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MEMORIA IESCRIPTIVA
Este invento se refiere a pilas de combustible

y mfs particularmente al control del volumen de electroli-
t0 en una pila de combustible.

En una pila de combustible el electrolito se de=
posita entre un por de electrodos espacizdos. lLos electro-
dos comprenden; frecuentemente, un substrato y un catali -
zador; el substrato sc proporciona simplemente para que
comporte el catalizador y debe diseflarse de modo que duran
te el funcionamiento el cdtalizador se encuentre en con -
tacto continuo con el electrolito. Bl elcotrodo debe cong-
truirse también de modo que permita el rcactivo, tal como
hidrdgeno gaseoso, que penetre en el substrato y entre
también en contacto con el catalizador. En el arte ante -
rior se considera, gencralmente; que se forma tna entrefa~
se de tres fases entre el gas reactivo, el ocatelizador y
el electrolitos en ouyo lugar se produce la reaccifn elec-
tro-quimica. Muchos cloctrodos recientess tales como los
utilizados en las pilas descritas en las patentes estado~
unidensos nimg. 2.969,315 y 2.928,783 utilizan electrodos
do niquel poroso on donde el ocetalizador seo distribuye uni
formemente a través del esgpesor de todo el electrodo. Es -
tas pilas recientcs incorporan un electrolito oirculante
de modo gque el agua puede adicionarse 0 eliminarse desde
el exterior de la pila, manteniéndose con ello un volumen
relativamente constentc del electrolito en el interior de
la pila. En eualquicr caso pequeflos cambios on ¢l volumen
del electrolito varian simplementc la posicibn de la inter—

fage de tres fascs en el interior del substrato de electro=-
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Ias pilas rocientes condujeron a un electrolito

no circulante o atrapado dispuesto en una matriz emparedada
ontro los oloctrodos. En cstas pilas ol agua producide
durante el funcilonamionto ge olimina modiante ovaporacidn
oen una de las corricntes de gas reactivo. Para obtener

el agua de 12 corriente de gas reactivo ¢l vapor debe po-
der pasar & travls del electrodo, sin permitir quo el clec
trodo se llenec completamente con liguido puesto que ello
podria impedir gue el gas reactivo entrare on cl electrodo
para reaccionfr con ol elecctrolito en los lugarcs de cata-
lizador. Log cefuerzos Yara eviter este tipo de problema
han resultado en el desarrollo de los eloctirodog biporosos.
Uno de esgtos eleotrodog biporosos se deseribe em la patené
tc egtadounidonse n¢ 3.077:508, cuya descripeidn empieza
en la linea 2 de la columna 4. Tal como aqui se describes
la estructura biporosa incluye, grmeralmentes; una capa de
grandes poros sobre el lateral de contacto con gas y una
capa de pequcfios poros o f£inog sobre ¢l latecral de contac~—
t0 con el electrolito. Ia capa de poros finos dobe activar
ge necesariamentc con un catalizador. Esto pucde ser tam -
bién aplicable a la capa de grandes poross; si bien ello no
es una exigencia. Ia clevada aceidn capilar de la capa de
finos poros reticne fuertemente el electrolito, mientras que
la capa de grandecs poros permanece relativamente oxenta de
clectrolito ys por consiguientes permite siempro gue el gas
reactivo penctre en el substrato de electrofo. Ia reaceidn
olectroguimica tinno lugar on aproximadamente ol limite enw-

tre las capas de poros grandes y pequefios cn donde existe
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wna interfase de tros fases. Sin embargo; la capa de pegue-
fios poros de cstas pilas recientes es por lo general muy
delgada por 1o quc se precisaron otras provisiones para
los cambios de volumen de elcectrolito.

En un cloctrodo en donde el catalizador estéd uni
formemente distribuido a través do todo cl substrato no
importa que, por ejcmplos el electrolito llenec la mitad o
lag tres cuartas partes del egpesor del eloctrodo ya que
existc siempre catalizador en el limito entrc el eloetro =
lito y el gos rcactivo. Asi pucs, s0lo cs nocesario que el

gas reactivo puoda penetrar a travésg de la porecifn del

- electrodo no llenada con el electrolito. Sin embargo, la

actividad clectroquimica solo st produce en la interfase

de tres fasesy ¥y el catalizador nue no sc situa en dicha
interfase no rcaccionz y es viktualmontc desperdiciado.
Otro desarrollo conduce a electrodos en donde el cataliza—
dor no se disperst. por todo el substrato, sino que se apli
ca més bien como umc/an?uir delgade ah superficic dcl sibs-—
trato adyacente al clectrolito. En cste tipo de clectrodos
sc roguiere que exlstan siempre pasos dec gas oxtendidos
por completo a través del substrato hasta lo capa dol cato
lizador. Para ascgurar que el gas reactivo llega a la capa
do ocatalizador se ha oonsiderado siempro nocesario utili -
zay un substrato hidrofdébico que no pueda retonor uma can~
tidad dmportentc de electrolito y por consiguiente no pucda
bloguear ol paso del gas reactivo a través del substrato hoe
cia la capa dc catalizador. Este e¢s el tipo mds comin do
electrodo utilizado hoy en dia. Sin embargos en las pilas

del tipo de clectrolito mo circulante os %todavia necesario
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eliminar el exceso de agua evaporindolo en uma de las co -
rricnteg do gas reactivo y/o poder almacenar ol volumen deo
olectrolito on cxcoso en algin lugar del intorior do la pi
la, particularmentc con el paro, cuando cl vapor deo agua
en la corrientc do gas y a partir de la atmdsfora circun~
dante se condensa en liguido. Con los substratos hidrofé-
bicos el vapor de agua condensado aumentard el volumen del
eleetrolito y puodo formar una pelicula de ligquido en el
lateral postaior o interior del substrato que actia como
up2 barrera para el flujo de gas & través del substrato
cuando vuolve a ponersc en funcionmamiento la pila.

Lag soluciones a los problemas antcriormente ex
puestos se exponen y describen las patentes Qstddounidenges
nfms. 3.779.811 y 3.905,832 de la peticionmnria. En la pri-
mera patente se dispome una placa de depdsito de clectro -
1lito poroso(ERP) en ol paso de gas roactivo y sc halla ee—
paciada del electrodo. El volumen de eloctrolito de la pi-
la se controla por cl movimiento del electrolito a través.
de los poros de lo placa porosay estabilizando de oste
modo ol funcionamiento electroquimico de la pila y ovitan~
do la inundacidn del olectrodo. Se aprociari que en la mo-
dalidad sgui descrita el clectrodo comprende una pantalla
de niquel conductore embebida en una mezcla uniformo de
particulas de platino y politetrafluoroctileno con lo que
el electrodo resulta bisicamente hidroffbico. En la paten
to n2 832 el material hidrofilico se dispone por detrés
y on contacto con un substrato de eloctrodo hidrofbbico pa
ra actuar como un depdsito de electrolito. Ia comunicacidn

entre ol material do depdsito y la matriz de clectrolito
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se proporeiona mediantos por ejemplos orificios a través
del eclectrodo lleno con matepial hidrofilico o dejando que
porciones discretas dol substrato de olectirodo hidrofilico
proporcionen trayectorias de pabilo entre la matriz de elce
trolito y ol matorial de depdsito. De estc modo el electro-
1lito en cxceso ticne un lugar al gie dirigirse sin afectar
significativamontc el flujo de gas & travdés de las 4rcas
nidrofébicas dol substrato.

Si bien los inventos descritos en las dosg paten -
tes preccdentos funcionen bien, tienen cicrios inconvenien-
tes. Un inconvenilcntc consiste en gue sc aumenta el espesor
de la pila. Otro cs el aumento de pérdidas de IR debido a
su redueido contacto ontre el electrodo y placa separadora
y por la adicidn do materialedicional a través del cual de-
be pasar la corrieonto cléctricai Otro problema es el aumch-
to del coste; estc aumento no solo sc debe al cogto de la
capa de depbsito o proplo material, sino que pucde incluir
también mayores costos de fabricacibn del oloetrodo, tal
como se requerird con ¢l invento deserito on la patente
'832.

Un objeto dol presente invento consisto en obte-
ner une pila elcctroguimice que puede acomodar cambios en
volumen de electrolito y que os delgaday £4cil de fabricar
y rolativamentc coondmica,

Do conformidod con ol prosento invonto on una pi
la clectroquimica uno de los electrodvs incluye unme cape
de catalizador y se dispone contiguo o enlazado con el la-—
teral enfrentado a electrolito de un substrato poroso al

gas totalmente hidrofilico-que actlia también como un depdsi
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to de electrolito. En una modalidad prefcride egbe subsira-
t0 se dispone deirds del catalizador de dnodo.

Al contrario gque las pilas electroguimicas del
arte anterior, no existe capa independicnto de material de
depdsito de electrolito detrds del substrato; por congi -~
guiente no se precisan orificios a través del substrato ni
se requiere someter al substrato a tratamientog cspeciales
Para proporcionay trayectorias de pabilo dcnds la matriz de
electrolito a la capa de depdsito. El substratv (o sea la
capa de depdsito de electrolito) es simplemente un material
hidrofilioo que ticnc una gema de tamafios de poro que estd
distribuida al azar por toda la superficie. Los poros meno-
res actuan como un depbsito para el exceso de elzctrolito,
mientras que 1os poros mayores permanccen sustancialmente
exentos de electrolito con lo que proporcionan los pasog
de gel necesarios a través del substrato hacia la capa de
catalizador.

Para asegurar que la matriz de electrolito este
siempre llena con electrolito, los poroz del substrato no
deben ser menores gue los poros mayores de la matriz. Con
csta construccibn lag fuerzas capilarcs dentro del substra-
to serdn menoros que las fuerzes capilares dentro de la ma~
triz; por consiguiontes el electrolito no serd arrastrado
en el substrato a menos gque exista més clcotrolito del su-
ficionte para llemar la matriz. Por otrappartes; cuando de -
orece el volumen de electrolito en el interior de la pilas
el electrolito se vaciard primero del substrato para entrar
en la matriz, evitdndosc con ello el gocado de la matrig.

Se ha doscublorto, soxrprendentemontes que un subs
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trato hidrofilico poroso con une game do famafios de poros
distribuida al azar por toda la superficie oonsorva sufi -
cientgporosidad, afin ouando esté parcialmente lleno de eleg
trolito, de modo que el gas reactivo puede pasar féeilmen—
to a travds del substrato cn una direccidn perpendicular a
su egpesor sin nocesidad de proporciomar dreas hidrofébi -
oas. Se ha encontrado que,; por ejemplo, uma variedad de pa-
peles de carbdn con una amplia gama de caracteristicas del
egpectro de poro funciona bien como depdsito de electrolito
al tiempo que sirves simulténeamente; como substratos de
electrodo.

En una modalidad preferida, en donde la capa de
dopdsito de electrolito anteriormente roforida se encuentra
detrds de la capa de catalizador de énodos el substrato o
capa por detrds de la capa de catalizador de cAtodo es tam-
bién porosa y totalmente hidrofilica. ELl tamafio de sw poro
s¢ elige de modo que sca mayor que el de la oapa que se en-
cuemtra detrds dol catalizador do dnodo, de modo que duran—
te el funcionamiento se encuentre casi secca y la mayor par—
to de los cambios dol volumen de liguido sc acomode por la
cape dc depdsito que so oncuentra dotrds del catalizador do
énodo. Con el paro cs capaz de absorber y retencr las gran—
des cantidades de agua que se condensan do la atmbsfera ecir
cundante. Con la puésia en marcha se vacia répidamente pare
permitir que ¢l oxidante pasc fécilmontc a su través.

Ios objetivos, caracteristicas y ventajas del pre
sente invento y otros aparecerén wds claros a la luz dc la
descripeién detallada que sigue de sus modalidades proferi-

das tal como se ilustra en los dibujos gque sc acompaiian.
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Ia figura (nica es una vista en scccibn transver
sal que muestra una pila electroquimica do conformidad con
el prosente invento.

‘ Con roferencia a la figura 1y que cs unma modali-
dad de ejemplo del prosente imvento, so mucstra una pila
de combustible designada con la referencia numérica 10.

Ia pila de combustible 10 incluye una matriz de retencidn

de electrolito 12y un olectrodo de &nodo 14, un olectrodo

de cdtodo 16, y separadores de gas 18y 20. Ia pila do este
modalidad utiliza 4cido fosfbérico en calidad de electroli-
to, si biens resultard evidente que el invonto cs igualmen
te aplicable a pilas que utilicen cuwalguior tipo de elee-

trolito tal como hidréxido potdsico o carbonato fundido.

El electrodo de &nodo 14 incluye una capa do cam
talizador 22 unida a uma capa de depbsito 243 asi pucs,la
capa de depdsito, en esta modalidads es tambidén un subs -
trato de electrodo. El separador de gas 18 incluye una por
cibén central 26 y una porcibn de borde 29. Ia porcidn con-:
tral estd espaciada de la capa de depbsito 26 definiendos
por consiguiente, un espacio de combustible entre ambas
en el que se introduce hidrbgeno w otro ocombustible apro-
piado. En um pila do pilag de combustible el separador
18 tendrd wn oxidante en su otro lateral para alimentar
ol clectrodo do citodo do una pila contigua. Ia poreibn de
la oapa de depbsito 24 que estd expuesta diroctamento al
combustible en el cspacio de combustible 28 se¢ denomina
aqui como la porcifn activa de la capa do depbsito 30. Ia
porcifn de la cape de catalizador contigua a la porcidn

activa 30 se refiore aqui como el drea activa de la cepa
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de catalizador. Iamporoi6n activa 30 os hidrofilica Ffrente
al electrolito, porosos y no incluye ningin catalizador o
material hidrofdbico aparte des posiblementes en la super-
ficie en donde la oapa dc catalizador 22 estd vinculada a
8sta debido a cierta penetracidn inevitable do la capa de
catalizador en los poros superficiales dc la capa de depd-
sito cuando ést% se aplica. Ia capa de depdsito 24 puede
ser de cualgquier material hidrofilico poroso gue sea eléc-
tricamente conductor y que sea virtualmento inerte frente
al electrolito. E1 papel de carbdn del mismo tipo que so
utiliza tipicamente como un substrato de clectrodo en el
arte anterior oonstituye un buen material de depdsito on pi
las dc elcetrolito de dcido fosforico. Ia oapa ue cataliza-
dor 22 estd constituida por particulas dc catalizador enla-
zadas con un material hidrofébico tal como politetrafluoro-
etileno. Un catalizador preferido os el platino soportado
sobre particulas de carbén. Ia composicifn de la capa do
catalizador no es critica pare el presentc invento y cual-
quier composicibn domcapa de patalizador conocida o compo-
sicibn de catalizador do nuevo desarrollo serd asimismo
oapropiade para wtilizarso oon el presente invento.

Como cs bien conocido en el artes es esencial
que la matriz 12 esté siempre complotamente llena con élqg
trolito, tanto durante el funcionamiento como duwrenie el
paro. Asi pues, antos de ponersc en funcionamicnto por pri
mera vez se introduce en la pila de oqmbustible por 1o me~
nos tanto eloctrolito como sca nscesario pare llenar por
completo de la matriz y posiblemente alto mfg. Durante el

funcionamiento la pila de combustible produce agua que di~



luye el electrolito y aumenta su volumen total en cantidad
superior a la que pucde almacendrse dentro do la matriz.
Adomds, cuando go detienc la pila su volumon do liquido puo
do aumentar segin un factor de dos o tres yo quo adsorbe
5. vapor de agua de la atmbsfera y espacios do combugtible. Es
te volumon de ligquido en execeso debo tonor un lugar a don~
de dirigirse. Ie capa do depdsito 24 proporciona estc cspa-
cio de almacenamionto dontro de sus pbroa- In transfercencia
de esto liguido on excoso & medida que sc forma on la matriz
10, - 12 dobo efcctuarsc a través de la capa do catalizador 22.
Con ol fin do ascgurar la fécil transforencia de 1iquido
entre la matriz 12 y 12 ocapa de dOpésiﬁo 24; en cualguior
direccciéns se proporoionan orificios 34 a través de la capa
de catalizador. Estos orificios sc llecnan de preferencias
15. con wn matorial hidrofilico tal como ol mismo material con
el que esté congtituida la matriz. Si bion en esta modali -~
dad so han roprosontado orificios a través de la capa de
catalizador 22y se ha cenconbtrado que en muchos ¢asos puedon
no sor necesarios estos orificios debido a que la capa do
20, catalizador 22 ineluyc poros hidrofilicos e hidrofébicos;
pruebas han domostredo que normalmentc cxiste suficiente
capacidad de transfercncia de electrolitv a través de los
poros hidrofilicos do la capa de catalizador. En cualquier
caso log orificios pueden incluirse simplomentc como medida
25. Precautoria.
Ia transforoncia de liguido en la pila sgbroduco
a través de la accibn do fuerzas capilares. Contra menor
es el paros; mayor cs la fuersza capilar y mayor la capacidad

do retencidn. Debido o que la matriz 12 dobe siompre permae—
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necer llens con cleoirolito ésta debe tencr poros menores
que la capa de depbsito 24y de otro modo el oloetrolito en
1a matriz 12 penetraria en los poros do la oapa de depbsito
dejando de oste modo a la matriz parcislmonto vecia. Do
conformidad con cl prosente invento sustansialmente todos
log poros de 1a capa dec depdsito 24 son mayorcs que 1los po-
ros do la matriz; asi puos los poros de la capa de depdsito
golo se llenarén dospués de llemarse la matriz y se vacia-
rén en la matriz cuando disminuye el volumen de liguido en
la pila.

Evidentemonte el hidrbgeno u otro gos combusti
ble debe sicmpre poder pasar a través do la capa de depdsi~
to 24 hacia la capa do catalizador 22 durantc el funciona-
miento de 1a'pi1a. En el arte anterior sicupre se ha ilus-
trado gque cualguier ocapa que sopare ek gspacio de combusti-
ble de la capa dc catalizador dobe estar provista con ori-
ficiOS o 4rca hiq;ofébicas pare ascgurar dospejados pasos
de gas. Sin embargo se ha desceubicrtos sorprendentemente,
que esto no cs necesario. Se ha encontrado gue una capa de
depbdsito 24 que seo continua y tonga un espesor ne supc -
rior al egpesor doc los substratos de electrodo del arte an=
Yerior posec volumen suficiente en sus pequefios poros para
retenor el volumen en exceso de liquido de modo que sus po=-
ros mayores queden vacios y proporcionen pasos limpios pare
ol gas para que paso dol espacio do combustiblo & trovéds do
1a capa de depsito a la capa do catalizador. Se ha encontra
do quo ogto so verifica con papolos do carbdn que ticnon
una amplis gamo de onracteristicas de ospoctro de poro,tal

como se represcnta en la Tabla L. Se considera que otros ma

et ee e e e e v i e
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terinles de substrato de elecotrodo porosos con propiedades
do espectro do poro similares actuan satisfactoriamente, tal
como polimeros hidrofilicos porosos (por ejoemplo plisulfona
tratada para hacorla humectable); en pilas de cloetrolito

do base pueden utilizarsc metales sintorizados.

La prueva do pilas do conformidad con ol presente
invento he demostrado gue se obtiene un funcionamiento sa=-
tisfactorio cuando la ocapa de depdsito estd 1llena al 60%
oon electrolito. Para las pllas probadag y descritas en los
ejemplos“expuestos mfs adelante, esto representa aproxima=
damente dos 0 tres veces el volumen de llenado con gue Ope-
ran normalmente lag pilas. Esto no gquiere decir gue cuando
se llena la capa de depdsito elio no tiene efecto sobre la_
distribucibn del combustible en la capa de catalizador;sin
embargo, las caracteristicas de difusibén de hidrbgeno son
tales que el lateral de &nodo de la pila de oombustible es
totalmente tolerante con la reducida digponibilidad de come
bustible. El espestr de la capa de depdsito requerido depen~
derd de factores tales oomo la cantidad mixima de ligquide
previsto, la porosidad del material utilizado, mfs un fao-
tor de seguridad razonable. Este espesor puede determinarse
fdcilmente por personas expertas en el arte.

Por otra partes; el electrodo de oftodo no es tan
tolerante a la reducida disponibilidad de oxidante como el
electrodo de 4nodo 1o es a la reducida disponibilidad de
hidrégeno. Es por este motivo que el almacenamiento de elec
trolito se prefiere por detrds del catalizador de 4nodo en
vez de defrés del catalizador de cdtodo. Para muchas apli -

caciones puede utilizarse un cétodo impermeable ordinario
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en combinaocidn con la capa de depdsito de 4nodo del prosen
te invento. Sin embargos; es deseable que la capa de sus -
trato por detrds del electrodo de cdtodo retenga el elec—
trolito cuando se detiene la pila y el volumen de electro-
5. lito aumenta varias veces su volumen de funcionamiento de =
bido a la condensacidn de liquido a partir de una atmbdsfe-
ra himeda. Asl puess; en la modalidad proferida de la figu~
ra 1 el electrodo de cdtodo 16 comprende tambidn un subs -
rato no impermeable 38 que tiene una capa de catalizador
10. 39 enlazada a &ste. El separador 20 incluye una poreién
central 21,espac;ada del. substrafo 38 que define un espa-
0io de oxidanto 40. Ia porecidn del substrato 38 que estd
expuesta dirdetamenic al oxidante en el espaciq 40 sc deno=-
mina aqui como la porcibn ectiva de substrato 44. Ia por-
15. cidn de la capa do catalizddor 39 contigua & la poroién
acti?a 44 eg el égea activa de'la»éapa de catalizador. Tal
como se ha expuesto anteriormentes el substreto 38 no tie-
ne por objeto el almacenar el electrolito cn exceso cuando
egta funeionando la pila; por este motivo no se¢ denomina
20. como una capea de‘depésito. Sin embargos al igual gque la o&
pa de depbsito 24 y al contrario que en el artc anterior
no contiene material impermeable o hidrofébico en su por =
oidn activa 44; difiere de la capa de depdsito 24 solo en
. el hecho de que la major parte do sus poros (contra mis me
25. jor) en la porcidn aqtiva son de mayor tamafio que los poros
de la poreidn activa 30 de la capa de depdsito 24 que se
llensa con electrolito durante el funcionamiecnto de la pi~
la. Esto signifion quo la poreidn activa del substrato 38

puede tener algunos poros de menor famafio que los poros ma-
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yores de la poreibn activa de la capa de dopbdsito 243 sin
embargo, la mayor parte de estos poros menores permanecen
secos durante ol funcionamiento de la pila debido a que la
mayoxr parte del almaccnamiento de electrolito, mientras que
funciona la pila, estd on los poros menor s de la capa do
depdsito. Solo con el paro existird suficientc volumen do
1liquido para llemnr los poros mayoros do la porcidn activa
del substrato. De ostec modo ol electrolito on exceso se deg
plaza primero & la capa de depdsito 24 en veoz de hacerlo al
substrato 38. Bl dnico momonto en que el substrato 38 puc-
de recoger grandos cantidades de liguido cs con ol parostal
como se ha oxpuosito antoriormente. Cpn la puesta en marcha
serd el primor en vaciarse debido a que ticno entre todos
los componentes ¢l mayor tamafio de poro. '

En el sentido usual la palabra substrato sighifi—
oa la capa que ostd por detrds del catalizador y a la gue
ostd unide del catclizador. Asi pues, en la modalidad pre—
feorida anteriormentc doserita la capa de dopbsito 24 os .
tambidén un substrato. Sin ombargos para los fines de este
solicitud, incluyendo las reivindicacioncgs la palabra subg-
trato significa la capa que se encuentra inmediafamente por
dotrds de la capa do catalizador, tengn 0 no onlazada la
capa de eatalizador. Asi puess la capa 38 sord un substrato
aln cuando la capa de oatalizador}eébodo 39 este enlazada a
la superficie do la matriz 12 y no a la capa 38.

De conformidad con un agpecto ulterior del pre -
sente inmvento la oapa de depdsito 24 y el substrato 38 in-
cluyen; cads unos porciones de sellado periférico 48, 50,

respectivamento. Estas porciones de sellado estin emparcdn
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das entre la porcifn de borde 52 do la matriz 12 y las por -
oiones de borde 29y 54 de los scparadores de gas 187 20 ros-
pectivamente. Ias porciones de sollado 48, 50 ostén impreg -
nadass por ejemplo con ol material con que cstd confeceiona-
da la matriz 12, para quc la distribucibn del tomafio del
poro de las porcionos de sellado sca aproximadamente igual
que la gue presenta la matriz 12. Asi pucsy las porciones
de sellado 48, 50 permanccerédn siempre llomas con clectroli-
to mientras quo estd llena la matriz 12 con olectrolito. Por
consiguiente los scllos de liguido estén formados en las su-
perficies 56, 58, 601y 62 en la forms descrite en la patente
estadounidense nfm. 3.867,206 de la peticiomaria y que se ci-
ta aqui oomo refcp?ncia. Los sellos impideq el cscape de gos
reactivo del interior de la pila. Sin embargos el presente
invento no depende del ‘tipo de sellos anteriormente descri-
tos; funciona iguwalmente bien con cualguier tipo de orgoni-
zacidn sellante.

Este invento proporcionn varias vontajas sobre el
arte anterior. Por ojemplos elimina las costosas etapas de
impermeabilizacidn do los substratos de clcetrodo para que
rosulten hidrofilicos ens por lo menoss; frca scleccionadas
para asegurar pasos de gas. la cepe de depdsito sirve tam -
bién como el substrato de electrodo con lo que se elimina
la nccesidad de una capa de substrato independiente y capa
de depdsito. En comparacibn con las ogtructuras que tienen
capas de depbsito independientes por detrds de las capas de
substrato de clectrodo, las pérdidas de difusibn de hidrdgeno
son potencialmento inforiores debido @ que el flujo de hi -

drbégeno se produce golo a través de la capa do depdsito ha-
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cin el catalizador cn vez do a travds de une capa de do-
pdsito y un substrato dec electrodo. Agimismo puede redu -
cirgo el poso y ospesor do la pils dobido o que la capa de
deposito sola no os mds grucsa o os por lo menos menors
que el cspesor de la combinacidn de wn substrato y capa de
depbsito. En ume aliornativa, para un espesor de célula da
do pucde aumentarsc la capacidad de almaccnamicnto del vo-
lumen de electrolito.

La Tabla 1 ofrece propicdades do diversos pape -
les de carbbn que se han probado con éxito como capag de
depdsito de conformidad con el presente invonto, Sc@precia
ré que el tamafio medio del poro pars los diversos papeles
os en cualguier caso de 14 a 83 micres y que las distri -
buciones de tamnfio de poro mds ancho, agi como las distri~
buciones de tamaiio de poro reclativamente rcducido sonksam
tisfactorias. las matrices y juntas de bordc utilizadas
en las pilas fabricadas con cstos substrotos y capas de
depodgito tienen tamafio de poro comprendides emtre 1:0 y
5,0 micras.

TABIA I

——— e

Papeles de carbbn utilizados como depbsitos de electrodo

de pilas dc combustible de conformidad con cl presente

invento

Tamafio Goma del Porogidad Espesor

medio del tamafio de

poro(mi - poro (mi- %

cras) oras) (micras)

e Min. whr.
A 83 60 110 80 483
B 41 19 85 75 356

¢ 59 42 86 85 381
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TABIA I (cont.)
Tamafio Gama del Porosidad Egpesor
medio del  tomafio de
poro (mi~ poro(mi - % (micres)
cras) cras) )
R min., méx.
D 59 39 86 86 457
B 1444 2,5 82 82 330
F 16 3 83 83 381
G 14 6 75 75 406
H 17 3 88 88 406
EJEMPIO 1

En una prucba la capa de dopdsito de dnodo y el
substrato de cAtodo se fabricaron con el papel 3¢ carbdn
designado con B on la Tabla 1. Ia capa do depbsito de dno-
do no inclﬁyé impermoabilizante miontras que el subsirato
de cdtodo sc impormeabilizd con uns carsa do 4 mg/cm2 de
politetrafluoroetilono (PTFE). Ia matriz constituida por
carburo de silicona al 96% y PIFE al 4% tuvo un espesor
de 254 miecras y un tamafio medio del poro do 2 micras. El
funcionamiento de la pila fué tan bueno como otras pilas
utilizando substratos de 4nodo impormezbilizados convon -
cionnles.

En otra pila la cape de depdsito por detrds de
la capa do catalizador de énodo fué del papel do carbdn
designado con C on la Tabla 1 y no ineluyé matorisl impor
moabilizante hidrofbbico. ELl substrato de cdtodo ostuvo
constituido por papel de carbdn designando con E on la Ta—

bla 1 y se impermecabilizd con 4 mg/em2 de PTFE. Ia matriz



5.

10.

15.

20,

25.

- 19 -

fué la misme que la utilizadn en ol ojomplo 1. Esta pila
funciond tan bien como las pilas quc utilizan clectrodos
convoneionales con substratos impormobilizados.
HEWLO 111

S¢ probd también uno pila tetalmento hidrofilica.
Ia oopa de depdsito de 4nodo se obtuvo de papel de carbbn
desgignado con B on la Tabla 1 y sin incluir on parte algu~
na impormonbilizante. E1l substrato do chtodr & obtuvo do
papel de carbdn dosignado con A on la Tabla 1 y tampoco
incluyd material impcrmeabilizente. Ia matriz fué la mis-
ma quo la utilizada en log cjemplos I y II y los bordes
de la capa de dopdsito de dnodo y el substrato de cdtodo
se impregnaron con carburo de silicona/PTFE pare formar
juntas impormeablos. So apreciard el solapado on la gama
de ‘tamafio do poro ontre la capa de depdsito de 4dnodo y el
substrato de chtodo. Egto no presentd problemass puesto
que durante el funcionamiento de la pila los poros menores
do la capa de depdsito do 4nodo parcialmente llena mantuvo
el substrato de cdtodo sustancialmontc scoo. (E1 inventa —j
rio de eloctrolito calculado on el cdtode fud inferior al
5% de su volumen de poros basado on el espoctro de poro
del &nodo y cdtodo). Si bion ol rendimicnto de la pila
fué solo de alrededor del 95% del rendimicnto de una pile
convencional con &dnodos y cdtodos impermoabilizadoss no s¢
considera quo ol menor rendimicnto fuera motivado por el
concepto del presonte invento.

Si bien cl invento so ha roprescentado y descrito
con respecto & una modalidad preferida dc 8stoy sc onton ~

dord por los oxpertos on ol arte que pucden llevarse a ca-—
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talle del mismo sin apartarse del espiritu y aleance del
invento.

REIVINDICACICNES

Deserito el objeto del presentoiinvonto se docla
ran nuevas y de propia inveneidn las siguientes reivindi-
caciones con prioridad de la solicitud de patente U.S.A.
nfm. 719,877 de 1 do scptiembre de 1976.

1.~ Porfcccionamicntos en pilas do combustible,
gue comprenden ume matriz retentora do clectrolito, una
cepa de catalizader de 4nodo dispuesta sobre wun lateral de
dicha matriz y una capa de catalizador do odtodo dispuesta
én el otro lateral de dicha matriz, incluyendo tambidn ca-
de. catalizador un éroa activa en contacto con dicha matrisz,
caractorizados por comprender una capa dc depbdsito que in-
cluye wna porcién activa en intimo contacto con, esencial
mente, la totalidad del lateral no enfrontado a matriz de
dicha 4rea activa de, por lo menos,; una de dichas capas
do catalizador, siendo dicha porecidn activa de dicha capa
de depbdsito porosa continua y totalmentc hidrofilica fren
te al electrolito y egencialmonte excnta de catalizador y
material hidrofébico, presentando dicha porcibn activa de
d icha capa de depdsito una gama do tamafios de poro dis -
tribuida al azar a través de toda la superficie con POros
substancialmente no inferiores & log poros mayores de di-
cha matriz. )

2.~ Porfoccionamientos, do conformidad con la
reivindicaeién 1y caractorizados porque dicha capa de co-

talizador estd enlazada a dicha capa de dopdsito.
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3«= Perfoccionamientos: de conformidad con
cualqulera de las rcivindicaciones 1-2; caracterizados por
que dicha capa dc catalizador incluye una pluralidad de
Pasos pasantes uniformemente distribuidos que interconcc-
tan dicha matriz y dicha capa de deopdsitc.

4.~ Perfcccionamiontos, de cvnformidad con la
reivindicacibn 35 caractorizados porque dichos pasos son
orificios a través doc dicha capa de catalizador.

5.- Porfoccionamientoss de conformidad con la
reivindicapibn 4; caracterizados porque dichos orificios
se llenan con matorial hidrofilico.

6.~ Porfeccionamiecntos, de conformidad con la
reivindicacién 5; caractorizados porque dicho naterial hi-
drofilico o8 cscncialmente el mismo matorial quo el de di~
cha matris. '

T+~ Perfocciomamientos; dc conformidad con
cualguiera do las reivindicacionos 1~6; oaractorizados por
quo dicha capa do catalizador es dicha capa de catalizador.
de Anodo.

8.~ Porfocciomamicentos, de conformidad con
cualquicra de las reivindicaciones 1 a 7, caracicrizados
porgue dicha capa do depbsito os papel do carbén.

9.~ Perfeccionmamientosy do conformiada con
cualquicra de las reivindicacioncs 1 a 8, caracterizados
porque dicha matriz incluyc electrolito do 4cido fosféri
GO

10.~ Perfoeccionamicntoss do conformidad con
lag reivindicaciones 1 a 9, caractorizados por coumpronder

un substrato que tione uma poreidn activa on intimo con -
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taoto con esencialmente todo ¢l lateral no enfrentado a
la matriz del drca activa do dicha capa de catalizador de

cédtodos siondo diche poreidn activa de dicho substrato con

" tinna, porosa y totalmente hidrofilica frento al electro-

lito y sustancialmente coxenta de catalizador presentando
dicha porcidn activa del citado substrato una gama de ta-
nafios de poro distribuida al azar a través de toda la su-
perficie con la mayor parte de los poros de mayor tamafio

que los poros mayorcs de dicha porcibn activa de la cita-
da capa de depbsito que se espera sea llonada con eleo -

trolito durante ol funcionamiento de dicha pila de com --

bustiblo. .

11.- Porfeocciomamientoss de conformided. con
la reivindicaeidn 1 a 10, on donde la pila ineluye primc~
ros medios separadores do ghs con una poreifn central y
una, porceibn do bordes incluyendo dicha poreibn central
dreas espaciadas de dicha ¢apa do depfsito definiendo un
espacio de gas dec combustible entre ambass y scgundos me—
dios separadorcs do gas que incluyen uwha poroidn central
y una porecidn do borde, inoluyendo diche porecibn central
droas espacladas de dicho substrato que dofinen un cgpa -
cio de gas oxidante ontre ambas, caractcrizados porque
la capa de depbsito y dicho substrato incluyens cada uno,
porciones de sollado periféricemss cstando cmparcdada di -
cha porcibn de sellado de dicha capa de depbsito entro dai
cha matriz y dicha porcidn dec borde de dichos primeros
medios separadores de gas y estando emporedada dicha por—
cibn periférica do dicho substrato cntro dicha matriz y

diche poreibn dc borde de dichos sogundos medios separa—
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dores do gasy sicndo dichas porcioncs de sellado porosas

e hidrofilicas frentc al electrolito y proscntando wna dis
tribucibn del tamafio do poro sustancialmentc igual que la
distribucidn del tamafio do poro de dicha matrizy

l2.- Perfeccionamientos cn pilas de combusti-
ble.

Seghn so doseribe y reivindica cn la presente
memoria descriptiva que congta de 23 hojas foliadas y es-
critas a mfquinn por una sola caras foompafiada de los di-
bujos correspondiontes. -

Madrids a 31 Agosto 1977

P.a.

JAIME ISERN

e e
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