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Résumé



La pile a combustible a membrane échangeuse de protons appelée aussi PEMFC est le type de

pile le plus étudié.
L'objectif principal de cette thése est la modelisation

Des écoulements des gaz et d’eau au sein d’une cellule de type PEMFC, dans ce but, deux

modeles bidimensionnels, monophasique, stationnaire de transport de masse a était développés.

Les équations de conservation régissant le phénomene physique étudié ainsi que les conditions
aux limités et les différentes propriétés de I’écoulement sont présentées. A travers ces équations

adaptées au modele, une présentation de I’outil numérique utilis¢ COMSOL 5.5 est faite.

Le modele choisi dans notre étude est employé, pour évaluer l'influence des paramétres
physiques (la vitesse d’entrée des gaz, la température d’entrée des gaz) sur la distribution des

réactifs, dans les différents éléments constituant la pile et la performance.

Les résultats de simulation ont pu montrer l'influence de la température sur les performances

électriques de la pile.
Mots-clés :

Mots-clés - PEMFC, Modélisation, transport de I'eau, milieu poreux, performance, COMSOL
5.5.

Abstract

\%



The proton exchange membrane fuel cell is known as PEMFC is the type most studied.

The main objective of this thesis is the modeling in this work, we focus on the modeling of
flows of gas and water in a PEM cell, for this purpose, three 3D-dimensional models, single-

phase, stationary of mass transport is developed.

Conservation’s equations governing the physical Phenomenon studied, the limited conditions
and different properties of the flow are presented. Through these equations adapted to the
model, a presentation of the used digital tool COMSOL 5.5 is made.

The model chosen in our study is used to evaluate the influence of physical parameters (velocity
inlet of gas, temperature inlet of gas) on the reagent distribution in the different components of

the cell and performance.
The simulation results have shown the influence of temperature on the electrical performance

Key words: Proton Exchange Membrane Fuel Cell, modeling, water transport, porous media,
performance, COMSOL 5.5.
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Introduction générale

Introduction générale

Le plus grand défi du 21°™ siécle est de fournir une énergie propre sans infecter
I'environnement. La technologie des piles a combustible est réputée pour étre I'une des
technologies clés dans la fourniture d'énergie pour des applications fixe (Exemple, les centrales
électriques des blocs) et les applications portables (Exemple, les véhicules, les ordinateurs
portables et les téléphones cellulaires) en raison de ses avantages comme I'absence
d'environnement spécial pour bien travailler (Autre qu'un dissipateur de chaleur) et sa grande
efficacité a la fois électrique et physique (Sans son et avec beaucoup moins de polluants

atmosphériques nocifs).

Récemment, la cellule combustible a Hydrogene (PEMFC) est identifiée comme un
génerateur d'énergie alternative pour les applications de transport et des portables car, elle est
d'une telle conception de systéeme simplifié et compact, elle n'a pas d'unité de traitement de
combustible (Reformage) et de stockage. L'ensemble électrode/membrane influe fortement sur
la performance des piles a combustible. Notons bien que les phénomeénes qui Entravent le bon
fonctionnement de la cellule repositionnent aux membranes. La pile PEMFC a une variété des
parametres qui affectent la performance globale. Ces paramétres sont les suivants
Concentration de Hydrogene, la température de fonctionnement, le débit d’Hydrogeéne et
I'épaisseur de la membrane. En optimisant ces paramétres, le rendement élevé de PEMFC peut

étre obtenue tout en conservant le croisement d’Hydrogéne.

Les caractéristiques obtenues d'une membrane doivent étre utilisés comme des entrées
dans un modéle mathématique pour prédire la performance de PEMFC correspondant. Ainsi,
au lieu d'avoir seulement une prévision de la performance PEMFC basee sur les résultats des
expeériences de la recherche, ce type de modéle devrait permettre une prédiction. Cependant,
une grande partie des recherches sur la modélisation de la PEMFC sont portés dans des

nombreux parametres de la littérature.

Le présent ouvrage pédagogique développe un large apercu sur les différents
phénomenes physiques qui se passent dans des différentes composantes d’une pile a
combustible. Il commence par une introduction générale et essentiellement composé de cing

parties partagées comme suit.

Le premier chapitre introduit I’Hydrogéne comme un vecteur énergétique pouvant étre

produit de différentes maniéres et employé dans plusieurs applications. Les différentes
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technologies de pile a combustible sont présentées dans cette méme partie. Un intérét spécial
pour la pile a combustible @ membrane échangeuse de proton est présenté dans cette premiére

partie. Ce chapitre a inclus aussi un état d’art sur les piles a combustibles.

Dans le chapitre 2, on présente le formalisme mathématique conduisant a la mise en
¢quation du probléme des phénomenes de transfert de masse dans les différentes couches d’une
cellule de pile. Les phénomeénes de polarisation ainsi qu’un apergu sur les modeles du transfert

de charge sont décrits en fin de chapitre.

Dans le chapitre 3 le modéle 3D défini au-dessus a été mis en ceuvre au moyen du
logiciel commercial COMSOL Multiphysics version 5.5 a, aprés avoir validé le modéle choisi

dans le chapitre précédent.

Nous traitons ensuite au chapitre 4, les résultats de simulations numériques en
configuration 3D de transfert de masse dans les différentes couches de la pile. Nous avons
utilisé pour cela. Ensuite on étudie les effets des différents parametres qui influent sur la

performance de cette pile.

Dans le chapitre 5, on présente en détail le banc d'essai, les tests réalisés ainsi que tous
les résultats expérimentaux obtenus. Effectivement, ce travail de maitrise n'est pas un travail
expérimental. La partie expérimentale n'est, dans le cadre de ce travail, qu'un outil de validation
du modele. Aussi, on cherche ici principalement a aboutir aux conclusions en termes de

validation (ou non) du modele.

A la fin de chaque chapitre, une conclusion donnera un récapitulatif des notions

essentielles a retenir.

Enfin, une conclusion générale ou nous dégagerons les points forts et les résultats de

notre étude et les perspectives qu’elle offre.

A la fin de cette étude se trouve un recueil riche des références bibliographiques. En
effet, il s’agit des meilleurs articles que 1’auteur a pu les traduire, en mémoires de masters et de

doctorat et des articles de recherche scientifique.
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CHAPITRE |

1.1 Introduction

Les piles a combustible se différencient selon la nature de leur électrolyte, par le niveau
de leur température de fonctionnement, leur architecture et leurs domaines d’applications dans

les quels chaque type peut étre utilisé.

Dans ce chapitre, on a décrit les éléments de base impliqués dans les systéemes de piles
a combustible. On a donné 1'importance des piles a combustible dans la société et 1’historique
des piles a combustible, les différents types de piles a combustible, les avantages et les
inconvénients, les domaines d’application de la pile a combustible, le fonctionnement et la
structure de PEMFC, D’état de D’art, ainsi le tableau de conductivité et accroissement

d’hydrogéné pour les différentes membranes composites.
1.2 Pile a combustible

Une pile a combustible est un générateur d'électricité qui convertit I'énergie chimique
en énergie électrique (Figure 1.1). Elles partagent le travail continu consommant un type de
carburant. Une pile & combustible fonctionne silencieusement et efficacement et lorsque
I'Hydrogene est utilisé comme carburant, il génere uniqguement de I'énergie et de I'eau, ce qu'on

appelle un moteur a emission zéro [1].

Carburan
Electricité
Oxydan

11

Chaleur perdue Produits

Figure 1.1 : Représentation schématique d'une pile a combustible produisant de I'électricité a

partir d'un combustible.
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Une pile a combustible peut convertir plus de 90% de I'énergie chimique d'un
combustible en électricité. Les réactifs typiques pour les piles a combustible sont I'Hydrogene
et I'Oxygene, mais aucun d'entre eux ne doit étre sous sa forme pure. L’Hydrogene peut étre
présent soit en mélange avec d'autres gaz, tels que le dioxyde de carbone, I'Azote et le
monoxyde de carbone, soit dans des hydrocarbures tels que le gaz naturel et le Méthane, ou
méme dans des hydrocarbures liquides tels que le Méthanol. L'air ambiant contient

suffisamment d'Oxygene pour étre utilisé comme oxydant dans les piles a combustible.
1.2.1 Piles a combustible dans la sociéte

L'utilisation des combustibles fossiles, qui répondent a environ 80% de la demande
énergétique mondiale, pose deux problémes. Le premier probléme est qu'ils sont limités en
quantité. Cela signifie qu'il y aura une disparité entre la demande et la disponibilité des

combustibles fossiles.

Le deuxiéme probleme est que les combustibles fossiles, le charbon, le pétrole et le gaz
naturel causent de graves problemes environnementaux tels que la consommation et la pollution

de I'eau, la pollution de l'air, I'appauvrissement de la couche d'ozone, la vie animale.

L'utilisation des combustibles nucléaires comme remplagant, pose de sérieux risques de
sécurité en raison de la quantité de rayonnement contenue dans leurs produits. Les ressources
énergétiques renouvelables émergent comme une solution a ce probléeme mondial. Les
ressources  energétiques renouvelables peuvent offrir de nombreux avantages
environnementaux immédiats en évitant les impacts causés par l'utilisation des combustibles
fossiles comme sources d'énergie et peuvent aider a conserver les ressources fossiles pour les

générations futures.

L’énergie renouvelable a également des impacts sur l'environnement. Malgré les
avantages de l'utilisation des énergies renouvelables, les sources sont insuffisantes pour
produire la quantité d'énergie mondiale demandée. En conséquence, les piles a combustible
apparaissent comme une solution efficace et écologique et un complément a I'énergie

renouvelable.
1.2.2 Histoire des piles a combustible

L'effet pile & combustible est découvert par I'Allemand Christian Schénbein en 1839.

Le premier modele de laboratoire de pile a combustible est réalisé par William R. Grove sur les
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trois années suivantes. En 1889, Ludwig Mond et Carl Langer donnent a la pile a combustible
son nom et sa forme actuelle Francis T. Bacon reprend les études de la pile a combustible en
1932 et réalise un premier prototype de 1 kW en 1953, puis de 5 kW en 1959. Ce prototype
servira de modéle pour les futures piles & combustible utilisées lors des missions

spatiales Apollo.

Le trés long écart de temps (plus d'un siecle) qui s'est écoulé entre la réalisation du
premier modele de pile a combustible et les premiéres utilisations s'explique par le trés fort
développement qu'ont connu les autres types de générateurs d'énergie électrique et par le fait

que le colt des matériaux utilisés dans la pile a combustible reste encore actuellement élevé [2].

1.2.3 Description et fonctionnement de la pile a combustible

Les piles a combustible fonctionnent via une réaction électrochimique qui convertit
I'énergie chimique stockée dans un combustible directement en électricité. Cette conversion
implique une étape de transfert d'énergie, ou I'énergie de la source de carburant est transmise
aux électrons constituant le courant électrique. Ce transfert a un taux fini et doit se produire au
niveau d'une interface ou d'une surface de réaction. Il est clair que la quantité d'électricité
produite dépend de la surface de réaction ou de la surface interfaciale disponible pour le

transfert d'énergie.

Les plus grandes surfaces entrainent des courants plus importants. Pour fournir de
grandes surfaces de réaction, les piles a combustible sont transformées en structures planes
minces et les électrodes utilisées sont tres poreuses. Un cOté est approvisionné en carburant
(C6té anode) et l'autre en oxydant (Co6té cathode). Une fine couche d'électrolyte sépare le
combustible et les électrodes oxydantes et assure que les deux demi-réactions se produisent
isolées les unes des autres. 1l existe une variété de types de piles a combustible qui utilisent
différentes reactions électrochimiques, mais le processus genéral est toujours le méme. La
Figure 1.3 montre une vue en coupe transversale d'une pile a combustible générale illustrant

les principales étapes de la production d'électricité [3].
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t— Oadant in

Electrolyte Cathode

Figure 1.2 : Coupe transversale de la pile a combustible générale [44].
1.2.4 Types de piles a combustible

Les piles a combustible sont classées par leur matériau électrolytique. Il existe plusieurs
types des piles a combustible qui sont développées pour différentes applications. Tous les types
de piles a combustible sont basés sur les mémes principes électrochimiques, ils fonctionnent

tous a des tempeératures et des matériaux différents, comme le montre le Tableau 1.1 [4].

Tableau 1.1 : Caractéristiques principales des différents types des piles a combustible.

Type de pile Température .
. 3 La charge Compatibilité
a Electrolyte ) de
] transportée ] carburant
combustible fonctionnement
1 2 3 4 5
Membrane
PEMFC . H* 20-80°C Hydrogéne
polymere
Membrane
DMFC . H* 20-80°C Méthanol
polymere

Phosphorique

PAFC o H* 200°C Hydrogéne
liquide
Hydroxyde de
AFC potassium OH" 60-220°C Hydrogéne
liquide
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1 2 3 4 5
Carbonate Hydrogeéne et
MCFC COs* 650°C ,
fondu Méthane
Hydrogene,
SOFC Céramique 0? 600-1000°C Méthane Et
Carbone

a Pile a combustible @ membrane d'électrolyte de polymére (PEMFC)

Les piles a combustible a électrolyte polymére utilisent une membrane polymére comme
électrolyte. Le combustible utilisé dans ce type de piles a combustible est I'Hydrogéne et
I'Oxygéne pur oxydant ou de l'air. Le porteur des charges dans ce type de pile a combustible est

Iion Hydrogeéne (proton), la température de fonctionnement est inférieure a 80°C.
b Pile a combustible au méthanol direct (DMFC)

La pile a combustible au Méthanol direct utilise une membrane polymere comme
électrolyte. Le porteur des charges dans ce type de pile a combustible est I'ion Hydrogene
(proton). La température de fonctionnement est inférieure a 100°C.sont principe est le méme
que le PEMFC. A l'anode I'Hydrogéne est divisé en protons et électrons. L’électrolyte bloque
le passage des €électrons, ils empruntent donc un autre chemin pour rejoindre la cathode ou ils
se créer du courant électrique et la chaleur (circuit fermé). Les protons eux transversent

I’électrolyte ou ils arrivent a la cathode et se combinent avec I'Oxygéne pour former de I'eau.
c Pile a combustible alcaline (AFC)

Les Piles a combustible Alcalines utilisent un électrolyte qui est une solution aqueuse
d'Hydroxyde de Potassium (KOH). La température de fonctionnement de la Pile a combustible,
qui varie de 65 a 220°C. Le porteur de charge pour un AFC est I'ion Hydroxyle (OH") qui
traverse I'électrolyte de la cathode a I'anode ou il réagit avec I'Hydrogéne pour produire de I'eau
et des ¢lectrons. L’eau formée a l'anode migre vers la cathode pour régénérer les ions
hydroxyles. Les réactions dans ce type de pile a combustible produisent de I'électricité et de la

chaleur.
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d Pile a combustible a acide phosphorique (PAFC)

Les piles a combustible acide Phosphorique (PAFC) utilisent comme électrolyte I'acide
Phosphorique. Le porteur des charges dans ce type de pile a combustible est I'ion Hydrogene
(proton). Les PAFC fonctionnent a des températures plus élevées(200°C), a I'anode I'Hydrogéne
est divisé en protons et électrons. L’électrolyte bloque le passage des électrons, ils empruntent
donc un autre chemin pour rejoindre la cathode ou ils se créer du courant électrique et la chaleur
(circuit fermé). Les protons eux transversent 1’¢lectrolyte ou ils arrivent a la cathode et se

combinent avec I'Oxygene pour former de I'eau.
e Cellule de combustible de carbonate fondu (MCFC)

Les piles a combustibles de carbonate fondu (MCFC) utilisent un électrolyte composé
d'un mélange fondu de sels de carbonate (le carbonate de Lithium et le Carbonate de Potassium).
Les MCFCs fonctionnent a des températures élevées(650°C). Lorsqu'ils sont chauffés, ces sels
fondent et deviennent conducteurs d'ions Carbonate (CO32). Ces ions s'écoulent de la cathode
a l'anode ou ils se combinent avec I'Hydrogéne pour donner de I'eau, du Dioxyde de Carbone
et des électrons. Ces électrons traversent un circuit externe vers la cathode, générant de

I'électricité et de la chaleur.
f Pile a combustible a oxyde solide (SOFC)

La pile a combustible a oxyde solide (SOFC) utilise I'électrolyte qui est un matériau
céramique mince et solide (Oxyde Solide) qui est conducteur aux ions oxygéne (0%). Les SOFC
fonctionnent a plus haute température qui est en développement. Pour fonctionner a de telles
températures élevees(600-1000°C). Le porteur de charge dans la SOFC.A la cathode, les
molécules d'Oxygéne de I'air sont divisées en ions d'oxygéne avec I'addition de quatre électrons.
Les ions d’Oxygéne sont conduits a travers I'électrolyte et se combinent avec I'Hydrogéne a
I'anode, libérant quatre électrons. Les électrons parcourent un circuit externe fournissant de

I'énergie électrique et produisant de la chaleur.
1.2.5 Avantages et inconvénients

On a plusieurs avantages a propos des piles a combustible, ils sont une

technologie énergétique tres prometteuse. Les avantages de la PEMFC peuvent étre comme suit

[5]:
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Faible émission : A le fonctionnement de la pile a combustible, les seuls produits
utilisés sont l'eau et I’air, donc cette technologie est une amie a I’environnement et la
couche d’ozone ou elle est insupportable a la pollution.

Rendement élevé : Les piles a combustible n'utilisant pas la combustion, ou I’efficacité
de conversion de puissance peut étre élevée que celles des moteurs thermiques.
Longue durée de vie : les piles a combustible n'ont pas de piéces mobiles, alors il n’y
aura pas de changement de Pieces, donc elles aient une longue durée de vie.

Le cote financier : Les piles a combustible produites en série peuvent étre nettement
moins cheres que les centrales électriques traditionnelles.

La production : les piles a combustibles ont de tres bons produits énergétiques ou il y
a de bonne précision .et réduction de la consommation de 1’énergie par rapport a des
solutions traditionnelles.

Taille et poids : les piles a combustible sont faites dans plusieurs formes de tailles, ou
elles les rendent dans des plusieurs applications, Elles prennent un petit espace.

Faible vibration et un travail silencieux : les piles a combustible ne délivrent pas les

sons dans ces opérations.

Avec tous ces avantages des piles a combustibles sauf qu’elles ne sont pas vider des

inconvénients :

Hydrogéne : L'Hydrogéne dans les opérations n’existe pas pur dans I’air ou il est
toujours accord donné avec I’oxygene et le carbone aussi bien avec 1’azote, donc il y a
une petite difficulté pour le fabriquer, pour le stock d’hydrogéné il faut des astuces un
peu spéciales avec une faible température et grande pression, a conséquence se coute
plus chere.

Catalyseur a cout élevé : les piles a combustibles ont des catalyseurs qui se coute trés
cheres, ce qui faite un défaire chez les investisseurs d’adapter cette technologie.
Nouvelle technologie : les piles a combustibles sont une nouvelle technologie fait un
regret chez les entreprises a cause du manque d’informations et de I’utilisateur de cette
technologie, ainsi les problémes techniques et la disponibilité de catalyseur (I’élément

principale).

Il'y aura une disparité entre la demande et la disponibilité des combustibles fossiles.
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1.2.6 Applications

Mondialement, la compréhension et 1’utilisation de la nouvelle technologie des piles
a combustibles augmente, et attaque des plusieurs domaine d’application. Les piles a
combustible apparaissent comme l'une des solutions pour produire de I'énergie propre, car les
piles a combustible peuvent étre utilisée pour augmenter la production d'énergie en fonction de
la demande. Il y a trois domaines d’application de cette technologie qu’ils jouent un réle tres

important a I’avenir qui sont 1'énergie stationnaire, le transport et I'énergie portable (Figure 1.5)

[5].

L

TRANSPORTATION :

QLR TR

—— —
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Figure 1.3 : Exemples d'applications des piles a combustible (Courtoisie de Honda, Ballard,
Samsung, Shell, Jadoo, Motorola, Suzuki, Compagnie XX25, Pearl Hydrogene, Yamaha,
DaimlerChrysler et Plug Power Inc.).

a L’énergie stationnaire

Les piles a combustible peuvent produire d’électricité pour de nombreux industrieux
(les maisons, les commerces, les institutions et 1’indenture), il est concerné sur deux

domaines qui sont la production collective et la production domestique.

Les applications industrielles faisant référence a un groupe général d'applications a
grande échelle qui comprennent généralement plusieurs batiments comprennent les universités

et les colléges. Dans ces applications, la capacité de produire de I'électricité et du chauffage sur

10
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le site présente de multiples avantages, y compris l'utilisation de la chaleur pour le
refroidissement par air, les installations de buanderie, les installations de cafétéria et le

préchauffage des chaudieres sur place.
b Le transport

Les piles a combustible peuvent également étre utilisées dans les camions, les scooters,
les bicyclettes, les voitures (, Honda, Hyundai, Mazda, Mitsubishi) les voiturettes de golf, les
avions, et...etc. Dans la zone d'expédition, des travaux de développement sont en cours dans
les domaines de la propulsion et de I'énergie auxiliaire pour les navires de croisiére, les
transbordeurs, les bateaux de ravitaillement, les remorqueurs, les sous-marins. Pour les
applications de transport de piles a combustible, I'un des déeveloppements les plus importants
concerne le traitement du combustible (des strictes doivent étre imposées au traitement des

carburants de transport comme I'essence et le Méthanol).
¢ Lacharge des portables

Les piles a combustible jouent un grand rdle dans I’alimentation du monde de
télécommunication comme les téléphones, les tablettes et les ordinateurs, ou plusieurs
entreprises ont prouvaient que les piles a combustible pouvant alimenter le téléphone portables
une longue durée, et ainsi que I’ordinateur portable. Les entreprises veulent améliorer le monde
de télécommunication et le développer plus en plus puisque ce monde est trés nécessaire dans
la société.il y a aussi d’autres applications pour les piles & combustible comprennent des

serrures d'hotels et des détecteurs de fumée.

.3 Pile a combustible a membrane échangeuse de proton
(PEMFC)

Une pile a combustible a membrane échangeuse de proton (PEMFC) est une pile
électrochimique qui génere de 1'électricité a partir de 1'oxydation de I’hydrogene et de la
réduction de I'Oxygeéne en utilisant une membrane polymere comme électrolyte. Ce polymere
est perméable aux protons qui sont le porteur de charge ionique A 1’anode, on observe

I’oxydation du I’hydrogéne :
H, - 2H* +2e~ (1.1)

Les protons produits migrent jusqu’a la cathode a travers la membrane échangeuse de

protons ou ils sont récupérés par le dioxygeéne qui est alors réduit :

11
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(1.2)

~0, + 2H* +2e™ - H,0

Reéaction globale :

Hy+ 50, = Hy0 (1.3)

Ces piles fonctionnent a une température inférieure a 80 °C. La faible température de

fonctionnement leur confére une aptitude a démarrer relativement rapidement. Ces piles

présentent certains avantages, on peut citer :

L’¢électrolyte est solide. Il n'y a donc pas de risque de fuite de I’¢électrolyte.
La température de fonctionnement est faible ce qui permet a avoir un démarrage

rapide.

1.3.1 Structure de PEMFC

> plaque bipolaire : c'est une plaque qui doit conduire qui doit diriger les gaz dans les

canaux elle doit conduire I'électricité pour récupérer les électrons elle doit permettre de
separer I'nydrogene et I'oxygéne afin d'éviter une explosion éventuelles doit permettre
d'évacuer la chaleur elle assure les support mécanique de la cellule et elle permet
éventuellement d'évacuer des gaz notamment de l'air qui est en excédent, I’azote
principalement et I'eau qui produit par la réaction chimique [6] .

Couche de diffusion GDL : la couche de diffusion qui est généralement une feuille ou
un tissu de carbone pour eux qui happe donc pour réle de diffuser les gaz sur I'ensemble
de la couche catalytique d’évacuer I’eau produit par la réaction elle doit aussi conduire
I'électricité doit fait qu’elle soit en carbone conduire la chaleur pour I'évacuer et elle
assure un certain maintien mécanique qui évite que la forme des canaux vienne détruire
la membrane [6].

couche catalyseur : la couche catalytique qui est formé de particules de carbone sur les
quelles sont leurs effets les particules de platine plus petit éventuellement mélange une
solution d'avion, I'avion qui la solution qui est utilisé pour produire la membrane donc
cette couche catalytique et la beaucoup fonctions elle doit permettre diffusion des gaz
pour qu'il puisse réagir elle doit catalyser les réactions doit permettre proton de passer
dans la membrane nous elle doit conduire I'électricité vers les couche diffusions elle
doit avoir une surface la plus importante possible pour augmenter la puissance de notre

pile a combustible a volume équivalent elle doit avoir une durée vie la plus importante
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possible et on s'efforce de faire en sorte qu'elle résiste a toute forme d'emprisonnement
comme le monoxyde de carbone qui peut ruiner les pile a combustible assez rapidement
[6].

» Membrane : la membrane qui est fait d'un polymére nation contenant des ions
carboxyliques avec du fluor méme qui la propriété de ne pas conduire I'électricité mais
des conduire protons ce qui rende possible doute la réaction elle doit aussi garantir
I'étanchéité de facon a éviter qui I'nydrogéne et I'oxygene de mélange directement et

provoque une explosion [7].
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Figure 1.4: représente Principe de fonctionnement et la structure d’une pile a combustible
(PEMFC) [10].

1.4 Etatdelart:

La plupart des efforts de recherche actuels sur les nouveaux matériaux pour pile a
combustible basse température (PEMFC) visent a l'augmentation des performances
(augmentation des rendements, augmentation des puissances spécifiques, diminution des
quantités de platine, diminution de I'encombrement et de la masse), I'augmentation des stabilités
meécanique, thermique et électrochimique, la diminution des codts, I'élargissement du domaine
de température au-dela de la plage de température 20- 80°C, aussi bien pour les applications
dans la gamme de puissance moyennes 50 W — 10 kW destinés a la production d'énergie
délocalisée stationnaire ou mobile, que les puissances plus élevées 20 — 80 kW pour les
applications automobile, ou >200 kW pour le résidentiel collectif ou les applications
industrielles. Un fonctionnement a température plus élevée permettrait de répondre a un certain

nombre de problémes technologiques propres non seulement au coeur de piles mais aussi relatifs
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au systeme. Une température plus élevée augmente les vitesses des réactions aux électrodes,
optimise les performances et le rendement de la pile, permet une meilleure récupération de la
chaleur, et produit une chaleur de meilleure qualité dans le cas de la cogénération pour les
applications résidentielles. Pour I'application véhicule, I'augmentation de la température permet
de s'affranchir d'un systéeme de refroidissement et d'évacuation de la chaleur complexe a mettre

en ceuvre et encombrant [8].

1.4.1 Chercheurs

» YOUCEFIA et TELEMCANI B : Ont présenté une modélisation mathématique d’une pile
PEMFC qui prend en considération I’effet de la température et de la pression sur les
caractéristiques de la pile. La simulation sous I’environnement Matlab a permis d’obtenir
un rendement compris entre 30% et 45%. Le modeéle est utilisé pour des applications
hybrides.

» Mr. ATTIA E : a présenté une méthode d’optimisation Salp Swarm Optimizer (SSO) pour
identifier les valeurs optimales des paramétres inconnus du modele électrochimique d’une
pile PEMFC. Une fonction objective est formulée pour adapter les résultats obtenus par le
modele proposé aux données de tension mesurées. Deux cas d’étude ont été considérés pour
des piles PEMFC déja commercialisé. L’auteur a montré que la méthode utilisée
convergence rapidement et les résultats obtenus sont meilleures comparativement a d’autres
méthodes d’optimisation. Il a recommandé que la méthode SSO soit un outil efficace pour

résoudre d’autres problémes d’optimisation plus complexes.
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Tableau 1.2 : Conductivité et accroissement d’hydrogéné pour les différentes membranes

composites.
o Densité
) ) Conductivité )
Réf. Nano composites ) puissances
protonique S/cm.
mAcm 2
1 2 3 4
,2 by
9] sulfonated poly (phthalazine one ether sulfone 1.3x10a /
3.0x102
ketone) (SPPESK)
Polyéther-éther-cétone sulfoné a l'acide
10 ilici : ili 6110 /
[10] tungsto silicique supporté sur silice- (s/cm)
I'aluminium oxydé
(1] Sulfone Poly (arylene éther sulfone) -silice 0.1 234.8
SPAES-SIO..
Poly-(vinylidenefluorid-hexa
fluoropropylene) (PVdF HFP) / 5x 1073 /
[12] - -
nafioninomere/aluminium oxy hydroxyde
[13] | Organics ilica/Nafion® composite membrane 1.57x107? 20265
La conductivité
[14] Sulfonated polyimide (SP1) membranes protonique de la >0.1
SPI est comparable
a celle du Nafion.
[15] Nafion-poly benzimidazole <0.11 >0.015 >0.8V
(16] Quaternized poly(vinylalcohol) /alumina <10-3 28.33
(QPVA/ALLO3) >10-2 (mw/cm?)
Poly (vinyl alcohol)/titanium oxide 12.85
[17] o 10°3 o
nanotubes/poly (styrene sulfonic acid) (mw/cm?)
) . 4.13 (mWcem-
[18] Crosslinked PVA/SSA (0.0419 a0.0573 2
o _ 300 (A/cm?)
[19] Composite silica/nafion 0.069-0.028
64 (MW/cm?)
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1 2 3 4
[20] (alumino phospha tesetriethy lamine) (APO- 2.4x1073 )
TE)
Poly (alcool vinylique) hydroxyapatite 0.0182240.0542 | 1148
1] y( ylique) hydroxyap 2040
(PVAIHAP) ()
o 1.5.10 1600 a 2000
[22] Zéolithes (DEZ 25-5)
2.135.10 mAcm 2
3 7.2x107
- 7.9%10 : s
[23] Polyamides sulfones (SPI) (s/cm) Faible densité
[24] | Sulfonés poly (éther éther cétone) (SPEEKS) 23-25
: ~0.085 S.cm™?
nitrés S63N17 (m.W.cm)
Sulfonés poly (éther éther cétone) (SPEEKS) 24-29
[25] o ~0.085 S.cm™?
nitrés S63N38 (m.W.cm™)
[26] Nafion117 (0.1 S/cm) Faible densité
[27] | Poly sulfoné réticulé (aryléne éther sulfone) 0.140.093 Faible densité
[28] polyimides sulfonés de naphtaléne 7.9-10%a7.2-102 | Faible densité
The crosslinked sulfonated poly (ether ether
ketone)/2-acrylamido-2-methyl-1- . _ .
[29] o 0.013a0.05 Faible densité
propanesulfonic acid (SPEEK/AMPS) blend
membranes
sulfatedzirconia/Nafion®115 nano composite
[30] 5.0x103S.cm™ (5a35)
membrane
- ) 70
[31] Poly aniline/Nafion 1.66x10°°
(Mm.W.cm™)
oly (vinylidene fluoride)-graft-poly (styrene 250-1100
32] poly (viny e fl )-graft-poly (sty 805!
sulfonic acid) (PVDF-g-PSSA) (A/m?)
) _ 7.54-20
[33] PVA/TiO2 composite polymer membrane 0.0181 a 0.0310
(MA.cm™)
[34] | Sulfona tedaromatic hydro carbon polymers 6.10 S/cm /
sulfonated poly (ether ether ketone) s (C-
[35] 0.007 - 0.08 /
SPEEKS)
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1 2 3 4
[36] Perfluorosulfonicacid (PFSA) 0.088 /
[37] Nafion®/nitrated sulfonated poly (ether ether ~0.085 And 24-29
ketone) S.cm™, m.W.cm2
(PVA)/poly (styrene sulfonic acid-co-maleic 190-250
[38] _ 0.0386 to 0.053
acid) (PSSA MA) mA/cm?
sulfonated poly (styrene-ran ethylene 1.25x107" a
[39] Poly { -y _ iene) 50.2 mA/cm?
(SPSE) infiltrated 2.80x10°°
[40] Nafion 1135 2.46x107° 40.8
PVA/PAMPS [poly (vinyl alcohol)/poly (2- 0.06-0.1
[41] Lpoly (viny poly ( 15.8a42.9

acrylamido-2-methyl-1-propanesulfonic acid)]

sulfonated-sulfinated poly (oxa-p-phenylene-
3,3-phthalido-p-phenylene-oxa-p-

[42] 2.9 x 102 /
phenyleneoxy-
phenylene) (SSPEEK-WC)
[43] Nafion_ 117 6.2 x1072 52.9
benzimidazolecontaining
2.3x10°®
[44] | sulfonated poly (ether ether ketone) SPEEK- 0.032 /

BIm

On obtient le Nafion 112 qui a une conductivité protonique de 0.1 S/cm, et ¢a nous

donne une grande performance.
1.5 Conclusion :

Nous venons d’étudier a travers ce chapitre des généralités sur la PAC. Nous avons
passé en revue les constituants de la PEMFC. L'intérét pour la pile a combustible
particulierement la PEMFC a connu une croissance importante qui se poursuivra sirement dans
les années a venir. Les avantages de la pile a combustible sont nombreux. Ce générateur produit
sans bruit de 1’énergie électrique et thermique et ne produisant que de 1’eau et ne rejetant aucun

gaz a effet de serre.
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Chapitre 11 : Modele mathématique de la pile a combustible PEM

CHAPITRE I

1.1 Introduction

L’amélioration des performances des piles a combustibles PEM doit passer par une
meilleure compréhension des différents phénomeénes internes ainsi que leurs interactions en son
sein. Dans ce sens, la modélisation est un outil trés puissant pour I’étude de ces interactions et
de leurs roles, ainsi que pour la prédiction et I’amélioration des conditions opératoires. Ce
chapitre décrit un modéle avec le champ d’écoulement dans la totalité de la cellule du type
PEM. Plus précisément, il s’agit de construire un modele qui prend en compte la plupart des
phénomeénes interagissant au sein de la cellule, aprés une présentation de la structure de la
cellule, les équations de transport de masse et de chaleur régissant le fonctionnement et les
différentes propriétés de I’écoulement sont présentées. A travers ces équations adaptées au

modele.
11.2 Ecriture du modéle

Le transport des différentes especes chimiques doit étre pris en compte dans le systéme
d’équations décrivant la dynamique des fluides dans les canaux et les zones poreuses. Le
modele consiste en un seul systeme d’équations a dérivées partielles non linéaires représentant
les équations de conservation de masse, de quantité de mouvement, de la continuité, et de

I’énergie. Les équations de conservation sont écrites :
11.2.1 Equation de continuité

Le transport des différentes espéces chimiques doit vérifier I'équation de continuité suivante :

depU + depV _
dx ady

S (1.1)
Pour toutes les zones de ce modéle, le terme source de masse §,, = 0.
La porosité ¢ est égale 1 dans les canaux.

11.2.2 Equation de quantité de mouvement

Les champs de vitesse et de pression sont obtenus par la résolution des équations de

mouvement qui s’écrivent comme suit :
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depU oepU __ 0P 0 (  eff U\, O (  eff OU
u ax +V ay £6x+6x(£u 0x)+ ay(SIJ. ay)"'su (”2)
depV  ,0epV _ 0P D ( _ eff OV) _ @ . off OV
U "V T T e (8“ ax) t oy E Sy (1-3)

Les termes sources S, ;S,, sont égaux a zéro dans toutes les zones sauf pour les couches
de diffusion de gaz et les couches de catalyseur modélisent le comportement du milieu poreux

ils sont basés sur la loi de Darcy.
Su=—£%U (11.4)
S,=¢ %V (11.5)
Ou : &: la porosité, k : la perméabilité de chaque milieu poreux de la pile, u : la viscosité.
11.2.3 Equation de conservation des especes

Le transport des différentes espéces chimiques doit étre pris en compte dans le systeme
d’équations décrivant la dynamique des fluides dans les canaux et les zones poreuses. Les
fractions massiques des différentes especes obéissent a une équation de la méme forme que
I'équation de transport, ou la conservation des espéces est nécessaire pour calculer le bilan
massique pour chaque réactif impliqué dans ce modele.

dep¥i | 1, 0epYi _ 3 [ peff 9Ci\, @ (peff 3G\, o
u ax +V ay ax (pDi 6x)+ ay(pDi 6y)+Sl (”'6)

Ou l'indice « i » désigne I'oxygéne 0, cbté cathode et I'hydrogéne H, cOté anode et la vapeur

d'eau H,Oy,p dans les deux coOtés.

Ou D,eff et ¥; indiquent respectivement les coefficients de diffusion effective et les fractions

molaires des espéces « i ».

Afin de tenir compte des contraintes géométriques des milieux poreux, les diffusivités

sont corrigées en utilisant la formule de correction de Bruggemann [45.46].
D= D, .5 (1.7)

Di représente les coefficients de diffusion des especes « i » en fonction de température et de

pression est exprimée par :
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D, = DY (E) (11.8)

Trois espéces sont prises en compte dans le calcul des termes sources. Ce sont
I’hydrogéne (H,) a I’anode, I’oxygene (0,), et la vapeur d’eau (H,Oy4p) & la cathode. Les
termes sources Sy, et Sy, correspondent a la diminution dans les volumes de contréle relatifs
aux zones de réaction de I’hydrogéne et de I’oxygéne. Le terme source de ’eau Sy, , & la
cathode est deduit quant a lui des termes sources Sy, et S, . La variation des espéces a travers
la zone de réaction est imposée par la réaction électrochimique. C’est une fonction qui ne

dépend que de la densité de courant et elle est donnée par la loi de Faraday :

S; = (11.9)

nF

OU : i est la densité de courant en (A.cm™2), n le nombre d’électrons échangés lors de la
réaction, F la constante de Faraday, M i la masse molaire des constituants « i » en (kg.mol™1).

Les réactions chimiques des produits et des réactifs a I’anode et a la cathode sont respectivement

H,— 2H* +2e” (11.10)
0, + 4H' + 4e~ - 2H,0 (11.11)

Dans le cas de la décomposition de I’hydrogéne a I’anode, n=2 dans I’équation (2.10). Le terme

consommation d’hydrogene s’obtient avec :
Sy, =——21i (11.12)
L’oxygene étant réduit a la cathode, n = 4 dans I’équation (2.11) et le terme source est :

Mo, .
So0,= — i (11.13)

La quantité d’eau généree a la cathode est donnée par la relation suivante :

Mpy,o

Shy0= —21 (11.14)

A Dintérieur des zones catalytiques, les densités de courant local i (A.cm™2) sont

définies de fagon générale comme suit [47].
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y
io=lgy (2;?) exp (S nge) - exp (- L) | (11.15)
2
ic=ig (ﬁgff) lexp (52 naee ) — exp (25 Mace )| (11.16)
2

Ou i : la densité de courant locale, ia=igef :refac i : la densité de courant d’échange de

.a.c

référence, C : les concentrations d’espéces (kg. Mol /m® ), a : le coefficient de transfert

(adimensionnel), n,.; : surtension électrique ou pertes d’activation, F : la constante de Faraday
(C.kg/mol).

Les équations (11.15) et (11.16) sont une formulation générale de la fonction de Butler
Volmer. La simplification de cette fonction en tenant compte des termes prépondérants donne

les équations de Tafel qui peuvent encore s’écrire :

1/2
.. C oF
ig=ir! (5;) exp (%710 (11.17)
2
.. C F
i=ine <c£3f> exp (—‘;—T qact) (11.18)
2

11.3 Tension de la cellule

Les potentiels d’équilibre thermodynamique sont définis en utilisant 1’équation de
Nernst en raison de pertes irréversibles. Les surtensions d’activation sont calculées par les
équations de Tafel. La résistance interne est déterminée par les equations de Nernst-Planck. En

utilisant la loi d’Ohm, nous pouvons exprimer la tension de cellule par I’expression suivante
[48.49] :

VPile = ENernst — Nact — Nohm — Nconc (I |19)

Les pertes, appelées souvent polarisation, proviennent principalement de trois sources :
la polarisation d’activation (n,.), la polarisation ohmique (n,n,) €t de la polarisation de
concentration (n..,c)- Ces pertes entrainent, pour une pile de potentiel idéal Ey s, Une chute
de la tension [50] :
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Vpile = Enernst — DETtE (11.20)

11.3.1 Tension de Nernst

Enernst Dite tension réversible : est le potentiel d’équilibre thermodynamique définit en

utilisant 1I’équation de Nernst [51].

Enernss = 0.0025T + 0.2329 (11.21)

11.3.2 Polarisation d’activation

Lorsque 1'équation de Tafel est écrite en termes de surtension d’activation, la h,. forme

d’expression devient [52].

RT
Nace = 2.303 - In |

Ac

] (11.22)

i
ip

11.3.3 Polarisation ohmique

Les principales sources de surtensions ohmiques n ohm sont attribuées au transport des

protons dans la membrane.

Nohm = Rm A
(11.23)

La résistance de la membrane R,,,(Q2m? ) dépend fortement de son taux d’humidification
et de sa température. Le matériau le plus utilisé dans la membrane de la pile PEM est le Nafion.

L’expression de la résistance €lectrique du Nafion d’apres la loi d’hom [53] :

Hp
Rohm = m (”24)

S, . Conductivité de la membrane (S/m),

H,, : Epaisseur de la membrane (m).

22



Chapitre 11 : Modele mathématique de la pile a combustible PEM

11.3.4 Polarisation de concentration

Le transport de masse affecte les concentrations d’H, et d’0, a cause de la diminution
des pressions partielles de ces gaz. Cette polarisation est exprimée par la relation de J.
Larminie [54] :

Neone =-BIn (1- ) (11.25)

il
i;: Courant limite

B : Terme relatif a chaque réactif, est égal :

Pour I’hydrogéne : (%)

Pour I’oxygene : (%)
La densité de puissance électrique est donné par :

Pelec: Vpile x i (W/mz) (”.26)

11.4 Conclusion

Au cours de ce troisieme chapitre nous avons présenté un modele mathématique
régissant I’écoulement de I’hydrogene et de 1’eau et de liquide dans les déférentes composantes
(anode, membrane, cathode) de la pile a combustible type (PEMFC). Dans un premier temps,
nous avons présenté 1’équation de transport de masse dans les cotes anodique, cathodique et la
membrane, puis en a présenté la Cinétique électrochimique apreés nous finissions par la Tension

de la cellule.
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Chapitre 111 : Développement de Modele par Comsol Multiphysics

CHAPITRE Il

I11.1 Introduction

Dans le cadre de cette these, tous les modeles développés sont simulés a I'aide d'un
programme de logiciel sous licence, Comsol Multiphysics 5.5 et de son application Fuel Cells
& Batteries. Le programme est implémenté pour résoudre les équations de transport de masse
et de continuité et de transfert de chaleur et... en utilisant la méthode des éléments finis. Le
modele comprend le transport des gaz réactifs pour les cotés de l'anode et de la cathode, la
diffusion dans les couches de catalyseur, le transport de I'eau et le transport des électrons dans
la phase solide. Cette section résume 1’algorithme de Comsol Multiphysics pour la construction
d’un modele mathématique et de modeles isothermes 3D développés dans le cadre de cette

thése.

111.2 Algorithme de la Comsol Multiphysics
Afin de développer un modele mathématique par Comsol Multiphysics, plusieurs
outils doivent étre utilisés pour un algorithme ordonné. La premiére étape de I'algorithme

commence par la sélection de “Model Wizard”, comme illustré a la Figure 111.1
- H = e '

m Homie Definrtions Geormetry Faternials Physics bAesi Sty Results Developer

=
MModel
Wizard

[ 2o

Blank Model

Figure 111.1: Sélection de “Model Wizard” dans Comsol Multiphysics.

Cette etape est suivie de la sélection de “Space Dimension”. La Figure 111.2 montre
la sélection de “Space Dimension "dans Comsol Multiphysics.onchoisissant le local “3D ”.

e | [ HE& »
Home Definitions Geometry Materials Physics Mesh Study Results Dewveloper

Select Space Dimension

. i
m | 7| 9| T | —

1
2D 1D
= Axisymmetric 2o Axisymmetric e i

Figure 111.2: Sélection de la “Space Dimension”
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Apres cette étape, on va choisir la fenétre de électro Chemistry et le transport des especes
chimiques, on choisit la fenétre de “primary and SecondaryCurrent Distribution”,0n
sélectionne "SecondaryCurrent Distribution(cd) ”(dans I'électro Chemistry). La Figure 111.3

montre la sous-physique de la physique de 1’électrochimie. Dans la sous-physique de

V Z - -
I'¢lectrochimie.
(= ] D HERE » Untitled.mph - COMSOL Multiphysics
Home  Definitions  Geometry  Materials  Physics  Mesh  Study  Results  Developer
Select Physics Secondary Current Distribution
Search The Secondary Current Distribution interface is similar to the Primary Current Distribution
interface with the difference that it accounts for activation overpotentials. The relation
; } AC/DC between charge transfer and overpotential can be described using arbitrary kinetic
b ) Acoustics expressions, such as Butler-Volmer and Tafel equations,

; :": Chemical Species Transport . L. . . . .
4 7 [ Electroch " Use this physics interface for generic modeling of electrochemical cells. It can be combined
lelf Electrochemistry with interfaces modeling mass transport to describe concentration dependent (tertiary)

4 LI Primary and Secondary Current Distribution current distributions.

1. [} Primary Current Distribution (cd)
L[ Secondary Current Distribution (cd) Ohm's law is used in combination with a charge balance to describe the conduction of
51 Current Distribution, Boundary Elements [cdbem) currents in the electrodes and electrolytes.
L1 Current Distribution, Shell (cdsh)
0 Current Distribution, Pipe (cdpipe)

ﬂ_;ﬁ Tertiary Current Distribution, Mernst-Planck

| Electroanalysis (tcd)

%L Electrode, Shell {els)

@ Battery Interfaces

[ >4 Corrosion, Deformed Geemetry

L [ Electrodeposition, Deformed Geometry

Add
Added physics interfaces:

Remove

) space Dimension Stucly
Help €9 Cancel [ pone

Figure 111.3: Sous-physique de la physique électrochimique.

On ajoute a la modélisation BT-PEMFC. De plus, cette physique utilise la loi d’Ohm
pour décrire la conduction des courants. Cette physique est utilisée pour la description du
mouvement d'un fluide a travers un milieu poreux. On sélection” reacting flow in porous
media”, on clique deux fois sur “Transport of ConcentratedSpecies” La Figure 111.4 indique
la physique ajoutée pour la modélisation BT-PEMFC dans Comsol Multiphysics.
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= | [ = & -

Home Drefinitions Gearmetrs Mlaterials Physics Mlesh
Select Physics

Search

= Transport of Concentrated Species (tcs)
Chemistry (chem)
Feaction Engineering (rel}
Mernst-Planck Equations (npe)
i Mernst-Planck-Poisson Egquations
Transport of Diluted Species in Porous Media (tds)
Electrophoretic Transport (el)
Ml aisture Transport
== Ploisture Flow
=== Reacting Flow
Reacting Flow in Porous MMedia
=L Transport of Diluted Species
—ﬂ Transport of Concentrated Species
= FR.otating Machinery, Reacting Flows
.|$ Surface Reactions (sr)
59 Transport of Diluted Species in Fractures (dsf)

L
s
i

A
Added physics interfaces:
=) Brinkrman Equatiens (br2)
= Transport of Concentrated Species (tcs2)
- _B MMultiphysics
== Reacting Flow (rfl1]
=== Reacting Flow (rf2)

Remowe

G Space Dimension e Stucdys
Help 6 Cancel l\/' Done

Figure 111.4 : Physique ajoutée pour la modélisation PEMFC

Une fois la dimension et les sélections de physique effectuées, la dépendance temporelle
de I’étude doit étre choisie comme prochaine étape de 1’algorithme. La Figure 111.5 présente
les différents types de sélections d'études disponibles dans Comsol Multiphysics , I'étude est
choisie comme étant «stationnaire». La Figure I11.5 indique la Sélection des études dans

Comsol MultsPhysics

Add Study = L

== Add Stucdy
Studies

- —im Preset Studies for Selected Physics Interfaces
Eigenfrequency

Eigenwalue
Frequency Domain
Staticnarny:

PNEEE

Wi Tirme Dependent
e Ermpty Studsye

N Physics interfaces in studyr
Physics Solve
rEessages Progress Log Talble
- m B -

Figure 111.5 : Sélection des études dans Comsol MultsPhysics.

Dans Comsol Multiphysics, I’outil « Model Builder » est utilisé pour développer un
modéle complet. L’outil « Definitions » est utilisé pour l'identification des parametres, des
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variables et des fonctions. Ensuite Pour la modélisation BT-PEMFC, 34parametres différents

sont introduits dans le programme. La Figure 111.6 montre I'interface de la section « Paramétres

» dans Comsol Multiphysics.

e EEE - © WO R -
Home Definitions Geormetry katerials Physics hesh Study Results
oD
+
Add
Study
Maodel Builder Settings
S == Parameters
Label: Parameters 1 =

4 3 Untitled.mph (root)

4 &3 Global Definitions
- Parameters
Fi Parameters 1

b I F:;Sl-rl\ﬂ:terlals " Mame Expression Walue Description
L 0.02[m] 0.02 m Cell length
H_ch Te-3[m] 0.001 m Channel height
W_ch 0.7874e-3[m] T.8TAE-4 m Channel width
W_rib 0.80932e-3[m] 9.0932E-4 m Rib width
H_gdl 380e-6[m] 3.8E-4 m GDL width
H_electrode | 50e-6[m] SE-3m Porous electrode thickne
H_rmembr... | 100e-6[m] 1E-4 m MMembrane thickness
eps_gdl 0.4 0.4 GDL porosity
kappa_gdl 1.18e-11[m"2] 1.18E-11 m* GDL permeability
sigma_gdl 222[5/m] 222 5/ m GDL electric conductivity
wH2_in 0.743 0.743 Inlet H2 mass fraction (a.
wH2C_in 0.023 0.023 Inlet H2O mass fraction (
wid2_in 0.228 0.228 Inlet oxygen mass fractic
U_in_anode 0.2[m/s] 0.2 m/fs Anode inlet flow velocity
U_in_cath... | .3[m.s] 0.3 mJs Cathode inlet flow weloci
mu_ancde | 1.19e-3[Pa*s] 1.19E-3 Pa-s Anode viscosity
mu_catho... | 2.468e-5[Pa*s] 2.46E-5 Pa-s Cathode viscosity

- % = -

Mames

Figure 111.6 : Section « Parameétres » dans Comsol Multiphysics.

La prochaine étape de I'algorithme est la sélection des matériaux qui seront utilisés dans

le modeéle construit. Pour la modélisation BT-PEMFC, les matériaux requis sont I'hydrogene,

I'Oxygeéne et I'eau. La Figure 111.7 présente la section « Matériaux » du programme.

= | [& = = = O

Hoerme Dhefinitions Seo

i le

e =
L= |

Stwdy

MModel Builder

M _— =T %

- =25 Untitled.rmph (root)
- (T Global Definitions

o

4

{

5 Pararmeters
== Mlaterials

I A=, Results

Figure I11.7 : Section « Matériaux » dans Comsol Multiphysics.
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La section “Component” est la partie la plus critique de 1’algorithme pour développer un

modele dans Comsol Multiphysics. La premiére sous-section de la section “Component” est

"Définitions". La (Figure 111.8) représente 1’outil « Définitions » dans la section “Component”

de Comsol Multiphysics.

Veriatsles
Wariabie LUtities -
- Weawa

F ursctecrrs

-
Protes »  wi Dormaen Probe

C omponent Cowphmgs - -  Boundary Probe
Sctecticns - Edge Probe

P e - T Dormesn Pownt Probbe
Coordhmate Systerns - T Bowundery Poira Probe
Moving Plecn - P Globel Varnable Prote

e unne Elerrent Dorrman
1% ) Perfectty Matched Layer

Geoup by Type

Up-date Probes

ER  riete Fa

Figure 111.8 : Outil « Définitions » dans la section “Component” de Comsol Multiphysics.

L'outil “Geometry” est la colonne vertébrale pour la construction du modeéle dans le Comsol

Multiphysics. L'outil « Work Plane » nous permettent de construire des géométries plus

compliquées (3D). La Figure 111.9 représente la Section
Multiphysics.

“Geometry” dans Comsol

BT - ] = suusas ce
> e = frmport
= Virtual Operaticons -
-— - -
- S bt _perm.mph (ro Slock
- D Global Defini Cone
. Pararnete Cytinder
225 Matemals
- @R Componen: S
= Definitios More Prirnitives -
N Geometn. & work Plane
22 Matemals
5 Secondas Extruede
WS Srinkrnas Revoltve
s Transpod
- S
e Brinkrnae —
chom Tramspor Booleans and Partntsons -
e Multipbnoy Transfon — —
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Figure 111.9 : Section
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Chapitre 111 : Développement de Modele par Comsol Multiphysics

Pour la modélisation BT-PEMFC, les composants qui sont créés a l'aide des blocs. Des
domaines différents sont définis dans cette section. La Figure 111.10 indique les sondes
identifiées pour la modélisation BT-PEMFC.

BN EHE* O BY - ht_pem.mph - COMSOL Multiphysics - x

Home  Definitions  Geometry  Mater Physis  Mesh  Study  Results  Developer

Model Builder ~ ¥ Settings Graphics

- TR S, Form Union/Assembly Qe @@ Lrizlz EE=EEER B@EN <@ o @er as

4 % ht_pem.mph (ro0t) ¥ Build Selected ] x10%m o
4 (7)) Global Definitions

Label:  Form Union 5]

¥ Form Union/Assembly

rane (blkd)

athode Electrode (bLks)
1 Cathode GDL (blk6)
nnel

z

y\L'x

Messages  Progress Log Probe Table 1
\

COMSOL Multiphysics 3.3.1.180
Opened file: D:\Program Files\COMSOL\COMSOL applic s_and_Fuel_Cells_| |_Cells\ht_pemn.mph

641 VB | 1179 MB

Figure 111.10 : Sondes de domaine du modéle PEMFC.

« Insulation » est une autre sous-section de la physique de la « Secondary Current Distribution
» avec laquelle en va déterminées les limites du notre modele. La Figure 111.11 indique la

Section « Insulation » et son paramétrage dans Comsol Multiphysics

Figure 111.11- Section « Insulation » et son paramétrage dans Comsol Multiphysics.

L'étape suivante de l'algorithme est suivie par la physique du « Reacting Flow of Porous

Media » qui devait étre définie de maniére appropriée selon les spécifications du modele
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développé.la figure 111.12 indique le Physique « Reacting Flow of Porous Media »et ses sous-
sections.

M i os

Figure 111.12 : Physique « Reacting Flow of Porous Media »et ses sous-sections.

« Transport Propertie » est la premiére sous-section de cette physique. Dans la section des
paramétres, les entrées du modeéle et les propriétés des fluides doivent étre intégrées au
programme en entrant des entrées mathématiques ou des noms de parameters.la figure 111.13

indique la Section « Transport Propertie » et ses parametres dans Comsol Multiphysics.

Figure 111.13- Section « Transport Propertie » et ses paramétres dans Comsol Multiphysics.

Dans l'outil « Mesh », le domaine construit est diviseé en petits éléments selon la taille
du maillage.La séquence du type de maillage peut étre sélectionnée comme « User controlled
» ou « Physics controlled », comme le montre la Figure 111.14.
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- v
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Flow in Porous Media (rfes) frfes) Hﬁm controlled mesh I
Flow in Porous Media 2 [fsd) (rfosdf

Figure 111.14 : Types de séquence de I'outil « Mesh » dans Comsol Multiphysics.

Pour les géométries complexes, le type de maillage « User controlled » peut étre tres
difficile a appliquer pour chaque contour et chaque aréte. Par conséquent, le type de maillage
«Physics controlled », est sélectionné pour étre exécuté pour la modélisation HT-PEMFC. Dans

la Figure 111.15, l'outil « Maillage » et les tailles de maillage dans Comsol Multiphysics sont
illustres

4 @ Mubtiple channel- P81 composite-run mph root] B Build Al
4 Slobal

Labek  Mesh 1

*  Mesh Settings

Figure 111.15- Tailles d'éléments de maille disponibles dans Comsol Multiphysics.

La derniere étape de l'algorithme consiste a ajouter l'outil « Study » afin de démarrer la

simulation et obtenir les résultats requis pour le modele.la figure 111.16 représente 1'Outil «
Study » dans Comsol Multiphysics.
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Figure 111.16 Outil « Study » dans Comsol Multiphysics.

La Figure 111.17 illustre la section « Stationary Solver », y compris ses sous-sections. Ce
solveur est basé sur le solveur de méthode directe. Dans la section des parameétres, différents
types de solveurs sont proposés aux utilisateurs par Comsol Multiphysics. Ces types sont
MUMPS, PARDISO et SPOOLES, qui sont basés sur la décomposition Lower Upper (LU).
Cette décomposition résout une analyse numérique en tant que matrice en utilisant des
matrices triangulaires inférieures et supérieures.la Figure 111.17 représente les Types de

solveurs dans « Stationary Solver ».

Figure 111.17 : Types de solveurs dans « Stationary Solver ».

Le programme a duré plusieurs heures en fonction de la complexité du modéle
développe et de la physique ajoutée. Une fois la simulation du modéle terminée, les résultats
peuvent étre obtenus facilement en utilisant I'outil « Results ». Les résultats tirés en 3-D. Pour
la modélisation BT-PEMFC.La Figure 111.18 illustre la liste des résultats qui pouvant étre

obtenus a la fin de la simulation du modéle BT-PEMFC.
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Figure 111.18 : Outil « Results » dans Comsol Multiphysics.

111.3 Géométrie et parametres du modele

Le choix des bons parameétres de modélisation est trés important et il est difficile
d'établir un modele de calcul d’une pile & combustible entiecrement PEM pour la simulation
numérique. Des résultats expérimentaux trés limités sont disponibles dans la littérature avec des

spécifications détaillées de la geométrie cellulaire et des conditions expérimentales

Tableau I11.1 : Géométries et parametres de fonctionnement.

Parametre Symbole Valeur

Longueur de cellule L 0.023[m]
Hauteur du canal H,, 0.8 x 1073[m]
Largeur de canal W, 0.8 x 1073[m]
Largeur de nervure W,ip 0.8 X 1073[m]
Largeur de la GDL Hya 380 x 10~°[m]
Epaisseur d'électrode poreuse Hgjectrode 50 X 107%[m]
Epaisseur de membrane H pembrane 100 x 107%[m]
Température de la pile T 80+273.15[K]
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Tableau I11.2 : Propriétés des électrodes et de la membrane.

Parametre Symbole Valeur Référence
Porosité GDL Egadl 0.4 [55]
Porosité Membrane ey 0.413 [55]
Perméabilité GDL Ky gai 1.18 x 1071t [m?] [55]

Perméabilité a la membrane saturée

N112 [A.Z. Weber, JES 152 (2005) Ky 1.8 x 10~7[m?] [55]
AG81]
Kpci=x -7
Perméabilité (électrode poreuse) S PPN 1(; [m?] [55]
/5

Tableau 111.3 : Propriétés électrochimiques.

Parametre Symbole Valeur Référence
i 2
Densité de courant d'oxydation d’hydrogéne to_t, 94.5[A/m?] (5]
a l'anode.

Densité de courant d'oxydation d’hydrogéne

[ 0[A/m? 55

a I'cathode. Oze L4/m’] [55]

Concentration de référence en oxygene Co, ref 40.88[mol/m3] [55]
Concentration de référence en hydrogéne Ch, ref 100[mol/m3] [55]
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Tableau I11.4 : Diffusivités binaires a 1atm et a la température de la pile.

Parametre Symbole Valeur Référence
H,-H,0 Coefficient de diffusion 9.15x 107°
. Dy,-n,0 Lrsr [56]
binaire X [T/307.1]""°[m*/s]
N,-H,0O Coefficient de diffusion 2.56 X 107°
o Dy,-n,0 Lrsr [56]
binaire X [T/307.1]""°[m*/s]
o o 2.2x1075
0,-N, Coefficient de diffusion binaire Do,-n, [56]
x [T/293.2]*7°[m?/s]
0,-H,0 Coefficient de diffusion 2.82x107°
Do,-n,0 [56]

binaire

X [T/308.1]*7°[m?/s]

111.4 Conclusion

Au cours de ce troisieme chapitre nous avons présenteé les étapes suivés pour développés

un modéle de simulation a l'aide d'un programme de logiciel sous licence, Comsol Multiphysics

5.5 et son application au Batteries Fuel Cells. Et en termine par les paramétres des propriétés

des differentes composantes de la BT-PEMF Cinclue dans notre programme de Comsol

Multiphysics 5.5.
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CHAPITRE IV
IV.1 Validation du modele

Pour valider le modele etabli dans cette étude, des comparaisons doivent étre effectuées
entre les résultats de la simulation correspondant aux conditions de base Tableau 1.2 et les
données expérimentales obtenues par [57] pour la courbe de polarisation, c'est-a-dire la courbe
de tension de cellule en fonction de la densité de courant. Les courbes de polarisation sont
étroitement liées aux diffusions de chaque espece dans une pile a combustible PEMFC et

peuvent également étre mesurées directement et avec précision expérimentalement.

On constate un bon accord entre les deux ensembles des résultats dans les plages de densité de

courant observées, comme est indiqué.

La Figure VI.1 montre la comparaison des résultats de modélisation avec des données

expérimentales moyennes (Jung et al, 20005) [58].

Polarization plo:

= Current work

@ Experiment

t t t t d
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Current density (Afcm?) o 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8
Cell average current density (Ajem?)

Figure IV.1.a : Données expérimentales Figure VI.1.b : Résultats de modélisation

moyennes (Jung et al., 20005) [58].

IV.2 Etude de cas de base pour les plans x-y et y-z

Les parametres qu’on peut €tre modifiés pour améliorer les performances de la PEMFC
est la température, la concentration en hydrogéne. La température influe fortement sur les
performances de la pile a combustible. La Figure V1.2 montre I'effet de différentes température
(60°C,70°C,80°C) sur une pile PEMFC en utilisant une membrane de Nafion 112 et du
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I’hydrogéne 2‘1(1( MoI/L)). L'augmentation de la température de la pile & combustible PEMFC

entraine une diminution de la performance globale de cette derniere. Notons bien que cette
température augmente en raison de l'amélioration de la cinétique chimique qui résulte de
I’oxydation de solution d’hydrogéne a la couche catalyseur anodique. Ce qui diminue la

conductivité protonique des protons H* au niveau de la membrane. Exemple a température de

60°C en aura une déférence de potentiel (DDP) de (s 0,95(V))et une densité de courent

de (0.99(4/cm?)), et avec I’augmentation de la température le (DDP) augmente de fagon

significative de (0,9(V ))a(l(V )).Ont conclue qu’avec cette température de (60°C) on aura

une meilleure performance souhaitée.

Polarization plot L Polarization plot L

T T T 3
I — cd.iv_perl/{{W_ch+W_rib)}*L}/1ed (A/m~2), Domain Probe 1 0.9f —— cd.iv_perl/((W_ch+W_rib)*L)/1e4 (A/m~2), Domain Probe 1 |

0.9

0.8F
0.8}F

0.7k 0.7

0.6 061

05k 05F

Cell voltage (V)
Cell voltage (V)

0.4 0.4

0.3t 03}
0.2 0.2t

01f - 1 0af

L L
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9

L L L . L 3
s 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
Cell average current density (Afcm?)

Cell average current density (Alem?)

(a) (b)

Polarization plot o

I —— ed.iv_perl/((W_ch+W_rib)*L)/1e4 (A/m~2), Domain Probe 1 | |
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o
=
&

01f \\

0.05f T

L .
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
Cell average current density (Afcm?)

(©)

Figure 1V.2 : Performances de la pile a combustible, tension (V) en fonction de la densité de
courant (A/cm?). Conditions de modélisation (a-(60°C), b-(70°C),c-(80°C)),avec1(Mol/L)de

I’hydrogéne.
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La Figure 1V.3 ou les courbes ont été tracé avec 1’Origin Pro 8 et dans laquelle on a
rassemblé les trois courbes pour les trois différentes températures (60°C,70°C,80°C). Et les
valeurs pour la densité de courant et le potentiel ont été extrait a partir du COMSOL 5.5. Avec

ces courbes on peut bien voir la différence entre les graphes.

E=—soc
—e—80C
A-—70C

g

Tension (V)

densité de courant (A/cm’)

Figure 1.3 : Performances de la pile a combustible, tension (V) en fonction de la densité de

courant (A/cm?). Conditions de modélisation (80°C), (70°C), (60°C), avec1(Mol/L)de

I’hydrogene tracer avec 1’OriginPro8.

Pour I’effet de la concentration d’hydrogéne on a constaté que l'utilisation d'une

concentration plus élevée améliorait la tension, densité de puissance et les densités de courant.
Comme la Figure 1V.4 montres, une analyse a (GOCO) et a différentes concentration 2(mo|/|)
,1.5(mol/I),1(mol/I), cette derniere indique que I’hydrogene a 2(mol/l) donné les meilleurs

résultats. Cela se produit car il y a plus de I’hydrogene a réagir et donc plus de puissance par
unité de volume. Cependant, a des concentrations plus faibles, il y avait moins de ’hydrogéne

nécessaire pour réagir, avec I’avantage de ne pas avoir autant de croisement d’hydrogene.

Donc pour ne pas avoir I’apparition de croissement d’hydrogéne pour les grandes

concentrations 2(mol/l) on a préféré d’utiliser la concentration de 1.5(mol/l) qui nous

permettent d’avoir la meilleure performance pour cette pile & combustible type PEMFC.
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(c)
Figure 1V.4 : Performances de la pile a combustible, tension en fonction de la densité de

courant. Conditions de modélisation, a—1(mol/I),b—1.5(mol/1),c—2(mol/I), a (60C°).

La Figure 1V.5 ou les courbes ont été tracé par 1’Origin Pro 8 et dans laquelle on a

rassemblé les trois courbes pour les trois différentes concentration 2(mol/l),1.5(mol/l),
1(mol/l),. Et les valeurs pour la densité de courant et le potentiel ont été extrait a partir du

COMSOL 5.5. Avec ces courbes on peut bien voir la différence entre les graphes.
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—=— 1 (molil)
—— 1 5(molil)
—A— 2 (molll)

tension(V)

UK ]

densite de courant(A/cm’)

Figure IV.5 : Performances de la pile a combustible, tension (V) en fonction de la densité de

+courant (A/cm?). Conditions de modélisation, 2(mol/I),1.5(mol/I),1(mol/I), a (60C°) :

La figure V.6 illustre les courbes de densité de puissance de la cellule avec différentes

températures((SOCO),(70C°),(60C°)). A mesure que la température augmente, les courbes

de densité de puissance et s'approchent des densités de puissance de créte qui sont les valeurs
les plus élevées obtenues.

Cependant, la tension correspondant a la densité de puissance de créte diminue
entrainant une diminution du rendement de la cellule. Afin de maintenir le rendement éleve, la

pile & combustible fonctionne a la température 60 C°.

ES
L

—a—50C]
——70C
—a—30c]

w
L

Densite de puissance(VW/cm®)

=
L

T T T T T T
00 0.2 04 06 0.8 1.0

densite de courant(Alcm’)

Figure 1V.6 : Performances de la pile a combustible densité de puissance (V/cm?) en fonction

de la densité de courant (A/cm?). Conditions de modélisation, ((80C°),(70 C°),(6OC°)),

avec1(Mol/L)de I’hydrogéne tracé avec 1’OriginPro8.
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La figure V.7 illustre les courbes de densité de puissance de la cellule dans des

différentes concentration, 2(mol/I),1.5(mol/1),1(mol/l), a (60C°). On constate que

I’augmentation de la densité de puissance nécessite 1’augmentation de la concentration de
I’hydrogeéne, les courbes de densité de puissance augmentent et s'approchent des densités de

puissance de créte qui sont les valeurs les plus élevées obtenues.

Cependant, la diminution de la tension correspondant a la densité de puissance de créte
entrainant une diminution du rendement de la cellule. Afin de maintenir le rendement élevé, la

pile & combustible fonctionne & la concentration de1.5(mol/l).

. —=—1 (mol/)
—+— 1.5(malll)
0,30 —&— 2 (molll)

densite de puissancefvicm’)

T T T T T 1
0.0 0z 0.4 0.8 0.8 1.0

densite de courant(A/cm’)

Figure IV.7 Performances de la pile & combustible, densité de puissance (V/cm?) en fonction

de la densité de courant (A/cm?). Conditions de modélisation, 2(mol/I),1.5(mol/I),1(mol/I)

de I’hydrogene avec (60 c? ) tracé avec 1’OriginPro8.

I\VV.3 Effet de la porosité de couche de diffusion anodique CDA

Les propriétés de la couche de diffusion des espéces (CDA) affectent sur les
performances optimales de I'électrode [56]. Les couches de diffusion (CD) sont des milieux
poreux permettant aux gaz et aux liquides réactifs de se déplacer a partir des canaux de
distribution vers les couches catalyseur (CC). Les couches de diffusion sont une partie
essentielle de la pile a combustible PEM et la porosité de ces couches a un effet importante sur
les performances de la pile a combustible PEM. Les effets de la porosité du couche de
diffusion(CD) sur les performances des piles & combustible sont illustrés par les courbes de
distribution de I’hydrogene a 1’anode, distribution d'eau et de ’oxygene a la cathode et des

courbes de polarisation sur les Figure 1V.8-1V.9-1V.10-1V.11 pour trois porosités différentes
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duCD de0.1,0.3,et0.5.11 est montré que la variation de la porosité dans les couches de diffusion

des réactifs a un influence significative sur la diffusion des réactifs I’hydrogéne et oxygene et
la densité de courant, il est évident que la pile & combustible avec une porosité des CDs plus
grande élargit la limitation de la diffusion des réactifs vers les zones réactives anodique CCA.
Notons bien que 1’accroissement de 1’hydrogene doit étre éliminé ou limiter pour celle de la
porosité de la couche membrane qui doit étre dans un intervalle tres limité entre 0.1,et0.15
[56].

(a) (b)

x107

(c)

Figure 1V.8 : Répartition des concentrations (a) de I’hydrogeéne a 1’anode, (b) de I'oxygéne a

la cathode (c) Distribution d'eau a la cathode avec porosités de CD ¢,_, =0.1€t &, =0.1

agdl
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(a) (b)

x107
8

(c)

Figure 1V.9 : Répartition des concentrations a) de I’hydrogéne a 1'anode, b) de 'oxygene a la

cathode c) Distribution d'eau a la cathode avec porosités de CD ¢, = 0.3 eté&,,, =0.1

agdl

(a) (b)
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x107

(c)
Figure 1V.10 : Répartition des concentrations (a) de I’hydrogéne a l'anode, ¢) de 1'oxygéne a

la cathode b) Distribution d'eau a la cathode avec porosités de CD ¢, =0.5 ete,,, =0.1

agdl

o
Polarization plot Polarization plot a
0.9 T
0.85+ . = ] 0.9 ]
e — cd.iv_perl/((W_ch+W_rib)*L)/1e4 (A/m~2), Domain Probe 1 085k — cd.iv_perl/((W_ch+W_rib)*L)/1e4 (A/m~2), Domain Probe 1 | |
0.75 08
0.7k 0.75
0.65 0.7
5
s 055 5 '
2 2 055
g 05 L 0s
<3 .
8 045+
2 £ oust
> oar Z oab
8§ o3 & o)
0.3 03k
0.25 025}
0.2f 0.2}
0.15 0.15F
0.1 0.1
0.05 0.05F
ot L L L L L oF, s L s L y
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
Cell average current density (A/cm’) Cell average current density (Alcm®)

(a) (b)

Polarization plot o

T T T
0.75F — cd.iv_perL/((W_ch+W_rib)}*L)/1e4 (A/m~2), Domain Probe 1 ‘ i

Cell Voltage (V)
=
=

L L L L r
0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
Cell average current density (Arcm?)

(c)
Figure 1V.11 : Effets de la porosité du CD sur les performances de la pile & combustible
PEMFC (@) &cpp = 0.5,(b) £cpp = 0.3,(C) gcpp =0.1.
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tension(V)

densite de courant(A/cm’)

Figure 1V.12 : Effets de la porosité du CD sur les performances de la pile a

combustible PEMFC &5, =0.1, g5, =0.3, gpp =0.5.
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Figure 1V.13 : Performances de la pile a combustible, densité de puissance (V/cm?) en

fonction de la densité de courant (A/cm?). Conditions de modélisation, &.,, =0.1, £.p, =0.3,

Ecpa =0.5. Tracé avec I’Origin Pro8.

La Figure 1V.12 ou les courbes ont été tracé par 1’Origin Pro 8 et dans laquelle on a
rassembleé les trois courbes pour les trois avec porosités de CD &, , = 0.1 €t &, =0.1a I’aide

des valeurs qui sont était tirer a partir de COMSOL 5.5. Avec ces courbes on peut bien voir la

différence entre les graphes.

Les Figure 1V.8, Figure 1V.9, Figure 1V.10, montres la distribution de la fraction
molaire de 1’oxygeéne, et de I’eau au coté de la cathode et de I’hydrogéne au cote de 1’anode

dans des différentes porosités de la couche de diffusion anodique CDA. La fraction molaire en

hydrogene augmente avec une porositeé plus élevée du CD anodique ¢, = 0.5 que dans le cas
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d’une porosité de £, =0.3, et de &, =0.1 puisqu’une porosité en volume accrue réduit la

résistance au transport de masse, permettant ainsi une réaction électrochimique plus compléte,
et la méme chose pour 1’oxygeéne et les autres produits résulté de réactions €lectrochimiques

dans les couche catalyseurs cathodique est qui et 1’eau.

La Figure 1V.11 montre a nouveau que pour une porosité du CDA plus grande on aura

une densité de courant limite supérieure a (9(A/cm2)), car une densité de courant inférieure

est produite avec une porosité inférieure en raison de la réduction de la diffusion de I’hydrogéne
vers la couche catalyseur anodique CCA. Une plus grande porosité en volume a des effets
positifs sur le transport de masse de 1'oxygéne et de I’eau co6té cathode ainsi que de I’hydrogene
coté anode. Cette permutation de 1’eau a travers la membrane permette d’avoir le phénomene
d’inondation ou bien de sécheresse de la membrane qui diminue la performance de la pile

PEMFC.

La Figure 1V.13 illustre les courbes de densité de puissance de la cellule avec
différentes porosité €., =0.1, 5.5, =0.3, g5, =0.5, qui indique lorsque la porosité augmente,
les courbes de densité de puissance des modeéles augmente aussi et des densités de puissance de

créte plus élevées sont obtenues.

Cependant, la tension correspondant a la densité de puissance de créte diminue

entrainant une diminution du rendement de la cellule. Afin de maintenir le rendement élevé, la
pile a combustible fonctionne a, s.p, =0.3, et &, =0.5. Il est intéressant de noter que les

données expérimentales impliquent une augmentation continue de la puissance a la mesure que

la densité de courant augmente [59].

Notre conclusion dans ce cas c’est d’utiliser la porosité moyenne pour éviter d’avoir le
phénomene d’inondation ou bien de sécheresse de la membrane d’un part et d’avoir le plus

grand rendement pour cette pile d’autre part. Donc on va prendre la porosité &.p, =0.3.

V.4 Effet de la porosité de la membrane (M)

La membrane est un milieu poreux que 1’eau liquide et les protons peuvent traverser. La
membrane est liée avec deux couches de catalyseur poreuses dans chaque coté, ainsi la
membrane separe les couches de catalyseur d'anode et de cathode. La fonction principale de la

membrane est de conduire les ions hydrogéne H* (protons), mais pas les électrons pour éviter
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les courts-circuits dans la pile a combustible, et la membrane doit uniquement laisser passer
I’eau liquide de I’autre c6té, et non I’hydrogéne pour éviter les problémes qui pourrait se passer

dans la pile a combustible [60 et 61].

Le choix de la porosité appropriée pour la membrane est trés important pour les
processus qui se produisant dans une couche de membrane. Pour comprendre les effets de la
porosité de la membrane sur les performances de la pile a combustible, deux porosités ont été
choisies ¢, =0.18 et ¢, =0.29[62 et 63].

La Figure 1V.14 montre I’effet des différentes porosités de la membrane sur les courbes
de polarisation. Les résultats obtenus montrent que la variation de la porosité dans la couche
membrane n’a pas d’influence significative sur la courbe de polarisation pour une densité de
courant faible. Cependant, une influence légere peut étre constatée avec une densité de courant

plus élevée.

En raison des effets de la trainée électroosmotique sur la membrane, les couches de cette

derniére ayant une porosité supérieure a¢,,, =0.18 entrainent une teneur en eau plus faible

dans la membrane et, par conséquent, une conductivité moindre des protons entrainant une perte

de potentiel plus élevée au niveau de la membrane. Notre choix est basé sur la porosité que

nous avons mentionnee précedemment qui est ¢, =0.18

o
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Figure 1V.14 : Effets de la porosité de la membrane sur les performances d'une pile a
combustible PEMFC a—¢,,, =029 b—¢,,, =0.18.
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Figure 1V.15: Effets de la porosité de la membrane sur les performances d'une pile &

combustible PEMFC a-¢,,, =0.29 b—¢,,,, =0.18 tracer avec Origin pro8.

IV.5 Effet de la vitesse de I'air d'admission sur les performances
du HT-PEMFC

L'air fournit de I'oxygene au c6té cathode de la pile a combustible PEM pour participer
a la réaction électrochimique afin de générer de I'énergie électrique. Une autre fonction de l'air
est d'éliminer I'exces d'eau du systéme de pile a combustible ou, dans un cas préjudiciable, de
sécher la pile. 1l est donc essentiel de sélectionner le bon flux d'air pour éviter de dessécher
I'élément ou la noyade. Dans cette section, les effets de la modification de la vitesse d'entrée
d'air c6té cathode sur les performances de la pile a combustible ont été étudiés numériquement

dans cette étude. Les figures 5.18illustrent les courbes de polarisation, correspondant a deux

vitesses différentes U, =(0.1-1(m/s))tandis que la vitesse d'entrée de I’hydrogene est

maintenue constante aU,, =0.1(m/s).
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La modification de la vitesse d'entrée d'air ne modifie pas la courbe de polarisation de
maniere significative a des densités de courant plus faibles, mais abaisser le débit d'air réduirait
les performances de la cathode et réduirait ainsi les performances de la pile a combustible PEM,

a des densiteés de courant plus élevées, comme le montre la figure 1V.16
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Figure 1V.16 Effet de la vitesse d'entrée d'air sur les performances de la pile a combustible

cote cathodique (a) U,, =1(m/s) (b)U,, =0.1(m/s).
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Figure 1V.17 Effet de la vitesse d'entrée d'air sur les performances de la pile & combustible

cote cathodique (a) U,, =0.1(m/s) (b)U,;, =1(m/s) tracer avec Origin Pro 8.
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IV.6 Effet de la vitesse de I’hydrogéne d'injection sur les
performances du HT-PEMFC

Un autre paramétre critique qui affecte les performances de la pile & combustible
PEMFC est la vitesse d'écoulement de I’hydrogene au c6té d’anode. En fait, les vitesses d'entrée
de I’hydrogéne sont directement liées aux débits volumétriques de réactif (en multipliant par la
section transversale). Les dimensions et les géométries, des canaux anodiques et donc les
surfaces transversales peuvent influes sur les performances de la pile PEMFC. Une étude dans
cet axe a montrer que la géométrie de la couche de canal d’anode CA croise donne une meilleure

performance [56].

Dans cette partie on a étudié numériquement les effets de la modification de la vitesse
d'entrée de I’hydrogene coté anode sur les performances de la pile & combustible. Les Figures

IV.18 illustre les courbes de polarisation, correspondant a différentes vitesses

Uy, :(0.1—1(m/s))tandis que la vitesse d'air au cote cathode est maintenue constante a

U,, =0.1(m/s).
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Figure 1V.18 Effet de la vitesse d'entrée de ’hydrogéne sur les performances de la pile a
combustible PEMFC cote cathodique (2)U,, =0.1(m/s) (b) U, =1(m/s).

L'augmentation du débit augmente les performances mais a 60 C°. Et lorsque la

température augmente, I'effet du débit diminue, exemple a 80 ° C, il n'y a aucun effet du débit
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[65]. Alors pour cela le débit de ’hydrogene choisi pour le bon fonctionnement d’une pile a

combustible PEMFC ne doit pas dépasser 0.1(m/s).

I\VV.7 Conclusion

Dans ce chapitre une validation a travers quelques études de cas de base a été effectuée,
et un bon accord avec les résultats d'expériences disponibles temoigne la fiabilité du modéle
actuel. Dans ce chapitre, une série d'études paramétriques était réalisée en utilisant ce modeéle
pour le plan x-y. Diverses conditions de travail et paramétres de conception seront examinés
pour montrer les effets de : porosité de la couche de diffusion anodique (CDA), porosité de la

membrane (M), la vitesse de I'air d'admission, la vitesse de I’hydrogéne d'injection,

Il est nécessaire de réaliser les effets de ces parameétres sur le fonctionnement des piles
a combustible afin d'améliorer ces performances. Pour évaluer I'effet de chaque parameétre
individuel sur la performance globale de la pile a combustible, dans chaque étude de cas, un
seul parametre peut varier tandis que tous les autres restent inchangés. Les résultats sont
présentés sous forme de courbe de polarisation et de diffusion des réactifs en 3D. Les conditions

de base du modeéle sont tirées de la littérature
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CHAPITRE V

V.1 Introduction

Dans cette section, on présente en détail le banc d'essali, les tests réalisés ainsi que tous
les résultats expérimentaux obtenus. Effectivement, ce travail de maitrise n'est pas un travail
expérimental. La partie expérimentale n'est, dans le cadre de ce travail, qu'un outil de validation
du modele. Aussi, on cherche ici principalement a aboutir aux conclusions en termes de

validation (ou non) du modele.
V.2 L'objectif

L'objectif de cette section est de valider expérimentalement la modélisation des Courbes
caractéristique courant-tension d'une pile & combustible PEM dans I'électrode (CAC). Ainsi,
d'un point de vue modele, on considere I'ensemble constitué des modules canal et GDL a la
cathode et du module potentiel cellule. Ce dernier est nécessaire car il permet la comparaison
des voltages expérimentaux avec la simulation. En effet, le banc d'essai ne permet pas d'obtenir
des mesures internes a la pile portant sur les gaz. Aussi, on ne peut mener la comparaison que
par l'intermédiaire du voltage (seule grandeur mesurable qui nous donne des informations
internes a la pile). La pile utilisée pour la validation comporte une cellule. Elle est intégrée dans
un banc d’essai schématisé a la figure. (En plus des notations habituelles, désignent sur ce
schéma la tension et la puissance aux bornes de la cellule, le débit en conditions

atmospheriques).
V.3 Efficacité de la pile a combustible PEM

Pour déterminer I'efficacité de la pile a combustible, les deux gazometres du bar a gaz
doivent étre aussi pleins que possible.
Pour cela connecter les deux gazometres a I'électrolyseur (colliers ouverts). Faire fonctionner
I'électrolyseur avec une tension maximale (2V) ou un courant maximal (2 A). Si la production
de gaz dépasse la capacité volumique maximale du gazometre (environ 250 ml), le gaz en exces
s'échappe par I'entonnoir dans I'atmospheére.
En conséquence, non seulement le gazometre H,, mais également le gazometre O, peuvent étre
facilement remplis complétement a I'aide de I'électrolyseur.
Apreés avoir rempli le gazomeétre, éteignez I'électrolyseur et serrez fermement le tube derriére

I'électrolyseur.

52



Chapitre V Confirmation des résultats expérimentaux et théoriques

— Les deux gazomeétres doivent contenir environ 250 ml de gaz.
—Réaliser le montage expérimental selon la Figure V.1 et le schéma électrique de la FigureV.2,
—Scellez hermétiquement les raccords de sortie inférieurs avec de courts morceaux de tuyau en
caoutchouc (diamétre = 4 mm) et des colliers de serrage.
— Relier chacun des deux raccords d'admission supérieurs de la pile a combustible a un
gazometre.

— Desserrer les colliers des flexibles de raccordement entre le gazometre et la pile a
combustible.
— Raccordez une résistance de charge de 1 Q a la pile a combustible conformément au schéma
électrique de la FigureV.2.
— La pile a combustible consomme de I'nydrogéne et de I'oxygéne dans un rapport de 2:1.
Mesurer le volume V,,, d'hydrogene consommé en fonction du temps t.
Remarque : Les valeurs de tension et de courant ne sont pas constantes pendant de longues
périodes, car I'alimentation en gaz des électrodes devient plus faible. Par conséquent, il est
conseillé de mesurer le temps de consommation de 25 ml d'hydrogéne dans chaque cas, et de
rincer la pile a combustible avec de I'hydrogéne et de I'oxygéne entre les mesures.
— Desserrer avec précaution le collier de serrage du raccord de sortie inférieur du coté oxygene
de la pile & combustible et laisser environ 25 ml d'oxygéne s'écouler a travers la pile. Serrez la
pince.
— Laisser ensuite s'écouler I'hydrogéne de la méme maniére jusqu'a ce que le niveau d'eau dans
I'entonnoir cylindrique soit d'environ 1 mm au-dessus d'un repéere d'étalonnage et resserrer le
collier. Commencez a mesurer le temps lorsque le niveau d'eau dépasse le repére d'étalonnage
et arrétez de le mesurer lorsque 25 ml d’hydrogene ont été utilisés.
—Mesurer la tension U et le courant | au début et a la fin de I'intervalle de temps.

Figure V.1 : Montage expérimental : Rendement de la pile a combustible[66].
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Figure V.2 : Schéma électrique : caractéristique et efficacité de la pile a combustible.

— Rincer a nouveau la pile a combustible avec de I'oxygene et de I'nydrogéne, et effectuer une
nouvelle mesure du temps pour la consommation de 25 ml d'hydrogene.

—Mesurer la température ambiante Tamp et la pression ambiante Pamp.

—Une répétition de cette expérience avec une autre résistance de charge (par exemple 2 Q) est
facilitée, lorsque, par exemple, les gazometres ont été remplis pour une autre expérience avec

I'électrolyseur.

Théorie et évaluation

La partie principale de l'unité d'électrolyse PEM et de la pile a combustible PEM est une
unité membrane-électrode. Une couche de matériau catalyseur a été appliquée sur les deux faces
de la fine membrane conductrice de protons (PEM = proton exchange membrane). Ces deux
couches forment I'anode et la cathode de la cellule électrochimique.
Dans I'électrolyseur, la réaction suivante se produit Figure V.3 :
Anode: 2H,0 - 4H* +4e™+0,
Cathode: 4H* +4e~ - 2H,
Total reaction: 2H,0 - 2H,+0,

Cathode \ Anode
" Proton Exchange Membrane = PEM

Figure V.3 : Principe de fonctionnement d'un électrolyseur PEM.
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Du coté de I'anode, de I'oxygéne gazeux, des électrons et des ions H™* se forment lorsqu'une
tension externe est appliquée. Les ions H* traversent la membrane conductrice de protons
jusqu'a la cathode et ils forment de I'hydrogene gazeux avec les électrons circulant dans le
circuit conducteur externe.

Dans la pile a combustible, la réaction suivante se produit Figure V.4 :

Anode: 2H, —» 4H* +2e~
Cathode: 0, +4H* +4e~ —> H,0
Total reaction: 2H,+ 0, —» 2H,0

40 1 l 4o
2+ O A
\ - /
\ 2H,0
Anode reaction: Cathode reaction:
2H0~de +4H'+0, 4H'+ 40 —2H,
/ v\
/ \
/ \
Anode Cathode
Pr

oton Exchange Membrane = PEM

Figure V.4 : Principe de fonctionnement d'une pile a combustible PEM.

Etant donné que I'hydrogéne gazeux qui est fourni & I'anode est oxydé, il se décompose
en raison de l'action catalytique de I'électrode (par exemple le platine) en protons et électrons.
Lesions H™ traversent la membrane conductrice de protons jusqu'au coté cathode. Les électrons
traversent le circuit électrique extérieur fermé jusqu'a la cathode et effectuent un travail
électrique de cette maniére. L'oxygene gazeux qui est fourni a la cathode est réduit. Dans le
processus, de I'eau se forme en plus des protons et des électrons.

Si une électrode a hydrogene et une électrode a oxygene sont situées dans un électrolyseur ou
une pile a combustible, il existe une différence de potentiel AE entre les deux électrodes. Il
dépend de la température ; sa valeur théorique peut étre calculée a partir de I'enthalpie libre de
réaction AG etestégalea:

AE =1.23V a 25°C

En électrolyse, la tension appliquée doit &tre au moins aussi grande que cette tension de
cellule théorique pour qu'un courant puisse circuler. Dans la pile a combustible, la tension
maximale aux bornes peut étre aussi élevée que cette valeur théorique. Dans I'électrolyseur
comme dans la pile a combustible, des potentiels supplémentaires apparaissent au niveau des

électrodes.
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Dans I'équilibre électrochimique, des potentiels de limite de phase entre I'électrode et la
membrane se produisent également au niveau des électrodes. Dans le processus, il y a un
échange continu de charges entre les deux, mais la réaction brute est égale a zéro.

Si, en plus, un courant traverse lI'électrolyseur ou la pile a combustible, I'équilibre
électrochimique aux électrodes est perturbé. Le potentiel d'électrode prend une autre valeur, qui
dépend de la densité de courant, en raison de diverses réactions au niveau de I'électrode. Cet
écart par rapport a la valeur d'équilibre est appelé « polarisation électrique », c'est-a-dire que
I'électrode se polarise.

Les raies caracteristiques de I'électrolyseur et de la pile a combustible ne présentent
donc une évolution presque linéaire qu’a des valeurs de courant plus élevées ; dans cette section,
le mouvement des ions a travers la membrane est décisif.

La quantité de substance n libérée a une électrode peut étre calculée en utilisant la loi de
Faraday.
= It

n= (V.1)

z.F

Ou | : courant, t : temps, z : nombre d'électrons nécessaires pour libérer une molécule,
F : constante de Faraday.
F = 96,487 As/mol.
Dans cette experience, des gaz se dégagent. Le volume d'une quantité de substance n peut étre
déterminé a l'aide de I'équation générale des gaz :
n.R.T

V=t (V.2)

Ou T : température absolue, p : pression, R ; constante générale des gaz R = 8,31 J/ (mol. K).
Si un courant I circule dans un électrolyseur, le volume de gaz suivant par unité de temps est
généré selon les équations (V.1) et (V.2) :

V _ LRT

Y= (V.3)

t z.F.p

Dans la pile a combustible, ce volume de gaz par unité de temps est nécessaire pour que le
courant | puisse circuler.
Pour déterminer I'efficacité de I'électrolyseur et de la pile a combustible, les énergies électrique

We et chimique W2 de I'nydrogene généré ou requis sont calculées par :

W,=ULT (V.4)
WH2 == I‘[.H (V.S)
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Ou U : tension, | : courant, t: temps, n: quantité d'hydrogéne, H : contenu calorique molaire
(enthalpie molaire de réaction) de I'nydrogeéne.
On différencie entre le contenu calorique inférieur Hy, et le contenu= calorique supérieur H,.
Le teneur calorique molaire de I'hydrogene sera donné comme suit :
Hy =242.0 kd/mol.
H, = 266.1 kd/mol.
La différence entre les deux est I'enthalpie molaire de vaporisation (enthalpie de condensation)
g de l'eau.

Hyo =Hy+¢q (V.6)
L'efficacité de I'électrolyseur dépend fortement des conditions de fonctionnement respectives.
S'il n'a pas été utilisé pendant une longue période, I'intensité du courant a 2 A peut étre inférieure
a celle indiguée dans le Tableau V.1 ; apres une longue période de fonctionnement, parfois

beaucoup plus importante (par exemple supérieure a 4 A).

Tableau V.1 : Caractéristique courant-tension de I'électrolyseur PEM.

unNv I/A
2.00 2.69
1.91 2.20
1.81 1.50
1.75 1.00
1.68 0.51
1.61 0.21
1.55 0.11
151 0.06
1.40 0.03
0.99 0.02
0.40 0.00

57



Chapitre V Confirmation des résultats expérimentaux et théoriques

Les valeurs mesurées dans le Tableau V.1 sont tracées sur la Figure V.5. A partir du
segment linéaire de la ligne caractéristique, la tension de décomposition U, est déterminée
comme l'intersection de la ligne droite prolongée avec l'axe U :

U,=1.60 V.

T 3,00 1

2,50 +
2,00 + i E—

1,50 +

050 +—

0,00 i o— + q t @ © . i
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20 1,40 1,60 1,80 2,00 2,20

Figure V.5. : Ligne caractéristique courant-tension d'un électrolyseur PEM.

Tableau V.2 : Ligne caractéristique de la pile a combustible PEM.

R/2 Combinaison Ui I/A
Infinité 0.93 0.00
28 =10+10+5+2+1 0.83 0.02
25 =10+10+5 0.82 0.03
20 =10+10 0.81 0.04
15 =10+5 0.80 0.05
10 0.79 0.97
7 =5+2 0.78 0.11
3) 0.76 0.14
4 =2+2 0.75 0.18
3 =2+1 0.74 0.24
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2 0.72 0.35
1 0.68 0.71
0.83 =1//5 0.67 0.71
0.67 =11 0.63 1.10
0.40 =111112 0.62 1.30
0.37 11112115 0.61 1.41

L'efficacité de la pile a combustible est fonction des pressions de gaz, du débit de gaz,
de I'humidité de la membrane et de la température.
Les valeurs mesurées dans le Tableau V.2 sont tracées sur la Figure V.6. La tension a vide
est :

Uo=0.93V

Pour des valeurs de courant plus élevées, la ligne caractéristique de la Figure V.6
présente un parcours presque linaire. Si la ligne caractéristique s'écarte d'une trajectoire
linéaire dans cette région, il est possible que les apports d’hydrogene et d'oxygene a la pile a
combustible soient insuffisants.

1,00
T OB{JJ' ‘

<|e

0,50 4 1 ‘ ! ‘

0,40 4

0.30 4 t
0,20 4

0,10 4 T ‘

0,00 - . - -
0,00 0,20 0,40 0,60 0,80 1,00 1,20 1,40 1,60
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Figure V.6 : Courbe caractéristique courant-tension d'une pile & combustible PEM.
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V.4 Efficacité de I'électrolyseur PEM

1=1.02A U=1.71V

Damp = 984 hPa 9 = 21°C

Tableau V.3 : Volume de I'hydrogéne généré par I'électrolyseur PEM en fonction du temps.
(1=1.02A U=1.71V)

Vy, (ml) t (min :s) t(s)
0 0:00 0
25 3:27 207
50 6 :50 410
75 10:18 618
100 13 :42 822
125 17 .08 1028
150 20:40 1240
175 24 :16 1456

1=2.01A U=1.83V
Pamp = 984 hPa 9 = 21°C
Tableau V.4 : Volume de I'hydrogéne généré par I'électrolyseur PEM en fonction du temps.
(1=2.01A U=1.83V)

Vy, (ml) t (min : s) t (s)
0 0:00 0
25 1:42 102
50 3:24 204
75 5:07 307
100 6 :49 409
125 8:34 514
150 10 :15 615
175 12 :03 723
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Les valeurs mesurées dans les Tableaux V.3 et V.4 sont représentées sur la Figure V.7.

A partir de la pente des droites, les volumes générés par unité de temps Vi, /t (mesurés) peuvent

étre lus.
Elles sont comparées aux valeurs théoriques selon I'équation (V.3) et a partir de la, le rendement

en gaz, c'est-a-dire I'efficacité de courant, est calculé :

T 400 1 - — . — - — -
350 - . - |

14 H2

ml 300 4 1 I |

250 1

200

150 9

100 4

504

1200 1400 1600

t
s

T T T T
0 200 400 600 800 1000

— -

Figure V.7 : Volume de I'nydrogéne généré par I'électrolyseur PEM en fonction du temps a
différents courants I.

La pression générée par la colonne d'eau dans le gazometre doit étre ajoutée a la
pression ambiante mesurée Pamb, Celui-ci a une valeur moyenne d'environ 20 hPa. D'autre
part, I'hnydrogéne produit est saturé en vapeur, dont la pression partielle est de 23 hPa. Comme
ces deux effets se compensent, aucune correction de la pression n'est a effectuer.

P = Pamp= 984 hPa
T=294K
Tableau V.5 : Rendement de gaz dans les deux cas I=1.02A, V=1.71V et I=2.01A, V=1.83V.

Conditions Vy,/t Vy,/t Rendement
expérimentaux Mesuré Théorique en gaz

1=1.02A

0.121 ml/s | 0.131 ml/s 92%
V=171V
1=2.01A

0.243ml/s 0.258ml/s 94%
V=183V
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Le gaz manquant est d0 a des pertes de diffusion a l'intérieur de la cellule. L'efficacité
de I'électrolyseur peut étre calculée a I'aide des équations (V.4) et (V.5) :
Why

2 = —ot (V.8)

We ULt

En utilisant I'équation genérale des gaz (V.2), les volumes mesurés Vy, d'hydrogene sont

convertis en quantités de substance n. Ainsi, on obtient pour I'efficacité :

T RT.UIt

(V.9)

De plus, un facteur de correction doit étre pris en considération a ce stade, si les marques
de volume sur les entonnoirs du gazometre ont été vérifiées avec un appareil de mesure de
volume. Dans notre cas, une mesure a montré ce qui suit :

250 ml en gazomeétre = 255 ml en appareil de mesure de volume.

Veorr = 1.02.Vyy,

DPamp = 984 hPa
T= 294K

Tableau V.6 : Rendement de I'électrolyseur dans les deux cas 1=1.02A, V=1.71V et I=2.01A,
V=1.83V.

Conditions de Efficacité
fonctionnement
I=1.02A
82%
V=171V
I=2.01A
78%
V= 1.83V

Le rendement de I'électrolyseur est un peu plus importanta 1,71 /1,02 A qu'a 1,83 /2,01

A. Le rendement en gaz est le méme dans les deux cas.
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V.5 Efficacité de la pile a combustible PEM

Tableau V.7 : (Résistance de charge 1 Q) Pamp = 984 hPa T = 22°C.

Marque Vy, (ml) t (min :s) u(v) 1(A)
225 0:00 0.68 0.67
25
200 4:42 0.66 0.65
175 0:00 0.67 0.66
25
150 447 0.66 0.64
125 0:00 0.67 0.65
25
100 457 0.65 0.64
75 0:00 0.67 0.65
25
50 4:42 0.65 0.63
Valeurs moyennes : t=287sU=0,66 VI1=0,65A
Tableau V.8 : (résistance de charge 2 Q) pamb = 984 hPaT= 23°C.

Marque Vy, (ml) t(min : s) uv) 1(A)
225 o 0:00 0.75 0.35
200 9:05 0.75 0.35
175 - 0:00 0.75 0.35
150 9:07 0.73 0.34
125 . 0:00 0.75 0.35
100 8 :57 0.75 0.35
75 o 0:00 0.75 0.35
50 8:51 0.74 0.35

Valeurs moyennes : t=540sU=0.75V I1=0.35A

La pression générée par la colonne d'eau dans le gazomeétre doit étre ajoutée a la pression

ambiante mesurée Pamb. Celui-ci a une valeur moyenne d'environ 20 hPa.
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D'autre part, I'hydrogene produit est saturé en vapeur, dont la pression partielle est de 23 hPa.
Comme ces deux effets se compensent, aucune correction de la pression n'est a effectuer.
P = Pamp

Le volume de gaz théoriquement requis, déterminé selon I'équation (V.3), est comparé
a celui mesuré, et a partir de celui-ci, l'utilisation du gaz est calculée.
Tableau V.9 : Consommation de gaz dans les deux cas 1=1.02A, V=1.71V et I=1.02A,
V=171V

Conditions Vy,/t Mesuré Vy,/t Theorique Consommation de
d'exploitation gaz
I=1.02A V= 1.71V | 0.0871 ml/s 0.0832 ml/s 96%

P=992hPa, T =295k

I=1.02A V= 1.71V | 0.0463 ml/s 0.0447 ML/S 97%

P=992hPa, T =295k

Le gaz manquant est d0 a des pertes de diffusion a I'intérieur de la cellule.

L'efficacité de la pile a combustible est calculée a lI'aide des equations (V.4) et (V.5).

_ Wel _ ULt
~ WH, nH.

(V.10)
En raison de la réaction se produisant dans la pile a combustible, la teneur calorique

supérieure Ho doit étre utilisée pour calculer le rendement. Dans l'industrie, il est cependant

normal de calculer avec le contenu calorique inférieur Hu car la chaleur de condensation ne

génére que de la chaleur et pas d'énergie électrique. Les deux résultats sont comparés dans le

Tableau V.10

Les volumes mesurés V d'’hydrogene sont convertis en quantités de substance n a l'aide de

I'équation générale des gaz (V.2). On obtient ainsi pour I'efficacité :

__ RTUILt

HopV (V.11)
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De plus, un facteur de correction doit étre pris en considération a ce stade, si les marques
de volume sur les entonnoirs du gazometre ont été vérifiées avec un appareil de mesure de
volume. Dans notre cas, une mesure a montré ce qui suit : 250 ml dans le gazometre = 255 ml
dans le dispositif de mesure du volume.

Veorr =1.02 - vy,

Tableau V.10 : comparaison des deux résultats de la chaleur de condensation Huet de la

chaleur d'énergie électrique Ho

Conditions de i .
fonctionnement Rendement (using H) Rendement (using H,,)

I= 0.65A ,U= 0.66V

42% 49%
P=992hPa, T =295k
I=0.35A, U= 1.71V

48% 57%
P=998hPa, T =295k

V.6 Conclusion

Le rendement de la pile & combustible est un peu plus élevé a 0,75 V/0,35 A qu'a 0,66

V/0,65 A. Le rendement en gaz est le méme dans les deux cas.
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Conclusion générale

L’augmentation de la température signifiée que la concentration de I’hydrogene et dans
la plus grande valeur, alors que cette température permette le bon fonctionnement de PEMFC
lorsqu’elle vaporise I’eau et d’un autre coté avec 1’existence d’une concertation supérieur de
I’hydrogéne on aura une autre fois ’apparition de phénomeéne de sécheresse de la membrane,
alors on ait obligé de définir la valeur limite de cette température ou la pile PEMFC peut avoir
le plus grand rendement. Pour valider le modéle établi dans cette étude, des comparaisons
doivent étre effectuées entre les résultats de la simulation correspondant aux conditions de base

et les données expérimentales obtenues pour la courbe de polarisation.

Le travail présenté dans ce manuscrit est la performance d’une pile & combustible a
échange protonuse PEMFC, La partie bibliographique nous a permet de définir la description
de la pile a combustible électrochimique en fort développement : la pile a combustible PEMFC,
qui permettre étre une solution trés intéressante dans une politique énergétique soucieuse de
I’environnement. Elles permettent la conversion, avec un rendement énergétique théorique tres
¢levé, de I’énergie chimique des gaz consommés en énergie €électrique sans dégagement des gaz
a effet de serre, Nous avons également appris le principe de fonctionnement de la batterie
PEMFC, du processus de transfert du ’hydrogéne et de I’augmentation de sa concentration.
Les paramétres qu’on peut étre modifiés pour améliorer les performances de la PEMFC est la

température, la concentration en hydrogéne.

La température influe fortement sur les performances de la pile a combustible.
L'augmentation de la température de la pile & combustible a entrainé une augmentation de la
performance globale. Ces performances augmentent avec la tempeérature en raison de
I'amélioration de la cinétique. Utilisation d'une concentration plus élevée de 1’hydrogéne
améliorait la densité de puissance et les densités de courant. Une analyse a 60 C° indique que
le ’hydrogeéne a 1.5 M a donné les meilleurs résultats. Cela se produit car il y a plus de
I’hydrogene a réagir et donc plus de puissance par unité¢ de volume a réagir. Cependant, a des

densités de courant plus faibles, il y avait moins d’hydrogeéne nécessaire pour réagir.

Propriétés de la couche de diffusion de gaz (CDG) affectent sur les performances
optimales de I'électrode et de la couche de catalyseur. Les couches de CDG sont des milieux

poreux permettant aux gaz et aux liquides réactifs de se déplacer des canaux de gaz (GC) vers
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la couche de catalyseur (CC). Les couches de diffusion de gaz sont une partie essentielle de la
pile a combustible PEM et la porosité de cette couche a un effet notable sur les performances
de la pile a combustible PEM. Dans cette étude, les effets de la porosité sur les coefficients de

diffusion gazeuse peuvent étre exprimés par 1’équation corrective de Bruggemann exprimée.

Effets de la porosité du couche CDG sur les performances des piles a combustible sont
illustrés par les courbes de distribution de I’hydrogéne, distribution de 1'oxygéne, distribution
d'eau et des courbes de polarisation pour trois porosités différentes du CDG de 0,1, 0,3, et 0.5.
Variation de la porosité dans les couches de diffusion de gaz a une influence significative avec
une densité de courant plus élevée, il est évident que la pile a combustible avec une porosité

CDG plus grande élargit la limitation de la diffusion des réactifs vers les zones réactives CCA.

Distribution de la fraction molaire en Oxygene, I’cau a l'intérieur du coté de la cathode
avec différentes porosités de GDL. La fraction molaire en Oxygene augmente avec une porosité
plus ¢levée du GDL (0,5) que dans le cas d’une porosité de (0,1), puisqu’une porosité en volume
accrue réduit la résistance au transport de masse, permettant ainsi une réaction électrochimique

plus complete. Les résultats de cette étude sont en accord avec les travaux de recherche.

Une augmentation de débit de I’hydrogéne d'injection correspond a une augmentation

de la consommation des réactifs et une augmentation des performances.
Perspectives
Le modele peut étre amélioré par les propositions suivantes :

» L’eau et ’hydrogene et I’oxygene dans les couches de diffusion sont a 1’état liquide et
gazeux. Il faut donc prendre en compte 1’évaporation de 1’eau dans les couches de
diffusion.

» La membrane peut étre Iégérement perméable aux liquides, donc il faut calculer la
permutation de 1’eau et le facteur d’humidification.

» Le cceur de pile peut étre siege de gradient de température, ce qui peut affecter les

mécanismes de transport et les pressions de saturation et le changement de phase.
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