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Introduction Générale




Introduction générale

La pollution et le réchauffement climatique causés par [’'utilisation des sources
d’énergies fossiles épuisables, sont des problémes qui ont poussé les chercheurs et les
scientifiques a trouver des sources d’énergies vertes et renouvelables. Il est ainsi devenu
nécessaire et méme urgent de trouver des autres ressources d’énergies qui possedent les
mémes proprietés que les ressources actuelles, en tenant compte de 1’aspect stockage et

transportation, et avec moins de points négatifs.

Dans cette situation, 1’hydrogéne apparait comme un choix intéressant qui peut
remplacer le pétrole ou les autres combustibles utilisées quotidiennement pour produire de
I’énergie non polluante et propre. L’hydrogéne, (inexistant a 1’état naturel), est considéré
comme un vecteur énergétique qui a un caractere stockable. Pour cela, la pile a combustible
s’impose comme la piéce manquante qui peut transformer 1’énergie chimique qui se réside
dans I’hydrogéne en énergie électrique, sans avoir recours a la combustion classique, et

avec méme des rendements tres élevés.

La problématique scientifique de notre sujet réside dans la contribution d’une étude du
dégagement de chaleur dans une pile a combustible a membrane échangeuse de proton
(PEMFC). La bonne compréhension du phénomene thermique de la pile est primordiale
pour passer a sa bonne gestion thermique. Les éventuelles questions scientifiques relatives
a ce sujet sont clairement liées a la localisation des différents niveaux de températures,
ainsi que la quantification des différentes sources chaudes a I’intérieur de la pile. A I’issue,
et en fonction de cette étude, on se contentera d’évaluer les risques relatifs a un
dysfonctionnement du systéme de refroidissement. Entre localisation des points chauds et
¢valuations des risques, on pourra aisément se prononcer sur I’éventuel systeéme de

refroidissement adéquat a cette pile.

Dans notre projet de fin d’étude, on s’intéresse a 1’étude du transfert thermique dans la pile
a combustibles de type PEM (Proton Exchange Membrane), on peut aussi la trouver sous
le nom de PEMFC on y ajoutant (Fuel Cell). 1l est a noter que cette technologie est bien
présente dans diverses applications. La pile a combustible est une nouvelle technologie

découverte par sir William Grove en 1839 apres qu’il a fait sa célébre expérience de la pile



a combustible avec une cellule hydrogene - oxygene, et des électrodes en platine poreuses
et de I’acide sulfurique comme électrolyte. Cette technologie peut étre employée dans
multiples applications (applications spatiale, applications automobiles, la cogénération, la

production d’¢électricité).

La pile a combustible PEM constitue une actualité scientifique maintenant plus que
jamais, plusieurs entreprises et laboratoires de recherche visant 1’amélioration et le
développement de la pile a combustible et leurs composants I’'une de ses priorités pour
publier les premiers prototypes orientés au marché. Elle est devenue la technologie la plus

proche dans le plan commercial.

Notre curiosité scientifique et le fait de traiter un sujet nouveau nous a poussé davantage
pour opter a choisir cette thématique prometteuse. De plus, le titre de sujet reflete une

nouveauté qui peut étre publiable dans un journal scientifique.
Dans ce manuscrit, on y trouve trois grands chapitres en plus d’une conclusion générale.

Le premier chapitre initie bien le lecteur dans le domaine de 1’hydrogéne de la pile a
combustible en passant par le principe de fonctionnement et les avantages et limitations de
cette technologie. Il illustre bien le contexte général de ce travail en présentant une riche
recherche bibliographique sur le theme abordé. La derniére partie de ce chapitre présente

I’utilité de notre recherche ainsi que les objectifs scientifiques a atteindre.

Le deuxieme chapitre tiendra compte des phénomeénes de transferts ainsi que les
équations gouvernantes relatives a cela. Plusieurs illustrations et schéma sont présentés
avec les commentaires nécessaires a la bonne compréhension du phénomeéne globale. Une
attention spéciale est dédiée aux équations liées au transfert thermique et a I’état

d’hydratation de la membrane.

Le troisiéme chapitre est clairement destiné a la modélisation et a la simulation
numérique de cette problématique scientifique. Une premiere partie traite la distribution de
la température le long d’une cellule qui pourra nous aider a localiser et quantifier les points
chauds dans la zone élémentaire étudiée. Une seconde partie s’engage dans la recherche de

I’impact ’augmentation de la température sur le bon fonctionnement de la pile. Pour cela,



plusieurs conditions peuvent causer la hausse de la température d’une pile PEM. Dans
notre cas, nous avons supposé un éventuel dysfonctionnement du systeme de
refroidissement. Un modéle mathématique est présenté et une visualisation des résultats
de la simulation a donner lieu & des constats pertinents.

La conclusion générale résume le travail fait et regroupe les principaux résultats obtenus.



Chapitre 1

[ La technologie de la pile a combustible PEM }




1. Introduction

La pile a combustible est une nouvelle technologie qui peut étre employeée dans plusieurs
applications énergétiques. Cette technologie innovante et ami a I’environnement abrite
plusieurs domaines d’études, dont certains font parties de notre spécialité tel que la
mécanique des fluides et la thermique. Notre curiosité scientifique et le fait de traiter un
sujet nouveau nous a poussé davantage pour opter a choisir cette thématique prometteuse.
De plus, le titre du sujet reflete une nouveauté qui peut étre publiable dans un journal

scientifique dont nous sommes trés enthousiastes de le faire.

2. Principe de fonctionnement de la pile a combustible PEM :

La pile a combustible PEM est constitué de deux électrodes et un électrolyte. Une
¢lectrode s’appelle I’anode est chargée négativement. L’autre électrode est appelée la
cathode et elle est chargée positivement. L’¢électrolyte est la membrane et elle est
considérée comme le cceur de la cellule élémentaire. L hydrogéne est introduit du c6té de
I’anode et I'oxygeéne du coté de la cathode. Les protons d’hydrogéne traversent la
membrane qui sépare les deux électrodes et s’installent a la cathode avec les électrons et
les atomes d’oxygéne. Les électrons circulent dans un circuit externe représenté par la

charge (figure 1.1)

excédent

H, f— ]

H,0

+ chaleur

+ excédent O,

Anode Cathode

Figure (I.1). Schéma de fonctionnement de la pile PEM

La pile a combustible PEM convertit I’hydrogéne et 1’oxygene en énergie électrique

selon les réactions suivantes, [1]:



Anode:

Hy = 2H" + 2e~ (1.2)

Cathode:

1 . ~ (1.2)
=02y + 2H" + 2¢™ = Hy0

La réaction globale :

1 o (1.3)
Hz(g) + 502(9) - H,0;q) + Electricité + Chaleur

Ce type des piles a une température de fonctionnement inferieur a 100 C° (entre 60 et
80 CO) et un rendement électrique de 40 a 50%. Le temps de démarrage de cette pile est
tres rapide grace a sa faible température de fonctionnement. La puissance de la pile s'ajuste

de quelques dizaines de watts a une dizaine de watts, [2].

Ces piles sont fabriquées pour alimenter des véhicules et des installations de petite ou
moyenne taille. 11 est essentiel de noter que pour le fonctionnement d’une pile, elle doit
étre associé a des équipements auxiliaires pour assurer le stockage des réactifs
(I’hydrogene et I’air) et leur conditionnement (débit, pression et hygrométrie) et le controle
des produits de la réaction (eau, chaleur et électricité). Ces accessoires représentent 60%

de la masse du systeme d’installation et 20% de dépense énergétique.

3. Avantages et limitations

Comme chaque technologie, la pile a combustible PEM contient des avantages et des

inconvénients spécifiques.

e Avantages :
Les piles & combustibles sont I’actualité de recherche dans le domaine de production

d’énergie et elles sont classées comme des solutions de futur dans ce domaine.



Nous allons citer les points fort de cette technologie qui justifient son importance et son

intérét de recherche et de développement :

e Temps de démarrage trés rapide

e Temps de réponse tres rapide

e Electrolyte solide
Bien qu’elle soit considérée comme le cceur de la cellule et le facteur essentielle dans les
réactions chimiques, la membrane utilisée dans la pile PEM est dans son état solide, ce qui

signifie que y’a pas de risque de fuite de I’¢lectrolyte.

e Rendement énergétique tres elevé
Le rendement électrique d’une pile a combustible PEM varie entre 40 et 50 %. La quantité
d’énergie non convertie en énergie électrique sera transformé sous forme de chaleur et elle

sera dégagée sous forme de vapeur ou d’eau chaude.

Dans le cas d’utilisation dans le domaine domestique, la pile a combustible est capable de
fournir de 1’¢électricité d’un coté, et de I’eau chaude de 1’autre, ce dernier peut &tre utilisé

pour le chauffage domestique.

e Elles sont trés peu polluantes
Les piles PEM sont considérés comme une source d’énergie amie a I’environnement car
son seul déchet quand on utilise ’hydrogéne comme combustible c‘est bien I’eau, et si on
la compare avec un véhicule a essence, on trouve qu’elle est 99% en moins de monoxyde

de carbone, [3].

e Latempérature de fonctionnement :
Les piles a combustible a membrane polymére électrolytique fonctionnent a basse
température (moins 100C°), elles ont un rendement électrique meilleur. Ce type des piles

est bien adapté aux applications portables, [2].

e Modulabilité
Les piles a combustible ont un avantage important ¢’est qu’elles sont modulables, ¢’est-a-

dire elles peuvent étre fabriquees dans des différentes tailles. La taille d’une pile peut étre



augmentée ou réduite sans effet sur son rendement électrique, car ce dernier est

indépendant de la taille de la pile, [4].

e Silence

Les piles a combustible ne font pas trop de bruit, elles sont trés calmes, [5]

e Insensibilité au CO2

Limitations :

Malgré tous ses avantages, la pile a combustible lui reste plusieurs points importants a

améliorer pour qu’elle puisse parvenir a maturité

e Co(t de fabrication :
Selon A.HADDAD et EL-HASSANE AGLZIM et al [6] et [7] celui-la est considéré

comme le plus gros obstacle concernant la pile a combustible.

Pour la pile a membrane échangeuse de protons, I'utilisation des métaux nobles dans la
fabrication des électrodes, la membrane, le catalyseur et les plaques bipolaires est bien la

cause de son codt trés élevé.

Les membranes polymeres codtent environ 100.000 dinars par m2, ainsi que le prix de
platine varie a 17euros par gramme. Aussi, la fabrication des plaques bipolaires en graphite

est cher et coliteuse. Sans oublier I’assemblage des éléments et les pieces auxiliaires.

Pour le catalyseur, il y’a des progrés réalisés sur la teneur de platine (utilisation des

alliages).

e Ladurée de vie:

Les piles & combustible fabriquées sont pratiquement des prototypes seulement, ca veut
dire que la vision n’est pas vraiment claire sur la durée de vie des piles. Cette derniére varie

de chaque de pile a une autre.

e Vieillissement :

Les composantes de la pile a combustible PEM sont soumises a un vieillissement chimique

Ou mecanique causé principalement par :



¢ L’humidité non contrdlée de la membrane.
e | ’effet de la température qui cause la dégradation de la membrane.
e La perte d’activité catalytique.

e Dissemblance des matériaux utilisés.

4. Les différents types des piles et les domaines d’application

I y’a plusieurs types de piles a combustibles au cours de développement actuel.

Les piles a combustibles sont classifiées selon la nature de I’¢électrolyte, ce dernier est le
facteur principal pour la détermination de la température de fonctionnement d’un coté, et

le type d’ion qui assure la conduction ionique de I’autre, [8]. On compte :

e La pile a membrane échangeuse de protons (PEMFC).
e La pile a méthanol (DMFC).

e La pile a combustible alcaline (AFC).

e La pile a acide phosphorique (PAFC).

e La pile a carbonates fondus (MCFC).

e La pile a électrolyte solide (SOFC).

Les domaines d’applications :

Les piles a combustibles sont utilisées dans plusieurs domaines expliqués ci-dessous :

e Les applications transports :

La pile a membrane échangeuse de protons PEMFC est bien le type utilisé pour la
propulsion du véhicule car elle fonctionne & 80 °C avec un électrolyte en polymere. Les
piles alcalines AFC sont aussi utilisées pour alimenter en électricité les appareils du

véhicule comme le climatiseur et les autres appareils électroniques, [9].

e L es applications portables :

Les piles a combustibles utilisées pour les applications portables sont en compétition avec
les batteries. Les piles doivent étre fortes et peu sensibles au conditions extérieurs pour

assurer un bon fonctionnement. Parmi les différents types des piles a combustibles existant,



seulement les piles a membranes échangeuse de protons PEMFC et les piles a méthanol

DMEFC peuvent s’adapter aux conditions de ce domaine grace a leur faible température de

fonctionnement qui diminue les problémes de gestion thermique, [10].

Les applications stationnaires :

Les piles a combustibles produisent 1’¢lectricité et la chaleur, et pour cela, les piles a

carbonates fondus MCFC et les piles a electrolyte solide SOFC sont les types utilisés a la

cogénération et la production centralisé d’électricité, [11].

Les applications spatiales et militaires :

La NASA a utilisé des piles a méthanol AFC pour alimenter leurs navette spatiale
GEMINI qui est cours de programme et des missions APPOLO, [12].

On peut notamment noter que I’armée allemande a développé un sous-marin qui
fonctionne gréce a la pile & combustible, [13].

Les capteurs .

Les piles a combustible sont aussi utilisées comme une source d’énergie par plusieurs
capteurs. Parmi ses capteurs, on peut nominer :

-les capteurs de terrain :

Il existe plusieurs types de capteurs développés par le p6le national de recherche a
implantation régionale (PNIR).

-les capteurs optiques :

Les capteurs optiques reposent sur plusieurs principes :

Spectroscopie infrarouge atténuée a réflexion totale.

Analyse de la diffusion multiple de la lumiere par les agrégats qui permet de déterminer
leur dimension fractale.

-les capteurs électrochimigques :

Leur principe se repose sur la mesure ampérométrique du flux de matiere d’une espéce
électro-active, I’oxygéne dissous ou un indicateur électrochimique spécifique, au niveau
de la surface de I’¢électrode. Le bio en film en se développant sur la surface de 1’électrode

provoque la diminution du flux de la matiere.

-les capteurs biologiques :




Il s’agit d’utiliser les possibilités de la biologie moléculaire en immobilisant des

anticorps/ou des sondes nucléiques, [14].

Tableau (1.1). Comparaison des piles a combustible

Type de pile AFC PEMFC DMFC PAFC MCFC SOFC
Nom Alkalin Proton Direct Phosphoric Molten Solid Oxid Fuel
Fuel Cell | Exchange Methanol Acid Fuel | Carbonate Fuel Cell
Membrane Fuel Cell Cell Cell
Fuel Cell
Electrolyte Solution | Membrane | Membrane Acide Li2COs; ZrO,
polymeére polymere | phosphoriq
KOH | conductrice | conductrice ue dKCOIiTXrI]_dCL)j Et
ans LI 2
de proton de proton Y,05
lons dans OH- H* H* H* COz* o*
1’¢lectrolyte
Température de | 60-80°C | 60-100°C 60-100°C 180-220°C | 600-660°C 700-1000°C
fonctionnement
Combustible Ho Ha(pur ou Méthanol Hz(pur ou Ha(pur ou Ha(pur ou
reformé) reformé) reformé) reformé)
Oxydants 07} Air Air Air Air Air
spatial | Automobile portable cogénératio | Cogénération, Cogeénération,
: S, n production production
[Domaines centralisé centralisé
dapplications portable d’électricité d’électricité,
automobile,
maritime

Conclusion :

Dans ce premier chapitre, on a défini la pile a combustible, le principe de fonctionnement,
les avantages et les inconveénients ainsi que les différents types des piles a combustibles

qui existent et leurs domaines d’utilisation.




Chapitre 2

/

Les phénomenes des transferts couplés
Au ceeur de la pile PEM

\




1. Les phénomenes des transferts dans une pile a combustible

D’apres la littérature, on peut observer qu’il existe trois phénoménes de transfert : charge,

masse et chaleur, [1], [2], [12], [15]-[19].

1.1. Les phénomenes de transfert de charge

L'un des concepts les plus importants a comprendre lorsque I'on tente de modéliser une
pile a combustible est la réaction électrochimique qui se produit dans sa couche catalytique.
Aussi bien que la perte d'activation, il y a également une perte dans le processus de transfert
de charge a travers la pile a combustible. Le transport de charge électronique décrit le
mouvement de la charge de 1’électrode. Les deux principaux types de particules chargées
sont les électrons et les ions, et des pertes d'électrons et d'ions se produisent dans les piles
a combustible. La perte électrique entre la plaque de refroidissement bipolaire et la plaque
de contact est due au degré de contact entre les plaques di a la compression de la pile a
combustible. Le transport d'ions est plus difficile a prédire et a modéliser que le transport
d'électrons dans les piles a combustible. Lorsque les ions H* traversent I'électrolyte, une
perte de charge ionique se produit dans la membrane de la pile @ combustible. Dans ce
chapitre, nous traiterons le transfert de charge d'électrons et d'ions dans les piles a
combustible, ainsi que les différentes pertes de tension. De sa part, la tension de la pile
Veen, est la différence entre la tension théorique (de Nernst), et ’ensemble des pertes
pendant le processus de transfert (masse, charge et enfin chaleur), cette tension est

exprimée comme suit, :

Vcell = ENernst + Nact + Nohm + Neone (2.1)
Avec .
e, o0 R of1opr, PalD] L BT oo 1o Pall) +3% () 22
Nernst T 2F a pa 4F ' c . 4F syst ( . )
Avec .

HR, : Humidité relative de I’anode ; HR : Humidité relative de la cathode ; Pg,; : Pression

de saturation ; P, : Pression dans I’anode ; P, : Pression dans la cathode



e La perte de tension due au transport de charge

Elle est aussi connue par I’appellation « Polarisation ohmique », chaque matériau a une
résistance au flux de charge. Elle peut provoquer une polarisation ohmique, ce qui entraine
une perte de tension de la cellule (chute de tension). Cette résistance est relativement élevée

par rapport a la résistance électrique des électrodes.

Tous les composants de la pile a combustible contribuent a sa résistance électrique totale,
y compris I'électrolyte (membrane), la couche de catalyseur, la couche de diffusion des
gaz, les plaques bipolaires, les contacts d’interface. Cette perte en tension est appelée perte

ohmique, elle est plus visible dans la membrane, et elle est exprimée par la loi d’ohm, [20] :
Nonm = Rm-1 (2.3)

R,,, est la résistance surfacique spécifique de la membrane, on peut la trouver aussi ASR

(Area Specific Resistance) exprimé en (€2.m?2) avec :

€m (2.4)

Ou ay.: conductivité ionique (protonique) de la membrane en (s.m)
e,, - Epaisseur de la membrane en (m) avec :

(2.5)

= (0,5139.14 - 0,326).exp [1268 (ﬁ - =

Selon Wohr [21] et [22], on trouve une autre expression de calcul pour la conductivité

ionique.

Ous = (0.2658.2 + 0.0298. 4% + 0.0014. 13) exp [(2640.exp(—0,6.z) +1183). (5= — %] (2.6)

Ou A est la teneur en eau de la membrane exprimée par le biais du coefficient d’activité de

I’eau s’écrit :



Avec :

0,043 + 17,81a — 39,85a? + 3643 (0<a<1) (2.7)
A={14+14(a—-1) (1<a<3)
16,8 (a>3)

Avec :
P P.x
— H20 — H20 (28)
Psat PSClt
Et:
P t(T): eaT‘1+b+cT+dT2+eT3+f-In(T) (2.9)
sal
Avec :
a=-5800,2206 ; b = 1,3914993 ; ¢ = - 0,048640239 ; d = 0,41764768.10™*;
e =-0,14452093.10; f = 6,5459673.
Cette teneur en eau de la membrane A peut étre aussi exprimée par ces relations :
3 = =0 (2.10)

Nso75
Dont ny,o: le nombre de molécule d’eau ; ngp-,: le nombre de molécule de site actif (SOs)

(2.11)

Avec EW : la masse équivalente en (g.mol sos) ; pgry, - la masse volumique de la membrane

séche exprimé en (g.m) ; cu,0: la concentration de 1’eau dans la membrane, [2].

EW =100n + 446 (2.12)

Le coefficient de diffusion d’eau a 1’¢électrolyte varie en fonction du type de membrane,

s’écrit sous la formule suivante :

2436

Difbo = 3,5.1077. exp (— T) ) (2.13)

Par ailleurs, la conductivité électronique du métal utilisé dans une pile a combustible est
importante car elle affecte le transfert de charge des électrons. Les composants de la pile a

combustible généralement en métal comprennent les plaques de champ d'écoulement, les



collecteurs de courant et les interconnexions. Une expression courante de la mobilité des

électrons libres dans un conducteur métallique peut étre écrite sous la forme :

_Q (2.14)
- &

U

Avec : t: le temps entre les evénements de diffusion ; m, : la masse de 1’¢lectron (m=
9,11. 10'kg) ; Q : la masse de proton (Q=1,68. 107'%).

Cependant, le transport ionique dans les électrolytes polymeres (membranes), suit la

relation exponentielle :

Or = Oy e_Ea/Kt (215)

Ou g, représente la conductivité a un état de référence, et E, est 1’énergie d'activation
(eV/mol).

Un bon polymere conducteur doit avoir un nombre fixe de sites de charges et espaces
ouverts. Les sites chargés ont une charge négative et fournissent un lieu de repos temporaire
pour l'ion positif. Le fait d’augmenter le nombre de sites chargés augmente la conductivité
ionique, mais un nombre excessif des chaines latérales chargées peuvent réduire la stabilité
du polymere. En plus, I'augmentation du volume libre dans le polymere laisse plus d'espace
pour les ions pour bouger. Dans les membranes polymeéres a base de polytétrafluoréthylene
(PTFE) comme le Nafion qui est I’appellation de marque d’un fluoropolymeére copolymere
basé a tétrafluoroéthyléne sulfonaté, les ions sont transportés a travers la membrane
polymere par attelage sur les molécules d'eau qui se déplacent a travers la membrane. Ce
type de membrane a une conductivité elevée. Elle est cependant considérée comme la
membrane la plus populaire utilisée pour les piles & combustible PEM. Le Nafion a une

structure similaire au Teflon, mais comprend les groupes acides sulfonique (SOs H*) qui

fournissent des sites pour le transport des protons.
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m=5-=13
F, o ]
CF, CF n = ca.1000
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o z=1-3
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OH*[H,0]

X=1-13

Figure (IL.1). Structure chimique de Nafion

La conductivité de Nafion dépend de la quantité d'hydratation et peut varier avec la
teneur en eau. L'hydratation peut étre obtenue en humidifiant les gaz ou en s'appuyant sur
I'eau générée a la cathode. En présence d'eau, les protons forment des complexes
d'hydronium (H3O"), qui transportent les protons dans la phase aqueuse. Lorsque le Nafion
est complétement hydraté, sa conductivité est similaire a celle des électrolytes liquides. Le
volume de Nafion peut augmenter jusqu'a 22% lorsqu'il est complétement hydraté. La
conductivité et I'hydratation de la membrane étant corrélées, la teneur en eau peut étre
déterminée par la conductivité de la membrane. L'humidité peut étre quantifiée grace a
l'activité de la vapeur d'eau A,y epap -

By (2.16)

Aeau_evap = P
sat

Ou P, représente la pression partielle de vapeur d'eau dans le systeme, et P,,, représente

la pression de vapeur d'eau saturante pour le systeme a la température de fonctionnement.

Puisque les protons ont généralement une ou plusieurs molécules d'eau qui leur sont

associées, la conductivité et hydratation changent simultanément. Ce phénomeéne du



nombre de molécules d'eau qui accompagne chaque proton est appelé la trainee électro-
osmotique (ndrag), on peut calculer son coefficient comme suit, [20] :
0,2.4 pour A <5 (2-17)

E=4 1 pour5 < A <14
0;1875.1 — 1,625 pour A > 14

e La perte de tension par activation

C’est la perte en tension da a I’activation des sites des réactions au niveau des €lectrodes.
En effet, le temps nécessaire au début de la réaction au niveau I’anode par exemple, conduit
a une perte de la tension délivrée par la pile. En raison de la cinétique de réduction de
I’oxygene, la polarisation d’activation a la cathode est plus importante et plus lente que la
réduction de I’hydrogéne a 1’anode. On peut évaluer cette polarisation en utilisant
I’équation de Tafel comme suit, [1] :

RT .~ RT . (2.18)

Nact = =0 F Inip + anF '

e La perte de tension par concentration

Les pertes par concentration sont causées par la diminution de concentration des réactifs

sur la surface des électrodes.

Dans le cas de I’air, la teneur en oxygene a la surface des €lectrodes va chuter, plus ou
moins selon I’intensit¢é du courant, entrainant une diminution de pression partielle

d’oxygene, ce qui entraine une chute de tension.

Le méme phénomene se fait pour ’anode. On peut exprimer les pertes par concentration

dans I’équation suivantes, [15] :

Neone = M. exp(n.i) (2.19)

1.2. les phénomeénes de transfert de masse



Pour assurer la production de I'électricité, une pile a combustible doit étre alimentée
continuellement en carburant (hydrogene) et en oxydant (oxygene). En outre, I'eau produite
doit étre éliminée en permanence pour assurer un carburant et un oxydant appropriés au
niveau des couches de catalyseur afin de maintenir une efficacité élevée de la pile a

combustible.

L’¢tude de transfert de masse dans les différentes especes est trés importante. En effet,
la mauvaise manipulation des flux massiques peut causer des problémes sur les

performances de la pile.

Les forces convectives de transfert de masse dans les canaux de flux sont principalement
exercées par le flux de carburant, et les conditions de fonctionnement de flux comburant
sont contrdlées par I’utilisateur. Le débit élevé du réactif peut assurer une bonne répartition
vers les sites catalytiques de 1’électrode, cela peut également poser des problémes dans
I’ensemble de la pile et causer un endommagement de la membrane polymeére. La figure

I1.2 exprime le bilan général des flux de matiere

¢ _ am prod
Ng,o = Np,o + Ny, o

Ne_ ,
]
N(:.’
N§ Ny - 02
2 NC,E
N a,e H,0
H>0 - NN
NH20 2
s
N2 prod Noz
H — N c,s
Na; Hz0 NHZO
H,0 Ny
2

1

: X
I

Nfc;zo = N}?;D

Figurell.2. Les différents flux de matiéres dans une cellule de pile PEM

De maniere générale, Il existe deux phénomeénes de transfert de masse dans les couches
externes de la PEMFC ; (i) la convection dans les structures d’écoulement des flux (canaux
de flux), et (ii) la diffusion multi-espéces dans le milieu poreux qui s’appelle GDL (Gas
Diffusion Layer). Cependant, trois phénomeénes de transfert de masse apparaissent dans la

membrane : (i) I’Electro-diffusion, la migration et 1’¢électro-osmose.
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Dans ce qui suit, nous allons présenter le réle de chaque couche vis-a-vis du transfert de

masse.

e Pour la couche de diffusion (GDL)

Elle contribue a la pénétration facile du gaz dans les couches catalytiques et a
I’augmentation de la conductivité thermique. Cependant, la limitation actuelle ¢’est que

I’eau liquide (non évacué) bloque les pores du catalyseur.

e Les canaux de flux
Le canal de flux permet la distribution uniforme des réactifs sur la surface des
électrodes, en minimisant la perte de charge et en rendant la capacité d’élimination de 1’eau
a sa valeur maximum. La limitation actuelle c’est que les réactifs sont épuisés et le site du

catalyseur est contaminé par des impuretés comme 1’azote (N2).

e Lesélectrodes
La réaction électrochimique se produit a I’interface du catalyseur, qui consomme les
réactifs (H2/O2) et produit de I’eau. La limitation actuelle c’est que la charge du catalyseur

dans les électrodes est faible, et donc la réaction est lente.

e Lamembrane

Elle présente une bonne gérance de 1’eau pour obtenir une bonne transmission des ions
(proton H*). La limitation actuelle c¢’est que la membrane est tres sensible a son degré
d’humidité. Une fois seche ou trop humide, elle entraine la perte de sa conductivité

protonique.

A titre d’exemple, le transfert de masse par convection repose sur la relation suivante,

[2] -

m = Agrechim(Co — Cs) (2.20)
Avec :

Agec - SUrface des électrodes

h,,, : coefficient de transfert de masse
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Le gaz de réaction dans le canal d'écoulement a une concentration (Co), il sera transporté
vers la couche de diffusion par convection et répartis uniformément sur la surface de
I'électrode, puis la concentration devient (Cs).

Dy (2.21)
i = Sh

Avec :
D,, : diametre hydraulique
D, ;: coefficient de diffusion binaire des especes (i) et (j)
Sh : nombre de Sherwood.
Le bilan massique de la pile a combustible exige que la somme de toutes les entrées de

masse soit egale aux sorties de masse > (m;) e =>(m;) S
Dont :

I : est la masse entrant et sortant de la cellule et compris 1’oxygéne, 1’hydrogeéne et 1’eau.
Les débits a I'entrée sont proportionnels au courant, et au nombre de cellules.la puissance

de sortie de la cellule est :

Wer = neenVeeul (2.22)
Dont :
n.ey - NOmMbre des cellules
V.o - tension de cellule
Tous les débits sont proportionnels a la puissance de sortie et inversement proportionnels

a la tension de la cellule, [23] :

Weeu 2.23
Iy = Vce” (2.23)
ce

Les débits d'entrée d'une pile a combustible PEM sont les suivants, [23] :

Le débit massique d’hydrogene est :

My, 2.24
Mpy2in = Su2 71- Neen ( )



Le débit massique d’oxygene est :
Mo2,in = So2 4F I.ngey

Le débit massique d’air est :

Myivin = ———1I.1n
air,in Tos AF cell
Le débit massique de ’azote :

o My21l—102in
mNZ,iTl - SOZ 4’F . 'ncell

La vapeur d’eau a I’entrée de I’hydrogene est :

MHZ ‘PanPVS(Tan‘in)
2F Pan— @anPvs(Tan,in)

My20inH2,in = SH2 [.neey

La vapeur d’eau a I’entrée de 1’oxygene est :

MH:0 @ca Pvs(Tqan,in)

l.Ncell
4F  Pca—@cabvs(Tan,in)

MH:0inoz,in = SH2

La vapeur d’eau a I’entrée d’air est :

.. _ So; MH;o Pca Pvs(Tan,in)
MH20inairin = —
rox 4F Pca—@caPys(Tan,in)

Les débits de sortie d'une pile a combustible PEM sont les suivants :

Le débit d’hydrogeéne non utilisé est :

M
MHz,0ut = (Sg2-1) ﬁ I.Ncell

l.Ncell

(2.25)

(2.26)

(2.27)

(2.28)

(2.29)

(2.30)

(2.31)

Le débit d'oxygéne a la sortie est égal a I'oxygene fourni a I'entrée moins I'oxygéne

consommé dans la réaction électrochimique du combustible

Mo
Moz,out = ( S02-1) 4—; I.Ncell

(2.32)



Le débit d'azote a la sortie est le méme qu'a I'entrée car I'azote ne participe pas a la réaction
de la pile a combustible

Mpyo 1-Tg2i
mNzin = SO2 —=z __ozn |.ncell (233)
4F To2in

Le débit d'air appauvri est alors simplement une somme des débits d'oxygéne et d'azote :

Mair,out = [( Soz-l)Moz+Soz I Tozin MNZ] I'::H (2'34)

Toz2in

1.3. Les phénomenes de transfert de chaleur

La température dans une pile a combustible n’est pas toujours uniforme, méme lorsqu’il

y a un débit massique constant dans les canaux.

Comprendre le phénomeéne de transfert de chaleur dans le procédé pile a combustible
est essentiel pour optimiser ses performances et améliorer sa durabilité. Le dégagement de
chaleur dans PEMFC est lié a I'énergie électrique fournie par la pile elle-méme.

Cette énergie (chaleur) est générée a partir de la chaleur dégagée lors de la réaction
électrochimique irréversible (55%), de la chaleur entropique (35%) et de la chaleur dégagée

par effet Joule due a la résistance ohmique de la membrane (10%)

On observe plusieurs modes de transfert thermique dans les différentes couches de la
PEMFC. Le transfert thermique a travers la membrane est assuré par la conduction
thermique, tandis que la conduction et la convection existent a la fois dans les couches
catalytiques (I’anode et la cathode), et les couches de diffusion (GDL) ainsi que la plaque
bipolaire (les canaux de flux). La gestion thermique de la PEMFC est congue pour garder
sa température uniforme ou quasi-uniforme, afin d’éviter la production de points chauds
dans ses différentes couches.

Une disparite dans le gradient de tempeérature, ou un exces de cette derniere pourra avoir
des effets fatals a la membrane polymére, du fait que cette derniere doit avoir un optimum
de son degré d’hydratation. Néanmoins, en realité, il est difficile de conserver la

température de la pile vue qu’il existe un gradient de température entre I’entrée et la sortie



du circuit de refroidissement. Ce gradient peut étre utilisé pour favoriser le transfert d’eau,
améliorant ainsi les performances électriques de la pile. En effet, d’aprés Bradean et al.
[24] des flux d’eau importants pourraient étre entrainés par des gradients de températures

plus importants.

e Lessources de chaleur dans la pile PEM
La figure (I1.3), tirée de [2] montre I’emplacement des sources de chaleur dans une cellule
de la pile. Dans les GDL.

On suppose que les flux d’eau sont destinés de 1’¢lectrode a les GDL

Dans la GDL, I’eau change son état dans ’épaisseur et la chaleur nécessaire du flux d’eau

liquide a la vaporisation est prise en compte.

1 CpT

H,, H,0

02, Hzo, N2

sorp

a
20 Nizo

CANAL DEFLUX _ § COUCHE DE DIFFUSIONE Anode | Membrane | cathode COUCHE DE DIFFUSION i, _CANALDEFLUX

GDL GDL,
PLAQUE BIPOLAIRE eon oy PLAQUE BIPOLAIRE

D >

|:> Chaleur transférée par les flux des réactifs @ Chaleur générée par les réversibilités

XCZ Chaleur générée par les irréversibilités Chaleur de condensation/évaporation/sorption

Figure (I1.3). Les expressions des sources de chaleur dans une cellule de pile PEM [2]

e Dans la membrane polymeére
Dans la membrane, la résistance au transfert protonique provoque I’effet joule. La

résistance calculée est celle de la membrane, les variations de conductivité protonique sont
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négligées dans 1’épaisseur de la membrane. La source de chaleur liées a I’effet joule est
répartie uniformément dans 1’épaisseur. On peut écrire cette densité volumique de flux de

chaleur de ce cas comme suit, [20]:

R,,.i2 (2.35)

€m

qi =
Dont :
R,, : la résistance électrique de la membrane, en [Q. cm?]
em. I’épaisseur de la membrane, en [cm)].
Cette densité volumique exprime en [w.cm-3].

e Dans les électrodes

L'oxydation de I'nydrogéne et la réduction de I'oxygéne a la cathode sont exothermiques,
et la génération de chaleur est considérée homogéne. De I'eau est produite au niveau des
agglomeérats réactionnels, elle apparait généralement sous forme liquide. Cependant, on

observe trois sources de chaleur dans les électrodes :

- Un flux de chaleur dégage par la réaction électrochimique (réversible).
- Un flux de chaleur d’activation électrochimique des réactions (irréversible).

- Un flux de chaleur de changement de phase (de sorption).

Pour la cathode on a :

Q'C — 'geac + Q'gct + ngrp (2.36)
Pour ’anode :

Qu = Q5% + Q&' + 0,°'F (2.37)

e Flux de chaleur de la réaction :

La chaleur dégagée totale par la réaction dans les deux électrodes Qe s’écrit, [2]:



QTeac = —T.AS™” (2.38)

Cette chaleur exprimée en [j.mol-1]

Pour le flux a la cathode :

A\reac _ ; reac (239)
¢ 2F ¢

Pour ’anode :
A\reac — L reac (2-40)
Y

e DanslaGDL

A-propos la chaleur de changement de phase, on trouve 1’eau sous deux formes, sous
forme de vapeur dans les GDL et liquide dans 1’¢lectrolyte (membrane). En effet, I’eau
contenue dans la membrane et I’eau produite sont toutes de forme liquide, 1’eau entrant
dans la membrane se condense et provoquant aussi un dégagement de chaleur lorsqu’ il
sort, produisant un puit de chaleur. La connaissance de flux d’eau qui traverse la
membrane tel que son enthalpie de sorption de 1’eau est suffisante pour déterminer
I’intensité des puits de chaleurs qui correspondent. Par conséquent, il est nécessaire de
considérer la quantité de chaleur produite ou consommée quand la sorption de 1’eau a la
membrane tel que la désorption de I’eau qui se produit dans 1’électrode. Les phénomeénes
de sorption expliquent 1’équilibre entre la phase liquide (adsorbée) et la phase gazeuse
(désorbée) dans I’interface. Les transferts sont donc reliés a un changement de phase a
I’interface. D’aprés Ramousse et al. [20], les flux d’eau calculés nous permettre d’utiliser
de la méme facon la sorption et la désorption de I’eau. Ces densités de flux s’expriment
en [W.m?], [2] :

S SOTp = AHZ;ZP N;—}ZO (241)

a

Et



A SOTDp = AH:IZZP NIFIZO (242)

Cc

Avec :

i (2.43)

Ni20 = Nijo + °F
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Introduction

Ce chapitre présente la partie relative a la modélisation ainsi que celle de la simulation
numérique. Nous rappelons que 1’objectif de ce travail est bien de faire une simulation
numeérique pour avoir la distribution de température au niveau des différentes couches de
la pile ainsi que de bien assimiler les risques et les problémes dans le cas d’absence ou de

mal fonctionnement d’un systéme de refroidissement.

Pour ce fait, la premiere partie de ce chapitre traite la modélisation du transfert
thermique dans la pile PEM. Plusieurs bilans énergétiques seront présentés relatifs a

I’ensemble de la pile.

La deuxieéme partie de ce chapitre propose d’étudier 1’effet néfaste de 1’augmentation

de la température de la pile sur ses performances.

1. Modélisation du transfert de chaleur dans la pile PEM

Afin de mieux assimiler le phénoméne de transfert thermique dans la pile PEM, nous
avons propos¢ un modele 1D regroupant I’ensemble de la pile. Ce modele permet de
visualiser le gradient de température le long de la pile PEM (a travers toutes les couches).
Plusieurs modéles mathématiques décrivent 1’aspect thermique de la pile PEM, ils sont

généralement basés sur des bilans d’énergies relatifs aux différents flux de pile PEM.

Tout d’abord, Ces bilans peuvent étre établis en faisons la somme des quantités d’énergies

entrantes qui doit étre égale a la somme des quantités d’énergies sortantes, on écrit, [1] :

z Qin — Z Qout = Wer + Quis + Q. (3.1)

Avec :
Q;n: I’enthalpie des gaz réactif entrant
Qout : Penthalpie des gaz non consommés et de la chaleur produite par les réactifs

W, I’électricité générée



Qais : la chaleur dissipée dans I’entourage
Q. : lachaleur évacuée par le systeme de refroidissement

Par conséquent, vu que la réaction électrochimique se produit a l'intérieur de la pile,

ainsi la quantité de chaleur produite doit étre évacuée par le systeme de refroidissement.

La chaleur genérée par la pile est aussi liée a la perte de tension. Afin de mieux estimer
le bilan énergétique, il est nécessaire de considerer I'énergie contenue dans les réactifs et

I'énergie électrique produite tel que, [16] :

(3.2)

F-HPCS- Neen = Qgen + 1. Veerr- Neent

Avec:

Qgen - lachaleur générée par le stack, en [w]

neep - 1€ nombre de cellule

V.o - 1a tension de la cellule, en [v]

Hp : enthalpie (pouvoir calorifique supérieur [J.mol?]

Dans le cas ou I’eau produite est sous forme liquide, la chaleur dégagée par le stack s’écrit,

[17]:
Qgen = (1,482 — Vcell)-l-ncell (3.3)

Dans le cas ou I’eau produite est sous forme vapeur, la chaleur dégagée par le stack s’écrit :

Qgen = (1,254 — Viey). L. 1y (3.4)

On peut également écrire un équilibre basé sur I'enthalpie. L'entrée sera I'enthalpie de

I'nydrogene, de I'oxygeéne et de la vapeur d'eau dans ces gaz de réaction.



Cependant, I’enthalpie du flux sortant est l'enthalpie de 1'¢lectricité produite, les flux
réactifs non consommeé et la chaleur perdue par les systéemes de rayonnement, Cette

nouvelle évaluation s'écrit ainsi :
Z(hi)in =W + Z(hi)out +Q (35)

L’enthalpie d’un mélange de gaz sec, ou bien d’un gaz sec s’écrit :

h=rc,T (3.6)

Avec :

m : le débit massique du gaz ou du mélange gazeux, en [g.s']
Cp - la chaleur spécifique, en [j.g™".k™].

Avec le pouvoir calorifique supérieur (PCS) on écrit :

h =i (cp. T + hOcq) (3.7)

hgcsz est ’enthalpie du gaz qui s appliquer a son PCS a 0 °c, exprimé en [j. g-]

1.1.Le modele mathématique 1D

On se propose de voir le gradient de la température le long d’une cellule de la pile PEM,
pour ce fait on utilise un modéle 1D qui regroupe les différents modes de transferts

thermiques dans la pile PEM [2].

Dans notre cas, seule la chaleur dégagée par la réaction électrochimique dans la cathode

est prise en compte, vu qu’elle présente 90% de la chaleur globale dégagée par la pile PEM.

La figure suivante présente un schéma descriptif de la partie éléementaire considerée.
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Figure (II1.1). La cellule élémentaire a étudier

La partie élémentaire décrite sur le schéma précédent illustre les différentes couches d’une

cellule qui est comprise entre deux cathodes et un puits de chaleur (le canal de
refroidissement.

En effet, trois modes de transferts sont observés :

- La conduction thermique : entre la cathode et le canal de refroidissement, en
passant par les différentes couches et interfaces

- La convection thermique forcée : entre les plaques bipolaires et le canal de
refroidissement

- La convection naturelle : entre le Stack et le milieu environnant

Nous allons admettre que la quantité de chaleur a extraire par le canal de flux est égale a la

somme des deux quantités de chaleur en provenance des deux cathodes, tel que :

Qext = q1 1+ Q2 (3.8)

Avec :
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Qex:: 12 quantité de chaleur dégagée exprimée en [W.m2].Le bilan thermique de la région
1 s’écrit :

Tc —Tgpa 3.9
q1 = em N e N €GDL N €pp = hair' (TBP,A - Tair) ( )
Am /1A AGDL ABP
Avec :
Ti : Température de I’interface (i), en [K]
ei : Epaisseur de I’interface (i), en [m]
h: Coefficient de convection thermique, en [W.m2.K™]
) : Conductivité thermique, en [W.m1.K1]
La méme chose pour la deuxiéme région (Q,) :
Te —Tgpc 3.10
9% =g epp = Mair (Tepc — Tair) (3.10)
+ =L
AGDL ABP

On détermine le coefficient de convection thermique (h) en fonction de la géométrie du
puit (canal de refroidissement) et du type d’écoulement. Pour cette simulation, on a utilisé
des valeurs numériques présentées en bas dans le tableau suivant :

Tableau (3.1). Valeurs numériques de la simulation

Parameétres Valeurs numériques
em/Am 183 um/0.36
ea/Aa 20 um/0.8

ecpL/AcDL 250 um /15
esp/ABP 6 mm/ 15

Tair 30°C

Tc 80 °C

Tmoy=Tep+Tair/2 54 °C
a/b(canal de refroidissement) 6/2
Nombre de Reynolds Re (a 3m.s?) 494
Nombre de Prandtl Pr 0.7
Nombre de Nusselt Nu 3.96

(écoulement laminaire interne)

hair 35




La loi de fourrier s’écrit :

6T_6( (’)T) 6( aT)+a< 0T>+S (3.11)
Pcar = ax \Mox dy 9z

T3 9z

Dans le cas d’un transfert de chaleur monodimensionnel et sans terme source et en régime
permanent, on a:

02T (3.12)

La solution de notre équation s’écrit en forme :

T(x) =Ci.x+C, (3.13)

Afin de définir les constantes Ci et C, , les conditions aux limites affichées dans le tableau
suivant sont envisagees

Tableau (3.2). Les conditions aux limites du modéle étudié

interfaces Conditions aux limites
X=0 T(0)=Tc
X=1L; T(L1) = TeoLc
X=Ly T(L) = Tepc
X=Ls T(L3) = Tepa
X =Ly T(Ls) = TepLa
X=Ls T(Ls) =Ta
X=Lsg T(Le) = Tm
X =L, T(L;) = Tc




Les résistances thermiques sont présentées dans le tableau (3.3)

Tableau (3.3). Les résistances thermiques des éléments

Elements Expressions
Membrane (m) Rm=e€m/Am
Anode Ra=ea/ka
Couche de RepL = €cpL / AepL
diffusion GDL
Plaque bipolaire Rep = egp/ Agp
BP
Region (1) Ri=Rm*+Ra+RepL*+Rep
Region (2) R2=RepLt+Rep
Les équations qui donnent les températures interfaciales sont regroupées dans le tableau
suivant :
Tableau (3.4). Récapitulatif des températures interfaciales
Interfaces Température
x=0 Tc
X=L TopLc=(Tc+((RepL/Rep). Terc))/((RepL/Rep)+1)
X=1L; Tep.c=(Tc +(Nair. R2. Tair))/(hair . R2)+1)
X =Lj Tepa=( Tc+(hair. R1. Tair))/(hair . R1)+1)
X=Ly4 TopLa=(Nair. Rep. (Tepa-Tair))+Tep.A
X =Ls TA:((RGDL/RBP)-(TGDL,A'TBP,A))+TGDL,A
X =Ls Tm=(Tc+((Rm/Ra).Ta))/(Rm/Ra)+1)
X =Ly Tc




Le tableau (3.5) représente les équations qui permettre 1’observation des températures de
chaque élément de la cellule :

Tableau (3.5). Les équations donnant les températures de chaque élément

0 - L, T)=[((TeoLc-Te)-eeo0) X+ Te
L, - L, TO)=[((Tapc-TooL.c)-ear) XI+ TooL.c
L, —> Lg TO)=[((Tapc-TooL.c)-em) X+ Tc
Le — Ls TO)=I(Ta-Tw)l-en) X+ T
Le— L, TO)=[((TooLa-TAY - GooL) X+ T
L, - L TO)=[((Ter - TooL A X]* TooLa

La figure (3.2) représente la distribution de la température dans la cellule de la pile PEM.

o "‘..........‘...
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° ;c;‘___i}_fg;.ioouooo“.

T T T T T T T T T T T T 1
0 0.002 0.004 0.006 0.008 0.01 0.012 0.014 0.016
Position {m)

Figure (II1.2). Distribution de la température dans la cellule
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On remarque sur la figure que la différence de la température entre la cathode qui est la
source de chaleur et le canal de refroidissement ne dépasse pas 1,5°C pour les deux régions.

D’aprés cette observation, on peut considérer la cellule comme isotherme.

1.2.La représentation 2D du phénomene thermique

En utilisant les méthodes des volumes finies, ainsi que les mémes parametres de modele
1D en haut, on a réussi a avoir une représentation 2D a ’aide de logiciel informatique

Ansys-Fluent.

e Méthode des volumes finis

La méthode des volumes finis est une méthode numérique utilisé pour résoudre les
équations aux dérivée partielle, cette méthode se base a diviser le domaine d’étude en
volume élémentaire et chaque volume élémentaire accompagne un nceud principal limité
par des interfaces, ces nceuds principaux sont bornés par des noeuds voisins. Les équations
différentielles sont intégrées dans les volumes élémentaires pour déterminer 1’intégrale
dans ces volumes. Cette méthode est facile a utiliser méme quand le maillage n’est pas

structuré (figure II1.3).

Figure (II1.3). Un maillage 2D quadratique( > 200K) avec Gambit.

Dans notre cas, mis en ceuvre de la méthode des volumes finis on a fait une discrétisation

du domaine géomeétrique de cellule de la pile (on a devisé le volume de la pile a des volumes



¢lémentaires) aprés on a intégrés 1’équation de vitesse d’air dans chaque volume
¢lémentaire et en déduire les équations algébriques aux différents nceuds. Ensuite on a
assemblé ces équations algébriques dans un systéme d’équation linéaire, a I’aide de logiciel
d’informatique MATLAB on a peu écrire un programme pour solutionner le systéme

d’équation linéaire et on a obtenu cette représentation 2D. (figure 111.4)

GDL Anode Membrane

BP
Cathode Wall

'

Cathode
Wall

Distance between 2 cathodes

Figure (II1.4).Conditions aux limites (Ansys Fluent).

Dans notre expérience, on a utilisé une vitesse d’air égale a 9m/s. La figure en bas est

le résultat obtenu par le logiciel MATLAB.
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Figure (II1.5). Contours de température [°C] a V_air=9 m/s

Cette figure représente le bon fonctionnement d’une pile PEM qui veut dire que les

parameétres utilisés dans cette expérience sont celle qui correspondent a ce type de pile.

D’aprés 1’échelle colorée, on remarque une dégradation de couleur (de rouge jusqu’a
I’orange clair) qui signifie une diminution de la température. Ce phénomene se passe entre
les deux cathodes en traversant les multiples interfaces et les couches de la pile jusqu’a

arriver au canal de refroidissement (celle en bleu).
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L’effet des conditions opératoires sur les performances de la pile PEM

Tout d’abord, il faut explorer I’influence de la température (T), la pression (P) et

I’humidité relative (HR) sur les performances de la pile PEM. Il est juste a noter que les

performances d’une pile PEM peuvent se récapituler dans la courbe de polarisation V=Ff(1). -

En théorie, I’augmentation de la température de la pile accroit ses performances. Les figures

de (II1.3) a (I11.8) présentent I’influence de la variation de température sur la tension de pile.
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Figure (I11.6). La tension de la cellule par effet de température
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Figure (I11.7). Représentation surfacique Figure (IT1.8) Conductivité protonique par (T)

La figure (II1.6) représente I’évolution de la tension[v] en fonction de la température[k],
Depuis cette figure On remarque que la température augmente en parallele avec
I’augmentation de la tension (relation proportionnelle) par exemple entre [330k-340k]on
peut avoir une augmentation de tension d’environ 0,004[v] donc on peut dire qu’il y a un
pas moyen de 0,004[v] pour chaque 10 [K] , la méme chose pour la figure (I11.4), la densité
de puissance et la température sont d’une relation proportionnelle (la densité augmente
parallélement avec I’augmentation de température), entre [330k-340k],on observe une
augmentation de 0.002 [w/cm?],donc 1’augmentation se fait avec un pas moyen d’environ
0.002 [w/cm?] pour chaque 10 [k].la figure (II1.7) est une représentation surfacique résume
la relation entre la tension de la cellule[v], la densité de courant[A/cm?] et la
température[k], on remarque qu’a chaque fois que la température augmente on peut avoir
une augmentation dans la cellule en fonction de la densité de courant. La figure (II1.8)
représente la conductivité protonique de la membrane en [s/cm] en fonction de température
en Kelvin [K], on observe sur cette figure que la conductivité protonique augmente a chaque
fois que la température augmente (relation proportionnelle), entre [315k-320K] on observe
une augmentation de conduction protonique d’environ 0,005 [s/cm] par cellule. D’aprés
ces figures, on peut conclure que la température a un impact tres important sur les

performances de la pile qui sont la tension et la puissance de la pile.



e En pratique

La tension délivrée par la pile PEM accroit en paralléle avec ’accroissement de la
température jusqu’a un seuil technique relatif aux conditions de la membrane.
En effet, la conductivité protonique de la membrane est influencée par la teneur en eau A,

qui est par elle-méme guidée par la valeur de la pression de saturation incluse dans 1’activité

de I’eau (@), voir équations (I.7), (I1.8) et (I1.9). Ces paramétres (a” Y7 a, Psat), sont,
analytiquement, liés a la température (T).

Afin d’explorer le risque de I’augmentation de la température sur le bon fonctionnement
de la pile, on peut envisager un scénario de dysfonctionnement dans son systeme de
refroidissement. Pour cela, on a pu simuler une défaillance dans le systeme de
refroidissement (ventilateur), par une réduction de la vitesse de ventilation, et en
enregistrant a chaque fois les différents paramétres de la pile (T, Vcen). Une représentation
2D basée sur le modéle thermique cité en premiére partie de ce chapitre, nous a permis
d’avoir un apercu sur la distribution de température tout au long de la partie ¢lémentaire
choisie.

Ces températures sont préleveées pour étre utilisées dans les équations donnant vers

I’enchainement de parametres utiles au calcul de Ve



Les images 2D

Dans le cas de V_air =1.5 m/s
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Figure (I11.9). Contours de température [°C] a V_air=1.5 m/s.
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Dans le cas de V_air=3 m/s
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Fig (IT1.10). Contours de température [°C] a V_air=3 m/s.
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e Dans le cas de V_air=6 m/s
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Fig (IT1.11). Contours de température [°C] & V_air=6 m/s.
Les 3 figures représentent la méme pile mais avec des différentes V_air.

On remarque que le changement de la valeur V_air a fait un impact sur la dégradation
des couleurs.

Ce qu’on peut conclure sur ses essais, c’est que le changement d’un paramétre a un
énorme impact sur le fonctionnement de la pile PEM.
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Figure (I11.12). La conductivité protonique oy+ et lambda X en fonction de (T)

La figure (I11.2) représente la conductivité protonique et la teneur en eau en fonction de la
température.

Entre [30-55°C], il y’a une stabilité de la conductivité protonique [545 S.cm™] et la teneur
en eau [16.8]. Puis, a T=55°C, on remarque une diminution rapide de la teneur en eau
jusqu’a arriver a [14.6] a T=80°C.Pour la conductivité, a T=80°C aussi, elle atteint [450
S.cm™] donc une perte d’environ 100 S.cm™.
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Figure (II1.13). La conductivité protonique o+ en fonction de lambda A



La figure (II1.13) représente la conductivité protonique en fonction de la teneur en eau a
différentes températures.

On remarque qu’a chaque fois qu’on augmente la température, la conductivité protonique
et la teneur en eau augmentent en paralléle et arrivent a des meilleurs états.
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Figure (IT1.14). La relation entre la température T et la teneur en eau A
La figure (I11.14) représente la teneur en eau en fonction de a.
On remarque une grande augmentation dans la valeur de la teneur en eau entre O et 1.

Puis, cette augmentation se ralentie un petit peu entre 1 et 3 jusqu’a arriver a la stabilité de
3 a 4 et la teneur en eau atteint sa meilleure valeur (presque 18) pour un bon
fonctionnement.
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Les figures (III.15) et (I11.16) représentent la conductivité protonique en fonction de
température avec des différentes valeurs de a.

Ce qu’on peut remarquer sur les deux figures précédentes, c’est que la conductivité
protonique atteint des meilleurs chiffres et résultat & chaque augmentation de température
et de a. ce qui veut dire que ses deux facteurs ont un role essentiel dans I’augmentation de

la valeur de la conductivité protonique.

2.3. Interprétation des résultats

La tension Ve délivrée par une pile PEM (voir équation (2.1)), dépend pratiquement
de I’état de la membrane, qui est aussi influencé par les conditions opératoires (P, T et HR).
En conséquence, une conductivité protonique élevée est le résultat d’une membrane
parfaitement hydratée. Elle va clairement réduire le terme de la polarisation ohmique dans

I’équation de Vcen, e qui va augmenter la tension délivrée.

En revanche, une conductivité protonique réduite, est le résultat d’une membrane qui
n’est pas bien hydratée. Ceci va clairement augmenter la polarisation ohmique dans

I’équation de Vcen, ce qui va réduire la tension délivrée.

Cependant, trois paramétres peuvent intervenir pour la définition de la teneur en eau de
la membrane ; a savoir (i) ’humidité relative des réactifs (principalement ’air), (ii) la
vitesse d’écoulement de 1’air dans les canaux de flux (non pas de refroidissement) et (iii)
la température du Stack qui se propage par conduction thermique de la cathode vers le reste
des couches y compris la membrane. Cette propagation thermique peut nuire a la teneur en

eau de la membrane en asséchant la quantité d’eau comprise dans cette derniere.



Conclusion générale

La pile a combustible est une nouvelle technologie qui peut étre employée dans
plusieurs applications énergétiques. L’étude du phénomeéne de transfert thermique dans la
pile est essentielle pour quantifier la chaleur dégagée, de localiser les points chauds ainsi
que de bien assimiler les risques dans le cas d’absence ou de défaillance d’un systéme de

refroidissement.

Le phénomeéne thermique est présent dans les différentes couches et matériaux de
la pile par les différents modes de transferts thermiques (conduction, convection et
rayonnement). Cependant, une gestion optimale de la quantité de chaleur dégagée par les
différentes couches de la pile PEM reposerait sur la bonne connaissance des différents
gradients de température. Cette gestion optimale ne pourra pas étre au detriment de la

durabilité de la pile.

L’évolution de la température est décroissante depuis la source vers le couloir
(canal) de refroidissement. Ce gradient de température sera plus important dans le cas d’un
refroidissement insuffisant ou dans le cas de 1’arrét du ventilateur. En conséquence, des
effets trés néfaste peuvent avoir lieu dans ce cas et peuvent aussi provoquer

I’endommagement de la pile PEM.

Sur le plan structurel (géométrie), la simulation 2D nous a permis de bien détecter
les points chauds dans un autre apercu (quadrangulaire) et pour chaque couche. Ce constat
pourra contribuer a bien éviter la surchauffe dans les zones sensibles de la cellule de la pile

tel que la membrane en provoquant son asséchement.
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Résumé

La pile a combustible PEM constitue une actualité scientifique, tant par sa technologie trés innovante que
par ses multiples applications. L’étude des phénomeénes des transferts (Charge, Masse et chaleur) dans une
pile a combustible PEM est trés importante. D’une part, elle contribue a la bonne compréhension de cette
technologie. D’autre part, elle nous permet un bon diagnostic de la pile PEM pour préserver sa durabilité.
Cependant, 1’étude du phénoméne de transfert thermique dans la pile PEM est essentielle, elle permet de
quantifier la chaleur dégagée, de localiser les points chauds ainsi que de bien assimiler les risques dans le cas
d’absence ou de défaillance d’un systéme de refroidissement. Ce travail scientifique fait 1’objet d’une étude
théorique qui touche a la distribution de température dans les différentes couches d’un stack de la pile. La
localisation et la quantification de ses éventuels points chauds passera par une simulation numérique en 2D
a I’aide d’un logiciel de simulation. Plusieurs résultats importants sont attendus sous deux formes : (i) des
courbes qui représentent 1’évolution de la température dans les différentes couches de la pile a combustible,
ainsi que la quantité de chaleur estimée ; (ii) une distribution 2D réalisé par un logiciel de simulation ou
méme un langage de programmation. Cette distribution 2D nous permettra de localiser le regroupement de
points chaud. Il nous sera trés facile par la suite de voir 1’effet néfaste d’une surchauffe de la pile lors d’un
systeme de refroidissement insuffisant ou carrément défectueux

ABSTRACT

Nowadays, much attention is put on green energy solutions as well Proton Exchange Membrane
Fuel Cells (PEMFCs), which converts electrochemically hydrogen and air into power, water and
heat. This technology regroups many fields of study e.g., electrochemistry, transfer phenomena
(charge, mass and heat), materials and electrical engineering. PEMFCs can be employed in several
applications (stationary, portable and transportation). However, some technical issues are
encountered in PEMFCs as well water and thermal management. This research work investigates
numerically the heat transfer issue alternative, clean and sustainable energy sources like hydrogen.
It can be used in one of the highest energy demand sectors, indeed the automotive one. Hydrogen
can be employed as a fuel for combustion purpose in the existing internal combustion engines, as
it can be also used in fuel cells for power generation in electrical vehicles. In fact, PEM fuel cell
This work is an investigation on an eventual faulty running scenario in the thermal management
system of a PEM fuel cell used in a vehicle. A various driving profile with different road shape is
considered. Results show that serious damages can occur to the polymeric membrane which will
cause the immediate stop of the stack.



