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OZET

METAL HIDRUR REAKTORLERIN MiKRO OLCEKTE MODELLENMESI

KAPLAN, Riiveyda Nur
Nigde Omer Halisdemir Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Makine Miihendisligi Ana Bilim Dali

Danigsman : Prof. Dr. Bora TIMURKUTLUK

Aralik 2023, 48 sayfa

Bu tezin temel amaci, metal hidriir reaktorlerde mikro 6lgekte bir matematiksel modelin
gelistirilmesidir. Bu model, metal hidriir reaktorlerde hidrojen depolama malzemelerinin
termal iletkenliklerini iyilestirmek ve depolama yeteneklerini artiran, kinetigini agiklayan
bir modelin olusturulmasi, simiilasyonu ve dogrulanmasindan olusmustur. Ilk olarak,
hidrojen depolama malzemesi olarak kullanilan LaNis tozlarinin bakir kaplama
kalinliklart 0,8-1,4 pum araliginda Digimat yazilimi yardimiyla olusturulmus ve
davranigini simiile etmek igin COMSOL'da ii¢ boyutlu bir model olusturulmustur. Daha
sonra LaNis tozlarina %1, %S5, %10 ve %20 oranlarda genisletilmis grafit (ENG)
eklenerek Digimat yazilimi yardimi ile geometrik yapi olusturulmus ve COMSOL
yardimiyla ¢oziilmiistiir. Gelistirilen mikro modeller, hidrojeni sarj eden metal alagiminin
kiitle korunumu, gézenekli ortamda Darcy akis1 ve hidrojen sarj islemleri i¢in ekzotermik
reaksiyonla 1s1 iiretimi dikkate alinarak formiile edilmis, sayisal olarak ¢oziilmiis ve
deneysel olarak dogrulanmistir. Bakir kaplama kalinligi 1,2 um ve ENG katk1 oran1 %5
olarak optimize edilmis olup hidrojen depolama malzemesinin termal iletkenligi %350
civarinda artiritlmistir. Depolama islemleri sonucunda LaNis tozlarinin tamamen H> ile

baglandig1 da gézlemlenmistir.

Anahtar Sozciikler: Mikro modelleme, Sayisal analiz, Cu kapli ve ENG katkil1 LaNis



SUMMARY

MICROSCALE MODELING OF METAL HYDRIDE REACTORS

KAPLAN, Ruveyda Nur
Nigde Omer Halisdemir University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Mechanical Engineering

Supervisor : Prof. Dr. Bora TIMURKUTLUK

December 2023, 48 pages

The main objective of this thesis is to develop a mathematical model at a micro scale for
metal hydride reactors. This model consists of the creation, simulation, and validation of
a model that improves the thermal conductivity of hydrogen storage materials in metal
hydride reactors and enhances their storage capabilities, describing their Kinetics.
Initially, the copper coating thicknesses of LaNis powders used as hydrogen storage
material were created using Digimat software in the range of 0.8-1.4 um, and a three-
dimensional model was established in COMSOL to simulate their behavior.
Subsequently, geometric structures were formed by adding expanded graphite (ENG) to
LaNis powders at ratios of 1%, 5%, 10%, and 20% using Digimat software, and these
structures were solved with the help of COMSOL. The developed micro models,
considering the mass conservation of the metal alloy absorbing hydrogen, Darcy flow in
a porous medium, and exothermic heat production during hydrogen absorption processes,
were formulated, numerically solved, and experimentally verified. The copper coating
thickness was optimized at 1.2 um, and the ENG contribution ratio was optimized at 5%,
resulting in approximately a 350% increase in the thermal conductivity of the hydrogen
storage material. It was also observed that LaNis powders were fully bonded with H» after

the storage processes.

Keywords: Micro modeling, numerical analysis, Cu-coated, and ENG-enhanced LaNis
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BOLUM I
GIRIS

Sanayi devrimiyle birlikte insanlik, fosil yakitlardan elde edilen bol, ucuz ve uygun
kaynaklara bagimli olmustur. Bu bagimlilik artan kiiresel enerji talepleri ile birlikte hizla
artmaktadir. Bunun sonucunda ortaya ¢ikan sera gazlari salinimi, kiiresel 1sinma ve iklim
degisiklikleri bizi enerjiyi nasil lirettigimizi ve kullandigimizi giincellemeye zorlamistir.
Temiz ve yasanabilir bir diinya hedeflerine ulagsmak i¢in karbon emisyonlarinin
azaltilmasi gerekmektedir. Bu kapsamda hidrojen, gliniimiiziin en ¢ok ilgi duyulan temiz
depolanmasi1 ve kullanimi ile ilgili literatiirde yer alan yogun calismalarin yani sira
gelismis tilkeler hidrojen yol haritalarin1 ve hedeflerini agiklamakta ve hidrojen

ekonomisine biiyiik kaynaklar ayirmaktadir.

Hidrojen, diinyada en ¢ok bulunan ve birim kiitle bagina en yiiksek enerji yogunluguna
sahip, cevre dostu, temiz ve yenilenebilir enerji kaynagi olarak geleneksel yakitlara en iyi
alternatiftir (Park vd., 2020). Hidrojenin gaz fazinda birim hacim basina diisiikk enerji
yogunluguna sahip olmasi sebebiyle normal kosullarda depolanmasi biiylik hacimler
gerektirmektedir. Gaz fazinda depolama ile ilgili zorluklar hidrojen enerjisinin
yayginlagmasinin oniindeki en biiyiikk engellerden biridir. Bu soruna ¢d6ziim olarak
sunulan yaklasimlar arasinda yiiksek basinglarda (~700 bar) sikistirilmis gaz veya
kriyojenik sicakliklarda (~20 K) sivi fazda depolama 6n plana ¢ikmaktadir. Ancak bu
yontemlerin her ikisi de yiiksek basinglarin veya kriyojenik sicakliklarin korunmasi
zorunlulugu nedeniyle ek maliyetler gerektirmektedir (Deng vd., 2006). Bir diger yaygin
hidrojen depolama metodu ise metal hidriirlerdir. Metallere hidrojenin depolanma islemi
belirli bir besleme basincinda ve oda sicakliginda veya daha diisiik bir sicaklikta
gerceklesmektedir. Depolanan hidrojen, yiiksek bir sicakliga veya desarj basinci farkina

maruz kalana kadar hidriir yapida kalmaktadir.

1.1. Hidrojenin Ozellikleri

Hidrojen 1776 yilinda Henry Cavendish tarafindan kesfedilmistir ve H sembolii ile

gosterilmektedir. Atom numarasi 1 ve standart atom agirligi 1,008 g olan hidrojen,


https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/flux-density
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0360319915304717?via%3Dihub#bib1
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/hydrogen-energy
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/pressure-containment

periyodik tablodaki en hafif elementtir. Ayrica evrende en ¢ok bulunan element olan
hidrojen, ayn1 zamanda temiz ve yenilenebilir bir enerji kaynagidir. Standart sicaklik ve
basingta hidrojen, molekiiler formiilii H2 olan renksiz, kokusuz, tatsiz, metalik olmayan,
yiiksek derecede yanici iki atomlu bir gazdir. Hidrojen, metalik olmayan elementlerin
coguyla kolayca kovalent bilesikler olusturdugu i¢in diinya iizerindeki hidrojenin cogu su

veya organik bilesikler gibi molekiiler formlarda bulunmaktadir.

Hidrojen gazi, yenilenebilir olmasi, yanma sirasinda sera gazi yaymamasi, birim agirlik
basma biiyiik miktarlarda enerji aciga c¢ikarmasi ve yakit pilleri tarafindan kolayca
elektrige doniistiiriilmesi gibi nedenlerle gelecegin enerji tasiyicisi olarak goriilmektedir.

Hidrojenin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri Cizelge 1.1°de verilmistir.

Cizelge 1.1. Hidrojenin kimyasal ve fiziksel 6zellikleri (engineeringtoolbox.com,
Anonim, 31 Mayis 2023).

Molekiiler Agirlik (g/mol) 2,016
Ozgiil Hacim (m®Kkg)) 12,1
Atmosfer basincinda s1vi yogunlugu (kg/m?) 71,0
Gaz cinsinden ses hizi (m/s)) 1315
Ozgiil Is1 Orani -Cy/Cy 1,405
Gaz sabiti - R - (J/kg °C) 4126
Is1 Iletkenligi (W/m °C) 0,182
Kaynama Noktasi - doygunluk basinci 14.7 psia ve 760 mm Hg - (K) 20,4
Kaynama Noktasinda Buharlasmanin Gizli Isis1 (J/kg)) 447000
Donma veya Erime Noktasi (1 atm) (°C) -259,1
Kritik Sicaklik (°C) -240,0
Kritik Hacim (m®/kg) 0,033
Yanma 1sis1 (kJ/kg) 144000
Yanici Evet

Hidrojen bilinen yakitlar icerisinde birim kiitle basina en yiiksek enerji igcerigine sahip

olup yaygin olarak kullanilan yakitlarin 1s1l degerleri Cizelge 1.2° de verilmistir.


https://www.engineeringtoolbox.com/molecular-weight-gas-vapor-d_1156.html
https://www.engineeringtoolbox.com/density-specific-weight-gravity-d_290.html

Cizelge 1.2. Yaygin olarak kullanilan yakitlarin 1s1l degerleri (Bossel, 2003).

Yakat Ust 1s1l deger (MJ/kg) Altsil deger (MJ/kg)
Hidrojen 141,9 120,1

Benzin 46,7 42,5

Dizel 45,9 43

Metan 55,5 50,1

1.2. Motivasyon

Gilinlimiizde enerji konusundaki en biiyiik problemler; artan niifus ve gelisen teknolojiyle
enerji talebindeki biiyiime, s6z konusu ihtiyact karsilamak icin daha fazla fosil yakit
tilketimi ve bunun sonucunda dogamizda geri doniisii olmayan etkilerin ortaya ¢ikmasi
olarak siralanabilir. Fosil kokenli yakitlardan yeni, temiz ve yenilenebilir kaynaklara
gecis zorunlu olmakla birlikte bu kapsamda en biiyiikk potansiyele sahip olarak
degerlendirilen hidrojen enerji teknolojilerinde halen maliyet ve depolama sorunlar

bulunmaktadir.

Hidrojen konseyi tarafindan, kiiresel isinmanm 2 °C ile sinirlanmasi gerekliligini

aciklanmistir _(Anonim, hydrogencouncil.com, 7 Mayis 2023). Ayrica 2015'te %23 olan

yenilenebilir enerji payii 2050'de %68'e ¢cikarilmast hedeflerini ortaya koymuslardir. AB
ve G-8 iilkeleri, daha etkin iklim politikalar1 konusunda anlagmiglardir. Bu anlagma ile
2050 yilina kadar CO2 emisyonlarint %50 oraninda azaltma karari alinmigtir. Bunun
gerceklesebilmesi ve sera gazi emisyonlarinin azaltilabilmesi i¢in hidrojen iiretimi,
depolanmas1 ve yakit hiicreleri iizerine biiyiik destekler verilmektedir. Ulkemizde bu
konuda 6nemli adimlar atarak Tiirkiye Hidrojen Teknolojileri Stratejisi ve Yol Haritasini
ortaya koymustur. Bu dogrultuda; bu calismanin temel motivasyonu; diisiik basing ve
sicakliklarda giivenli hidrojen sarj/desarj sunabilen ve yiiksek hacimsel enerji
yogunluguna sahip olan metal hidriir reaktorlerle gerceklestirilecek deneysel ve sayisal
caligmalar ile hidrojen depolama 6zelliklerini iyilestirerek farkli alanlarda uygulamasina

katkida bulunmaktir.


https://hydrogencouncil.com/wp-content/uploads/2017/06/Hydrogen-Council-Vision-Document.pdf

1.3. Amac¢ ve Kapsam

Son yillarda fosil yakitlarla ¢alisan ve ilgili ¢evre problemlerinin en biiyiik
sorumlularindan biri olan i¢ten yanmali araglara alternatif olarak yakit hiicreleri ile
calisan hidrojenli tasitlar ivmelenerek artmaktadir. Yakit pillerinin saglamasi gereken
giig, ozellikle tasit uygulamalarinda her an degisebilmektedir. Ozellikle ara¢ ilk
calistiginda ya da durduruldugunda sistemden ¢ekilen giliciin zamana gore degisimi azami
degerlere ulasmaktadir. Bu ve benzeri mobil uygulamalardaki zamana bagli hidrojen
degisimlerini karsilayabilmede metal hidriirler 6n plana ¢ikmaktadir. Fakat metal hidriir
sisteminin s6z konusu tepkilere daha hizli cevap verebilmesi i¢in hidrojen depolama
malzemelerinin depolama yeteneklerinin ve termal Ozelliklerinin gelistirilmesi

gerekmektedir. Dolayisiyla bu tez ¢aligmalar1 kapsaminda:

a) Yiiksek hidrojen depolama ile 6n plana ¢ikan LaNis ana malzemesinin; depolama
kalitesinin  arttirllmas1 ve sarj/desarj siirelerinin termal iletkenliginin
tyilestirilmesi i¢in bakirla kaplanmasi ve genisletilmis dogal grafit (ENG) ile
katkilanmasi,

b) Bakir kaplama kalinliginin ve ENG katki oraninin sentetik mikro yapilar iizerinde
mikro Glgekte etkilerinin incelenmesi ve optimizasyonu,

c) Deneysel dogrulama c¢alismalari ile modelin ve yontemin test edilmesi

amaclanmastir.

1.4. Tez icerigi

Bu tez calismasi bes boliimden olusmaktadir. Boliim I'de, calismaya giris yapilmis ve
calismanin amaci ile hedefleri dikkate alinarak gerceklestirilen calismalar aciklanmastir.
Boliim II'de, metal hidriir reaktorlerdeki hidrojen sarj mekanizmasi agiklanmis olup
detayli bir literatiir aragtirmasi yapilmistir. Bolim III'te, gelistirilen matematiksel
modelleme detayli bir sekilde agiklanmistir. Boliim IV'te, sayisal ¢oziim, elde edilen
sonuglar ve deneysel dogrulama verileri sunulmustur. Boliim V'te ise sonuglar ve 6neriler

verilmigtir.



BOLUM II

LITERATUR ARASTIRMASI

Metal hidriirler, tersinir 1s1 kaynakli etkilesimleri sebebiyle hidrojen enerji sistemleri i¢in
umut verici bir hidrojen depolama sistemi olarak kabul edilmektedir. Ilk olarak 1970'lerin
basinda ortaya ¢ikan bu teknoloji hem geleneksel hem de yeni gelistirilen hidrojen
sikistirma yoOntemlerine gore halen iyi bir alternatif sunmaktadir. Metal hidriir
depolamanin avantajlari arasinda tasarimi ve kullaniminin kolay olusunun yani sira
hareketli parcalarin bulunmamasi, giivenilir ve kompakt yapilari ile atik endiistriyel 1s1y1
kullanabilmeleri yer almaktadir (Lototskyy vd., 2014). Metal hidriirler izerine yapilmig
olan ve 40 yili askin Ar-Ge faaliyetlerinin sonuglari ¢ok sayida orijinal arastirma

makalelerinde, patentlerde, raporlarda ve konferans sunumlarinda yer almistir.

AT Al AT A T Aav T avi TaviJavi]
BI [ B [ Bl [BIv] BV [BVI[BVITBVII] BIX | BX

iyonik hidriirler

Kovalent polimerik hidrirler
- Kovalent hidrurler
[ Metalik hidrirler

Sekil 2.1. Hidrojen depolamada yaygin olarak kullanilan hidriirler ve agirlik¢a hidrojen
yiizdelerini veren periyodik ¢izelge (Hapgi, 2015).

Periyodik ¢izelgede hidrojeni depolayabilen bircok metalik element bulunmaktadir.
Ancak bunlardan sadece bir kismi orta sicaklik ve basingta depolama igin uygun
olmaktadir. Kimyasal depolama amaci ile yaygin olarak kullanilan hidriir ¢esitleri

Sekil 2.1°de verilmistir. Metal hidriir olusumu kisaca, hidrojen molekiillerinin metal



yiizeyine yaklagmasi, burada hidrojenin kimyasal reaksiyonla hidrojen atomlarina
ayrismasit ve daha sonra H atomlariin kristal kafes i¢ine yaymimi ile agiklanabilir

(Hapg, 2015).

Hidrojenin metalle sarj/desarj islemleri Denklem (1)’de gosterilmistir. Burada M ve H
sirasiyla metali ve hidrojeni temsil etmektedir. x katsay1 olup AH ise reaksiyon entalpisini
simgelemektedir. Hidrojenin sarj ve desarj islemleri esnasinda sirasiyla ekzotermik ve

endotermik reaksiyonlar meydana gelmektedir.

M + x/2H2&MHx+AH 1)

Metal hidriirlerin diger depolama sistemleriyle karsilastirilmasi Sekil 2.2'de verilmistir.
Depolama sistemlerinde depolanan hidrojen miktarini, birim kiitle (%) ile birim hacim
(kg Hz2/m®) olarak karsilastiran cesitli metal hidriirlerin, karbon nanotiiplerin ve diger
hidrokarbonlarin karsilastirilmas1 da ayni grafikte gosterilmektedir (Schlapbach ve
Zittel, 2001). Hafif hidriirler disinda, metal hidriirlerin genellikle daha agir oldugu
goriilmektedir. Bu nedenle hidriiriin agirligi esas olarak depolama malzemesindeki
metalik elementlerden kaynaklanmaktadir. Dolayisiyla hidriirlerin birgogunda depolanan
hidrojenin kiitle yiizdesi, grafigin sol iist bolgesinde kirmizi ile gosterildigi gibi daha
diisiik olmaktadir. Sari ile gosterilen bazi hafif hidriirler ise belirtildigi gibi hidrojeni
depolamada daha yiiksek kiitle yiizdesine sahiptirler. Diisiik sicakliklar (20 K) gerektiren
stv1 hidrojen depolanmasi, hidrojenin depolanabildigi hafif kompozit tank malzemeleri
nedeniyle oldukca yiiksek kiitle yiizdesine sahip olmaktadir. Bu yiizden birim hacim
basina depolanan hidrojen kiitlesi i¢in, metaller hidrojeni orta sicaklik ve basinglarda
depolamak i¢in en iyi segenek olarak ortaya ¢ikmaktadir. Bu malzemeler yiliksek
yogunluklarinin yani sira, bakimlarinin kolay olmasi, pratik uygulamalar1 ve diisiik

maliyetli hidrojen depolayabilme 6zellikleriyle iyi bir secenek haline gelmistir.



Yogunluk:  5gem™3 2gcm3 1gcm? 0.7gcm™

160 -
| Mg,NiH, :

EEl
140 -| ERIELE : ' _
L] - B LIBH‘
LaNigH,g MgH, NaBH, dec. 553K
120 - RN 620 K, 5 bar dec. 680K CgHg -~ * Karbon iizerine kimyasal
[
B

A olarak emdirilen H,

KBH,
100 -| ISR dec. 580K ., LiAIH, CH'
300 K, 1.5 bar . dec. 400K [ CHig b.p. 112K

A b.p. 272K
NaAlH, .-
dec. >520K

p, (H,) (kg H, m~)
o]
o

60
Karbon tizerine fiziksel
olarak emdirilen H,
40
20
0

0 5 10 15 20 25
P (Hy) Kiitlece (%)

Sekil 2.2. Metal hidriirlerin diger depolama sistemleriyle karsilastirilmasi (Schlapbach
ve Ziittel, 2001).

Hidrojen en kiigiik molekiil agirligina sahip oldugu i¢in hidriirlerin kiitlesel hidrojen
depolama yiizdesi ¢ok diisiiktiir. Fakat kiitle/hacim orani agisindan hidriirler mevcut
geleneksel depolama teknolojilerinden daha iistiindiir. Metal hidriirleri tasinabilir ve sabit
uygulamalar i¢in uygun bir alternatif haline getiren, makul ¢alisma kosullarinda yiiksek
hacimsel hidrojen yogunlugu ortaya koymalaridir. Bu anlamda 6zellikle otomotiv sektorii

icin hidriirler ¢ok ¢ekici bir alternatiftir.

Hidriir malzemelerinin uygulanabilirligi i¢in simirlayict sartlar genellikle sicaklik ve
basingla ilgilidir. LaNis, FeTi, Mg2Ni ve ZrV» gibi farkli hidriir tiirleri arasinda; LaNis
gibi ABs tiirleri, istenen g¢alisma sicakligi ve basing araliklarinda hidrojen sarj/desar;j

islemlerinde oldukga kararli bir yap1 sergilemektedir.

Hidrojenin metallerle sarj ve desarj islemleri esnasinda ekzotermik ve endotermik
reaksiyonlar meydana gelmektedir. Tersinir olan bu islemler sirasindaki entalpi degisimi,

bir dizi uygulamaya izin vermektedir. Metal hidriirler ¢ok sayida miihendislik uygulama



alaninda kanitlanmigtir. Bunlarin bir kismu ticarilestirilirken, bir kism1 ise heniiz arastirma
ve gelistirme asamasindadir. Bununla birlikte, metal hidriiriin pratik sistemlerdeki
miihendislik uygulamalar1 genel olarak; termal sistemler, enerji sistemleri, hidrojen
saflagtirma, yar iletkenler gibi alanlardir. Bu kapsamda termal tahrikli metal hidriir
kompresorler (Liv d., 2010), 1s1 pompast (Brestovic vd., 2018), buzdolab1 ve klima
sistemi (Ahmed vd., 2003; Varma vd., 2016) gibi metal hidriir entegre sistemler
gelistirilmistir. Yiksek saflikta hidrojenin gerektigi yari iletken endiistrisinde hidrojeni
saflagtirmak i¢in de metal hidriirler kullanilmaktadir (Fujisawa vd., 2013; Nashchekin
vd., 2019). Hidrojenle ¢alisan Ni-Metal Hidriir piller ticari olarak temin edilebilir hale
gelmistir. Giliniimiizde yayginlasacagi dngoriilen metal hidriir reaktdrleri kullanan yakat
hiicreleri, bu malzemelerin kompakt tasarimda yiiksek depolama kapasiteleri nedeniyle
ticari forkliftlerde kullanilmaktadir (Kim, 2012; Capurso vd., 2018). Bu konuya
odaklanan Chu vd. (2020) calismalarinda; yakit hiicresiyle ¢alisan forklift uygulamasi
i¢in modiiler bir yapida metal hidriir reaktor gelistirmislerdir. La;.xCexNis ve grafitten
olusan kompozit, sikistirma yontemiyle iiretilmistir. Hidrojen depolayan malzemeler i¢in
kompozitin termofiziksel ozelliklerini 6lgmiisler ve gelistirilen metal hidriir reaktor ile

hidrojen sarj/desarj performansini incelemislerdir.

2.1. Metal Hidriirlerde Hidrojen Sarj Mekanizmasi

Metal hidriiriin olusumu goz oniline alindiginda, bir metalin ana kafesinde hidrojenin
¢dziinmesinde birkag etkilesim sz konusu olmaktadir (Sekil 2.3). Ilk olarak, metal
yiizeye yaklagan hidrojen molekiiliiniin etkilesiminde Efizikset = 10 kJ/mol H ile fiziksel
tutunmaya yol acan Van der Waal’s kuvveti etki etmektedir. Burada tiim molekiillerin
yiizeye ¢arparak tutunmalari, ¢arpmanin hizina, metalin geometrisine ve ¢arpismada yer
alan yiizey alan1 gibi parametrelere baglidir. Fiziksel olarak tutunmus hidrojen molekiilii
icin denge mesafesi, metal yiizeyden yaklasik 0.2 nm'dir. Daha sonra molekiil, yiizeyde
kimyasal olarak absorbe edilen iki H atomuna ayrigmaktadir. Bu asamada kimyasal bagin
enerjisi 30-60 kJ/mol H'dir (Shlapbach, 1992). Aslinda, bu alanlar, doymamisliklarindan
dolayi, toplu bir alana veya yalnizca bir yiizey alanina kiyasla daha yiiksek bir kimyasal
potansiyele sahip olup daha biiyiik bir reaktivite gosterirler. Bir sonraki adimda atomik
kimyasal olarak absorbe edilmis hidrojen, yaklasik 40 kJ/mol'lik bir aktivasyon

bariyerini asarak yiizeyin altindaki katmanlardan yayilirlar. Daha sonra ise hidrojen,



10 kJ/mol mertebesinde olan baska bir engeli asarak metalde yayilmaktadir (David,
2005).
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Sekil 2.3. Hidrojenin depolanirken gecirdigi molekiiler siirecler (David, 2005).

2.2. Literatiir Ozeti

Bir metal hidriir reaktor sistemini tasarlamak ve iiretmek i¢in iyi bir modelleme yapmak
gerekmektedir. Matematiksel modelleme, hidrojen sarj/desarj sirasinda metal hidriir
reaktorli tanimlamak, en iyi performansi belirlemek ve farkli proses parametreleri ile
arasindaki iliskiyi ortaya koymak i¢in olduk¢a Onemlidir. Literatiirde metal hidriir
reaktorler iizerine birgok teorik ve deneysel calisma yapilmistir. Teorik calismalar
kapsaminda daha ¢ok iki boyutlu (Jiao, vd. 2021; Lin vd. 2019; Hardy ve Anton 2009;
Muthukumar vd. 2012; Busqu vd., 2018; Busqu vd., 2019; Wang, vd. 2014) ve {i¢ boyutlu
(Jemni ve Ben Nasrallah, 1995; Bao vd., 2013; Aldas vd., 2002; Garrison, vd. 2012;
Chippar, vd. 2018; Sekhar vd. 2015) matematiksel modeller gelistirilmistir. Metal hidriir
reaktorleri i boyutlu modellemek icin is istasyonuna ve daha fazla siireye ihtiyag
duyulmakta olup iki boyutlu modellerin yapamayacag: etkileri arastirmak i¢in ise {i¢

boyutlu modelleri kullanmak gerekmektedir (Hardy ve Anton, 2009).

Metal hidriir reaktorlerde hidrojen sarj/desarji islemleri {izerine birgok proses parametresi
etki etmektedir. Bu parametrelerden sicaklik, basing, hidrojen konsantrasyonu ve akis

hizinin yani sira reaktoér geometrisi, termal yonetim sistemi ve ¢aligma kosullar1 gibi


https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/mathematical-modelling
https://www.sciencedirect.com/topics/engineering/inlet-temperature

bir¢ok degisken metal hidriir reaktorlerin performansini oldukea etkilemektedir. Modelin
karmagikligini ve bilgisayar islem siiresini azaltmak i¢in, varsayimlar ve basitlestirmeler
siklikla yapilmaktadir. Ozellikle metal hidriir reaktorleri ve termal ydnetim sistemleri
hakkinda birgok ¢alisma bulunmaktadir (Mazzucco, vd., 2014; Yang vd., 2010).

Hidrojen oldukca reaktif bir element olup, bircok dogal element uygun kosullarda
hidrojeni absorbe edebilmektedir. Birgok farkli ¢esitte metal hidriirler bulunmakla birlikte
metal hidriirler genel olarak AxBy yazimu ile gosterilirler. A grubundaki elementler (La,
Na, Ca, Mg, Ti, V, Zr ve nadir toprak elementleri) hidrojenle kolayca reaksiyona girmekte
ve kararli hidriirler olusturarak belirli miktarda 1s1 agiga ¢ikarmaktadir. B grubundaki
elementler (Cr, Mn, Ni, Co, Fe) ise hidrojen ile reaksiyona girmezler fakat A grubundaki

elementlerle alasim olusturarak hidrojen sarj/desarj reaksiyonlarini katalize ederler.

Literatiir dikkate alinarak bu ¢alismada, gravimetrik yogunluklart diisiik olmasina karsgin
kolayca aktive edilebilmeleri, hidrojeni oda sicakliginda ve diisiik basinglarda depolamasi
gibi 6zellikleri ile ABs tipi metal hidriirlerden ticari potansiyeli yiiksek olan LaNis alagimi
tercih edilmistir. Ayrica modelleme amaciyla da kullanilan en yaygin hidrojen depolama
malzemesinin LaNis’in oldugu da goriilmiistiir (Jemni ve Ben Nasrallah, 1995; Kim vd.,
2001; Aldas ve ark., 2002; Karmakar vd., 2023).

Cizelge 2.1. Hidrojen depolama malzemelerinin siniflandirilmasi (Tliha vd. 2014).

Ozellikler ABs AzB AB AB: ABs

Ornek LaNis Mg:2Ni TiFe TiMn; LaNis

Yapist Hexagonal Cubic Cubic Hexagonal ~Rhombohedral

veya Cubic
Hidriir LaNisHs Mg2NiHs  TiFeH: TiMn2H2  LaNizHs
Sicaklik Oda ~300°C Oda Oda Oda
Sicaklig1 Sicakligmma Sicakligma Sicakligina

Yakin Yakin Yakin

Depolama 1.43 3.8 1.75 1.7 1.2

kapasitesi(%owt)

Hidrojen depolama malzemelerinin 6zellikleri, yapisi, sicakligi, hidrojenle olusturduklari
yapt ve depolama kapasiteleri Cizelge 2.1’de verilmistir. Hidrojen depolama
malzemelerini genel olarak ABs, A:B, AB2, AB3 ve AB tipi alasimlar1 seklinde

siniflandirabilir. Depolama malzemelerinin performanslari, depolama 6zellikleri,
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sarj/desarj durumlar1 ve dongiisel 0miir agisindan biiyiik farkliliklar gostermektedir (Tliha

vd. 2014).

Hidrojen sarj ve desarj islemi sirasiyla ekzotermik ve endotermik reaksiyonlar
gerceklestiginden 1s1; sistemden uygun sekilde uzaklastirilmaz ya da sisteme ilave
edilemez ise reaksiyon durmakta veya yavaslamaktadir. Gerekli 1s1 miktari, reaksiyonun
entalpisi tarafindan belirlenmektedir. Reaksiyon kinetigi, 1s1 transfer hizindan onemli
Olciide etkilenmektedir. Bu nedenle metal hidriir sistemler i¢in reaktorlerin tasariminda
termal yonetimin 6nemli bir parametre oldugu goriilmektedir. Ote yandan 1s1 transferinin
arttirtlmasi, depolama malzemelerinin diislik termal iletkenlik katsayilari nedeniyle metal
hidriir depolama sistemi tasarimindaki ana zorluklardan biridir (Bao, 2015). Bu nedenle
literatiirde metal hidriir reaktorlerde hidrojen sarj/desarj islemlerini hizlandirmak igin
genel olarak ya reaktor tasarimi ya da hidrojen depolama malzemelerinin termal
iletkenliklerinin iyilestirilmesi {izerine c¢aligmalar yapilmaktadir. Metal hidriir
reaktorlerde hidrojen depolama sistem gereksinimleri, yiliksek enerji depolama
yogunlugu, hizli sarj ve desarj oranlar1 ve dongiisel kararliliklar1 ile 6ne ¢ikmaktadir (Han
vd., 2020). Metal hidriir reaktoriiniin performansi temel olarak, reaktoriin diigiik termal
iletkenligi ve reaktoriin geometrik parametreleri 1s1 transferi kisitlamasindan
etkilenmektedir. Bu nedenle, verimli bir reaktorii tasarlamak, daha hizli doldurma ve
bosaltma hizlarina ulagsmay1 ve daha yiiksek bir agirlik oranina (metal hidriir kiitlesi/bos

reaktor kiitlesi) ulasmay1 amaglamalidir.

Metal hidriir reaktorler genellikle paslanmaz celiklerden ve aliiminyum malzemelerden
tiretilmektedir. Yiksek basin¢hi tanklarda paslanmaz celikte "hidrojen kirilganligi"
fenomeni nedeniyle her seri paslanmaz ¢elik hidrojen ile birlikte kullanima uygun
olmamaktadir. Briick vd. (2018), hidrojen kirilganliginin baskin siire¢lerini, yorulma ve
catlak biiyltime hiz1 lizerindeki etkilerini incelemislerdir. Daha sonra dongiisel yiikleme
kosullariyla ilgili hidrojen kirilganligt mekanizmalarina iliskin ayrintili bir veri elde
etmek icin kiiglik yorulma ¢atlagi biiylimesi iizerinde simiilasyonlar gergeklestirmislerdir.
Numunelerde daha diisiik bir nikel icerigi ve daha yiiksek bir martensit iceriginin,
hidrojen kirllganligina kars1 daha yiiksek bir duyarliliga yol agtigin1 bulmuslardir. Ote
yandan metal hidriir reaktorlerde reaktér malzemesi olarak agirlikli olarak paslanmaz
celikler kullanilmaktadir (Souahlia vd., 2011; Jemni ve Ben Nasrallah, 1995; Lototskyy
vd., 2014; Kaplan, Y., 2009).
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Metal hidriir reaktorlerde hidrojen depolama isleminin ¢6ziilmesi gereken sorunlarindan
biri de yavas sarj olmalaridir. Sarj siiresini kisaltmak i¢in gesitli yontemler aragtirilmakta
ve uygulanmaktadir. Metal hidriir reaktorlerde kullanilan 1s1 degistiricili (MacDonald ve
Rowe, 2006; Singh vd., 2017), kanatgikli (O1 vd., 2004; Melnichuk vd., 2008; Kaplan,
2009; Kayfeci vd., 2014; Davids vd., 2019; Chandra vd., 2020), spiral borulu (Mellouli
vd., 2007; Visaria ve Mudawar, 2012; Li vd., 2015), gomiilii sogutma tiipleri (Boukhari
ve Bessaih, 2015) gibi sistemlerin hidrojen sarj/desarj siirelerini biiylik Olgiide
tyilestirdigi literatlirde rapor edilmistir. Literatiirde yer alan reaktor tasarimi ¢alismalari
arasinda Kaplan (2009), ii¢ farkli metal hidriir reaktorlerde sarj islemi iizerindeki 1s1
transfer mekanizmasinin etkisini farkli sarj basinglari altinda ve ayni kosullarda deneysel
olarak incelemistir. Ilki dogal konveksiyonlu bir silindirik reaktér, ikincisi kanatcikl ve
liclinciisii ise su sogutmali bir reaktor olarak tasarlanmistir. Su sogutmali olan tigiincii
reaktor ayn1 kosullarda diger reaktorlerden daha kisa silirede hidrojen sarj islemini
gerceklestirmistir. Bu reaktdr biitlin calisma basinglarinda ayrica en diistik sicaklik artigi
gdstermistir. Reaktdrlerin 1s1 transfer katsayilari sirastyla 5.5 £1 W/m2K, 35 £ 1 W/m?K
ve 113 £ 1 W/m?K olarak bulunmus ve sarj siiresinin 1s1 transfer katsayisindan dnemli

oOlciide etkilendigi gosterilmistir.

Su girisi Su ailagt

Reaktor i¢ hacmi Kanateikh spiral
11 degistirici
Kanateikh spiral
151 degistiricisi

LOOLLQOQQL &

-

4
J
Su girisi ’\'4: r

(@)

()

Sekil 2.4. Reaktorlerin kesit goriiniisleri (a) T1 reaktorii (b) T2 reaktorii (Souahlia vd.,
2011).
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Souahlia vd. (2011), calismalarinda paslanmaz celikten iirettikleri iki farkli reaktor
tasarlamis ve deneysel olarak incelemislerdir. T1 ve T2 reaktorleri Sekil 1°de verilmistir.
Hidrojenin sarj/desarj islemlerini ivmelendirmek i¢in su sogutmali reaktor
tasarlamiglardir. T1 reaktorii 110 mm yiiksekliginde ve 80 mm ¢apindadir. Kanatgikli
spiral bir 1s1 degistiricisini reaktore yerlestirmislerdir. Is1 degistiricisinin i¢ ¢ap1 5 ve dig
¢apt 6 mm olan, 50 mm ¢apinda dairesel bir helezon seklinde sarilmis olup 7 mm hatveli
ve 11 sarimli paslanmaz ¢elik bir borudan iiretilmistir. Ayrica borunun dis ¢apini ve hatve
degerini dikkate alarak, i¢ine bakir kanatli bir bobin yerlestirmislerdir (Sekil 2.4a). T2
reaktorii ise 120 mm yiiksekliginde ve 60 mm ¢apinda olup tamamen paslanmaz celikten
tiretilmistir. Sekiz dairesel kanatgikla donatilmis bir boruyu, onu ¢evreleyen hidriir tozu
ile icinden akan sogutucu su arasindaki 1s1 transferini saglamak i¢in T2 reaktoriiniin igine
es eksenli olarak monte etmislerdir (Sekil 2.34). Deneysel olarak yapilan calismada, metal
hidriir reaktorlerin hidrojen sarj/desarj islemlerinin 1s1 transferine bagli oldugunu,
dolayistyla daha iyi sogutma sistemine sahip T1 reaktoriiniin daha hizli depolama kinetigi

sergiledigini géstermislerdir.

Dhaou vd. (2010), deneysel olarak yaptiklar1 ¢alismalarinda spiral esanjorlii metal hidriir
reaktore (Sekil 2.5) 1 kg LaNis ekleyerek sarj siiresini incelemislerdir. Deneylerde
depolanan hidrojenin %80°’i su sogutmali reaktorde 1000 s icinde absorbe edilirken su
sogutmanin kullanilmadigi durumda ayni sartlar altinda depolama siiresinin 5000 s

oldugunu gostermislerdir. Bu durum reaktor tasariminin 6nemini géstermektedir.

Filtre
— Su girisi

—— Metal hidriir

Sekil 2.5. Metal hidriir reaktoriin kesit goriintiisti (Dhaou vd., 2010).

Su ¢ikist
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Busque vd. (2018), hidrojen desarj islemini hem deneysel hem de iki boyutlu bir
matematiksel modelde gelistirmislerdir. Sekil 2.6’da sematik olarak gosterilen silindirik
reaktor paslanmaz c¢elikten iretilmistir. Metal Ozelliklerinin ve smir kosullarinin
hidrojenin desarj performansi tizerindeki etkilerini kapsamli bir ¢aligma ile tahribatsiz
muayene yoluyla gerceklestirmislerdir. Hidrojenin desarj islemleri esnasinda aktivasyon
enerjisi ve reaksiyon entalpisi azaldiginda ve reaktor 1sitilirken desarj katsayist ve 1s1

transfer katsayisinin daha etkili oldugunu gostermislerdir.

Sekil 2.6. Metal hidriir reaktoriin genel goriiniisii (Busque vd., 2018).

Davids vd. (2019), tarafindan scooter kullanimi i¢in gelistirilen metal hidriir reaktor
Sekil 2.7°de verilmistir. Aliminyumdan firetilen reaktérde hava 1sitmali ortam ile metal
hidriir reaktor arasindaki 1s1 aligverisini iyilestirmek i¢in enine i¢ bakir kanatciklar ve dis
aliiminyum kanatgiklara sahip iki silindirik aliiminyum sistem eklenmistir. Reaktore
toplam 6 kg metal hidriir ve 1s1 transferini iyilestirmek i¢in %1 dogal grafit eklemislerdir.
Hidrojen sarj/desarj islemleri esnasinda reaktdr tasariminin etkili oldugunu

gostermislerdir.
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Bakir kanatciklar Konnektirlery,

H_, filltre \ N\,

'lchHrw'

H: baypas filtre

()

Sekil 2.7. Metal hidriir reaktoriin (a) kesit goriiniisii, (b) tiretimi tamamlanmig hali
(Davids vd., 2019).

Silindirik Metal Hidriir isk Tipi Metal Hidriir sel Metal Hidriir
Reaktor ktor akto Reaktor

Filtre
Su girigi

Metal hidriir

Sekil 2.8. Metal hidriir reaktorlerin geometrik konfigiirasyonlarinin ytlizdesi ve genel
goriinimii (Dong vd. 2022).
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Literatiirde yaygin olarak kullanilan metal hidriir reaktorler Sekil 2.8’de verilmistir.
Bunlardan silindirik metal hidriir reaktorler %77 oraniyla en yaygin olarak kullanilan
reaktor geometrisi olarak dikkat ¢ekmektedir. Bu reaktorlerin en 6nemli avantajlari,

basitligi, hazir imalati, yliksek mukavemeti ve sizdirmazligin basitlestirilmesidir (Dong
vd. 2022).

Rizzi vd., (2015), sabit uygulamalar i¢in tasarlanmis bir PEM yakit hiicresi ve metal
hidriir reaktor entegre bir gii¢ sistemi tizerine ¢alismiglardir. Andreasen vd. (2013) ise
radyal ve eksenel kanatlarla donatilmis bir metal hidriir konteynerinin desarj davranigini
deneysel olarak incelemislerdir. Biiyiik 6l¢ekli metal hidriir reaktorlerinin ¢ogunlugunun
govde-boru tipinde oldugu goriilmektedir (Johnson vd., 2011; Gkanas vd., 2016; Kumar
vd., 2019; Karmakar vd., 2020). Bu metal hidriir reaktor tasarimlar1 (Gkanas vd., 2016;
Lototskyy vd., 2020; Afzal vd., 2021; Kumar vd., 2019; Karmakar vd., 2020) karmasik
olup imalat zorluklar1 icermekte ve daha diisiik bir agirlik orani sunmaktadirlar. Bu
nedenle, biiylik 6l¢ekli hidrojen depolama uygulamalar i¢in oldukca yiiksek reaksiyon
hizlaria sahip basit bir reaktdr tasarimi daha ekonomik ve kullanigli olmaktadir. Bu
perspektifte, basit bir tasarim, daha yiiksek agirlik orani ve daha iyi performans
sunabilecek modifiye depolama malzemelerine sahip bir reaktér tasarimi 6nem arz

etmektedir.

Hidrojenin metal hidriir formunda depolama performansini artirmak icin gergeklestirilen
malzeme calismalarinda metal hidriir reaktorlerde kullanilan hidrojen depolama
malzemelerinin termal iletkenligini artirmak i¢in son yillarda bakir kaplama (Deng vd.,
2006; Kim vd., 2008; Lee vd., 2009; Kim ve Kim, 2014) veya metal alasim tozlarina
genigletilmis dogal grafit eklenmesi uygulanmaktadir (Chaise vd., 2009; Wang vd., 2014;
Palla ve Kaisare, 2020). Mekanik, termal, katalitik ve diger fonksiyonel ozellikleri
nedeniyle, grafen ve grafen benzeri malzemeler ile ilgili calismalar (Lui vd., 2012; Mohan
vd., 2018), ozellikle hidrojen depolama tiizerine yapilan c¢alismalarda odak noktasi
olmustur (Cho, vd., 2016; Shiraz ve Tavakoli, 2017). Literatiire gore hidrojen depolama
malzemeleri ile ilgi yapilan yayinlarin yaklasik %5'inin grafen ile ilgili oldugu
bildirilmistir (Chanchetti vd., 2020). Lototskyy vd., (2015) Cis/MgZn, tipi AB:
intermetalik metal hidriir malzemesini kullanmislar ve hidriirleme sirasinda termal
iletkenligin artirilmasi i¢in kiitlece %1 oraninda ENG eklemislerdir. Hidrojen depolama

malzemeleri ile birlikte belirli oranlarda ENG kullanilmasinin temel nedeni hem
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malzemenin termal iletkenligini iyilestirmesi hem de topaklagmay1 onlemesidir. Ron ve
ark. (1991), aliminyumun farkli oranlarda (%15-%50) bir dizi aliminyum katkili
kompozit metal hidriirler iiretmisler ve 1s1 iletim katsayilarmi 8-23 W/mK araliginda
bulmuglardir. Sanchez ve ark. (2003), 1s1 iletim katsayis1 19,45 W/mK degerine ulagan
genisletilmis bir dogal grafit/metal hidriir kompaktinin hidrojen depolama dinamiklerini
incelemislerdir. Hopkins ve ark. (2010) ise metal hidriir reaktorlerde hidrojen depolama
malzemesinin 1s1 iletim katsayisini arttirmak ve boylece bir hidrojen depolama sisteminin
Ozelliklerini gelistirmek i¢in benzer bir yaklasim uygulamiglardir (Ron ve ark., 1991;
Sanchez ve ark., 2003). Literatiirde yaygin olarak kullanilan kaplama malzemesinin ise
bakir oldugu goriilmektedir (Kim vd., 2008; Kim vd., 2014). Metal hidriir toz iizerine
yaklasik 1-2 um kalinli§inda bir bakir kaplama uygulanmis, bakir kapli toz metal hidriir
sikistirilarak pelet haline getirilmis ve reaktorde proses parametrelerinin etkisi

incelenmistir (Kim vd., 1998). Gelistirilen bakir kapl peletler Sekil 2.9°da goriilmektedir.

TITLT A

Sekil 2.9. Bakir kapli gézenek metal hidriir peletlerin fotografi (Kim vd., 2008).

Bu tez calismasi kapsaminda ise hidrojen depolama malzemelerinin (LaNis) termal
iletkenlik kabiliyetlerinin artirilabilmesi i¢in Cu kaplamasi ve yine hem iletkenligi yiiksek
hem de depolama yetenegini iyilestiren ENG eklemesi ayni anda uygulanmistir.
Literatiirden farkli olarak LaNis alasimina ENG ve Cu birlikte uygulanmasi ¢aligmaya
ozginlik kazandirmistir. Bu kaplama yonteminin mikro yap1 seviyesinde
degerlendirilmesi ile farkli oranlardaki kaplama kalinliklarinin optimize edilebilmesi igin

mikro Olcekte sayisal analizler de ilk kez gerceklestirilmistir. Sentetik olarak iiretilen
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mikro yapilar icerisinde Cu ile kaplanmig LaNis ile ENG malzemeleri yer almistir. Ayrica

sistemin gozenekliligi de mikro yap1 seviyesinde degerlendirilmistir.
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BOLUM 11

MATEMATIKSEL MODELLEME

Matematiksel modelleme ¢aligmalar1 kapsaminda hem bakir kapli hem de ENG katkili
LaNis tozlarinda depolanan hidrojen miktarini, metal alasimimn kiitle korunumunu,
gozenekli ortamdaki Darcy akigini, sarj/desarj islemleri sirasinda ekzotermik/endotermik
reaksiyonlar sonucu olusan 1s1y1 hesaba katan bir matematiksel model gelistirilmistir.
Gelistirilen matematiksel modellemenin sayisal olarak ¢oziimiinde yapilan kabuller
asagida verilmistir.

e Hidrojen ideal gaz olarak kabul edilmistir.

e Hidrojenin ve hidrojen depolama malzemesinin sicakliklar1 baslangicta esit olarak

kabul edilmistir.

e [sinim ile olan 1s1 transferi ihmal edilmistir.

3.1. Mikro yapi analizlerinin matematiksel modellemesi

Bu ¢alismada, ilk olarak metal hidriirlerin mikro yap1 analizi ve hidrojen depolama siireci,
gelistirilen matematiksel modelleme ile ele alinmistir. Bu modelleme, hidrojen depolama
mekanizmalarini daha iyi anlamamiza ve bu sistemleri optimize etmemize katki saglamak

amactyla gerceklestirilmistir.

Daha sonra, 1s1 iletim katsayisinin belirlenmesi i¢in bir matematiksel model
gelistirilmistir. Bu model, hidrojen depolama islemlerindeki 1s1 transfer mekanizmalarini
daha iyi anlamak ve optimize etmek igin tasarlanmistir. Is1 transferi, hidriir olusumunun
sistem performansi lizerine 6nemli bir etkiye sahip oldugu ve bu modelleme kapsaminda
hidriir olusumunun termal davranisini analizi ile sistemin verimliligini artirilmasi

hedeflenmistir.

3.1.1. Hidrojen depolama icin matematiksel modelleme

Hidrojen ideal gaz kabul edilmis ve basing hesaplanmasinda By = p,T,R/M, ideal gaz
denklemi kullanilmistir. Burada R evrensel gaz sabiti ve M, ise hidrojenin molekiil

agirhigidir.
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Enerji denklemi

d
pCpa—:+pCpu.VT+V.q=Q+Qp+de (2

Burada g 1s1 transferini ifade etmekte olup,
q = —kVT 3)

bagitisindan hesaplanmuistir.

Momentum denklemi

pZ—?+p(u.V)u=V. [-pl + K]+ F 4)

Burada p basing, u hiz, F akustik hacim kuvveti ve K viskoz gerilme tensotriinii ifade
etmektedir.

Kiitle dengesi
Z—’: +V.(pu) =0 (5)

Konsantrasyon dengesi

Hidrasyon islemi sirasinda metal hidriiriin kiitle korunumu, hidrojenin metal hidriir

kompaktlarina diflizyonu dikkate alinarak ele alinmistir.

%;

Burada ¢ metal hidriir tarafindan emilen hidrojenin konsantrasyonunu, R reaksiyon hizi
olup hidrojen gazinin metal hidriir i¢inde sarj veya desarj hizidir. Burada J; birim

zamanda birim yilizeyde depolanan hidrojen miktar1 olup,

bagintisindan hesaplanmigtir. Burada D; difiizyon katsayist olup Cu ve LaNis’te

hidrojenin diflizyonu;
T 3/ Pre
Dj = DO(E) /Z(Tf) (8)

bagmtisindan hesaplanmistir (Mench, 2008). Burada P,..f referans basinci, T, referans

sicakligi ve D, ise sirastyla bakirin ve hidrojen depolama malzemesinin difiizyon
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katsayilar1 olup sirastyla 7.8x10° m?%s (Brandes, E.A., ve Brook, G.B., 1992) ve 5x10°®
m?/s olarak alinmistir (Tliha, vd. 2014).

Difilizyon katsayisini igeren kiitle dengesi igin,

%s — .(D,Vps) + S 9)

=
denkleminden kullanilmistir (Bhuiya, 2014). Burada ps katinin yogunlugunu, S|

depolanan hidrojen miktarini ifade etmektedir.

Modelde kullanilan ODE (Ordinary Differential Equations,) denklemi ise;

Lbm y g, 2m — g (10)

seklinde ifade edilmistir. Burada e, d, ve fsirasiyla kiitle katsayisi, soniimleme

katsayisi ve kaynak terimini ifade etmektedir.

Depolanan hidrojenin miktari,

E P
S, =—C,exp| ——= |In| =+ — 11
AT .
bagintisiyla hesaplanmaktadir. Benzer sekilde desarj olan hidrojen miktart ise,
E P,—P
S, =C,exp| ——2% |In| 2—= 12
my p( RTJ [ Py Jps (42

bagintisindan hesaplanmaktadir. Burada C, ve €, malzemeye bagl sabit, p,; kat1 fazin

doymus durumdaki yogunlugu ve P, denge basinci olup, asagidaki van 't Hoff denklemi

kullanilarak hesaplanmaistir.

eq (13)

Burada A ve B deneysel verilerden elde edilen malzeme sabitleridir.
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3.1.2. Is1 iletim katsayisinin belirlenmesinde kullanilan matematiksel modelleme

ENG toz taneleri, LaNis toz tanelerinden ¢ok daha biiyiik oldugu igin mikro olgekte
modellenmeleri miimkiin olmamustir. Dolayisiyla ENG taneleri ile birlikte, LaNis ve
hidrojen ortaminin da dahil oldugu matematiksel modelleme gelistirilirken, "porous
media" (gbzenekli ortam) yaklasimi benimsenmistir. Bu yaklasim, ger¢ek kosullara daha
yakin olmasi sebebiyle matematiksel modelleme siirecine de katkisi olmustur. LaNis ve
hidrojenin gozenekli ortamdaki etkilesiminin modellenmesi, bu matematiksel modelleme
yaklagiminin temelini olusturmaktadir. Porous media, matematiksel olarak gbézenekli bir

ortamin karmasikligin1 ve yapisini temsil etmektedir.

ENG katkili1 LaNis tozlarimin modellenmesinde ENG’nin 6zgiil 1sis1 0.03 J/kgK,
yogunlugu 1.897 g/cm® ve termal iletkenlik katsayist 1.34 W/mK olarak alinmustir.
Matematiksel modelleme kapsaminda (pCp).ff;

(PC,; )gjf = (S,Dg Cpg + (1 - 8)ps Cps) (14)

esitliginden hesaplanmigtir. Burada € gozeneklilik oranidir. Efektif termal iletkenlik ise,

k(,ﬁ‘ = skg +(1-¢)k, (15)

esitliginden hesaplanmustir. Burada k, gaz fazin, kg ise kati fazin termal iletkenlik

katsayisidir.
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BOLUM IV

SAYISAL COZUM, SONUCLAR VE DENEYSEL DOGRULAMA

4.1. Mikro Modelleme Calismalari

Tez ¢alismalar1 kapsaminda, ticari olarak satin alinan LaNis tozlarina bakir kaplama ve
ENG ile katkilanma islemleri gerceklestirilmistir. LaNis tozlar1 Cu ile kaplanmig, ENG
ile katkilanmig ve yalin durumlarinin Hz depolama &zelliklerini ortaya koyabilmek igin
sentetik olarak iiretilen LaNis toz tanelerinin analizleri yapilmistir. izlenen ydntemler ve

elde edilen bulgular asagida 6zetlenmistir.

4.1.1. LaNis tozlarinin sentetik olarak iiretilmesi

Calismalarda kullanilan LaNis tozlarinin 6zellikleri genel karakteristikleri (toz boyutlari
ve dagilimlari) deneysel olarak belirlendikten sonra bu degerler Digimat yaziliminda girdi
olarak tanimlanmis ve sentetik olarak taneler iiretilmistir. Deneysel incelemelerde,
tozlarin genellikle kiiresel formda olduklar: belirlenmistir. Bu dogrultuda, ilgili yazilim
icin tozlarin kiiresel formda {iretilmesi i¢in tanimlamalar yapilmistir. Ayrica, toz
dagilimlan ile ilgili yapilan 6l¢limlerde toz boyutlarinin ve miktarlarmin dagilimin
gosteren deney verileri, Log-Normal fonksiyonu ile karakterize edilerek sentetik mikro

yapilar Uretilmigtir.

Phase definition Preview

Define phase by: (" Number of inclusions: 0
ctratio

Shape parameter

Inclusion shape: [Ellipsoid S|
Inclusion CAD file:

Aspect ratio: I L
Diameter: 3.076

Size
 Fixeck 3.076
@ From distribution: [Log-normal ]
Mean (p): 3076 Standard deviation (o):

¥ Size lower bound: 6
¥ Size upper bound: EY

[~ Allow size reduction

Max, number of size reductions: z

Size reduction factor: 125

T T Minimurm number of inclusions that will be generated: 0

RVEsize: 1007 100 * 100

Sekil 4.1. Digimat ile LANis tozlarinin tanimlanmasi
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Sekil 4.1 de yazilimin arayiizii ve malzeme Ozellikleri tanimlama siiregleri
gosterilmektedir. Sentetik olarak tiretilen bakir kapli LaNis tozlarina ait 6rnek bir mikro
yap1 Sekil 4.2°de verilmistir. Kirmiz1 renkte olan tanecikler LaNis tozlarini1 temsil
ederken, mavi renkte olanlar ise kaplamalar1 temsil etmektedir. Burada kaplama kalinlig1

ayarlanabilir olup bu o6zelligin tanimlandigi program arayiizii ise Sekil 4.3’te

gosterilmistir.
Sekil 4.2. Sentetik olarak tiretilen mikroyap1
i [ Lt I EA Q6@
€ Relative thickness: 0.650195
N
- .
. P
™ ~
|
ST
7 I
o ~
2 . e
1 ~ -
“x
g V Create

Sekil 4.3. Kaplama yiizeylerinin tanimlandig1 Digimat arayiizii.

Istenilen mikro yapilar iiretildikten sonra gerekli analizlerin yapilabilmesi icin
geometriler farkli formatlarda disa aktarilmis olup COMSOL yazilimina aktarilmistir.

Fakat COMSOL’da ag yapisi olusturma adimlarinda 6nemli problemlerle karsilasilmistir.
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Kaplama geometriler ile LaNis toz geometrilerinin ara birlesme yiizeylerinde
uyumsuzluklar ortaya ¢ikmis ve bu durum ag yapist olusturamama problemine yol
agmistir. Bu problemin 6niine gegmek adina kaplamasiz LaNis tozlarini igeren mikro
yapilar tretilmistir. Bakir katmani ise COMSOL yaziliminin ilgili fizikleri i¢erisinde yer
alan birtakim o6zellikler kullanilarak mevcut tozlar tizerinde bir bariyerler olarak

tanimlanmaistir.

Sekil 4.4. LaNis toz tanelerinin ag yapisi

Sekil 4.5. H2’nin ag yapis1

Toz tanelerinin tek basina modellenmesi ile istenilen ag yapilar1 basariyla
olusturulmustur. LaNis toz tanelerinin ve hidrojenin ag yapisi sirasi ile Sekil 4.4 ve Sekil
4.5'te verilmistir. Bu modellenmis toz taneleri, COMSOL yazilimi araciligiyla H>
molekiillerinin baglanma analizleri i¢in kullanilmigtir. COMSOL yazilimi, H2
molekiillerinin LaNis toz yiizeyindeki etkilesimlerini ve baglanma siireclerini detayl
olarak analiz etmek icin kullanilan ¢oklu fiziksel modelleme ve simiilasyon yazilimidir.
Bu analizler, H2'nin LaNis tozlarma diflizyonu, baglanma siireleri gibi proses

parametrelerinin etkilerini anlamak i¢in 6nemli bir olanak saglamaktadir. Bu baglamda,
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modelleme ¢aligmalari, LaNis tozlarinin hidrojen depolama kapasitesi ve baglanma

ozellikleri lizerine derinlemesine bir anlayis saglamaktadir.

4.1.2. Sayisal ¢oziim

Makro modelleme kapsaminda H» reaktor analizlerinde de kullanilan denklemler bu

calisma kapsamindaki analizlerde de kullanilmis ve zamana bagli olarak LaNis tozlarinda

meydana gelen baglanmalar incelenmistir.

Properties

~ FParameters

(3
Marme

epsilon
rho_metal...
rho_metal...
T_ref
T_amb
p_ini
H_M_sat

Ed

cd

grille

i

frac_m

hht

hhtl

K

mu

kg

e

cpg

cpm
rho_metal...
Rgas

rA_HZ
P_metal
p_atm

p_ref
o

B

Ea

Ca

delta_H
k_porous
dd

pr

s

La

Expression Walue

0.35 0.35

52369.1 [kgsm 3] 5369.1 kgsm®
5307.3 [kgs " 3] S5307.3 kg/m®
24.5 [degC] 297.65 K

24.5 [degCl

3e5 [Fal

95
.6 [Jrmol]
9.57 [1.

SEQ [kgsmn " 4rs]
24.5 [degC]

1E-828 m*~

2.411E-6 [Pa™s]
0. 1672 W K]

2.314 Jsmol /K]
2.01588 [kgskmol]

432 [kgSlkamoal] 0.4322 kg/rmaol

1 [barl 1ES Pa
10 [bar] 1E6 Pa
12.99 12.99
4284.34 [K] 4284.3 K
21179.6 LS mel] 21120

59.172 [1-5] 59.178 1
25620 [Irmol] 35620 I/ mol
1.2 1.2
p_refrexpiA-B T _ref) 2.4564E5 Pa
Z[barl 2E5 Pa
ettings  Properties
bel:  Variables 1

Geometric Entity Selection

Geometric entity level: Demain
Selection: LaMi3
[— 1
== !

a4

5

6
* “wariables
(13

Mame Expression Unit

H_M (2*({rho_metal-rho_metal_emp)/M...
Sm_a if(cH2=0,Ca”exp(-Ea/Rgas/ T)"legl...
5T_a if(cH2=0,5m_a™(delta_H/M_H2-T"...
peqg_a p_ref*exp(A-B/T_ref)
k_eff (1-epsilon)™km+ epsilon™kg
cp_eff (1-epsilon)*cpm+epsilon®™cpg
Mbiss intop1(Sm_a)

Description
Porosity

MMetal density saturated...
Initial rmetaldensity
Reference temperature
Ambient temperature
Initial pressure

Saturated hydrogen to m...

Activation energy for des

Equilibrium pressure pre-...
Fluid flow resistance
Heating termperature
MMetal welume fraction
Lateral surface conwvectio
Bottorn surface conwvecti...
Permeability

Dynarnic wiscosity of H2

Thermal conduc

Thermal conducti

Heat capacityof H2

Heat capacity of themetal
MMetal density with out H2
Uniwversal gas constant
HZ2 melecular weight
PMetal molecular weight
Atrmespheric pressure
Reference pressure

1st equilibrium pre:

2nd equilibriurm pressure...

Activation energy for ads

Equilibriurn pressure pre-...

Reaction enthalpy

Description

Hydrogen to metal ratio
Mass source term for ads...
Energy source term for a...

Equilibrium pressure for...

Sekil 4.6. Analizlerde kullanilan Parametreler ve Denklemler
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Sistemde meydana gelen reaksiyonlar dahilinde kullanilan ifadelerdeki sabitler ve

fonksiyon tanimlamalarinin COMSOL arayiizii Sekil 4.6’da model gosterilmis olup

model parametreleri Cizelge 4.1’de listelenmistir.

Cizelge 4.1. Model parametreleri

Parametre Tamim Deger
A Malzeme sabiti 12.99
B Malzeme sabiti 4284.34 K
Cq Malzemeye bagl sabit (absorpsiyon) 59.178 1/s
Cq Malzemeye bagli sabit (desorpsiyon) 9.57 1/s
Cpg Hidrojen gazinin 6zgiil 1s1s1 14890 J/kg K
oy LaNis’in 6zgil 1s1s1 419J/kg K
Pm Metalin yogunlugu (Hidrojensiz) 5300 kg/m?3
Pm1 Metalin yogunlugu (Doymus) 5369.1 kg/m?®
Pm2 Metalin yogunlugu (giris sartlari) 5307.3 kg/m?®
Ry Universal gaz sabiti 8.314 J/mol K
M, Hidrojen gazinin molekiiler agirhgr ~ 0.0020159 kg/mol
M,, Metalin molekiiler agirligt 0.432 kg/mol
Puim Atmosferik basing 10° Pa
Pres Referans basinci 10° Pa
F, Giris basinci 3x10° Pa
P, Reaktor basinct 8x10° Pa
E, Aktivasyon Enerjisi 21180, J/mol
ko LaNis’in 1s1 iletim katsayis1 1.2 W/mK
kg Hidrojenin 1s1 iletim katsayis1 0.1672 W/mK
K Gegirgenlik 108 m?
€ Gozeneklilik 0.35
m Dinamik vizkozite 8.411x10°Pa.s
AH Reaksiyon entalpisi 35620 J/mol
H/M Doymus hidrojen metal orani 2.7795
T¢ Cevre sicakligi 297.65 K
Trer Referans sicakligi 297.65 K

Hidrojen depolama simiilasyonlar: tam anlamu ile bir ¢oklu fizik analizi olup bir¢ok alt

fizigi icerisinde barindirmaktadir. Bununla birlikte yapilan calismada Akis (Laminer

Flow), Is1 transferi (Heat Transfer in Fluids), Difiizyon (Transport of Diluted Species),
Implisit denklemler (Domain ODEs and DAEs) gibi fizikler birlikte kullanilarak hidrojen

depolanmasi ¢oziimlemeleri gergeklestirilmistir. Kullanilan fiziklere ait COMSOL

arayiizii Sekil 4.7°de verilmistir.
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Sekil 4.7. Analizlerde kullanilan fiziklerin yer aldigi model penceresi

Yapilan analizlerde Laminer Flow fizigi sistem igerisinde Hz akisinin modellenmesi
amaci ile kullanilmig ve sistem basincinin tanimlanmasi ve ¢ozdiiriilmesi islemleri i¢in
kullanilmistir. Heat Transfer in Fluids fiziginde ise depolama esnasinda olusan isinin

transferinin hesaplatilmasi amaci ile kullanilmistir. Bununla birlikte H2’nin LaNis
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icerisine baglanmasimi modellenmesi amaci ile de Transport of Diluted Species fizigi
kullanilmistir. Ayrica ilgili fizik igerisinde LaNis tozlarinda meydana gelen reaksiyonlar
da tanimlanmustir. Boylelikle sistem igerisinde baglanan H’nin zamana bagli degisimi ve

miktar1 belirlenmistir.
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Sekil 4.8. Analizlerde kullanilan fiziklerin detay goriiniisii

Yapilan analizlerde bir diger 6nemli durum ise uygun sinir kosullarinin olusturulmasidir.
Sinir kosullar1 bu sistemlerde birgok parametre igermekte olup geometrik anlamda
periyodik olarak kendini tekrarlayan bir geometri iretildiginden ilgili sistem 3 eksen
etrafinda simetrik olarak tanimlanmistir. Bununla birlikte bu yaklasim bu mikro yap1
caligmalarinda daha c¢ok kati mekanigi analizleri gibi uygulamalarda gereklilik arz
etmekte iken buradaki akis simiilasyonlarinda gerek duyulmayabilmektedir. Bir diger
smir kosul ise sistemin baglangig sicakligi ve basinc gibi fiziksel biiyiikliiklerdir. Oyle ki
depolamay1 c¢ozdiirmek amaci ile tamimlanmis esitliklerde bu siir kosullar
gerekmektedir ve ilgili biiylikliikler Parametreler penceresinde tanimlanmistir.
Analizlerde kullanilan fiziklerin COMSOL’daki detayl arayiiz goriiniisleri Sekil 4.8’de

verilmistir.
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4.2 Sayisal Sonuglar

4.2.1. Bakir kaplama analiz sonuc¢lari

Analizler ilk olarak kisa siire periyotlart i¢in olusturulmustur. Yapilan caligmalarda
depolama isleminin kontrolii ise ilgili LaNis malzemesinin yogunlugunun kontrol
edilmesi ile hesaplatilmistir. Sekil 4.9°da sentetik olarak iiretilmis olan LaNis
malzemesinin depoladigi H> miktarinin zamana bagl olarak degisimi gosterilmektedir.
Analizler 8 barlik bir basing altinda gergeklestirilmis olup 1 pum Cu kapli LaNis tozlari

i¢in elde edilen sonug¢ 6rnek olarak sunulmustur.
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Sekil 4.9. LaNis tozlarinin depoladigi Hz2’nin zamanla degisimi

Burada ilgili malzemenin doyma yogunlugu sisteme 5370 kg/m? olarak tanimlanmus olup
tozlarin zamanla bu degere ulastig1 zaman grafigi Sekil 4.9°da verilmistir. Burada daha
once de bahsedildigi lizere tozlar lizerindeki kaplamalarin 1 um kalinlig1 i¢in analizler
yapilmistir. Sekil 4.10°da ise olusan reaksiyona bagli olarak tozlarda meydana gelen
sicaklik artis1  gosterilmektedir. Hidrojen depolama isleminin sorunsuz olarak

gerceklesmesi i¢in sicaklik kontrolii ¢ok onemli olmaktadir. Bu ¢alisma mikro 6lcekte
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gerceklestirildigi i¢in sistemden herhangi bir 1s1 transferi olmaksizin analizler
gerceklestirilmis olup depolama sirasinda tiretilen 1s1 nedeni ile toz sicakliginin 409 K’e
kadar ¢iktig1 bulunmustur. Bakir kapli LaNis tozlarinin yogunluk degisimi Sekil 4.11°de
ve sicaklik degisimi Sekil 4.12°de verilmistir.
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Sekil 4.10. Olusturulan mikroyapidaki LaNis tozlarindaki ortalama sicakligi

5369.1

Sekil 4.11. LaNis tozlarinin yogunlugunun degisimi
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409.02

Sekil 4.12. LaNis tozlarinin sicakliginin degisimi

Calisma kapsaminda, farkli kaplama kalinliklarinin depolama siireglerine olan etkileri
sayisal olarak incelenmistir. Bu ¢alismada incelenen 0,8, 1, 1,2 ve 1,4 um’lik bakir
kalinliklar1 i¢in H2 depolama miktarinin zamana bagli degisimi Sekil 4.13’te verilmistir.
Sekilden de goriildiigii tizere 50 s sonunda segili hacim i¢in LaNis tozlart tamamen Ha ile
baglanmis durumdadir. S6z konusu zaman kisa goriinmekle birlikte incelenen kiiciik
mikro yap1 dikkate alindiginda makul bulunmustur. Ancak depolama hizlart bakir
kaplama kalinligina bagli olarak farklilik gostermektedir. Kaplama kalinlig1 arttikca
sinirlanan difiizyona bagl olarak depolama hizi yavaslamakta ve depolama miktar
azalmaktadir. Bu kapsamda kaplama kalinliginin hidrojen depolama hizi tizerine etkin bir
parametre oldugu belirlenmistir. Bu durum kaplama kalinliginin hidrojen molekiillerinin
toz yiizeyine ulagsma silirecini dolayisiyla difiizyon hizin1 azaltmasiyla agiklanabilir.
Ayrica kaplama kalinliginin artmasiyla ayni hacim igerisindeki LaNis miktar1 azaldigi
i¢in depolama alaninin ve dolayisi ile depolama miktarinin azaldigi da goriilmistiir. Fakat

yine incelenen hacim kii¢iik bir mikro yap1 oldugu i¢in ¢ok biiylik farklar olusmamastir.
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Sekil 4.13. H2’nin kaplama kalinligina bagli olarak depolanma miktarinin zamanla
degisimi

4.2.2. ENG katkili LaNis

Bu calisma kapsaminda farkli ENG oranlarina sahip LaNis toz alasiminin 1s1 iletim
katsayisinin belirlenmesi amaci ile LFA (Linear Frequency Analysis) test sisteminin
bilgisayar ortaminda modellenmesi ile olusturulan mesoscale modelleme
(200x200x200 pm?®) ¢alismasmnin sonuglar1 verilmistir. Calismada deneysel ¢alismalara
paralel olarak kiitlece %1, %5, %10 ve %20 ENG katk1 oranlarina sahip mikro yapilarin
termal iletkenlik katsayilar1 belirlenmis ve deneysel olarak karsilastirilmistir. Bu sayede

mikro Olgekte yapilan analizlerin dogrulamasi yapilmastir.

4.2.2.1. Modelleme Asamalari

LFA test diizeneginde termal karakteristikleri belirlenmek istenen malzemeler bir hacim
igerisine yerlestirilerek alt ylizeyinden bir enerji girdisi saglanmaktadir. Yan taraflardan

yalitiml1 olan bu sistemde malzemenin tist ylizeyindeki sicaklik degisimi lazer sensorlerle
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dlciilerek zamana bagl bir sekilde sicaklik degisim verisi kaydedilmektedir. Ilgili
sistem ENG katkili LaNis i¢in uyarlanmis olup kiitlece %1 katk1 oran1 olusturulan model
geometrisi Sekil 4.15’te gosterilmistir. Karmasiklik olusturmamasi adina LaNis tozlar1 bu
sekilde gosterilmemistir. Deneysel 6l¢timlere dayali olarak belirlenen ENG pargaciklari
ise sekilde agikca goriilmektedir. Analizler sirasinda uygulanan 1s1 miktarinin zamana

bagl degisimi Sekil 4.15’te verilmistir.

|

Sekil 4.14. LFA test sistem modelleme goriintiisii
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Sekil 4.15. Parcaya uygulanan 1s1 girdisi
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Yapilan analizlerde elde edilen malzemede farkli zamanlardaki sicaklik ilerleyisi
incelenmistir. Parcanin alt ve {ist ylizeylerine birer adet yiizey probu eklenerek sicaklik
degerlerinin degisimi zamana bagli olarak belirlenmistir. Sicaklik degisim sonuglari ise

Sekil 4.16’da gosterilmistir.
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Sekil 4.16. Farkli zamanlardaki sicaklik dagilimlari
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Sekil 4.17. Sicaklik dagilimlarinin zamanla degisimi

Yukarida elde edilen veriler 1518inda malzemeye ait etkin 1s1 iletim katsayilar (keys)

asagida verilen baginti ile belirlenmistir.

kesr = 1.36976 * ro_mix * Cp_mix * Thickness"2/(pi"2 * t1) (16)
2

Esitlikte verilen ro_mix ve Cp_mix degerleri hacim oranlarina gore ilgili malzemelerin
karisim degerlerinden hesaplanan yogunluk ve 6zgiil 1s1 degerlerine karsilik gelmektedir.

Bununla birlikte thickness ilgili malzemenin 1s1 uygulanan yiizeyinden itibaren sahip

1

oldugu kalinlik degerini gostermektedir. Esitlikte % degeri ise lst ylizeyde ulagilan

maksimum sicaklik degerinin yar1 sicaklik seviyesine ulasildigi zamani gostermektedir.
Igili sistemde k degerinin karistm ydntemi disinda bu sekilde belirlenmesindeki temel
amag, ENG’lerin sahip oldugu geometrilerin de 1s1 iletim siirecinde etkin olmasindandir.
Calismada bu durum dikkate alinmis olup deneysel verilerle, hesaplatilan 1s1 iletim
katsayilar1 da Sekil 4.19°da verilmistir. Deneyler kapsaminda depolama malzemesi olan
LaNis, %1, %S5, %10 ve %20 oranlarinda ENG ile fiziksel olarak karistirilip 5 saat
ogiitilmistiir. Pelet haline getirilen numunelerin 1s1 iletim katsayilar1 daha sonra Hot Disk
(TPS 5008, isvigre) Termal Iletkenlik Analizér cihazi ile belirlenmistir. Sekilden de
goriildiigii tizere gerek deneysel gerekse de sayisal analizlerde ENG miktari arttikga 1s1
iletim katsayis1 iyilesmektedir. Fakat deneysel bulgularla da dogrulandigi iizere ENG
katkisinin artmasi; ayni zamanda hidrojen depolama malzemesinin azalacagi anlamina
geldigi i¢in bakir kaplamaya benzer sekilde depolama hizinin artmasi fakat depolama
miktarmnin azalmasi ile sonuglanmaktadir. Ote yandan 6zellikle diisiik katki oranlarinda

sayisal sonuglarin deneysel sonuglarla uyum i¢inde oldugu goriilmektedir. Bu nedenle bu
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tez kapsaminda gerceklestirilen mikro Olgekli analizler gercek¢i  olarak

degerlendirilmistir.
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Sekil 4.18. Farklit ENG katki1 oranlarina bagli olarak 1s1 iletim katsayisinin degisimi
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BOLUM V

SONUC VE ONERILER

Bu ¢aligmada, hidrojen depolama malzemelerinin termal iletkenliklerinin iyilestirilmesi

ve depolama hizlarinin gelistirilmesi i¢in DIGIMAT yazilimi kullanilarak olusturulan

sentetik mikro yapilar iizerinde Cu kaplama kalinliklar1 ve ENG katk1 oranlari ¢alisilmis

ve COMSOL yazilimiyla hidrojen depolama performanslar1 mikro 6l¢ekte sayisal olarak

¢coziilmiistiir. Elde edilen 6nemli bulgular agsagida 6zetlenmistir:

Calisma kapsaminda ilk olarak farkli bakir kaplama kalinliklarinin hidrojen
depolama siireglerine olan etkileri sayisal olarak incelenmistir. Optimizasyon
calismalar1 sonucunda belirlenen 0,8 um'lik kaplama kalinligi ve 50 s siiresince
yapilan depolama islemi sonucunda LaNis tozlarinin tamamen Hp ile baglandig
gozlemlenmistir. Ayrica, kaplama kalinlig1 arttikca depolama hizinin ve

depolama miktarinin azaldig: belirlenmistir.

Farkli ENG katki oranlarina sahip LaNis toz alasgiminin 1s1 iletim katsayisinin
belirlenmesi ve modelleme calismalarmin dogrulanmasi amaciyla, bilgisayar
ortaminda LFA (Linear Frequency Analysis) test sisteminin modellenmesi
yapilmistir. Elde edilen sonucglara goére ENG katki orani arttik¢a termal
iletkenligin arttig1 gézlemlenmistir. Sayisal olarak ifade edildiginde, %1, %S5,
%10 ve %20 ENG katki oraninda 1s1 iletim katsayilar sirasiyla 1,3, 2,3, 5,7 ve
11,8 W/mK olarak hesaplanmistir. Deneysel olarak 6lciilen degerler ise %1, %S5,
%10 ve %20 ENG katki oraninda ise sirasiyla 1,3, 2,4, 5,7 ve 13,9 W/mK olarak

belirlenmistir.

Ozellikle diisik ENG katki oranlarinda sayisal sonuglarm deneysel verilerle
ortlistiigli goriilmiis olup bu durum sentetik mikro yapilarin mikro dlgekte sayisal

analizi yaklagimini dogrulamustir.

Ote yandan LaNis parcacik ve/veya gdzenek boyutu ve dagilimmin yam sira farkl

depolama kosullarinin da etkisinin incelenmesi ve parametrik optimizasyon ¢aligmalari

ile hidrojen depolama performansinin iyilestirilmesi 6nerilmektedir.
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