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RESUMEN
En el presente trabajo, se llevd a cabo la comparacion de dos enfoques de simulacion
numeérica de los procesos que ocurren al interior de una celda de combustible tipo PEM: El
Simple, que consiste en simular los perfiles de welocidad y la distribucion de
concentraciones de gas en canales de flujo y difusor, considerando que en la interfaz
difusor-capa catalitica (CL) se encuentra un sumidero de masa simulando el consumo por
reaccion. Esta simulacion, se llevd a cabo usando Unicamente la plataforma de Fluent. Por
otro lado, el método Completo incluye la simulacion de procesos como distribucién de
concentraciones de gas en campos de flujo y difusores, contenido de agua y conductividad
protonica en CL y membrana, reaccion catalitica y distribucion de densidad de corriente.
Esta simulacion, se llevd a cabo usando el paquete de celdas de combustible que corre
sobre la plataforma de Fluent. Los resultados obtenidos mostraron que los perfiles de
concentracién de gas, son muy similares para ambos enfoques, lo cual indicaria que el
enfoque Simple es suficiente para analizar y optimizar los perfiles de flujo y distribucion de
concentraciones a nivel de canales de flujo e incluso de difusor. Sin embargo, al analizar las
distribuciones de contenido de agua y conductividad protdnica en CL y membrana, se
observa que aun cuando las distribuciones de concentracion indican mayor concentracion
de gas en la zona de entrada de los gases, la conductividad prot6nica y contenido de agua se
ve mermada en estas mismas zonas como consecuencia de la mayor capacidad

deshidratante que tienen los gases al inicio de su recorrido. El inverso de la conductividad
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protonica es una medida de la resistencia que el electrolito ofreceria al transporte de los
protones H* desde anodo hasta catodo, por lo que es un parametro importante a considerar,
ya que junto con la concentracion de gas determinan en buena medida la cantidad de

reaccion que ocurre en la capa catalitica y con ello la distribucidén de densidad de corriente.

1.- Introduccion

Dentro de los diferentes tipos de celdas de combustible, las de membrana de intercambio
protonico (PEMFC, por sus siglas en inglés), han llamado mucho la atencion en los afios
recientes por caracteristicas particulares como son: baja temperatura de operacion, alta
eficiencia energética y bajo nivel de contaminacion, ademas de su gran versatilidad en
aplicaciones potenciales, que van desde pequefios dispositivos como teléfonos méviles
hasta plantas de potencia estacionaria; sin olvidar el alto atractivo que representan para

aplicaciones vehiculares [1,2].

En las dltimas décadas, las PEMFC han sido objeto de numerosos estudios tedrico—
experimentales cuyos resultados han permitido un mayor conocimiento de estos sistemas,
sin embargo aun se necesita de esfuerzos adicionales para lograr un mejor entendimiento
del comportamiento de este tipo de sistemas, principalmente al interior de estos, donde
dificilmente se puede pensar en una herramienta o técnica experimental que pueda describir
los diferentes procesos que ocurren al interior de la celda sin que resulte en una invasion o
intrusion al sistema en estudio. La técnica de espectroscopia de impedancia electroquimica
(EIS, por sus siglas en inglés), ha intentado resolver estas limitantes, sin embargo sus
mediciones aln resultan en una descripcion global del estado del sistema [3,4], alin en el
empleo de sistemas segmentados para su analisis local [5,6], cuya segmentacion encuentra
un limite en las dimensiones espaciales de la celda. En respuesta a estas limitaciones, el uso
de herramientas de simulacion computacional de dindmica de fluidos (CFD, por sus siglas
en inglés) representa una posibilidad para el analisis de diversos fendmenos de transporte al
interior de una FC como son: concentracion de especies, gradientes de temperatura o

distribuciones de presion a través de cada componente de la celda, es decir, es posible una



prediccion detallada de la vida interna de la celda, de acuerdo a las diferentes condiciones
de operacion [7].

El uso de herramientas CFD, ha resultado un camino menos costoso, en comparacion con el
experimental, para analizar y lograr un mejor entendimiento de los diversos procesos de
transporte que ocurren al interior de una PEMFC. Dependiendo del tipo de informacion que
se busca, el modelado puede limitarse a s6lo algunos componentes de la celda (p. e. canales
de flujo, difusor, capa catalitica 0 membrana de intercambio protonico) o aplicarse a todos
en conjunto, incluso a los sistemas auxiliares. Este tipo de decisiones, junto con la eleccion
de los modelos que se empleardn y sus consideraciones correspondientes, definen la
complejidad o robustez del modelo final a resolver y con ello los requerimientos de tiempo
y recursos computacionales, los cuales, en determinado momento pueden llegar a ser una
limitante [8]. En este sentido, en el presente trabajo, se hace una comparacién de los
resultados obtenidos de la aplicacion de dos enfoques de simulacion con diferente grado de
complejidad; a los que hemos llamado: el simple y el completo. El objetivo es confrontar
las ventajas de uno con las del otro, asi como evaluar la validez, utilidad y alcances de la

informacion que se obtiene de ambos.

2.-Modelo
2.1. Enfoque Simple

2.1.1 Dominio Computacional

El dominio computacional definido para llevar a cabo la simulacién consiste en un campo
de flujo de canales en serpentin paralelos mostrado en la figura 1a (zona gris)®. Los canales
de flujo tienen 1.0 mm de ancho y 0.8 mm de profundidad (figura 1b). El dominio
computacional incluye a la capa de difusor de 0.3 mm de espesor, la cual cubre todo el
campo de flujo y se interconecta con cada uno de los canales. Se puede decir que este

enfoque lleva a cabo la simulacién en una media celda (catodo).

L El campo de flujo mostrado en la figura 1a, corresponde a una seccién de una placa bipolar completa.
Algunas de las medidas, han sido modificadas para beneficio de la simulacion.
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Figura 1. Dominio computacional. a) Configuracién de campo de flujo de canales (zona
gris). b) Dimensiones de canales de flujo y difusor.

2.1.2 Modelo

Consideraciones

(1) Se considerd que el fluido que pasa a través del canal y difusor es oxigeno; (ii) regimen
laminar; (iii) estado estacionario; (iv) condicion isotérmica; (v) medio poroso homogéneo
(difusor), Permeabilidad = 2.66x10** n? (Resistencia viscosa = 3.76x10%° m).

Ecuaciones resueltas
Las ecuaciones que gobiernan la dinamica de fluidos en el canal, son las leyes de

conservacion de momento y masa:
V(pv)=0 1)

G(pCC—r+P):0 @)

La caida de presidn debido al paso del fluido a través del medio poroso fue cuantificada a

partir de la siguiente expresion:

—

\"

$P=“C+;cp v @3)

Yo,




donde el primer y segundo términos del lado derecho corresponden a las pérdidas viscosas
e inerciales, respectivamente. Las pérdidas viscosas, expresadas por la ley de Darcy, son
proporcionales a la velocidad y el coeficiente de resistencia depende de la permeabilidad
del medio «. En tanto que las pérdidas inerciales son proporcionales al cuadrado de la
velocidad. A velocidades de flujo pequefias, como las esperadas en los canales a modelar
(0.021 nvs), la caida de presidén sera dominada principalmente por el término viscoso, por
lo que el inercial puede despreciarse. De esta manera, la ecuacién de momento a resolverse
para el medio poroso queda:
%(,;CU_H Pj—“Czo @
Yo,
Las ecuaciones se resolvieron en estado estacionario usando el método Segregado, un

esquema de primer orden y el algoritmo SIMPLE

2.1.3 Condiciones de frontera

Entrada a canales: La condicién de frontera de entrada se definié en el simulador como
“Mass flow inlet”. El valor de flujo masico de oxigeno de entrada de 1.2x10° kg/s se
calculd a partir de las densidades de corriente tipicas producidas en una celda (0.6A/cm?) y

estequiometria de 1.5.

Salida del lado del difusor: El simulador de dindmica de flujo de fluidos Fluent, no tiene
capacidad para incluir la reaccion electroquimica que ocurre en la celda. Una forma de
incluir el efecto de la reaccién quimica es a través de la definicion de funciones por parte
del usuario o usando el mddulo de celdas de combustible. En este enfoque (Simple) la
condicion de frontera en la superficie del difusor (la cual se encuentra en contacto fisico
con la capa de catalizador en la configuracion real de la celda) se estableciéo como “Pressure
outlet = 0”, como una aproximaciéon al hecho de que en la superficie reactiva la

concentracion del gas es muy pequefia.



Condicion de frontera de salida del canal: La condicién de frontera de salida del canal, se
establecid también como ‘“Pressure outlet = 07, indicando que la salida del canal se

encuentra abierta a la presion atmosférica.

2.2 Enfoque completo

2.2.1 Dominio computacional

El dominio computacional en 3D de la celda de combustible completa simulada, incluye
dos platos monopolares con campos de flujo: canales paralelos en el &nodo (figura 2a) y
canales de serpentin en paralelo en catodo (mismo campo de flujo simulado en enfoque
Simple, figura 1a), dos difusores de gas, dos capas catalizadoras y membrana (figura 2b).
Este modelo se elaboré en el preprocesador (Gambit 2.4.6). La geometria y dimensiones de

la celda se presentanen la figura 1b y Tabla 1, respectivamente.

Tabla 1. Dimensiones de los componentes de la celda completa simulados (ver figura 2b).

Parametro Unidad Valor
Profundidad del canal mm 0.8
Ancho del canal mm 1.0
Separacién del canal mm 1.0
Area de la celda cn?’ 16
Espesor del difusor mm 0.3
Espesor de la capa catalizadora mm 0.06
Espesor de la membrana mm 0.18

Para asegurar la precision de los resultados y reducir el tiempo de las iteraciones se llevo a
cabo unestudio de independencia de malla. EI nimero de elementos que formaron la malla

del modelo computacional fue de 890,637 elementos hexaedrales.



1] T Escala 1:1 mm

Difusor
Membrana

Canal

Plato

Capa

34

a) b)
Figura 2. Geometria de modelo y dominio computacional. a) Campo de flujo empleado en
anodo (el campo de flujo de catodo fue el mismo simulado en el enfoque Simple).
Componentes de la celda simulados (en tabla 1 se indican sus dimensiones).

2.2.2 Modelo
A. Consideraciones

Las consideraciones hechas en la solucién del modelo fueron las siguientes: (i) la celda
opera bajo condiciones estacionarias y no isotérmicas; (ii) basado en un calculo del nimero
de Reynolds el flujo fue considerado laminar en los canales; (iii) los medios porosos se
consideraron isotropicos; (iv) las reacciones ocurren en la superficie de las capas
catalizadoras y estan balanceadas electroquimicamente por el flujo difusivo y
consumo/produccidn de especies, de acuerdo a las reacciones de media celda.

En el modelo se incluye el transporte de especies en forma de gas, el transporte de agua
liquida y el transporte de protones en la membrana. Estos ultimos estan basados en los

mecanismos de arrastre electro-osmotico y difusion de agua de catodo a anodo.
B. Ecuaciones resueltas

Las ecuaciones utilizadas para llevar a cabo la simulacion numérica de la celda de
combustible fueron las ecuaciones basicas de mecanica de fluidos (continuidad, momentum,
transporte de especies y energia) [9]. Al igual que en el caso Simple, Estas ecuaciones se
resolvieron en estado estacionario usando el método Segregado, un esquema de primer

orden y el algoritmo SIMPLE. Se agregaron algunos términos fuente a la ecuacion de
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continuidad, momentum y energia para incluir las propiedades de los medios porosos y la
generacion de calor debido a las reacciones de la celda. Los efectos de la gravedad y la

disipacion viscosa no se consideraron en el modelo.

Las ecuaciones mencionadas anteriormente se acoplaron al modelo electroquimico de
Fluent, el cual consiste en dos ecuaciones de conservacion de carga: la ecuacién (5)
asociada al transporte de electrones y la ecuacion (6) asociada al transporte de protones en

la membrana.

V- 6solv¢sol :+ Rsol =0 (5)

A 6memv¢mem } Rmem =0 (6)

donde o es la conductividad eléctrica o protdnica en (1/ohm-m), @ el potencial en (volts) y
R la corriente de intercambio volumétrica en (A/m®) que viene dada por las siguientes

ecuaciones:

Van
R _oref [-| 2 :I (aanFnan/RT _ efacatFnan/RT

an_Jan L ] 7
b..J -0

Veat
R : ref [)2 :| ( eaanFncat/RT + e_acatFncat/RT

cat — Jcat R ] 8
.. - @

En general, las ecuaciones 7 y 8 son una representacion de la funcion de Butler-Volmer y

estas se utilizan para calcular la transferencia de corriente en las capas catalizadoras.

El parametro principal que controla la cinética electroquimica en la celda de combustible es
el sobrepotencial de superficie #, también conocido como sobrepotencial por activacion y
estd asociado a la diferencia de potencial entre @s1y @men.

Nan = ¢sol - ¢mem (9)

Mear = ¢so| _¢mem _VOC (10)



donde @, es el potencial de la celda establecido en catodo, este es un parametro de entrada
gue se usa en el modelo para fijar el punto de operacién de la celda. @nem €s el potencial en

la fase membrana y Voc el voltaje a circuito abierto.

En el modelo electroquimico la membrana (electrolito) fue considerada como una zona
porosa Yy sus propiedades tales como la conductividad idnica omen Yy €l arrastre electro-
osmético se evaluaron en funcion del contenido de agua A. Estas propiedades son
representadas por las correlaciones reportadas en el trabajo de T. E. Springer et. al [10]

(ecuaciones 11 y 12).
\lZGS[L—%)
Opem = €.005141-0.00326 § 3% (11)
2=0.043+17.81a—-39.84a° +36a° € <1_
A=14+14€-1&>1 (12)

Basicamente a partir de estas ecuaciones (5-12) y algunas otras relaciones reportadas en la
literatura [9,11] se obtienen los dos campos de potencial, se modelan los procesos
electroquimicos, de transferencia de energia y masa, necesarios para resolver el modelo de

la celda de combustible.

C. Parametros de Modelacion

Para modelar una celda de combustible y representar de manera adecuada los procesos que
ocurren en ella es indispensable realizar una seleccidn apropiada de parametros
geométricos y variables de operacion. La Tabla 2 y 3 muestran estos valores, los cuales

fueron obtenidos de valores experimentales y de la literatura [12,13].



Tabla 2. Condiciones de operacion para un caso base.

Parametro Unidad Valor
Presion del anodo atm 1
Presién del catodo atm 1
Temperatura de alimentacién (Hy) K 300
Temperatura de alimentacion (O) K 300
Humedad relativa (H,) % 100
Humedad relativa (O>) % 100

Tabla 3. Parametros electroquimicos.

Parametro Unidad Valor
Densidad de corriente de intercambio de ref. (dnodo) A/ 3x10’
Densidad de corriente de intercambio de ref. (catodo) A/m? 2 x 10*
Coeficiente de transferencia de carga (4nodo) - 0.8
Coeficiente de transferencia de carga (catodo) - 0.5
Exponente de concentracion (anodo) - 0.5
Exponente de concentracion (catodo) - 1

2.2.3 Condiciones de frontera

Entra a canales: La condicion de frontera establecida para las entradas a canales fue la
denominada ‘“Mass flow inlet” tanto para &nodo como para catodo. El flujo masico de
entrada en canales de catodo se establecié en: 1.2 x10® kg/s, este valor fue calculado
tomando como referencia una densidad de corriente de 0.6 A/c?, y estequiometria de 1.5.
Tomando la misma referencia de densidad de corriente y estequiometria de 1.2, el flujo

mésico para el &nodo se estableci6 en 1.2x107" kgs.
Salida canales: La condicidon de frontera establecida para la salida de los canales de flujo

tanto para anodo como para catodo fue “Pressure outlet” = 0, indicando que el sistema se

encontraba abierto a la atmésfera.
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3. Resultados

La figura 3, muestra los contornos de distribucion de presion en canales de flujo (3a) y en
capa difusora (3b) obtenidos mediante la aplicacion del enfoque Simple de simulacidn.
Estos contornos indican que la mayor presién de oxigeno se localiza en la entrada de los
canales y va disminuyendo conforme avanza hacia el interior de la celda, en este caso,
como resultado del consumo de gas en el sumidero de masa y por friccién. La presion de
gas oxigeno, estd directamente relacionada con su concentracion, por lo tanto, se puede
decir que esta configuracion de campo de flujo favorece fuertemente a la reaccion
electroquimica en las zonas laterales de la celda, en donde la presion de oxigeno es mayor;
viéndose desfavorecida hacia el centro de la celda. Este mismo resultado de distribucion de
presiones se obtuvo aplicando el enfoque Completo de simulacion (figura 4), en el que la
mayor presion de gas oxigeno se localiza a las entradas del campo de flujo tanto a nivel de

canales (figura 4a) como a nivel de difusor (figura 4b).

Zonas de
mayor
presion

Figura 3. Distribuciones de presion en canales (a) y en capa difusora (b) obtenida
mediante el enfoque Simple de simulacion (Pa).

Hasta aqui, los resultados obtenidos por ambos enfoques de simulacion muestran
distribuciones similares en los contornos de presion; que son suficientes para conocer los

perfiles de distribucion de concentracion de gas reactivo en canales y capa difusora, incluso
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esta distribucidén de concentracion puede extenderse hasta la capa catalitica (figura 5a). Sin
embargo, al integrar a la discusion el andlisis de la distribucion de conduccion protonica
tanto en la capa catalitica (figura 5b) como en la membrana de intercambio protonico
(figura 6a), nos damos cuenta que aun cuando en los resultados anteriores, se muestra
mayor concentracion de gas reactivo en las primeras zonas de recorrido del gas (entradas)
en el campo de flujo, esta condicidn no determina completamente el desempefio local de la
celda, pues de acuerdo con los perfiles de distribucion de conduccion protdnica, las zonas

de recorrido inicial de los gases son las que presentan la menor conduccién protonica.
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Figura 4. Distribuciones de presion en canales y en capa difusora obtenida mediante el
enfoque completo de simulacién (Pa).
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Figura 5. a) Contornos de distribucion de fraccion masa de oxigeno en capa catalitica lado
catodo. b) Contornos de distribucion de conductividad protonica en capa catalitica lado
catodo (1/ohm m).
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Al parecer, esto es resultado de la distribucion de contenido de agua en la celda; asi lo
muestran los contornos de distribucion de fraccion masa de agua en la capa catalitica
(figura 6b). Presumiblemente, la mayor capacidad deshidratante inicial de los gases,
provocan la deshidratacion del sistema a la entrada e inicio de su recorrido en el campo de
flujo. Como sabemos la conduccidn protonica tanto a nivel de capa catalitica como de
membrana de intercambio protdnico, depende fuertemente del contenido de agua en su
estructura [2]. Esta condicidbn imperante se traduce en una mayor resistencia a la
conduccion protonica en estas mismas zonas, resistencia que termina controlando la
cinética de la reaccion, como lo muestran los contornos de distribucion de transferencia de
corriente (figura 7), donde se puede ver que estos coinciden claramente con los de
distribucion de fraccibn masa de agua y conduccion protdnica en capa catalitica y en

membrana; dejando de manifiesto su intrinseca relacion.
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Figura 6. a) Contornos de distribucion de conductividad proténica membrana de

intercambio protonico (1/ohm m). b) Contornos de distribucion de fraccion masa de agua
en capa catalitica lado catodo.
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Figura 7. Contornos de distribucion de transferencia de corriente en capa catalitica, lado
catodo (A/m?).

4. Conclusiones

Los resultados obtenidos en el presente trabajo, muestran que la simulacién basada en el
enfoque Simple, puede ser suficiente para el disefio campos de flujo en los que el principal
pardmetro a optimizar se encuentre relacionado con la distribucion de concentraciones. Sin
embargo esta informacién no se puede considerar suficiente para inferir el comportamiento
0 desempefio de una celda de combustible tipo PEM, pues podria llevar a conclusiones
equivocadas durante el disefio u optimizacién de disefio de celda de combustible. Queda de
manifiesto, que el balance de agua, del cual depende la conduccion protdnica del electrolito
en general, es crucial para alcanzar los maximos desempefios de la celda. Si el objetivo
planteado en la simulacion computacional es optimizar el desempefio global de la celda, es
indispensable considerar en su conjunto los procesos que ocurren en su interior,
principalmente los relacionados con la distribucion de agua. EI método Completo, permite
contar con informacién suficiente para estos propoésitos, quedando justificado el mayor
tiempo invertido para su implementacion y los recursos computacionales requeridos para su

solucién.
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