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Bizmut-temelli kat1 elektrolitler 6zellikle oksijen pompalari, oksijen gaz dedektorleri ve yakit pillerinde kati
elektrolit olarak kullanilmaktadir. Bu tiir elektroseramikler, iiretilmekte olan Seria-temelli ve Zirkonya-temelli
olanlara iletkenlik 6zellikleri bakimindan gii¢lii bir alternatif malzemedir. Bu ¢alismada, kolay tiretilebilen yeni
tip Bizmut-tabanli katkilanmus kati elektrolit tozlarin sentezlenmesine, ince tabaka formunda sekillendirilmesine
ve elektriksel gii¢ iiretiminin gozlenmesi igin tekli yakit hiicre uygulamasinin yapilmasina dair tiim siiregler
ayrintili sekilde agiklandi. Bu amagla Lantanit grubunun (Gd,0s) ve (Dy,0s) oksit bilesikleri (Bi,Os) igerisine
farkli oranlarda katkilanarak yeni tip Bizmut-temelli kat1 elektrolit tozlar {iretildi, ardindan serit dokiim yontemi
ile ince tabaka formuna getirilerek fiziksel 6zellikleri arastirildi. Uretilen malzemelerin SEM ile mikroyapilart
incelendi, empedans analizi ile sicaklifa ve zamana bagli iletkenlik karakterizasyonlart yapildi, aktivasyon
enerjileri ve yiik tasiyici sayilart 6lciildii. Ardindan tretilen kati elektrolitin tekli yakit hiicresi uygulamasi
yapildi. Bunun i¢in ekran baski yontemi ile elektrolitin her iki yiizeyi elektrotlar ile kaplanip gii¢ tiretimi test
edildi. Tim dretim sartlarina ait siiregler ayrintili sekilde arastirilarak iiretim sartlarina ait tespit edilen
parametreler agiklandi.

Anahtar Kelimeler: Kati oksit yakit hiicresi, bizmut oksit, serit dokiim, ekran baski, elektrik iletkenligi
karakterizasyonu

PRODUCTION OF BISMUTH BASED NEW TYPE ELECTROLYTES
AND ITS APPLICATION IN SOLID OXIDE FUEL CELLS

ABSTRACT

Bismuth-based solid electrolytes are used as a solid electrolyte especially in oxygen pumps, oxygen gas
detectors and fuel cells. In terms of conductivity, Bi-based electro-ceramics are an alternative material according
to Ceria-based and Zirconia-based ones. In this study, all the processes for the synthesis of new type stabilized
Bi-based doped solid electrolyte powders, shaping in thick film form and the application of single fuel cell for
observation of electrical power production have been particularly explained. For this purpose, new type
Bismuth-based solid electrolyte powders were synthesized by adding lanthanide group (Gd,O3) and (Dy,Os3)
oxide compounds in (Bi,0O3) at different ratios. Subsequently, physical properties were investigated by forming a
thin layer via tape casting method. Microstructures of the fabricated materials were investigated by SEM,
temperature and time dependent conductivity characterization was performed by impedance analysis, Activation
Energies and load carrier numbers were measured. Then, single fuel cell application of the produced solid
electrolyte was done. For this, both surfaces of the electrolyte were coated with electrodes by screen printing
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method and the power production was tested. Processes of production conditions were investigated and all of the
determined parameters were explained.

Keywords: Solid oxide fuel cell, bismuth oxide, tape casting, screen printing, electrical conductivity
characterization

1. GIRIS

Saf Bi,03 i¢in iyonik iletkenlik 6zelliginden dolay1 yaygin ¢alisilan alt1 kristal fazt mevcuttur; monoklinik faz
(a-Bi,03), i¢ merkezli kiibik (bce) faz (y-Bi,03), yiizey merkezli kiibik (fcc) faz (4-Bi,03), tetragonal (5-Bi,O3)
faz, ortorombik faz (e-Bi,O3) ve triklinik fazdir (w-Bi,O3z). Monoklinik oda sicakligindaki kararli fazdir. Diger
fazlar farkli yiiksek sicaklikta kararli olan fazlardir, yapilarinda oksijen 6rgii kusurlari meydana gelir ve yiiksek
oksijen iyonik iletkenlik gosterirler. Fakat oda sicakliginda tekrar monoklinik faza gecerler. Katkilama yoluyla
bu oksijen kusurlar1 kalici hale getirilebilir ve bdylece oda sicakliginda oksijen iyonik iletken elektroseramik
elde edilebilir. Bi-temelli kat1 elektrolitlerin en ¢arpici dzelligi orta sicaklik bélgesinde (~600-800°C) oldukea iyi
bir 0% iyonu elektrik iletkenligi gosterebilmesidir. Saf Bizmut oksit, yiiksek sicakliga ¢ikildiginda Oksijen
iyonlar1 Oksijen gazina doniiserek orgiiden uzaklasir ve geride altérglide bosluklar birakir. Bu 6rgii kusurlar
Bizmut oksitin yiiksek iyonik iletkenlik gostermesine neden olur [1]. Bi,Os igerisine ¢esitli malzemeler
katkilanarak kusurlar kalici olarak olusturulabilir. Boylece oda sicakliginda kararli, 6rgii kusurlu ve yiiksek
oksijen iyonik iletken bir malzeme iiretilmis olur [1]. ikili katkilama rejimi ile elde edilen Bizmut tabanli iiglii
bilesiklerin, ikili bilesiklerden daha iyi 6zelliklere sahip oldugunun belirlenmesiyle birlikte, bu tip
elektroseramiklere 1ilgi de son yillarda artmmstir [2-7]. Bizmut-tabanli kati elektrolitlerin iletkenlik
mekanizmasinin oksijen iyonik iletkenlik tipinde olmasi ve oksijen iyonlarinin ana yiik tastyicilari olmasi ayni
zamanda oksijen dedektorlerinin iiretiminde yaygin kullanim alanina sahip olmasini saglamaktadir [8-10]. Bu da
yanma algilanmasi kontroliinde kullanilmasinin énemini artirmaktadir. Diger taraftan Bi-tabanli kat1 elektrolitler
stiperiletken tabaka ve kablolarda yalitim malzemesi olarak [11], algilama sistemleri ¢aligsmalarinda makinelerin
egzoz olarak attig1 zehirli CO, ve NO gaz miktarinin tespitinde [12, 13], optik 6zelliklerinden dolay: fotovoltaik
uygulamalarda [14] ve nanofiber olarak [15] kullanilmasi ¢aligsmalar1 vardir. Yiiksek iyonik iletkenliklerinden
dolay1 caligilan en 6nemli uygulama alani ise yakit hiicreleri ve gaz sensorleridir [8]. Bi-tabanlh elektroseramik
malzemelerin avantajlar diisiik sicaklikta yiiksek iletkenlik gosteriyor olmasi ve enerji verimliliklerinin yiiksek
olmasidir [16]. J-faz Bi-tabanli kat1 elektrolitlerin kristal yapilarinin kiibik olmasi durumunda ¢ok yiiksek iyonik
iletkenlik gosterdigi bir¢ok galigma ile gosterilmistir [8, 17].

Katkilama ile birlikte katki katyonunun cinsine yani iyonik yarigapina bagli olarak birim hiicre
parametrelerinde degisim, katki orani arttikga 6rgii kusurunda artis ve bunlara bagli olarak da siiriiklenen yiik
tagtyicilarinda artigin gézlenmesi bu malzemelerin tipik 6zelliklerindendir [1]. Tiim iyonik iletken malzemelerde
oldugu gibi Bi-temelli kat1 elektrolitler de artan sicaklikla beraber artan elektrik iletkenligi sergilerler. Bunun
sebebi yiik tastyicisi olan iyonlarin mobilitelerinin artmasidir. Ayrica iiretilen malzemelerin hazirlanma kosullari
orgiiye yerlesen ve oOrgiiden ayrilan iyonlarin miktarini, diizenini dolayistyla kristal yapr tiiriinii belirler. Yani
katkimin cinsi, ortamin sicakligi, reaksiyon ortami ve sicakligi, sogutma hizi gibi deneysel parametrelerin ve
kristal yap tiiriiniin etkisi elektrik iletkenligi belirleyen ana faktorlerdir.

Elektroseramik malzemeler yaygin olarak tablet formunda tiretilerek c¢alisilmaktadir [18]. Az yer kaplama,
hafif olma ve yiiksek performans gibi sebeplerden dolayi seramiklerin ince tabaka halinde iiretilmesi 6nemlidir
ve ince filmlerin 6zelliklerinin tablet form gibi hacimli numunelerden daha stiin oldugu da bildirilmistir [19,
20]. Cesitli ince film tretme teknikleri ile kati elektrolitler sentezlenebilmektedir fakat ¢ogu yontem oldukca
is¢ilik isteyen ve masrafli bir yontemdir. Kat1 elektrolitler i¢in bildirilmis ¢ogu teknikler ve bahsedilen yayinlar
[19, 20] plazma piiskiirtme gibi pahali ve uygulamasi zor teknikler ile tiretilmis numunelere aittir. Bu 6rneklerin
yaninda serit dokiim teknigi kolay ve ucuz bir yontemdir. Sekillendirilen elektroseramiklerin yiiksek yogunluklu
ve gozeneksiz olmasi gerekliliginin yan1 sira elektrotlarin kaplanmasina uygun bir yiizeye sahip olmasi da diger
gerekliliklerdendir.

Serit dokiimii sirasinda gerekli akiskan ¢camurun hazirlanmasi igin ¢6ziicti, dagitici, baglayict ve plastiklestirici
gibi bazi katki malzemeleri kullanilir. Coziicliler dagitici, baglayic1 ve plastiklestiricinin ¢6ziinmesi igin
kullanilirlar ve seramikle tepkimeye girmemelidir. Bu nedenle etanol ve toluen karigimi kullanilabilir [21].
Yaygin olarak kullanilan diger ¢oziiciiler; hacimce %63/34 2-biitan/etanol karisimi ve hacimce 72/28
trikloroetilen/etanol gibi es-kaynar karisimlardir [22]. Dagiticilar genellikle agirlikca %0,5-2,0 oraninda
eklenirler. En yiiksek verimi elde etmek i¢in; baglayici ve plastiklestirici eklenmeden dnce ¢oziicii, dagitict ve
seramik tozlar1 birlikte Ogiitilir. Boylece yilizeyler dagitict ile doyurulur [23]. Menhaden balik yagi,
trikloroetilen/etanol ortaminda en yaygin kullanilan dagiticilardandir [24]. Baglayicilar seride esneklik ve
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saglamlik verir, islemeye olanak saglar. Dagitici ile uyumlu olmali ve taneler arasinda ¢dzelti igindeyken
kayganlik saglamalidir ve ayrica ¢oziicliniin buharlagtirilmasi sirasinda engelleyici de olmamalidir [24].
Plastiklestiriciler baglayicinin yumusatilmasi ve serit esnekliginin arttirilmasi igin gereklidir ve ayrica tasiyict
zemine yapismayan baglayici ve plastiklestirici tiirleri segilmelidir [24]. Poli-Vinil Biitral (PVB), Poli-Vinil
Alkol (PVA), polietilen genellikle kullanilan baglayicilar arasindadir. Plastiklestiricilerden siklikla kullanilanlari
ise Di-oktil Ftalat, Di-biitil Ftalat, Biitil Benzil Ftalat ve Poli-Etilen Glikol’diir [24].

Bir Kat1 Oksit Yakit Hiicresi (KOYH) tipik olarak iki yiizline anot ve katot kaplanmuis kati elektrolit sistemden
meydana gelir. Anodun oncelikli fonksiyonu KOYH’lerinde yakitin elektrokimyasal oksidasyonunu
desteklemektir. Yiiksek verimli anot tasarimi, elektrot/elektrolit ara yiizeyinde yiik ve kiitle transferinin hizli
olabilmesiyle saglanabilir. Bu da anodun gozenekli olmasi ve baskin diizeyde elektronik iletken olmasi ile
saglanabilir. KOYH’de anot ayni zamanda hiicrenin tiimi igin yap1 destegi olarak da kullanilabilir. Bu da
elektrolit malzeme ile kompozit bir karisim yapilarak ve/veya elektrolite oranla daha kalin yapilarak saglanir.
Ayni durum katot i¢in de gegerlidir. Anot ile elektrolit arasinda yer alan bu anot aktif tabaka elektronik ve iyonik
karisik tip iletkenlik 6zellik gosterir. Bu nedenle anot materyalleri yakit hiicre iiretimi islemleri siiresince yiiksek
kimyasal ve termal dayaniklilik, yakit hiicresi ¢aligmasi sirasinda yiiksek elektronik iletim, yakitin oksidasyonu
yoniinde istiin katalitik aktivite, komsu hiicre bilesenleriyle termal genlesme katsayisinin uyumlulugu, yeterli
mekanik gii¢ ve esneklik, istenilen mikroyapin (ylizey gozenekliligi ve yiizey alani gibi) iiretim kolayligt ve
diistik maliyet gibi genel gereklilikler icerir. NiO seramik yiizeylere iyi tutunma ve gaz gecisine uygun gozenekli
yapisi nedeniyle yaygin kullanilan ve uygun bir anot malzemesidir [25]. Katot tabakasi ise kat1 yakit hiicresi
icerisinde oksijen iyonlarinin indirgendigi bolgedir. Katot tabakasinda karisik iyonik ve elektronik iletkenlik
gozlenir. Son yillarda daha diisiikk maliyet ve yiikksek KOYH enerji verimi igin isletim sicakligimin 1000°C’den
orta sicaklik (OS) araliklarma (600-800°C) diisiiriilmesi g¢aligmalart hiz kazanmistir. Katot materyalinin
performansi sicakliga, tabakadaki tanecik biiyiikliigiine, mikroyapisina veya kaplama siireglerine baglidir [26].
KOYH sistemleri i¢in katot malzemesi olarak perovskit tabanli malzemeler, iiretim kolayligi, mikroyap1
ozellikleri, katalitik aktivitesi ve kararliligi nedeniyle yogun bir sekilde kullanilmaktadir. Bizmut oksit-tabanl
kat1 elektrolit sistemlere basarili bir sekilde uygulanmis katot materyallerine drnek olarak LSM (La;,Sr,MnOs)
ve LNF (LaNi,Fe,O3) verilebilir [27]. LSM sistemi, yaygin uygulanan lantanit tabanli katot segenegidir ve
yiiksek sicaklikta iyi performans gosterirler ancak saf LSM materyalleri 800°C’den daha diisiik islem sicakliklart
icin uygun degildir [26, 28]. Yiiksek karigik tip (iyonik ve elektronik) iletkenliklerinden ve oksijen indirgenme
reaksiyonlarina kars1 yiiksek elektrokatalitik aktivitelerinden dolayr OS-KOYH i¢in en ¢ok tercih edilen katot
malzemelerinden birisi de La, ,Sr,Co,Fe; 05 s (LSCF) perovskit sistemleridir [29, 30]. Ince film formundaki
LSCEF son yillarda da mikro-KOYH’ler i¢in sentezlenmektedir ve Johnson ve ark. (2009) tarafindan yapilan bir
calismada en yiiksek gii¢ yogunlugu degeri 500°C’de yaklagik 60 mW/cm? olarak 6lgiilmiistiir [31].

Bu calismada sadece kiibik fazdaki (Gd,O3)x(Dy»03),(Bi;O3)1.x, Tiglii sistemi sentezlenmis, mikroyapisal ve
elektriksel ozellikleri arastirilmistir. Tekli Kat1 Oksit Yakit Hiicresi iiretimi igin elektrolit tabakalarin serit
dokiim yontemi ile {iretilmesi ve anot ve katot kaplamalarinin ise ipek baski yontemiyle kaplanmasina ait tim
ayrintili siiregler arastirilmis ve tiretim sartlarina ait belirlenen en uygun parametreler ortaya konmustur. Yapilan
uygulamalar orta sicaklik bolgesi olarak kabul edilen 600-800°C civarindaki sicaklik araliginda uygulanmustir.
NiO bilesigi anot malzemesi ve LSCF sistemi de katot malzemesi olarak kullanilmistir.
(Gd205)«(Dy,03)y(Biz03)1xy Uglii sistemi belirtilen katki oranlarinda literatiirde ilk defa calisiimis olup,
bahsedilen serit dokiim ve ekran baski yontemi ilk kez uygulanmustir.

2. MATERYAL VE METOT

Uretim siireglerine ait islem basamaklar1 Sekil 1°de gdsterilmistir. Uretim siirecleri ve kullanilan malzemeler
alt bagliklar halinde agagida yer almaktadir.

2.1. Kat1 Elektrolit Tozlarin Sentezlenmesi

Tozlarin sentezlenmesi i¢in Pechini metodu kullanildi [32, 33]. Bu yontemde ana amag tozlarin nano-boyuta
indirgeyerek, homojen sekilde karistirilmasmi saglamaktir. (Gd,O3)x(Dy,03),(Bi;O3)1.xy Tglii sisteminde
olusabilecek fazlar1 sentezlemek igin baglangic malzemeleri olarak; Bi(NO3),;-5H,0 (%99,9, Sigma Aldrich, St.
Louis, MO, Amerika Birlesik Devletleri), Dy(NOs)s-5H,0 (%99,9, Johnson Matthey, Royston, ingiltere),
Gd(NO3)3-6H,0 (%99,9, Sigma Aldrich, St. Louis, MO, Amerika Birlesik Devletleri) kimyasallar1 kullanild. ki
grupta sentezleme galigmasi yapildi.
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Birinci grupta 2<x<10 (X, % mol) araligindaki farkli mol oranlarinda Gd(NO3)3-5H,0 ve 2<y<10 (y, % mol)
araligindaki farkli oranlarinda Dy(NO3)3-5H,0 bilesikleri katkilandi (Tablo 1). Hazirlanan karigimla elde edilen
jel malzeme 120°C sicakliginda etiiv igerisinde 24 sa siireyle kurumasi saglandi. Ardindan agat havanda
ogitiildiikten sonra aliimina krozelere alinarak 2°C/dk 1sitma hiziyla 550°C sicaklikta 48 sa kalsine edildi. Bu
islemde, baglayicilarin kat1 toz elektrolit malzemesinin i¢inden yanarak uzaklasmasi saglandig i¢in 1sitma hizi
diistik tutuldu. Kalsinasyon sonrasi tiim numuneler 700°C sicaklikta sinterlendi. Bu tozlara yapilan XRD
analizleri soncunda iiretilen numunelerin tamaminda goklu kristal fazlarina rastlandu.

Kat1 elektrolit tozlara XRD
yapilmas1 ve tekli fazlarin tespiti

Elektrolitlerin bant dokiimii i¢in uygun
¢amur karisimin arastirilmasi

Kat1 elektrolit tozlarn o
Pecchini ile sentezlenmesi

v

.

Bant dokiimii i¢in optimum
iretim parametrelerin
belirilenmesi ¢ ¢ ¢ ¢
Uygun tabaka kalinhk Laminasyon i¢in Uygun numune Isil islem sonrasi
ve sinterleme uygun tabaka boyutlarimn kiiglilme miktarinin
v stirecinin arastirllmas1| | sayisinin belirlenmesi belirlenmesi tespiti
Elektrolit tabakalarm
mikroyap1 ve elektrik
iletkenligi 6zelliklerinin analizi l l l
Elektrolit Elektrolit tabakalarin Elektrolit tabakalarin
A tabakalarin SEM elektrik iletkenligi Oksijene bagl iletkenlik
Elektrotlarin Ekran Baski ile analizi analizi degisimi
kaplamalar i¢in ¢gamur

karigimin arastirilmast

v

Tekli yakit hiicresinin tiretimi
ve gii¢ liretiminin gozlenmesi

Sekil 1. Uretim siireclerine ait diyagram

Ikinci grupta katki oranlarinin toplam katkilar1 yiiksek tutuldu. Bunun igin toplam katki oranlart %25, %30,
%36 ve %39 olarak dort farkli grup olusturularak 12 adet yiiksek katkili numune iretildi. Her bir numune grubu
icerisinde 1:2, 1:1 ve 2:1 oranlarda katkilama islemi gergeklestirildi. Oranlar Tablo 2’de goriilmektedir. Bu
numuneler igin kalsinasyon sicakligi 700°C olarak belirlendi. Ardindan iiretilen numunelerden XRD igin bir
miktar ayrildiktan sonra 800°C sicaklik degerlerinde tozlar iiretildi.

2.2. Kristal Yap1 Analizi

Uretilen toz numunelerin kristal yapilarinin ve érgii parametrelerinin tespit edilmesi i¢in XRD analizi yapildi
(Rigaku, SmartLab). Olgiimlerde 40 kV ve 30 mA’de elde edilen CuKa 1sinlart kullanildi. Numuneler 0.02°
adim arahiginda, 21,6746°C/dk tarama hizinda ve 7°<20<90° ag1 araliginda tarandi. Olgiimler oda sicakliginda
gerceklestirildi. Kirimim 1sinlar1 1-boyutlu silikon detektér (D/teX Ultra 250) ile sayildi. Olgiilen XRD desenleri
PDXL2 yazilimi1 kullanilarak DICVOLO06 metodu ile indislenerek 6rgii parametreleri hesaplanmustir.

Ayrica Williamson-Hall metodu kullanilarak her bir numune icin kristal biyiikligii ve orgli gerilimi
hesaplanarak katki oranina bagl olarak degisimleri incelendi. Williamson-Hall metodu tanecik biiyiikliigii ve
mikro gerilme etkilerinin pik genisligine etki eden en biiyiik iki etken oldugu dikkate alinarak gelistirilmis bir
yontemdir. Buna gore bu iki etkenin toplami pik genislemesi ile iligkilendirilip yeni bir esitlik ¢ikarilir.

oo Ki_ )
ﬂhkl cos6
— ﬁhkl (2)
4tan @
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Tablo 1. (Gd;03)x(Dy,03),(Bi;03)1-x.y liglil sistemi i¢in kullanilan mol oranlar1

Toplam Katkil Katki2 Temel Madde
Katki Gd(NO3)3'6H20 Dy(N03)3'5H20 Bl(NO3)3'5H20
(x mol) (y mol) (1-x-y mol)
0,04 0,02 0,02 0,96
0,06 0,02 0,04 0,94
0,08 0,02 0,06 0,92
0,10 0,02 0,08 0,90
0,12 0,02 0,10 0,88
0,06 0,04 0,02 0,94
0,08 0,04 0,04 0,92
0,10 0,04 0,06 0,90
0,12 0,04 0,08 0,88
0,14 0,04 0,10 0,86
0,08 0,06 0,02 0,92
0,10 0,06 0,04 0,90
0,12 0,06 0,06 0,88
0,14 0,06 0,08 0,86
0,16 0,06 0,10 0,84
0,10 0,08 0,02 0,90
0,12 0,08 0,04 0,88
0,14 0,08 0,06 0,86
0,16 0,08 0,08 0,84
0,18 0,08 0,10 0,82
0,12 0,10 0,02 0,88
0,14 0,10 0,04 0,86
0,16 0,10 0,06 0,84
0,18 0,10 0,08 0,82
0,20 0,10 0,10 0,80
0,25 0,10 0,15 0,75
0,30 0,15 0,15 0,70
0,35 0,20 0,15 0,65
0,40 0,25 0,15 0,60
0,45 0,30 0,15 0,55

Tablo 2. (Gd,03)x(Dy»03)y(Bi;03)1.xy li¢lii sistemi i¢in hazirlanan yiiksek katkili mol

oranlari
Toplam Katkil Katki2 T_emel Madde
Katki Gd(N03)3'6H20 Dy(NO3)3'5H20 Bl(N03)3'5H20 Numune Ad1
(x mol) (y mol) (1-x-y mol)
0,25 0,20 0,05 0,75 20G5DSB
0,25 0,15 0,10 0,75 15G10DSB
0,25 0,125 0,125 0,75 12.5G12.5DSB
0,30 0,20 0,10 0,70 20G10DSB
0,30 0,15 0,15 0,70 15G15DSB
0,30 0,10 0,20 0,70 10G20DSB
0,36 0,24 0,12 0,64 24G12DSB
0,36 0,18 0,18 0,64 18G18DSB
0,36 0,12 0,24 0,64 12G24DSB
0,39 0,26 0,13 0,61 26G13DSB
0,39 0,195 0,195 0,61 19.5G19.5DSB
0,39 0,13 0,26 0,61 13G26DSB

354



OHU Miih. Bilim. Derg. / OHU J. Eng. Sci., 2018, 7(1): 350-369

KATI OKSIT YAKIT HUCRELERINDE KULLANILMAK UZERE SERIT DOKUM YONTEMIYLE BIZMUT
TABANLI YENI TIP ELEKTROLITLERIN URETILMESI VE YAKIT HUCRE UYGULAMASI

Burada Denklem 1 Scherrer esitligi olarak bilinir ve bize kristal biiyiikliigi bilgisi verir. Denklem 2 ise Stokes-
Wilson esitligidir ve orgii gerilimini hesaplar. D kristal (kristalin) biyiikliigii ve ¢ orgii gerilimidir. K sabit
(~0,9), A CuKol 1gmmasinin dalga-boyudur (~1,54056 A), Bna; yansima diizleminin 20 degerinin radyan
cinsinden degeridir. 6 yansima agisinin yart degeridir. Buna gére Scherrer esitligi ve Stokes-Wilson esitlikleri
birlestirilerek yeni bir ifade olugturulur (Denklem 3).

KA
=——+4¢tand 3
Baa D cosd & (3)

Denklem 3’i bir dogru denklemine benzetilirse olusacak yeni denklem Williamson-Hall denklemi olarak
bilinir (Denklem 4). Dolayist1 ile dogru denkleminin egimi bize 6rgii gerilme etkisini verirken kalan diger terim
kristal biiyiikliigii etkisini verecektir.

(B cOSO) = [%j +(4¢)sino (4)

2.3. Serit Dokiim Teknigi Kullanilarak ince Elektrolit Tabakalarin Uretilmesi

Uretilen toz kati elektrolitlerin sekillendirilmesi igin serit (bant) dokiim (MTI, MSK-AFA-III) y&ntemi
kullanildi. Serit dokiim ydntemi ucuz ve basit bir yontem olmakla birlikte biiylik 6l¢ekli kati oksit yakit pili
iiretimi i¢in kullanilan en yaygin yontemlerdendir ve Bizmut tabanli elektrolitlerde ilk defa kullanilmistir.
Calismada uygun ¢amur karisim orani, iiretilecek olan tabakalarin sinterleme isleminde kullanilacak uygun
sinterleme tablasinin belirlenmesi, laminasyonda kullanilacak tabaka sayisi ile tabaka kalinlig1 ve laminasyon
yapilmis ham tabakalarina uygulanacak olan sinterleme siirecinin iyilestirilmesi ¢aligmalar1 yapildi. Calismalar
alt bagliklar halinde agagida ayrintili sekilde agiklanmustir.

2.3.1. Serit Dokiim i¢cin Uygun Camur Karisimi ve Oranlarinin Belirlenmesi

Uygun oranlarin tespit edilebilmesi i¢in 27 farkli deneme yapildi. Olusan tabakalarin kdpiik, kabarcik homojen
dagilma gibi sorunlar1 giderilecek sekilde her seferinde oranlar yeniden belirlendi. Camuru hazirlanacak olan toz
igerisine ¢oziicli ve dagitict eklenerek 50 mL yiiksek yogunluklu polietilen sise igerisinde 10 tane agat bilye (5
tane; 12 mm ve 5 tane; 10 mm ¢aplarinda) ile birlikte yatay bilyeli karigtirict degirmen (jarmill) ile 125 d/dk’da
24 saat karistirildi. Daha sonra baglayici ve plastiklestirici eklenerek jarmill ile 40 d/dk’da 24 saat karigtirildi.
Serit dokiim 20 mm/sn hiz ile temperli cam tizerine yapildi. Yaklasik 30 dk ile 1 sa araliginda oda sicakliginda
kendiliginden kuruma gergeklesti. Tiim sonuglar birbirleriyle kiyaslanarak tek bir orana karar verildi. Tablo 3’te
nihai karigim oranlar1 goriilmektedir.

Tablo 3. Serit dokiim i¢in hazirlanan karigimin igerigi

Katkilar Agirlik Oranlari
Toz 1,00
Etanol Coziici 2,00
Menhaden Balik Yagi | Dagitict 0,01
Etil Seliiloz Baglayici 0,20
Poli Etilen Glikol Plastiklestirici 0,05
Di-biitil Ftalat Plastiklestirici 0,05

2.3.2. Uygun Sinterleme Tablasinin Belirlenmesi

Uygun sinterleme tablas1 se¢iminin arastirilmasi i¢in yogun ve gozenekli olmak iizere iki tip aliimina alttas
denendi. 10 kat 20 MPa altinda laminasyon yapilmis 3x3 cm boyutlarinda 3 adet tabaka (Sekil 2a) iki tip alttas
tizerinde ve ayni anda oda sicakligimdan 300°C sicakliga 5°C/dk hizla ¢ikarildi ve 1 sa siireyle kalsinasyon
yapildr (Sekil 2). Sekil 2’de goriildiigii gibi (a) ve (b) sekillerinde gozenekli aliimina alttas kullanild1 ve
numuneler ile alttag arasinda yapisma ve kirilma gozlenmedi. (c) sekilde ise gdzeneksiz yogun aliimina alttasa
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tamamen yapisma gozlendi. Yapisma numune ve alttas arasinda reaksiyon oldugunun gostergesidir ve
istenmeyen bir durumdur. Bu durumda ¢alismaya gézenekli alttaslar ile devam edildi.

Sekil 2. (a) Gozenekli (b) gbzenekli ve (c) gozeneksiz alttaslar
tizerinde kalsine edilmis elektrolit tabakalar

2.3.3. Laminasyon i¢in Tabaka Sekli, Kalinhgi ve Sayisinin Belirlenmesi

Bu kisimda iizerinde ¢alisacagimiz numuneler i¢in en uygun laminasyon tabaka sayisin1 ve dokiim tabaka
kalinligin1 belirleme ¢alismasi yapildi. Bunun igin ¢esitli tabaka sayilarinda ve boyutlarda ¢ok sayida numune
hazirland1 ve cesitli 1s1l islemler uygulandi. Bazi numunelerde ileri diizey egrilikler, bazilarinda catlaklar ve
kiriklar olustu. Isil islem sonucunda en giizel diizlem ve hatasiz tabaka {iretme siireci c¢aligma sonucunda
belirlenmis oldu.

Denemeler kare ve daire formunda olmak iizere iki farkli sekil tizerinde yapildi. Calismada arastirilan kare
numuneler i¢in 2x2 cm ve 3x3 cm boyutlar, 200-300-350 um serit dokiim kalinliklar1 ve 8-10-12-14-15-20-40
kat tabaka sayilar1 kendi aralarinda cesitli kombinasyonlarla denenerek en uygun segenek belirlendi. Ayni
sekilde daire bi¢imli numunelere 40 mm ¢ap, 10 ve 15 kat tabaka sayilari, 200 ve 350 pm serit dokim
kalinhiklar1 cesitli kombinasyonlarda denendi. Uretilen ham tabakalara ait ornek goriintiller Sekil 3’te
goriilmektedir. Hepsine de 20 veya 30 MPa laminasyon basinglari, ¢esitli 1sitma hizlar1 ve sinterleme siireleri
denendi.

Sekil 3. Isil islem uygulanmamis kare ve daire numune 6rnekleri

Tiim denemelerin sonunda 10 kattan daha fazla laminasyon veya daha kalin filmlerde catlamalarin meydana
geldigi goriildii. Laminasyon kalinhigr arttikga gatlama miktarmin arttigi goriildii. ideal laminasyon oraninin 200
pm kalinliginda dokiilen filmlerin 8 veya 10 kat laminasyon yapilmasi olarak belirlendi. Sekil 4’te 6rnek bir
calisma goriilmektedir. Burada Sekil 4a’daki kare numuneler 200 pm serit kalinliginda dokiilmiis ve soldan saga
dogru sirasiyla 10, 15, 20 ve 40 katli lamine tabakalardir. Sekil 4b’deki dairesel numuneler ise 350 um serit
kalinliginda dokiilmiis 10 kat laminasyonlu tabaka (sol tst), 200 pum serit kalinhiginda dokiilmiis 15 kat
laminasyonlu tabaka (sag tist) ve 200 um serit kalinliginda dékiilmiis 10 kat laminasyonlu tabakaya (altta) ait
resimlerdir. Bu ¢alismada 10 kat laminasyonlu 2 c¢m lik kare seklindeki filmlerde gatlama meydana gelmezken
(Sekil 4a), aym sayida katli ve kalinliklh fakat yiizey alam olarak daha biiyiik olan 10 kat laminasyonlu 4 cm
capindaki daire filmde gok az bir ¢atlama goriildi (Sekil 4b).

Sekil 4. Sinterlenmis (a) kare ve (b) dairesel sinterlenmis elektrolit tabakalar
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Sinterleme sonrasinda seramik numunelerde kiigiilme olmasi beklenen bir durumdur. Bu durumda iletkenlik
Ol¢iimleri i¢in manifoldlara yerlestirilen numunenin uygun boyutlarda olmast i¢in kiigiilme miktarini bilme ve
numunelerin sinterleme dncesi boyutlarint buna goére belirlemek gerekir. Kiiclilme miktarinin tespiti i¢in bigak
aralig1 200 pm ayarlanarak dokiim yapildi ve bu dokiimden 8 katli 3 adet ve 9 katli 1 adet 3x3 cm boyutlarinda
ve 30 MPa basing altinda laminasyon yapilarak numuneler hazirland: (Sekil 5a). Uretilen tabakalar gozenekli
alttas iizerinde oda sicakligindan 400°C sicakliga 1°C/dk 1sitma hiziyla ¢ikilarak bu sicaklikta 1 sa yakma iglemi
gerceklesti. Hemen ardindan firin sogumadan 400°C sicakliktan 800°C sicakliga 4°C/dk 1sitma hiziyla ¢ikilarak
1 sa sinterleme islemi yapildi. Kiiglilme %20 civarinda gergeklesti (Sekil 5b). Emin olmak igin tekrar ve ayni
sartlarda bu kez 8 kat ve 10 kat 1’er adet 3 cm kare numune Tiretildi (Sekil 6a) ve aym sartlarda hidrolik pres
yapilarak ayni 1s1l islem siireclerine tabi tutuldu. Sinterleme sonrasi boyutlarda yine yaklasik %20 kiigiilme
oldugu gozlendi (Sekil 6b). Fakat 10 katli numunede kirtlmalar gozlendi. Bu denemeler sonucunda da
laminasyon igin en uygun tabaka sayisimin 8 kat oldugu tekrar gozlendi. Bu sartlarda iiretilen ince elektrolit
tabakalarinin nihai kalinligi da en uygun olarak yaklasik 300 pm oldugu goriildii. Numunelerde yaklagik %20
kiigiilme meydana gelmektedir.

e

(@) ‘ (b)

Sekil 5. Laminasyon vyapilmis (a) 1sil islem
uygulanmamig ve (b) 800°C sicaklikta 1 sa sinterlenmis
elektrolit tabakalar

il

S (b)

Sekil 6. 8 kat (solda) ve 10 kat (sagda) laminasyon
yapilmis (a) sinterleme 6ncesi ve (b) sinterleme sonrasi
elektrolit tabakalar

Buraya kadar yapilan tim denemeler degerlendirildiginde, tabakalarin yiizey alani arttikga laminasyon
kalinhiginin azalmasi gerektigi gozlendi. Yapilan ¢ok sayidaki tim denemeler sonucunda 2 cm Kkare tabakalar
igin 10 kat laminasyon ve 3 c¢cm kare tabakalar i¢in 8 kat laminasyon yapilmasi gerektigine karar verildi. Genel
bir degerlendirme sonucunda c¢aligmada tiretim igin gerekli parametrelere 3x3 c¢cm boyutlu kare, 8 kat tabaka ile
laminasyon ve serit dokiim kalinligi 300 pm olmasina karar verildi.

2.3.4. Isil islem Siireclerinin Tyilestirilmesi

Uygulanan c¢esitli 1sitma hizlar1 ve siireleri ile tretilen tabakalara uygulanan sinterleme parametreleri genel
olarak daha uygun hale getirilmeye ¢alisildi. Ornek bir ¢alismaya ait goriintiiler Sekil 7°de gériilmektedir. Bunun
i¢in yukarida belirtilen oranda yeni ¢gamur hazirlanarak dokiimler gergeklestirildi. Tiim tabakalar g6zenekli alttas
iizerinde oda sicakligindan itibaren 1sitilarak ve oda sicakligina kendi haline soguma ile gergeklestirildi. Isil
islemlerde camur igindeki katkilarin yanmasi igin 300, 400 ve 450°C sicakliklar, 1 ve 5°C/dk 1sitma hizlari
denendi ve belirlenen sicakliklarda 1 sa siireyle kalsinasyon denemeleri yapildi (Sekil 7). Sinterleme
islemlerinde ise 800°C sicaklik, 1, 3, 4 ve 5°C/dk 1sitma hizlar1 ve bu sicakliklarda 1 ve 12 sa siireleri ile
sinterleme denemeleri kendi aralarinda ¢esitli kombinasyonlarda yapildi. Bizmut erime sicakligi 825°C civari
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oldugu icin sinterleme sicakliklar1 800°C olarak belirlendi. Kalsinasyon ve sinterleme islemleri arasinda oda
sicakligina tekrar soguma veya kalsinasyon sicakligindan dogrudan sinterleme sicakligina 1sitma olarak iki tiir
deneme yapildi.

B e e R

LEEE £ S, VSN ."‘I 2 l) \4\

- ) 0] @

Sekil 7. Ustte 8 kat 1 adet ve altta 10 kat 2 adet laminasyon yapilmis (a) 1s1l islem
yapilmamis, (b) kalsinasyon yapilmig ve (c) sinterleme yapilnus ornek elektrolit
tabakalar

Uretilen tiim numuneler bir arada degerlendirilerek en uygun 1s1l islem siireglerinin oda sicakligindan 400°C
sicakliga 1°C/dk ile ¢ikilarak 1 sa siire ile 6n yakma isleminin yapilmasi ve ardindan bu sicakliktan itibaren
soguma gerceklesmeden 800°C sicakliga 3°C/dk 1sitma hizi ile ¢ikilarak sinterleme islemleri uygulanmasina
karar verildi.

2.4. Kat1 Elektrolit Tabakalarin Mikroyapilarinin Arastirilmasi

Serit dokiim teknigiyle iiretilmis kati ince elektrolit tabakalarin yiizeyleri platin ile kaplanarak (Quorum,
Q150R ES) yiizey goriintiileri ve mikro yapilari taramali elektron mikroskobu (ZEISS, SUPRA 55) ile incelendi.
SEM goriintiileri numunelerin farkli bélgelerinden ve farkli biiyiitme degerlerinde alindi.

2.5. Kat1 Elektrolit Tabakalarin fletkenlik Olciimii

Sentezlenen tiim tozlar arasindan kiibik olanlar 12 mm ¢apinda ve 1,1 mm kalinliginda preslenerek tabletler
haline getirildi ve empedanslari 6lciildii. Olgiilen empedans degerleri, kalinlik ve dl¢iilen numunenin yiizey alani
parametreleri kullanilarak iletkenlikleri hesaplandi. Ardindan Aktivasyon enerjileri ve yiik tasiyici
konsantrasyonlari tespit edildi ve yorumlandi. Bu agamada en yiiksek iletkenlige sahip olan numune tespit edildi
ve ¢aligmalara bu numune ile devam edildi.

Empedans olgiimleri i¢in potansiyostat/galvanostat cihazi (PARSTAT 2273, Princeton Applied Research,
Amerika Birlesik Devletleri) kullanildi. Elektrolit tabakalarin her iki tarafina da elektrot olarak giimiis/platin
karisimi yiiksek iletken pasta (ESL Electroscience, Ingiltere) ile kaplandi. Daha sonra elektrolit, dnceden direng
degeri 6l¢iilmiis olan akim toplayici plakalar arasina yerlestirilerek firin ortamina kondu. Empedans 6l¢iimi
400°C ile 800°C sicaklik araliginda yapildi. Sicaklik adim araligt 500°C’den itibaren 50°C olacak sekilde
belirlenerek 9 farkli sicaklik degerinde empedans 6l¢timii alindi. Her sicaklik adiminda 30 dk termal denge i¢in
beklenildi ve ¢ikis hizi 10°C/dk olarak ayarlandi. Tiim sistemler i¢in toplam iyonik iletkenlik degeri, 6l¢giilen
empedans degerleri kullanilarak Denklem 5 ile hesaplandi.

_1t
o 5
TR ®)
Burada ot hesaplanan toplam iyonik iletkenlik degeri, dlgiillen R empedans degeri, t numunenin kalinlig1 ve s
ise kaplanan elektrotlarin aktif yiizey alandir. Aktivasyon enerjilerinin hesaplanmasi i¢in iletkenligin sicakliga

bagli denklemi olan Arrhenius esitliginden yararlanilmistir (Denklem 6).
oy =o,exp(—E, /KT) (6)

Burada T mutlak sicaklik, gy 6n-iistel fonksiyon, k Boltzmann sabiti, E, iyonik iletkenlik aktivasyon enerjisidir.
On iistel fonksiyon denklemi, iginde tastyici mobilitesi ve difiizyon denklemini igeren ve yiik tasiyici sayisina
isaret eden bir terimdir. Iyonik iletkenlerin iletkenlik mekanizmasinda orgiideki iyonlar bulunduklari orgii
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noktalarindan bos olan baska konumlara go¢ ederek iletkenlik meydana getirirler. Bu durumda burada
tanimlanan aktivasyon enerjisi, iyonlarin hareketi ile meydana gelen bu iyonik iletkenlik mekanizmasinda
iyonlarin 6rgiide bulunduklart konumdan ayrilip bos olan baska bir konuma gegmeleri igin ihtiyag duyduklar
esik enerjisidir. Arrhenius esitliginde baz1 matematiksel ayarlamalar yapilarak grafik denklemi haline Denklem 7
sekline getirilebilir.

E 1000
Ino, =——2———+1n 7
T T o000k T 0 0

Yukaridaki iletkenlik denklemine ait grafik denkleminin y=-mx+b seklindeki dogru denklemine benzedigi
diistintiliirse, egimi de Aktivasyon Enerjisinin ve On-iistel fonksiyonunun degerinin hesaplanmasinda
kullanilabilir.

2.6. Kat1 Elektrolit Tabakalarin Oksijene Bagh Iletkenlik Olciimii

Kati elektrolit tabakalarin oksijen gazina bagh iletkenlik 6lgiimii i¢in ayni test sistemi kullanildi. 700°C
sicaklik degerinde degisen oksijen kismi basmci altinda iletkenligin degisimi gozlendi. Olgiim yapilan
numuneler yine iletkenligi en yiiksek ¢ikan numuneye uygulanmistir. Bunun igin Oksijen gazi, kiitlesel
debimetre ile farkli akig hizlarinda gonderilmis, diizenli olarak akis mizi 50-1000 L/dk arasinda 50 L/dk
basamaklarla degistirilerek numunenin direnci takip edilmistir. iki farkli yontem denenmistir. Birincisinde
elektrolitin bir yiizii 500 L/dk sabit tutulurken diger yiiziindeki Oksijen gazi akis hiz1 degisen hizlara ayarlanarak
multimetre ile direngleri dlgiilmiistiir. ikinci asamada her iki tarafinda da oksijen akis hizi aym anda
degistirilerek direng degisimi takip edilmistir.

2.7. Ekran Baski Teknigi Kullanilarak Anot ve Katot Tabakalarinin Kaplanmasi

Iletkenlik sonuglarmna gore iletkenlik degeri en yiiksek ¢ikan 24G12DSB numunesine anot ve katot kaplanarak
tekli hiicre tiretimi gerceklestirildi. Tekli hiicre i¢in serit dokiim teknigi ile iiretilmis 8 kat laminasyon yapilmuis,
yaklasik 300 pm kalinligindaki elektrolitler kullanildi. Anot ve katot kaplamalari i¢in ekran baski teknigi (MTI,
SPK-1) kullanildi. Bu islem i¢in dncelikle anot ve katot gamurlart hazirlandi. Anot gamurunun hazirlanmasi i¢in
NiO (Fuelcellmaterials, USA, yiizey alani 3.1 m%/g) tozu kullamldi. Camurun igerigine ait bilgiler ise Tablo 4’te
verilmistir.

Tablo 4. Ekran baski i¢in hazirlanan NiO Anot karisiminin igerigi

Karisim Agirhik Oranlari
NiO Anot 1,00
Terpinol Coziicii 0,50
Etil Seliiloz Baglayici 0,10
Aktif karbon Gozenek yapici 0,05

Katot gamurunun hazirlanmasi igin ise LSCF (Fuelcellmaterials, USA, yiizey alan 5,6 mz/g) tozu kullanildi.
Camurun igerigine ait bilgiler ise Tablo 5’te verilmistir.

Tablo 5. Ekran baski i¢in hazirlanan LSCF Katot karisiminin

icerigi
Karisim Agirlik Oranlar:
LSCF Katot Tozu 1,00
Terpinol Coziicii 0,50
Etil Seliiloz Baglayici 0,10
Aktif karbon Gozenek yapici 0,05
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Her iki karigim da yiiksek yogunluklu polietilen sise igerisinde yatay birlikte bilyeli degirmende 24 sa
karistirild. {1k olarak anot kaplamasi sonra katot kaplama yapildi ve her kaplamadan sonra 100°C’de kurutma
islemi yapildi. Uretilen tekli yakit hiicreleri 3°C/dk 1sitma hizryla, 800°C sicaklikta 24 sa boyunca sinterlendi.

2.8. Tekli Yakit Hiicrelerinin Gii¢ Uretimlerinin Gozlenmesi

Gii¢ tiretiminin gézlenmesi i¢in iletkenligi en yiiksek olan d-Faz 24G12DSB elektrolit tabaka ile iiretilmis tekli
hiicre kullanildi. Uretilen tekli hiicre 1 cm® aktif yiizey alanlarma sahip manifolda yerlestirildi ve gaz
sizdirmazliklar1 Thermicullite 866 conta ile saglandi. Akim toplayict olarak giimiis folyo (%99,9, Johnson
Matthey, Royston, Ingiltere) ve giimiis tel (%99,9, Johnson Matthey, Royston, Ingiltere) kullanildi. Manifold,
firin igerisine yerlestirildi (Tegra MP1500, Istanbul, Tiirkiye) ve numuneye verilen yakit (H,) ve oksitleyici (O,)
gazlarimin kontrolii i¢in akigélgerler (M+W Instrument, Mass Stream Flowmeter) kullanildi. H, gaz1 0,08 L/dk,
0, gaz1 da 160 mL/dk akis hizinda her 6lglimde sabit tutuldu. Manifold ve akim toplayici/tel arasindaki kisa
devreyi engellemek icin giimiis teller yiiksek sicaklik akim makaronlar igerisinde gegirildi. Olgiimden énce ve
300°C sicakliga 1sitilip sogutulduktan sonra manifold gévdesinde multimetre kullanilarak kisa devre kontrolleri
ve gaz kacag1 kontrolii yapildi. Sicakliklar manifold yakinina yerlestirilen ve multimetreden gozlenen bir termal
cift yardimu ile takip edildi. 400°C sicakliktan itibaren belirli sicaklik basamaklarinda multimetreden direng,
akim ve gerilim degerleri okundu. Elde edilen verilerden birim alan basina {iretilen gii¢c hesaplandi.

3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Kati1 Elektrolit Tozlarimin Kristal Yap1 Analizi

(Gd203)(Dy203),(Bi,03)1xy liglii sistemindeki numunelerin kristal yapilari Tablo 6’da verilmistir. 700°C’de
48 sa boyunca tavlanmis numunelerden toplam katkist %25 mol olan numunelerin kristal yapist rombohedral
iken toplam katkis1 %30 mol, %36 mol ve %39 mol olan numunelerin kristal yapisi ¢oklu faz igerdigi (o-faz ve
rombohedral) gézlendi. Yine bu tablodan 800°C’de 48 sa boyunca tavlanmig numuneler arasinda toplam katkist
%30 mol, %36 mol ve %39 mol olan humuneler tekli o-faza sahip iken, %25 mol toplam katki igeren numuneler
coklu faza (J-faz ve rombohedral) sahip oldugu goriiliir.

Tablo 6. (Gd,03)«(Dy203),(Biz03)1x.y liglii sistemine ait numunelerin kristal yapilar

Toplam Katki2 Katkil Kristal Yapi Numune
Katki Gd(NO3)3-5H20 | Dy(NO3)3-5H,0 700 °C 800 °C Adi
(x mal) (y mol) 48 sa 48 sa
0,25 0,20 0,05 Rombohedral Kiibik+Rombohedral 20G5DSB
0,25 0,15 0,10 Rombohedral Kiibik+Rombohedral 15G10DSB
0,25 0,125 0,125 Rombohedral Kiibik+Rombohedral | 12.5G12.5DSB
0,30 0,20 0,10 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 20G10DSB
0,30 0,15 0,15 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 15G15DSB
0,30 0,10 0,20 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 10G20DSB
0,36 0,24 0,12 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 24G12DSB
0,36 0,18 0,18 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 18G18DSB
0,36 0,12 0,24 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 12G24DSB
0,39 0,26 0,13 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 26G13DSB
0,39 0,195 0,195 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 19.5G19.5DSB
0,39 0,13 0,26 Kiibik+Rombohedral Kiibik (8) 13G26DSB

Ayrica yine Tablo 6’dan sinterleme sicakliginin kristal faz olusumu iizerine etkisi incelendiginde, toplam
katkis1 %25 mol olan numunelerde yiiksek sinterleme sicakliginda tekli faz goriiniimii kaybolmus, daha yiiksek
katkilarda da tam tersi olarak ¢oklu fazdan tekli faza gegis gozlenmistir. Buna gore sinterleme sicakligr ve 1sil
islem siiresi arttik¢a J-faza sahip olan numune sayis1 da artmaktadir.

800°C’de 48 sa boyunca tavlanmis toplam %30 mol, %36 mol ve %39 mol katkili numunelerin XRD desenleri
de sirasiyla Sekil 8, Sekil 9, Sekil 10°de verilmistir ve XRD desenleri indislenerek yansima diizlemleri (hkl) her
bir pikin {izerinde gosterilmistir.
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Sekil 9. Toplam %36 mol katkih GDSB iiglii
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Sekil 10. Toplam %39 mol katkilt GDSB iiglii Sekil 11. (Gd,03)«(Dy203),(Biz03)1xy liclii sistemlerinin
sistemlerine ait XRD desenleri faz dagilhim grafigi

800 °C’de 48 sa boyunca sinterlenmis numunelere ait faz haritas1 Sekil 11°de goriilmektedir. Buna gére J-faz
elde edebilmek i¢in olmas1 gereken toplam katki orani en az %30 mol olmalidir. Bu sinir dahilinde Gd,O3 oram

%S5 mol’den az, Dy,03 katki oraninin ise %20 mol’den az olmamasi gereklidir.
800 °C’de tavlanmis ve J-faza sahip olan numunelerin rgii parametreleri ve kristal biiyiikliikleri Tablo 7°de,

Orgii parametrelerinin katki oranina bagh diizenli degisimi de Sekil 12 ve Sekil 13’de verilmistir. Gruplamalar
toplam katk: {izerinden yapilmistir. Béylece bir grupta Dy,03 katkisi artarken, Gd,O3 katkis1 azalmakta ya da

tersi olmaktadir.

Tablo 7. ¢-Faz (Gd;03)x(Dy,03),(Bi;03)1.x, NUMunelerinin
Orgii parametreleri

NUMUNe Orgii Kristal
Parametresi () | Biiyiikliigii (3)
20G10DSB 5,5033 827
15G15DSB 5,5000 791
10G20DSB 5,4956 821
24G12DSB 5,4895 743
18G18DSB 5,4845 817
12G24DSB 5,4802 794
26G13DSB 5,4829 838
19.5G19.5DSB 5,4784 787
13G26DSB 5,4730 739

Sekil 12’de Dy,0; katkisinin degisimiyle birlikte orgii parametresindeki degisim incelenmistir. Bu grafikte
Dy,0; katkisinin artmasiyla diizenli olarak 6rgii parametresinde bir azalma meydan gelmistir. Sekil 13’de ise
Gd,0; katkisinin degisimiyle birlikte Orgii parametresindeki degisim incelenmistir. Bu grafikte de Gd,O;
katkisinin artmasiyla diizenli olarak 6rgii parametresinde bir artma meydan geldigi goriilmektedir.
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Sekil 12. J-Faz GDSB iglii sistemlerin Dy,03  Sekil 13. J-Faz GDSB iiclii sistemlerin  Gd,03
katkisina bagli orgii parametrelerindeki degisim  katkisina bagli orgli parametrelerindeki degisim
grafigi grafigi

Orgii parametrelerindeki bu degisimler dogrudan katkilanan katki maddelerinin iyonik yarigaplariyla ilgili bir
durumdur. Sekil 12 incelendiginde, sabit toplam katki altinda Dy,0O3 katki miktar artarken Gd,O3 katki miktar
azalmakta ve hiicre igerindeki orgiilere yerlesen Dy** iyonu miktar1 da artmaktadir. Dy** katyonunun iyon
yarigapt (0,912 A), Gd* katyonunun iyon yarigapndan (0,938 A) daha kiigiik olmasindan dolay: orgii
parametresinde bir azalma meydana gelmistir. Ayn1 bicimde Sekil 13 incelendiginde, Gd,O3; katki miktari
artarken Dy,0; katki miktar1 azalmakta ve hiicre igerindeki Orgiilere yerlesen Gd** iyonu artmaktadir. Gd*
katyonunun iyon yaricapt (0,938 A) Dy** katyonunun iyon yarigapindan (0,912 A), daha biiyiik olmasindan
dolay1 6rgii parametresinde bir artma meydana gelmistir. Diger taraftan burada konak madde Bi,O5’dir ve Bi**
katyonunun iyon yarigap (1,030 A) katkilarin iyon yarigapindan ¢ok daha biiyiiktiir.

800°C’de 48 sa boyunca tavlanmis toplam %25 mol katkili numunelerin XRD desenleri S$ekil 14’de
verilmistir. Bu numunelerde J-faz ve rombohedral kristal fazi birlikte gézlenmistir. Sekil 14’den goriildiigi gibi
20G5DSB ve 15G10DSB numunelerindeki rombohedral kristal fazina ait XRD pikleri, 12.5G12.5DSB
numunesindeki rombohedral kristal fazina ait XRD piklerinden daha siddetlidir. Aksine 12.5G12.5DSB
numunesindeki J-faza ait XRD piklerinin siddeti de 20G5DSB ve 15G10DSB numunelerindeki 8-faza sahip
XRD piklerinden daha fazladir. Yani burada Gd,O; katki miktar1 azalmasiyla ya da Dy,0O3 katki miktar
artmasiyla birlikte d-faza ait XRD piklerinin siddetinde artma meydana gelmis, rombohedral kristal fazina ait
XRD piklerinin siddetinde ise azalma meydana gelmistir.

r 800 °C Sinterlenmis
. a —20G5DSB

b —15G10DSB

¢ —12.5G12.5DSB

o Rhombohedral
= Cubic

10 20 30 40 50 60 70 80 90
20 (9)

Sekil 14. Toplam %25 mol katkih GDSB {gli
sistemlerine ait XRD desenleri

3.2. Kat1 Elektrolit Tabakalarin Mikroyapilarinin Analizi
Gozeneklilik ve tanecik durumlart SEM ile yorumlandi. Diger numunelere ait sem goriintiileri birbirine benzer

bulundu. Sekil 15 ve Sekil 16°da secilmis bazi GDSB iiclii sistemine ait SEM goriintiileri goriilmektedir.
Tanecik (grain) olusumun gozlenmesiyle birlikte gozenekliligin olustugu da gorilldii.  Yiizeylerde agik
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gozeneklerin ve hacimce kapali gozeneklerin olustugu tespit edildi. Ortalama 5 um ile 15 um arasi tanecik
biiyiikliiklerinin olustugu gozlendi. Yer yer 5 um’nin altinda tanecik biiyiikliiklerine de rastlandu.

tabakasimin 10 KX biiylitmede SEM goriintiisii.

(@)

Sekil 15. Serit dokiim teknigiyle tiretilmis J-faz (a) 20G10DSB (10 KX) ve (b) 10G20DSB (5 KX)
ince elektrolit tabakasinin SEM goriintiisii

(@)

Sekil 16. Serit dokiim teknigiyle iiretilmis J-faz (a) 12G24DSB ve (b) 19.5G19.5DSB ince elektrolit

3.3. Kat1 Elektrolit Tabakalarin letkenliklerinin Sicakhga Bagh Degisimi

Empedansi 6lgiilen numunelerin iletkenlikleri Denklem 5 gore hesaplanmis ve Tablo 8 olusturuldu. En yiiksek
iletkenlige sahip 24G12DSB numunesinin 800°C sicakliktaki iletkenligi 0,559 Scm™ iken 600°C sicakliktaki
iletkenligi 0,021 Scm™ olarak Olciildii.

Tablo 8. 6-Faz GDSB numunelerine ait sicakliga bagli toplam iletkenlik degerleri

(b)

(b)

; q Toplam iletkenlik (10 Scm™)
Numune @em) | (m) | 490 450 | 500 | 550 | 600 | 650 | 700 | 750 | 800
°C °C °C °C °C °C °C °C_| °C
20G10DSB 0121 | 1,229 | 0113 | 264 | 427 | 911 | 234 | 449 | 570 | 81,7 | 262
15G15DSB 0121 | 1,226 | 0,073 | 257 | 472 | 101 | 243 | 295 | 37,3 | 949 | 410
10G20DSB 0115 | 1,219 | 0,045 | 222 | 428 | 448 | 240 | 240 | 328 | 8838 | 240
24G12DSB 0127 | 1,212 | 0,011 | 256 | 2,98 | 440 | 11,1 | 28,2 | 380 | 109 | 550
18G18DSB 0,123 | 1,210 | 0,097 | 1,08 | 2,14 | 3,69 | 6,95 | 243 | 29,7 | 884 | 382
12G24DSB 0,127 | 1,236 | 0,088 | 0962 | 1,51 | 3,02 | 551 | 102 | 221 | 67,9 | 321
26G13DSB 0129 | 1,223 | 0,110 | 0,092 | 1,29 | 2,68 | 6,46 | 12,8 | 203 | 587 | 239
19.5G19.5DSB 0,129 | 1,258 | 0,052 | 0,095 | 1,30 | 2,73 | 577 | 10,7 | 494 | 90,3 | 236
13G26DSB 0,134 | 1,261 | 0,098 | 0,090 | 262 | 488 | 102 | 192 | 358 | 100 | 488

Ayrica Sekil 17, Sekil 18 ve Sekil 19 ile de iletkenlik degerlerinin sicakliga bagli degisimleri ortaya
konmustur. Sekilden de goriilecegi gibi sicaklik arttikga tiim numunelerde iletkenlikte artma goézlenmistir.
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Sekil 19. Toplam %39 mol katkili J-faz GDSB figlii
sitemlerinin iletkenliklerinin sicakliga bagl degisimi grafigi

Bu durum elektronik iletkenligin aksine, iyonik iletken malzemelerde goriilebilen dogal bir sonugtur. Ornegin
metaller gibi elektronik iletken malzemelerde sicaklik arttik¢a iletkenlik azalir. Fonon artigi elektronlardaki
sacilmay1 artirir ve bu sacilmalar elektronlarin hizinin artist yaninda daha baskindir. Bu fonon etkisinin
baskinligindan dolay1 toplam direng artar ve iletkenlik diiger. Diger taraftan iyonik iletken elektroseramikler gibi
iyonik iletken malzemelerde hareket eden yiik tasiyicilari iyonlardir ve elektronlar kadar hafif degillerdir. Bu
nedenle de fonon sagilmalarindan ¢ok az miktarda etkilenirler. Bu durumda fonon artiginin etkisi, iyonlarin
hizlanmasi yaninda g¢ekinik kalir. Bunun sonucunda da sicaklik arttik¢a direng azalir ve iletkenlik artar. Diger
taraftan katkilanan Dy miktar arttikga ve Gd miktar1 azaldikga iletkenlikleri artmaktadir.

3.4. Kat1 Elektrolitlerin Aktivasyon Enerjilerinin Arastirilmasi

Ornek olarak segilen iletkenligin sicaklifa bagli degisimini gdsteren Sekil 20°den da goriilecegi gibi iletkenlik
degisimi Arrhenius egrisi tipindedir. Egri iki farkli egime sahiptir. Egimin degisim gosterdigi sicaklik bu
malzemeler i¢in faz doniisiimi sicakligidir.

0 0 0
1 ——20G10DSB 1 , —o—18G18DSB -1 7 ——13G26DSB
2 1 2 1 -2
~ 31 ~ 31 ~3 1
E 4] E 4 E 41
& 5] B35 1 85
o -6 1 £ 6 ] e 6
T =7 7
-8 ] -8 ] 81
91 @ 9 ) 94 (©
-10 T T T T T T T T 10 +——1r——-vG-+--rr—r——r———— 10 —r——r
08 09 1 11 12 13 14 15 16 08 09 1 11 12 13 1.4 15 16 08 09 1 11 12 13 14 15 16
1000/T (K1) 1000/T (K1) 1000/T (K1)

Sekil 20. ¢-Faz (a) 20G10DSB, (b) 18G18DSB ve (c) 13G26DSB iiglii sisteminin iletkenliklerinin sicakliga
bagl degisimi grafigi
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Denklem 7 kullanilarak grafikten aktivasyon enerjileri hesaplanmis ve Tablo 9°da gosterilmistir.

Tablo 9. 6-Faz GDSB numunelerine On-iistel
fonksiyon ve aktivasyon enerjisi degerleri

Numune oo E. (eV)
20G10DSB 15775 1,03
15G15DSB 29584 1,08
10G20DSB 28170 1,09
24G12DSB 30455 1,09
18G18DSB 30638 1,11
12G24DSB 14441 1,08
26G13DSB 8571 1,04

19.5G19.5DSB 49563 1,17
13G26DSB 51896 1,14

Tablodan goriildiigii gibi katki oranlarmma bagli olarak enerjiler degisim gostermis ve tiim degerler 1 eV
civarinda bulunmustur. Literatiire bakildiginda Bizmut-tabanli kat1 elektrolit sistemlerde Aktivasyon Enerjileri
daima 1 eV civarinda oldugu goriiliir [34-37].

3.5. Kat1 Elektrolit Tabakalarin Oksijene Bagh iletkenlik Karakterizasyonu

Sekil 21 ve Sekil 22°de degisen oksijen gazi akis hizina bagli olarak numunenin direncindeki degisme
gozlenmektedir. Bu nedenle iretilen kati1 elektrolitlerin ortamin degisen oksijen gazi miktarina bagli olarak
direncindeki ve dolayisiyla iletkenligindeki degisim grafikle anlasilmaya calisgilmistir. Sekil 21°de elektrolitin
her iki yiiziinde akis hiz1 ayn1 anda 0-1000 mL/dk arasinda 100 mL/dk degistirilmistir. Artista Oksijen debisinin
%1000 artmasina karsilik direngte yaklasik %35 artig meydana gelmistir. Pratikte gaz miktar1 bu kadar yiiksek
oranda ¢ok artmaz. Bu nedenle bu degisim miktar1 pratikte 6nemsenmeyecek derecede kiigiiktiir. Sekil 22°de ise
kati elektrolitin bir yiizii sabit 1000 mL/dk Oksijen debisine maruz birakilmisken diger yiiziindeki Oksijen
miktarinin degisimine bagli direngteki degisim gorilmektedir. Direng degisen oksijen gazina bagl olarak az
miktarda da olsa artmaktadir. Oksijen debisi %100 artarken direngteki artis sadece %6 olmustur ve bu deger de
ihmal edilecek diizeydedir. Buradan numunenin bir yiizii belirli bir degerde kaldikca iletkenlikte degisim
meydana gelmeyecegi sOylenebilir.

50 50
48 48
46 46
44 44
o _®
S ‘3‘3 S 40
g g 38
8 36 g 36
a 34 A

o 34
30 32
100 30

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 ~ 1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900 2000

Direng 34.8 353 35.5 35.7 36.2 37.5 385 40 424 44.2 465 Direng 46.546.9947.0647.1147.1747.3547.6348.0648.5248.8949.48

Oksijen Akis Debisi (ml/dak) Oksijen Akis Debisi (ml/dak)

Sekil 21. Elektrolit tabakanin direncinin, her iki Sekil 22. Elektrolit tabakanin direncinin, bir yiiziindeki

yiiziinde de Oksijen akis hizi degisimine bagli Oksijen gazi akis hizi sabit 1000 mL/dk iken diger

degisim grafigi yiiziinde Oksijen akis hizi degisimine bagli degisim
grafigi

3.6. Tekli Yakit Hiicrelerinin Gii¢c Uretimlerinin Analizi

Sinterlenmis tekli hiicrelerden birine ait goriintii Sekil 23’te goriilmektedir. Bu hiicreye ait Slgiilen gii¢
degerleri ve birim alan bagina diigsen gii¢c yogunluk degerleri de Tablo 10’da goriilmektedir.
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Sekil 23. Katot (solda) ve anot (sagda) kaplamalari
yapilmis 6rnek disk seklindeki tekli hiicre

S. YILMAZ

Tablo 10. §-Faz 24G12DSB tekli hiicresine ait dlgiilen
farkli sicakliklara ait akim, voltaj ve giic tretim
yogunlugu verileri

T(CC) | 1(103%A) | V(V) | P.D.(10° W/cm?)
392 1,40 0,015 2,15
421 1,52 0,017 2,50
425 1,96 0,022 4,31
456 1,60 0,018 2,84
472 2,22 0,025 5,48
498 1,78 0,020 3,49
500 1,80 0,020 3,55
506 2,40 0,027 6,36
518 1,83 0,020 3,71
515 1,84 0,020 3,76
649 2,38 0,027 6,42
670 2,45 0,028 6,86
691 2,51 0,028 6,98
695 2,54 0,028 7,12
700 2,55 0,028 7,20
716 2,62 0,029 7,58
730 2,68 0,030 7,91
736 2,68 0,030 7,97
766 2,83 0,031 8,86
770 2,72 0,031 8,48
780 2,59 0,032 8,21
782 2,56 0,032 8,09
795 2,91 0,032 9,40
835 2,99 0,034 10,11

Tekli hiicrelerin anot ve katot tabakalarinin basarilt birlesme sagladiginin gézlenmesinin bir yolu da onlardan
oOlgiilebilir bir akim okunabilmesidir. Bu durumda, sayisal degerinden bagimsiz olmak iizere, herhangi bir
degerde elektriksel giiciin iretildigini tespit etmek tekli hiicrenin basarili iiretildigini gosterecektir. Bizmut
tabanli kat1 elektrolitlerin elektriksel iletkenliklerinin tartismasiz oldukga yiiksek olmasina karsilik, bunlardan
yakit hiicresi iiretimi olduk¢a zor ve elde edilen verimler genel olarak diigiiktiir. Tablodan da goriildiigii gibi
diisiik degerlerde de olsa bir gii¢ liretimi gozlenmistir. Sekil 24°te hiicrenin sicakliga bagl iirettigi elektriksel
glicteki degisimi goriilmektedir. Sicaklik yiikseldikge iiretilen elektriksel giic, elde edilen degerlerde artis-azalis
bi¢imde dalgalanmalar olmakla birlikte, dogal olarak artiy gostermektedir (Sekil 24). Ancak performansin
artirilmasina yonelik ek ¢aligmalar yapilmasi ihtiyaci sayisal degerlerden de anlagilmaktadir.

Sekil 25°te iiretilen hiicrenin akim-gerilim egrisi goriilmektedir. Sicaklik artisiyla beraber grafik yaklasik sabit
egimle artmaktadir. Bu durum Ohmik malzemelerde goriilen bir durumdur ve elektronik iletken malzeme ve
sistemlerde gdzlenir. Egrinin egiminin sabit olmasi sistemin kararli bir yapiya sahip oldugunu ve sabit bir
direncinin oldugunu gosterir. Bu da degisen sicakliga karsilik hiicrenin kararli yapisini gosterir.
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4. SONUCLAR

Toz numunelerin sinterleme sicakliklarinin kristal faz olusumu tizerine etkisi incelendiginde (Tablo 6) J-faz
elde etmek icin gerekli katki oranin %30 mol ve iizeri olmasi ve sinterleme sicakliginin ve siiresinin uzun
tutulmasi1 gereklidir. Ayrica katkilanacak katkilarin da oranlarinin belirli bir deger altinda olmamasi
gerekmektedir. Diger taraftan iiretilen kiibik fazli numunelerin 6rgii parametrelerinin katki oranina bagl
degisimi grafikleri incelendiginde ise Dy,0j3 katkisinin artmasiyla diizenli olarak 6rgii parametresinde bir azalma
meydan gelmistir. Ayni sekilde Gd,O3 katkisinin artmasiyla diizenli olarak orgii parametresinde artma meydan
gelmistir. Yani en genel anlamda, toplam katkimin artmasiyla birlikte 6rgii parametresi azalmaktadir. Ayrica
Gd,O3 katki miktar1 azalmasiyla ya da Dy,0O3 katki miktar1 artmasiyla birlikte kiibik kristal fazina ait XRD
piklerinin siddetinde de artma meydana gelmis, rombohedral kristal fazina ait XRD piklerinin siddetinde ise
azalma meydana gelmistir. Yine tiim bu durumlar dogrudan katkilanan katki maddelerinin iyonik yarigaplartyla
ilgili bir durumdur.

Uretilen filmlerin herhangi bir ¢atlak ya da sekil bozulmasi olmaksizin diizgiin sinterlenmis tabakalar elde
etmenin tiim siireci agiklanmis oldu. Diger taraftan laminasyon sonrasi tabakalarin kalinliginda da bir siur tespit
edildi. Cok kalin olmasi kivrilma ve catlaklara neden olurken, ¢cok ince olmast da kirllgan olmasina sebep oldu.
Ayrica ylizey biiyiikligiinde de smirlamalar tespit edildi. Yiizey biiyiikliigii azaldik¢a diizgiin tabaka elde
edilmesi kolaylasti. Bu durum kare ve daire sekilli numune tiretiminde de kendini gosterdi. 40 mm gapli dairesel
numunelerde genlesmenin her ne kadar her yonde homojen olmasi beklenirken yiizey biiyikliigiiniin kare
numunelere gore fazla olmasi ¢atlaklarin olugsmasia neden oldu. Bu durumda daha kiigiik ¢apli dairesel numune
denenebilir. Diger taraftan 2x2 ve 3x3 c¢cm boyutlu kare numunelerde diizgiin tabaka elde etmek daha miimkiin
oldu. Ancak daha kiigiik yiizey hem uygulama yapmayi zorlastiran hem de yiizey alaninin bu kadar kiigiik olmast
elde edilecek gii¢ yogunlugunun da azalmasina sebep olan bir etkendir. Gergeklesen laminasyonlar sonrasi en
uygun tabaka sayisi 8 kat ve numune kalinligi da 300 pm olarak belirlendi. Yaygin olarak bir tabakanin ince film
olmasi i¢in 100 pm ve alt1 olmast yeterli goriiliir. Ancak bizim iirettigimiz malzemelerin kalinligi bunun ¢ok
iizerindedir. Bu durumda bu malzemelere kalin film demek literatiir yoniinden daha uygun olacaktir. Kullanilan
serit dokiim teknigi teknik olarak ¢ok ince tabaka iiretimine izin vermeyen bir yontemdir. Ayrica Bizmut-tabanli
malzemelerin iiretim zorlugu, bu teknikte daha ince tabaka iiretimini olduk¢a sinirlandirmistir. Diger taraftan
iiretim maliyeti diisiikliigii ve uygulama kolayligi bakimindan da tercih edilebilecek bir yontemdir. Daha ince
tabaka {iretiminin performansi olumlu yonde etkileyecegi bilinmektedir. Bu durumda daha ince iiretim igin
plazma sprey ¢oktiirme gibi daha teknik yontemler denenebilir.

SEM sonuglarina gore, iiretilen numunelerde tanecikler elde edilebilmis olmasina ragmen genel olarak Bizmut-
temelli seramiklerde goriilen bir 6zellik olarak tam gozeneksiz ve diizgiin tanecik dagilimli yap1 elde edildi.
Tanecik boyutlar1 buna karsilik oldukea biiyiiktiir ve bu da iletkenligin yiiksek ¢ikmasinda en biiyiik etkendir.

Uretilen kiibik faz GDSB sistemlerinin toplam iletkenlik degerleri incelendiginde sicaklik arttikca toplam
iletkenligin arttig1 gozlendi. GDSB sistemlerinde %30 ve %36 katki i¢in Dy miktar1 arttik¢a ve Gd miktar
azaldik¢a iletkenliklerin arttig1 gdzlenmistir. Aktivasyon enerjileri yoniinden numuneler incelendiginde,
literatiirle uyumlu olarak tiim numunelerde 1 eV civarinda gozlenmistir.

Genel olarak KOYH’nde ortamin oksijen gazi miktarinin artmasina karsilik direncinde dolayisiyla iletkenlik ve
performansinda degismenin olmasi istenir. Yapilan deneylerde Oksijen gazi miktarinda belirgin degisiklikler
olmadik¢a direngte degisim 6nemsenmeyecek derecede meydana gelmistir. Buradan iiretilen malzemelerin
Oksijen miktarina tepkisi belirgin iken iletkenlikteki degisim 6nemsenmeyecek kadar azdir. Bu da malzemelerin
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Oksijen sensorii olarak kullanilabilecegini ancak yakit hiicresi olarak kullaniminda olumsuz etkileyecek bir
durumun da olmadig1 yorumu yapilabilir.

Olgiilebilir giic degerinin elde edilmesinden de anlasildig1 gibi, tekli hiicre elde etmek icin elektrotlarin ekran
baski yontemi ile kaplanmasi basarili olmustur. Gerek ekran baski gerek serit dokiim tekniklerinin avantajlari
diistintildiglinde belirtilen siirecler rahatlikla baska Bizmut tabanli sistemlerde denenebilir. Tekli hiicrelerin
performans testlerinde, iletkenligi yiiksek olan 24G12DSB sisteminde sicakliga bagli diizenli degisim gézlenmis
ve sicaklikla beraber gii¢ iiretimi de artmugtir fakat iiretilen glic miktar1 bir KOYH i¢in yeteri diizeyde degildir.

Sonug olarak Bizmut-tabanli yeni tip kat1 elektrolitler kiibik-fazda basariyla tiretilmis, serit dokiim yontemi ile
ince tabaka formunda elektrolitler tiretilebilmis, elektrotlar ile herhangi bir kusur olmaksizin ekran baski teknigi
ile kaplanarak tekli yakit hiicreleri iiretilebilmistir. Kiibik faz iiretilebilmesi i¢in uygun sentezleme sartlar
belirlenmis, serit dokiim yonteminin uygulanabilmesi i¢in gerekli katki oranlart ve dokiim siiregleri tespit
edilmis, ekran baski yontemi ile kaplama yapilma sartlar1 ve siiregleri belirlenmis ve uygulanan tiim bu siiregler
icin gerekli 1s1l iglem basamaklarina ait sicaklik ve siire degerleri belirlenmistir. Yapilan karakterizasyon
islemlerinde mikroyapi belirli bir dereceye kadar iyilestirilebilmis, iletkenlik degerleri literatiirle kiyaslandiginda
[37] oldukga yiiksek bulunmustur.
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