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OZET

Bu ¢alismada elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinde yakit olarak komiir gazi kullanimin
performans tizerindeki etkisi sayisal ve deneysel olarak incelenmistir. Tez kapsaminda
oncelikle deneysel sonuglar ile elde edilen sayisal sonuglarin dogrulamasi
gergeklestirilmistir. Elde edilen sonuglarin birbiri ile olduk¢a uyumlu oldugu goriildiikten
sonra sayisal ve deneysel ¢alismalar detaylandirilmistir. Komiir gazi yakith kati oksit yakit
pilinin performansi iizerinde sicaklik, basing ve yakit iceriginin etkisi hem sayisal hem
deneysel olarak incelenirken gbézeneklilik, yakit akis hiz1 ve destek tiirliniin etkisi sadece
sayisal olarak incelenmistir. Elde edilen sonuglar incelendiginde sayisal ve deneysel
calismalarda her ti¢ yakit tiirii i¢in sicaklik(700°C -750°C ve 800°C) ve basing (1 atm- 2 atm
ve 5 atm) arttik¢a yakit pili performansinin yaklasik %50 arttigi goriildii. Ayrica, yakit
iceriginde hidrojen orani arttikca kat1 oksit yakit pilinin performansi yaklasik %50 oraninda
artti. Sayisal sonuglarda ise yakit akis hizi arttikca tepkimeye giren hidrojen miktari
arttigindan performansin iyilestigi goriildii. Aymi zamanda destek tiiriiniin etkisi
incelendiginde elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinde kalin elektrolit tabakasinin ohmik
direnci arttirmasindan dolay1 performansin en diisiik oldugu goriildii. Ayrica, anot ve katot
destekli kat1 oksit yakit pillerinin performansinin birbiri ile olduk¢a benzer oldugu goriildii.
Hem deneysel hem sayisal calismalar incelendiginde kati oksit yakit pillerinde alternatif
yakitlarin kullanilabilecegi ve cesitli degiskenlere bagli olarak saf hidrojenle yarisabilir
diizeyde performans gosterebilecegi goriilmiistiir. Bu ¢alismanin sonucunda iilkemizin yerli
ve milli kaynagi olan komiirden elde edilen komiir gazlarinin temiz enerji teknolojileri
araciligiyla daha etkin bir sekilde kullanilabilecegi goriilmiistiir.
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ABSTRACT

In this study, the effect of using coal gas as a fuel on the performance of an electrolyte
supported solid oxide fuel cell was investigated numerically and experimentally. In this
thesis, firstly, the validation of the numerical results obtained with the experimental results
was carried out. After that it was seen that the obtained results were quite compatible with
each other, numerical and experimental studies were detailed. While the effects of
temperature, pressure and fuel content on the performance of a coal gas fueled solid oxide
fuel cell were investigated both numerically and experimentally, the effects of porosity, fuel
flow rate and support type were investigated numerically only. When the obtained results
were examined, it was seen that the fuel cell performance about 50% increased as the
temperature (700°C -750°C and 800°C) and pressure (1 atm- 2 atm and 5 atm) increased in
numerical and experimental studies for all fuels. In addition, the performance of the solid
oxide fuel cell increased as the hydrogen content of the fuel increased about 50%. In the
numerical results, it was observed that the performance improved as the amount of hydrogen
reacted increased as the fuel flow rate increased. At the same time, when the effect of the
support type was examined, it was seen that the performance of the electrolyte supported
solid oxide fuel cell was the lowest due to the increase in the ohmic resistance of the thick
electrolyte layer. In addition, the performances of anode and cathode supported solid oxide
fuel cells were found to be quite similar to each other. When both experimental and
numerical studies were examined, it was seen that alternative fuels could be used in solid
oxide fuel cells and could compete with pure hydrogen depending on various variables. As
a result of this study, it has been seen that coal gases obtained from coal, which is the
domestic and national resource of our country, can be used more effectively through clean
energy technologies.
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SIMGELER VE KISALTMALAR

Bu calismada kullanilmis simgeler ve kisaltmalar, aciklamalar1 ile birlikte asagida

sunulmustur.

Simgeler Aciklamalar

%} Dis kaynak

ﬁ Tiirlerin difiizyon kiitle akist
g Yer ¢ekimi ivmesi

r Gerilme tensorii

Qe Elektronik potansiyel
Pio Iyonik potansiyel

AH Entalpi degisimi
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1. GIRIS

Diinya niifusunun hizla artmasi ile birlikte enerjiye olan ihtiyagta hizli bir sekilde
artmaktadir. Artan enerji ihtiyacinin karsilanmasi igin geleneksel enerji kaynaklarinin yani
sira teknolojinin gelismesi ile yeni enerji iiretim yontemleri de siklikla kullanilmaktadir. Kati
oksit yakit pili (KOYP) yakitin kimyasal enerjisini dogrudan elektrik enerjisine doniistiiren,
modiiler ve ¢evreye zararli salinimi yok denecek kadar az olan sistemlerdir. Cok yiiksek
sicakliklarda calistiklari i¢in sentetik gazlarla kullanimi en uygun olan yakit pili ¢esididir.
Sadece H: ile galisan ve ¢ok diisiik CO seviyelerini tolere edebilen polimer-elektrolit yakit
pillerinin aksine, KOYP sistemleri saf CO ile dahi calisabilir. Ozel hiicre mimarileri
sayesinde KOYP'leri benzin ve dizel gibi yakitlar da dahil olmak iizere dogrudan
hidrokarbonlar tizerinde ¢aligabilir. Ayrica komiir gazlari da sera etkisi ve zararli salinima
sahip olma gibi olumsuz etkilere sahip olsa da elektrik iiretimi i¢in hala en bol ve en ucuz
kaynaklardandir. Bu nedenle temiz komiir teknolojileri gelistirip uygulanarak bu bol ve ucuz
kaynaktan etkin bir sekilde faydalanilmasi ve oniimiizdeki yiizyillarda da aktif bir sekilde
kullanilmasi diistiniilmektedir. KOYP, farkli yakitlarla yiiksek verimle calisabildigi icin
komiir gazlarinin yakit olarak kullanimi i¢in uygun bir teknolojidir. Maden Tetkik ve Arama
Genel Miidiirliigii tarafindan yaymlanan giincel verilere gore iilkemizde tag komiirii kaynagi
1,52 milyar ton, linyit ve asfaltit kaynag1 19,14 milyar ton olmak {izere toplam komiir
kaynagi 20,66 milyar tondur [1]. Bu tez kapsaminda, Tiirkiye’nin yerli ve milli enerji
kaynagi olan komiirden, uygun komiir gazlastirma ve karbonlagtirma tekniklerini
kullanilarak elde edilmis olan komiir gazlarinin KOYP performansi tizerindeki etkisi farkl
parametreler g6z oniinde bulundurularak sayisal ve deneysel olarak incelenmistir. Tez
caligmasina baglanmadan once bu konu kapsaminda daha 6nce yapilmis olan ¢aligsmalar

detayl bir sekilde incelenmistir.

Literatiir arastirmasi

Yakabe, Hishinuma, Uratani, Matsuzaki ve Yasuda (2000), metan reformasyonunun hiicre
performansina etkisini incelemislerdir. Yaptiklar1 sayisal ¢aligmada tek hiicreden olusan ¢ift
kanall1 anot destekli bir KOYP zit akis icin modellenerek anot tabakasinda meydana gelen
konsantrasyon kayiplari hesaplanmistir. Modelde, gézenekli anot tabakasindaki gaz akisi

Darcy kanunlarma goére tanimlanmustir. Yiiksek yakit kullanim oranlarinda konsantrasyon



kayiplarinin hesaplanabilmesi i¢in buharla doniistiiriilmiis metan yakit olarak kullanilmaistir.
Calisma sonucunda metan reformasyonlu gaz sistemleri i¢in, konsantrasyon kayiplarmin,
yiiksek yakit kullanim oranlarinda yakit akis yolu boyunca dikkate deger bir sekilde arttig1
gorilmiigtiir. Ayrica metan doniisiim reaksiyonunun konsantrasyon kayiplarinin

azaltilmasinda etkili oldugu goriilmiistir [2].

Eguchi, Kojo, Takeguchi, Kikuchi ve Sasaki (2002), KOYP’lerinde i¢ ve dis buhar
reformasyonu ile gii¢ iiretimini arastirmis ve karsilastirmislardir. Gaz bilesiminin giig tiretim
tizerindeki etkisi ile H2 ve CO arasindaki reaktivite farki incelenmistir. Yapilan deneysel
calismada metanin i¢ buhar reformasyonunun Ni-YSZ elektrot katmanlari iizerinde
gerceklestirilebilir oldugu ancak tam bir doniisiim elde etmek icin yeterli miktarda katalizor
gerektigi goriilmiistiir. i¢ ve dis buhar reformasyonuna sahip iki yakit sisteminde de agik
devre voltaji ayn1 seviyeye ayarlanmis olmasina ragmen, CO-CO; yakit sistemi i¢in elde
edilen akim-voltaj degerinin, H>—H>O yakit sistemi i¢in olan akim-voltaj degerinden
konsantrasyon ve/veya aktivasyon kayiplari sebebiyle daima daha disik oldugu

gorilmistir [3].

Koh, Yoo, Park ve Lim (2002), yaptiklart deneysel ¢alismada yakit olarak metan ve hidrojen
kullanilan anot destekli diizlemsel bir KOYP'nde meydana gelen karbon olusumunun
performansa etkisini incelemislerdir. Karbon olusumu, aktif reaksiyon alanini azalttigindan
negatif olarak distiniilir. Bu calismada ise, yakit olarak nemlendirilmis metan
kullanildiginda olusan karbonun, termodinamik olarak karbonsuz durum ile benzer sonuglar
verdigi goriilmiistiir. Yani tersinir karbon olusumunun, hiicre performansini etkilemedigi
agiklanmustir. Yakit kullanim oraninin %53 oldugu durumda sicaklik 850°C iken KOYP’nin
500 mW/cm? giig iirettigi gozlenmistir [4].

Weber, Sauer, Miiller, Herbstritt ve Tiffée (2002), elektrolit destekli diizlemsel bir KOYP
performansina buhar/karbon oranimnin etkisini CH4/H20 ve CO/H2 gaz karisimlarini yakit
olarak kullanarak incelemislerdir. Calismanin amaci, Ni/YSZ anot tabakasi ile tek bir
hiicreden olusan KOYP'nin karbon temelli yakit kullaniminin avantaj ve dezavantajlarim
incelemektir. Saf Hz, CO ve CHg gazlari yakit olarak kullanildiginda KOYP’nden elde edilen
glic degerinde ¢ok onemli farkliliklar gorilmemistir. Saf CO ve CHy'lin oksidasyonu anot
tabakasinda yeterli oksijen seviyesi oldugu zaman ger¢eklesmistir. Ayrica, karbon birikimi

tim yakit karigimlarinin kullanim durumunda anot bozunumu ile sonuglanmistir. Uygun



calisma kosullar1 igin yakit igerisindeki buhar/karbon oraninin uygun olmasi veya anotta
oksijen miktarinin yeterli olmasi gerektigi goriilmiistiir. Ni/YSZ anot tabakasi 1000 saat
calistirilarak test edilmesine karsilik performans itizerinde 6nemli bir kayip olusmadigi

goriilmiistiir [5].

Kendall, Finnerty, Saunders ve Chung (2002), dogrudan metan yakitli mikro tip KOYP’nin
cesitli isletme kosullarinda performansini deneysel olarak incelemislerdir. Calisma
sonucunda saf metanin, metanin kismi oksidasyonu ile ayni agik devre voltaji degerini
verdigi goriilmistiir. Ayrica yaklagik 30 dakika saf metan ile caligma sonucunda 2 mm ¢apa
sahip mikro tiiptin karbon ile doldugu gézlenmistir. Yakitin He gazi ile seyreltilme islemi
Nernst denkleminden de beklendigi gibi agik devre voltaji degerini azaltmistir. Ayrica
yakitin COz gazi ile seyreltilmesi de agik devre voltajinda logaritmik bir azalma meydana
getirmistir. %30 CH4-%70 CO; yakit karisiminin ise oksidasyon egrisi ile tamamen uyumlu

oldugu goriilmiistiir [6].

Liu ve Barnett (2003), yakit olarak dogal gaz ve metan gazi kullanan anot destekli diizlemsel
bir KOYP performansini deneysel olarak incelemislerdir. Calismada, her iki yakit igin,
dogrudan beslemeli KOYP stak yapisinda yakit girisinin yakininda beklenen durumlari
yaklagik olarak tahmin etmek i¢in diisiik yakit kullanim oranlarinda tek hiicreli testler
yapilmistir. Calisma sonucunda sicakliga bagli olarak dl¢iilen agik devre voltaji degerlerinin
anot reaksiyonu olarak kati karbonun kismi oksidasyonu gerceklestiginden, hesaplanan
degerler ile uyum gosterdigi goriilmiistiir. Bu durum metan bozunumu ve elde edilen kati
karbonun elektrokimyasal oksidasyonu olmak tizere iki adimli bir reaksiyon mekanizmasi
oldugunu gostermistir. Ayrica KOYP hiicrelerinin agik devre voltajindayken 800°C'de

oldukga hizli bozunuma ugradigi gézlemlenmistir [7].

Aguilar, Zha, Cheng, Winnick ve Liu (2004), yaptiklar1 deneysel ¢alismada anot tabakasi
olarak LaxSr1.xVOs-s (LSV) kullanilan bir KOYP performansini igerisinde Hz2S iceren yakit
karisimi kullanarak aragtirmiglardir. Performans iizerinde sicaklik, elektrolit kalinligi, HoS'in
Ho'ye eklenmesi, HaS'in  konsantrasyon farkliligi parametreleri deneysel olarak
incelenmistir. Calisma sonucunda LSV hiicrelerinin Hz gazi yakit olarak kullanildiginda
elektrokimyasal performansi zayif olmasina ragmen, saf H»S ve H:S iceren yakitlarla kararli
calistig1 gosterilmistir. KOYP performansinin Hz gazi igerisinde %5 H2S ve N2 igerisinde
%5 H>S bulundugunda olduk¢a yakin oldugu gozlenmistir (Sicaklik 1273 K iken, %95 H»-
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%5 H2S yakit karisiminda giic yogunlugu 135 mW/cm?, %95 N2-%5 H2S yakit karisiminda
gii¢ yogunlugu 90 mW/cm? olarak 6lciilmiistiir). Sicaklik arttik¢a her iki yakit tiirii iginde
performansin arttig1 goriilmiistiir. Elektrolit kalinliginin artmasinin hiicre performansini

azalttig1 gorilmiistiir [8].

Pacheco, Mann, Hutton, Singh ve Martin (2005), yaptiklari sayisal ¢alismada KOYP’nin
akim-sicaklik profilini farkli gazlastirict bilesimleri altinda incelemislerdir. Gelistirilen
modelde, hidrojen ve karbon monoksit baslangi¢ konsantrasyonlarinin yiiksek olmasinin ve
buhar-karbon oraninin etkisi gosterilmistir. Calisma sonucunda yakit igerisindeki hidrojen
miktart arttikga KOYP performansimnin arttigi gozlenmistir. Ayrica, baslangicta yakit
icerisindeki CO miktarinin yiiksek ve su miktarmin diisiik olmasinin karbon olusumuna

sebep oldugu goriilmistiir [9].

Assabumrungrat ve digerleri (2005), yaptiklari ¢alismada, metanol yakitli dogrudan ig
reformer (DIR) kullanilan bir KOYP’nde karbon olusumunu sayisal olarak incelemislerdir.
KOYP’nde, oksijen ve hidrojen iletken iki ayr1 elektrolit tiirii diisiiniilerek performans
analizleri yapilmistir. Calisma sonucunda karbon olusumunun sicaklik ve H>O:MeOH giris
oraninin arttirilmasiyla engellendigi goriilmiistiir. Hidrojen ve oksijen iletken elektrolit
yapist karsilastirildiginda, karbon olusumunun anotta hidrojenin elektrokimyasal
reaksiyonundan iiretilen ekstra buhar nedeniyle oksijen ileten elektrolit yapisinda daha az

oldugu goriilmiistiir [10].

Nunes, Gorte ve Vohs (2005), yaptiklar1 ¢alismada, Cu-CeO2-YSZ anot tabakasina sahip
KOYP'nin performansini yakit olarak Hz, CO ve sentez gazi Kullanarak karsilagtirmiglardir.
Ayrica yakit konsantrasyonunun yakit pili performansi tizerindeki etkisini incelemislerdir.
Calismada oncelikle, Cu, CeO2 ve YSZ ile anot tabakasi sentezi basarili bir sekilde
gerceklestirilmistir. Bu tabakada CeO: oksitleyici katalizorii olarak gorev yaparken, Cu
elektronik iletkenligi saglamaktadir. Yapilan ¢aligmada, Cu-CeO; tabanli anot tabakasinin
Ni-YSZ tabanli anot tabakasindan CO oksidasyonu agisindan farkli oldugu gortilmistiir. Ni-
YSZ anot tabakalar1 Hz oksidasyonu i¢in yiiksek aktiviteye sahipken, CO oksidasyonunu
etkin bir sekilde katalize edemedikleri i¢in bu yakitla galisirken diisiik performans
sergilemistir. Bu yiizden, Ni-YSZ ile sentez gazlari ¢alistirilirken, yakitin sadece H> bileseni

kullanilir. KOYP performansi iizerinde yakit konsantrasyonunun etkisi incelendiginde ise



Homin elektrokatalitik oksidasyon kinetiginin Cu-CeO2-YSZ anot tabakasinda pozitif

degerlerde iken Ni-YSZ anot tabakasi i¢in neredeyse sifir oldugu gorilmiistiir [11].

Kee, Zhu ve Goodwin (2005), yaptiklar1 derleme ¢alismada KOYP'lerinin hidrokarbon ya
da hidrokarbon kokenli yakitlarla dogrudan kullanilabildigini géstermislerdir. Doniigiim
verimliligi 1s1 makinelerinden daha giigliidiir, 1s1 makinesi ve kojenerasyon sistemleri ile
birlikte kullanildiginda ise verimlilik %70'lere kadar ¢ikabilmektedir. Yakit hiicrelerinin
hem Hz hem de CO iizerinde ¢alistigina dair dogrudan deneysel galismalar vardir. Yiiksek
hidrokarbon orani iceren yakitlarda, yakit pilinin anot kismma karbon birikimi
olabilmektedir. Calisma sicakligi, malzeme secimi, yakit kompozisyonuna bagli olmakla
birlikte, homojen ya da heterojen siirecler bu karbon birikimine sebep olmaktadir.
Hidrokarbon yakith KOYP, yakit hiicresi icindeki yakitin %100'inii oksitlemeyebilir.
KOYP’nde, yakitin elektrokimyasal potansiyelinin ¢alisan hiicre potansiyelinin altina
diistiigii zaman elektrik enerjisi tiretilmeyecektir. Bu bdliimlerde 1sinin ¢ok az iiretilmesi
veya hi¢ olugsmamasi, bagli malzemelerin farkli 1s11 genlesmeleriyle iliskili yapisal

gligliikleri siddetlendiren 1s1l gradyanlara katkida bulunur [12].

Sangtongkitcharoen, Assabumrungrat, Pavarajarn, Laosiripojana ve Praserthdam (2005),
yaptiklari galismada KOYP'nde yakit olarak metan kullaniminin ti¢ farkli ¢alisma kosulunun
(dis reformasyon, dogrudan olmayan i¢ reformasyon ve dogrudan i¢ reformasyon) karbon
olusumuna etkisini termodinamik olarak incelemislerdir. Calisma sonucunda, yiiksek
sicaklikta daha iyi performans icin giriste gereken HoO/CH4 oraninin azalmasi gerektigini
aciklamiglardir. Ayrica, HoO/CH4 oraninin elektrolit tiirtinden bagimsiz oldugu goriilmiistiir.
Bu ¢aligmada, dogrudan i¢ reformasyona sahip KOYP'nin oksijen ileten elektrolit yapisi ile

kullaniminin en uygun se¢im olduguna karar verilmistir [13].

Suwanwarangkul ve digerleri (2006), yakit olarak sentez gazi kullanilan diigme hiicre yapili
bir KOYP’ni 800°C-900°C’de iki boyutlu ve izotermal olarak modellemislerdir. Sayisal
modelde elektrokimyasal ve kimyasal reaksiyonlar ile kiitle, iyon ve momentum transferi de
g0z Oniine alinmistir. Ayni zamanda ayni sartlar altinda ¢alisma deneysel olarak yapilmis ve
sayisal ve deneysel sonuglarin birbiri ile uyumlu oldugu goriilmiistiir. Deneysel ve sayisal
sonuclar, KOYP’nde sentez gazi ile ¢alisirken daha diisiik hiicre performansi elde etmenin
temel nedeninin, anot yiizeyine zarar veren Boudouard reaksiyonu yoluyla karbon olusumu

oldugunu goéstermistir. Bu sorunun ¢oziilmesi durumunda ise CO’in KOYP i¢in etkili bir



yakit oldugu diisiiniilmektedir. CO2 ac¢ik devre voltajin1 6nemli dlgiide azalttigindan CO>
seyreltmesinin hiicre performansi tizerinde N2'den daha belirgin bir etkiye sahip oldugu
goriilmiistiir. Karbon olusumunda termodinamik analiz ile isletme basinci, sicaklik ve yakit
igerisindeki H2 ve CO bilesimlerinin 6nemli faktorler oldugu anlasilmistir. KOYP’ nin
performansinda azalma olsa bile sentez gazi yakitina H2O veya CO: ilave edilerek bu

durumun agilabildigi bulunmustur [14].

Zhu ve Kee (2006), bu ¢calismada KOYP verimliligini ve yakit kullanimini, isletme kosullari
ve yakit bilesiminin bir fonksiyonu olarak termodinamik olarak incelemislerdir. Calisma
sonucunda, maksimum verimliligin membran-elektrot bilesimi karakterinden ve
polarizasyon kayiplarindan bagimsiz oldugu goriilmiistiir. Ancak, giic yogunlugunun
polarizasyon kayiplarina bagli olmasindan dolay1, maksimum verimliliginde dolayl olarak

biiyiik bir sekilde hiicre geometrisine bagli oldugu agiklanmistir [15].

Gemmen ve Trembly (2006), bu ¢alismada, gelistirilen bir anot tabakasi {izerinde sentez gazi
kullaniminin performansa olan etkisini geleneksel anot tabakasi ile karsilastirmislardir.
Ayrica KOYP performansi farkli basinglar altinda incelenmistir. Calisma sonunda metan
buhar1 doniistiirme reaksiyonu yoluyla hidrojenin iiretilmesi i¢in en fazla 8 atm basincin
yeterli oldugu aksi takdirde daha yliksek basinglarda metan {iretimine neden oldugu
goriilmiigtiir. Su gazi doniigiim reaksiyonunun oraninin yaklasik 7 atm civarinda arttigi
bulunmug ve daha yiiksek basinglarda ¢alismanin CO ve H:'in doniisiimiinii azalttigt
aciklanmistir. Diflizyondan kaynaklanan kayiplarin elektrolit ara yiizeyindeki hidrojen
miktarindaki degisikliklerle agiklandigi gibi, basing yaklagik 5 atm oldugunda azalma
gosterdigi ve ardindan tekrar arttigi goriilmiistiir [16].

Aloui ve Halouani (2007), KOYP performansini saf hidrojen ve biyokiitle gazlagtirmasi
sonucu elde edilen sentez gazi (H2 ve CO karisimi) kullanarak incelemislerdir. Anot
tarafindaki H2 ve CO gazlarinin dogrudan oksitlenme tepkimesine girdigi diisliniilmiistiir.
Konsantrasyon kayiplarin1 hesaplamak i¢in Dusty-gaz modeli kullanilmistir. Ayrica, ohmik
kayiplar i¢cin Ohm kanunu, aktivasyon kayiplart icin de Butler-Volmer denklemi
kullanilmistir. Bu ¢alismada, H2 ve CO'in dogrudan oksidasyonu ile elde edilen giiciin
sadece H:'in yakit olarak kullanilmasindan daha fazla oldugu goriilmiistiir. Bu nedenle

biyokiitle kullaniminin KOYP’nde kullaniminin uygun oldugu agiklanmistir [17].



Colpan, Dincer ve Hamdullahpur (2007), bu c¢alismada anot destekli KOYP’nde sentez
gazin1 dogrudan reformasyon yontemi ile yakit olarak kullanmis ve resirkiilasyon orani ile
yakit kullanim oraninin performans {izerine etkisini sayisal olarak incelemislerdir.
Resirkiilasyon oraninin KOYP performansi iizerindeki 6nemi, karbon birikimini 6nlemek ve
kimyasal reaksiyonlarin baglamasi i¢in gerekli olan su miktarini anot ¢ikis gazlarindan
kargilamaktir. Yapilan ¢alisma sonucunda resirkiilasyon oraninin diisiik akim
yogunluklarinda ¢ok etkili olmadigi goriilmiistiir. Yiiksek akim yogunluklarinda ise
resirkiilasyon orani arttik¢a yakitin akis hizi, hava kullanim orani, ¢ikis giicii ve elektriksel
verimlilik azalmistir. Katot kismindan giren havanin akis hizinin yiikselmesi diisiik hava
kullanim orani anlamina gelmektedir. Bu da sistem maliyetini arttirmaktadir. Ayrica yakit
kullanim orani arttik¢a, yakitin akis hizi ve cikis giicii azalirken hiicrenin elektriksel

verimliligi artmigtir [18].

He ve Hill (2007), yaptiklar1 deneysel ¢alismada Ni/YSZ (%70 NiO/ %30 YSZ ) anot
tabakasina sahip KOYP’nin performansini 773 K ve 1073 K arasinda nemlendirilmis metan
yakit ile calistirarak incelemislerdir. Calismada ayrica Ni/YSZ tabakasi iizerine Zr katkil
seryum dioksit katalizor tabakasinin eklenmesinin etkisi incelenmistir. Zr katkili seryum
dioksit katalizor yoklugunda, 873 K iizerinde karbon olusumu goriilmiis, 923 K iizerinde
ise karbon olusumu o6nemli derecede artmistir. Zr katkili seryum dioksit katalizorii
kullanildiginda, daha az karbon olustugu ve olusan karbonun daha kolay bir sekilde yok
edildigi goriilmiistiir. Ayrica, karbon olusumunun sermet yapisinda 6nemli bir degisiklige
neden olmadig1 agiklanmistir. Sentez gazi ile yapilan deneysel ¢aligmalar seryum dioksit
katalizor tabakasinin roliiniin geleneksel katalizore gore daha 6nemli oldugunu gostermistir

[19].

Suwanwarangkul ve digerleri (2007), yakit olarak biyokiitle kaynakli sentez gazi kullanan
silindirik bir KOYP’ni modellemislerdir. Sayisal analiz sonuglarina goére, H>'nin daha
yiiksek enerji icerigi nedeniyle hiicre i¢cinde daha yiiksek ortalama sicakliklara ulasildigi igin
yakit olarak H: kullanildiginda KOYP performansinin sentez gazlari ile elde edilen

performanstan daha iistiin oldugunu goériilmiistiir [20].

Trembly, Gemmen ve Bayless (2007), sentez gazi yakith elektrolit destekli diigme hiicre
yapisindaki KOYP'nin performansini yakit igerisinde HCl bulunur ve bulunmazken

incelemisglerdir. 0.7 V'ta 800°C ve 900°C'de sentez gazi 20 ppm ve 160 ppm HCI igerirken



deneyler gergeklestirilmistir. Yapilan deneyler sonucunda 800°C ve 900°C’de yakit
icerisinde HCI olmadiginda performansta ¢ok biiyiik bir degisiklik olmadigi, yakita HCI

eklendiginde ise performansta azalma meydana geldigi goriilmiistiir [21].

Nikooyeh, Jeje ve Hill (2007), gelistirdikleri 3 boyutlu anot destekli diizlemsel KOYP
modelinde dogrudan i¢ reformasyona sahip metan yakitli KOYP'nin 1s1l ve elektrokimyasal
davranisin1 1073 K'de incelenmistir. Gelistirilen modelin sonuglarinda, hem hiicre uzunlugu
boyunca (16 K/cm'e kadar) hem de hiicre kesiti iginde (35 K/cm'e kadar), 6zellikle hiicre
girisinde Onemli sicaklik degisimlerinin bulundugunu gdsterilmistir. Biiylik sicaklik
degisimlerinin, endotermik metan buhar reformasyon reaksiyonunun ve anot-katot
tabakalar1 yapisindaki farkli konumlardaki ekzotermik elektrokimyasal reaksiyonun nispi
oranlarmin bir sonucu oldugu agiklanmistir. Ayrica, artan Ho konsantrasyonunun ekzotermik
elektrokimyasal reaksiyonu arttirdig1 boylece hiicre girisindeki sicaklik diisiisiinii azalacagi
ve artan Hz, H2O ve CO> konsantrasyonlariin da karbon birikimi miktarini azaltabilecegi

gortilmistir [22].

Nikooyeh, Clemmer, Restrepo ve Hill (2008), bu ¢alismada, Ni/YSZ kompozit malzemesi
ile anot tabakasi hazirlayarak 1073 K'de 0-1,5 CH4/H: oraninda yakit kullanarak KOYP’nin
performansini incelemislerdir. Calismada karbon olusumunun tipi ve miktar1 iizerine
hidrojenin etkisi arastirilmistir. Calisma sonucunda yakit igerisindeki hidrojen miktari

arttikga karbon olusumunun ve zararinin 6nemli 6lgiide azaldig1 goriilmiistiir [23].

Zhi, Chen, Finklea, Celik ve Wu (2008), Ni-YSZ/YSZ/Ni-YSZ anot/elektrolit yarim
hiicresinde, %30,6 Hz2, %30 CO, %11,8 CO», %27,6 H20 ve 20 ppm PH3 iceren sentez gazi
yakit olarak kullanilarak fosforun yakit pili performans: iizerine etkisi incelemislerdir.
Komiir gazinda 20 ppm PH3 bulunmasi, yakit pilinin calisan elektrot tabakasi tizerinde
zehirleyici bir rol oynadigi goriilmiistiir. Yiik transfer ve difiizyon direnglerinin PH3 igeren
komiir gazina maruz kaldikca asir1 derecede arttigi gortilmiistiir. Diflizyon direncinin artma

hizinin ytik transfer direncinin artma hizina gore bir miktar daha hizli oldugu goriilmiistiir

[24].

Ni, D. Leung ve M. Leung (2008), proton ve elektron iletken elektrolit tiiriine gore iki farkl
KOYP’nin performansini yakit olarak metan gazi kullanarak sayisal olarak incelemislerdir.

Metan ile beslenen proton iletken KOYP’nin elektron iletken KOYP’ne gore daha yiiksek



teorik performansa sahip oldugu ancak gercek performansinin bir miktar daha diisiik oldugu
gortilmistiir. Proton iletken KOYP’nde ohmik kayiplarin bir miktar daha yiiksek oldugu,
ayrica, kiitle tagimim karakteristigi de tamamen farkli oldugundan konsantrasyon
kayiplarinda da fark oldugu agiklanmistir. Proton iletken KOYP’nde anot konsantrasyon
kayiplarmin elektron iletken KOYP’nden daha az olmasina ragmen, katot tabakasinda su
bulunmasindan dolay1 katot konsantrasyon kayiplar1 daha yiliksek oldugu sonucuna
ulagilmistir. Sicaklik artisinin ise her iki KOYP tiirii igin toplam kayiplar1 azalttigindan

performansi arttirdigi gériilmiistiir [25].

Wu, Su, Zhang, Ran ve Shao (2009), bu ¢alismada, orta sicaklik bir anot destekli diizlemsel
KOYP’nde yakit olarak kati karbon kullaniminin KOYP performansina etkisi deneysel
olarak incelemislerdir. Calismada ters Boudouard reaksiyonu yoluyla karbonun gaz
halindeki karbon monoksite dahili katalitik gazlastirilmasini igeren bir ¢alisma yontemi
kullanilmigtir. Katalizor olarak FemOn (alkali metal oksit katalizorii) kullanilarak, kati
karbonun CO: ile reaksiyona girmesi saglanmistir. Calisma sonucunda FemOn—MxO (M =
Li, K, Ca) katalizor olarak kullanildiginda, karbon gazlastirma oraninin orta derece
sicakliklarda onemli derecede arttigi goriilmiistir. Gaz halindeki CO'nun kat1 karbona
kiyasla ¢ok daha yiiksek yayilimi nedeniyle, harici CO2 beslemesi olmaksizin yaklasik 300
mW/cm? maksimum gii¢ yogunlugu elde edilmistir. Bu degerin, saf hidrojen yakit olarak

kullanildiginda elde edilen degerden ¢ok az bir miktar diisiik oldugu agiklanmigtir [26].

Arpornwichanop, Patcharavorachot ve Assabumrungrat (2010), dogrudan i¢ reformasyon ile
metan yakitlh proton iletken bir KOYP’nin performansini elektrolit tipine gore
incelemislerdir. Gelistirilen bir boyutlu modelde yakit ve hava kanallarindaki gaz
karigimlarinin dagilimi da incelenmistir. Calisma sonucunda 0,7 V ' ta gii¢ yogunlugu ve
yakit kullaniminin 1yi sonug verdigi goriilmiistiir. Ancak bu durumda yakit kanalinda ytiksek

CO igerigi gozlenmistir [27].

Miao ve digerleri (2010), CO2, H20, CO, N2 ve CH4'tin KOYP performansi iizerine etkisini
deneysel olarak incelemislerdir. KOYP’nin agik devre voltaji degeri yakit igerisinde CO
eklenmesi ile degismezken N», CO> ve HyO eklenmesiyle azalmis, CH4 eklenmesi ile
artmistir. Komiir gazi igerisine H.O ve CO2 eklenmesinin konsantrasyon kayiplarini azaltip
elektrolit tabakasindan ti¢lii faz sinirina oksijen iyonu gegisine izin verdigi ic¢in hiicre

performansinin iyilestigi agiklanmistir. Yakit igerisindeki CO ve CHgs ‘in, anot iiglii faz
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siirina yiik transferini, gaz difiizyonunu ve doniisiimiinii yavaslattigi goriilmistiir. Yakat
olarak %40 H», %20 CO, %20 H20 ve %20 CO: kullanildiginda, 750°C ve 360 saat test
yapildiginda, hiicrede karbon olusumu gézlenmemistir. Ancak, %50 Haz, %30CO, %10 H-0,
%10 CO; kullanildiginda oldukga fazla karbon olusumu goriilmiistiir. 750°C’de yakit olarak
saf Hz kullanildiginda 316 mW/cm? gii¢ yogunlugu elde edilmistir [28].

Ye, Wang, Zhou, Zeng ve Wen (2010), Ni-YSZ anot tabakasina sahip anot destekli KOYP
iretereck Hp-CO sentez gazi yakith KOYP performansini incelemislerdir. Performans
analizleri farklt H>-CO bilesenlerinde ve 750°C'de yapilmistir. Yakit igerisindeki su ve
azotun etkisi de ayrica incelenmistir. Sentez gazi igerisine, performans azalmasina neden
olsa da bir miktar su ilave edilerek karbon birikiminin 6niine gegilebildigi goriilmiistiir. Anot
tabakasi tizerine Cu-CeO2 kaplamasi yapilarak anot kararliligi ve performans arttirilmastir.
%65 Hz, %32 CO, %3 H20 igeren bir sentez gazi 300 mW/cm? bir giic performansiyla
yaklasik olarak 1050 saat kararlikta bir sorun olmaksizin ¢alistirtlmistir. Saf Hz i¢in ortalama
giic yogunlugu 400 mW/cm? olarak Olgiiliirken, %48,5 Hz, %48,5 CO, %3 H20 i¢eren sentez
gaz1 yakit1 igin ortalama gii¢ yogunlugu 310 mW/cm? olarak 6l¢iilmiistiir [29].

Li, Shi ve Cai (2010), bu ¢alismada, tek boyutlu sentez gazi ile yakitlanan anot destekli
KOYP modellemisglerdir. Model, farkli kompozisyonlardaki sentez gazi ile 750°C,800 °C ve
850 °C'de gergeklestirilen deneysel ¢alismalar ile dogrulanmustir. Caligmada, her bilesen i¢in
polarizasyonlar iizerinde isletme voltaji ve sicakligin etkisi, her iki elektrot tabakasinda
elektronik akim yogunlugu ve anot tabakasinda tiirlerin konsantrasyon dagilimi
incelenmistir. Sayisal analiz sonuglari, diisiik sicaklikta katot aktivasyon kayiplarinin ve
omik kayiplarin baskin oldugunu, yiiksek sicaklikta anot kayiplarinin daha énemli oldugunu
gostermistir. Ayrica, yiiksek sicaklik ve diislik voltajlarda Bouduard reaksiyonlari tarafindan
Ni yiizey iizerinde biriken karbon olusumunun daha az oldugu goriilmiistiir. Ek olarak,
sentez gazi igerisindeki H2O ve CO; arttikga, karbon birikimi azalmistir. Son olarak, komiir
gazlastiricisindan ve metan termokimyasal reform islemlerinden elde edilen tipik sentez
gazinin hiicre performans analizi ile yakittaki etkin bilesimlerin (6rnegin Hz> ve CO)
artmasiyla hiicre performansinin ve agik devre voltajinin arttigin1 gosterilmistir. Havanin
oksitleyici olarak kullanilmasiyla ortaya ¢ikan sentez gazindaki biiyiik N2 igerigi,

performansin 6nemli 6l¢iide bozulmasina yol agmistir [30].
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Restrepo ve Hill (2010), elektrolit destekli diizlemsel bir KOYP’nde yakit olarak CO ve H:
karisiminin kullanilmasinin karbon olusumu tizerindeki etkisini, 1073 K'de elektrokimyasal
ve karbon karakterizasyon teknikleri ile incelemislerdir. Calisma sonucunda, %75 CO, %25
H> yakit karisiminda 6 saatlik performans sonunda KOYP bozunuma ugramistir. %100 CO
yakiti kullamldiginda ise 10 mA/cm? akim yogunlugunda 6 saat {izeri performans sonunda
karbon olusumun olmadig1 gozlenmistir. Yakit igerisinde Hz'nin varliginin karbon olusum
miktarin1 azaltacagi beklenmesine ragmen, a¢ik devre voltajinda CO/Hz karisimlar i¢eren
yakita maruz kalan anotlarda saf CO'in yakit olarak kullanilmasindan daha fazla karbon

biriktigi gorilmistiir [31].

Wang, Yu ve Weng (2011), yakit olarak sentez gazi Kullanan diizlemsel bir KOYP
performansini1 farkli elektrik yiikleri altinda sayisal olarak incelemislerdir. Calisma
sonucunda akim yogunlugunun artmasi ile sicaklik artisi oldugu gorilmiistiir. Ayrica
KOYP’nde olusan en yiiksek ve en diisiik sicaklik arasindaki farkin arttigi gézlenmistir.
Fakat ohmik kayiplarin degisim {izerinde bu parametrelerin etkisi net olarak

aciklanamamustir [32] .

Paradis, Andersson, Yuan ve Sundén (2011), bu ¢alismada, KOYP’nde kullanilan metan
tabanl alternatif yakitlar1 incelemis ve performans ve karbon olusumu gibi agilardan
karsilagtirma yapmislardir. Caligma sonunda metanol ve etanol gazlarinin kolay depolama
ve tasima Ozelliklerine sahip oldugu ve metana gore daha yiiksek 1s1l verimlilik gosterdigi
goriilmiistiir. Biyogaz ise i¢erigindeki CO> bileseninden oldukga fazla etkilenmekle birlikte
metan igerigine bagli olarak elektrik giicii liretebilmistir. Metanol, etanol ve dimetil eter
gazlari, dis doniistiiriicti ile birlikte calistirildiginda hibrid sistemlerde oldukg¢a verimli
calismistir. Yakita daha fazla buhar eklenmesi ile anot Kkatalitik aktif alaninda karbon
olusumu riski azaltilmistir. Yakittan Hz’e donistiiriilen her mol igin gereken 1siy1
degerlendirmek i¢in bir kargilastirma yapilmis ve metanol ve dimetil eterin kullandigindan

iki kat daha fazla 1s1 kullandi81 i¢in metanin daha verimli oldugu goriilmiistiir [33].

Chen, Wang, Miao, Li ve Xu (2011), Ni-YSZ anot tabakasi malzemeli, anot destekli
diizlemsel KOYP {izerinde farkli sicakliklarda ve yakit olarak cesitli sentez gazlariin
kullanilmastyla olusan karbon birikimi deneysel olarak incelemislerdir. Calisma sonucunda
isletme sicakligiin, karbon olusumu ve hiicre performansi iizerinde oldukga etkili oldugu

gorilmiistiir. Sabit akimda KOYP kararlilig1 artmis fakat karbon olusumundan sonra hiicre
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hizli bir sekilde bozunuma ugramistir. 750°C sicaklikta anot yiizeyine yakin gergeklesen
mikro yapi hasari, hiicre bozulmasi ve basarisizlifinda énemli bir faktor olan iletkenlik
azalmasina neden olmustur. Bu sicaklikta biriken karbondan kaynaklanan Ni korozyonu
gbzlemlenmistir ve bu durumun anodun dogrudan yapisal hasarina yol agabilecegi
disiiniilmistiir. Bununla birlikte, 650°C sicakliktaki bozunma davranisinin anot tabakasi
tarafindaki yakit difiizyonunu ve elektrokimyasal reaksiyonlar1 engelleyen kati karbon

birikintilerinden kaynaklandig1 gériilmustiir [34].

Iwai, Yamamoto, Saito ve Yoshida (2011), ortalama hacim yo6ntemiyle dogrudan ig
reformasyonlu anot destekli diizlemsel KOYP performansi sayisal olarak incelemislerdir.
(Cozlimlemede ortalama hacim yonteminin kullanilma amaci bilgisayarda ¢dziim siiresini
azaltmak olarak agiklanmistir. Calisma sonucunda, dogrudan i¢ reformasyonda meydana
gelen reaksiyonun endotermik olmasindan dolayi, anot tabakasinin giris kisminda sicaklik

yiikselirken yerel sicakliklarda diisiis oldugu goriilmistiir [35].

Faro, V. Antonucci, P. Antonucci ve Arico (2012), bu calismada, KOYP performansi
tizerinde farkli organik yakitlarin dogrudan oksidasyon etkilerini gelistirilen yeni nesil bir
anot katalizor tabakasi kullanilarak arastirmislardir. Anot katalizor tabakasi elektronik-
iyonik iletkenlige sahiptir. Bu ¢alisma ile KOYP’nde yakit isleme veya dahili reformasyon
yardimi olmadan farkli yakit kullaniminin miimkiin oldugu gosterilmistir. Gelistirilen
anotun en 6nemli avantaji, enerji yogunlugunu en iist diizeye ¢ikaran ve dnemli miktarda
su/1s1l yonetimi gerektirmeyerek sistemi basitlestiren yakitlarin dogrudan kullanilabilmesi
olarak aciklanmistir. Ayrica, anot tarafindan sergilenen elektrokatalitik aktivitenin ¢ok

yakitl ¢aligmaya uygun oldugu goriilmiistiir [36].

Yu, Wang ve Weng (2012) Ni/YSZ anot tabakasina sahip sentez gazi kullanilan anot destekli
diizlemsel bir KOYP'nin performansi ve karbon olusumu, kimyasal/elektrokimyasal
tepkimeler, 1s/kiitle transferi ve kayiplar ile yakit bilesenlerinin etkisi géz oniine alinarak
sayisal olarak incelemislerdir. Calisma sonucunda, karbon olusumunun artmasinin, karbon
olusumu bdlgesini daraltabilecegi ancak 6zellikle yakit girisinin yakininda karbon olusumu
aktivitesinin artacagi bulunmustur. Hidrojen molar kesri, akim yogunluguna bagli olarak
karbon olusumunu azaltabildigi goriilmiistiir. Karbon olusumuna yakit icerisindeki CO-

etkisinin net olmadig1 ve yakit girisi yakinlarinda karbon olusumuna sebep olmast miimkiin
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goriilmemistir. Yakit igerisine su buhart eklenmesinin ise karbon olusumunu engelledigi

gortilmistiir [37].

Lorente, Millan ve Brandon (2012), Ni/YSZ ve NiO/CGO anot malzemleri kullanilarak
iiretilmis KOYP’nde yakit gazlastirmasi sonucu meydana gelen katranin performansa
etkisini deneysel olarak incelenmistir. Bu anot malzemelerinin ger¢ek katranlara maruz
birakilmasinin etkisi, karbon birikimi miktari agisindan deneysel olarak degerlendirilmis ve
model katran olarak toluenin kullanimi ile karsilastirilmistir. Model katran olarak toluenin
kullanimu ile karsilastirildiginda, gergek gazlastirilmis katrana sahip nemlendirilmis hidrojen
iceren yakit ile ¢alistirildiginda karbon olusumu agisindan anot katalizorlerinin daha az
etkilendigi goriilmiistiir. Bu calismada elde edilen sonuglara gore, gazdaki buhar iceriginin

artmasiyla katalizor tizerinde biriken karbon miktarinin azaldigi goriilmiistiir [38].

O’Brien ve Giorgi (2012), biyometalik anot malzemesi kullanilarak iretilen KOYP
performansina yakit olarak sentez gazi kullanilmasinin etkisini incelemislerdir. Ni-YSZ anot
tabakasi, CO'nun dogrudan oksidasyonunda etkili olmadigindan ve koklastirma bu yakitla
diisiik performansa yol agtigindan, bu ¢alismada, Nio7C003-YSZ sermet anot iiretmek igin
Ni katalizoriine Co'nun eklenmesi arastirilmistir. Calisma sonunda Nio7C003-YSZ anot
tabakasi kullanildiginda, %20/%80 ve %30/%70 CO/H: yakit oranlarinda, saf Hz kullanimi
ile karsilastirildiginda daha yiiksek degisken akim yogunluga sahip oldugu goriilmiistiir.
%60/%40 ve %80/%20 CO/H> oranlarinda saf H yakit1 ile karsilastirildiginda daha diisiik
performans gézlenmistir. Son olarak, %25/%75 CO/H> yakit oranina sahip bir hiicre saf H>
ile 7 giin boyunca stirekli ¢alistirildiginda, baslangi¢c akim degerinin 1.-4. giinlerde 6nemli

olctide artt1g1, ancak sonraki giinlerde bu degerin diistiigi gorilmistiir [39].

Ni (2013) yaptig1 ¢alismada metan yakitli anot destekli diizlemsel bir KOYP’nin farkli
elektrolit tiirlerindeki performansim1 gelistirilen 2 boyutlu modelde sayisal olarak
arastirmistir. Sayisal modelde oksijen iyonu iletken KOYP’nde, CO’in elektrokimyasal
reaksiyonu g6z oniine alinmistir. Oksijen iyonu iletken KOYP’ndeki CO’in elektrokimyasal
oksidasyonu ile gii¢ iretimine katkida bulundugundan, proton iletken KOYP’nin
performansi, 0,6 V ve 973 K’de oksijen iyonu iletken KOYP’nin performansindan daha
diisiiktiir. Ek olarak, elektrolitin daha yiiksek iyonik iletkenligi nedeniyle proton iletken
KOYP’nin bir ara sicaklikta (873 K) oksijen iyonu iletken KOYP’nden daha iyi performans
gosterdigi bulunmustur [40].
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Shiratori ve digerleri (2013), katalizor destegi gorevi géren YSZ elyafi iceren inorganik
elyaf agini olusturarak metanin kuru reformasyonu igin iyi bir katalitik aktiviteye sahip yeni
Ni yuklii kagit yapili katalizorler (PSC'ler) tasarlamis ve gelistirmislerdir. PSC'ler, katalizor
agirliginin onda birinden daha az olan geleneksel toz halindeki katalizorlere kiyasla yiiksek
yakit doniisiimii sergilemistir. PSC dizisi KOYP anoduna baglanarak biyogazla beslenen
dogrudan i¢ reformasyonlu KOYP test edilmis ve %1,7/1000 saat bozulma orani ile 200

mA/cm? akim yogunlugu altinda kararli bir elektrokimyasal performans elde edilmistir [41].

Razbani, Warnhus ve Assadi (2013), ¢capraz akisl ve 6 hiicreden olusan bir KOYP staginda
yakit olarak CO2/H> yakit karisimi kullanildiginda olusan sicaklik dagilimi incelemislerdir.
Calisma sonucunda akim yogunlugu arttikca sicaklik farklarinin arttigi goriilmiistiir. Ayrica

test firm sicakliginin yiikselmesi ile KOYP’nde sicaklik daha uniform olmustur [42].

Lanzini ve digerleri (2013), Ni tabanli anot destekli KOYP'nin dogrudan i¢ reformasyona
sahip CH4-CO; yakit karigimi kullanilmasinin performans ve bozunum tizerindeki etkilerini
deneysel olarak arastirmiglardir. Ni-YSZ anot tabakasi tizerinde gerceklestirilen deneyler ve
ayni anot tabakasindan olusan tam hiicrelerin elektrokimyasal karakterizasyonu, CO:
ilavesinin potansiyel olarak karbon birikimini azalttigini géstermistir. Bu nedenle, metan
beslemesi i¢inde uygun miktarda bir oksijen tastyicisinin (bu ¢alismada COz) bulunmasinin
saglanmasi, dogrudan reform islemi sirasinda karbon olusumunu 6nlemek igin ¢ok 6nemlidir

[43].

Wang, Yu ve Cao (2014), anot destekli diizlemsel bir KOYP'nde farkli yakit akis hizlarinin
sicaklik fark, ¢ikis voltaji, ¢ikis giicii, yakit kullanim orani {izerindeki etkisi incelemislerdir.
Caligma sonucunda akim yogunlugu, elektrolit boyunca sabit oldugunda, reaksiyonlardan
aciga c¢ikan 1sinin da sabit oldugu goriilmiistiir. Anotta yakit tarafindan agiga ¢ikartilan 1si,
yakit akis hizi arttik¢a artmistir, boylece KOYP sicakligl azalmigtir. Anot tabakasindaki CO
mol dagilimi, yakit akis hiz1 arttik¢a artmis ancak bu artis zamanla daha yavag hale gelmistir.

Ayrica yakit akis hiz1 arttikga ¢ikis giicli artmis, yakit kullanim orani diigmiistiir [44].

Ni, Shao ve Chan (2014), proton iletken anot destekli diizlemsel bir KOYP’nde yakit olarak
sentez gazinin kullanimimi 2 boyutlu bir model {izerinde sayisal olarak incelemislerdir.
(Calisma sonucunda, sentez gazi igerisindeki CO, H2 konsantrasyonunu boldiigii icin KOYP

performansini azaltmistir. KOYP’nin elektrik ¢ikis giliciinlin, sicaklik arttikca Nerst
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potansiyeli azalmasina ragmen arttig1 goriilmistiir. Ayrica, sentez gazi igerisine H>O
eklenmesi H; tiretimini saglamasina ragmen KOYP’nin performansini azaltmistir [45].

Fardadi, McLarty, Brouwer ve Jabbari (2014) zit akisli KOYP iizerinde nominal ¢alisma
kosullarim1 termal degisimleri en az seviyede tutarak bulmak iizere sayisal bir model
iizerinde c¢aligmiglardir. Calisma sonucunda yakitin bir kisminin dogrudan metan olarak
anoda enjekte edildigi kismi i¢ reformasyonun kullanilabilecegi gosterilmistir. Farkli
yapilarda, sicaklik dagilimini koruyabilmek igin farkli kontrolor ve yakit akisi siirdiirmek

gerektigi gorilmistiir [46].

Baldinelli, Barelli ve Bidini (2015), bu ¢alismada degisken yakit bilesenleri i¢in KOYP’nin
performans tahmin haritasim1 ¢ikartarak farkli herhangi bir uygulamada bu tahminden
faydalanmay1 amaglamislardir. Oncelikle, farkli yakit bilesenlerinde (Hz2, CO, CH4 oranlart
sirastyla %8-50, %0-42, %1-8) KOYP performans: test edilmistir. ikinci olarak, yakit
bilesenlerinden KOYP karakteristik egrisini elde etmek i¢in deneysel veriler kullanilmistir.
Calisma sonucunda, gelistirilen model basitligi sayesinde bir¢ok hesaplama kodunda
uygulamaya izin vermis ve uygulanabilirlik araligi, regresyon katsayilarini alirken yeni

deneysel veri setleri ekleyerek kolayca genisletilebilir olarak ayarlanmistir [47].

Bao, Jiang ve Zhang (2015), bu calismada sentez gazi1 yakithh KOYP'nde elektrokimya ve
anot taginimi igin iki farkli yenilik, H2/CO elektrokimyasal birlikte oksidasyonu ve yiizey
diflizyonu, dikkate alinarak {i¢lii faz sinirinda gaz tiirii konsantrasyonunun diizeltilmesi ile
kapsamli bir ¢alisma yapmislardir. Calismada, hidrojen akim dagilimi ve gelistirme faktori
g6z Oniine alinarak sayisal analizler yapilmistir. Calisma sonucunda ¢ikis akiminin yiizde
kacinin Hz ya da CO tarafindan etkilendigi agiklanmistir. Ayrica, H2 ve CO yakit kinetigi

arasinda ilk kez lineer olmayan siiperpozisyon yapilmistir [48].

Drewery, Kennedy, Alenazey, Dlugogorski ve Stockenhuber (2015), yakit igerisindeki
H2/CO oranini, yiiksek oranda karbon monoksit igeren bir karisima gore degistirmenin
etkisini deneysel olarak incelemislerdir. Calismada ayrica yakit akis hizinin etkileri de
incelenmistir. Calisma sonucunda esas olarak hidrojen ve karbon monoksitten olusan bir
yakitin akim iretmek icin tam reaksiyonun saglanmasinin daha biiyiilk 6nem tasidigi
gosterilmistir. Diisiik akis hizlart incelendiginde, diisiikk Ho/CO oranlarinin (1'den az) anot

deaktivasyonu nedeniyle daha diisiik hiicre giicii tirettigi bulunmustur, bu durumun yiiksek
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oranda karbon monoksit igeren yakitlar kullanildiginda karbon birikiminin 6nlenmesi

anlamina geldigi agiklanmistir [49].

Lorenzo ve Fragiacomo (2015) yaptiklar1 ¢alismada elektrolit destekli diizlemsel bir
KOYP'nin sentez gazi ile kullanimmin performansa etkisini sayisal olarak incelemislerdir.
Ayrica anot tabakasinda meydana gelen karbon olusumu da goz Oniine alinmistir.
Resirkiilasyon oraninin artmasi ile yakit pili voltajinin diiserek elektrik giiciinde de bir
miktar azalma meydana geldigi goriilmiistiir. Yakit hiicresi akim yogunlugu arttigindan
sistemin elektrik giicii ve verimliligi artmistir. Ayrica, 1s1 esanjorii egzoz gazi sicakligi

diistigii igin sistemin 1s1l giicii, 1s1l ve birinci yasa verimleri azalmistir [50].

Lebreton ve digerleri (2015), biyokiitle gazlastirmasi sonrasi elde edilen CO-CO2 karigimi
sentez gazi yakitinin Ni-YSZ tabanli anot destekli diigme model bir KOYP'nde kullaniminin
performansa etkisini deneysel olarak incelemislerdir. Ayrica, yakit igerisinde CHs4 olmasinin
etkisi arastirilmistir. H2-CO-CO2-N; karisimli yakitta, CO ve CO2'nin olmasi hiicreye zarar
vermemistir. Gazlastirict igerisindeki odun miktarina bagl olarak CO gazinin aslinda Hz
gazi1 kadar iyi bir elektrokimyasal reaktant oldugu goriilmiistiir. Yakit igerisinde CHa
varliginda ise reformasyon gergeklestigi icin KOYP performans: iizerinde olumsuz bir

etkisinin oldugu goriilmemistir [51].

Spallina, Mastropasqua, lora, Romano ve Campanari (2015), sayisal analiz
gerceklestirdikleri bu calismada, yakit igerisindeki CO ve H2'nin elektrokimyasal
oksidasyonunun etkisinin KOYP’nin performans: iizerindeki etkisini degerlendirmis ve
karbon birikimini arastirmislardir. Yalmzca Hz oksidasyonunu ve hem Hz hem de CO
oksidasyonunu dikkate alan modellerde, hem yalnizca H2 beslemesi hem de Hz/CO karisim
beslemesi goz oniine alindiginda voltaj farki yaklasik %30 olarak bulunmustur. Modelde
yalmizca CO'in elektrokimyasal oksidasyon etkisi g6z oniine alindiginda ise voltajin %3-7

oraninda diistigii gorilmiistiir [52].

Chen ve digerleri (2016), bu calismada, metan yakitl atik gaz reformasyonunun performans
tizerindeki etkisini, atik gaz igerisindeki iki ana bileseni ( hidrojen ve karbondioksit) goz
oniine alarak incelemiglerdir. Ni/YSZ anot tabakasina H2-CO-CHs yakitlar1 800°C'de
gonderilmistir. Akim yogunlugu ile giic yogunlugu/voltaj iliskisini arastirmak i¢in yapilan

deneylerde, iki farkli hiicre ¢esidi ile farkli yakit kullanim oranlar1 kullanilmistir. Calisma
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sonucunda diisiik yakit kullanim oranina sahip kuru reformasyonlu KOYP'nin giig
yogunlugu ve agik devre voltaji degeri yakit olarak H» kullanildiginda daha yiiksek oldugu
goriilmiistiir. Ancak yakit olarak Hz kullanildiginda, yiiksek yakit kullanim oranlarinda gii¢
yogunlugunda sinirh bir etkiye sahip oldugu goriilmiistiir. Kiitle transferi, yiik transferi, ve
degisken akim yogunlugu CO2 metan reformasyonunda hidrojen konsantrasyonu ve yakit
kullanim orani arttikg¢a artmigtir. H2-CO» yakitinda CO2 miktari arttik¢a hiicre performansi
azalmistir. Yakit olarak saf Hz kullanildiginda 120 mW/cm? gii¢ yogunlugu elde edilmistir
[53].

Kim ve digerleri (2016), karbon yakitli KOYP’nde (SO-CFC) kuru gazlastiric1 entegrasyonu
ile ¢calismis ve SO-CFC performans: {izerinde ters Bouduard gazlastirici katalizoriin etkisi
incelenerek uzun siireli ¢alistirma karakteristigi incelemislerdir. Bouduard gazlastirma
reaksiyonu i¢in karbon yakitlarin reaktivitesi farkli isletme kosullarinda incelenmistir. Bu
calismada karbon yakitina potasyum karbonat ilavesinin karbon gazlagtirma oranini
arttirdig1 ve performansi ytikselttigi goriilmiistiir. 850°C’de karbon yakitli KOYP’nden 271
mW/cm? gii¢ yogunlugu elde edilmistir [54].

Ong, Lee, Hanna ve Ghoniem (2016), gelistirdikleri tek boyutlu bir KOYP modelinde,
sentez gaz1 karisgimlarinin, 6zellikle yiiksek CO igerikli sentez gazi icin yiiksek akim
yogunluklarinda CO elektro-oksidasyonunu da goz Oniine alarak performans analizleri
yapmislardir. Anot gazindaki tiir profilleri incelendiginde, 800°C'de su gazi degisim
reaksiyonunun kimyasal denge sinirinin bir sonucu olarak, yakit olarak kullanilan CO'in
yalnizca bir kisminin ii¢lii faz sinirima ulagsmadan 6nce Hz'i olusturdugu goriilmiistiir. Bu
sonug, sentez gazi KOYP’ne gonderildiginde CO2'nin hiicre akimina katkida bulunmasinin
baskin yolunun su gazi degisim reaksiyonu oldugu seklindeki geleneksel varsayima ters

diismiistiir [55].

Donazzi ve digerleri (2016), orta sicaklik KOYP'nde Smo2Cep8019SDC elektrolit yapisi
kullanildiginda sentez gazi ile kullaniminin performans iizerindeki etkisini incelemislerdir.
Calisma sonucunda sentez gazi kullanmildiginda, H> ve CO'in elektrokimyasal

oksidasyonunun es zamanli olarak meydana geldigi goriilmiistiir [56].

Miyake, Matsumoto, Iwami, Nishimoto ve Kameshima (2016), orta sicaklik KOYP'nde Ni1-
xCUx/SDC anot yapisinin sentez gazi (%3 H20 - H2/CO:3/2) ile kullanimimin performans
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tizerindeki etkisini deneysel olarak incelemislerdir. Calisma sonucunda Cu orani arttik¢a
biriken karbon oraninin azaldig1 goriilmiistiir, fakat sinterlenebilirlik arttig1 i¢in KOYP’nin
performansmnin  azaldigi gorilmiistiir. Yapilan uzun siireli ¢alistirma sartlarinda,

Nio.8Cug.2/SDC yapisinin KOYP'nde uygun bir yap1 oldugu gorilmiistiir [57].

Aslannejad, Barelli, Babaie ve Bozorgmehri (2016), NiO-YSZ anot tabakasina sahip
KOYP'nde yakit olarak metan kullanimi, kisa siireli ¢alismalarda bile (24 saat) karbon
birikimine neden oldugundan metan igerisine hava eklenmesi ile bu sorunun 6nlenebilecegi
ongoriilmiis ve bu konuda deneysel bir ¢alisma yapmislardir. Calisma sonucunda Gibbs
diyagramina gore, 500 sccm metan igerisine 350 sccm hava ilavesinin KOYP’nin karbon
bozunumundan korudugu goriilmiistiir. 100 saat calisma sonucunda ise, optimal hava yakit

oraninin 1:5 (100 sccm hava, 500 sccm metan) oldugu goriilmiistiir [58].

Choudhary ve Sanjay (2016), i¢ reformasyona sahip anot destekli diizlemsel bir KOYP ‘ni
iic boyutlu olarak modellemis ve sentez gazi yakit olarak kullanilarak, sicaklik, akim
yogunlugu, yakit tlirlerinin konsantrasyonu, elektrokimyasal tepkimeler ve voltaj zit akis ve
paralel akis i¢in ayr1 ayri incelemislerdir. Her iki akis konfigiirasyonu i¢in sicaklik arttikga
KOYP performansinin %12-13 oraninda arttigi gorilmistiir. Sentez gazi ile yakitin
tamaminin doniistiigii diisiiniilerek 1073 K'de, maksimum gii¢ yogunlugu 8609,1 W/m?,
akim yogunlugu 22 mA/mm?, hiicre voltaji 0,39 V elde edilmistir. Ayrica, 1023 K'de kars1
akis konfigiirasyonu ve 0,75 yakit kullanim orani altinda KOYP’nin ¢alismasi i¢in, diizensiz
akim yogunlugu dagilimiyla birlikte ani bir sicaklik degisiminin gdzlemlendigi ve
dolayisiyla bu parametrelerden ¢alisma sirasinda kaginilabilecegi de bulunmustur. Hiicre
potansiyeli agisindan paralel akigin, akim ve giic yogunlugu agisindan zit akigin en iyi

performansi gosterdigi goriilmiistiir [59].

Lin, Shi ve Cai (2017), bu calismada, KOYP stakinda, sayisal bir model olusturmus ve
sentez gazinin yakit olarak kullanilmast durumunda performans analizi yapmislardir.
Calisma sonucunda kiitle akis hiz1 dagiliminin, genel hiicre voltaj dagilimin1 kontrol ettigi,
termal etkinin stak yapisinda iist ve alt kismina yakin hiicrenin hiicre voltaj dagiliminm
kontrol ettigi goriilmiistiir. Ayrica, daha fazla hiicreye sahip diizlemsel KOYP stak yapisinda
yakit olarak hidrojen yerine sentez gazi kullanilmasimin daha diizgiin hiicre voltaj dagilimi

sagladig1 agiklanmistir [60].
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Reeping, Bohn ve Walker (2017), Ni temelli anot yapisina sahip KOYP'nde klor karbon
bozunumunu engelleyebildigi, bununla birlikte, yakita kii¢iik bir ylizdede fazla hidrojen
eklenmesinin, Ni ve karbon yakiti par¢alama reaksiyon reaksiyonlarinin Katalitik
aktivitesindeki bozulmay: arttirdig: bilindiginden bu ¢alismada, hidrojene klor eklenmis,
karbon iceren yakitlarla ¢alisan KOYP performansi {izerindeki hafifletici etkisini
arastirmislardir. Calisma sonucunda CHs ve biyogaz gibi karbon igeren yakitlar
kullanildiginda, klorun CH bag aktivasyon mekanizmasini daha fazla etkilemesinin
performans kaybina neden oldugu goriilmiistiir. Ayrica H2'nin yoklugunda, klorun, biiyiik
karbon igeren yakitlarin adsorplanmasini engelleyecek kadar galistigi, ancak Hz'nin adsorbe

edilmesini ve yiizeyde serbestce hareket etmesini engellemedigi agiklanmistir [61].

Ideris, Croiset ve Pritzker (2017), CO-CO> yakitli Ni-SDC anot destekli tabakali silindirik
bir KOYP performans analizini deneysel olarak yapmislardir. Calismada, CO yakiti
kullanildiginda 700°C altindaki sicakliklarda karbon olusumunu termodinamik agidan
incelemek amaglanmistir. Calisma sonucunda elektrolit-anot ara yiizeyinde ve anot ortasinda
karbon olugsmadig1, sadece anotta yakit giris kisminin yaninda olustugu goriilmiistiir. Ayrica,
SDC varligimin karbonun Ni-SDC anot tabakasindan karbonun uzaklagsmasina yardimci
oldugu agiklanmistir. 700°C sicaklikla %40 CO- %60 H: iceren yakit kullanildiginda
KOYP’nin maksimum gii¢ yogunlugu 270 mW/cm? olarak 6l¢iilmiistiir [62].

Jin ve digerleri (2018), bu calismada, anot destekli KOYP staginin elektrokimyasal
performansi lizerinde akis ve basing degiskenlerinin etkisini incelemislerdir. Calismada, akis
modellerinin ve calisma basincinin sicaklik alaniyla olan iliskisinin sentez gazi yakith
KOYP’nde elektrokimyasal performans:t ve kimyasal reaksiyonlari nasil etkiledigini
gostermek amaclanmistir. Ayrica CO:H; orani 1:1 olarak kullanilmistir ve giris sicakligi
750°C'dir. Calismada tek stak {izerinde zit ve paralel akis etkileri de incelenmistir. Model
simiilasyonlar1, basinglandirmanin faydali etkisinin dogrusal olarak artmadigin1 ortaya
koymustur. Orta basinglandirma durumlarinda performans ve maliyetin uygun oldugu
goriilmiistiir. Ayrica basinglandirmanin CO'in dogrudan elektro-oksidasyon Kinetigini
arttirdig1 goriilmiistiir. Z1t akisin paralel akisa gore yiiksek toplam akim yogunlugu ve daha

az sicaklik degisimi oldugundan oldukga avantajli oldugu ortaya koyulmustur [63].

Stoeckl, Suboti¢, Preininger, Schroettner ve Hochenauer (2018), bu calismada, diizlemsel
bir anot destekli KOYP'nde CO, CO2, Hz, H2O ve N2 karisimlarindan olusan sentez bir
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yakitin performans lizerindeki etkisini deneysel olarak incelemislerdir. Calismada dncelikle
CO/CO2/N2 igeren gaz karigimlari ile performans degerlendirilmis, bu sirada hiicrenin
performansini karsilastirmak i¢in ayrica Ho/H2O/N2 karisimlarinin performans olgtimleri
yapilmistir. Ayrica CO yakitinin bozunuma etkisi incelenmis, Karbon olusumunu incelemek
icin 800°C'de CO/H2/CO2/N; gaz karigimi kullanilmistir. Bu ¢alisma sonucunda, CO ile H»
kadar yiiksek performans elde edilmemis olsa da, CO'in KOYP i¢in uygun bir yakit oldugu
goriilmiistiir. 800°C ve 750°C'deki testler, hiicre performansin da herhangi bir bozulma tespit
edilmediginden kararli davramis gostermistir. KOYP 700°C'de CO/CO2/N2=%20/10/70
yakit karisimi kullanilarak 100 saat ¢alistirildiginda 50 mA/cm? akim yogunlugunda %17.2
voltaj dististi, %27 performans diislisii oldugu goriilmistiir. Calisma sonucunda karbon
olusumunun negatif etkisi olsa da yakit pilinde CO'in yakit olarak kullaniminin uygun

oldugu goriilmiistiir [64].

Miyake, Iwami, Takeuchi, Nishimoto ve Kameshima (2018), Nio.sCuo.2/CeogGdo.201.9
(GDC) anot yapisina sahip orta sicaklikta ¢alisan bir KOYP’nde yakit olarak sentez gazi
(%3 H20- H2/C0:3/2) kullanarak performans analizi yapmislardir. Tek katmanli anotlu test
hiicreleri i¢in, 7M/3E anotlu test hiicresi, incelenen anotlu test hiicrelerinin en yiiksek gii¢
yogunlugunu gostermistir. Her iki anotta da tane biiylimesi ve karbon birikimi pek
gbézlenmemistir. Calisma sonucunda ¢ok katmanli anot tabakalarinin tek katmanlilardan ¢ok

daha iyi performans gosterdigi gorillmistiir [65].

Tikiz, Taymaz ve Pehlivan (2019), bu calismada, {i¢ boyutlu model ve deneysel olarak
KOYP performansini incelemislerdir. Capraz akisli diizlemsel KOYP’nde, reaktant akis
hizi, hiicre sicaklig1 ve basinca bagli performans analizleri yapilmistir. Calisma sonucunda
KOYP performansinin, isletme basincinin artmasi ile kiitle tasima direncinin azalmasina
neden olan reaktif gazlarin kismi basinci ve difiizyonundan dolayr arttigr goriilmiistiir.
Isletme sicakliginin arttirilmast hiicre performansini arttirmistir. Oksijen ve azot akis hizinin

degisiminin hiicre performansi iizerinde 6nemli bir etkisi olmadig1 goriilmiistiir [66].

Rakesh ve Dasappa (2019), bu ¢alismada, sentez gazi kullanilan KOYP'nin anot tabakasinda
meydana gelen karbon birikimini termodinamik hesaplamalarla 6l¢miislerdir. Calisma
sonucunda, buhar/karbon reaksiyonlarinin olusumunda isletme sicakliginin 6nemli oldugu,

bu reaksiyonlarin ise karbon olusumu iizerinde dogrudan etkili oldugu goriilmiistiir [67].
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Su, Zhang, Yin, Tu ve Cheng (2020), propanin farkli 6n 1sitma teknikleri igin farkli yakit
bilesenleri ve hiicre verimliligi incelemislerdir. Buhar reformasyonu, CO> reformasyonu ve
anot off-gaz reformasyonunda gerg¢ek yakit kullanimi ve hiicre vermliliginin azalan hizi
esdeger yakit kullanim oranindan farkli oldugu goriilmistiir. Yiksek esdeger yakit
kullaniminda, gergek yakit kullanimi1 ve hiicre verimliligi O/C oraninin artmasi ile yavas bir
sekilde azaldigi, ancak diisiik esdeger yakit kullaniminda, gercek yakit kullanimi ve hiicre

verimliliginin O/C oraninin artmasi ile hizli bir sekilde azaldig1 goriilmiistiir [68].

Lin ve Wei (2020), Ni/YSZ anot tabakasina sahip KOYPnin hidrokarbon yakitlarla
calistirildiginda ¢ok ciddi karbon bozunumu ile karsi karsiya kaldigi bilindiginden bu
calisgmada metan yakitli bir KOYP’nin anot malzemesi lizerinde karbon olusumunun etkisi
incelenmistir. Calisma sonucunda %20 CHs-N2 yakiti kullanim durumunda karbon
olusumunun 530°C iizerinde gergeklestigi goriilmistiir. Calisilan ti¢ farkli Cu-Ni-8YSZ
yapisinin analiz sonuglarina dayanarak, metan bozunumundan H, {iretimi sirasinda
gecirgenlik uygun oldugu i¢in hidrokarbon yakitlar1 kullanan KOYP’nin anot malzemesi

olarak kullaniminin uygun oldugu goriilmiistiir [69].

Yu ve digerleri (2020), bu calismada dogrudan karbon KOYP performansint Sr tabanh
katalizor kullanilarak incelemislerdir. Calisma sonucunda %5 Sr katkisi ile en yiiksek
performansin 850°C'de 316 mW/cm? oldugu goriilmiistiir. Bu ¢cikis giiciiniin saf ve %35 Fe
iceren KOYP performansindan daha yiiksek oldugu olgiilmiistiir. SEM goriintiilerine gore
Sr tabanl katalizor kullaniminda yakit pili yiiksek sicaklik ¢alisma sartlarinda iyi bir
kararlilik gostermistir. Boylece bu katalizor yapisinin dogrudan karbon KOYP i¢in uygun
oldugu goriilmiistiir [70].

Chaudhary, Mehmood, Saleem, Abbasi ve Chen (2020), bu c¢alismada, dogrudan metan-
buhar reformasyonuna sahip KOYP'ndeki termal etkileri sayisal olarak incelemislerdir. Bir
takim 1s1 kaynaklarindan meydana gelen termal etkilerin mekanizmasinin anlasilabilmesi ve
sicaklik dagiliminin  tahmini i¢in modelleme yapmiglardir. Caligma sonucunda,
elektrokimyasal ve kimyasal reaksiyonlarin sicakliga bagli oldugu goriilmiistiir. Maksimum
termal gerilim anotta iretilirken, elektrolitte de yiiksek mekanik o6zelliklerinden dolay:
maksimum termal gerilim gozlemlenmistir. Dogrudan metan buhar1 reformasyonlu
KOYP’nin, saf hidrojenle beslenen KOYP’nden daha diisiik termal etkilere sahip oldugu
gorilmistiir [71].
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Sarruf, Hong, Wilckens ve Miranda (2020), bu ¢alismada, nikel igermeyen anot tabakasinin
on reformasyon olmaksizin kuru metan yakiti ile ¢alistirllma durumundaki perfomansini
deneysel olarak incelemislerdir. Calisma sonucunda anot/elektrolit tabakasinin birbiri ile
olan yakinlig1 arttirildikca, hiicrenin giic yogunlugunun 2-5 kat aras1 arttig1 goriilmiistiir. Ek
olarak, ¢aligtirilan yakit hiicresi yiizeyi lizerinde karbon kalintis1 yokken, katalizor tizerinde
karbon birikiminin daha fazla oldugu goriilmektedir. CeO2-ScCeSZ ara katmaninin
eklenmesi ile anot katman partikiilleri sabitlenerek elektrolit ile olan yapiskanligi
arttirilmistir.  Ayrica, ara tabakanin elektrolit/anot araylizii yakininda oksijen iyonu

transferini arttirmasi da ¢alismanin sonuglarindandir [72].

Corigliano ve Fragiacomo (2020), farkli kompozisyonlardan olusan sentez gazi ile dogrudan
beslenen bir KOYP'nin performansini sayisal olarak incelemislerdir. Yakit kompozisyonu,
girig sicakligt ve KOYP basincinin etkileri iizerinde ¢aligilarak, voltaj, giic yogunlugu,
elektrik verimliligi ve akim yogunlugu incelenmistir. Caligma sonucunda sicaklik artiginin
reformasyona dayali hidrojen iretimini arttirdigi gorilmistiir.  Sicaklik artiglari, CO
doniisiim islemine tabi tutulan sentez gazlarina kiyasla daha biiyiik bir hidrojen {iirettigi i¢in
reformasyona tabi tutulan metan igeren sentez gazlarini daha fazla etkilemistir. Basingtaki
artiglar, reaksiyona giren gazlarin daha yiiksek kismi basinglarindan, ¢oziiniirliiglinden ve

kiitle tasinim hizindan dolay1 verimde bir artisa neden olmustur [73].

Sugihara ve lwai (2020), dogrudan i¢ reformasyonlu KOYP'nin sicaklik dagilimini deneysel
olarak incelemislerdir. Ayrica gaz akis konfigiirasyonu, ekzotermik gii¢ liretim reaksiyonu,
endotermik buhar-metan reformasyonu incelenmistir. Hava ve yakit akigi zit ve paralel
olarak ayarlanmistir. Elektrokimyasal reaksiyonla iligkili 1s1 iiretimi ve cesitli kayiplar
nedeniyle, akim elde edilmeye baslandiginda hiicre sicakliginin arttigi gortilmiistiir. Anot
tabakasinda meydana gelen endotermik reaksiyonlar sebebiyle yakit olarak metan
kullanildiginda hiicre sicakligi azalmigtir. Paralel akista, hiicre sicakligi en yiiksek olarak
yakit ve hava giris bolgesinde bulunurken, zit akista ise yakit girisinde en yiiksek sicalik

noktasi bulunmamistir. Ayrica metan reformasyonu arttikca, giic iretimi azalmistir [74].

Arifin, Troskialina, Shamsuddin ve Wilckens (2020), bu ¢alismada, Sn katkisinin kuru
biyogaz ile yakitlanan KOYP'nin iiretim, elektrokimyasal performans ve karbon birikimi
acisindan etkilerini incelemislerdir. Sn katkis1 metan bozunum reaksiyonunun katalitik

aktivitesini gelistirdigi i¢in yakit pilinin performansi da artmistir. Karbon miktariin yiiksek
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olmasi, Sn-Ni/ScSZ iizerindeki metan bozunma reaksiyonuna kiyasla daha yavas karbon
oksidasyonundan kaynaklanmistir. Metan bozunma reaksiyonundan etkilenen karbon
miktarindan, karbon oksidasyonunun Ni/ScSZ tiizerindeki olumlu etkisine dair kesin bir

sonuca ise ulasilamamustir [75].

Farnak, Esfahani ve Bozorgmehri (2020), kismi oksidasyon reformasyona sahip KOYP'nde
optimum metan-oksijen oranini bulmak i¢in deneysel bir ¢alisma yapmuislardir. Varyans
analizi, hem metan hem de oksijen akis hizlarinin, metan miktarin1 artirarak veya oksijen
akis hizlarimi azaltarak artan maksimum gili¢ yogunlugundaki degisiklikler tizerinde etkili
oldugunu gostermistir. Metan akis hizinin artmasinin oksijen akis hizinin artmasindan daha
etkili oldugu goriilmistiir. Uygun metan/oksijen orani ise yaklasgtk 100/20 olarak
bulunmustur [76].

Cao ve digerleri (2021) iki farkli elektrolit tipi icin KOYP performansini ve azot oraninin
degisiminin elektrik {iretimine etkisini incelemislerdir. Ayn1 zamanda azot orani ile akim
yogunlugu ve yakit kullanim oraninin degisimi incelenmistir. Bu ¢alismada termodinamik,
ekonomik ve ¢evre agisindan degerlendirme yapilmistir. Calisma sonucunda azot giris orani
arttik¢a, her bir hiicrenin ¢ikis voltaji, enerji ve ekserji verimlilikleri, uygulamalarin elektrik
iretim orani ve eksergoekonomik faktorii azalirken elektrik iiretim maliyeti ve karbondioksit

emisyonu arttig1 bulunmustur [77].

Kong, Han, Lu ve Ni (2021), bu calismada anot tabakasinda karbon olusan kisma 1s1 bar
olarak adlandirilan bir katman ile dogrudan karbon yakitli kati oksit yakit pilinin
performansinin iyilestirilmesi amaglamiglardir. Bu ¢alisma iki boyutlu sayisal model olarak
gerceklestirilmistir. Validasyon yapildiktan sonra KOYP performansi 1s1 barit olan ve
olmayan kosullarda incelenerek karsilastirilmistir. Calisma sonucunda 1s1 bar eklenmesi
durumunda minimum sicaklik ve CO kiitle dagilimi artmustir ¢linkii 1s1 bar boyunca hiicrenin
tabanindan tavanina 1s1 kolayca iletilmistir. Is1 bar kullanimi ile daha uniform bir sicaklik ve
CO dagilimi1 gozlenmistir, bu durum dogrudan karbon yakitlh KOYP'nin kararliligr icin
onemlidir. 0,6 V'da 1s1 bar sayesinde Bouduard reaksiyon orani %14 arttirilmis ve hiicre
performansi da %4,1 artmistir. Is1 bar dogrudan karbon KOYP’nde 6zellikle yiiksek 1s1l
iletkenlige sahip 1s1 bar kullaniminda ve diisiik isletme voltajlarinda 6nemli avantajlar

sagladig1 goriilmiistiir [78].
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Yao, Asghar, Zhao, Li ve Lund (2021), bu g¢alismada, yakit olarak sentez gazi kullaniminin
gelistirilen bir anot tabakasinda karbon olusumuna etkisini incelemislerdir. Mevcut
calismada, diisiik oranda Ni igeren LaggSro2FeOs (LSF) kompoziti, Ni agregasyonunu
hafifletmek, anot koklasma direncini ve yakitin genel stabilitesini gelistirmek icin sentez
gazi yakithh KOYP anot tabakasi olarak kullanilmigtir. Ni bazli perovskit kompozitlerin
yapisal degisiklikleri ve metal ile perovskitler arasindaki etkilesim incelenmistir. Ni igerigi
arttikca, anot tabakasinin elektriksel iletkenlik ve katalitik aktivitesi arttigi, boylece hiicre
performansiin da arttig1 gortilmistiir. Ni-Fe alasiminin nano boyutu ve Ni-Fe alagiminin
perovskit yapisi ile etkilesimi, yliksek grafitlesme derecesine sahip karbon olusumunu
engellemistir. Ayrica, oksijeni barindirabilme o6zelligine sahip SrLaFeOs fazi, biriken

karbonun uzaklastirilmasini kolaylastirmistir [79].

Guo, Xiao, Wang ve Lin (2021), bu ¢alismada, H> ve CH4’li yakit olarak kullanan KOYP
stakinin performans analizini sayisal olarak ger¢eklestirmiglerdir. Calisma sonucunda CHs
yakitt kullaniminin, diisitk maksimum sicaklik ve sicaklik dagilimi agisindan avantajhi
oldugu goriilmiistiir. Hidrojen yakitinin, daha fazla elektrik iiretmesi ve yetersiz yakit
beslemesi agisindan avantajli oldugu goriilmiistiir. Yetersiz hava beslenmesi yiiksek sicaklik

gradyanina sebep olmustur [80].

Panagi, Laycock, Reed ve Guwy (2021), bu c¢alismada, anot destekli bir KOYP’nin
performansi lizerinde yakit tiretim siirecinin ve gesitliliginin etkisini deneysel olarak
incelemiglerdir. Yakit olarak biyohitan karigimlari izerinde calisirken yakit degiskenliginin
KOYP performans: {izerindeki etkilerine iliskin daha Once herhangi bir c¢alisma
yapilmadigindan bu g¢alismanin 6zgiin yani ortaya c¢ikmaktadir. Calisma sonucunda saf
CHa4'e hacimce %25/75 H2/CO- eklenmesi, ilave Hz ve CO2 reformunun tesvik edilmesi, her
biri karbon birikimini hafifleten ve birincil olarak elektrokimyasal H. oksidasyonunu
destekleyen ters Boudouard reaksiyonlart nedeniyle KOYP’nin elektriksel performansini
arttirdig1 goriilmistiir. Bu ¢aligmada ayrica CHs'e H2/CO> karigimlarinin eklenmesi ve
ardindan KOYP’nde yakit olarak kullanilmasinin gaz sebekelerini karbondan arindirmanin
etkili bir yolu oldugu goriilmiistiir. Ozellikle, hacimce %50 CHa'e H2/CO2 eklenmesi, toplam
enerji doniisiim verimliligini arttirarak CHg tiiketimini %76 azaltmistir. Bununla birlikte,
CHyg'e herhangi bir miktarda H2/CO2 eklenmesiyle genel verimin arttigi ve CHs tiikketiminin

azaldig1 goriilmiistiir [81].
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Lin ve digerleri (2021), metan yakitl katalizor destekli silindirik bir KOYP performansini
incelemislerdir. Ayrica NiMo pargaciklarinin YSZ tabakasina ilavesinin etkisini
arastirmiglardir. Calismada, Oncelikle yakit pili tiretilmis ve daha sonra CHa/Hava yakit
karisgimui igerisine ¢esitli oranlarda O2/C eklenmesinin etkileri incelenmistir. Calisma
sonucunda NiMo igeriginin %2'den %8'e arttirilmasi ile CHa/Hava oraninin katalitik kismi
oksidasyonunun arttig1r goriilmiistiir. Ancak oranin %10'n gegmesi metan reformasyonuna
bir katki saglamamistir. Optimum NiMo oraninin %6-8 arasinda oldugu goriilmiistiir.
O2/hava orami azaldik¢a yakit pilinin maksimum gii¢ yogunlugu artmistir. Calisma
sonucunda katalizor destekli KOYP’nde dogrudan CH4/Hava karigiminin yakit olarak
kullanilabildigi goriilmiistiir [82].

Fan, Mokhov, Saadabadi, Brandon ve Aravind (2021), isletme sicakligi, giris gazi
kompozisyonu, akim yogunlugu ve anot kalinliginin metan buhar reformasyonu
gerceklestiren bir anot tabakasi ile KOYP {izerindeki performansini deneysel olarak
incelemislerdir. Deneysel sonuglar incelenirken Power-Law ve Langmuir-Hinshelwood
kinetik modelleri kullanilmistir. Calisma sonucunda buhar/karbon orani ve hidrojen/karbon
oraninin her ikisi de, esas olarak metan kismi basincina seyreltme etkisinin ve katalitik
bolgelerde buhar/hidrojen ve metan molekiilleri arasindaki adsorpsiyon rekabetinin
kombinasyonundan kaynaklanan, reform reaksiyon hiz1 tizerinde olumsuz bir etkiye sahip
oldugu goriilmiistiir. Metan ve buhar molekiilleri arasindaki adsorpsiyon rekabeti, metan
doniistim reaksiyonunu engellemistir, bu durum reaksiyon hizinin neden daha yiiksek bir
akim yogunlugu ile daha fazla artmadigini agiklamaktadir. Uclii faz sinirinda biriken yiiksek
konsantrasyonlarda buhar molekiilleri ve O iyonlari, daha yiiksek bir aktivasyon enerjisi
degeri olarak yansitilabilen Ni oksidasyonuna neden olmustur. Ayrica, akim yogunlugunun
metan ve buharin reaksiyon siralar iizerindeki etkisinin her iki modelde benzer oldugu ve
yiiksek bir akim ¢ekildiginde her iki anotta da metan reaksiyon sirasinin sabit bir degerde

kaldig1 goriilmistiir [83].

Xu, Xia, He, Guo ve Ni (2021), sayisal olarak gelistirdikleri 2 boyutlu bir model iizerinde
metanol yakitlh KOYP'nin performansini ve 1sil davraniglarini karbon olusumunu dikkate
almaksizin incelemislerdir. Ayrica, isletme voltaji, karbon-buhar orani, hava akis hizi, giris
sicaklig1 parametrelerinin etkisi de incelenmistir. Calisma sonucunda yiiksek buhar/karbon
oraninda metanol yakitinin seyrelerek sentez gazi liretme davranigina girdigi goriilmiistiir.

Bu durum toplam 1s1 iiretimini ve elektrik gliciinli azaltmistir. Yakit ya da hava akis hizinin
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artmasinin  KOYP performansini arttirdigr  goriilmiistiir, ayrica bu durum hiicrenin
sicakligini azaltmak i¢in kullanilabilmektedir. Bununla birlikte, daha yiiksek yakit ve hava
akis hizlariin yan etkileri, yakit dontisiimii ve tiim sistemin verimliligini olumsuz yonde
etkileyebilmektedir. Giris sicakligimin 898 K'den 1173 K'e arttirilmasi ile elektrokimyasal
reaksiyon kinetigi, elektrolit boyunca iyon hareketi, ve sentez gazi iiretim hizi arttigi igin
KOYP performans: artmistir. Ayrica, iyon iletimi ve elektrokimyasal reaksiyon kinetiginin

artmasi 1s1 liretiminin azalmasina sebep olarak daha uniform bir 1s1 dagilimina neden olur

[84].

Maza, Steinhurst, McIntyre, Walker ve Owrutsky (2021) yakit olarak sentez gazi kullanilan
ve 800°C'de calisan bir KOYP performansini kiziltesi emisyon spektroskopisi, yakin
kizil6tesi termal goriintiileme ve titresimsel Raman sagilmasi dahil olmak iizere operando
spektroelektrokimyasal Olgtimler ile birlikte deneysel olarak oOlgmiislerdir. Calisma
sonucunda CQO'i yakit olarak kullanirken (H2'nin yoklugunda) elde edilen sonuglar, CO'in
mevcut CO miktarindan bagimsiz olan dogrudan bir oksidasyon yolu ile kullanildigini
gostermektedir. Anot yiizey sicakliginin artis1 yakit olarak sadece Hz gazi kullanildiginda
CO ya da CO ve H> gazi karisiminda oldugu kadar olmadigi gozlenmistir. Bunun sebebinin

reaksiyonlar sirasinda su olusmasi oldugu gézlenmektedir [85].

Aburto ve digerleri (2021), CMCuO pargaciklart kullanilarak iiretilen anot tabakasina sahip
bir KOYP’nin performansini deneysel olarak incelemislerdir. Elde edilen sonuglara gore,
Mo, Cu katkil1 CeO2 bazli anot tabakasinin, hidrojenin oksidasyonu i¢in daha elektroaktif bir
faz (nikel gibi) ile karigtirilarak modifikasyonu 6nerilmistir, boylece Cu20 ikincil fazinin
indirgenmesi saglanarak malzemenin toplam elektriksel iletkenligi ve yilik transfer

aktivitelerinin olumsuz etkilenmesinin 6niine gegilmis olur [86].

Xu ve digerleri (2021), LaSr(Fe,M0)Os anot tabakasi ile iiretilmis olan elektrolit destekli
KOYP'nin sentez gazi kullanimi ile performansini deneysel olarak incelemislerdir. Caligma
sonucunda, saf H> ve sentez gazi kullaniminda bu anot malzemesinin uygun oldugu
gorilmiistiir. Uzun vadeli calisma sonuclarinda da ¢esitli sentez gazlar1 ile uyumlu

calisabilmistir [87].

Qiu ve digerleri (2021), Ni-GDC malzemesine sahip anot tabakasi destekli KOYP,
Sr2Co0o.4Fe1.2M00.406-5 (SCFM) tabakasi varken ve yokken ayri ayr1 tiretmis ve yakit olarak
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H> ya da CH4-CO;2 kullaniminin performansa etkisi incelemislerdir. Calisma sonucunda
SCFM'in Ni-GDC anot destekli KOYP'nde katalizér olarak kullaniminin uygun oldugu
gorilmiistiir. Hz yakit olarak kullanildiginda, SCFM tabakasi, sahip oldugu yiiksek iletkenlik
degeri nedeniyle elektrokimyasal performans iizerinde ihmal edilebilir bir etki gostermistir.
Yakit olarak CHs-CO, karisimi kullanildiginda ise elektrokimyasal performansin ve

kararliligin arttig1 gorilmistiir [88].
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2. YAKIT PiLLERI

Yakit pilleri, yakitin kimyasal enerjisini dogrudan elektrik enerjisi ve 1siya doniistliren
elektromekanik doniisiim cihazlaridir. Geleneksel gii¢ iretim yontemlerinin aksine elektrik
enerjisi liretimi i¢in ara adimlara ihtiyaci yoktur. Yakit ve oksitleyici saglandigz siirece, yakit
pilleri kesintisiz olarak gili¢ liretimi yapabilmektedirler. Bir yakit pili ile bataryay1
birbirinden ayiran en onemli 6zellik yakit pillerinin sahip oldugu siirekli gii¢ liretim

mekanizmasidir. Sekil 2.1°de yakit pilinin temel ¢aligma semas1 gosterilmektedir.

|” Y akit |” Elektrik

YAKIT PILI

Yan Uriin

m Oksitleyici m

Sekil 2.1. Yakit pilinin ¢aligma semasi

Basit bir yakit pili, elektrolit tabakasinin her iki tarafinda bulunan anot ve katot
tabakalarindan olusur. Sekil 2.2.’de basit bir yakit pilini olusturan tabakalar ve yakit pilinin

calisma prensibi goriilmektedir.

Yakiat Girisi j FOksitleyici Girisi

%02

H. Pozitif iyon |
L ya da
Negatif iyon
1 H20
H0
Kullamlmams yakit ve Kullamlmamis
iiriin gaz cikist oksitleyici ve iiriin gaz
cikist
Anot Elektrolit Katot

Sekil 2.2. Yakait pilini olusturan tabakalar ve yakit pilinin ¢alisma prensibi [89]
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Yakit pilinde, yakitin beslendigi kisim anot tabakasi (negatif elektrot), oksitleyicinin
beslendigi kisim ise katot tabakasi (pozitif elektrot) olarak adlandirilir. Elektrolit tizerinden
bir elektrik akimi iiretmek i¢in elektrot tabakalarinda ti¢lii faz bolgeleri olarak adlandirilan
alanlarda elektrokimyasal reaksiyonlar meydana gelir. Bu yiizden yakit pillerinin

performansi i¢in tiglii faz bolgelerinin sayis1 6nemli bir sinirlayicidir.

2.1. Yakat Pillerinin Avantajlar1 ve Dezavantajlari

Yakat pillerinin avantajlar1 agagidaki gibi siralanabilir;

e Yiiksek verimlilik (6zellikle kojenerasyon sistemleri ile birlikte kullanildiginda yakat
pili verimi %80’in {izerine ¢ikabilmektedir.)

e Istikrarli calisma (Uretilen gii¢c degerinde zamana bagl olarak azalma-kayip meydana
gelmez.)

e Sessiz calisma (Gili¢ Uretimi sirasinda hareketli aksami olmadigindan geleneksel
sistemlere gore daha sessiz bir alternatiftir.)

e Cevre dostu (CO2 gibi zararl kirletici emisyonlar1 azaltir.)

e  Olgeklendirilebilir (Kullanim alanina gore boyut 6lceklendirmesi yapilabilir.)

Yakit pillerinin dezavantajlar ise asagidaki gibi siralanabilir;

e Maliyeti yiiksek (Platinyum katalizor gibi pahali parcalar igerdiginden ilk yatirim
maliyeti yiiksektir.)

e Hidrojen gazi depolanma ve taginma sorunu (Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan
sistemlerde gerekli depolanma ve taginma agisindan altyapi eksigi bulunmaktadir.)

e Sistem gelisimi yavas (Mevcut yakit pili uygulamalarinin pek ¢ogu prototip asamasinda
olup gelistirilme siireci devam etmektedir.)

e Hidrojen gaz1 maliyeti (Yakit olarak hidrojen gazinin kullanildigi sistemler igin

hidrojenin elde edilme maliyeti fazladir ve hidrojen tiretimi yaygin degildir.)

2.2. Yakat Pili Cesitleri

Yakat pilleri genellikle elektrolit tipi ve ¢aligma sicakliklarina gore siniflandirilirlar. Calisma

sicakliklarma gore yakit pili siniflandirmasi agsagida verilmistir.



31

e Diisiik sicaklik (25°C-100 °C)

e Orta sicaklik (100 °C-500 °C)

e  Yiiksek sicaklik (500 °C-1000 °C)

e Cok yiiksek sicaklik (1000 °C ve {izeri)

Elektrolit tliriine gore ise yakit pilleri asagidaki gibidir.
e Alkali yakit pili (AYP)

e Fosforik asit yakit pili (FAYP)

e  Kati oksit yakit pili (KOYP)

e Eriyik karbonat yakit pili (EKYP)

e  Polimer elektrolit yakit pili (PEYP)

Yakit pillerinin temel 6zellikleri ve birbirlerinden farkliliklar1 Cizelge 2.1°de gosterilmistir.

Cizelge 2.1. Yakat pillerinin temel 6zellikleri ve farkliliklart

AYP FAYP KOYP EKYP PEYP
Elektrolit | SUIUPOESYUM | poccopiye | ZITKONYUM | g aliai | Hlidratls
hidroksit ) tabanl Polimerik
tabakasi e asit . metal .
¢Ozeltisi yittra Iyon
Perovskit ve
Elektrot Gegis perovskit- Nikel ve
tabakalar metalleri Karbon metal Nikel oksit Karbon
alasimlari
Katalizor Platinyum Platinyum Elektrot . Elektrot .| Platinyum
malzemesi malzemesi
g Nikel, Paslanmaz
Aral brigallintl Metal Grafit seramik ya | celik ya da lszrtr)ﬁ;;a
el da ¢elik nikel
Calisma 0. 9900 o 600°C- o oMo
sicaklig 65°C-220°C 205°C 1000°C 650°C 40°C-80°C
Enerli OH H* 0? COs? H*
tastyici

Sekil 2.3’te yakat pili siniflandirmasi sematik olarak gosterilmektedir.
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Sekil 2.3. Yakait pillerinin sematik olarak siniflandiriimasi [90]

2.2.1. Polimer elektrolit yakat pili

Polimer elektrolit yakit pilinde iyi bir proton iletkeni olan membran yapisi elektrolit tabakasi
gorevi yapmaktadir. Bu yakit pilinde tek sivi su oldugundan korozyon problemi en az
diizeydedir. Genel olarak platinyum katalizor ile birlikte karbon elektrot tabakalari anot ve
katot elektrot olarak kullanilirken karbon ya da metal ara baglanti elemanlar

kullanilmaktadir.

Polimer elektrolit yakit pilleri kat1 elektrolit tabakasina sahip oldugu i¢in gaz kagaklari en
az diizeyde gerceklesmekte ve diisiik ¢alisma sicakliginda calistigi i¢in gii¢ iiretimine hizl
bir sekilde baslayabilmesi gibi avantajlara sahiptir. Ancak diisik ve yakin caligma
sicakligina sahip olmasi 1s1l yonetimi zorlastirmaktadir. Ayrica bu yakit pilinde su yonetimi
yakit pilinin tasarimi konusunda miihendislerin en ¢ok zorlandig1 konulardan birisidir. Yakit

olarak karbon igeren yakitlarin kullaniminda da oldukga az tolerensa sahiptir.
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2.2.2. Alkali yakat pili

Alkali yakit pilinde 250°C tizerindeki ¢alisma sicakliklarinda elektrolit olarak agirlik¢a %85
konsantrasyona sahip potasyum hidroksit (KOH) ¢ozeltisi kullanilirken 120°C altindaki
caligmalarda %35-50 konsantrasyona sahip KOH ¢ozeltisi elektrolit olarak kullanilmaktadir.
Bu yakit pilinde yakit olarak hidrojen gazi harig¢ reaktif olmayan bilesenlere sahip yakitlar
kullanilmahdir. Ayrica alkali yakit pilleri, 1960 yilindan beri iizerinde calisgilmakta ve
gelistirilmekte olan bir yakit pili ¢esidi olup genellikle uzay uygulamalarinda tercih

edilmistir.

Alkali yakit pilleri diger yakitlarla karsilastirildiginda hidrojen ve oksijen gazi i¢in oldukca
iyi bir performans gostermektedir. Ayrica yine diger yakit pilleri ile karsilastirildiginda en
fazla katalizor ¢esidi kullanilabilen yakit pilidir. Ancak elektrolit tabakasinin CO2’ye olan

hassasiyeti sebebi ile farkli yakit kullanimi konusunda sinirhidir.

2.2.3. Fosforik asit yakit pili

Yaklagik olarak 150°C-220°C sicakliklarda calisan fosforik asit yakit pilinde elektrolit
olarak fosforik asit kullanilmaktadir. Disiik sicakliklarda fosforik asit zayif bir iyonik
iletkendir, bu nedenle yakit olarak karbon igeren yakitlar kullanildiginda anot tabakasinda
CO zehirlenmesi oldukga yiiksek diizeyde gergeklesmektedir. Ayrica, elektrolit tabakasinda
%100 konsantrasyonda asit kullanim1 sayesinde buhar basinci en az diizeyde oldugundan

fosforik asit yakit pillerinde su yonetimi zor degildir.

Fosforik asit yakit pilleri alkali yakit pili ve polimer elektrolit yakit piline gére CO varligina
daha az duyarlidir. Caligma sicakliginin orta diizeyde olmasi sayesinde 1s1l yonetim kolay
oldugundan tasarim agisindan bir zorlugu yoktur. Ayrica fosforik asit yakit pilleri yaklagik
%37-42 sistem verimliligine sahip olduklarindan genellikle polimer elektrolit yakit pillerine
gore daha verimli sistemlerdir. Ancak, fosforik asit yakit pillerinde katot tarafinda meydana
gelen oksijen indirgenmesi alkali yakit pillerinden daha yavas gercgeklesir ve platinyum
katalizore ihtiya¢ duyar. Ayrica yakit siirecleri diger yakit pillerinden daha karmasiktir.
Diger yakit pilleri ile karsilastirildiginda en 6nemli dezavantaji1 ise fosforik asitin oldukga

korozif bir malzeme olmasindan dolay1 pahali malzemelere ihtiya¢ duyulmasidir.
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2.2.4. Eriyik karbonat yakit pili

Eriyik karbonat yakit pillerinde kullanilan elektrolit tabakasi, genellikle alkali karbonatlarin
bilesimleri ile kullanilmaktadir. Eriyik karbonat yakit pili genellikle alkali karbonatlarin
iyonik iletim saglayan karbonat iyonlar1 ile oldukga iletken bir erimis tuz olusturdugu
600°C-700°C'de ¢alisir. Eriyik karbonath yakit pilleri, genellikle biiylik boyutlarinin ve

agirliklarinin sorun olmadigi denizcilik uygulamalarinda kullanilirlar.

Eriyiik karbonat yakit pili yiiksek sicakliklarda ¢alistigi icin diger yakit pillerine gére bazi
avantajlara sahiptir. Maliyeti uygun olan elektro-katalizorlerin kullanilabilir olmasi, CO ve
hidrokarbon yakitlarla uyumlu bir sekilde calisabilmesi, ayrica yiiksek sicakliktaki atik 1s1s1
sayesinde kojenerasyon sistemleri ile uyumlu olmasi bu avantjlarin baginda gelmektedir.
Ancak bu yakit pili tiirtinde korozif ve sivi elektrolitten kaynakli olarak nikel ve paslanmaz
celik kullanim1 gerekliligi tasarim agisindan sorun yaratmaktadir. Ayrica yiiksek sicaklik

stak omrii ve mekanik kararlilig1 iizerinde malzeme problemlerine sebep olmaktadir.

2.2.5. Kat1 oksit yakit pili

Kat1 oksit yakit pilinde kullanilan elektrolit yapisi genellikle kat1 gozeneksiz metal oksit
yapilardir. Oksijen iyonlarinin iyonik iletkenliginin saglandigr 600°C -1000°C sicaklik
araliginda caligirlar. Kati oksit yakit pili, ilk gelistirilme asamalarinda gii¢ iiretebilmek i¢in
katt elektrolitlerin sinirlt iletkenligi sebebiyle yaklagik 1000°C sicaklik gerektiriyordu.
Ancak daha yakin zamanlarda, gelistirilmis katotlara Sahip ince elektrolit hiicrelere sahip

oldugundan 650°C — 850 °C sicakliklari arasinda da gii¢ tiretimi yapabilmektedir .

Kat1 oksit yakit pilleri kati bir elektrolite sahip oldugundan geometrik olarak farkl: sekillerde
iiretilebilir. Ayrica, yakit pilinin saglam seramik yapisina sahip olmasi korozyon problemine
karsi onlem olusturmaktadir. Kati seramik ayrica {i¢lii faz sinirinin olusumu konusunda
avantaja sahiptir. Yakit pilinin kinetigi fazla oldugundan CO dahi kat1 oksit yakit pilinde
dogrudan yakit olarak kullanilabilmektedir. Ancak kati oksit yakit pilinde kullanilan
malzemelerin maliyeti yiiksektir. Malzemeler arasinda 1s1l genlesme uyumsuzluklar: vardir
ve diizlemsel kat1 oksit yakit pilinde hiicreler arasinda sizdirmazlik saglamak zordur. Ayrica
yiiksek calisma sicakligi, malzeme se¢imine ciddi kisitlamalar getirir ve liretim siirecini

zorlagtirir.
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2.2. Kat1 Oksit Yakit Pilleri

Kat1 oksit yakit pillerinde yakit, yakit kanalindan gonderilerek elektrokimyasal
reaksiyonlarin meydana geldigi anot elektrota ulasir, reaksiyonlar sonucu meydana gelen
elektronlar ise dig bir devre aracilig ile katot tarafina aktarilir. Bu sirada hava kanallarina
hava (ya da oksijen) gonderilir ve hava akimindaki oksijen molekiilleri, oksit iyonlarini
olusturmak tizere dis devreden gelen elektronlarla reaksiyona girmek iizere katoda yayilir.
Bu oksit iyonlar1 daha sonra elektrolit boyunca ilerler ve anot/elektrolit ara yiizeyinde
oksitlenmis yakitla reaksiyona girer. Boylece, dogru akim elektrik, anottan katoda harici
devre yoluyla elektron akisindan iiretilmis olur. Sekil 2.4’te kat1 oksit yakit pilinin ¢alisma

prensibi gosterilmektedir.

Hava elektrom

(Anof) (K atot)

Sekil 2.4. Kat1 oksit yakit pilinin galisma prensibi [91]

2.3.1. Kat1 oksit yakiat pillerinin avantajlar

Kat1 oksit yakit pillerinin ¢alisma sicakligi araligi 500°C-1000 °C olup tiim bilesenleri
katidir. Yiksek sicaklikta caligmalari, kati bilesen icerdiklerinden daha kararli yapida
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olmalar1 ve reaksiyonlar1 sonucunda kirleticilerin ortaya ¢ikmamasi gibi 6zelliklerinden

dolay1, kat1 oksit yakat pilleri diger yakit pillerine gore dnemli avantajlara sahiptir.

Kat1 oksit yakit pilleri Carnot verimi siirlamasina bagli olmadigindan yakitin kimyasal
enerjisini elektrik enerjisine yiiksek oranda (yaklasik olarak %50 verimle) ¢evirmektedirler.
Ayrica, kat1 oksit yakit pilinden iiretilen 1s1 gaz tlirbini uygulamalarinda kullanildiginda veya
icten yanmal1 bir motorda sentez gaz1 yakildiginda verimlilik %70'e kadar daha da artabilir.
Sekil 2.5’te kat1 oksit yakit pillerinin geleneksel giic {iretim sistemleri ile gii¢ ¢ikisi

karsilastirmasi goriillmektedir.

or v Hidrojen yakat pilleri i¢in teorik maksimum verimlilik
60 [~
50 - Kat1 oksit yakit pilleri

... 40
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Tirbinlert
20~ Benzin 1n0t01'lal‘///—
10 ¢ /
0 l l l l l
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Giig Ckis1 (kW)

Sekil 2.5. Giig iiretim sistemlerinin gii¢ ¢ikist karilastirmasi [92]

Kat1 oksit yakit pillerinde kullanilan temel yakitlar anot tabakasinda dogrudan
elektrokimyasal olarak tepkimeye girebildiklerinden hidrojen ve karbon monoksittir. Ancak
kat1 oksit yakit pilleri yiiksek ¢alisma sicakligina sahip olduklarindan (750°C-1000°C)
hidrokarbon temelli benzin, metan, etanol gibi yakitlar da yakit olarak kullanilabilmektedir.

Hidrokarbon temelli yakitlar dogrudan ya da dolayli i¢ reformasyon ile hidrojen ve karbon
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monoksite doniiserek kullanilirlar. Bu nedenle kati oksit yakit pillerinde maliyeti arttiran

pahali ek yakit doniistiiriiciilerine ihtiyag duyulmamaktadir [93,94].

Kat1 oksit yakit pilleri SO2 ve NOx emisyonlar1 agisindan oldukg¢a temiz gii¢ iiretim
sistemleridir. Ozellikle yakit olarak saf hidrojen kullanildiginda atmosfere sadece su buhari
cikist gerceklesir. Ayrica hidrokarbon temelli yakitlar yakit olarak kullanildiginda kati oksit
yakit pilleri yiiksek c¢alisma sicakliklarinda ¢ikan gazlardaki karbon monoksiti

karbondioksite ¢evirerek gazlarin zararl etkilerini azaltabilmektedir.

Kat1 oksit yakit pilleri tek bir hiicre ya da hiicrelerin seri ya da paralel bir araya getirildikleri
stak yapisinda istenilen seviyede gii¢ iiretebilmektedir. Boylece, istenilen uygulama igin
kiigiik ya da biiyiik 6l¢ek olmas1 farketmeksizin uygun boyutta kat1 oksit yakit pili iiretimi
yapilabilmektedir.

Kat1 oksit yakit pilleri katalizér olarak yiiksek enerji hacimli farkli malzemeler
kullanabilmektedir. Bu nedenle maliyeti arttiracak pahali katalizorlere (Platinyum, giimiis
vb.) ihtiya¢ duymazlar. Ayrica, elektrolit tabakasinin yonetimi i¢in 6zel bir malzeme
yonetimi gerektirmemektedir. Sivi bir tabaka icermediginden korozyon ve elektrolit kaybi

gibi sorunlar yasamazlar.

2.3.2. Kat1 oksit yakit pillerinin dezavantajlar:

Kat1 oksit yakit pillerinde yiiksek calisma sicakligi performans: giliclendirse de siirekli ve
uzun siireli ¢alistirma durumlarinda katalizor bozunumu, 1s1l ve kimyasal kararsizlik, 1s1l ya
da mekanik gerilim, gaz sizdirma contas sorunlar1 ve ara baglanti elemanlari, elektrolit ve
elektrot malzemelerinin tasarim sorunlar1 gibi problemlere sebep olabilmektedir [95,96].
Ayrica kati oksit yakit pillerinin yliksek ¢alisma sicakligina erismesi ve gii¢ iretimi sonunda
sogumast i¢in oldukca fazla zamana ihtiyag duyulmaktadir. Bu durum malzeme
karakteristigini etkilediginden kat1i oksit yakit pilinin sistem arizalarina sebep
olabileceginden kati oksit yakit pilinin kullanimini sinirlandiran bir durumdur [97]. Bu
nedenle son zamanlarda yapilan ¢alismalarda kati oksit yakit pilinin ¢alisma sicakligini
500°C-750°C araligi olacak sekilde ayarlanarak malzeme sec¢imi gesitliligi, maliyet

azalmasi, kisa siirede ¢alisma-soguma ve uzun pil dmrii saglanmasi amacglanmaktadir.
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Kat1 oksit yakit pillerinin malzemelerinden de kaynaklanan dezavantajlar1 bulunmaktadir.
Aktivasyon, konsantrasyon ve temel olarak ohmik kayiplarin fazla oldugu elektrolit tabakas1
dolayisiyla kayiplarin fazla olmasi, sinterlenme sorunlari, redoks kararsizligi, bilesenler
arasindaki kimyasal kararsizlik, malzeme yapisindaki kimyasal degisimler, yiiksek iiretim

maliyetleri ve siiresi bu dezavantajlarin baginda gelmektedir [98].

Kat1 oksit yakit pillerinin birden ¢ok bilesenden olusmasi, birden ¢ok arayiize sahip olmasina
ve dolayisiyla pek ¢ok fizyo-kimyasal durumun olusmasina neden olmaktadir. Performans
ve verimlilik hesaplamalarinin  sorunsuz olarak yapilabilmesi igin reaksiyon
mekanizmalarmin ve anot, katot, elektrolit, elektrot/elektrolit arayiiziiniin kinetiklerinin iyi

bilinmesi gerekmektedir [99].

Kat1 oksit yakit pillerinde yakit olarak hidrokarbon kullanildiginda karbon bozunumu stilfiir
zehirlenmesi ciddi konulardir. Katalizor yiizeylerde karbon bozunumu performans
azalmasina ve yakit pilinin kirinimina sebep olabilmektedir. Ayni sekilde siilfiir

zehirlenmesi de kat1 oksit yakit pili performansini azaltan etkenlerdendir.
2.4. Kat1 Oksit Yakit Pillerinin Simiflandirilmasi
Kat1 oksit yakit pilleri, hiicre ve stak dizayni, ¢aligma sicakliklari, yakit doniigiim tiirii, akis

konfigiirasyonu ve destek tiiriine gore siniflandirilmaktadirlar. Sekil 2.6’da kat1 oksit yakit

pili siniflandirmasi goriilmektedir.

(Caligma Destek tiiriine Akig tiiriine Fakit doniigiin Hiicre ve stak
s1cakliina gor gire gire tiirtine gore yapisina gore
s ™ s ™ . s ™
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Sekil 2.6. Kat1 oksit yakit pillerinin siniflandirilmasi
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2.4.1. Calisma sicakhigina gore KOYP siniflandirmasi

Kat1 oksit yakit pillerinin performansini etkileyen en 6nemli parametrelerden birisi ¢alisma
sicakligidir. Sicakligin artmasi ile elektrot tabakalarinin kinetigi artarken hiicre direnci
azalir. Boylece performans artar. Ancak sicakligin yiiksek olmasi malzeme ile ilgili sorunlar

ortaya ¢ikabilmektedir.

Kat1 oksit yakat pilleri ¢calisma sicakligina gore asagidaki gibi 3 sinifa ayrilmaktadir;
e Diistik sicaklik KOYP (400°C-650°C)

e Orta sicaklik KOYP (650°C-800 C)

e  Yiiksek sicaklik KOYP (800°C -1000°C)

2.4.2. Destek tiiriine gore KOYP siniflandirmasi

Kat1 oksit yakit pilleri, malzeme dayanimlarinin arttirilmasi amaciyla 3 farkli sinifta

tasarlanabilmektedirler [100].

Anot destekli KOYP: Anot elektrot tabakasinin kalinliginin, katot elektrot ve elektrolit
tabakasinin kalinligina gore daha kalin oldugu tasarimlardir. Bu tasarimda anot tabakasinin
yiiksek iletkenlige sahip olmasi ve elektrolit tabakasi ince oldugu i¢in daha diisiik calisma
sicakliginda ¢alisilabilmesi 6nemli avantajlardandir. Ancak anot tabakasi kalin oldugu i¢in

kiitle transferi sinirhidir. Sekil 2.7°de anot destekli bir KOYP gosterilmektedir.

Elektrolit

Anot

Sekil 2.7. Anot destekli diizlemsel KOYP

Katot destekli KOYP: Anot elektrot tabakasinin kalinliginin, katot elektrot ve elektrolit

tabakasinin kalinligina gore daha kalin oldugu tasarimlardir. Anot destekli tasarimda oldugu
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gibi kalin bir elektrot tabakasina sahip oldugundan diisiikk calisma sicakliginda
caligsabilmektedir. Ayrica yine anot destekli tasarimdaki gibi katot tabakasi kalin oldugundan
katot tabakasinda kiitle transferi sinirlidir. Sekil 2.8’de katot destekli KOYP goriilmektedir.

Anot
Elektrolit

Katot

Sekil 2.8. Katot destekli diizlemsel KOYP

Elektrolit destekli KOYP: Elektrolit tabakasmin kalmliginin, katot ve anot elektrot
tabakasinin kalinligina gore daha kalin oldugu tasarimlardir. Elektrolit tabakasinin kalin
olmasi kati oksit yakit pilini mekanik olarak daha saglam yapmaktadir. Ancak diisiik
elektrolit iletkenligi nedeniyle yiiksek dirence sahiptir ve bu nedenle elektrolit ohmik
kayiplarim1 azaltmak icin daha yiliksek caligma sicakligi gerektirmektedir. Sekil 2.9°da
elektrolit destekli diizlemsel bir KOYP gosterilmektedir.

Anot

Elektrolit

Katot

Sekil 2.9. Elektrolit destekli diizlemsel KOYP

Elektrot ve elektrolit destekli kati oksit yakit pillerinin yani sira son zamanlarda gozenekli
yap1 destekli ve ara baglanti elemani destekli kati oksit yakit pili tasarimlar1 da
kullanilmaktadir. Sekil 2.10°da gozenekli yap1 destekli (a) ve ara baglanti eleman1 destekli
(b) KOYP gosterilmektedir.
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Sekil 2.10. Gozenekli yap1 destekli (a) ve ara baglanti elemant destekli (b) diizlemsel

KOYP [101]

2.4.3. Akis tiiriine gore KOYP siniflandirmasi

Akis tiirti katt oksit yakit pilinin sicaklik dagilimini dogrudan ilgilendirdigi i¢in dnemli bir

konudur. Zit ve paralel akista kati oksit yakit pilinin performansinin ¢apraz akistan daha iyi

oldugu bilinmektedir. Ayrica, paralel akis kat1 oksit yakit pili tasariminda sicaklik diger akis

tirlerine gore daha yiiksektir, bu yiizden en yiiksek sicaklik farki paralel akis tiirlinde

goriilmektedir. Sekil 2.11°de akis tlirline gore paralel akis (a), zit akis (b) ve capraz akis (c)

KOYP siiflandirmasi goriilmektedir.
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©
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Sekil 2.11. Akis tiirtine gore paralel akis (a), zit akis (b) ve capraz akis (c) KOYP

siiflandirmast
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2.4.4. Yakit doniisiim tiiriine gore KOYP simflandirmasi

Kat1 oksit yakit pilinde hidrokarbon temelli yakitlarin kullanilabilmesi i¢in yakitlarin karbon
monoksit ve/veya hidrojene doniistiiriilmesi gerekmektedir. Yakit doniigiim tiirline gore
KOYP hiicre igerisinde donilisiim ve hiicre disinda doniisiim olmak tizere iki ana sinifa
ayrilmaktadir. Hiicre igerisinde yakit doniisiimii ise dogrudan i¢ reformasyon ve dolayli i¢

reformasyon olmak {izere iki sinifa ayrilmaktadir.

Dogrudan i¢ reformasyonlu kat1 oksit yakit pillerinde yakit doniisiimii anot katalizor tabakasi
iizerinde gerceklesirken dolayli i¢ reformasyonda doniistiiriiciiniin yakit pilinin diger
bilesenlerden ayrildig1 yerde yakit doniisiimii gerceklestirilir. Yakit doniisiimii endotermik
reaksiyonlar igerdiginden dis reformasyona sahip kati oksit yakit pilinin sicaklik dagiliminin
daha iyi oldugu bilinmektedir. Sekil 2.12°de yakit doniisiim tiiriine gore dis doniistiiriicii (a),
dolayli i¢ reformasyon (b) ve dogrudan i¢ reformasyon (c) KOYP siniflandirmasi

goriilmektedir.

Dis ——p{  Yakit kanalt Hibdll‘lokarbon yakit
R + buhar _WS
doniistiiriicli oot T

" Anot
Hava kanalt

Hidrokarbon Buhar Hava |—) Hava kanal
yakit .
(a) Hava )
Hidrokarbon yakit
+buhar —® Yakit kanali
Anot

|—) Hava kanali

Hava (¢)

Sekil 2.12. Yakit doniisiim tiirtine gore dis doniistiiriicii (a), dolayl i¢ reformasyon (b) ve
dogrudan i¢ reformasyon (c) KOYP siniflandirmasi [102]
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2.4.5. Hiicre ve stak yapisina gore KOYP simiflandirmasi

Kat1 oksit yakat pilleri hiicre ve stak yapisina gore ii¢ farkli sekilde tasarlanmaktadir.

Diizlemsel KOYP: Bu kat1 oksit yakit pili tasariminda kat1 oksit yakit pilinin anot, katot ve
elektrolit tabakalar1 diiz bir tabaka halinde siralanirlar. Bu tasarimda ara baglanti elemanlari
da anot ve katot tabakalarini birbirinden ayirirken elektriksel iletkenligi saglamaktadir. Sekil

2.13’te diizlemsel kat1 oksit yakit pili tek hiicre (a) ve stak (b) yapisinda gdsterilmektedir.

Ara baglanti elemani

Yalkat girisi

Ara baglanti
elemani

Hava girisi

4 4 4 4 4 @)

Ara baglant1 eleman1

Anot
Elektrolit
Katot

Yakat Akis1 # »

Hava Akust -ﬁ

Yakat Akist

Hava Akisi —ﬁ

Ara baglant1 eleman1

Anot
Elektrolit
Katot

Ara baglant1 eleman1

(®)

Sekil 2.13. Diizlemsel KOYP igin tek hiicre (a) ve stak (b) yapisi [103,104]

Diizlemsel kat1 oksit yakit pilleri silindirik kati oksit yakit pillerine gore diiz yapilari
sebebiyle daha diisiik ohmik dirence sahiptir. Bu nedenle teorik performanslari silindirik kati
oksit yakit pillerine gore daha yiiksektir. Silindirik kati1 oksit yakit pillerinden daha az
bosluga sahip oldugundan daha yiiksek hacimsel giic yogunluguna sahiptir. Uretimi daha
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kolay oldugu i¢in tiretim maliyeti silindirik kat1 oksit yakit piline gore daha diisiiktiir. Ancak,
yakit ve havanin tabakalarda yayilabilmesi i¢in daha yliksek sicakliga ihtiya¢ duyulmaktadir.
Bu durum 1s1] kararsizliga sebep olmaktadir. Ayrica, yiiksek sicaklik gerektigi icin baglama
stiresi ve soguma siiresi daha uzundur. Sicaklik malzeme yapisinda olumsuzluklara neden
oldugundan kirilgan yapidadir. Diizlemsel kat1 oksit yakit pillerinde ara baglanti elemanlari
kalin ve kararsiz yapidayken silindirik kat1 oksit yakit pillerinde daha ince ve kararli ara
baglant1 elemanlar1 bulunmaktadir. Ara baglant1 elemanlarinin kalin olmasi nedeniyle daha
fazla hiicre agirligina ve daha fazla mekanik gerilime sahiptir. Bu nedenle o6zellikle ara

baglant1 elemanlarinin se¢imi ve liretimi diger hiicre ve stak yapilarina gére daha zordur.

Silindirik KOYP: Silindirik kati oksit yakit pili tasariminda i¢i bos tiiplerden olusan hiicreler
bir araya gelerek stak yapisini olustururlar. Tiiplerin dig yiizeyinden yakit gonderilirken,
icerisinden hava gecisi saglanir. Sekil 2.14°te silindirik kat1 oksit yakit pili tek hiicre (a) ve
stak (b) yapisinda gosterilmektedir.

Ara baglant1
elemam

Elektrolit
Katot

—— Anot

T
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Sekil 2.14. Silindirik KOYP igin tek hiicre (a) ve stak (b) yapisi [105,106]
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Silindirik kat1 oksit yakit pilleri de ¢aplarina goére, Smm’den kiiciik ¢apli (mikro-tiip) ve 15
mm’den biiylik ¢apli olmak tizere iki farkli gruba ayrilirlar. Mikro-tiip kat1 oksit yakit pilleri
daha yiiksek hacimsel gii¢ ¢ikis yogunlugu, termal soka karsin daha yiiksek direng, termal
sok direnci nedeniyle daha hizli baglatma yetenegi ve diizlemsel ve silindirik seklindeki kati
oksit yakit pillerine kiyasla kiigiik 6l¢ekli taginabilir uygulamalarda kullanilabilme yetenegi

sunar.

Silindirik kat1 oksit yakit pili diizlemsel kat1 oksit yakit pili ile karsilastirildiginda pek ¢ok
avantaja sahiptir. Oncelikle, diizlemsel kat1 oksit yakit pilinde 6nemli bir sorun olan
sizdirmazlik, daha az alan oldugundan silindirik kat1 oksit yakit pilinde 6nemli bir sorun
degildir. Silindirik yapidan dolay1 ¢aligma sicakliginin yiiksek olmasindan kaynaklanan 1s1l
gerilimlere daha dayanikli olmakla birlikte, baglama ve soguma sicaklifina ulagsmasi da
diizlemsel kat1 oksit yakit piline gore daha hizlidir. Ancak, tiretim yontemleri diizlemsel kati
oksit yakit pillerine gore daha karmasiktir. Ayrica, hava ve yakitin kanallar igerisinde
diizglin dagiliminin saglanabilmesi tasarimi etkileyen 6nemli konulardandir. Bu nedenle

iretim maliyeti diizlemsel kat1 oksit yakit pilinin iiretim maliyetine gore daha fazladir.

Yassi-tiip KOYP: Yassi-tiip kat1 oksit yakit pili diizlemsel ve silindirik kat1 oksit yakit pilinin
geometrik birlesimidir. Ayn1 zamanda her iki geometri yapisinin avantajlarina da sahiptir.
Yassi-tiip kat1 oksit yakit pili silindirik kat1 oksit yakit pili ile ayn1 bilesenlere sahiptir. Sekil
2.15’te yass tiip kat1 oksit yakit pilinin tek hiicre ve stak yapis1 goriilmektedir.

Ara baglanti elemam
Elektrolit

Katot

Sekil 2.15. Yassi-tiip KOYP igin tek hiicre ve stak yapisi [107]
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Yassi-tiip kat1 oksit yakit piline, silindirik kat1 oksit yakit pili ile benzer yontemlerle hava ve
yakit beslemesi yapilmaktadir. Ancak farkli olarak, anot tarafinda birden ¢ok silindirik yap1
vardir ve yakit bu yapidan beslenir. Rib ad1 verilen bu yapilar iyi bir iletkendir ve elektron
iletken devresi igin kisa yollar saglayarak ohmik kayiplar1 azaltir, béylece sonug¢ olarak

yassi-tiip kat1 oksit yakit pilinin performansini gii¢lendirir.

2.5. Kat1 Oksit Yakit Pillerinin Malzemeleri

Kat1 oksit yakit pilleri anot, katot ve elektrolit olmak {izere {i¢ temel bilesenden
olusmaktadir. Bu bilesenlerin birbiriyle ve sistemle uyumlu calisabilmesi i¢in gerekli
Ozelliklere sahip olmasit beklenmektedir. Bilesenlerin kimyasal degisime ugramamasi
(kimyasal kararlilik) ve hiicredeki taginimi saglayip mekanik zarar1 onleyebilecek Olciilerde
olmasi (mekanik kararlilik), genis ¢alisma sicakligi araliginda indirgenme ve yiikseltgenme
reaksiyonlarini gerceklestirmesi beklenmektedir. Uretim ve ¢alisma siirecinde tabakalarm
birbirinden ayrilmasini ve bozunumunu engellemek amaciyla diisitk ohmik kayiplara sahip
olmasi i¢in yliksek iletkenlige sahip olmalidirlar. Uzun calisma siirecinde yiiksek sicakliga
sahip olmalar1 gerekmektedir. Ayrica, bunlara ek olarak, yiiksek mukavemet ve dayanim,
kolay imalat ve diisiik maliyet, bu bilesenler igin istenen diger gereksinimlerdir. Bu ortak
ozelliklerin yaninda tiim tabakalar i¢in ayr1 ayr1 gerekli olan farkli Ozellikler de

bulunmaktadir.

2.5.1. Anot tabakasi

Yukarida bahsedilen genel 6zelliklere ek olarak, kati oksit yakit pillerinin anot tabakasi
yakitin elektrokimyasal yiikseltgenmesine ve hidrokarbon temelli yakitlarin kimyasal
doniisiimiine ydnelik uygun 6zelliklere sahip olmalidir. Uglii faz sinirina gaz difiizyonunun
saglanabilmesi i¢in gozenekliligin yeterli miktarda olmasi gerekmektedir. Ayrica elektronik
ve iyonik iletkenligin yiiksek olmasi gerekmektedir. Hidrokarbon temelli yakitlar
kullanildiginda olusacak karbona karsi, farkli yakitlar kullanildiginda ise olusacak katran,
stilfiir gibi maddelere kars1 yiiksek direng gostermesi gerekmektedir. Anot tabakasinin gii¢
iiretimine baglama ve bitirme stirecinde yiiksek redoks kararliligina sahip olmasi da 6nemli

bir 6zelliktir.
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2.5.2. Katot tabakasi

Kat1 oksit yakit pilinde kullanilan katot tabakasmna bagli olarak, oksijen indirgeme
reaksiyonu ya elektrolit/elektrot/gaz ara yiizii ¢evresinde veya gaz/elektrot ara yiizey
alanlarinda meydana gelebilir. Kismen veya tamamen indirgenmis oksit iyonlar1 daha sonra
yiizey yollar1 boyunca veya toplu olarak elektrot/elektrolit/gaz ara yiiziine ve ardindan
difiizyon yoluyla yogun elektrolit yoluyla anoda aktarilir.

Katot tabakasi, ara baglanti elemanlarindan reaksiyon alanina elektronlar1 yiiksek bir
iletkenlikle saglamali ve oksijen indirgenmesi agisindan elektro-katalitik 6zellikleri iyi
olmalidir. Ayrica katot tabakasi oksijen gazinin diflizyonu ve oksijen iyonlarinin iletkenligi

acisindan da yeterli 6zelliklere sahip olmalidir.

2.5.3. Elektrolit tabakasi

Kat1 oksit yakit pilinin en 6nemli bilesenlerinden biri olan elektrolit tabakasinin yiiksek
caligma sicakliginda elektronik iletkenligi en az ancak iyonik iletkenligi en yliksek seviyede
olmalidir. Ciinkii elektronik iletkenlik, anotta serbest birakilan elektronlarin, dis devreye
ulagsmadan dogrudan katoda dogru akmasina izin verir. Ayrica yakit ve oksitleyici gazlarin
karigmasini 6nlemek i¢in gézenekli olmayan yogun bir yapiya sahip olmasi gerekmektedir
[108]. Elektrolit malzemesinin aktivasyon enerjisi (yaklagik 0.1 eV) olduk¢a diisiik

olmalidir.

Kati oksit yakit pili teknolojisinin gelismesi ile son zamanlarda diisiik sicakliklarda da
yiikksek performans gosterebilecek elektrolit malzemelerine ihtiyag duyulmaktadir. Bu
nedenle 600°C altinda iyonik iletkenligi 0.1 S/cm olan malzemeler iiretme caligmalari
yapilmaktadir. Ara yiizey yiiksek 1yonik iletkenligi elde etmek i¢in nano ve kompozit olarak

adlandirilan nanokompozit malzeme kullanimi tercih edilmektedir.

2.6. Kat1 Oksit Yakit Pillerinde Kullanilan Yakatlar

Kat1 oksit yakit pillerinde hidrojen yaygin olarak kullanilan bir yakittir. Hidrojen gazina ek
olarak yakit doniigiim sistemleri ile birincil yakitin hidrojen veya hidrojence zengin gazlara
doniistiiriilerek yakit olarak kullanimi miimkiindiir. Bu sistem ayrica kat1 oksit yakit pilinin

caligmasi tizerinde tehlikeli etkileri olabilecek kiikiirt ve karbon monoksit gibi bilesenlerin
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uzaklagtirma konusunda da avantaj saglamaktadir. Hidrojen gazinin depolanmasi ve
taginmasi konusunda teknolojinin gelismeye ihtiya¢ duymasi kati oksit yakit pillerinde yakat
olarak farkli yakit tiirlerine yonelimi arttirmistir. Sekil 2.16°da yakitlarin kaynaktan kati

oksit yakit pili icin uygun yakita doniisiim siireci gosterilmistir.

S KOYP icin

Yakat
kaynag

Dogal gaz

Dogal gaz
Metan
Propan
Metanol
Etanol
Benzin
Dizel
Biyodizel
Kerosen

Hidrojen
Sentez gaz
Metanol
Etanol

QIQQI

Biyokiitle

Sekil 2.16. Yakitlarin kaynaktan kati oksit yakit pili i¢in uygun yakita doniistimii [109]

2.6.1. Hidrojen yakiti

Hidrojen yakiti birincil bir enerji kaynagi olmamasina ragmen, pahali olmayan basit
teknolojiler sayesinde farkli yakit kaynaklarinin hidrojene doniistiiriilmesi ile kati oksit yakit
pillerinde yakit olarak kullanilmaktadir. Hidrojen 2 g/mol molekiiler agirligina sahip en hafif
gazdir. Hidrojen gazi renksiz, kokusuz, zehirsiz ve oldukga hafif bir gazdir. Dogada en ¢ok
bulunan elementtir. Hidrojenin sahip oldugu enerji yiiksektir, ayrica saf hidrojen yakan bir
motor neredeyse hi¢ zararli gaz tiretmez [110]. Hidrojen, nakliye, depolama ve kullanim

acisindan diger yakitlar kadar giivenli bir konumdadir [111].
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2.6.2. Komiir yakiti

Bir fosil yakit olarak komiir, ¢ok diisiik bir hidrojen/karbon atom oranina sahiptir ve ¢ogu
durumda, 6rnegin enerji santrallerinde enerji tiretmek i¢in yakilir. Komiiriin gazlastirilmasi
ile elektrik tiretmek i¢in gaz tiirbinlerinde yakilan hidrojen igeren bir sentez gaz1 meydana
gelir. Meydana gelen sentez gazi siilfiirsiizlestirme ve karbon uzaklastirma islemlerinden
sonra kat1 oksit yakit pillerinde giivenle kullanilabilir. Kullanilan komiiriin kalitesine bagl
olmak tizere, komiir icerigindeki siilfiir oran1 azaldik¢a sistem maliyeti artmaktadir. Bu
nedenle kaliteli igerige sahip komiir kaynagina ulasilmadik¢a komiiriin yakit olarak kati

oksit yakit pillerinde kullanimi uygun degildir [112,113].

2.6.3. Petrol yakiti

Ham petrolden elde edilen yakitlarin bilesimi, biiyiik dl¢iide petrol kaynagina ve rafineride
islenmesine baglidir. Bilesim, 6zellikle kok sorunlariyla ilgili olarak yakitin kullanilacag:
sistemler iizerinde ciddi etkilere sahip olabilir. Gliniimiiz yakitlari, igten yanmali motorlar
icin Ozel olarak tasarlandigindan, yakit {iretiminin, yakitin daha etkili bir donilisim ve
hidrojen tiretimi ile sonuglanacak herhangi bir kimyasal 6zelliginden bagimsiz olarak,

bunlart ticari olarak da uygun tiriinler olmasi gerekmektedir.

Hem ham petrol hem de dogal gazdan tiiretilen yakitlarda, kiikiirt igerigi, 6zellikle kullanilan
katalizorlerin etkinligi i¢in olduk¢a 6nem tagimaktadir. Yakittaki kiikiirt icerigi rafinerilerde
kiikiirt giderim islemine baglidir ve yakitta kalan kiikiirt miktar1 yasal diizenlemelerle

belirlenmektedir.

Benzin: Benzin, farkli hidrokarbon ve polimer bilesigi ile harmanlanmis ham petroliin
damitilmasi ile meydana gelmektedir. Benzin, 6nceleri ham petrolden kerozin elde edilmesi
sirasinda aciga cikan atik bir bilesik olarak bilinmekteydi. Ancak, sahip oldugu yiiksek
yanma enerjisi Ogrenildikten sonra daha ¢ok otomobillerde kullanilan bir yakit olarak
kullanilmaya baslandi. Giiniimiizde benzin, modern i¢ten yanmali motorlar i¢in gerekli olan
fiziksel 6zelliklere sahip olan farkli rafineri oranlarin karisimi olarak karsimiza ¢ikmaktadir.
Benzin igerisinde bulunmayan ve performans 6zelliklerini arttiran organik bilesikler benzin

icerisinde katki maddesi olarak kullanilabilmektedir. Ancak yakit olarak benzin kullanilan
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sistemlerde kiikiirt toleransi ve kok olusumunun 6nlenmesi i¢in uygun katalizor kullanimi

bu kat1 oksit yakit pillerinde 6nemli bir yer tagimaktadir.

Swilastirilmis petrol gazi: Sivilastirilmis petrol gazi (LPG), oda sicakliginda ve orta basingta
stvi fazda bulunan farkli hidrokarbon gazlarinin bir karigimidir. St i¢in en yaygin
ticarilestirilmis trtinler, fosil yakitlar arasinda en yiiksek 6zgiil hidrojen icerigi sergileyen
ve hidrojen depolama tankinin agirligi dikkate alindiginda, sivilastirilmis hidrojenin

depolama agirligini bile gegebilen propan ve biitan karigimlaridir.

Dizel: Dizel yakitlar, ham petroliin damitilmasi ile meydana gelen oktan sayisi disiik
yakitlardir. Dizel yakiti, benzin ile karsilastirildiginda daha az ugucu madde icermektedir.
Bu nedenle dizel yakit piiskiirtiilmeli ve 6n tutusma riski olmadan havada buharlagtirillamaz.
Dizel yakit ¢ok cesitli 6zelliklere sahip oldugundan, farkli tilkelerde gesitli tanimlar ve gesitli

siniflandirmalar kullanilmaktadir.

Kerosen: Yukarida bahsedilen yakitlar gibi kerosen de ham petroliin damitilmasi ile elde
edilir. Kaynama sicakligi 150°C-350 °C sicakligi arasinda olup uguculugu benzin ve dizel
yakitlarina gore daha azdir. Kerosen genellikle jet motor yakiti olarak kullanilir. Kerosen
yakit1 aromatik ve doymamus hidrokarbonlar ile kiikiirt bilesikleri icermediginden benzin ve

dizel yakitindan bilesim agisindan farklidir.

2.6.4. Dogal gaz yakiti

Dogal gazdaki metan igerigi %70 ile %96 arasinda degisirken basta etan, propan ve biitan
olmak iizere diger hidrokarbonlar kat1 oksit yakit pili performansi iizerinde daha az etkiye
sahiptir. Hem ham petrol hem de dogal gazdan tiiretilen yakitlarda, kiikiirt igerigi, 6zellikle
kullanilan katalizorlerin etkinligi agisindan kati oksit yakit piline olduk¢a dnemlidir. Kati
oksit yakit pilinde yakit olarak dogal gaz kullanilmasi i¢in genellikle dogal gazin bir yakit
doniistiiriiciisiinde sentez gazina doniistiiriilmesi ve kati oksit yakit pili i¢cin hidrojen

acisindan zengin bir yakit gazi saglanmasi gerekmektedir.
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2.6.5. Biyokiitle yakiti

Biyodizel: Biyodizelin igten yanmali bir motorda yakit olarak kullanimina iliskin 6zellikleri,
onu petrolden yapilan dizel yakita esdeger bir yakit haline getirir. Biyodizel, bitkisel yaglarin
metanol veya etanol ile esterlestirilmesi yoluyla biyolojik kaynaklardan elde edilen bir
yakittir. Biyodizelin ana kimyasal bilesenleri bir yag asidi ¢esidi olan alkil esterleridir. Bu
yakit temiz yanma 6zelliklerine sahip olup neredeyse hig siilfiir i¢erigi bulunmamaktadir.

Etanol: Biyoetanol olarak da adlandirilan biyokiitleden elde edilen etanol, seker bazli (seker
kamisi, seker pancari), nisasta bazli (misir, tahil) ve seliilloz bazli (saman) gibi karbon bazli

ham maddelerin doniistiiriilmesinden tiretilir.

Metanol: Metanol gazi, sentez gazinin bakir bazli katalizérlerin varliginda yaklasik 250°C
sicaklikta doniisimii ile elde edilir. Sentez gazi, dogal gazdan veya biyokiitle
gazlagtirmasindan iiretilebilmektedir. Kaynaga bagli olarak, yiiksek kaliteli ve temiz igerikli

metanol tliretmek icin liretim siirecinde ek temizleme adimlar1 uygulanmalidir.



52



53

3. ELEKTROLIT DESTEKLI KATI OKSIT YAKIT PILININ
SAYISAL MODELLENMESI

Bu boliimde kat1 oksit yakit pilinde meydana gelen kimyasal ve termodinamik olaylar,
sayisal modellemede kullanilan denklemler tizerinden agiklanmistir. Kati1 oksit yakit pilinin
modellemesinde ilk ve en 6nemli adimlardan birisi ideal performansin tanimlanmasidir.
Ideal performans hesaplanmasimin ardindan, kati oksit yakit pilinde meydana gelen kayiplar
ve 1ideal olmayan davramislar hesaplanarak, vyakit pilinin gergek performansi

hesaplanabilmektedir.

Model bir kat1 oksit yakit pilinde kullanilan denklemler olduk¢a karmasik ve lineer olmayan
yapida oldugundan sayisal olarak kesin sonuclara ulasmak neredeyse imkansizdir. Bu
nedenle, denklemler ayriklagtirilarak sayisal olarak ¢o6ziilebilir cebirsel denklemlere
dontistiriilmelidir. Kismi diferansiyel denklem sistemini ¢6zmek i¢in uygun c¢oziim
algoritmasi, denklem igerisindeki her bir terime ve bu terimlerin birbirleriyle iligkilerine
oldukga baghdir. Kismi diferansiyel denklem sistemlerini ayriklastirmak igin en yaygin

kullanilan ti¢ hesaplama teknigi asagidaki gibidir.

e Sonlu Fark Yontemi
e Sonlu Hacim Yontemi
e Sonlu Elemanlar Yontemi

Sonlu fark yonteminin temel fikri, kismi diferansiyel denklemlerindeki her bir terimi, ayri
bir nokta kiimesinde sonlu fark yapisiyla degistirmektir. Sonlu hacim ve sonlu elemanlar
yonteminde ise ana geometri sonlu sayida alt alana (elemanlar veya hacimler) boliiniir ve
¢ozlimlemeler bu alt alanlara odaklanarak gergeklestirilir. Sonlu hacim ve sonlu elemanlar
yontemlerinin temel farki ise sonlu elemanlar yonteminde, her bir elemanin i¢indeki her
degiskenin degisimi i¢in ayr1 bir fonksiyon tanimlanirken sonlu hacim ydnteminde bu

fonksiyonlarin her zaman 1 olarak alinmaktadir.

Sayisal modelleme genellikle boyutsallk veya modelleme diizeyine gore
siniflandirilmaktadir. O-boyutlu ¢oéziimlemelerde performansi etkileyen temel denklemler
g6z Oniine alinirken 1-boyutlu ¢6ziimlemelerde genellikle bagimsiz degisken hiicrenin

yiizeyine normal (hiicre kalinlig1 boyunca) veya bazen eksenel koordinat olarak kabul edilir.
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2-boyutlu ¢6ziimlerde bagimli degiskenler hiicre yiizeyine dik ve eksenel yonde olmak iizere
iki yonde ¢oziilir. Bagimli degiskenler, boyutsalliga gore en eksiksiz olan 3-boyutlu

¢Ozliimlemelerde tli¢ koordinatta ¢oziiliir.

Tezde sayisal modelin olusturulmasi ve sayisal analizlerin gerceklestirilmesinde kullanilan
COMSOL Multiphysics yazilimi, her tiirlii bilimsel ve miithendislik problemini modellemek
ve ¢ozmek i¢in kullanilan giiglii bir simiilasyon ortamidir [114]. Bu program araciligiyla tek
bir fizik tirt i¢in gelencksel modeller ile birlesik fizik olaylar1 ¢6ziimlenebilmektedir.
Modelleri ¢ozerken, COMSOL Multiphysics yazilimi, bir dizi gelismis sayisal analiz araci
kullanarak problemi bir araya getirir ve ¢ozer. Yazilim, analizi uyarlanabilir ag iyilestirme

(secildiyse) ve cesitli sayisal ¢oziiciiler kullanarak hata kontrolii ile birlikte yiiriitmektedir.
3.1. Elektrokimyasal Reaksiyonlar

Kat1 oksit yakit pillerinde saf Hz gazi kullanimi1 geleneksel bir yontemdir, ancak saf H»
gazinin pahali olmas1 kat1 oksit yakit pilinin de maliyetini arttiracak ve kullanim alanini
siirlandiracaktir. Komiirden sentez gazlarinin elde edilmesi ile hem komiiriin dogada bol
miktarda bulunmasi hem de gazlastirma teknolojisinin gelismisligi géz oniline alindiginda
ekonomik bir se¢enek olmaktadir. Komiir gazlari genel olarak yiiksek miktarda H>, CO ve

su buhari ile daha diisiik miktarlarda CO2 ve baska bilesenler bulunmaktadir [115].
Reaksiyonlar sirasinda genellikle sadece Hx oksidasyonunun elektrokimyasal enerji
iiretimine katkida bulundugu, CHas'lin karbon monoksite doniistiiriildiigli ve daha sonra su-
gaz doniistim reaksiyonu yoluyla CO- ve Ha'ye doniistiiriildiigli varsayilir. Anot tabakasinda
meydana gelen reaksiyonlar Es. 3.1 ve Es. 3.2 verildigi gibi 6zetlenebilir:

H, + 072 - H,0 + 2e” (3.1)
CO+ 072 > CO, + 2e” (3.2)

Katot tabakasinda meydana gelen elektrokimyasal reaksiyon Es. 3.3’te verilmektedir:

~ 0, +2e” - 072 (3.3)
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Yakit pilinde meydana gelen elektrokimyasal reaksiyon ise Es. 3.4’te verilmektedir:
H, +-0; - H,0 (3.4)

3.2. Gibbs Serbest Enerjisi ve Nernst Potansiyeli

Sabit sicaklik ve basingta ¢alisan bir kat1 oksit yakit pilinden elde edilebilecek en fazla
elektrik isi, Es.3.5”de verildigi gibi elektrokimyasal reaksiyonun Gibbs serbest enerjisindeki

(AG) degisimi ile verilmektedir:
W, = AG = —nFE (3.5)

Yukaridaki denklemde n reaksiyona giren elektron sayisini, F Faraday sabitini (96,487

coulomb/gr-mol elektron) ve E kati oksit yakit pilinin ideal potansiyelini ifade etmektedir.
Gibbs serbest enerjisi ayrica Es. 3.6°da verildigi gibi de ifade edilebilmektedir.
AG = AH — TAS (3.6)

Yukaridaki denklemde AH entalpi degisimini gosterirken AS ise entropi degisimini
gostermektedir. Kati oksit yakit pilinde mevcut bulunan toplam 1s1l enerji AH degerine
esittir. Kullanilabilir serbest enerji, sistem i¢indeki entalpi degisiminden kaynaklanan
enerjiyi temsil eden degerinden entropi degisiminden kaynaklanan ve kullanilamayan enerji

miktarini ifade eden TAS degerinin farkina esittir.

Kat1 oksit yakit pillerinin genel hiicre reaksiyonu Es. 3.7°de verilmistir.

aA + B — cC+ 6D (3.7)
Reaksiyon sirasinda meydana gelen Gibbs serbest enerjisi degisimi Es. 3.8’de verildigi

gibidir.
AG® = cG@ + 6GP — aGR — BGp (3.8)
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Yukaridaki denklemde G7 i tiirii igin T sicakhigindaki kismi molar Gibbs serbest enerjisi

olarak ifade edilmektedir.
Reaksiyonun Gibbs serbest enerjisi degisimi Es. 3.9°daki gibi ifade edilebilir.

c pb
AG = AG® — RT In-S2 (3.9)
A'B

Yukaridaki denklemde AG®, standart basingta (1 atm) ve T sicakliginda reaksiyonun Gibbs

serbest enerjisindeki degisimi ve Pj, i tiirtiniin kismi basincini ifade etmektedir.

Gibbs serbest enerjisinden yola ¢ikarak Nernst potansiyeli denklemi de Es. 3.10°da verildigi
gibi ifade edilmektedir.

AG® RT, PSpd
v, =——+—In—==3
nernst 2F 4F Pg pg

(3.10)

T sicaklhigindaki bir kati oksit yakit pilinin tersinir potansiyeli olan E° degeri, aymi

sicakliktaki reaksiyonun Gibbs serbest enerjisindeki degisim (AG®) kullanilarak hesaplanir.

3.3. Gerg¢ek Hiicre Voltaji ve Polarizasyon Egrisi

Kat1 oksit yakat pillerinde reaksiyonlar meydana geldigi siirece tersinmez kayiplar meydana
gelerek kati oksit yakit pilinin voltajin1 ideal hiicre voltajindan daha diisiik hale
getirmektedir. Aktivasyon kayiplar1 (AVa), ohmik kayiplar (AVoenm) Ve konsantrasyon
kayiplar1 (AVk) olmak tiizere {i¢ temel kayip bulunmaktadir.

3.3.1. Aktivasyon kayiplari

Aktivasyon kayiplar1 yiik transferi sirasinda meydana gelen kayiplardir. Uglii faz smirinda
gerceklesen elektrokimyasal yiik transfer reaksiyonuna karsi olusan bir direng¢ olarak
yorumlanabilir. Yiik transfer reaksiyonuna karsi gosterilen direng arttikga aktivasyon
kayiplart da artmaktadir. Butler-Volmer denklemi, aktivasyon kaybi denklemini, dolayli

olarak akim yogunlugu ile uygun bir sekilde iligskilendiren bir denklemdir.
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Genel olarak, anottan yiik transferi sirasinda elektronlar anot-elektrolit arayiiziinde serbest
birakilir ve dig devre yoluyla katoda dogru hareket ederken, elektrik akimi bu harekete ters
yonde hareket eder. Elektronlar ise her zaman katot olan pozitif kutba dogru hareket eder.
Elektronlarin daha diisiik potansiyele sahip bolgeye hareketini saglamak icin enerji
saglanmasi gerekir. Bu nedenle, elektrolitten anoda elektronlar1 hareket ettirebilmek igin
enerji harcanmasi gerekmektedir. Elektronlar1 hareket ettirmek i¢in gereken enerji miktart,

anot ve elektrolit tabakalar1 arasindaki bagil potansiyel farka baghdir.

Aktivasyon kayiplar1 Es. 3.11°de verildigi gibi ifade edilmektedir.

AVa - naF i

Yukaridaki denklemde n reaksiyon sirasinda transfer edilen elektron sayisini, o yiik aktarim
sayisini, 1 akim yogunlugunu, io ise degisim akim yogunlugunu ifade etmektedir. io Ve o
degeri anot ve katot tabakalari i¢in farkli degerlere sahiptir. Bu nedenle toplam aktivasyon

kaybi, Es. 3.12°de gosterildigi gibi anot ve katot tabakalari ayri ayri hesaplanarak elde edilir.

AV, = AV g + AV, = %m% + 2L (3.12)

ig nagF i

3.3.2. Ohmik kayiplar

Ohmik kayiplarin en énemli sebebi elektrolit tabakasinin malzemesinin iyonik direncidir.
Elektrot tabakalar1 da ayrica sahip olduklari i¢ direng nedeniyle ohmik kayiplara sebep
olmaktadir. Kat1 oksit yakit pilini olusturan tabakalarin elektronik ozellikleri malzeme
bilesimleri ve mikro-yapisina baghidir. Katt oksit yakit pili i¢in akim yogunluguna bagh

olarak ohmik kayiplar Es. 3.13’de verildigi gibi hesaplanmaktadr.

AVonm = 1Rep (3.13)
Yukaridaki denklemde Riop toplam hiicre direncini ifade etmektedir. Toplam hiicre direnci

Es. 3.14’te verildigi gibi hesaplanmaktadir.

Rtop = Pele + Pala + pclc + Reemas (3.14)
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Yukaridaki denklemde pe, pa, pk ifadeleri sirastyla elektrolit, anot ve katot tabakalarinin
direngleri, le, la, Ik ifadeleri sirasiyla elektrolit, anot ve katot tabakalariin kalinliklarini ve
Rtemas 1fadesi de sistemde bulunan temas noktalar1 sebebiyle olugsmus direncgleri ifade

etmektedir. Elektrolit tabakasinda meydana gelen ohmik diren. Es. 3.15’de gosterildigi gibi

hesaplanir.
1
Pe = oo (3.15)

Yukaridaki denklemde ce elektrolit tabakasinin iyonik iletkenligini gosterir ve Es. 3.16°da
goriildiigl gibi sicakligin bir fonksiyonudur.

Oe = 1= exp(—=2) (3.16)

o)

Yukaridaki denklemde Ee iyon transferi i¢in gerekli olan aktivasyon enerjisini ifade

etmektedir.
3.3.3. Konsantrasyon kayiplari

Konsantrasyon kayiplari, gozenekli elektrot yapilart igerisindeki kiitle tasinim
sinirlamalarindan kaynaklanir. Kati oksit yakit pilinin ¢alismasi sirasinda elde edilebilecek
maksimum potansiyel, elektrokimyasal olarak aktif reaktan tiirlerinin kismi basincina ve
Nernst denklemi ile agiklandigr gibi reaksiyon bolgesindeki elektrokimyasal yiik transfer
reaksiyonunun iriiniine baghdir. Bununla birlikte, kiitle tasinim sinirlamalar1 nedeniyle,
reaksiyon bolgesindeki kimyasal tiirlerin konsantrasyonu, yakit ve oksitleyici
kanallarindakinden farklidir. Konsantrasyon kayiplari, elektrot tabakalarinin mikro yapisina
baglhdir. Kat1 oksit yakit pilinin fazla kivrimli ve diisiik gézenekli olmasi konsantrasyon
kayiplarini arttirmaktadir. Kati oksit yakit pilinde meydana gelen konsantrasyon kayiplari

Es. 3.17°de gosterildigi gibi bulunmaktadir.

AV, = —E[lln(l—%)+1n(1—é)—ln(1+PH—2i)] (3.17)

nF 2 i PH20 la
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Yukaridaki denklemde ik Ve Ia sirasiyla katot ve anottaki reaktantlarin tamamen tiikkendigi

andaki akim yogunluklarini ifade etmektedir.

3.3.4. Gergek hiicre voltaji

Kat1 oksit yakit pilinin gercek hiicre voltaji, Es. 3.18’de gosterildigi gibi, Nernst potansiyeli

ile elde edilen maksimum hiicre voltajindan kayiplarin ¢ikarilmasi ile elde edilir.

Vyaklt pili = Ynernst — AVohm — AV, — AV (3.18)

3.3.5. Polarizasyon egrisi

Polarizasyon egrisi kat1 oksit yakit pilinde kayiplar sebebiyle ideal hiicre voltajindan ne
kadar fark olustugunu gosteren egridir. Polarizasyon egrisi iizerinde reaksiyon hizindan
kaynaklanan kayiplarin baskin oldugu bolge aktivasyon kayiplarini, direng kayiplarinin
baskin oldugu bolgede ohmik kayiplar ve gaz tagsinim kayiplarinin baskin oldugu bolgede
ise konsantrasyon kayiplarinin etkisi acik¢a goriilmektedir. Polarizasyon egrisinde hiicre
voltajina karsilik gelen anlik akim yogunlugu degerleri incelenebilmektedir. Sekil 3.1°de
ideal ve gercek bir kati oksit yakit pilinin karakteristiginin karsilastirildigi polarizasyon

egrisi goriilmektedir.

Ideal voltaj —

14
| Aktivasyon kaymplan ‘[
Toplam kayiplar
Voltaj ? ®
) \e J
051 Ohmik kayrplar e H\Ii?nianh’as}'an kayplan
G T T 1
0 0.5 1 15
Alom vogunhugu (mA/eml)

Sekil 3.1. Ideal ve gergek bir kat1 oksit yakit pilinin polarizasyon egrisi [116]
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3.4. Genel Denklemler

Kat1 oksit yakit pillerinin ¢alismalarinda korunum denklemleri 6nemli bir yer tutmaktadir.
Korunum denklemleri genel olarak akis kanallari, elektrotlar, elektrolit ve ara baglantilar
icin ayr1 ayr1 yazilir. Ayrica kati oksit yakit pilinin ve ara baglanti elemanlarinin
geometrisine gore bu denklemler diizenlenebilir. Korunum denklemleri ele alinirken bazi

kabuller yapilmalidir. Bu kabuller asagida siralanmaistir:

e Akiskan ozellikleri sabit olmalidir.
e Hava sikistirllamaz gaz kabul edilmelidir.

e Yakit ve hava kanallarinda kimyasal reaksiyonlar meydana gelmemelidir.

Kat1 oksit yakit pilinin akis kanallari igin kiitlenin korunumu denklemi Es. 3.19°da verildigi
gibidir.

24V.(pV) =Sy, (3.19)
Elektrot tabakalari i¢in kiitlenin korunumu denklemi ise Es. 3.20°de verilmistir.
%(ps) +V.(peV) =0 (3.20)

Yukaridaki denklemlerde p akiskan yogunlugu, t zaman, V hiz vektorii, Sm ek kiitle
kaynaklar ve & gdzeneklilik olarak ifade edilmektedir.

Kat1 oksit yakit pilinin akig kanallar1 i¢in momentum korunumu Es. 3.21°de ifade edildigi
gibidir.

= (pV) + V.(pVV) = —Vp + pgV.F + Sy (3.21)
Elektrot tabakalar1 i¢in momentum korunumu ifadesi ise Es. 3.22’de verilmektedir.

) e2uv
a(paV) + V.(peVV) = —eVp + V. (g5) + — (3.22)
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Yukaridaki denklemlerde p akiskan basinci, g yer ¢ekimi ivmesi, T gerilme tensorii, @’ dis
kaynak, ¢ kesme gerilim tensorii, p akiskan viskozitesi ve k gegirgenlik olarak ifade

edilmektedir.

Tiirlerin korunumu elektrolit ve elektrot tabakalari i¢in sirasiyla Es. 3.23 ve Es. 3.24°de

verildigi gibi hesaplanmaktadir.

8 —

g(PCi) + V.(pVc;) = =V.J; + S (3.23)
6 —

a(psci) + V. (peVcy) = —V.], + Sg; (3.24)

Yukaridaki denklemlerde c; tiirlerin kiitle kesri, ]T tiirlerin difiizyon kiitle akis1 ve Sg; ek

tiirlerin kaynagi olarak ifade edilmektedir.

Enerji korunumu denklemleri kat1 oksit yakit pilinde akis kanallar1 ve elektrotlar i¢in Es.

3.25 ve Es. 3.26°da gosterildigi gibi hesaplanmaktadir.

) )

= (pe) = 2>+ V.(pVe) = V. (KegrVT) + Se + Sraq (3.25)
) ) -

o (pee) — ES—E + V.(peVe) = V. s(keffVT — Zihill) + Se + Srad (3.26)

Yukaridaki denklemlerde e gazin i¢ enerjisi, kefr elektrot tabakasinin efektif makroskopik
iletkenligi, T reaksiyon sicakligi, Se kaynak teriminden kaynaklanan enerji, Sraq radyasyon
kaynagindan kaynaklanan enerji, h; tiirlerin tasinimla 1s1 transfer katsayis1 olarak ifade

etmektedir.
Kat1 oksit yakit pilinde Ohm kanununu da iceren yiiklerin korunumu denklemi elektrolit

tabakasi i¢in Es. 3.27 ve Es. 3.28’de goriildiigii gibi, ara baglant1 elemanlart i¢in ise Es. 3.29
ve Es. 3.30°da goriildiigii gibi hesaplanmaktadir.

jio = —0MV e, (3.27)
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V. (055 Vio) = Sio (3.28)
eI = —0¢l Vel (3.29)
V. (05'V@e)) = Sei (3.30)

Yukaridaki denklemlerde jio iyonik akim yogunlugu, cﬁff yalnizca iyonik iletkenlige sahip

malzemenin iletkenligi, ;o iyonik potansiyel, jei elektronik akim yogunlugu, oI yalmzca

elektronik iletkenlige sahip malzemenin iletkenligi, @, elektronik potansiyel, Sioc ve Sei

reaksiyonlardan meydana gelen kaynak terimi olarak ifade edilmektedir.

Arabaglanti elemanlarinin yiik dengesi ise Es. 3.31°de goriildiigii gibi hesaplanabilmektedir.
V.jio = V.jel (3.31)
3.5. Yakat Pili Verimliligi

Yakit doniisiimii gergeklestiren cihazlarda 1s1l verimlilik, Es. 3.32°de goriildiigu gibi faydal
enerjinin Uiriin ve besleme akislar1 arasinda olusan entalpi farkina orami olarak

tanimlanmaktadir.

__ Faydali enerji

n=—"—f2m (3:32)

Yakit pilleri kimyasal enerjiyi dogrudan elektrik enerjisine doniistliren cihazlardir. Yakat
pilleri gibi bir elektrokimyasal donistiiriiciiniin ideal ¢alisma durumunda, reaksiyonun
Gibbs serbest enerjisindeki degisim, faydali elektrik enerjisi olarak bilinmektedir. Bu

durumda olugsan matematiksel ifade Es. 3.33’da gosterildigi gibidir.

AG
Nideal = 75 (3.33)

Yakit olarak hidrojen kullanan bir yakit pili diistintildiiglinde standart kosullarda ( 298 K
sicaklik ve 1 atm basing) AH degeri 285.8 kJ/mol iken AG degeri 237.1 kJ/mol olarak
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bulunmaktadir. Bu durumda ideal durumdaki bir yakit pilinin verimi Es. 3.34’te verildigi
gibi ifade edilir.

_ 2371 _

Nideal = 55z 5 — 0-83 (3.34)

Kat1 oksit yakiat pillerinde gergek yakit pili verimliliginin bulunabilmesi agisindan kolaylik
saglamak i¢in, gergek bir yakit pilinin verimliligi, genellikle ¢aligma hiicresi voltajinin ideal
hiicre voltajina orani cinsinden ifade edilir. Bir yakit pilinin gercek verimliligi Es. 3.35de

gosterildigi gibi bulunmaktadir.

__ Faydalienerji _ Faydaligiic _ Vgercek XAkIm  (0.83)(Vgercek)
AH © AG/0.83  Vigea X Akim /0.83 Eideal

(3.35)

3.6. Model Geometrisi

Sayisal analizlerde kullanilan elektrolit destekli kati1 oksit yakit pili yapist COMSOL
Multiphysics yazilimi araciligiyla Sekil 3.2°de gosterildigi gibi olusturulmustur.

Sekil 3.2. Elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinin yapisi
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Elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinin yapisi yukaridan asagiya dogru katot akis kanali,
katot elektrot tabakasi, elektrolit tabakasi, anot elektrot tabakasi ve anot akis kanali olmak

iizere bes temel tabakadan olusmaktadir. Model kati oksit yakit pilinin hiicre 6zellikleri

Cizelge 3.1°de gosterilmektedir.

Cizelge 3.1. Model kat1 oksit yakit pilinin hiicre 6zellikleri

Parametre Deger
Anot tabakasi kalinlig 30 x 10° [m]
Elektrolit tabakasi kalinlig 160 x 10° [m]
Katot tabakasi kalinligi 30 x 10 [m]
Yakait pili uzunlugu 0,04 [m]
Gaz akis kanal yiiksekligi 10 x 10™° [m]
Gozeneklilik 0,4

Olusturulan matematiksel model iizerinde ¢oziimlemelerin yapilabilmesi i¢in ag yapisi
tanimlanmistir. Ag yapis1 yaklasik 55 000 adet element ile kullanici tanimli olarak

olusturulmustur. Sekil 3.3’te olusturulan ag yapist genel (a) ve onden (b) goriiniimii

gosterilmektedir.




(b)

Sekil 3.3. Olusturulan ag yapisi genel (a) ve 6nden (b) goriiniimii
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4. DENEY SIiSTEMi VE EKIPMANLARI

Tez kapsaminda yapilan deneylerde Nigde Omer Halisdemir Universitesi biinyesinde
bulunan Prof. Dr. Turhan Nejat Veziroglu Temiz Enerji Uygulama ve Arastirma
Merkezi’nde iiretimi gegeklestirilen elektrolit destekli kati oksit yakit pilleri kullanilmigtir
[117-119]. Kullanilan kat1 oksit yakit pilinin geometrik 6zellikleri ile sayisal modelleme de
kullanilan yakat pilinin geometrik 6zellikleri aynidir. Uretimi yapilmis olan kat1 oksit yakit
pili, “Yakit Hiicresi Test Laboratuvar’’ ekipmanlar1 kullanilarak performans analizleri

gerceklestirilmistir.

Yakit hiicresi test laboratuvarinda bulunan deney diizenegi Sekil 4.1’de sematik olarak

gosterilmektedir.

Firin Yakit
£ I Hava
Sicaklik 6lger A L
e a oqs
Veri Nkl Yakat Pili Test
Toplayict oftu| [stasyonu
f— t|o t
li
t

Bilgisayar ’ |

=

Hava
Kompresorii yakit tanki

Sekil 4.1. Yakat hiicresi test laboratuvarinda bulunan deney diizeneginin sematik
goriintiisii[120]

Test laboratuvari, Arbin Instruments, FCTS, Teksas, Amerika marka ve menseili yakit pili
test istasyonu, sicaklik denetleme aygiti, yakit pili katmanlarinin farkli noktalarindan
sicaklik 6l¢limii yapan sicaklik dlgerler, yakit pili test sonuglarinin alinmasini saglayan veri
toplayic1 ve elde edilen verilerin depolandig1r bir bilgisayardan olugmaktadir. Deney

diizeneginin genel goriinlimii Resim 4.1°de goriilmektedir.
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Resim 4.1. Deney diizeneginin genel goriiniimii

Yakat pilleri yakit olarak genellikle hidrojen gazi kullansalar da komiir ve biyokiitle tiirevi
yakitlar gibi yerel ve/veya yenilenebilir enerji kaynaklarini da yakit olarak
kullanabilmektedirler. Diinyada en fazla rezerv bolluguna sahip fosil yakit olan ve
cikartilmasi ve kullanilmasi belirli bir bolge ile siirli olmayan kdmiir diinya {izerinde en
cok kullanilan enerji kaynagidir ve oniimiizdeki yillarda da stratejik olarak kullanilip
degerlendirilecegi ongodriilmektedir. Bununla birlikte, komiirlerin dogrudan kullanimi, hava
kirliligi ve sera gazi emisyonlar1 gibi sagligi olumsuz etkileyen bazi olumsuzluklara da
sahiptir. Bu nedenle bu kaynagin alternatif yakit olarak kullanildig1 uygulamalar 6nem arz
etmektedir. Sentez gazlari, komiiriin koklastirilmasi veya komiir ve biyokiitlenin
gazlastirilmasiyla elde edilen {iriinler olarak tanimlanir. Diislik alt 1s1l degere sahip olan
sentez gazlarmin yanma performanslari, 1s1l degerlerinden dolayr hava ile yakildiklar
takdirde pek ¢ok firin, yakici vb. uygulamalarda yeterli olmamaktadir [121]. Ancak kati
oksit yakit pillerinde kullanimlarinin, yakit olarak hidrojen gazi kullanan sistemler ile

karsilagtirilabilir diizeyde oldugu yapilan literatiir taramasi ile dngdriilmektedir.
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Elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinde performans analizi yapilan hidrojen ve komiir

gazlarinin fiziksel 6zellikleri Cizelge 4.1°de gosterilmektedir.

Cizelge 4.1. Elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinde performans analizi yapilan hidrojen
ve komiir gazlarinin fiziksel 6zellikleri [122]

Yakat Bilesen Hacimsel Oran Yogunluk
[%] [kg/m°]
H> 50
CH4 0,5
Su gazi CO 40 0,66
CO; 5
N> 4,5
H> 12
CHq4 0,5
Jenerator gazi CoO 28 1,07
CO; 5
N2 54,5
Hidrojen gazi H> 100 0,08
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5. BULGULAR VE IRDELEME

5.1. Model Dogrulamasi

Gergeklestirilen deneysel caligsmalar ile yapilan sayisal analizlerden elde edilen ortalama gii¢
yogunlugu- ortalama akim yogunlugu ve hiicre voltaji i¢in elde edilen degerler
karsilastirilarak model dogrulamasi gergeklestirilmistir. Model dogrulamasi igin 800°C’de
su gazinin performans ve polarizasyon verileri kullanilmigtir. 800°C sicaklikta yakit olarak
su gazi kullanan elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinin sayisal analiz sonuglari ile deneysel

verilerinin karsilastirilmast Sekil 5.1°de gosterilmistir.

0,18
- 0,16
o
- 014 =
B §
5
L 012 B
& - 0,10 E
= o
e
2 - 0,08
g £
- 0,06 ’%
2]
F oo 2
Deneysel sonuglar - 0,02
* Sayisal sonuglar
[},U T T T T T T U,m
0,0 0,1 02 0.3 0.4 045 0.6 0,7

L

5
Ortalama Akim Yogmbhgu (A/em”™)

Sekil 5.1. 800°C sicaklikta yakit olarak su gazi kullanan elektrolit destekli kat1 oksit yakit
pilinin sayisal analiz sonuglari ile deneysel verilerinin karsilastirilmasi

Yapilan karsilastirma sonucunda deneysel veriler ile sayisal modellemenin birbiri ile uyumlu
oldugu goriilmiistiir. Sayisal analiz sonuglarinda maksimum gii¢ yogunlugu yaklasik 0,16
W/cm? olarak bulunurken deneysel sonuglarda bu deger yaklasik olarak 0,18 W/cm? olarak
bulunmustur. Bu sonuglara gére deney sistemiz ile sayisal modelimizin sonuglarinin birbiri

ile uyumlu oldugu goriilmektedir.
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5.2. Sayisal Analiz Sonuclar

Bu tez kapsaminda yapilan deneysel ¢alismada degerlendirilen her bir parametre sayisal
analizde de ayrica degerlendirilmistir. Ayrica deneysel ¢alismalardan elde edilemeyen yakit

hizinin, gozenekliligin, yakit pili destek tiirliniin performans iizerindeki etkileri de sayisal

olarak incelenmistir.

5.2.1. Performans iizerinde sicakhigin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performans: iizerinde

sicakligin etkisi Sekil 5.2°de gosterilmektedir.
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Ortalama Akim Yogunhugu (A/em?)

Sekil 5.2. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi
tizerinde sicakligin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
700°C, 750°C ve 800°C sicakliklarda sirasiyla 0,37; 0,54 ve 0,72 A/cm? olarak bulunmustur.
Ayrica bu sicakliklar i¢in maksimum gii¢ yogunluklar1 sirasiyla 0,12; 0,18 ve 0,24
W/cm? dir.



73

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde sicakligin

etkisi Sekil 5.3’de gosterilmektedir.
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Sekil 5.3. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde
sicakligin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 700°C,
750°C ve 800°C sicakliklarda sirastyla 0,30; 0,44 ve 0,57 A/cm? olarak bulunmustur. Ayrica
bu sicakliklar i¢in maksimum gii¢ yogunluklari sirasiyla 0,08; 0,12 ve 0,17 W/cm?’dir.

Yakit olarak jeneratdr gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performans: iizerinde

sicakligin etkisi Sekil 5.4’te gosterilmektedir.
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Sekil 5.4. Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi
izerinde sicakligin etkisi

Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
700°C, 750°C ve 800°C sicakliklarda sirasiyla 0,23; 0,28 ve 0,35 A/cm? olarak bulunmustur.
Ayrica bu sicakliklar i¢in maksimum giic yogunluklar1 sirasiyla 0,07; 0,09 ve 0,11
W/cm? dir.

Her ii¢ yakat tiirii i¢in polarizasyon ve gii¢ egrileri incelendiginde sicaklik artiginin akim
yogunlugu arttik¢a daha 6nemli oldugu goriilmektedir. Daha yiiksek ¢alisma sicakligi, daha
diisiik tersinir kayiplara yol acarken elektrot reaktivitesini, iyonik iletkenligi ve difiizyon
katsayilarini arttirir. Tersinir kayiplarin sicaklik artisina duyarliligi, genel kayiplara gore
daha az oldugundan ¢aligma sicaklig1 arttikca kati oksit yakit pilinin performansi artar.
Bununla birlikte, gercek bir uygulamada kati oksit yakit pilinin hem gerekli termal
kararlilia sahip bir yiginin hem de calistirilabilen tiim sistemin imalatinda yer alan yatirim
maliyeti ve bozulma sorunu secilecek sicaklikta ayni anda dikkate alinmalidir [123].
Ozellikle 800 °C {izerindeki sicakliklarda sicaklik artisina bagl olarak kat1 oksit yakit pilinin
tabakalarinda mikro boyutta bozunumlar meydana gelmektedir [124].
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Elektrolit tabakasinda oksijen iyonu iletkenligi {izerinde sicaklik ¢ok Onemli bir etkiye
sahiptir. Sicakligin artmasi ile elektrot tabakalari daha reaktif hale geldigi i¢cin ohmik
kayiplar ve aktivasyon kayiplar1 6nemli derecede azalmaktadir. Ancak sicaklik arttik¢a

konsantrasyon kayiplarinin arttig bilinmektedir.

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

iizerinde sicakligin etkisi Sekil 5.5’te gdsterilmektedir.
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Sekil 5.5. Yakat olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi tizerinde sicaklhigin etkisi a) 700°C b) 750 °C c¢) 800 °C

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi iizerinde

sicakligin etkisi Sekil 5.6’da gdsterilmektedir.
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Sekil 5.6. Yakat olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi
tizerinde sicakligin etkisi a) 700°C b) 750 °C c¢) 800 °C

Yakit olarak jeneratdr gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

iizerinde sicakligin etkisi Sekil 5.7°de gosterilmektedir.

Sekil 5.7. Yakat olarak jeneratdr gaz1 kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi tizerinde sicaklhigin etkisi a) 700°C b) 750 °C c¢) 800 °C
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Yukaridaki hidrojen gazi mol dagilimlari incelendiginde her bir yakit ve sicaklik i¢in
hidrojen gazinin elektrokimyasal tepkimeler sebebiyle anot akis kanali boyunca azalarak
tilkendigi goriilmektedir. Hidrojen tiiketimi sicakligin énemli bir fonksiyonudur. Yiiksek
caligma sicakliklarinda hidrojen gazinin elektro-oksidasyon kinetigi ve elektrolite beslenen
gazin difiizyon katsayist arttigindan sicaklik arttikca hidrojen tiikketiminin de arttig1
gozlemlenmektedir [125].

5.2.2. Performans iizerinde basincin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performans: iizerinde

basincin etkisi Sekil 5.8’de gosterilmektedir.
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Sekil 5.8. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi
tizerinde basincin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 1 atm,
2 atm ve 5 atm basinglarda sirasiyla 0,73; 0,95 ve 0,98 Alcm? olarak bulunmustur. Ayrica
bu basing degerleri icin maksimum gii¢ yogunluklari sirasiyla 0,24; 0,29 ve 0,31 W/cm?*dir.
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Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi {izerinde basincin

etkisi Sekil 5.9’da gosterilmektedir.
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Sekil 5.9. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde
basincin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 1 atm,
2 atm ve 5 atm basinglarda sirasiyla 0,57; 0,74 ve 0,77 A/em? olarak bulunmustur. Ayrica
bu basing degerleri icin maksimum gii¢ yogunluklar sirasiyla 0,17; 0,22 ve 0,23 W/cm?*dir.

Yakit olarak jeneratdr gazi kullamilan bir kati oksit yakit pilinin performansi tizerinde

basincin etkisi Sekil 5.10°da gosterilmektedir.
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Sekil 5.10. Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi
izerinde basincin etkisi

Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
1 atm basingta 0,35 A/cm? , 2 atm ve 5 atm basinclarda ise 0,18 A/cm? olarak bulunmustur.
Ayrica bu basing degerleri i¢in maksimum gili¢ yogunluklari sirasiyla 0,11; 0,103 ve 0,104
W/cm?’dir. Jeneratdr gazi kullamldiginda hidrojen ve su gazi kullanilan analizlerin aksine
basing arttik¢a hiicrenin ortalama gii¢ yogunlugu artmasina ragmen ¢ekilen akim degerinin

artmadig1 ve dolayisiyla gii¢ yogunlugunun da hizla diistiigli goriilmektedir.

Sayisal analiz sonuglarina gore isletme basincinin artmast ile birlikte yakit pilinin agik devre
voltajimin  da  arttifi  gorlilmektedir. Bu durum termodinamik denklemlerden
kaynaklanmaktadir. 3. Boliimde anlatildig: gibi yakit pilinde agik devre voltaji ile dogrudan
ilgili olan Nernst denkleminde (Es. 3.10) gazlarin kismi basinci énemli bir parametredir.
Isletme basincinin artmasiyla gazlarin kismi basinci da artacagindan acik devre voltajinm
artmas1 beklenen bir durumdur. Yakit pilinde basincin artmast ile birlikte hiicre kinetigi ve
iletimi de arttigindan kati oksit yakit pilinin performansi da artmaktadir [126].

Aktivasyon ve konsantrasyon kayiplari isletme basinci arttik¢a azalirken denge potansiyeli

artmaktadir. Kayiplarin azalmasi, denge potansiyelinin artmasindan daha az miktarda
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meydana gelmektedir. Bu durum, basing arttikca kati oksit yakit pilinin performansinin

artmasinin sebeplerinden birisidir [123].

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

izerinde sicakligin etkisi Sekil 5.11°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.11. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi tizerinde basincin etkisi a) 1 atm b) 2 atm c)5 atm

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi {izerinde

sicakligin etkisi Sekil 5.12°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.12. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi
izerinde basincin etkisi a) 1 atm b) 2 atm ¢) 5 atm

Yakit olarak jeneratdr gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

iizerinde sicakligin etkisi Sekil 5.13’de gosterilmektedir.

(b)

0.06 0.08 0.1 0.12

Sekil 5.13. Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi lizerinde basincin etkisi a) 1 atm b) 2 atm ¢) 5 atm
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Yukaridaki grafikler incelendiginde her {i¢ yakit tiirii i¢in basincin 1 atm’den 5 atm’ye
arttirilmasi sonucunda hidrojen mol dagilimi degerinde kiigiik ama hizli bir artig oldugu ve
diftizyon kayiplariin hizla azalarak hidrojen tiiketim hizinin azaldigi goriilmektedir

[16,125].
5.2.3. Performans iizerinde yakit iceriginin etkisi
Yakit olarak farkli oranlarda hidrojen igerigine sahip yakit kullanilan kat1 oksit yakit pilinin

800°C sicaklikta ortalama akim yogunlugu ve ortalama gii¢ yogunlugu grafigi Sekil 5.14’te

gosterilmektedir.
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Sekil 5.14. Yakit olarak farkli oranlarda hidrojen igerigine sahip yakit kullanilan kat1 oksit
yakit pilinin performansi

Bir yakit pilinde yakit olarak saf hirojen kullanildiginda en yiliksek akim yogunlugu 0,72
Alcm? ve en yiiksek giic yogunlugu 0,24 W/cm?, %50 hidrojen igerigine sahip su gazi
kullanildiginda en yiiksek akim yogunlugu 0,57 A/cm? ve en yiiksek gii¢ yogunlugu 0,17
W/cm?2, % 12 hidrojen igerigine sahip jeneratdr gazi kullanildiginda ise en yiiksek akim

yogunlugu 0,35 A/cm? ve en yiiksek gii¢ yogunlugu 0,11 W/cm? olarak bulunmustur.
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Aktivasyon kayiplart yakit icerisindeki hidrojen miktarina bagli degildir. Ancak
konsantrasyon kayiplarinin  hidrojen igerigi miktarma Ozellikle yiiksek akim
yogunluklarinda oldukga bagli oldugu goriilmektedir. Ayrica yakit igerigindeki hidrojen
orani arttikga yiikk transferi, ylizey diflizyonu ve gaz diflizyon islemlerinin verimleri
artmaktadir [81]. Bu nedenle yakit igerigindeki hidrojen miktari arttikga kati oksit yakit

pilinin performansi artmaktadir.

5.2.4. Performans iizerinde elektrot gozenekliliginin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki

performansi tizerinde elektrot gézenekliliginin etkisi Sekil 5.15°te gosterilmektedir.
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Sekil 5.15. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi
tizerinde elektrot gozenekliliginin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
%30, %40 ve %50 anot ve katot tabakas1 gozenekliliklerinde sirasiyla 1,05; 1,06 ve 1,07
Alcm? olarak bulunmustur. Ayrica bu gdzeneklilik degerlerinde maksimum giig

yogunluklari sirasiyla 0,34; 0,35 ve 0,36 W/cm?’dir.
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Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki performansi

iizerinde elektrot gozenekliliginin etkisi Sekil 5.16’da gosterilmektedir.
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Sekil 5.16. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi tizerinde
elektrot gozenekliliginin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu %30,

%40 ve %50 anot ve katot tabakas1 gdzenekliliklerinde yaklasik olarak 0,57 A/cm? olarak

bulunmustur. Ayrica bu gozeneklilik degerlerinde maksimum giic yogunluklar1 sirasiyla

0,17: 0,16 ve 0,15 W/cm? dir.

Yakit olarak jeneratér gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki

performansi tizerinde elektrot gozenekliliginin etkisi Sekil 5.17°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.17. Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi
iizerinde elektrot gbzenekliliginin etkisi

Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
%30, %40 ve %50 anot ve katot tabakas1 gozenekliliklerinde sirasiyla 0,18; 0,35 ve 0,18
Alcm? olarak bulunmustur. Ayrica bu gozeneklilik degerlerinde maksimum gii¢

yogunluklari sirasiyla 0,1; 0,11 ve 0,1 W/cm?*dir.

Kat1 oksit yakit pilinin anot tabakas1 gdzeneklere ihtiya¢ duyar. Gozenek yapisi sayesinde
tclii faz sinir1 bolgesinde meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlardan elektrik enerjisi
uretilir. Yiiksek gozeneklilik tiglii faz sinir1 bolgesinin uzunlugunu azaltarak sayisini arttirir.
Boylece, gaz tasinimi giiclenerek etkin difiizyonun orani artar. Eger elektrot tabakalari
yeterli gézenek bosluklarina sahipse gaz hiicre igerisine girerken ve ¢ikarken zorlanmaz.
Analiz sonuclarina gore, gdzeneklilik arttikga kat1 oksit yakit pili performansinin da arttigi
goriilmistlir. Kat1 oksit yakit pilinin performansi yiiksek elektrot gozenekliliginde artan
etkili difiizyon katsayilar1 nedeniyle daha az bir artis gostermektedir. Gozenekli elektrot
yapisinda elektrot gozenekliliginin artmasit ile hidrojen konsantrasyon gradyani

azalmaktadir [127].
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Elektrot gozenekliligi arttikca gozenekli elektrot tabakalarinda meydana gelen gaz
diflizyonu iyilestiginden konsantrasyon kayiplarinin azaldigi bilinmektedir. Ayrica
gbzenekliligin artmasi ile iiclii faz smirinda azalma meydana gelir. Bu durum ise etkin
yayilma giiciinii arttirir. Boylece gézenekliligin artmasi ile aktivasyon kayiplar1 da artar.
Aksine yayilma giicii arttigindan dolay1 konsantrasyon kayiplart azalir. Bu iki etki
sonucunda kat1 oksit yakit pilinin performansi, gozeneklilik %20-%50 arasinda iken
gozenekliligin artmasi ile artar. Ancak bu oran %60’1in iizerine c¢iktiginda yakit pili
performansi hizli bir sekilde diismektedir. Bu nedenle deneysel ¢alismalar i¢in kat1 oksit
yakit pili malzemelerinde elektrot gozeneklilik oranlarinin %40°tan fazla olmasi uygun

goriilmemektedir [128].

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

iizerinde elektrot gdzenekliliginin etkisi Sekil 5.18’de gosterilmektedir.

0.2 0.22 0.24 0.26 0.28 0.3 0.32 0.34 0.36 0.38 0.4

Sekil 5.18. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati1 oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi {izerinde elektrot gbzenekliligin etkisi a) %30 b) %40 ¢) %50

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi iizerinde

elektrot gozenekliliginin etkisi Sekil 5.19°da gosterilmektedir.
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Sekil 5.19. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi
iizerinde elektrot gdzenekliligin etkisi a) %30 b) %40 c) %50

Yakit olarak jeneratdr gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin hidrojen mol dagilimi

iizerinde elektrot gozenekliliginin etkisi Sekil 5.20°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.20. Yakit olarak jeneratdr gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi iizerinde elektrot gozenekliligin etkisi a) %30 b) %40 c¢) %50
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Yukaridaki grafikler incelendiginde her ii¢ yakit tiirii i¢cin elektrot gdzenekliliginin
arttirtlmasinin hidrojen mol dagilimi iizerinde oldukga az bir etkisi oldugu goriilmektedir.
Bu durum performans ve polarizasyon egrilerinin de birbiri ile olduk¢a yakin degerlere sahip
olmasimin da tiizerinde etkili olan durumdur. Etkin gaz yayinimi, anot tabakasinin
gozenekliliginin degismesine bagli olarak bir miktar degisim gostermesine ragmen
potansiyodinamik kosula ve giris gazi durumlarina karsilik gelen yerel tiir konsantrasyon
profili hemen hemen ayni kalir. Bu yiizden hidrojen gazi mol dagilimi grafiklerinde ¢ok

etkin bir degisim goriilmemektedir [129].

5.2.5. Performans iizerinde yakit akis hizinin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki

performansi iizerinde yakit akis hizinin etkisi Sekil 5.21°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.21. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi
iizerinde yakit akis hizinin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
20 SCCM, 60 SCCM ve 100 SCCM yakit akis hizlarinda sirasiyla 0,95; 1,11 ve 1,20 Alem?
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olarak bulunmustur. Ayrica bu yakit akis hizi degerlerinde maksimum gii¢ yogunluklari

sirasiyla 0,31; 0,37 ve 0,40 W/cm?’dir.

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki performansi
tizerinde yakit akis hizinin etkisi Sekil 5.22°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.22. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi lizerinde
yakit akig hizinin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 20
SCCM, 60 SCCM ve 100 SCCM vyakit akis hizlarinda sirasiyla 0,5; 0,6 ve 0,65 A/cm? olarak
bulunmustur. Ayrica bu yakit akis hiz1 degerlerinde maksimum gii¢ yogunluklari sirasiyla

0,15: 0,18 ve 0,19 W/cm? dir.

Yakat akis hiz1 arttikca elde edilen ¢ikis giicii ve akim yogunlugunun arttig1 goriilmektedir.

Bu durum artan akis hizi ile birlikte aktif reaksiyon alanlarina daha fazla hidrojenin ulagarak
konsantrasyon kayiplarinin azalmasindan kaynaklanmaktadir. Bu etki konsantrasyon
kayiplarinin etkin oldugu yiiksek akim yogunluklarinda daha agik bir sekilde goriilmektedir.

Diisiik akim yogunluklarinda, reaksiyonlarda daha az miktarda hidrojen kullanildigindan
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hidrojenin toplam yakit karisimina orani, farkli akis hizlar i¢in esdegerdir, bu nedenle
polarizasyon egrileri hemen hemen aynidir. Bununla birlikte, daha diisiik akis hizlari igin,
daha yiiksek akim yogunluklarinda polarizasyon egrilerinin egimleri daha dik hale gelir ve
bu da kiitle tasima sinirlamalarinin daha belirgin oldugunu gosterir. Daha yiiksek yakit akis
hizi, kiitle taginim kayiplarini azaltmak icin avantajhidir, ancak yakit hiicresi verimliligi s6z
konusu oldugunda birbirleri ile ters baglantilar1 vardir. En iyi calisma kosullarinin
bulunabilmesi i¢in, yakit akis hiz1 akim yogunlugu g6z 6niine alinarak dikkatle secilmelidir.
Eger yakit pilinden orta derecede akim yogunlugu elde edilmek isteniyorsa yiiksek hizda
yakit akig hizina ihtiya¢ bulunmamaktadir [130].

Yiiksek yakit akis hiz1 kullanmak sadece akim yogunlugunu arttirmaz, ayn1 zamanda acik
devre voltaji ve hiicre kayrplar iizerinde de etkilidir. Ozellikle agik devre voltajinin da akis

hiz1 arttik¢a arttig1 goriilmektedir [131].

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde 800°C ¢aligma sicakliginda

yakit akis hizinin hidrojen mol dagilimi tizerine etkisi Sekil 5.23’de gosterilmektedir.
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Sekil 5.23. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin hidrojen mol
dagilimi tizerinde yakit akis hizinin etkisi a) 20 SCCM b) 40 SCCM c) 60
SCCM d) 80 SCCM e) 100 SCCM

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde 800°C ¢alisma sicakliginda yakit

akis hizinin hidrojen mol dagilimi lizerine etkisi Sekil 5.24’te gosterilmektedir.
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Sekil 5.24. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakat pilinin hidrojen mol dagilimi
iizerinde yakit akis hizinin etkisi a) 20 SCCM b) 40 SCCM c¢) 60 SCCM
d) 80 SCCM e) 100 SCCM

Yukaridaki sekilde goriildiigii gibi yakit akis hiz1 arttik¢a kullanilmamis hidrojen miktarmin
da artmaktadir. Diisiik hizlarda gaz akis kanali boyunca hidrojen mol dagilimi oldukga
degiskendir ve elektrokimyasal reaksiyonlar korunum denklemlerine 6nemli katki saglarlar.
Ancak, yiiksek giris hizlarinda hidrojen mol dagilimi 6nemli bir miktarda degisim

gostermemektedir. Yiiksek giris hizlari gaz tiirleri i¢in daha fazla 1s1l enerji gerektirdiginden
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bazi problemlere neden olmaktadir. Ayrica giris hizinin artmasi, akim yogunlugu tizerinde
onemli bir degisiklige sebep olmamaktadir [127]. Yakit akis hiz1 arttik¢a hidrojen mol
dagiliminin artis1 dogrusal bir oranda olmamaktadir. Ayni zamanda bu durum, hiicre
boyunca elektrokimyasal reaksiyonlarin diizenli bir sekilde meydana gelmedigini

gostermektedir [44].

5.2.6. Performans iizerinde yakit pili destek tiiriiniin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde yakit pili
destek tiiriiniin etkisi Sekil 5.25’te gosterilmektedir. Modelde kullanilan kati oksit yakit

pilinin fiziksel dlgiileri ise Cizelge 5.1°de verildigi gibidir.

Cizelge 5.1. Karsilastima yapilan kati oksit yakit pillerinin fiziksel dl¢iileri

Anot Destekli Elektrolit Destekli | Katot Destekli
Parametre KOYP
[m] KOYP [m] KOYP [m]
Anot tabakasi kalinlig 500 x 10°® 30x 10°® 45 x 10°
Elektrolit tabakas1 10 x 10°®
160 x 10°® 10 x 10°®
kalinlig
Katot tabakas1 kalinlig1 45 x 10° 30 x 10°® 500 x 10
Yakit pili uzunlugu 0,04
Gaz akis kanal1 yiiksekligi 10 x 10°
Gaz akis kanal1 genisligi 0,5x 107
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Sekil 5.25. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi tizerinde
yakat pili destek tiirtiniin etkisi

Sekil 5.25’te goriilduigii gibi en kotii performansi kalin elektrolit tabakasindan dolay1 ytliksek
ohmik dirence sahip oldugundan elektrolit destekli kat1 oksit yakit pili gostermistir. Katot
destekli kat1 oksit yakit pili ile anot destekli kat1 oksit yakit pili karsilastirildiginda anot
destekli kat1 oksit yakit pilinin etkin oksijen gaz diflizyon katsayisinin etkin hidrojen gaz
diflizyon katsayisindan yiiksek olmasi sebebiyle anot destekli kat1 oksit yakit pilinin daha
avantajli oldugu goriilmiistiir. Katot destekli kati oksit yakit pilinde katot tabakasindaki
diisiik oksijen difiizyonu yiiksek konsantrasyon kaybina sebep olacagindan daha diisiik

performansa sahiptir [132].

Kat1 oksit yakit pilinde elektrot destekli yapinin elektrolit destekli yapidan daha iyi bir
performans gosterdigi acik bir sekilde goriilmektedir. Elektrot destekli kati oksit yakit pili,
daha yiiksek bir gii¢c yogunlugunda ve daha genis bir akim yogunlugu araliginda calisabilir,
bu durum kat1 oksit yakit pili sistemini ¢alistirmak i¢in daha kii¢iik bir hiicre alaninin gerekli
olacagi anlamina gelir. Bilindigi gibi elektrolit destekli kati oksit yakit pilinin
performansinda ohmik kayiplar, elektrot destekli kat1 oksit yakit pilinde ise aktivasyon ve
ohmik kayiplar1 baskindir [133]. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde
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800°C galisma sicakliginda yakit pili destek tiiriiniin hidrojen mol dagilimi {izerine etkisi

Sekil 5.26°da gosterilmektedir.

0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45 0.5

Sekil 5.26. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde 800°C ¢alisma
sicakliginda yakit pili destek tiiriiniin hidrojen mol dagilimi iizerine etkisi
a) anot destekli KOYP b) katot destekli KOYP c) elektrolit destekli KOYP

Sekil 5.26 incelendiginde hidrojen mol dagiliminin anot akis kanali girisinde daha
yiiksekken kanal ¢ikisina dogru azaldigi goriilmektedir. Ayrica anot destekli kat1 oksit yakit
pili ile katot destekli kati oksit yakit pilinin hidrojen mol dagiliminin benzer oldugu
gortilmektedir [134].

5.3. Deneysel Analiz Sonuclari

Bu tez kapsaminda elektrolit destekli kati oksit yakit pilinin performansina sicaklik, basing

ve yakit igeriginin etkisi deneysel olarak incelenmistir.
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5.3.1. Performans iizerinde sicakhigin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi iizerinde

sicakligin etkisi Sekil 5.27°de gosterilmektedir.

0.35

- 0.30

- 0,25

- 0.20

- 0,15

Voltay (V)

T
=]
—
]

(o) nEnEmFo 4 S0y sume

i

- 0.05

0,00

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 14
Ortalama Alem Yogunhign (Alem™)

Sekil 5.27. Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin performansi
iizerinde sicakligin etkisi

Yakit olarak hidrojen gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
700°C, 750°C ve 800°C sicakliklarda sirastyla 0,6; 0,9 ve 1,3 A/cm? olarak bulunmustur.
Ayrica bu sicakliklar i¢in maksimum gii¢ yogunluklart sirastyla 0,15; 0,23 ve 0,33
W/cm? dir.

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performans: lizerinde sicakligin

etkisi Sekil 5.28’de gosterilmektedir.
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Sekil 5.28. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde

sicakligin etkisi

Yakait olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 700°C,
750°C ve 800°C sicakliklarda sirasiyla 0,35; 0,54 ve 0,63 A/cm? olarak bulunmustur. Ayrica

bu sicakliklar i¢in maksimum gii¢ yogunluklari sirasiyla 0,09; 0,15 ve 0,19 W/ecm?’dir.

Yakit olarak jenerator gazi kullanmilan bir kati oksit yakit pilinin performans: iizerinde

sicakligin etkisi ise Sekil 5.29 ’da gosterilmektedir.
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Sekil 5.29. Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin performansi
iizerinde sicakligin etkisi

Yakit olarak jenerator gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu
700°C, 750°C ve 800°C sicakliklarda sirastyla 0,54; 0,65 ve 0,58 A/cm? olarak bulunmustur.
Ayrica bu sicakliklar i¢in maksimum gili¢ yogunluklar1 sirasiyla 0,13; 0,15 ve 0,16
W/cm?dir.

Sicaklik arttikca, aktivasyon ve ohmik kayiplar 6nemli 6l¢iide azaldigindan dolayr yakit
pilinin performans: artmaktadir. Konsantrasyon kayiplar1 ise sicakligin artmasi ile
artmaktadir. Ancak bu artig aktivasyon ve ohmik kayiplarda meydana gelen azalma ile
karsilagtirildiginda oldukg¢a az olmaktadir. Ayni zamanda diistik isletme sicakliklarinda
caligilmasi kat1 oksit yakit pilinin malzeme dayanimini arttirdigi gibi ayrica daha yaygin ve

uygun maliyetli malzemelerin kullanimini da kolaylastirmaktadir [128].

Yiiksek sicakliklarda yakit pili performansindaki artis aktivasyon enerjisi, yayinim ve iyonik
iletkenlik gibi o6zelliklerin sicaklik artis1 ile artmasindan kaynaklanmaktadir. Isletme
sicakliginin en 6nemli etkisi elektrolit tabakasinin iyonik iletkenligini arttirmasidir. Yiiksek

sicakliklarda reaksiyon kinetigi hizli oldugundan daha fazla akim tretilmektedir. Ayrica
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yaymim arttikca hidrojen molekiilleri reaksiyon alanina daha hizli bir sekilde ulasirlar.

Boylece, kiitle taginim kayiplari azaldigindan hiicre performansi artar [130].

Elektrolit destekli kati oksit yakit pilinde yakit olarak su gazi kullanildiginda olusan
empedans grafigi Sekil 5.30°da gosterilmektedir.
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Sekil 5.30. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinin empedans grafigi
tizerinde sicakligin etkisi

Su gaz1 empedans grafigine gore sicaklik arttikga kati oksit yakit pili direncinin azaldig
goriilmektedir. Kat1 oksit yakit pilinin ohmik direnci (y ekseni degerleri) 700°C’de 0,048
ohm.cm®den 800°C’de 0,042 ohm.cm®ye diismektedir. Ohmik ve polarizasyon

direnglerinin toplaminin ise 0,20 ohm.cm?’den 0,18 ohm.cm?’ye diistiigii goriilmektedir.

5.3.2. Performans iizerinde basincin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati oksit yakit pilinin 800°C sicakliktaki performansi

iizerinde basincin etkisi Sekil 5.31°de gosterilmektedir.
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Sekil 5.31. Yakit olarak su gazi kullanilan bir kati1 oksit yakit pilinin performansi iizerinde
basincin etkisi

Yakit olarak su gazi kullanilan bir kat1 oksit yakit pilinde maksimum akim yogunlugu 1 atm,
2 atm ve 5 atm basinglarda sirasiyla 0,6; 0,8 ve 0, 85 A/cm? olarak bulunmustur. Ayrica bu

basing degerleri i¢in maksimum gii¢ yogunluklari sirastyla 0,19; 0,20 ve 0,22 W/cm? dir.

Isletme basinci arttikga, hiicre voltaji da artmaktadir. Ancak bu artis basing artis ile dogrusal
olarak degisen bir artis degildir. Hiicre voltajinda baslangicta hizli bir artig varken daha sonra
basincin artmasindan daha az etkilenir. Isletme basincinin degisimi gaz konsantrasyonunu
etkilediginden kati oksit yakit pili performansi iizerinde de dogrudan etkilidir. Artan basing
ile yakit pili performansinin arttig1 gézlemlenirken basing 2 atm’den fazla oldugunda bu
artisin daha az oldugu goriilmektedir. Bu durum agik devre voltajinin artmasi ve aktivasyon
kayiplarinin azalmasi olarak iki temel sebebe dayanmaktadir. Yiiksek ¢aligma basinglarinda
kiitle transferi de daha iyi gergeklestiginden agik devre voltaji da yiiksektir. Agik devre
voltajinin hesaplanmasinda elektrot ve elektrolit ara yiizeylerindeki gaz konsantrasyonlari
kullanilmaktadir. Bu yiizden, konsantrasyon kayiplar1 da acik devre voltajinin igerisinde
bulunmaktadir. Yiiksek akim yogunluklarinda elektrokimyasal reaksiyonlar araciligiyla
daha fazla hidrojen ve karbon monoksit tiiketilirken daha fazla su buhari ve karbon dioksit

iretilmektedir. Bu durum yiliksek akim yogunluklarinda acik devre voltajinin diisiik
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olmasina neden olmaktadir. Sentez gazi kullanilan analizlerde agik devre voltajinin yiiksek

akim yogunluklarinda diisme egiliminde oldugu daha agik goriilmektedir [135].

5.3.3. Performans iizerinde yakit iceriginin etkisi

Yakat olarak farkli oranlarda hidrojen igerigine sahip yakit kullanilan kat1 oksit yakit pilinin

800°C sicaklikta ortalama akim yogunlugu ve ortalama gii¢ yogunlugu grafigi Sekil 5.32°de

gosterilmektedir.
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Sekil 5.32. Yakit olarak farkli oranlarda hidrojen igerigine sahip yakit kullanilan kat1 oksit
yakit pilinin performansi

Bir yakit pilinde yakit olarak saf hidrojen kullanildiginda en yiiksek akim yogunlugu 1,3
Alcm? ve en yiiksek giic yogunlugu 0,33 W/cm?, %50 hidrojen igerigine sahip su gazi
kullanildiginda en yiiksek akim yogunlugu 0,63 A/cm? ve en yiiksek gii¢ yogunlugu 0,19
W/cm?, % 12 hidrojen igerigine sahip jeneratdr gazi kullanildiginda ise en yiiksek akim

yogunlugu 0,58 A/cm? ve en yiiksek gii¢ yogunlugu 0,16 W/cm? olarak bulunmustur.

Sayisal sonuglarla da desteklendigi gibi yakit icerigindeki hidrojen miktar1 arttikca

konsantrasyon kayiplarinin azalmasma bagli olarak yakit pili performansinin arttig
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goriilmektedir. Bu durum kat1 oksit yakit pilinde yakit olarak saf hidrojen gazi kullaniminin
giic iiretimi agisindan 6nemli bir etken oldugunu gosterse de igeriginde hidrojen gazinin
depolanma ve tasinma gibi dezavantajlar1 dolayisiyla farkli yakitlarin da kullanilabilecegini

gostermektedir.
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6. SONUC VE ONERILER

Bu tez ¢alismasi kapsaminda elektrolit destekli kat1 oksit yakit pilinde yakit olarak komiir
gazi kullaniminin performans tlizerindeki etkisi sayisal ve deneysel olarak incelenmistir.
Oncelikle yakit olarak su gazi kullanilan bir elektrolit destekli kat1 oksit yakit pili modeli
gelistirilmis ve sayisal olarak performans analizi yapilmistir. Elde edilen sonuglar deneysel
performans sonuglari ile karsilastirilarak model dogrulamasi gergeklestirilmistir. Dogrulama
sonuglarina bagl olarak sicaklik, basing ve yakit igeriginin etkisi hem deneysel hem sayisal
olarak gergeklestirilirken gdzeneklilik, yakit akis hiz1 ve destek tiiriiniin etkisi sadece sayisal

olarak incelenmistir.
Gergeklestirilen sayisal sonuglar incelendiginde asagidaki sonuglara ulasilmistir:

e Sicaklik arttikga elektrolit destekli kati oksit yakit pilinin performansinin arttigi
goriilmiistiir. Bu durum sicaklik arttikga yakit pilinde meydana gelen kayiplarin
azalirken elektrot reaktivitesi, iyonik iletkenlik ve diflizyon katsayilarinin artmasina
bagl olarak aciklanmustir.

e (Calisma sicakliginin artmasi ile hidrojen gazinin anot akis kanali igerisinde oldukga hizli
bir sekilde tiikkendigi goriilmiistiir. Bu durum sicaklik arttik¢a akis kanali boyunca
meydana gelen elektrokimyasal reaksiyonlarin kinetiginin ve gaz difilizyon katsayilarinin
artmasina bagl olarak agiklanmistir.

e (Calisma basincinin artmasi ile kat1 oksit yakit pili voltajinin da arttig1 goriilmiistiir. Bu
durum Nernst denkleminde bulunan gazlarmm kismi basincr ile dogrudan ilgili olan
degiskenler ile agiklanmaktadir. Ayrica, calisma basinct arttikca yakit pilinin hiicre
kinetigi ve iletimde arttigindan performans artis1 da goriilmiistiir.

e Calisma basincinin artmasi ile hidrojen gazi mol dagiliminda kiigiik ama hizli bir artig
oldugu ve basing arttik¢a hidrojen gazinin difiizyon kayiplarina bagli olarak daha hizl
tilkendigi gortilmiistiir.

e Kati oksit yakit pilinde yakit igerigindeki hidrojen miktar1 arttikca konsantrasyon
kayiplar1 azaldigindan performansin da arttig1 goriilmiistiir.

e Elektrot tabakalarinin gdzenekliliginin artmasi ile yakit pili performansinda bir miktar
iyilesme oldugu goriilmiistiir. Gozeneklilik iicli faz sinir1 bolgesinin uzunlugunu

azaltarak sayisini arttirdig i¢in gaz tasimimini giiclendirir ve etkin diflizyon oranini
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arttirir. Bu durum kati oksit yakit pilinin performansinin gozenekliligin artmasi ile
artisinin temel sebebini agiklamaktadir.

Elektrot tabakalarinin gézenekliligi arttik¢a hidrojen mol dagilimi {izerinde 6nemli bir
etki goriilmemistir. Bu durum, etkin gaz yaymimi, anot tabakasinin gozenekliliginin
degismesine bagli olarak bir miktar degisim gdstermesine ragmen potansiyodinamik
kosula ve giris gaz1 durumlarina karsilik gelen yerel tiir konsantrasyon profilinin ayni
kalmasindan kaynaklanmaktadir.

Yakit akis hizi arttikca kati oksit yakit pilinden elde edilen c¢ikis gilicii ve akim
yogunlugunun arttigi goriilmistiir. Bu durum aktif reaksiyon alanlarina daha fazla
hidrojen gazinin ulagmasina bagli olarak agiklanmaktadir. Yiiksek akim yogunluklarinda
konsantrasyon kayiplarinin azalmasina bagli olarak bu etki daha net bir sekilde
goriilmistiir. Ayrica, diislik akis hizlarinda ve yiiksek akim yogunluklarinda kiitle tasima
sinirlandirmalarindan dolay1 polarizasyon egrilerinin egimlerinin daha dik hale geldigi
gorilmistir.

Yakit akis hiz1 arttik¢a kullanilmamis hidrojen miktarinin da arttig1 goriilmiistiir. Diistik
hizlarda anot akis kanali boyunca hidrojen mol dagiliminin daha degisken oldugu ancak
yiiksek hizlarda 6nemli bir miktarda degisim olmadig1 goriilmiistiir.

Destek tiiriiniin performans tizerindeki etkisi incelendiginde elektrolit destekli modelin
en diisiik sonuglara sahipken sirasiyla katot ve anot destekli modelin daha iyi performans
gosterdigi goriilmiistiir. Elektrolit destekli kati oksit yakit pili modelinin diisiik
performansa sahip olmasmin nedeni kalin elektrolit tabakasina bagli olarak ohmik
kayiplarin oldukc¢a baskin hale gelmesidir.

Destek tiiriiniin hidrojen mol dagilimi tizerindeki etkisi incelendiginde ise hidrojen mol
dagilimmin anot akis kanali girisinde daha yiiksekken kanal ¢ikisina dogru azaldig
goriilmektedir. Ayrica anot destekli kat1 oksit yakit pili ile katot destekli kat1 oksit yakat

pilinin hidrojen mol dagiliminin benzer oldugu goriilmiistiir.

Gergeklestirilen deneysel sonuglar incelendiginde ise asagidaki sonuglara ulagilmistir:

Calisma sicakligr arttikca, aktivasyon ve ohmik kayiplar dnemli 6l¢iide azaldigindan
dolayr yakit pilinin performans: arttigi goriilmiistiir. Konsantrasyon kayiplari ise
sicakligin artmasi ile artmaktadir. Ancak bu artis aktivasyon ve ohmik kayiplarda

meydana gelen azalma ile karsilastirildiginda oldukg¢a az olmaktadir.
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e (alisma sicakligimin artisinin empedans grafigi iizerindeki etkileri incelendiginde
sicaklik arttikca ohmik ve polarizasyon direnglerinin azaldigi goriilmistiir. Bu durum
sicaklik arttikga performans artisinin 6nemli etkenlerinden birisidir.

e Isletme basinci arttikca, hiicre voltaji artmaktadir. Artan basing ile yakit pili
performansinin da arttigi gozlemlenirken basing 2 atm’den fazla oldugunda bu artisin
daha az oldugu goriilmektedir. Bu durum agik devre voltajinin artmasi ve aktivasyon
kayiplarinin azalmasi olarak iki temel sebebe dayanmaktadir.

e Yakit igerigindeki hidrojen orani arttikga yiik transferi, yiizey difiizyonu ve gaz diflizyon
islemlerinin verimleri arttigindan kati oksit yakit pilinin performansinin da arttigi

gozlemlenmistir.

Hem deneysel hem sayisal calismalar incelendiginde kati oksit yakit pillerinde alternatif
yakitlarin kullanilabilecegi ve cesitli degiskenlere bagli olarak saf hidrojenle yarisabilir
diizeyde performans gosterebilecegi goriilmiistiir. Bu ¢alismanin sonucunda tilkemizin yerli
ve milli kaynagi olan komiirden elde edilen komiir gazlarinin temiz enerji teknolojileri

araciligiyla daha etkin bir sekilde kullanilabilecegi goriilmiistiir.

Bu calismada elde edilen sonuclarin gelecekte yapilacak caligmalar i¢in 6nemli katki
saglayacagl disliniilmektedir. Bu tez kapsaminda gerceklestirilen calismalara ek olarak,
komiir gazi kullaniminin kati oksit yakit pilinin anot tabakasinda karbon olusumuna etkisi
say1sal ve deneysel olarak incelenebilir. Ayrica, karbon olusumu {izerinde bu tez kapsaminda
calisilmis olan sayisal degiskenlerin etkisi arastirilabilir. Komiir gazlar cesitlendirilerek
caligma detaylandirilabilir ve en iyi performansin elde edilebilecegi komiir gazi bilesimi

bulunabilir.
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