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INTRODUCCION

Las celdas de combustible de baja temperatura (LTFCs) constituyen uno de los dispositivos
de conversion electroquimica de energia que capta mucho interés en la actualidad, aun
cuando los avances realizados para llegar a un desarrollo que permita su utilizacion masiva
se estan produciendo de manera muy lenta (Barbir, F., 2013. Ketelaar, J.A.A., 1993), teniendo
aun un significativo margen de mejoramiento que cubrir para llegar al éptimo tedrico. Estos
dispositivos tienen limitaciones intrinsecas en varios aspectos, las cuales probablemente
establecen el techo de performance de la configuracién actual, y deben ser abordadas vy
replanteadas en vistas de lograr avances cuantitativos en su rendimiento. Uno de estos
aspectos limitantes esta relacionado con la configuracién de los electrodos, la cual fue
concebida para adaptarse al formato tipo “membrane-electrode assembly” (MEA) (Liu, C.-Y.,
Sung C.-C., 2012). Si bien esta configuracion de electrodo ha evolucionado mucho desde sus

Titulo del proyecto: APORTES PARA EL DESARROLLO DE ELECTRODOS DE CELDAS
DE COMBUSTIBLE DE BAJA TEMPERATURA

Instrumento: PICT

Afo convocatoria: 2020

Organismo financiador: FONCyT

Director/a: Fernandez, José Luis

Federacion
< Universitaria
delLitoral




Encuentro
de Jovenes
Investigadores

inicios en cuanto a caracteristicas tales como relacion area electroactiva/masa de metal noble,
accesibilidad de reactivos, capacidad de evacuacion de productos, entre otros, estos
parametros aun pueden ser mejorados sustantivamente, especialmente si se piensa en un
disefio que no esté condicionado por la configuraciéon actual de la celda. En este contexto, se
plantea como objetivo general abordar un redisefio completo de las LTFCs sobre la base de
un concepto relativamente reciente, que es el de “microcelda de combustible” (uFCs) (Gautier,
G., Kouassi, S., 2015. Mora-Hernandez, J.M., Alonso-Vante, N., 2018. Tanaka, S., 2013.), el
cual va ganando gran aceptacion y es llevado a la practica en base al desarrollo de técnicas
de microfabricacion. El objetivo tras este concepto es la de obtener arreglos de uFCs, en los
que se conecta un gran numero de pequefias celdas alimentadas individualmente, las que por
su espesor y disefio verifican minimas pérdidas por caida 6hmica y transporte de masa. En
estos dispositivos, la configuracion de los electrodos difusores de gases (EDGs) es un factor
critico, ya que debe garantizar el transporte de reactivos/productos (gaseosos y/o liquidos),
iones y electrones (buena conductividad) hacia/desde los sitios activos, y poseer suficiente
resistencia mecanica y térmica.

OBJETIVOS

e Abordar el disefio y fabricacién de eficientes EDGs basados en membranas nanoporosas
aptos para su empleo en arreglos de uFCs de hidrogeno/oxigeno.

e Evaluar la performance de los EDGs fabricados frente a las reacciones (anddica y
catédica) de las uFCs de hidrogeno/oxigeno.

METODOLOGIA

La estrategia apunta a utilizar como soporte del electrocatalizador (el cual es Pt depositado
por sputtering) membranas nanoporosas de policarbonato (MNPCs) comerciales usualmente
empleadas como membranas filtrantes, en la cual los poros podrian funcionar como difusores
de gases hacia la superficie del electrocatalizador (configuracion (a)) o como tabique poroso
contenedor del electrolito (configuracion (b)). Para ser mas ilustrativo, estos dos tipos de EDGs
se esquematizan en las Figs. 1-a y 1-b, respectivamente. En la configuracion (a), se debe
hacer un tratamiento de silanizacion a las MNPCs para dotar las superficies de las mismas de
propiedades hidrofébicas. Para ello es necesario primero modificar las mismas con una
pelicula de un 6xido conductor, mas precisamente IrOx depositado por sputtering, a fin de
lograr una mayor eficiencia en el proceso de silanizacion. También se emplean fieltros de
grafito de espesores micrométricos (300 um) para efectuar el contacto eléctrico con la pelicula
de Pt desde la seccion superior. La adhesién de estos fieltros de grafito sobre la cara hidrofilica
de la membrana conteniendo el metal electrocatalizador se logra mediante el uso de una
suspension de carbon Vulcan XC72R en agua conteniendo un 5% de mondémero de Nafion.
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Figura 1: Esquemas de la conformacion de las dos configuraciones de EDGs basadas en MNPC

Por otro lado, en la configuracion (b) la superficie libre de la MNPC es expuesta al electrolito,
con lo cual en realidad sus poros se inundan, de manera que el electrolito alcance el deposito
de Pt. Para que este proceso de inundacién de los poros sea eficiente se efectia un
tratamiento de la zona expuesta de la membrana con plasma de oxigeno. Este tratamiento
causa la degradacién de la superficie de la membrana, generando microcavidades adicionales
a los poros y permitiendo que el electrolito pueda percolar a través de las mismas. Asimismo,
la membrana de Nafion/Vulcan queda expuesta hacia la fase gaseosa, con lo cual hace de
barrera impermeable que impide que el electrolito traspase el EDG, permite la difusién del gas
hasta la superficie del Pt, y establece el contacto eléctrico del Pt con el colector de corriente

y con el electrolito.
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Figura 2: Curvas de polarizaciéon de oxidacion
de Hzy de reduccion de Oz de EDGs fabricados
con MNPCs con configuracion (a) (linea roja) y
con configuracion (b) (linea azul)

La comparacion entre ambas
configuraciones se resume en la Fig. 2, que
muestra las curvas de polarizacion de
estos EDGs para la oxidacién de hidréogeno
y la reduccién de oxigeno. En la respuesta
de la configuracién (a) (linea roja) puede
observarse los altos valores de densidad
de corriente (cerca de 0,5 A/cm? para la
oxidacién de hidrégeno) que permite
alcanzar este tipo de EDG, pero también
muestra un efecto resistivo que parece ser
intrinseco al disefio, ya que no pudo
mejorarse por medio de la variacién de las
proporciones de sus componentes. Segun
los resultados de la evaluacion
electroquimica de la configuracion (a), este
empaquetamiento es  suficientemente
estable y poroso como para garantizar el
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acceso electrolito a todo el material activo, y la conductividad lograda es sustantivamente
mayor a la de las membranas sin el fieltro. Por otra parte, en la respuesta de la configuracion
(b) (linea azul) se comprueba una mejor performance, traducida en una menor resistividad,
mayor estabilidad y ligeramente mayores densidades de corriente limite. Dicha configuracién
resulta sumamente atractiva para emplearla como EDGs en microceldas de combustible.

CONCLUSIONES

Se logré desarrollar EDGs basados en MNPCs que cumplen con las expectativas de
conductividad, estabilidad y performance electrocatalitica global (en cuanto a densidades de
corriente alcanzables), con configuraciones totalmente novedosas, aptos para su empleo en
arreglos de uFCs de hidrégeno/oxigeno.
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