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SUMMARY

PERFORMANCE TEST OF MEMBRANE ELECTRODE ASSEMBLY
(MEA) MANUFACTURED USING CCM AND CCS METHODS IN A
UNITIZED REGENERATIVE FUEL CELL (URFC)

Yollanda Nurcholifah: Supervised by Prof. Drs. Dedi Rohendi, M.T., Ph.D and
Dr. Nirwan Syarif, M.Si.

Master of Chemistry, Faculty of Mathematics and Natural Science, Sriwijaya
University.

xvi + 95 pages, 10 tables, 23 pictures, 11 appendiences

This study compares the performance testing of Membrane Electrode Assemblies
(MEAs) made using the CCS method with single-layer and three-layer catalyst
electrodes, and MEAs made using the CCM method with three-layer catalysts. The
analysis of the electrodes using the CV method showed that the ECSA values of
Pt/C and Pt-Ru/C with three layers of catalysts were 75.2 x 102 m*/g and 121.6 X
102 m%g, respectively, while the ECSA values for Pt/C and Pt-Ru/C with a single
catalyst layer were 21 x 1072 and 12.9 x 1072 m?%g, respectively. This was supported
by electrode characterization data using XRD, which showed that the electrode with
Pt/C catalyst had a larger average crystal size compared to Pt-Ru/C, with a size of
21.665 nm, while Pt-Ru/C had an average crystal size of 14.328 nm. XRF
characterization showed that the Pt/C spectrum only displayed a peak for Pt without
any indication of Ru, consistent with a composition almost entirely of Pt (96.491%)),
while the Pt-Ru/C spectrum displayed a strong peak for Pt at 9-12 keV (Pt La and
Pt LP) and a peak for Ru at 18-23 keV (Ru Ka and Ru Kf). Although the intensity
of Pt in Pt/C was higher, the absence of Ru reduced the ECSA value as there was
no synergy to enhance -catalytic performance, unlike in Pt-Ru/C. SEM
characterization of the MEA CCS with three-layer catalyst electrodes showed an
average catalyst layer thickness of 164.817 um, with a neat and uniform
arrangement on both sides of the Nafion-212 membrane, while the MEA CCS with
a single catalyst layer exhibited a thinner catalyst layer, with a thickness of
141.349 um. The MEA CCM with three catalyst layers had a catalyst layer
thickness of 109.521 um and showed a less uniform surface. The MEA CCS with
three-layer catalyst electrodes achieved the highest RTE of 100% at a current
density of 4 mA/cm?, whereas the MEA CCM with three-layer catalyst electrodes
had an RTE of 40.38% at the same current density, and the MEA CCS with a single-
layer catalyst had a lower RTE of 21.81%.

Keywords: URFC, Round-Trip Efficiency (RTE), Pt-Ru/C, Membrane Electrode
Assembly (MEA), ECSA.
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RINGKASAN

UJI KINERJA MEMBRANE ELECTRODE ASSEMBLY (MEA) YANG
DIBUAT DENGAN METODE CCM DAN CCS PADA UNITIZED
REGENERATIVE FUEL CELL (URFC)

Yollanda Nurcholifah: dibimbing oleh Prof. Drs. Dedi Rohendi, M.T., Ph.D dan
Dr. Nirwan Syarif, M.Si.

Program Studi Magister Kimia, Fakultas Matematika dan Ilmu Pengetahuan Alam

Universitas Sriwijaya

x1 + 95 halaman, 10 tabel, 23 gambar, 11 lampiran

Pada penelitian ini dilakukan perbandingan uji kinerja MEA yang dibuat
menggunakan metode CCS dengan elektroda satu dan tiga lapisan katalis serta
MEA menggunakan metode CCM dengan tiga lapisan katalis. Hasil analisis
elektroda dengan metode CV menunjukkan nilai ECSA Pt/C dan Pt-Ru/C dengan
tiga lapisan katalis berturut-turut adalah 75,2 x 102 m%*g dan 121,6 x 1072
sementara nilai ECSA Pt/C dan Pt-Ru/C dengan satu lapisan katalis berturut-turut
adalah 21 x 102 dan 12,9 x 102 m%/g. Hal ini didukung oleh data karakterisasi
elektroda dengan XRD yang menunjukkan bahwa elektroda dengan katalis Pt/C
memiliki rata-rata ukuran kristal lebih besar dibandingkan dengan Pt-Ru/C, yaitu
sebesar 21,665 nm, sementara Pt-Ru/C memiliki rata-rata ukuran kristal sebesar
14,328 nm. Hasil karakterisasi XRF menunjukkan spektrum Pt/C hanya
menunjukkan puncak Pt tanpa indikasi Ru, yang sesuai dengan komposisi yang
hampir seluruhnya Pt (96,491%), sementara pada spektrum Pt-Ru/C, terlihat
puncak kuat untuk Pt pada energi 9-12 keV (Pt La dan Pt L) dan puncak untuk Ru
pada energi 18-23 keV (Ru Ka dan Ru Kf3). Meskipun intensitas Pt pada Pt/C lebih
tinggi, tidak adanya Ru mengurangi nilai ECSA karena tidak ada sinergi yang
meningkatkan kinerja katalitik seperti pada Pt-Ru/C. Hasil karakterisasi SEM pada
MEA CCS dengan elektroda tiga lapisan katalis memiliki ketebalan lapisan katalis
sebesar 164,817 um serta tersusun rapi dan rata di kedua sisi membran Nafion-212,
sementara MEA CCS dengan satu lapisan katalis menunjukkan lapisan katalis yang
lebih tipis dibandingkan MEA CCS dengan tiga lapisan katalis, yaitu dengan
ketebalan sebesar 141,349 pm, dan MEA CCM dengan tiga lapisan katalis,
memiliki rata-rata ketebalan lapisan katalis sebesar 109,521 um dan terlihat
memiliki permukaan membran dan lapisan katalis yang tidak rata. MEA CCS
dengan elektroda tiga lapisan katalis memiliki nilai RTE tertinggi sebesar 100%
pada densitas arus 4 mA/cm?, sementara pada densitas arus yang sama nilai RTE
MEA CCM dengan elektroda tiga lapisan katalis memiliki RTE sebesar 40,38%,
sedangkan MEA CCS dengan elektroda satu lapisan katalis memiliki RTE yang
lebih rendah, yaitu 21,81%.

Kata Kunci : URFC, Round-Trip Efficiency (RTE), Pt-Ru/C, Membrane Electrode
Assembly (MEA), dan ECSA.
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BABI

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Ketersediaan cadangan bahan bakar fosil semakin terbatas seiring dengan
meningkatnya kebutuhan serta konsumsi energi oleh masyarakat di dunia (Yelegen
et al., 2023). Terbatasnya cadangan bahan bakar fosil sebagai sumber energi telah
mendorong upaya pengembangan teknologi elektrokimia sebagai penyimpanan
serta konversi energi, yaitu fuel cell dan elektroliser (Kadyk et al., 2023). Perangkat
elektrokimia fuel cell memiliki efisiensi konversi energi yang tinggi tanpa adanya
polusi suara dan udara (Ren et al., 2020). Namun, fuel cell memiliki kendala, yaitu
kurangnya infrastruktur dalam produksi hidrogen sebagai bahan bakar fuel cell.
Fuel cell dan unit produksi hidrogen harus diintegrasikan untuk mencapai produksi
hidrogen yang efisien dan ekonomis. Hidrogen dapat dihasilkan dari bahan baku
terbarukan, seperti air, kemudian air digunakan dalam proses elektrolisis untuk
dipecah menjadi molekul hidrogen dan oksigen (Malik et al., 2023). Oleh karena
itu, terdapat perangkat tunggal yang saat ini menjadi fokus penelitian dengan
menggabungkan mode elektrolisis atau elektroliser (pengisian ulang hidrogen) dan
mode fuel cell (pembangkit listrik) sebagai konversi dan penyimpanan energi yang
disebut dengan unitized regenerative fuel cell (URFC) (Rocha et al., 2023).

Salah satu komponen terpenting dalam URFC, yaitu membrane electrode
assembly (MEA) yang merupakan pusat reaksi elektrokimia (reaksi sel volta
maupun sel elektrolisis). Komponen MEA terdiri dari dua lapisan katalis (katoda
dan anoda) dan proton exchange membrane (PEM). Optimalisasi komponen serta
metode pembuatan MEA penting untuk meningkatkan kinerja URFC. Dalam
perangkat elektrokimia URFC, persiapan MEA secara signifikan mempengaruhi
kinerja sel (Eun et al., 2019). Oleh karena itu, perlu dilakukan pengujian dengan
membandingkan metode preparasi MEA berdasarkan target penempelan katalis dan
metode pelapisan katalis sehingga menemukan MEA yang menghasilkan kinerja
tinggi pada URFC.

Proses pembuatan MEA berdasarkan target penempelan katalis, dibagi
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menjadi dua metode, yaitu metode catalyst coated substrate (CCS) dan catalyst
coated membrane (CCM). Pada metode CCS, elektroda difusi gas (GDE) atau
elektroda diperoleh dengan menempelkan lapisan katalis atau catalyst layers (CL)
ke atas gas diffusion layers (GDL), kemudian PEM diapit diantara dua elektroda,
untuk membentuk MEA dengan pengepresan panas. Metode CCS memiliki
keunggulan tertentu, yaitu proses persiapannya relatif sederhana, dan PEM tidak
membengkak atau berubah bentuk. Dalam metode CCM, CL diterapkan pada kedua
sisi PEM, diikuti dengan penempatan GDL katoda dan anoda pada kedua CL untuk
membentuk MEA tipe CCM. Penggunaan metode CCM dapat mencapai
peningkatan penggunaan katalis yang efektif dan penurunan resistensi transpor
proton yang signifikan pada antarmuka PEM atau CL ( Li et al., 2024).

Pembuatan MEA menggunakan metode CCM berbeda dengan metode
CCS, seperti yang telah dilakukan pada penelitian Rahmah (Rahmah et al., 2021)
hanya terdapat satu lapisan katalis. Pada lapisan katalis tersebut terdapat
polytetrafluoroethylene (PTFE) dan nafion solution. Seharusnya, PTFE berada di
dekat dengan GDL yang juga mengandung PTFE. Namun, PTFE harus disintering
agar terdistribusi merata. Tantangan yang didapatkan apabila lapisan katalis hanya
satu lapisan, yaitu sintering tidak dapat dilakukan karena nafion solution tidak tahan
terhadap suhu tinggi, sehingga PTFE masih terakumulasi. Oleh karena itu, pada
penelitian ini dilakukan solusi pembuatan MEA dengan metode CCS yang mana
lapisan katalis pada elektrodanya terdiri dari tiga lapisan, yaitu lapisan katalis
pertama terdiri atas komponen utama katalis dan PTFE, lapisan kedua dengan
komponen utama katalis dan nafion solution, serta lapisan katalis ketiga berupa
nafion solution.

Lapisan elektroda pada MEA yang dibuat dengan metode CCS pada
penelitian ini terdiri atas tiga lapisan, yaitu lapisan pertama berupa backing layer
(BL), lapisan kedua berupa macro porous layer (MPL) dan lapisan ketiga berupa
lapisan katalis. Gabungan antara BL dan MPL selanjutnya dinamakan GDL. Tinta
katalis lapisan pertama (katalis, 2-propanol, dan PTFE) ditempelkan pada
permukaan GDL, lapisan kedua berupa tinta katalis lapisan kedua (katalis, 2-
propanol, dan nafion solution) ditempelkan pada lapisan pertama, dan lapisan

ketiga berupa pelapisan nafion solution pada lapisan ketiga. Lapisan pertama yang
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ditempelkan pada GDL bertujuan untuk mengurangi rintangan antarmuka karena
permukaan pertama GDL juga mengandung PTFE. Lapisan kedua yang
mengandung nafion solution ditempatkan lebih dekat dengan membran, sementara
lapisan ketiga berupa lapisan nafion solution mengurangi rintangan antar muka
antara lapisan kedua dan membran elektrolit. Hal ini akan mengatasi salah satu
kelemahan utama pada pembuatan MEA metode CCS pada penelitian Rahmah
(Rahmah et al., 2021).

Terdapat tantangan utama dalam pengembangan MEA pada URFC yaitu
menemukan dan merancang katalis yang efisien serta tahan terhadap kondisi
pengoperasian URFC. Pada mode elektroliser, katalis elektroda positif dan negatif
harus memiliki aktivitas katalitik yang baik terhadap katalisis reaksi evolusi
oksigen (OER) dan reaksi evolusi hidrogen (HER), kemudian saat URFC
beroperasi dalam mode fuel cell, katalis pada elektroda positif dan negatif harus
memiliki kemampuan yang tinggi untuk mengkatalisis reaksi reduksi oksigen
(ORR) dan reaksi oksidasi hidrogen (HOR). Hal ini menandakan bahwa katalis
yang sama harus mempunyai sifat bifungsional yang baik untuk mengkatalisis
sepasang reaksi yang terjadi pada elektroda positif (ORR/OER) dan sepasang reaksi
yang terjadi pada elektroda negatif (HOR/HER) (Mladenovic ef al., 2023).

Salah satu katalis yang paling efektif untuk proses HER yang lamban, yaitu
katalis Pt/C karena katalis Pt/C memiliki energi adsorpsi hidrogen yang optimal,
energi overpotential yang rendah, dan kinetika yang cepat. Bahan pendukung Pt
berupa karbon sangat konduktif, sehingga dapat memfasilitasi transfer elektron
yang dapat meningkatkan kinerja dan selektivitas katalitik (Jiang et al., 2024).
Pengembangan elektrokatalis berbasis Pt dengan satu atau lebih logam sebagai
paduan dan bentuk struktur nano lainnya bisa menjadi strategi yang menjanjikan
untuk mengatasi masalah kinerja katalitik untuk ORR dan OER. Khususnya,
rutenium (Ru) dan iridium (Ir) adalah elemen sekunder paling aktif dengan Pt untuk
meningkatkan elektrokatalitik bifungsional oksigen menuju ORR dan OER
(Ravichandran et al., 2022). Material Ru, Ir dan oksidanya diperlukan sebagai
katalis dalam pembuatan elektroda OER untuk menghindari degradasi yang cepat
selama pengoperasian dalam mode elektroliser pada URFC (Wang et al., 2023).
Katalis Ir langka dan mahal, sehingga Ru dianggap sebagai katalis yang baik untuk
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menggantikan Ir karena lebih aktif untuk OER pada mode elektroliser dan jauh
lebih murah (Hrbek et al., 2022).

Penelitian Hassan (Hassan et al., 2022) membuat elektroda oksigen pada
URFC menggunakan metode CCS dengan menyemprotkan katalis Pt-IrOx di atas
kertas karbon sebagai elektroda oksigen dan Pt-Ru/C untuk elektroda hidrogen.
Nilai Round trip efficiency (RTE) URFC didapatkan sebesar 48% sebelum
degradasi awal. Setelah degradasi awal, diperoleh RTE sebesar 44%. Pada akhir
siklus RTE akhir bernilai 41% pada 500 mA/cm?. Pembuatan elektroda pada
penelitian Urbina (Urbina et al., 2023) menggunakan metode CCM langsung
melalui pencetakan inkjet dengan printer yang diendapkan pada membran Nafion
(N212, Tonpower). Rasio Pt terhadap IrOx pada elektroda oksigen divariasikan dari
1:1, 3:1, dan 9:1 (Pt:IrOx), sedangkan elektroda hidrogen menggunakan katalis
Pt/C. Hasil nilai RTE URFC didapatkan sebesar 47, 50,6, dan 48,7% pada 500
mA/cm? untuk rasio masing-masing 1:1, 3:1, dan 9:1 (Pt:IrOx).

Berdasarkan latar belakang yang telah diuraikan, maka penelitian ini
menggunakan katalis Pt/C sebagai elektroda hidrogen dan katalis Pt-Ru/C sebagai
elektroda oksigen dengan loading katalis keduanya sebesar 1 mg/ cm? serta
pembuatan MEA menggunakan metode catalyst coated membrane (CCM) dan
catalyst coated substrate (CCS) dengan teknik spraying. Elektroda dengan metode
CCS yang dibuat akan dikarakterisasi dengan metode Cyclic Voltammetry (CV) dan
metode Electrochemical Impedance Spectroscopy (EIS), X-Ray Diffraction (XRD),
dan X-Ray Fluorescence (XRF). Sementara MEA CCS yang dibuat dengan
elektroda satu dan tiga lapisan katalis serta MEA CCM dengan tiga lapisan katalis
akan dianalisis ketebalannya dengan Scanning Electron Microscope (SEM).
Sementara itu, kinerja dari MEA yang dibuat dengan dua metode (CCM dan CCS)
dikarakterisasi dengan metode melalui Open Circuit Voltage (OCV) dan kurva
polarisasi serta densitas daya yang dihasilkan pada densitas arus yang bervariasi
dalam mode fuel cell, sementara dalam mode elektrolisis akan dilakukan analisis
laju produksi hidrogen yang dihasilkan, serta nilai RTE pada masing-masing MEA
CCS dengan elektroda satu dan tiga lapisan katalis dan MEA CCM dengan tiga

lapisan katalis.
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1.2

1.3

14

Rumusan Masalah

Bagaimana perbedaan karakteristik elektroda dengan metode CCS tiga
lapisan katalis dan satu lapisan katalis dengan katalis Pt-Ru/C dan Pt/C yang
dibuat dengan metode CCS melalui analisis menggunakan metode CV, EIS,
XRD, dan XRF serta karakteristik MEA CCS dengan elektroda tiga lapisan
katalis, satu lapisan katalis dan MEA CCM tiga lapisan katalis melalui
analisis SEM?

Bagaimana perbandingan kinerja MEA CCS dengan elektroda tiga lapisan
katalis, satu lapisan katalis dan MEA CCM tiga lapisan katalis pada stack
URFC melalui analisis OCV, kurva polarisasi, densitas daya yang dihasilkan
pada densitas arus yang bervariasi, laju produksi hidrogen, dan nilai RTE
yang dihasilkan?

Hipotesis Penelitian

Penyemprotan atau spraying tinta katalis pada GDL lebih efektif
dibandingkan pada membran karena lapisan Pt yang dibentuk dengan
penyemprotan ke GDL menunjukkan permukaan yang lebih homogen dan
berpori dibandingkan yang disemprotkan ke membran sehingga mencegah
URFC dari flooding pada kepadatan arus tinggi dalam mode fuel cell (Bhosale
et al., 2020).

MEA yang dibuat dengan metode CCM dapat meningkatkan antarmuka
langsung antara katalis dengan membran dan pemanfaatan katalis yang lebih
baik dibandingkan metode CCS (Bhosale et al., 2020).

Penggunaan dua metode penempelan katalis (CCM dan CCS) memengaruhi
karakter dan kinerja dari MEA (Eun et al., 2019).

Metode elektroda lapisan katalis terdiri dari tiga lapisan lebih baik
dibandingkan dengan satu lapisan, karena mengurangi rintangan antarmuka

antara lapisan katalis dengan GDL dan membran elektrolit.

Tujuan Penelitian

Mengkaji karakteristik elektroda dengan metode CCS tiga lapisan katalis dan
satu lapisan katalis dengan katalis Pt-Ru/C dan Pt/C yang dibuat dengan
metode CCS melalui analisis menggunakan metode CV, EIS, XRD, dan XRF
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serta karakteristik MEA CCS dengan elektroda tiga lapisan katalis, satu
lapisan katalis dan MEA CCM tiga lapisan katalis melalui analisis SEM.

2. Mengukur kinerja MEA CCS dengan elektroda tiga lapisan katalis, satu
lapisan katalis dan MEA CCM tiga lapisan katalis pada stack URFC melalui
analisis OCV, kurva polarisasi, densitas daya yang dihasilkan pada densitas

arus yang bervariasi, laju produksi hidrogen, dan nilai RTE yang dihasilkan.

1.5 Manfaat penelitian

Manfaat dari penelitian ini adalah menemukan kinerja terbaik antara MEA
metode CCM dan CCS pada stack URFC dengan katalis Pt-Ru/C dan Pt/C sehingga

dapat digunakan sebagai konversi dan penyimpanan energi dengan efisien tinggi.
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