KARADENIZ TEKNIiK UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU

MAKINA MUHENDISLIGI ANABILIM DALI

KATI OKSIT YAKIT PiLI INTERKONNEKTORLERIN TOZ METALURJISI
YONTEMIYLE URETIMI VE PERFORMANSLARININ INCELENMESI

YUKSEK LISANS TEZI

Mak. Miih. Alparslan TOPCU

TEMMUZ 2017

TRABZON



KARADENIZ TEKNIiK UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU

MAKINA MUHENDISLIGI ANABILIM DALI

KATI OKSIT YAKIT PILI INTERKONNEKTORLERIN TOZ METALURJISI
YONTEMIYLE URETIMIi VE PERFORMANSLARININ INCELENMESI

Mak. Miih. Alparslan TOPCU

Karadeniz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisiince
“MAKINA YUKSEK MUHENDISI”
Unvani Verilmesi I¢in Kabul Edilen Tezdir.

Tezin Enstitliye Verildigi Tarih : 13.06.2017
Tezin Savunma Tarihi :12.07.2017

Tez Danigmani: Yrd. Dog. Dr. Omer Necati CORA

Trabzon 2017



KARADENIZ TEKNIK UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU

Makine Miihendisligi Anabilim Dalinda
Alparslan TOPCU Tarafindan Hazirlanan

KATI OKSIT YAKIT PiLi INTERKONNEKTORLERIN IN TOZ METALURJISI
YONTEMIYLE URETIMI VE PERFORMANSLARININ INCELENMESI

baghikli bu ¢aligma, Enstitii Yonetim Kurulunun 20/ 06/2017 giin ve 1707 sayili
karanyla olusturulan jiiri tarafindan yapilan smavda
YUKSEK LiSANS TEZi
olarak kabul edilmistir.,

Jiiri Uyeleri

Bagkan : Dog. Dr. Biilent OZTURK

Uye  : Yrd.Dog. Dr. Ugur AKBULUT

Uve ! Yrd. Dog. Dr. Omer Necati CORA

Prof. Dr. Sadettin KORKMAZ
Enstitii Miidiirii



ONSOZ

Bu calisma boyunca fikir ve tecriibeleriyle bana yol gosteren, yiiksek lisans
egitimime basladigim Hitit Universitesi’nden Karadeniz Teknik Universitesi'ne yatay
gecisimde bliylik katkist olan ve g¢aligmalarimin sonuglanmasi i¢in yakindan ilgilenen,
degerli danisman hocam Saym Yrd. Dog. Dr. Omer Necati CORA’ya, vyiiriitiiciisii oldugu
114M502 nolu TUBITAK projesinde bursiyer olarak gorev aldigim, bilgi ve destegini
esirgemeyen kiymetli hocam Sayin Dog. Dr. Biilent OZTURK’e minnettarim. Deneysel
calismalarim esnasinda altyap1 ve teknik destek saglayan Yilmazlar Makine caliganlari
Ahmet ve Siileyman TONBUL’a tesekkiir ederim. Tez ¢alismalarim sirasinda bana destek
olan KTU Metalurji ve Malzeme Miih. Béliimiinden Ars.Gér. Kiirsat ICIN’e, Ars.Gor.
Zafer GOLBASIya, Ars.Gor. Rasit SEZER’e, yine ayni boliimden arkadaslarim Deha
Emre KANAR ve Abdurrahim METOGLU ya goniilden tesekkiir ederim.

Bilgi ve destegiyle bircok problemin asilmasinda yardimci olan ve yol gosteren;
KTU Fizik Boliimii 6gretim iiyesi Dog. Dr. Tayfur KUCUKOMEROGLU hocama ve
Metin Otomotiv Sanayi ve Ticaret A.S.’den Sayin Metin GOBULUK e ¢alismalarimiza
verdigi katkidan dolay1 tesekkiir ederim. Liseden beridir arkadasim olan ve siirekli
destegini gordiigiim Ahmet Ozkan KOCAMANOGLU’ya ve iiniversiteden simif arkadasim
olan ve her tiirli destegini hissettigim Alaaddin HOSKUN’a tesekkiirlerimi sunarim.
Karakter ve kisilik olarak yetismemi saglayan, verdigim her kararda yanimda olan, maddi-

manevi dayanaklarim canim annem ve canim babama giikranlarimi sunarim.

Lisans doneminde tanistigim, sinif arkadasim, meslektasim ve ayni zamanda kisa bir
stire sonra da yuva kuracagim nisanlim Merve’ye manevi desteklerinden dolay: tesekkiir
ederim. Ayrica yiiksek lisans siiresince bana nese kaynagi olan sevgili yegenlerim

Riimeysa, Taha, Rabia ve Tugra’nin gézlerinden 6perim.

Bu yiiksek lisans calismast 114M502 nolu TUBITAK 1001 projesiyle
desteklenmistir. Bu sayede tezimin daha nitelikli hale gelmesinde biiyiik pay sahibi olan
TUBITAK kurumuna tesekkiirlerimi sunarim.

Alparslan TOPCU
Trabzon 2017
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Yiiksek Lisans Tezi
OZET

KATI OKSIT YAKIT PILI INTERKONNEKTORLERIN TOZ METALURJISI
YONTEMIYLE URETIMIi VE PERFORMANSLARININ INCELENMESI

Alparslan TOPCU

Karadeniz Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Makine Miihendisligi Anabilim Dali
Danisman: Yrd. Dog. Dr. Omer Necati CORA
2017, 100 Sayfa

Alternatif enerji teknolojileri arasinda yer alan yakit pilleri, yiiksek verimlilik,
diisiik (veya sifir) emisyon salinimi ve sessiz ¢alisma gibi avantajlara sahiptir. Yakit pili
tirlerinden Dbiri olan kati oksit yakit pili (KOYP) ise, diger yakit pili tiirleri ile
karsilastirildiginda; yiiksek sicakliklarda (600-1000°C) g¢alismaya uygun olmasi ve bu
sicakliklarda meydana gelen 1sinin da kojenerasyon sistemlerinde kullanilarak verimin
%90 mertebelerine ¢ikmasi gibi Ustiinliikleri vardir. KOYP’lar temel olarak, yakit pili
olarak tabir edilen membran elektrot grubu (MEG), ¢alisma kosullarinda olusan akimin
toplanmasini saglayan interkonnektorler ve bu iki bilesen arasinda yer alarak hava ve
yakitin birbirine karigmasini ve hiicre disina sizintilarin1 engelleyen sizdirmazlik

elemanlarindan olugmaktadir.

Bu yiiksek lisans tezi kapsaminda, KOYP bilesenlerinden biri olan interkonnektor
plakalar, yaygin olarak kullanilan imalat yontemlerinden farkli olarak toz metalurjisi (T/M)
yontemiyle {iretilmistir. Incelenen farkli metalik tozlar arasinda Crofer®22’nin
interkonnektor plaka tiretimi i¢in daha uygun oldugu goriilmiistiir. T/M yOntemiyle {iretilen
Crofer®22 ile piyasada ticari olarak mevcut olan Crofer®22 interkonnektorleri, ayni sartlar
altinda basma dayanimi, 1si1l sok, elektriksel iletkenlik, oksidasyon, bag dayanimu,
sizdirmazlik ve yakat pili performans testlerine tabi tutulmustur. Elde edilen sonuglar, T/M
yonteminin interkonnektor iiretimi i¢in alternatif bir yontem olarak kullanilabilecegini

ortaya koymustur.

Anahtar Kelimeler: Kati Oksit Yakit Pili (KOYP), Interkonnektoér Uretimi, Toz

Metalurjisi (T/M)
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Master Thesis
SUMMARY

MANUFACTURING OF SOLID-OXIDE FUEL CELL (SOFC) INTERCONNECTS
THROUGH POWDER METALLURGY APPROACH AND THEIR PERFORMANCE
EVALUATION

Alparslan TOPCU

Karadeniz Technical University
The Graduate School of Natural and Applies Sciences
Mechanical Engineering Program
Supervisor: Assist. Prof. Dr. Omer Necati CORA
2017, 100 Pages

Fuel cells, among the alternative energy technologies, have several advantages
including high efficiency, conversion of fuel energy into electricity without combustion.
Solid oxide fuel cells (SOFCs), when compared with other fuel cell types, have superior
features such as operating at high temperatures (600-1000°C) and their efficiencies can be
as high as 90% with co-generation. SOFCs consist of the membrane electrode assembly
(MEA), the interconnector which collects the current and the sealant which prevents the

leakages and short circuit.

The interconnector, within the scope of this master thesis, has been fabricated by
the powder metallurgy (P/M) method. Crofer®22 powder was found to be more appropriate
as interconnector material among the other studied materials. Compressive strength,
thermal shock, electrical conductivity, oxidation, bonding strength, fuel leakage and fuel
cell performance of interconnect samples were measured and compared with the sample
manufactured from commercially available Crofer®22 (in bulk form). Results showed that

powder metallurgy can be an alternative production method for interconnects.

Keywords: Solid Oxide Fuel Cell (SOFC), Interconnect Manufacturing, Powder
Metallurgy (P/M)
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1. GENEL BILGILER
1.1. Giris

Yakat pilleri, icten yanmali motorlara gore daha yiliksek verimle ¢aligsan, ¢cevre dostu
enerji donilisiim teknolojileridir. Gliniimiizde enerji ihtiyacini karsilamak i¢in komiir, linyit
vb. ile ¢alisan geleneksel enerji santralleri insa etmek yerine yenilenebilir enerji
teknolojilerine daha fazla 6nem verilmesi gerekmektedir. Rezervleri giderek hizla azalan
komiir, petrol gibi fosil kaynaklar yerine, alternatif enerji teknolojilerine yonelerek, enerji
dontisimlerini daha verimli hale getirmek biiyiik 6nem arz etmektedir. Bu sayede fosil
yakitlarin kullanimi sona ermeden alternatif enerji kaynaklarinin siirdiiriilebilirligi
saglanabilirr. Bu alternatif teknolojiler arasinda yer alan yakit pilleri, enerji ve 1s1

tiretiminde 6zellikle son 20 yilda 6ne ¢ikan teknolojilerdendir (Larmine ve Dicks, 2000).

Yakat pilleri, 6zellikle 20. yiizyilin ikinci yarisinda hizli bir gelisim siireci sergilemis
bir enerji doniisiim teknolojisidir. Ist makinelerinde gergeklesen ‘yakitin Kimyasal enerjisi -
181 enerjisi - mekanik enerji’ doniisiimii, yakit pilinde ‘yakitin kimyasal enerjisi - elektrik
enerjisi - mekanik enerji’ olarak gerceklesmektedir. Yakit pilinde yanma olmaksizin,
elektrokimyasal bir doniisiim ile elektrik tiretimi gergeklesir. Dogru akim olarak tiretilen bu
elektrik, yakit pili ¢alismaya devam ettikge iretilir, sistem kapatildiginda ise elektrik

uretimi kesilir.

Yakat pilleri, oda sicakliginda montajlanarak, yakit pili ¢esidine uygun olan ¢alisma
sicakliklarina getirildikten sonra, sisteme yakit ve oksitleyici gonderilmesi seklinde caligir.
Geleneksel elektrik {iretim sistemlerinden farkli olarak yakitin kimyasal enerjisini
dogrudan elektrige cevirmeleri sebebiyle, sistemde olusan enerji kayiplar1 daha aza
indirgenir. Ayni zamanda bu elektrik doniisiimii sirasinda c¢evre kirliligine sebep olmamasi,
yakit pilinin ¢evre dostu bir aygit olmasini saglamakta ve ¢cevreye ¢ok az miktarda emisyon
salimimi yapilmakta veya hi¢ salinim olmamaktadir. Cok cesitli yakitlarla kullanilabilen
yakit pili tlirleri mevcuttur. Hidrojen yakit olarak kullanildigi takdirde, elektrik elde
etmenin yanisira su eldesini de saglar. Yine yakit pili tiirlinlin ¢alisma sicakligina bagh
olarak, yiiksek sicakliklarda ¢alisan tiirlerde su yerine su buhar1 olusmaktadir. Yakit olarak

karbonmonoksit (CO) kullanilmasi durumunda ise bu yakitt tepkime sonucu



karbonmonoksite (CO;) doniistiirerek, canlilar igin zehirli olan bir gazi daha az tehlike arz

eden bir ¢iktiya doniistiirmesi s6z konusu olmaktadir.

Yakit pillerinin diger bir avantaji ise mekanik aksam icermemeleri ve
montajlandiktan sonra ¢ogunlukla hareketsiz (stabil) calismalar1 nedeniyle sistemin asinma
probleminin olmamasi ve sessiz c¢alismasidir. Bu nedenle giiriiltii problemini de ortadan
kaldirmaktadir. Yakit pilleri giinlimiizde uzay araglarinda ve diger ulasim araglarinda
tagmabilir glic kaynagi olarak, konut, sanayi ve askeri uygulamalarda ise sabit enerji

kaynagi olarak kullanilabilmektedir (Molin vd., 2008).

Yakit hiicreleri, konvansiyonel gii¢ iiretim sistemlerine gore asagidaki tstlinliiklere

sahiptir (Y1ldirim, 2011);

- Cevresel kirlilik oraninin diisiik olmasi,

- Enerji tiretim verimi oldukga yiiksek olmasi,

- Farkl1 yakitlarla ¢aligabilmesi (Dogalgaz, LPG, Borhidriir, Metanol, Etanol),
- Egzoz 1s1sinin (atik 1s1-waste heat) yeniden kazanilabilmesi,

- Modiiler yapida olmasi,

- Montaj siiresinin kisa olmasi,

- Cok yiiksek miktarda sogutma suyu (deniz suyu gibi) gerektirmemesi,

- Giivenilir bir sistem olmasi,

- Isletim 6zelliklerinin uygulamada kolayliklar saglamast,

- Gelecege yonelik olarak gelisme potansiyelinin oldukga yiiksek olmasi,

- Kat1 atik ve giiriiltii probleminin olmamasi.

Yukarida siralanan Ozelliklerden de anlasilacagi gibi yakit pillerinin uygulama
alanlarinin arttirilmasi birgok agidan fayda saglayacaktir. Yakit pillerinin uygulamasinda

ise asagidaki dezavantajlar vardir (Alkaya vd., 2008);

- Hidrojen {iretim tesislerinin az olmasi ve depolanmasinda bazi sorunlarin
olusmasi,

- Uretilecek yakit pilli araglarm daha seri imalata gecilmemis olmasindan dolay:
maliyetinin yliksek olmasi,

- Bugiin i¢in yeterli sayida iireticinin olmamast,

- Baz1 yakatlarin iiretilmesi ve dagitiminin pahali olmasi.



Yakit pilinde meydana gelen kimyasal reaksiyon, elektroliz olayinin tersi bir
durumudur. Elektroliz olayinda, saf suya iki adet elektrot birakilip ve bu elektrotlara diisiik
voltajda (12V) elektrik akimi verildiginde su kendisini olusturan hidrojen ve oksijen
iyonlarina ayrismaktadir (Alkaya vd., 2008). Yakit pili; biri negatif (anot) ve digeri pozitif
(katot) olmak {izere, elektrolit iizerine islenmis iki elektrottan olugsmaktadir. Elektrotlar
genellikle katt metallerden olugmaktadir. Hidrojen yakit pilinin anot kismina, oksijen ise
katot kismina gonderilir. Katalizoriin etkisiyle (yakit pili tiirline baglh olarak katalizor
kullanilmas1 veya kullanilmamasi degiskenlik gostermektedir) hidrojen atomlar1 proton ve
elektronlarma ayrilmaktadir (URL-3, 2016). Ayrilan elektronlar harici bir elektrik
devresinin igerisinden gegerek elektrik akimi olusturmaktadir. Protonlar ise, elektrolit
arasindan katoda dogru hareket etmektedirler. Devresini tamamlayan elektronlar tekrar
hidrojenin protonuna baglanir ve oksijenle birleserek saf su buhari ve 1s1 meydana
getirirler. Hidrojenin iyonlasarak elektronlarint birakmast ve devreyi tamamlayan
elektronlarin hidrojen molekiilii ve oksijenle birleserek su (yliksek sicakliklarda su buhari)
ve atik 1s1y1 olusturmasi, sirasiyla Denklem 1 ve Denklem 2’de gosterilmektedir (URL-3,
2016).

Hp > 2H" + 2¢° 1)
2H" + 2¢" + 1/20; > H,0 +Is1 #))

Elektrotlar genellikle gegirgen karbon karisimi olan malzemeden yapilmaktadir.
Katalizor gereksinimi duyan yakit pili ¢esitlerinde katalizor reaksiyonunun iyi olmasi igin
katalizor parcalarinin hem proton hem de elektron iletkenligi arasinda iyi iligki kurmasi

gerekmektedir.
1.2. Yakat Pili Cesitleri

Yakat pilleri caligma sicakliklarina gore diisiik sicaklik ve yliksek sicaklikta ¢alisan
yakit pilleri olarak siiflandirilirken, genel olarak isimlerini aldiklar1 elektrolitlerini
olusturan malzemelerin tipine gore siniflandirilirlar. Temel ¢alisma prensibi tiim yakat pili
tiplerinde aymdir fakat uygulama alanlar1 ve calisma kosullarina bagli olarak malzeme
secimi yapilmaktadir ve her yakit pili tiiriinlin kendi icindeki malzeme farkliligi dahi

performanslarinin farklilasmasina sebep olmaktadir.



Yaygin olarak bilinen yakait pili tiirlerine ve genel 6zelliklerine ait bir siniflandirma

Tablo 1.1°de verilmistir. Buradaki siralama c¢alisma sicakliklarina gore artan diizende

gergeklestirilmistir.

Tablo 1.1. Yakat pili ¢esitleri ve genel 6zellikleri (Yildirim, 2011; URL-2, 2017)

Yakat Pili Elektrolit Cahisma Elektriksel | Uygulama Alanlar:
Sicakhigr (°C) Verim
Proton Iletken 5
PEM Elektrolit Oda Sl(;akllgl 0440 Ulaslm Araglarl,
80 °C Askeri Sistemler
Membran
Direkt Polimer Iletken | Oda Sicaklig 0 .
Metanol Membran 130 °C %20-30 Ticari Uygulamalar
Fosforik Asit Stvi ic;?tfonk 160-220 °C %55 Ticari Uygulamalar
Potasyum -
Alkali Hidroksit Oda Slcf Kligs %60-70 Uzay Caligmalar1
. W 250 °C
Cozeltisi
Erimis Alkali 4 g . .
Karbonat Karbonatlar 620-660 °C %65 Elektrik Santralleri
C Ticari Uyg., Sanayi
Kati Oksit | Domklletken 1 ohq 10000c | %60-65 Uyg., Elektrik
Seramik )
Santralleri

Proton degisim membran (PEM) yakit pili oda sicakligi ile 80-90 °C sicakliklari

araliginda ¢aligmaktadir. Yiiksek gili¢ yogunlugu ve kompakt yapilar1 sayesinde PEM yakit

pilleri 6zellikle tasit uygulamalarinda tercih edilir. PEM yakit pili kullanilarak {iretilen

otomobiller, benzin ve dizel ¢evrimlerle ¢alisan otomobillere gore daha fazla verimle

calismaktadir (URL-2, 2017). Giinlimiizde alaninda en fazla ¢alisilan yakit pili tiplerinden

birisi olan PEM yakit pili kullanilarak iretilmis ve giiniimiizde ticari olarak satilan

otomobillere ait bazi 6rnekler Sekil 1.1°de gosterilmektedir.




Sekil 1.1. PEM yakat pili ile calisan otomobiller; a) Hyundai Tucson, b)
Toyota Mirali, ¢) Suzuki SX4, d) Honda Clarity

Direkt (dogrudan) metanol yakit pili, ¢alisma prensibi olarak PEM yakit piline
benzerlik gosterir. Elektrolit olarak kati1 polimer membran kullanilmaktadir ve PEM yakat

piline gore daha fazla katalizor kullanma zorunlulugu vardar.

Fosforik asit yakit pilinde, elektrolit olarak sivi fosforik asit ¢ozeltisi kullanilir.

Katalizor olarak genellikle platinyum kullanilmakla beraber, genel calisma sicakliklar

160-220 °C arasindadir.

Alkali yakit pilleri gelistirilen ilk yakit pili tipi olup, NASA uzay programlarinda
genis kullanim olanagi bulmustur. Elektrolit olarak potasyum hidroksit kullanirlar ve

calisma sicakliklar potasyum hidroksit derisimine bagli olarak degismektedir.

Erimis karbonat yakit pilinde elektrolit; lityum, sodyum ve potasyum karbonatlarin
cesitli birlesimlerinden olusur. Calisma sicakliklarinin 600-700 °C seviyelerinde olmasi

katalizor kullanma zorunlulugunu ortadan kaldirmaktadir.

Kat1 oksit yakit pilinde ise (KOYP) elektrolit olarak genellikle YSZ (itriya stabilize
zirkonya) kullanilir ve ¢aligma sicakliklari diger yakat pili tiirlerine gore oldukca yiiksektir

(600-1000 °C). %60-70 civarinda olan verimlilikleri, kojenerasyon uygulamalariyla
birlikte %90’lara kadar ¢ikabilmektedir.



Bu yiiksek lisans tezinin ana temasi olan kati oksit yakit pilinin 6zellikleri bir

sonraki kisimda detaylandirilmistir.
1.2.1. Kat1 Oksit Yakit Pili

Yakit pili gesitlerinden biri olan kati oksit yakit pilleri (KOYP) fizerine ilk
caligmalar, 1930’larin sonuna dogru E. Baur ve H. Preis tarafindan, zirkonyum, itriyum,
seryum, lantanyum ve tungsten oksit gibi malzemelerin elektrolit olarak kullanilmasiyla
gerceklestirilmistir. 1937 yilinda, Baur ve Preis, 1000 °C sicakliginda ¢alisan ilk seramik
yakit pilini tretmiglerdir (Baur ve Preis, 1937). 1940’1 yillarda O.K. Davtyan, pili
olusturan elemanlarin iletkenlik ve mukavemetlerini arttirmak amaciyla seramik esasli
monazite mineraline sodyum karbonat, tungsten trioksit ve soda cami karisimini ilave
etmistir.  1950’lerin  sonlarmma dogru Hollanda’da Central Technical Institute,
Pensilvanya’da Consolidation Coal Company ve New York’da General Electric sirketleri
kat1 oksit teknolojisi iizerine arastirmalar ylriitmiislerdir. KOYP’da kullanilan ilk
elektrolitlerin yar1 iletken olmalar1 nispeten yiiksek i¢ direng, erime ve kisa devre gibi
problemleri ortaya ¢ikartmistir. Bu ve diger problemleri ortadan kaldirmak i¢cin KOYP
lizerine calismalar ilerleyen yillarda da devam etmistir. 1962 yilinda arastirmacilar,
zirkonyum oksit ve kalsiyum oksit kullanarak yeni bir yakit pili gelistirmislerdir. 1980°de
yasanan petrol Krizi sonrasi yakit pilleri konusu daha da 6nem kazanmistir. 2000 yilindan
sonra malzeme teknolojisinde yasanan gelismelerin bir sonucu olarak, yakit pillerinin
maliyetlerinin diigiiriilmesi ve daha yaygin olarak kullanilmasina yonelik ¢alismalar artarak

devam etmistir (Stambouli ve Traversa, 2002).

KOYP’ un galisma prensibi Sekil 1.2°de verilmektedir (URL-4, 2017).

Elektron —*
akisiy

T

Hldro;cu. 017 ) Oksijen
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® 0 0 s
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Anot  Elektrolit Katot

Sekil 1.2. KOYP c¢alisma prensibi



KOYP katodunda meydana gelen reaksiyon sonucunda oksijen katotta indirgenerek

esitlik 3’te agiklandig1 gibi oksijen iyonlarina (0'2) dontistir.
Katot: O, + 46" — 207 ©)

KOYP anodunda meydana gelen reaksiyonda ise oksijen iyonlari hidrojen (CH4 veya

CO) ile tepkimeye girerek esitlik 4, 5 ve 6’daki gibi su ve elektronlar olusturur.

Anot: H, + 0% — H,0 + 2¢~ @)
(CH4 + 40% — 2H,0 + CO, + 8¢ ) (5)
(CO+07? - CO, +2¢") (6)

Anot ve katottaki reaksiyonlar gerceklesirken serbest kalan elektronlar, dis devre

araciligiyla anottan katoda gecerek devreyi tamamlar ve elektrik iiretimini saglar.

Kat1 oksit yakit pilleri, diizlemsel ve tiip olmak tizere iki tipte tretilmektedir.
Monolitik olarak adlandirilan tiglincii bir tip de bulunmaktadir fakat tiretim problemleri
nedeniyle sadece arastirma konusu olarak kalmis, ticarilesememistir. Tip KOYP

konfigilirasyonuna ait bir sema Sekil 1.3’te gosterilmektedir (URL-6, 2017).

Interkonnektér
Katot

Elektrolit
Anot

Sekil 1.3. Tip KOYP konfigiirasyonu (URL-6, 2017)

Tiip KOYP diisiik giic yogunluguna sahipken, diizlemsel KOYP’a gore daha kisa
siirede devreye alma stiinliigli vardir. Silindirik sekli sayesinde sizdirmazlik problemini

ortadan kaldirmaktadir ve interkonnektor uygulamasi agisindan da avantaj saglamaktadir.

Diizlemsel KOYP, tiip tip KOYP’a gore daha kolay imal edilebilmektedir. Bunun
yaninda tip tipe gore sagladig1 yiiksek gii¢ yogunlugu sayesinde, yiiksek gii¢ gerektiren



ticari ve sanayi uygulamalarinda ve elektrik santrali kurulumunda en ¢ok tercih edilen ve

tizerinde en ¢ok caligmalar gerceklestirilen tip olmustur.

Kat1 oksit yakit pilinin diger yakat pili tiirlerine gore asagidaki gibi baz iistiinliikleri
s6z konusu olmaktadir (URL-5, 2017):

- Yiiksek sicakliklarda ¢aligmasi (600-1000 °C) nedeniyle veriminin yiiksek olmasi

- Biyoetanol, biyogaz ve dogalgaz gibi yakitlar1 da donistiirerek elektrik enerjisine
gevirmesi

- Elektriksel veriminin % 50-60 civar1 olup, toplam veriminin % 90-95 seviyelerine
kadar ¢ikmas1 (kojenerasyon sistemiyle birlikte)

- Sessiz ¢aligmasi ve diisiik emisyon (sifir) salinimina sahip olmasi

- Mobil, yerel, ticari ve sanayi uygulamalarinda kullanilmasi

- Stabil ¢alismasi, dolayisiyla hareketli parca igermemesi

Tek bir KOYP hiicresi sinirli miktarda gii¢ iiretebilirken, ¢ok sayida KOYP
hiicresinin bir araya getirilmesiyle ‘yakit pili yigmni® (fuel cell stack) denilen yapilar
olusturulur ve bu yiginlarin seri veya paralel baglanmasiyla istenilen miktarda enerji
tiretebilecek bir sistem elde edilir. Tek hiicreli KOYP’u olusturan elemanlarin detayli

gorinimi Sekil 1.4’te verilmistir.

interkonnektor

Sizdirmazlik Elemani

MEG

Akis Kanallari

Sekil 1.4. Tek hiicreli diizlemsel KOYP bilesenleri



1.2.2. Kati1 Oksit Yakat Pili Bilesenleri

KOYP temel olarak {i¢ ana bilesenden meydana gelir. Bu bilesenler, membran
elektrot grubunu (MEG) olusturan anot ve katot elektrotlarla birlikte elektrolit,

sizdirmazlik elemani ve interkonnektor plakalardir.
a. Membran Elektrot Grubu (MEG)

Yakit pilinde, anot malzemesi olarak genellikle nikel (Ni)-yttria stabilize zirkonya
(YSZ), katot malzemesi olarak ise genellikle Perovskite tipi Lantan Stronsiyum Manganez
filizi (LaSrMnO3; (LSM)) kullanilir. Elektrolit malzemesi olarak, iyonik olarak iletken,
elektriksel olarak yalitkan 6zellikteki zirkonyum oksit ya da yitrinyum stabilize zirkonya
(YSZ) kullanilmaktadir. Anot ve katot kisimlar1 elektrolit iizerine lazer baski yoluyla
islenir. Bu i¢lii montajlamaya membran elektrot grubu (MEG) denir. Giinlimiizde
gelistirilen ve ticari olarak satilmakta olan, ayn1 zamanda testlerde de siklikla kullanilan
MEG tipleri elektrolit destekli MEG ve anot destekli MEG’lerdir. MEG’in anot kismina
interkonnektorlerin - kanallar1 ~ vasitasiyla  hidrojen, katot kismina ise oksijen
gonderilmektedir. MEG hidrojeni iyonlastirir ve elektronlarin serbest kalmasini saglar.
Serbest kalan elektronlar harici devre ile interkonnektor iizerinden toplanir ve devreden
gecirilir. Boylece elektrik akimi elde edilmis olur. Devreyi tamamlayan elektronlari
tizerine alan oksijen molekiilleri MEG’in katot kismindan anot kismina gecer ve burada
hidrojen molekiiliiyle birleserek su buhar1 olusturur. Dolayisiyla MEG, hidrojen
molekiiliinlin katot tarafina ge¢gmesine izin vermezken, oksijen molekiiliiniin anot kismina
gecmesine miisaade eder. Piyasada ticari olarak satilan MEG’lerin aktif alanlar1 genellikle
16 cm? 81 cm? ve 28 cm?®dir ve testler bu aktif alanlar géz oniinde bulundurularak

gerceklestirilir.
b. Sizdirmazlik Elemani

KOYP hiicresinde sizdirmazlik elemani olarak cam-seramik esaslh yiiksek sicaklikta
viskoz ozellikteki malzemeler tercih edilmektedir. Cam-seramik sizdirmazlik elemanlari,
membran elektrot grubu (MEG) ve interkonnektorlerle siki temas halindedir. Oda
sicakliginda kat1 halde bulunan cam-seramik sizdirmazlik elemani, diger elemanlarla
montajlanarak yakit pili ¢alisma sicakligina g¢ikarildiktan sonra viskoz bir hal alir ve

interkonnektér ve MEG’e yapisir. Sizdirmazlik elemaninin gorevi, bu iki bilesenle sik1 bag
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kurup, hiicredeki gaz ve yakit kagagin1 6nlemek, ayni1 zamanda birbirlerine karigmasinin da
Oniine gecmektir. Literatlirde cam-seramik sizdirmazlik elemanlar1 ¢ok genis bir arastirma
konusudur. Sizdirmazlik elemanlari, MEG ve interkonnektorlere gift tarafli olarak yapisir.
Metaller (interkonnektor), seramikler (MEG-elektrolit kismi) ve cam-seramiklerin 1sil
genlesme katsayilar1 birbirinden farkli oldugu i¢in, sistemi agma-kapama esnasinda bu
genlesme farkliliklarindan dolayr 1sil gerilmeler meydana gelir. Ayrica metaller cam-
seramiklere gore daha ¢abuk 1sinip-sogudugu icin yine es calisan bilesenler farkli 1sil
gerilmelere maruz kalmaktadir. Sizdirmazlik elemanimnin mekanik olarak diger bilesenlere
gore daha az mukavemete sahip olmasi nedeniyle termal gerilmeler genellikle sizdirmazlik
eleman: iizerinde meydana gelir. Dolayisiyla hiicrede iyi bir sizdirmazlik saglamak, hem

yakit-hava kagagini 6nlemekte hem de hiicrenin verimini artirmaktadir.
c. Interkonnektdr

Interkonnektdrler, iizerinde gaz akis kanallar1 bulunan plakalar olup seramik veya
metalik malzemelerin mikro tel-erozyon yontemiyle islenmesi ile dretilirler (Alcaide vd.
2006; Kakac vd., 2007; Wu ve Liu, 2010). Interkonnektdr plakalar, KOYP’da her bir
hiicrenin anodu ve katodu arasindaki elektriksel iletimi saglayarak akim toplama gorevini
tistlenir. KOYP ¢aligma sicakliginin yiiksek olmasi (~1000 °C) nedeniyle interkonnektor
plakalar igin gereksinimler oldukga yiiksektir. Interkonnektdrlerden istenen temel
ozellikler asagida listelenmistir (Zhu ve Deevi, 2003a, 2003b; Fontana vd., 2007; Wu ve
Liu, 2010).

- Yiiksek elektriksel iletkenlige sahip olma (kabul edilebilir maksimum alan-6zgiil
direng degeri 0,1 Qcmz), ayni zamanda diisiik diren¢ davranisi gosterme,

- Temas ettigi pargalarla (MEG ve sizdirmazlik elemani) uyumlu 1s1l genlesme
katsayisina sahip olma (yaklasik 9-12x10° K™,

- Hiicredeki diger elemanlarla reaksiyona girmeme,

- Yiiksek oksidasyon direnci,

- Kolay, ucuz imalat ve sekillendirilebilme,

- Yiiksek sicakliklarda c¢aligmalart nedeniyle kullanim siiresince temasta oldugu
parcalarla 1s1l ve kimyasal olarak uyumlu olma,

- Yiiksek sicakliklarda yeterli mukavemete sahip olma.
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Tiim bu Ozellikleri karsilamak amaciyla interkonnektor plakalar, genellikle mikro-

tel-erozyon yontemiyle seramik veya metal esasli alagimlardan tiretilmektedir.

Interkonnektor plaka iiretiminde kullanilan seramik malzemelere bakildiginda, en
yaygin kullanilan seramik lantanyum kromittir (LaCrOg3). Fakat LaCrO3z’in maliyetli ve
metallere gore diisiik iletkenlige sahip olmasi nedeniyle zamanla metal esasli alagim

malzemeler 6n plana ¢ikmistir.

Seramik malzemelerin bu olumsuzluklart nedeniyle interkonnektor iiretiminde,
seramik malzemeler yerine metal veya metal esasli alasim malzemeler tercih edilmeye
baslanmigtir. Metal veya metal esasli alagimlar, seramik malzemelerle kiyaslandiginda su
tistlin 6zellikleri ile 6ne ¢ikarlar (Tietz, 1999; Vielstich vd., 2003; Fergus, 2004; Yang vd.,
2004):

- Metalik malzemeler daha yiiksek mukavemet degerlerine sahiptir;

- Metalik malzemeler daha yiiksek 1s1l iletkenlige sahiptir. Bu iletkenlik nedeniyle,
hem interkonnektor diizlemi boyunca hem de bilesenler arasinda olusacak 1s1l gerimeler
nispeten daha diisiik olmaktadir;

- Metalik malzemeler yiiksek elektrik iletkenligine sahiptir;

- Metalik esasli plakalarin iiretimi seramik malzemelere gore nispeten daha kolay ve
tiretim maliyetleri diistiiktiir;

- Talash imalat veya toz metalurjisi (T/M) iiretim yontemleri dikkate alindiginda,
interkonnektor plakalari seramik yerine metalik malzemelerden iiretmek daha da avantajli

olmaktadir.

Paslanmaz c¢elikler miikemmel korozyon dayamimina sahip, disik ve yiiksek
sicakliklarda kullanimlar1 yaygin olan, kolay sekillendirilebilen ve estetik goriintimleri olan
bir malzeme grubudur. Bu sebeple paslanmaz celiklerin interkonnektor iiretiminde
kullanim:1 son yillarda hizla yaygmlasmstir. Ote yandan, paslanmaz geliklerin 1sil
genlesme katsayilarmin yakit pilinde es c¢alistigi seramik esasli MEG ve sizdirmazlik
elemanlar1 ile uyumlu olmamasi 6nemli bir problem olusturur. Bu problemi ortadan
kaldirmak amaciyla nikel veya krom esasli 6zel alasimlar gelistirilmistir. (Dokiya, 2002;
Antepara vd., 2005; Geng vd., 2006; Yang vd., 2006; Molin vd., 2008; Hua vd., 2010;
Chiu ve Lin, 2012; Seo vd., 2013).
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1.3. interkonnektor Plaka Uretim Yontemleri

1.3.1. Geleneksel Talas Kaldirma Yontemiyle Interkonnektor Uretimi

Interkonnektor iiretimi igin geleneksel yontemlerde; ilk olarak interkonnektdr
malzemesi olarak kullanilacak alasim malzemelerinin dokiim yoOntemiyle {iretimi
gerceklestirilir. Daha sonra bu alagimlar tizerinde ¢esitli torna tezgahlar1 kullanilarak talagl
imalat ve farkl1 plastik sekil verme islemleri gerceklestirilir. Uretimin son asamasinda ise
mikro-tel-erozyon yontemi ile talas kaldirma islemi gerceklestirilir. Bdylece nihai
interkonnektor tiretimi gergeklestirilmis olur (Tietz vd., 2002; Bastidas, 2006; Alcaide vd.,
2006; Kakac vd., 2007; Wu ve Liu, 2010).

1.3.2. Toz Metalurjisi Yontemiyle interkonnektor Uretimi

Interkonnektdr plaka iiretiminde izlenebilecek diger bir yontem ise toz metalurjisi
yontemidir. Bu yontemin kullanilmasinin, geleneksel yonteme gore net sekilli parca
tiretimi, makine isleme islemlerinin azaltilmasi, malzeme kaybinin az olmasi gibi

avantajlar1 bulunmaktadir (Venskutonis vd., 2005; Kaller vd., 2010; Herchen vd., 2013).

Metal tozlar1 ve bu tozlardan kiitlesel malzeme ve sekillendirilmis parca iiretme
yontemi toz metalurjisi (T/M) olarak adlandirilmaktadir (Yal¢in, 2015). T/M’de amag
malzemeleri toz olarak elde edip, istenilen boyut ve kalinliklardaki kaliplar icerisinde
sikistirdiktan sonra (presleme), sinterleyerek istenilen parcayr elde etmektir. T/M’nin
uygulama alanlar1 oldukga genistir. Ucak fren balatalari, disli carklar, elektrik kontaklari,
jet motor parcalari, otomobil parcalari, manyetik parcalar, kilit sistemleri, egzoz flanslar

ve dekoratif malzemeler bu yontem ile tiretilen pargalara 6rneklerdir.

Toz metaliirjisi yontemiyle malzeme {retimi genel olarak dort asamadan

olugsmaktadir (Roll, 1984; ASM Handbook, 1998; Yalgin, 2015);
- Toz liretimi
- Karistirma
- Presleme

- Sinterleme
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Toz iretiminde gegmiste kullanilan en yaygin yontemler mekanik, kimyasal ve
elektrolitik yontemler iken giiniimiizde endiistride kullanilan tozlarin % 60’dan fazlasi
atomizasyon yontemi ile lretilmektedir. Tozlarin hangi formda olacagi (kiiresel, pulsu,

diizensiz), atomizasyon ortamina bagli olarak belirlenir (gaz, su, yag ortami) (Mediha,

2007).

Karigtirma isleminde, malzemenin igerigine gore ayni tiirden tozlar veya farkli tiir
tozlar karistirilabilir. Burada amag¢ tozun her kisminda homojen yogunluk saglamaktir.

Aksi halde malzeme sinterlendikten sonra rijit olmayacaktir.

T/M ile numune liretiminin {i¢lincli asamasi olan presleme islemi, ayni zamanda en
onemli safhay1 olusturmaktadir. Sikistirma isleminden Once tozlar iiretilecek parganin
boyutlarina uygun olarak hazirlanmis kalip igerisine doldurulur. Sonrasinda uygun
presleme basincinda tozlarin sikistirilmasi saglanir. Bu islem soguk veya sicak olarak
gerceklestirilebilir. Soguk presleme, basit makine parcalarinin seri imalat1 i¢in uygunken,
sicak presleme ile sert alagimlardan tel g¢ekme ve elmas alagimlarinin imalati

gerceklestirilebilir.

T/M yontemiyle numune {iretiminin son asamasini olusturan sinterleme, preslenerek
sekillendirilmis toz metal parcalara mukavemet kazandirmak amaciyla yiiksek
sicakliklarda pisirilip yogunlastirma islemidir. Sinterleme isleminde belirli bir sicaklik ve
stire sonrasinda toz tanelerinin birbirine kaynasmasi saglanir. Bu sayede sinterleme islemi
sonrast malzemelerin yogunlugunda artis meydana gelir. Uretilen malzemenin 6zelliklerine

bagli olarak uygun sinterleme sicakligi, siiresi ve ortami belirlenir.
a. T/M Y onteminin Avantajlari
T/M ydntemiyle malzeme {iretiminin bazi avantajlar1 bulunmaktadir. Bunlar;

- Gozenekli yap1 elde etmede kullanilir;

- Net sekilli parca iiretimi gerceklestirilir, bu sayede talasli imalat yontemlerinde
kullanilan islemler ortadan kaldirilir;

- Uretim sonrasinda elde edilen parga istenilen tolerans ve dlgiilere sahip olur,

- Kullanilmayan tozlar bir sonraki islemde tekrardan kaliba doldurulacagi i¢in, artik

malzeme kayb1 ¢ok azdir;
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- Karmasik ve 6zel sekilli parcalarin tiretimi miimkiindiir;
- Seri liretimlere uygundur;

- Seri iiretimde diisiik maliyetlidir;
seklinde siralanabilir.
b. T/M Yonteminin Dezavantajlari

Avantajlarinin  yaninda bu metodun sahip oldugu baz1 dezavantajlar da
bulunmaktadir (Yalgin, 2015):

- {Ik yatirrm maliyeti (takimlar, presler, ve sinterleme ekipmani) pahalidir.

- Biiyiik pargalarin tiretiminde kullanilacak kaliplarin maliyeti yiiksektir.

- Metal tozlarin maliyeti, dokiim yoluyla iiretilen malzemelerden daha pahalidir.

- Seri iiretim i¢in uygundur. Seri iretim yapilmazsa amortisman degerleri yiikselir.

- Tozlarin kalip igerisinde akiskanligi sinirhidir. Dolayisi ile yapilacak parcanin

sekli kisitlayicr bir faktor olabilir.

Bu yiiksek lisans tezinde kati oksit yakit pillerinde kullanilan interkonnektorlerin
T/M yontemiyle iiretilerek, interkonnektor yiizeyinin gdzenekli olmasi, dolayisiyla yiizey
alanimin artirllmas: amacglanmistir. Bu sayede hiicredeki hidrojen ve oksijen gecisi
sirasindaki transferin daha fazla olacagi, bunun da verimi (performansi) artiracagi 6n

gorilmiistir.

Tez kapsamindaki ¢alismalar1 baslica dort ana baglik altinda toplamak miimkiindiir.

Bunlar:

Interkonnektdr malzemesinin belirlenmesi: T/M ydntemi ile interkonnektdr iiretimi
icin satin alinan paslanmaz celik SUS 445J1, 1C44Mo020 ve Crofer®22 tozlarmin
gozeneklilik, mikrosertlik ve 1s1l genlesme Ozellikleri karsilastirilarak interkonnektor

tiretimi i¢in en uygun toz belirlenmistir.

Interkonnektér kanal tasarimi: Hava ve yakitin hiicreye en yiiksek performansla
ulagabilmesi ve kanallara en homojen sekilde dagilmasi i¢in optimum kanal geometrileri

COMSOL yazilimi kullanilarak belirlenmistir.
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Interkonnektér iiretimi: Uygun toz belirlendikten sonra belirlenen kanal tasarimiyla

birlikte 16 cm? aktif alanh interkonnektér iiretimi T/M ydntemi ile ger¢eklestirilmistir.

Performans testleri: Oncelikle T/M yéntemi ile iiretilen interkonnektdr numunesi,
KOYP i¢in saglanmasi gereken 1s1l sok, basma dayanimi, elektrik iletkenligi, cam-seramik
sizdirmazlik elemaniyla bag dayanimi, oksidasyon direnci ve sizdirmazlik performansi
acisindan ticari olarak iiretilen numune ile karsilastirilmistir. Daha sonra iiretilen nihai
iretim parametreleri ve malzemesi belirlenen interkonnektorlerin, yakit pili performans
testleri gerceklestirilmistir. Boylece T/M yontemiyle iiretilen interkonnektor ile ticari
olarak piyasada mevcut olan malzemeden fiiretilen interkonnektoriin performanslari

karsilastirilmistir.
1.4. Literatiir Arastirmasi

Gergeklestirilen yiiksek lisans tezi kapsaminda, interkonnektor plaka iiretimi i¢in
geleneksel talag kaldirma yoOntemiyle dretim yerine, T/M yontemiyle {iretim
gerceklestirilmis ve boylece dokiim, plastik sekil verme gibi son islemler ortadan
kaldirilmistir. Literatiirde kat1 oksit yakit pili interkonnektorleri {izerine yapilan ¢aligmalar

calisma alanina gore alt basliklara ayrilarak verilmistir.

1.4.1. interkonnektor Olarak Kullamlabilecek Malzeme Secimine Yonelik

Calhismalar

Ducrolloy (Cr44Fe5AI0.3Ti0.5Y,03) alasimmin yiiksek sicaklik korozyon
direncinin oldukc¢a iyi oldugu ve bu gibi alasimlarin diger paslanmaz ¢eliklere nazaran
daha yiiksek korozyon direncine sahip oldugu belirtilmistir. Yapilan analiz ve testler

sonucunda Ducrolloy alasiminin KOYP icin istenilen 6zellikleri tasidigi belirtilmistir

(Martinz vd., 1993).

Linderoth vd., iki farkli Fe-Cr-Ni ve Fe-Cr-Al alasimin yiiksek sicaklik korozyon
davranigini incelemislerdir. Elde ettikleri sonuglarda, bu iki alasimin diger metalik
intekonnektdr malzemelere nazaran daha yiiksek korozyon direncine sahip oldugunu ve es

calistif1 seramiklerle daha uyumlu oldugunu belirtmislerdir (Linderoth vd., 1996).



16

Ferritik paslanmaz celiklerin KOYP icin uygunlugunun arastirildigi bir caligmada,
Honegger vd., KOYP verimliligini etkileyen onemli parametrelerden birinin de temas
(kontak) direnci oldugunu belirtmislerdir. Paslanmaz c¢eliklerin ¢esitli tiirevleri ile yapilan
deneylerde en uygun temas diren¢ degerinin FeCr22Mo2TiY,03 alasimiyla saglandigi
rapor edilmistir (Honegger vd., 2001).

Hsiao vd., deneysel bir ¢alisma gergeklestirerek, martenzitik paslanmaz gelik 17-4PH
alasim malzemesinin katt oksit yakit pilinde interkonnektor malzemesi olarak
kullanilabilirligini ve mekanik Ozelliklerini arastirmuslardir.  Yiiksek —sicaklikta
gerceklestirdikleri deneylerin (KOYP ¢alisma kosullar1) sonucunda, 17-4PH paslanmaz
celik malzemenin yeterli dayanima sahip oldugu ifade edilmistir (Hsiao vd., 2002).

Bir bagka calismada ise, interkonnektdr malzemesi olarak nikel esasli Haynes230 ve
Haynes242 metal alagimlarinin 1s1l genlesme katsayilar1 ve elektriksel direng degerleri
Ol¢iilmiis ve bu degerler Crofer®22 ve E-Brite malzemeleri ile karsilastirilmistir (Geng vd.,
2006 ve Yang vd., 2006). Nikel esasli metalik malzemelerin, Crofer®22 ve E-Brite ile ayni
1s11 genlesme katsayisina sahip oldugu; fakat elektriksel direng degerlerinin diger
malzemelere gore daha diisiik kaldig1 belirtilmistir. Sonug olarak, nikel esasli alagimlarin

interkonnektoér malzemesi olarak kullanilabilecegi ifade edilmistir.

Crofer®22 metalik interkonnektor plakalarm mekanik ve fiziksel 6zelliklerinin
incelendigi ve bu 6zelliklerin KOYP i¢in uygun olup olmadiginin belirlenmesiyle ilgili bir
¢ok calisma bulunmaktadir (Hattendorf vd., 2010, Kuhn vd., 2011 ve Stygar vd., 2013).
Genel olarak bu ¢calismalarda, Crofer®22 interkonnektdr alasim malzemesinin es calisacagi
seramik malzemelerle uyumlu, veriminin yiiksek ve omik direng kaybinin diisiik oldugu
ifade edilmistir. Ayrica Crofer®22 malzemesinin maliyetinin diger bazi alternatif
interkonnektor malzemelerine gore daha ucuz oldugu ve bunun sonucu olarak, KOYP’da
interkonnektdr malzemesi olarak Crofer®22 alasim malzemesinin kullanilabilecegi

sonucuna varilmistir.

Mahato ve arkadaslari, ¢alismalarinda interkonnektér malzemesi olarak farkli tiir
metal esasli alasim malzemelerin kullanilabilirligini incelemislerdir. En diisiik 1s1l
genlesme katsayisinin, optimum krom miktariin %20-24 ve eser miktarlarda W, Ti, Nb,

Mo ve Mn igeren alasimlarda oldugu belirtilmistir. Ayrica KOYP i¢in interkonnektor
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malzemesi olarak Crofer®22, ZMG232, Inconel ve Haynes’in alagimlarinin 6n plana ¢iktig1
goriilmektedir (Mahato vd., 2015).

Jo ve digerlerinin gergeklestirdigi bir baska ¢alismada, KOYP i¢in 460FC adi verilen
yeni bir tiir ferritik paslanmaz c¢elik, interkonnektdr malzemesi olarak kullanilmak iizere
gelistirilmistir (Jo vd., 2015). Bu malzeme, Crofer®22 malzemesi ile aym sartlarda test
edilerek sonuglar Karsilastirilmistir. Elektriksel direng¢ ve krom buharlasmasi degerleri
karsilastirilan bu iki interkonnektér malzemesinin 700°C’de 300 mA/cm? degerindeki
iletkenliklerinde, 460FC’nin indirgeme orani 0,36 mV/h iken; Crofer®22’ nin 0,45 mV/h
oldugu; dolayistyla 460 FC’nin daha iyi bir performans gosterdigi belirtilmistir. Ayrica,
maliyet acisindan bu alasimin Crofer®22’ye gore daha ucuz oldugu ve interkonnektdr

{iretimi igin Crofer*22’ye alternatif olarak kullanilabilecegi ifade edilmistir.

Gai ve digerleri TiN-Ni sermetinin orta sicaklikta calisgan KOYP i¢in uygun bir
interkonnektor olup olmadigini test etmiglerdir. Calismalarinda nikel oranint %30-50-70
oranlarinda kullanarak sermetler elde etmisler ve artan nikel oraniyla birlikte
interkonnektoriin goreceli yogunlugunun, elektriksel ve termal iletkenliginin arttigim
belirtmislerdir (99.6%, 1.7x10" S.cm™ ve 45 W.m™K™) Degisik nikel miktarlarina sahip
sermetlerin 1s1l genlesme katsayilarinin da KOYP diger elemanlariyla uyumlu oldugu
belirtilmistir ((9.7-13.2)x10'6 K'l). Ayrica %70 nikel iceren sermetin ¢ok i1yi oksidasyon
direnci ve elektriksel iletkenlik gosterdigi belirtilmistir. Boylece TiN-Ni malzemesinin,

interkonnektor olarak kullanilabilecegi ifade edilmistir (Gai vd. 2017)
1.4.2. Interkonnektor Kanal Tasarimma Yoénelik Cahsmalar

Wei ve arkadaglari, diizlemsel (planar) KOYP i¢in yeni bir akis kanali tasarlayarak
kanal geometrisinin hiicre performansina etkisini ve sistemde olusan 1s1l gerilmeleri sayisal
olarak incelemislerdir (Wei vd., 2014). Elde edilen sonuglardan hareketle tasarlanan katot
tarafindaki akis kanaliyla giic yogunlugunda %6,9°1uk, elektriksel verimde ise %8,6’lik bir
artis elde edilmistir. Ayn1 zamanda tasarlanan yeni hiicre yapisiyla liniform bir akis elde

edilmis ve akim yogunlugu dagilimimin da daha verimli oldugu belirtilmistir.

KOYP i¢in dalgali sekle sahip metalik bir interkonnektoriin tasarlandigi ve termo-
mekanik simulasyonunun gergeklestirildigi bir calismada, tasarlanan interkonnektdriin

caligma sicakliklarindaki homojenlestirme davranigi incelenmistir (Molla vd., 2016).
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Calismada iki boyutlu ve ii¢ boyutlu sonlu eleman analizleri gergeklestirilmis ve hiicrenin
farkli yiikleme kosullar1 altinda ne kadar homojen bir siiriinme davranisi gosterdigi

incelenmistir.
1.4.3. Oksidasyon Direncini Artirmaya Yonelik Calismalar

Zhang ve arkadaslari, interkonnektor malzemesi olarak kullanilan diisiik krom igeren
FeCr alasiminin oksidasyon direncini ve elektrik kontak 6zelliklerini KOYP anot
atmosferinde ve 750 °C’de incelemislerdir (Zhang vd., 2016). Bu ¢alisma sonucunda, ilgili
alasimin 750 °C’de 1000 saate kadar ¢ok i1yi bir oksidasyon direnci sagladigi ortaya
konulmustur. Alasimin korozyondan kismen etkilenmesine ragmen ASR degerinin yine de

yeterli iletkenligi saglayacak diizeyde oldugu ifade edilmistir.

Swaminathan ve arkadaslari KOYP interkonnektdriinliin performansina etkisini
belirlemek amaciyla, Crofer®22 malzemesine ¢esitli oranlarda lantanyum (%0,006-0,6) ve
bakir (%1,57) ilave etmislerdir. Elde edilen numunelerin, 800 °C’de hava ortaminda 2700
saat boyunca (uzun siireli) izotermal oksidasyon davranigi incelenmistir. Lantanyum
miktar arttikca oksidasyon direncinin diistiigii, bakir ilavesinin ise oksit tabakasi ile metal
ara yiizeyini giiglii bir sekilde ayirdigi ve oksijen girisini engelledigi saptanmistir. Bu
sebeple bakir ilavesinin Crofer®22 interkonnektérii igin oksidasyon direncini artirmada

faydali olacag ifade edilmistir (Swaminathan vd., 2016).

Mehran ve arkadaslart CeO, ve LaCrOs; nano tozlarini kat1 oksit yakit pillerinde
interkonnektor olarak kullanilan SUS430 ferritik paslanmaz ¢elik tozuyla karistirarak 1400
°C’de saf hidrojen ortaminda sinterlemislerdir ve dort nokta prob yontemiyle 800 °C’de
1000 saatlik uzun donem oOlgiimler gergeklestirmislerdir. LaCrO3 ilavesinin oksidasyon
direncine bir etkisi olmadig1 belirtilirken, CeO; ilavesiyle Cr,O3 biiyiimesinin etkili bir
sekilde azaltildigr ve bdylece KOYP calisma kosullarinda yiiksek oksidasyon direnci
saglandig belirtilmistir (Mehran vd. 2017).

Geng ve bir grup arastirmact Mehran vd. (2017)’nin gergeklestirmis oldugu
calismaya benzer olarak; MnCu koruyucu kaplamayi, diizlemsel KOYP interkonnektorii
olarak kullanilan SUS 430 ¢eligine direkt olarak ve 100 saat 6n oksitlendirilmis olarak

uygulamiglardir. Bu kaplama malzemenin dis katmaninda (Mn, Cu);04 spinelleri
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olusturarak, hem krom buharlasmasini 6nemli 6l¢iide azaltmis hem de ASR degerlerini

disiirmiistiir (Geng vd. 2017).
1.4.4. Interkonnektorler Icin Kaplama Uygulamalaria Yonelik Cahsmalar

Fontana ve arkadaslari, KOYP i¢in interkonnektér malzemesi olarak kullanilabilecek
Crofer®22, Haynes230 ve Al453 metal alasimlarin temas direnci ve elektriksel direng
degerlerini belirlemislerdir. Alagimlarin korozyon davraniglarinin analizinde SEM ve EDS
yontemleri kullanilmistir. Caligmanin bir sonraki asamasinda, ayni alasimlarin yiizeyleri
farkli seramik malzemeler ile kaplanmis; yiizeyi kaplanmis ve kaplanmamis numunelerin

korozyon davraniglari arasindaki farklar incelenmistir (Fontana vd., 2007).

Zhai ve bir grup arastirmaci, paslanmaz celik 430L ve Crofer®22 interkonnektor
malzemelerin yilizeylerini LSM ((LaggsSro15)0,9Mn03) ile kaplayarak 1sil genlesme
katsayilarint belirlemislerdir (Zhai vd., 2008). Bu sayede kaplanmis malzemelerin
yiizeylerinde olusan korozyonun yaklasik % 30-40 oraninda azaldigi, 1s1l genlesme

katsayilarinin ise % 10-30 arasinda iyilestigi ifade edilmistir.

Bir bagka calismada, KOYP interkonnektorii olarak kullanilan DIN 50049 ¢eliginin
katot kismina, lazer yontemiyle (PLD: pulsed laser deposition) tabaka seklinde kobalt
kaplanarak katot tarafinin kismi korunmasi saglanmistir (Kruk vd., 2015). Daha sonra
kaplanmis ve kaplanmamigs numuneler, hava ortaminda 800 °C’de 500 saat siiresince
oksidasyona maruz birakilarak performanslari incelenmistir. Numunelerin ylizey 6zellikleri
ve mikroyapt analizleri XRD, AFM, EDS, SEM cihazlaryla, elektriksel iletkenlik
Ol¢timleri ise iki prob-dort nokta dogru akim yontemiyle belirlenmistir. Kobalt kaplamanin
oksidasyon hizinmi yaklasik olarak yariya diisiirdiigii (350 saat sonunda 800 °C’de ASR

degeri 5%10° sz), ayrica kaplamanin krom buharlagsmasini da azalttig1 gériilmiistiir.

Ferritik paslanmaz celik ylizeyine stronsiyum dope edilmis lantanyum manganez
kromitin (LSCM: Lag75Sr025Cro25Mnos03) interkonnektor yiizeyi igin koruyucu bir
malzeme oldugu belirtilmistir (Lenka vd., 2016). Arastirmacilar, LSCM tozlarin1 soliisyon
polimerizasyon yontemiyle sentezlemislerdir. Terpinol bazli LSCM  karigimi
interkonnektor yiizeyine screen-print yontemiyle islenmis ve interkonnektor yiizeyi
kaplanmistir. Kaplanmis interkonnektoér alasim malzemesi 800 °C’de 300 saat boyunca

nemli hava ortamina maruz birakilarak ASR (area specific resistance) Ol¢limleri yapilmis
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ve 2 mQcm? gibi oldukca kiiciik bir diren¢ degeri elde edilmistir. interkonnektor
malzemesiyle kaplama arasindaki araylizeyin durumu SEM ve EDS analizleri ile
incelenmistir. Sonu¢ olarak LSCM malzemesinin  KOYP’da kullanilacak ferritik
paslanmaz interkonnektor malzemesi i¢in uygun bir kaplama malzemesi oldugu

belirtilmistir.

Hosseini ve bir grup arastirmaci, orta sicakliklarda ¢calisan KOYP’da interkonnektor
malzemesi olarak kullanilan Crofer®22’yi CuFe,0y ile kaplayarak performansini artirmayi
amaclamislardir. Numunelerin yilizey 6zellikleri XRD, SEM, EDS analizleri ile incelenmis;
elektriksel 6zellikleri (ASR) ise dort nokta prob yontemiyle belirlenmistir. Kaplama islemi
sadece ASR’yi diisiirmekle kalmamuis, ayrica bariyer olarak da gorev yaparak alt tabaka
biliylimesini engellemistir. Kaplama islemi, screen-print yontemiyle hem oksitlenmemis
hem de 800 °C’de 100 saat boyunca 6n oksitlendirilmis numunelere uygulanmistir.
Kaplanmamis ve kaplanmis numunelerin ASR sonuglart karsilastirildiginda, kaplanmamis
numunenin ASR degeri 48 mQcm?, buna karsilik oksitlenmemis-kaplanmis ve on
oksitlendirilmis-kaplanmis numuneler icin bu degerler sirasiyla 13,8 mQcm? ve 26,7
mQcm? olarak elde edilmistir. Ayrica krom buharlagsmasi, kaplanmamis numune referans
olarak alindiginda, oksitlenmemis-kaplanmis ve 06n  oksitlendirilmig-kaplanmis

numunelerde sirasiyla % 92 ve % 83 oraninda azalmistir (Hosseini vd., 2016).

Talic ve digerleri MnCo; 7Fe( 30,4 koruyucu kaplamasinin yogunlugunun; Crofer®22
interkonnektoriiniin - oksidasyon kinetigi ve krom buharlagsmasi oranma etkisini
incelemislerdir. Kaplamanin 900 °C’de hava ortaminda sinterlenmesiyle, Crofer®22’den
krom buharlagmasinin % 88 oraninda azaltildig1, yogun kaplamaya uygulanan iki adimh
indirgeme ve yeniden oksitlendirme 1s1l iglemleriyle ise krom buharlasmasinda % 97’lere

varan diistisler elde edildigi belirtilmistir (Talic vd., 2017).

Cheng ve digerleri, Talic vd. (2017)’de gerceklestirilen ¢alismaya benzer olarak; orta
sicakliklarda calisan AISI 430 paslanmaz c¢elik KOYP interkonnektoriine Co-Ni-O
koruyucu kaplamasi1 ekleyerek, oksidasyon kinetigini diisiirmeyi amaglamislardir. 800
°C’de hava ortaminda gerceklestirilen ASR testlerinde kaplamasiz AISI 430 sonuglarina
gore 100 saat sonunda 1.2 Qcm? ve 600 saatte 2.4 Qcm? diren¢ degerleri OSlgiiliirken,
kaplamali AISI 430 ile 100 saatte 0.1 Qcm? ve 600 saatte 0.9 Qcm? direng degerleri
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Olciilmiistiir. Bunun sonucu olarak da bu kaplama malzemesinin KOYP interkonnektorii

icin koruyucu kaplama olarak kullanilabilecegi belirtilmistir (Cheng vd. 2017).
1.4.5. T/M Yontemiyle Uretim ile Ilgili Calismalar

T/M yonteminin interkonnektor plaka iiretiminde Plansee (Avusturya) ve Bloom
Energy (ABD) firmalar1 tarafindan kullanildigr anlasilmistir (Venskutonis vd., 2005;
Kaller vd., 2010; Herchen vd., 2013). Plansee firmasi tarafindan toz metalurjisi yontemiyle
iiretilen interkonnektorlere ait ornekler Sekil 1.5.°te gosterilmektedir. Urettikleri bir
interkonnektor tiiriiniin (Sekil 1.5.a) % 95 krom, % 5 demir i¢erdigini ve bu malzemenin
1s1l genlesme katsayisinin yakit pili elektroliti ile uyumlu oldugunu belirtmislerdir. Ayrica
T/M yontemiyle lretim gergeklestirerek net sekilli interkonnektdrler elde ettiklerini
belirtmislerdir. Diger bir interkonnektor tiretimi ise (Sekil 1.5.b), % 26 krom igeren demir
esasli malzeme kullanarak yine T/M yontemiyle gerceklestirilmistir. Boylece gozenekli
yiizeylere sahip interkonnektorler {iretilip, verimin artirilmasi amacglanmistir (URL-5,

2017).

A

i

(@) (b)

Sekil 1.5. Plansee firmasi tarafindan T/M yontemiyle iiretilen interkonnektdrler (URL-5,
2017)

Glatz vd. (1999, 2000, 2004), T/M yontemiyle net sekilli yani istenilen son
boyutlarda ve toleranslarda interkonnektor plaka tiretimini gergeklestirmisler; plakalarin
test ve analizlerini yaparak KOYP’lara uygunlugunu aragtirmiglardir. Calismalarinda, T/M
ile tretilen interkonnektor plakalarin KOYP’lar i¢in uygun ve plaka iiretiminin talash

imalat yontemine gore daha kolay oldugunu ifade etmislerdir.

Kock vd., (1995) ve Janousek vd., (1997) yaptiklari ¢alismalarda KOYP’da

kullanilan interkonnektor plakalari, paslanmaz ¢elik tozlardan T/M yontemiyle iireterek
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baz1 Ozelliklerini incelemislerdir. T/M yoOntemiyle interkonnektdr plaka iiretiminin hem

daha kolay hem de daha ucuz oldugunu ifade edilmistir.

Venskutonis ve arkadaslar1 T/M yontemiyle ODS (oxide dispersion strengthened) -
ferritik paslanmaz ¢elik metal tozlarindan farkli iiretim parametreleriyle metalik
interkonnektor plakalar tiretmislerdir. Bu aragtirmacilar, demir ve krom esasli paslanmaz
celik tozlara belirli oranlarda Y,0j3 katarak tozlar1 degistirmislerdir. Daha sonra bu tozlari
kullanarak iirettikleri interkonnektér numunelerinin temas direnglerini, 1s1l genlesme
katsayilarin1 ve ¢ekme dayanimlarini belirlemisler ve bir karsilastirma yapmak amaciyla
sonuclart KOYP’da yaygin olarak kullanilan metalik interkonnektér malzemelerin
(ZMG232, Inconel, Crofer®22) test sonuglari ile karsilastirmislardir. Elde edilen deneysel
sonuclardan hareketle, numunelerin temas diren¢ degerleri ile 1s1l genlesme katsayisi
degerlerinin uygun, ancak ¢ekme dayanimlarinin diisiik oldugu ve iyilestirilmesi gerektigi

ifade edilmistir (Venskutonis vd., 2005).

Antepara ve bir grup arastirmaci, KOYP’larda kullanilan metallik interkonnektor
plakalar1 T/M yontemi ile iiretmislerdir. Calismalarinda, anot ve katotlardan {iretilen
elektronlarin toplanmasin1 saglayan interkonnektorleri gozenekli yapida yaparak bu
yapmin KOYP’larin verimine olan etkisini arastirmislardir. Ayn1 arastirmacilar tarafindan
yapilan diger calismalarda Crofer®22, ZMG232 ve FeCr (70:30) seklinde farkli metal
tozlart kullanarak interkonnektor plakalar iiretilmis ve plakalarin elektriksel direnc-

gozeneklilik iliskisi ortaya konmustur (Antepara vd., 2005, 2010, 2012).

Scott ve arkadaslar1 interkonnektor iretiminde ergiyik infiltrasyonu (melt
infiltration) ve T/M yoOntemlerini kullanarak agik ve kapali poroziteye sahip demir-nikel
esaslt sandviglerin mekanik ozelliklerini incelemisleridir. Bu amagla, J5 (Ni-Mo-Cr-Ti-
Mn-Al-Y) ve E-Brite (Fe-Cr-Mo) tozlari kullanilarak numuneler iretilmis ve tretilen
numuneler {i¢ nokta egme testine tabi tutulmustur. Akma yiikii altinda E-Brite numunesinin
degerleri, deneysel ortalama verilerin altinda kalirken, J5 ortalamanin oldukga {istiinde bir
performans gostermistir. Sertlik degerlerinde de benzer bir durum ortaya ¢ikmistir (Scott

ve Dunand 2009, 2013, 2014).



2. YAPILAN CALISMALAR

Deneysel calismalarda, ilk olarak interkonnektor malzemesinin belirlemesi amaciyla
paslanmaz celik SUS 445J], 1C44Mo020 ve Crofer®22 tozlarindan testler icin cesitli
boyutlara sahip numuneler iiretilmistir. Uretilen bu numunelerin gozeneklilik, mikrosertlik
ve 1s1l genlesme katsayisi degerleri belirlenmistir. Bu ii¢ numuneden en uygun toz
secilerek kanal forma sahip interkonnektor numunesi iiretilmistir. T/M yOntemiyle iiretilen
bu interkonnektér numunenin yanisira ayn1 malzemenin hacimsel (bulk) formda dokiim
yoluyla iretilen, talagh imalat yontemleriyle islenen ve ticari olarak satilan numuneler de
temin edilmistir. Daha sonra, bu iki interkonnektor (T/M ve ticari alasimdan fretilen
interkonnektorler) literatiirde belirtilen test sartlarina uygun olarak ayni sartlar altinda 1s1l
sok, basma, elektriksel iletkenlik, oksidasyon, bag dayanimi (¢ekme) ve sizdirmazlik
testlerine tabi tutulmustur. Bunun yanisira, interkonnektor kanal tasarimi yapilmis ve en
uygun kanal geometrisinin belirlenmesi amaglanmistir. Bu tasarimlar neticesinde
belirlenen geometriye uygun olarak T/M yontemiyle interkonnektér iiretimi
gerceklestirilmistir. Ayrica ayni boyutlara sahip ticari olarak satilan interkonnektor
malzemesi de satin alimmistir. Daha sonra ger¢ek yakit pili ¢alisma kosullarinda iki
interkonnektor ayni sartlar altinda performans testine tabi tutulmustur. Bu deneysel
caligmalarin gergeklestirilmesine ait asamalar alt basliklar halinde ayrintili olarak

verilmistir.
2.1. interkonnektor Malzemesinin Belirlenmesi

2.1.1. Kullanilan Tozlar ve Ozellikleri

Bu calisma kapsaminda ilk olarak interkonnektdr plaka {iretimi i¢in farkli tireticilerin
interkonnektér malzemesi olarak kullanilabilecek toz esashi {iriinleri incelenmistir. Bu
iireticiler arasindan, Epson-Atmix Corporation (Japonya), Sandvik-Osprey (ingiltere) ve
H.C. Starck GmbH (Almanya) sirketlerinden paslanmaz ¢elik SUS 445J1 (22CrMoTi),
Sandvik 1C44Mo020 (22CrMoNb) ve Crofer®22 tozlar1 temin edilmistir. Tez kapsaminda
kullanilan bu tozlarin fiziksel 6zellikleri ve kimyasal bilesimleri sirasiyla Tablo 2.1 ve

Tablo 2.2’de verilmistir.
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Tablo 2.1. Tozlarin fiziksel 6zellikleri

Metal Tozu Toz Boyut Arah@ | Yogunluk (g/cm®) | Ergime Sicakhg
(nm) O
Paslanmaz Celik SUS
44531 0-58 7,7 1500
1C44Mo020 0-38 79 1490
Crofer®22 0-63 7,7 1510

Toz boyutlari, presleme sirasinda tutunma yiizeylerini ve gozenekliligi dogrudan
etkilemesi nedeniyle Onemli bir parametredir. Ayrica ergime sicakligi da sinterleme

esnasinda goz 6niinde bulundurulmasi en 6nemli parametrelerden birisidir.

Tablo 2.2. Tozlarin kimyasal bilesimleri

Element

(%) Ni Fe Cr Mo Mn Si Ti Nb La

Paslanmaz
Celik SUS | 0,09 Bal. 22,3 1,2 0,08 0,28 0,19 0,26 -
445J1

1C44Mo20 0,02 Bal. 22,1 1,0 031 | 0,04 | 0,02 | 0,73 0,1

Crofer®22 0,03 | Bal. | 22,8 0,1 0,44 0,5 0,2 0,1 0,1

Tozlar genel olarak demir agirlikli iletken malzemeden olusmaktadir. KOYP un
yiksek sicakliklarda calismast nedeniyle interkonnektér malzemeler korozyona
ugramaktadir. Bu tozlarin yiiksek oranda krom igermeleri korozyona karsi Kimyasal
kararliliklarin1 artirmaktadir. Calismalarda kullanilan tozlarin (Paslanmaz Celik SUS

445J)1, 1C44Mo20 ve Crofer®22) SEM goriintiileri Sekil 2.1°de verilmektedir.

Sekil 2.1. Tozlarin SEM gériintiileri; (a) SUS 445J1, (b) 1C44M020, (c) Crofer®22
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Sekil 2.1 incelendiginde, tiim toz taneciklerinin kiiresel sekle sahip oldugu
goriilmektedir. Toz sekli, malzemelerin mekanik, elektriksel ve 1s1l 6zelliklerini dogrudan

etkilemektedir.
2.1.2. Numune Uretimi

Interkonnektér plakalarin toz metalurjisi (T/M) ydntemiyle iiretimi icin Tablo 2.1 ve
Tablo 2.2°de ozellikleri ve bilesimleri verilen SUS 445J1, 1C44Mo020 ve Crofer®22 metal

tozlar kullanilmistir. Numuneler Sekil 2.2°deki gibi kanalsiz tiretilmistir.

%Uﬂ(“

Sekil 2.2. Kanalsiz (diiz) iiretilen numuneler

KOYP interkonnektér numunelerinin iiretilmesi amaciyla Sekil 2.3’te verilen
hidrolik pres ve kalip seti kullanilmistir. Kalibin toz doldurulan boslugu (disi kalip) 30x30
mm? boyutlarina sahiptir. Bu nedenle T/M yontemiyle iiretilen numuneler 30x30 mm?
boyutlarda iretilmis, sonrasinda testler i¢in gerekli boyutlara diisliriilmiis veya ayni

Olctilerde kullanilmstir.

Ust Zimba
Alt Zimba
Disi Kalip

Sekil 2.3. Numune tiretiminde kullanilan hidrolik pres ve kalip setinin sematik gértiintimii
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Numune iiretimi icin diiz zimba (30x30 mm? basma alanina sahip) ile tek tabakal
metal tozlar1 kullanilmigtir. Bu asamada tozlar, alt zimba {izerine serbest bir sekilde
serildikten sonra iist zimba yerlestirilmis ve daha sonra isitma ve sikistirma islemleri

gerceklestirilmistir.

Numunelerin {iretimi gerceklestirilirken kullanilan kalip, ti¢ farkli sicakliktaki (300,
375 ve 450°C) ve g farkli sikistirma basincindaki (200, 300 ve 400 MPa) testler igin
kullanilmis ve tozlar kompakt hale getirilmistir. Tozlarin birbirine baglanmasi ve
mukavemet artisinin saglanmasi amaciyla numuneler kontrollii atmosfer ortaminda {i¢
farkli sinterleme sicakliginda (900, 1050, 1200 °C) sicakliklarinda ve 1 saat siireyle
sinterlenerek numune tretimi tamamlanmistir. Bu asamada firin igerisi oncelikle azotla
siipiiriilmiis, daha sonra siirekli olarak hidrojen gazi génderilmistir. Uretilen 30x30 mm?

boyuta sahip numuneye ait (sinterleme 6ncesi) bir fotograf Sekil 2.4°te verilmistir.

Sekil 2.4. T/M yontemiyle iiretilen numune

2.2. Numune Uretim Parametreleri

Numuneler farkli {iretim sicakliklarinda, {iretim basinglarinda ve sinter
sicakliklarinda {retilmislerdir. Numune iretiminde kullanilan tozlar ve iiretim
parametreleri Tablo 2.3’te verilmistir. Ayrica 6gitiilmiis toz ile 6giitlilmemis toz arasinda
olusan farkliliklar1 gérmek amaciyla 1C44Mo20 tozuna ilave olarak oglitme islemi

uygulanmis ve sonuglar karsilagtirilmigtir.
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Tablo 2.3. Numune iiretim parametreleri

Metal | Numune Kodu | Uretim Sicaklig Uretim Basinct Sinterleme
Tozu (°C) (MPa) Sicakligr (°C)
101 300 200 900
@ 102 300 300 1050
2 103 300 400 1200
B 104 375 200 900
O~
S92 105 375 300 1050
E N 106 375 400 1200
S 107 450 200 900
& 108 450 300 1050
109 450 400 1200
201 300 200 900
202 300 300 1050
o 203 300 400 1200
S 204 375 200 900
2 205 375 300 1050
S 206 375 400 1200
= 207 450 200 900
208 450 300 1050
209 450 400 1200
- 301 300 200 900
e 302 300 300 1050
= 303 300 400 1200
S 304 375 200 900
- 305 375 300 1050
E 306 375 400 1200
= 307 450 200 900
) 308 450 300 1050
< 309 450 400 1200
401 300 200 900
402 375 200 1050
403 450 200 1200
404 300 300 900
N 405 375 300 1050
L 406 450 300 1200
5 407 300 400 900
O 408 375 400 1050
409 450 400 1200
410 25 600 1200
411 Ticari Crofer®22
412 25 | 700 | 1200
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2.3. Uretim Parametrelerinin Etkileri

Bir onceki boliimde {iretim parametreleri verilen numunelerin gézeneklilik,
mikrosertlik ve 1s1l genlesme katsayis1 degerleri Olgiilmiistiir. Burada amag {iretim
parametresine bagli olarak bu degerlerin nasil degistigini gérmek ve T/M yontemiyle en

optimum liretim parametresini belirlemektir.
2.3.1. Gozeneklilik

Uretilen numunelerdeki gozeneklilik durumu, T/M yonteminde dogal bir sonug
olup, iretim parametreleri degistirilerek kontrol edilebilmektedir. Go6zeneklilik,
numunelerin 1511 genlesme katsayis1 degerlerini dogrudan etkilemektedir. Ayrica
KOYP’da, gazlarin interkonnektér igerisinden ge¢memesi ic¢in interkonnektor
malzemesinin yeterince yogun yapida olmasi1 gerekmektedir. Bu nedenle 6ncelikli olarak

iretim parametrelerinin numunelerin gézeneklilik degerlerine etkisi belirlenmistir.

Gozeneklilik 6l¢timii icin numuneler iretildikten sonra, ilk olarak soguk kaliplama
yontemiyle bakalit igerisine alinmig daha sonra zimparalama ve parlatma islemine tabi
tutulmustur. Zimparalama islemi 240, 400, 800, 1200, 1500 ve 2000 mesh numarali
zimparalar kullanilarak yapilmistir. Daha sonra, numune yiizeyleri 10 pm’luk elmas pasta
yardimiyla parlatilmistir. Parlatilmis numunelerin yiizeyleri mikroskopta incelenmis ve
fotograflar1 ¢ekilmistir. Bu goriintiiler Image J yazilimi ile islenerek gézeneklilik degerleri
tespit edilmistir. Bu amagla, ilk olarak gozeneklilik dlgitimleri i¢in alinan resimler siyah ve
beyaz alanlara (binarization) doniistiiriilmiistiir. Daha sonra alani olusturan tiim bolge

secilerek (Sekil 2.5), bu bolgelerdeki siyah veya beyaz alanlarin toplaminin, toplam alana

orani tespit edilmis ve bu sekilde gozeneklilik degerleri belirlenmistir.

Sekil 2.5. Numuneleri i¢in gbzeneklilik dl¢timii (orijinal mikroskop goriintiisii (solda),
siyah-beyaz olarak dontistiiriilmiis resim (ortada), siyah ve beyaz alanlarin
belirlenmesi (sagda)
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2.3.2. Mikrosertlik

Interkonnektdrler calisma kosullarinda belirli mekanik yiiklere maruz kalmaktadir.
Bu yiiklere karsi dayanabilmesi i¢in yeterli sertlige ve dolayisiyla mukavemete sahip

olmasi gerekmektedir. Bu amagla numunelerin sertlik degerleri belirlenmistir.

Mikrosertlik  Olglimiinden 6nce numunlerin yiizeyi parlatilmistir.  Vickers
mikrosertlik 6l¢timleri Innova mikrosertlik test cihazinda gerceklestirilmistir. Numunelere
uygulanan yiik 50 g.f olup bekleme siiresi 10 saniye olarak uygulanmistir. Numunelerin
yiizeyinde (Sekil 2.6) bes Olclim noktast se¢ilmis ve bulunan degerlerin ortalamalari

alinarak mikrosertlik degerleri rapor edilmistir.

Sekil 2.6. Numunelerin mikrosertlik 6l¢iim noktalari

2.3.3. Is1ll Genlesme Katsayisi

Kat1 oksit yakit pilini (KOYP) olusturan temel bilesenlerin (MEG, interkonnektor
ve sizdirmazlik elemani) 1s1l genlesme katsayilari birbirinden farkli olmaktadir. KOYP oda
sicakliginda montajlandiktan sonra yiiksek sicakliklara ¢ikarilarak caligsmaktadir.
Bilesenlerin 1s1l genlesme katsayilarinin farkli olmasi, bilesenler arasinda termo-mekanik
gerilmeler olusmasma sebep olmaktadir. Ozellikle sistemi agma-kapama esnasinda bu
bilesenler arasindaki 1s1l genlesme farkliliklart olmasi sebebiyle olsan gerilmeler, sistemde
gaz sizintisina veya kagaklarina sebep olmakta ve bu da gatlaklar ve gézenekler meydana
getirmektedir. Gaz sizintis1 ise hem yakittan tam verim alinamamasina hem de yakit pilinin
performansinin diismesine yol agmaktadir. Bu nedenle sistemi olusturan bilesenlerin 1s1l
genlesme katsayilarinin miimkiin oldugunca birbirine yakin olmasi, olusabilecek termal

geirlmeleri azaltmak amaciyla biiylik 6nem tagimaktadir.
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Uzunluk
dlgimi

Bilgisayar Dilatometre Cihazi
(LabView)

Sekil 2.7. Isil genlesme katsayis1 6l¢iim diizenegi

Isil genlesme katsayisi Olglim diizenegine ait bir sematik resim Sekil 2.7°de
gosterilmektedir. Dilatometre cihazlari, ihmal edilebilir yiik altinda ve kontrollii sicaklik
programina tabi tutulan bir malzemenin boyutsal degisimlerinin sicakligin fonksiyonu
olarak ol¢iimiinde kullanilmaktadir. Olgiimler, Linseis L75 marka dilatometre cihazi
kullanilarak yapilmistir. Isil genlesme katsayisinin belilenmesi amaciyla numuneler
20x10x3 mm? boyutlarinda hazirlanmistir. Numuneler oda sicakligindan 800 °C’ye kadar,
1sitma hizi 10 °C/dk olacak sekilde hava ortaminda isitilmis ve 800 °C’de oOlgiimler

alinmistir.

T/M yontemiyle iiretilecek olan bu numuneler ile bir karsilastirma yapmak
amaciyla ticari olarak piyasada bulunan Crofer®22 malzemeden iiretilen numunenin (411
kodlu) de 1s1] genlesme katsayis1 dl¢iilmiistiir. Ayrica, oda sicaklifinda (25 °C) ve 600 ve
700 MPa firetim basinglarinda da (sinterleme siiresi 1 saat) numuneler iiretilmis ve 1sil

genlesme katsayilar dl¢iilmiistiir.
2.4. Ticari Numune ile T/M Yontemiyle Uretilen Numunenin Karsilastirilmasi

Uretim parametrelerinin etkileri incelendikten sonra, en uygun 6zellikleri tastyan
toz ¢esidi, T/M yontemiyle iiretilecek olan interkonnektor tozu olarak secilmistir. Secilen
toz ile numuneler {iretilmis ve testler i¢in istenen boyutlarda hazirlanmistir. Ayni toz
tiriinden elde edilen ve piyasada satilmakta olan hacimsel (bulk) formdaki ticari
numuneler de, T/M yontemiyle liretilen numunelerle ayn1 boyutlarda olacak sekilde satin
alinmigtir. T/M yontemiyle iiretilen numuneler ve ticari olarak elde edilen numuneler,
elektriksel iletkenlik, basma, 1s1l sok, oksidasyon, bag dayanimi ve sizdirmazlik testlerine

tabi tutulmustur. Buradan elde edilen sonuglar birbirleriyle mukayese edilmistir.
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Sonrasinda, T/M yontemiyle ve ticari olarak satilan interkonnektorler yeniden iiretilerek
yakit pili performans testi gergeklestirilmis ve iki yontemden elde edilen performans
sonuglar1 karsilagtirilmistir. Asagidaki alt basliklarda testlerin gerceklestirilme sartlarina ait

caligmalar detayl olarak verilmistir.
2.4.1. Is1l Sok Testi

KOYP’un 1simip-sogumast (agma-kapama) esnasinda tiim bilesenler 1s1l soklara
maruz kalmaktadir. Isil sok etkisi sonucu KOYP bilesenlerinde catlaklar olusabilmektedir.
Bu durum, interkonnektorlerin mekanik dayanimini etkilemekle birlikte KOYP’un
elektriksel ve kimyasal performansinda da azalmalara sebebiyet verir. S6z konusu
hususlar, T/M ile iiretilen interkonnektorde tane siirlarinda ¢atlak veya ayrilma ihtimali
olusabilmesi nedeniyle kritik 6nem arzetmektedir. Bu sebeple, T/M yoOntemiyle liretilen
numuneler i¢in 1s1l sok testleri gerceklestirilmistir. Bu testin amaci, interkonnektor
plakalarin KOYP’un isinma-soguma g¢evrimi sonucunda termomekanik olarak etkilenip

etkilenmedigini ortaya koymaktir.

Isil sok testleri, numune sicakliginin bir firin igerisinde 800 °C’ye c¢ikarildiktan
sonra oda sicakligina kadar havada sogutulmasi seklinde tekrarli olarak yapilan bir
islemdir. Numunelere 5, 25 ve 50 g¢evrim sok testi uygulanmis ve ¢evrimler sonucunda
numune mikroyapisinda olusan degisiklikler SEM cihazi ile incelenmistir. Isil sok testi

gergeklestirilirken uygulanan sicaklik-zaman grafigi Sekil 2.8’de verilmistir.
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Sekil 2.8. Is1l sok testindeuygulanan sicaklik-zaman grafigi
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2.4.2. Basma Testi

KOYP bilesenleri, sistem montaji geregi mekanik olarak basma yiiklerine maruz
kalmaktadirlar. Interkonnektorler de bu basma yiikiinii karsilayan elemanlardan birisidir ve
calisma sicakliklarinda basma yliklerine karsi i¢in belirli bir dayanima sahip olmalari
gerekmektedir. Ticari numune ve T/M yontemi ile tiretilen numuneler, 5 mm uzunlugunda
ve 3 mm capinda silindirik olarak iiretilmistir. Daha sonra bu numuneler farkll
sicakliklarda (25, 400 ve 800 °C) basma testine tabi tutularak basma dayanimlari
belirlenmistir. Testler, Shimadzu AG-IS cihazi ile 0,5 mm/dk basma hizinda

gerceklestirilmistir. Basma testinin uygulanmasina ait bir sema Sekil 2.9°da gosterilmistir.

Kuvvet (F)

,_l_‘ «—— Ust Plaka

«——— Numune

- mm

= ] «=—— Alt Plaka
: |

3 mm

Sekil 2.9. Basma testinin uygulanma sekli

2.4.3. Elektriksel Tletkenlik Ol¢iimii

KOYP’da yakit olarak kullanilan hidrojenin elektronlar1 interkonnektorler
vasitasiyla devreden ¢ekilir ve anlik olarak elde edilen elektrik akimi sonucu oksijen
iyonunun katot tarafinda bu elektronlar1 alarak elektrolitten anot tarafina geger. Burada
hidrojenle tepkimesi sonucu devre tamamlanmis olur ve su buhari olusur. Sistemdeki
elektrik enerjisi interkonnektorler tarafindan toplandigi i¢in, interkonnektdrlerin KOYP
calisma sicakliklarindaki iletkenlikleri olduk¢a onemlidir. Bu nedenle interkonnektorlerin

diistik dirence ve yliksek iletkenliklere sahip olmalar1 beklenir.

Interkonnektdr plakalarin yiizey elektriksel o6zellikleri ASR (Area Specific
Resistance) oOlgiimleri ile incelenmektedir. Literatiirde temas direnci Ol¢limii i¢in farkl

metotlar kullanilmakta olup, 6l¢iimler genellikle iki nokta-dort tel prob ve dort nokta prob
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yontemleriyle yapilmaktadir (Tondo vd., 2010; Puranen vd., 2014; Safikhani ve Aminfard,
2014; Grolig vd., 2015; Jo vd., 2015; Kruk vd., 2015; Safikhani vd., 2015; Hosseini vd.,
2016; Lenka vd., 2016; Zhang vd., 2016; Cheng vd., 2017; Geng vd., 2017; Mehran vd.,
2017).

Tez kapsaminda, iiretilen numunelerin direnglerinin 6l¢iimii i¢in dort nokta prob
yontemi tercih edilmistir. Bu yontemde, Sekil 2.10’da verilen 6lgme sistemi temel olarak
alimmustir. Sekilde gosterildigi gibi numune tizerinde yapilan dort temas noktasindan dista
bulunan iki uca (A ve D) akim kaynagi baglanmaktadir ve icteki iki ugtan da (B ve C)
potansiyel fark Ol¢lilmektedir. Elde edilen akim, gerilim (I, V) degerleri, esitlik 5 yardimi
ile elektriksel 6zdireng degerine déniistiiriilmektedir. Olgiim sirasinda numune iizerinde

farkli noktalarda gergeklestirilen temas ayn1 derecede ve esit araliklarda olmalidir.

p=G. (V/I) (Qcm) (5)

L.

[_...__\ :

A B cl D
Temas Yiizeyi
A

¥ A

[ ] ———— Numune

Sekil 2.10. Dort nokta prob yontemiyle temas yiizeyi direncinin
Olciilmesi

Numunelerin temas direncinin Slgiilmesi ile ilgili prosediir sematik olarak Sekil
2.10°da gosterilmistir. Olgiimler sirasinda prob malzemesi olarak giimiis plakalar
kullanilmistir ve kullanilan giimiis plakalar Sekil 2.11°de A-B-C-D olarak gdosterilmistir.
[letim yolu olarak temas noktalari ile ayni tiirden malzeme olan giimiis teller kullanilmustir.
Teller plakalara baglanarak dort nokta prob yonteminde oldugu gibi distaki iki plakadan
sabit 100 mA siddetinde akim gegirilip, icteki iki plaka arasinda olusan potansiyel fark
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okunmustur. Olgiimii ger¢eklestirilen numune ise Sekil 2.11°de 1-2-3 seklinde gdsterilmis
olup, hepsi ayn1 numuneyi temsil etmektedir. Bu test gergeklestirilirken akim kaynagi
olarak Keithley 2400 Sourcemeter, veri okuma islemi i¢in Keithley nano-voltmetre,
sicaklik okumak icin TTI 1906 voltmetre kullanilmistir. Elde edilen veriler Labview 7.1
programi altinda hazirlanan yazilim yardimiyla toplanarak degerlendirilmistir. Ozdireng
6l¢iimii sabit 800 °C’de yapilmis olup, bu ortam Protherm marka PID kontrollii 1200 °C

kapasiteli bir firin igerisinde olusturulmustur.

Kuvvet (F)

v

Seramik Tugla < h‘_ﬁ 4!
Sicaklik Kontrollii  Multimetre Bilgisayar

Seramik / Firm
Kalip \
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~ : S =—— |
[ —— | 2 ¢ - (f)T)
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Sekil 2.11. Numune direng 6l¢iim diizeneginin sematik goriiniimii
2.4.4. Oksidasyon Testi

Interkonnektdr malzemesinin bilesiminde bulunan kromun, KOYP’un yiiksek
calisma sicakliklar1 nedeniyle buharlasmasi katot katalizoriiniin zehirlenmesine sebep
olmakta bu da yakit pili performansinin erken bir sekilde diismesine ve yakit pilinin
bozulmasina neden olmaktadir. Son donemlerde oksidasyon iizerine ger¢eklestirilen bircok
¢alisma bulunmaktadir (Tondo vd., 2010; Puranen vd., 2014; Safikhani ve Aminfard, 2014;
Kruk vd., 2015; Safikhani vd., 2015; Hosseini vd., 2016; Swaminathan vd., 2016; Zhang
vd., 2016; Cheng vd., 2017; Gai vd., 2017; Geng vd., 2017; Mehran vd., 2017; Talic vd.,
2017).

Oksidasyon Ol¢limiinde T/M yontemi ile iiretilen numune, 10x10x1 mm®
boyutlarinda hazirlanmistir. Ardindan 800 °C sabit sicaklikta ve hava ortaminda, 3, 100 ve

300 saat gibi farkli siirelerde oksidasyon islemine tabi tutulmustur. Daha sonra
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numunelerin X-1sinlar1 difraksiyonu alinmis ve bu islem, Rigaku D marka difraktometre ile
CuKa 1smimi kullanilarak 20=10-80° araliginda gergeklestirilmistir. Ayrica numunelerin

SEM gorintiileri de elde edilmistir.
2.4.5. Bag Dayanimi (Cekme) Testi

Interkonnektdér ve cam-seramik sizdirmazlik elemani, yakit sizintilarini ve
karigmalarii engellemek amaciyla birbirleriyle siki temas halinde ¢aligmaktadirlar.
Yiiksek sicakliklarda bu iki malzemenin 1s11 genlesme katsayilarinin farkli olmasi ve
KOYP sisteminin ¢alistirilma ve kapatilmasi sirasinda olusan 1s1l soklar nedeniyle catlaklar
ve bosluklar meydana gelebilmektedir. Buradaki gerilmeler ise daha ¢ok diisiik mekanik
dayanimi olan sizdirmazlik eleman:i iizerinde meydana gelmektedir. Gerilmelerin sebep
oldugu bosluklardan sizan gaz, pilde performans kayiplarina ve yakit ve havanin fazla
kullanilmasina neden olmaktadir. Bu iki malzeme arasinda kurulan mekanik bagin yiiksek
olmasi, bilesenler arasinda siki temas saglandigi, dolayisiyla gaz sizintisinin O6nlenecegi

anlamina gelmektedir.

Sizdirmazlik elemani ve interkonnektor bag dayaniminin belirlenmesi ig¢in
literatiirde yaygin olarak kullanilan ¢ekme test metodu kullanilmistir (Smeacetto vd., 2008;
Lin vd., 2012; Celik, 2015; Lin vd., 2015; Timurkutluk, 2015; Timurkutluk vd., 2015;
Wang vd., 2016). Testler i¢in 800 °C’de ¢alisabilen SiO,, BaO, B,0s3 igerikli cam-seramik
sizdirmazlik elemant (Lin vd., 2011) hazirlanmistir. Cam-seramik sizdirmazlik elemaninin

kimyasal bilesimi Tablo 2.4’te verilmistir.

Tablo 2.4. Cam-seramik sizdirmazlik elemaninin kimyasal bilesimi (Lin vd., 2011)

Bilesenler SiO, BaO B,O3

Kiitlesel Oranlar
(% Agirlikea) 451 324 225

Cam-seramik sizdirmazlik elemani hazirlama asamalar: su sekilde gerceklestirilmistir:

- Sizdirmazlik elemani i¢in seramik tozlar, belirlenen oranlarda hazirlanarak serit
dokiim soliisyonu ile agirlik¢a %50 oraninda karigtirilmis ve zirkonyum bilyelerle birlikte

bilyeli degirmende 12 saat boyunca karistirilmstir.
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- Karigim bilyeli degirmenden alinarak manyetik karistiriciya aktarilmis ve burada
da 3 saat siireyle karigtirilmistir. Bu sekilde malzeme igerisindeki artik alkol ugurulmus ve
serit dokiim i¢in uygun kivama gelindiginde 100 um bigak agzi ayarlanarak dokiim

gergeklestirilmistir.

Cam-seramik sizdirmazlik plaka malzemelerinin hazirlama asamalar1 ise sematik

olarak Sekil 2.12°de verilmistir.

& < 4 - w

Manyetik Bilyah Tozlarm
Kanistirica Degirmen Karistirilmasi
5 G

—_— Kuvvet (F)

|<* Kuruma Béolgesi ,_| _ Serit Dkiim ’

*
Serit Dokiim Cihaz $ . :> -

Serit Plakalarin Plaka Formunda
Preslenmesi Sizdirmazhk Elemam

Sekil 2.12. Cam-seramik plaka hazirlama agamalari

Cam-seramik sizdirmazlik malzemesi plaka haline getirildikten sonra, 1sil islem
6ncesinde 15x5 mm’ boyutlarinda kesilmistir (interkonnektdr numunesi boyutlar).
Sonrasinda st iiste koyularak 1 mm kalinliga ulagtirilan cam-seramik plakalar test i¢in
hazir hale getirilmistir. Bag dayanimi testi yapilan interkonnektér ve cam-seramik
sizdirmazlik numunesinin sematik olarak on ve yan goriinisleri Sekil 2.13 (a-b)’ de

verilmistir.
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Kuvvet

o .

<« interkomnektir — > ;

2

E Cam-Seramik .
=y < Sizdirmazlik Elemani N 1 mm

© 15 mm
<« interkonnektir — > ;5
<P g

l 5 mm
Kuvvet

(a) (b)

Sekil 2.13. Bag dayanim testi yapilan interkonnektor ve cam-
seramik si1zdirmazlik numunesinin (a) 6n (b) yan
gorunusu

Cam-seramik sizdirmazlik elemanlari, ger¢gek KOYP calisma kosullarinda oldugu
gibi 1 mm kalinliginda interkonnektorler arasina yerlestirilirken, kagit bantla tutturularak
hareketsiz kalmasi (saga-sola kaymamasi) saglanmistir. Ayni sekilde hazirlanan 10 farkl
numune firin igerisine dikey yerlestirilip, tugla yardimiyla desteklenerek olusabilecek
carpikliklar onlenmistir. Oda sicakligindan 10 °C/dk. 1sitma hizi ile 500 °C’ye ¢ikarilan
numuneler 30 dakika bu sicaklikta bekletilerek kimyasal baglayicilardan armdirtlmistir.
Ardindan numuneler cam-seramiginin 1slatma sicakligi olan 1000 °C’ye ¢ikarilip, 30
dakika bekletilmistir. Boylece, cam-seramik ve interkonnektér numunelerin baglanmasi
saglanmigtir. Daha sonra firin sicakligi 800 °C’ye diigiiriilmiis ve numuneler 10 saat
bekletilmistir ve ardindan oda sicakligina kadar dogal sogumaya birakilmistir. Cam-
seramik malzemelerin interkonnektorlerle birlikte firmlanmasi isleminde uygulanan 1sil

isleme ait sicaklik-zaman grafigi Sekil 2.14’te verilmistir.
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Sekil 2.14. Isil islem uygulanan ¢ekme numunelerinin sicaklik-zaman grafigi

Firinlama sonrasi baglanmis numunelerde herhangi bir egrilik ve kayma olusmadig,
ayrica kagit bantlarin belirli sicakligin lizerine ¢ikildiginda (500 °C) yanarak yok oldugu
Sekil 2.15’te goriilmektedir.

Sekil 2.15. Firinlamadan sonraki numunelerinin goriiniimii

Cekme testi sonrasinda numunelerin kirilma yiizeylerinin (cam-Seramik ve
interkonnektér numunelerin ayrilma yiizeyleri) goriintiisii ise Sekil 2.16’da verilmistir.
Sekil 2.15’te aralarinda cam-seramik bagli bir sekilde bulunan interkonnektor

numunelerinin, Sekil 2.16’da kirllma arayiizeyleri numune ¢ifti olarak gosterilmistir.
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Numune Ciftleri

Py Py Py P Py Py,

15 mm

X: Kopma Yiizeyleri | ]

>l—l<
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Sekil 2.16. Cam-seramik ve interkonnektor numunelerin kopma (ayrilma)
yiizeyleri

Cekme testlerinde, cam-seramik malzemesinin gevrek yapisindan dolay1 ani
kirilmalart (gerilmeleri) ortadan kaldirmak amaciyla numuneler, dogrudan cihazin
cenelerine baglanmak yerine tutucu g¢enelere bagli g¢engellere takilmigtir (Sekil 2.17).
Shimadzu Autograph AG-IS marka ¢ekme test cihazi ile gergeklestirilen bu testlerde

¢ekme hizi 0,1 mm/dk olarak ayarlanmistir. Testler, her numune i¢in 10’ar kez

tekrarlanmistir.

Sekil 2.17. Cekme testlerinin yapildigi ¢cekme cihazi
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T/M yontemiyle tretilen numunenin Ozellikleri ile karsilastirma amaciyla, ticari

numunenin de bag dayanimi ayni sartlar altinda tespit edilmistir.
2.4.6. Sizdirmazhk Testi

Sizdirmazlik, yakit pili ¢alismasin1  etkileyen en Onemli performans
parametrelerinden biridir. Sizdirmazlik 6l¢iimiiniin tek bir yontemi olmamakla birlikte en
yaygin metot, gaz giris ve ¢ikisi arasindaki basing kaybinin belirlenmesidir (Le vd., 2007;
Wang vd., 2009; Zhang vd., 2009, 2011, 2012, 2013, 2015; Tiwari vd., 2011).
Interkonnektor, MEG ve sizdirmazlik elemanimin 1s1l genlesme katsayilarinin farkli olmasi
nedeniyle bu birimler arasinda KOYP’un a¢gma-kapama sirasinda 1sil gerilmelere veya
termal soklara maruz kalmasi sonucu catlamalar genellikle diisiik mekanik dayanimlar
nedeniyle ¢ogu kez sizdirmazlik elemani iizerinde meydana gelmektedir. Bu nedenle bu
yapilarin iyi temas kurmalar1 olduk¢a onemlidir. Cam-seramik sizdirmazlik elemani ile
interkonnektoriin siki bag kurmasi, gaz kacaklarinin en aza indirgenebilecegi, dolayisiyla

yakit pili performansinin ve verim artiginin saglanacagi anlamina gelmektedir.

Sizdirmazlik testini gerceklestirmek amaciyla kullanilan ticari numune ve T/M
yontemiyle {iretilen numuneler halka seklinde olup halka dis ve i¢ ¢aplari sirastyla 25 ve 15
mm; halka kalinlig1 ise 5 mm’dir. Uretilen halka interkonnektérlere ait teknik resim ¢izimi

Sekil 2.18’de gosterilmistir.

Sekil 2.18. Uretilen halka interkonnektdriin teknik resmi (boyutlar
mm’dir)
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Uretilen numuneler, SS316 paslanmaz celik sizdirmazlik aparatina lazer kaynakla,
ticari numune ise TIG kaynagi ile kaynatilmistir. Sizdirmazlik aparati, sizdirmazlik testini
gerceklestirmek amaciyla 6zel olarak {iiretilmis bir parcadir. Aparat iizerindeki borulardan
birisine sabit gaz girisi verilmekte ve giris basinci bilinen bu gazin c¢ikistaki basinci
Olclilmektedir. Giris ve ¢ikis arasindaki fark ise basing diislisii olarak ifade edilmekte ve
sizdirmazlik performansini belirlemektedir. Sekil 2.19’da sizdirmazlik aparatr (test

diizenegi) ve kaynak edilmek iizere {iretilen halka interkonnektor goriilmektedir.

Sekil 2.19. Halka interkonnektdér numunesi ve test aparatinin kaynak edilmeden dnceki
goruntusu

T/M yontemiyle iiretilen interkonnektdr numunesinin kaynatilmasi TIG ve MIG
kaynaklar1 ile gergeklestirilememis, daha sonrasinda gerceklestirilen lazer kaynak
uygulamasiyla basarili sonu¢ alinmistir. Bu islemin gerceklestirilmesinde Alpha Laser
ALM 200 marka lazer kaynak makinesi kullanilmistir. Interkonnektdr numunesinin

sizdirmazlik aparatina lazer kaynak ile birlestirilmis goriintiisti Sekil 2.20°de verilmistir.
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interkonnektor :
Numunesi 2 Tast

X Diizenegi ‘

Sekil 2.20. Interkonnektdr numunesinin test aparatina kaynak
edilmesi

Sizdirmazlik testi gergeklestirilirken, interkonnektor ile MEG arasina yerlestirilen
sizdirmazlik eleman: 1000 °C’ye (1slatma sicakligl) ¢ikarilarak bu tglii grubun birbirine
yapismasi1 saglandiktan sonra sicaklik 800 °C’ye disiiriilmiis ve bu sicaklikta 10 ¢evrim
gergeklestirilmistir. Her bir ¢evrim, oda sicakligindan 800 °C’ye ¢ikarma ve tekrar oda
sicakligina diistirme seklindedir. Sizdirmazlik testi verileri 800 °C’de alinmis olup,
baslangicta sistemde 35 kPa basing saglanmis ve ¢ikis basinci degerlerinin artan ¢evrim
sayist ile degisimi gozlemlenmistir. Sizdirmazlik testinin sematik gdsterimi Sekil 2.21°de

verilmigtir.
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Bilgisayar

Yakit Pili MEG) Barometre
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Firm (800°C)

Sekil 2.21. Sizdirmazlik testinin sematik gosterimi

2.5. interkonnektor Kanal Tasarim

Yakit pili hiicresinde yakit ve oksitleyici (hidrojen ve oksijen) interkonnektor
kanallar1 vasitasiyla hiicre igine taginir. Bu noktada interkonnektor kanal tipi biiyiikk 6nem
arz etmektedir. Zira yakit pillerinde, yakitin en verimli sekilde kullanilabilmesi i¢in hava
ve gazlarm hiicre lizerinde elektrokimyasal reaksiyonlarin meydana geldigi anot/katot aktif
yiizeylerine homojen bir sekilde ulagsmasi ve dagilmasi gerekmektedir. KOYP’da
elektrokimyasal reaksiyon, oksijenin yiiksek sicakliklarda iyonlagarak elektrottan anot
bolgesine gegerek hidrojenle reaksiyona girmesi sonucu meydana gelmektedir. Oksijen
kaynag1 olarak hava kullanilmasi nedeniyle hava debisi gerekli goriildiigii kadar artirilarak
bol oksijen saglanabilmektedir. Fakat yakit olarak hidrojenin etkin ve tasarruflu
kullanilmast i¢in kanal geometrileri olduk¢a 6nemlidir. Tez kapsaminda gerceklestirilen
caligmalarin bu sathasinda hidrojen gazinin 800 °C’de anot aktif ylizeyine en homojen
bicimde ulagsmasini saglamak i¢in sekiz farkli kanal geometrisi tasarlanmig ve COMSOL
paket programi ile CFD (Computational Fluid Dynamics) analizi gergeklestirilmistir. Bu
analiz neticesinde kanal igerisinde olusan akisin homojenligi incelenmis ve hiz profilleri

olusturulmustur.
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2.5.1. Sayisal Model Olusturma

KOYP’da gerceklesen oksijen ve hidrojenin reaksiyonu sonucunda elektrik, 1s1 ve
su buhar1 olugsmaktadir. KOYP’larin yiiksek sicakliklarda ¢aligmalari nedeniyle olusan su,
ideal gaz davranis1 gostermektedir. Acia cikan 1sinin ise bir kismi egzoz gazi olarak
transfer edilmekte, kalan kismi ise sistemin ¢alisma sicakligini korumasini saglamaktadir.
Reaksiyon sonucu elde edilen elektrigin sistemden cekilebilmesi i¢in interkonnektorler
tizerinde gaz akisina izin veren kanallar kadar hiicreye temas eden ve elektrik akimini
saglayan kisimlarin (kaburga) tasariminin da dikkate alinmasi gerekmektedir. Bu nedenle
kanal tasarimlarinin hepsinde kanal genisligi, derinligi ve kaburga kalinligi 1 mm olarak
ayarlanmustir. Ayrica testlerde kullamlacak olan MEG boyutlar1 40x40 mm? aktif alana
sahip oldugu i¢in, tasarlanan tiim kanal geometrileri 40x40 mm? alana gore hesaplanmistir.
2.22°de

Tasarlanan kanal geometrilerinin Ustten gorliniisii  (x-y ekseni) Sekil

gosterilmektedir.

Sekil 2.22. Akis analizine tabi tutulacak kanal tasarimlari
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“Sekil 2.22’nin devami1”
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Sekil 2.22°de verilen kanal geometrilerinde karsilastirma yapmak amaciyla giris ve

cikis alanlari, gaz giris debisi ve kanal genislikleri sabit tutularak farkli tasarimlar
hazirlanmistir. Bu tasarimlarin yiizeysel hiz dagilimlari belirlenerek kanal geometrilerinin
hiz dagilimina etkileri incelenmistir. Hidrojen giriginin diisiik hizda (2 m/sn) olmasi ve hiz
dagiliminin hiicre boyunca degisken olmasi nedeniyle hiicrede yiizey boyunca ortalama hiz
degisimini belirleyebilmek i¢in kirmizi ¢izgiler boyunca hiz dagilimlar1 elde edilmistir.
Tasarim 6 ile Tasarim 1 benzerlik gosterdigi i¢in, ortalama hiz dagiliminda sadece Tasarim

1 g6z ontinde bulundurulmustur.
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2.5.2. Sayisal Coziim Metodu

Kanal hiz profilleri Navier-Stokes (6) ve siireklilik (7) denklemlerinin sayisal

¢Oziimii ile elde edilmistir.
p(ou/ot) - V.u(Vu + (Vu)h +pu.Vu+Vp=0 (6)
V.u=0 @)

Burada p; gaz yogunlugu (p=0,0899 kg/m®), p; dinamik viskozite (u=1,88x107

kg/m.s), u; hiz (m/sn) ve p; basinci (Pa) temsil etmektedir.
2.6. Yakiat Pili Performans Testleri

Yakait pili performans testlerinde, ticari interkonnektdr ve T/M yontemiyle iiretilen
interkonnektoriin gercek yakit pili test kosullarindaki performanslari incelenmistir. Yakit
pili i¢in kullanilan MEG’lerin 40x40 mm?’ aktif alana sahip olmalari nedeniyle,
interkonnektorlerin MEG ile uygun c¢alisabilmesi i¢in kare seklinde 54x54 mm?
boyutlarinda iiretilmistir. Diiz kanal geometrisi, literatiirde uygun goriilse de akigin kanal
giriglerine miimkiin oldugunca esit hizlarda girmesi, anot ve katot ylizeylerinde homojen
elektrokimyasal reaksiyon olusturmasi agisindan olduk¢a Onemlidir. Bu nedenle

interkonnektore boru ile tek noktadan giris yapan gazin kanallara dagilmadan 6nce biitiin

kanal girislerine ulagmasi i¢in kanal 6nlerinde ¢izgisel bosluk olusturulmustur.

Bir onceki boliimde yer alan testleri gerceklestirmek amaciyla, numune iiretimi i¢in
30x30 mm? alana sahip kalip kullanilmisti. T/M yontemiyle interkonnektdr tiretimi igin ise,
ayr1 olarak daha biiylik bir kalip tasarlanmistir. Kalip geometrisi, COMSOL yazilimiyla
gerceklestirilen akis analizi sonucglarina gore tasarlanmis olup, zzimba alan1 54x54 mm?
(tretilecek interkonnektor alani) seklindedir. Performans testlerinde kullanilacak olan
MEG’lerin aktif alani 40x40 mm? iken, tim MEG alam1 50x50 mm?®dir. Bu nedenle
interkonnektoriin, calisma kosullarinda MEG’1 kapsamasi gerektiginden, aktif alaninin

40x40 mm?, tiim alaninin ise 54x54 mm? boyutlarinda olmasi kararlagtirilmistir.

Performans testi icin, interkonnektr numunesi 54x54 mm? boyutunda 10 mm

kalinliginda olacak sekilde iiretilmistir. Bu tiretimi gergeklestirmek igin Sekil 2.23 (a-b)’de
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fotografi verilen zimba ve kalip kullanilmigtir. T/M yontemiyle iiretilen interkonnektor

numunesinin goriintiisti ise Sekil 2.24’de verilmistir.

(@) (b)

\‘\\\\‘x‘ﬁ‘m\
101 28 Masab 7 8 9 2

oottt o

Sekil 2.24. T/M yontemiyle iiretilen interkonnektoriin goriintiisii

Interkonnektdrler zzmbadan ¢ikti§1 zaman yan kanallara sahip degildirler. Buradaki
bosluklar daha sonra talaghi imalat ile elde edilmistir. Ardindan hava ve yakitin hiicre
kanallarina disaridan tasinmasini saglayan paslanmaz celik borular, bu bosluklara denk

gelecek sekilde kaynatilmistir. Bu bosluklar ve borular sayesinde kanallara hava ve yakit
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aktarilmasi saglanmigtir. Paslanmaz gelikten iiretilen borularin, T/M yontemiyle iiretilen
interkonnektér numunesine hangi kaynak yoOntemi ile kaynak edilebilecegi, yapilan
literatlir arastirmasi sonucu TIG kaynagi olarak belirlenmistir. Ancak, uygulamada TIG
kaynagi ile bu iki malzemenin birbirine kaynak edilemedigi goriilmiistir. T/M
malzemesinin gozenekli yapiya sahip olmasi nedeniyle, TIG kaynagmnin ani sicaklik artig
neticesinde T/M malzemesine niifuz etmis ve bosluklar1 doldurarak diizensiz bir yapi
olusmas1 s6z konusu olmustur. Alternatif olarak denenen diger bir kaynak cesidi MIG
kaynagi olmustur. Bu yontemde de basarili sonug alinamamustir ve neticede bu iki kaynak
tiriiniin de T/M yoOntemiyle iretilen malzemenin kaynaginda kullanilamayacag:
anlagilmistir. Bu nedenle borular ve interkonnektér, TIG ve MIG kaynagina gore daha
hassas olan ve malzemeyi hasara ugratmayan lazer kaynak yontemi ile birlestirilmistir. Bu
islem daha Once sizdirmazlik aparatina halka interkonnektdriin kaynatilmasinda oldugu
gibi Alpha Laser ALM 200 marka lazer kaynak makinesi kullanilarak gergeklestirilmistir.

Boylece, interkonnektér numunesi, yakit pili performans testi i¢in hazir hale gelmistir.

Sekil 2.25’te T/M yontemiyle iiretilen interkonnektdr iizerinde denenen TIG, MIG
ve lazer kaynagin etkileri gosterilmistir. TIG ve MIG kaynag: kullanilmasiyla malzemede
tagsmalar ve yapisinda bozulmalar olustugu goriilmektedir. Lazer kaynak yonteminde ise;
borunun T/M yontemiyle iiretilen interkonnektdre kaynak edilmesi sirasinda; cihaz kaynak
bolgesine anlik enerji aktarimi (pulse: siireksiz, anlik enerji gonderimi) gerceklestirmistir.
Bu iglemden olumlu sonu¢ alindigi ve malzemelerin basarili bir sekilde kaynak edildigi

Sekil 2.25’ten anlasilmaktadir.

Lazer Kaynak

TIG Kaynagi

Sekil 2.25. T/M yontemiyle iiretilen interkonnektore uygulanan kaynak
cesitleri
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T/M yontemiyle iretilen interkonnektoriin iiretim asamalar1 bu sekilde
gerceklestirilirken, performans testlerinde bir karsilastirma yapmak amaciyla bir ¢ift
interkonnektor de ayni malzemenin ticari interkonnektor alasimindan 6zel bir firmaya
(Hidroenerji  Hidrojen ve Enerji  Sistemleri, Ankara) yaptirilmigtir.  Ticari

interkonnektorlere ait goriintiiler ise Sekil 2.26°da verilmistir.

Sekil 2.26. Ticari interkonnektorlerin goriintiisii

Ticari malzemeden iiretimi icin once numuneler 54x54 mm? boyutlarinda
hazirlanmig, ardindan tel erozyon ile kanal bosluklar1 ve gaz giris-¢ikis bosluklart
acilmistir. Daha sonrasinda gaz giris-cikislarina borular kaynatilarak, interkonnektorler
performans testi i¢in hazir hale getirilmistir. Sekil 2.27°de ticari interkonnektoriin iiretim

asamalar1 verilmektedir.

.I
Tel Erozyon Freze Freze

Hava Bosluklarinin Akis Kanallarnnin 54x54 Numune Uretimi
Acilmasi Islenmesi

v
N —

Boru Girisinin Acilmasi

Sekil 2.27. Ticari interkonnektor {iretim asamalari
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Yakit pili performans testi i¢cin T/M yOntemiyle interkonnektdr numune iretimi

sematik olarak Sekil 2.28’de gosterilmektedir.

Tel Erozyon ile
Hava Girisi Acilmasi

|
®-® -

Boru Girisinin Acilmasi 54x54 Numune Uretimi

Borularim Kaynatilmasi

/

Sekil 2.28. T/M yontemiyle interkonnektor iiretim agamalari

Ticari interkonnektor iretim agsamalarinda dokiim yontemi ile malzeme iiretimi
gerceklestirilmis ve sonrasinda taglama ve freze tezgahlarinda interkonnektor istenilen
boyutlara getirilmistir. Yine freze ve tel erozyon yardimiyla kanallar, hava boslugu ve
borularin kaynatilacagi boru giris kanallar1 agilmigtir. Sonrasinda borular kaynatilarak,

interkonnektorler test i¢cin hazir hale getirilmistir.

T/M yontemiyle interkonnektor liretiminde ise 6ncelikle kalip kullanilarak tozlarin
sikistirilmasi ve sinterlenmesiyle akis kanallarina sahip interkonnektor elde edilmis olur.
Sonrasinda tel erozyon ile hava boslugu ve borularin kaynatilacagi boru giris kanallari
acilmistir. En son lazer kaynakla borular kaynatilmistir ve T/M yontemiyle interkonnektor

tiretimi gergeklestirilmistir.

T/M yontemiyle ve ticari malzemeden iretilen interkonnektorler, performans

testlerinin gerceklestirilmesi amaciyla, biri hidrojen girisinde, digeri ise hava girisinde
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kullanilmak {iizere ikiser adet iiretilmistir. Sonrasinda yakit pili test istasyonunda 700, 750
ve 800 °C sicakliklarda performans testleri gerceklestirilmistir. Test diizeneginin sematik
goriiniimii  Sekil 2.29’da verilmistir. Performans testi gerceklestirilirken; ilk olarak
interkonnektorlerin aktif alanlar1 (MEG ile etkilesecegi kanallar) akim toplama pastasiyla
boyanmistir. Daha oOnce Tlretim detaylar1 verilmis olan cam-seramik sizdirmazlik
elemanlar1 ¢ergceve halinde hazirlanarak, interkonnektorlerin kanallarinin disinda kalacak
sekilde yerlestirilmistir. MEG, anot ve katot kisimlar1 akim toplama pastasi ile boyanarak
interkonnektor tizerine yerlestirilmistir. Hiicrede olusan akimin interkonnektorler
tarafindan ¢ekilmesinde kolaylik saglayan nikel aglar (mesh) interkonnektorler ve
MEG’ler arasina yerlestirilmistir. Herhangi bir kayma yasanmamas1 adina kagit bant ile
tim KOYP sistemi sarilmistir. Bu sekilde kurulumu gergeklestirilen hiicre firina
yerlestirildikten sonra, hidrojen ve hava tiipleri sirasiyla anot ve katot gaz girislerine
baglanmistir. Firin sicaklik programi Sekil 2.13’teki gibi ayarlanarak cam-seramik
sizdirmazlik elemaninin viskoz hale gelerek interkonnektor ve MEG’e yapigmasi
saglanmigtir. Sonrasinda sistem, ¢alisma sicakligi olan 800 °C’ye getirilmis ve bu esnada
Olctimler gerceklestirilmistir. Hidrojen ve hava debileri sirasiyla 0,9 litre/dk ve 2 litre/dk
olacak sekilde ayarlanmistir. Akim-voltaj ve akim-gii¢ egrilerini elde etmek i¢in sisteme
0,1’den 5 ohm’a kadar farkli direngler baglanmis; elde edilen akim ve voltaj verileri
kaydedilmistir. Boylece belirli sartlar altinda sistemin trettigi giicler hesaplanmistir. Ayni
Olciimler 750 °C ve 700 °C sicakliklar i¢in de gerceklestirilmistir. Sistemin bu
sicakliklarda kararli hale gelmesi beklendikten sonra dl¢timler alinmistir. T/M yOntemiyle
tiretilen interkonnektor ve ticari malzemeden elde edilen interkonnektér ayni sartlar
altinda, ayn1 sicakliklarda test edilmis ve elde edilen gii¢ degerleri karsilastiriimistir. Sekil
2.29°da gosterildigi lizere yakit pili test istasyonunda, kirmizi daire ile gosterilen basinglt
firm kisminda MEG, sizdirmazlik elemam1 ve interkonnektorden olusan tek hiicre

bulunmaktadir.
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Yerilerin
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Test Istasyonu

Sekil 2.29. Yakit pili istasyonunun ¢alisma semasi

Ayarlanabilir Direng

Paslanmaz Celik Elektrik Il(ablolarl (Reosta)

iletken Borular
—

mal [\ Hidrojen Girigi . Elektrik
» ] Enerjisi
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Hava Girigi
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Sekil 2.30. Kat1 oksit yakit pili elektrik devresi semasi

KOYP’da hidrojen ve oksijenin (hava) anot ve katotta meydana getirdigi tepkimeler
gbz Oniline alindiginda; anotta iiretilen elektronlarin katot bolgesine ve katotta iiretilen
oksijen iyonlarinin ise anot bolgesine tasinmasinin gerektigi goriilmektedir. Anottan katoda
elektron transferi bir dig devre yardimi ile saglanmakta olup bu sayede elektrik akimi elde
edilmekte iken, katotta iiretilen oksijen iyonlar1 elektrolitten gegerek anot bdlgesine
ulagmakta ve burada suyu (su buhari) olusturmaktadir. Sekil 2.30’da goriildiigli iizere
paslanmaz ¢elik iletken borular interkonnektdrlere baghdir (kaynak edilmistir) ve
elektronlar bu borular iizerinden gecerek devreyi tamamlamaktadir. Bu esnada hidrojen ve

hava girisleri arasina kurulan bir reosta sistemi (ayarlanabilir direng) lizerinden akimin
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gecmesine izin verilir. Direng degerleri degistirilerek elde edilen akimin degeri

bulunmaktadir ve daha sonra sistemin giicii hesaplanmaktadir.



3. BULGULAR
3.1. Uretim Parametrelerinin Etkileri

114M502 nolu TUBITAK projesi kapsaminda gerceklestirilen bu tezde paslanmaz
celik SUS 445J1, 1C44Mo020 ve Crofer®22 tozlari interkonnektér malzemeleri olarak
degerlendirilmis; gozeneklilik, mikrosertlik ve 1s1l genlesme katsayilar1 belirlenmistir.
114M502 nolu proje kapsaminda gerceklestirilen baska bir yiiksek lisans tezinde ise Nikel,
paslanmaz celik 316L, ve Inconel 600 tozlart interkonnektér malzemesi olarak denenmis,
1s1] genlesme katsayilarinin (Nikel icin; 22-35x10°°. K%, paslanmaz ¢elik 316L i¢in; 24-
31x10°. K™, Inconel 600 igin; 18-22x10°. K* araliginda) yakit pili diger bilesenleriyle
uygun olmadigi ortaya konmustur (Yalgin, 2015).

Bu yiiksek lisans tezinde ise, paslanmaz ¢elik SUS 445J1 ve 1C44Mo20 ve
Crofer®22 metal tozlart kullamlarak numuneler iretilmis ve iiretim parametrelerinin
numune ozelliklerine etkileri incelenmistir. Ayrica, bir karsilagtirma yapmak amaciyla
kullanilan toz malzemelerden 1C44Mo20 metal tozuna ilave bir 6giitme islemi yapilmis ve
bunun test sonuglarina etkileri tespit edilmistir. Ogiitme islemi, 30 dakika 6giitme ve 3
dakika bekleme seklinde 4 kez tekrarlanmistir. Numunelerin tiretiminde tiretim basinglari
200, 300, 400 MPa, iiretim sicaklikliklart 300, 375, 450 °C ve sinterleme sicakliklar1 da
900, 1050, 1200 °C olarak tatbik edilmistir. Numune Uretim sartlar1 6nceki boliimde, Tablo

2.3’te verilmisti. Ogiitiilmiis tozlarin SEM goriintiisii Sekil 3.1°de verilmistir.

Sekil 3.1. Ogiitme sonras1 1C44Mo020 tozunun SEM gériintiisii (solda x300 biiyiitme,
sagda x1500 biiyiitme)
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Numune iiretiminde kullanilan Crofer®22 ferritik paslanmaz gelik tozunun SEM

goriintlisti Sekil 3.2°de verilmistir.

*‘r{‘_/‘ S

:

. P P ]
EHT=1500KV  Signal A= SE1 ~ =
WD=200mm  Mag= 1.00KX e Metallurgical an ggneaing

o

EHT Sinal A=SE1 | =
WD=200mm  Mag= 250X @ 'o°¢7 Metallurgical and Materials Engineering

Sekil 3.2. Crofer®22 tozunun SEM gbriintiisii (solda x250 biiyiitme, sagda x1000 biiyiitme)

Sekil 3.2’de goriilecegi iizere Crofer®22 tozu kiiresel sekle sahiptir. Crofer®22
tozundan numune iretiilirken presleme isleminde toz sekillerin kiiresel olmasi1 nedeniyle
mekanik kilitleme olarak bilinen, tozlarin birbirini baglamasi olay1 gergeklesmemistir.
Diger bir ifadeyle kalipta sikistirilan tozlar numune olarak kaliptan ¢ikartilmak
istendiginde numune yiizeyinde yerel c¢atlaklar olustugu ve kompakt {iretiminin
gerceklesmedigi goriilmiistiir. Bu problemin asilmasi amaciyla tozlarin kiiresel sekilden
diizensiz hale getirilmesi ihtiyaci dogmustur. Bu amacla kiiresel tozlara bilyeli yiiksek
enerjili 6giitme islemi uygulanmustir. Ozel olarak tasarlanip iiretilen ve i¢ yiizeyi bor
karbiir malzeme ile sertlestirilen vakumlu 6giitme kavanozu igerisine, kiiresel tozlar ve 5
mm ¢apinda paslanmaz celik bilyeler sarj edildikten sonra kavanoz 10 mbar mertebesine
kadar vakumlanip (oksidasyonun engellenmesi icin) tozlarin &gitiilmesi islemi
gerceklestirilmistir. Yapilan ogiitme isleminde islem parametreleri; toz/bilye orani 1:10,
hiz 300 d/dk, 5 dk 6giitme + 2 dk bekleme olmak iizere 48 ¢evrim seklindedir. Ogiitiilmiis
tozun SEM goriintiisii Sekil 3.3°te verilmigstir. Yapilan morfoloji incelemelerinde, dgiitme

oncesi kiiresel sekilde olan tozlarin 6glitme sonrasi pulsu sekle doniistiigii goriilmiistiir.
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EHT = 15.00 kV Signal A = SE1
WD=205mm  Mag= 250X

EHT =15.00kv  Signal A = SE1
WD =205 mm Mag= 1.00KX

| Probe = 200 pA

u Karadeniz Technical University
IProbe= 200 PA 1 rieal and Mateiais Engineering

Sekil 3.3. Ogiitme islemi sonrasi Crofer®22 tozunun SEM gériintiisii (solda x250 biiyiitme,
sagda x1000 biiyiitme)

3.1.1. Gozeneklilik

Uretim parametrelerine bagl olarak numunelerin gdzeneklilik degisimi paslanmaz
celik SUS 445]1 tozu igin Sekil 3.4’te gosterilmistir. Ayrica Sekil 3.5’te de numunelerin
SEM goriintiileri verilmistir. Numunelerin gézeneklilik degerleri; artan iiretim basinci,
sicaklig1 ve sinterleme sicakligi ile diismiistiir. Bu diisiiste {iretim basincinin etkisi daha
fazla olmustur. Basincin artmasiyla toz pargaciklarindaki deformasyon artmig ve bunun
sonucunda da tozlar arasindaki mevcut bosluklar azalmistir. Sicakligin artmasiyla birlikte

ise tozlar yumusayarak siinek hale ge¢mis, basingla birlikte tozlarin temas alanlar1 artmis

ve parcaciklar arasindaki bosluklarin azalmstir.

35

ST (*C) | m 900 1050 W 1200

30

—x

25

20

Gozeneklilik (%)

15

10

5 EN

Sicaklk (°C) 300 375 450 300 375 450 300 375 450
Basing (MPa) 200 300 400

Sekil 3.4. SUS 445]1 tozundan iiretilen numunelerin gozeneklilik degerleri
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Sekil 3.4’ten anlasilacag: gibi en yiiksek ve en diisiik gézeneklilik degerleri 101 ve
109 kodlu numunelerde elde edilmis olup bu degerler sirastyla %33,1 ve %6,8 seklindedir.

Bu numunelerin SEM goriintiileri sirasiyla Sekil 3.5 (a-b) ve (c-d)’de verilmistir.

Sekil 3.5. SUS 445J1 tozundan iiretilen numunelerin SEM goriintiileri; a-b) 101
kodlu, c-d) 109 kodlu numuneler (sol taraf x500 biiyiitme, sag taraf
x1000 biiyiitme)

109 kodlu numunenin gézeneklilik degerinin, 101 kodlu numuneye gore daha diisiik

oldugu tespit edilmistir.

Interkonnektor iiretimi igin secilen malzemelerden biri olan 1C44Mo020 tozundan
tiretilen numunelerin {iretim parametrelerine bagl olarak gozeneklilik degisimi ise Sekil
3.6’da gosterilmistir. Bu sekilden goriilebilecegi izere numunelerin gozeneklilik degerleri
%7-30 arasinda degismektedir. En diisiik ve en yiliksek gozeneklilige sahip numunelerin

SEM goriintiileri Sekil 3.7°de mevcuttur.
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ST (°C) | m 900 1050 W 1200
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Gozeneklilik (%)
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Sekil 3.6. 1C44Mo020 tozundan iretilen numunelerin gozeneklilik degerleri

SgA» 561 R [ ———
WOs130mm  wage 7ox T TP e v Mot Ergmenry

200 pm

|
—

Sekil 3.7. 1C44M020 tozundan iiretilen numunelerin SEM goériintiileri; a-b) 201

kodlu, c-d) 209 kodlu numuneler (sol taraf x75 biiyiitme, sag taraf x500
biiyiitme)
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Uretim parametrelerindeki artisa bagh olarak numunelerin gdzenekliliklerinde bir
miktar diigme meydana gelmekte; ancak bu sonug; interkonnektorlerden beklenen 1sil
genlesme katsayisini saglamamaktadir. Bu nedenle gozeneklilik degerlerini, ayni iiretim
parametreleri dikkate alindiginda daha da azaltmak i¢in metal tozuna ilave bir 6giitme
islemi yapilmis ve etkisi incelenmistir. Ogiitiilmiis 1C44Mo020 tozuyla iiretilen

numunelerin gézenekliliklerindeki degisim Sekil 3.8’de gosterilmistir.

30
ST(*C) | m 900 1050 m 1200
25
T 20 T
~
= 15
[+]
I
S 10 I
5 I ' I
: []
Sicaklik (°C) 300 375 450 300 375 450 300 375 450
Basing (MPa) 200 300 400

Sekil 3.8. Ogiitiilmiis 1C44Mo020 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin
gozeneklilik degerleri

Ogiitme islemiyle birlikte numunelerin gdzeneklilikleri azalmis olup bu degerler
iiretim sartlarina bagh olarak %3-19 araliginda bulunmustur. Ogiitiilmemis ayn: metal tozu
kullanilarak {iretilen numunelerde bu deger %7-30° dir. Bu grupta bulunan 301 ve 309
kodlu numunelerin SEM gériintiileri Sekil 3.9 (a-b) ve (c-d)’de verilmistir. Uretilen

numunelere ait proses parametreleri Tablo 2.3’te verilmisti.
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EHT = 15.00 kv Signal A = SE1
WD =120 mm Mag= 500X

EHT=15.00kV  Signal A= SE1

_ Karadeniz Technical University
WD= 95mm  Meg= 100X IProhe=-400pA " e

d Materials Engine

I Probe= 100 pA Karadeniz Technical University [
ical and Materials Engine g

(@) (b)

EHT=1500kV  Signal A= SE1

EHT=1600kv  SionalA=SE1 . sopa Keradenic Technical University NN
WD =12.0 mm Mag= 100X

H WD = 130mm Mag= 500 X Engine

IProbe = 650pA  Karadeniz Technical University SN
Metallurgical and Materials Engine Sl

(c) (d)

Sekil 3.9. Ogiitiilmiis 1C44Mo020 tozuyla iiretilen numunelerin SEM gériintiisii; (a-b) 301
kodlu, (c-d) 309 kodlu numuneler (sol taraf x100 biiyiitme, sag taraf x500
biiyilitme)

Crofer®22 tozundan iiretilen numunelerin gézeneklilik degerleri Sekil 3.10°da

gosterilmektedir. Onceki numunelerde oldugu gibi; gdzeneklilik degerleri, artan iiretim

basinci, sicakligi ve sinterleme sicakligi ile azalma gostermistir.
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Sekil 3.10. Crofer22 tozundan iiretilen numunelerin gozeneklilik degerleri

Bu grupta bulunan 410 kodlu numunenin SEM gorintileri Sekil 3.11°de

verilmigtir.

EHT=1500kv  Signal A= SE1

EHT=1500kV  Signal A= SE1
WD = 95 mm Mag= 75X

WD=95mm  Mag= 250X

Karadeniz Technical Unlversity = Karadeniz Technical Univ
IProbe = 200pA. | Karadent Tactebca U oot ins PR | Probe = 200 pA

Iversity |
Mstallurgical and Materials Enginesring|

Sekil 3.11. Crofer®22 tozuyla iiretilen 410 kodlu numunenin SEM gbriintiisii; (a) X75
biiyilitme, (b) X250 biiyiitme

3.1.2. Mikrosertlik

Numunelere ait mikrosertlik degerleri Tablo 3.1’de verilmistir. Tablodan goriilecegi
tizere numunelerin mikrosertlik degerleri, artan {iretim basinci, lretim sicakligi ve

sinterleme sicakligiyla artmistir. Bunun nedeni olarak, artan iiretim basing ve sicakligin
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gozeneklilikte azalma ile sonuglanmasi, bunun da bir sonucu olarak kompakt malzemenin
batict ucun girinimine ve parga lizerindeki yerel deformasyona karsit daha direngli hale
gelmesi gosterilebilir (Gupta vd., 2007). Diger bir ifade ile, goreceli olarak daha yiiksek
gozenekli bir yapiya girinim yapan ucun, temas ettigi tozu deformasyondan ziyade
Otelemesi soz konusu iken (diisilk deformasyon direnci ve buna baglh olarak diisiik
mikrosertlik), diisiik gézenekli yapida ise etkin mekanizma toz deformasyonudur. Bu da

mikrosertlikte artisa neden olur (Pan vd., 2006).

Tablo 3.1. Numunelerin mikrosertlik degerleri

Metal | Numune SUre:le ]l;reﬁm SiSr:inglelrgnle Mikrosertlik
1CaKlil1g1 asincl
Tozu | Kodu C0) g (MPa) ©0) (HVo.05)
101 300 200 900 111
2 102 375 200 1050 117
z 103 450 200 1200 121
S o | 104 300 300 900 127
N8 | 105 375 300 1050 135
E ~ 106 450 300 1200 144
= 107 300 400 900 147
£ 108 375 400 1050 149
109 450 400 1200 151
201 300 200 900 129
202 375 200 1050 147
o 203 450 200 1200 154
3 204 300 300 900 136
2 205 375 300 1050 168
S 206 450 300 1200 174
207 300 400 900 220
208 375 400 1050 234
209 450 400 1200 241
301 300 200 900 171
302 375 200 1050 181
oo | 303 450 200 1200 209
29| 304 300 300 900 212
= § 305 375 300 1050 239
&G | 306 450 300 1200 251
307 300 400 900 234
308 375 400 1050 254
309 450 400 1200 261
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3.1.3. Isil Genlesme Katsayisi

KOYP’da kullanilacak olan metalik interkonnektor plakalar, seramik pargalarla es
calisacagi i¢in bu plakalarin 1si1l genlesme katsayilarinin (IGK) miimkiin oldugunca
seramik malzemelerin 1s11 genlesme katsayilarina yakin olmasi (yaklasik 9-12x10° K™)

gerekir.

Paslanmaz ¢elik SUS 445J1 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin iiretim
parametrelerine bagl olarak 800 °C’de olgiilen IGK’lar1 Sekil 3.12’de verilmistir. En
diisiik 1s11 genlesme katsayisi, 109 kodlu numunede ortalama 15,8x10° K™ olarak elde
edilmistir. Bu deger, yakit pilinde kullanilabilecek interkonnektorlerden beklenen

maksimum 1s1l genlesme katsayis1 degerinden daha ytiksektir.

20
_ ST(C)| m 900 1050 m 1200
¥ 19
o
e
= 18 ) T
2 |
14}
3
S 17 I
2 I
o 16
[=
1 +)
o
@ 15
14
Sicaklik (°C) 300 375 450 300 375 450 300 375 450
Basing (MPa) 200 300 400

Sekil 3.12. SUS445]J1 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin IGK’lar1

Ogiitiilmemis ve giitiilmiis 1C44Mo020 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin 1s1l
genlesme katsayilar1 sirasiyla Sekil 3.13 ve Sekil 3.14’te gosterilmistir. Ogiitiilmemis ve
ogiitiilmiis 1C44Mo20 tozu kullanilarak iiretilen numuneler i¢in bulunan en distk 1s1l
genlesme katsayisi 209 ve 309 kodlu numunelerde elde edilmis olup bu degerler sirasiyla

13,8x10° K ve 13,4x10® K seklindedir.



64

18
_ ST ("C) | m 900 1050 = 1200
X 17
‘.ql
o
=
5 16
5
2 I
£ 18 I I
2 I
o 14
c
[14]
0]
F 13
12
Sicaklik (°C) 300 375 450 300 375 450 300 375 450
Basing (MPa) 200 300 400

Sekil 3.13. 1C44Mo020 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin IGK’lar1
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Sekil 3.14. Ogiitiilmiis 1C44Mo020 tozu kullanilarak iiretilen numunelerin IGK’lar1

Crofer®22 tozundan iiretilen numunelerin 1s1l genlesme katsayilar1 daha Snceki

numunelerde oldugu gibi 800 °C’de Slgiilmiistiir. Numunelerin Slgiilen IGK degerleri Sekil

3.15’te verilmistir.
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Sekil 3.15. Crofer®22 tozu kullamilarak iiretilen numunelerin IGKlar1

Sekil 3.15°ten goriilecegi iizere Crofer®22 numunelerinin 1si1l genlesme katsayilari
11,4-13,1x10° K* degerleri arasinda elde edilmistir. Interkonnektdr elemanimin 1sil
genlesme katsayisinin, yakit pilinde es calisacagi seramik elektrolitler ile uyumlu olmasi
oldukca Onemlidir. Metal malzemenin seramik malzeme ile uyumlu olmasi aralarinda
olusacak genlesme farkini azaltacak ve dolayisiyla 1si1l gerilmelere karst dayanimini
artiracaktir. En diisiik 1s11 genlesme katsayisi 409 kodlu numunede 11,42x10° K™ olarak
bulunmustur. Ilik presleme (450 °C / 400 MPa) islemiyle bu kalinlikta ve diisiik 1s1l
genlesmeye sahip numunenin (409 kodlu) tretimi gerceklestirilmistir. Yapilan
mikroskobik incelemelerde numune ylizeyinde kilcal catlaklarin ve ¢atlamalarin meydana
geldigi goriilmiistiir. Bu nedenle numune tretimi, 25 °C sicaklik (oda sicakligi) ve farkli
iretim basinglarinda gerceklestirilmistir. Tekrarli olarak yapilan bu islemlerde istenen
kalinlikta ve farkli kalinliklarda catlak icermeyen hasarsiz numunelerin iiretilebildigi

goriilmiistir.

Literatiirde, ticari Crofer®22 malzemesinin (411 kodlu) 800°C’deki 1s1l genlesme
katsayist degeri iretici firma tarafindan (ThyssenKrupp VDM GmbH, URL-1, 2016)
11,90x10° K™ olarak verilmektedir. Bu deger 410 kodlu numunenin iiretiminde elde
edilmistir. 411 kodu ile verilen ticari Crofer®22 numunesinin 1sil genlesme katsayisi da,
yapilan Olglimlerde firma tarafindan verilen degere uygun olarak (11,9x10° K*) elde
edilmistir. Bunun disinda, daha yiiksek iiretim basincinda da numune (412 kodlu) iiretilmis

ve 1s1l genlesme katsayisi 12,8x10° K™ olarak elde edilmistir. Tiim bu sonuglar dikkate
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alindiginda T/M yontemiyle tretilen 410 kodlu numune istenen 1s1l genlesme degerini
saglamis oldugundan, calismanin geri kalan kismindaki testler, bu numune igin
uygulanmis, performans testi gergeklestirilmis ve hacimsel formda piyasada bulunan ticari

Crofer®22 malzemesinden iiretilen numune ile elde edilen sonuclar karsilagtirilmistir.
3.2. Karsilagtirma Testleri Sonuclar:

KOYP’da interkonnektdr malzemesi olarak kullanilabilecek olan numune Bolim
3.1°de verilen sonuglar 1s181inda Crofer®22 tozu kullanilarak iiretilen 410 kodlu numunedir.
Bu bolimde, T/M yontemi ile fretilen 410 kodlu Crofer®22 numunesi ile ticari
Crofer®22’den iiretilen numunelere 1s1l sok, basma, elektrik iletkenligi, oksidasyon, bag
dayanimi  ve sizdirmazlik testleri gerceklestirilmis ve elde edilen sonuglar

karsilastirilmistir.
3.2.1. Isil Sok Testi Sonuclari

T/M yontemiyle tiretilen 410 kodlu numunenin, 25-800°C sicaklik araliginda 5, 25
ve 50 1s1l ¢evrimlere maruz kalmasi sonucunda elde edilen SEM kesit gorintiileri Sekil
3.16-3.18’de verilmistir.

EHT = 20.00 kv Signal A= CZ BEDI Brob 5
WD=100mm  Mag= 75X robe =

EHT = 20.00 kv Signal A= CZ BSDI Brob 5
WD=100mm  Mag= 75X robe =

Sekil 3.16. 410 kodlu numunenin 5 ¢evrim sonundaki SE ve BSD kesit goriintiileri (solda
X75 biiyiitme, sagda x1000 biiyiitme)
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>

EHT=2000k/  SignalA=SE1 o Karadenz Technica Unversty EHT =2000kV  Signal A= SE1
WD = 85mm Mag= 75X Metallurgical and Materials Engine: WD = 9.0 mm Mag= 1.00KX

| Probe = 500pa  Keradeniz Technical University jmm
Metallurgical and Materials Engine il

Sekil 3.17. 410 kodlu numunenin 25 ¢evrim sonundaki SE ve BSD kesit goriintiileri (solda
X75 biiylitme), sagda x1000 biiyiitme)

EHT=20.00kV  Signal A = SE1 EHT=2000KkV  Signal A= SE1

= Karadeniz Technical University
WD=85mm  Mag= 100Kx 'FrO08 = B00PA L neical and Materals Engine

Metallurgical and Materials Engine il

= Karadeniz Technical University
1Probe = 500 pA 155,
WD=95mm  Mag= 75X P Metalurgical and Materials Engine il

Sekil 3.18. 410 kodlu numunenin 50 ¢evrim sonundaki SE ve BSD kesit goriintiileri (solda
X75 biiyiitme), sagda x1000 biiyiitme)

Sekil 3.16-3.18’den anlasilabilecegi gibi ¢evrim sayisinin artmasiyla numunelerde
mikro/makro c¢atlak ve tane smirlarinda herhangi bir ayrilmanin olusmadigi; dolayisiyla

410 kodlu numune 1s1l sok ve gevrimlerden olumsuz etkilenmedigi anlasilmistir.
3.2.2. Basma Testi Sonuclar

Daha once de ifade edildigi lizere, interkonnektorler ve diger bilesenler KOYP’da
montajli halde basma yiikiine maruz kaldiklarindan, numunelerin basma dayanimlarinin

belirlenmesi de onem arz etmektedir.

Ticari Crofer®22 ve T/M yontemiyle iiretilen 410 kodlu numunelerin basma

dayanimlarinin sicaklikla degisimi Sekil 3.19°da verilmistir.
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Sekil 3.19. Numunelerin basma dayanimlarinin sicaklikla degisimi

Sekil 3.19°un incelenmesinden test sicakliklarinin artmasiyla her iki numunenin de
basma dayanimi degerlerinin diistiigii goriilmiistiir. flgili literatiir incelendiginde bunun
nedeni olarak sicaklik artisi ile birlikte malzemenin deformasyon sertlesmesi kabiliyetinin
azalmasi gosterilmektedir (Allison vd., 2011). Sicaklik artisi ile numunelerin basma
dayanimlarinin azalmasinin diger bir nedeni ise, tanelerin tane sinirlart boyunca birbiri
tizerinde kaymasmin daha kolay ger¢eklesmesi olarak ifade edilmistir (Aly vd., 2005;
Bekoz vd., 2014).

Aynmi sekilden, 410 kodlu numunenin basma dayanim degerlerinin, biitlin test
sicakliklarinda ticari Crofer®22 numunesinden daha diisiik oldugu goriiliir. T/M yontemi
ile iiretilen numunede mevcut bulunan gézenekler, cekme isleminde oldugu gibi basma
isleminde de yiik tasiyan gercek kesit alanin1 azaltir. Ayrica, gézenekler gerilmenin lokal
olarak artmasina (gerilme y1gilmasi etkisi) sebep olmakta; bu da numunenin daha diistik
gerilme degerlerinde deformasyon ve hasara ugramasina neden olmaktadir (Chawla vd.,

2005; Deng vd., 2005).

Basma yiikiinlin, yakit pili performansini azaltici etkileri, diger azaltici etkiler

(elektriksel, termal ve kimyasal) ile kiyaslandiginda ihmal edilebilir diizeydedir. Bu



69

nedenle malzemenin basma dayaniminin yiiksek veya diisiik olmas1 yakit pili

performansini etkileyen kritik bir husus degildir.
3.2.3. Elektrik fletkenligi Ol¢iim Sonuclar

Ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerin 800°C sicakliktaki temas direnclerinin

zamanla degisimi Sekil 3.20°de verilmistir.
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Sekil 3.20. Numunelerin temas direnglerinin zamanla degisimi

Sekil 3.20’den goriilebilecegi iizere, ticari Crofer®22 numunesinin temas direnci
ortalama 10 mQcm?® olarak elde edilmistir. Bu degerin literatlirle uyumlu oldugu
goriilmektedir (Huaa vd., 2010; Fontana vd., 2007; URL-1, 2016; Megel vd., 2011). T/M
yontemiyle {iretilen 410 kodlu numunenin temas direng degerleri, baslangigta ticari
Crofer®22 numunesinden daha yiiksek ¢ikmasina ragmen 400 saat sonra aym degerlere
yaklastig1 goriilmistiir. Yakit pili ¢alisma siiresinin 15000-40000 saat arasinda (Blum vd.,
2013; Stambouli ve Traversa, 2002, IEA 2007) oldugu gbz oniine alindiginda baslangigtaki
400 saatin kabul edilebilir oldugu diisiiniilmektedir. On oksidasyon siiresinde direng
degerlerindeki dalgalanmanin ¢ok ve diizensiz olmasi1 nedeniyle, 100 saat gegtikten sonra
dlgiimler almmaya baslamustir. Iki numune arasinda olusan direng farkinin nedeni, 410
kodlu T/M numunesinin tane sinirlarinin  baslangicta oksidasyona ugramasindan

kaynaklandig: diisiiniilmektedir.
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3.2.4. Oksidasyon Testi Sonug¢lari

410 kodlu numune, 10x10x1 mm?® boyutlarinda hazirlanarak 800 °C sabit sicaklikta
ve hava ortaminda 0 saat (oksidasyonsuz), 3, 100 ve 300 saat siireyle oksidasyon islemine
tabi tutulmustur. Daha sonra numunelerin X-isinlar1 difraksiyonu alinmis ve elde edilen
sonuglar Sekil 3.21°de verilmistir. Numunelerin X-1sinlar1 difraksiyon dl¢timleri, Rigaku D
marka difraktometre ile CuKo 1smnimmi kullanilarak 26=10-80° araliginda yapilmistir.
Numune yiizeyinde baslica Cr,03, (Mn,Fe,Cr)3;04 spinel ve a-Fe ana fazlar1 olustugu tespit
edilmisti. Bu fazlar, literatiirde ticari Crofer®22 malzemesi kullanilarak yapilan
oksidasyon calismalar1 sonuglariyla uyumludur (Miguel-Perez vd., 2012; Przybylski vd.,
2014; Hosseini vd., 2016). 100 ve 300 saat oksidasyona maruz kalmig 410 kodlu

numunenin oksidasyon sonrasi ylizey SEM goriintiisii Sekil 3.22°de verilmistir.

4 o-Fe ® Spinelfaz = Cr.0,
. n
300 saat |
E 100 saat n
7
Jjat | _||I,
0zt I A
T T T T LI B T T T
10 20 30 40 50 &0 70 80

207

Sekil 3.21. 410 kodlu numunenin farkli oksidasyon stirelerindeki XRD sonuglari
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Sekil 3.22. 410 kodlu numunenin oksidasyon sonrasi yiizeyin SEM goriintiisii (solda 100
saat, sagda 300 saat)

800 °C sicaklikta 300 saat siireyle oksidasyona maruz birakilan numune yiizeyinin
daha yogun bir sekilde oktahedral kristal parcaciklariyla kapli oldugu tespit edilmistir.
Baslica Mn ve Cr igeren oktahedral kristaller ise (Fe, Cr, Mn)3O4 spinelleridir. Bu durum
Sekil 3.23°te EDS analizi sonuglariyla gdsterilmektedir.

- L

] Spectrum: Acquisition

P

. El AN Seriea unn. C norm. C Atom. C Error
o] [wE.%] [wt.%] [ac.%] [%]
] Cr 24 E-series 34.26 38.51 23.82 1.3
L 0 8 K-series 25,15 2B.28 56.83 4.3
] Mn 25 H-seriss 21.50 24,18 14.14 1.0
] Fe 26 K-series 8.05 9.05 5.21 0.4
P I e e
1o -

I Total 88,96 100.00 100.00

4 o

5] |F =

3]

3]

]_-

1] |F

1| — LA |
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Sekil 3.23. 410 kodlu numunenin yiizeyinin EDS analizi (300 saat oksidasyon
sonrasi)

300 saat oksidasyon sonrasinda numune yiizeyinde olusan spinel ve krom oksit

tabakalarin ortaya ¢ikarilmasi i¢in numune dikey kesitinin SEM goriintiisii alinmastir.
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Sekil 3.24. 410 kodlu numunenin 300 saat oksidasyon sonrasi dikey kesitinin SEM
goriintiisii ve EDS analizi sonuglari

3.2.5. Bag Dayamim (Cekme) Testi Sonuclari

Sekil 3.25 (a-b)’de ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerin ¢ekme testi sonras
kopma yiizeylerinin goriintiisii verilmistir. Ticari Crofer®22 numunede kopmanin,
tamamen numune ile cam-seramik arayiizeyinde gergeklestigi; 410 kodlu numunede ise
araylizeyin yam sira cam-seramik tabakalar arasinda da ayrilmalar meydana geldigi
goriilmektedir. Bu durum 410 kodlu numunede ¢ekme kuvvetinin, cam seramigin kopma

dayanim limitlerine ulastigin1 gostermektedir.

Sekil 3.25. Cekme testi sonucundaki kopan yiizeylerin goriintiisii (solda ticari
Crofer®22’den iiretilen numune, sagda 410 kodlu numune T/M

yontemiyle iiretilen numune)
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Cekme testleri sonuclarmin Weibull dagilimi grafigi ve giivenilirlik grafigi Sekil
3.26-3.27°de verilmistir. Weibull dagilimi, deneysel verilerin tekrarlanabilirliginin az
oldugu durumlarda veri dagilimi ile anlamli sonuglar elde etme amaciyla kullanilmaktadir
(Weibull, 1939). Bu metotla sonuglarin tutarlilik derecesi ve farkli giivenilirlik yiizdeleri
icin kullanilmast gereken degerler belirlenebilmektedir. Weibull analizi, ¢ekme testi
sonuglarmin diizenlenip, giivenilirlik egrisinin olusturulmasinda kullanilmaktadir (Chang
vd., 2009, 2010; Lin vd., 2013; Abdoli vd., 2014; Fleischhauer vd., 2015; Timurkutluk vd.,
2015). Cekme testlerinde elde edilen sonuglar, Weibull analizine tabi tutulmus ve
giivenilirlik grafikleri elde edilmistir. Sekil 3.26’da numune sonuglarinin birbirine oldukg¢a
yakin olmasina karsin, ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numuneler igin egim degerlerinin
sirastyla 1,56 ve 2,26 oldugu goriilmektedir. Bu sonuglar, 410 kodlu numune kopma

degerinin daha tutarl oldugunu anlamina gelmektedir.

I AR AR A i——————
v = 2,264x - 10,876 y = 1,5636x - 7,7449

R? = 0,9222 R2=0,9773

In (In(1/1-7))

® 410 Kodlu Numune

In Bag Dayanimi Kuvveti (N)

Sekil 3.26. Ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerin Weibull dagilimi grafigi
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Sekil 3.27. Ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerin Weibull giivenilirlik grafigi

Sekil 3.27°de ise, sabit gekme kuvvet deger dongiileri i¢in numunelerin giivenilirlik
dagilimlar1 verilmistir. Sekilden, vyiiksek kuvvet degerleri icin ticari Crofer®22
numunesinin daha giivenilir, diisiik kuvvet degerlerinde ise 410 kodlu numunenin daha
giivenilir oldugu anlagilmaktadir. Bu sonuglar dikkate alindiginda 410 kodlu numunenin
bag dayammi agisindan ticari Crofer®22 numunesine alternatif olabilecegi sonucuna

varilmistir.

Her iki numune i¢in kullanilan cam-seramik malzemenin ayni kimyasal bilesim
icermesine ve Sekil 3.27°deki sonuglar birbirine olduk¢a yakin olmasina ragmen
numunelerin kirilma (cam-seramik malzemeden ayrilma) davranislarinin farkli oldugu
Sekil 3.25 (a-b)’de goriilmektedir. Bu durum, cam-seramik malzemenin her iki numuneyle

farkl: etkilesim gosterdigi anlamina gelmektedir.

3.2.6. Sizdirmazhik Testi Sonuclar:

Ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerinin sizdirmazlik test sonuglari Sekil
3.28’de verilmistir. Her iki numunede de ¢ikis basing degerinin 35 kPa’da baslamasina
karsin birinci ¢evrimden sonra ticari numunede basincin uygulanan ¢evrime bagl olarak
stirekli olarak azaldigi goriilmektedir. Diger taraftan T/M yoOntemiyle tiretilen 410 kodlu
numunede alt1 ¢evrim boyunca c¢ikis basincinin baslangicgtaki basing degerini korudugu,

daha sonra ise bir miktar diismesine ragmen sabit bir sekilde devam ettigi tespit edilmistir.
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Bunun nedeni olarak, T/M yontemiyle iiretilen numunenin alagim numunesine gore daha
fazla ylizey alanina sahip olmasi ve bunun sonucunda da sistemi olusturan diger
elemanlarla daha iyi birlesmesi gosterilebilir. Ticari Crofer®22 numunesinin 10. ¢evrim
sonundaki basing degeri 34,4 kPa olarak ol¢iilmiistiir. Buna karsin T/M yontemiyle iiretilen
410 kodlu numunenin 10. ¢evrim sonundaki basing degeri 34,9 kPa olarak olgiilmiistiir. 10
gevrim sonunda olusan bu farkin ¢ok 6nemli olmamayabilecegi yorumu ¢ikarilabilirse de,
gevrim sayist arttikga ticari numunenin sizdirma oranmin daha fazla artabilecegi

diistiniilmektedir.

35

34,9

34,8
34,7
34,6
34,5

34,4

Cikis Basinci (kPa)

34,3 - m Ticari Crofer®22
® 410 Kodlu Numune

34,2 -

34,1 +

34 T T T T
0 2 4 6 8 10
Cevrim Sayisi (N)

Sekil 3.28. Ticari Crofer®22 ve 410 kodlu numunelerin sizdirmazlik testi sonuglar

Elde edilen sizdirmazlik testi sonuglari literatiirdeki verilerle birebir olarak
karsilastirillamamistir. Sizdirmazlik testinde kullanilan yontem her ne kadar literatiirde
yaygin olarak kullanilan bir yontem olsa da; her ¢alismada kullanilan sizdirmazlik elemant,
test kosullar1 (basing ve sicaklik) ve kullanilan gaz tiirii vb. parametreler farkli oldugundan
elde edilen sonuglar da birbirinden farkli olmaktadir. Literatiirdeki calismalar
incelendiginde, sizdirmazlik testi daha cok diisiik sicaklik ve basing degerlerinde
gerceklestirilmistir. Zhang vd., sizdirmazlik testini 10 kPa basingtan baglatip basincin 0,5
kPa degerine diisiinceye kadar 100-600°C araliginda gerceklestirmislerdir (Zhang vd.,
2009). Diger bir calismada ise Le vd., mika esasli sizdirmazlik elemanin1 800°C’de, 15 kPa
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basingta azot gazi altinda test etmis, basing 2 kPa degerine diisiinceye kadar sizdirmazlik
degerlerini kaydetmislerdir (Le vd., 2007). Bunun yanisira literatiirde az da olsa yiiksek
basinglarda gergeklestirilmis sizdirmazlik testleri de mevcuttur. Lin vd., M-G6
sizdirmazlik elemanini 650°C’de 260 kPa hava basinci altinda test etmislerdir (Lin vd.,

2011).

3.3. interkonnektor Kanal Tasarim

Tasarlanan 8 farkli kanal ve ¢6ziim metoduyla birlikte elde edilen akis hizlarinin
yiizeysel dagilimlart Sekil 3.29°da verilmistir. Bu tasarimlarda akis giris hizlar1 sabit ve 2

m/s olarak ayarlanmistir.
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Sekil 3.29. Tasarlanan kanallarda elde edilen hiz dagilimlar
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“Sekil 3.29°un devam1”
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Tasarim 1, 5 ve 6’daki hiz dagilimlariin digerlerine gére olduk¢a homojen oldugu
goriilmektedir. Her ne kadar giris hizlar1 2 m/s olarak ayarlansa da Tasarim 1 ve 6’da hiz
profillerinin birbirlerine olduk¢a yakin, homojen ve bir¢ok noktada 3 m/s’nin tistiine ¢giktig1
tespit edilmistir. Tasarim 5’te ise akis hizinin ¢ogu yerde korundugu ve 2 m/s civarinda
oldugu anlagilmistir. Elektrokimyasal reaksiyon sonucunda a¢iga c¢ikan su buhari,

hidrojenle ayn1 akis hacmini paylagsmakta ve soy gaz gibi davranarak hidrojenin reaksiyon
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olusturdugu yiizeylerin azalmasina neden olmaktadir. Bu nedenle reaksiyon bolgelerine
taze hidrojenin daha bol gonderilmesi ve olusan suyun miimkiin oldugu kadar
homojenlestirilmesi gerekmektedir. Bu nedenle daha ¢ok hidrojen girisine sahip ve daha

kisa dolasma mesafesinin elde edilmesi gerektigi diisiiniilmektedir.

Sekil 3.30’da kanal geometrisi tasarimlarinin Sekil 2.22°de belirtilen kirmizi
cizgiler boyunca olusturdugu akis profilleri verilmektedir. Tasarim 2, 4 ve 7’de akisin
oldukca diizensiz oldugu goriilmektedir. Tasarim 1, 3, 5 ve 8’de ise daha diizgiin bir hiz
dagilimi olustugu goriilmektedir. Akisin diizgiin olarak tiim kanallara dagitilmasi, yakit pili
tizerindeki elektrokimyasal aktif bolgelere hidrojenin daha diizenli ulasmasi ve homojen
bir reaksiyonun gerceklesmesi anlamina gelmektedir. Bu nedenle Tasarim 1’in daha uygun
oldugu diisiiniilebilir. Fakat hidrojenin gectigi bolgelerde reaksiyon sonucu su buhari
olugsmaktadir. Olusan su buharinin soy gaz davranisi gostermesi nedeniyle, hidrojenin
reaksiyon performansi azalmaktadir. Dolayisiyla, hidrojenin reaksiyon verimini artirmak
icin en az su buhari basingli ortamin olusturulmas: gerekmektedir. Bu islemin, ¢oklu
kanallar araciligiyla taze hidrojeni bir¢cok reaksiyon bolgesine ayni anda ulastirarak
saglanabilecegi diislinlilmektedir. Tasarim 1’in tek yollu olmasi nedeniyle, olusan su
buharinin  hidrojenin reaksiyon performansint ¢ok fazla disiirebilecegi tahmin
edilmektedir. Tasarim 5°te ise, li¢ yollu olmasi nedeniyle her kanaldaki buhar basincinin
daha diisiik olmas1 beklenmektedir. Tasarim 8’de ise tek giristen ¢oklu kanallar sayesinde,
taze hidrojenin tiim hiicreye kenar boyunca girmesi nedeniyle elektrokimyasal verimin
digerlerinden yiiksek olmasi beklenmektedir. Dolayisiyla tez kapsaminda {iiretimi

gergeklestirilecek olan interkonnektoriin akis kanali Tasarim 8§ olarak seg¢ilmistir.
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Sekil 3.30. Kanal tasarimlarinin Sekil 2.22°de verilen kirmizi ¢izgiler boyunca akis
profilleri
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3.4. Yakat Pili Performans Testi Sonuclar:

Ticari Crofer®22 ve T/M ile iiretilen 410 kodlu interkonnektdr numunelerin (16 cm?
aktif alanli) 700°C’de gergeklestirilen performans test sonuglar1 Sekil 3.31°de verilmistir.
Sekil, tek hiicreli KOYP’un akim-voltaj ve akim-giic egrilerini gostermektedir. Akim-
voltaj egrisi, devreden akim c¢ekilmedigi durumdaki agik devre voltaji (Open Circuit
Voltage: OCV) ile baslayarak, devreden c¢ekilen akima gore potansiyel degisimini diger
taraftan, akim-gii¢ egrisi ise akima karsilik iiretilen gii¢ degerlerini gostermektedir. Her ikKi
numunede de OCV degerinin 1,0 volt civarinda oldugu ve olusan polarizasyonlar sonucu
numunelerde benzer diisiisiin oldugu gdriilmistiir. Ticari Crofer®22’den iiretilen numune
ile yapilan testlerden elde edilen performansin T/M ile iiretilen 410 kodlu numuneden bir

miktar yliksek ¢iktigr goriilmektedir. Maksimum gii¢ ticari numunede 2,29 Watt, 410 kodlu

numunede 2,23 Watt olarak elde edilmistir.

1,2 3
L 2,5
- 2
s B
= L 1,5
£ (]
=
- 1
Ticari Crofer®22
0,2 —— 410 Kodlu Numune - 03
0 T T T T 1 ! ! 0
0 1 2 3 4 5 6 7 8

Akim (Amper)

Sekil 3.31. 700 °C’deki performans testi sonucu elde edilen akim-voltaj ve akim-gii¢
egrileri
Sekil 3.32°de ise 750°C’de gergeklestirilen performans testi sonuglari
gosterilmektedir. Bu sicaklikta gergeklestirilen performans testlerinde maksimum gii¢

degerleri ticari numunede 2,75 Watt, 410 kodlu numunede ise 2,68 Watt olarak

bulunmustur.
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Sekil 3.32. 750 °C’deki performans testi sonucu elde edilen akim-voltaj ve akim-gii¢
egrileri

800 °C sicaklikta gergeklestirilen performans testlerinde maksimum gii¢ degerleri
ticari numunede 3,12 Watt, 410 kodlu numunede ise 2,97 Watt olarak bulunmustur. Bu

sonuclarin elde edildigi grafik ise Sekil 3.33’te gosterilmistir.

L4

Voltaj (V)

Ticari Crofer®22

0,2 - — 410 Kodlu Numune - 0,5

0 1 1 1 1 1

0 1 2 3 4 5 6 7 8
Akim (Amper)

Sekil 3.33. 800 °C’deki yakit pili testi sonucu elde edilen akim-voltaj ve akim-gii¢
egrileri
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700, 750 ve 800 °C sicakliklarda gergeklestirilen yakit pili performans test sonuglari
dikkate alindiginda; yiiksek sicakliklarda iyonik iletkenligi artan YSZ (Yttrium-Stabilized
Zirconia)’nin elektrolit olarak kullanilmas1 nedeniyle sicaklik artis1 ile performansin arttigi
sonucuna varilmistir. Ancak, kullanilan anot elektrodun NiO-GDC (gadolinium doped
ceria) olmasit nedeniyle daha yiiksek sicakliklarda calistirilmasi, anot elektrodun

performansini kismi olarak diisiirecegi i¢in testler en fazla 800 °C’de gerceklestirilmistir.

Acik devre voltajinin (OCV), test edilen ii¢ sicaklikta da 1,0 V'tan biiylik olmasi
sistemin dogru bir sekilde ¢alistigini ve hiicrenin elektrik tiretimi i¢in gerekli potansiyele
ulastigin1 gostermektedir. Calisma sicakligi artttkca OCV degerinin de 1,0’den 1,2
seviyelerine geldigi goriilmektedir. Bununla beraber T/M yontemiyle iiretilen
interkonnektor numunesi ile yapilan testlerde OCV degerinin ticari numuneye gore daha
diisiik oldugu goriilmiistiir. Yakat pillerinde diisiik akimlarda olusan aktivasyon kayiplari,
I-V (akim-gerilim) egrisinin sol bolgesini temsil etmektedir. Egrinin orta bdlgesi ohmik
kayiplart ve sag bolgesi ise konsantrasyon kayiplarini gosterir. Aktivasyon kayiplari,
elektrokimyasal reaksiyonun gerceklesebilmesi icin sistemin asmasi gereken esik olarak
tanimlanmaktadir. Omik kayiplar ise ¢ogunlukla elektrolit tizerinde olmasina karsin anot,
katot elektrotlar1 ve interkonnektdrde olusan iletkenliklere gosterilen diren¢ nedeniyle
olugmaktadir. Konsantrasyon kayiplari ise yiiksek akimlarda sistemin c¢aligabilmesi i¢in
gerekli hava-yakit oraninin yetersiz gelmesi nedeniyle olusabilmektedir. Bu nedenle T/M
yontemiyle tiretilen interkonnektdrde tane sinirlarinda olusan direnglerin (kayiplarin) OCV

degerini diigiirdiigli anlagilmaktadir.

Benzer bir durum, akim ve voltaj degerlerinin c¢arpilmasiyla elde edilen akim-gii¢
egrilerinde de ortaya ¢ikmistir. Olusan kayiplar nedeniyle, ayn1 akim degerlerinde T/M
yontemiyle iiretilen interkonnektorlerde nispeten daha diisiik giic elde edilmistir. Sekil
3.20’de verilen ASR ol¢iimlerinde, T/M yontemiyle iiretilen 410 kodlu numunenin
direncinin baslangigta ticari Crofer®22’ye gére daha yiiksek oldugu, fakat 400 saat sonra
yaklasik olarak aynmi degere ulastiklari goriilmiistiir. Dolayisiyla, testin daha uzun siireli
yapilmasi durumunda her iki numunenin yakit pili performans degerlerinin birbirine daha

yakin olarak gergeklesecegi ongoriilmektedir.

Numunelerin performans degerlendirmelerinin  yakit pili test sartlarina gore

yapilmasina karsin, deneyde kullanilan sarf malzemelerin 6zellikleri (MEG, sizdirmazlik
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elemanlar1 vb.) ve isletme kosullar1 (calisma sicakligi, calisma basinci, gaz giris debileri,
gaz tiirli vb.) dogrudan yakit pili performansini etkilemektedir. Bununla birlikte, literatiirde
cok farkl1 kosullarda gerceklestirilmis performans testleri mevcuttur. Ornegin; Shen ve bir
grup arastirmaci, NiO-Yttria stabilize zirkonya (YSZ) anot destekli YSZ KOYP ince
elektrolit filmi 100x100 mm? boyutlarinda iiretip, hiicreyi performans testine tabi
tutmuslardir. 0,7 V gerilim altinda, Hy+%3 H,O yakit karisimiyla, 1 1/dk hava ve 2 1/dk
yakit debisinde ve 750 °C’de 0,27 W/em? giic yogunlugu degeri rapor etmislerdir (Shen
vd., 2012).

Jung vd., anot destekli 81 cm? aktif alana sahip 3 hiicreli KOYP iiretmis ve 650-
800°C sicaklik araliginda performans testlerini gergeklestirmislerdir.  Sicaklik
arttirildiginda yakat pili performansinin arttig1 gézlemlenmistir. 3 y1ginli (stack) hiicreden,
750°C’de ve 2,1 V gerilim altinda (hiicre basina 0,7 V) ve 380 I/saat hava, 140 1/saat yakit
(H2+%3 H,0) debileri altinda toplam 100 W gii¢ elde edilmistir. Bu gii¢ degerinin 0,43
W/cm? giic yogunlugu (power density) degerine denk geldigi ifade edilmistir (Jung vd.,
2006).

Chiang ve arkadaslari, ¢alismalarinda yakit/oksijen gaz debilerinin ve 1sil
gerilmelerin anot-destekli KOYP test hiicresinde degisik c¢alisma kosullart altindaki
etkilerini incelemislerdir. %10 Hy; + %90 N, yakit karisimi ile 805-825 °C calisma
sicakliginda, 300 ve 500 ml/dk yakit debileri i¢in yakit pili testlerini gerceklestirmislerdir.
500 ml/dk yakit debisi ile 0,61 W/cm? gii¢ yogunlugu degeri elde edilmis ve bu sonucun
300 ml/dk yakit debisi ile yapilan test sonuclarindan %15 daha yiliksek oldugu ifade
edilmistir (Chiang vd., 2008).

De Marco vd. (2016) tarafindan yapilan bir ¢alismada ise bakir bazli anot destekli
KOYP hiicresi, 950°C’de sinterlenerek iiretilmistir. Anotlar ve Li,O igeren GDC
(Gadolinia Doped Ceria) bazli elektroliti, serit dokiim metoduyla iiretilmistir. 550, 600 ve
650°C’de yapilan elektrokimyasal performans testlerinde sicaklik arttikga performansin
arttigr gorilmistir. 650°C’de 0,8 V degerinde ve 200 ml/dk H,, 471 ml/dk hava debisi
altinda 0,26 W/cm? gii¢ yogunlugu degeri elde edilmistir (De Marco vd., 2016).

Yukaridaki caligmalardan da goriilebilecegi gibi, literatiirde tez kapsaminda yapilan
testlerin birebir ayn1 kosullarda gergeklestirildigi bir ¢alisma bulunamamistir. Testlerde

kullanilan cam-seramik, interkonnektor ve MEG’lerin tiimiiyle farkli ozelliklere sahip
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olmasi, bu malzemelerin iiretim sartlarinin farkli olmasi, gergeklestirilen yakit pili test
sartlarimin farkli olmasi, kullanilan yakit ve oksitleyici debilerinin farkli olmasi gibi
parametreler, yakit pili performansini etkileyen hususlardandir. Literatiirde yapilan
calismalarin ¢ogunda ilgili parametrelerden bir veya bir kac¢inin secilerek, farkli
calismalarin karsilastirilmasi yapilmaktadir. Bu nedenle, tez kapsaminda gergeklestirilen
performans testlerinden elde edilen sonuglari, literatiirdeki verilerle direkt olarak

karsilastirmak miimkiin olmamustir.

Sadece T/M yontemiyle 410 kodlu numuneden fiiretilen interkonnektor ile ayni
bilesime sahip ticari Crofer®22 interkonnektorler kullanilarak gerceklestirilen yakit pili
performans sonuglar1 karsilastirilmistir. Performans testi sonrasi elde edilen 410 kodlu ve
ticari Crofer22 interkonnektorlerin kanal yiizeylerinin goriintiileri sirasiyla Sekil 3.34 ve
Sekil 3.35’te verilmistir.

Sekil 3.34. 410 kodlu interkonnektoriin test sonrasi kanal yiizeylerinin gériiniimii
hava giriginde kullanilan (solda), hidrojen girisinde kullanilan (sagda)
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Sekil 3.35. Ticari Crofer®22 interkonnektriin test sonrasi kanal yiizeylerinin
goriiniimii (hava girisinde kullanilan (solda), hidrojen girisinde
kullanilan (sagda))

Sekillerden, test sonrasi 410 kodlu numuneden elde edilen interkonnektoriin
yiizeyinde korozyon meydana geldigi; fakat ticari Crofer®22 interkonnektér numunesinde
ise herhangi bir korozyonun olusmadig1 goriilmektedir. Her iki numune ayni kimyasal
bilesime sahip olmasina karsin, T/M yontemiyle iiretilen numune, mikroyapis1 geregi

muhtemelen tane sinir1 korozyonuna maruz kalmis; bu da yakit pili ¢alisma sartlarinda

performansinin diigmesine neden olmustur.

Testlerde kullanilan yakit pillerinin test sonrasi goriintiilerin verildigi Sekil 3.36°da,
solda ticari Crofer®22’nin testinde kullanilan, sagda ise 410 kodlu numunenin testinde

kullanilan yakat pillerinin bir yiizii verilmistir.

Sekil 3.36. MEG’lerin test sonrasi goriiniimleri (solda ticari Crofer®22’nin
testinde kullanilan MEG, sagda 410 kodlu numunenin testinde kullanilan MEG)
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Yakit pili performans testlerinde kullanilan MEG ve akim toplamak i¢in kullanilan

aglarin (mesh) test sonrasi goriintiileri Sekil 3.37 ve 3.38’de verilmistir.

Tttt i diiiiseiittttatttitititttiig!
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Sekil 3.37. Ticari Crofer®22 interkonnektsriin performans testinde kullanilan MEG ve
aglarin (mesh) test sonrasi goriintiisii
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Sekil 3.38. 410 kodlu interkonnektoriin performans testinde kullanilan MEG ve aglarin
(mesh) test sonras1 goriintiisii

Aktif alan boyunca olusan elektrik akiminin tamaminin sistemden cekilebilmesi
yani maksimum performansin saglanmasi i¢in MEG, ag ve interkonnektor yiizeylerinin
tam temas saglamasi gerekmektedir. Sekil 3.37 ve 3.38’de gosterilen MEG’lere
bakildiginda, yiizeylerin tam kontak saglamadigi, MEG aktif alaninin testlerde tiimiiyle

kullan1lamadig1 anlagilmaktadir.



4. SONUCLAR

Bu yiiksek lisans c¢alismasinda, yakit pillerinde akim toplayict olarak gorev yapan
interkonnektorlerin; talash imalat yontemiyle tretim ve islenme prosesi ortadan
kaldirilmis, bunun yerine toz metalurjisi (T/M) yoOntemiyle iiretilebilecegi ortaya
konmustur. Bu amag¢ dogrultusunda Oncelikle interkonnektér malzemesi olarak
kullanilabilecek paslanmaz ¢elik SUS445]1, 1C44Mo020 ve Crofer®22 metal alagim tozlari
temin edilmis ve iretim parametrelerinin bu tozlar kullanilarak {retilen numune
Ozelliklerine (gdzeneklilik, mikrosertlik, 1s11 genlesme katsayisi vb.) etkisi incelenmistir.
Incelenen tozlar arasinda Crofer™22 alasim tozunun 1sil genlesme katsayisinin yakat pili
diger bilesenleriyle uygun oldugu belirlenmistir. Bu toz kullanilarak {iretilen
interkonnektor ile piyasada ticari olarak mevcut hacimsel (bulk) formdaki Crofer®22
alasimindan talas kaldirmayla firetilen interkonnektor, 1sil sok, basma, elektriksel
iletkenlik, oksidasyon, bag dayanimi ve sizdirmazlik testlerine tabi tutulmustur. Bu
testlerden elde edilen sonuglar birbirleriyle karsilastirilmistir. Daha sonra bu ki
numuneden interkonnektor tiretimi gergeklestirilmis ve yakit pili performans testlerine tabi
tutularak, elde edilen sonuglar kiyaslanmistir. Bu yiiksek lisans tezinde elde edilen

sonuglar su sekilde verilebilir:

Toz metalurjisi (T/M) yontemi ile KOYP’un en oOnemli bilesenlerinden
interkonnektorlerin basarili ve tekrarlanabilir bir sekilde imal edilebilirligi gosterilmistir.
Bu sayede, mevcut duruma gore bir¢cok bitirme islemi bertaraf edilerek nihai iiriin formu
tek seferde elde edilmistir. T/M yontemi kullanilarak interkonnektdrlerin seri olarak

tiretiminde malzeme, zaman ve isc¢ilik tasarrufu potansiyeli mevcuttur.

Artan iiretim basinci, iiretim sicakligr ve sinterleme sicakligi ile numunelerin

gozeneklilik ve 1s1l genlesme katsayisi degerleri azalirken, mikrosertlik degerleri artmistir.

Paslanmaz c¢elik SUS445J1 tozu ve 1C44Mo20 tozlar1 kullanilarak farkli iiretim
parametreleriyle Uretilen numunelerin, 1s1l genlesme katsayilarinin yakit pili diger
bilesenleriyle uyumlu olmadigi anlagilmistir. 1C44Mo020 alasim tozuna ilave bir 6glitme
islemi uygulanarak numuneler iiretilmis ve bu numunelerin, ayn1 tozun 6giitiilmemis hali
kullanilarak {iretilen numunelere gore daha diisik gozeneklilik ve 1s1l genlesme

katsayilarina sahip oldugu belirlenmistir. Buna karsin mikrosertlik degerlerinin de arttig
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goriilmiistiir. Ogiitiilmiis 1C44Mo020 numunelerinin de 151l genlesme katsayisinin uygun

olmadig1 anlasilmistir.

Crofer®22 tozu kiresel sekle sahip oldugu icin, ilk 6nce numune iiretimi
gerceklestirilememis, bu sebeple dgiitme islemi uygulanmistir. Ogiitiilerek iiretilen ve
pulsu gériiniime sahip olan Crofer®22 tozu, 1s1l genlesme acisindan en uygun alasim tozu

olarak belirlenmistir.

Ticari Crofer®22 ve T/M yéntemiyle iiretilen Crofer®22 numuneleri 1s1l sok, basma,
elektrik 1iletkenligi, oksidasyon, bag dayanimi ve sizdirmazhik testleri ag¢isindan

karsilagtirilmistir. Bu testlerden elde edilen sonuglar ise su sekildedir:

T/M yontemiyle iiretilen numunenin 1s1l sok testi sonuglarina gore 1s1l soklardan ve
cevrimlerden olumsuz etkilenmedigi ortaya konmustur. T/M yontemiyle iiretilen
numunenin basma testi sonucunda ticari numuneye goére bir miktar daha az basma

dayanimina sahip oldugu anlasilmistir.

Ticari interkonnektor numunesinin elektriksel iletkenlik degerinin ve korozyon

direncinin, T/M yontemiyle tiretilen numuneden daha yiiksek oldugu belirlenmistir.

T/M yontemiyle tiretilen interkonnektoriin yiiksek yiiklerdeki bag dayaniminin daha
diisiik oldugu tespit edilmistir. Buna karsin diisiik yliklerde daha giivenilir oldugu Weibull
analizi sonucunda elde edilmistir. T/M yontemiyle iretilen numunenin sizdirmazlik

performansinin, ticari interkonnektdr numunesinden daha iyi oldugu tespit edilmistir.

T/M yontemiyle tretilen numune ile ticari Crofer®22 numunelerinin yukarida
belirtilen karsilastirma testleri gerceklestirildikten sonra, iki numuneden interkonnektorler
tiretilmistir. ~ Uretilen bu  interkonnektdrlerle  pakit pili  performans  testleri
gerceklestirilmistir.  Performans  testi  sonucunda elde edilen giic degerleri

karsilastirildiginda;

Ticari Crofer®22 interkonnektdriiniin gii¢ degerlerinin, T/M yontemiyle iiretilen
interkonnektérden bir miktar yiliksek oldugu gorilmistir. 700, 750 ve 800 °C’de
gerceklestirilen yakit pili performans testlerinde; sicakligin artmasiyla birlikte giic

degerlerinin de arttig1 goriilmiistiir.



5. ONERILER

Yiiksek lisans tezi boyunca gergeklestirilen ¢alismalara ilaveten T/M yontemiyle
tiretilen interkonnektoriin ticarilesmesi ve ticari interkonnektérle ayni veya daha fazla

verim elde etmesi igin asagidaki ¢alismalar onerilmektedir:

T/M yontemiyle iretilen numunelerin yogun bir sekilde korozyona ugradigi
goriilmektedir. Korozyon direncini artirmaya yonelik ¢alismalar gerceklestirilebilir.
Korozyon, T/M yontemiyle iiretilen interkonnektorlerde performans diisiikliigiine neden
olan en biiyiik etken olarak goriilmektedir. Bu nedenle, interkonnektorlerin ¢esitli kaplama

malzemeleri ile performanslarinin iyilestirilmesi tizerine arastirmalar yiiriitiilebilir.

T/M yontemiyle tretilen interkonnektorler, ticari interkonnektorlere gore cam-
seramikle olan sizdirmazlik performansi agisindan daha olumlu sonuglar vermistir. Ancak,
elektriksel iletkenlik ve korozyon direnci agisindan daha zayif kalmaktadir. Bu nedenle,
T/M yoOntemiyle iiretilen interkonnektorlerin elektriksel iletkenligi ve korozyona karsi
direncini artirmak i¢in ylizeyleri farkli kaplama yontemleriyle kaplanabilir ve bdylece

kaplama yonteminin performansa ve korozyon direncini artirmaya etkisi incelenebilir.

Tez calismalarinda yakit pili testleri i¢in birer ¢ift interkonnektor kullanilmis ve
sonuglar karsilastirilmistir. Bu sekilde, tekli hiicreyi test etmek yerine, bir¢ok hiicreden
olusan yigin (stack) form elde edilip, biitiin bir sistemin performans testleri
gerceklestirilebilir. Giinliimiizde baz1 interkonnektor iiretici firmalarin da bu sekilde iiretim
gerceklestirdigi, aktif alanlar olan akis kanallarinda T/M yontemi kullanilarak malzeme
tretildigi, pasif alanlarda ise hacimsel (bulk) formdaki malzemelerin kullanildig:

belirlenmistir. Bu yaklasimla gergeklestirilecek KOYP y18ininin performansi arastirilabilir.
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