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OZET

KATI OKSIT YAKIT PiLI ICIN STAK GELISTIRILMESI

CANAVAR, Murat
Nigde Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Makine Miihendisligi Ana Bilim Dali
Danigman :Dog. Dr. Yiiksel KAPLAN

Temmuz 2013, 46 sayfa

Bu tezde, interkonektér geometrisinin ve elek yapisinin Kat1 Oksit Yakit Pili (KOYP)
tekli stak performansi lizerindeki etkileri deneysel olarak incelenmistir. Deneyler gaz
debileri, caligma sicakliklari, test siireleri ve sikistirma basinglar1 sabit tutularak ayni
sartlar altinda yapilmustir. Oncelikle kanalli interkonektdrler iizerinde en iyi akim
toplayic1 elek tespit edilmistir. Daha sonra kanalsiz interkonektdrler {lizerinde aymi
eleklerin reaksiyon gazlarimi dagitma ozellikleri arastirilmistir ve en iyi akis dagitici
elegin akim toplama oOzelligi iyilestirilmistir. Calismalarin neticesinde coklu stak

konfigiirasyonu belirlenmis ve stak imal edilmistir.

Anahtar sozciikler: Interkonektdr geometrisi, elek yapisi, Kati Oksit Yakit Pili (KOYP) tekli veya ¢oklu

stag1, akim toplama, gaz dagitma.
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SUMMARY

DEVELOPMENT OF A STACK FOR SOLID OXIDE FUEL CELL

CANAVAR, Murat
Nigde University
Graduate School of Naturel and Applied Sciences
Department of Mechanical Engineering

Supervisor : Assoc. Prof. Yuksel KAPLAN

July 2013, 46 pages

In this study, the effects of interconnector geometry and mesh structure on single solid
oxide fuel cell (SOFC) single stack performance have been investigated. Experiments
were performed having air and fuel mass flow rates, working temperatures, test
durations, and stack compression pressures fixed for operating conditions. Primarily,
optimum current collecting mesh type was determined on channeled collectors. Then,
the reactant gas distribution properties of the same mesh types on unchanneled
collectors were investigated. Furthermore, the current collecting property of the
optimum gas distributor mesh has been improved. Eventually, multiple stack

configuration was optimized and produced.

Keywords: Interconnector geometry, mesh structure, Solid Oxide Fuel Cell (SOFC) single or multiple

stack, current collecting, gas distribution.
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BOLUM I

GIRIS

1.1 Genel Bilgiler

Kat1 Oksit Yakit Pili (KOYP) yakitin kimyasal enerjisini direk olarak elektrik ve 1s1
enerjisine ceviren sistemlerdir. KOYP’un yiiksek enerji doniisiim verimi, hareketli
pargalarinin olmamasi, sessiz ¢aligmalari, modiiler yapilari, PEM yakit pillerinde
oldugu gibi platinyum ve benzeri pahali katalizorler kullanmamalart sebebi ile son
yillarda biiyiik ilgi ¢ekmektedir. KOYP’un en oOnemli avantajlarindan biri de saf
hidrojene ihtiyag duymamasi ve calisma sicakliginin yiiksek olmasi nedeni ile dogal
gaz, LPG, metanol, etanol, dizel, benzin vb. bir¢ok yakit1 dogrudan kullanabilmesidir.
Fosil kokenli bu yakitlarin ayrigtirilmasi ile ortaya ¢ikan karbon monoksit diisiik
sicaklik yakit pillerinde, 6rnegin PEM yakit pillerinde zehirleyici etkiye neden
olmaktadir ve yakit pilini kisa zamanda ¢alisamaz hale getirebilmektedir. KOYP’un en
temel alt elemanini hiicre olusturmaktadir. Hiicre, membran elektrot gurubu ve anot
tarafina yakitin, katot tarafina havanin iyi bir sekilde dagilmasini, ayn1 zamanda tiretilen
elektrigin alinmasini saglayan elektrik iletken malzemeden yapilan interkonektor
tabakalarindan olusmaktadir. Interkonektoriin iizerinde yakit veya havanin anot veya
katot ylizeyine etkin bir sekilde dagilmasi icin akis kanallar1 agilmasi veya orgii nikel
elek kullanilmasi gerekmektedir. Bu nedenle kat1 oksit yakit pilinde interkonektorler ya
elektrik iletken 0zel seramiklerden ya da metallerden yapilmaktadir. Metaller kolay
islenebilmeleri ve yiiksek mukavemetleri nedeniyle tercih edilmektedir. Yiiksek
sicakliklarda (800 °C ve tizeri) ¢ok 6zel ve bu nedenle pahali alasimlar (Crofer, Inconel,
Haynes vb.) kullanilmaktadir. Fakat ¢alisma sicakliginin 550-650 °C aralifia

cekilebilmesi durumunda ucuz paslanmaz gelikler kullanilabilmektedir.

Bir KOYP hiicresi en fazla 1 Volt civarinda voltaj iiretmektedir. Fakat hiicre tirettigi en
yiiksek voltajda (agik devre voltaji) akim iliretmemektedir. Hiicreden c¢ekilen akim
arttikca voltaj diismekte ve 0,5-0,6 Volt araliginda hiicreden en fazla giig
iiretilebilmektedir. Ayrica bir hiicrenin iirettigi giic sinirli olmaktadir. Yakit pilinde,
istenilen giic degerine ulagmak icin hiicreler seri baglanarak bircok hiicre bir araya

getirilerek stak olusturulmaktadir. KOYP’un yiiksek sicakliklarda ¢alismasi nedeniyle



stak olusturma durumunda bir¢ok sorunla karsilagilmaktadir ve en 6nemli olarak da
sizdirmazhik problemi ortaya cikmaktadir. Ozellikle organik temelli sizdirmazlik
malzemelerinin 300°C iizerinde kullanilmasi 6zel sizdirmazlik ve o6zel hiicre dizayni
gerektirmektedir. Ayrica Stak dizayninda basing diisiimii, yakitin ve havanin etkin
dagilimi, sicaklik gradyenti ve buna bagli olarak gerilmeler 6nemli dizayn parametreleri

olarak 6n plana ¢ikmaktadir.

1.2 Yakut Pilleri

1.2.1 Temel calisma prensipleri

Yakit Pilleri temel olarak membran (elektrolit) ve elektrotlardan olusan,

elektrokimyasal olarak enerji doniisiimii yapan sistemlerdir.

Yakit pilleri, yakitin ve oksijenin elektrokimyasal olarak sirasiyla yiikseltgendigi ve
indirgendigi, reaksiyonlarin sonucunda olusan elektronlarin hareketiyle elektrik
akiminin elde edildigi galvanik hiicrelerdir. Kimyasal tepkimenin Gibbs serbest enerji

degisimi hiicre voltajina baghdir (Atkins, 1994).

AG = —nFAU, (1D

Burada n reaksiyondaki elektron sayisidir, F Faraday sabitidir, AU, hiicre voltajidir.
Yakit pillerindeki anot reaksiyonu, hidrojenin ya da methanoliin direk
yiikseltgenmesidir. Yakit pillerindeki katot reaksiyonu, genellikle havadan saglanan

oksijenin indirgenmesidir.

Sekil 1.1°de kat1 oksit yakit pilinin temel elemanlar1 ve ¢alisma prensibi verilmistir. Bir
KOYP hiicresi elektrolit membranla ayrilmis iki elektrottan olusmaktadir. Sekilden de
goriildiigii gibi kat1 oksit yakit pillerinde karbon monoksidin oksitlenmesi sirasinda iki
elektron agiga cikmakta dolayisiyla sistem verimi artmaktadir. Boylece hem diisiik
sicaklikta galigsan yakit pillerinde zehirleyici etki yapan CO gazi yakit olarak kullanilmig

hem de bu gazin ¢evreye atilmasi 6nlenmis olmaktadir.
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Anot
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QUD Elektrolit Membran
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0, + 4e —» 202~
v e interkonnektor

Hava ——
!’ Egzoz

Sekil 1.1. Kat1 oksit yakit pili membran elektrot grubu

Katot bolgesinde havadan veya direk olarak saglanan oksijen, oksijen iyonuna

indirgenmektedir.
0, + 4e —» 20~ (1.2)
Elektrolit, iyonlarin iki elektrot arasinda gegisine izin vermektedir.

Anot bolgesinde ise hidrojen ve karbon monoksit, katottan gelen 02~ iyonu ile

oksitlenmektedir.
H, + 0*~ - H,0 + 2e (1.3)
CO+ 0% - COo, + 2e (1.4)



1.2.2 Verimleri

Yakit pillerini, igten yanmali motorlarla kiyaslamak icin sistem verimlerinin
degerlendirilmesi gerekir. Bir i¢ten yanmali motor kimyasal enerjiyi mekanik enerjiye
cevirir, donen jenerator vasitasiyla elektrik enerjisi elde edilir. Yakit pili sistemleri
Carnot verimi ile simirli olmayip, iiretilen 1sidan da faydalanilmasiyla enerji doniisiim

verimleri %50-85 degerlerine kadar ¢ikabilmektedir.

Yakit pilleri oksijen ve hidrojenin reaksiyona girmesiyle kimyasal enerjiyi elektrik
enerjisine ¢eviren elektrokimyasal sistemlerdir. Yakit pili elemanlar1 hareketsiz,
titresimsiz ve sessiz c¢alistiklar i¢in i¢ten yanmali motorlara gére uzun Omiirlidiir ve

verimleri yliksektir.

Yakit kullanim verimi

Reaksiyona giren yakitlarin kullaniminin Olgiisiidiir. Faraday verimi galvanik
reaksiyonlarda reaksiyona giren yakitlarin oransal ifadesidir ve yakit kullanim verimi
olarak bilinmektedir. Yakit kullanim verimi, teorik yakit miktarinin kullanilan yakit

miktarina orani olarak tanimlanir (Mench, 2007).

Teorik olarak gerekli yakit miktart

Ely (1.5)

~ Reel olarak kullanilan yakit miktart

Termodinamik verim

Yakit pillerinde tersinir voltaj, elektriksel isi tarif ederken kullanilir. Elektrikel is ytiklii

pargacigin belli bir mesafe hareket ettirilmesidir.

_—AG

E° = ——
nF

(1.6)

Buradan esdeger elektron sayisidir, F Faraday sabitidir. nF kimyasal reaksiyona
baglidir ve degismez. Dolayisiyla tersinir voltaj Gibbs serbest enerjisine bagli olarak

degisir.



Termal voltaj, 1s1 transferinin olmadigi tersinir ve adyabatik sistemlerde ulasilacak en

yiiksek voltajdir.
oo . —AH
E00 = — (1.7)

Burada AH entropi degisimini ifade etmektedir.

Teorik voltajin termal voltaja orant maksimum termal verimi ifade eder.

maksimum elektriksel is  E° AG AH —TAS 1 TAS

= = —=— - 1.8
maksimum yailabiliris  E°° AH AH AH (1.8)

Nt,max =

Yakat pili verimleri, Gibbs serbest enerjisi (AG) ve elektrokimyasal reaksiyonun entalpi
degisimine (AH) bagl olarak hesaplanir. Teorik olarak serbest enerjinin tamamen
elektrik enerjisine doniistiigli kabulii yapilir. Burada AS reaksiyonun izotermal entropi
degisimi, TAS ise dis ortamla olan tersinir enerji degisimidir. AS reaksiyona giren ve

¢ikan {irtinlere baghdir (Carrette vd., 2001).
1.2.3 Elektokimyasal Empedans Ol¢iimleri

Yakit pillerinde meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlar kompleks bir yapiya
sahiptir; elektrokimyasal ¢ift tabaka kapasitif etki gosterir, diflizyon gibi elektrot
tizerinde meydana gelen islemler zamana ve/veya frekansa bagli olarak gergeklesir. Bu
sebeple elektrokimyasal reaksiyonlarda diren¢ yerine empedans terimi kullanilir. Z(w)
olarak gosterilen empedans, uygulanan bir AC sinyale karsi sistemin verdigi cevaptir,

voltaj ve akima baglidir:

vV
Z(w) = % (1.9

Kartezyen koordinatlarda empedans, reel ve sanal kisimlarinin toplami olarak ifade

edilir:

Z(w) = Zypo + iZim (1.10)



Esdeger devre modeli

Elektrokimyasal empedans Olclimleri genellikle esdeger elektrik devre modeli ile
cizdirilir. Bir esdeger devre baslica; direng, kapasitor, indiiktor, Warburg difiizyon
elemant ve sabit faz elemanindan olusmaktadir. Modelde her bir devre elemani bileseni,
hiicrede meydana gelen olaylar1 temsil etmektedir. Sik kullanilan devre elemanlar

Cizelge 1.1 ile gosterilmistir (Yuan vd., 2010).

Cizelge 1.1. Esdeger devre modelinde sik kullanilan devre elemanlari

Devre elemam Ad1

R Direng

C Kapasitor

L Indiiktor

\% Sinirsiz Warburg

BW Siirlandirilmis Warburg
CPE Sabit faz elemamnm

BCPE Sinirlandirilmis faz elemani

Randeles Hiicresi

Elektrokimyasal ara yiiz i¢in en basit olan ve en c¢ok kullanilan model Randles

Hiicresidir. Sekil 1.2 bu modelde bulunan elemanlar1 gostermektedir.

Ca
] |
Rei 1 1
| ) Ret —

Sekil 1.2. Randles Hiicresinin devre elemanlari

Devrede kullanilan R elektrolit direncini, Cgq ¢ift tabakanin kapasitif etkisini, R
elektrotun yiik transfer direncini gostermektedir. Bu basit devre KOYP gibi kompleks
elektrokimyasal reaksiyonlarin oldugu sistemlerde ihtiyaci karsilayamadigindan, devre
elemanlar degistirilerek kullanilir. Yiizey piiriizliiligii ve gézenekli yapidan dolay1 ¢ift

tabaka tam bir kapasitor gibi davranmaz. Bu yiizden Cgy yerine sabit faz eleman1 (CPE)




devrede kullanilir. Z,, degerlerine karsilik Z;,, degerlerinin c¢izdirildigi Nyquist
diyagraminda, Cg4 eleman1 tam bir yarim daire olarak ¢izdirilirken, CPE eleman1 basik

bir yarim daire olarak ¢izdirilir.

Yakit pillerinde; ohmik polarizasyon, aktivason polarizasyonu ve konsantrasyon
polarizasyonu kayiplar1 meydana gelmektedir. Ohmik polarizasyon; elektrolitin iyonik
direncine, elektrotun elektronik direncine, kontak direncine, akim toplayicilara ve
interkonektorlere baghdir. Aktivasyon polarizasyonu; elektro-katalist malzeme,
mikroyapi, reaktant aktivitesi ve akim yogunluguna baghdir. Kiitle transferi kayiplari
ise; reaktantlarin hizina ve aktivitesine, akim yogunluguna, elektrot yapisina baghdir
(DOE, 2004). Elektrottan yiik transferi gazlarin difiizyonundan etkilenir (Yuan vd.,
2010). Elektrokimyasal empedans Ol¢timleri, ohmik diren¢ ve polarizasyon direncinde
meydana gelen toplam kayiplarin; kimyasal, elektrokimyasal ve transfer islemlerinden
dolay1 oldugunu gosterir (Singhal ve Kendall, 2003). Yiiksek sicaklikta ¢alisan yakit pili
hiicrelerinin toplam polarizasyonunda ohmik kayiplar hiicre performansinin etkileyen

temel kriterdir (DOE, 2004).

Nohm = IR (1.11)

Burada i akim, R hiicrenin toplam direncidir:

R = Reiektronik + Riyonik + Riontak (1.12)

1.2.4 Yakt Pili Cesitleri

Yakat pilleri genellikle elektrolit islevine gore siiflandirilirlar. Diger bir siniflandirma,
her bir yakit pilinin ¢aligma sicakligina gore yapilabilir ve Cizelge 1.2 ile gosterilmistir.
Bu bakimdan diisiik sicaklik, orta sicaklik ve yliksek sicaklikta ¢alisan yakit pilleri
olarak ii¢ gruplandirma yapilabilir. Alkali Yakit Pili (AYP), Polimer Elektrotlu Yakit
Pili (PEYP), DMYP, diisiik sicaklikta calisan yakit pilleridir. Erimis Karbonat Yakit Pili
(EKYP) ve Kat1 Oksit Yakit Pili (KOYP) yiiksek sicaklikta ¢alisan grubu olusturur. Bu
cesit hiicrelerin ¢alisma sicakliklar1 600 °C degerinin {izerindedir. Orta sicaklik yakit

pillerine ise Fosforik Asit Yakit Pilini (FAYP) 6rnek verebiliriz.



Cizelge 1.2. Yakit pillerinin ¢aligma sicakliklari

AYP PEYP DMYP FAYP EKYP KOYP
Calisma sicakligi <100 60-120 60-120 160-220 600-800 800-1000
°C) Miimkiin olan en
diistik (500-600)
Anot reaksiyonu H,+20H — H,—2H" + 2e CH;0H + H,0— H,—2H" + 2e H,+CO; * — H,+ 0" —
2H,0 +2¢ CO, + 6H" + 6¢ H,O + CO, + 2¢ H,O + 2¢
Katot reaksiyonu | %0, +H,0+2¢” | %0, +2H +2¢ | 3/20,+6H +6¢ | %60, +2H +2¢ | %0, +COy+2¢ | %0, +2e — O™
— 20H — H,0 — 3H,0 — H,0 — COy™
Uygulamalari Ulasim Is1 ve giiclin Is1 ve giiciin beraber oldugu merkezi
Uzay beraber oldugu olmayan gii¢ santralleri ve ulagim
Askeri merkezi olmayan (trenler, gemiler,...)
Enerji depolama sistemleri gii¢ santralleri
Ulastig1 gii¢ Kiigiik tesisler Kiigiik tesisler Kiigiik tesisler Kiigiik-orta Kiigiir tesisler Kiigiik tesisler
5-150 kW 5-250kW 5kW Olcekli tesisler 100 kW -2 MW 100 - 250 kW
(modiiler) 50kW-11 MW
Elektrolitte OH H H H COs™ 0~
yuk gecisi




1.2.5 Reaksiyon gazlarinin dagitim

Cok hiicreli staklarin yakit ve oksijen beslemeleri manifoltlar yardimiyla yapilmaktadir.
Gazlarin dagitimi i¢in farkli yollar tercih edilebilir. Reaksiyona giren gazlarin dagitimi
ve lrlinlerin toplanmasi i¢in dig manifoltlama yapildiginda, akiskanlar her bir stak
tabakasina paralel olarak giris bolgelerinden beslenirler. Dagitimin disaridan yapilmasi
cogunlukla FAYP i¢in tercih edilmektedir. Fakat i¢ dagitim yapiliginda, yakit ve oksijen
stakin i¢inden beslenmekte ve akis interkonnektorlere dik yonde hareket etmektedir.
Her iki tasarim da Sekil 1.3 ile verilmistir. iki kutuplu plakalar ve membranlar arasinda
reaksiyon gazlarinin ve triinlerin stak igerisinden gecgecegi akis bolgeleri vardir. Stak
icinde sizdirmazligin contalar ile saglandigindan emin olmak 6nemlidir. I¢ ve dis

dagitimin beraber kullanildig: sistemlerde tercih edilebilir (Baker ve Maru, 1997).

H . _ Conta
avagikist__
Yakit girisi Yakit ¢ikist
Yakit manifoldu Hava girisi
Hava giris manifoldu
a
Hava girisi ! Yakat ¢ikisi
Yakit eirisi
axit gimist ————> Hava ¢ikis1
3
-

b

Sekil 1.3. Yakit pillerinde dis (a) ve i¢ (b) dagitim goriiniimii



1.3 Stak Miihendisligi

Tekli hiicreler pek c¢ok uygulama ic¢in yeterli voltaji saglayamazlar. Dolayisiyla
MEG’ler voltajlar1 seri bagl olacak sekilde bir araya getirilirler. Coklu stak sematik

olarak Sekil 1.4 ile verilmistir. Coklu stakta kullanilacak hiicre sayisi istenen giice gore

belirlenir.
Elektrik akimi
| Interkonektor
Anot
Elektrolit
Katot
Tekrarlanan Hava
birim | Interkonektor
Anot
Y
Yakat

Sekil 1.4. Coklu stak goriinimii

1.4 Kat1 Oksit Yakit Pili (KOYP)

KOYP hiicreleri gaz ve kat1 olmak iizere iki fazlidir, bu yilizden su yonetimi, katalizor
tabakay1 su basmasi veya yavas oksijen indirgenme kinetigi problemleri olusmaz. Fakat
yiiksek caligma sicakligindan dolayr gerekli kararliliga ve termal Ozelliklere sahip

uygun malzemeler bulmak zordur.

1.4.1 Katot

Katot malzemesinden istenen ozellikler; 0.1 S/cm flizerinde bir elektronik ve iyonik
iletkenlik ayrica oksijenin iyonizasyonunda yliksek katalitik aktivite gostermesidir.

Bunun yani sira malzemenin membran malzemesi ile uygun calisabilmesi gerekir.
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KOYP gelisme siirecinin baglarinda, yiiksek sicakliklarda oksijen indirgenmesi ig¢in
yiiksek aktiviteye sahip ve calisma kosullarinda kararli LaSrMnO; (LSM) elektrot
bulunmustur. LSM katotlar zamanla gelistirilmis ve yitra ekli zirkonyum (YSZ) katotlar
hiicre performansini artirmistirlar (Shibuya and Nagamoto, 1997). Tek fazli LSM
katotlar diisiik oksit-diflizyon katsayisina sahiptir ve bu yiizden daha diisiik oksijen

indirgenme potansiyelini veren ¢ift fazli katotlara gore tercih edilmeleri daha uygundur.

Metal oksitler MxOy (M=Ni, Co, Fe, Ce, Bi, Ti, Mn, Pb) genellikle katot malzemesi
olarak 1iyi performans gostermektedirler. Ayni zamanda bu malzemeler ucuz ve
islenmesi kolaydir. Bunlarin iginde CO,0; perovskite oksitlerden bile daha iyi
performans gostermektedirler. Ayrica CeO,-ZrO; karisimida ¢ok iyi elektronik ve iyon

iletimi gostermektedir.

Katot malzemesi olarak en ¢ok kullanilan malzemeler perovskit oksitlerdir. Bunlar
icinde en cok kullanilan La,Sr; . MnO3; ve La,Sr;«COyFe;.,O; diir. Her iki malzeme
yiiksek sicaklikta kararli calisma ile dikkat ¢cekmektedirler. Perovskit tip materyaller
daha iyi KOYP katot malzemeleri olmasi i¢in arastirilmaktadir. Lantanit temelli
perovskitler oksijen indirgenmesinde daha yiiksek iletkenlik ve daha yiiksek katalitik
aktivite gostermislerdir. LSM elektrotlardaki YSZ pargacik tabakalarin ince bir
gbozenekli yap1 olarak uygulanmasi performansi artirirken, polarizasyon direncini
diistirmiistiir. Ozellikle diisiik sicakliklarda (600-700 °C) etkin bir katot olmasi

Onemlidir.

14.2 Anot

KOYP igin kullanilacak anot malzemesinden istenen en onemli 6zellikler; proton ve
elektronik iletkenliginin 0.1 S/cm den biiylik olmasi, ¢ok iyi katalitik reaksiyon ve iyi
gaz gecirgenligidir. Ayni zamanda membran malzemesi ile uygunluk gdstermesi
gerekmektedir. Bu amagla Pt ve Pd gibi soy metaller ¢ok uygun olmasina ragmen pahali
olmalar1 nedeniyle tercih edilememektedir. Fe, Ni, ve Co’da bu malzemelere
alternatiftir. Fakat demir kullanimi durumunda katalitik reaksiyon hizi 6nemli 6l¢iide
diismektedir, diger taraftan kobalt ise Pt kadar olmasa bile KOYP seri iiretimi i¢in
pahalidir. Nikel ve nikel alagimlarinin (6zellikle NiO(Ni) Al,O3) anot malzemesi olarak
Pt’den daha iyi performans gosterdigi gozlenmistir. Saf nikel kullanimi durumunda

yiiksek sicaklikta gozenekli yap1 kaybolmakta ve performans diismektedir. Bu amagla
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Ni-Cr ve Ni-Al alagimlari denenmis en iyi performans Ni-Al,O3; alasimi ile elde
edilmistir (Zhu vd., 2003). Yapilan ¢aligmalar tabaka yapili nikel oksitlerin (6rnegin
MNi;Oy (M=L1i, Na, K vb.)) ¢ok diisiik sicakliklarda (yaklasik 200 °C) bile yiiksek
iyonik iletkenlik gdsterdigini ortaya koymustur.

KOYP anotlar1 Ni temellidir, genellikle sadece Ni metal malzemeden daha kararh
davranan Ni sermet malzemeler kullanilir. NiO anotlar YSZ elektrolit i¢inde kolaylikla
¢oziinebilir, fakat elektrolitin kiibik fazli olmasi durumunda anotun kararlilig1 artar.
YSZ tozlariyla birlikte karistirilarak aralarinda regineyle baglar olusturulan NiO tozlari,
YSZ elektrolitin lizerine yerleserek sinterlenir. Daha sonra bu tabaka {izerine katot
puskiirtiilerek dlizlemsel anot destekli KOYP hiicresi olusturulabilir (Buchkremer
vd., 1997). Ayrica YSZ-Ni anotlar vakumlu plazma piskiirtme yontemi ile

olusturulabilir (Lang, 1997).

1.4.3 Elektrolit

KOYP sisteminde membran malzemesi olarak en ¢ok kullanilan malzeme yitriyum ile
stabilize edilmis zirkonyumdur (YSZ ile beraber 8-10 mol Y,03). Bu malzeme 1000 °C
de cok yiiksek iyonik iletim gostermektedir (800 °C de 0.02 S/m, 1000 °C de 0.1 S/m).
Yiiksek sicaklikta diisiik elektron iletim 6zelligine kararli bir yapiya sahip olmast bu
malzemeyi cazip hale getirmektedir. Fakat 1000 °C altindaki sicakliklarda iyonik
iletkenliginin dnemli Olgililerde diismesi nedeniyle daha diisiikk c¢alisma sicakliklarina

inmek miimkiin degildir.

Daha diisiik ¢aligma sicakliklari i¢in yogun aragtirmalar mevcuttur. Caligmalar seryum
alagimlar1 ve lantanyum alasimlar {izerine yogunlasmistir. Seryum, zirkonyum hemen
hemen ayni kristal yapiya sahip olmakla birlikte lantanyum gallate perovskite kafes
yapisina sahiptir. Yapilan ¢alismalar Cey3Gdy20;’nin 900 °C de, YSZ’nin 1000 °C’de
sahip oldugu 0.1 S/cm iyon iletkenligine ulastigin1 gostermistir. ZrO, destekli
elektrolitlerin yeterli iletkenlik verdigi ve ¢alisma sirasinda kararli yapiya sahip oldugu
bilinmektedir. Istenen sicakliklarda calisabilen elektrolit malzemelerle uyumlu katot ve
anot yapilarinin da goz Online alimmmast gerekmektedir. Doshi ve arkadaslar1 CeO,
temelli elektrolitler yitra ekli elektrolitlerden daha iletken oldugunu tespit etmislerdir

(Doshi vd., 1997; Steele, 1996; Doshi vd., 1999; Doshi vd., 1999; Huijsmans., 1998).
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1.4.4 interkonektorler

Interkonektérler, stak i¢inde hem akim toplama hem de gaz ve yakit dagitimi amagh
kullanilmaktadir. Bu amacgla interkonektdriin iyi bir elektrik iletkenlige sahip
malzemeden imal edilmesi gerekmektedir. Ayrica interkonektdr iizerinde gaz kanallari
bulunmalidir. Interkonektdriin ve sizdirmazlik elemanlariin seciminde en énemli kriter
1s11  genlesme katsayilarinin  membran elektrot gurubuna yakin olmasidir.
Interkonektdriin gorevini yerine getirebilmesi i¢in asagidaki kriterlere kesinlikle uymasi

gerekmektedir.

e %100 elektronik iletkenlik

e Hiicre calisma sicakliginda hem oksitleyici hem de indirgeyici kosullardan
etkilenmemesi

e Yakit ve oksitleyicinin karigmasini Onlemek i¢in oksijen ve hidrojen
gecirgenliginin diisiik olmasi

e Is1l genlesme katsayisinin hava elektrotu ve elektrolit malzemesine yakin olmasi

Bu sartlar1 saglamak icin interkonektor olarak Lantanyum kromit, Crofer, Hyness gibi
ylksek sicakliga ve mukavemete dayanikli ayn1 zamanda yliksek elektronik iletkenlige
sahip malzemeler kullanilmaktadir. Istya dayanikli alasimlar, interkonnektér malzemesi
olarak iiretim kolaylig1 ve mekanik dayanimlar1 nedeniyle, LaCrOj; tabanli seramiklere
gore daha yiiksek performans gostermektedirler. Ayrica bu alasimlar anot tarafindaki

kimyasal ortamdan etkilenerek hacimsel degisime ugramazlar.

ZrO, benzeri genlesme katsayisina sahip, LaCrOs temelli seramiklerden tiretilen iki
kutuplu plakalarin yiizeyine CrOs tabaka kaplandiginda yeterli elektriksel iletkenligi
sagladig1 gézlenmistir (Buchkremer, 1995).

Yiiksek korozyon direncine, istenen termal iletkenlige, yiiksek mekanik dayanima ve
diisiik genlesme katsayisina sahip yeni bir seramik-metal alasim Plansee (Reutte,
Austria) tarafindan bulunmustur. Seramik-metal alagimlar yitrium oksit seramikle

karistirilmis CrFe paslanmaz ¢elik metal, elemanlarindan olusmaktadir.
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1.4.5 Akis yonleri

Yakat pilleri, temel olarak ikiser adet elektrot, iki kutuplu plaka, akim toplayici ve bir
adet elektrolitten olusan sandvi¢ benzeri bir yapiya sahiptir. Akim toplayicilar sadece
elektrigi toplamakla kalmaz ayni zamanda reaksiyona giren gazlar i¢in hiicre boyunca
hareket edebilecegi akis alan1 olustururlar. Reaksiyona giren ve ¢ikan gazlar i¢in ¢esitli

akis konfigiirasyonlar1 tercih edilebilir. Sekil 1.5 en ¢ok kullanilan ii¢ akis tipini

gostermektedir.

a C
Sekil 1.5. paralel akis (a), karsit akis (b), capraz akis (c)

Paralel akis, anot ve katot akiskanlarinin ayni eksende ve ayni yonde hareket ettigi (a)
ile gosterilen konfigiirasyondur. Bir akis boyunca eksenler aym fakat yonler zit ise
karsit akis olarak adlandirilir ve (b) ile gosterilmistir. Anot ve katot gaz akislarinin
birbirine dik olarak gerceklestigi durum ise ¢apraz akis olarak bilinir ve (c) ile

gosterilmistir.

1.5 Literatiir Ozeti

KOYP stak tasarimu tiip ve diizlemsel sekilli iki ana kavram tizerine geligmektedir. Tiip
seklinde tasarim uzun siireli ¢aligmalardaki kararliligi agisindan avantaja sahipken

diizlemsel tasarim da daha yiiksek akim yogunlugu saglanmaktadir.

Tip seklinde KOYP konusundaki yeniliklerin lider kurulusu, Siemens Westinghouse
Power Corporation (SWPC) olarak kabul edilebilir. Tasarimlar1 gozenekli katot tiiplin
ekstriiksiyon ve sinterleme ile liretimine dayanir ve 22 mm dis ¢ap, 2 mm et kalinlig1 ve

1.8 m tube uzunluguna sahiptir (Kabs, 2002; Stover and Bram, 2002). Bu tip hiicrelerin
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sahip oldugu yiiksek ohmik direng, 200 mWem™ gii¢c yogunluguna ulasabilmek i¢in 900
°C ile 1000 °C arasinda ¢alisma sicakligi gerektirmektedir. Bu problemin iistesinden
gelebilmek icin SWPC modifiye edilmis yeni tasarimlar {izerinde ¢calismakta ve ohmik
direnci azaltmak i¢in hiicre icerisinde kaburgalarin oldugu diizlestirilmis tiipler
kullanilmaktadir ve benzer bir dizayna sahip fakat anot destekli hiicreler Kyocera
tarafindan (Kyocera, http//global kyocera.com/news/2003/1205.html., 2003)
gelistirilmektedir. Mitsubishi Heavy Industries farkli tiip tasarim iizerine calismalar
yapmaktadir. Bu tasarimda tekli hiicreler gozenekli yapi destekli tiipiin merkezine
yerlestirilmis ve seramik interkonektdr halkalar sayesinde elektriksel olarak seri
baglanmis, yakit tiiptin i¢inden hava ise disindan verilmistir

(Fujii, 2002; Fujii and Ninomiya 2002).

Diizlemsel yaklagim temelde elektrot destekli ve elektrolit destekli olarak ikiye
ayrilabilir. Ik yapilan calismalarda genellikle 100-200 pm kalinliga ve yaklasik 10x10
cm’ yiizey alanina sahip YSZ elektrottan olusan destek birimleri kullamlmistir. Bu
dizaynlarin, elektrot kalinliginin yiiksek ohmik direncine bagh tipik calisma sicakligi
800-1000 °C araligindadir. Yiiksek ¢alisma sicakliklarinda lantanyum-cromat malzeme
esasli seramik interkonektorler kullanilir. Ciinkii farkli termal genlesme davraniglari
olan yikseltgeyici ve indirgeyici ortamlarda genlesme bakimindan smirhdirlar ve
nispeten diisiik elektrik ve sicaklik iletkenlikleri vardir (Blum vd., 2005). Bu tip
malzemenin diger avantaji ise korozyon ve buna bagli bozulmanmn ihmal edilebilir
olmasidir. Metalik interkonektor plakalar calisma sicakliginin diismesine izin verirken

bliyiikliiklerinde artma meydana gelir.

Sulzer Hexis, yakitin elektrot destekli dairesel hiicrenin merkezinden verildigi (120 mm
cap), akisin disa dogru oldugu diizlemsel model gelistirmistir. Hava disaridan
verilmekte ve merkeze dogru ilerlerken isitilmaktadir. Bu anlayigla {iretilen staklar
950 °C sicaklikta caligtirilmustir. Yakin zamanlarda firma iiretim maliyetlerini diigiirmek

icin tekli plakaya yonelmistir.

Forschungszentrum Jiilich tarafindan tiim diinyada “yeni jenerasyon” olarak bilinen
KOYP gelistirilmistir. Bu tasarim, 950 °C sicaklikta elektrolit destekli hiicrelerden
alinan giic yogunlugunun, 700-800 °C calisma sicakligi araliginda alinabilmesini

saglamigtir. Ayn1 zamanda bu tasarim, anot destekli hiicrelere uygun termal genlesme
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katsayilar1 sayesinde ferritik krom alagimlarin da interkonektorler i¢in kullanilmasini

saglamistir. Stak tasarimlari paralel akis veya kars1 akis olarak yapilmstir.

KOYP performansi, tekli-hiicre seviyesinde son yillarda artarak devam eden
calismalarla, siirekli gelistirilmistir (Tietz vd., 2006). Bunun yani sira stak seviyesinde
%50 oraninda kullanilamayan gii¢ yogunlugu vardir (Blum vd., 2005). Bu duruma
neden olan sebepler hakkinda yapilan arastirmalar metalik interkonektor (MI) etkisinin
paym isaret etmektedir (Gazzarri ve Kesler, 2008). MI geometrisinden kaynaklanan
kayiplar hiicre performansinmi diistirmektedir. Akis geometrisinden kaynaklanan ideal
olmayan kontak alaninin sebep oldugu kontak direnci veya diger ifadesiyle smnirl
kontak alani ve gaz dagitim kanallariyla sinirlt gaz dagilimi, s6z konusu ilave ohmik ve

polarizasyon kayiplarina neden olmaktadir.

MI geometrisinin KOYP performans: iizerindeki etkisi, tekrarlanan birimlerin farkli
modelleri ile arastirilmistir. Tanner ve Virkar (2003), MI geometrisi, elektrostatik
potansiyel, elektriksel iletkenlik ve yilik transfer direncini aciklamak igin farkl
elementler kullanmuslar ve tekrarlanan birimlerin ohmik alan &zel direnglerini (AOD)
sayisal olarak acgiklamiglardir. Gazzarri ve Kessler (2008), tekrarlanan birimlerin
empedans spektrumunu kullanarak zamana bagli bir model gelistirmislerdir. Boylece
AC ve DC Kkiitle ve yiik transfer bagintilar1 gelistirmis ve bunlar1 gaz difiizyonu ve

elektrotlarin konsantrasyon polarizasyonu ile birlikte degerlendirmislerdir.

Kornely vd. (2011), ilave kayiplarin, elektrot ve akis alani aralarindaki kontak
direncinden, elektrotlardaki diizlemsel iletimden, kaburga ile katot arasindaki gaz
transferinden meydana geldigini diisiinmiislerdir. Yaptiklar1 simiilasyon ve deneysel
calismalarin sonucunda, anot akis alani geometrisinin hiicre performansina etkisinin
thmal edilebilir oldugunu gdstermislerdir. Ayrica daha genis kaburga kontak yiizeyine
sahip anot akis alaninda, ohmik direng azalirken gaz difiizyon direnci artmaktadir. Yine
de ohmik direncin zaten ¢ok kiiclik olmasindan dolay1 hiicre performansini artirici
yonde onemli bir katkis1 yoktur. Bu durum ni¢in anot akis alan1 konusunda daha fazla
deneysel ¢alisgma ve modellemenin yapilmadigini izah eder. Yaptiklar1 ¢aligmalar katot
akim yogunlugu dagilimmin kontak geometrisine bagli oldugunu gostermistir.
Calismalarin neticesinde, 4 mm kanal ve 1 mm kaburga genisligine sahip tasarim 1

performansmin (Pasarm 100.7 v)=1.03 Wcm’z) ve 2.6 mm kanal ayrica 2.4 mm kaburga
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genisligine sahip tasarim 2 performansmin (Pasanm 20.7 v)=0.76 Wcm’z) ideal tasarim
performansma  (Pgdeat0.7 v)=1.3 Wcm'z) kiyasla, sirasiyla %21 ve %41 azaldiginm
gostermistir. Dar kaburga genisligini ohmik alan-6zel direncini artirmistir, gaz diflizyon
direnci kanal tasarimindan 6nemli Ol¢lide etkilenmistir. Gaz diflizyon direnci artan

kaburga genisligi ile artmustir.

Gaz kanallar1 altindaki elektrik iletimine ve kaburga kontaklar1 altindaki gaz
difiizyonuna bagh olarak, tasarim 1 ve tasarim 2 i¢in ohmik AOD ve katot difiizyon

direncleri artmistir.

Yaptiklart deneyler ve FEM model, dar kaburga genisligine sahip metal
interkonektorlerdeki (tasarrm 1) ohmik kayiplarin %84 oranina kadar arttigim
gostermistir. Genis kaburgaya sahip interkonektorlerde (tasarim 2) bu oran %24

seviyesine kadar diismiistiir.

Deneysel sonuglar, dar kaburga kontak genisligine sahip metalik interkonektorlerin
(tasarim 1) akis alanlarindaki gaz diflizyon direncinin %48 oranina kadar, genis
kaburgaya sahip interkonektdrde (tasarim 2) ise bu oranin %750 civari bir degere kadar

arttigin1 gostermistir.

Tiim yaptiklar1 ¢aligmalar sonucunca Kornely vd. (2011), en iyi akis alani1 tasarimini,
dar gaz kanali ve dar kontak kaburga genisliginin kombinasyonu olarak

tanimlamislardir.

KOYP hiicrelerindeki anot ve katot bdlgelerinin sahip olduklar1 akis yonlerinin; gaz,
sicaklik ve akim dagilimlarina ve ayrica yakit kullanim verimine etkileri iizerinde
caligmalarin yapildig1r bir diger onemli konudur. Recknagle vd. (2003), yaptiklar
calismalarda paralel akisin en diizgiin sicaklik dagilimma ve en kiiciik sicaklik

gradyantina sahip oldugunu gostermislerdir.

Yakit kullanim verimi ve hiicrenin ortalama g¢alisma sicakligi, yakit havanin hem
dagilim hizina hem de sahip oldugu sicakliga baghdir. Yakit dagilimi, ekzotermik
kimyasal reaksiyonlar bakimindan ¢ok kritik 6neme sahiptir. Yakit konsantrasyonunun

yiiksek oldugu bolgeler elektrokimyasal olarak aktif hale gelir, lokal sicakliklari artirir
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ve boylece soz konusu bolgelerin reaksiyon hizlar1 daha da artar. Kullanilmis yakitin
bulundugu hiicre alanlar1 aktivitesini kaybederek, daha soguk bélgeler olusturur ve
buralardaki reaksiyon hizlar1 azalir. Yakit miktarinin artmas: reaksiyon hizi
diizglinliiglini artirir ama yakit kullanim verimini azaltir. Yakit miktarinin azalmasi ise
yakit kullanim verimini artirir fakat sicaklik dagilimin1 daha kotii hale getirerek soguk
noktalarin olusmasina neden olur. Yakit ve hava akisinin yonetimi, hiicre calisma

stabilitesi i¢in kritik Gneme sahiptir.

Recknagle vd. (2003), c¢apraz-akist baz alarak 0.7 V hiicre voltajinda yaptiklari
calismalarda, yaklasik 750 °C ortalama hiicre sicakhiginda 60-70% yakit kullanim
verimini hedeflemislerdir. Hava katot tarafinda 0.25 gm/s debi ve 625 °C sicaklik ile
dagitilmistir. Netice olarak stabil calisma halinde hiicre ortalama sicakligi 769 oC,
maksimum ve minimum sicakliklar 643 ve 912 °C olmustur. Yakit kullanim verimi
61.7% olarak elde edilmistir. Sicaklik yakitin giris ve havanin ¢ikis bolgelerine yakin

yerlerde en yiiksek degerlerine ulagmustir.

Capraz-akis icin uygulanan sartlar korunarak, diger iki akis konfigiirasyonu icinde
sonuclar elde edilmistir. Paralel akis, diger akis eslesmelerine gére daha diizgiin sicaklik
dagilimmi ve havanin girig-¢ikis bolgeleri arasinda daha kiigiik sicaklik farklarimi

saglamistir.

Paralel akis en diizgiin akim yogunlugunu saglayan eslesme olmustur. Capraz akis ve
karsit akis icin yakit girisi ve hava c¢ikigina yakin bdlgeler en yiiksek akim
yogunlugunun saglandigi1 alanlar olmustur. Fakat bu durum paralel akisin en yiiksek

akim yogunlugunu sagladigini géstermez.

Paralel akis ve karsit-akis durumlar1 gaz girisinden ¢ikisina kadar minimum “¢izgi”
boyunca yakit konsantrasyonunu saglamistir. Capraz akis konsepti ise diger iki
durumdan daha diisiik fakat minimum “nokta” seklinde yakit konsantrasyonunu
saglamistir. Yakit kullanim veriminin maksimum, lokal yakat tiikenmeleri riskinin daha
az olmasi i¢in minimum “¢izgi” daha i1yi bir sonu¢ verecektir. Yakit tilkenmelerinin ve
sonrasinda soguk noktalarin olusmasinin énlenmesi, daha kiigiik termal gradyantlarin ve
daha az termal gerilmelerin olmasi hiicre bilesenlerinin yapisal biitlinligiiniin

saglanmasina yardimci olacaktir.
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Recknagle vd. (2003), sonug olarak paralel akis tasariminin, diger akis tipleriyle benzer
yakit kullanim verimine ve ortalama hiicre sicakligina, en diizgiin sicaklik dagilim
profiline ve en kiiciik sicaklik gradyantina sahip oldugunu gostermistir. Bu durum stak

bilesenlerinin yapisal biitiinligii bakimindan 6nemli bir avantajdir.

Ayrica aktif alan iizerinde reaksiyon gazlarinin dagitimi ve egzoz gazlarinin toplanmasi
icin aragtirmalar yapilmistir. Yakabe vd. (2001), giris ve ¢ikisin tek hat iizerinden
yapildig1 basit bir dagitim tasarimi gelistirmistir. Huang vd. (2008), ise yaptiklari
niimerik ve deneysel calismalar ile bu tasarimin giris kisimlarinda resirkiilasyon
bolgeleri olustugunu ispatlamislardir. Bolgesel diizgiin olmayan hiz dagilimlari, daha
bliyiik diizgiin olmayan sicaklik dagilimi olusturacak ve istenmeyen konsantrasyon
kayiplarinin miktar1 artacaktir. Haart vd. (2001), yaptiklar1 iki beslemeye sahip
tasarimin tek beslemeli tasarima gore daha avantajli oldugunu gostermislerdir fakat yine
de bu tasarimda resirkiilasyon problemlerinin var oldugu Huang vd. (2008), tarafindan
deneysel ve niimerik olarak ispatlanmistir. Ayrica ayni arastirma ekibi iki tasarimi daha
incelemistir. Ugiincii inceledikleri tasarim iki farkli giris ile beslendigi gibi aym
zamanda fiziksel olarak aktif alan bitimine kadar ayrilmislardir. Dordiincii tasarim
onceki tasarima benzemekle beraber, bu hiicrede aktif alan girisinden 6nce on adet
manifoltla reaksiyon gazlarinin dagitimi yapilmistir. Yaptiklart deneyler niimerik
calismalardan elde edilen bulgular1 desteklemistir. Dordiincii tasarimin kullanildigi
besleme bolgesi civarinda dagitimin kiigiik dagitict kanallarla yapildig: interkonektorler
tim modeller i¢inde en diizgiin akis dagilimmi saglamistir. Boylece yerel sicak
noktalarin olusumunun biiyiik oranda oniine gecilmis ve tek bir hiicreden ikinci tasarima
kiyasla, en az 11% maksimum gii¢ yogunlugu artis1 saglanmistir. Ayrica anot tarafinda
kontak tabakasi olarak nikel elek kullanildiginda hem komsu kaburgalar arasindaki
sicaklik dalgalanmalar1 azaltilmis hem de maksimum gii¢ yogunlugu artirilmistir

Huang vd. (2008).
1.6 Amag

Kat1 oksit yakit pilleri, sahip olduklar1 yiliksek elektriksel verim, sessiz ve titresimsiz
calismalar1 dolayist ile gelecegin elektrik ve 1s1 enerjisi lireten sistemleri olarak dikkat
cekmektedirler. Evsel uygulamalara, biiylik ve kiiclik 6lgekli merkezi gii¢ iiretimine

uygun olan KOYP sistemlerinin yayginlasabilmesinin Oniindeki en temel engeller;
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iiretim zorlugu ve buna bagl olarak maliyetlerin yiliksek olmasi olarak sayilabilir. Bu
calisma kapsaminda KOYP sistemlerinin iiretimini kolaylagtirmak ve maliyetlerin
azaltilmasina yardimci olmak i¢in, kanalli/kanalsiz geometriye sahip interkonektor

plakalari ile farkli yapisal 6zelliklere ve geometriye sahip eleklerin testleri yapilmistir.

1.7 Tezin Bashklar

Simdiye kadar yakit pilleri hakkinda genel bilgiler verilmis ve KOYP i¢in daha detayl
aciklamalar yapilarak literatiirde yapilmis olan calismalar 6zetlenmistir. Tezin devam
eden boliimlerinde, ilizerinde aragtirmalarin yapildigi materyaller tanitilacak, deney
diizenegi ve deneylerin yapildig1 eslesmeler agiklanacaktir. Uciincii béliimde elde
edilen bulgular iizerine tartismalar yapilacak ve dordiincii boliimde ulasilan sonuglar

Ozetlenecek, sonraki ¢alismalar icin Oneriler olusturulacaktir.
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BOLUM 11

MATERYAL VE METOT

Bu tez kapsaminda deneyler, Nigde Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Makine
Miihendisligi Boliimii Hidrojen Teknolojileri Arastirma Laboratuvarinda iretilen
elektrolit destekli membranlar kullanilarak yine ayni boliimiin Is1 transferi ve Yakit
Pilleri Laboratuvari’nda yapilmistir. Staktaki destek yapiy1 olusturan, gazlarin dagitimi
ile egzoz gorevlerini Tlstlenen interkonektorler, diizlemsel yapidadir ve Crofer

malzemeden olugmaktadir. Fotograf 2.1 Is1 Transferi ve Yakit Pilleri Laboratuvarinda

kullanilan cihazlar1 gdstermektedir.

Fotograf 2.1. Deneylerde kullanilan cihazlarin gériiniimii

Yapilan deneylerle KOYP hiicresinin performans ve empedans degerleri incelenmistir.
Performansa etki eden reaksiyon gazi debileri, hiicreye uygulanan basinglar, calisma

sicaklik ve her bir parametrenin uygulandigi zaman araliklar1 ayni degerlerde olacak
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sekilde tekli stak testleri yapilmistir. Boylece ayni sartlar altindaki KOYP tekli staginda
kanall1 veya kanalsiz geometri ve akim toplayici eslesmelerinin performans tizerindeki
etkileri analiz edilmistir. Deney sonuclart yorumlanirken empedans 6l¢iim degerleri

dikkate alinmistir. Empedans 6l¢timlerinde kullanilan esdeger devre modeli Sekil 2.1 ile

gosterilmistir.
CPE CPE
| | | |
L R 11 11
O | I Ret Rt

Sekil 2.1. Empedans dl¢limlerinde kullanilan esdeger devre modeli

Deney sonuglart paralelinde coklu stak icin optimum eslesmeler belirlenmis, 10
hiicreden olusan stak imal edilerek, ¢oklu stak testi yapilmig; akim, voltaj ve gii¢

degerleri elde edilmistir.

2.1 Deneysel Calisma

Deneysel olarak yapilan ¢aligmalarda; kanalli veya kanalsiz geometriye sahip metalik
interkonektorlerin, gozenekli nikel elek, 0,4 mm kalinliga sahip ince orgiilii nikel elek,
1,25 mm kalinliga sahip kalin orgiili nikel elek ile testleri yapilmistir. Fakat cam
seramik malzeme, interkonnektor ile elektrolit arasinda sinterlenerek bir sizdirmazlik
sagladigi i¢in kontrolsiiz bir genlesme durumunda 1zgara akis alani ile MEG arasindaki

kontagin azalmasina neden olabilmektedir. Deney diizenegi Sekil 2.2°de verilmistir.

22



Azot

¥

Hidrojen

Kompresor

Test istasyonu

Firin

Tekli stak

4 )
OO0
OO

g J

PRI

gliiiin

Sekil 2.2. Deney diizenegi
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Stak performans testleri i¢in kullanilan deney diizenegi; tekli/coklu stak, yakit pili test
istasyonu, elektronik kontrollii firin, empedans o6l¢iim cihazi, gaz tanklari, hava

kompresorii ve bilgisayardan olugsmaktadir.

Gaz dagitim hatlar1 hem direk firina hem de test istasyonuna baglanmistir, bdylece
tekli/coklu hiicre i¢in gerekli gazlar, kompresor ve tiiplerden test istasyonu iizerinden
saglanmigtir. Test istasyonu hem sayisal islemci {linite hem de test yapilacak birimle
baglantili sekilde ¢aligmaktadir. Firinlar diger birimlerden bagimsiz olarak kendi ara
yiizliyle kontrol edilmektedir. Test diizenegi firinlara entegre olan piinomatik preslerle
sikigtirtlarak bir arada tutulmus, kacgaklar sikigtirma basinciyla azaltilmis ve bdylece

hiicre-elek-interkonektor kontagi saglanmustir.

Test fstasyonu

Calismalarda kullanilan test istasyonu (ARBIN Instruments FCTS) stak performans
Ol¢iimlerinin yapildig: birimdir. Reaksiyon gazlari olan hidrojen ve havanin, ayrica azot
gazinin istenilen degerlerde hiicreye gonderilmesini saglamaktadir. Kullanicinin
belirleyebilecegi sabit voltaj altinda hiicreyi calistirip bu siirecteki bilgileri kaydeder,
degisken voltaj degerlerine karsilik hiicreden akim ¢eker veya degisen akim degerlerine

karsilik voltaj bilgilerini elde ederek performans sonuglarini olusturur.

Firin

KOYP sistemlerinin galisma sicakliklar1 yaklasik olarak 800°C civarindadir. Bu ¢alisma
sicakligina, sicaklik kontrollii firin kullanilarak getirilmektedir. KOYP i¢in gerekli
yiiksek sicakliklart sagladigr gibi tekli veya c¢oklu stak icin aymi zamanda gerekli
sikigtirma basincini da saglayabilecek ve 1s1 kayiplarinin minimize edilebildigi sicaklik

kontrollii firin (ProTHERM SOFC Furnace) deneylerde kullanilmastir.

Bilgisayar

Islemci test istasyonunun kullanimini saglayan ara yiize sahiptir ve iizerinde test
parametrelerinin  belirlendigi, Ol¢iimlerin yapildigi, arsivlendigi ve grafiklerin

olusturuldugu birimdir.
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Tekli Stak (Tekli Hiicre)

Tekli stak testi yapilacak ikiser adet interkonektor plaka, akim toplayici, MEG ve

sizdirmazlik elemanlarindan olusmaktadir.

Interkonektor plakalar

Interkonektdr plakalar stak bilesenleri igin hem destek yapiyr olusturan hem de
reaksiyona giren gazlarin dagittimini saglayan elemanlardir. Deneysel ¢aligmalarda

kullanilan interkonektodrler Fotograf 2.2°de goriilmektedir.

a b

Fotograf 2.2. Deneylerde kullanilan interkonektorler kanalsiz (a) ve diiz kanalli (b)

Kanalli geometriye sahip interkonektorlerde birebir kanal ve kaburga genisligi orani
kullanilmistir ve kanal derinligi ile kanal genisligi ayn1 degerdedir. IONE igin kullanilan
interkonektorlerlerde aktif bolge diizdiir ve konektor kenar destek ylizeyleri ile aym
yiikseklige sahiptir. Elek ile MEG arasindaki bosluk conta malzemesi ile optimize
edilmistir. KONE’nin puntali veya puntasiz oldugu kanalsiz interkonektérlerde, elek
kenar destek yiizeylerine gore daha asagida oyuk seklinde hazirlanmis aktif bolgeye
yerlestirilmistir. Ayrica interkonektor-elek-MEG arasindaki kontak yine conta ile

optimize edilmistir.

Reaksiyona girecek olan hidrojen ve hava oda sicakliginda gonderildiginden, bu gazlara

interkonektorlerin alt kisimlarina gizlenen kanallarla 6n 1sitma islemi uygulanmaistir.
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Elekler

Yapilan ¢aligmalarda farkli yapr 6zelliklerine sahip gozenekli nikel elek (GNE), ince
orgii nikel elek (IONE) ve kalin &rgii nikel elek (KONE) kullanilmistir. Deneylerde
kullanilan elekler Fotograf 2.3.’de verilmistir. IONE, GNE ile kiyaslandiginda daha
saglam bir yapiya sahiptir, sicaklik ve basingtan dolayr olan deformasyonlara daha
dayamklidir. Kalin 6rgii nikel elek (KONE) ise IONE gére daha ince ve IONE gibi
birbirine dik halde o6riilen 2 katmanli bir ag seklindedir.
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Fotograf 2.3. Deneylerde kullanilan elekler GNE (a), IONE (b) ve KONE (c)

Membran Elektrot Grup (MEG)

Nigde Universitesi Makine Miihendisligi Hidrojen Teknolojileri Laboratuvarinda Vestel
Savunma Sanayi A.S. ile birlikte gelistirilen ve deneysel caligmalarda kullanilan

membran elektrot gurubu (MEG) Fotograf 2.4’°te gosterilmistir.

A =)
a b

Fotograf 2.4. MEG goriiniimii anot (a) ve katot (b)
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Empedans olciim cihazi

Yakit pillerinin verimli sekilde analiz edilebilmesi i¢in empedans Ol¢limlerinin
yapilmasi énemli bir islemdir. Empedans 6l¢iim cihazi (Parstat 2273) ile tekli staklar
arasinda dort baglantili 6l¢iim yontemi kullanilmistir. Referans ve galisan elektrot anot

tarafina, diger ¢alisan elektrot ve karsit elektrot katot tarafina baglanmistir.

Tekli hiicre deneyleri 16 cm?” aktif alana sahip membranlar kullanilarak yapilmustir.
Elektrolit destekli kisim fotograflarda beyaz renkli olarak goriilmektedir. Sizdirmazlik
contalart bu kismin alt ve iist yiizeyleri ile interkonektdr arasina yerlestirilmektedir.
MEG’lerde scale-up problemi vardir. Endiistriyel boyutlara tasiyabilmek ve scale-up
problemlerini gérebilmek icin stakta 81 cm”® aktif alana sahip hiicreler kullanilmustir.
Coklu stak, son plakalar arasina interkonnektdrlerin konulmasiyla olusturulmustur. Gaz
besleme ve egzozlama son plakalardan, stak iginde gazlarin dagitim veya

uzaklastirilmalari ise interkonnektorlerden saglanmaistir.

Coklu stak hazirlanmasi siireci, tekli staga goére daha zordur, ¢linkii sizdirmazligin
saglanmasi ¢ok daha 6nemli hale gelmekte, interkonektdr sayisina bagli olarak olusan
interkonektor-elek-MEG temas ylizeylerinin her birinde iyi seviyede kontagin
saglanmast gerekmektedir. Sizdirmazlik problemi cam-seramik conta kullanilarak
¢Oziilmiis ve contanin sinterlenme islemi ¢oklu stagin biitiinciil bir yapiya doniismesini
saglamigtir. Ayrica cam-seramik sizdirmazlik contast uzun siireli ¢aligmalar i¢in de
uygundur. Bunun yani sira interkonektdrler arasindaki boslugun ve sikistirma basincinin
optimizasyonu ile iyi seviyede kontak her bir hiicre i¢in saglanmistir. Yiiksek basing
stak icinde deformasyonlara veya membranlarda kirilmalara neden olacagindan, temas

saglamak i¢in yeterli diisiik basing tercih edilmistir.

Tekli hiicre deneylerinde hidrojen veya havanin aktif bolgeye girmeden isitilmasi,
interkonektdrlerin igindeki dahili kanallarla yapilmisken, stak deneyinde reaksiyona
giren gaz debileri arttigindan, bu islem spiral sekilli harici 1siticilarla

gergeklestirilmistir. Coklu stak Fotograf 2.5°te verilmistir.
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Fotograf 2.5. Coklu stak goriintimii

Fotograf 2.5 incelendiginde, sinterleme islemi sonrasinda interkonektor plakalari bir
arada tutan ve sizdirmazlig1 saglayan cam-seramik conta, interkonektor temas ylizeyleri
arasinda beyaz renkli olarak goriilmektedir. Alt ve iist son plakalardaki harici 1sitma
kanallar1 da fotografta goriilmektedir. Coklu stakta reaksiyon gazlarinin dagitilmasi ve
egzoz gazlarmin uzaklastirilmasi i¢c manifoltlama ile yapilmistir, yani s6z konusu gazlar
interkonektor plakalari arasinda interkonektor yiizeyine dik, aktif bolgede ise hiicreye

paralel hareket etmektedir.

Coklu stak deneyi anot tarafinda kanalli interkonektoriin kullanildigr tasarima gore
yapilmistir ve gozenekli nikel elek (GNE), punta kaynagi yapilmadan kullanilmistir.
Tekli stakta oldugu gibi birebir kanal ile kaburga genisligi oran1 ve kanal genisligi ile
ayn1 degerde kanal derinligi kullanilmistir. Akimin daha iyi toplanmasi i¢in NiO kontak
pasta konektor lizerine slriilmiistiir. Stagin katot tarafi kanalli geometri-KE-LSM

kontak pasta eslesmesiyle hazirlanmstir.
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Kanalsiz tasarimda iyi sonuglar veren puntalanmig Orgii elek ise stak testinde
kullanilmamstir. Cilinkii punta kaynagi diiglim noktalarinin nasil bir geometriye sahip
olacag kontrol edilemez, dolayisiyla genellikle keskin kenarlara sahip olan kaynak
bolgeleri, membrana temas ettigi noktalarda basincinda etkisiyle kirilmalara neden
olabilir. Bir hiicrede meydana gelecek kirilma tiim stagin performansin etkiler. Her bir
hiicre icin en az gii¢ lireten hiicrenin performansina esit degerler gegerli olur ve ¢oklu

staktan alinan toplam gii¢ bu degerlerin toplamiyla sinirli kalir.

2.2 Deneysel parametreler

Yakat pili hiicresinin teste hazir hale gelmesi i¢in yapilan diizenlemeler 6nemlidir, temel
parametreler sicaklik, zaman ve basingtir. Ayrica azot gazimi kullanilarak stak igindeki
organik bilesiklerin uzaklastirilmasi performansi artirmak ve kararl bir ¢aligma rejimi
elde etmek i¢in gereklidir. Hiicreden akim ¢ekilmeye baslanmasi ile test sonuglarinin
alimmasi arasinda gegen siire performans sonuglarini etkileyen 6nemli bir parametredir.
Her bir deney i¢in c¢aligma siiresi 1 saat olarak uygulanmistir. Deneylerin hazirlik

stirecinde kullanilan sicaklik ve zaman degerleri Sekil 2.3’te goriilmektedir.
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Sekil 2.3. Tekli stak i¢in sicaklik zaman grafigi
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Firin sicakhigt 400 °C oldugunda azot gazi test istasyonu vasitasiyla interkonektor
girislerinden verilmeye baslanarak organik bilesiklerin uzaklagsmasi saglanmistir. Bu
sicaklikta stak i¢inde sizdirmazhigin saglanmasi i¢in basing artirilmistir. Sicaklik 700 °C
olduktan sonra anot girisinden hidrojen, katot girisinden oksijen verilmistir. Firin
sicakligi 800 °C olduktan sonra test istasyonu kullanilarak yakit pilinden akim
cekilmeye baslanmistir. Bir saat yiikk altinda calisan tekli stagin akim-giic-voltaj

degerleri alinmastir.

Tekli veya coklu stak performanslar1 alinirken, interkonnektor yiizeyleri, akim toplayici
elekler ve MEG arasinda yeterli kontagin saglanmasi icin basing kademeli olarak
artirilmistir. Fazla basing membran grubuna zarar verecek veya gaz difiizyon direncini
artirarak performans kaybi olusturacaktir. Bunun yani sira asir1 basing yiiksek

sicakliklarda ¢alisan interkonnektorler {izerinde deformasyona sebep olabilecektir.

Coklu stak deneylerinde sinterlemenin yapilmasi islem adimlarini ve kullanilan
paremetrelerin degerlerini degistirmistir. Sekil 2.4’te ¢oklu stak deneyleri yapilirken

kullanilan sicaklik ve zaman degerleri verilmistir.
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Sekil 2.4. Coklu stak i¢in sicaklik zaman grafigi
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Grafikte sicakhigin 800 °C oldugu bolgeye kadar olan islemler sinterlemenin
gerceklesmesi i¢in yapilmustir. 800 °C sicakliga diisiildiikten sonra performans degerleri
alinmaya basglanmistir. Sinterleme islemi siiresince 1 °C sicaklik artmasi yaklasik 1

dakikada gercgeklestirilmistir.
2.3 Yapilan Degisiklikler ve Gerekgeleri

Yapilan deneylerde farkli elek yapilar1 diiz kanalli interkonektdrlerle kullanilmaistir.
Boylece elek yapilarinin, KOYP tekli stak performansi lizerindeki etkileri incelenmistir.
Hem kanalli hem de kanalsiz geometriye sahip interkonektdrlerin punta kaynakli testleri
de yapilmistir. Ciinkii punta kaynagi performans sonuglarini artirmaktadir. Ayrica bu
eleklerin kanalsiz interkonektorlerle de testleri yapilmistir, ¢ilinkii istenen performansi
saglayan kanalsiz  interkonektorlerin  kullanimi  bu  plakalarin  imalatlarim
kolaylagtiracak, is¢iligi, tiretim hatalarim1 ve bdylece KOYP iiretim maliyetlerini

dusiirecektir.
2.4 Arastirmanin Ol¢me Degerlendirme Yontemleri

Kanal tasarimlar1 ve hem akis1 dagitmak hem de akimi toplamak icin kullanilan elek
konfigiirasyonlarinin Akim-Gii¢-Voltaj degerleri alinarak performans testleri yapilmis

ve yapilan degisikliklerin sonuglar iizerindeki etkileri arastirilmistir.

Yapilan deneylerde anot tarafinda kullanilan; kanal geometrisi, elek, kontak pastasi

kullanimi, punta kaynagi uygulanmasi eslesmeleri Cizelge 2.1 ile verilmistir.
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Cizelge 2.1. KOYP tekli stak eslesmeleri

ANOT KATOT

Deney 1 Kanalli Kanalli

GNE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 2 Kanalli Standart kanal

IONE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 3 Kanalli Standart kanal

KONE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 4 Kanall1 Standart kanal

KONE-Puntali KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 5 Kanalli Standart kanal

Elek yok KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 6 Kanalsiz Standart kanal

GNE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 7 Kanalsiz Standart kanal

IONE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 8 Kanalsiz Standart kanal

KONE KE

NiO pasta LSM pasta
Deney 9 Kanalsiz Standart kanal

KONE-Puntali KE

NiO pasta LSM pasta
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BOLUM 111

BULGULAR ve TARTISMA

Bu tez kapsaminda dncelikle tekli stak deneylerinde kullanilacak elek ve interkonektor
eslesmeleri belirlenmistir. Daha sonra her bir konfiglirasyon icin test diizenegi
hazirlanmis ve aym sartlar altinda calisan deneylerin verileri alinmistir. Boylece elde
edilen verilerden Akim-Gilig, Akim-Voltaj ve empedans grafikleri olusturulmustur.
Performans sonuglar1 ve empedans Ol¢imleri dikkate alinarak, yapilan deneyler

yorumlanmustir.
3.1 Kanallh Tasarimda Elek Performanslari

Kanall1 interkonektor geometrisi lizerinde gozenekli nikel elek (GNE), ince orgiilii nikel
elek (IONE), kalin 6rgiilii nikel elek (KONE) ve kanal iizerine puntalanmis kalin orgii
nikel elek (PKONE) performans testleri yapilmistir. Ayrica kanalli geometri, anot
kisminda herhangi bir elek kullanilmadan test edilmistir. Sekil 3.1 ile deneyleri yapilan
tekli stak i¢in Akim-Voltaj ve Akim-Gii¢ egrilerini gdsterilmektedir. Birinci eksende
yer alan Akim-Voltaj egrisi devreden akim ¢ekilmedigi durumdaki agik devre voltaji
(ADV) ile baslayarak, devreden ¢ekilen akima gore potansiyel degisimini, ikinci
eksende yer alan Akim-Gii¢ egrisi ise akima karsilik Ttretilen gili¢ degerlerini
gostermektedir. Kanalsiz interkonektdrlerde yapilan empedans Ol¢limleri ise Sekil
3.2°de verilmistir. Empedans sonuglari, hiicrelerin aktif alaniyla ¢arpilarak Qcm? olarak

gosterilmistir. Tekli stak deneylerinde aktif alan 16 cm” olarak kabul edilmistir.

Gozenekli elek, kanal tlizerine punta kaynagi yapilan kalin orgiilii elek testinden sonra
en iyi performanst gostermistir (Sekil 3.1) ve Deney 1’in empedans grafiginde yatay
ekseni kestigi nokta (Ronm), yine Deney 4’lin sahip oldugu degerden sonra gelmektedir.
Bu durum GNE’nin iyi bir akim toplayici oldugunun ayrica kanalli tasarimda
reaksiyona giren gazlarin dagitimima engel olmadiginin gostergesidir. Fakat iyi akim
toplama ve gaz dagitma oOzellikleri KOYP i¢in ideal bir elek olma konusunda yeterli
degildir. Ideal bir elegin, KOYP gibi 40.000 saatten fazla calismasi istenen bir sistemde,
ylksek performans saglamasinin yam sira uzun siireli ¢alismalarda, basing ve yiiksek

sicakliktan etkilenmemesi gerekir.
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Sekil 3.1. Deney 1-2-3-4-5 Akim-Voltaj ve Akim-Gtig egrileri

Ince orgiilii nikel elek (IONE), GNE’den daha diisiik performans gdstermistir. Bu sonug
kontak direncinin etkisini gostermektedir ve elegin hem elektrot hem de interkonektor
ile olan kontak alaninin azalmasindan kaynaklanmaktadir. GNE’ye gore diisiik
performansa sahip olmasina karsin, IONE yapisal olarak GNE’den daha saglamdir ve
bu yiizden deformasyona ugramadan daha uzun siire kullanilabilir. Kalin 6rgii nikel elek
(KONE), GNE ve IONE kadar membran yiizeyi ile interkonektdr arasinda kontak
saglayamadigindan bu elegin performansi diger iki elekten diigsiik ¢ikmistir. Bu durum
elek geometrisinin dairesel, orgli bosluklarimin daha biiyiik ve yapisinin daha rijit
olmasindan kaynaklanmaktadir. Elektrot ve interkonektdr yiizeyleri ile olan tegetsel
kontak ve rijit yapidaki piiriizliiliik, kontak alan1 azliginin sebeplerindendir. KONE nin

rijit yapida olmasi, performansta diisiise neden olsa bile 6énemli bir avantajdir ve bu
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ozelligi KONE’yi KOYP sistemlerinde kullanilmaya aday hale getirmektedir. Ciinkii

rijit yap1 gii¢ liretim sisteminin ¢aligsma sartlarindan etkilenmemektedir.
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Sekil 3.2. Deney 1-2-3-4-5 empedans egrileri

Sekil 3.1°de goriildiigii ve empedans sonuglarindan anlasildig: gibi, yapilan tiim kanallt

interkonektdr deneylerinde en diisiik performansi elek kullanilmayan Deney 5

gostermistir. Hidrojen gazinin kolaylikla dagitildigi bu deneyde, kontak direnci en

yuksek degere ulagsmistir. Bu durum sadece reaksiyona girecek gazlarin dagitilmasinin

iyl bir performans saglamak icin yeterli olmadigin1 ve ayni zamanda iiretilen

elektronlarin iyi bir iletken tarafindan toplanmasi gerektigini ispat etmistir.

Deney 4’te kalin orgii nikel elek, interkonektor kaburgalari iizerine punta kaynagi

yapilarak kaynak boélgeleri olusturulmustur, bdylece kontak alani artirilarak, kanalli
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konektorlerin kullanildig1 deneyler i¢cinde en diisiik kontak direnci elde edilmistir ve

PKONE yapilan tiim deneyler iginde en yiiksek performansi gostermistir.
3.2 Kanalsiz Tasarimda Elek Performanslar:

Kat1 oksit yakit pilleri kullaniminin yayginlasabilmesi i¢in yapilmasi gereken onemli
calismalardan biride iiretim maliyetlerinin azaltilmasidir. Uretim hatalarinm, siirelerinin
ve maliyetlerinin azaltilmasi i¢in kanalsiz geometriye sahip interkonektorler iizerinde
deneyler yapilmistir. Kanalli tasarimda kullamlan GNE, IONE, KONE ve PKONE yine
kanalsiz tasarim calismalarinda kullanilarak performanslari incelenmistir. Sekil 3.3,
Deney 6-7-8-9 sonucunda ulasilan performans bulgularini ve Sekil 3.4 ise bu deneylerin

empedans degerlerini gostermektedir.
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Sekil 3.3. Deney 6-7-8-9 Akim-Voltaj ve Akim-Giig egrileri
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Sekil 3.2 incelendiginde, ince orgli nikel elek ve kanalsiz geometrinin kullanildigi
Deney 7, en diisiik performansi gostermistir. Bunun nedeni hem membran aktif yiizeyi
ile iyi kontak saglanamadigi igin Repn artmis hem de kanalsiz geometride IONE
hidrojeni yeterince dagitamadigindan empedans grafigindeki ikinci egri biiylimiistiir.
Dolayis1 ile performansinin diisilk olmasi ve ayrica punta kaynagi yapilmasina uygun

olmayan fiziki yapis1 IONE’nin kanalsiz konektdrlerde kullanilmasini engellemektedir.

GNE ve KONE’nin kullanildig1 sirasiyla Deney 6 ve Deney 8 performans ve empedans
sonuglar1 birbirine yakindir. Empedans grafigindeki ikinci egri GNE i¢in biiyiik
cikmistir, ¢linkii gdzenekli yap1 hidrojen gazinin hareketi i¢in gerekli boslugu ve gazin
anot ylizeyine homojen olarak dagilmasini saglayamamakta, bu yiizden konsantrasyon
kayiplar1 artmaktadir. Akis dagitma kabiliyetinin diisiik olmasina karsin yiiksek akim
toplama yeteneginden dolay1 GONE, performans acisindan kanalsiz tasarim igin

KONE’den daha iyi bir se¢im oldugu gériilmiistiir.
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Sekil 3.4. Deney 6-7-8-9 empedans egrileri
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Deney 9°da KONE oyuk haldeki interkonektdr yiizeyine puntalanmistir. Akim-Giic
egrisinden, punta kaynaginin performans {iizerindeki onemli katkis1 goriilmekte ve
kaynak yapilmasi ohmik direnci, tiim deneyler icerisinde minimum degere getirmistir.
Kaynak bolgeleri, mikro yapida rahatlikla goriilebilen temas problemlerini gidererek
iclii faz bolgelerinden interkonektdre dogru olan elektron transferininin kolaylikla
yapilabilmesini saglamis ve kontak alanini artirarak ohmik direnglerin diigmesinde
onemli rol oynamistir. Ayrica diiz bolge {lizerine kaynak islemi kanalli tasarima gore
daha hatasiz ve kolay yapilabilmektedir. Tiim bu sahip oldugu avantajlar1 neticesinde
PKONE kanalsiz interkonektdr tasarimlari igin en iyi performans sonucunu vermistir.
Buna ragmen punta yapilmis tim deneylerden sonra membran {izerinde punta
bolgelerinin deformasyona sebep oldugu goriilmistiir. Kaynak boélgelerinin MEG

tizerinde olusturdugu deformasyon Fotograf 3.1°de goriilmektedir.

Fotograf 3.1. Kaynak bolgelerinin olusturdugu deformasyonlarin goriiniimi

Punta kaynagi, kisa siireli denemelerde performans {zerindeki tiim 1iyilestirici
katkilarina ragmen, hiicrenin uzun siireli ¢aligmasinda bir tehdit olusturmaktadir. Bu

yiizden puntalama igleminin optimizasyonu yapilmalidir.

3.3 Kanall ve Kanalsiz Tasarimda Elek Karsilastirmalar

Kanall1 interkonektérle kullanildiginda KONE’den daha iyi performans gosteren IONE,
kanalsiz tasarimda kullanildiginda performansinda %63 oraninda ciddi bir diisiis

goriilmektedir (Sekil 3.3). Ciinkii IONE ag kalmligi azdir, dolayisiyla kanalsiz
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tasarimda yakit dar bir bolgede hareket etmek zorundadir, bu yiizden basing ve

konsantrasyon kayiplar1 artmaktadir.

Gozenekli elek, kaburgalarin olmadigr interkonektdr yiizeyinde kullanildiginda
performansinda yaklasik %20 oraninda azalma olmustur. Empedans grafiginde ikinci
egrinin bliyiimesi bu durumu agiklamaktadir. Clinkii Deney 1’de hidrojen kanallarla
yeterli miktarda ve homojen olarak hiicreye tasinirken, Deney 6’da goézenekli elek

izerinden bu islem tam olarak gerceklesmemistir.

Kalin orgii elegin kullanildig1 puntasiz deneylerdede once interkonektor yiizeyi NiO
pasta ile boyanmig ve sonra elek bu bolge lizerine yerlestirilmistir. Deney 4 ve 9°da ise
once elek interkonektor yiizeyine kaynaklanmis ve sonra kontak pastasi hem
interkonektor hem de elek ylizeyine siiriilmiistiir. Deney 4’ de ise performans sonuglari,
kanall1 konektrorlerin gaz dagitimina olan katkisindan dolayi, en yakin sonug¢ olan ve
kanalsiz tasarima kaynaklanmis olarak kullanilan KONE deneyinden %3’den fazla
cikmistir. Bu sonu¢ kanallarin hidrojen dagilimina olan katkisin1 gostermektedir. Bu
farka ragmen kanalsiz dizayn kullanimi is¢ilik, maliyet ve zaman gibi avantajlarindan
dolay1r tercih edilebilir. Kanalsiz interkonektorlerde kalin elek puntalanmadan
kullanildiginda ise performansta %22 oraninda 6nemli bir kayip goriilmiistiir. Bu diisiis
kaynak yapilmadiginda ohmik direnglerin biiyiik olmasindan kaynaklanmaktadir. Yine
kanall1 tasarimda punta yapilmadiginda bu sebepten dolay1 performansta %10 oraninda

azalma oldugu goriilmiistiir.

3.4 Coklu Stak Performansi

Coklu stak, anot tarafi kanalli interkonektor-GNE-NiO pasta, katot tarafi kanalli
interkonektor-KE-LSM pasta eslesmeleri ile olusturulmustur. Yapilan stak 800 °C
calisma sicakliginda test edilerek Akim-Voltaj-Gii¢ degerleri alinmistir. Coklu stak
deneyinden elde edilen Akim-Voltaj ve Akim-Giig egrileri Sekil 3.6’da goriilmektedir.
Hiicrelerin elektriksel olarak seri baglanmasindan dolay1 herhangi bir hiicreden alinan
akim staktan ¢ekilen akimi ve her bir hiicrenin voltaj degerlerinin toplami stak voltajini
vermektedir. Grafigin birinci ekseni ¢oklu stak deneyi sonucunda olusan Akim-Voltaj
egrisini gostermektedir. Akimin heniiz ¢ekilmedigi durum agik devre voltaji (ADV)

olarak tarif edilir ve voltajin en yiiksek oldugu degerdir. A¢ik devre voltaji (ADV) her

39



bir hiicrenin sahip oldugu ADV’lerin toplamidir ve yapilan deneyde 16 Volt
degerindedir. KOYP hiicrelerinin yiiksek ¢aligma sicakligindan dolay1 yapilan stagin
aktivasyon kayiplari ¢ok diisiik ¢ikmistir. Grafigin orta kismi1 ohmik kayiplari, sag tarafi

ise konsantrasyon kayiplarini géstermektedir.
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Sekil 3.6. Coklu stak Akim-Voltaj ve Akim-Glig egrileri
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BOLUM 1V
SONUCLAR ve ONERILER

4.1 Sonuclar

Tekli hiicrelerden elde edilen veriler baz alinarak gelistirilen 10 lu staktan yaklasik
400W gii¢c alinmustir. Her bir hiicrenin aktif alani 81 cm?® dir ve birim santimetrekare

basina 0,49 W gii¢c alinmistir.

Deneylerden alinan sonuglar en iyi akim toplayicinin gozenekli nikel elek oldugunu
gostermigstir. Fakat kalin orgli nikel elek performansi, gozenekli elek performansina
yakin oldugundan bu tip elekler {izerine yogunlasilmis ve punta kaynagi yapilarak
gbzenekli elege kiyasla daha iyi bir performans alinmistir. G6zenekli nikel elek sik ve
yumusak yapisi sebebiyle punta kaynagi yapilarak performans artirilmasina miisaade
etmemektedir. Ayrica kalin o6rgii nikel elek kullanilarak, kanalsiz interkonektor
geometrisinde yapilan ¢aligmalar iyi sonuglar vermistir. Bu bulgular daha kolay ve
hatasiz interkonektor plakalar1 {iretilmesini saglayacagindan son derece onemlidir ve
KOYP kullaniminin yayginlagsmasinin 6niindeki en biiylik engellerden biri olan yiiksek

maliyetlerin azaltilmasinda kritik rol oynayacaktir.

Ince orgiilii nikel elek, gdzenekli elege kiyasla daya iyi yapisal 6zellikler gdstermektedir
ve uzun siireli ¢aligmalar i¢in daha uygundur. Fakat 6zellikle kanalsiz interkonektor ile

kullanildiginda istenen performansi saglayamamaktadir.

Yapilan ¢oklu stakta kalin 6rgii nikel elek yerine gézenekli elek tercih edilmistir. Ciinkii
kaynak bdlgeleri membrana zarar verebilmektedir, bu ylizden punta kaynagi
bolgelerinin optimizasyonu daha sonraki calismalarda ele alinmasi gereken énemli bir
konudur. Bu sayede basing ve yiiksek sicaklik altinda gozenekli elege kiyasla daha iyi
bir secenek olan kalin 6rgii nikel elek, 40.000 saatin iizerinde ¢aligmasi istenen KOYP

sistemleri icin iyi bir alternatif olacaktir.
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4.2 Oneriler

Iyi bir performans icin eleklerin cinsi, kalinlig1 ve eleklerin oryantasyonunun

performans tizerinde etkileri arastirilmalidir.

Yapilacak caligmalarda interkonnektdr plakasina cesitli 1zgara agikligina ve
kalinligina sahip 1zgaralar punto kaynagi ile monte edilerek ve uygun izgara

aciklig1 ve kalinliklar1 belirlenmelidir.

Elekler 90'ar derece dondiiriilerek birbirine monte edilerek uygun elek

hazirlanmalidir.

Tekli stak icin geometri ve 1zgara sayilar1 belirlendikten sonra ¢alisma sicakligi,

hava ve yakit debilerine bagli olarak performans belirlenmelidir.

Farkli malzeme ve geometrik 6zelliklere sahip eleklerin, akim toplama ve gaz
dagitimi  i¢in  degisik akis  yOnlerine sahip interkonektorler ile

kullanilabilirliginin arastirilmalidir.

Deneysel c¢alismalarda puntalama islemi performansi artirmasma karsin
membrana zarar verdigi i¢in hassas iscilik gerektirmektedir. Dolayisi ile punta

kaynag1 optimizasyonu yapilmalidir.

Hiicre i¢inde reaksiyon gazlarinin homojen ve yeterli miktarda dagitilmasinin

saglanmasi icin aktif alan girisinden 6nce manifoltlar kullanilmalidir.

Bundan sonra yapilacak calismalarda, deneysel caligsmalarin paralelinde teorik

calismalar yapilmalidir.

Endiistriyel uygulamalar i¢cin KOYP sisteminde ejektor kullanilarak yakit

kullanim verimi artirilmalidir.

KOYP sistemleri gelecegin elektrik ve 1s1 lretim teknolojisi olarak kabul
edildikleri i¢in Universite-Sanayi isbirligi kapsaminda ortak projeler

yapilmalidir.
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