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Resumen

En este trabajo se presenta un estudio de dindmica de fluidos computacional realizado
en una celda de combustible de membrana de intercambio proténico. A partir de este
estudio se determinaron condiciones 6ptimas de operacion y parametros de diseno que
ayudaron a mejorar el desempeno actual de la celda. Para lograrlo, se elaboraron tres
modelos computacionales; el primero de ellos fue una monocelda limitada a un canal con
la cual se realizé un estudio de independencia de malla en sus componentes, un anélisis de
sensibilidad y un estudio para determinar el espesor éptimo de sus componentes (mem-
brana y capa catalizadora). El segundo modelo consistié en media monocelda donde se
incluy6 la configuracién de canales, el difusor de gas y la capa catalizadora sin reaccion
(medio poroso); con este modelo se llevé a cabo un andlisis dimensional en los canales
de flujo y la evaluacion de disenos de serpentin con promotores de turbulencia. El tercer
modelo consistio en una monocelda completa con la cual se realizé un estudio sobre el
sentido de alimentacién de los flujos a la celda, la evaluacion de configuraciones de canales
simples (serpentin, interdigitado y espiral) y la evaluacién de tres disenos de celdas tubu-
lares. Asi también, se disenaron y construyeron cuatro celdas experimentales con diferente
configuracién de canales (serpentin, interdigitado, espiral cuadrado y espiral hemisférico).
Se llevé a cabo la caracterizacién de una celda comercial utilizando tres métodos de acon-
dicionamiento y posteriormente se evaluaron las celdas experimentales. Los resultados
demostraron que los parametros mas sensibles del modelo son la corriente de intercambio
y la conductividad iénica de la membrana, los cuales estan relacionados directamente con
la temperatura y la humedad relativa de los gases. Se determinaron las dimensiones 6pti-
mas del canal y se demostré que los gases deben ser alimentados a la celda en el mismo
sentido de flujo para favorecer los procesos de transporte de masa y energia en la celda
de combustible. Del mismo modo, se observo que el desempeno de cada configuracién de
canales se ve afectado de diferente forma por la concentraciéon de agua en los gases. Los
disenos tubulares mostraron resultados favorables para la reduccién de caidas de presion.
Finalmente, se validaron los resultados numéricos obtenidos de la simulacién con los datos
experimentales mostrando buena aproximaciéon. La temperatura de la celda y el grado de

hidratacion de la membrana son los parametros que mas afectan al desempeno de la celda.
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Aspectos Generales

Los combustibles fésiles como el carbon, petréleo y gas natural han sido durante
muchisimos afios nuestras principales fuentes de energia y actualmente todavia depende-
mos de ellas. Sin embargo, en la tltima década se ha visto de una manera mas clara el
agotamiento de estos recursos, principalmente el petréleo; asi también ha sido evidente la
gran problematica ambiental y politica que ha provocado en muchos paises. La necesidad
de reemplazar nuestra economia actual basada en combustibles fésiles por una economia
de fuentes limpias y renovables ha puesto en la mira a la energia solar y edlica, donde el
hidrégeno desempena un papel muy importante, debido a que es un combustible limpio

y tiene un alto contenido energético.

El hidrégeno es el elemento més abundante del universo, constituyendo mas del 75 %
de toda la materia. En la tierra ocupa el decimoquinto lugar y se encuentra combinado
con los hidrocarburos y el agua, ademés de los compuestos organicos. Actualmente se
produce por diferentes métodos; procesamiento de combustibles, gasificacion de biomasa,
procesos termoquimicos, foto-electroquimicos, biolégicos y por medio de la electroélisis;

siendo este ultimo el método principal para obtenerlo a partir del agua.

El hidrégeno dentro de las tecnologias fotovoltaica y edlica actiia como vector energéti-
co debido a su capacidad para almacenar energia. Como bien se sabe la energia que entre-
gan estos sistemas es intermitente y no podemos disponer de ella en cualquier momento,
sélo cuando estd disponible el recurso solar y/o el viento. Una manera de aprovechar este
recurso es almacendndolo en forma de hidrégeno (por medio de la electrolisis) y poste-

riormente ser usado en las celdas de combustible.
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Las celdas de combustible son dispositivos electroquimicos que generan electricidad a
partir de las reacciones que ocurren en sus electrodos, utilizan hidrégeno y oxigeno sin
ninguna combustion. Una de sus caracteristicas mas relevantes es que no se agotan ni
requieren recarga y produciran energia en forma de electricidad y calor mientras se le pro-
vea combustible. Tales caracteristicas la han convertido en una de las mejores alternativas
para reemplazar a los motores de combustion interna en el sector transporte y en algunas

aplicaciones portatiles.

Sin embargo, aun existen desafios claves en la transicion hacia una economia de
hidrogeno. La necesidad de una infraestructura para la produccion y distribucién necesita
ser estabilizada, asi como el desarrollo de sistemas econémicos para el almacenamiento de
hidrégeno. De igual manera las celdas de combustible necesitan tener una larga vida ttil,

ser econdmicas y de gran potencia como los actuales motores de combustién interna. [1]

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 cos-
toso [2]. 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 quimi-
cos involucrados en su funcionamiento; el desarrollo de algoritmos para la modelacién, la

optimizaciéon de disenos y lo experimental para validar resultados.

Hoy en dia los métodos computacionales que existen para el modelado de las celdas
de combustible han 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 el desarrollo de nuevos disenos de

celdas de combustible.
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Problematica Actual

Los principales obstaculos que se tienen para el desarrollo de las celdas de combustible
y su comercializacion a gran escala son: el alto costo de los materiales, la falta de una
infraestructura y los altos costos de produccién. Para superar estas barreras es necesario
buscar nuevas técnicas de fabricacion y mejorar sus componentes; sin embargo, esto se
lograré so6lo hasta que se tenga un conocimiento claro y completo de los procesos que

ocurren en la celda de combustible [3].

Para entender como se llevan a cabo estos procesos es imposible recurrir solo a pruebas
experimentales. Hacer mediciones in situ no es una tarea facil debido a que la celda es
compacta y opera bajo un entorno altamente reactivo. Esto ha llevado a la buisqueda de
nuevas formas de analisis tal como la modelacion y simulacién, las cuales son técnicas
usadas ampliamente en la industria e investigacién para entender el funcionamiento de
muchos sistemas [4] y en este caso las celdas de combustible. Sin embargo, la modelacién
de celdas de combustible se ha convertido en un gran reto para la investigacién, puesto
que los fenémenos de transporte que ocurren en ella involucran flujos multi-componentes,
multi-fase y multi-dimensionales, transporte de masa y de calor junto con reacciones elec-
troquimicas, ademds de que se llevan a cabo en geometrias irregulares (incluyendo medios

POrosos).

Los modelos computacionales que se han elaborado en la ultima década van desde
los modelos uni y bi-dimensionales hasta los modelos bifédsicos en 3D [5] - [12]. Pero
a pesar del rapido progreso en la elaboracién de los algoritmos computacionales no ha
habido un gran avance en cuanto a la validaciéon de los resultados, debido a la falta de
datos experimentales. Los estudios que se han reportado sobre la modelacién de celdas
de combustible sélo estan enfocados a algunos de sus componentes; llevando esto a un

conocimiento limitado de los procesos que ocurren en ella.
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Justificacion

Las celdas de combustible se han convertido en una de las mejores alternativas pa-
ra reemplazar a los motores de combustién interna en el sector transporte y en algunas
aplicaciones portatiles. La necesidad de crear disenos de celdas de combustible que sean
mas eficientes y de bajo costo es de vital importancia para su desarrollo. Sin embargo,
para mejorar su disenio es importante conocer los procesos que afectan directamente a su
desempeno, dos de ellos son el transporte de masa y la transferencia de calor acoplados a
las reacciones electroquimicas. La eficiencia con que se llevan a cabo depende de los com-
ponentes que la conforman y de las condiciones de operacién. La importancia de tener
un control adecuado de estas variables y un conocimiento completo de estos fenémenos

permitiran el desarrollo de celdas de combustible que sean mas eficientes.

La simulacién y modelacién tienen un papel fundamental en el proceso de diseno y
desarrollo de celdas de combustible. Sus ventajas nos permiten predecir y estudiar los pro-
cesos que ocurren en una celda de manera global e independiente. Dentro de las técnicas de
simulacién se encuentra la de Dindmica de Fluidos Computacional (CFD), la cual es una
técnica basada en la solucién de ecuaciones algebraicas obtenidas por la discretizacion de
ecuaciones diferenciales parciales que representan cualquier proceso que involucre el flujo
de un fluido [13]. En la actualidad existen diferentes paquetes de software que utilizan
ésta técnica (ANSYS, Fluent, SolidWorks, COMSOL, Star-CD etc.) y su capacidad para
crear modelos 3D con geometrias complejas ha despertado el interés de muchos ingenieros

y cientificos.

Y en cuanto a los modelos de celda que se han elaborado en los tultimos anos utilizando
estas técnicas, solo se encuentran modelos sencillos que estan orientados a problemas
especificos y con ciertos disenos. Por ejemplo, los estudios que se han realizado sobre las
dimensiones de los canales sélo se han enfocado a la configuraciéon de serpentin [14, 15],
hacerlo para otras configuraciones nos darfa informacién importante para mejorar su
diseno. De igual manera, los estudios sobre las configuraciones de canales han sido para
configuraciones ya establecidas [16] - [22]. Las ventajas que muestran algunos modelos

podrian combinarse para la elaboracion de nuevos disenos.



Objetivo General

Los trabajos enfocados a las condiciones de operacién (presion, temperatura y hume-
dad) de la celda se han limitado a modelos 3D de un solo canal [23] - [25]. La importancia
de hacerlo para un modelo de la celda completa nos llevaria a tener resultados mas cer-

canos a lo experimental, lo cual es necesario para el diseno y desarrollo de estos sistemas.

Las mejoras que pueden ser hechas tanto en los canales como en las caracteristicas
de sus componentes aun pueden ser muchas. Los esfuerzos que se han realizado para
mejorar los disenos de las celdas de combustible no han sido suficientes para satisfacer
las necesidades que se requieren actualmente. La importancia y el gran interés que se
tiene sobre estos aspectos han impulsado el desarrollo de este trabajo, el cual pretende
aportar informacién clara y detallada de los procesos que ocurren en estos dispositivos

permitiendo mejorar el diseno actual de la celda de combustible.

Objetivo General

Realizar un estudio de dindmica de fluidos computacional para el andlisis de los pro-
cesos de transferencia de masa, energia y electroquimicos que se llevan a cabo en la celda
de combustible tipo PEM y con ello determinar parametros que ayuden a mejorar el

desempeno actual de la celda.

Objetivos Especificos

1. Realizar un analisis de las variables termodindmicas (presion, temperatura, concen-
tracién de gases, humedad) para conocer el impacto que tienen en el desempetio de

la celda de combustible.

2. Realizar un estudio numérico sobre el espesor de sus componentes: electrodos y

membrana.

3. Realizar un analisis dimensional en los canales de flujo para conocer su influencia

en la distribucion de gases sobre los difusores y capas catalizadoras.

4. Evaluar las configuraciones de canales basadas en los disenos de serpentin, espiral e

interdigitado, asi como geometrias alternas.
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5. Construir las celdas experimentales basadas en el estudio de dindmica de fluidos y

validar resultados.

Alcance

La obtencion y construccion de un diseno de celda de combustible tipo PEM optimiza-
da mediante el uso de técnicas de CFD, tomando en cuenta el espesor de sus componentes
(Canales, Difusores de Gas, Capas Catalizadoras y Membrana) y las condiciones de ope-

racién (Presién, Temperatura y Humedad Relativa).

Hipétesis

El maximo desempeno de una celda de combustible tipo PEM se obtiene mediante
la seleccion adecuada de condiciones de operacién y componentes apropiados para su
funcionamiento, estos incluyen la configuracién de canales, el espesor de los difusores,

capas catalizadoras y membrana.



Capitulo 1

Fundamentos Teoricos

1.1. Aspectos Termodinamicos y Electroquimicos

Para entender los principios bésicos que rigen el funcionamiento de una celda de com-
bustible, se presenta en este capitulo una descripcién general de los fundamentos termo-
dinamicos y electroquimicos de la celda, como afectan las condiciones de operacion en su
desempeno y cuales son las variables mas importantes en los procesos que se llevan a cabo

en estos sistemas.

1.1.1. Energia Libre de Gibbs

Las celdas de combustible han atraido mucho la atencién desde el punto de vista de
su eficiencia y para entenderlo es necesario considerar algunos aspectos termodindmicos
y electroquimicos simples. El primero de ellos es la Energia Libre de Gibbs (G); que
es simplemente una medida de la energia disponible que tiene un sistema para realizar
un trabajo, despreciando cualquier efecto debido a cambios de presién y/o volumen. En
las celdas de combustible este trabajo es el que involucra el movimiento de electrones a
través de un circuito externo. Esta energia es liberada por las reacciones electroquimicas
que ocurren en sus electrodos y se debe a la diferencia entre la energia libre de Gibbs

de formacién de los productos y la energia libre de Gibbs de formacién de los reactantes

(AGf)Z

AGy = Gy(productos)- G(reactantes)



Fundamentos Teodricos

Para una celda de combustible tipo PEM que utiliza hidrogeno como combustible y
oxigeno como oxidante el valor de la energia libre de Gibbs de formacion es de -237.2
kJ/mol a 25 °C cuando se obtiene agua liquida como producto y de -226.1 kJ/mol a 80
°C cuando se obtiene agua en forma de gas [26]. Si se considera que no hay pérdidas de
ningtin tipo o mejor dicho si el proceso es reversible, toda la energia libre de Gibbs se

convierte en energia eléctrica.

En la celda de combustible por cada molécula de agua producida se utiliza una molécu-
la de hidrégeno, media molécula de oxigeno y dos electrones que pasan por el circuito

externo, de acuerdo a la siguiente reaccion:

(Anodo) (Cétodo)

Hy — 2H" + 2e” 5024+ 2H" +2¢~ — Hy0

De esta manera, por cada mol de hidrégeno usado 2N electrones cruzan el circuito
externo (N es el nimero de Avogadro). Y si e~ es la carga de un electrén, la carga que

fluye es:

—2Ne = —2F Coulombs

F es la constante de Faraday, o la carga de un mol de electrones (96,487 C).

Si E,., es el voltaje reversible de la celda de combustible, entonces el trabajo eléctrico

hecho que involucra el movimiento de esta carga a través del circuito es:

Trabajo eléctrico hecho = carga X voltaje = —2F E,.., Joules

Entonces el trabajo hecho en la celda de combustible es igual a la energia libre de

Gibbs liberada por la reaccién electroquimica (ec. 1.1):

Wel = AGf == —nFErev (1.1)
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Si se considera el caso de los reactantes y productos para la reaccién de la celda de

combustible a condiciones estdndar de 25°C y 1 atm, se tiene (ec. 1.2):

AGY = —nFE! (1.2)

Tev

Y EP, tiene un valor de 1.229V que corresponde al voltaje de circuito abierto ideal

para una celda de combustible.

Asi mismo, en la celda de combustible también se libera energia en forma de calor y
esta se encuentra relacionada con la energfa libre de Gibbs de la siguiente manera (ec.
1.3):

AG; = AHy — TAS,, (1.3)

donde la diferencia entre AGy y AH/ es proporcional al cambio en la entropia (ASy). La
maxima cantidad de energia eléctrica disponible es AG , y la energia térmica disponible

es ASy . El calor producido por una celda de combustible operando reversiblemente es

TAS;. [27]

1.1.2. Funcionamiento Ideal

El segundo aspecto importante a considerar es el funcionamiento ideal de la celda.
Este se define a partir del potencial de Nernst, representado como el potencial de celda.
La ecuacion de Nernst (ec. 1.4) nos da una relacién entre el potencial ideal estdndar EC,
y el potencial de equilibrio (E) a diferentes temperaturas y presiones parciales de los
reactantes y productos. Una vez que las condiciones del potencial ideal son conocidas, el
potencial de celda puede ser determinado a diferentes condiciones de operacion por medio

de la siguiente ecuacion:

T
E:EO+R—-ln<

1/2
P o, (1.4)
5F :

Pr,0
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De acuerdo a la ecuaciéon de Nernst y para la reaccién del hidrogeno, el potencial de
celda puede aumentar a una temperatura dada si la presion de operacion de los gases

reactantes es alta.

1.1.3. Funcionamiento real e irreversibilidades

El potencial real de una celda disminuye desde su potencial de equilibrio a su poten-
cial real debido a las pérdidas irreversibles asociadas a los procesos electroquimicos y de
transporte de masa. Las pérdidas, cominmente llamadas como polarizacion, sobrepoten-
cial o sobrevoltaje (1) se originan principalmente por tres causas: (1) activacién (1,e), (2)
resistencia 6hmica (Mopm) v (3) concentracion (Meone)- Estas provocan que el voltaje real
de la celda (V') sea menor que su potencial de equilibrio (E) y la ecuacién resultante (ec.

1.5) queda de la siguiente forma:

V=F-— Nact — MNohm — Nconce (15)

El sobrepotencial de activacién (Fig. 1.1) provoca una caida de voltaje debido a la
lenta reaccion que ocurre en los electrodos, principalmente en el catodo. El sobrepotencial
6hmico varia directamente con la densidad de corriente, incrementandose sobre todo el
rango de corriente debido a la resistencia i6nica de la membrana y a la resistencia de
los materiales. El sobrepotencial por concentracién se debe a las pérdidas por transpor-
te de masa que ocurren cuando no hay suficiente gas en los sitios de reaccion debido a

la inundacién del catodo y sélo llega a ser considerable a altas densidades de corriente [27].

Otro fenémeno importante que se presenta poco antes del sobrepotencial por activacién
es el "Efecto Crossover” y ocurre por el cruce de hidrogeno a través de la membrana. El
hidrégeno llega al catodo combinandose con el oxigeno presente, desperdiciando asi dos
electrones que pudieron ser aprovechados en el circuito externo. Este efecto tiene gran
influencia en las corrientes internas de la celda PEM [26]. A continuacion se describen de
manera detallada éstas perdidas o sobrepotenciales que ocurren en la celda de combustible
tipo PEM.

10
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Figura 1.1. Curva (ideal/real) de voltaje vs densidad de corriente para una celda de combus-
tible.

1.1.3.1. Sobrepotencial por Activacion

Este sobrepotencial se encuentra presente cuando las velocidades de reaccién son con-
troladas por la lenta cinética del electrodo. Esto es, cuando se lleva a cabo una reaccién
electroquimica en los electrodos existe una barrera (energia de activacién) que debe ser
superada por las especies reactantes para que estas puedan disociarse en iones. Esta ba-

rrera provoca que una caida de voltaje durante el funcionamiento de la celda.

La caida de voltaje debida al sobrepotencial por activacién normalmente se expresa

por una ecuacién semi-empirica, llamada ecuacién de Tafel (ec. 1.6).

RT 7
Nact = ank In (—) (1.6)

10

donde « es el coeficiente de transferencia de carga para la reaccion del electrodo e 7y es

la densidad de corriente de intercambio.

Las gréficas de Tafel (Fig. 1.2) dan un mejor entendimiento visual del sobrepotencial

de activacion de una celda de combustible. Estas son usadas para determinar la densidad

11
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de corriente de intercambio (dada por la interseccién de 7, = 0 la cual es una medida
de la méxima corriente que puede ser extraida a un sobrepotencial) y el coeficiente de

transferencia (de la pendiente).

La forma mas usual de la ecuacion de Tafel que puede ser facilmente expresada por

una grafica de Tafel es (ec. 1.7):

Nact = a + b -logi (1.7)

donde a = (—2.3RT/anF) log ig y b = (2.3RT/anF’). El término b es conocido como
pendiente de Tafel y se obtiene de la pendiente de una grafica de 7, como una funcién
de In(7). La pendiente de Tafel para una reaccién electroquimica es aproximadamente
de 100 mV/década (log) de la densidad de corriente) a temperatura ambiente. Asi un
incremento de 10 veces en la densidad de corriente causa un incremento de 100 mV en el

sobrepotencial de activacion.

Figura 1.2. Representacion de una grafica de Tafel.

12
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1.1.3.2. Sobrepotencial por Resistencia Ohmica

El sobrepotencial por resistencia éhmica se debe a la resistencia del flujo de iones a
través del electrolito (membrana) y a la resistencia del flujo de electrones a través de los
materiales conductores. Las pérdidas 6hmicas son dominantes en el electrolito y pueden
reducirse por la disminucién en la separacion de los electrodos, esto es disminuyendo
el espesor de la membrana o incrementando su conductividad iénica. Debido a que el
electrolito y los electrodos cumplen con la ley de Ohm, las pérdidas 6hmicas pueden ser

expresadas por la (ec. 1.8):

Tohm = 1R (18)

donde 7 es la corriente que fluye a través de la celda y R es la resistencia total, la cual

incluye la resistencia electrénica, iénica y de contacto [26].

Las pérdidas en esta regién también pueden ser reducidas mediante la humidificacién
de los gases, especialmente en el anodo y empleando membranas con espesores muy finos,
con baja resistencia iénica y baja resistencia al transporte de agua [28]. Asi también, se
estda en la busqueda de nuevos materiales que tengan alta conductividad eléctrica para
ser usados como difusores de gas y colectores de corriente, para disminuir la resistencia

de contacto que existe entre ellos.

1.1.3.3. Sobrepotencial por Concentraciéon

Cuando un gas se consume en un electrodo debido a una reaccion electroquimica, hay
una pérdida de potencial debido a la imposibilidad de mantener una concentracién ini-
cial del gas en los sitios de reaccién. Los procesos que generalmente contribuyen a estas
pérdidas por transporte de masa son: la baja difusién de los gases en los medios porosos,

la baja solubilidad de los gases y el agua dentro/fuera del electrolito.

Tanto el oxigeno como el hidrégeno que son suministrados a la celda disminuyen su
concentracion en la cercania de los electrodos mientras son consumidos por la reaccion,
éstas pérdidas se encuentran relacionadas con la forma en que la corriente es extraida de

la celda y a factores fisicos relacionados con la eficiencia de la circulacion de los gases

13
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en la estructura de los electrodos, asi como la rapidez con que son remplazados por los
sistemas de suministro. El efecto de este cambio en la presion parcial de los gases se puede

apreciar en la ecuacién de Nernst (ec. 1.4).

Para determinar el sobrepotencial por concentracion en una celda de combustible tipo
PEM se tiene que recurrir a la primera ley de Fick de la difusién. Esta nos dice que la tasa
de transporte de masa para la superficie de un electrodo puede ser descrita en la mayoria
de los casos por (ec. 1.9):

nkF D(C B — C S)

i = ; (1.9)

donde D es el coeficiente de difusion de las especies reactantes,C'g es su concentracién en
el seno de la interfase, C's es su concentracion en la superficie y § es el espesor de la capa
difusora. La corriente limite 7; es una medida de la maxima tasa a la cual un reactante

puede ser suministrado a un electrodo y ocurre cuando C's = 0.

FD
i = % (1.10)

Manipulando apropiadamente las ecuaciones 1.9 y 1.10, tenemos que:

s 4 1L (1.11)

Y la ecuacién de Nernst para especies reactantes en condiciones de equilibrio o cuando

la corriente no esta fluyendo, es:

RT
EZ‘:() = E° + ﬁ In CB (112)

Cuando la corriente fluye, la concentracién en la superficie es menor que la concentra-

cion en el seno y la ecuacién de Nernst se convierte en:

14
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RT
E=FE"+—1 1.1
+7”LF HCS ( 3)

La diferencia de potencial (AFE) producida por un cambio de concentracién en el
electrodo es llamada sobrepotencial por concentracion:
RT . Cg

AE = =—In—~ 1.14
T]COTLC nF nCB ( )

Si sustituimos la ecuacién 1.11 en 1.14 tenemos que el sobrepotencial por concentracion

es dado por la ecuacién:

RT i
=" .Inl1== 1.1
Teone = "0 F n< ) ) (1.15)

En este analisis de sobrepotencial por concentracion, el sobrepotencial de activacién se
desprecia. La reaccién de transferencia de carga tiene una densidad de corriente tan alta
que el sobrepotencial de activacién es despreciable en comparacion con el sobrepotencial

por concentracion.

Ademas existe una densidad de corriente limite, 77, a la cual la densidad de corriente i
no podré superar independientemente de que aumente el suministro de combustible, por

lo que es una medida de la maxima velocidad de suministro del reactivo hacia el electrodo.

Este fenémeno es muy grave en el catodo de una celda, el oxigeno es retenido debi-
do a la presencia de agua liquida dentro de la estructura porosa del electrodo y sobre
la superficie catalizador-membrana y actiia como una barrera adicional al transporte de
oxigeno hacia los sitios de reaccion. Minimizando éstas pérdidas podemos prolongar la

region 6hmica, obteniendo asi una mayor densidad de potencia [26].

Para saber como se reflejan graficamente las pérdidas por concentracién en durante la

operacién de la celda de combustible se hara lo siguiente:
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La ecuacién 1.15 puede escribirse como:

av = B, (1-1) (1.16)

que es el cambio en el voltaje debido a las perdidas por transporte de masa.

Agrupando el término RT/2F en una constante B y considerando que este tipo de
pérdida ocurre solo en un electrodo, se tiene que el voltaje de operacién en la celda de

combustible es:

AV:E+B.1n(1—,i) (1.17)
1,

Para valores apropiados de las constantes, £ = 1.2V, B = 0.016V e i, = 1,000mA, se
obtiene la Fig. 1.3.

Figura 1.3. Efecto de la caida de voltaje debido a las pérdidas de transporte de masa en un

electrodo para dos valores diferentes de la constante B.

Donde la no-linealidad de ésta funcion, cuando se usa el valor teérico de B, es clara.
En la préactica la desviacién de pérdida por transporte de masa no es tan repentina y se

podrian suponer valores mas altos de B, como se ve en la segunda curva de la figura 2.3.
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Esto es porque los cambios en la concentraciéon y presion parcial también afectan
las pérdidas por activacién (debido a que la densidad de corriente de intercambio i, es
reducida). Esto puede ser modelado haciendo B méas grande que el valor teérico. Sin
embargo, es claro que una vez que la densidad de corriente alcanza el valor limite en un
electrodo, el voltaje cae rapidamente a cero. Esto quiere decir que la ecuacién 1.17 da una

buena representacién de la caida de voltaje por el transporte de masa [26].

1.1.4. Eficiencia de la Celda

Otro aspecto importante del funcionamiento de la celda es su eficiencia y para compa-
rarla (convertidores de energia electroquimica) con otro tipo de dispositivos es importante
tener una base comun. A continuacién se describen los diferentes tipos de eficiencia que

se deben considerar para calcular la eficiencia global de una celda de combustible.

1.1.4.1. Eficiencia Térmica

La eficiencia térmica de un dispositivo de conversion de energia se define como la
cantidad de energia ttil producida dividida entre la energia (energia térmica) de sus
reactantes AHy.

energia Util

AT (1.18)

€ =

En el caso de las maquinas de combustion interna el proceso es térmico, mientras que
el de las celdas de combustible es electroquimico. La diferencia entre estos dos sistemas

de producciéon de energia 1til es el punto de comparacion de sus eficiencias.

La eficiencia ideal ¢; de una celda de combustible operando reversiblemente se define
como:

_ AGy

= 1.1
AT (1.19)

€
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Y se basa en el cambio de la energia libre para la reaccién:
1

donde el agua producida se encuentra en forma liquida. A condiciones estandar de 25°C' y
1 atm de presion, la energfa térmica (AH; = AHY de la reaccién es 285.8 kJ/mol. De ésta
manera, la eficiencia térmica de una celda de combustible ideal operando reversiblemente

con hidrégeno y oxigeno a condiciones estandar seria:

237.1
=Bl 1.21
%= 558 083 (1.21)

1.1.4.2. Eficiencia de Voltaje

El voltaje real de una celda siempre es menor que su potencial ideal debido a las
perdidas asociadas a los sobrepotenciales y a las condiciones de operacién. Como se men-
ciond en el epigrafe 1.1.3, las tres principales causas o caidas de voltaje en una celda de
combustible se deben a las pérdidas por: activacion (74 ), resistencia dhmica (Mopm) v
concentracion (n..ne). Bajo estas condiciones el voltaje de la celda queda expresado de la

siguiente manera:

V = E - 770107&,(171 - 77act,ca — Tohm — 7/]conc,cm - 7/]conc,ca (122>

donde los subindices (an y cat) corresponden a las pérdidas que ocurren en el dnodo

y catodo respectivamente. La eficiencia de voltaje de la celda se define como:

1%
v = (1.23)

La eficiencia de voltaje puede ser tan alta como 0.9 y disminuye con el incremento de

la corriente, debido al aumento del sobrepotencial 6hmico.
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1.1.4.3. Eficiencia Faradaica

Otra pérdida que ocurre en la celda es la conversion incompleta de los gases en su res-
pectivo producto "cruce de combustible”. Y la eficiencia que toma en cuenta ésta pérdida

es la eficiencia Faradaica:

€f = — (1.24)

donde [ es la corriente observada en la celda e Ir es la corriente tedrica esperada con
base a la cantidad de reactantes consumidos, considerando que la reaccion se lleva a cabo

completamente, su valor se encuentra arriba de 0.9.

1.1.4.4. Aprovechamiento de Combustible

En la practica, no todo el combustible que entra a la celda de combustible es utilizado,
debido a que un gradiente finito de concentracién en el seno de flujo es necesario para que
los gases se difundan hacia los catalizadores. De ésta manera se define un coeficiente de

aprovechamiento de combustible como:

masa de combustible consumido

He = masa de combustible alimentado (1.25)

donde el inverso del aprovechamiento del combustible es la relacion estequiométrica de

flujo.

1.1.4.5. Eficiencia Global

La eficiencia global en una celda de combustible es el producto de las eficiencias des-

critas anteriormente:

€ = UcEEVES (1.26)

Generalmente la eficiencia global de una celda de combustible se encuentra entre el
40 — 60 %.
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1.2. Condiciones de Operacion y Parametros Impor-

tantes

El funcionamiento de la celda de combustible como muchos otros sistemas es afec-
tado por las variables de operacién (presién, temperatura y composicién de los gases);
asi como algunos factores (impurezas, vida ttil de los materiales, etc) que influyen de
manera considerable en el potencial de la celda y en la magnitud de los sobrepotenciales
por activacion, por resistencia éhmica y por concentracion que ocurren en ella. Muchos
estudios estan enfocados a la evaluacion de estos parametros y sirven para optimizar las

condiciones de operacién de estos dispositivos.

En la Fig. 1.4 se presenta de manera esquemadtica el funcionamiento de una celda de
combustible tipo PEM. Los gases se alimentan en los platos a una determinada presion
y temperatura, por medio de conveccién fluyen a lo largo de la configuracion de canales
y se difunden a través de los medios porosos (difusor de gases y capas catalizadoras)
donde alcanzan los sitios activos y se llevan a cabo las reacciones electroquimicas. En el
anodo las moléculas de hidrégeno se rompen en iones H' que atraviesan la membrana y
electrones e~ que salen del plato, circulando por un circuito externo debido a la diferencia
de potencial que se genera entre los dos electrodos. En el lado del catodo las moléculas
de oxigeno se rompen en iones O, se combinan con los iones H* y los electrones e~ que
provienen del anodo via membrana y circuito externo para formar moléculas de agua.
El agua es arrastrada por el flujo de oxigeno y sale por los canales del catodo. Tanto la
humedad de los gases como su concentracion influyen considerablemente en la velocidad
de las reacciones electroquimicas. Los procesos de transferencia de masa y energia son

factores clave en el funcionamiento de la celda.
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Figura 1.4. Fenémenos de transporte en la celda de combustible y variables involucradas en

los procesos.

A continuacién se da una breve descripcién del efecto que existe entre las variables de

operacion y el desempeno de la celda de combustible:

1.2.1. Efecto de la Temperatura

La temperatura juega un papel fundamental en el desempeno de la celda puesto que
afecta a todos los procesos de transporte que se llevan a cabo dentro de ella. Los principales
parametros afectados por la temperatura son: la composicion de los gases, la densidad de
corriente de intercambio, la conductividad de la membrana, el potencial de la celda y la

difusividad de los gases.

1.2.1.1. Composicién de los gases

Si los gases se alimentan humidificados a la celda, la concentraciéon del vapor de agua
cambiard con la temperatura y esto afectara la fraccion molar del hidrogeno y del oxigeno
en la mezcla. La siguiente relacion entre la temperatura y la presion de saturacion del
agua fue utilizada para determinar la composicion de los gases a diferentes temperaturas

de operacién [29]:
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L0G10Pygy = —2.1794 +0.02953 - T — 9.1837 x 107° - T? + 1.4454 x 107 - T%  (1.27)

donde T es la temperatura de la mezcla en °C' y Py, la presién de saturacion del agua. Para
calcular la presién parcial del agua, P4, en un flujo con determinada humedad relativa,

H.., se utiliza la siguiente ecuacion:

o Hre'Psat

P
A 100

(1.28)

La humedad molal absoluta (Y') se calcula a partir de la relacién entre la presién de

operacién o presioén de la mezcla (Pyy) y la presién parcial del agua.

R (1.29)

P
(3-1)

La humedad absoluta (Y”) se obtiene del producto entre la humedad molal absoluta
y la relacién entre los pesos moleculares (M;) de hidrégeno u oxigeno y el peso molecular

del agua (My,0).

M;
Mmu,0

Y =Y (1.30)

La concentracién o fracciéon molar ( f,,;) del hidrégeno u oxigeno se obtiene a partir de
la humedad absoluta de la siguiente manera:
1

fmi =17 (1.31)

Para determinar la fraccién molar de agua sélo se resta a 1 la fraccién molar (f,,) de
la especie (7) [30] - [31]. En la Tabla 1 se presentan algunos de estos valores, los cuales se

usaron como parametros de entrada en la simulacion.
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Tabla 1. Variacién de la concentracién de especies con la temperatura.

Temperatura HR fmmu, fmu,0,an fmo, fME,0,ca
°c (%) (-) (=) ) (=)
30 25 0.913 0.087 0.994 0.006
40 25 0.857 0.143 0.990 0.010
50 25 0.781 0.219 0.983 0.017
60 25 0.684 0.316 0.972 0.028
70 25 0.574 0.426 0.955 0.045
80 25 0.459 0.541 0.931 0.069

1.2.1.2. Densidad de corriente de intercambio

La densidad de corriente de intercambio (ig) de una reaccién electroquimica esté di-
rectamente relacionada con la temperatura, Parthasarathy et al. [32] llevaron a cabo una
serie de experimentos para determinar una correlacion entre la temperatura de la celda y
la densidad de corriente de intercambio para la reaccién de reduccién de oxigeno (RRO).
A partir de estos resultados T. Berning [25] obtuvo una aproximacién de ajuste de curvas

que se expresa de la siguiente manera:

io(T) = 1.08 x 107" - exp(0.086 - T) (1.32)

donde T es la temperatura en (K). Esta ecuacién se utilizé para calcular los valores de
la densidad de corriente de intercambio a las temperaturas de interés 25, 50 y 80 °C),
asf mismo, se consideré un valor de referencia de 1.46 x 1075 A/cm? obtenido de los es-
tudios realzados por E. Borja [33] a 25 °C' y 1 atm. Utilizando este valor se realizé una

interpolacion lineal para obtener los datos mostrados en la Tabla 2.

Tabla 2. Variacién de ig con la temperatura.

Temperatura 0

°C A/em?

25 1.46 x 1076
30 2.24 x 1076
50 1.25 x 107°
60 2.95 x 107°
70 6.98 x 107°
80 1.65 x 1074
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1.2.1.3. Conductividad de la membrana

La temperatura de la celda también causa un gran efecto en la conductividad de la
membrana, sus propiedades mejoran considerablemente cuando la temperatura se encuen-
tra cerca de los 100 °C; sin embargo, para que esto ocurra la membrana debe estar lo
suficientemente hidratada. El intercambio idénico se incrementa con estos dos factores y
la ecuacién que describe este proceso cuando existe un aumento de temperatura es la
siguiente:

1

Guem = (0.00514\ — 0.00326) exp" 23 (ats—7) (1.33)

donde 0,,em es la conductividad idnica, A el contenido de agua en la membrana y T la
temperatura en (K). Esta correlacién fue determinada por Springer et. al [5] y se ha

utilizado en diversos trabajos [34] - [36].

1.2.1.4. Difusividad de los gases

La difusividad de los gases es otro parametro que varia en cada regiéon dentro de la
celda y asf mismo se ve afectada por la presién y la temperatura. La ecuaciéon utilizada

para describir estas variaciones esta basada en el método de aproximacion diluida:

P Tp T t
Di=ée5(1—s" D2 — 1.34
s a-o 0 (3) (7 (134)

donde D! es la difusividad de las especies i a presién y temperatura estdndar (P, Tp).
Estos valores de referencia y exponentes (7,,7:) asi como el exponente de obstruccién de

poro (r) tienen un valor de 1.0, 1.5 y 2.5 respectivamente [37].

1.2.2. Efecto de la Presion

Un incremento en la presion de operacion de los gases que se alimentan a la celda tam-
bién representa beneficios en el desempeno de la celda, puesto que la presion parcial de

los reactantes, la solubilidad del gas y la velocidad de transferencia de masa son mayores.
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En el apartado anterior se demostro que la presion y la temperatura estan estrechamen-
te relacionadas entre si y un aumento en la presion también se ve reflejado en la magnitud
de la densidad de corriente de intercambio (por la presién del oxigeno) y en el potencial
de equilibrio. Asi también, sabemos que en el lado del catodo se utiliza comtinmente aire
como oxidante en lugar de oxigeno ya que el primero no necesita ser procesado y lo te-
nemos totalmente disponible. Sin embargo, la concentracién de oxigeno en el aire, el cudl
es el principal oxidante, es baja (21 %). De esta manera el desempeno de la celda se ve
afectado a menos que se aplique la suficiente presion en la entrada del gas como para que
la concentracién 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 concentracién de

oxigeno.

1.2.2.1. Densidad de corriente de intercambio

La dependencia que existe entre la presion de los gases y la densidad de corriente de
intercambio (catddica) también fue estudiada experimentalmente por Parthasarathy et
al [38]. A partir de sus resultados T. Berning [25] obtuvo una relacién entre el logaritmo
de la densidad de corriente de intercambio iy y el logaritmo de la presion parcial del

oxigeno, dando como resultado la siguiente ecuacion:

io(Pp,) = 1.27 x 107% - exp(2.06 - Pp,) (1.35)

Esta ecuacién se utiliza para un flujo de entrada de aire que considera la variacion de
la presion parcial de oxigeno en la mezcla con la presion de operacién. Sus variaciones
son menores que el efecto de la temperatura pero agregando el efecto de la presion los

cambios son significativos.

Tomando como referencia la densidad de corriente de intercambio de 1.46 x 1076
A/em? (25°C, 1 atm) y la ec. 1.35, se puede hacer una interpolacién lineal para obtener
los datos presentados en la Tabla 3. Generalmente los cambios en estas variables favorecen
al sobrepotencial por concentracién. Sin embargo, es importante saber que un aumento
en la presion por encima de 5 atm podria causar danos graves al ensamble membrana-

electrodos [39].
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Tabla 3. Variacién de iy con la presién.

Temperatura ig 1 atm ig 2 atm ip 3 atm
°C A/em? A/em? A/em?
25 1.46 x 1076 2.24 x 1076 3.45 x 107
30 2.24 x 1076 3.45 x 1076 5.31 x 1076
50 1.25 x 107° 1.93 x 107° 2.97 x 1075
60 2.95 x 1075 4.55 x 1075 7.01 x 107°
70 6.98 x 107 1.08 x 1074 1.66 x 107
80 1.65 x 1074 2.54 x 1074 3.91 x 1074

1.2.2.2. Efecto de la Humedad Relativa

Otro de los factores que influyen en el funcionamiento de la celda es la humedad de
los gases. En la literatura [24] se ha reportado que conforme el nivel de humedad se incre-
menta en los gases de entrada, la densidad de corriente aumenta. Esto se debe a que la
membrana se encuentra mejor hidratada, lo cual permite una mayor conduccion de iones
de un electrodo a otro, obteniendo un mejor desempeno de la celda. Sin embargo, esto es
cierto solo si el electrodo no se encuentra con exceso de agua liquida, lo cual actia como
barrera para que los gases lleguen hasta las capas catalizadoras donde se lleva a cabo la

reaccion electroquimica.

Como se observa en la ec. 1.33 la conductividad idnica se encuentra en funcién del
contenido de agua, \ y éste a su vez se encuentra relacionado con la actividad del agua

mediante las correlaciones reportadas en el trabajo de T. E. Springer et. al [5].

A =0.043 4+ 17.81a — 39.84a” + 36a*(a < 1)

A=14+14(a—1)(a> 1) (1.36)

donde la actividad del agua (a) se define como:

Py
Psat

a= + 2s (1.37)

Y s esta definida como la relacion de saturacién que considera si existe o no agua

liquida en los poros de la membrana [40].
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Capitulo 2

Modelacién y Metodologia

La modelacién tiene un papel fundamental en el proceso de disenio y desarrollo de
celdas de combustible. Sus ventajas nos permiten entender y predecir su funcionamiento,
crear disenos més eficientes y reducir los costos de produccién. Sin embargo, para lograr-
lo se tienen que utilizar modelos que reproduzcan el comportamiento de la celda en un

amplio rango de condiciones de operacion.

En este capitulo se presentan las ecuaciones de dinamica de fluidos utilizadas para
modelar una celda de combustible y las consideraciones que se tomaron en cuenta pa-
ra resolver el modelo. Asi mismo, se presenta la metodologia para analizar cada modelo
de celda de combustible. El primero de ellos consiste en una celda limitada a un canal
y con ella se determina el tamano 6ptimo de malla, el espesor de sus componentes, las
condiciones 6ptimas de operacion y los parametros mas sensibles del modelo; el segundo
corresponde a un modelo de media celda con el cual se realizé un analisis dimensional en
los canales de flujo y en disenos modificados de serpentin; el tercer modelo fue una mo-
nocelda de 5 em? y con este se llevé a cabo un estudio sobre la alimentacién de los gases,

la evaluacién de diferentes configuraciones de canales y la evaluacién de disenos tubulares.

A continuacion, se describen las ecuaciones gobernantes utilizadas en el modelo para

llevar a cabo la simulacién de una celda de combustible tipo PEM.
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2.1. Ecuaciones de Dinamica de Fluidos

Los procesos que ocurren dentro de una celda de combustible tipo PEM pueden ser
representados generalmente por las ecuaciones de conservacion de masa, momentum,

energia, especies y transporte de carga.

2.1.1. Conservacion de Masa

La ecuacion general de continuidad o conservacién de masa se aplica para todos los
procesos que ocurren dentro de la celda de combustible, tales como el flujo de un fluido,
difusion, cambio de fase y reacciones electroquimica. Esta ecuacion se escribe en su forma

simplificada y en estado estacionario como:

V- (p7) =0 (2.1)

donde p es la densidad del fluido y ¢ es el vector de velocidad. El término V - (pv) corres-

ponde a la velocidad espacial de un volumen de control.

Esta ecuacion establece que la rapidez de crecimiento de la masa contenida en un
volumen de control es exactamente igual al flujo neto de masa hacia el mismo volumen de

control. Este es el principio de conservacién de masa y se aplica a todos los fluidos [41].

2.1.2. Conservacion de Cantidad de Movimiento

El principio de conservacién de la cantidad de movimiento es una aplicacion de la
segunda ley de Newton a un elemento de fluido y establece que la rapidez a la cual el
momentum de una masa de fluido esta cambiando es igual a la fuerza neta externa que

actua sobre la masa.

La ecuacion de conservacién de momentum en estado estacionario y en un marco de

referencia no inercial (no acelerado) es descrita por:
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2.1 Ecuaciones de Dinamica de Fluidos

V- (ptt) = =Vp+ V- (VD) + S, (2.2)

donde p es la presién estética, u¢// es la viscosidad promedio de la mezcla y S,, un término

fuente que contiene las caracteristicas del medio poroso y se define como:
Sy = % € (2.3)

en la cual p es la viscosidad del gas (kg/m-s), k la permeabilidad, € la porosidad (difusores
de gas y capas catalizadoras) y ¥ es el vector de velocidad superficial en el medio poroso

en (m/s).

2.1.3. Transporte de Especies

La ecuacién de conservacién de especies representa la ecuacion de conservacién de
masa para cada especie individual de un gas. Para determinar la fraccién masa local de

cada especie y;, se utiliza la ecuacion:
V- (piy) = =V - J; + S (2.4)

donde S; es la tasa de generacién por la adicion de una fase dispersa més cualquier otra
fuente que pueda ser definida y J: es la difusién de especies i, la cual es calculada (para

un flujo laminar) como:

donde D; es el coeficiente de difusion para las especies 1.

2.1.4. Conservacion de Energia

La ecuacién de conservacion de energia derivada de la primera ley de la termodinamica
establece que el cambio de la energia de una particula de fluido es igual a la suma del
calor anadido a la particula mas el trabajo hecho por ésta misma y puede escribirse de la

siguiente forma:
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V- (U(pE +p)) =V- (k?effVT—Zhjjj) + S (26)

J

donde £ es la energia total, k.ss es la conductividad efectiva, J; es el flujo de difusién
de las especies j y S el término fuente que incluye los procesos irreversibles de genera-
cién de calor que ocurren en la celda de combustible. Sin embargo, hay que resaltar que
en esta ecuacién no se consideraron los efectos de disipacion viscosa. Los dos primeros
términos del lado derecho de la ecuacién representan la transferencia de energia debido a

la conduccién y difusién de especies, respectivamente [37].

Puesto que toda la energia liberada por las reacciones electroquimicas no puede ser
convertida en trabajo eléctrico debido a las irreversibilidad de los procesos, se incluye el

siguiente término fuente:

Sh = hreac - Ran,canan,ca + IQRohm + hL (27>

donde A4 €s el cambio de entalpia neto debido a las reacciones electroquimicas, Ry, calan,ca
es el producto de la transferencia de corriente y el sobrepotencial en el anodo y catodo,
Ronm es la resistividad éhmica del medio conductor y hy, es el cambio de entalpia debido

a la condensacién /vaporizacién de agua.

2.2. Modelo Electroquimico

2.2.1. Conservacion de Carga

En el modelo PEMFC de Fluent, los procesos electroquimicos de oxidacion y reduccién
son tratados como reacciones heterogéneas que se llevan a cabo dentro de las superficies
catalizadoras (en ambos lados de la membrana). Y la fuerza que promueve estas reacciones
es el sobrepotencial de superficie; que es la diferencia entre el potencial de la fase sélida

y el potencial de la fase electrolito (membrana). Y se tienen las siguientes ecuaciones:
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2.2 Modelo Electroquimico

V. (USOIV(bsol) + Rsol =0 (28>

V- (Umemv¢mem) + Rmem =0 (29)

donde la ecuacién 2.8 es la ecuacién de potencial para la fase solida encargada del trans-
porte de electrones “en los colectores de corriente y medios porosos” y 2.9 es la ecuacién
de potencial para la fase membrana o electrolito y representa el transporte iénico de los
HT.

Las variables mostradas en estas ecuaciones corresponden a:

o = conductividad eléctrica (1/ohm-m)
¢ = potencial eléctrico (volts)

R = transferencia de corriente volumétrica o corriente de intercambio (A/m3)

Para este modelo electroquimico (Fig. 2.1) existen dos tipos de condiciones de frontera
externas. Aquellas por las cuales atraviesa una corriente eléctrica y aquellas por las cuales
no hay corriente. Con respecto a la corriente protonica, ésta no interviene en las fronte-
ras externas de la celda de combustible por lo que se establece una condicién de frontera

de flujo cero para el potencial de la fase membrana (@,,em ), en todas las fronteras externas.

Para el potencial de la fase sélida (¢s,) existen fronteras externas en el lado del dnodo
y del catodo que estan en contacto con el circuito eléctrico externo y solamente a través
de estas fronteras pasa corriente eléctrica generada en la celda de combustible. En todas

las otras fronteras externas existe una condicién de frontera de flujo cero para ¢s.
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Figura 2.1. Condiciones de frontera para resolver ¢so; v Gmem.-

En las fronteras de contacto externo, se establecen valores arreglados para ¢4, “con-
diciones de frontera potenciostdticas”. En el lado del dnodo se establece un valor de cero

y en el lado del cétodo el voltaje de la celda (valor positivo).

La transferencia de corriente, o los otros términos fuente en las ecuaciones 2.8 y 2.9,
son diferente de cero solamente dentro de las capas catalizadoras y son calculadas de la

siguiente forma:

- Para la fase sélida, R,y = —Run(< 0) en el lado del énodo y Rep = +Reat(> 0) en
el lado del catodo.

- Parala fase membrana, R,em = +Ran(> 0) en el lado del cdtodo y Ryem = — Reat(<
0) en el lado del cétodo.

Los términos fuente de las ecuaciones 2.8 y 2.9 también son llamados densidad de

corriente de intercambio (A/m?) y se tienen las siguientes definiciones generales:
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2.2 Modelo Electroquimico

Yan
Ran _ jng ( H2 ) (eaanFnan/RT . e—acatFnan/RT) (21())
[HQ]ref
_ -T’(if 02 Teot aanFncat/RT _acatFncat/RT
Reat = joat (—e +e ) (2.11)
[02]ref

Jref = corriente de intercambio, referencia volumétrica (A/ m3)

(yi) = concentracién local de especies y valor de referencia (kgmol /m?)
~ = dependencia de concentracién (adimensional)
a = coeficiente de transferencia (adimensional)

F = constante de Faraday (9.65 x 107C/kgmol)

Las ecuaciones anteriores son una formulacion general de la funcién de Butler-Volmer
y son utilizadas en el modelo para calcular la transferencia de corriente en las capas ca-

talizadoras.

El sobrepotencial de superficie local, n, también conocido como pérdidas por acti-
vacion, son la fuerza que promueve la cinética de las reacciones. Esto generalmente se
representa como la diferencia entre el potencial de la fase sélida y el potencial de la fase

membrana, ¢sol y ¢mem'

La ganancia de potencial eléctrico debido al cruce del anodo al catodo se toma en

cuenta restando el voltaje a circuito abierto V,. del catodo.

Nan = ¢sol - ¢mem (212)

Neat = (bsol - ¢mem - ‘/oc (213)

Por medio de las ecuaciones 2.8 a la 2.13, los dos campos de potenciales pueden ser

obtenidos.
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2.2.2. Conservacion de Masa y Corriente

Los términos fuente volumétricos para las ecuaciones de especies (kg/m3s) estdn dados

por:
S, = —%Rm (2.14)
So, = —Aﬂl}@ Reat (2.15)
Sty0 = Mgﬁw Reat (2.16)

donde M,,; es el peso molecular de las especies en (kg/kgmol), Run ¥ Reat son las densi-
dades de corriente volumétricas dadas en las ecuaciones 2.10 - 2.11 y F' la constante de

Faraday [42].

r otr mencionar qu ncentracion i idrogen
Por otro lado, cabe menciona e las concentraciones de especies de hidrégeno
oxigeno que aparecen en las ecuaciones 2.10 - 2.11 son valores de superficie y las reaccio-

nes que se llevan a cabo en las capas catalizadoras son tratadas como tales.

Asi, el flujo difusivo (lado izquierdo de la ecuacién 2.17) de cualquier especie reactante

estara balanceada por su tasa de produccién (lado derecho):

pTDi (Yi,sup — Yiscent) 1 = ]\g}?z Ron cat (2.17)
D; = difusividad de especies i (m?/s)
n = area especifica de la superficie reactante 6 relacién superficie-volumen (1/m)
Yisup = fracciéon masa de especies ¢ en la superficie reactante
Yicent = fraccién masa de especies ¢ en el centro de la celda
0 = distancia promedio entre las superficies reactantes y el centro de la celda (m)
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2.2 Modelo Electroquimico

La distancia promedio del centro de la celda a la superficie reactante es estimada
como 0 = 1/s. La ecuacién 2.17 se utiliza para obtener los valores de superficie de las
concentraciones de Hy y Os, aplicando un procedimiento de solucién Newtoniano. Estos
valores de superficie son usados para calcular las tasas de cambio de las ecuaciones 2.14
ala 2.16.

2.2.3. Formacién de Agua Liquida, Transporte y sus Efectos.

Puesto que las PEMFC’s operan relativamente a bajas temperaturas (< 100 °C), el
vapor de agua puede condensarse en agua liquida, especialmente a densidades de corriente
altas. Mientras que la existencia de agua liquida mantiene la membrana hidratada, ésta
también bloquea el camino de la difusion de los gases, reduce la tasa de difusién, el area

de superficie reactante efectiva y por lo tanto el desempeno de la celda.

Para modelar la formacién y transporte de agua liquida, se utiliza el modelo de satu-
racién [43, 44]. En ésta aproximacion la formacién de agua liquida y transporte esta go-

bernada por la siguiente ecuaciéon de conservacién para la saturacion de agua (s).

0 (ems)

5 TV (pdis) =1y (2.18)

donde el subindice [ representa el agua liquida, r, es la tasa de condensacién que es

modelada como,

PWV_Psat

ry = crmazx | (1 — s) AT

Mw,HzO — SPp (219)

donde r,, es un término que se agrega a la ecuacion de vapor de agua, asi como el factor

de correccién de presién (fuente de generacién masa).

La tasa de condensacién constante esté relacionada con cr = 100 s~1. Suponiendo que
la velocidad del liquido, v;, es equivalente a la velocidad del gas dentro de los canales
del plato. Dentro de las zonas porosas de alta resistencia, el uso del término de difusion

capilar nos permite reemplazar el término convectivo en la ecuacion 2.18:
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8<€p18) Lv. |: K53 dpc

o Vs} =1y (2.20)

Dependiendo de la fase himeda, la presiéon capilar se calcula como una funcion de s

(La funcién de Leveret),

(5>O5
ZK—)OGE‘ (1.417s — 2.125% + 1.263s)3) 0. < 90°

gcosfe (1.417(1 — s) — 2.12(1 — 5)2 4+ 1.263(1 — 5)%) 6. < 90°
DPe = {
donde ¢ es la porosidad, o es la tensién superficial (N/m?), 6. es el 4ngulo de contacto y

K la permeabilidad absoluta.

La ecuacién 2.18 modela varios procesos fisicos tales como la condensacién, vaporiza-
ciéon, difusion capilar y tension superficial. La obstruccion del medio poroso y la inundacion
de la superficie de reacciéon son modeladas por la multiplicacién de la porosidad y el area

de superficie activa por (1 — s), respectivamente.

2.3. Consideraciones del Modelo

Antes de mencionar las consideraciones que se tomaron en cuenta para resolver el
modelo de simulacion hay que resaltar dos puntos esenciales que debe cumplir un modelo
cuando se trabaja con celdas de combustible: 1) El modelo electroquimico debe estar di-
rectamente acoplado a las soluciones de las ecuaciones de continuidad, de momentum, de
especies y de energfa, 2) Se deben considerar los tres mecanismos de sobrepotencial de una
celda de combustible (pérdidas por activacién, por resistencia 6hmica y por transporte de

masa,).

Para el modelo utilizado en este trabajo esto puede demostrarse por medio de la
relacion que existe entre las ecuaciones descritas en el capitulo 1 y las ecuaciones del

capitulo 2. Esto se describe de la siguiente manera:
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2.3 Comnsideraciones del Modelo

a) El sobrepotencial por activacién (ec. 1.6) se encuentra agrupado en las ecuaciones de
Butler-Volmer (ecs. 2.9 - 2.12) las cuales consideran una caida de voltaje exponencial

a bajas densidades de corriente.

b) El sobrepotencial por resistencia éhmica (ec. 1.8) tiene un comportamiento lineal a
lo largo de la curva I-E y es considerado en las ecuaciones de potencial de la fase

sélida y fase electrolito (ecs. 2.7 - 2.8) como el inverso de la conductividad.

c) En el sobrepotencial por concentracién (ec. 1.15) intervienen parametros como: la
difusion de los gases, la formacion de agua liquida y la obstruccion de poros en
los difusores de gas, esto se agrupa en las ecuaciones 2.9 y 2-10 y en el modelo de

saturacién (ec. 2.17).

Las consideraciones que se tomaron en cuenta para resolver el modelo fueron las si-

guientes:

e Condiciones estacionarias y no isotérmicas.

e Basado en un cdlculo del nimero de Reynolds (Apéndice 4) los flujos en el canal se

consideraron laminares.
e Los medios porosos se consideraron isotropicos.
e La membrana es impermeable a los gases.
e La distribucion del catalizador es uniforme.

e Se incluye el transporte de especies en forma de gas, el transporte de agua liquida,

el transporte de protones, energia y agua disuelta en la membrana.

e [l transporte de agua en la membrana esta basado en los mecanismos de arrastre

electro-osmético y difusion.

e Las reacciones ocurren en la superficie de las capas catalizadoras y el flujo difusivo
de las especies estan balanceadas electroquimicamente por su consumo/produccion,

de acuerdo a las reacciones de media celda.

37



Modelacién y Metodologia

2.3.1. Solucion Numérica de las Ecuaciones

Las ecuaciones presentadas anteriormente describen en gran parte todos los procesos
involucrados en el funcionamiento de la celda de combustible; sin embargo, la mayoria de
estas no pueden resolverse analiticamente (s6lo en casos especiales), por lo que es necesario
recurrir a soluciones numeérica que emplean métodos de discretizacion, los cuales consisten
en aproximar las ecuaciones diferenciales parciales a un sistema de ecuaciones algebraicas
y que posteriormente son resueltas en una computadora por medio de un método iterativo
(SIMPLE, SIMPLEC, PISO, etc). En Fluent se trabaja con dos métodos numéricos de
discretizacion: el segregado y el acoplado; los cuales emplean un proceso de discretiza-
cién similar (volumen-finito), pero la aproximaciéon usada para linealizar y resolver las
ecuaciones discretizadas son diferentes. El método segregado consiste en especificar un
flujo de masa y una solucion inicial para el inicio de las iteraciones. El método acoplado
trabaja con condiciones periddicas (que no es el caso) para resolver las ecuaciones en siste-

mas simétricos. A continuacion se da una descripcion mas detallada del método Segregado.

M¢étodo Segregado: Este método numérico resuelve secuencialmente las ecuaciones de
flujo de fluidos. Debido a que estas ecuaciones son no lineales (acopladas) se tienen que
efectuar algunas iteraciones de la solucion enlazada antes de que se obtenga la solucion
corregida. Cada paso de esta iteracion se describe a continuacién y se muestra en el

diagrama de la Fig. 2.2.

1. Se proponen valores iniciales de flujos masicos, fracciones masa (y;), presion (p), tem-
peratura (T") y los potenciales de celda (¢so1 ¥ Pmem), los cuales seran actualizados

conforme se van resolviendo las ecuaciones.

2. Las ecuaciones de momento para u, v y w son resueltas en orden usando los valores
iniciales de la presion y los flujos de masa en las caras de cada volumen de control

para actualizar el campo de velocidad.

3. Puesto que las velocidades obtenidas en el paso 2 pueden no satisfacer la ecuacion
de continuidad localmente, se deriva una ecuacion de Poisson para la correccion
de presion de las ecuaciones linealizadas de continuidad y cantidad de movimiento.

Esta ecuacion de correccion de presion se resuelve para obtener las correcciones
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necesarias de los campos de presién, velocidad y flujos de masa, tales que, la ecuacion

de continuidad se satisface.

4. Cuando es apropiado las ecuaciones escalares del modelo electroquimico, energia y

especies se empiezan a resolver usando los valores actuales de las otras variables.

5. Se realiza una revision de la ecuacion establecida para la convergencia.

Figura 2.2. Diagrama de solucion del método segregado
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2.4. Metodologia

Para modelar una celda de combustible es importante considerar ademas de las ecua-
ciones de CFD una geometria que represente de manera real las dimensiones de todos sus
componentes. La altura de los canales; el espesor de los difusores, capas catalizadoras y

membrana son indispensables para obtener resultados proximos a lo experimental.

En ésta seccion se presentan los modelos computacionales analizados en este trabajo.
Los modelos se elaboraron con el software Gambit 2.4.6 y se dividen en tres principal-
mente: una monocelda con geometria limitada a un canal de 50 mm de longitud, una

monocelda completa de 5 cm? y una monocelda tubular de 5 cm?.

La metodologia que se siguié para realizar el analisis completo de los modelos de las
celdas de combustible se divide en dos secciones, la primera parte para el andlisis de un
canal de la celda y la segunda para el analisis de una monocelda con diferentes configu-

raciones de canales.

Canal

1. Se realiz6 un estudio de independencia de malla para cada componente.

2. Se realizé una evaluacion de los pardmetros mas sensibles del modelo y su relacion

con las variables de operacion.

3. Se determiné el espesor éptimo de cada componente en funciéon de la respuesta I-E
de la celda.

Monocelda

1. Se llevé a cabo un estudio sobre los flujos de alimentacién para el modelo de la celda

comercial.
2. Se realizé un andlisis sobre la altura de los canales en la celda comercial.
3. Se evaluaron diferentes configuraciones de canales (serpentin, espiral e interdigita-

do).
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4. Se llevé a cabo un analisis dimensional en los canales para los disenios anteriores.

5. Se evaluaron disefios alternativos de configuraciones de canales (serpentin curvo,
serpentin perforado, serpentin con obstaculos, serpentin ondulado y el disefio en

espiral circular)

6. Se evaluaron los disenios de celdas tubulares con canales en paralelo, en espiral e

interdigitado.

2.4.1. Modelo de un Canal

Antes de simular una celda de combustible es importante considerar algunos aspectos
del modelo como: el tamano 6ptimo de la malla, la sensibilidad de los parametros y el
espesor optimo de sus componentes. Para realizar este analisis se elaboré un modelo sim-
plificado de un canal de la celda de 5 em de longitud que incluye: platos monoplares (PM),
difusores de gas (GDL), capas catalizadoras (CL) y membrana (MEM). La geometria y

dimensiones se presentan en la Fig. 2.3 y Tabla 4.

Figura 2.3. Distribucion de la malla en los componentes del modelo.

41



Modelacién y Metodologia

Tabla 4. Dimensiones del canal.

Parametro Unidad Valor
Longitud del canal mm 50
Altura del canal mm 1
Ancho del canal mm 1
Espesor de la pared mm 0.5
Espesor de los difusores de gas mm 0.3
Espesor de las capas catalizadoras mm 0.0015
Espesor de la membrana mm 0.18

2.4.1.1. Estudio de independencia de malla

Para asegurar la calidad de los resultados y reducir el tiempo de simulacién es in-
dispensable realizar un estudio de independencia de malla. Se realizaron variaciones en
el tamano y nimero de elementos de la malla en los ejes (z,y, z) de todo el dominio y

sub-dominios del modelo. Fig. 2.4.

Figura 2.4. Visualizacion de la malla hexaedral del modelo de un canal.
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El objetivo fue encontrar un tamano de malla que permita obtener resultados confiables
y en un tiempo de cémputo considerable tomando en cuenta que se modelara una celda
completa. El numero de elementos hexaedrales que formaron la malla del modelo fue de
42,400, siendo el que mostré mejores resultados con un tiempo de convergencia de 18.3

min.

2.4.1.2. Parametros de Modelacion

La seleccién adecuada de los pardmetros de modelacion es fundamental para simular
los procesos que ocurren en la celda de combustible. Tanto las condiciones de operacion
como los pardmetros electroquimicos fueron tomados de valores experimentales (Tabla 5);
las propiedades de los componentes se tomaron con respecto a las caracteristicas de los
fabricantes (Tabla 6). Estos pardmetros fueron comparados con datos de la literatura [45]
- [48].

Tabla 5. Parametros fisicos y quimicos del modelo.

Parametro Simbolo Unidad Valor
Presién del anodo P, atm 1
Presién del catodo P, atm 1
Temperatura de la celda Te K 300
Temperatura del combustible y oxidante (Hz, O2) T; K 300
Humedad relativa (Hs) HR,, % 100
Humedad relativa (Os) HR., % 100
Densidad de corriente de intercambio (4nodo) jgref A/m? 1 x 10°
Densidad de corriente de intercambio (cdtodo) jgref A/m3 2 x 10°
Coeficiente de transferencia de carga (4nodo) Qan - 0.8
Coeficiente de transferencia de carga (cdtodo) Qlea - 0.5
Exponente de concentracién (dnodo) Yan - 0.5
Exponente de concentracién (catodo) Yea - 1

Los parametros electroquimicos de la Tabla 5 se utilizaron en las ecuaciones 2.9 y 2.10
para calcular la transferencia de corriente en las capas catalizadoras y los sobrepotenciales

por activacion.
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Tabla 6. Propiedades de los componentes.

Propiedad Unidad PM GDL CL MEM
Grafito Papel Carbon Vulcan/Pt Nafion117
Densidad kg/m? 2,719 2,719 2,719 1,980
Cp J/kg- K 871 871 871 2,000
Cond. térmica W/m - K 8 8 8 2
Cond. eléctrica 1/ohm -m 1 x 106 5,000 5,000 1x10°16
Espesor m 0.0015 3x 1074 7x107° 1.8 x 1074
Porosidad % - 0.8 0.2 0.2
Permeabilidad m? - 5x 10~ 1x10713 -
Area electroactiva 1/m - - 2 x 109 -
Peso equivalente (seca) kg/kmol - - - 1,100
Coef. de conduccién - - - - 1
Cond. proténica - - - - 1

2.4.1.3. Sensibilidad del modelo

En una celda de combustible existen parametros que dependen directamente de las
condiciones de operacién y de las propiedades de sus componentes, un modelo compu-
tacional debe mostrar el mismo comportamiento, la presion, temperatura, humedad y los

parametros cinéticos-electroquimicos juegan un papel muy importante.

En este punto se llevé a cabo un estudio detallado sobre los parametros de simulacion
y su relacién con las condiciones de operacion. El modelo de la celda se evalud a presiones
de 1, 2 y 3 atm, temperaturas de 25, 50 y 80 °C' y humedades relativas del 0, 50 y 100 %. Se
determiné la concentracion de especies en los flujos de alimentacién para cada condicion
de operacién; asi mismo, se determiné la variacién de algunos pardametros electroquimicos

como la densidad de corriente de intercambio en funcién de la presién y temperatura.

A partir de este estudio se determinaron las condiciones éptimas de operacién de una
celda de combustible y su relaciéon con los parametros electroquimicos, los cuales fueron

los més sensibles en el modelo.
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2.4.1.4. Estudio sobre el espesor de los componentes

Uno de los andlisis mas importantes que se tienen que realizar para un modelo de
celda es la determinacién de las propiedades 6ptimas de sus componentes (difusores, cata-
lizadores y membrana). El espesor de los difusores de gas, su permeabilidad y porosidad
tienen un efecto considerable en la distribucion de los gases sobre las capas catalizadoras,
asi mismo, el espesor de las capas catalizadoras, su porosidad, la carga de catalizador,
el area electroactiva y el espesor de la membrana contribuyen considerablemente a las

pérdidas por activacion, resistencia iénica y de transporte de masa.

En la siguiente tabla se muestra la clasificacion de los tipos mas comunes de membrana
y su relacién con el espesor, el cual varia desde la membrana comercial més delgada (50
micras) hasta la més gruesa (254 micras). Las membranas comerciales més comunes son

la 115 y la 117 fabricadas de Nafion.

Tabla 7. Tipos de membrana y espesor.

Membrana Espesor Espesor
(mil) (mm)
212 2 0.0508
1135 3.5 0.0889
115 5 0.127
117 7 0.177
1110 10 0.254

Las capas cataliticas incluyen algunos de los parametros méas importantes que se tie-
nen que considerar en la simulacién (carga de catalizador y area electroactiva). A partir
de estos valores (Tabla 8) y los pardmetros electroquimicos (Tabla 5) se establecen las

caracteristicas del catalizador (Pt).

Los parametros que se consideran en el modelo para representar una capa catalitica
son: el espesor de la capa, porosidad, resistencia viscosa y la relacién superficie-volumen (7)

del catalizador. En este iltimo se incluye la carga del catalizador (a.) y el area electroactiva
(Le).
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Tabla 8. Propiedades de la capa catalitica.

Electrodo Espesor Espesor Qe L. n n
(ym) (cm)  (em®/mg)  (mg/em?®)  (lem)  (1/m)
1 10 0.001 600 0.3 180,000 18,000,000
2 20 0.002 600 0.3 90,000 9,000,000
3 30 0.003 600 0.3 60,000 6,000,000
4 40 0.004 800 0.5 100,000 10,000,000
5 50 0.005 800 0.5 80,000 8,000,000
6 60 0.006 800 0.5 66,667 6,666,667
7 70 0.007 1,000 1 142,857 14,285,714
8 80 0.008 1,000 1 125,000 12,500,000
9 90 0.009 1,000 1 111,111 11,111,111

Asi mismo, las propiedades de los difusores de gas se representan por medio del espe-

sor, la porosidad, la permeabilidad y la resistencia viscosa Tabla 9.

Tabla 9. Propiedades del difusor de gas.
Difusor Espesor D. fibra Porosidad Permeabilidad R. Viscosa

(pm) (pm) (=) (m?) (1/m?)
Papel 300 7 0.5 1.08 x 10~ 12 9.24 x 101!
Papel 300 7 0.6 2.64 x 10712 3.79 x 101!
Papel 300 7 0.7 7.42 x 10712 1.35 x 10!
Tela 300 10 0.5 2.21 x 10712 4.53 x 10
Tela 300 10 0.6 5.39 x 10712 1.88 x 10!
Tela 300 10 0.7 1.51 x 1011 6.60 x 10'°

Para calcular estos valores de permeabilidad se utilizé la relacién de Davies [49] para
materiales fibrosos y fueron comparados con los resultados de la relacion de Kozeny-

Carman que toma en cuenta el didmetro de la fibra y la porosidad del medio [50].
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2.4.2. Modelo de una Celda

El modelo de la celda de combustible que se presenta a continuacién consiste en una
monocelda con canales en serpentin. Este diseno esta basado en la celda comercial de 5

cm? de 4rea activa mostrada en la Fig. 2.5.

Figura 2.5. Celda de combustible comercial con canales en serpentin.

El modelo de ésta celda también incluye platos monopolares, difusores de gas (CDG),
capas catalizadoras (CC) y membrana (MEM). Las dimensiones y geometria se muestran

en la Tabla 10 y Figura 2.6 respectivamente.

Tabla 10. Dimensiones de la monocelda comercial.

Parametro Unidad Valor
Altura del canal mm 0.8
Ancho del canal mm 0.8
Ancho de la pared mm 0.8
Espesor de los difusores de gas mm 0.3
Espesor de las capas catalizadoras mm 0.0015
Espesor de la membrana mm 0.18

El nimero de elementos hexaedrales que formaron la malla de la monocelda fue de
526,160. El tamano de malla para los canales y los platos fue de 0.2, para los difusores de

gas 0.05, para las capas catalizadoras de 0.004 y para la membrana de 0.03.

47



Modelacién y Metodologia

Figura 2.6. Dimensiones del modelo en milimetros y visualizacion de la malla.

2.4.2.1. Estudio de la alimentacién de los gases

Al trabajar con la celda comercial se puede observar que los canales grabados en cada
plato no son simétricos. En la siguiente figura se observa dicha orientacién (flujos cruza-
dos). Esta condicién llevé a realizar un analisis sobre la orientacién de los canales y su

efecto en las distribuciones de corriente y conductividad iénica dentro de la celda.

Las cuatro variantes de alimentacién se muestran en la Fig. 2.7 y se describen a
continuacién: el primer caso (a) es el tipo de alimentacion de la celda comercial; los platos
estan diseniados para colocarse en la posicion de flujos “cruzados”, el catodo se desplaza
por encima del anodo y los gases se alimentan en la parte inferior. En este diseno se puede
decir que los platos se fabricaron con el mismo molde. El segundo caso (b) corresponde
a este mismo diseno (a) pero un gas se alimenta en sentido contrario y los flujos son
Yasimétricos”. El tercer caso (c¢) es para los flujos "iguales”, uno de los platos se fabrica
en espejo con respecto al otro y cuando se coloca un plato encima del otro tanto el
hidrégeno como el oxigeno siguen la misma trayectoria de flujo. El cuarto caso (d) tiene
la misma posicién que el anterior pero un gas se alimenta en la salida del otro y los flujos

quedan completamente "opuestos”.

48



2.4 Metodologia

Figura 2.7. Diferentes formas de alimentacién de gases para la celda comercial, a) flujos cru-

zados, b) flujos asimétricos, c) flujos iguales y d) flujos opuestos.

2.4.2.2. Andlisis sobre de la altura de los canales en la celda comercial

Una vez realizado el analisis del serpentin comercial se llevd a cabo un estudio sobre
la altura de los canales con la finalidad de mejorar el transporte de masa de los canales
hacia los difusores. Se elaboraron tres modelos (Fig. 2.8) para comparar los efectos que
tiene el diseno original (a), con un serpentin plano (b) y un disefio con la altura de los

canales reducida a la mitad (c).

Figura 2.8. Modelos basados en el disefio de la celda comercial, a) Original, b) Plano y c)

Altura reducida.
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2.4.2.3. Anadlisis dimensional en los canales

Las dimensiones del canal para cada configuracién de canales tienen gran impacto en
las distribuciones de los gases dentro la celda. En la literatura se reportan valores 6ptimos
alrededor de 1mm y otros con un valor de 0.8 mm [15, 51]; sin embargo, estas dimensiones
dependeran del area activa de la celda, el nimero de canales en paralelo y en algunos
casos del tipo de configuracion de canales. El andlisis realizado en este etapa se enfoco a
las dimensiones del canal de las configuraciones de serpentin, espiral e interdigitado. Un

ejemplo de ello se muestra en la Fig. 2.9 para la configuracién de serpentin simple.

Figura 2.9. Disenos de serpentin con diferente ancho de canal, a) 1 mm, b) 0.7 mm y c) 0.5

miIn.

En esta figura se puede apreciar que el ancho del canal provoca que la longitud del
serpentin varie considerablemente a lo largo de toda la configuracién de canales. El area

activa para los tres casos es aproximadamente de 4 cm?.

2.4.2.4. Analisis de las configuraciones de canales

En la actualidad existen una infinidad de disenos de configuraciones de canales que se
usan en las celdas para distribuir los gases de diferente manera y asi aprovechar eficiente-
mente el combustible y oxidante [52] - [55]. Cabe destacar que la mayoria de estos disefos
(comerciales) siguen un patrén que se puede agrupar en cuatro configuraciones bésicas.

Estas configuraciones se muestran en la Fig. 2.10.
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Figura 2.10. Configuraciones de canales. a) Serpentin, b) Paralelo, c) Interdigitado y d) Espiral.

El diseno més comin es el serpentin (a) que se usa regularmente en configuraciones
menores a 25 cm?, seguido del disefio con canales en paralelo (b) usado en stacks de baja
y mediana potencia (< 1kW), posteriormente el interdigital (c) que se recomienda para
su uso como catodo por su eficiencia en la remocién de agua; y por ultimo el disefio en
espiral (d) que es menos comun y presenta distribuciones de agua/densidad de corriente

concentradas en el centro de la celda.

2.4.2.5. Analisis de los disenos alternos

Buscando otras alternativas para mejorar los disenos actuales de la celda e incrementar
su desemperio, se proponen algunos disenos alternativos basados en la configuracion de
serpentin. Las propuestas fueron tres (Fig. 2.11) y los modelos se disefiaron para promover
la turbulencia en los canales de flujo. El disefio de serpentin con secciones curvas (a) tam-
bién fue analizado y comparado. El primer diseno de canales propuesto con promotores de
turbulencia (b) fue el "serpentin-ondulado”, la base de la configuracién de canales se hizo
ondulada para promover oscilaciones en el flujo con direccién hacia los difusores de gas.
El segundo disetio (¢) fue el "serpentin con obstdiculos” para perturbar el flujo a lo largo
de toda la configuracién. La tercera propuesta (d) fue el "serpentin perforado” disenado
con la finalidad de alterar el flujo en todos los canales y asi favorecer la distribucién de

gas hacia los difusores.
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Figura 2.11. Geometria de los disenos alternos, a) serpentin curvo, b) serpentin ondulado, c)

serpentin con obstdculos y d) serpentin perforado.

Otro de los disenos propuestos para mejorar la distribucién de los gases dentro de la
celda y el desempeno de la celda fue el disenio en espiral con canales hemisféricos (Fig.
2.12). La finalidad de utilizar canales de este tipo es para disminuir las caidas de presién
que presentan los disenos cuadrados de canales. Asi mismo, la altura del canal fue reducida

a la mitad (0.4 mm) para incrementar el transporte de masa.

Figura 2.12. Diseno en espiral circular con canales hemisféricos, a) Geometria y dimensiones

(mm), b) malla tetraedral-hexaedral.
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2.4.2.6. Anadlisis de los Disenos Tubulares

Con base en los andlisis anteriores y el objetivo de encontrar un diseno que disminuya
las caidas de presién que presentan los disenos de canales comunes se proponen disenos
tubulares de monoceldas (Fig. 2.13). El primer modelo fue un disefio tubular con canales
en paralelo (a), en este disefio el hidrégeno se alimenta en los canales del tubo interior
(4nodo) y el oxigeno en los canales del tubo exterior (catodo), concediendo mayor area
de flujo para el cdtodo (reactivo limitante). El segundo disefio propuesto fue el diseno
tubular en espiral (b) que disminuye al méximo las caidas de presién que presentan las

configuraciones cuadradas.

Figura 2.13. Disenios de monoceldas tubulares, a) canales y b) espiral.

Otro disenio propuesto fue el disefio tubular espiral-interdigital (Fig. 2.14) que combina
las ventajas de un espiral en el dnodo y las ventajas de un diseno interdigital en el catodo.
Cabe resaltar que debido a la geometria de este tipo de celdas y la forma de los canales no
fue posible utilizar una malla hexaedral en algunos sub-dominios del modelo y por esto

fue necesario usar una malla tetraedral (Fig. 2.15).
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Figura 2.14. Diseno y dimensiones (mm) de la monocelda tubular a) dnodo espiral y b) catodo

interdigital.

Una malla tetraedral requiere gran cantidad de elementos para entregar resultados
confiables y de calidad. El nimero de elementos que integraron la malla del modelo fue

de 1,357,796 con tiempo de convergencia de 88 hrs aprox.

Figura 2.15. Visualizacion de la malla de la monocelda tubular a) anodo y b) catodo.

Las ecuaciones descritas en este capitulo junto con los aspectos relacionados a la
geometria, malla y propiedades de los componentes integran las bases para desarrollar un
modelo computacional de la celda de combustible tipo PEM, asi como para llevar a cabo

la simulacién.
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Capitulo 3
Resultados Numéricos

En este capitulo se presentan los resultados numeéricos obtenidos de la simulacién
para cada modelo de celda de combustible. A partir de la soluciéon de las ecuaciones de
mecanica de fluidos y el modelo electroquimico de Fluent se estudié el desempeno de la
celda de combustible a diferentes condiciones de operacién y con diferentes configuraciones
de canales. Los resultados numéricos se presentan por medio de campos de distribucion de
presion, concentracion de especies, densidad de corriente, sobrepotencial y conductividad

iénica en diferentes secciones de la celda.

3.1. Modelo de un Canal

3.1.1. Estudio de Independencia de Malla

El estudio de independencia de malla es fundamental para los andlisis de dindmica
de fluidos computacional (CFD). Esto consiste en discretizar el dominio de interés en
una determinada cantidad de volimenes de control y dependiendo del ntimero de elemen-
tos considerados sera la precision de los resultados; sin embargo, en la mayoria de los
casos no resulta adecuado construir una malla con demasiados elementos puesto que el
tiempo de coémputo se incrementa considerablemente. Esto dependera de las capacidades
de procesamiento que se tenga. El modelo que se evalué para dicho estudio fue el canal

de una monocelda y con él se determiné el tamano 6ptimo de malla para cada componente.
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El primer estudio corresponde al canal de la celda debido a que este determina el
tamano de cada elemento en los sub-dominios del modelo. Se evaluaron 4 tamanos de

malla con las caracteristicas mostradas en la Tabla 11.

Tabla 11. Pardmetros de los diferentes tamanos de malla en los canales.

Modelo Intervalo Elementos Tiempo Tiempo
(convergencia) (curva I-E)
(a) 0.3 20,335 6.67 min 0.9 hr
(b) 0.25 29,600 9.16 min 1.2 hr
(c) 0.2 56,375 16.67 min 2.2 hr
(d) 0.15 97,695 33.3 min 4.4 hr

Los resultados de la simulacién (Fig. 3.1) corresponden a distribuciones de presién en
la interfaz canal/difusor (CHN/GDL) del catodo.

Figura 3.1. Distribuciones de presién en la interfaz (CHN/GDL) del catodo para cuatro dife-
rentes tamanos de malla, a) 0.3, b) 0.25, ¢) 0.2 y d) 0.15.
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En los contornos se puede observar que la distribucién de presién presenta ligeras
variaciones a lo largo del canal conforme la malla se va reduciendo; esto indica que la
solucion depende del tamano de elemento y para esto fue necesario realizar un estudio de

independencia de malla, el cual se describe a continuacién.

De acuerdo al trabajo realizado por Roache [56], el indice de convergencia de malla

(ICM) se calcula mediante las siguientes ecuaciones:

 1.25)¢|
ICM = =5 (3.1)
ha
_fa—h
=2 (3.3)

donde 1.25 es el factor de seguridad para la comparacién de tres o mas mallas, € es la
diferencia relativa entre los valores de presion para un punto especifico en los contornos,
f1 es el valor para la malla fina y f5 para la malla burda; r es la relacién entre el tamano
de elemento de la malla fina hy y hy para la burda; p es el orden del método usado, siendo

de primer orden en este caso.

Los resultados del estudio de independencia de malla se muestran en la Tabla 12 y se
puede observar que el ICM entre el caso (a) y (b) fue de 24.13 %, para el caso (b) y (c)
fue de 14.29% y para (c) y (d) fue 7.01 %. En la literatura [57] se han reportado como
valores ideales aquellos cercanos al 1%, sin embargo, debido al tiempo de cémputo entre
cada modelo y considerando que se modelara una monocelda completa con 15 canales se

opté por seleccionar el caso (b) como valor de referencia. Con los estudios posteriores el
ICM fue reducido.
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Tabla 12. Variables del estudio de independencia de malla para los canales.

Modelo h f € r ICM ICM
(mm) (Pa) - - - %
(a) 0.33 0.957 - - - -
(b) 0.25 1.021 0.0618 1.32 0.2413 24.13
(c) 0.2 1.053 0.0286 1.25 0.1429 14.29
(d) 0.15 1.072 0.0187 1.33 0.0701 7.01

El criterio de convergencia establecido para las simulaciones fue de 1 x 10™* y se nece-
sitaron 600 iteraciones para obtener cada valor de corriente a un potencial determinado.
En la Fig. 3.2 se presentan las curvas de polarizacién para los cuatro tamanos de malla, en
ella se puede observar que s6lo hubo una diferencia significativa de densidad de corriente a
potenciales por debajo de 0.75V. Conforme el tamano de malla se fue reduciendo el valor
de densidad de corriente se incrementaba; sin embargo, el caso (b) mostré una diferencia
con respecto a (c), esto fue debido a pequenas inestabilidades que se presentaron en los

residuales, lo cual se eliminé utilizando mallas mas finas en los deméas componentes.

Figura 3.2. Curvas de polarizacion para cuatro diferentes tamanios de malla, a) 0.3, b) 0.25, c)
0.2y d) 0.15.

El segundo estudio de independencia de malla corresponde a los difusores de gas.
La cantidad de elementos en este componente se fue incrementando en la direccion Y,

considerando de 3 a 9 divisiones para el espesor del difusor (Tabla 13).
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Tabla 13. Pardametros de los diferentes tamafios de malla en el difusor de gas.

Modelo Intervalo Divisiones Elementos Tiempo Tiempo
(Y) (convergencia) (curva I-E)
(a) 0.1 3 28,000 8.3 min 1.1 hr
(b) 0.06 5 29,600 9.16 min 1.2 hr
(c) 0.04 7 34,400 13.33 min 1.7 hr
(d) 0.035 9 37,600 15 min 2.0 hr

En la Fig. 3.3 se presentan las distribuciones de transferencia de corriente en la interfaz
(GDL/CL) del cétodo donde se puede observar una distribucién similar entre (b) y (c),
el caso (a) fue el que mostré mayor diferencia debido al tamafnio de malla (0.1), incluso la
escala no pudo ajustarse a los otros contornos. El caso (d) tuvo un patrén de distribucién
similar a (b) y (c); sin embargo, presenté valores ligeramente més pequefios a la salida

del canal.

Figura 3.3. Distribuciones de transferencia de corriente (A/m3) en la interfaz (GDL/CL) del
cdtodo para cuatro diferentes mallas en el difusor de gas, a) 0.1, b) 0.06, ¢) 0.04 y d) 0.035.
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La diferencia entre estos resultados se evalué con el estudio de independencia de malla
y los resultados se presentan en la Tabla 14 y en esta se puede observar que el ICM entre
el caso (a) y (b) fue de 29.82%, para el caso (b) y (c¢) fue de 14.25% y para el caso (c)
y (d) fue de 4.32%. Considerando el tiempo de computo entre cada modelo y el ICM, se

tomo el caso (d) como valor de referencia para las simulaciones posteriores.

Tabla 14. Variables del estudio de independencia de malla (GDL).
Modelo h f € r ICM ICM
(mm)  (4/m?) : : : %
(a) 0.1 4.30 x 107 - - - -
(b) 0.06 3.71 x 107 0.159 1.67 0.2982 29.82
(c) 0.04 3.51 x 107 0.057 1.5 0.1425 14.25
(d) 0.03 3.47 x 107 0.011 1.33 0.0432 4.32

El tercer estudio que se realizo para determinar el tamano éptimo de malla fue en
las capas catalizadoras y la membrana. En la Fig. 3.4 se presentan los resultados de este
andlisis para dos tamanos diferentes de elemento; en el primer caso (a) se consideré la
malla dividida en 5 secciones para ambos componentes, para el segundo caso (b) fue de
7 divisiones en las capas catalizadoras y 5 para la membrana, el tercero (c) fue de 7
para ambos componentes y el cuarto (d) para un modelo con malla refinada donde se
utilizé una malla de 7x7 para los canales y platos, 9 divisiones para los difusores de gas y

7 para las capas catalizadoras y membrana.

El ntimero total de elementos para los modelos y el tiempo de cémputo se muestran
en la Tabla 15.

Tabla 15. Parametros de los diferentes tamanos de malla para las capas catalizadoras y membrana.

Modelo Intervalo Intervalo Elementos Tiempo Tiempo
(CL) (Mem) -) (convergencia) (curva I-E)
(a) 0.015 0.04 37,600 15 min 2.0 hr
(b) 0.01 0.035 40,800 16.6 min 2.2 hr
(c) 0.01 0.025 42,800 18.3 min 2.4 hr
(d) 0.01 0.01 128,089 70.8 min 9.4 hr
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En los resultados de la simulacién (Fig. 3.4) se observaron pequefias variaciones en la
distribucién de conductividad iénica para cada caso; el modelo (a) fue el que present6 ma-
yor variacién con respecto a los otros tres; los resultados de (b) y (c) fueron similares entre

si y el caso (d) s6lo presento pequenas variaciones a la salida del canal.

Figura 3.4. Distribuciones de conductividad iénica (1/ohm-m) en la interfaz (CL/Mem) del
catodo para cuatro tamanos diferentes de malla en las capas catalizadoras y membrana, Divi-

siones: a) 5 x5, b) 7Tx5,¢)7x7yd)9x7 con malla refinada.

El estudio de independencia de malla (Tabla 16) demostré que el ICM entre (c) y (d)
fue de 0.9 %. Considerando el tiempo de computo entre los modelos y el ICM, el caso (c)

se tomd como valor de referencia.
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Tabla 16. Variables del estudio de independencia de malla (CL y MEM).

Modelo h f € r ICM ICM
(mm) (1/ohm —m) - - - %
(a) 0.04 6.9 - - - -
(b) 0.035 7.16 0.0363 1.14 0.3177 31.77
(c) 0.025 7.33 0.0232 14 0.0725  7.25
(d) 0.01 7.41 0.0108 2.5 0.009 0.9

Cabe mencionar que estos criterios de seleccion se basaron en la restriccion de que los
modelos de las monoceldas estan formados por 15 canales y el tiempo de cémputo para
obtener una curva de polarizacién seria de 46 hrs. Si el caso (d) hubiera sido seleccionado

el tiempo de computo seria de 177 hrs.

3.1.2. Sensibilidad de parametros

El segundo estudio realizado para el modelo de un canal fue el analisis de sensibilidad
de los parametros de modelacién. A partir de este estudio se determinaron los parame-
tros con mayor peso en el modelo y la relacion que existe entre cada uno de ellos. Las
condiciones de operacién como presion, temperatura y humedad relativa afectaron consi-
derablemente a la corriente de intercambio, la composicion de los gases y la conductividad
de los materiales, entre otros. Las pérdidas por activacion y resistencia éhmica son fun-
damentales para evaluar estas propiedades. A continuacién se presentan los resultados

numéricos de la celda evaluada a diferentes condiciones de operacion.

3.1.2.1. Efecto de la Presién

A partir de las correlaciones presentadas en el capitulo 1 se obtuvieron valores de co-
rriente de intercambio y de composicion de los gases a diferentes condiciones de operacién.
Los resultados que se presentan en la Fig. 3.5 corresponden al andlisis de presion; su efec-
to fue evaluado en términos de la distribucion de sobrepotencial. Para este analisis tanto
la temperatura como la humedad relativa se mantuvieron constantes a 80 °C y 100 %,
respectivamente. El potencial de operacion de los contornos se fijé a 0.4 V' considerando

el punto de maxima eficiencia de la celda.
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En (a) se puede observar que la distribucién de sobrepotencial sobre la superficie del
catodo no es uniforme, es bajo a la entrada y alto a la salida. Sin embargo, cuando la
presion se incrementa a 2 y 3 atm, (b) y (c), el sobrepotencial se reduce a lo largo de todo
el canal. La menor caida de potencial se observa cuando los gases se alimentaron a 3 atm
de presion. Un incremento en la presién de los gases mejora la distribucion de especies
en la capa catalizadora, promoviendo la reaccion completa entre las especies activas y

mejorando la respuesta eléctrica de la celda.

Figura 3.5. Contornos de sobrepotencial por activacion (V) a diferentes presiones de operacion,

a) 1 atm, b) 2 atm, y c) 3 atm.

En la Fig. 3.6 se presenta por medio de curvas de polarizaciéon y de potencia el desem-
penio de la celda a diferentes presiones de operacién. En las graficas se observa que la
densidad de corriente se incrementa cuando hay un aumento de presion en los gases. Con-
siderando un voltaje de celda de 0.8 V donde las pérdidas por activacion son dominantes
y 1 atm de presién la densidad de corriente es de 0.108 A/cm?. Cuando la presién se eleva
a 2 atm, la densidad de corriente es de 0.2 A/cm?, lo que corresponde a un incremento
de 0.092 A/cm? debido al cambio de presién; este incremento en la densidad de corriente

se observa en el rango de 0.8 a 0.5 V.
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Asf mismo, se puede observar que cuando la presién se eleva de 1 a 3 atm la densidad
de corriente se incrementa de 0.108 a 0.29 A/em? a 0.8 volts, obteniendo una ganancia de
corriente de 0.182 A/em? debido a este cambio de presion. La mejor respuesta de la celda
se observé a 3 atm. Esto se debe al incremento de la difusividad del gas, al aumento en la
densidad de corriente de intercambio y al potencial reversible de la celda, reflejdndose en la
reduccién del sobrepotencial por activacion mostrado en la Fig. 3.6. Presiones por encima
de 3 atm provocan danos al ensamble membrana/electrodos de la celda. Estas curvas de
polarizacién se correlacionan adecuadamente con las reportadas por T. Berning [25] y F.

Barbir [51].

12 T T T 1

(a) 1atm — Tatm —*—
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Figura 3.6. Curvas de polarizacién (a) y de potencia (b) para tres presiones de operacion.

3.1.2.2. Efecto de la Temperatura

El segundo analisis corresponde al efecto de la temperatura en el sobrepotencial por
activacion (Fig. 3.7). En este caso la presién se mantuvo a 3 atm y la humedad relativa
del 100 %. Los resultados se presentan por medio de contornos de sobrepotencial en la
capa catalizadora del catodo. En la simulacion la temperatura de la celda y de los gases

fueron las mismas.
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En (a) se observa una distribucién de sobrepotencial no uniforme a 25°C, es bajo a la
entrada del canal y alto en la salida; sin embargo, cuando la temperatura se eleva a 50 y
80 °C (b) y (c) respectivamente, la distribucién de sobrepotencial se vuelve homogénea y
disminuye en toda la superficie. Esto se debe a que la densidad de corriente de intercambio

y la difusividad de los gases se incrementan, mejorando la cinética del electrodo [26].

Figura 3.7. Contornos de sobrepotencial por activacién (V) a diferentes temperaturas de ope-
racion, a) 25°C, b) 50°C, c¢) 80°C.

En las curvas de polarizacién (Fig. 3.8) el efecto es maés significativo, debido a que
otros parametros como la conductividad de la membrana y la de los materiales estan
estrechamente relacionados con la temperatura. En este caso la mejor respuesta fue cuando
la temperatura se mantuvo a 80 °C, temperaturas mas altas provocarian deshidratacion

en la membrana, aumentando la resistencia 6hmica de la celda.
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Figura 3.8. Curvas de polarizacién (a) y de potencia (b) para tres temperaturas de operacion.

3.1.2.3. Efecto de la Humedad Relativa

Otro parametro importante que se ve afectado por las condiciones de operacién es el
sobrepotencial por resistencia 6hmica. Este se encuentra asociado a la resistencia electréni-
ca y i6nica de los materiales, en donde los electrones y protones interactian para que se

lleven a cabo las reacciones electroquimicas en la celda.

Una de las opciones que se tienen para reducir estas pérdidas es aumentando el con-
tenido de agua en la membrana por medio de la humidificacion de los gases. Para este
analisis se modific6 la humedad relativa de los gases considerando 3 casos; 25, 50 y 100 %.
El efecto que provocé en las pérdidas por resistencia 6hmica fueron significativas y se

puede demostrar en las propiedades de la membrana.

La Fig. 3.9 muestra por medio de contornos de conductividad iénica los efectos que

tiene la humedad relativa de los gases.
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3.1 Modelo de un Canal

Figura 3.9. Contornos de conductividad proténica (1/ohm-m) para tres niveles de humidifica-
cion, a) 25%, b) 50% y ¢) 100 %.

En condiciones de humedad baja (a) el nivel de hidratacién de la membrana es escaso,
principalmente en el anodo debido a la ausencia de formacion de agua en este electrodo,
pero en el catodo el agua siempre esta presente, aumentando su conductividad proténica.
Es claro que la conductividad iénica de la membrana se incrementa drasticamente con el
aumento de la humedad relativa en los gases [58]. Esto se puede observar en la escala de

los contornos (b) y en la distribucién de conductividad iénica (c).

En la Fig. 3.10 se muestra el efecto de la humedad relativa sobre el desempeno de
la celda por medio de curvas de polarizacién y de potencia. En (a) se puede observar
la dependencia de la caida éhmica con la humedad, la resistencia iénica de la membrana
disminuye considerablemente con el incremento de la humedad relativa de los gases debido
a la hidratacién de la membrana; su efecto también se refleja en las curvas de potencia
(b) mostrando mayor impacto en el desempeno de la celda. La mejor respuesta se obtuvo

cuando los gases se mantuvieron completamente humidificados.
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Figura 3.10. Curvas de polarizacién (a) y de potencia (b) para tres niveles de humidificacion.

3.1.2.4. Espesor de los componentes

El tercer estudio realizado para el modelo de un canal fue la determinacion de los
espesores Optimos de sus componentes; la membrana, capas catalizadoras y difusores de
gas contribuyen considerablemente a las pérdidas por activacién, resistencia iénica y de

transporte de masa.
Membrana

La membrana mas usada en las celdas de combustible es la Nafion 117 y su espesor
es de 178 pm (Tabla 8). Sin embargo, actualmente existen diferentes tipos de membrana
y espesores. El espesor contribuye significativamente a las pérdidas por resistencia ioni-

ca [59] y su influencia fue evaluada en el modelo de celda de combustible de un canal.

En la Fig. 3.11 se presentan los contornos de conductividad iénica para cuatro espe-
sores de membrana. En los contornos se puede observar que bajo las mismas condiciones
de operacién la distribucion de conductividad iénica se conserva, sélo se observar una
pequena diferencia entre la membrana 212 (a) y la 117 (d). Sin embargo, los valores de

conductividad si se ven afectados por el espesor, variando de 1.82 a 2.79 1/ohm - m.
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Figura 3.11. Contornos de conductividad proténica (1/ohm-m) para cuatro espesores de mem-
brana, a) 51 pm (212), b) 89 um (1135), ¢) 127 uym (115) y d) 178 pm (117).

El efecto del espesor de la membrana en las curvas de polarizacion se presenta en la
(Fig. 3.12) y se puede observar que influye significativamente en las pérdidas 6hmicas.
Su efecto es tan importante como la humedad relativa de los gases. Si el espesor de la

membrana disminuye la resistencia iénica serd menor, mejorando la respuesta de la celda.

Figura 3.12. Curvas de polarizacion (a) y de potencia (b) para cuatro espesores de membrana.
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Capas catalizadoras

El espesor las capas catalizadoras contribuye a las pérdidas por activaciéon y en menor
escala a las pérdidas por resistencia 6hmica y de transporte de masa; su efecto fue estu-
diado en el modelo de la celda de un canal. La carga de platino y el area electroactiva se
conservé en este andlisis (1 mg/cm? y 1,000 cm?/mg). Su espesor se varié de 25 a 50 y

70 micras tanto en el anodo como en el catodo.

En la Fig. 3.13 se presentan los resultados por medio de distribuciones de transferencia
de corriente (A/m?) en un plano medio de la capa catalizadora (dnodo). En la figura se
puede observar que el espesor de la capa catalitica afecta considerablemente a la trans-
ferencia de corriente en casi 1 orden de magnitud entre cada caso y su distribuciéon a lo
largo del canal fue similar. Los contornos de transferencia de corriente en el cdtodo no

mostraron tanta variacion.

(a) (b) (c)
7 0Be+07 1.62e+06 B N9e+05
I 6.84e+07 I 1.5Be+06 I 5.80e+08
B BDe+07 1.50e+06 5 71e+05
§.36e+07 1 44e+06 5.62e+08
B.12e+07 1.30e+06 5.33e+05
5.88e+07 1.33e+06 5.14e+08
5.64e+07 1.27e+06 4 95e+04
5.40e+07 1.21e+06 4. 76e+08
5.16e+07 1.16e+06 4.87e+08
4 92e+07 1.10e+06 4.38e+05
. 4 RBe+07 . 1.04e+06 . 418e+05
4 44e+07 9 83e+05 4.00e+05
4 20e+07 9.26e+05 3 ADe+05
3.86e+07 B.6Be+05 J.61e+08
373e+07 B8.11e+05 343e+05
348e+07 7.53e+05 3.23e+08
3 24e+07 5.96e+05 3 04e+05

3.00e+07 B.38e+05 186e+05
2.76e+07 A 5 81e+05 2 GBe+05
2.57e+07 & 5.23e+05 ‘ 247e+05 ‘

2.28e+07 4 BBe+05 2.28e+05
Figura 3.13. Contornos de transferencia de corriente (A/m?) en el anodo para tres espesores

de capa catalizadora, a) 25 um, b) 50 ym y c¢) 70 pm.

El efecto del espesor en las capas catalizadoras se presenta por medio de curvas de
polarizacién en la Fig. 3.14. En esta figura se puede observar que el efecto no fue tan

significativo como en el caso de los contornos, esto se debe a que la contribucién de
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3.1 Modelo de un Canal

transferencia de corriente en el catodo fue dominante; sin embargo, los resultados que
mostraron mayor variacién fueron los del anodo. Si el espesor de la capa catalizadora dis-
minuye, la respuesta de la celda se ve favorecida en el orden de decenas de miliamperes,

principalmente a altas densidades de corriente.
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Figura 3.14. Curvas de polarizacion (a) y de potencia (b) para diferentes espesores de las capas

catalizadoras.

Con los resultados obtenidos en esta seccion se pudo determinar el tamano éptimo de
malla para cada componente de la celda; se encontraron las condiciones éptimas de ope-
racion, los parametros més sensibles del modelo y se observaron los efectos que provoca el
espesor de la membrana y el espesor de las capas catalizadoras. A partir de este estudio,
se llevo a cabo la simulacién de una monocelda completa usando estos parametros, sin
embargo, debido al tiempo de cémputo para cada modelo (< 11hrs) se realizé un estudio
previo con modelos de media celda. El objetivo de este estudio fue identificar las confi-
guraciones de canales més apropiadas para la simulaciéon y poder reducir el tiempo de

procesamiento.
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3.2. Modelo de Media Celda

Para estudiar de manera independiente la distribucién de los gases sobre las cataliza-
doras y evaluar los diferentes disenos de canales se llevé a cabo un estudio de media celda.
En el modelo se consider6 un plato, canales de flujo en forma de serpentin, un difusor de

gas y otro medio poroso que representa la capa catalitica (sin reaccion).

3.2.1. Analisis dimensional en los canales de flujo

En la Fig. 3.15 se presentan los resultados de la simulacion para el analisis dimensional
en los canales de serpentin. Estos se presentan por medio de contornos de presion en la
interfaz (GDL/CL), en ellos se puede apreciar la distribucién del gas en toda la superficie.
En este tipo de configuracion la presién disminuye a lo largo de todo el canal, desde la
entrada hasta la salida. Asi también, se puede observar que conforme el tamano del canal
se reduce, la presién promedio en la superficie aumenta. Las configuraciones que mostraron
mejores resultados fueron las de 1 mm y 0.7 mm debido a que la distribucién de presion

en la primera mitad de la celda se conserva.

Figura 3.15. Contornos de presion estdtica (Pa) en la capa catalizadora para los disenos de

serpentin con diferente ancho de canal.
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3.2.2. Serpentin modificado

El segundo estudio consistio en modificar el perfil cuadrado del canal de serpentin por
un canal curvo. Esto con la finalidad de reducir las caidas de presién en esta configuracion.
En la Fig. 3.16 se muestra una comparacion de contornos de presién entre el diseno de
serpentin y el serpentin modificado. La caida de presién a lo largo del canal es similar en
los dos casos, el cambio de las secciones cuadradas por curvas no mostré ninguna influencia
significativa en los resultados. Esto fue debido a la diferencia de mallas, en el serpentin
cuadrado se utilizé una hexaedral y en el serpentin modificado una tetraedral. A pesar de
que la malla tetraedral tuvo un tamano de intervalo de 0.1 con 1,306,991 elementos, los
resultados no fueron muy precisos y variaron con respecto a la malla hexaedral. Esto se
puede observar en la escala de los contornos, el gradiente de presion para el caso (a) fue de
155 a 0 Pa y el del caso (b) fue de 190 - 0 Pa. La caida de presién en (b) fue ligeramente

més alta que en (a) lo cual no puede ser posible debido al perfil curvo.

Figura 3.16. Contornos de presion estatica (Pa) en los canales y capa catalizadora, a) Serpentin,
b) Serpentin Modificado.
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Como se demostro en el estudio de independencia de malla hay que reducir el tamano
de elemento hasta que los cambios en los variables de interés no muestren una variacion
significativa; sin embargo, esto resultaria en un tiempo de simulaciéon demasiado grande
s6lo para el caso de media celda. La estrategia para la generacién de malla consistiria en
seccionar los canales donde se encuentran los perfiles curvos, generar una malla hexaedral
a lo largo de cada canal y adaptar una malla hexaedral en las secciones curvas. Lo mismo
se tendria que hacer para el difusor de gas y capa catalizadora. Cabe mencionar que para

los dos casos se utilizo el modelo k-epsilon sin mostrar cambios relevantes en los resultados.

3.2.3. Serpentin con promotores de turbulencia

El tercer andlisis corresponde a los disenos de serpentin con promotores de turbulencia.
En la Fig. 3.17 se presentan los contornos de presion en la capa catalizadora para los tres
disenos, en ellos se puede apreciar la distribucion del gas en toda la superficie y el efecto
que provocan los promotores de turbulencia en ella. En los tres casos se puede observar
que no hay efectos significativos en la distribucion de presién; sin embargo, el serpentin -
ondulado presenta mejor uniformidad en la primera seccién (1/3) de la configuracién de

canales.

Figura 3.17. Contornos de presion en la capa catalizadora, a) Serpentin - obstaculos, b) ser-

pentin - ondulado y c) serpentin - perforado.

En la Fig. 3.18 se muestra una comparacién de contornos de intensidad turbulenta para
el serpentin con obstéaculos y el serpentin ondulado. Los mayores efectos se presentan en el
borde de los obstaculos, principalmente en el segundo caso pero no llegan a ser suficientes

para tener un impacto significativo en el flujo del gas y mucho menos en la superficie.
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Figura 3.18. Contornos de intensidad turbulenta en el primer canal de los modelos, a) Serpentin

con obstdculos y b) Serpentin ondulado.

3.2.4. Serpentin con canales en paralelo

En este modelo (Fig. 3.19) se puede observar que la distribucién de presién adopta el
mismo patron de distribucion que las configuraciones de canal simple, presién alta en la
entrada del gas, reduccién de presion cuando el flujo cambia de direccién y presién baja
en la salida. En este diseno la caida de presién en la superficie desde la entrada hasta
la salida es menor que la de los serpentines de un canal. A mayor nimero de canales en
paralelo menor la caida de presién en la superficie. Es posible aprovechar este concepto

para otro tipo de configuracién que presente menores caidas de presion.

Figura 3.19. Contornos de presion para el serpentin con canales en paralelo. a) Canales y b)

Capa catalizadora.
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3.3. Modelo de una Monocelda

En esta seccién se presentan los resultados que corresponden al modelo de la mono-
celda. A partir de este modelo se estudiaron los efectos que provocan la alimentacién de
los gases y las configuraciones de canales en las distribuciones de corriente. Las condicio-
nes de operacion fueron de 1 atm de presion, 25 °C de temperatura y 25 % de humedad
relativa en los gases. En la primera parte de esta seccion se presentan los resultados para
el caso de la celda comercial, después los resultados para el estudio de la alimentacién de
gases con flujos cruzados, flujos asimétricos, flujos iguales y flujos opuestos. Por tltimo,
se presentan los resultados de las configuraciones de canales para los disenos de serpentin

simple, interdigitado, espiral cuadrado, espiral hemisférico y el espiral tubular.

El objetivo de este estudio fue encontrar una distribucién de corriente uniforme sobre
toda la superficie de la capa catalitica, principalmente en el citodo porque es donde se

lleva a cabo la reaccién que limita el desempeno de la celda.

3.3.1. Serpentin Comercial

El primer modelo que se evalué fue el caso de la monocelda comercial (Fig. 2.5). Los
resultados de la simulacién (Fig. 3.20) se presentan por medio de distribuciones de presion,
concentracion de especies, transferencia de corriente y sobrepotencial en la interfaz difusor
de gas/capa catalizadora (GDL/CL), asi como distribuciones de conductividad iénica en
la membrana, en la interfaz capa catalizadora/membrana (CL/MEM). En esta figura
se puede observar que la presién de los gases (a) se reduce gradualmente a lo largo de
toda la configuraciéon adoptando el patréon de distribucion de los 3 canales en paralelo;
la concentracién de hidrégeno (b) es alta y uniforme en toda la superficie excepto en
la entrada y en las zonas donde los canales tienen mayor profundidad; el agua (c) se
absorbe en estas zonas y su concentracion es baja sobre toda la superficie. La densidad de
corriente (d) no presenta una distribucién definida a lo largo de la configuracién, es alta
en la entrada de hidrégeno y baja donde se ubica la entrada de oxigeno. El mismo efecto
se puede observar en la distribucién de sobrepotencial (e). El pardmetro que se encuentra
relacionado con este tipo de distribuciones es la concentracién de agua y su efecto también

puede observarse en la conductividad en la membrana (f).
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Para el catodo se pueden observar efectos diferentes; la presién del gas (g) se reduce
gradualmente, adoptando el patrén de distribucion de los 3 canales pero la caida de presiéon
es mayor que la del anodo; esto se debe principalmente a las propiedades del oxigeno y su
difusién a través de la capa difusora de gas. La distribucién de concentracién de oxigeno
(h) adopta un patrén similar, es alta a la entrada y se reduce gradualmente a lo largo
de los canales; la concentracién de agua (i) tiene una distribucién opuesta, es baja a la
entrada y alta a la salida debido a la formacién y remocién de agua en este electrodo. La
distribucion de corriente en este electrodo (j) es similar a la del &nodo pero con un efecto
mas pronunciado, es baja en la entrada de oxigeno y alta en la entrada de hidrégeno,
lo que permite asociar este fenémeno con la conductividad iénica de la membrana y la
concentracién de agua en el dnodo. El sobrepotencial (k) present6 una distribucién similar.
La conductividad iénica de la membrana (1) también se vio afectada por la distribucién
de corriente; sin embargo, su valor fue alto en gran parte de la superficie, debido a la

concentracion y generacion de agua en este electrodo.

3.3.2. Analisis de la alimentacion de los gases

Con el estudio anterior se demostré que las distribuciones de densidad de corriente
estan estrechamente relacionadas con la distribucién de especies y de conductividad iénica
en la membrana. Esto llevé a realizar un analisis sobre la forma de alimentacién de los
gases a la celda. El primer caso "flujos cruzados” corresponde al diseno original de la
celda FElectrochem presentado anteriormente. El segundo caso corresponde a los “flujos

astmétricos” y los resultados se describen a continuacion.

3.3.2.1. Flujos Asimétricos

En la Fig. 3.21 se presentan los contornos de distribucién para la alimentacién de flujos
no simétricos. En los contornos se puede observar que la presién de los gases (a) tiene una
distribucién similar al caso anterior; la concentracién de hidrégeno (b) es alta y uniforme
en toda la superficie; el agua (c) mostré el mismo patrén de distribucién; sin embargo,
la distribucion de corriente (d) fue més uniforme sobre la superficie y disminuy6 gradual-

mente hasta la salida del gas mostrando valores bajos en la entrada de oxigeno.
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La distribucién de sobrepotencial (e) fue similar a la de transferencia de corriente y
del mismo modo la conductividad i6nica (f), presentando menor actividad donde se ubica

la entrada de oxigeno.

En el lado del catodo las distribuciones de presién (g), concentracién de oxigeno (h) y
agua (i) mostraron el mismo patrén de distribucién que el caso de la celda Electrochem; sin
embargo, la distribucién de corriente (j) present6 una distribucién con valores crecientes
a lo largo de la configuracién de canales, de igual manera debido a los efectos del dnodo
y a la concentracién de agua del catodo. Esto indica que tanto los procesos que ocurren
en el anodo como en el catodo estan estrechamente relacionados entre si. La distribuciéon
de sobrepotencial presenté un patrén similar (k) y la distribucién de conductividad iénica

(1) fue la misma que el caso anterior.

3.3.2.2. Flujos Iguales

Para el caso donde los flujos se alimentaron en el mismo sentido (Fig. 3.22) se puede
observar que la distribucién de presién (a) no varié significativamente comparada con los
otros casos; la concentracién de hidrégeno (b) y la concentracién de agua (c) también
fue similar; pero en el caso de la transferencia de corriente (d) se presentaron distribu-
ciones con valores muy bajos en la mayor parte de la superficie, excepto en la entrada de
hidrégeno. Observando las distribuciones de sobrepotencial (e) y conductividad iénica (f)

vuelve a resaltar el efecto de la concentracion de agua en este electrodo.

Para el cdtodo se observaron los mismos tipos de distribucién de presion (g), concen-
tracién de oxigeno (h) y agua (i) que para los casos anteriores; sin embargo, la distribucién
de corriente (j) fue distinta, en casi un tercio de la superficie donde se alimentan los gases
los valores de corriente fueron altos, incluso la escala de corriente para este caso se mantu-
vo entre 3.17 x 10® - 3.55 x 108 A/m?3. El efecto de alimentar los gases en el mismo sentido
favorece la distribuciéon homogénea de corriente en este electrodo. Para la distribucion del
sobrepotencial no se observé un cambio significativo (k) con respecto al caso anterior. La

conductividad i6nica (1) tuvo un patrén de distribucién similar.
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3.3.2.3. Flujos Opuestos

Cuando los flujos se alimentaron de sentido opuesto (Fig. 3.23) no se observaron cam-
bios considerables en la distribucién de presién (a), concentracién de hidrégeno (b) y
concentracion de agua (c) respecto al caso anterior puesto que el hidrégeno se alimenté en
el mismo sentido; sin embargo, la transferencia de corriente (d) mostré una distribucién
similar al caso de flujos asimétricos pero con valores de corriente més bajos, ésta diferen-
cia se debe a la conductividad iénica de la membrana en el lado del dnodo. Fue por esto

que la distribucién de sobrepotencial (e) y conductividad iénica (f) mostraron este patrén.

En el cdtodo no se mostraron cambios importantes en la distribucién de presién (g),
concentracion de oxigeno (h) y conductividad en la membrana (i); sin embargo, la distri-
bucién de transferencia (i) fue similar al caso de flujos no simétricos y presento los valores
mas altos en la entrada del hidrégeno debido a la concentraciéon de agua en esta seccion.
El sobrepotencial (j) y la conductividad i6nica de la membrana (1) no mostraron cambios
considerables al caso anterior. El efecto del agua fue el que mostré cambios importante

para esta forma de alimentacién.
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Figura 3.20. Contornos de distribucidén para la celda comercial con flujos cruzados. Anodo: a) presién
estdtica (Pa), b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de HyO, d) transferencia de corriente (A/m?),
e) sobrepotencial (V'), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m). Cédtodo: g) presién
estdtica (Pa), h) fraccién masa de Oz, i) fraccién masa de HoO, j) transferencia de corriente (A/m?), k)

sobrepotencial (V') y 1) conductividad protdnica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.21. Contornos de distribucién para la celda comercial con flujos asimétricos. Anodo: a)
presién estdtica (Pa), b) fraccién masa de Ha, c¢) fraccién masa de H2O, d) transferencia de corriente
(A/m3), e) sobrepotencial (V), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m). Catodo: g)
presion estética (Pa), h) fraccion masa de Oa, i) fraccién masa de H>O, j) transferencia de corriente

(A/m?), k) sobrepotencial (V') y 1) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.22. Contornos de distribucién para la celda comercial con flujos iguales. Anodo: a) presién
estdtica (Pa), b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de HyO, d) transferencia de corriente (A/m?),
e) sobrepotencial (V'), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m). Cédtodo: g) presion
estdtica (Pa), h) fraccién masa de Os, i) fraccién masa de H,O, j) transferencia de corriente (A/m?), k)

sobrepotencial (V') y 1) conductividad protdnica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.23. Contornos de distribucién para la celda comercial con flujos opuestos. Anodo: a) presion
estdtica (Pa), b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de HoO, d) transferencia de corriente (A/m3),
e) sobrepotencial (V), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m). Cdtodo: g) presién
estdtica (Pa), h) fraccién masa de Os, i) fraccién masa de HyO, j) transferencia de corriente (A/m?), k)

sobrepotencial (V') y 1) conductividad protdnica en la membrana (1/ohm - m).
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3.3.2.4. Comparacion de los flujos de alimentacion

A continuacién se presenta una comparacién de las distribuciones de corriente para
los diferentes flujos de alimentacién en el anodo y catodo de la monocelda (Fig. 3.24).
En las distribuciones de corriente se puede observar que el caso de "flujos iguales” (c)
resulto tener una distribucion de corriente mas uniforme para el catodo, incluso la escala
fue mas cerrada que los otros casos. Esta distribucion indica que los procesos que ocurren
dentro de la celda se ven favorecidos cuando los flujos se alimentan en el mismo sentido.
Por lo tanto, las reacciones electroquimicas que se llevan a cabo en los electrodos estan
en funcién de los procesos de transporte de masa que ocurren en los difusores de gas,

asi como del transporte iénico y la difusiéon agua que ocurren en la membrana.

Figura 3.24. Distribuciones de transferencia de corriente (A/m?3) para diferentes formas de
alimentacion de los gases en la celda comercial, a) flujos cruzados, b) flujos asimétricos, c) flujos

iguales y d) flujos opuestos.

3.3.2.5. Anadlisis de la altura en los canales

Una vez determinado el sentido de alimentacion de los gases se llevo a cabo otro estu-
dio para evaluar los efectos que provocan las secciones con mayor profundidad en la celda
comercial. Se evaluaron dos modelos diferentes, uno de ellos fue un serpentin plano con
tres canales en paralelo y el otro con el mismo diseno comercial pero con la altura de los

canales reducida a la mitad (0.4 mm).
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Los resultados se muestran en la Fig. 3.25 junto con los resultados del analisis anterior,
sin embargo, la escala de los contornos fue ajustada en al mismo valor para resaltar las

diferencias entre los flujos de alimentacién y los disefios de esta seccion.

En esta figura se puede observar que para el caso de la celda comercial (a) y el serpentin
plano con flujos cruzados (b) no hay una diferencia significativa en las distribuciones de
corriente; el caso de flujos asimétricos (c) presenta maximos en la entrada de hidrégeno y
minimos en la de oxigeno, el caso de flujos iguales (d) mostré una distribucién de corriente
uniforme y el caso de flujos opuestos (e) present6 las mismas variaciones; sin embargo, si
la altura de los canales se reduce a la mitad para el caso de flujos iguales (f) la distribucién
de corriente resulta ser la méas homogénea de todos los casos. Esta reduccion garantiza
que los procesos de transporte de masa y electroquimicos se vean atin mas favorecidos

para este diseno.

Figura 3.25. Contornos de distribucién de transferencia de corriente (A/m3) en el citodo, a)
comercial, b) flujos cruzados, c) flujos asimétricos, d) flujos iguales, e) flujos opuestos, f) flujos

iguales con altura reducida, a 0.6 V.
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Los resultados obtenidos en esta seccién demostraron que la concentracién de agua
juega un papel importante en los procesos electroquimicos que ocurren dentro de la celda,
la conductividad iénica de la membrana depende de ello y ésta se encuentra directamente
relacionada con las distribuciones de corriente. Asi también, se demostré que cuando los
flujos de hidrogeno y oxigeno se alimentan en el mismo sentido se obtiene una distribucién
de corriente uniforme en el cdtodo y atin mas cuando la altura de los canales se reduce a

la mitad. Esto se tomé como referencia para realizar el siguiente anélisis.

3.3.3. Disenos de un solo canal

A continuacién se presentan los resultados obtenidos de la simulacién para el estudio
de los disenos de un canal y corresponden al diseno de serpentin, interdigitado, espiral
cuadrado y espiral circular. A diferencia de la celda comercial, las condiciones de operacion

fueron de 1 atm de presién, 25°C y 100 % de humedad relativa.

3.3.3.1. Serpentin

En la Fig. 3.26 se presentan los resultados para el disefio de serpentin. En esta figura
se puede observar que la presién de los gases (a) disminuye gradualmente desde la entrada
hasta la salida del gas; esta distribucion es comun en los disenos de serpentin. La distri-
bucién de concentracién de hidrégeno (b) es alta en casi toda el drea activa de la celda y
baja solo en la entrada del gas. El agua (c) se absorbe principalmente en la entrada y las
zonas donde el flujo cambia de direccién. La distribucién de corriente (d) es regularmente
uniforme en toda el area de la celda, de manera similar el sobrepotencial por activacion
(e) y el contenido de agua en la membrana (f). La presién en el catodo (g) mostré una
distribucion equivalente a la del anodo; sin embargo, la concentracién de oxigeno predo-
miné (h) en estos resultados. El agua (i) mostré un efecto opuesto a la concentracién de
oxigeno debido a la generacion de agua en el catodo y al arrastre de agua. La distribucion
de corriente en el cdtodo (j) fue ligeramente uniforme en toda el area excepto en el 2do y
3er canal viéndose afectada por la concentracion de agua y afectando a la conductividad
i6nica de la membrana (1). El sobrepotencial por activacién (k) también se vio afectado

por este parametro. La concentracién de agua en el catodo predominé en estos resultados.
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3.3.3.2. Interdigitado

El segundo andlisis corresponde al diseno interdigitado y en la Fig. 3.27 se puede
observar una diferencia considerable en el tipo de distribuciones debido a que los canales
no estan conectados entre si. La presion de los gases (a) sélo es alta en los canales de
entrada y baja en los canales de salida. La concentraciéon de hidrégeno (b) es alta en
casi toda la superficie y al igual que el serpentin baja sélo en la entrada. El agua (c) se
absorbi6 de manera opuesta a la concentracién de hidrégeno y fue ligeramente més alta
que en el serpentin. La distribucién de corriente (d), el sobrepotencial por activacién (e)
y el contenido de agua (f) presentaron un patrén de distribucién similar a la distribucién
de agua, resaltando asi la relaciéon directa con este pardametro. La presion en el catodo
(g) mostré una distribucién similar a la del dnodo predominando la concentracién de
oxigeno (h). El agua (i) mostré un efecto opuesto a la concentracién de oxigeno y resalta
el arrastre de agua a través del difusor. Su valor fue més alto que el del serpentin. La
distribucion de corriente (j) present6 una distribucién uniforme y fue determinada por la
concentracion de oxigeno. Al igual que el serpentin el sobrepotencial (j) se vio afectado

por la concentracién de agua asi como la conductividad iénica de la membrana (1).

3.3.3.3. Espiral Cuadrado

El tercer diseno evaluado fue el espiral con perfil cuadrado y en la Fig. 3.28 se presentan
los resultados. Para este diseno la caida de presion (a) fue ligeramente menor que la del
diseno en serpentin, adoptando un patrén de distribucién en espiral, la presién soélo fue
alta en la entrada y disminuyé gradualmente hasta la salida del gas. La concentracion de
hidrégeno (b) fue alta en casi toda la superficie catalitica y ligeramente baja en la entrada.
La concentracién de agua (c) en contraste con la de oxigeno fue baja en la mayor parte
de la superficie. La distribucién de corriente (d), el sobrepotencial por activaciéon (e) y el
contenido de agua (f) presentaron el mismo tipo de distribucién que los disenios anteriores,
uniformes en toda la superficie. La distribucién de presién en el catodo (g) fue similar a la
del dnodo. La concentracién de oxigeno (h) a diferencia de los otros disefios tuvo el valor
més bajo en el centro de la celda y fue donde el agua (i) estuvo presente, esto se debe a
la reduccién de velocidad del flujo por la variaciéon en la longitud de los canales y por lo
tanto la acumulacién de agua. La distribucién de corriente (j) fue bastante uniforme y la

que obtuvo valores mas altos de los disenos debido al balance entre la concentracion de
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oxigeno y de agua en la superficie catalizadora. El sobrepotencial por activacién (j) se vio
afectado directamente por la concentracién de agua al igual que los disefios anteriores y

la conductividad i6nica de la membrana (1) fue la mas uniforme de todos los casos.

3.3.3.4. Espiral Hemisférico

El cuarto modelo evaluado fue el espiral con perfil hemisférico con una altura de canal
de 0.4 mm. En la Fig. 3.29 se observa que la distribucién de presién (a) fue similar al
espiral cuadrado y a diferencia de los otros disenos la concentracién de hidrégeno (b) no
fue alta en el centro de la celda, sélo a la entrada y salida de los flujos, la concentracion
de agua (c) presenté una distribucién similar a la del hidrégeno lo que difiere de los otros
modelos. La distribucién de corriente (d) fue similar al caso anterior pero con valores
més bajos, el sobrepotencial por activacién (e) present6 una distribucién equivalente pero
la distribucién del contenido de agua en la membrana (f) fue diferente y la mas alta en
todos los casos. La distribucién de presion en el ciatodo (g) fue similar a la del dnodo y la
concentracion de oxigeno (h) a diferencia de los otros disenos tuvo el valor mas bajo en el
centro de la celda y fue donde el agua (i) estuvo presente, esto se debe a la reduccién de
velocidad del flujo por la longitud de los canales y por lo tanto la acumulacién de agua.
La distribucién de corriente en el catodo (j) no presenté una distribucién tan uniforme
como en los otros disenos y fue afectada principalmente la concentracién de oxigeno. El
sobrepotencial por activacién (j) se vio afectado directamente por la concentraciéon de
agua al igual que los disenos anteriores. Para este diseno la distribucién de conductividad
iénica en la membrana (1) fue la més uniforme de todos los casos pero con los valores més

bajos.
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Figura 3.26. Contornos de distribucién para el diserio de serpentin. Anodo: a) presion estdtica (Pa),
b) fraccién masa de Hs, c) fraccién masa de HyO, d) transferencia de corriente (A/m?), e) sobrepotencial
(V), f) conductividad protdénica en la membrana (1/ohm-m). Cétodo: g) presion estatica (Pa), h) fraccién
masa de O, i) fraccién masa de H20, j) transferencia de corriente (A/m?), k) sobrepotencial (V') y 1)

conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.27. Contornos de distribucién para el disefio interdigitado. Anodo: a) presién estética (Pa),
b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de HyO, d) transferencia de corriente (A/m?), e) sobrepotencial
(V), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm-m). Cdtodo: g) presion estética (Pa), h) fraccién
masa de Oz, i) fraccién masa de HyO, j) transferencia de corriente (A/m3), k) sobrepotencial (V) y 1)

conductividad protdnica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.28. Contornos de distribucién para el disefio en espiral cuadrado. Anodo: a) presion estdtica
(Pa), b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de H2O, d) transferencia de corriente (A/m?), e) sobre-
potencial (V'), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm -m). Cdtodo: g) presion estatica (Pa),
h) fraccién masa de O, i) fraccién masa de HoO, j) transferencia de corriente (A/m3), k) sobrepotencial

(V) ¥ 1) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m).
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Figura 3.29. Contornos de distribucién para el disefio en espiral hemisférico. Anodo: a) presién estética
(Pa), b) fraccién masa de Ha, c) fraccién masa de HoO, d) transferencia de corriente (A/m?), e) sobre-
potencial (V'), f) conductividad proténica en la membrana (1/ohm -m). Cdtodo: g) presion estatica (Pa),
h) fraccién masa de Oy, i) fraccién masa de H20O, j) transferencia de corriente (A/m?), k) sobrepotencial

(V) ¥ 1) conductividad proténica en la membrana (1/ohm - m).
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3.3.3.5. Comparacion de los disenos de un canal

Una vez evaluados y analizados los disenos de un canal se realizé6 una comparacion
entre las distribuciones de corriente para conocer las ventajas y desventajas de cada uno
de ellos. Las condiciones de operacién fueron las mismas en los cuatro casos y la escala
de contornos se ajusté entre 3.09 x 10% - 3.54 x 10® A/m? tomando como referencia los
valores maximos y minimos de los resultados. En el caso del diseno de espiral hemisférico

esto no fue posible debido a que present6 valores muy bajos de transferencia de corriente.

En la Fig. 3.30 se presentan los contornos de distribucion de corriente para los cuatro
disenios de un canal. El diseno en serpentin (a) obtuvo los valores més altos de corrien-
te (3.38 x 103A/m?) con una distribucién regularmente uniforme en toda la superficie,
excepto en los primeros canales de entrada. El diseno interdigitado también mostr6 una
distribucién homogénea en toda la superficie y el valor de corriente promedio fue de
3.25 x 108 A/m3. El disefio en espiral cuadrado presenté un incremento en la densidad de
corriente en las primeras 3 secciones del canal, a partir de ahi la distribucién fue uniforme
en la capa catalizadora y el valor promedio fue de 3.26 x 10® A/m?. El diseno con canales
en espiral y perfil hemisférico mostré variaciones en la distribucion de corriente ademas

de presentar el valor promedio més bajo de todos los casos, siendo de 2.45 x 108 A/m3.

La diferencia entre estos valores de corriente y los contornos se atribuye a la variacion
de concentracién de agua en el catodo para cada diseno, el serpentin se caracteriza por
remover eficientemente el agua en los canales de flujo [51, 54]. El disefio interdigitado
también favorece la remocion de agua pero sélo en los difusores de gas; la pequena cantidad
de agua que se alimenta a la celda queda estancada en los canales de entrada. Los disenos
en espiral mostraron una concentracién de agua alta en el centro de la celda y para lo
que en el diseno cuadrado favorecié para el diseno hemisférico causé pérdidas, esto se
debe a la diferencia entre velocidades de flujo, las cuales son mucho més altas en el diseno

hemisférico.
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Figura 3.30. Distribuciones de transferencia de corriente (A/m?) en la capa catalizadora (cdtodo) para

los disenios de un canal, a) serpentin, b) interdigitado, c) espiral cuadrado y d) espiral hemisférico.

A partir de este estudio se pudo reafirmar que la distribucion de corriente en la celda
esta directamente relacionada con la conductividad iénica de la membrana y ésta a su vez
depende de la concentracion de agua, la cual varia considerablemente en cada diseno. La
configuracion de canales determina su distribucién y bajo estas condiciones de operacion

el serpentin mostré el mejor desempeno.
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3.3.4. Disenos Tubulares

Partiendo de los resultados de la simulacién de los disenos planos y con la finalidad
de disminuir las caidas de presiéon que presentan estos disenos se proponen las celdas
tubulares. Los resultados para el diseno tubular con canales en paralelo se presentan en la
Fig. 3.31 y en esta figura se puede observar que las caidas de presién (a) son minimas en
los canales del cdtodo y de la misma manera en la capa catalizadora (b). La distribucién
de densidad de corriente (c) presenta un patrén similar, es alta en la entrada y baja en

la salida.

Figura 3.31. Contornos de presién (Pa) en los canales (a) y capa catalizadora (b) del diseno tubular,

¢) contornos de densidad de corriente (A/m?).

Los resultados para el diseno tubular espiral-interdigitado se muestran en la Fig. 3.32
y s6lo corresponden a las distribuciones de presiéon debido a que durante la simulacién
el modelo presenté inestabilidades. La solucion de las ecuaciones de especies y densidad
de corriente no llegaron a la convergencia. La malla tetraedral usada en los difusores de
gas no fue apta para este diseno y debido al tipo de geometria no fue posible utilizar una

hexaedral.
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Figura 3.32. Distribuciones de presién (Pa) en la interfaz (GDL/CL) para el disefio tubular, a) dnodo
espiral y b) cdtodo interdigitado.

Los disenos tubulares ofrecen algunas ventajas sobre los disenios convencionales, prin-
cipalmente en las caidas de presién; sin embargo, para demostrar esto con simulacién se
requieren mayores capacidades de software y de procesamiento en paralelo. Cuando se
combinan geometrias en espiral con difusores de gas, capas catalizadoras y membranas
cilindricas con espesores de micras se presentan muchos problemas para la elaboracién de

la malla.
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Capitulo 4

Desarrollo Experimental

4.1. Diseno y Construccion de una Celda de Com-

bustible

En este capitulo se presentan los aspectos relacionados con el disenio, construccion y
caracterizacion de las celdas de combustible. En la primera parte se da una descripcion
de los componentes de la celda y como se fueron integrando para la construccion de
las monoceldas. Posteriormente se presentan las técnicas de caracterizacion y algunos

aspectos importantes que se determinaron durante su evaluacion.

4.1.1. Platos de Grafito

Los platos bipolares (Fig. 4.1) son los componentes con mayor peso en la celda de
combustible, constituyen el 80% del peso total de la celda y el 45% de su costo [52,
60]. Los platos estan disenados para cumplir varias funciones, como: distribuir los gases
uniformemente en las areas activas, remover el calor y el agua de la celda, separar los
ensambles y transportar la corriente hacia las placas finales. Sin embargo, para que un
material pueda usarse como plato bipolar, este debe cumplir con ciertas caracteristicas,

como: a) ser de bajo costo, b) hecho de materiales ligeros y ¢) facil de manufacturar.
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Las propiedades que debe tener un plato para ser usado en una celda de combustible

tipo PEM son las siguientes:

Conductividad eléctrica: resistencia < 0.01 ohm - cm?.

Conductividad térmica: tan alta como sea posible.

Permeabilidad al hidrégeno: < 107 em3/s - em?.

Resistencia a la corrosion: < 0.016 mA/em?.

Resistencia a la compresién: > 22 [b/in?.

Densidad: < 5 g/cm?.

Para el caso de las celdas experimentales construidas en este trabajo se utilizaron pla-
cas de grafito de la empresa Brunssen y sus caracteristicas cumplieron satisfactoriamente

con los requisitos de un plato para la celda de combustible.

Figura 4.1. Plato de grafito de la celda comercial con canales en serpentin.
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4.1.2. Diseno de los platos

Después de seleccionar el material para los platos se disend la celda y el campo de
flujo. Con la finalidad de mejorar el diseno actual de la celda comercial con platos de
10 x 10 x 1.8 em y un peso total de celda de 1.4 kg, se realizaron modificaciones en los
nuevos disenos. Los platos se redujeron a un tamano de 5x 5 x 1 ¢m, se conservo la misma

drea activa de 5 cm? y el peso de la celda disminuyé a 200 gr (Fig. 4.2).

Figura 4.2. Comparacién de la celda comercial (izquierda) y la celda experimental (derecha).

4.1.2.1. Campos de Flujo

La geometria de los canales es uno de los pardmetros que tiene mayor impacto en
el transporte de masa dentro de la celda debido a que cada diseno provoca diferentes
variaciones en la velocidad de flujo y en las caidas de presion. Estos cambios alteran
el desempeno de la celda y para mejorarlo se han propuesto diferentes configuraciones
de canales [51]; sin embargo, la mayoria de estas se pueden clasificar en tres grupos
principales: a) serpentin, b) canales rectos y ¢) interdigitado, los cuales fueron evaluados

en este trabajo junto con los diseflos en espiral (Fig. 4.3).
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Figura 4.3. Configuraciones de canales a) serpentin, b) interdigitado, c) espiral cuadrado y d)

espiral hemisférico.

Las caracteristicas y dimensiones para cada celda se conservaron en los cuatro disenos

(Fig. 4.4 - Fig. 4.5). La profundidad de los canales fue de 0.8 mm excepto para la del

diseno en espiral que fue de 0.4 mm.

Figura 4.4. Vista isométrica del plato con canales en serpentin.
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Figura 4.5. Dimensiones (mm) del plato de la celda experimental con canales en serpentin.
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4.1.3. Membrana

El material estandar utilizado como electrolito en las celdas de combustible PEM es
un co-polimero de poli-tetrafluoroetileno (PTFE) y dcido perfluorosulfénico (PSA). Sus
propiedades lo hacen estable tanto en ambientes reductivos como oxidativos y presenta
altas conductividades proténicas (0.2 S/cm) a las temperaturas de operacién de la cel-
da [61]. El principio bésico del funcionamiento de la membrana que forman parte de la
estructura del electrolito. Los iones H™ emergen de un lado de la membrana y migran
hacia el otro; sin embargo, para que esto ocurra la membrana debe estar hidratada, lo

cual se limita por la temperatura de operacién de la celda (100 °C).

4.1.3.1. Activacion de la Membrana

Antes de fabricar el ensamble membrana-electrodos se debe realizar la activacion de
la membrana y esto consiste en un procedimiento fisico-quimico que permite activar sus
propiedades i6nicas. Las membranas utilizadas en los ensambles fueron de Nafion 117 y

el procedimiento para su activacion fue el siguiente:

1. Se recortaron las membranas del tamafio de la celda (5 x 5 ¢m) y se hirvieron en

una solucién de peréxido de hidrégeno al 3 % durante 30 min.

2. Se sumergieron inmediatamente en un bano en agua desionizada a la temperatura

de ebullicién durante 30 min.

3. Se colocaron en un bano 0.5M de acido sulfirico a la temperatura de ebullicién de

la solucién durante 30 min.

4. Se colocaron en dos banos de agua desionizada a temperatura de ebullicién de 30 a

45 min.
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En este procedimiento el peréxido de hidrégeno se usa para oxidar cualquier residuo
organico retenido por el proceso de fabricacion, en este paso la apariencia de la membrana
cambia de un color ligeramente café a incolora. El primer bano de agua sirve para remover
cualquier remanente de peréxido de hidrégeno. El bano de acido sulfirico se utiliza para
garantizar que los grupos sulfonatados queden completamente activados (protonados),
cualquier residuo metalico se remueve en este paso. Los dos tltimos banos se utilizan para
lavar los excesos de dcido sulfirico [62]. Para conservar las membranas se pueden mantener

sumergidas en agua desionizada hasta que sean utilizadas para hacer el ensamble.

4.1.4. Catalizador

El catalizador utilizado para fabricar los ensambles membrana/electrodos (Fig. 4.6) fue
un catalizador comercial adquirido con la empresa Electrochem (Pt/Vulcan 20 %, 0.5 mg
Pt). La tinta catalitica se prepar6 a partir de este material mezclando 25 mg de catalizador
con 0.5 ml de alcohol isopropilico y 125 ul de Nafion liquido (para cubrir un drea de 5
cm?). La mezcla fue homogeneizada en ultrasonido durante 15 min y posteriormente fue
aplicada sobre la membrana con la técnica de spraying. Se utilizé un aerégrafo comercial

y nitrégeno como gas de trabajo.

Figura 4.6. Ensamble membrana/electrodos preparado con la técnica de spraying.
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4.1.5. Difusores de gas

Los difusores de gas (Fig. 4.7) son los componentes que ayudan a distribuir los gases
reactantes sobre las capas catalizadoras; estos proporcionan el contacto eléctrico entre el
catalizador y los platos bipolares, estan hechos de papel carbon Toray y tela de carbon.
Estos materiales cuentan con las propiedades necesarias de permeabilidad, porosidad,
conductividad térmica-eléctrica y resistencia mecanica para su uso en las celdas de com-
bustible tipo PEM. Actualmente se encuentran en el mercado difusores de gas con la

incorporacién de una capa microporosa, lo que favorece la distribucion de los gases.

Figura 4.7. Difusores de gas usados en la celda de combustible.

Los difusores de gas son los componentes que presentan mayores efectos en los procesos
de transporte de masa dentro de la celda. En el catodo, el agua se acumula debido a la
reduccion electroquimica de oxigeno y a la permeabilidad electro-osmotica de la membra-
na. Si el nivel de agua es bajo en la celda la resistencia 6hmica se incrementa pero si hay
demasiada agua liquida los difusores de gas se bloquean y la capacidad de difusion de las
moléculas de oxigeno hacia los sitios de reaccion disminuye. En general, se puede decir
que existen tres fenémenos diferentes que limitan el transporte de masa en los difusores
de gas: a) La difusién del gas a través del medio poroso, b) la condensacién capilar del

agua y c) el transporte de agua liquida [63] - [65].
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Tanto la tela de carbon como el papel Toray causan efectos diferentes en los procesos
de difusién y condensacién dentro de la celda, la diferencia radica en su estructura. En
la Fig. 4.8 se puede observar que los dos materiales se componen de pequenas fibras
de aproximadamente 7-10 pm de didmetro (Fig. 4.9) pero el arreglo en su estructura
es diferente. Esto provoca cambios en la porosidad y permeabilidad causando efectos

diferentes en el desempeno de la celda.

Figura 4.8. Micrografias de los Difusores de Gas 20x. a) Papel Carbén y b) Tela de Carbén.

Figura 4.9. Micrografias de los Difusores de Gas 500x. a) Papel Carbén y b) Tela de Carbdn.

105



Desarrollo Experimental

4.1.6. Ensamble Membrana-Electrodos

Para fabricar los ensambles membrana/electrodos se utilizé una prensa hidrdulica de

30 T'on de la empresa Carver y el procedimiento que se siguié fue el siguiente:

1. Se coloca la membrana previamente activada entre dos placas de acrilico con un

drea limitada a 5 em?2.

2. Se aplica el catalizador con un aerégrafo en ambos lados de la membrana (bajo una

campana de extraccién).

3. Se colocan los difusores de gas encima de las capas catalizadoras y sobre ellos dos

placas de aluminio de 5 cm?.
4. Se coloca el ensamble en la prensa previamente calentada a 94 °C.

5. Se prensan durante 20 min con una presién de 100 kg/cm? y se eleva la temperatura

gradualmente durante 10 min hasta llegar a los 130 °C.
6. Se incrementa la presién a 140 kg/cm? y se mantiene durante 2 min a 130 °C.

7. Se retira el ensamble y se deja enfriar a temperatura ambiente.

Este procedimiento propuesto fue el que resulté mas adecuado para elaborar los en-
sambles y los difusores de gas se adhieren correctamente a las capas catalizadoras debido

a que se trabaja a la temperatura de transicién vitrea de la membrana [66].

4.1.7. Ensamble de la celda

Antes de llevar a cabo la caracterizacion de una celda de combustible es importante
tener en cuenta varios aspectos relacionados con su ensamble. Un armado correcto de la
celda permitira llevar a cabo un buen acondicionamiento de la membrana y por lo tanto

tener un buen desempeno en la celda.
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Los sellos de silicon o empaques tienen una funcion muy importante en el armado de
la celda puesto que aislan eléctricamente a los platos monopolares y evitan la fuga de los
gases. Su espesor es muy importante y debe ser ligeramente mayor a la de los difusores
de gas, entre 200 y 400 um. Los cortes deben ser muy precisos para no afectar al contacto
eléctrico entre el plato y el difusor de gas. Es comtn que al caracterizar celdas presenten
una alta resistencia eléctrica o incluso no entreguen corriente. Asi mismo, es importante
manejar un torque adecuado en los tornillos cuando la celda es armada; para la celda
comercial se recomienda un torque de 25 [b — in. El ntimero de tornillos usados en la
monocelda es otro factor importante debido a que afecta la distribucién de presion sobre

todo el ensamble.

Otros aspectos que se deben tener en cuenta antes de evaluar una celda de combusti-
ble es la prueba de impedancia (resistencia de contacto eléctrico) y la prueba de fuga de
gases; con estas pruebas se determina si la celda fue ensamblada correctamente y si las

conexiones estan ajustadas de manera adecuada.

Si la celda pasa esta etapa se puede hacer una prueba para evaluar el desempeno del
ensamble. Se alimentan los gases a la celda, se mide el voltaje a circuito abierto (0.9—1.1V)
y se verifica si entrega corriente. Posteriormente sigue el procedimiento de hidratacion de

la membrana o acondicionamiento de la celda.

4.1.7.1. Acondicionamiento de la celda

Una vez completadas las pruebas se comienza con el acondicionamiento de la celda;
esto consiste en hidratar la membrana para que absorba la mayor cantidad de agua po-
sible y disminuya su resistencia iénica. Este ultimo punto es de vital importancia debido
a que la membrana queda deshidratada cuando se fabrica el ensamble. Existen diferentes
formas de hidratar la membrana: la primera consiste en alimentar los gases a la celda y
mantenerlos dentro de ella durante 30 min a una presién de 20-30 psi y con un potencial fi-

jode 0.5V, de esta manera la celda genera su propia agua y la membrana queda hidratada.
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El segundo método consiste en sumergir la membrana en una soluciéon 0.5 M de acido
sulfirico (H2S0,) durante 30 min a una temperatura de 50°C. Esto permite que la mem-
brana aumente significativamente su conductividad idnica; sin embargo, si los difusores

de gas no estéan prensados adecuadamente se pueden desprender de las capas catalizadoras.

Otro método reportado en la literatura [67] consiste en suministrar los gases humidifi-
cados a la celda durante 2 horas, con la temperatura de la celda a 30 °C y la temperatura
de los saturadores a 60 °C. Una vez realizado el acondicionamiento se puede llevar a ca-
bo cualquier prueba experimental. Los tres métodos fueron probados para determinar su
efectividad. La caracterizacion de las celdas de combustible se llevd a cabo en la estacién

de pruebas de celdas de combustible (Fig. 4.10- 4.11) de la empresa Electrochem.

Figura 4.10. Estacion de pruebas para la celda de combustible.
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Figura 4.11. Componentes principales de la estacién de pruebas.

En este capitulo se presentaron los aspectos relacionados con el diseno y construccién
de la celda de combustible. Se dio una descripcién de los componentes de la celda y se
detallaron los métodos de activacién de la membrana, preparacion de los catalizadores,
fabricacion y el acondicionamiento de la celda. Después de conocer las condiciones ade-
cuadas de operacién se llevd a cabo la caracterizaciéon de las celdas de combustible con

diferentes campos de flujo.
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Capitulo 5

Resultados Experimentales

5.1. Caracterizacion de las Celdas de Combustible

En este capitulo se presentan los resultados de la caracterizacion de las celdas de com-
bustible. En la primera parte se describen los tres métodos para el acondicionamiento de la
celda y en la segunda se presentan los resultados experimentales de las celdas de serpentin,
interdigitado, espiral cuadrado y espiral hemisférico mediante curvas de polarizacién. Por

ultimo se presenta la validacion de los resultados numéricos con los experimentales.

5.1.1. Acondicionamiento de la celda comercial

El desempeno de una celda de combustible tipo PEM se ve afectado en gran parte
por el grado de hidratacion de la membrana y la temperatura de operacion. Antes de
realizar cualquier prueba en la celda es imprescindible hacer un acondicionamiento. Co-
mo se describié en el capitulo 4 existen tres métodos para acondicionar la celda (flujos
cerrados, bano de acido sulftrico y flujos humidificados). Para determinar su efectividad

se compararon los tres métodos utilizando la celda comercial y un ensamble comercial.
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5.1.1.1. Flujos cerrados

En la Fig. 5.1 se muestran las curvas de polarizacién obtenidas durante la evaluacion
del desempeno de la celda: en el primer caso la celda se evalud sin acondicionamiento y
los flujos se alimentaron a 80 y 100 ¢m?/min para el dnodo y cétodo respectivamente;
el segundo caso fue con el método de acondicionamiento de flujos cerrados y los gases se
mantuvieron en la celda durante 15 min a una presion de 25 psi y un potencial de 0.5V,
esto permitié que el agua generada en el cadtodo hidrate parcialmente la membrana; pos-
teriormente se alimentaron los gases a 80 y 100 ¢cm?/min. Las condiciones de operacién en
ambos casos fueron de 25 °C, gases secos y presion atmosférica. Las curvas se obtuvieron
a intervalos de 15 min, t1=0, t2=15 y t3=30.

Para el caso sin acondicionamiento (a) se puede observar que las curvas de polarizacién
cayeron significativamente después de cada prueba; esto se debe a que la membrana se
deshidrata gradualmente con cada curva de descarga, principalmente por los flujos y si esto
se realiza consecutivamente la membrana pierde sus propiedades y puede llegar a danarse.
En el segundo caso (b) las curvas de polarizacién cayeron de la misma manera pero la
variacion no fue tan grande como en el caso anterior; esto se debe a que la membrana

qued6 parcialmente hidratada.

(a) -5 ——ro (h) 1-C —a—o
12-8 —— 12-C —e—
3-8 —=— 13-C —=—
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i i i i i 02
1} 0.4 0s8 12 16 2 24 1} 0.4 0s 12 16 2
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Figura 5.1. Curvas de polarizacion de la celda comercial, (a) sin acondicionamiento y (b) con

acondicionamiento de flujos cerrados.
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5.1.1.2. Bano de acido sulftirico

El segundo método de acondicionamiento utilizado por el grupo consiste en hidratar
el ensamble membrana/electrodos en una solucién 0.5 M de HySO, a una temperatura
de 50 °C durante 30 min. En la Fig. 5.2 se presenta una comparacion entre el método
de acondicionamiento de flujos cerrados y el método con bano acido. En las curvas de
polarizacion se puede observar que el segundo método (b) mejoré la respuesta de la cel-
da, esto debido a que los grupos sulfénicos en la membrana volvieron a reactivarse. Las

condiciones de operacion fueron las mismas en ambos casos (1 atm, 25 °C).

1 T T . T T
(a) 11-C —a—

th ——
12-C —e— 12-A *
13-C —=—o 134 —=—

0a 7

06 7

E (V)
E(V)

0.2 : ! : : ; 02
0 0.4 08 1.2 16 2 24 0 0.4 0a 12 16 2

I (A&) I (a)

Figura 5.2. Curvas de polarizacion de la celda comercial, (a) con acondicionamiento de flujos

cerrados y (b) con acondicionamiento de bano acido.

Cabe mencionar que durante la hidratacion del ensamble en el bano de acido sulfirico

los difusores de gas se danaron y en algunos casos se cayeron del ensamble.

5.1.1.3. Flujos Humidificados

El tercer método de acondicionamiento consistié en suministrar gases humidificados
y elevar la temperatura de la celda. Para realizar ésta prueba se alimentaron los gases a
80 y 100 e¢m?3/min, con humedad relativa del 50 %, temperatura de los flujos a 30 °C y
temperatura de la celda a 50 °C. Durante las pruebas se pudo observar que el desempeno

de la celda mejoraba significativamente (Fig. 5.3) y la caida 6hmica era minima después
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de cada curva de descarga; sin embargo, se pudo observar que después de 15 minutos su
desempeno disminuia y se mantenia constante, este fenémeno fue debido a la inundacion
del cétodo. Posteriormente se purgd la celda utilizando nitrégeno en ambos lados del

ensamble mejorando la respuesta de la celda.

t1-H&0ec —*—
tZHE0C —*
t3-PE0C —
na

E(V)

04 T

02 1 1
I (a)

Figura 5.3. Curvas de polarizacién obtenidas con el método de acondicionamiento de flujos

humidificados.

5.1.1.4. Comparacién de los métodos de acondicionamiento

Después de evaluar los tres métodos de acondicionamiento de la celda se realizé una
comparacion entre ellos bajo las mismas condiciones de operacion. La temperatura de la
celda se elevé a 50 °C y los flujos se mantuvieron a 80 y 100 cm?/min. Los resultados se
muestran en la Fig. 5.4 y se puede observar que el desempeno de la celda fue favorecido por
el método del bano en &cido sulfirico (t1-A), seguido del método con flujos humidificados
(t1-H) y por ultimo el de flujos cerrados (t1-C). Asi mismo, se observa el gran efecto que

tiene la temperatura en los tres casos.
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Figura 5.4. Curvas de polarizaciéon obtenidas para los tres métodos de acondicionamiento de

la celda.

5.1.2. Caracterizacion de las celdas experimentales

Una vez que se determinaron los factores que mas afectan al desempeno de la celda
de combustible se llevé a cabo la caracterizacion de las celdas experimentales. Los en-
sambles utilizados en estas celdas fueron los que se desarrollaron en el laboratorio. Para
asegurar que las condiciones de trabajo fueran las mismas durante su evaluacién se uti-
liz6 el mismo ensamble para el disenio de serpentin, interdigitado y espiral. El método de
acondicionamiento que se utilizo fue el de flujos humidificados debido a los problemas que
se presentaron con los difusores de gas con el bano de acido sulfirico. A continuacién se
presentan los resultados de la caracterizacion de las celdas experimentales, las condiciones
de operacién fueron de 1 atm, 25 °C y 15% HR.

5.1.2.1. Serpentin

La respuesta de la celda antes y después del acondicionamiento se presenta en la Fig.
5.5. En las curvas de polarizacion se puede observar que para la primera evaluacion del
ensamble (a) “alimentado con gases secos” el desempeno de la celda se vio totalmente
afectado; esto debido a que el ensamble quedo totalmente deshidratado por la temperatura

de la prensa (130 °C) después de ser fabricado. Cuando los gases se alimentaron con
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humidificacién (b) la respuesta fue favorable; sin embargo, durante la caracterizacion y el
cambio de ensambles se observd que en el lado del &nodo no habia presencia de agua, a
pesar de que el hidrégeno estaba humidificado; esto llevo a la idea de que la celda pudiera
no estar suficientemente hidratada (en este electrodo) y el procedimiento que se sigui6 fue
intercambiar los flujos para hidratar el lado del anodo. La respuesta se observa en la

tercera curva de polarizacién (¢) con una corriente maxima de 1.1 A.

09 r 7

07 r 7

E(V)

06 7

04 . .
0 0.4 08 1.2 16

1 (A)

Figura 5.5. Curvas de polarizacion para la celda experimental con disefio en serpentin.

De la misma manera que en la simulacién se observa el efecto de la concentracién de
agua en las curvas de polarizacion. La conductividad iénica de la membrana y la corriente
dependen de ello. Si la concentracion de agua en los flujos es baja el grado de hidratacion
de la membrana también lo serd, esto provocara que no haya suficiente intercambio iénico

para generar la diferencia de potencial en la celda y habrda muy poca corriente.

5.1.2.2. Espiral Cuadrado

El segundo diseno evaluado fue el espiral cuadrado y el ensamble que se utilizo fue el
mismo de la celda con canales en serpentin; los resultados se presentan en la Fig. 5.6. El
primer caso (a) corresponde a la caracterizacién bajo condiciones normales de operacién

y el segundo caso (b) cuando los gases fueron intercambiados.
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En las curvas de polarizacion se puede observar que el desempeno de la celda se
incrementé considerablemente cuando los gases fueron intercambiados, alcanzando una

corriente maxima de 1.27 A y superando al disenio con canales en serpentin.

Figura 5.6. Curvas de polarizacion para la celda experimental con diseno en espiral cuadrado.

Bajo estas condiciones de operacion el desempeno del espiral cuadrado se ve favorecido.
Como se demostro en la simulacion, la concentracion de agua en este disenio aumenta en el
centro de la celda, aumentando asi la hidratacién de la membrana. Si la humedad relativa
en los gases es baja, el diseno en espiral presenta mayores densidades de corriente que el

diseno de serpentin.

5.1.2.3. Interdigitado

El tercer diseno que se evalu6 fue el interdigitado y en la Fig. 5.7 se presentan los re-
sultados bajo condiciones normales de operacién (a) y cuando se intercambiaron los flujos
(b). En las curvas de polarizacién se puede observar que cuando los flujos se cambiaron,
la celda presenté un incremento considerable en la magnitud de los potenciales y en la

corriente de la celda llegando hasta 1.36 A, con un potencial de 0.6 V.
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Figura 5.7. Curvas de polarizacion para la celda experimental con diseno interdigitado.

Bajo condiciones de humedad relativa baja (15 %) el diseno interdigitado mostré los
valores mas altos de corriente; esto se debe al aumento de concentracion de oxigeno carac-
teristico de ésta configuracion (conveccién forzada) y como se observé en los resultados
de la simulacién su disenio remueve eficientemente el agua de los difusores de gas, lo cual
permite hidratar la membrana eficientemente sin inundar el electrodo. Si la humedad re-
lativa en los gases es alta (100 %) su desemperio se ve afectado puesto que el agua bloquea

la mayor parte de los sitios de reaccion y el oxigeno no los alcanza.

5.1.2.4. Espiral Hemisférico

El cuarto diseno evaluado fue el espiral con canales hemisféricos y el ensamble que se
utilizé fue diferente, con area circular debido a la geometria de los canales. Las condiciones
de fabricacion fueron las mismas que el ensamble anterior. Los resultados se presentan
en la Fig. 5.8 y se puede observar que el desempeno de la celda fue comparable con el
diseno interdigitado. El incremento en el potencial y la corriente después de intercambiar
los flujos también fue similar, alcanzando un valor méximo de corriente de 1.17 A con un
potencial de 0.63 V.
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5.1 Caracterizacion de las Celdas de Combustible

Figura 5.8. Curvas de polarizacion para la celda experimental con disenio en espiral hemisférico.

Tanto las condiciones de humedad como la reduccién de la altura del canal a 0.4 mm
favorecieron el desempeno de este diseno. En la simulacién se observo que para condiciones
de humedad alta los espirales acumulan el agua en el centro de la celda, lo que provoca
la inundacién del catodo; sin embargo, bajo condiciones de humedad relativa baja se ven
favorecidos. Los procesos de transporte de masa y electroquimicos que ocurren en estos

disennios mejoran bajo estas condiciones de operacion.

5.1.2.5. Comparacion de los desempenos de las celdas experimentales

En la Fig. 5.9 se presentan las curvas de polarizacién para los cuatro disenos de celdas
y se puede observar que el mejor desempenio fue para el disefio interdigitado, seguido del
espiral hemisférico y el espiral cuadrado. El disenio de serpentin fue el que mostré los

resultados mas bajos.
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Figura 5.9. Curvas de polarizacion para los disefios de serpentin, espiral cuadrado, espiral

hemisférico e interdigitado.

Asi mismo, en la Tabla 17 se presentan diferentes valores maximos de las celdas experi-
mentales, estos son: voltaje a circuito abierto (OCV), corriente (1), densidad de corriente
(1) y potencia (P). El diseno que obtuvo los valores més altos fue el interdigitado; el se-
gundo valor més alto de potencial fue para el espiral hemisférico; sin embargo, a pesar de
que en la curva de polarizacion se observa un mejor desempenio para el espiral hemisférico
que para el espiral cuadrado éste tltimo obtuvo valores mas altos de corriente y potencia;
esto debido a las caidas de presién en este diseno. Este aspecto es fundamental para los
analisis de diferentes configuraciones de canales, las velocidades de flujo y caidas de pre-
sion que presenta cada uno de ellos juegan un papel muy importante en la distribucion

de especies dentro de la celda, afectando asi a la distribucién de corriente.

Tabla 17. Valores maximos obtenidos en las celdas experimentales.

Tipo de Celda ocCp I i P
(V) (A) (A/em?) (Watts)
Serpentin 0.884 1.12 0.222 0.633
Espiral Cuadrado 0.909 1.27 0.254 0.753
Espiral Hemisférico 0.926 1.16 0.232 0.731
Interdigitado 0.940 1.36 0.272 0.816
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5.1 Caracterizacion de las Celdas de Combustible

5.1.3. Validacion de los resultados numéricos

En la Fig. 5.10 se presenta una comparacion entre los resultados experimentales y los
resultados numéricos para la celda comercial Electrochem. Las condiciones de operacion
fueron de 50 °C, 1 atm de presién y los gases no fueron humidificados; el ensamble se
hidraté con el método de acido sulfurico. Las condiciones de operacion en el modelo

fueron las mismas excepto que los gases fueron completamente humidificados.

1

Experimental -

Simulacion

E(V)

I (&)
Figura 5.10. Comparacion de las curvas de polarizacion simulacion vs experimental.

En la grafica se pueden observar variaciones entre los resultados numéricos y expe-
rimentales, esto fue debido a la inestabilidad del ensamble bajo las condiciones de de
operaciéon. Tanto la humedad de los gases como la velocidad de los flujos deben ser estric-
tamente controlados para mantener el equilibrio entre las reacciones electroquimicas y los

procesos de transferencia de masa que se llevan a cabo en la celda de combustible.

En la Fig. 5.11 se muestran los resultados numéricos y experimentales para las cua-
tro celdas construidas en este trabajo. Las condiciones experimentales fueron de 1 atm,
25 °C y 15% HR, con el ensamble hidratado por el método de flujos humidificados. La
simulacion se llevo a cabo bajo las mismas condiciones de operacion pero los flujos fueron
completamente humidificados. La diferencia entre los resultados numéricos y experimen-
tales se deben a las inestabilidades mencionadas anteriormente y al ensamble que no fue

comercial.
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Figura 5.11. Validacién de los resultados numéricos con los experimentales, a) serpentin, b)

espiral cuadrado, c) espiral hemisférico y d) interdigitado.

Durante la simulacién se pudo observar que las variables que mas afectan al comporta-
miento de las curvas (I-E) fueron la densidad de corriente de intercambio, la temperatura
de la celda y la humedad relativa de los gases. Durante las pruebas experimentales fueron
la humedad, la velocidad de los flujos y la temperatura de la celda. De esta manera se
pudo determinar que el desempeno de la celda se encuentra directamente relacionado con

la conductividad iénica de la membrana la cual se ve afectada por dichos parametros.
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Conclusiones

En este trabajo se realizé un estudio de dinamica de fluidos computacional en la cel-
da de combustible tipo PEM y con él se determinaron parametros de operacién y de
diseno que ayudaron a mejorar su desempeno. Para lograrlo se evaluaron diferentes mo-
delos computacionales de celdas de combustible con los cuales se pudo determinar que la
temperatura y la humedad relativa de los gases son las condiciones de operacién que mas
afectan al desempeno de la celda; esto se demostré por medio de curvas de polarizacion,
contornos de distribucion de sobrepotencial y de conductividad iénica. Los parametros
mas sensibles del modelo fueron la corriente de intercambio y la conductividad idénica de

la membrana.

Asi también, se determinaron las dimensiones 6ptimas de canal para las configuracio-
nes de canales y se demostro que tanto el hidrégeno como el oxigeno deben ser alimentados
en el mismo sentido de flujo para favorecer los procesos de transporte de masa, energia y
electroquimicos que ocurren en la celda, esto permitié obtener distribuciones de corriente

homogéneas en el catodo.

Con el estudio de las configuraciones de canales se observd que bajo condiciones de
humedad alta el disenio de serpentin presenta los valores mas altos de corriente, esto fue
debido a la remocién de agua en el catodo provocado por las altas velocidades de flujo
que presenta este diseno. En cuanto a los disenos tubulares se obtuvieron resultados fa-
vorables para las caidas de presion; sin embargo, debido a la geometria y las limitaciones

de la malla no fue posible resolver el modelo satisfactoriamente (espiral).
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Conclusiones

A partir de los resultados de la simulacion se diseniaron y construyeron cuatro celdas
de combustible con diferente configuracion de canales. Su diseno fue mas compacto y més
ligero que la celda comercial. Bajo las mismas condiciones de operacion su desempeno fue

comparable.

Los resultados experimentales demostraron que el método de acondicionamiento de
flujos humidificados es adecuado para hidratar la membrana ya que el método de bano
acido provoca danos a los difusores de gas. La celda experimental que mostré mejores
resultados fue la del diseno interdigitado seguido del espiral cuadrado y el espiral he-
misférico. A diferencia de los resultados de la simulacion el diseno de serpentin mostro los
valores mas bajos de corriente, esto fue debido a la humedad de los gases. En cuanto a la
validacion de los resultados numéricos y experimentales se pudo determinar que la hume-
dad relativa de los gases, la temperatura de la celda y la hidratacion de la membrana son
parametros clave para la evaluacién de una celda de combustible. Estos parametros deben
ser perfectamente controlados en la parte experimental para que el modelo sea validado.

Los flujos juegan un papel muy importante en estos aspectos.
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Trabajo a Futuro

Trabajo a Futuro

1. Determinar las condiciones éptimas de operacién para las principales configuraciones

de canales.

2. Realzar un analisis de distribucion de corriente para modelos con disenos de canales

combinados (dnodo y catodo).
3. Evaluar distribuidores de flujo con canales multiples y dreas mayores a 25 cm?.

4. Validar los resultados numéricos y experimentales de cada diseno mediante curvas

de polarizacion.

5. Construir y evaluar platos bipolares con campos de flujo optimizados usando las
técnicas de CFD.
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Apéndice 1

A1l. Flujo requerido de hidrégeno para generar 1A

Por cada molécula de hidrégeno que se consume en una celda de combustible se liberan

dos electrones en el anodo:

H2 — 2H++2€_

Y partiendo de la definicién de que 1 mol contiene 6.022 x 10** particulas (Numero de
avogadro) y que la carga de un electrén es de 1.602 x 1071 C, se tiene que la carga de 1
mol de electrones es de 96,487 C.

A partir de esta definicién se puede calcular directamente la cantidad de moles de

hidrégeno necesarios para generar 1 A.

1C/s 1 equiv de e~ 1 gmol H, 60 s _4 gmol
= (1.04)- : : : = 3.109x10 H.
s = ) ( 1A ) ( 96,487 C ) (1 equiv de e~ 1 min 8 A-min"*

El flujo masico necesario de hidrégeno para generar 1 A es:

g
- man

H,

(3.109 x 107* gmol H2) ( 2.0158 ¢
mH2 = .

= 6.267 x 1074
1 A-min 1 gmol HQ) 8 A

Y el flujo volumétrico:

6.267 x 107 g H, 1 cm? cem?
— . =17.65 H.
Vs ( 1 A-min ) (8.189 x 107% ¢ A-min’

De esta manera, se tiene que 7.65 em?® de Hy generan 14 en 1 min.
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Apéndice 2

A2. Calculo de flujos para la celda comercial

A partir de los resultados experimentales se obtuvieron potencias maximas en la celda
comercial de 1.4 W con un potencial de 0.5V. Tomando como referencia estos valores se

realiza el calculo de los flujos de hidrégeno y oxigeno requeridos en la celda.

P [14W\ [1VA
I‘V‘(o.5v>'(1w>_2'8‘4

Considerando el flujo masico y el flujo volumétrico calculado en el Apéndice 1, se

realizan las siguientes operaciones para la corriente generada por la celda de 5 em?:

— 0.00175-2_ 1,

A - min min

6.267 x 104 ¢ I
mHQ’ConS:(QBA)-( i g 2)

7.65 Hy

-man

ng,cons = (28 A) . ( in

3
> — 2142 p,

Estos resultados son validos sélo si el hidrégeno se consume completamente, sin embar-
go, en la celda regularmente se mantiene un flujo constante para favorecer el transporte de
masa y lo mismo en el catodo para remover el agua. Por lo tanto, en la celda se tiene que
alimentar un flujo ligeramente mayor al calculado. Considerando que sélo se aprovechara

el 80 % de hidrégeno se tendrian que alimentar:

Hsy, consumido Hs cons 21.429%° em3
U= Hy = — = M — 26.77T——H.
7'~ Hy, alimentado’ > Uy 80 % min’
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Para determinar el requerimiento de oxigeno, debemos saber que la razén estequiométri-
ca del Hy y Oy es 2 a 1 para el agua H,O. Entonces, los moles de Oy requeridos para la

reaccién de la celda de combustible se determinan como:

g H 1 gmol Ho 1 gmol Oy _, gmol
cons = | 0.00175 — . N | =434 x 10 —O
10s, ( mm) (2.0158 g Ho 2 gmol Hy x min "

[ O 32
M0y coms = | 4.34 x 104 L1222 I} —0.01389 -2 0,
’ min 1 gmol O, min

@) 1 em3 3
VOgy,cons = (001389 g 2) . (ﬁ) =9.173 %02

min 0.00143 g min

Sin embargo, el aprovechamiento de oxigeno en la celda es menor que del hidrogeno
debido a las reacciones electroquimicas y considerando que sélo se consumiera el 25 % se

tendria que alimentar un flujo 4 veces mayor:

gmol O

1O 1 gmol Oy, alimentad
nOg,alim:<4.34X10_4gmo 2)( gmol O, alimentado

: ) =1.73x 1073
mn

0.25 gmol O, consumaido min

_5 gmol Oy 329 Lem? cm’
aim = | 1.73 x 1073 : : =38.85 —O
V0s,al ( X min ) (1 gmol Oy 0.00143 ¢ min

Si se tratara de aire, este contiene 21 % de O, y el flujo requerido serfa:

1O 1 [ Ai 28.85
Naire,alim = (173 X 10_3 gmo 2) . ( grmo e ) . < J ) =0.238 L.AZ.TG

min 0.21 gmol O, 1 gmol Aire min

gmol Aire 1em? em®
aire,alim — 0.238 - . : PP = 183.48 —A
Vaire,al ( min > (0.0013 g Aire min’ ¢
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El agua producida para estos flujos se calcula de la siguiente manera:

1 1
Hy+ =0y — HyO 2.0158-9— 4 = (32i) 18-
2 mol 2 mol

g 1em? 1 g 1em? g 1em?
201581 - S (32-2) - (18-2) -
< mol (8.198 x 105 g) * 2 mol (0.00143 g mol lg

3 3 3

24,6155 111,188 5 187"
mol mol mol

24.615 Ut gy, + 11.188 lto, — 0.018 ltzr0

Para generar 1 ml de H5O en la celda y considerando que los gases se consumen

completamente se necesitarian alimentar los siguientes volimenes de hidrégeno y oxigeno:

1.367 Its, + 0.621 Ito, — 0.001 lty,0

Por otro lado, si se consumen durante 64 min los 21.42 cc/min de Hy y los 9.74 cc/min

de Oy en la celda, se produciria 1 ml de H,O, puesto que en 1 min se producen:

3 3 3

91.42™ 4 974 s 0.0156
min main man

Nota: Los flujos de hidrdgeno y oxigeno que deben alimentarse a la celda estdn en funcion de

la corriente generada, los valores calculados en este apartado corresponden a una corriente de
2.8A.
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Apéndice 3

A3. Calculo de eficiencias

A partir de las ecuaciones (1.18 - 1.26) presentadas en el Capitulo 1 se puede calcular la

eficiencia de una celda de combustible, lo cual se describe a continuacion.

Si la energia libre de Gibbs de formacién para la reaccién de hidrégeno y oxigeno en una
celda de combustible es de -237.2 kJ/mol a 25 °C y la energia térmica de -285,800 k.J/mol, se

tiene:

_ AGy

2372
~ AHy’ B

€= 5erg = 0.83

€
donde la eficiencia térmica (¢;) es del 83 % y el voltaje reversible a circuito abierto ideal (E)

para una celda de combustible a la misma temperatura es:

AGy 237,200
EF=— = =1.22
nk "’ 2 x 96,487 v
La eficiencia de voltaje (e,) se calcula a partir de la ec. 1.22; sin embargo, de manera practica
se puede considerar 1V como el valor de voltaje a circuito abierto real (OCV) observado en las

celdas experimentales.

1229V

Vv
€y = Ea €y 0.8].

Para un analisis mds preciso es necesario calcular las pérdidas por activacién, resistencia
Ohmica y de transporte de masa. Para esto se deben considerar tanto las propiedades del ca-

talizador, membrana, difusores de gas como las condiciones de operacién (presién, temperatura
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y humedad relativa). Dentro de las propiedades de los materiales se incluyen densidades de co-

rriente de intercambio, conductividades de los materiales, difusividad de los gases, etc.

La eficiencia Faradaica (ef) de una celda de combustible se determina a partir de una co-
rriente tedrica (I7) y de la misma manera que el voltaje a circuito abierto real se puede calcular
o tomar de un valor de referencia; por ejemplo, a partir de una curva I-E de una celda comercial
y conocidas las condiciones de operacion se escoge un valor de corriente a un determinado po-
tencial (0.6 V) y se compara con la corriente observada (I) de la celda a evaluar. En caso de no
conocer el area activa de la celda se puede seleccionar la densidad de corriente (ir) de la celda
comercial. Entonces, la eficiencia faradaica se calcula de la siguiente manera:

i 0.7
€r = —, e = — = 0.875
T 7708
El aprovechamiento de combustible puede ser determinado a partir de los calculos realizados

en los apéndices anteriores:

H. 21.420m°
lle = 2,con57 e = Cmrgmn =09
H2,alim 23'8minH2

Y la eficiencia global de la celda de combustible es:

€ = J€i€sey, e =(0.9) - (0.83) - (0.81) - (0.875) = 0.529

Que corresponde a una eficiencia global de la celda de combustible del 53 %.
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A4. Calculo del niimero de Reynolds.

El ntmero de Reynolds es un nimero adimensional que representa la relacién entre las
fuerzas inerciales y las fuerzas viscosas que actian sobre un elemento de volumen de fluido. Es

un indicativo del tipo de flujo (laminar o turbulento) y se describe como:

donde v es la velocidad del flujo (m/s), D es el didmetro del canal (m), p es la densidad del
fluido (kg/m?) y u su viscosidad (kg/m - s). Cuando Re es < 2,300, el flujo es laminar, cuando

es mayor a 4, 000 es turbulento y cuando se encuentra entre 2, 300 y 4, 000 el flujo es de transicion.

Para un canal con seccion transversal rectangular el didametro D se sustituye por el didmetro

hidraulico Dy, y este se define como:

20HW

D p—
T HW

donde H y W son la altura y el ancho del canal respectivamente.

El didmetro hidraulico para el canal (1 x 1 mm) de la celda es:

b, _ 2(0.001)(0.001)
"= 70,001 + 0.001

Dy = 0.001m

El flujo de oxigeno @ utilizado en el cétodo es de 100 cm?/min, el drea de la seccién trans-

versal A es 1 x 107 m? y su velocidad se calcula:
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_ 1.66 x 10°°
-~ 1x10°¢

NP

v=1.66"
S

El nimero de Reynolds para un caso particular de flujo utilizando oxigeno a 25 °C' y 1 atm
de presion se calcula de la siguiente manera:
(1.429)(1.66)(0.001)

Fe 1.92 x 10-5 e =123.5

Por lo tanto el flujo para el cadtodo es laminar. En el caso del flujo hidrégeno el Re = 12.94

siendo también laminar.

Sin embargo, en la celda de combustible regularmente se alimentan flujos con determinada
humedad y considerando que el flujo del cdtodo estd completamente humidificado es necesario
considerar para un célculo de Reynolds la concentracién de la mezcla, su densidad y la viscosidad
bifésica [66].

De acuerdo a las ecuaciones presentadas en la seccién 1.2 es posible calcular la composicién y
densidad de una mezcla bajo diferentes condiciones de operacion y considerando que la viscosidad

bifasica [66] se calcula como:
fitp = Tgptg + (1 — ) o

donde p4 es la viscosidad del gas (Ha y O2), 1y es la viscosidad del vapor de agua y z4 es la
fraccién masa del gas. Los nimeros de Reynolds para diferentes humedades relativas en el flujo

del dnodo a 25 °C' y 1 atm se presentan en la tabla Al:

Tabla A1l. Numeros de Reynolds para diferentes humedades relativas en el flujo del anodo.

HR MH, WH>0,V fmm, fmm,o Itp,an Pan Rean
% (kg/m - s) (kg/m - s) - - (kg/m - s) (kg/m?) -
25 8.41 x 1076 1.34 x 107° 0.933 0.067 8.74 x 1076 0.08762 13.36
50 8.41 x 1076 1.34 x 107° 0.874 0.126 9.04 x 1076 0.09283 13.69
100 8.41 x 1076 1.34 x 107° 0.733 0.227 9.54 x 10~ 0.10320 14.42
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Se puede observar que el nimero de Reynolds corresponde a un flujo laminar y con-
forme la concentracién de vapor de agua aumenta el Reynolds también, sin embargo, este
incremento es minimo debido a la densidad de la mezcla, la cual se ve afectada por la

densidad del vapor de agua.

Los numeros de Reynolds calculados para el flujo del catodo a 25 °C' y 1 atm se

presentan en la tabla A2:

Tabla A2. Numeros de Reynolds para diferentes humedades relativas en el flujo del catodo.

HR KO, HH,0,V JImo, Imm,o tp,ca Pea Reca
% (kg/m - s) (kg/m - s) - - (kg/m - s) (kg/m?) -
25 1.92 x 107° 1.34 x 107° 0.995 0.005 1.917 x 107° 1.303 113.31
50 1.92 x 107° 1.34 x 107° 0.991 0.009 1.915 x 1075 1.298 113.06
100 1.92 x 10~° 1.34 x 107° 0.982 0.018 1.910 x 107° 1.289 112.57

En esta tabla se puede observar que el flujo para los tres casos de humedad relativa
también es laminar pero a diferencia de la mezcla del anodo el Reynolds disminuye, esto
se debe a que la densidad de la mezcla es menor. Conforme la concentracion de vapor de

agua aumenta la densidad del flujo disminuye.

En caso de que la temperatura se elevara a 80 °C' la concentracion de vapor de agua
subirfa en las mezclas, la densidad del flujo del anodo aumentaria y la del catodo se
reducirfa llegando a valores por debajo de 0.8790 kg/m?. La viscosidad de las mezclas se
aproximaria a la del vapor de agua o la del oxigeno y bajo estas condiciones el niimero de
Reynolds seria menor a 150. De esta manera se puede comprobar que bajo las condiciones

de operacion empleadas en este trabajo el flujo es laminar en cualquier caso.
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