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Figure A. Molar concentration of hydrogen inside the cathode channel

Purpose: This study is proposed numerically investigation of different parameters on the solid oxide
electrolyzer cell performance. Some parameters and distributions are compared for different conditions which
are time consuming, costly, and hard to observe in the solid oxide electrolyzer measurement experiments.

Theory and Methods:

For the numerical simulation, charge, mass, species and momentum conservation equations are used to give
mathematical expression are taken into consideration for related boundary conditions. Water vapor is used as
the reactant and hydrogen and oxygen is assumed as products. Detailed calculations are conducted for different
cell voltages, temperatures, and cathode thickness.

Results:

In the numerical results, at 900°C cell temperature, 0.24 m s higher velocity and 2.51 mol m™ bigger molar
fraction of hydrogen is obtained. Cell performance is increased ten times between 600-1000 °C. Hydrogen and
water vapor molar fractions are observed to investigate their concentration changes along the cell. Cathode
thickness effect on the cell performance is studied to make prediction about the cell design.

Conclusion:

As a result, cell performance for different parameters is easy to measure with numerical tools. They are good
to predict costly, long time experimental analysis to obtain higher cell performance parameters. Especially,
observing the species distributions are very important for the further cell designs. This study demonstrates the
higher temperature has the biggest cell performance and lower overpotentials inside the cell.
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ONECIKANLAR

e  Kati oksit elektroliz sistemi i¢in sayisal bir model gelistirilmistir
e 1000°C’de 1.6 V’da on kat daha yiiksek akim yogunlugu elde edilmistir
e  Farkli calisma kosullar1 i¢in tiirlerin dagilim elde edilmigtir
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Yiiksek sicaklikta yiiksek verimle suyun elektrolizi islemini saglayan kati oksit elektrolizorler 6zellikle niikleer
reaktorler, fabrikalar yiiksek sicaklik uygulamalarina sahip ergitme hatlar1 gibi uygulamalardaki proses 1silar1
ile kullanilarak hidrojen iiretimi saglayabilmeleri sebebiyle en ekonomik hidrojen iiretim sistemlerinden birisi
olarak goriilmektedirler. Bu ¢alismada, katot destekli bir kat1 oksit elektolizor sayisal olarak modellenerek
farkli c¢alisma kosullarmmin performansini nasil etkiledigi ve hiicre igerisinde reaktant ve iriin
konsantrasyonunun nasil degistigi incelenmistir. Hiicre ¢aligma sicakligi 800°C’den 900°C’ye arttirtlmasi ile
kanal igerisindeki hiz dagiliminda 0,24 m sn™! artik olurken hidrojen tiretiminde 2,51 mol m’liik bir artig
meydana gelmistir. Sicaklik degerinin 600°C-1000°C arasinda degisimi ile hiicre performansinda on katin
iistiinde artis meydana gelmistir. 1,6 V gibi yiiksek voltaj degerlerinde hidrojen molar oram 4-5 mol m™
dolaylarinda iken su buhar1 molar orani 6-7 mol m™ dolaylarinda gdzlenmistir. Ayrica elde edilen simiilasyon
sonuglarina gore kanal igerisindeki hidrojen ve su buhart konsantrasyonlarinin degisimleri de
gozlemlenebilmis ve yiiksek sicakliklarda yiiksek molar aki ve konsantrasyonda hidrojenin kanal ve katot
elektrot icerisinde dagilabildigi gézlemlenmistir.

Modelling of a solid oxide water electrolyzer and investigation of the cell performance on
different working conditions

HIGHLIGHTS

e Numerical model is developed for solid oxide electrolysis cell
e In 1000°C, almost ten times higher current density is obtained at 1.6V
e Species distributions are obtained for different conditions
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Solid oxide water electrolyzers provide high temperature water electrolysis in high efficiency. They are seen
as one of the most economical hydrogen production method due to their integration on nuclear power plants’
and industrial melting furnaces’ process heat. In this study, a cathode supported solid oxide water electrolyzer
is numerically modelled to investigate the effect of different conditions on the cell performance. Increasing
the cell operating temperature from 800°C to 900°C, velocity inside the channel is increased about 0.24 m s,
On the other hand, hydrogen production amount is increased 2.51 mole m=. In addition, between 600-1000°C
temperature values, cell performance is increased around ten times. In higher voltage values like 1.6 V, while
molar ratio of hydrogen is obtained as 4-5 mole m water vapor molar ratio is calculated as 6-7 mole m=.
Moreover, in simulation results, hydrogen, and water vapor concentration are observed and in higher
temperatures, further molar fraction and concentration values are observed for hydrogen gas inside the channel
and cathode electrode.
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1. GIRIS (INTRODUCTION)

Fosil yakitlarin tiiketilmesi ile olusan kiiresel 1stnma sonucu
enerjinin daha temiz yollardan saglanmasi son zamanlarda
artan bir ivme kazanmistir. Ozellikle diisiik emisyonlu
uygulamalarla sifir emisyona dogru uzanan arastirma
faaliyetleri artan enerji ihtiyacinin karsilanmasinda biiytik
rol oynamaya baslamistir [1]. Ozellikle petroliin kullanim
alanlarinin artigt ile meydana gelen fiyat artiglari ve
tiketimin bir sonucu olarak ortaya g¢ikan karbondioksit
emisyonlart ¢evre dostu otoritelerce smirlandirilmistir. Bu
ylizden diinya genelindeki enerji ihtiyacinin kargilanabilmesi
icin temiz ve yenilenebilir enerji kaynaklarinin kullaniminin
daha da arttirnlmasi gerekmektedir [2]. Temiz bir enerji
tastyicisi olarak bilinen hidrojen, gilines, riizgar, hidroelektrik
santraller veya niikleer enerjiden elde edilen gii¢ ile elde
edilebilmenin yam1 swra termal reformasyon, foto
elektrokimyasal yontemler veya kimyasal hidrojen iiretimi
gibi birgok yontemle elde edilebilmektedir [3]. Gliniimiizde
hidrojenin biiylik miktar1 yine hidrokarbonlar araciligtyla
yiiksek sicakliklarda gergeklesen buhar reformasyonu
prosesi ile elde edilebilmektedir [4]. Ozellikle metanin
reformasyonlar1 prosesi hidrokarbonlarin yiiksek verimde
hidrojene doniistiiriilmesi konusunda &n plana ¢ikan
teknolojilerden birisidir [S]. Ancak bu yontem sera gazi
salmimlart olusturabildiginden siirdiiriilebilir bir yontem
olarak goriilmemektedir. Suyun elektrolizi olarak bilinen
hidrojen {iretim prosesi hem diisiik sicaklikta hem de yiiksek
sicaklikta suyun hidrojen ve diger reaktantlara
donistiiriilmesi isleminde daha siirdiiriilebilir bir yontem
olarak goriilmektedir. Ciinkii sisteme verilmesi igin gereken
elektrik enerjisi son yillarda biiyiik gelisme gosteren, giines
enerjisi, riizgar enerjisi veya daha bilyiik 6l¢ekte de niikleer
enerjiden kolaylikla saglanabilmektedir. Yiiksek verimleri
ile 6n plana ¢ikan Kat1 Oksit Elektroliz (KOE) sistemleri
kullanilan seramik anot, elektrolit ve katot yapilari sebebiyle
600°C-900°C dolaylarinda galisabilmelerinin yani sira diger
elektroliz islemlerine gore daha yiiksek akim yogunlugu
degerleri sunabilmektedirler. Ozellikle diisiik sicaklikta
yiksek performansta calisabilen Polimer Elektrolit
Membranli (PEM) elektrolizorlerlere gore yiiksek reaksiyon
oranlari, yiiksek kinetik enerji ve daha yiiksek doniigiim
verimlerine sahiptir [4]. KOE’lerin yiiksek sicaklikta
calisabilmeleri sebebiyle iletkenlik degerleri artan seramik
komponentler diisiik ohmik direng ve yiiksek elektrot
kinetigi sergilemektedir [6, 7]. Bu da bu sistemlerin yiiksek
verimde hidrojen iiretimi yapabilmelerini saglamaktadir.
Bunun yami sira PEM elektrolizérlerde kullanilan soy
metallerin ve Nafion membran gibi pahali ekipmanlarin
yerini ¢ok daha ucuz olan nikel katkilandirilmig Nikel Oksit
(NiO), Yitriyum Stabilize Edilmis Zirkonyum (YSZ),
Lantanyum Stronsiyum Manganit (LSM) gibi seramiklerin
almasi maliyetleri de oldukga diisiirmektedir [8]. Kullandigi
kat1 hal hiicre yapisi sayesinde, sivi elektrolit kullanan
sistemlerde meydana gelen buharlasma ve korozyondan
kaynakli problemler goriilmemekle beraber oldukc¢a uzun
omirlii sistemlerdir [9]. Kati oksit yakit pili (KOYP)
teknolojisinin  gelisimine  paralel olarak daha da

yayginlasmaya baslayan KOE sistemleri, yiiksek sicaklik
ihtiyaglari1 ve yiiksek gii¢ gereksinimlerini rahatlikla
karsilayabilecek niikleer hidrojen iiretim tesislerine entegre
edilebilmelerinden dolay1 olduk¢a avantajli sistemlerdir
[10]. Bunun yani sira CO; ve su buhart ile hidrojen ve oksijen
gaz1 Uretebilmeleri baz1 kritik uygulamalarda bu sistemleri
¢ok kullanigli hale getirmektedir. Sistemin kullandig1
teknolojiden kaynakli olarak elde edilen faradaik verim,
CO;’nin direk elektrolizine de imkan vermektedir [11, 12].
Ornegin, CO, gazinin enerji iiretimi ve doniisiimiinde
kullanilmasi sera gazi salinimlarini azaltabildigi gibi olusan
iirtinler sayesinde, CO, atmosferine sahip Mars gezegen
kosullar1 gibi ortamlarda farkli bir arastirma boyutu
kazanmugtir [8, 13].

Bu yiizden KOE sistemlerinde elde edilebilecek en yiiksek
performanslarin  elde edilmesi performans: diisiiren
kayiplarin veya sistemsel tasarim problemlerinin en aza
indirilmesi bu sistemlerin yayginlasmalarini saglayabilecegi
gibi bahsi gegen verim degerlerine de daha da yaklasilmasini
saglayabilecektir [14]. Bunun saglanabilmesi igin
matematiksel ve niimerik modelleme ¢aligmalar1 ¢ok dnemli
bir yere sahiptir. Literatirde KOE sistemlerinin sayisal
modellenmesi icin cesitli calismalar bulunmaktadir. Ornegin
Fogel vd. [15] silindirik bir kat1 oksit elektrolizorii dinamik
olarak modelleyerek hazirladiklar1 ¢aligmada farkli gaz akis
yonleri ve hizli voltaj yiiklemelerinin hiicre performansina
etkilerini incelemislerdir. Sonu¢ olarak hizli voltaj
uygulamalariin  hiicrede  herhangi bir performans
degisimine sebep olmadigmi ancak, paralel ve zit akis
konfigiirasyonlar karsilastirildiginda zit akista elektriksel ve
termal olarak daha iyi bir performans olustugunu
belirtmiglerdir. Ni vd. [16] ise elektrolit destekli olarak
hazirladiklar calismada KOE ve KOYH sistemlerini beraber
modelleyerek hiicrenin tersinir performanst ile ilgili
calismalar yapmuglardir. Elde ettikleri sonuca gore
buhar/hava oraninin artmasi ve elektrotlarin daha ince hale
getirilmesinin  performans1 kayda deger bir sekilde
arttirdigin ifade etmislerdir. Grondin vd. [17] gelistirdikleri
iki boyutlu modelde elektrokimyasal termodinamik ve
akigkanlar mekanigi denklemlerini modellemislerdir.

Ancak yapilan ¢aligmalarda yazarin bilgisi dahilinde ii¢
boyutlu olarak katot destekli KOE’yi modelleyerek farkli
parametrelerin hiicre performansina kanal ve elektrotlar
boyunca etkisini inceleyen farkli komponentlerin
kalinliklarin  hiicre performansim1 nasil etkilediklerini
irdeleyerek deneysel c¢alismara Ongdrii olusturan bir
calismaya rastlanmamistir. Bu ¢aligmada literatiirdeki bu
boslugun doldurularak deneysel ¢alismalarda ihtiyag
duyulan hiicre igerisindeki reaktant ve iiriinlerin davranislari
gibi konularda kapsamli parametrik bir sayisal model
gelistirilmesi hedeflenmistir. Bunun i¢in katot destekli bir
hiicrenin geometrik ve parametrik verileri ilk olarak
matematiksel ~ olarak  modellenmistir. ~ Matematiksel
modelleme c¢alismasinda katot, elektrolit ve anot tabakalari
icin sarj dengesi, kiitle ve tirlerin korunumu ve
momentumun korunumu denklemleri olusturularak bunlar
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sonlu hacimler yontemi ile COMSOL Multiphysics
yaziliminda modellenmistir. Yapilan ¢alisma literatiirdeki
deneysel c¢alismalarla dogrulanarak farkli parametrelerin
KOE hiicre performansina etkileri irdelenmistir.

2. SAYISAL MODELLEME (NUMERICAL MODELLING)
2.1. KOE Calisma Prensibi (SOEC Working Principle)

KOE’lerde katot tarafinda hidrojen iiretimi gerceklesirken
anot tarafinda ise oksijen iiretimi meydana gelmektedir.
Sekil 1’de bir KOE’ye ait reaksiyonlarin sematik gosterimi
goriilmektedir.

Katot Gaz
Su Buhari Kanali H,

Katot
J | / | [ Elektrot
\ P

SN

Elektrolit / e
Anot I | \ |
Elektrot

Hava Anot Gaz
+
Kanali Hava+ O,

Sekil 1. Sematik olarak KOE c¢aligsma prensibi
(Schematic view of SOEC working principle)

Sekil 1’de goriildiigii gibi hava burada O, yi ortamdan
uzaklagtirma ve indrt ortam gorevi goriirken su buhari ise
katottan beslenerek hidrojen gazinin elde edilmesini saglar
[18]. Burada anot ve katot bolgelerinde su reaksiyonlar
meydana gelmektedir (R. 1 ve R. 2)

Anot reaksiyonu:

207 <> 0,(g)+4e (R1)
Katot reaksiyonu:
2H,0(g)+4e «>2H,(g)+207" (R2)

KOE sistemleri elektrik enerjisini iyonik ve elektron
aktarimlar sayesinde yakitlarin kimyasal enerjisine
dondstiirebilen sistemlerdir. KOE’lerde karbon monoksit
tiretilmesinin yaninda hidrojen veya bu iki gaz karigim
halinde de elde edilebilir. Sisteme su buhart ve elektrik
enerjisi verilmeye devam ettiginde {irlin olarak da hidrojen
gazi olusumu devam eder.

2.2. Matematiksel Model (Mathematical Model)

Modelleme caligmasinda ozetle elektrokimyasal
modellemeyi olusturan sarj dengesi denklemlerinin yani sira,
kiitle ve hiicre icerisindeki reaktant ve {iriinlerin
modellendigi kiitle ve tiirlerin korunumu denklemleri ile
momentumun korunumu denklemleri kullanilmigtir. Sekil

2112

2’de katot destekli bir KOE’ye ait sayisal modeli hazirlanmig
olan geometri goriilmektedir.

Katot Akim
Katot Gaz Toplayica
— Cikis
Katot Elektrot T
i,
Anot Elekirot

Sekil 2. Sayisal modeli hazirlanmis olan geometri
(Modelling geometry)

Buna gore katot gaz kanali, katot elektrot, elektrolit ve anot
elektrottan olusan model geometrisinde anotta NiO-YSZ,
elektrolit olarak YSZ ve katot olarak da LSM malzemeleri
ve bunlarin 6zellikleri kullanilmistir. Modele ait geometrik
parametreler Tablo 1°deki gibidir:

Tablo 1. Sayisal Modelin Geometrik parametreleri
(Geometrical parameters of the model)

Parametre Degeri Aciklama
d, 0,4 mm Katot Kalimlhigt
d, 0.5 mm Katot I?anal
kalmhgi
w, 1 mm Katot Genisligi
W 0.5 mm Katqt I.(ﬁnal
6¢ Genisligi
d, 0,04 mm Anot Kalinhg
w, 1 mm Anot Genisligi
Elektrolit
d
¢ 0,03 mm Kalinligi
L 0,01 m Hiicre Uzunlugu

2.2.1. Sarj dengesi (Charge balance)

Hiicre igerisindeki sarj dengesi iyonik ve elektronik
iletimden  kaynakli  olarak  olusan  aktarimlarin
modellenmesini saglamakladir. Anot ve katot taraflarinda
kullanilan NiO ve LSM malzemeleri kompozit elektrot
yapilarinda bulunmakta olup elektriksel ve iyonik iletkenlige
sahip olduklar1 kabul edilmistir. Ancak elektrolit tabakas1 O
2 iyonunun transferini saglayabildiginden dolay1 sadece
iyonik iletken olarak kabul edilmistir. Sarj dengesinin
saglanabilmesi i¢in elektrokimyasal hiicrelerde Ohm
yasasindan faydalanilabilir. Buna gore hiicre igerisindeki
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elektronik sarj dengesi anot ve katot tarafinda su sekilde
ifade edilebilir [4].

Anot tarafindaki elektronik sarj dengesi Es. 1°deki gibi
yazilabilir.

V(oY) =i, 4, M

Katot tarafindaki elektronik sarj dengesi Es. 2’deki gibi
yazilabilir.

V(oI V) =i, .4, @

Hiicre icerisindeki iyonik sarj dengesi ise anot, elektrolit ve
katot i¢in Es. 3, Es. 4 ve Es. 5’deki gibi ifade edilebilir.

Anot tarafindaki iyonik sarj dengesi

V(oY) =i, 3)
Elektrolit igerisindeki iyonik sarj dengesi:

V.(o'V4)=0 @
Katot tarafindaki iyonik sarj dengesi:

V.(cIV)=iA, Q)

Burada, ¢, ve ¢ elektronik ve iyonik potansiyeli ifade

ederken, 0. ve o ise swasiyla elektronik ve iyonik

olarak etkin iletkenligi ifade etmektedir. Ayni zamanda “A”
alt indisi anotu, “C” alt indisi ise katotu ifade ederken “i” alt
indisleri de iyonik anlammmi tagimaktadir. Anot, katot ve
elektrolit i¢in efektif elektronik ve iyonik iletkenlik Es. 6 ve
Es. 7°daki gibi tanimlanir [19].

o= 5(1‘7‘% ©)

o =(1- 5)(1_7‘9)0,- %)

Burada, & elektron ileten poroz elektrotlarin hacimsel
oranini, & poroziteyi, 7 ise dolambaglilifl, o, ve o, ise
sirastyla elektron ve iyonik iletkenligi ifade etmektedir.

Anot ve katottaki yerel akim yogunlugu degerleri ise
elektrokimyasal reaksiyonlarda bulunan reaktant ve
iirtinlerin konsantrasyonlarina bagli olarak Butler-Volmer
denklemleri ile Es. 8 ve Es. 9°deki gibi hesaplanabilir [20].

Anot tarafindaki yerel akim yogunlugu:

exp[—%mﬂ ®)

. . alF C
L™ loa | €XP Em —Xo, C
o

ref

Katot tarafindaki yerel akim yogunlugu:

_C ol 2E, )
ZHZOC p RTﬂC

1-a)F
(1-2) mj

lC,ct: lO,c (9)
RT

Cl
. x| =

Hy ref

Burada, F faraday sabiti, R gaz sabiti, T ise sicaklik olup, 7,

a

ve 7], anot ve katottaki kayiplari ifade ederken, C,

ref 0.ref

ve C ise sirasiyla su buharinin, oksijenin ve hidrojenin

referans konsantrasyon degerlerini ifade etmektedir. C, ise
tirlerin toplam konsantrasyonlarinin  miktarin1  ifade
etmektedir. i, ve i, ifadeleri anot ve katot degisken akim

yogunluklarini sicaklifa bagl olarak ifade etmektedir. z,, ,, ,
Xu, V€ Xo, 1se sirasiyla su buhari, hidrojen ve oksijenin

molar oranlarini ifade etmektedir. Ayrica « ise sarj transfer
katsayisini tanimlamaktadir. Hiicre igerisinde bulunan
aktivasyon kayiplari ise iyonik ve elektriksel potansiyellere
gore Es. 10°daki gibi ifade edilebilir:

Noe = 4.~ — A4, (10)

Burada Ag, esdefer potansiyel farki belirtmektedir.

Yapilan sayisal modelleme caligmasinda sicakliga bagl
analizlerin  yapilabilmesi  i¢in  hiicre  igerisindeki
komponentlerin sicakliga bagli olarak parametrelerinin
degisimleri olduk¢a onemlidir. Bu yiizden anot, katot ve
elektrolit tabakalarmin iletkenlik degerleri sicakliga bagh
olarak tanimlanmalidir. Hiicreyi olusturan komponentlerin
iletkenlik degerleri Es. 11, Es. 12 ve Es. 13 ile hesaplanmigtir
[15]:

Katot tabakasinin iletkenlik denklemi:

ox -1150
U
0 =9.510" ———— (11)

Anot tabakasmin iletkenlik denklemi:

(—1200)

T

o, :4'2'107f (12)
Elektrolit tabakasinin iyonik iletkenlik denklemi:

o, =33.4.10° exp(_lmooj (13)

2.2.2. Kiitle ve tiirlerin korunumu
(Mass and species conservation)

Anot ve katot elektrotlarda ¢oklu tiirlerin transferleri
gergeklestiginden dolayi kiitle ve tiirlerin hiicre igerisindeki
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transferlerinin modellenmesi igin Es. 14°de verilen Maxwell-
Stefan denklemleri kullanilmugtir [4].

M( VMJ
—| Vo, +o.— |+
k M J J M
V| wpu-pa)y Dy =R (14)
1 Vp
(xj—a)j)7
R i, M,
=V —— 15
v (15)

Burada, R reaksiyonlar igin Faraday Yasalarina gore

hesaplanmus kaynak terim olup [21], @, ifadesi i tiiriine ait
kiitlesel orani gostermektedir. Aynt zamanda p ,u ve p ise
sirastyla yogunluk, hiz ve basinci gostermektedir. x; ise
molar orani ifade etmekte olup, D,
ikili difizyon degeridir. D, ifadesi de Es. 16’deki gibi

gosterilebilir.

ise [ ve j tiirleri i¢in

143 —8T1A75
D =—¢" (16)

y 1 1 1

PMF(VE+77)

M ile gosterilen ortalama molekiiler kiitle degeri ise i ve j
tiirleri Es. 17°daki gibi ifade edilebilir.

M, :;1 (17)
Hiicre igerisindeki tiirler icin efektif diflizyon ifadesi

Knudsen Difilizyonu ile ikili difiizyon katsayilar1 kullanilarak
ifade edilebilmekte olup Es. 18’deki gibi gosterilebilir [22].

g _&| DL a18)
! T Dl j +D Kn,i
Burada, D, ifadesi i tiirii igin Knudsen diflizyon

katsayisini gostermekte olup Es. 19°deki gibi hesaplanabilir.

97 T
lcn,i=7 pore V (19)

1

D

Burada d poroz bosluk  capint

pore

bolgelerdeki

gostermektedir.

Ortalama molekiiler agirlik ise molar orana bagh olarak Es.
20’deki gibi yazilabilir.
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M=% xM, (20)

=1

Ideal gaz kabuliiyle yogunluk ifadesi ise Es. 21°deki gibi
yazilabilir.

_mM

P="pT @n

2.2.3. Momentumun korunumu
(Conservation of momentum)

KOEFE’lerde yiiksek sicakliklarda caligma kosullarindan
dolay1 kanal igerisindeki akisin modellenmesi i¢in Es. 22°de
verilen az sikistirilabilir  Navier-Stokes — denklemleri
kullanilabilir [4, 20].

puNV)u = V.{—p1+y((Vu+(Vu)T)—%(V.u)[ﬂ (22)

V.(pu)=0 (23)

Burada u viskoziteyi / ise momentumu ifade etmektedir.

Poroz bolgelerde ise momentumun korunumu i¢in Es. 24°de
verilen Brinkman Denklemleri kullanilmisgtir.

(%+ O = V.{— pl +§((w +(Vu)') —%(V.u)[ﬂ (24)

V.(pu)=0 (25)

Burada K ifadesi gecirgenligi ifade etmekte olup Q ise

elektrokimyasal reaksiyonlardan elde edilen kiitle kaynak
terimini gostermektedir. Q , ifadesi sarj transfer akim

yogunlugu ile iliskili olup su Es. 26’daki gibi gosterilebilir.

0-y 2 (26)

i

3.NUMERIK COZUMLER VE DENEYSEL

DOGRULAMA
(NUMERICAL SOLUTIONS AND EXPERIMENTAL
VALIDATION)

3.1. Mesh Yapisi (Mesh Structure)

Ilgili smir sartlarnda COMSOL Multiphysics yaziliminda
yapilan ¢6ziimlerde 7680 unsur elemanti, 3368 sinir elemani
ve 500 ¢izgi elemani kullanilmuigtir. Sekil 3°te ¢6zimii
yapilan KOE’ye ait mesh yapis1 goriillmektedir.

Coziimler meshten bagimsiz hale getirilmis olup mesh
sayisinin artmast ile ¢0ziim sonuglarinin degismedigi
gozlemlenmistir. Bu yiizden en optimum deger olan 7680
unsur elemant ile ¢éziimler yiirtitiilmiistiir.



Kaya / Journal of the Faculty of Engineering and Architecture of Gazi University 36:4 (2021) 2109-2119

ma“lﬂ"I m

Sekil 3. Coziimii yapilan KOE’ye ait mesh yapist
(Mesh structure of solved model)

3.2. Sayisal Modelin Deneysel Calisma ile Dogrulanmast
(Experimental Validation of Numerical Model)

Yapilan sayisal model literatiirde Jin vd. [4, 20] tarafindan
gelistirilmis KOE’ye ait deneysel smir sartlarina gore
hazirlanarak  dogrulamalari yapilmigtir. Deneysel
dogrulamalar1 yapilan fiziksel parametreler Tablo 2’de
goriilmektedir.

Tablo 2. Sayisal Modele ait fiziksel parametreler
(Physical parameters of numerical model)

Parametreler Deger Aciklama
T 900°C Hiicre ¢alisma sicakligi
Iyonik tagimim i¢in
& 0,3 :
volumetrik oran
& 0,4 Porozite degeri
i 1A m2 Anf)t deglsken akim
’ yogunlugu
i 0.1 Am? Kafot deglsken akim
’ yogunlugu
o 0,5 Sarj transfer katsayisi
F 96485 C mol!  Faraday Sabiti
S, 10° 1! Elektrot spesifik ylizey
’ alani
8,31446211] . o
R (mol.K)'! Ideal gaz sabiti

Sekil 4’de hazirlanan modelin deneysel ¢alisma ile 900°C’
de dogrulanmus hali goriilmektedir.

Yapilan ¢oziimlerde hiicre voltaj degeri 0,8V ile 1,4V
arasinda degistirilerek hiicreden elde edilen akim yogunlugu
degerleri unsur probu teknigi ile elde edilmistir. Sekil 4’ten
de goriildigi tlizere hazirlanan sayisal model farkli
sicakliklarla literatirde yer alan ¢alismalarla V-I
polarizasyon egrileri olarak karsilastirildiginda iyi bir uyum
gostermekte ve farkli sicakliklarda deneysel calismalara
yakin sonuglar gbzlenmektedir.

4. SONUCLAR VE TARTISMALAR
(RESULTS AND DISCUSSIONS)

Yapilan ¢oziimlerde ilk olarak 800°C ve 900°C’de hiicre
icerisinde meydana gelen hiz degisimi, yogunluk degisimi,
viskozitenin degisimi, molar konsantrasyon, molar oran
degisimi ve elektrolit akim yogunlugunun degisimleri ile

ilgili kanal ve elektrotlar igerisindeki dagilimlart
irdelenmigtir. Sekil 5’te 800°C ve 900°C’de kanal
icerisindeki reaktant ve iiriinlerin olusturdugu hiz dagilimi
gorilmektedir.

Voltaj (V)
T

0.94
i A Jin ve ark. [20]
I Model
0.8 oo b b b b b b b
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500
Akim Yogunlugu (A m™)

Sekil 4. Sayisal modelin deneysel dogrulanmasi
(Experimental validation of numerical model)

V_Hiicre=1.6 V

Hiz Dagilimi (m/s)

@ Yo

V_Hiicre=1.6 V Hiz dagihimi (m/s)

1.5

0.5

0
Yo

Sekil 5. Hiicre kanal1 igerisindeki hiz dagimi a) 800°C’de,
b) 900°C’de
(Velocity distribution inside the cell channel at 800°C and 900°C)

Sekil 5’ten de goriildiigii gibi 800°C’den 900°C’ye sicaklik
arttirildiginda kanal igerisindeki hiz dagilim degeri 1,56 m
sn’den 1,8 m sn!' degerlerine ulasmaktadir. Burada
gonderilen reaktant miktarinin sabit olmasina kargilik hem
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iiretilen Hy miktarinin artig hem de sicakligin artigina baglt
olarak yogunluk ve viskozite degerlerindeki degisim kanal
icerisinde daha hizli bir dagilim olugmasina sebep
olmaktadir. Sekil 6’da kanal ve katot elektrotu igerisindeki
yogunlugun degisimi gdzlenmektedir.

V_Hiicre=1.6 V Yogunluk (kg/m?)

(a) ¥ 0.14

V_Hiicre=1.6 V Yogunluk (kg/m?)

kg/m?
A 0.17

0.16
0.14
0.12
0.1

V¥ 0.09

Sekil 6. Hiicre igerisindeki yogunluk degisimi a) 800°C’de,
b) 900°C’de (Density change inside the cell at 800°C and 900°C)

Sekil 6’da goriildiigii gibi sicaklik arttikga H,O gaz fazinin
H,’ye doniisiimii de arttifindan kanal ve elektrotlardaki
yogunluk dagilimlar1 da azalmaktadir. Bunun sebebi H,
fazinin oraninin artmasi ve H>O fazinin ise daha ¢abuk H,’ye
doniismesidir. Molekiiler agirliklar da dikkate alindiginda
yogunlugun azalmasi da yapilan analiz ¢aligmalarinda net bir
sekilde gozlenmektedir. Sekil 7°de ise dinamik viskozitenin

kanal ve katot elektrotta nasil degistigi goriilmektedir.

Kanal igerisindeki tiirlerin dagilimmi etkileyebilecek
dinamik viskozite ifadesinin de sicaklik arttirildiginda bir
miktar arttigi goriilmektedir. Bilindigi gibi gazlarin
viskoziteleri de sicaklik arttik¢a artmaktadir. Ancak hidrojen
olusum reaksiyonundan dolay1 kanal ¢ikisinda 900°C’de
calisan hiicrede 800°C’de ¢alisan hiicreye gore daha kiigiik
viskozite degerleri goriilmektedir. Sekil 8’de ise kanal
icerisinde hidrojenin molar konsanstrasyonunun degisimi
gozlenmektedir.

Sekil 8’de de goriildiigii gibi kanal igerisindeki molar
konsantrasyon degeri 4,29 mol m™ degerinden 6,28 mol m™
degerine ¢ikarak 900°C’de yaklasik bir buguk kat daha fazla
olmaktadir. Bunun temel sebebi Nerst denklemindeki
sicaklik, basing gibi ifadelerin yani sira, iyonik ve elektriksel
iletkenligin de sicaklik artis1 ile artmasidir. Benzer sekilde
H,O’ya ait molar kosanstrasyonun dagilim: da Sekil 9’de
gozlenmektedir.
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V_Hiicre=1.6 V

Dinamik Viskozite (Pa.s)
Pas

A 4.01%107
%107

14
|3_95
113.9
3.85
3.8

W 3.76x107°

V_Hiicre=1.6 V Dinamik Viskozite (Pa.s)

Pass
A 435%x107
| x107°

I

4
3.8

(®) V¥ 3.72x107°

Sekil 7. Hiicre igerisindeki dinamik viskozite degisimi a)
800°C’de, b) 900°C’de
(Dynamic viscocity change inside the channel at at 800°C and 900°C)

H, Molar konsantrasyonu degisimi (mol/m?)

mol/m?
A 120

SIS

1
V¥ 0.67

H, Molar konsantrasyonu degisimi (mr_ol/m';)
—F| mol/m’

3 “‘LlA 6.28

Vi.14

Sekil 8. Hiicre icerisinde H, molar konsanstrasyonunun
degisimi a) 800°C’de, b) 900°C’de
(Hz molar concentration change at 800°C and 900°C)

Sekil 9°dan da goriildiigii gibi 900°C’de daha fazla su
buhari tiiketimi olarak H» iiretimi meydana gelmesinden
kaynakli olarak molar konsantrasyon degeri 10,7 mol m
$ten 9,25 mol m™’ degerlerine diismiistiir. Bu fark elde
edilen dagilim oklarinin yogunluklari ile de kolaylikla
gozlemlenebilmektedir. Hiicre igerisinde H, nin molar
oranimin degisimi ise Sekil 10°da goriilmektedir.

Sekil 10°dan da goriildigi gibi sicakligin  800°C’den
900°C’ye degerlerine kadar arttirilmasi ile molar dagilimin
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maksimum degerleri %38’den %61’e dogru artmaktadir.
Bunun temel sebebi de daha fazla su buharinin bu sicaklikta
artan iletkenlik, kinetik aktivite, akim yogunlugu gibi
etkilerle reaksiyon oranini arttirarak H,’ye doniisme oraninin
artmasidir. Sekil 11°de de elektrolit akim yogunlugunun
farkli sicakliklarda nasil degistigi goriilmektedir. Bilindigi
gibi elektrolitler iyonik olarak iletken olan ancak elektriksel
olarak iletken olmayan yapilardir. Sekil 11°de goriilen
elektrolit akim yogiinlugu degerinin 426 A m?
degerlerinden 8,57 A m degerlerine dogru artmasimin temel
sebebi sicakliga bagli olarak iyonik iletkenligin de
artmasidir. Eg. 15°te verilen iyonik iletkenlik denkleminden
de gorildiigii gibi sicaklikla artan bir davranig
gostermektedir. Katot elektrot yiizeyinden elektrot akim
yogunlugu degerlerinin de bu anlamda irdelenmesi oldukca
onemlidir. Sekil 12’de 600-1000°C araligindaki farkli
sicakliklarda hiicre performansinin nasil degistigi voltaj-
akim yogunlugu egrileri ile gozlemlenmektedir. Sekil 12°den
de goriildiigii gibi elektrot yiizeyinde olusan akim yogunlugu
degeri 1000°C’ye dogru on kata yakin artig gdzlenmektedir.

H,0 Molar konsantrasyonu degisimi (mol/m?)

WV 7.06

(a)

H,0 Molar konsantrasyonu degisimi (mol/m?)
mol/m®

A 925

V¥ 4.11

Sekil 9. Hiicre igerisinde H,O molar konsantrasyonunun
degisimi a) 800°C’de, b) 900°C’de
(H20 molar concentration change at 800°C and 900°C)

Buna gore, artan sicaklik degeri anot, elektrolit ve katottaki
elektriksel ve iyonik iletkenligi arttirdigi gibi hiicre
icerisinde meydana gelen aktivasyon, ohmik ve
konsantrasyon kayiplarmi da azaltigindan hiicrenin
ozellikle 800-1000°C’de dolaylarinda caligtirilmasi ile
50000 A m? dolaylarinda ¢ok 1iyi bir performans
sergileyebilecegi gozlemlenmektedir.

Sekil 13’te ise sabit 900°C’de katot kanalinda su buhari ve
hidrojenin molar oranlarinin hiicre voltajina gore nasil

degistigi goriilmektedir.

V_Hiicre=1.6 V

H; Molar dagilimi

(a)
V_Hiicre=1.6 V

H, Molar dagilimi

Vo.11

Sekil 10. Hiicre icerisinde H,’nin molar oraninin dagilimi
degisimi a) 800°C’de, b) 900°C’de
(H20 molar fraction change at 800°C and 900°C)

Elektrolit akim yogunlugu (A/m?)
A/m?
A 426x10°
x10°
4.25

’ W 4.02x10°
(a)
Elektrolit akim yogunlugu (A/m?)
Am’
A 857x10°

®10°

l3_4
li8.2

8
,— I?.R
(®) ¥ 7.7x10°

Sekil 11. Hiicre icerisindeki elektrolit akim yogunlugunun
degisimi a) 800°C’de, b) 900°C’de
(Electrolyte current density change at 800°C and 900°C)

Sekil 13’ten de goriildiigii gibi 1,6 V gibi yiiksek voltaj
degerlerinde hidrojen molar orani 4-5 mol m~ dolaylarinda
iken su buhart molar oramt 6-7 mol m3 dolaylarinda
gozlenmektedir. Buna karsilik 1-1,2 V gibi daha diisiik voltaj
degerlerinde hidrojen molar akis1 0 ile 1 mol m?
degerlerinde iken suyun molar oranmm 9-10,5 mol m
dolaylarinda oldugu goriilmektedir. Buradan da goriilecegi
iizere yliksek voltaj degeri hiicre igerisinde birim zamandaki
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reaksiyon oranini arttiran akim yogunlugu degerini
arttirdigindan kanal igerisindeki hidrojen molar oraninin da
artmasini  saglamigtir. Hiicre igerisinde performansi
degistirebilecek diger etken ise hiicre igerisinde kullanilan
komponentlerin kalinlik, malzeme igerigi gibi baz1
durumlarda performans: nasil etkiledigidir. Deneysel
caligmalarla  tespiti maliyetli ve zahmetli olan
komponentlerin  kalinliklarin ~ degistirilmesinin  etkisini
incelemek sayisal caligmalarla daha ucuz ve kolaydir.
Elektrolit kalinliginin diismesi biiyiik oranda iyonik direnci
de azaltifindan, performanst arttirict  bir  etki
olusturmaktadir. Bu yiizden, katot destekli bir KOE’de katot
kalmliginin diismesinin nasil bir etki yaratacag ile ilgili bir
gozlem yapmak da onemlidir. Sekil 14’de farkli katot
kaliliklarinda  hiicre performansinin  nasil  degistigi
goriilmektedir.

Voltaj (V)

|
50000

Akim Yogunlugu (A m™)

Sekil 12. Farkli sicakliklarda hiicre performansinin
degisimi (Cell performance change at different temperatures)

16

- N\ 2

Voltaj (V)
S
‘ T

N

[N
T
-

1 NN SREEE RREEY NENEY FEY SRS SRNES FRNEN FRRRY PRy LA
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 M1

Molar Oran (mol m'3)

Sekil 13. Farkli voltajlarda katot kanalinda elde edilen a)

hidrojen ve b) su buhar1 molar oranlari
(Hydrogen and water vapor molar fractions in different cell voltages)
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16

1.5

14

Voltaj (V)
o

-
o

0.4 mm
—a—— (0.2 mm

w
LU DL DL LU L B |

0.9

ot o L 0 1 L
’ 5000 10000 15000 20000 25000

Akim Yogunlugu (A m”)

Sekil 14. Farkli katot kalinliklarinda hiicre performansiin
degisimi
(Cell performance change in different cathode thicness)

Sekil 14’ten de goriildiigii gibi hiicre performansi 0,4 mm ile
0,2 mm kalinliklarinda %4 dolaylarinda ¢ok az bir degisiklik
gostermektedir. 0,2 mm’de V-I egrisinden de goriildiigi gibi
daha diisiik ohmik direngler gdzlemlenmesinin sonucu olan
bu degisiklik, hiicrenin mekanik olarak da termal gerilmelere
kars1 koyabilmesini saglayan katot desteginin 0,2-0,4 mm
arasinda ¢ok biiyiik degisiklik gostermeyecegini ortaya
koymaktadir.

5. SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Sonug olarak deneysel ¢alismalarda elde edilmesi zor olan
yogunlugun, dinamik viskozite degerlerinin, molar oranlar,
molar konsantrasyonlar gibi parametrelerin gelistirilen bu
sayisal modelle kanal ve elektrotlar {izerinde nasil bir
degisim meydana getirdigi gozlemlenmistir. Ozellikle farkli
sicakliklarda hiicre performansmin degisimi ile 1000°C
dolaylarinda 600°C’ye gore on kata yakin hiicre
performanslarinin elde edilebilecegi goriilmiistiir. Ozellikle,
800-1000°C’de dolaylarinda yapilan analiz ¢aligmalar:
sonucunda 50000 A m? dolaylarinda yiiksek performansta
calisabilecegi gozlemlenmistir. Hiicre icerisinde yogunluk,
viskozite gibi etkilerin degisimi, tiretilen hidrojen miktarini
da degistirmis ve 900°C dolaylarmda 0,24 m sn’!
dolaylarinda tiirlerin kanal igerisinde daha hizli hareket
ettikleri belirlenmistir. Yine yiiksek sicaklikta artan iyonik
ve elektriksel iletkenlikle beraber hem elektrolit hem de
elektrot akim yogunlugu degerleri kayda deger bir sekilde
artmugtir. Ozellikle sicakligin 800°C”den sadece 100°C kadar
yiikseltilmesi sonucunda elektrolit akim yogunlugu %102
artiy gostermistir. Bu sayede yiiksek iyon gecisi ve su
buharinin daha yiiksek reaksiyon oraninda H,’ye doniigiimii
de miimkiin olmaktadir. Bu ¢alisma sayesinde deneysel
olarak elde edilmesi zor veya ¢ok maliyetli olan bir¢cok
parametre  incelenerek  hiicre  performansinin  bu
parametrelerin degisimi ile ne 6l¢iide degisebilecegi ortaya
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cikarlmistir. Ilerleyen calismalarda farkli akim toplama
tekniklerinin hiicre performansini nasil degistirecegi ile ilgili
sayisal ¢aligmalar yapilmasi planlanmaktadir.
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