
gecirgenligi

Membran elektronik iletkenligi 14,16 S m™ (Jeng ve Chen, 2002)
Anot ve Katot difiizyon tabakasi | 300 S m™ (Liu ve Mang , 2007)

elektronik iletkenligi

Etanol mol agirlig1

46,068 g mol™ (Pramanik ve Basu,
2010)

Karbondioksit mol agirligi

44,01 g mol™*(Pramanik ve Basu, 2010)

Su mol agirhig

18,015 g mol™*(Pramanik ve Basu,
2010)

Anot referans akim yogunlugu

4,8 mA cm™ (Memming vd. ,2015)

Etanoliin su i¢indeki difiizyon katsayisi

47 x 10° cm® s ' (Andreadis ve

Tsiakaras , 2006)

Etanoliin membran icindeki diflizyon

katsay1si

1,76 x 10° cm® s ' (Andreadis ve
Tsiakaras , 2006)

Oksijenin gaz i¢indeki diflizyon katsayisi

2,98 x 10° cm® s ! (Suresh ve Jayanti,
2011)

3.5.5 Modelin Ag Yapisinin (mesh) Olusturulmasi

Comsol Multiphysics programinda ag (mesh) sayisinin degismesinin elde edilen
cozlimleri degistirmedigini gdstermek amaciyla 3 farkli ag yapisinda ¢6ziim yapilmistir.
Farkli ag (mesh) yapilarinda 0,7 volttaki alinan akim yogunlart Cizelge 3.6.°da

verilmistir.
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Cizelge 3.6. Farkli ag(mesh) yapilarinda akim yogunlugu degerleri
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Sonuglar incelendiginde ¢oziimiin ag (mesh) sayisinin degisimi akim yogunlugunu pek

fazla etkilemedigi goriilmiistiir.
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Sekil 3.7. Geometriye uygulanan farkli ag (mesh) sayilari
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BOLUM IV

ANALIZ SONUCLARI

Calisma kapsaminda yapilan sayisal analiz literatiirde yapilan bir deneysel ¢alisma ile

karsilastirilmistir. Incelenen parametrelere bagli olarak polarizasyon egrileri ve giic

yogunlugu egrileri verilmistir.

4.1 Modelin Ispatlanmasi

Dogrudan etanol yakit hiicresi i¢in gelistirilen model, Heysiattalab vd. (2011) tarafindan

yayinlanan deneysel verilerle dogrulanmistir.

0,8

0,7

0,6

0,5

0,4

Voltaj (V)

0,3

0,2

0,1 +—

20 40 60 80
Akim Yogunlugu mA/cm*2

100

120

18
16
14
12 == Model
10 B Deneysel

Model

Bl Deneysel

Gii¢ Yogunlugu mW/ecm*2

Sekil 4.1. DEYH modelinin deneysel ¢alisma ile karsilastirilmasi

Sonuglar 1 M etanol ve 60 °C sicaklik parametreleri i¢in karsilastirilmistir. Sekil 4.1.’de

goriildiigl lizere deneysel calisma ile sayisal analiz modeli arasinda iyi bir uyum vardir.

Elektrokimyasal

gostermektedir.

reaksiyonlarin  basitlestirilmesinden  kaynakl
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4.2 Sicakhgin DEYH Performansina Etkisi

Yapilan c¢alismada 30°C, 40°C, 50°C ve 60°C dort farkli sicaklik parametresi

incelenmistir.

0,8

N

NENN\N

AN S
s NN —10°C

AN e
o \\§\ =60 "°C

0 20 40 60 80 100
Akim Yogunlugu (mA/cm”2)

Voltaj (V)

Sekil 4.2. Sicakligin yakit hiicresine etkisi
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5 1 o
£, /7 SN\
210 / // \\ \ 30°C
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I /4 N\ —o°C
e} \

2 -

° Cr) 2I0 4IO 6IO 8IO 1CI)O 1£O

Akim Yogunlugu (mA/cmA2)

Sekil 4.3. Sicakligin yakit hiicresine etkisi

Sekil 4.2. ve Sekil 4.3. incelendiginde 60°C ‘de performansin arttigi gézlenmistir.

Sicaklik ile membranm iyonik iletkenligi arttigindan daha fazla H® iyonlar1 anot
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katalizor tabakasina ulasir boylelikle elektrokimyasal reaksiyonlar artar ve DEYH’nin

performansi artmaktadir.

4.3 Katot Basincinin DEYH Performansina Etkisi

Modelde katot basincinin DEYH’in performansina etkisi i¢in 1 atm, 1,5 atm ve 2 atm
parametreleri alinmis ve incelenmistir. Parametreler 60°C ve 2 M etanol konsantrasyonu
uygulanarak elde edilmistir. Parametrelerin etkisi Sekil 4.4.’te ve Sekil 4.5.°te

verilmistir.

)

2

‘T 0,4 1ATM
o \

So03 1,5 ATM
0.2 2 ATM

0,1 \
O T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120

Akim Yogunlugu (mA/cm”2)

Sekil 4.4. Katot basincinin yakit hiicresine etkisi
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Sekil 4.5. Katot basincinin yakit hiicresine etkisi

Sekillerde goriildiigii tlizere katot basincinin artmasi  Sistemin  performansini

arttirmaktadir.

4.4 Etanol Molaritesinin DEYH Performansina Etkisi
Yakit hiicresine molaritenin etkisini incelemek amaciyla farkli konstrasyonlarda etanol

¢ozelti girisi uygulanmigstir. Parametreler 0,5 Molar, 1 Molar, 2 Molar ve 3 Molar olarak

secilmistir.
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Sekil 4.6. Etanol molaritesinin DEYH performansina etkisi
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Sekil 4.6. ve Sekil 4.7.”de goriildiigii gibi etanol molaritesi performansi etkilemektedir.
Etanol konsantrasyonu artirmasiyla maksimum akim yogunlugu 17 mW/cm2'ye
ulasacaktir. Etanol konsantrasyonunun arttirilmasi, etanol konsantrasyonuna bagh
olarak reaksiyon hizinin artmasimi saglamaktadir. Diisiik oldugunda ise yeterli etanol
katalizor tabakasina ulasamadigi dolayisiyla yakit hiicresinin performansin da diistiigii

goriilmektedir. 3 M'de artan etanol gecisi nedeniyle yakit hiicresi performansinin ve

Sekil 4.7. Etanol molaritesinin DEYH performansina etkisi
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maksimum akim yogunlugunun diistiigii goriilmektedir. Bunun sebebi katalizor

tabakasindan gegen yeterli hava / O, olmamasindan kaynaklanir.

4.5 Hava Debisinin DEYH Performansina EtKisi

Calismada katot kanal girisindeki hava debisinin DEYH {izerine performansina etkisini
incelemek amaciyla katot kanalina 150 mL/dk, 200 mL/dk ve 300 mL/dk debilerde hava

beslemesi yapilmistir. Sonuglar Sekil 4.8.’de verilmistir.

0,8

0,7

0,4 - 150 mL/dk

\\ 300 mL/dk
0,2

0,1 \\—

0 T T T T T 1
0 20 40 60 80 100 120

Akim Yogunlugu (mA/cm”2)

Voltaj (V)

Sekil 4.8. Katot kanal girisindeki hava debisinin etkisi hiicre voltaji — akim yogunlugu
(V-]) grafigi

Sekil 4.8.’den goriildiigii gibi hava debisinin artmasiyla yakit hiicresinin performansini

olumlu yonde etkilemektedir.

4.6 DEYH Sistem Tasarim

Bipolar plaka hem DEYH yiginini olusturan Membran Elektrot Gruplarinin (MEG) anot
ve katotlar1 arasinda ayiric1 tabaka hem de iizerinde akis kanallar ile yakit ve oksijenin
etkin bir sekilde dagilimini saglayan c¢ok Onemli bir elemandir. Tez c¢aligmasi
kapsaminda elde edilen teorik verilere bagh olarak 25 cm? aktif alana sahip 10 W gii¢

iiretebilecek y18in 3 hiicreden olusmustur. Tasarlanan y1gin Sekil 4.9’da verilmisti
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(@) (b)

|- Men!bran J
Bipolar Plakalar
L Akim Toplayici Plakalar 4
Sikistirma Plakalarn

(c)
Sekil 4.9. Ug hiicreli yakit hiicresi y1gin kat1 tasarimi; Bipolar plaka (@) , Yigmin

montajlanmis hali (b) ve Yigin elemanlari (C)

DEYH sistem performansi, tasarimindan biiyiik ol¢iide etkilenmektedir. Bu sistemlerin
karmasik yapilart géz Oniine alindiginda, tasariminda birinci konfigiirasyon, yakit
molaritesi, sicaklik, katot basinci ve hava debisi gibi birgok proses parametresi etki

etmektedir. Bu calisma kapsaminda yi1gin tasarimina etki eden faktorler teorik olarak
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incelenmis ve elde edilen veriler 15181nda tasarlanmistir. Tasarlanan DEYH sistemi Sekil

4.10’da verilmistir.

5
=
Q
Pl
)
Q
A
s
=
o
o
uJ

Sekil 4.10. DEYH Tasarimi

Tasinabilir cihazlar icin tasarlanan otomatik kontrollii yiiksek performansli DEYH
sistemi kararli bir sekilde performans kaybi yasamadan c¢aligabilmesi igin proses

parametreleri detayli olarak incelenmistir.

Tek bir hiicreye verilebilecek voltaj, teorik voltajin altinda olup 1V degerine
ulasmamaktadir. Bahsi gegen sebeple daha yiiksek voltajlar elde edilebilmesi, yani giig
tiretebilmek i¢in hiicrelerin seri baglanmasi gerekmektedir. Seri baglamanin en kolay
yolu, bir hiicrenin anodunu diger hiicrenin katoduna baglamaktir. Birden fazla hiicre

arasinda baglant1 yapabilmek i¢in gelistirilen en 1yi baglanti elemanlaridir.
Bipolar plaka malzemesinin korozyona dayanikliligi, elektronik iletkenligi, gaz
difiizyon/gecirgenligi, islenebilirligi, yogunlugu, 1sil iletkenligi malzeme se¢iminde

Oonemli parametrelerdir. Bu ¢alisma kapsaminda, uygun maliyetli monel alagim esash
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bipolar plakalar nano seviyede glimiis ile kaplama ile elektriksel ve mekanik
ozelliklerinin iyilestirildigi tasarlanmistir. Monel alagimi olusturan bakir, kursun ve
nikel farkli oranlarda birlestirilerek dokiim yoluyla tiretilmekte ve elektriksel iletkenligi

yaklasik bakira (59 mega-siemens/m) yakin olmaktadir.
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BOLUM V

SONUC VE ONERILER

Dogrudan etanol yakit hiicresi performansini artiran parametreleri incelemek igin
Comsol Multiphysics programiyla bir model gelistirilmistir. Yapilan modelin
dogrulanmas1 i¢in ayn1 6zellikleri iceren Heysiattalab vd. (2011) tarafindan yayinlanan
deneysel veriler kullanilmistir. Dogrudan etanol yakit hiicresinin performansini
tyilestirmek i¢in dogrulanan model iizerinde sicakligin, katot basincinin, hava debisinin
ve kullanilan ¢ozeltideki etanol molaritesi gibi proses parametrelerinin etkisi
incelenmistir. Bu arastirmalar sonucunda hiicre voltaji-akim yogunlugu, giic yogunlugu-
akim yogunlugu grafikleri olusturulmustur. Bu calismaya gore dogrudan etanol yakit
hiicresinin performansina sicakligin etkili oldugu etanol yakit hiicresinin performansini
arttirdigr gbzlemlenmistir. Ayn1 zamanda etanoliin konsantrasyonunun artmasinin
performansini etkileyen en 6nemli faktor oldugu ortaya koyulmustur. Katot basincinin
ve hava debisinin arttirilmasi hiicre performansina olumlu sonuglar verdigi goriilmiistiir.
Sayisal analiz sirasinda yakit hiicresi performansi i¢in incelenen parametrelerin yani sira
katotta oksidan olarak hava yerine oksijen kullanildiginda yakit hiicresi performansini

arttirdig goriilmistiir.

Etanol, alternatif enerji ¢calismalar1 kapsaminda uygun bir yakittir. Depolama ve tasima
gibi sorunlarimi ortadan kaldiran yakit olup cevreye zarar vermeyen, kolay ulasilabilir
ve zehirsiz Ozelligiyle daha verimli alternatif enerji olmaktadir. Caligma kapsaminda
etanoliin diger yakitlara gore iistiin 6zellikleri ile otomotiv sektoriinde ve tasinabilir

cihazlarda kullanilabilirliginin ivmelenecegi goriilmiistiir.

DEYH’nin ticarilesmesi ve alternatif enerji iireteci olarak kullanilmaya baslanmasi igin

endiistriyel ¢alismalarin yogunlagmasi umut vericidir.

Tez siiresince yapilan ¢alismalarda dogrudan etanol yakit hiicresini etkileyen
parametreler, ¢alisma prensibi, tasarimi, dizayn1 ve deneysel aktivitelerle ilgili 6nemli
bilgi ve deneyim elde edilmistir. Bilgi birikimi ve tecriibe ile 3 hiicreden olusan bir
y1gin tasarimi yapilmis ve teorik olarak 10 W gii¢ elde edilmistir. Bu gii¢ bircok

tasinabilir elektronik cihazin ¢alismasi igin yeterli olmaktadir. Elde edilen teorik
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sonuglar DEYH’nin tagmabilir elektronik cihazlarda sorunsuz olarak basar1 ile
kullanilabilecegini gdstermistir. Bu c¢alisma ile DEYP’nin ¢alisma prensibi,
karakteristikleri, hiicre ve y1gin dizayni konularinda ¢cok 6nemli bilgi ve tecriibe elde
edilmis olup ¢ok yakin bir gelecekte ilgili sanayilerce tasinabilir cihazlar igin DEYH

sistemleri hazirlanabilecegi diisiiniilmektedir.
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