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Introduccion

El hidrégeno es el vector energético que nos permitira realizar la transicion hacia nuevas energias limpias.
Para ello es necesario encontrar catalizadores activos y de bajo coste para la produccion y uso del hidrogeno
en tecnologias, como las pilas de combustible regenerativas en una unidad (URFCs), evitando el uso de
metales nobles (Pt, Ir, Ru). En este dispositivo, la reaccion de reducciéon de oxigeno (ORR) y la reaccion de
evolucién de oxigeno (OER) desempenan roles vitales en el electrodo de oxigeno [1].

Se ha realizado un estudio de materiales compuestos basados en combinaciones de Cu y Co con una matriz
de carbono dopada con nitrégeno como catalizadores bifuncionales activos para OER y ORR para su uso en
URFC [2]. El objetivo de este trabajo ha sido optimizar la cantidad de metales en los composites manteniendo
la misma actividad y estabilidad de los electrocatalizadores.

Experimental

Se han sintetizado composites de particulas de cobalto y cobre recubiertas de carbén dopados con nitrégeno
variando las relaciones entre los metales. Esta sintesis se basa en la polimerizacion de la dopamina en
presencia de las sales metdlicas para realizar posteriormente una carbonizacion solvotermal (STC).
Finalmente, se piroliza en atmosfera inerte. La relacién dopamina metal se ha mantenido siempre en 2:1,
pero la de Co:Cu se ha ido variando en 1:3, 1:1 y 3:1, siendo preparados 3 catalizadores C0o0.125CU0.375-NC,
C00.25Cu0.25-NC y C00.375CU0.125-NC.

Los catalizadores han sido caracterizados mediante analisis quimico (elemental, ICP-OES, XPS), XRD

y microscopia electrénica. EI comportamiento electroquimico hacia la ORR y OER se ha analizado con
electrodo de disco-anillo rotatorio (RRDE) en NaOH 0.1 M. También se han realizado medidas de estabilidad
bifuncional durante 50 ciclos de ORR y OER en presencia de oxigeno.

Resultado y discusion

Los catalizadores sintetizados presentan un contenido de nitrégeno de entre un 2.5 y un 3 % en peso
procedente del precursor polimérico empleado para su sintesis y el contenido de metal varia entre un 24 y
un 27 %. Los contenidos de Co y Cu mantienen una relacién similar a la empleada en el proceso de sintesis,
aunque se observa que el Co tiene mayor tendencia a quedar retenido en el polimero durante el proceso de
polimerizacion, mientras que el Cu sufre una pequeina pérdida en el catalizador final, siendo las relaciones
finales Co-Cu 1:2.2, 1.3:1 y 3.2:1 para los catalizadores C00.12sCU0375-NC, C0025CU025-NC y C00.375CU0.125-NC,
respectivamente. A diferencia del contenido de metales en el catalizador, los espectros de XPS muestran que
hay menos de un 4 % de metales en superficie y un alto contenido en C, lo que indica el recubrimiento de las
particulas metalicas con capas de carbdn una vez realizada la pirdlisis

Al aumentar el contenido de Co en los catalizadores se observa un aumento en el area microporosa y tamanos
de poro de 1-2 nm. Este aumento también produce un descenso en la mesoporosidad, con tamanos de poro
de 10 nm, y en el catalizador con mas contenido de Co, C0o375Cu0.12s-NC, hay presente macroporosidad.
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Figura 1. Distribucién del tamafio de poro. Figura 2. Curvas de polarizacion de la ORR y OER.
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El grado de bifuncionalidad, calculado como la suma de los sobrepotenciales de la ORR y OER, es mejor que
el de los catalizadores comerciales de Pt/C 20% y de IrO2. El catalizador C00.12sCu0375-NC presenta la mejor
actividad para ambas reacciones, con una suma de sobrepotenciales de 0.84 V, y el aumento de la relacion
Co:Cu disminuye la actividad hacia las reacciones del electrodo de oxigeno, con valores de 0.88 y 0.89 V
para C00.25Cu0.25-NC y C00.375Cu0.125-NC, respectivamente.

Conclusiones

Se han sintetizado satisfactoriamente catalizadores bifuncionales disminuyendo la composicién metalica y
los resultados muestran como la sinergia entre el Co y el Cu tienen potencial para utilizarse en URFC. Es
interesante destacar como el Cu no resulta activo para la OER, pero con una baja cantidad de Co muestra
los mejores resultados de la serie, debido a la mesoporosidad y la baja microporosidad que genera el Co.
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