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OZET

Bu calismada, elektrolit ve katot tabakalarmmin olusturulmasinda daldirarak
kaplama prosesinin anot destekli mikro boru tipi kati oksit yakit hiicrelerinin
performanslari lizerine etkisi incelenmistir.

Oncelikle, ii¢ farkli elektrolit ¢ozeltisi hazirlanarak anot hiicreleri kaplanmustir.
Bu kaplama islemi sirasinda dort farkli gekme hizi ve 1, 5, 10 kat olmak iizere ti¢ farkli
kaplama sayis1 denenmistir. Elektrolit tozu olarak YSZ (itriya Stabilize Zirkonya),
GDC (Gadolonyum Katkilanmis Serya), SDC (Skandiyum Katkilanmis Serya) tozlari
kullanilmistir. ~ Elektrolit tozlarimin daldirarak kaplama yontemiyle kaplanip
sinterlenmesinin ardindan hazirlanan farkl katot ¢ozeltilerinin, farkli gekme hizlar1 ve
kaplama sayilarinda kaplamalar1 yapilmigtir. Kaplama iglemlerinin ardindan
hiicrelerin performans degerleri Olgiilmiis ve hiicrelerin performans degerleri

incelenmistir.

Anahtar Kelimeler: Anot, Elektrolit, Katot, Daldirarak Kaplama, Boru Tipi,
Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri (KOYH).



SUMMARY

In this study, the effect of dip coating process of electrolyte and cathode layers
on the performance of the anode supported micro tubular solid oxide fuel cells, was
investigated.

Firstly, three different electrolyte solution were prepared and coated on the
porous anode supports. During the coating process, four different dipping speed were
used and the coating was repeated for 1, 5 and 10 times for each solution. YSZ
(Yttrium Stabilized Zirconia), GDC (Gadolinium Doped Ceria), SDC (Scandium
Doped Ceria) powders was used as the electrolyte. After the sintering of the
electrolytes, various cathode solutions were coated with different speeds and various
times. Later, the prepared cells were tested and the performance results of the different

cells were investigated.

Key Words: Anode, Electrolyte, Cathode, Dip Coating, Micro Tubular, Sloid
Oxide Fuel Cells (SOFC).

Vi



TESEKKUR

Basta, yiiksek lisans egitimimde ve akademik hayatimda destegini ve
yardimlarini hi¢gbir zaman esirgemeyip bilgisi ile bu ¢alismanin olugmasinin yolunu
acan danismanim Yrd. Dog¢. Dr Ali Murat SOYDAN’a,

Gebze Teknik Universitesinde akademik kariyer yapmama vesile olan ve birlikte
calistigimiz degerli hocam Prof. Dr. Ali ATA’ya,

Tiibitak ve Avrupa Birligi projelerinde birlikte calistigimiz degerli abim Mehmet
Ugur TASKIRAN ve Prof. Dr. Omer YILDIZ’ a

Laboratuvarlarint kullanmama olanak saglayan Ahmet Yavuz ORAL ve Rezan
Demir CAKAN’a

Calismalarima destegi olan Yrd. Dog. Dr. Aligiil BUYUKAKSOY’a

Biitiin ¢alismam boyunca yanimda olan Osman Yagiz AKDUMAN, Abdullatif
DURGUN ve Elif YAZGAN basta olmak iizere ¢alismalarima siirekli destek veren
GTU Nanoteknoloji Arastirma Merkezi ve Malzeme Bilimi Miihendisligindeki biitiin
degerli arkadaslarima

Karakterizasyon testlerinde yardimini higbir zaman esirgemeyen Uzman Ahmet
NAZIM ve Adem SEN’e

Tez calismamda TUBITAK 2210-C &ncelikli alanlar burs destegi almama
olanak saglayan TUBITAK a

Her zaman yanimda olan ve gostermis oldugu destekleri hi¢ esirgemeyen
rahmetli babam Yasar AKDENIZ ve annem Ayse AKDENIZ basta olmak iizere biitiin

kardeslerime ve arkadaslarima en igten tesekkiirlerimi sunarim.

Vii



ICINDEKILER

Sayfa
OZET v
SUMMARY Vi
TESEKKUR vii
ICINDEKILER viii
SIMGELER VE KISALTMALAR DIZINI X
SEKILLER DizZINi Xii
TABLOLAR DIZINI XVi
1. GIRIS 1
1.1. Tezin Amaci, Katkisi ve Icerigi 2
2. KATI OKSIT YAKIT HUCRELERI 4
2.1. HUCRE BILESENLERI 7
2.1.1. Elektrolit Malzemeleri 8
2.1.2. Anot Malzemeleri 10
2.1.3. Katot Malzemeleri 12
2.1.4. Akim-Toplar 15
2.1.5. Sizdirmazlik Elemanlari 17
2.2. Kat1 Oksit Yakit Hiicrelerinin Uretimi 18
2.2.1. Enjeksiyon Yontemi 19
2.2.2. Geleneksel Ekstriizyon Teknigi 19
2.2.3. Daldirarak Kaplama Y &ntemi 20
3. DENEYSEL CALISMALAR 21
3.1. Ekstriizyon Cihaziyla Boru Tipi Anot Hiicrelerinin Uretimi 21
3.2. Daldirilarak Kaplama Yontemiyle Elektrolit ve Katot Kaplanmasi 27
3.2.1. Daldirilarak Kaplama Yontemiyle Elektrolit Kaplanmasi 28
3.2.2. Daldirilarak Kaplama Ydntemiyle Katot Kaplanmasi 32
3.3. Yakat Hiicreleri igin Elektriksel Testler 36
3.3.1. Yakit Hiicrelerinin Elektriksel Testler i¢in Hazirlanmasi 36
4. SONUCLAR VE YORUMLAR 41

4.1. Tane Boyut Analizi 41

viii



4.1.1. Elektrolit Tozlarinin Tane Boyut Analiz Sonuglar1 ve Yorumlari
4.1.2. Katot Tozlarinin Tane Boyut Analiz Sonuglar1 ve Yorumlari
4.2. Daldirilarak Kaplama Y 6ntemiyle Kaplanan Hiicrelerin Gortintiileri
4.2.1. Elektrolit Kaplanan Hiicrelerin Goriintiileri
4.2.2. Katot Kaplanan Hiicrelerin Goriintiileri

4.3. XRD Sonuglar1
4.3.1. Anot Tozlarinin XRD Analiz Sonuglar1
4.3.2. Elektrolit Tozlarinin XRD Analiz Sonuglari
4.3.3. Katot Tozlarinin XRD Analiz Sonuglari

4.4. Daldirilarak Kaplama Y ontemiyle Kaplanan Hiicrelerin SEM

Goriintiileri ve EDAX Analiz Sonuglari

4.4.1. Elektrolit Kaplanan Hiicrelerin SEM Goriintiileri
4.4.2. Katot Kaplanan Hiicrelerin SEM Goriintiileri
4.4.3. EDAX Analiz Sonuglari

4.5. Elektriksel Test Sonuglari
4.5.1. Empedans Test Sonuglari
4.5.2. Performans Test Sonuglari

5. GENEL SONUCLAR VE YORUM

KAYNAKLAR
OZGECMIS

42
46
48
49
51
53
53
54
56
57

58
60
61
64
65
67
70

71
80



SIMGELER ve KISALTMALAR DIZIiNi

Simgeler ve Aciklamalar

Kisaltmalar

Q Omega

0 X-151m1 gelis agis1

°C Santigrat derece

pm Mikrometre

Gi Tletkenlik

cm Santimetre

D Difiizyon Katsayisi

Kg Kilogram

mA Miliamper

mm Milimetre

mV Milivolt

MW Megavat

nm Nanometre

Relect Elektrolit Direnci

S Siemens

S/cm Tletkenlik Birimi

ASR Alan Spesifik Direnci

BTU Ingiliz Termal Birimleri

CGO Gadolonyum Katkilanmig Serya
CHP Birlestirilmis Is1 Giig

CrOs Seryum oksit

GTU Gebze Teknik Universitesi
Cu-GDC Tiirkiye Cumhuriyet Merkez Bankasi
DBP Zaman Uzay1 Sonlu Farklar

DC Dogru Akim

EDAX Enerji Dagitict X-Ray Analizi
GDC Gadolonyum Katkilanmig Serya
ITSOFC Orta Sicakli Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri
KOYH Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri



LSCF
LSGM
LSM
LSM-YSZ

Ni-GDC
Ni-SDC
NiOYSZ
oCcv
OECD
PE
PMMA

ppb

Lantanyum Stronsiyum Kobalt Ferrit
Stronsiyum ve Magnezyum Katkilanmis Lantanyum Galat
Lantanyum Stronsiyum Manganat
Lantanyum Stronsiyum Manganat — Itriyum Stabilize edilmis
Zirkonyum

Nikel-Gadolonyum Katkilanmis Serya
Nikel- Skandiyum Katkilanmis Serya
Nikel- itriyum Satbilize Edilmis Zirkonyum
Acik Hat Gerilimi

Ekonomik Isbirligi ve Gelisimi

Poli Etilen

Poli Metil Metakrilit Asit

Milyarda Bir

Milyonda Bir

Poli Vinil Alkol

Poli Vinil Biitiral

Skandiyum Katkilanmis Serya

Elektron Mikroskobu

Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri

Sicaklik

Cams1 Gegis Sicaklig

Volt

Vat

X-1sinlart kirmimi

Itriyum Stabilize Edilmis Zirkonyum

Xi



SEKILLER DIiZiNI

Sekil No:

1.1:  Enerji kaynaklarina gore diinya enerji tiiketimi.

2.1: KOYH’lerinin diizlemsel ve boru tipi ¢esitleri.

2.2:  Mikro boru tipi KOYH’leri iizerine yillara gore yayinlanan
makale sayis1 ve lilkelere gore yayinlanan makale sayilari.

2.3:  KOYH’siyle calisan taginabilir sarj cihazi.

2.4:  Sicakliga bagl elektrolit iletkenlikleri.

25 KOYH sizdirmazlik malzemeleri i¢in termal genlesme
katsayilarinin ve camsi gecis sicakligina gore degisimi.

3.1: GTU Nanoteknoloji Enstitiisii'nde kurulan mini ko-ekstriider
cihazi.

3.2 Mini ekstriider cihazinin kontrol paneli.

3.3 Graniilleme cihazi.

3.4:  Ekstrlizyon cihazi.

3.5:  Anot hiicre sinterleme rejimi.

3.6:  Ekstriizyon yontemiyle dretilen boru tipi anot (NiO-YSZ)
hiicrelerinin 1200 °C sicaklikta sinterlenme 6ncesi hali.

3.7:  Ekstrizyon yontemiyle iretilen boru tipi anot (NiO-YSZ)
hiicrelerinin 1200 °C sicaklikta sinterlenme sonrasi hali.

3.8:  Gezegensel degirmen cihazi.

3.9:  Kaplamanin yapildigi dip coating cihazi ve program ekran
goruntusu.

3.10: Farkl ¢ekme hizlariyla yapilan elektrolit kaplamalar.

3.11: Farkl kat1 yliklemelerindeki elektrolit ¢ozeltileri.

3.12: Farkli dagitict oranlariyla elektrolit kaplanan hiicreler.

3.13: Farkli sayida elektrolit kaplanan hiicreler.

3.14: 5 numarali katot ¢ozeltisi.

3.15:  Farkli ¢ekme hizlarinda katot kaplanan yakat hiicreleri.

3.16: Farkl kat1 ylikleme oranlarindaki katot ¢ozeltileri.

3.17: Farkli sayida katot kaplanan hiicreler.

3.18: Ug katmanli yakit hiicresi ve giimiis pasta.

Xii

18

22

23
23
24
25
25

26

27

28

30
30
31
32
34
34
35
35
37



3.19:
3.20:
3.21:
3.22:
3.23:

4.1:
4.2:
4.3:
4.4:
4.5:

4.6:

4.7:

4.8:

4.9:

4.10:

4.11:

4.12:
4.13:

4.14:
4.15:
4.16:
4.17:
4.18:
4.19:
4.20:
4.21:
4.22:

Hiicreye glimiis pasta siiriilmesi ve giimiis telin sarilmasi.

Gaz kagaklari i¢in kullanilan yapistirict ve sivi conta.

Yiiksek safliktaki hidrojen tiipii.

Empedans testi i¢in kullanilan firin.

Biologic Empedans test cihazi.

Tane boyut analiz cihazi.

YSZ tozlarinin tane boyut analiz sonuglari.

GDC tozlarinin tane boyut analiz sonuglari.

SDC tozlarinin tane boyut analiz sonuglari.

%60 Kat1 yiikleme oraninda hazirlanan YSZ elektrolit ¢ozeltisinin
tane boyut analizi.

LSM ticari katot tozunun tane boyut analizi.

LSM-YSZ kompozit katot tozunun tane boyut analiz sonucu.
Farkli ¢ekme hizlariyla kaplanan hiicrelerin sinterlenme Oncesi
goriintiileri.

Farkli sayida kaplanan hiicrelerin sinterlenme 6ncesi goriintiileri.
Farkli kati yiikleme oraniyla kaplanan hiicrelerin Sinterlenme
oncesi ve Sinterlenme sonrasi goriintiileri.

Farkli ¢ekme hizlariyla kaplanan hiicrelerin sinterlenme sonrasi
goriintiileri.

Farkli sayida kaplanan hiicrelerin sinterlenme sonras1 goriintiileri.
Farkli kati1 yilikleme oraniyla kaplanan hiicrelerin sinterlenme
sonras1 goriintiileri.

Ticari anot NiYSZ tozunun XRD analizi.

NiYSZ anot hiicresinin sinterleme islemi sonras1 XRD analizi.
Elektrolit YSZ tozunun XRD analizi.

Elektrolit GDC tozunun XRD analizi.

SDC elektrolit tozlarinin XRD analizi.

Ticari katot LSM tozunun XRD analizi.

Ticari katot LSFC tozunun XRD analizi.

Taramal1 elektron mikroskobu cihazi.

Elektrolit kaplanan ve Elektrolit+Katot kaplanan hiicrelerin SEM

Goruntileri.

xiii

37
38
38
39
39
41
42
42
43
44

46
47
49

50
50

51

52
52

53
54
54
55
55
56
56
57
58



4.23:

4.24:

4.25:

4.26:

4.27:
4.28:
4.29:
4.30:
4.31:
4.32:
4.33:
4.34:
4.35:
4.36:
4.37:
4.38:
4.39:
4.40:
4.41:

SDC elektrolit tozu ile 50 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan hiicrenin
SEM goriintiisii.

SDC elektrolit tozu ile 100 mm/sn g¢ekme hiziyla kaplanan
hiicrenin SEM goriintiisii.

SDC elektrolit tozu ile 200 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan
hiicrenin SEM goriintiisii.

SDC elektrolit tozu ile 400 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan
hiicrenin SEM goriintiisii.

50 mm/sn ¢ekme hiziyla katot kaplanan hiicrenin SEM goriintiisii.
EDAX Analizi i¢in hazirlanan hiicre.

EDAX Analizi i¢in se¢ilmis bolgeleri gosteren SEM goriintiisii.
Hiicrenin 1.bolgeye ait elementel analizi.

Hiicrenin 2.bolgeye ait elementel analizi.

Hiicrenin 3.bolgeye ait elementel analizi.

500 °C sicaklikta yapilan empedans testi.

525 °C sicaklikta yapilan empedans testi.

550 °C sicaklikta yapilan empedans testi.

450 °C sicaklikta YSZ1K hiicresinin yapilan empedans testi.

450 "C sicakliktaki ticari yakit hiicresinin yapilan empedans testi.
YSZ5K isimli hiicrenin 500 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

YSZ5K isimli hiicrenin 525 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

YSZ5K isimli hiicrenin 550 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

YSZ5K isimli hiicrenin 575 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

Xiv

59

59

60

60

61
62
62
63
63
64
65
65
66
66
67
67
68
68
69



TABLOLAR DIZiNi

Tablo No:

2.1: Farkl sirketlerin iirettigi mikro boru tipi KOYH tabanl tiriinler.

2.2:  Anot malzemelerinin 800 °C sicakliktaki DC iletkenlik degerleri.

2.3:  Perovskit yapili katot malzemelerinin sicakliga bagl 6zellikleri.

3.1:  Ekstriizyon cihazinda sekillendirme denemeleri yapilan yakit hiicresi
anot tozlarmin kompozisyonlari.

3.2: Hazirlanan elektrolit ¢ozeltileri.

3.3:  Farkli tozlarla hazirlanan katot ¢ozeltileri.

4.1: Farkl elektrolit ¢ozeltilerinin kompozisyonlar1 ve tane boyut analiz
sonugclari.

4.2:  Farkli kat1 ylikleme oranlarinin tane boyutuna etkileri.

4.3: Farkli katot cozeltilerinin kompozisyonlari ve tane boyut analiz
sonuglart.

4.4: Farkli kat1 yiikleme oranlariin tane boyutuna etkileri.

4.5: Hiicrenin 1.bolgeye ait elementel analizi sonucu.

4.6 Hiicrenin 2.bolgeye ait elementel analizi sonucu.

4.7: Hiicrenin 3.bolgeye ait elementel analizi sonucu.

Xv

29
33

44

45
47

48
63
64
64



1. GIRIS

Diinya tizerindeKi niifusun hizla biiyiimesi ve buna bagl enerji ihtiyacinin da her
gecen giin biiytlik bir hizla artmasi nedeniyle petrol, komiir ve dogalgaz gibi fosil yakit
kaynakli enerji basta olmak {izere enerjiye olan talep gilinlimiizde en {ist seviyeye
cikmistir. Enerji kaynaklarina gore diinya enerji tiiketimine ait 1990 ile 2040 yillar1
arasindaki katrilyon BTU biriminden yillara gére enerji tiketimi Sekil 1.1°de

gosterilmistir [1].

Gecmis 2012 Ongériilen Beklentiler
250 =

S Yakatlar

200
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Sekil 1.1: Enerji kaynaklarina gore diinya enerji tiiketimi.

Diinya enerji iliskili CO2 salinim1 2012 yilinda 32.2 milyar metrik ton iken, 2020
yilinda 35.6 milyar metrik ton, 2040 yilinda ise 43.2 milyar metrik ton yani yaklasik
% 34’liik bir artis beklenmektedir. Bu artisin yarisindan fazlast OECD iiyesi olmayan
Cin, Hindistan gibi Asya iilkelerinden kaynaklanmaktadir. 2040 yilina gelindiginde
sadece bu iilkelerden kaynaklanan CO; salinimi 2012 yilina gore %51°lik bir artigla
29.4 milyar metrik ton degerine ulasacagi ongoriilmektedir [1]. Bu yiizden, bugiin
enerji sistemlerinin tretilmesini belirleyen iki dnemli parametre vardir. Birincisi;
yiiksek giic yogunluguna sahip olmasi, digeri ise; ¢evre ile uyumlu ve diisiik salinim
degerlerine sahip enerjinin en diisiik maliyetle iiretilebilmesidir. Bu gerekgeler elektrik
iretiminde Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri gibi yiiksek verimlilige sahip teknolojilerin

kullanimini zorunlu kilmaktadir.



Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri, kimyasal enerjiyi dogrudan elektrik enerjisine
ceviren yiiksek verimli sistemlerdir. Bu sistemlerin en biiyiik avantajlari; yiiksek saflik
da yakita ihtiya¢ duymamalar1 ve farkh tiirden (Hidrojen, Hidrokarbon ve tiirevleri)
yakitlar1 kullanilabilmesidir. Bu hiicrelerin diger yakit hiicresi gesitlerine nazaran
yiiksek verimliligi (Enerji liretimi sirasinda agiga ¢ikan 1sinin degerlendirilmesiyle
birlikte %93’e varan bir oran), kolay sistem tasarimi, gevre dostu olusu (6zellikle cok
diisiik salinim degerlerine sahip olmasi ve ¢ok sessiz ¢alismasi), kullanilabilen
yakitlarin cesitliligi, diislik toleransli olmasi, platin gibi pahali katalizorlere ihtiyag
duyulmamasi ve birlesik 1s1-gli¢ uygulamalarinda kolaylikla kullanilabilmeleri gibi
cok onemli avantajlar1 vardir. KOYH yiiksek sicaklikta ¢alistiklart i¢in amonyaktan
hidrojen siilfiire, hidrokarbonlardan alkollere kadar genis bir yakit yelpazesine
sahiptirler [2, 3]. Bu 6nemli avantajlarindan dolayt KOYH’lerinin 2018 de 3.32 milyar
dolarlik biiyiik bir pazara sahip olacagi dngoriilmektedir [4].

KOYH sistemleri genel olarak diizlemsel ve boru tipi olarak iki ana dizayn tipine
ayrilmaktadir. Boru tipi yakit hiicreleri ticarilesmeye en uygun dizayn seklidir. Boru
tipi KOYH’sinde sistem elektrotlar ve elektrolitin igten disa dogru istiflenmesi (Anot-
Elektrolit-Katot) ile olusup sisteme beslenen yakit, hiicrenin igerisinden gegerken dis
yiizeyde dolanan hava sayesinde elektrik iiretilmektedir. Boru tipi KOYH
sistemlerinin diizlemsel KOYH’lerine gore en sira dis1 6nemli 6zelliklerinden birkagi
sizdirmazlik elemanlarina ihtiya¢ duymamalari, farkli/uygun geometrileri sayesinde
dakikalar ile ifade edilebilen kisa siirelerde calismaya baslayabilmeleri, kolay monte
edilebilmeleridir. Bu gibi 6zellikleri ile borusal sistemler diger KOYH dizaynlarindan

cok daha fazla avantaj1 beraberlerinde getirmektedirler.
1.1. Tezin Amaci, Katkisi ve i¢erigi

Bu tez ¢alismasi kapsaminda yliksek ticarilesme potansiyeline sahip ekstriizyon
ile tiretilmis anot destekli mikro boru tipi KOYH’leri tiretmek igin ekstriizyon ile tek
katmanli olarak ¢ekilen anot hiicreler lizerine sirasiyla elektrolit ve katot tabakalarinin
kaplanmasi gerceklestirilmistir. Kaplama yontemi olarak en iyi bilinen ve seri iiretim
i¢in en uygun yontem olan daldirarak kaplama (dip coating) yontemi se¢ilmistir. Bu
yontemle yapilan kaplamalar hem esit kalinlikta yapilmis hem de daha ucuza mal

edilmistir. Daldirarak kaplama yontemiyle kaplamasi yapilacak olan elektrolit ve katot



tozlar ise literatliirde yiiksek performans ve yiiksek kararliliga sahip oldugu kabul
edilmis olan baslica YSZ, GDC, SDC (Elektrolit) ve LSM, LSCF, LSM - YSZ (Katot)
ticari tozlaridir. Baglayici olarak PVA, PVB ve plastiklestirici olarak PEG400, dagitic
olarak ise DBP, balik yagi, ¢oziicii olarak ise toliien, etanol ve siklohegzanon basta
olmak {izere bu polimer ve ¢oziiciiler kullanilmistir. Farkli sayida ve farkl ¢ozeltiler

ile yapilan kaplamalarin hiicre iiretimine ve performansina etkileri incelenmistir.



2. KATI OKSIT YAKIT HUCRELERI

Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri hidrokarbonlu yakitlardan kimyasal enerjiyi, elektrik
ve 1s1 enerjisine elektrokimyasal reaksiyonlarla direkt olarak g¢eviren en verimli
sistemlerdir. Bu yakit hiicreleri yakit gesitliligine uygunlugu, iyi elektrik iiretme
verimliligi ve toplam gii¢ i¢in yiiksek verimliligine sahip olmasindan dolay1 enerji
doniistim araglarinin gelisiminde énemli bir rol oynamaktadir [5].

1960’ yillardan beri kati oksit yakit hiicrelerinin dizaynt ve hiicre
performansinin arttirilmasina yonelik pek ¢ok c¢alisma yiiritilmistir [6]. Bu
calismalarin cogu diizlemsel (planar) ve boru tipi (tubular) dizaynlar tizerine olmustur
[6, 7]. Diizlemsel ve boru tipi KOYH’leri sekil 2.1°de gosterilmistir [8]. Genel olarak
Serit dokiim ve ipek baski gibi basit liretim metotlarindan dolayr diizlemsel
KOYH’lerinin iiretimi daha ucuzdur. Ayrica, anot ve katot arasindaki mesafenin kisa
olmasi elektronlarin gegtigi yolu kisalttigi icin performanslart daha iyidir; ancak bu
hiicre dizayninin bazi sikintilar1 da vardir. Bunlar; diisiik termal kararlilik ve yiiksek
sicakliga hiicrenin dayanmasi icin daha fazla alanin sizdirmazliginin yapilmasidir.
Bagka bir ifadeyle boru tipi KOYH’leri, dizayn ve iiretim acisindan goreceli olarak
diizlemsel tipteki hiicrelerden daha iyidir. Ciinkii boru tipi hiicrelerin termo g¢evrim

davranigi daha iyi ve tilipiin ¢evresinin sizdirmazliginin yapilmasi daha kolaydir [9].

Sekil 2.1: KOYH’lerinin a) diizlemsel ve b) boru tipi ¢esitleri.

1990’1 yillarin basinda Kevin KENDALL mikro boru tipi kati1 oksit yakit
hiicrelerini (micro-tubular SOFCs) icat etti [11]. Bu icat ile hiicre boyutlarinin mikron
seviyesine inmesiyle boru tipi hiicrelerin performansi gelistirilmistir. Hiicrelerin
capinin ve et kalinliginin daha kiigiik olmasmin ¢esitli potansiyel faydalar1 vardir.

Mikro boru tipi yakit hiicreleri, ticari diizlemsel ve boru tipi hiicreleriyle



karsilastirildiginda daha fazla termal ¢evrime, daha hizli baslayabilme kapasitesine,
daha yiiksek hacimsel gii¢ ¢ikisina ve daha fazla taginabilir karakteristige sahip olmasi
baslica potansiyel faydalardan sadece bir kagidir. Tiim bu 6zelliklerinden dolay1 da
son yillarda bu konu {izerine ¢alisan arastirmaci sayis1 diinya genelinde artmistir.
Scopus dergisinden alinan verilere gore bu konu iizerine yillara gore yayinlanmis

makale sayilar1 ve iilkelere gore dagilimlar Sekil 2.2°de gosterilmistir [6].
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Sekil 2.2: Mikro Boru Tipi KOYH’leri iizerine a) yillara gére yaymlanan makale
say1s1 ve b) tilkelere gore yayinlanan makale sayilari.

Gliniimiizde, Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri lizerine olan arastirmalar yiiksek
calisma sicakliklariyla ilgili sikintilardan kag¢inmak i¢in KOYH’lerinin ¢alisma
sicakliklarini 500 — 750 °C (orta sicaklikli KOYH’leri (ITSOFC)) araligina diisiirmegi
hedefliyorlar. Bu sikintilarla alakali parametre elektrolit elektriksel direnci Relect Veya
alan spesifik direncidir (ASR) (=0.1 Q cm?). Relect degeri malzeme iyonik iletkenligi oi

Q! cm™) ve elektrolit kalinligina baghdir [5]. Direncin diisiik olmas1 i¢in elektrolit



kalinliginin diisiik olmasi ve yiiksek gii¢ yogunlugu elde edebilmek igin daha iyi iyonik
iletkenlige sahip malzemelerin kullanilmas1 gerekmektedir. Yiiksek performansa sahip
YSZ (itriya Stabilize edilmis Zirkonya), GDC (Gadolanyum Doplanmis Serya), SDC
(Samaryum Doplanmis Serya) iyi iyonik iletkenlige sahip baslica elektrolit tozlaridir
[11].

Mikro boru tipi KOYH’lerinin icadiyla, hiicre performansini olumsuz yonde
etkileyen elektrolit destekli hiicreler yerine daha diistik sicaklikta ¢alisabilen elektrot
destekli hiicreler tizerine ¢alismalar baslamistir [12]. Bu hiicrelerde hiicre ¢apinin ve
kalmligmin énemli dl¢iide diismesinden dolay1 2.5 W cm™'liik yiiksek hacimsel gii¢
yogunlugu degerine ulasilmistir [13]. Bu elde edilen gii¢ degeri diizlemsel ve boru tipi
hiicrelerden elde edilen giic degerinden daha yiiksektir. Bu hiicrelerin diizlemsel
hiicrelere ve boru tipi hiicrelere kars1 diger dnemli yonleri ise diisiik mekaniksel
sinirlamalarin yani sira daha hizli baglama ve kapanma siirelerinin olmasidir. Farkli
sirketler tarafindan tiretilen ticari mikro boru tipi KOYH tabanli {irtinlerin 6zellikleri

Tablo 2.1°de gosterilmistir [5].

Tablo 2.1: Farkli sirketlerin tirettigi mikro boru tipi KOYH tabanli iiriinler.

Sirket Uriin Giic (W) | Voltaj (V) | Yakit | Agirhk
(DC) (Kg)
Ultra Electronics | ROAMIO 245 28 Propan 2.6
AMI (USA) D245XR
Ultra Electronics | ROAMIO 300 28-32 Propan 10.9
AMI (USA) D300
Acumentrics RP500 500 10-60 Dogalgaz/ | 136
(USA) Propan
Acumentrics RP1500 1500 10-60 Dogalgaz/ | 160
(USA) Propan
AIST (Japonya) Handy FC 50-200 5-36 LPG (S1v1 -
system Petrol
Gaz)
eZelleron GO:BATT | 25 (125W 5 LPG 0.8
(Almanya) 125 Maksimu (Propan/B
m Gli¢) iitan)
eZelleron GO:BATT | 75 (375W 5 LPG 1
(Almanya) 375 Maksimu (Propan/B
m Gl¢) iitan)

Mikro boru tipi KOYH’lerinin kullanildig1 gii¢ sistemleri tasmabilir ve sabit

uygulama alanlar1 basta olmak iizere pek ¢ok alanda kullanilmaktadir. Sekil 2.3°de



mikro boru tipi KOYH’siyle calisan eZelleron firmasina ait bir taginabilir sarj cihaz
aleti gosterilmistir [14]. Genellikle, tasinabilir sistemler askeri amagl veya kisisel
kullanimlar i¢in kullanilmaktayken, atik 1sinin sisteme entegre edildigi ve yiiksek
verimin elde edildigi Birlestirilmis Is1 Gii¢ (CHP) tinite sistemleri ise sabit uygulama
alanlarinda kullanilmaktadir. Bu sistemlerden elde edilen gii¢ degeri MW seviyelerine
kadar ¢ikmaktadir.

Sekil 2.3: KOYH’siyle ¢alisan taginabilir sarj cihazi.

2.1. Hiicre Bilesenleri

Genel olarak Kati Oksit Yakit Hiicrelerinin ana bilesenleri anot, elektrolit ve
katottan olugmaktadir. Yakit hiicrelerinin seri veya paralel olarak bir araya
getirilmesiyle olusan yiginlarda, hiicreler arasindaki baglantiyr saglamak igin ara
baglantilara ihtiya¢ vardir. Elektrolit tabakasi, oksijen iyonunu ileten YSZ (itriya
Stabilize edilmis Zirkonya) ve tiirevlerinden olusan bir seramik malzemedir.
Gozenekli katot yiizeyinde elektronlar vasitasiyla oksijen atomlari, oksijen iyonlarina
doniismektedir. Oksijen iyonlar1 yogun elektrolit tabakasindan gegerek anot
hiicresinde yakitla reaksiyona girmekte ve bu reaksiyon sonucunda da elektron agiga
cikmaktadir. Giimiis tel gibi ara baglant1 elemanlar1 ise dis akim boyunca elektronlarin

iletilmesini saglamaktadir.



Giliniimiize kadar en ¢ok calisilan elektrot ve elektrolit tozlari, ticari yakit
hiicrelerinin anot kismi igin gézenekli Nikel Oksit Itriya Stabilize edilmis Zirkonya
(NiOYSZ) sermetinden [15], elektrolit kismi i¢in yogun Itriya Stabilize edilmis
Zirkonya (YSZ) [16], katot kismu igin ise Lantanyum Sitronsuyum Manganat (La-
xSrxMnQgz, LSM) [17] tozlarindan olusmaktadir.

2.1.1. Elektrolit Malzemeleri

Yakit hiicrelerinin isimlendirilmeleri genel olarak elektrolit c¢esidine gore
yapilmaktadir. Kat1 Oksit Yakit Hiicrelerinin ismi de elektrolit olarak kullanilan kati
oksit seramiklerden gelmektedir. Ayrica bu hiicrelerin ¢alisma sicakligini da
belirleyen en 6nemli hiicre parametresi elektrolit tabakasidir. Elektrolit yapilarindan

beklenen 6zellikler [18-20];

e iyi iyoniksel iletkenlik

e Elektroniksel yalitkanlik

¢ Anot ve katot yapilariyla termal genlesme katsayilarinin uyumlulugu
o Yiiksek sicakliklarda kimyasal kararlilik

¢ Yogun bir yap1 olmasidir.

19. yiizy1lin sonlarina dogru Nerst, belli sicaklik bolgelerinde perovskit yapilarin
ve stabilize zirkonyalarin iyon iletkenligini fark etmis [21]. 1937 yilinda ilk Kat1 Oksit
Yakit Hiicrelerini iireten Baur ve Preis isimli bilim adamlar1 da Nerst’iin ilk
calismalarinda fark ettigi bu % 9 Y203 katkili Zr20 yapilarin yakit hiicrelerinde oksijen
iyon iletimi igin kullanilabilecegini gostermistir [22]. Gliniimiizde, % 3, %8 ya da %10
Itriya katkili YSZ elektrolit tozlart KOYH’leri igin kullanilan en yaygin elektrolit
tozlaridir. YSZ 800 ‘C’nin iizerindeki sicakliklarda kararli bir yap1 ve ihmal edilir
elektronik iletkenligi gosterirken ayni sicaklikta 0.02 S/cm’lik yiiksek iyonik iletkenlik
saglamaktadir [23]. 200 pm kalinlikta bir elektrolit tabakasina sahip 1000 "C’de 250
mA/cm?’lik bir akim yogunlugunda ¢alisan bir yakit hiicresinin elektrolit direng kayb1
50 mV’tur. Bu avantajlarina ragmen bu hiicrelerin yiiksek sicakliga dayanan ara
baglanti elemanlarinin mekaniksel sorunlarindan dolayr KOYH’lerinin daha diisiik

sicaklikta ¢alismasi tercih ediliyor. Bu ¢alisma sicakligini diisiirmek igin elektrolit



kalinliginin diistiriilmesi veya daha yiiksek iyonik iletkenlige sahip malzemelerin
kullanilmas1 gerekmektedir [11].

Gozenekli elektrotlar tizerine ince film (yaklasik 10 um) olarak YSZ elektrolit
tabakasinin kaplanmasiyla kolloidal sekillendirme ve birlikte pisirme (kosinterleme)
stirecleri ortaya ¢ikmistir [23]. Hiicrelerin, kiigiik kaplama kalinligina sahip olmasi
performanslarini artirmig ve ayni zamanda da hiicrenin ¢aligsma sicakliginin basarili bir
sekilde diismesine yardimc1 olmustur. Basarili bir kolloid ¢ozeltisi elde etmek igin
daha kiigiik YSZ tozlarina ihtiya¢ vardir. Kullanilacak tozlar nano boyutta ve yiiksek
ylizey alanina sahip olmalidir [24].

YSZ elektrolit tozunun yani sira bagka elektrolit malzemeleri de diisiiniilmiis ve
gelistirilmistir. Yakit hiicrelerinin c¢alisma sicakligini 1000 °C’nin altina diisiirmek,
daha az maliyet ve uzun hiicre 6mrii i¢in diger elektrolit tozlari lizerine ¢alismalar
yuritiilmiistir. Sikandiyum katkilanmis Zirkonya (SDZ) elektroliti, Zirkonya
doplanmis yapilardan olan YSZ’den daha iyi iyonik iletkenliginden dolay1 hiicrenin
calisma sicakligini 50 ile 100 °C arasinda diisiirmiistiir [23]. Bu zirkonya tabanh
elektrolitlerin yani sira hiicre ¢alisma sicakligini daha da diistirmek, hava ve hidrojen
atmosferinde daha kararli yapilar elde etmek igin calismalar yiritilmis ve
Goodenough tarafindan bu 6zelliklere sahip malzeme ve yapilar kesfedilmistir [25].

Hiicre galisma sicakligini daha da diisirmek igin farkli kristal yapilara sahip
katkilanmig Serya ve katkilanmig Lantanyum Gallat yapili iki ana malzeme sistemi
tizerinde yogunlasilmistir. Katkilanmis Serya yapilar, katkilanmis Zirkonya yapilarla
ayni kristal yapiya sahiptir [26-30]. Lantanyum Gallat yapilar ise daha ¢ok karmagik
perovskit yapilara benzemektedir [29-31]. Arastirmacilar, bu tozlarmn iyonik
iletkenligini kiyaslamak i¢in YSZ elektrolitinin 1000 °C’deki 0.1 S/cm’lik iyonik
iletkenlik degerini temel almislardir. Bu malzeme ve yapilarla da 700 °C’nin altinda
bu degerlere ulasilmistir fakat 600 °C’nin tizerinde hidrojenle kismi indirgenen GDC,
SDC ve CGO gibi yapilarda Ce*3 iyonlar elektriksel iletkenligi saglayan elektron
hollerini olusturmaktadir bu da hiicrenin kisa devre olmasina neden olmaktadir.
Ornegin, A kenar1 sitronsuyum doplanmis Lantanyum Galattan ve B kenari da
magnezyumdan olusan LSGM perovskit yapilar 600 °C’nin altindaki sicakliklarda
calisabilmektedir. Bu avantajlarina ragmen bu yapilarin baz1 dezavantajlar1 da vardir.
Bu yapilarin en biiyiik zorlugu ise termal genlesme katsayilarinin uyusmama
problemidir ayrica mekaniksel mukavemet ve kimyasal uyumlulugun daha da

iyilestirilmesi gerekmektedir [32].
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Sekil 2.4: Sicakliga bagl elektrolit iletkenlikleri.

Bahsi gegen bazi elektrolitlerin farkli sicaklik degerlerindeki iletkenlik degerleri

ve elektrolit kalinligina bagli olarak degisimi Sekil 2.4’de gosterilmistir[33-35].

2.1.2. Anot Malzemeleri

Yiiksek elektronik iletkenlige sahip ve elektrolit ile birlikte pisirilmeye uygun
olmasindan dolay1 anot destekli tasarimlar mikro boru tipi KOYH’leri i¢in en ¢ok
calisilan konulardir [36-39]. Giiniimiizde, KOYH’lerinin anot kismi igin ¢ok sayida
anot malzemesi olmasina ragmen en ¢ok kullanilan anot tozu Nikel ve YSZ tozlarinin
1:1 karsim oraniyla elde edilen toz karigimidir. Bu karisimin sahip oldugu yiiksek
elektroniksel iletkenlik, iyi mekaniksel dayanim, kimyasal kararlilik, termal genlesme
katsayisinin YSZ elektrolit tabaksiyla benzer olmasi ve diisiik maliyetli olmas1 bu
karisimin ticari olarak da kullanilmasina olanak saglamaktadir [32]. Yakit hiicrelerinin
ilk ¢cikmaga basladigr zamanlarda genel olarak platin ve altin gibi degerli metaller
kullanilmaktayken {tretim maliyetlerini artmasi gibi sebeplerden dolayr diisiik
maliyetli, yiiksek iletkenlik ve elektrokimyasal reaksiyonlar igin yiiksek aktiviteye
sahip alternatif anot malzemelerinin aragtirma ¢aligmalar1 yapilmistir [40]. Yirminci
yizyilin ikinci yarisindan sonra Spacil isimli bilim adami, nikel ve YSZ
pargaciklarinin bir kompozitinin daha yiiksek kararlilik ve aktiflik sagladigini fark
etmistir [41]. Yiksek aktivite elde etmek i¢in nikel ve YSZ’nin anot kompozisyon

oranlari, tozlarin pargacik boyutu, iiretim metodu ve goézenek miktar1 en Onemli
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parametrelerdir. Iyi bir performans degeri icin anot hiicrelerinde gozenek miktari
yaklasik olarak %30 civarinda olmalidir. Poroz elektrot elde etmek igin ¢ok sayida
polimer  kullanilabilir ~ fakat her bir  polimerin  morfolojisi, termal
bozunma/oksitlenmesi farkli oldugu i¢in elde edilen gbozenek miktar1 da bu
parametrelere gore degismektedir [42, 43]. Geometrisi ve safligindan dolay1 optimum
mikroyapiy1 elde etmek igcin PMMA en iyi segenektir [44-46]. Ayrica hiicrenin inert
ortamda indirgenmesi sirasinda olusan bosluklarda hiicrenin gozenekligine katki
saglamaktadir.

KOYH’lerinin anot tabakalarinin sahip olmasi gereken 6zellikler [19, 47-50];

e Yiiksek elektro katalitik aktivite

o Elektriksel iletkenlik

o Biiyiik ticlii faz sinirlar

e Indirgeyici ortamlarda kararlilik

e Termal genlesme katsayinin diger hiicre bilesenleriyle uyumu
o Kiiciik tane boyutu

e Kimyasal kararlilik

o Diisiik siilflir toleransidir.

Nikel — YSZ anot tozlarinin yiiksek performansina ragmen bazi sikintilari da
vardir. Anot hiicresinin termal genlesme katsayinin elektrolit ve katottan fazla olmasi
ozellikle termal c¢evrim sirasinda bazi mekaniksel ve boyutsal problemlere yol
agmaktadir. Inert ortamda nikel oksitten nikele doniisen anot hiicresi, atmosfer
ortaminda tekrardan oksitlenebilmektedir. Hiicrenin oksitlenmesi performansi
olumsuz yonde etkilemektedir. Ni-Y'SZ anot hiicrelerinin en biiyiik dezavantajlarindan
biri de siilfiire olan toleransinin diisiik olmasidir. Bu deger 1000 °C calisma
sicakliginda 5-10 ppm H2S iken 800 °C sicaklik degerlerinin altinda 50 ppb degerinden
az olmalidir [51-52]. Bu sikintilardan dolay1 bazi arastirmacilar sistem tasarimlarini
degistiriyorlar bazilar1 da hizli oksitlenmeye toleransli oksit tabanli yeni anot
malzemeler ilizerine ¢aligiyorlar. Tablo 2.2°de bu yeni anot malzemelerinin 800 °C
sicakliktaki DC iletkenlik degerleri ve avantaj/dezavantajlart karsilastirilmistir [53-
63].
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Tablo 2.2: Anot malzemelerinin 800 °C sicakliktaki DC iletkenlik degerleri.

Malzemeler DC Avantaj/Dezavantaj
Iletkenlik
(Scm™)
Sco0.1Y0.1Zro6Ti0.201.9 0.14 Yiiksek Sicaklikta Calisma
Lao.sSro.2FeosCro203 0.5 Diisiik Iletkenlik
Lao.sSro.2Cro.95RU0.0s03 0.6 Pahali
(Lao.7Sro.3)1-xCex— 5.03 Karbon Birikmesi
Cri-xNixO3
Sro.88Y0.0sTiO3 64 Yiiksek Sicaklikta Calisma
CrTi20s 177 Pahali
Ni-YSZ 250 Yiiksek Sicaklikta Calisma
Ti0.3aNbo.6sO2 340 Cok Pahali
LaSrTiO; 360 Uyumluluk Yok
Ni-SDC 573 Kok Olusumu
Ni-GDC 1070 Kok Olusumu
Elektronik Performans
Kayiplari
Cu—CeO2 5200 Gelismis Elektronik
Iletkenlik
Cu-GDC 8500 Iyi Termal Genlesme ve Iyi
Elektronik Performans

2.1.3. Katot Malzemeleri

KOYH’lerinde elektrokimyasal reaksiyonlari takip ederek saf oksijenin veya
havadaki oksijenin, oksijen iyonlarina indirgenmesinin gergeklestigi yere katot denir
[64]. KOYH’lerinin dis tabakasini olusturan katot, yiiksek elektriksel iletkenlik,
oksijenin indirgenebilmesi i¢in yiiksek katalitik aktivite ve diger hiicre bilesenleriyle
uyum gibi 6nemli Ozellikleri igermelidir. KOYH’lerin ilk ¢iktig1i zamanda anot
hiicreleri i¢in nikel yerine platin kullanildig gibi katot kisminda da diger uygun katot
malzemeleri o zamanlarda olmadig i¢in platin tercih edilmistir fakat cok pahali olmasi
ve nadir bir metal olmasindan dolay1 gii¢ ireten ticari KOYH sistemleri i¢in uygun
degildir. Platin metalindeki bu sikintilardan dolay1 biraz daha az pahali olan
Lantanyumlu perovskit yapilar katot olarak kullanilmaya baslanmistir. 1960’11 yillarin
sonunda Tedmon ve arkadaslari, LaCoO3 malzemesini katot olarak denenmis ve iyi
sonuglar elde edilmistir fakat zamanla katotun elektrolit ile reaksiyona girerek

bozunmasi olay1 da gergeklesmistir [65]. Daha sonra Lantanyum Manganit (LaMnQO3)
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tabanli malzemeler, katot olarak denenmistir. LaCoO3 kadar olmasa da ayni1 sikintilar
ozellikle yiiksek sicaklikta calisan KOYH’lerinde LaMnO3 tabanli malzemelerde de
yasanmistir. Bu sikintilardan kaginmak i¢in buhar biriktirme metodu kullanilmistir. Bu
metot herhangi bir kimyasal bag olmadan LaMnOs3 katot malzemesinin, elektrolit
tabakasinin {izerine kaplanabilmesine ve YSZ ile hiicrenin ¢aligmasi boyunca
reaksiyona girmesine azaltmaya katki saglamigtir. Lantanyum Manganat katot
malzemelerinin bozunmasinda ¢ok ciddi problemler yasanmasa da yiiksek sicakliklar
da YSZ ile baz1 potansiyel reaksiyonlar saptanmustir [66].

KOYH’lerinin 1000 °C gibi yiiksek ¢alisma sicakliklarin1 600 — 800 °C gibi orta
calisma sicakliklarina diisiirmek O6nemli bir ¢alismadir. Yiiksek calisma sicakliklar
hiicrenin uzun siireli calismasi sirasinda performans kayiplarina ve bu sicakliga
dayanabilen yiiksek maliyetli metal alasimli ara baglanti elemanlarina sebep
olmaktadir [67]. KOYH’lerinin yiiksek ¢alisma sicakliginda ¢alismasi elektrolitin,
elektrotlarin direncini ve hiicre kayiplarini azaltiyor fakat yukaridaki sikintilar hiicre
calisma sicakliklarmin diismesi gerektigini géstermektedir. Diisiik sicaklikta artan bu
kayiplar1 giderebilmek i¢in iki 6nemli parametre vardir. Bu parametrelerden birincisi
elektrolit i¢cin kalinlig1 yaklasik olarak 10 pm olmasi veya daha yiiksek iyonik
iletkenlige sahip malzemelerin kullanilmasidir. Diger en 6nemli parametre ise toplam
hiicre voltaj kayiplarinin yaklagitk % 60 — 65’ini olusturan katot polarizasyon
kayiplarinin azaltilmasidir [68]. Bu sebeplerden dolayi orta sicaklikta galisan
KOYH’leri i¢in daha yiiksek performansa ve kararliliga sahip malzemelerin
gelistirilmesine ihtiyag vardir. Katot malzemelerin gelistirilmesi konusunda genel
olarak elektro katalitik aktivite, yapilarin kararligi, malzemelerin iletkenligi ve termal
genlesme katsayilart ¢alhisilmistir. Tablo 2.3’de doplanmis ve doplanmamig
LaMnOs’lerin oksijen difiizyon kat sayilari, oksijen yiizey kat sayilart ve oksijen

iyonik iletkenlik degerleri verilmistir [69-74].
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Tablo 2.3: Perovskit Yapil1 Katot Malzemelerinin Sicakliga Bagli Ozellikleri.

Kompozisyon Sicaklik | D*(cm?s?) | K(cms?t) | oi¢scm?
°C)
LaMnOs3 897 2x108 | 7.7x108
Lao.92MnO3 1000 2.45x 101 | 7.45x 108
Lao.655r0.3sMNnO3 900 4 x 101 5%x108
LaosSrosMnO 900 3x101 | 9x10%®
800 8 x 1074 1x107
700 2x10% [ 1x10%
Lao.95Sr0.0sMnO3 900 244 x 101 1.10 x 107
LaogoSro1oMnOz | 1000 478 x 10712 2.09 x 10
LaosoSro20MnOz | 1000 1.33 x 10 5.76 x 10
900 1.27 x 1012 5.93 x 1077
LaosoSto20MnOs | 1000 6.6 x 10 [5.62x 10
900 1.6x10% [ 1.78 x 108
800 4x101  |562x10°
700 3.1x10% | 1.01 x 107
YSZ-40 Ag.%LSM | 900 6 x107° 1x107 3x103
800 1x107 7x107

Bu katot malzemeleri arasinda daha ¢ok LSM ve YSZ elektrolitinin reaktivitesi

lizerine teoriksel ve deneysel bir¢ok ¢aligma yiiriitiilmiistiir. Ornegin, Yokokawa ve

arkadaglar1 [75, 76] Zirkonya varliginda cesitli perovskit fazlarin termodinamiksel

kararlilig1 ve kimyasal uyumlulugu incelemislerdir. Bunun i¢in elektrolit ve katot ara

yiizeyindeki LaxZr,0O7 formasyonunun Sr/La oraninina gore degisimleri incelenmistir.

Sr/La oran1 0.43 degerinden biiyiik oldugunda A kenarindaki La, Sr’nin Latisden

uzaklagsmasina ve SrZrOz yapisinin da bozulmasina sebep oldugu goriilmiistiir [77-79].

Ayrica LSCF elektrotunun YSZ elektroliti ile reaksiyonu 1000 °C ve 800 °C gibi

sicakliklarda 1s1l islemlerle yapilan ¢alismalar XRD yardimiyla incelenmistir.

14



2.1.4. Akim-Toplar (interconnect)

Kat1 Oksit Yakit Hiicrelerinin gelismesinin 6niindeki en biiylik engel uygun
akim-toplar malzemelerinin gelistirilememesidir [80, 81]. KOYH’leri igin akim-toplar
malzemeler genellikle iki kategoriye ayrilir. Bunlar: yiiksek sicaklikta ¢alisan kati
oksit yakit yiicreleri i¢in perovskit yapili seramik malzemeler ve daha diisiik
sicakliklarda ¢alisan KOYH’leri i¢in de metal malzemelerdir. Akim-toplar
malzemelerden beklenen 6zellikler [40, 81, 82];

e Iyi elektriksel iletkenlik ve diisiik iyonik iletkenlik,

e Yakit ve hava ortaminda kimyasal kararlilik,

¢ Gaz geg¢irimsizligi,

o Yiiksek termal iletkenlik,

e Diger hiicre elemanlariyla kimyasal uyumluluk,

e Diger hiicre bilesenleriyle termal genlesme uyumu ve

¢ Kabul edilebilir bir maliyette olmasidir.

Akim-toplar malzemelerinin diger hiicre bilesenleriyle uyumlu olmasi,
indirgeyici ve yiikseltgeyici gazlara kars1 kararli olmas1 ve diger hiicre bilesenleriyle
termal genlesme katsayilarinin uyumlu olmasi akim-toplar malzemelerde olmasi
gereken en temel dzelliklerdir. Ornegin; akim-toplar olarak kullanilan malzemenin
oksitlenmesi iletkenligini azaltarak performans ve verim kaybina neden olmakta ve
siirekli olarak indirgenme ve yiikseltgenme reaksiyonlarinin gergeklesmesi ise
catlamaya neden olup sizintiya neden olabilmektedir. [83,84].

Kat1 Oksit Yakit Hiicreleri i¢in seramik ve metal olmak iizere iki ana tip akim-
toplar malzeme vardir. Seramik akim-toplar malzemeler yiiksek sicaklik KOYH’leri
icin kullanilirken, metal akim-toplar malzemeler ise daha cok diisiik sicaklikli
KOYH’leri igin kullanilmaktadir [85, 86]. Metal akim-toplar malzemeler iyi
iletkenlige sahiptirler fakat Ozellikle katotta indirgeyici atmosfer ortaminda bu
malzemeler kararli degildir. Seramik akim-toplar malzemeler ise oksitli yapiya sahip
olduklarindan dolay1 indirgeyici atmosfer ortaminda yapilarinda herhangi bir
degisiklik olmamakta veya ¢ok az bir indirgenme s6z konusudur fakat metallerle

kiyaslandiginda daha diisiik iletkenlige sahiptirler.
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Seramik akim-toplar malzemeleri ¢ok c¢esitli olmakla beraber hiicre
sicakliklariin agagilara ¢ekilmesiyle yavas yavas kullanimlar1 azalmistir. En yaygin
kullanilan seramik akim toplayicilar katkili lantan (La, Sr, Ca)(Cr, Mg)O3 Ve itriyum
kromit (Y, Ca)CrOz seramik malzemeleridir. Lantanyum Kromit en yaygin kullanilan
seramik akim-toplar malzemedir [80]. Lantanyum Kromit, oksitleyici ortamlarda bir
p-tipi elektronik iletkendir bu yiizden azalan oksijen kismi basinglarinda oksijen
bosluklar1 meydana gelmektedir ve 1000 °C sicaklikta oksijen kismi basmci 1072
atmosferdir [87, 88]. Bu malzemelerin artan sicaklikla elektrik iletkenliklerinin
artmasi en 6nemli ozellikleridir ve bu yilizden yiiksek sicaklik uygulamalarinda tercih
edilmektedirler. Istenilen termomekanik ozellikleri ve kimyasal kararliligi saglamak
icin bu malzemelere doplama islemi uygulanir. Akim-toplar malzeme olarak
kullanilan seramik malzemelerin en biiyilk dezavantaji ise yiiksek maliyet ve
kirilganliklaridir. Kirillgan olan bu malzemeler dolayisiyla her hiicre tipi igin
kullanilamamaktadir.

Kat1 oksit yakit hiicrelerinin ¢alisma sicakliginin 600 — 800 °C sicaklik
degerlerine diigiiriilmesiyle seramik akim-toplar malzemeler yerine metal akim-toplar
malzemeler kullanilmaya baslanmistir [89, 90]. Diisiik islem sicakliklarinda ¢ok genis
yelpazeye sahip metalik malzemelerin kullanimi daha uygundur. Ciinkii metal
alagimlar1 daha ucuz ve esnekliklerinden dolayr akim-toplar malzeme olarak
uygulanmalar1 seramiklere gore ¢ok daha kolaydir. Hiicrenin zamanla bozulmasina
sebep olan krom migrasyonuna duyarl ferritik paslanmaz ¢elikler en ¢ok tercih edilen
metalik akim-toplar malzemelerdir [86, 91, 94]. Ferritik paslanmaz ¢elik akim-toplar
malzemelerinin YSZ ile termal genlesme sayilarinin biiyiik dl¢lide benzer olmasi da
bu malzemelerin tercih edilmesini saglamaktadir. Yiiksek islem sicakliklarinda
olusacak korozyonun Oniine gegmek i¢in akim-toplar malzemeler tizerine kaplamalar
yapilmaktadir ve bu kaplamalar genellikle aliimina veya kromiyadir [86]. Fakat
yiiksek sicakliklarda kromun buharlagsmasi s6z konusudur. Dolayisiyla elektrot
zehirlenmesi goriiliir. Bu da lantan stronsiyum katkili mangan veya kobalt gibi

perovskit ile akim-toplar malzemesinin kaplanmasiyla dnlenebilir [95].
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2.1.5. Sizdirmazhik Elemanlar

Yiiksek sicaklik, uzun siireli kullanim, 1sitma-sogutma tekrar sayisi,
malzemelerin etkilesimi ve korozyon KOYH’lerinde kullanilan sizdirmazlik
malzemelerinin bozunmasina sebep olmaktadir. Bu sikintilar 6zellikle diizlemsel
KOYH’lerinde goriilmektedir. Boru tipi KOYH’lerinden daha yiiksek verime sahip
olan diizlemsel KOYH’leri i¢in arastirmacilar yakit sizintis1 kaynakli performans
diisiislerinin engellenmesi i¢in uygun sizdirmazlik elemanlarmin kullanimi biiyiik
onem arz etmektedir [94, 94-98]. Bu malzemeler igin diger en 6nemli madde ise YSZ
elektrolit malzemesiyle kullanilan sizdirmazlik malzemelerinin termal genlesme
katsayilarinin birbirine yakin olmasidir [99]. Sizdirmazlik elemanlari, metal-metal,
seramik-seramik ve metal-seramik contalar olmak {izere {i¢ ana gruba ayrilabilirler.

Sizdirmazlik malzemesinde olmasi gereken baslica 6zellikler [100-102];

e Termal genlesme katsayisinin diger hiicre bilesenleriyle benzer olmast,

¢ Kisa devrenin engellenmesi i¢in yalitkan olmast,

e Oksitleyici ve indirgeyici atmosferde kimyasal ve sekilsel dayanimin
surdirebilmesi,

e Yiiksek sicakliklara ulasan hiicre ¢alisma sicakliklarinda diger anot ve katot

malzemeleri ile kimyasal tepkime vermemesidir.

Cam ve cam-seramik sizdirmazlik malzemeleri, alkali silikat, alkalin toprak
silikat, borosilikat, aluminoborosilikatlar basta olmak {izere ¢ok sayida sizdirmazlik
malzemelerine sahiptirler. Cam tabanli sizdirmazlik malzemeleri goreceli olarak
KOYH yigmlart i¢in yiliksek verimlilik saglamasina ragmen dogalar1 geregi camsi
gecis sicakligmin altindaki sicakliklarda kirllgan oluyorlar. Termal genlesme
katsayilarinin diger hiicre elemanlariyla da uyusmamasi sizdirmazlik elemanlarinin
karsilastig1 en 6nemli problemlerdendir. Sonug olarak termal genlesme katsayisi diger
hiicre bilesenleriyle uyumlu olmalidir. En iyi sonuglarin silika tabanli sizdirmazlik
malzemelerinde elde edilmistir. Alkalin-toprak aluminosilikat camlar iyi sonug
vermesine ragmen alkali silikatlar reaktif oldugu icin diger hiicre bilesenleriyle

reaksiyona girebilmektedir. Sekil 2.5°de, kullanilan ¢esitli  sizdirmazlik
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malzemelerinin camsi gegis sicakligina gore termal genlesme katsayilarin degisimi

gosterilmistir [67].
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Sekil 2.5: KOYH sizdirmazlik malzemeleri i¢in termal genlesme katsayilarinin ve
camsi gecis sicakligina gore degisimi.

Diizlemsel KOYH’lerinin hiicre bilesenlerinin baglantis1 i¢in kullanilan bu

sizdirmazlik malzemelerinin tasarimlari  geregi boru tipi KOYH’leri igin

kullanilmasina gerek yoktur [40].

2.2. Kat1 Oksit Yakit Hiicrelerinin Uretimi

Boru tipi kat1 oksit yakit hiicrelerinin icadindan sonra bu hiicreleri daha verimli
sistemler haline getirmek i¢in pek ¢ok ¢alisma yapilmistir. Bu ¢alismalarin ilki hiicre
capmin mikron boyutuna indirilmesi olmustur. Mikro boru tipi yakit hiicrelerinin
basarili bir sekilde elde edilmesi i¢in pek ¢ok ¢alisma yapilmistir. Bu hiicrelerin
tiretiminde sadece hiicrelerin basarili bir sekilde {retimi degil ayrica liretim

metodunun da seri liretime uygun olmasi en énemli parametrelerden biridir.

18



2.2.1. Enjeksiyon Yontemi

Boru tipi KOYH’lerinin iiretiminde kullanilan enjeksiyon ydntemi istenilen
sekilde hiicre iiretimine olanak saglamaktadir. Bu sistemin en biiyiik avantajlarindan
biri de az miktarda tozla caligmaya olanak saglamasidir. Enjeksiyon yontemi ile elde
edilen hiicreler sinterleme sonrasinda da genellikle seklini korumaktadir. Biitiin bu
avantajlarina ragmen bu sistemin KOYH’leri i¢in ve 6zellikle boru tipi KOYH’leri
icin pek fazla tercih edilmemesinin sebebi seri iiretime uygun olmamasidir.
Laboratuvar ¢alismalar1 i¢in bu yontem tercih edilse bile ticari anlamda bu yontemin
tercih edilmesi zor goriinmektedir. Ayrica homojen bir yapiy1 elde etmek icin yine

karistirma cihazlarina ihtiya¢c duymasi da bu sistemin diger bir dezavantajidir.

2.2.2. Geleneksel Ekstriizyon Teknigi

Mikro boru tipi katt oksit yakit hiicrelerinin liretimi i¢in en ¢ok tercih edilen
yontem ekstriizyon yontemidir [103]. Homojen bir yap1 elde etmeye olanak vermesi
ve seri Uretime uygun olmasi bu yontemin en bliylik avantajlaridir. Bu iiretim
metodunda da tekil ekstriizyon ve ko-ekstriizyon olmak tiizere iki farkli ¢esidi vardir.
Ko-ekstriizyon yontemiyle anot+elektrolit olacak sekilde cift katli iiretilen bu hiicreler
de birlikte pisirmekten dolayr elektrolit tabakasinda istenilen yogunluga
ulagilabilmektedir fakat anot hiicresinde gozenek kaybi gozlemlenmektedir. Anot
tabakasinda ortaya ¢ikan bu gozenek kaybi ise hiicre performasinda ¢ok biiyiik
diisiislere neden olmaktadir [104]. Tekil ekstriizyon yontemiyle tiretilen hiicrelerde ise
birlikte pisirme s6z konusu olmadigi i¢in anot tabakasinda ilk pisirmede elde edilen
yiiksek gozeneklilik miktart daha sonraki sinterleme islemi sirasinda ¢ok fazla
gozeneklilik kaybina sebep olmamaktadir. Ayrica elektrolit tabakasinin da kaplama
yontemiyle kaplanmastyla ince elektrolit tabakasi elde etme olanagina kavusulmustur.
Bu tez kapsaminda da tekil olarak iiretilen anot hiicrelerden nihai hiicreyi elde etmek
icin seri Uretime en uygun kaplama ydntemi olan daldirarak kaplama metodu
secilmigtir. Bu yontemle elde edilecek olan hiicrenin hem istenilen 6zelliklerinin
kontrol ediliyor olmast hem de tekrar iiretime uygun olmasi ve ayrica bu yontemin
ucuz olmasi bu yontemin en biiyiik avantajlaridir [ 105]. Tiim bu avantajlardan dolay1

mikro boru tipi KOYH’lerinin iiretiminde ¢cogunlukla anot destekli hiicrelerin iiretimi
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tercih edilmektedir [106]. Bu tez calismasinda da bu sebeplerden dolay: ekstriizyon
yontemiyle anot hiicrelerinin liretimi gergeklestirilmistir. Elektrolit ve katot kismi ise

daldirarak kaplama yontemiyle anot hiicrelerinin iizerine kaplanmustir.

2.2.3. Daldirarak Kaplama Yontemi

Karbon ¢ubuklar kullanilarak hiicre iiretimine de izin veren bu kaplama yontemi,
ucuz olmasi, hizli olmasi gibi 6zelliklerinden dolayr boru tipi KOYH’lerinin seri
tiretimi i¢in en uygun yontemdir. Bu sebepten dolay: elektrolit ve katot kisminin
kaplanmasi i¢in daha ¢ok bu yontem tercih edilmekte ve yapilan akademik calismalar
bu konu iizerinde yogunlasmaktadir [107]. Oncelikle anot destekli hiicreler 1200 ‘C
sicaklikta sinterlenmekte daha sonra da elektrolit tabakasimnin kaplanmasiyla 1400 'C
sicaklikta hiicreler ikinci pisirme islemine tabi tutulmaktadir. Yakit hiicresinin son
tabakasi olan katot kisminin da kaplanip, sinterlenmesiyle nihai hiicre basarili bir
sekilde elde edilmektedir [108]. Elektrolit ve katot ¢Ozeltileri igin literatiirdeki ¢ok

sayida var olan optimum ¢ozeltiler ve yeni hazirlanan ¢ozeltiler segilmistir [109-111].
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3. DENEYSEL CALISMALAR

Daldirarak kaplama yontemiyle elektrolit ve katot tabakalarinin kaplanmasina
gecmeden Once anot hiicrelerinin tiretimi gerceklestirilmistir. Anot hiicrelerinin
tiretimi i¢in hazir NiOYSZ tozu kullanilmistir. Anot karigimini yapmak ig¢in dncelikli
anot tozlar1 baglayici, gozenek yapict polimerlerle ¢oziicii ortaminda karigtirilmstir.
Sirasiyla poli etilen, poli metil metakrilit asit ve siklohegzanon kullanilmistir.
Manyetik karistiric1 {izerinde once polimerlerin 60 ‘C sicaklikta ¢dziicii igerisinde
¢Oziinmesi saglanmistir. Homojen karisim elde edildikten sonra anot tozlar1 eklenerek
stvi ¢Ozelti buharlasana kadar karistirma islemine devam edilmistir. Daha sonra elde
edilen karisim hafif bir 6glitme islemine tabi tutulduktan sonra mini ekstriider
cihazinda homojenlestirme islemine devam edilmistir. Homojenlestirme isleminin

ardindan ekstriizyon cihaziyla boru tipi anot hiicrelerinin liretimine gecilmistir.

3.1. Ekstriizyon Cihaziyla Boru Tipi Anot Hiicrelerinin
Uretimi

Kati Oksit Yakit Hiicreleri, seramik tozlarm sekillendirilmesiyle elde
edilmektedir. Seramik sekillendirmede ise pek ¢ok yontem bulunmaktadir. Boru tipi
KOYH iiretiminde en yaygin olarak kullanilan seramik sekillendirme yontemleri:
Enjeksiyon, Asilti Dokiim ve Ekstriizyon yontemleridir. Bu yontemlerin kullanim
alanlarina gore avantaj ve dezavantajlari 6nemli 6l¢iide degismektedir. Mikro Boru
Tipi KOYH’lerinin {iretimi i¢in bu yontemler karsilastirildiginda en avantajlis1 Seri
tiretime uygun olan ekstriizyon yontemidir. Bunun nedeni ise bu yontemin mikron
seviyelerinde boru iiretimine olanak saglayabilmesi, siirekli iiretime uygunlugu,
diizglin yiizeyin elde edilebilmesi, diisiik isletme maliyeti, homojen karistirmaya
olanak saglamasidir. Ekstriizyon prosesi genel olarak Pistonlu ve Vidali olmak tizere
ikiye ayrilmaktadir. Vidali ekstriizyon, homojen karistirma, Ogiitme, yiiksek
kapasitede {iiretim ve siireklilik gibi artt ozelliklerinden dolayr boru tipi yakit
hiicrelerinin iiretimin de yaygin olarak tercih edilmektedir. Vidali ekstriiderlerde
yasanan en biiylik problem ise seramik tozlarinin zamanla kovan ve vidayi
asindirmasidir.

Boru tipi anot hiicrelerinin iiretimine ge¢meden 6nce % 95 seramik igeren

blinyeleri bile karistirabilen mini ekstriider cihaziyla homojenlestirme islemi
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gerceklestirilmistir. Sekil 3.1°de karistirma isleminde kullanilan mini ekstriider cihazi
gdsterilmistir. Iyi bir homojen yap1 elde etmek igin anot karisimi toplam bes sefer mini
ekstriider cihazindan geg¢irilmis ve graniilleme cihazi yardimiyla da anot gubuklar

graniil haline getirilmistir.

Sekil 3.1: GTU Nanoteknoloji Enstitiisii’nde kurulan mini ko-ekstriider cihazi.

Mini ekstriider ile yapilan ekstriizyona numune hazirlama islemi sirasinda
kullanilan sicaklik degerlerinin optimizasyonu Onceki c¢aligmalarda yapilan
degerlerdir. Mini ekstriidder cihazi; ekstriider govdesi, karistirma bolmesi, kesme
makinesi, kontrol {iinitesi ve sogutma sistemi olmak tizere bes adet pargcadan
olugmaktadir. Bes bolgeden olusan ekstriider cihazinin, her bolmesinin sicakligi farkli
olarak girebilmektedir. Sekil 3.2’de akilli tablet {izerinde optimizasyonu yapilmig
ekstriider ¢alisma sicakliklar1 goziikmektedir. Istenilen sicaklik degerleri, istenilen
bolgenin tlizerine gelip, tiklanilarak ayarlanabilmektedir. Kullanilan malzemenin
reolojisine gore de vidalarin hizi ayarlanarak cihazin en iyi verimle g¢alismasi
saglanmaktadir. Cikis kafasindaki basing sensorii yardimiyla da proses siireci boyunca
basing degerleri takip edilebilmektedir. Yiiksek tork ve basing gibi benzeri durumlarda

cithazin kapanma 6zelligi devreye girmektedir.
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Sekil 3.2: Mini ekstriider cihazinin kontrol paneli.

Mini ekstriider cihazindan basarili bir sekilde elde edilen anot ¢ubuklar Sekil

3.2’de gosterilen graniilleme cihazinda graniil haline getirilmistir.

Sekil 3.3: Graniilleme cihazi.

Anot cubuklarmin graniillenmesi isleminin ardindan KOYH’lerinin anot
tabakasini elde etmek icin ekstriizyon islemine gecilmistir. Sekil 3.4’de boru

seklindeki anot hiicreleri elde etmek i¢in kullanilan Rondoll marka ekstiizyon cihazi
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gosterilmistir. Ekstriider cihazinda oldugu gibi burada da her boliimiin sicaklik
degerleri farklidir. Bu degerler dnceki calismalarda optimizasyon degerleri yapilan
degerler kullanilarak girilmistir. Sekil 3.4’de goriildiigii gibi ekstriizyon cihazindan
¢ikan anot hiicrenin seklinin bozulmasini engellemek i¢in tasiyici bant kullanilmastir.
Bu bant sayesinde sekil bozukluklarin ve esit olmayan hiicre ¢aplarinin 6niine

gecilmistir.

Sekil 3.4: Ekstriizyon cihazi.

Ekstriizyon cihazindan basarili bir sekilde elde edilen boru tipi anot hiicreler
blinyedeki polimerlerin biinyeden uzaklastirilmast ve hiicrenin dagilmasini
engellemek i¢in belli bir mekanik mukavemeti elde etmek amaciyla yiiksek sicaklik
firnin da sinterleme islemine tabi tutulmustur. Anot hiicrelerinin iyi bir sekilde
sinterlenmesi icin pek ¢ok sinterleme rejimi kullanilmistir. Ideal anot hiicre sinterleme

rejimi Sekil 3.5’de gosterilmistir.
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Sekil 3.5: Anot hiicre sinterleme rejimi.

Ekstriizyon cihaziyla elde edilen boru tipi anot hiicrelerinin sinterleme dncesi ve

sinterleme sonras1 halleri sirasiyla Sekil 3.6 ve Sekil 3.7°de gosterilmistir.

Sekil 3.6: Ekstriizyon yontemiyle tiretilen boru tipi anot (NiO-YSZ) hiicrelerinin
1200 °C sicaklikta sinterlenme 6ncesi hali.
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Sekil 3.7: Ekstriizyon yontemiyle iiretilen boru tipi anot (NiO-YSZ) hiicrelerinin

1200 °C sicaklikta sinterlenme sonrasi hali.

Elektrolit ve katot kaplamalarinin hiicre performansina etkilerini inceleyebilmek

icin anot kompozisyonu sabit tutulmustur. Daha Onceden denenen anot

kompozisyonlari asagida Tablo 3.1’de gosterilmistir. Anot hiicrelerinin iiretimi igin 10

numarali anot kompozisyonu tercih edilmistir.

Tablo 3.1: Ekstriizyon cihazinda sekillendirme denemeleri yapilan yakit hiicresi anot

tozlarmin kompozisyonlari.

Deneme
No

Kimyasal Icerik ve Yiizdeleri

% 70 NiGDC - % 24 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 75 NiGDC - % 19 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 80 NiGDC - % 14 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 85 NiGDC - % 9 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 90 NiGDC - % 4 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 95 NiGDC - % 4 PE - % 1 Stearik Asit

% 70 NiYSZ - % 24 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

% 75 NiYSZ - % 19 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

O©| O N O O & W N -

% 80 NiYSZ - % 14 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

[ BN
o

% 85 NiYSZ - % 9 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

-
-

% 90 NiYSZ - % 4 PE - % 5 PMMA - % 1 Stearik Asit

=
N

% 95 NiYSZ - % 4 PE - % 1 Stearik Asit
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Anot hiicrelerinin basarili bir sekilde sinterleme isleminden sonra elektrolit ve
katot tabakalariin kaplamasi islemine gegilmistir. Kaplama i¢in ayr1 ayr1 hazirlanan
her ¢6zelti homojen ve 1yi bir kaplama elde etmek i¢in gezegensel degirmen ile 6giitme
islemine tabi tutulmustur. Gezegensel degirmene ait fotograf Sekil 3.8°de
gosterilmistir. Ogiitme isleminin basarili olabilmesi i¢in > 1200 Hv sertlik degerinin

tizerindeki zirkonyum oksit bilyalar kullanilmistir.

Sekil 3.8: Gezegensel Degirmen Cihazi.

3.2. Daldirarak Kaplama Yontemiyle Elektrolit ve Katot
Kaplanmasi

Ekstriizyon cihazi yardimiyla boru tipi anot hiicrenin elde edilip
sinterlenmesinin ardindan daldirarak kaplama islemine gegilmistir. Sekil 3.9°da
daldirarak kaplama cihazinin ve cihaz bilgisayar programinin ekran goriintiileri
gosterilmistir. Anot hiicrelerinin lizerine ilk olarak elektrolit tabakasinin kaplanip 1400
°C sicaklikta sinterlenmesi daha sonra da katot tabakasinin kaplanip 1200 °C sicaklikta
sinterlenmesi gergeklestirilmistir. Bu sekilde yiiksek performans ve uzun kullanim

Omriine sahip nihai boru tipi KOYH’leri elde edilmistir.
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Sekil 3.9: Kaplamanin yapildig: a) dip coating cihazi ve b) program ekran goriintiisii.

3.2.1. Daldirarak Kaplama Yoéntemiyle Elektrolit Kaplanmasi

Boru tipi anot hiicrelerinin ekstriizyon ve ardindan da sinterleme isleminden
sonra KOYH’lerini olusturan diger tabakalarin iiretimine gegilmistir. ilk olarak yiiksek
iyoniksel iletkenlik  o6zelligi  gosteren  elektrolit  tozlarmmn  kaplanmasi
gerceklestirilmistir. Elektrolit tozlarinin kaplanmasi i¢in 6ncelikle hazirlanan elektrolit
tozlar1 gezegensel degirmen cihazinda 20 dakika ¢aligip 10 dakika bekleme suretinde
ogiitme islemine tabi tutulmustur. Ogiitme isleminin ardindan kaplama islemine
gecilmistir.

Elektrolit tabakasinin kaplanmasi i¢in hazirlanan elektrolit ¢ozeltileri Tablo y’de
gosterilmistir. Burada Poli Vinil Biitral (PVB) baglayici olarak, Dibiitil fetilat dagitict
olarak, ethanol ve toliien ise ¢oziicli olarak kullanilmistir. Elektrolit kaplanmasi i¢in
YSZ, GDC ve SDC elektrolit tozlar1 kullamilmistir. Baglayici olarak PVA, PVB ve
plastiklestirici olarak PEG400, dagitici olarak ise DBP, balik yagi, ¢oziicii olarak ise
tolien, etanol ve siklohegzanon basta olmak iizere bu polimer ve ¢oziiciiler

kullanilmistir.
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Tablo 3.2: Hazirlanan Elektrolit Cozeltileri.

Numara | Elektrolit | Baglayic1 | Dagitict | Plastiklestirici Coziicii
Tozu
1 YSzZ PVB DoP - Etanol+Toluen
2 YSZ PVA DoP - Etanol+Toluen
3 YSZ PVB DoP PEG Etanol+Toluen
4 YSzZ PVA DoP PEG Etanol+Toluen
5 YSZ PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
Yagi
6 GDC PVB DoP - Etanol+Toluen
7 GDC PVA DoP - Etanol+Toluen
8 GDC PVB DoP PEG Etanol+Toluen
9 GDC PVA DoP PEG Etanol+Toluen
10 GDC PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
Yagi
11 SDC PVB DoP - Etanol+Toluen
12 SDC PVA DoP - Etanol+Toluen
13 SDC PVB DoP PEG Etanol+Toluen
14 SDC PVA DoP PEG Etanol+Toluen
15 SDC PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
Yagi

Bu c¢ozeltilerle hazirlanan karigimlarin kaplama kalinligina olan etkileri

incelenmistir. Oncelikle ¢ekme hizinin kaplama kalnhigi iizerindeki etkilerini

incelemek i¢in 50 mm/dak, 100 mm/dak, 200 mm/dak ve 400 mm/dak olmak tizere

dort farkli cekme hiz1 uygulanmistir. Farkli cekme hizlarinda YSZ elektrolit tozlariyla

kaplanan hiicrelerin goriintiileri Sekil 3.10°da gosterilmistir.
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Sekil 3.10: Farkli gekme hizlariyla yapilan elektrolit kaplamalar.

Farkli ¢cekme hizlarinin kaplamaya etkilerinin incelenmesinden sonra kati
yiklemenin yani ¢ozelti igerisindeki kati miktarinin kaplama kalinligina etkileri
incelenmistir. Kat1 yiikleme miktarlar1 % 50, 60 ve 70 olacak sekilde ayarlanmistir.
Kat1 ylikleme miktar1 arttik¢a viskozite de arttigi igin % 70 yiikkleme miktari
maksimum deger olarak kabul edilmistir. Sekil 3.11’de farkli kat1 yiiklemeleriyle

hazirlanan elektrolit ¢ozeltileri gosterilmigtir.

Sekil 3.11: Farkli kat1 yiiklemelerindeki elektrolit ¢ozeltileri.
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Dagitic1 (dispersant) miktarmin kaplama kalinligi tizerindeki etkileri ayrica
incelenmistir. Dagitici olarak kullanilan Dibiitil fetilat polimerinin % 0.5, 1, 2 ve 4
agirlikga miktarlarinda yapilan ¢ozeltilerin topaklanmaya izin verip, vermedigi ve
kaplama kalinligina nasil etki ettigi incelenmistir. Sekil 3.12°de farkli dagitici

yiiklemelerinde elektrolit kaplanan hiicreler gosterilmistir.

|

Sekil 3.12: Farkli dagitict oranlariyla elektrolit kaplanan hiicreler.

Son olarak farkli sayida yapilan kaplamalarin, kaplama kalinligina ve elektrolitin
sinterlenmesine etkileri incelenmistir. Kaplama sayilar1 1, 5 ve 10 olarak alinmugtir.
Elektrolit tabakasinin ¢ok kalin olmasi hiicre performansina olumsuz etki ettigi i¢in
kaplama sayist maksimum 10 olacak sekilde ayarlanmistir. Kaplama sayilarinin
etkileri incelenirken kullanilan ¢ekme hizi degeri 50 mm/dak ¢ekme hizidir. Farkhi

sayida elektrolit kaplanan hiicrelerin goriintiileri Sekil 3.13°de gosterilmistir.
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Sekil 3.13: Farkli sayida elektrolit kaplanan hiicreler.

3.2.2. Daldirarak Kaplama Yontemiyle Katot Kaplanmasi

Elektrolit kapli hiicrelerin performansini arttirmak ve calisma sicakliklarini
diistirmek icin gozenekli ve yliksek katalitik aktiviteye sahip LSM, LSM-YSZ ve
LSCF gibi katot malzemeleri farkli ¢oziicii ve baglayic1 gibi polimerlerle farkli
kompozisyon oranlarinda kullanilmistir. Tablo 3.3°de kullanilan katot tozu, polimerler
ve ¢oziiciilerin kompozisyonlar1 gdsterilmistir. Iyi bir kaplama yapabilmek igin
hazirlanan katot ¢ozeltileri de elektrolit ¢ozeltileri gibi gezegensel degirmen cihazinda

oglitme islemine tabi tutulmustur.
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Tablo 3.3: Farkli tozlarla hazirlanan katot ¢ozeltileri.

Numara | Elektrolit | Baglayic1 | Dagitict | Plastiklestirici Coziicii
Tozu
1 LSM PVB DoP - Etanol+Toluen
2 LSM PVA DoP - Etanol+Toluen
3 LSM PVB DoP PEG Etanol+Toluen
4 LSM PVA DoP PEG Etanol+Toluen
5 LSM PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
Yagi
6 LSCF PVB DoP - Etanol+Toluen
7 LSCF PVA DoP - Etanol+Toluen
8 LSCF PVB DoP PEG Etanol+Toluen
9 LSCF PVA DoP PEG Etanol+Toluen
10 LSCF PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
Yagi
11 LSM- PVB DoP - Etanol+Toluen
YSZ
12 LSM- PVA DoP - Etanol+Toluen
YSZ
13 LSM- PVB DoP PEG Etanol+Toluen
YSZ
14 LSM- PVA DoP PEG Etanol+Toluen
YSZ
15 LSM- PVB DoP+Balik - Etanol+Toluen
YSZ Yagi

Tablo 3.3’de belirtilen 5 numarali kompozisyona ait kaplama iglemine hazir

katot ¢ozeltisi Sekil 3.14’de gdsterilmistir.
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Sekil 3.14: 5 Numaral katot ¢ozeltisi.

Cekme hizi, kat1 ylikleme miktar1 gibi elektrolit kaplama kalinligina etki eden
faktorler katot tabakasi i¢in de gecerli oldugu igin ayni parametreler buradaki katot
cozeltileri i¢in de uygulanmistir. Ilk olarak ¢gekme hizinin etkileri incelenmistir. Ayni
elektrolit kalinligina sahip farkli ¢ekme hizlarinda kaplanan katot kaplamalar sekil
3.15°de gosterilmistir.

Sekil 3.15: Farkli ¢gekme hizlarinda katot kaplanan yakat hiicreleri.

Farkli kat1 ylikleme oranlarinda katot tozlariyla hazirlanan cozeltiler Sekil
3.16’da gosterilmistir. Kat1 yiikleme orani olarak % 40, 50, 60 ve 70 oranlar
secilmistir. Katot tabakasinin kalin olmasi ise elektrolit tabakasindaki gibi hiicre
performansini olumsuz yonde etkilememektedir. Literatiirdeki katot kaplama kalinligi

100 mikrona kadar ulasabilmektedir.
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Sekil 3.16: Farkli kat1 yiikleme oranlarindaki katot ¢ozeltileri.

Katot ¢ozeltilerine kaplama sayilarinin etkisini incelemek i¢in 1, 5 ve 10 kat
kaplama degerleri se¢ilmistir. Hiicre performansina etkilerini inceleyebilmek igin
elektrolit kalinliklar1 sabit tutulmustur. Farkli sayida katot kaplanan hiicreler Sekil
3.17°de gosterilmistir. Kaplama islemi sirasinda anot ve elektrolitin kaplanmamasi i¢in

hiicrelerin alt kismi1 parafilm ile {ist kismi1 da bant ile kapatilmistir.

Sekil 3.17: Farkli sayida katot kaplanan hiicreler.
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Katot tabakasimin da kaplanmasiyla nihai hiicre elde edilmis olup empedans ve
performans testleri i¢in hiicrelerin hazirlanmasi islemine geg¢ilmistir. Hiicrelere giimiis
pasta ve giimiis telin siiriinlip ve baglanmasindan sonra hiicreler empedans ve test

istasyon cihazlarina baglanmstir.
3.3. Yakiat Hiicreleri i¢in Elektriksel Testler

Farkli ¢ekme hiz1 gibi farkli kalinliga sebep olan ¢ok sayida elektrolit ve katot
numuneleri hazirlanmistir. Bu hiicrelere bu kaplama kalinliklariin nasil etki ettigini
incelemek icin empedans ve performans testleri yapilmistir. Bu sayede yapilan
kaplama ¢esitlerinin ve farkli kaplama kalinliklarinin hiicrenin performansina nasil

etki ettigi incelenmistir.
3.3.1. Yakat Hiicrelerinin Elektriksel Testler i¢cin Hazirlanmasi

Katot tabakasinin kaplanip, basarili bir sinterleme isleminin saglanmasinin
ardindan hiicrelerin performanslarinin karsilastirilmasi islemine gegilmistir. Bu
asamada ilk olarak yakit hiicreleri testlere hazir hale getirilmistir. Anot, elektrolit ve
katot olmak tizere toplam ii¢ katmandan olusan yakit hiicrelerinin anot kismina ilk
olarak giimiis pasta siiriilmiis ve ardindan 0.05 mm ¢apindaki giimiis tel ile hiicre
sartlmigtir. Daha sonra da hiicrenin katot kismina 6nce giimiis pasta siiriilmiis ardindan
da glimiis tel sarilmigtir. Sekil 3.18°de tiretilen nihai yakit hiicresi ve test i¢in kullanilan

giimiis pasta gosterilmistir.
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Sekil 3.18: Ug Katmanli Yakit Hiicresi (Solda) ve Giimiis Pasta (Sagda).

Sekil 3.19°da nihai hiicrenin anot ve katot kismina giimiis pastanin siiriilmiis ve

giimiis telin sarilmis hali gosterilmistir.

Sekil 3.19: Hiicreye Giimiis Pasta Siiriilmesi (Solda) ve Giimiis Telin Sarilmasi
(Sagda).

Yakit hiicrelerine akim toplayicilarinin baglanmasinin ardindan hiicrenin test
islemleri sirasinda herhangi bir yerle kontaga gegmemesi i¢in iki alumina seramik boru
arasina yerlestirme islemi gerceklestirilmistir. KOYH’leri yiiksek sicaklikta ve
hidrojen gazi ortaminda calistig1 i¢in hiicreler seramik borulara ¢ok iyi yerlestirilmeli

ve ¢ok iyl sizdirmazhik yalitimi yapilmalidir. Bunun igin Ceramabond marka
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yapistirict ve sivi conta (sealing glass) kullanilmistir. Sekil 3.20°de kullanilan

yapistirici ve s1vi conta gosterilmistir.

Sekil 3.20: Gaz kacgaklar i¢in kullanilan yapistiric ve sivi conta.

Yakait hiicrelerinin hazirlanmasindan sonra test sisteminin hazirlanmasi islemine
gecilmistir. Oncelikle kiiciik boyutta, rahat hareket ettirilebilinen yiiksek safliktaki
hidrojen gazina ihtiya¢ duyulmustur. Sekil 3.21°de test sistemi i¢in kullanilan hidrojen

tiipii gosterilmistir.

Sekil 3.21: Yiiksek safliktaki hidrojen tiipii.
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Yakit hiicrelerinin  hazirlanmasinin ardindan firin sisteminin hazirlanmasi
islemine gec¢ilmistir. Sekil 3.22°de test i¢in kullanilan firin gosterilmistir. Hiicrelerin

calismasi sirasinda 500, 600, 700 “C gibi farkli sicakliklar uygulanmustir.

Sekil 3.22: Empedans testi i¢in kullanilan firin.

Empedans testi i¢in Biologic marka empedans cihazi kullanilmigtir. Empedans
cihaz1 Sekil 3.23’de gosterilmistir. Empedans testinden dncelikle hiicrelerden acik
akim voltaji (OCV) alinmaya ¢alistlmistir. Kaplamasi yapilan hiicrelerin
karsilastirilabilmesi i¢in dncelikle anot boru hiicresi lizerine sadece elektrolit kaplanan
hiicrelerin ¢ekme hizi, kati yiikkleme oranlar1 gibi farkli parametrelere gore
karsilagtirilmast yapilmistir. Daha sonra da katot tabakasi kaplanan nihai hiicrelerin

karsilastirilmalar1 yapilmistir.

Sekil 3.23: Biologic Empedans Test Cihazi.
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Hiicrelerin empedans testlerinin basarili bir sekilde gergeklestirilmesinin
ardindan hiicrelerin performans testlerine gegilmistir yani hiicrelerin akim — voltaj
grafikleri (I-V Curve)’lerini elde etme amacgh g¢alismalar yiiriitiilmiistiir. Empedans
testlerinde oldugu gibi once sadece elektrolit kaplanan hiicrelerin testi
gerceklestirilmis daha sonra ise katot kismi da kaplanan hiicrelerin testleri

gerceklestirilmistir.
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4. SONUCLAR ve YORUMLAR

Bu tez calismasi kapsaminda nano boyutta kullanilan seramik tozlarla ¢ozelti
hazirlamadan daldirarak kaplama yoOntemiyle nihai hiicre iiretimine ve hiicre
performans testlerine kadar pek c¢ok calisma yiirlitiilmistir. Bu caligmalara ait
sonuglarin hepsi ayrintili bir sekilde yorumlanarak hiicre performansina etkileri

incelenmistir.
4.1. Tane Boyut Analizi

Boru tipi anot hiicrelerin kaplanmasi icin hazirlanan elektrolit ve katot
cozeltilerin kaplama asamasina ge¢meden Once tane boyut analizleri yapilmistir.
Ozellikle elektrolit yapismin iyi iyonik iletkenligi igin yiiksek yogunlukta bir yap:
olmasi gerektigi distiniildiigiinde kullanilan tozlarin ve ¢ozelti igindeki tozlarin tane
boyutu biiyiik 6nem arz etmektedir. Bu kapsamda hazir alinan yakit hiicresi tozlarinin
tane boyutlari, kaplama igin hazirlanan ¢ozeltilerdeki tozlarin tane boyutlariyla
karsilastirilmistir. Tane boyut analizi i¢in Gebze Teknik Universitesi Malzeme Bilimi
ve Miihendisligi binasindaki NanoSizer marka tane boyut analiz cihazi kullanilmistir.

Bu cihaz ve sistem ekipmanlar1 Sekil 4.1°de gosterilmistir.

Sekil 4.1: Tane Boyut Analiz Cihazi.
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4.1.1. Elektrolit Tozlarmmin Tane Boyut Analiz Sonuglar1 ve
Yorumlari

Yakait hiicrelerinin kaplanmasi igin ii¢ elektrolit tozu kullanilmistir. Kullanilan
elektrolit tozlar1 YSZ, GDC ve SDC tozlaridir. Fuel Cell Materials’dan alinan bu hazir
tozlarin tane boyut dagilimlari agsagidaki grafiklerde gosterilmistir. Sekil 4.2°de YSZ
tozlarmin tane boyut analizi, Sekil 4.3’de GDC tozlarinin tane boyut analizi, Sekil

4.4°de ise SDC tozlarinin tane boyut analizleri gosterilmistir.

Hacimece Boyut Dagihimi

Hacim [¥iizde)

10 100 1000 10000

Boyut  ({d.nmj

Bxpt  {100:Y5Z 1 wrpt 1101:¥BEZ
gt 1102:¥SZ3 — Empt 1103 Y5S- Drtatamd

Sekil 4.2: YSZ tozlarinin tane boyut analiz sonuclart.

Hacimce Boyut Dagilhimi
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Sekil 4.3: GDC tozlarinin tane boyut analiz sonuglari.
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Hacimce Boyut Dagilimi

Hacim [Yizde)
=

kapit 1704 5DC1 gyt - 1106: S0OC2
et 1107 S0C-Drtatama,

Sekil 4.4: SDC tozlarinin tane boyut analiz sonuglart.

Tane boyut analiz sonuglarindan da anlasilacagi iizere kullanilan tozlar nano
boyutta olan tozlar. Cozelti ve polimerlerle karistirilan bu tozlar karigma isleminin
ardindan gezegensel degirmende dgiitme islemine tabi tutulmustur. Ogiitme islemi her
karigim i¢in toplam 6 saat olacak sekilde, 20 dakika ¢alisip, 10 dakika durma suretinde
gerceklestirilmistir. Hazirlanan her bir karisim i¢in tane boyut analizi yapilmistir. Tane
boyut analiz sonuglarina bakarak kaplamalar hakkinda yaklasik bir ongoriide bulunma
imkanina kavusulmustur. Tablo 4.1°de hazirlanan farkli elektrolit ¢ozeltilerinin

kompozisyonlar1 ve tane boyut analiz sonuglar1 verilmistir.
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Tablo 4.1: Farkli elektrolit ¢6zeltilerinin kompozisyonlari ve tane boyut analiz

sonugclari.
No | Elektrolit | Baglayic1 | Dagiticl | Plastiklestirici| Coziicii | Parcacik
Tozu Boyutu
1 YSZ PVB DoP - Etanol+ 270 nm
Toluen
2 YSZ PVA DoP - Etanol+ 295 nm
Toluen
3 YSZ PVB DoP PEG Etanol+ 300 nm
Toluen
4 YSZ PVA DoP PEG Etanol+ 380 nm
Toluen
5 YSZ PVB DoP+Bal | - Etanol+ 245 nm
1k Yag1 Toluen
6 GDC PVB DoP - Etanol+ 360 nm
Toluen
7 GDC PVA DoP - Etanol+ 370 nm
Toluen
8 GDC PVB DoP PEG Etanol+ 390 nm
Toluen
9 GDC PVA DoP PEG Etanol+ 405 nm
Toluen
10 |GDC PVB DoP - Etanol+ 307 nm
+Balik Toluen
Yagi
11 |SDC PVB DoP - Etanol+ 150 nm
Toluen
12 |SDC PVA DoP - Etanol+ 178 nm
Toluen
13 |SDC PVB DoP PEG Etanol+ 204 nm
Toluen
14 |SDC PVA DoP PEG Etanol+ 237 nm
Toluen
15 |SDC PVB DoP - Etanol+ 128 nm
+Balik Toluen
Yagi

Sekil 4.5’de %60 kat1 yiikleme oranina sahip YSZ elektrolit ¢ozeltisinin tane

boyut analizi grafigi gosterilmistir.
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Sekil 4.5: %60 Kat1 Yiikleme Oraninda Hazirlanan Y SZ Elektrolit Cozeltisinin Tane
Boyut Analizi.

%60 kat1 yiikkleme oranina sahip YSZ elektrolit ¢ozeltisinin tane boyut analiz

sonuclar1 Sekil 4.5’de gosterilmistir. Sekil 4.5’den de anlasilacag lizere ortalama tane

parcacik boyutu 320 nm olarak hesaplanmistir. Farkli kati1 yiikleme oranlarinin tane
boyutuna etkileri tablo 4.2°de gosterilmistir.

Tablo 4.2: Farkli kat1 yiikleme oranlarinin tane boyutuna etkileri.

Kat1 Yiikleme Oranlan
Elektrolit | % 40 % 50 % 60 % 70
Tozlar
YSZ 245 nm 283 nm 320 nm 350 nm
SDC 128 nm 137 nm 163 nm 192 nm
GDC 307 nm 338 nm 395 nm 440 nm

Ug farkl1 elektrolit ¢ozeltisiyle hazirlanan bu karisimlarda kat1 yiikleme miktari
oran1 arttikca topaklanma ve bunun sonucunda da tane boyutunun arttig

gbzlemlenmistir. En kii¢lik tane boyutlar1 SDC elektrolit ¢ozeltilerinde elde edilmistir.
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4.1.2. Katot Tozlarinin Tane Boyut Analiz Sonuclar: ve Yorumlar

Elektrolit tabakasinin boru tipi anot hiicrelerin {lizerine daldirarak kaplama
yontemiyle basarili bir sekilde kaplanmasinin ardindan katot tabakasinin kaplanmasi
islemine gec¢ilmistir. Nano boyuttaki katot tozlariyla hazirlanan ¢ozeltilerin iyi bir
sonug vermesi icin katot ¢ozeltileri de elektrolit ¢ozeltileri gibi gezegensel degirmen
de dgiitme islemine tabi tutulmustur. Oncelikle hazir ticari tozlarin NanoSizer marka
tane boyut analiz cihaziyla tane boyut analizi yapilmistir. Ticari tozlarin tane boyut
analiz islemlerinden sonra da hazirlanan farkli katot ¢dzeltilerinin tane boyut analizleri

yapilmistir.

Hacimece Boyut Dagilimi
BE T e C e S :

P31 b I ................. ............... ...............

Hacim (Ylzde)

01 1 10 100 1000 10000
Boyut (d.nm)

Kayit 1067: LSMAG1 Kayit 1068:LSMAG 2
Kayit 1069: LSMAG3 Kayit 1071: LSM AG-Crtalama

Sekil 4.6: LSM ticari katot tozunun tane boyut analizi.

%40 kat1 yiikleme oraninda hazirlanan LSM katot ¢ozeltisinin Ogiitme
isleminden sonraki tane boyut analizi ger¢eklestirilmistir. Tane boyut analiz sonucu
Sekil 4.6°da gosterilen resimden yaklasik olarak anlasilabilmektedir. Bu kat1 yilikleme
oraninda yapilan LSM ¢ozeltisindeki LSM katot tozlarinin ortalama tane boyutu 357
nm ¢ikmustir.

LSM katot tozlarindan sonra LSM-YSZ kompozit katot tozunun tane boyut
analizi yapilmistir. LSM-YSZ kompozit katot tozuyla hazirlanan %70 kat1 yiikleme

oranina sahip ¢dzeltinin tane boyut analizi Sekil 4.7°de gosterilmistir.
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Hacim (Ylizde)

Hacimce Boyut Dagilimi

10

Boyut

100
(d.nm)

Kayir  1108: LSM-YSZ 1
kayir 1110 LSM-YSZ 3

Kayrt
Kayrt

1109: LSM-YSZ 2
1111: LSM-Y'SZ - Ortalama

ortalama 515 nm’dir.

hazirlanan

farkli

kompozisyonlari ve tane boyut analiz sonuglar1 verilmistir.

Sekil 4.7: LSM-YSZ kompozit katot tozunun tane boyut analiz sonucu.

Sekil 4.7°de gosterilen tane boyut analiz sonucunda ulasilan tane boyut degeri

Tablo 4.3°de katot c¢ozeltilerinin

Tablo 4.3: Farkli katot ¢ozeltilerinin kompozisyonlart ve tane boyut analiz sonuglari.

No | Katot | Baglayici | Dagitici Plastiklestirici | Coziicii Parcacik
Tozu Boyutu

1 |[LSM |PVB DoP - Etanol+Toluen | 265 nm

2 |LSM |PVA DoP - Etanol+Toluen | 357 nm

3 |LSM |PVB DoP PEG Etanol+Toluen | 280 nm

4 |LSM |PVA DoP PEG Etanol+Toluen | 370 nm

5 |LSM |PVB DoP+Balik | - Etanol+Toluen | 215 nm

Yagi

6 | LSCF |PVB DoP - Etanol+Toluen | 160 nm

7 | LSCF |PVA DoP - Etanol+Toluen | 185 nm

8 | LSCF |PVB DoP PEG Etanol+Toluen | 235 nm

9 | LSCF |PVA DoP PEG Etanol+Toluen | 254 nm

10 | LSCF |PVB DoP+Balik | - Etanol+Toluen | 130 nm

Yagi

11 | LSM- |PVB DoP - Etanol+Toluen | 280 nm
YSZ

12 | LSM- |PVA DoP - Etanol+Toluen | 298 nm
YSZ

13 | LSM- |PVB DoP PEG Etanol+Toluen | 312 nm
YSZ

14 | LSM- | PVA DoP PEG Etanol+Toluen | 323 nm
YSZ

15 | LSM- |PVB DoP+Balik | - Etanol+Toluen | 252 nm
YSZ Yagi
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En iyi sonu¢ 10 numarali LSCF katot ¢ozeltisinde elde edilmistir. Farkl
cozeltilerin tane boyutuna etkilerinin incelenmesinin ardindan farkli kati yiikleme
oranlarinin tane boyut analizlerine geg¢ilmistir. Farkli kat1 yiikleme oranlarinin tane

boyutuna etkileri tablo 4.4’ de gdsterilmistir.

Tablo 4.4: Farkli kat1 yiikleme oranlarinin tane boyutuna etkileri.

Kati Yiikleme Oranlarn
Katot | % 40 % 50 % 60 % 70
Tozlan
LSM 215 nm 268 nm 284 nm 290 nm
LSCF 130 nm 128 nm 145 nm 181 nm
LSM- 252 nm 275 nm 305 nm 335 nm
YSZ

Uc farkli katot ¢dzeltisiyle hazirlanan bu karisimlarda elektrolit ¢ozeltilerinde
oldugu gibi kat1 yiikleme miktar1 arttik¢a topaklanma ve bunun sonucunda da tane
boyutunun arttig1 gozlemlenmistir. En kiiclik tane boyutlart LSCF katot ¢ozeltilerinde

elde edilmistir.

4.2. Daldirarak Kaplama Yontemiyle Kaplanan Hiicrelerin
Goriintiileri

Cok sayida hazirlanan farkli elektrolit ve katot c¢ozeltilerinin, boru tipi anot
hiicreler iizerine kaplama islemi basarili bir sekilde gergeklestirilmistir. Kaplanan
hiicrelerin sinterleme Oncesi ve sinterleme sonrasi goriintiileri ¢ekilerek hiicrelerde
meydana gelen gorsel ve hacimsel degisiklikler gézlemlenmistir. Farkli sayida yapilan
kaplamadan, farkli c¢ozeltiyle yapilan kaplamaya kadar pek ¢ok sayida yapilan
kaplamalarin hepsinin sinterleme dncesi ve sinterleme sonrasi goriintiileri ¢ekilmistir.
Bu goriintiilerden her farkli parametre icin sadece iki goriintii olacak sekilde bu tez

calismasina koyulmustur.
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4.2.1. Elektrolit kaplanan Hiicrelerin Goriintiileri

Anot hiicrelere elektrolit tabakasinin kaplanmasindan sonra elektrolit
tabakasinin anot iizerinde olusmasi i¢in sinterleme islemine gecilmistir. Yapilan
elektrolit kaplamalarinin yiiksek sicaklik firininda sinterlenmesinden dnce ve sonra
olacak sekilde goriintiileri ¢ekilmistir.

Ik olarak YSZ elektrolit tozu ile hazirlanan ¢dzeltilerle yapilan kaplamalarin
goriintiileri ¢ekilmistir. Daha sonra diger tozlarla yapilan kaplamalara gegilmistir. 2
Numarali YSZ elektrolit ¢ozeltisiyle farkli parametrelerle kaplanan hiicrelerin

sinterleme 6ncesi goriintiileri Sekil 4.8, Sekil 4.9 ve Sekil 4.10°da gosterilmistir.

Sekil 4.8: Farkli ¢gekme hizlariyla kaplanan hiicrelerin sinterleme 6ncesi goriintiileri.
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Sekil 4.9: Farkli sayida kaplanan hiicrelerin sinterlenme 6ncesi goriintiileri.

Sekil 4.10: Farkli kat1 ylikleme oraniyla kaplanan hiicrelerin a) sinterlenme
oncesi ve b) sinterlenme sonrasi goriintiileri.

Hiicrelerin kaplanmasi sirasinda, kaplama sayisi arttikca sinterleme Oncesi
goriintiilerinden de anlasilacagi lizere homojen kaplamay1 elde etmek olasilig1 azaliyor

ve sinterleme sonrasinda da hiicrelerdeki kaplama catlayabilmektedir.
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4.2.2. Katot Kaplanan Hiicrelerin Goriintiileri

Elektrolit tozlariyla hazirlanan ¢ok sayidaki elektrolit ¢ozeltisinin basarili bir
sekilde anot hiicrelerinin {izerine kaplanip, sinterlenmesinin ardindan LSM, LSCF ve
LSM — YSZ kompozit katot tozlarinin elektrolit hiicresi iizerine kaplanmasi islemi
gerceklestirilmistir. Ik olarak LSM tozlarmin YSZ tozlartyla kaplanmis hiicre iizerine
kaplanmasi islemi gergeklestirilmistir. LSM tozlariyla hazirlanan 3 numarali katot
¢ozeltisiyle kaplanan hiicrelerin sinterlenme sonrasi goriintiileri Sekil 4.11, Sekil 4.12

ve Sekil 4.13’de gosterilmistir.

Sekil 4.11: Farkli ¢gekme hizlariyla kaplanan hiicrelerin sinterlenme sonrasi
goriintiileri.
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Sekil 4.13: Farkli kat1 ylikleme oraniyla kaplanan hiicrelerin sinterlenme sonrasi
goriintiileri.

Katot ¢ozeltileriyle yapilan kaplamalarda da kaplama sayisi veya ¢ekme hizi
arttiginda sinterleme sonrasinda bazi hiicrelerde katot tabakasinin c¢atladig

gozlemlenmistir.
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4.3. XRD Sonugclari

Yakit hiicrelerinde kullanilacak olan biitliin tozlarin igerigi biiyiikk 6nem arz
etmektedir. Bundan dolayr da kullanilan yakit hiicresi tozlarinin biinyede impriite
bulundurup bulundurmadig biiyilk 6nem arz etmektedir. Kullanilan ticari tozlar
giivenilirligi diinya capinda kabul edilen Fuelcell Materials’a ait olup yiiksek
kalitedeki tozlardir. Bu tozlarin kullanilmadan 6nce XRD analizleri yapilmistir. Bu
tozlarin XRD sonuglari iiretilen hiicrenin sinterlenme sonrasindaki XRD sonuglariyla

karsilastirilmistir.

4.3.1. Anot Tozlarimin XRD Analiz Sonuclari

Uretilen boru tipi yakit hiicrelerinin ilk kism1 olan anot hiicrelerinin {iretimi igin
kullanilan NiOYSZ ticari anot tozunun kullanmadan onceki ve kullandiktan sonraki
yani boru tipi hiicrenin sekillendirilip sinterlenmesinin ardindan yapilan XRD analiz
sonuglar1 karsilastirllmistir. Sekil 4.14’de NiOYSZ anot tozlarinin XRD grafikleri
gosterilmistir. Sekil 4.15°de ise NiOYSZ anot tozlariyla tiretilmis anot hiicrenin 1200

'C sicaklikta sinterlenmesiyle elde edilen hiicrenin XRD analiz grafigi gosterilmistir.

AL161°
3561

0241

D0 g1 55 BT - Bliciond Cocie:

ikiTeta (Der)

Sekil 4.14: Ticari anot NiYSZ tozunun XRD analizi.
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Sekil 4.15: NiYSZ anot hiicresinin sinterleme islemi sonras1t XRD analizi.

4.3.2. Elektrolit Tozlarinin XRD Analiz Sonuclari

Anot hiicrelerinin kaplanmasi i¢in kullanilan YSZ, GDC ve SDC elektrolit
tozlar1 da kaplama oOncesi ve sinterlenme islemi sonrast XRD analizine tabi

tutulmustur. Bu tozlara ait XRD analiz sonuglar1 bu boliimde karsilastirilmistir.

KK

Siddet

1 CO-0E0-1085e I - Trconium Cuide

ikiTeta (Der)

Sekil 4.16: Elektrolit YSZ tozunun XRD analizi.

YSZ elektrolit tozlarmin sinterleme Oncesi ve sonrast XRD analiz sonuglari
karsilagtirildiginda arada pek bir fark goriilmemektedir. Yalnizca sinterleme

sonrasinda XRD piklerinin siddetinin arttig1 gézlemlenmistir.
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Sekil 4.17: Elektrolit GDC tozunun XRD analizi.

YSZ ve GDC elektrolit tozlariin XRD analizlerinin gergeklestirilmesinin

ardindan SDC elektrolit tozlarinin XRD analizlerinin karsilastirilmasina gegilmistir.

SDC elektrolit tozlarina ait XRD analiz grafikleri Sekil 4.18’de gosterilmistir.

Zaa
A7t
8.7
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Sekil 4.18: SDC elektrolit tozlarinin XRD analizi.

SDC elektrolit tozlarinin xrd analizinde Sc elementi yerine bakir, demir gibi

safsizliklara rastlanmistir. Elektrolit tozlarinin XRD analizlerinin basarili bir sekilde

gergeklestirilmesinin ardindan katot tozlarina gegilmistir.
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4.3.3. Katot Tozlarimin XRD Analiz Sonuclari

Elektrolit tabakasi iizerine basarili bir sekilde kaplanan LSM, LSCF ve LSM —
YSZ kompozit katot tozlarmin da kaplama oncesi ve sinterleme sonrasina ait XRD
analiz sonuclar1 karsilastirilmistir. Ik olarak LSM ticari katot tozlarinin XRD analizi

yapilmistir. LSM katot tozuna ait bu analiz sonuglarina gosteren grafikler Sekil

4.19°da gosterilmistir.

2 T

Siddet

iki Teta (Der)

Sekil 4.19: Ticari katot LSM tozunun XRD analizi.

LSM katot tozlarinin ardindan LSCF katot tozlarina gecilmistir. LSCF katot

tozlarina ait XRD analiz sonuglar1 Sekil 4.20°de gdsterilmistir.

g g

Siddet

iki Teta (Der)

Sekil 4.20: Ticari katot LSFC tozunun XRD analizi.
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LSM ve LSCF katot tozlarmin ardindan da LSM — YSZ kompozit tozunun XRD
analizine ge¢ilmistir. LSM ve YSZ tozlarinin hacimsel olarak karisimindan olusan bu

kompozit tozun sadece kaplama sonrasindaki XRD analizine bakilmuistir.

4.4. Daldirarak Kaplama Yontemiyle Kaplanan Hiicrelerin
SEM Goriintiileri ve EDAX Analiz Sonuclar:

Boru tipi anot hiicrelerin iizerine elektrolit ve katot ¢ozeltilerinin basarili bir
sekilde kaplanmasiyla elde edilen nihai hiicrelerin sinterleme iglemi sonrasinda SEM
goriintiileri ¢ekilmistir. Bunun i¢in Malzeme Bilimi ve Miihendisligi binasindaki FEI
marka SEM cihazi kullanilmigtir. Kullanilan SEM cihazi sekil 4.21°de gosterilmistir.
SEM cihaziyla goriintli almadan 6nce numunelerin goriintii alinabilmesi i¢in giimiis
ve altinla kaplanmas1 gerekmektedir. Giimiis pasta ise numuneye fir¢a yardimiyla

stirilmiistiir.

Sekil 4.21: Taramal1 Elektron Mikroskobu Cihazi.

Numunelerin goriintii alinabilmesi i¢in hazirlanmasi isleminden sonra SEM
cihaziyla numunelerin goriintiilerinin alinmasi islemine ge¢ilmistir. Bazt numunelerin
anot+elektrolit tabakalar1 olacak sekilde goriintiileri alinmistir. Diger numunelerin ise

anot+elektrolit+katot olacak sekilde SEM goriintiileri alimmustir. Sekil 4.22°de
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anot+elektrolit ve anot+elektrolit+katot boru tipi yakit hiicrelerinin hiicre ¢eperlerinin

capini ve et kalinligin1 gosteren SEM goriintiileri gosterilmistir.

Sekil 4.22: Elektrolit kaplanan a) ve Elektrolit+Katot kaplanan b) hiicrelerin SEM
goriintiileri.

4.4.1. Elektrolit Kaplanan Hiicrelerin SEM Goriintiileri

Kaplanan hiicrelerin, hiicre ¢ceperlerinin SEM goriintiilerinin alinmasindan sonra
daldirarak kaplama yontemiyle yapilan kaplamalarin kalinliginin tespitine geg¢ilmistir.
[k olarak farkli ¢ézeltilerle farkli parametrelerle kaplanan hiicrelerin SEM gbriintiileri
alimmustir. Sekil 4.23’de 50 mm/sn ¢ekme hiziyla tek seferde kaplanan 7 numarali SDC
elektrolit ¢ozeltisiyle kaplanan hiicrenin SEM goriintiisii verilmistir. Sekil 4.23’den de
anlasilacagi gibi yapilan kaplamanin kalinligi ortalama olarak 1,60 mikron

civarindadir.
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Sekil 4.23: SDC elektrolit tozu ile 50 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan hiicrenin SEM
goruntiisi.

Ayni ¢ozeltiyle farkli gekme hizlarinda kaplanan diger hiicrelerin goriintiileri de
strastyla Sekil 4.24, Sekil 4.25 ve Sekil 4.26°da verilmistir. Dort farkli ¢cekme hizinda
kaplanan hiicrelerin SEM goriintiileri karsilastirildiginda ¢ekme hizi arttik¢a kaplama
kalinliginin arttig1 tespit edilmistir.
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Sekil 4.24: SDC elektrolit tozu ile 100 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan hiicrenin SEM
goruntusu.
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Sekil 4.25: SDC elektrolit tozu ile 200 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan hiicrenin SEM
goruntust.

Sekil 4.26: SDC elektrolit tozu ile 400 mm/sn ¢ekme hiziyla kaplanan hiicrenin SEM
goruntust.

4.4.2. Katot Kaplanan Hiicrelerin SEM Goériintiileri

Elektrolit ¢ozeltilerinin kaplanip sinterlenmesinin ardindan katot ¢ozeltileriyle
kaplama islemine devam edilmistir. Elektrolit kaplamalarinda oldugu gibi katot

kaplamalarinda da farkli gekme hizi, farkli kaplama sayisi gibi parametrelerin kaplama
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kalinligina etkileri SEM goriintiileriyle incelenmis ve karsilastirilmistir. Sekil 4.27°de
%30 kat1 yiikkleme oraniyla kaplanan LSM-YSZ katot ¢ozeltisinin SEM goriintiisii
gosterilmistir. Bu kaplama ¢ozeltisiyle 50 mm/sn ¢ekme hizinda elde edilen katot

kalinlig1 yaklasik 900 nm civarindadir.
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Sekil 4.27: 50 mm/sn Cekme Hiziyla Katot Kaplanan Hiicrenin SEM Goriintiisii.

Kat1 ylikleme orani kiigiik oldugunda elde edilen kaplama degeri ¢ok diisiik
cikmistir. Ayni1 yiikleme oraninda ¢ekme hizi arttirildiginda elde edilen kaplama
kalinlik degeri de artmistir. 100, 200 ve 400 mm/sn ¢ekme hizlarinda yapilan

kaplamalara ait SEM goriintiileri ayrica incelenmistir.

4.4.3. EDAX Analiz Sonuglari

SEM goriintiileri alinan baz1 hiicrelerin  kaplamalar1 maalesef SEM
goriintiilerinde goziikmemektedir. Ozellikle elektrolit tabakasinda bu sikintilara
rastlanmistir. Hiicrenin normal goriintiisiine bakildiginda seffaf yani yogun elektrolit
tabakasinin  olustugu gozlemlenmekte fakat SEM analizlerinde bu ispat
edilememektedir. Bunun sebebi hiicreyi SEM goriintiisii almak i¢in hazirladigi sirada
olustugu diisiiniilmektedir. Bu sebeplerden dolayr anot hiicrenin iizerinde olusan
elektrolit tabakasiin tespiti i¢in EDAX analizi yapilmistir. Sekil 4.28°de EDAX

analizi i¢in hazirlanan numunenin SEM goriintiisii gdsterilmistir.
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Sekil 4.28: EDAX Analizi i¢in hazirlanan hiicre.

Sekil 4.28’e bakildiginda elektrolit tabakasi tam olarak tespit edilememektedir
fakat hiicrenin EDAX analizi yapildiginda elektrolit tabakas1 ve gecis bolgesi tespit
edilebilmektedir. Sekil 4.29’da ii¢ farkli bolgeden analizi yapilan hiicrenin SEM

goriintlisii gosterilmistir.

Area 1 Selected Area 1

Area 1 Selected Area 2

Area 1 Selected Area 3

Sekil 4.29: EDAX Analizi i¢in se¢ilmis bolgeleri gosteren SEM goriintiisii.
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Ug farkli bolgeden elementel analizi yapilan hiicrenin elementel analiz sonuglari

strastyla Sekil 4.30, Sekil 4.31, Sekil 4.32 ve Tablo 4.5, Tablo 4.6 ve Tablo 4.7°de

gosterilmistir.
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Tablo 4.5: Hiicrenin 1.bdlgeye ait elementel analizi sonucu.

Sekil 4.30: Hiicrenin 1.bdlgeye ait elementel analizi.

Element Agirhk %  Atomik %  Net Sid.
OK 14.16 40.91 1266.8 0
YL 3.71 1.93 462.33 0.02
ZrL 26.76 13.56 3401.2 0
NiK 55.37 43.6 2232.6 0.01

Sekil 4.31: Hiicrenin 2.bdlgeye ait elementel analizi.
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Tablo 4.6: Hiicrenin 2.bdlgeye ait elementel analizi sonucu.

Element Agirhk %  Atomik %  Net Sid.
OK 16.69 46.85 1363.4 0
YL 4.87 2.46 644.96 0.01
ZrL 34.25 16.87 4577.0 0
NiK 44.19 33.82 1816.2 0.01

7.00

Sekil 4.32: Hiicrenin 2.bdlgeye ait elementel analizi.

Tablo 4.7: Hiicrenin 3.bdlgeye ait elementel analizi sonucu.

Element  Agwhk %  Atomik %  Net Sid.
OK 18.24 55.92 697.44 0.01
YL 9.08 5.01 1088.2 0.01
ZrL 72.68 39.07 8398.5 0

4.5. Elektriksel Test Sonuclar:

Mikro boru tipi katt oksit yakit hiicrelerinin basarili bir sekilde kaplanmasinin
ardindan gerceklestirilen elektriksel testlerle yakit hiicrelerinin farkli sicakliktaki

performans degerleri l¢tilmustiir.
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4.5.1. Empedans Test Sonuclari

Yakit hiicrelerinin test sistemine hazirlanmasinin ardindan test islemlerine
baslanmistir. Yakit hiicrelerinden ilk olarak A¢ik Hat Gerilimi (Open Circuit Voltage)
alimmaya ¢alisiimistir. Sekil 4.28’de, 500 "C sicaklikta YSZ5K isimli hiicrenin yapilan

empedans test sonuglar1 gosterilmistir.

Sekil 4.33: 500 "C sicaklikta yapilan empedans testi.

500 ‘C sicaklikta empedans testlerinin yapilmasimin ardindan diger sicakliklarda
test islemine gegilmistir. Sekil 4.29°da, 525 ‘C sicaklikta yapilan empedans testi

sonuglari gosterilmistir.
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Sekil 4.34: 525 “C sicaklikta yapilan empedans testi.

Sicakligin arttirilmasiyla beklendigi gibi hiicrenin direnci azalmis, elektrolit ve

elektrotlarin 550 "C sicaklikta direngleri 6l¢iilmiistiir (Sekil 4.30).
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Sekil 4.35: 550 “C sicaklikta yapilan empedans testi.

Sekil 4.30’dan da anlasilacagi tizere hiicrenin elektrolit direnci 250 Ohm, anot
ve katot direnci ise 70 Ohm olarak 6l¢iilmistiir. Bu hiicreden sonra YSZ1K isimli

hiicrenin de 450 "C sicakliktaki empedans analizi Sekil 4.31°de gosterilmistir.
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Sekil 4.36: 450 "C sicaklikta YSZ1K hiicresinin yapilan empedans testi.

Kaplanan hiicrelerin testi yapildiktan sonra Komico isimli ticari hiicrenin
empedans testine gecilmistir. Bu ticari hiicrelerin empedansinda ve dolayisiyla

performans testlerinde kisa devre goziikmiistiir (Sekil 4.32).
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Sekil 4.37: 450 "C sicakliktaki ticari yakit hiicresinin yapilan empedans testi.

4.5.2. Performans Test Sonuclari

Yakit hiicrelerinin empedans testinin ardindan hiicrelerin performans testlerine
gecilmistir. Farkli sicakliklar da yapilan bu performans testleri farkli hiicrelere
uygulanmistir. YSZ5K isimli hiicrenin 500 ‘C sicakliktaki Akim-Voltaj-Egri grafigi
Sekil 4.33’de gosterilmistir. 2.5 cm? Katot Alani
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Sekil 4.38: YSZ5K isimli hiicrenin 500 C sicakliktaki IVC grafigi.

YSZ5K isimli hiicrenin 525 ‘C sicakliktaki Akim-Voltaj-Egri grafigi Sekil
4.34°de gosterilmistir.
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Sekil 4.39: YSZ5K isimli hiicrenin 525 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

YSZ5K isimli hiicrenin 550 ‘C sicakliktaki Akim-Voltaj-Egri grafigi Sekil
4.35’de gosterilmistir.
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Sekil 4.40: YSZ5K isimli hiicrenin 550 ‘C sicakliktaki IVC grafigi.

550 ‘C sicaklikta voltaj diismesine paralel olarak ¢ekilen gii¢c degerinin diistiigii
Sekil 4.35°de goziikmektedir.
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Sekil 4.41: YSZ5K isimli hiicrenin 575 "C sicakliktaki IVC grafigi.

550 ‘C sicaklikta diismeye baslayan voltajin diisiisii 575 'C sicaklikta da devam
etmistir. Bu hiicrelerden sonra ticari Komico hiicrelerin testine gecilmistir fakat
empedans testi sirasinda goriilen kisa devreden dolay1 hiicrenin performansi testi
Olclilememistir.

Performans testleri igin Ingiltere’ye YSZ5K isimli numune basta olmak iizere
baz1 numuneler gonderilmistir. Oradan gelen sonuglar hiicrelerin ¢alistigini, 0,9 volt
acik hat gerilimi gosterdigini ve ticari hiicrelerin elde ettigi 0,45 watt degerine yakin

0,38 watt gii¢ liretebildigini ispat etmistir.
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5. GENEL SONUCLAR VE YORUM

En iyi elektriksel test sonuglar1 ve SEM goriintiileri YSZ elektrolit ¢ozeltileriyle
kaplanan hiicrelerde elde edilmistir. Ayn1 ¢ozelti icin 100 mm/sn ¢ekme hiz1 en ideal
¢ekme hizi olarak; 5, 10 ve 15 numarali ¢ozeltilerde en ideal ¢ozeltiler olarak; elektrolit
tabakasi i¢in 5 kat kaplama, katot tabakasi i¢inde 10 kat kaplama en ideal kaplama
sayisi olarak belirlenmistir.

Elektriksel testler i¢in laboratuvarlarimizdaki empedans ve performans test
cihazlarinin 6l¢iim araliklarindan dolay tam ¢alismadigi bu yiizden elde edilen 6l¢iim
degerlerinin diisiik ¢ikt1g1 Ingiltere’den gelen sonuglarla dogrulanmistir.

Cekme hizinin ¢ok fazla olmasi hiicre iizerinde homojen olmayan kaplamalara
hatta hiicrenin ¢atlamasina sebep olmaktadir dolayisiyla bazi galismalarda 6zellikle
katot tabakasi i¢in ifade edilen yiiksek ¢ekme hizlarinin ¢okta faydali olmadigi ve
hiicrenin sinterlenme sirasinda ¢atlamasina sebep oldugu tespit edilmistir.

Dagitici olarak DoP ile birlikte balik yaginin kullanilmasi hiicrenin homojen bir
sekilde kaplanmasina yardimci oldugu tespit edilmistir. Bundan sonra ki yapilacak
diger caligmalarda bu parametreler dogrultusunda c¢ozeltiler hazirlanmasina karar

verilmistir.
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