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Laburpena

Gaur egungo aldaketa klimatikoa dela medio, energia elektrikoa lortzeko alternatiba berri ugari
sortzen ari dira. Horien artean erregai-pilek abantaila suposatzen dute hainbat esparrutan. Ikerketa
honetan gaur egun garapen mailan dagoen teknologia horren azterketa egin da, zeinari esker PEM
motako erregai-pilak ezaugarritzea den helburua. Horrela, ordenagailu bidezko simulazio eta laborategi
esperimentuei esker, haien funtzionamendu analisia gauzatu da. Honen bidez, PEM motako erregai-
pilak optimizatzeko aukera ireki da, haien erabilera zabaldu ahal izateko.

Hitz gakoak: erregai-pila, PEM, plataforma esperimentala, polarizazio kurba.

Abstract

Many new ways of generating electric energy are becoming mainstream because of the climatic
change. Among those, the fuel cells are great advantage in various fields. In this research an analysis
of such technology that is in growth nowadays has been carried out, with the final objective of
characterizing PEM type fuel cells. With this, using computer simulations and experiments performed
in the laboratory, an operation or performing analysis has been carried out. Thanks to this, the option
to optimize PEM fuel cells has been opened, with perspectives to extend their use in the future.

Keywords: fuel cell, PEM, experimental platform, polarization curve.

1. Sarrera eta motibazioa

Aldaketa klimatikoak gizartean duen eragin nabarmena dela eta, aldaketa hori eteteko
ekimenak sustatzen ari dira. Esaterako, gaur egun ibilgailu elektrikoen inguruko ikerketa indartu
egin da. Honi esker, baterietan eta erregai-piletan oinarritutako alternatiben garapena nabarmen
hazi da (Muthukumar et al., 2021). Garapen hau handia izan den arren (batez ere
jasangarritasunean eta kutsaduraren murrizketan), gaur egun erregai-fosiletan oinarritutako
ibilgailuekin alderatuta hobetu beharreko gauzak ere badira (adibidez, karga-prozesua, bizi-
iraupena, autonomia eta prezioa). Teknologia honen hedapena bultzatzeko, kargarako
azpiegiturak ere handitu behar dira (Chen et al., 2020). Arazo hauen aurrean, hidrogeno erregai-
pilako autoak alternatiba interesgarria bilakatzen dira. Gaur egun Espainia mailan mota honetako
bi modelo bakarrik badaude ere (Toyota Mirai eta Hyundai Nexo modeloak), fabrikatzaileek
hauen aldeko apustua egin dezakete. Hauek konponbideak eskaintzen dituzte auto elektriko
entxufagarrien desabantailen aurrean: adibidez, depositua betetzerako garaian gasolina edo diesel
auto baten denbora berdina behar du, besteen denbora tarte luzeekin alderatuz.

Erregai-pila kontzeptua XIX mendearen hasieran sortu zen lehen aldiz, Sir Humphry Davy
kimikari ingelesaren eskutik. Honen ostean, 1838 urtean, Sir William Grove-k erregai-pilen
etorkizunerako garrantzia handia izango zuen aurkikuntza egin zuen. Hain zuzen ere,
elektrizitatea uraren elektrolisiaren alderantzikatzearen bidez sor zitekeela aurkitu zuen, oxigenoa
eta hidrogenoa erabiliz (Boudghene Stambouli & Traversa, 2002). Honek lehen erregai-pilaren
sorkuntza bideratu zuen, ingelesez “fuel cell” izenez ezagutu zena. Duela ia 200 urteko kontzeptua
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izan arren, gaur egungo garapen teknologikoei esker, erregai-pilek indarra hartu dute, elektrizitate
sorkuntzako beste alternatiba batzuekin lehiatzeko aukera emanez.

Azken urteetan erregai-pilak erabili ahal izateko sektore berriak sortzen ari dira eta ibilgailu
elektriko entxufagarrien nahi adinako arrakasta eza aprobetxatuta, erregai-pilak ospea irabazten
ari dira. Haien aplikazioen artean garraioa, aplikazio eramangarriak (mugikorrak adibidez) edota
bizitoki motako aplikazioak (enpresetan bero sorgailu bezala erabiltzeko, esate baterako) aurki
ditzakegu (Barbir & Yazici, 2008). Dena den, oraindik ere ezjakintasuna dago erregai-pilek izan
ditzaketen segurtasun kontuekin eta arriskuekin erlazionatuta, haien biltegiratzeko modua izan
daitekeen bezala (Moradi & Groth, 2019).

Hori guztia ikusita, garapen bidean dagoen teknologia interesgarria eta aukera aniztuna dela
kontutan hartuta, PEM motako erregai-pilen inguruko ikerkuntzarekin ekin da (ingeleseko
“Proton Exchange Membrane”-tik etorria), horrek eskainiko dituen ezagutza guztiak
aprobetxatzeko asmoz. Izan ere, mundu mailan PEM motako erregai-pilen inguruko ikerkuntza
puntu gorenean dago, etorkizunean izango dituen aplikazio eta abantailak aprobetxatzeko asmoz,
aldi berean haien prezioa jaistea lortzen den bitartean. Horretarako, lan honen motibazioa erregai-
pilei aipatutako etorkizuneko aplikazioetan errendimendu gehiago ateratzea da (hezetasuna,
tenperatura eta abarren eragina aztertuz). Hori barne-funtzionamendua hobeto ulertuz egingo da,
bai esperimentalki bai zenbakizko analisi baten bitartez.

2. Arloko egoera eta ikerketaren helburuak

PEM motako erregai-pilek dituzten aplikazio bat elektromugikortasun aplikazioak dira. Hortaz,
hidrogenoari esker lorturiko erregai-pilako autoak ekoizteko aukera dago. Erregai-pila motak
hainbat irizpideren arabera sailka daitezke (operazio tenperaturaren eta elektrolitoaren arabera,
adibidez) (Sundén, 2019). Garaturiko ikerketan aztertu den erregai-pila PEM motakoa da, zeinak
elektrolito moduan H* protoiak bidaiarazten dituen polimero solidozko mintz bat duen. Erregai-
pila mota horiek hidrogenoaren purutasun altua eskatzen badute ere, abantaila asko eskaintzen
dituzte, funtzionamendu tenperatura eta efizientziaren arteko konpromiso ona (30-100 °C-ko
operazio tenperatura eremua eta % 40-50-eko efizientzia), diseinu konpaktua edota zarata baxua
izan daitezkeen bezala, besteak beste (Du et al., 2021).

Dena den, aipatu berri den aplikazioan eta bestelako aplikazioetan erabilera zabala eduki ahal
izateko, erregai-pilek oraindik ere erronka ugariri aurre egin behar diete. Erronka hauek bi
ikerketa lan-eremu nagusi zabaltzen dituzte. Lehen ildoak erregai-pilen diseinua eta elementuen
aukeraketarekin du zerikusia, bigarrena funtzionamenduaren optimizazioan zentratzen den
bitartean.

Lehenengo lan-eremua (diseinuan) gaur egun erregai-pilek duten erronka handienetarikoan
zentratzen da: haien prezioa. lzan ere, pila hauek “stack”-a edo multzoa garestitzen duten
osagaiak dituzte. Adibidez, katalizatzaile moduan platinoa erabili ohi da eta, hori dela eta, pilaren
prezioak gora egiten du. Horrez gain, osagai honek iraunkortasun mugatua du, erregai-pilen
degradazioaren errudun izanik (Borup et al., 2020). Arazo hori murrizteko hainbat aukera daude:
platino horren erabileraren efizientzia handitzea edota prezio murritzagoko alternatiba bat
bilatzea. Bestalde, pilaren mintzetan erabili ohi diren materialek (konposite perfluoratuak) arazo
asko eragiten dituzte hainbat arrazoiengatik: prezio altua, soberakin toxikoak eragiten dituzten
produkzio prozesuak edo degradazio kimikoa (Baroutaji et al., n.d.). Horren aurrean, ikerkuntza
esfortzu nabarmenak aplikatzen ari dira arazo hauek konponduko dituen material bat topatzeko.

Bigarren lan-eremua, erregai-pilen funtzionamendu puntu optimoa aurkitzean datza. Erregai-
pilen errendimendu globala baldintzatzen duten aldagai asko daude. Esaterako, sarrera gasen
tenperatura edo hezetasunak zeresan handia dute lortutako emaitzetan. Ondorioz, ikerketa
ildoetariko bat aldagai horien aldaketak ikastean oinarritzen da, funtzionamendu puntu optimoa
noiz lortuko den ikasteko asmoz.
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Ikerketa honen helburu nagusia erregai-pilen zenbakizko analisiaren eta esperimentalaren
arteko korrelazioa egitea da. Ondoren, erregai-pilaren erabileran eraginiko parametroen
optimizazioa gauzatu ahal izateko errendimendua maximizatzeko asmoz.

3. Ikerketaren muina

Ikerketa hau aurrera eraman ahal izateko, proiektua bi fase ezberdinetan banatu da, ikerketaren
helburura iristeko asmoz. 1. Irudia-n ikerketaren fluxu-diagrama aurki daiteke.

1. lIrudia. Ikerketaren faseen fluxu-diagrama.

1. FASEA 2. FASEA

- - 3.3. Ereduaren egiaztapena eta erabilera
3.1. Ezaugarritze esperimentala

( R
Esperimentala eta ordenagailuko simulazioen
arteko konparaketa
Plataformaren Plataformaren Erregai-pilaren L Y,
diseinua muntaketa ezaugarritzea
Y
( Ty
Parametro ezberdinen sentsibilitate analisia

Y

A

3.2. Eredu elektrokimikoaren garapena

Parametroen optimizazioa

Erregai-pilaren
Ereduaren R
Ereduaren polarizazio
p parametroen v
eraikuntza kurben
moldatzea
eskuraketa
Esperimentala eta ordenagailuko simulazioen

arteko konparaketa

Lehenengo fasea bi ataletan banatu da, non lehenengo atalean plataforma esperimentalaren
diseinua garatu den eta diseinu horretatik abiatuz, behar zen guztiarekin plataformaren muntaketa
egin den. Behin hori eginda, erregai-pilaren ezaugarritzea garatu ahal izan da. Bestalde, 1. fasean
eredu elektrokimikoa eraiki da ordenagailu bidez, modu horretan simulazioei esker lorturiko
erregai-pilaren polarizazio kurbak eskuratuz. Azkenik, orain garapenean dagoen 2. fasean bi
ereduen arteko konparaketari ekin zaio. Horri esker, plataforma esperimentala eta ordenagailu
simulazioak alderatu dira. Handik abiatuta, hainbat bide zabaldu dira, parametro ezberdinen
sentsibilitate analisiarekin eta optimizazioarekin lotura dutenak.

3.1. Erregai-pilaren plataforma esperimentala

PEM motako erregai-pilen kasuan, “katodo irekiko” eta “katodo itxiko” modeloak existitzen
dira (Kurnia et al., 2021). Lehenengoen kasuan, oxigenoa zuzenean atmosferatik pilara sartzen
da, katodo itxikoetan tutuen bidez egiten den bitartean. Laborategian aztergai den erregai-pila
katodo itxikoa da. Hori kontutan hartuta, plataforma esperimentalaren eraikuntzarekin ekin zen.
Hau da, erregai-pilari gehitu behar zitzaizkion osagai guztiak gehitu zitzaizkion (2. Irudian
agertzen direlarik).

Lehenik eta behin, “expandable 50 cm? tandemtechnologies PEM fuel cell” erregai-pilaz
(Expandable PEM Research Test Cell - 50cm2, n.d.) aparte, hidrogeno eta aire tankeak daude,
zeinetatik erreakzio kimikoan parte hartuko duten gasak hartzen diren. Presiopean dauden gas
horiek funtzionamendu presioetara aldatzeko erreguladoreak erabiltzen dira. Bestalde, gasen
konexioa osatzeko, tutuak baliatzen dira, tankeetatik pilara doazenak eta baita pilaren irteeran
daudenak. Gainera, hidrogenoaren kasuan Kofloc 8550 kaudalimetro bat erabiltzen da, zeinak
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hidrogenoaren fluxua neurtzeko balio duen. Horrez gain, karga moduluak sartzeko ITECH iturri
bidirekzionala (IT6000C Bidirectional Programmable DC Power Supply, n.d.) erabiltzen da,
erregai-pilak korronte profil ezberdinen aurrean nola erreakzionatzen duen ikusteko. Azkenik,
pilan ematen diren erreakzioak monitorizatzeko eta, besteak beste, tentsio eta korrontearen
bilakaera ikusteko National Instruments-eko monitorizazio sistema erabiltzen da. Muntaketa hau
2. lrudia-n ikusten da.

2. Irudia. Laborategian muntatutako plataforma esperimentala
' T

i

: Erregai-pila

Ny 9@

- Itur.n \*ﬂé]
bidirekzionala .
Hidrogeno
tankea

3. Irudia-n, zoom egitean, erregai-pilaren barne osagaiak ikusten dira, non hurrengo lerroetan

aipatzen diren elementuak nabarmentzen diren.

Elektrodoak. Anodoa eta katodoa dira. Bi elementu hauetan erregaia oxidatzen da
(anodoan) eta oxigenoa erreduzitzen da (katodoan).

Plaka bipolarrak. Gasen ibilbidea zehazten dute pilara sartzen direnetik erreakzioak ematen
diren arte. Erreakzio kimikoetan sorturiko H,O soberakina ere kanporatzeko balio dute.

MEA (Membrane Electrode Assembly) bost geruza ezberdinetan banatzen da. Bere

osotasunean simetrikoa da, eta kanpotik barnera ikusita hauek dira elementuak eta haien funtzioak
(Baroutaji et al., 2016).

GDL (Gas Difussion Layer). Beste eginkizunen artean, katalizatzailea korrosiotik babestea
da bere helburuetako bat, baita bero disipazioan laguntzea ere. Ondorioz, eroankortasun
termiko eta elektroniko handia izan beharra du. GDL ohikoenak karbono zuntz paperez edo
karbono oihalez eginak daude.

CL (Catalyst Layer). Geruza honen funtzioa hidrogenoaren disoziazioari hasiera ematea eta
oxigenoaren erredukzioa azkartzea da. Horrela, elektrodoek kanpo zirkuitu baten bidez
korrontea sortzen dute, protoiek mintza gurutzatzen duten bitartean. Metal noble aktiboena
izanda, katalizatzailea platinozkoa izan ohi da, erregai-pilen prezioa nabarmen igoz.

PEM (Proton Exchange Membrane). Mintza protoiak garraiatzeko gai izan behar da, beraz,
eroankortasun ionikoa funtsezko ezaugarria da. Mota ezberdinetakoa izan daiteke, baina
betiere bere helburua gasak separatuta mantentzea da, anodoan sorturiko H+ ioien bidea
ahalbidetzen (erregaia hidrogenoa den kasuetan). Gaur egun, mintz hau eraikitzeko
erabiltzen den material ohikoena Nafion-a da, uraren presentzian protoien eroale paregabe
bihurtzen den materiala (Kusoglu & Weber, 2017).

Ezagutza guzti horiek laborategiko erregai-pilari aplikatzen zaizkio (ikusi Irudia 3). Kasu

honetan, hainbat zelda pilatu daitezkeen arren, garatuko diren lehen esperimentuak zelda
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bakarrarekin egingo dira. Horrela, pilaren portaera ezaugarritzen duen polarizazio kurbak eta
bestelako ezaugarritzeak ahalbidetzen duen plataforma eraiki da.

3. lIrudia. Plataforma esperimentalaren eskema erregai-pilaren atalak agertzen direlarik.

Karga
elektronikoa

Erreguladorea Erreguladorea Erreguladorea Erreguladorea

(1. etapa) (2. etapa) (2. etapa) (1. etapa)
Hidrogeno

tankea

Aire tankea

Anodoa

Elektrolitoa

Katodoa
12

/ /
/ /
a a 4
/
/ ‘\// y
/'/ /\
X 4 ¥
4 camurst |/ / ¥ \
L GAS DIFUSSION %
LAYES

OXIGENOPLAKA  GAS DIFUSSION R HIDROGENO PLAKA ANODOA
BIPOLARRA LAYER PROTON BIPOLARRA

Monitorizazio
sistema

EXCHANGE
MEMBRANE

3.2. Zenbakizko analisia

Eredu elektrokimikoa egin ahal izateko, COMSOL Multiphysics® software komertziala erabili
da, plataforma horretan dagoen “Transport Phenomena in a Polymer Electrolyte Fuel Cell
Membrane-Electrode Assembly” adibidea erreferentziatzat hartuta azterketa egiteko. Eredu
horrek 1Dn deskribatzen du zelda unitario bat. Eredu horren oinarri diren ekuazioak (Limeres,
2022) erreferentzian aurkitu daitezke. Erabilitako erregai-pilaren osagaien propietateak
datasheet-etik hartu eta ereduan parametro modura sartu dira. 1. Taulan erreferentziako
modeloaren parametro garrantzitsuenak laburbilduta agertzen dira.

1. Taula. Erregai-pilaren ereduaren parametroak.

Parametroa Deskribapena Balioa Unitatea
L GDL “Gas Diffusion Layer”-aren lodiera 2,35e-4 m
L_MPL “Micro Porous Layer”-aren lodiera 2e-5 m
L CL “Catalyst Layer”-aren lodiera 1,00e-5 m
L_mem Mintzaren lodiera 5,08e-5 m
epsl_CL “Catalyst Layer”-aren ionomero bolumen frakzioa 0,200 -
epss_CL “Catalyst Layer”-aren elektrodo bolumen frakzioa 0,400 -
epss_GDL “Gas Diffusion Layer”-aren elektrodo bolumen frakzioa 0,365 -
epss_MPL “Micro Porous Layer”-aren elektrodo bolumen frakzioa 0,400 -
sigmas_CL “Catalyst Layer”-aren eroankortasun elektrikoa 76,923 Smh-1
sigmas_GDL “Gas Diffusion Layer”-aren eroankortasun elektrikoa 90,909 Smh-1
sigmas_MPL “Micro Porous Layer”-aren eroankortasun elektrikoa 50 Smh-1
RH_an Anodoaren hezetasun erlatiboa 85 %
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RH_cath Katodoaren hezetasun erlatiboa 95 %

a CL Katalizatzaile geruzaren azalera espezifikoa 5,00e7 mn-1
i0_H2 Hidrogenoaren oxidazioaren korronte dentsitate trukea 10 A mh-2
i0_02 Oxigenoaren erredukzioaren korronte dentsitate trukea 1 A mAh-2

Eraikitako ereduaren jokabidea ikusteko, bi azterketa kasu definitu dira, non sarrerako
hezetasun baldintzak aldatzen diren bai anodoan bai katodoan ere. 2. Taulan, aldatu diren
parametroak eta aztertutako balioak agertzen dira.

2. Taula. Azterketa-kasuen definizioa.

Parametroa Deskribapena Balioak Unitatea
RH_an Anodoaren hezetasun erlatiboa 20-40-60-85 %
RH_cath Katodoaren hezetasun erlatiboa 20-40-60-85 %

4. lrudia-n, simulazioen bitartez lortutako emaitzak agertzen dira. Hor, parametro horiek
polarizazio kurban duten eragina ikusten da. 4. Irudia a)-n ikus daiteke zenbat eta hezetasun
erlatibo handiagoa izan orduan eta tentsio altuagoak lortuko ditugula. Polarizazio kurba hauetan
erregai-pilaren tentsioa eta korrontea grafikatzen dira, non korrontea handitu ahala tentsioa jaitsi
egiten den. Tentsio jaitsiera horrek hainbat jatorri ditu. Lehenik eta behin, korrontearen balio
baxuetan tentsio jaitsiera katalizatzailearen aktibazio polarizazioaren ondorio da. Ondoren kurba
tentsio galera linealeko gunean sartzen da, non galerak zeldaren elementuen erresistentzia
elektrikoak sortzen dituen (ohmic drop bezala ezagutzen direnak). Azkenik, korrontea handia
denean, masa garraioagatiko galerak aurkituko liratezke (grafikoetan ez da horretaraino iritsi),
erreaktibo eta produktuen kontzentrazioek erregai-pilaren errendimenduan galerak sorraraziz
(Polarization Curves, 2017). Bestalde, 4. Irudia b) eta ¢)-n muturreko kasuetan hezetasunak
pilaren geruza ezberdinetan duen eragina ikusten da. Hortaz, ondoriozta daiteke anodoaren eta
katodoaren hezetasun balio altuagoekin, korronte dentsitate altuagoak lortzen direla.

4. Irudia. a) Hezetazun maila ezberdinetarako polarizazio kurban eragina; b) Water activity 20 — 20 %;
¢) Water activity 85 — 85 %.
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3.3. Egiaztapena

Fase hau oraindik garapenean egon arren, dagoeneko lehen ordenagailu simulazioak aurrera
eraman ahal izan dira, non erreferentziako parametroei aldakuntza faktoreak aplikatu zaizkien.
Horrela, modeloko parametroen, aldaturiko parametroen eta erregai-pilaren datasheet-ean
gehituta zegoen polarizazio kurbaren arteko alderaketa egin daiteke. Aipaturiko hau jError! No
se encuentra el origen de la referencia.-n adierazitako kurbetan ikus daiteke.

5. Irudia. Polarizazio kurba parametro ezberdinekin eta datasheet-ak emandako kurba.
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Antzeman daitekeen modura, balioek guztiz bat egin ez arren, parametroak aldatzean lorturiko
polarizazio kurbak fabrikatzaileak emandakoaren antza handiagoa du, forma bera mantentzen
ibiltarte osoan. Horrekin ondoriozta dezakegu erabilitako modeloak balio handiegiak ematen
zizkiola polarizazio kurbari eta beraz, laborategiko erregai-pilarekin bat egiteko kurbaren balioak
jaitsi egin behar direla. Hortaz, ikerkuntza eta esperimentazioak bide honetatik jarraitu behar du.
Emaitza berdinak lortu ahal izateko, simulazioetan sartu beharreko parametro guztiak datasheet-
eko kurba lortzeko hartutako guztien berdinak izan behar dute. Datu horiek ez-jakinak direnez,
simulazioak garatzen jarraituko da kurbek bat egin arte.

4. Ondorioak

Dokumentu honetan hainbat alditan aipatu den moduan, PEM motako erregai-pilek hainbat
erronkari aurre egin behar dioten arren, 0so alternatiba interesgarria dira etorkizunean energiaren
sorkuntza jasangarria izateko.

Proiektu honetan zehar dagoeneko plataforma esperimentala muntatzea lortu da eta horrekin
lehenengo saiakuntzak gauzatzea. Honi esker etorkizunean mota ezberdinetako saiakuntzak egin
ahal izango dira, aurretik esandako jokabidea ezaugarritzeko asmoz.

Bestalde, oraingoz egin diren simulazioekin ikusi ahal izan da bai simulazioen polarizazio
kurbak baita erregai-pilaren datasheet-ean emandako polarizazio kurbak hein handi batean bat
egiten dutela. Honek ordenagailu saiakuntzen abiapuntu garrantzitsua suposatzen du, izan ere,
baliokidetasun hau izanda, optimizazio faseari hasiera emateko aukera irekitzen da.

5. Etorkizunerako planteatzen den norabidea

Hori dela eta, etorkizunera begira laborategietako saiakuntzek eta ikerkuntzek garrantzia
handia izango dute garapen honekin jarraitzeko. Hau horrela, erregai-pilen optimizazioa
funtsezkoa izango da, modu honetan pilen funtzionamendua hobe ulertzeko asmoz. Honi esker,
erregai-pilen errendimendua mugatzen duten degradazio, korrosio eta bestelako fenomenoak
ulertu ahal izango dira eta, optimizazioari esker, haiekiko jokabidea hobetu ere.
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Bestalde, erregai-pilen errendimendu galerak eragiten dituzten beste eragileak aztertuko dira.
Modu honetan, erregai-piletan hozte- edo berotze-sistema sartzeak duen aldaketa ikusiko da, edo
gasen sarrera tenperatura edota hezetasun erlatiboa aldatzeak dakartzan ondorioak aztertu ahal
izango dira. Honen guztiaren helburua erregai-pilaren ezaugarritzea guztiz ulertzea izango da,
modu honetan errendimendu gorena lortzeko asmoz.
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