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1.RESUMEN

En la actualidad, la poblacion mundial tiene una dependencia energética
basada principalmente en la explotacion de combustibles fésiles. Los
procesos de transformacion junto con el consumo de estos son los principales
causantes de la contaminacion de nuestro planeta, generando unas emisiones
que, a medida que aumentan, disminuye la calidad de la atmosfera y dan
lugar al conocido efecto invernadero. Un ejemplo de esto se puede ver en el
afio 2020, donde a causa del COVID-19 la poblacién mundial tuvo que estar
paralizada, quedando prohibida la circulacion en automovil. Este hecho tuvo
un impacto positivo sobre los niveles de emisiones y calidad del aire terrestre.
Ademas, es un hecho que estos combustibles fosiles tienen los dias contados,

pues las reservas donde se encuentran se van agotando.

Todo ello hace que nos tengamos que plantear otras alternativas energéticas,
de forma que sean lo mas eficientes posibles, en lo que se refiere a
sostenibilidad y utilidad.

Existen diversas alternativas actualmente, una de ellas son las pilas de
combustible, estas se basan en el hidrégeno como vector energético y su
aplicacion puede abarcar desde cualquier aparato electronico, hasta

automoviles.
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2. INTRODUCCION.

2.1. El hidrégeno.

El hidrogeno es el elemento quimico mas simple, pues consta Unicamente de
un proton en su nucleo y un electron y ademas, el mas abundante.
Principalmente lo encontramos formando compuestos como el agua (H20).
En su forma de gas puro, se trata de un gas incoloro, inodoro y no toxico
(Spiegel, 2007).

El principal inconveniente de su explotacion es que este elemento no se
encuentra en estado libre, por lo que se precisa de técnicas de obtencion de
hidrogeno puro, es por esto por lo que no podemos considerarlo como una
fuente de energia como tal, sino como un medio de transporte de esta, es por
ello por lo que decimos que el hidrogeno es un vector energético. Los
principales métodos de obtencién del hidrogeno son el reformado y la
electrolisis. En el primero obtenemos el hidrogeno a partir de hidrocarburos a
los que se le aplican altas presiones y temperaturas, al pertenecer estos a una
fuente de energia no renovable, no se considera un método de obtencion
eficiente y limpio, ademés de emitir CO2> como subproducto. En el segundo
obtenemos la molécula libre a partir del agua, este se basa en la rotura de la
molécula de agua al paso de una corriente eléctrica obteniéndose asi oxigeno
e hidrogeno (Spiegel, 2007), (Busby, 2005).
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L 3
Densidad Liquido 0,0709 g/cm
Gaseoso 0,0899 kg/Nm3
Punto de fusion -259,1°C
Punto de ebullicion -252,7°C
Temperatura critica -239,8°C
1 99,985 %
Abundancia de Isotopo | 2 (Deuterio) 0,015 %
3 (tritio) -
Peso atémico H 1,08 u
Peso molecular H2 2,016 u
. Inferior 120 MJ/kg
Poder calorifico
Superior 141,86 MJ/kg

Limites de explosividad

4,0 — 75,0 % (concentracion de hidrogeno en aire)

4,5 —-94,0 % (concentracién de hidrégeno en oxigeno)

Limites de detonacién

18,3 — 59,0 % (Concentracion de hidrégeno en aire)

15,0 — 90,0 % (concentracién de hidrégeno en oxigeno)

o Aire 585 °C
Temperatura de ignicion
Oxigeno 560 °C
Temperatura de la 2207 °C
llama
Calor de combustion 285,8 kJ/mol

Capacidad calorifica Cp 14,199 kJ/(kg-K)
especifica Cv 10,074 kJ/(kg-K)

Coeficiente de difusion:

0,61 cm?/s

Tabla 2.1 Caracteristicas fisicoquimicas del hidrégeno (Spiegel, 2007)

De estas propiedades del hidrogeno podemos sacar algunas conclusiones.

Vemos que es facilmente inflamable, ademas posee unos limites de

detonacion de entre 18,3 y 59,0 % de concentracion en aire que lo hacen un

tanto peligroso en espacios cerrados si no se adoptan medidas de seguridad
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adecuadas, pero su coeficiente de difusion de 0,61 cm?/s, junto con su baja
densidad hace que, si se produce una fuga, este se disperse mucho mas rapido
que otros combustibles, pues es mas ligero y difusor que la gasolina, propano
0 gas natural entre otros, lo que lo convierte en un combustible seguro
(Spiegel, 2007).

Asi pues, podemos comparar el hidrogeno con otros combustibles:

; Energia Densidad de
HTDI especifica Energia (kWhl)
(kWh/kg)
Hidrégeno (I) (20 K) 33,33 2,359
HidrOgeno (g ) (150 atm) 33,33 0.4490
Hidrégeno 33,33 0,002993
Metano 11,39 0,00997
Gas Natural (82 - 93 % CHa) 10,6 - 13,1 0,0088 — 0,0104
Gases (CNPT) Etano 14,42 0,02024
Propano 12,88 0,02589
Butano 12,7 0,03439
Gasolina ~12,0 ~ 8,8
Benceno 11.75 10,33
Liquidos Etanol 8,251 6,510
Metanol 5,47 444
Amoniaco (I) 5,706 3,41
i Carboén 8,717 ~ (15 - 20)
e Madera 4756 <~ (2.8-56)

Tabla 2.2 Energia especifica y densidad de energia de varios combustibles (H. & A., 2005)

En lo que a energia especifica se refiere, vemos como el hidrogeno es el
combustible que tiene la mayor relacion energia/masa de los combustibles
mostrados, debido a que es el elemento de menor peso, triplicando por
ejemplo la de gasolina. Si multiplicamos la energia especifica por la densidad
del combustible podemos obtener la densidad de energia, esta hace referencia
a la forma en la que los &omos se encuentran empaquetados en el
combustible. Al ser tan baja la densidad del hidrdgeno, este posee una
densidad energética menor que los demas, es 3,7 veces menor que la de la

gasolina.
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Podemos concluir que el hidrégeno es una opcién valida como una buena
fuente de abastecimiento energético por numerosas razones, como las

siguientes:

Se puede conseguir hidrogeno de diversas fuentes y es renovable en su
totalidad.

El elemento precedente que se encuentra en mayor cantidad y es renovable

para el hidrogeno es agua.

Es versétil en cuanto a su forma de almacenamiento, siendo este posible en
estado soélido, liquido o gaseoso. También se puede almacenar de forma
indirecta en productos quimicos como pueden ser etanol, metanol e hidruros

metalicos.

Se puede convertir en corriente eléctrica con una eficiencia elevada mediante

una pila de combustible.
El principal subproducto de su combustién es agua.
Mayor cantidad energia por unidad de masa.

Posee una elevada temperatura de autoignicion, aproximadamente de 585°C,
esto significa que seria muy dificil que la reaccién del hidrégeno con el aire

se inicie por si sola.

La energia de ignicion que habria que aportar para que la relacion
hidrogeno/aire comience la combustién es diez veces menor que la de los

combustibles como la gasolina.

Posee un rango de inflamabilidad amplio para un rango de concentracion de
4-75% de combustible en aire, por lo que habria que extremar la seguridad

cuando se trabaje en espacios pequefios y aislados.

El hidrégeno tiene el potencial de proporcionar energia a todas las partes de
la economia: industria, residencias, transporte, y aplicaciones moviles.
Eventualmente puede reemplazar los combustibles derivados del petréleo

utilizado para automoviles, y puede proporcionar una solucion atractiva para
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comunidades que no pueden obtener electricidad a través de la red (Spiegel,
2007); (Gupta, 2009)

2.2.  Produccién de hidrégeno.

En la naturaleza el hidrégeno no se encuentra libre en su forma molecular,
pero podemos encontrarlo en diversos compuestos formando moléculas
estables. Es por ello que, la obtencion del hidrogeno se basara en la
aplicacion de un proceso de obtencion a estos compuestos, que podemos

calificar como su materia prima.

Dependiendo del tipo de molécula de la cual obtendremos el combustible, y
de la fuente de energia necesaria, podemos clasificar diferentes métodos de

obtencion de hidrégeno.

Tipo de energia utilizada Proceso
R [ N
@\erglas renovables . 3 \\\ Termolisis
- Edlica ; .| Divide la molécula de agua en hidrégeno y oxigeno
- Fotovoltaica gl mediante energia térmica
- Biomasa \_ 9
- Solar de alta temperatura
- Oceanica
\ J i N
> Electrdlisis
- . "] Divide la molécula de agua en hidrogeno y oxigeno » H 2
Energia nuclear ¢ mediante energia eléctrica
N y
- Fusion
Fision
N J/ I 7 Reformado y Gasificacién )

Por medio de reacciones quimicas, convierten
combustibles orgénicos y fdsiles en hidrégeno,

Combustibles fésiles liberando €O,
7 ’ 4
- Petroleo l

- Gas Natural [

- Carbon Captura y almacenamiento de CO, ]

Figura 2.1 Métodos de produccion de hidrégeno (Busby, 2005).

Podemos comprobar gue actualmente existen tres métodos destacados para su
obtencion, a partir del tipo de energia. Actualmente existen otros métodos
aparte de los mostrados, como son los ciclos termoquimicos, la fotolisis o el

watter-splitting, que se basa en el uso de la energia solar (Jodra, 2005).
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En relacion con el tipo de energia necesaria para realizar los determinados
procesos, podemos clasificarlos en produccién de hidrogeno mediante
combustibles fdsiles y, produccion de hidrégeno mediante energias
renovables a partir de la ruptura de la molécula de agua.

Es de gran interés saber la procedencia de esa energia necesaria y como se
desarrolla el proceso de separacion del hidrogeno. Esto es porque el uso de
este como vector energético en una pila de combustible tiene como finalidad
una produccion de energia limpia, en donde los Unicos residuos y emisiones

sean agua y un aire limpio.

2.2.1. Obtencion mediante combustibles fosiles.
Gran parte se obtiene usando como punto de partida determinados

hidrocarburos, entre estos destacan el carbon y el gas natural.

2.2.1.1 Obtencidn a partir de carbon.

Mediante procesos de gasificacion del carbon podemos obtener hidrégeno.
Un ejemplo es el reformado con vapor, este proceso se basa en hacer
reaccionar el carbon, a una alta temperatura, con vapor de agua, dénde los

productos de la reaccion son Hz y CO» (Riis, Hagen, Vie, & Ulleberg, 2006).

2.2.1.2 Obtencion a partir de gas natural.

Cuando el hidrocarburo a tratar es el gas natural, existen tres procesos
diferentes para extraer el hidrégeno: reformado con vapor, oxidacién parcial,
reformado autotérmico. En este caso, el reformado consiste en la
transformacion de CHa en hidrogeno y CO en su reaccion con vapor de agua.
Por otro lado, la oxidaciéon parcial se diferencia del reformado en que
obtenemos en hidrégeno a partir de la reaccion del metano del gas natural con
oxigeno, produciéndose una oxidacion parcial. La combinacion de estos dos
procesos es lo que se conoce como reformado autotérmico (Riis, Hagen, Vie,
& Ulleberg, 2006).

11
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2.2.2. Obtencion a partir de la ruptura de la molécula de agua.
Aplicando altas temperaturas 0 una corriente eléctrica, se pueden dar
diferentes procesos, en los que no se observa ningun impacto negativo sobre

el medioambiente.

2.2.2.1 Termolisis.

Este proceso de separacion de Hx del agua se basa en la aplicacion de
elevadas temperaturas para romper esta molécula. Para que la termolisis tenga
efectividad seria necesario aportar una gran cantidad de energia, pues la
fision de la molécula del agua en sus diferentes atomos se daria a partir de
3000°C. Es por esto que, aungue se trate de un proceso comprometido con el
medio ambiente no sea del todo aplicable en la actualidad por la dificultad
que conlleva alcanzar esas temperaturas y la dificultad de separacion del

hidrogeno del oxigeno (Busby, 2005).

2.2.2.2 Electrolisis.

La electrdlisis es un proceso de separacion de la molécula de agua en la que
la energia que se ha de aplicar a esta para su ruptura es la eléctrica. Se trata de
una técnica eficiente en la que se obtiene oxigeno e hidrogeno de una alta
pureza, pero cuenta con el inconveniente de requerir elevadas cantidades de

electricidad, lo que hace que tenga un elevado coste de aplicacion.

La electrdlisis del agua se produce en el electrolizador. Un electrolizador es
un dispositivo electroquimico que mediante una serie de reacciones de
oxidacion-reduccion, se encarga de transformar la energia eléctrica y térmica,
en energia quimica (Brey Sanchez, 2009).

Segun el tipo de electrolizador podemos distinguir diferentes tipos de

electrolisis:
2.2.2.2.1 Electrolisis de membrana de intercambio proténico (PEM).

Un electrizador tipo PEM esta formado por dos electrodos sumergidos en

agua, separados por una membrana polimérica de intercambio de protones

12



ALEJANDRO MARTINEZ MARTINEZ

como electrolito. Este electrolito suele ser de Nafion, un compuesto
perfluorocarbonado con radicales sulfonicos.

El funcionamiento de este tipo de electrolisis parte de la energia eléctrica,
necesaria para superar el potencial estandar de los electrodos, pues las
reacciones que se generan no son espontaneas. En el anodo ocurre la
oxidacion del agua, liberandose protones (H) que, a través de la membrana
polimérica llegan al catodo, donde se produce su reduccion y transformacion
en Hy (De Juan Segovia, 2014).

Solid Electrolyte
Proton Exchange Membrane

Posit Negati:
Oxygen B 4 . ez Hydrogen
——e e
' ' r L r L L L L ’
T S e e e (e
4 —C = m—C = m—C =g ¢ w—C w—C w—C -
o 1 A T S
B0 i N g S O N
: I | | w
d ‘ R 3
. : o @
00 E s g igls gl O
1\
Power Supply ¢ \
e
11 ;
H— )
? \
Water / \
\
'
Water Electrolysis Pmtons exchange Electrons Flow through Electrons recombine with
Reaction: through the membrane the external circuit protons and H2 is produced
at the cathode:
2H20 -> 4H" + 4e-+02
Occurs at the Anode 4h* + 4e-->2H2

Figura 2.2. Electrolisis tipo PEM.

2.2.2.2.2 Electrolisis alcalina.

Los electrolizadores de tipo alcalino presentan el mismo principio quimico
que los de tipo PEM, la diferencia entre estos se encuentran en los
electrolitos, pues en este caso se emplea una disolucion liquida de KOH o
NaOH principalmente, a diferencia de la membrana sélida de Nafion.

En este caso son los iones hidroxilo (OH") los que son transportados al anodo
a través del electrolito, debido a que el agua se reduce en el catodo,
formandose Hz y OH" (De Juan Segovia, 2014).
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_electrolyte
/ = B (KOH)
o

1 1 1
7 ! N\
anode | cathode
(Ni, Co, Fe) diaphragm (Ni, C-Pt)
(NiO)

Figura 2.3 Electrolisis tipo alcalino (Ulleberg, 2003)

2.3. Pilas de combustible tipo PEM.

Una pila de combustible se define como un dispositivo que es capaz de
transformar la energia quimica directamente de un combustible que la
alimenta ininterrumpidamente, en energia eléctrica, mediante una serie de
transformaciones electroquimicas. Los componentes estructurales que la
conforman son una capa de electrolito central en contacto con dos electrodos,
uno hace de anodo y otro de catodo. Este tipo de pilas son capaces de trabajar
con diversas sustancias como combustible, como pueden ser metanol,

hidrégeno o biomasa entre otros (Castillo, 1999).

Este trabajo va a estar basado Unicamente en la celda tipo PEM (Proton

Electrolyte Membrane), con hidrégeno gaseoso como combustible.

14
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Electric circuit
(40-60% efficiency)
e= e
€ e
T OR = Qumengee
hydrogen gas) (from air) input
~ H+
> =
- H*
Anode N="> Heat (85°C)
H+
. = —
H+
Unused hydrogen <= 9@ @O —=> Air + water output
gas output recirculated o ] e

Oxygen
cathode

Gsas Catalyst
diffusion electrode
backing layer

' 8 3 ! QOxygen gas from
Hydrogen gas from 7— 2 s 4 sir in serpentine flow
serpentine flow field =4 0 P ' field finds a pathway
finds a p;:t;:vm/ o ‘ to catalyst layer
cafalyst r
b Q" pR(" RS V=0 Pathways of water
L BN\ YT i 7 conduction

Carbon nanoparticles Patrwiys of slectron
P Platinum catalyst conduction

Figura 2.4 Estructura fisica y funcionamiento de la celda de combustible de hidrégeno
(Gupta, 2009)
El funcionamiento de una celda de combustible PEM se basa en una
alimentacion con hidrégeno. Este se oxida en la parte del anodo, y el otro

componente fundamental, el oxigeno, que es reducido en el catodo.

El hidrégeno es ionizado en el anodo, donde se oxida y pierde un electrén.
Estos dos siguen diferentes rutas hasta llegar hasta el otro electrodo, el protén
tendré que atravesar una serie de capas hasta llegar al &nodo, estas seran la
capa de difusion de gas (GDL) y la del catalizador, este Gltimo es necesario

para acelerar la cinética de la reaccion en los electrodos porosos.

Por otra parte, el electron viajara a traves de un material conductor formando
un circuito externo. Cuando el proton y el electron llegan al anodo, se

encuentran con el oxigeno, produciéndose la reduccion de este y generandose
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asi agua al juntarse con el hidrogeno oxidado. Asi al finalizar este proceso, el

producto obtenido es agua pura, junto con una corriente eléctrica y calor util.

Las semirreacciones producidas en cada electrodo son:
Semirreaccion de oxidacion (Anodo): 2H, (g) —» 4 H* + 4e’

Semirreaccion de reduccion (Catodo): Oz (g) + 4 H + 46— 2 H2O (1)

Estas celdas no necesitan recargarse, pues generan energia eléctrica mientras
el combustible vaya suministrdndose constantemente, por lo que no es
necesario recargarlas, como por ejemplo una bateria de ion-litio. Ademas
transforman la energia quimica en eléctrica, sin ningln proceso ni
transformacion intermedia por lo que requieren un menor numero de
transformaciones entre diferentes energias (quimica y eléctrica) comparada
con otras fuentes de energia (quimica, calor, mecénica y eléctrica) como se
dan en otro tipo de procesos y maquinas térmicas, por lo que no se ve
afectada por las limitaciones que pueden sufrir estas ultimas, como puede ser
el rendimiento de Carnot basado en una diferencia de temperaturas (Spiegel,
2007).

Asi pues, las pilas de combustible presentan una serie de ventajas que las
postulan como grandes candidatas para un futuro energético sostenible y

eficiente, algunas de ellas son:

Funcionamiento con un 0% de contaminacion cuando trabajan con hidrdgeno,

pues los subproductos son agua y calor.

Presentan unas eficiencias entorno al 60%, casi el triple que un motor térmico
al no verse sometidas a las limitaciones del ciclo termodinamico de Carnot, al

trasformar directamente energia quimica en eléctrica.

Se pueden ubicar en lugares proximos del punto de utilizacion, evitando asi el

transporte de la energia eléctrica para distancias muy largas
Fiabilidad mecanica al no poseer ninguna parte movil.

16
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Por otro lado, estas pilas presentan unas desventajas como pueden ser:

e La vida util y durabilidad de la misma debido a que el hidrogeno es un gas
con una elevada difusividad y dispersion, por lo que tendria almacenarse en

espacios bien herméticos y costosos.

e El peso de las baterias de combustible debido a los materiales empleados en

el montaje, como pueden las placas bipolares, de un elevado peso.

e EI precio de venta suele ser elevado al ser una tecnologia emergente en la

actualidad.

2.3.1. Partes de la pila de combustible.

En el corazon de la celda de combustible PEM se encuentra el conjunto de
electrodo de membrana (MEA). La MEA consiste en la unidn de tres capas,
estas son una membrana de intercambio de protones, capas de catalizador y
capas de difusién de gas (GDL). Tipicamente, estos componentes se fabrican

individualmente y luego se presionan para unirse.

Bipolar plate
Gasket

Gas diffusion layer:

Catalysts

Membrane

Interconnector

Figura 2.5 Componentes principales de una celda de combustible tipo PEM

(DTU Energy, 2013)
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2.3.1.1. Placas bipolares.

Las placas bipolares conforman la parte de los extremos de una celda de la
pila de combustible, estas se apilan en serie formando el conjunto tal como
conocemos como bateria. Estas presentan una serie de canales con el fin de
facilitar la difusion de los gases a través de las capas difusoras. Son la parte
mas pesada de la pila y deben poseer una alta resistencia y conductividad
(Spiegel, 2007); (Linares Hurtado, 2007)

2.3.1.2. Capas de difusion de gas.

La capa porosa de difusion de gas, también conocida como capa difusora o
GDL (Gas Difusion Layer) asegura que los reactivos se difundan
efectivamente a la capa de catalizador. Ademas, es el conductor eléctrico que
transporta electrones hacia la capa de catalizador. Tipicamente, las capas de
difusion de gas estan construidas de papel carbén poroso con un espesor en el
rango de 100 a 300 um. Esta capa también ayuda en la gestion del agua al
permitir que una cantidad adecuada de agua alcance y se mantenga en la
membrana para su hidratacion. Ademas, las capas de difusion de gases suelen
estar a prueba de humedad con un recubrimiento de PTFE (Tefl6n) para
garantizar que los poros de la capa de difusion de gas no se congestionen con
agua liquida. (S. Litster and G. McLean, 2004); (Barreras & Lozano, 2012)

2.3.1.3. Capa de catalizador.

La capa de catalizador esta en contacto directo con la membrana y la capa de
difusion de gas. También se conoce como la capa activa. Tanto en el anodo
como en el catodo, la capa de catalizador es la zona de la reaccion de media
celda. La capa de catalizador se deposita sobre la membrana o la capa de
difusion de gas. En cualquier caso, el objetivo es colocar las particulas de
catalizador, platino o aleaciones de platino, cerca de la membrana. Ademas
de la carga del catalizador, hay una serie de propiedades de la capa de
catalizador que deben optimizarse cuidadosamente para lograr una alta

utilizacion de este: la difusividad del reactivo, la conductividad idnicay
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eléctrica, y el nivel de hidrofobicidad deben equilibrarse cuidadosamente (S.
Litster and G. McLean, 2004).

2.3.1.4. Membrana protonica.

La capa de electrolito es una membrana de intercambio protonico entre el
electrodo del &nodo y el del catodo. Debe tener una baja conductividad eléctrica,
pues los electrones circulardn por el circuito externo, pero una elevada
conductividad proténica. Esta ultima caracteristica se obtiene actualmente
gracias al Nafion, que se trata de un polimero perfluorosulfonico llamado

politetrafluoroetileno (PTFE)

FEIFE[E
-|C-C|-C-c-|c-C}

I | | | | |
I B nF OF B ” if_li'_““i
FeR] FFIQ
(ECol= 665 o
gE | BEF EL_O____._}

Figura 2.6 Estructura quimica del PTFE

En la imagen podemos observar a la derecha los grupos sulfénicos, que son
los que permiten a la membrana facilitar ese intercambio de protones gracias

a sus radicales libres.

Otra caracteristica importante que debe poseer el electrolito es la capacidad
de gestionar el agua generada en el proceso de reduccion del oxigeno, pues
debe mantenerse hidratada para facilitar el intercambio de protones (Barreras
& Lozano, 2012); (Spiegel, 2007).
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3. EQUIPOS.

En este apartado se van a mostrar y explicar los distintos equipos necesarios

para la realizacién de este trabajo.

1.- Balanza OHAUS PIONEER™ PA-114C: Se trata de una balanza de
precision con una sensibilidad 0,0001g. Se ha utilizado para determinar el

peso de las membranas de electrolito y conocer la concentracion de platino.

i

|

Figura 3.1 Balanza OHAUS

-
)

2.- Pie de rey digital Velox/Storm: Se ha empleado para medir el espesor de

las capas de catalizador y electrolito, posee una precision de 0,01mm.

Figura 3.2 Pie de rey digital
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3.- Array 3721: Este equipo es una célula electronica de carga, capaz de
demandar distintas intensidades de corriente a la celda. Empleado para
realizar las curvas de polarizacion y potencia. También se han obtenido los
valores de la ecuacion de Tafel a partir de mediciones realizadas con este
dispositivo. Esta ecuacion serd explicada en otra parte del trabajo junto con
los valores obtenidos.

|
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Figura 3.3 Array 372x series.

4.- Plancha caliente: Se trata de una placa de metal cuya superficie interior
tiene cuatro resistencias conectadas a una fuente externa que calientan la placa.
La utilidad de esta era el calentamiento de las membranas durante de fase de

platinizacion para evaporar los componentes voléatiles de las disoluciones.

Figura 3.4 Cama calefactora.

21



ALEJANDRO MARTINEZ MARTINEZ

5.- Monocelda de combustible: La pila empleada corresponde a una
monocelda del tipo denominado de catodo abierto, en el cual el aire es forzado
en el catodo mediante un proceso de conveccion mediante un ventilador

externo.

Figura 3.5 Monocelda de catodo abierto.

6.- Placa con resistencias y camara web: Se utiliz6 este dispositivo para
calcular el tiempo de evaporacion de una gota de agua de 30 microlitros en el
intervalo de temperaturas de 30°C a 70°C. Se usaba una camara web para la
grabacion de las gotas sobre las distintas membranas a una temperatura
determinada y en igualdad de condiciones, con el fin de determinar el
comportamiento hidrofébico de los electrodos sintetizados.

Figura 3.6 Camara de aislamiento.
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7.- Potenciostato/galvanostato: Equipo para la realizacion de medidas de

potencial eléctrico y de intensidad de corriente.

Figura 3.7 Potenciostato/galvanostato

8.- Dispositivo “cuatro puntas”: Este aparato junto con el potenciostato,
permite determinar la conductividad eléctrica de los electrodos generados.
Dicha técnica consiste basicamente en la aplicacion de una corriente eléctrica
entre dos puntas y la determinacion del potencial en las otras dos (A. P.
Schuetze, 2004).

Figura 3.8 Dispositivo cuatro puntas.
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4. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL.

En este apartado vamos a explicar los diferentes procedimientos
experimentales que han sido llevados a cabo a lo largo del presente trabajo.

4.1. Fabricacion de los electrodos: Platinizacion.

4.1.1 Preparacion de las distintas disoluciones.

El procedimiento consiste en la fabricacion de los electrodos mediante la
deposicion de platino al 20% soportado sobre carbono de la marca Sigma,
sobre una membrana protonica CTPEM-1 correspondiente a una perfluoro
sulfonada reforzada, suministrada por la empresa Canadian Commercial Trade
Ltd China.

Asi pues, diferentes suspensiones basadas en platino/carbén fueron preparadas
con distintos aditivos, con el fin de determinar como dicha composicion

afectaba al rendimiento de la pila de combustible.

En este sentido, se prepararon 6 “tintas” con diferente composicion para la
fabricacion de dichos electrodos, con el fin de determinar cudl de ellas
proporciona el mejor rendimiento en una pila de combustible, que estaran
relacionada con propiedades tales como su conductividad eléctrica, su
hidrofobicidad y morfologia. Este estudio es importante dado que la
durabilidad del electrodo preparado, estard directamente relacionado con las

propiedades que acabamos de enumerar.

El disolvente empleado para la preparacion de las tintas es una mezcla de
alcohol isopropilico (66%) y agua (33%).

Con el fin de determinar el rendimiento de los diferentes electrodos generados,
la concentracion final de platino de todos ellos fue de 0,4 mg/cm?, que es la
concentracion superficial estdndar empleada en este tipo de estudios (S. Litster
and G. McLean, 2004).
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Sobre esta base, la composicién de cada una de las seis “tintas” conteniendo
platino que fueron preparadas, fueron las siguientes:

e Tinta1:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracion en peso.
- 4,8 ml de agua
- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,46 ml de Nafion liquido al 5%

e Tinta2:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracion en peso.

- 4,8 ml de agua
- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,32 ml de agua Epoxi al 2%

e Tinta3:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracidn en peso.
- 4,8 ml de agua

- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,46 ml de Nafion liquido al 5%

- 0,32 ml de agua Epoxi al 2%

e Tinta4:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracion en peso.

- 4,8 ml de agua
- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,32 ml de agua Epoxi al 2% dopado con 700 ppm de Oxido de
grafeno
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e Tintah:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracidn en peso.
- 4,8 ml de agua
- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,32 ml de agua Epoxi al 2% dopado con 700 ppm con 6xido de
grafeno

- 0,46 ml de Nafion liquido al 5%

e Tinta6:

- 0,329 de Platino al 20% de concentracidn en peso.
- 4,8 ml de agua
- 9,6 ml de alcohol isopropilico

- 0,46 ml de Nafion liquido al 5% y 700 ppm Oxido de grafeno

Una vez preparadas cada tinta, estas fueron introducidas en el ultrasonidos,
durante un tiempo minimo de 30 minutos, y sometidas a agitacion durante 30

minutos, antes de su empleo.

4.1.2 Fabricacion de los electrodos

La fabricacion de los electrodos sobre la membrana protonica se llevo a cabo

mediante el esparcimiento de cada una de las tintas mediante un pincel.

Las membranas empleadas en el experimento eran de 10 x 10 cm, mientras
que las dimensiones de los electrodos a fabricar eran de 4 x4 cm,
consiguiendo asi una superficie efectiva de capa de catalizador de 16 cm?. La
concentracion final de platino fue de 0,4 mg Pt/cm? en cada uno de los
electrodos a fabricar, para lo cual, un nimero en torno a 6 pasadas fue
requerido en cada uno de los casos. EI método gravimétrico fue el empleado
para determinar el contenido de platino en cado uno de los electrodos

preparados.
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Figura 4.1 Imagen del proceso de preparacion de los electrodos.

Un ejemplo del calculo realizado sobre una de las membranas platinizadas
para conocer la cantidad de platino depositada por unidad de superficie es el
siguiente. Una vez recortada la membrana del tamafio de 10 x 10 cm se

procede al peso de esta en la balanza de precision.

Una vez anotado el peso, el siguiente paso es el de colocar la membrana sobre
la placa calefactora y comenzar a darle capas de la disolucion correspondiente,

aplicando asi cierta cantidad de platino sobre la superficie de 4 x 4 cm.

e Peso de la membrana sin platinizar: 0,3350 g

e Peso de la membrana tras cuatro platinizaciones: 0,3490 g

Asi pues, con esta diferencia de peso, teniendo en cuenta la composicion
del 20% en masa de platino sobre la base de carbdn y el cambio de unidad

de gramos a miligramos:

m
(0,3490 — 0,3350)g x 0,2 x 1000 I mg Pt

=01
16 cm? 0,175 cm?

Tras dos pasadas de disolucion de platino y su posterior secado y pesado,
podemos ver que la cantidad de platino es menor que la Optima recomendada,
por lo que tendriamos que seguir aplicando platino hasta obtener 0,4 mg
Pt/cm?. Este procedimiento se aplica por ambas caras del electrodo, y a todas

las membranas empleadas en este trabajo.
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4.1.3 Oxido de grafeno.

El éxido de grafeno (GO) fue proporcionado por la empresa Graphenano, y fue
utilizado directamente sin mayor transformacion por nuestra parte. EI GO
comparte la misma estructura del grafeno, pero incluye grupos funcionales

intercalados que contienen oxigeno.

Las propiedades y aplicaciones del oxido de grafeno dependen del grado de

oxidacion.

Algunas de las caracteristicas que podemos destacar de los dxidos de grafeno

(GO) son las siguientes:

e A diferencia del grafeno, el GO es hidrofilico (se dispersa facilmente
en agua y otros solventes organicos para formar coloides acuosos
estables) (S.R. Accordino, 2015).

e Al igual que el grafeno, tiene una gran area superficial (P.Yang et al.,
2017).

e Es adecuado para ser usado en composites, ya que puede ser mezclado
facilmente con polimeros y otros materiales. (P.Yang et al., 2017).

e Muestra ciertas caracteristicas como catalizador en procesos de
reduccién del oxigeno (P.Yang et al., 2017).

e Puede ser depositado en casi cualquier substrato (Marinoiu et al, 2020).

4.2. Medida de la conductividad.

Una vez platinizados todos los electrodos por ambas caras, se procedié a la
determinacion de su conductividad superficial. Para la medicion se coloca el

electrodo con una de las caras apoyadas ligeramente sobre las cuatro puntas.

El método de medicion a cuatro puntas hace uso de dos circuitos paralelos,
alimentados por una fuente de corriente continua: uno por el cual circula

corriente proveniente de la fuente y otro en paralelo a la resistencia deseada.

El método de las cuatro puntas, también conocido como método de Kelvin, es
un método para la medicidn de resistencias de pequefio valor, pues el método a

dos puntas muestra la suma de las resistencias de cableado y la resistencia
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deseada. Esto no es ningln problema cuando se trata de resistencias grandes,
pues la resistencia del cableado es insignificante. Al tratarse de resistencias y
corrientes pequefias en nuestro caso, es mejor opcion el método de las cuatro
puntas (A. P. Schuetze, 2004).

Por tanto, la resistividad de uno de los electrodos se puede calcular como
(1.Miccoli, 2015).

tV
I-1n2

p:

Donde t es el espesor del electrodo, | la intensidad de la corriente aplicada
entre los dos puntos extremos y V, el potencial medido entre los otros dos

puntos, donde p viene expresada en Q-m.

Por tanto, la conductividad eléctrica, corresponde simplemente a la inversa de

la resistividad,

Q|

Donde ¢ viene expresada en S/m.

4.3. Medida de la hidrofobicidad.

Para comprobar el comportamiento de los electrodos era necesario ponerlos en
contacto con una gota de agua con el fin de correlacionar el tiempo que tardaba
su evaporacion, con su grado de hidrofobicidad.

La manera de comprobar como de hidrofobos eran los electrodos obtenidos fue
la colocacion de cada uno de ellos sobre una cama termostatada
electronicamente. A continuacion, se depositaba sobre cada uno de ellos una
gota de agua de 30 microlitros con la ayuda de una pipeta de precision. Con el
paso del tiempo la gota de agua iba disminuyendo de tamafio hasta su
completa evaporacion, relacionando por tanto la superficie de contacto gota-
electrodo con el grado de hidrofobicidad del electrodo, ya que cuanto mayor
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sea su superficie de contacto, menor sera su hidrofobicidad y, por tanto, antes

tendré lugar la evaporacion completa de la gota.

Las temperaturas a las cuales este proceso fue estudiado fue en un rango de
entre 30°C y 70°C, ya que este es el rango de temperaturas de interés para el

funcionamiento de una pila de combustible.

Figura 4.2 Montaje para determinar el tiempo de evaporacion de una gota de agua de 30 microlitros
sobre los diferentes electrodos preparados.

Con el fin de evitar factores externos que pudieran afectar a nuestros
resultados, todos los electrodos fueron estudiados de forma simultanea en el
interior de una urna, con el fin de evitar factores externos que pudieran afectar
a los resultados tales como variaciones de la humedad del aire a lo largo del

dia, corrientes de aire, etc.

5. RESULTADOS Y DISCUSION

5.1. Estudio de la conductividad eléctrica de los electrodos

Tal y como se comentd anteriormente, la medida de la resistividad y

conductividad eléctrica se realiz6 en el dispositivo de cuatro puntas.
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Para la obtencion de un valor de resistividad, se colocaron ambas caras del
electrodo sobre las cuatro puntas, para asi obtener un valor medio de

conductividad y resistividad del conjunto en si.

A continuacién, se muestra una tabla con los resultados finales obtenidos con

los valores de conductividad y resistividad medios.

Conductividad Resistividad

media (S/m) media (Q-m)
Tinta 1 477 0,021
Tinta 2 61,8 0,016
Tinta 3 40,8 0,025
Tinta 4 197,1 0,005
Tinta 5 96,9 0,010
Tinta 6 96,0 0,010

Tabla 5.1 Resultados conductividad eléctrica.

Se puede observar como el electrodo fabricado a partir de la Tinta 1, que solo

contiene Nafion, es la que peor conductividad eléctrica presenta.

Este comportamiento contrasta con el obtenido en los electrodos que contienen
epoxi, en los cuales la presencia de este componente aumenta la conductividad
eléctrica. El epoxi se trata de una resina cuya principal propiedad en el
platinizado es la de homogeneizar y adherir de una manera eficaz las particulas
de platino evitando su desprendimiento con las horas de funcionamiento de la
pila. Como consecuencia del proceso de polimerizacion del Epoxi, se aumenta
la aglomeracion de las particulas de platino, lo cual le confiere un ligero

aumento en la conductividad eléctrica al electrodo.
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De los resultados de la Tabla 5.1 podemos observar como la presencia de
Epoxi incrementa la conductividad de los electrodos generados. Dicho
aumento de conductividad se ve aumentada cuando el Epoxi estd dopado con

oxido de grafeno.

5.2. Estudio de la hidrofobicidad

La gestion del agua en el electrodo en una pila de combustible es un aspecto
fundamental dado que, por una parte, favorece el trasporte de protones H*
hasta la membrana protonica, y por otra, un exceso de agua limita la llegada de

gases reactivos hasta la superficie del catalizador.

Por tanto, una baja hidratacion aumentard la resistencia protdnica de la

membrana y disminuiria el intercambio protdnico y asi la corriente generada.

Dicha hidrofobicidad ha sido determinada a partir de los tiempos de
evaporacion de una gota de 30 microlitros, a diferentes temperaturas. La
medida fue realizada a partir del seguimiento de cada gota hasta su momento

de evaporacion mediante una grabacion de video.

TEMPERATURA 30°C 40°C 50 °C 60 °C 70°C
Tinta 1 77 min 59 min 23 min 17 min 15 min
Tinta 2 114 min 73 min 30 min 20 min 22 min
Tinta 3 95 min 52 min 23 min 19 min 14 min
Tinta 4 150 min 80 min 44 min 33 min 16 min

Tinta 5 125 min 79 min 45 min 25 min 24 min
Tinta 6 75 min 51 min 28 min 19 min 12 min

Tabla 5.2 Tiempos de evaporacion en funcién de la composicion de la tinta electrodo.

La Tabla 5.2 muestra los tiempos de evaporacion para cada uno de los
electrodos generados. De los resultados obtenidos, se aprecia como la
presencia de Epoxi (tintas 2,4 y 5) le confiere un cierto grado de
hidrofobicidad a los electrodos sintetizados, en comparacién a los que

Unicamente contienen Nafion.
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Este aumento en los tiempos de evaporacion se asocia al efecto de que una
mayor hidrofobicidad disminuye la superficie de contacto con el electrodo v,
por tanto, menor calor es transferido desde el electrodo a la gota.

Se observa por otra parte como a mayores temperaturas, el tiempo de
evaporacion de la gota es bastante mas similar que a bajas temperaturas. A una
temperatura cercana a la temperatura de funcionamiento de una pila (entorno a
los 70 °C), la diferencia de tiempos da idea que la presencia de Epoxi ayuda a
mantener la humedad en el electrodo, evitando asi el que se reseque la
membrana y como consecuencia, que se produzca un aumento en la resistencia

protonica de celda.

En este experimento se puede observar otro factor que diferencia a las
disoluciones de Nafion, de las de Epoxi, se trata de la forma con la que la gota

se deposita sobre el electrodo:

Figura 5.1 Electrodo con Epoxi Figura 5.2 Electrodo con Nafion

Vemos una diferencia en la forma de contacto, donde el electrodo con Epoxi
se ve una gota mas fina con un angulo mayor con respecto a la horizontal. A
diferencia de la gota depositada sobre el electrodo de Nafion, esta se trata de

una gota mas ancha con una mayor superficie de contacto.

Si nos fijamos en el angulo que forma la gota con la superficie de contacto,
vemos como la que esta depositada sobre el electrodo con epoxi (130°), forma
un angulo mayor que el de la gota depositada sobre el electrodo de Nafion
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(1109, dando una idea de la mayor hidrofobicidad de los electrodos

conteniendo epoxi en su composicion.

Por altimo, se observa como la presencia de Epoxi dopado con éxido de
grafeno (Tintas 5 y 6) le confiere un aumento de hidrofobicidad a los
electrodos generados. Sin embargo, la presencia de 6xido de grafeno no le

confiere ningun efecto significativo en presencia de Nafion.

5.3. Curvas de polarizacion.

Las curvas i-V son una herramienta muy empleada para determinar el
rendimiento en una pila de combustible. De esta forma, si se aplica una
demanda eléctrica a una pila y determinamos su potencial, podemos obtener la
representacion i-V que se denomina curva de polarizacion. (Escobedo &
Zamora, 2006).

I. T T T | T | T |

\ — Nafion
Nafion+Epoxy+Graphene
0.8 Epoxy+Graphene
z o
S 06 T=30°C
> — —
0.4 —
0 /2 1 | | | 1 | | | 1
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
l. \ T T T T T
| o, —
T=45 °C
3 L i
< 0.6 —
= L 4
04— —
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Figura 5.3 Curvas de polarizacién a 40°C
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En la Figura 5.3 podemos ver las curvas de polarizacién de los tres electrodos
maés significativos, fabricados a partir de las tintas 1, 4 y 5, a dos temperaturas
diferentes, de 30 °C y 45 °C.

De dichas curvas de polarizacion se observa como la pila que emplea los
electrodos con la tinta 5, formados por Epoxi dopados con Grafeno y Nafion,
son los que muestran un mayor rendimiento. Este comportamiento se hace mas

notable con el aumento de la temperatura de 45 °C.

5.4. Curvas de potencia.

Las curvas de potencia muestran la representacion de la densidad de potencia
frente a la densidad de corriente. A partir de estas podemos determinar cual de
las diferentes disoluciones mantiene un equilibrio entre voltaje y corriente
generada, de tal forma que la potencia suministrada a una carga externa sea la

méaxima posible (Escobedo & Zamora, 2006).
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Figura 5.4 Curvas de Potencia a 40°C
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Al igual que en las curvas de polarizacion, observamos que las disoluciones
gue son capaces de generar una mayor densidad de potencia son las formadas a

partir de la Tina 5 que contiene Epoxi dopado con 6xido de grafeno y Nafion.

Como comentamos anteriormente junto con los diferentes resultados
obtenidos, este tipo de disolucion se postula como aquella que mejor
rendimiento puede llegar a ofrecer en el interior de una pila, al reunir una serie

de propiedades que hacen que se trabaje de una forma mas eficiente.

5.5. Curvas de Tafel

Las curvas de Tafel son una representacion que nos da informacion en

procesos de electrodo.

En una celda tipo PEM, los electrodos estan separados por la capa de
electrolito. La unién entre estos dos compuestos se llama interfase electrodo-
electrolito. En esta interfase se produce la transferencia de electrones entre la
superficie del electrodo y las particulas situadas en el lado del electrolito. Este

proceso es conocido como: transferencia de carga.

Si un electron se mueve desde la superficie del electrodo hacia el electrolito, o
si un proton se mueve desde el electrolito hacia el electrodo, la corriente que se
produce fluye en el mismo sentido. En este movimiento, si un protén se
desplaza desde el lado del electrolito y pasa a través de la doble capa, hasta
llegar a la superficie del electrodo, entonces, en algun punto de su recorrido se

produce la transferencia de carga.

Otro parametro de interés es la corriente de intercambio lo, esta indica la
frecuencia con la que se supera la energia de activacion necesaria para que
ocurra el proceso de transferencia de carga en el equilibrio. Esta corriente no
puede ser medida, debido a que los instrumentos necesarios para la medicion
de dichas corrientes estan basados en el flujo de iones negativos, y en el
equilibrio, este flujo no existe. Sin embargo, se puede determinar a través de la

ecuacion de Tafel.
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J
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Donde n representa el sobrepotencial de activacion a partir de condiciones de
equilibrio. Este sobrepotencial indica que, para que se lleve a cabo la
activacion, se requiere una energia asociada con el proceso de transferencia de
carga. (Escobedo & Zamora, 2006).

La energia de activacion involucra pardmetros cinéticos cuyo valor permite
conocer los diferentes procesos electroquimicos presentes en el seno de una
celda de combustible tipo PEM. Estos parametros nombrados anteriormente

son:

1) Pendiente de Tafel (bc): Este pardmetro nos indicara la facilidad o

dificultad a la transferencia de cargas cuando se aleja del equilibrio
electroquimico. Disminuye al incrementar la temperatura de operacion de

la celda. Su unidad se mide en voltios.

2) Corriente de intercambio (lo): el cruce de la pendiente de Tafel con el eje
de sobrepotencial, indica que la densidad de corriente neta vale cero y la
diferencia de potencial en la interfase tiene un valor de equilibrio.

Aumenta al incrementar la temperatura de operacion. Se mide en A/cm?.

3) Coeficiente de transferencia de carga (o): crece al aumentar la temperatura

de operacidon y presenta un comportamiento anadlogo a la corriente de
intercambio, e inverso al hallado para la pendiente de Tafel (Escobedo &
Zamora, 2006).
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Estos parametros se pudieron estimar gracias a las curvas de Tafel.

Pendiente de Coeficiente de Corriente de
Temperatura Tafel (b.) transferencia intercambio (lo)
(°C) (V) de carga (a) (A/lcm?)
30 0,09294 0,32300 0,00190
: 35 0,08839 0,34523 0,00190
é 40 0,07426 0,41759 0,00154
45 0,06300 0,50007 0,00104
50 0,08954 0,35185 0,00122
55 0,10701 0,29443 0,00365
60 0,12863 0,24494 0,00109

Tabla 5.3 Valores de Tafel correspondientes al electrodo fabricado a partir de la Tinta 1, en la cual
solo contenia nafion en su composicion.

En este caso, la pendiente de Tafel disminuye con la temperatura hasta
alcanzar un minimo a 45 °C, aumentando a partir de dicha temperatura. Este
proceso puede deberse a que, a partir de dicha temperatura, la membrana sufre
una clara deshidratacion con el consiguiente aumento de la energia de

activacion del proceso de electrodo.

Pendiente de Coeficiente de Corriente de
Temperatura Tafel (bc) transferencia intercambio (lo)
~ (°C) (V) de carga (a) (Alcm?)
42 30 0,09271 0,32381 0,00284
= 35 0,08782 0,34748 0,00257
40 0,07949 0,39012 0,00247
45 0,05595 0,563108 0,00137

Tabla 5.4 Valores de Tafel correspondiente al electrodo fabricado a parir de la Tinta 2, en la cual
contenia Unicamente epoxi como especie ligante.

Para el electrodo formado a partir de la tinta 2 se observa como el parametro b
disminuye con la temperatura, dando idea de que un aumento de la
temperatura disminuye la energia de activacion asociada a la transferencia
electronica. Respecto al coeficiente de transferencia de carga, se observa que

esta propiedad aumenta con la temperatura, dando idea de que un aumento de
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la temperatura facilita la transferencia de carga en la interfase del electrodo.
Por altimo, un aumento de la temperatura disminuye el valor de la corriente de
intercambio, en parte debido al aumento de la resistencia protonica de la

membrana con la temperatura al estar menos hidratada.

Observamos que para la pendiente de Tafel obtenemos valores que oscilan
entre 0,0927 a 0,05595 V para un rango de temperaturas de 303K a 318K,
siendo del mismo orden a los obtenidos por (Jaouen, 2003) que propusieron
valores para la pendiente de Tafel a 323K, 1latm que van desde 0,078 a 0,098
V. En parte la diferencia observada estd relacionada con el hecho de que
(Jaouen, 2003) empleaba hidrégeno y oxigeno en su pila, en vez de

hidrégeno/aire como es nuestro caso.

Pendiente de Coeficiente de Corriente de
Temperatura Tafel (bc) transferencia intercambio (lo)
(°C) (V) de carga (a) (Alcm?)
LQ 30 0,05223 0,57474 0,00186
E 35 0,06360 0,47976 0,00262
40 0,05881 0,52731 0,00254
45 0,06451 0,48839 0,00254
50 0,05657 0,55693 0,00251

Tabla 5.5 Valores de Tafel correspondientes al electrodo fabricado con Tinta 5 compuesta por
epoxido dopado con 6xido de Grafeno y Nafién.

Para el caso de los electrodos generados con la tinta 5, creados a partir de
Epdxi dopado con grafeno y Nafion, en el caso de la pendiente de Tafel, bg
permanece practicamente constante en el rango de temperaturas estudiado,
aunque sus valores disminuyen a la mitad respecto a los calculados con la tinta
2, compuesta Unicamente por epdxido. Por otra parte, los valores de
trasferencia de carga también permanecen constantes para el rango de
temperaturas estudiado, asi como la corriente de intercambio. Esto nos da idea
como la presencia de Nafion en la composicion de la tinta empleada, estabiliza
el estado de la interfase, y como consecuencia, dichos parametros no se ven

afectados por la temperatura.
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En el caso del coeficiente de carga, en todos los casos obtenemos valores de
entre 0,30 a 0,57, los cuales también se pueden contrastar con los vistos en
articulos como el de (Jaouen, 2003) donde podemos ver valores de a en un

intervalo de 0,53 a 0,64, para temperaturas de 313K.

5.6. Diferencia en la morfologia de los electrodos.

A continuacion, se muestra el aspecto de los electrodos en funcion de la

presencia de epoxi en su composicion.

Figura 5.5 Imagen de los electrodos fabricados en funcién de su composicién. 1zquierda
electrodo fabricado a partir de una tinta conteniendo solo nafion (tinta 1), y a la derecha, un
electrodo fabricado a partir de la tinta 5, que contiene epoxi en su composicion.

En estas imagenes podemos diferenciar la morfologia de los electrodos
generados a partir de la tinta 1 que contiene Unicamente nafion, y la tinta 5 que
contiene Epdxido dopado con éxido de grafeno y Nafion. En dicha figura se
aprecia como los electrodos compuestos Unicamente por Nafion, presentan
grietas, ademas de inducir numerosos pliegues en la membrana proténica que

facilita que el platino/carbon se despegue de la membrana protonica.

Estas diferencias observables a una escala macroscopica, tiene también una

implicacion a escala microscopica.
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Epoxi + grafeno + nafion
SE MAG: 100 x HV:5.0 KV WD 10.0 men

Figura 5.6 Imégenes al microscopio de electrodos.

La Figura 5.8 muestra las imagenes de los electrodos fabricados con la tinta 1
y 5, obtenidas mediante el microscopio electrénico de barrido, en el equipo

que se encuentra en el SAIT de la Universidad Politécnica de Cartagena.

Observamos como la columna de la izquierda de la Figura 5.8 correspondiente
a los electrodos fabricados con la tinta 1 que contiene Unicamente nafion,
presenta numerosas grietas en su estructura, morfologia que contrasta con la
observada en los electrodos fabricados a partir de la tinta 5, columna derecha,
que contiene epdxido dopado con Oxido de grafeno, y nafion, que presenta una
superficie lisa y uniforme. Esta diferencia de morfologia repercutird
sensiblemente en el rendimiento de la pila, estabilidad y durabilidad, puesto
que esas grietas hacen que se produzca una ruptura de la estructura del
electrodo con la consiguiente pérdida de platino durante las horas de

funcionamiento en la pila.
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6. CONCLUSIONES.

El objetivo principal de este trabajo ha sido la optimizacion de la micro capa
porosa del electrodo en una celda de combustible, y para ello se han realizado
diversas capas de catalizador con las diferentes composiciones. A la vista de los
resultados obtenidos se ha podido determinar cual es la composicion dptima de
las tintas para la fabricacién de los electrodos a emplear en la pila de
combustible. Pare ello, hemos analizado diferentes propiedades de los
electrodos fabricados tales como su conductividad eléctrica, hidrofobicidad y

parametros electroquimicos de la interfase.

A la vista de los resultados de los diferentes experimentos se ha llegado a la
conclusion de que la presencia de epoxi en la tinta dopado con 6xido de grafeno
le confiere al electrodo unas Optimas caracteristicas tanto eléctricas,
hidrofébicas y morfoldgicas que lo hacen ser un candidato a emplear en la
construccion de pilas de combustible. Este resultado ha sido avalado por los
resultados obtenidos de las curvas de polarizacion y potencia generadas en una

pila PEM de catodo abierto.
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