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1. INTRODUCCION

Los combustibles fésiles como el carbén, el petréleo y el gas natural son las principales
fuentes de energia de las cuales dependemos en gran medida. Sin embargo, en los iltimos
anos se ha visto de una manera mas clara el agotamiento de estos recursos, principalmente
el petroleo. Asi también es evidente que la produccién, transporte y consumo de estos com-
bustibles ha provocado fuertes problemas ambientales y politicos en muchos paises durante
la dltima década. Por ello ha surgido la necesidad de reemplazar nuestra economia actual de
combustibles fésiles por una economia de un combustible limpio; tal como lo es el hidrogeno”,
el cual ademas de ser mucho mas eficiente que otros energéticos, de ser usado en las celdas
de combustible reduciria grandemente los problemas de contaminacion que se tienen en la

actualidad.

Las celdas de combustible "un componente dominante en la economia del hidrégeno” ge-
neran electricidad a partir de una reaccion electroquimica, combinan hidrégeno y oxigeno sin
ninguna combustién. Una de sus caracteristicas mas relevantes es que no se agotan ni requieren
carga y produciran energia en forma de electricidad y calor mientras se le provea combustible.
Tales caracteristicas la han convertido en una de las mejores alternativas para reemplazar a

los motores de combustién interna en el sector transporte y en algunas aplicaciones portatiles.

Aun existen desafios claves en la transicion hacia una economia de hidrogeno. La
necesidad de una infraestructura para la producciéon y distribucion necesita ser estabilizada,
asi como el desarrollo de sistemas econdmicos para el almacenamiento de hidrégeno. De igual
manera las celdas de combustible necesitan tener una larga vida til, ser econémicas y de

gran potencia como los actuales motores de combustiéon interna.

Las nuevas mejoras y beneficios costo-efectivos de los disenos actuales de celdas de
combustible requieren de avances rapidos, incluyendo los modelos computacionales ya que
el acercamiento experimental de tipo prueba y error es de cierta forma lento y costoso. El
desarrollo de nuevos modelos de celdas de combustible requiere del esfuerzo de diversos
grupos de cientificos e ingenieros para entender los aspectos fisicos y quimicos involucrados
en su funcionamiento; el desarrollo de algoritmos para la modelacion, la optimizacién de

disenos y lo experimental para validar resultados.

Hoy en dia los métodos computacionales que existen para el modelado de las celdas de
combustible ha mejorado lo suficiente como para poder predecir y estudiar todos los procesos
y fenémenos que ocurren en estos dispositivos. Su gran precisién junto con los modelos

matematicos estd impulsando rapidamente al desarrollo de nuevos disenos de celdas.



2. PROBLEMATICA ACTUAL EN EL DESARROLLO DE LAS CELDAS DE
COMBUSTIBLE

Los principales obstéculos para el desarrollo y comercializacion de las celdas de com-
bustible son la falta de infraestructura y sus costos de produccion. Sin embargo, para
superar esto es necesario del desarrollo de nuevas técnicas de fabricacién y la optimizacion
de sus componentes, lo cual se lograra sélo hasta que se tenga un conocimiento claro de los

fundamentos fisicos y quimicos de todos los procesos involucrados en su funcionamiento.

Algunos de los elementos clave que incluyen estos procesos, son: el transporte de masa, de
especies y de energia en medios porosos, reacciones electroquimicas en las superficies de los
electrodos, transporte de agua en la membrana, formacién y transporte de agua liquida en
el catodo. En ellos se manejan muchas variables que influyen directamente en el desempeno
de la PEMFC ”Proton Exchange Membrana Fuel Cell” (Fig. 1) y sus limitaciones se ven
reflejadas en la densidad de corriente que puede ser obtenida; siendo este ultimo parametro
uno de los de mayor importancia para la seleccion de la celda o método de construccion, el

cual puede ser utilizado comercialmente.

Muchos estudios han sido realizados para conocer la influencia de estas variables pero se
ha hecho de una manera muy concreta, ya sea por la falta de infraestructura o la falta de

recursos necesarios para la evaluacion de estos parametros.

En la dltima década se han elaborado una gran variedad de modelos de la celda de
combustible tipo PEM, desde modelos uni y bi-dimensionales hasta los modelos biféasicos
en 3D [1] - [8]. Pero a pesar del rdpido progreso en la elaboracién de estos modelos no ha
habido un gran avance y eficiente en cuanto a la validacién con los resultados reales; debido
principalmente a la falta de datos experimentales detallados para la distribucion local de

especies y la densidad de corriente en la celda.

Sin embargo, hay que saber que la mayor parte de las validaciones de estos modelos
han sido realizadas enfocandose al funcionamiento general de la celda, mediante las curvas
I-V. Por lo que muchas publicaciones han mostrado buena aproximacién entre las curvas

simuladas y las obtenidas experimentalmente [17] - [19].

Todo esto ha sido de gran ayuda para entender el desempeno de la celda pero no es sufi-
ciente para validar un modelo computacional, particularmente para los modelos 3D puesto que

una gran cantidad de pardmetros y procesos se encuentran involucrados en su funcionamiento.



3. ANTECEDENTES

Modelos Uni-dimensionales

Dentro de los primeros trabajos realizados para llevar a cabo la modelacién de la celda

PEM y que sirvieron de base para los modelos 2D y 3D podemos encontrar los siguientes.

El trabajo de Springer et al. [3] el cual fue uno de los primeros en donde se reporté un
modelo completo en estado estacionario, uni-dimensional e isotérmico de una celda de
combustible tipo PEM utilizando las caracteristicas de la membrana de Nafion 117. El
modelo fue elaborado en direccién perpendicular al ensamble membrana/electrodos, siendo
similar al modelo de los difusores de gas de Bernardi y Verbrugge [10]. Springer et al.
consideraron un modelo uni-dimensional en el cual los canales de flujo formaban parte
del modelo. También, emplearon coeficientes de difusion de agua, coeficientes de arrastre
osmético y conductividades en la membrana, las cuales fueron medidas experimentalmente en
funcion del contenido de agua. Ademas aplicaron condiciones de equilibrio entre las interfaces
membrana/electrodo y con este modelo se podia predecir un incremento en la resistencia
de la membrana con un aumento en la densidad de corriente de la celda, mostrando asi las
ventajas de las membranas delgadas. Su trabajo dio las bases para el modelado numérico de

este electrolito.

Bernardi y Verbrugge [11] también desarrollaron un modelo matemaético completo
uni-dimensional de una celda. Su modelo se disené en direccién perpendicular al EME y
se tomaron en cuenta los efectos de transporte de masa (gases reactantes y vapor de agua)
en los difusores de gas. Asi también, la membrana se consideré hidratada, utilizando las

constantes de transporte. Sus predicciones fueron comparadas con los datos experimentales.

Modelos Bi-dimensionales

Uno de los principales avances para poder realizar simulaciones de las celdas de
combustible fue el desarrollo de modelos en 2-D. Y en base a los primeros modelos, los
investigadores tuvieron que seguir con las ecuaciones fundamentales y las caracteristicas
fisicas de los componentes para mejorar los modelos y hacerlos més reales. Se utilizaron
diferentes técnicas, incluyendo las de CFD para llevar a cabo la simulacién en 2-D [12] - [17].
Estos modelos consideraban principalmente las dimensiones en direccién a los canales de

flujo y en direccién perpendicular a la membrana.



Fuller y Newmann [12] fueron los que desarrollaron un modelo bi-dimensional de un
ensamble membrana/electrodos para estudiar la distribucién de agua, distribucién térmica y
consumo de combustible en la celda. Asi mismo, estudiaron la distribucién de temperatura e
hidratacion de la membrana a lo largo de los canales de flujo. Su modelo incluia el transporte
de agua en los difusores y consideraba un flujo cerrado en los canales del plato bipolar.
Demostraron que el equilibrio de absorcion del agua entre la fase gaseosa y el electroli-
to dependia de la temperatura, de la distribuciéon de agua y de la distribucién de calor.

Concluyeron que la remocion de calor es un parametro critico para el funcionamiento de celda.

Nguyen y White [13] desarrollaron un modelo para el control de agua y calor en la
PEMFC y también estudiaron la eficiencia de diferentes disenos para la humidificacion. Ellos
desarrollaron cuatro modelos diferentes de humidificacion para prevenir la deshidratacion
de la membrana en el lado del 4nodo. Su modelo bi-dimensional de transferencia de calor y
transporte de agua consideraba variaciones en la temperatura y condiciones de hidratacion
de la membrana a lo largo de los canales de flujo. Sin embargo, no incluyeron los difusores
de gas para el transporte de agua. Los resultados de su modelo mostraron que a altas
densidades de corriente las pérdidas por resistencia 6hmica en la membrana justificaban las
pérdidas de voltaje en la celda y que la difusiéon de agua desde el catodo a la membrana no
era suficiente como para mantenerla hidratada. Propusieron también, que para reducir las
pérdidas 6hmicas el hidrégeno debe estar humidificado y lo mismo para cuando se use aire

en lugar de oxigeno.

West y Fuller [14] realizaron un anélisis bi-dimensional para estudiar el efecto del espesor
de los difusores y el tamano de los bordes en los canales de flujo en el funcionamiento de
la celda, los cuales restringen el acceso del combustible y oxidante a las capa catalizadoras.
Ellos demostraron que el desempeno de la celda se ve afectado por el bloqueo parcial de los
poros de la capa catalizadora. Sin embargo, hay que tener en cuenta que en su trabajo sélo

se considero el potencial de media celda para una corriente determinada.

Yi y Nguyen [15] modificaron estos modelos [13] para incluir la fase liquida y gaseosa en
los canales de flujo del anodo y del catodo. Incluyeron el transporte de agua convectivo por
medio de gradientes de presién a través de la membrana, la distribucién de temperatura en
la parte sélida de los canales, la remocion de calor por conveccion natural y el intercambio de
calor en sentido del flujo y a contra flujo. De nuevo sus resultados revelaron que el desempeno
de la celda puede ser mejorado por medio de la humidificacion del gas en el anodo y que
la remocion de calor es necesaria para prevenir las altas temperaturas que provocan una

deshidrataciéon local en la membrana.



Posteriormente, Yi y Nguyen [16] analizaron la hidrodindmica bi-dimensional en el
catodo de la celda, utilizando un distribuidor de gas interdigitado. Utilizaron un modelo de
transporte multi-componente en estado estacionario y su modelo mostraba los patrones de
flujo bi-dimensionales en la seccién transversal y la distribucién de los gases en el electrodo
poroso. Su modelo fue utilizado para predecir la densidad de corriente generada en la interfase
membrana/electrodo en funcién de diferentes condiciones de operaciéon y pardmetros de
diseno. Sus resultados mostraron que con una condiciéon de flujo forzado creada por el uso
del distribuidor interdigitado el factor de difusién jugaba un papel muy importante para el
transporte de oxigeno hacia la superficie catalizadora, aun con difusores de gas muy delgados.
Sin embargo, en este modelo no se tomé con mucha importancia el ancho de los canales y las
secciones bloqueadas del difusor de gas. Este modelo provee una prediccién razonable de la
distribucién axial de agua; pero sobreestima la no-uniformidad de distribucién de corriente a

la entrada de la celda.

Kazim et al. [17] desarrollaron un modelo matematico bi-dimensional de la PEMFC para
ver la superioridad del distribuidor de flujo interdigitado sobre los disenos convencionales y
lo comparé con trabajos previamente realizados por [15]. Sin embargo, su modelo sélo fue
para el lado del catodo, despreciando asi el sobrepotencial local del anodo y el transporte de
agua a través de la membrana (un efecto muy importante). Sus resultados mostraron que la
densidad de corriente en la celda para un distribuidor de flujo interdigitado es cerca de tres
veces mas que la de una celda de combustible con un distribuidor convencional. Asi también,
mostré que esta configuracién puede duplicar la densidad de potencia maxima de la celda.
Sus resultados no fueron comparables con los de [16] puesto que estos ultimos despreciaron

el transporte de agua.

Kulikovsky et al. [18] hicieron una simulacién bi-dimensional en la parte del cdtodo de
la PEMFC y también estudiaron la influencia de los efectos 2D en el desempeno de este
electrodo. Su modelo se basd en las ecuaciones de continuidad para la concentracién de
los gases y la ecuacién de Poisson para los potenciales de la membrana y la fase sélida
(carbén), acoplada a la relacion de Tafel para la cinética de la reaccién. Sus resultados
mostraron que para una conductividad baja en el carbon, se formaba una ”zona inactiva” en
la capa activa frente a los canales y donde ademas la velocidad de reaccion es muy lenta. Y
concluyeron que el catalizador puede ser removido de esta zona sin pérdidas significantes en
el desempeno de la celda. En resumen, estos resultados demostraron la posibilidad de reducir

considerablemente la cantidad de catalizador en el electrodo.

Las técnicas de CFD han sido utilizadas en algunos modelos 2D de la PEMFC y en

general esta técnica, maneja el concepto de las ecuaciones de Navier-Stokes, la ecuacion



de transporte de especies y la de energia, aplicadas a las reacciones electroquimicas que
ocurren en la celda. Aunque los modelos 2D dan predicciones mas reales y mejores sobre el
entendimiento de la PEMFC que los de 1D, se desprecian los efectos de longitud y ancho
de los canales de flujo. Asi también, con los modelos en 2D no se pueden simular las celdas
experimentales que utilizan configuraciones de canales complejas. Ademas de que tampoco
se pueden validar adecuadamente con los resultados experimentales. Esto nos lleva a tener

ciertas limitaciones cuando usamos estos modelos.

Modelos Tri-dimensionales

Recientemente se han desarrollado modelos 3D de la PEMFC usando las técnicas de
CFD. Este cédigo nos permite predecir: la densidad de corriente local, la distribucién de
agua en los difusores, la distribucién de temperatura y muchas variables electroquimicas
dentro de la celda. Esta informacion ha servido para el entendimiento de todos los aspectos
que involucran la fisico-quimica de la celda de combustible PEM. Esta técnica de CFD nos
permite utilizar diferentes configuraciones de flujo en los platos bipolares; ayudando asi, a la

creacion de nuevos disenos de configuraciones de canales.

Por ejemplo; Dutta et al. [19] desarrollaron el primer modelo tri-dimensional de un
canal de la PEMFC usando un software comercial CFD y sus propias sub-rutinas, las
cuales modificaron las ecuaciones electroquimicas hechas por Fuller y Newman [12] y Yi
y Nguyen [15]. Dutta et al. elaboraron un modelo numérico monofésico e isotérmico que
incluia una soluciéon completa 3D de las ecuaciones de Navier-Stokes para el flujo en un
canal. El procedimiento de solucién para este flujo fue basado en el algoritmo SIMPLE.
Y este trabajo permitiéo considerar el efecto del ancho de canal en la distribucién de
velocidad. Después, demostraron que bajo ciertas condiciones, el transporte de masa hacia la
membrana era dominado por la presién y los gradientes de concentracion, en lugar de la pura

difusion. También, su modelo incluy? el area oculta del difusor de los bordes del plato bipolar.

Shimpalee et al. y Dutta et al. [20] adaptaron sus modelos anteriores de CFD a un disefio
real de una celda PEM con un é4rea activa de 10 cm™2. Sus predicciones fueron comparadas
con datos experimentales y fue el primer modelo completo de una PEMFC que utilizé los
beneficios de las técnicas de CFD. La geometria del modelo consistia de 20 canales arreglados
en forma de serpentin (dnodo y cétodo), utilizaba un ensamble membrana/electrodos e
inclufa los sobrepotenciales para la reaccion del hidrégeno y del oxigeno. También, estudiaron
el efecto de la permeabilidad de los difusores de gas en el transporte de masa y mostraron el

efecto de la humedad sobre la densidad de corriente de la celda.



Um y Yang [21] también aplicaron las técnicas de CFD para crear un modelo 3D de una
PEMFC. Su modelo incluia canales en el dnodo y cétodo, los difusores de gas, las capas
catalizadoras y la membrana. Sin embargo, su modelo de celda isotérmico y monofésico
solo utilizé canales rectos con diferente configuracion y alrededor de 1.8 cm2 de area activa.
Mostraron que la fuerza de conveccion creada por el campo de flujo interdigitado mejoraba el
transporte de masa de oxigeno y la eliminacién de agua en la zona de reaccién. De esta mane-

ra, mejoraba el desempeno de la celda en comparacion con las configuraciones convencionales.

Posteriormente Zhou y Liu [22] mostraron su modelo 3D para una PEMFC, también
desarrollado por medio de las técnicas de CFD para acoplar las ecuaciones gobernantes de
transporte de masa y las ecuaciones cinéticas. Su modelo incluia la ecuacion de la energia
para monitorear la distribucion de temperatura en el interior de la celda. Sin embargo, su
modelo fue simulado para un canal recto con aproximadamente 1.6 cm? de drea activa. Este
trabajo confirmé que los modelos 3D son necesarios para el diseno y desarrollo de celdas de

combustible.

Shimpalee et al. [23] utilizaron su modelo anterior de canales rectos [20] de 10 cm?
de area activa con 20 canales en forma de serpentin para revelar que la evaporacion y
condensacién de agua producida por el cambio de temperatura en la membrana, alteraba
la densidad de corriente local. De nuevo, su modelo no incluia la tensién de superficie y el
angulo de contacto de las gotas de agua. De esta manera no existia el efecto hidrofébico
e hidrofilico en ambos lados del EME. En particular, la temperatura que se alcanzaba
en el interior de la celda provocaba la deshidratacién de la membrana y disminuia la ve-

locidad de reaccién, resultando de esta manera en una disminucion del desempeno de la celda.

Las técnicas de Dindmica de Fluidos Computacional (CFD) han sido usadas en la inves-
tigacion para ayudar exitosamente al desarrollo de modelos de celdas de combustible PEM.
Facilitando la elaboracién de geometrias complejas para las monoceldas PEM con diferentes
configuraciones de canales, las cuales han sido simuladas utilizando cédigos que asocian aspec-
tos electroquimicos a las ecuaciones de flujo de fluidos, como las ecuaciones de Navier-Stokes,
las de transporte de especies y las de energia. Estas predicciones han sido de gran utilidad
para el entendimiento y optimizacién de los disenos de PEMFC’s. El siguiente paso para el
desarrollo de modelos de celdas de combustible PEM podria ser la simulacion en estado tran-
sitorio con cargas variables, incluyendo los stacks, la elaboracién de disenios alternativos de la

celda, configuraciones de canales y componentes mejorados.



4. JUSTIFICACION

En los tltimos anos se han elaborado una gran variedad de modelos matematicos
complejos para simular los procesos que se llevan a cabo en la celda de combustible pero la
mayoria de ellos solo se ha enfocado a problemas muy especificos de los componentes y de

sus propios disenos.

Los estudios més detallados sobre la influencia de la presién, temperatura, concentracion
y humedad en la celda se han limitado a modelos 3D de un solo canal [24, 25]. La importancia
de hacerlo para un modelo de la celda completa nos llevaria a tener resultados mas reales

y cercanos a lo experimental. Lo cual es necesario para el disenio y desarrollo de estos sistemas.

El primer estudio que se realizard en este proyecto incluye un andlisis de CFD de las
variables mencionadas anteriormente para la celda experimental Electrochem (EFC05-01SP).
Con lo que se conocerd el impacto que tiene la variacion de estos parametros en su desempeno,
ya que regularmente se trabaja a las mismas condiciones de operacion cuando se realizan
las pruebas de los ensambles. Los resultados del modelo serviran como referencia para la

elaboracion de otros disenos y pruebas experimentales.

El analisis dimensional en los canales del plato bipolar es de gran importancia para la
elaboracién de nuevas configuraciones, los trabajos reportados sobre este tema han sido
escasos y los que se han realizado sélo se enfocaron al diseno de serpentin simple [26, 27].
Este trabajo se extenderd al diseno en espiral y al interdigitado, ademas de la modificacién

de curvatura en los canales.

Los estudios sobre las configuraciones de canales han sido variados y para muchos disenos,
pero generalmente han sido para configuraciones sencillas [6, 7, 28]. En este proyecto se
realizaran simulaciones para configuraciones complejas que incluyen el doble o triple de
canales, basadas en los disenos basicos. Ademas, se realizara un analisis sobre el impacto que
tiene el reemplazo de estos canales por una malla metalica, con lo que se pretende mejorar
la difusion de gases sobre las capas cataliticas y favorecer la conductividad eléctrica en los
materiales. También se desarrollarda un diseno tubular de una celda PEM, para evaluar su
desempeno y compararlo con los disefios actuales. Se espera que la geometria favorezca la
distribucién de los reactantes e incremente la eficiencia de la celda. Estos disenos aun no han

sido estudiados detalladamente para la tipo PEM.

El estudio paramétrico en los componentes de la celda serd una parte complementaria

de este proyecto. El andlisis para el tipo de material en los platos bipolares estara enfocado



a la transferencia de calor (conduccién y conveccién) y a la conductividad eléctrica. Este
tipo de estudios se ha limitado a estudios 1D y a estudios experimentales [29, 30, 31].
Para los difusores de gas el andlisis sera realizado en las configuraciones complejas y para
complementar los resultados obtenidos anteriormente [32] los cuales fueron realizados para un
solo compartimiento y para el difusor del anodo. La propuesta que se tiene para los electrodos
también es nueva y se realizard un andélisis para determinar la cantidad de catalizador que
debe utilizarse para cada disefio, ademés de saber como influye en la densidad de corriente
de la celda. El estudio sobre la membrana sera realizado para todas las configuraciones de

canales y las variantes del difusor.

La construccion de las celdas experimentales basadas en los modelos computacionales
es de vital importancia para la validacion de los resultados. Esta ultima parte del proyecto
sera para demostrar las ventajas de la modelacion y simulacién completa en 3D de la celda
de combustible tipo PEM con las técnicas de CFD.

5. ASPECTOS TEORICOS

Importancia de los Fenémenos de Transporte en la PEMFC

Dentro de la celda de combustible tipo PEM se llevan a cabo diferentes procesos que
influyen considerablemente en su desempeno y dos de estos son: el transporte de masa y la
transferencia de calor, acoplados a las reacciones electroquimicas. Estos procesos a su vez,
tienen un fuerte impacto en dos aspectos operacionales de la celda: a) La distribucién de
agua y de calor, y b) las limitaciones de transporte de masa [29, 33]. La eficiencia con que se
llevan a cabo estos procesos depende directamente de los componentes que la conforman y

de las condiciones de operacion en las que trabaja la celda.

La distribucion adecuada de agua en el interior de la celda garantiza que la membrana
quede completamente hidratada y mantenga una buena conductividad iénica, lo cual se
ve reflejado en la densidad de corriente que puede ser obtenida; por otro lado, una mala
distribucién de agua provoca en el lado del cdtodo la obstruccién de poros del difusor por
medio de gotas de agua y estas traen como consecuencia el bloqueo del gas para que fluya

desde los canales del plato bipolar hasta las zonas cataliticas del electrodo.

El control adecuado de la temperatura, tanto en los gases reactantes como en su interior es
muy importante, puesto que favorece la difusion de los gases y la conductividad de los materi-
ales. Pero de igual manera, una mala distribucion de temperatura provocard la deshidratacion

de la membrana y como consecuencia su ruptura, requiriendo asi de la remocion de calor antes



de que esto suceda. Los pequenos gradientes de temperatura entre el stack de celdas de com-

bustible y el medio ambiente hacen que el control térmico sea una dificultad en estos sistemas.

A continuacién se muestra en la siguiente figura los procesos de transporte de masa, de

transferencia de calor y electroquimicos que ocurren en la celda, donde:

P = presiéon C = concentracién ¢ = espesor del difusor
T = temperatura k = permeabilidad € = porosidad
H = humedad relativa « = arrastre osmotico A = contenido de agua
ANODO CATODO
" = =2 = - !
- Hz —2H* + 2e° %20+ 2H+ 26 = H; 0 T

B, & k) 5, s k)

DIFUSION DIFUSION

— TRANSFERENCIA DE CALOR —_—

{conduccion, conveccion)

() TRANSPORTE DE MASA TRANSPORTE DE MASA (K)

Figura 1: Transporte de masa en la celda y variables involucradas en el proceso.

Variables de Operaciéon en la PEMFC

Como se vio en la (fig. 1) el funcionamiento de las celdas de combustible como muchos
otros sistemas es afectado por las variables de operacién de (presion, temperatura, composi-
cién de los gases, consumo de los reactantes, etc); asi como algunos factores (impurezas,
vida 1til de los materiales, etc) que influyen de manera considerable en el potencial ideal de
la celda y en la magnitud de los sobrepotenciales por activacion, por resistencia éhmica y
por concentracién que ocurren en ella. Es por esto que muchos estudios estan enfocados a
la evaluacion de estos pardmetros que sirven para optimizar las condiciones de operacion de

estos dispositivos.
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A continuacién se da una breve descripcién del efecto que existe entre estas variables de

operaciéon y el desempeno de la celda:

Efecto de la Presion y de la Temperatura

Un incremento en la presién de operacién tiene muchos efectos que benefician el
desempeno de la celda, puesto que la presién parcial de los reactantes, la solubilidad del
gas y la velocidad de transferencia de masa son mayores. Asi también, la presion afecta a

la densidad de corriente de intercambio (por la presion del oxigeno) y al potencial de equilibrio.

La temperatura también juega un papel muy importante en el desempeno de la celda ya
que influye en variables tales como: el grado de hidrataciéon de la membrana, su conductividad
(permitiendo una mayor difusividad de protones) y su resistencia mecénica; la presién parcial
de los gases y su difusién; la densidad de corriente de intercambio (favoreciendo la cinética

de la reaccién) y el potencial estandar (por la alta difusividad del hidrégeno) [24, 33].

Efecto de la Humedad y Concentracion de los Gases

Otros de los factores que influyen en el funcionamiento de la celda son la humedad y la con-
centracion de los gases. En la literatura [25] se ha reportado que conforme el nivel de humedad
se incrementa en los gases de entrada, la densidad de corriente aumenta. Esto se debe a que la
cantidad de corriente obtenida estd fuertemente relacionada con el nivel de hidratacion de la
membrana. Si el nivel de humedad es mayor, la membrana estard mejor hidratada y esto nos
llevard a tener un mejor desempeno de la celda. Sin embargo, esto es cierto sélo si el electrodo
no se encuentra con exceso de agua liquida en su interior, lo cual actiia como barrera para que

los gases lleguen hasta las capas catalizadoras donde se lleva a cabo la reaccion electroquimica.

En cuanto a la concentracién de los gases, sabemos que en el lado del catodo se utiliza
comunmente aire como oxidante en lugar de oxigeno ya que el primero no necesita ser proce-
sado y lo tenemos totalmente disponible. Sin embargo, la concentraciéon de oxigeno en el aire,
el cudl es el principal oxidante, es baja. De esta manera el desempeno de la celda se vera afec-
tado a menos que se aplique la suficiente presion en la entrada del gas como para que la
concentracion de oxigeno aumente, alcanzando asi la capa catalizadora. Esto es por lo que la

densidad de corriente en la celda se encuentra en funcién de la concentracion de oxigeno.
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Parametros Importantes que Determinan el Funcionamiento de la Celda

Efecto de la Configuracion y Dimensiones de los Canales en los Platos bipolares

En muchas aplicaciones de celdas de combustible es importante considerar la geometria
de la celda, de tal forma que se pueda obtener la maxima cantidad de corriente de una cel-
da que sea lo mas pequena posible. Esto reducira su tamano, especialmente el de los stacks
haciendo que los disefios sean ma&s atractivos. De esta manera se tienen que hacer ciertas
consideraciones respecto a la relacién que debe haber entre los canales de flujo y los bordes en
el plato bipolar con una determinada area de la celda. Asi también, la forma en que los gases
deben ser distribuidos sobre los difusores para tener un méximo aprovechamiento de flujo en
la celda, lo cual varia en cada diseno. Se han realizado varios estudios para las configuraciones
de canales como los publicados por Xiangou Li [35] y R. G. Reddy, [26] el primero haciendo
un andlisis para seis tipos de configuraciones (pin-type, parallel, serpentine, integrated, inter-
digitated y el disenio metal sheets) con algunas variantes y el segundo utilizando la simulacién
para estudiar tres configuraciones generales (rectangular, triangular, hemisférica) ademés de

un estudio detallado de las dimensiones entre los bordes y canales de flujo.

Particularmente los requerimientos de los platos bipolares, respecto a las caracteristicas
fisco-quimicas son: distribucién uniforme de los gases reactantes sobre la superficie de los
electrodos para minimizar el sobrepotencial por concentracion; alta conductividad eléctrica;
alta resistencia mecénica para la integracién del stack; impermeabilidad a los gases para una
operacién segura; resistencia a la corrosion por el entorno de la celda, materiales de bajo costo

y métodos econémicos para su fabricacién. [31, 35]

Hidratacion de la Membrana

Como se mencioné anteriormente el contenido de agua en la membrana es indispensable
para el buen desempeno de la celda, este se determina por medio del balance entre la produc-
cion de agua y los tres procesos de transporte de agua: el arrastre electro-osmético, asociado
con la migracion de protones a través de la membrana desde el anodo hasta el catodo; la
difusion de agua que hay desde el catodo, por la reaccion electroquimica que ocurre en este
electrodo y la difusiéon de agua por la alimentacién de los gases. De los trabajos reportados
actualmente, podemos mencionar el de Kah Wai Lum [25] donde realiz6 un andlisis de la
interaccion entre el coeficiente de arrastre osmotico y el coeficiente de difusion, utilizando
diferentes humedades relativas en el flujo de oxigeno. Asi también se observd el efecto que
tiene en la conductividad de la membrana. Una conductividad alta resultara en un incremento

en la densidad de corriente local de la celda.
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Difusores de Gas

El transporte de masa en los difusores de gas también tiene gran influencia en el desempeno
de la celda y es uno de los menos estudiados. En el catodo, el agua se acumula debido a la
permeabilidad electro-osmotica de la membrana y a la reduccion electroquimica de oxigeno.
Si la humidificacién de la membrana es baja, se incrementa su resistencia 6hmica y por otro
lado la presencia de agua liquida disminuye la capacidad de difusion de moléculas de oxigeno
desde el difusor hacia los sitios reactivos de la capa catalitica. [36, 37]. En general, podemos
decir que existen cinco fenémenos diferentes limitan el transporte de oxigeno a través del
difusor de gas del lado del cdtodo: a) La difusién en bulto para la fase gaseosa, b) la difusion
de Knudsen, ¢) la conveccién, d) la condensacién capilar del agua en poros pequetios y e) el

transporte de agua liquida.

En resumen, las funciones especificas de los difusores son:

- Permeabilidad a los gases reactantes: Los difusores deben proporcionar libre acceso
al hidrégeno y al oxigeno desde los canales de los platos bipolares hasta las capas

catalizadoras.

- Permeabilidad al producto: Los difusores deben proporcionar el camino para la remocién

de agua liquida desde las capas catalizadoras hacia los canales del plato bipolar.

- Conductividad Electronica: Deben facilitar la conduccién eléctrica entre los platos bipo-
lares y las capas catalizadoras, incluyendo la conductividad en plano con las regiones

adyacentes a los canales de flujo.

- Conductividad Térmica: Tienen que ofrecer suficiente capacidad térmica para intercam-
biar calor desde el ensamble membrana/electrodos hasta los platos bipolares donde se

encuentran los canales de refrigeracion.

- Resistencia Mecénica: Deben ofrecer el soporte mecdnico del ensamble mem-
brana/electrodos en caso de que exista una diferencia de presién entre los gases reac-

tantes y a su vez debe existir un buen contacto con las capas catalizadoras.

Actualmente los que maés se acercan a esto son: el papel carbén Toray y la tela de carbén.
Sin embargo, aun tenemos muchas opciones para poder utilizar otro material como difusor de
gas o en su defecto mejorar las propiedades de los difusores usados actualmente, con nuevas

técnicas de fabricacién.
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6. OBJETIVO GENERAL

Realizar un estudio de dindmica de fluidos computacional para el analisis de los fenémenos
de transporte de masa, de transferencia de calor y electroquimicos que se llevan a cabo en
la celda de combustible tipo PEM y asi determinar una serie de parametros que sirvan para

optimizar el disenio actual de las celdas.

Objetivos Especificos

1. Realizar un andlisis de las variables termodindmicas (presién, temperatura, concen-
tracién de gases, humedad) para conocer el impacto que tienen en el desempeno de la
celda de combustible tipo PEM.

2. Realizar un andlisis dimensional en los canales de flujo del plato bipolar para conocer

su influencia en la distribucion de gas sobre los difusores.

3. Evaluar las configuraciones de canales complejas de los platos bipolares, basadas en
los disenos de serpentin, espiral, paralelo, interdigitado, pin-type y geometrias alternas,

asi como el uso de un medio poroso metalico como distribuidor de flujo.

4. Realizar un estudio paramétrico en los platos bipolares (material), difusores de gas
(espesor, porosidad, permeabilidad), electrodos (relacién érea catalitica/superficie) y

membrana (contenido de agua y arrastre osmotico).

5. Construir las celdas experimentales basadas en el estudio realizado de dindmica de

fluidos y validar los resultados.
Alcance

- El analisis de las variables termodinamicas sera realizado sélo para el disenio de la celda
de combustible Electrochem (EFC05-01SP).

- El analisis dimensional en los canales del plato bipolar sera particularmente para el
disenio de serpentin simple, espiral e interdigitado; y sera enfocado solamente a la pro-

fundidad, ancho y curvatura de los canales.

- La evaluacion de las diferentes configuraciones de canales se realizara hasta para cua-
tro variantes por cada diseno, asi como 3 para las geometrias alternas y un analisis

paramétrico de porosidad y espesor para el medio poroso metalico.

- El estudio paramétrico en los platos bipolares incluird cinco materiales distintos, en

los difusores de gas se realizara el analisis para cinco variaciones sus propiedades, en
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los electrodos un andlisis para un maximo de diez relaciones entre el catalizador y la
superficie del electrodo, y para la membrana un anélisis del contenido de agua y el

arrastre osmoético para todos los modelos.

- La construccién de las celdas experimentales se realizard tomando como referencia los
mejores resultados del analisis computacional. A estas celdas se les haran las respectivas
pruebas experimentales y los resultados seran comparados con los de la simulacién para

que de esta manera se puedan validar los disenos computacionales.
7. METODOLOGIA

1. Se disenara un modelo computacional de la celda de combustible tipo PEM basado en
las caracteristicas de la celda experimental Electrochem (EFC05-01SP) para estudiar el
efecto de la presién, temperatura, humedad y concentracion de los gases sobre su de-
sempeno. Los resultados de la simulacion seran validados con los datos experimentales
mediante las curvas [-V. Para realizarlo, se llevaran a cabo de 10 a 12 simulaciones en
las cuales cada una de ellas representara un punto de la curva I-V y de esta manera
validarla con la experimental. El objetivo de este andlisis es encontrar las condiciones
optimas de operacién de la celda. Los valores optimos encontrados se utilizaran para

simular los disenos subsecuentes.

Por otra parte, la geometria y la malla del modelo se realizaran en el preprocesador
Gambit y posteriormente se llevard a cabo un andlisis de malla en Fluent mediante
una comparacion de resultados entre cada modelo; el mas adecuado sera tomado como
referencia para los otros disenios ya que se cuenta con los datos reales y con la celda

experimental

2. El siguiente paso consiste en realizar un andlisis de las dimensiones (variacién del ancho,
profundidad y curvatura) de los canales para el modelo de serpentin, espiral e interdi-
gitado; para conocer su influencia en la distribucién de flujo sobre el difusor de gas y
el efecto que tiene en la densidad de corriente de la celda, ya que una ampliaciéon de
los canales disminuye el area de contacto entre el difusor y el plato bipolar, lo cual es
importante para la conduccion de electrones. El uso de secciones curvas en lugar de las
rectangulares también serd analizado. Un trabajo similar fue realizado por R. G. Reddy

and Atul Kumar [26] para sus disenos.

15



3. Se evaluaran las diferentes configuraciones de canales complejas para el plato bipolar
en base a los disenios de: serpentin, espiral, paralelo, interdigitado y pin-type [35]. Por
cada uno se construiran de 3 a 4 variantes que seran evaluadas en base al consumo de

reactantes y a la densidad de corriente obtenida.

Durante esta etapa también se pretende estudiar otro sistema de distribucion de flujo,
como el reemplazo de los canales por una malla o medio poroso metélico, asi como
cambiar el tipo de geometria de la celda (disenios tubulares). Los resultados serdan com-

parados con los de la celda Electrochem y con los de la literatura.

4. Se realizara un estudio paramétrico en los componentes de la celda. Para los platos bipo-
lares: el tipo de material (grafito, aluminio, niquel, acero y cobre); para los difusores
de gas: sus caracteristicas con cinco variaciones (espesor, porosidad y permeabilidad);
para los electrodos: la relacion (érea catalitica/ superficie del electrodo) utilizando diez
relaciones; y para la membrana (el coeficiente de arrastre osmético y el contenido de
agua) para todos los modelos. Asi también se llevard a cabo un andlisis en el difusor del
lado del catodo para conocer la influencia de estos parametros en el contenido de agua

(inundacién).

5. Aqui se llevard a cabo la construccion de las celdas experimentales basadas en el diseno
optimo encontrado en la simulacion. La configuracion de canales en los platos bipo-
lares sera elaborada mediante control numérico y en la fabricacién del ensamble mem-
brana/electrodos se utilizara la técnica de “painting” para la preparacién de la tinta
catalitica seguida del método de "hot pressing” para formar el ensamble [38]. El andlisis

de este diseno sera evaluado en el equipo de pruebas de celdas de combustible.
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8. INFRAESTRUCTURA PARA EL DESARROLLO DEL PROYECTO

Se cuenta con el equipo y software necesario para realizar el analisis de dindmica de fluidos

computacional (CFD) y todos los estudios electroquimicos para la celda de combustible.

Potenciostato

9. CRONOGRAMA DE ACTIVIDADES

Licencia del software (Fluent 6.2.16 y Gambit 2.3).

Médulo para cémputo en paralelo (8 procesadores).

3 Estaciones de prueba para celdas de combustible.
2 Celdas experimentales Electrochem (EFC05-01SP).

1 Stack de celdas de combustible tipo PEM (100 W)

SEMESTRE
Actividad 1 2 3 4 5 6

Revision Bibliografica X X X X X X

Etapa 1 X X

Etapa 2 X

Etapa 3 X X

Etapa 4 X X

Etapa 5 X X X
Escritura de la Tesis X X X X X X

10. COMITE TUTORAL Y SU PARTICIPACION EN EL PROYECTO

Servidor Pentium IV Xeon con dos procesadores duales de 3.6 Ghz y 2 Gb en RAM.

COMITE TUTORAL

Actividad Dr. S. Joseph | Dr. S. Gamboa | Dr. M. Miranda | Dr. A. Alvarez | Dr. F. Sierra
R. Bibliogréfica X X X X X
Etapa 1 X X X X X
Etapa 2 X X X
Etapa 3 X X X
Etapa 4 X X X X
Etapa 5 X X X
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